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Samenvatting

Met het doel inzicht te verkrijoen ir het ordeningsproces in
binaire legeringern zijn mel behulyp vin differentiBle thermische
analyse de warmle el lecton gemeten die optreden bilj lineair op-

de tigd ovan fuCo (0% at e Cujy oen AuCn (14 at b Cu)

De mebingen zijn als volst ulteevoerd,

¢

e A i o : « (Y
17 AuCu {25 at o Cu) is afoeschrikt van temperaturen tussen

N
.0 0 . i 0 : O
5007C er: 800 C en is oprewarmd met 0,67 C/min van 20 ¢ tot

)
25807C¢,

] ; ;o . . L O

27 taCu (09 at 4 Cu) is afreschrikl van 800°C en oprewarmd net

i , . e . O N

snelheden tussen 0,472 en 2,92 ¢/min van 20 °C tot 280 C.

e “ (,),, FER P - i L O . R

b huaGu (2% At te Du) dw alseschriki van 80070, lineair opoe-

.0 o ;
warmd tot 135°C vervoloens aflzekoeld en daarna weer OpLe-
v man©

warmd Lot 230 C.

e . .o . o .0
47 AuCu (14 at w Cu} ia afreschrikl van 800 € en opgewarmd van

B N N

20 C tot 200°C.
Erowordt gevonden dat nn afschrikken eerst warmte vrij komt,
overeenkomend met ordening i helt materianl en later warmte

LA (ST IS R P =

wordt opzenomen, overeenkonend m:t ontordening, Untordering
L0,

bereikt eom maximum bij eon kvitiske temperatuur van 108 o 270,

slleen voven de kritieke temperatuur verduljinen de vacaturesn,

—
die als paten in het rooster bij orde gprongen onmisbany =ijn,

.

irnc merkbare mate, Na afuchritken van horer temperatuur kan

evenwichisorde wich door asnwenicheid van meor vacatures, al

. . ; O
ur inctellen (ca 130°C)

»

Ontordening ooschiedt wanrsceniinliik nict tol evenwichls

rorte al~tandsorde zich 1:

stelt boven e kritieke {emperatuur,
Rij opwarmen met larer opwarnsnelheld wordi een duidelil jke

1 4

csing van het ordeningssproces in bwee pleken revonden,

lager opwarmenelheid wordit ook bi) onfordening, vlak onder

1

de kritieke femperatuur esn tweede plek sevonden,

%

Aelde plexen vorcen toe eschreven anr kinelische ellecten,

Versolijiing van wasr "enonen varnte=-ailecten mel de the-

N NPT e B U P S S CYade o f P . N
orie leidd tol srote wasraochid tnieid ven de Lheorie van

teierls,







ig verricht een ondersoek nesr

Als afsghudeerwerk

ordening en ontordening in soud-koper

jo7
-

ie optreden pij

o

gen, Het doel van dit ondersoek inzicht te verkrijgen in

ovdeningsverschijnsel.

In de eerste plasts diende cen mectopstelling te worden

Hiermee is een reeks metinoen verricht die zowel kwal

als kwantitatief zo veel mogeli jk onthullen,

Upuwﬁlnn

Onder ordening in een legering wordt verstaan hot proces  wa

in een atoonrooster de vorschillende

disteibutie overgaan in eon regelmatige rangschibiking,

De beschouwde lereringen fuCu (05 at % Cu}, soms aangeduid Au
en Afutu (14 at w Cu) hebben de midvlaks gecenterde structuur,
een volmaskt geordende confisuratie vezetten de Au atomen de
punt van de eenheidscel de Cu-atomen de midviakoe posities,

Gebaseerd op de voorstelling die er van te maken is ondersch

warnte~cflecten
legerin-

het

geresli-

itae

arhil J

atomen van een wanordelijke

Cu
57007
In

hook =

clden

we lange afstandsorie i\]e:}mo) en korte afstandsorde (f\{,z’;so)“ Deze

toestanden wovden ook door verschillende ordeparameters het best

beachreven,

In het gbval VAT (quqo/ strekt zieh de orde 2ls boven omschreven

over grofe sfstand uil, mecsta!l in domeinen die ca, 50 A" in groot-

Le zijng waavgenomen in Au Ou (Lite 17,

In net soval van (k,a,0) o erpior sprake van een overwerend in
LJhedla wd g van ongelijksoorticoe atomen,

De mate van ordening in eon legeri neg in ode evenwichteloestand wordt

bepasld door de vrije ener-iec, F [

Aangesien ©ti] hoge temperatuur de entrovicefernm inde ultdrukkine

enareis overweest zal hoge

YOO e

vride

in een wanordelijker toestand in evenwicht verkeren darn bij

.
e kinetd varo e ordening wordlh bepacld door de woscod Lakhed
atomen van olacis vorwisselen, De concenbralie vare vacatares
beweegll jkheid van die vacatures geven de mogselid jkheid iot o
sprongen. He connentreatic van vacatiures wordi bes chreven met

temperatour

lage

de

27l
rd e

i

eon







vormingsenersie, De beweeglijkheid van vacatures wordt beschreve

5

mel activeringseneryie,

) 3 JN I . .
In Au, Cu dat van 800°C lansyzasm Lot Kamertemperatuur wordl afloo-
]) (&) + [}

woeld treedt asnwijsbare orde pas op na maanden (1itt ).

B . . \ O ,
Incien wordt afgegchrikt van boven 50070 worden vacatureconcenlra-

tics Insevroren welke de ordening bij kamertemperatuur en hoger

aanzienlljk kunnen versnellen,(1itt %),

Im 31t ondervoek ig @

cecds afpeschrikt om met behulp van de in-

o,

, . . .0 o
gevroren vacabures in het temperatuursgzebied 20 C =200 0 de orde-

ning te bestuderen,

orderning neemt de totale confiurationele inwendige enersic

it e

J

af't de atomen nemen energetisch cunslbiger posities ten opzichtie
van elkear in, De vreijkonende enerslie wordt als warmte semeten,
det omcckeorde is het ceval bij ontordening,

Kineliek werd verkresen

Inziehl in de ordening en ontordienings
door de vrijkomende of benodide warmtestroom te meten biJ ver-
schillende opwarmsnelhoden en constante afschri ktemperatuur, Te=
vensblj konstonte opwarmonelheid en verechil lende afschriktenpe~
ratbuur,

Interessant is de van de gemeten warmbe-elfeclen

met theoretinsch voorspe

Je warnte~efl fecten zijn gemeten met de methode van difterenti-

ele thermische analyse.

In essentie behelst de methode het opwarmen van een proeflstukje
dat warmte-effecten v vtoort %ozsncn wet een inert vroefstuije

IS B ; fo e ¢ PPN Vb b 1o . " e § 3 R - 4 o N
van g o lijoe waciloee pocibeid, {od sorcenil o in owarntestroon nea

()
beide procfstukjes komi in grootte overeen met de warmbte-eltect
in het proeflstukje, Bij dit onderzock is steeds lineair oneo-

warnd zodat "isochroon" de warmteshroom ig zemeten,

I8

I
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Meclmethode

Gemeten is met een apparaat ontwikkeld door de T,P.D. aldelins
warmte en 2las, Door deze instantie iz een apparaat beschikoaar
gesteld dat na enise wodilicatie en verbetering voor het doel
seschikt bleek,

Differentiele thermi:-che analyse wordt in dze caloriemctor uii-~

gevoerd door de warmtestroom naar proeflstukje en dummy recht-

1

streeks te meten. Ben artikel over deze melhode en een analose

caloriemeter is geschreven door De Jaal (1ibt 4).

Het apparaal

Fig 1 geelt weer een dwarsdoorsnede van de ronde cunlorie-

meter, Ingebouwd in asbest a ter isolatie van de ompeving bevindt

zich een sluminium lichanm b hetwelk de warmbe van een onderlig-

sende stockmat 1 door oeleiding voert nuar een koperen blokje

d, waarop de warmtestroommeters (¢) cemonteerd =i

Bij m bevindt zicn boven qde stookspiraal een vlakke wesrsiands-
thermometer mw gowonden van nikkeldrand, die deel uvit maakt van
het regelsysteen,

De warmteweerstand ¢ iz 28 gekozen dat poede horizontale Lempe-

e
ratuursverelfening plasts vindt, bij nog ftoelzatbare verticale

warmtewecrstand, Deze eisen worden gesteld om {luctuatics in de
warnteontwikkeling bij  uwit te dowpen en toch een zo klein mo-
zelijke insteltijd te krijgen voor het lineair met de tijd oplo-
pen van de tewperataur in g, na'aunzzttene

riimbe bionen h, kan worden setvacueerd en wordt gpevuld met

-2

stiksto! opdat door oxydatie geen warmte-cffecten optreden en
reen beschnedlsing van de warntestroommeters kan plaats vinden,

Aan de uitmany 1 wordt de temperatour van het koperblok d en

daarmee met bemadering de temperatuur van de proefstukjes

. \ N . ) . o .
(rvitt 4 ) remeten, Aan de ulteans ¥ owordt de agpanning gemeten

die heb verschil is van de thermospanningen van de twee warmbe-

atroommelters., Dese is een mast voor de warmte-ef{fect in een
o
van de balk jes

1
oo e
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TOOMING L

o

warmbteslroommetlors

e

. [ £y g i
quenia (11t cabrulk

sestaan uit eon g

draad,

T im remaski,

warmtbte stroommeter

»f‘ie‘L
spiraal.

sin deze vorm ontworpen door Do Jone
L door vhiWe Van
aal (11

i

n de volzende wijze

on Mar-

ie

1o(6)

van 50/\1{;‘1 dun

Beuke en

5

LTig )

tot

constan-

serieschakeling van ther-

warmtestroom -~

fie.s
meter.

m oeen plaatic Lo onet constantaan drasd wewonden, Vervol-
- A - 3 ¢ | 5 .

is asn fén van de vi zijden het drasg versuald, szodat
Tapia A Lo g d a2 ) ) oo s - L
lanag de worvie ziide a) en b)) consbentaan~roud contact ovlastsen
zijn ontstuan, Hoocwel hot "oouden" redeclie von iedere omorang
inwendis ig kort vis cen congtantaan kern resulteord
. Y i 3 . "aoon 3 - o b e R o) - \
toch een Lhermwospanuing indlen wij de conlblacty tsen a) 2o b))

mperat ar

oD een

B

Door het bandje Le rollen sls

koperen blokje van i..1 het pla

[
[P

togmiddel, wordl cor warn !

-y

koppels/en’ .,

Lroomme ber

brengen.

in fis.% en na montase op het
stic te verwljderen met een op-

ey Y
(S

kresen met ca, 2500

e

yarmtegeleidbsarnelid Sevoelisheid 0,1 tot 1 7 /w.
De pebruihkie warmteasteoonnector had bi) kamertemperatuur eon po-

voeligheid van 0,0 e

van de soevoelloheid

Bij

verboondo

nog een verrassende daling

horere temperatuur,
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ven door het o
Bogentiecl 21

1)

Haet
2 Registratic

ad, 1 Het

A is een br
Bén

de

di

van

meter Rj

chroonmotor

uit balanes,
door V. en
|

€ eri

schena

recels, ol

variaboele

de caloriemeter io wordt

Wi rin OPEEnOmen

WO

viar i

Gobtweo ontds

L

CELTY

en thermo-ver:

cemetern hil-cpanning,

aldug:

@oovan Jheatstone, sovoed met 6,3 volt wissel: taing,

veor woorstanden 1o eon orecisie draaibaore polenlio-

2 melb congtante omwentelingssnelheid door QY -

?1 e el L redranid, De brug raakt bij voortduring
el shannineoverachil over de brug wordi versterkd

sernonteerd

WYY () Y

AN 2T S

sevvonmotor 8., 5, i=s

A
[ (.).

spanning van

warsioemator, die net wrestabili-

seerde net tussen O en 2720 volti kan regelen, Wordth R, dus steeds
sroter dan zal B de variase zodanis opschroeven dat door de
stookspira«l mo: ¢ atroom gast lopen en de weerstand van de weor-

oo s N Ty 4 e
stroomnmebers

ker V_,

schaal, én

I

len tweede

tuur als o

e variabe

motor S, in

ek

deel ultmaakt van de bLruo, zoda-

Mo Lo

woer in evenwicht geraakt

warntoe-

thermosvanuingen van de Lwooe

4 vl E FEPTEE TP N - H . \ 3 s T3 e N H N - S
wordh versborkt d.m.v. een ; ob,bepam,,m TRV TR Ler
o Loeeds en Horthrup roels gstand V¥ voelle
4 FERENE I 2 WO DAD, (S SLand Y vol e
I

ovoerd noor cen kipp scenrijvertype BD1,

souocor van do osenrijver wordt sebrulilki on

netie van de bijd te streren,

Ire

verd verkresen door do sviehiore

~

te uowermono
;

niet reselb:

LE

rengvaraterkt en transformecyd sismanl van e

cen variatic nerelk b

[}

1]

word 20

5
o
I
AN
C
™
=

overeonkomenu nel opwWarmsnelhed

A o

volgende verbelberingen

aanzebracht:

van






1)

2)

)

/

4)

1
R,

De oorsvronkelijke platina wecslandsthermomeier die op te srote
gistand van de stookspirasl was inrevouwd werd vervangen door
weerstandsdraad op vliak micagewonden, direkt boven de stookmat,
Pinnenin werd de bthermospanningsleiding volledig afseschermnd

om inductie van de stoockstroom te voorkomen,

Ter voorkoming van plotselinge eloringen die kennelljk optrae-
den door mechanische spanningen bij opwarmen, werden schroef{-
bouten voorzien van_upivaulveer enn werden siliconrubber ringen
aanzebracht.

Tussen stookspirasl en aluminium lichanm is een warmte-weerstand

aangebracht (zie beschrijving apparaat)

813 de opstelling dient veel zors te worden besteed san elec-
Lrische asrding., “o moet het sluminium lichasm wel oessrvd, en

mag net koperblokje nlet ceastd worden,

Werkwijze

4N
b

Proelstuk jes.

stukjes werden gekniot ait 0,7 mm dik plaatb, Lengte en

Proe

breedte 7 mm. Drie stukjes per melline, gewicht samen 147,11 aney
Feteriaal selevepd door Drijlhout en Znj zulvernelc G0 0h 9,

Afnchrikken,

AN

Afpenchrikt werd door vyi) vallen van 50 ¢m hoogte in ijswater

0. . C o . . .
var, 0Y0. Voordat werd afoeschrikt werd 20 minuten in sezalver-

de stikstof mesloeid en vervolpens langzazm gekoeld tot de al=

schriktemperatuur,

4 minuten kon na alochrikien notb proefanteriaal
in de caloriemetber worden aangebeoacht en het warmte ontwikkes

n, Na pompen en atik-

len bij kamertemperatuur worden

ctof inleiden werd na onrsevaer 10 minuten de stookmat inpescha-

keld., Cowarmen geschiedde dan avtomstisch,

f i P d o v 1 - : i N .. -

Op de recorder wordt geresigireerd, con warnbestlroon als functie
boa 4 { e o \ I 1 3 1 Y . P

ven ode bijdoi Mg d-n,, fell jrod g de temperatuur ale functina
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temperatunr af te lelden is,
Het werkelijke warmte-effect wordt cevonden door van de pemetlen

kromme a) (fiz 8) de z.e. "nullijn" b af te trekken, De nullijn

is de opwarmkromme van het proefstulkje nadat het prinaire effect
is uitgewerkt, De nullijn wordt oprenomen meteen na de meetlijn,
nadat esrst tot boven QOOOC igs operewarmd, De "nullijn' wijkt
meestal nog enigszins af van de pullijn, opgenomen met lege balk-
jes, Dit komt door veranderende soortelijke warmte van de proefl-
stukjes met de temperatuur, of door een restefflect dat ook bi}j

lancdurig gloeien niet blijkl te verdwijnen, De totale ontwikkel-

de warmte en opgenomen warmbte, volgen niet direct uil de opper-
vlakken T en II (fig,8). Nadat de gpanningsmeblingen bl iledere
Ltemperatuur door de ijkwaarder in Volts/datt gedecld zijn, volgen

zij vit overeenkomgtiyre opperviaikken in de Watl = o) sraficken.

andere preocedure gevolgd om de rrootte

In de praktijk is een
van de ontwikkelde en opgenomen warmte te bepalen,

In de figuren 10 t/wm 14 ig namelijk uitgezetl de warmtestlroom als

it

functie van de temperatuur, Figuren van dit type geven een duide-

>

lijker beeld van hel ordeningsproc omdat de ordening

inetiek
zo duidelijk van de temperatuur afhankelijk is, In deze [l uren
1ijken dus de warmte-effecten kleiner naarmate langzamer is opge-
warmd,

dorden de uit de fi-uren 10 i/m 14 berekende oppervlakien echter
vermeni vuidigsd mel het aantal seconden waarin 1 C in temperatuur
wordt opgewsrmd (uii de opwarmsnelheid af te leiden; dan volgen

de ontwikkelde en peabsorbecrde warmtehoeveelheden in Joule .

TJ{?W*

De ijking van de warmtestroommeters is viteevoerd door op het bak=

je wanrin de te meten warmte word!t ontwikkeld een hoeveelheid uit-

pegloeid zilver te leggen en een nullijn b op te nemen (tL
flen tweede nullijn wordt opgenomen zonder de stukjes zilver c.
De warmbestroom in Wabtts is bepaald door de warmtecapaciteit van
het zilver en de opwarmsnelheld,

De eevoeligheid in V/W is dus Lij elke temperatuur te bepalen

door het spanningsverschil A (rip,8) te delen door de warmbtesiroom

in Wattis,






Q

Gomplicaties doen zich voor door:

+ 7 4
}

1) De warmtecapaciteit van hot zilver verandert in dit tempera-

tuurgebied volgens de wet van Dulong en Petit,

™o

; onnauvwkeurigheid van de metingen,
ad.1 Met de afwijking van de warmtecapaciteit die in het tem-
peratuursgebied 20 - 280°C ten hoogste 10% bedraagt (1ict.7)
is rekening gehouden bij hel opstellen van de Wath =( ) cur-

ven van {(fig 9),

ad,? De ijkkromme (fir, 9 -5) is bepasld als cemiddelde over

cen santal metingen die onder verschillende omstandigheden

N

Ljn gedansn en toch hetzelfde resultaat dienen te scven.

N 50 - . ; . -
) bij 27C¢/min nullijn herha.1d, 1x met zilver 1 en 2?2
)

?D

‘ol

N A0, L . o, .
vl Joe/min oy nalliin met zilver 2x herhansld. 5 en .
/ i

A J u
e ijkkromme toont een vrijwel lineair verloop in hel gebied
0

80 -~ 200°C, Naar kamertemperatuur is darrom lineair geextrapo~
leerd,

o 0 . :
81ij 220 € worden de ijkwaarden en ook agalle andere meetwasrden

onnauwkeurig, door niet vers

aarde afwl jkingen,

Nauwke

Herhaslde metingen bij de iiking (fjg,Q), D) metingen ¢ en d
(zie V) geven aan dst de n-uwkeurisheid van & metingen onge-

~ N e . | P "t
veer 105 bedrasgt, To de energiewsarde wordt 2 x 1050 gegeven,

déamaa) voor de mectlijn, &énmaal voor de nullijn,

e . RN - . P
Bij de meting (fig, 1. =1) zijn twee meetlijnen pgegeven, die

: . s ap© ¢ . . N
volkomen over elkaar vallen {(tot 189 C). Het afschrikken plijkt
in het algemeen zeer reproduceerbaar te geschieden, toch kwamen

'

bij de metingen soms vreemde uitschieters voor, De mogzeli jke

fout is groter dan 10%4, Grote witschieters zijn over gemeten,







zlJn vele op elkasr aansliuitende b1 1ogeleyverd

voor allerectst etnvoudize hinslre

eringen AB en A B‘S Invice~

don van ordening op de elecirinche

duli, en calorische prootheden als Cp ziin soeddeels Lo verklaron,

\

tien behandeling van de orde is in het alsemesn gebsseerd op de be-

3 3

schrijving van een orde-parvametor,

1
i

en Williams (4) definicerden deze nasr van orde

waarin ra = de fractie vaun het

o
[}

asntal a atomen dat poed 21t
op het a-deelroosier,
Fa = de {ractiec a-abo-

men van het lotsale aantal.

'&s
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ben bezwaar van deze theorie is dat hij in zoverre niel refe] o,

&

dat bij atomen veeleer een neiginz moel worden verondersiold wich

4
h

mel vreemde naoburen to owmseven dan om zich van een Juiste plaats

op een deelroosier te verzekeren, Ben atoom zal immers alleen ten
opzichte van zijn na ste buren of ten opzichte mede van een sfeer
atomen daar buiten, na r een minimum van ziin energie slreven,

\
y

.,\ /4 vy 5 - )
dethe (10) definieerde daarom ecen parameter als volgt

S

N v -~ n\\‘\\
G max ) qyrana;
q is de fractie QAB  waarin:

Q :/Z\ N het totanl asntal paren.,.z is
coovd., retal
Q\B = aantal a-b paren = aantal ecrste

nabluren,

n beschouwing is q rand = q bij wanorde

[ s

de verwisselingsa-

ene2ryie van elle twee stomen in het rooster, een algemene uit-

n
=

drukking,

£ o= B (1-6)

o .
et oLz . hot AR coval (donor Ped e o M
me’t B Ay voor het A, peval Ldoor Peierls(t1l)

A uitrewerkt )
- " ‘ m o\ -
Fig,h reelt: o () en 2 (T)

B
)

OUpmerkelijk is dat deze theorie het eoeoconstateerde feit voorsvelt

dat boven de kritieke tvemperatuur in het AB, peval nog orde over-
2

Blijft. Ook in het geval dat in een lesering zoed geordende domei-

nen ontstaan geeft de parameter wvan Bethe de toestand bheter weer

want in dit dovidelijke meval van l,a.0 is O = o en ¢ heeft nog een

5

vekere wa rde,

Meer gecomplicecrde itheorieln werden opgesteld door Cowley en
Elcock. Het verband tussen deze theorieén en de twee renocmde ig

rechtstreeks te vinden, Daar zij niet gebruikt zijn wordt er hier







niet nader op ingegaan.

Om behandeling in hoofdstuk VI te vergemalklelijken volgl hier on-

der de theoretische energicwaqvde gerubriceerd,

. S o Williams R
3 e i —

3

ethe-Peierls

Ny
4

B
/B
Q/P 0,218 0, %6
/ nd
0
B(7e er)/,ﬂ,, 1y 0,54
2
Belo) 0 0,46
RTc AT (P ) o1 SN
Yo/l (UCH S oy ot
EO tranglormatie-~cnerysie van orde Lot wanorde per kilo Mol
Te kiritische temperatuaur
B(Me-) configuratie-energie juist onder Te
X \ ' N
B(Te+ ) " " . boven Tc
) latente warmte bij Tc
: / 3 \ - -
c{G) energie van k.a,o boven Tc. R constante van Bolzmann,

Ordeningskinetie

ik  ome o e e s S e ——

Wij nemen asn dat in

mozelijk zijn doordat ecn atoom in cen leze plaats
dan een volgend atoom in de opgeoschoven leg plaal

Wij ga=n voorbij asn de behandeling van de mogelldj

verwisseling van plasis enw.

Het beeld kan worden omgelerrd: Ordening is mozeli
ture-gprongen door netb
Benalend voor de ordeni 2%

sprinst en
kheden door
WJ’ _i ’i{

gk VG A=

N - . 7/ .
gn dan volgens Koehler (17

de beschouwde legeringen alle atoomsprongen

\
]
s







1) het asntsl asnwezize vacatures

2} de asprongenelheid van een vacature.

Dubbele vacatures en hall gebonien vacatures blijven bullen
beschouwing omdat voor de gebruixte leseringen geen concen-
traties te vinden zijn in de litteratuur,

venwicntsconcentratie van vacatures hangt van de tem-

peratuur af volgens:

0y
me A . haled \ |
C = exp - (Yo o~ TS.) ., A exp( B |
! SR F>/hT const, PA o ’ |

v

Q.. is de vormingsenergzic van e=zn vacature,

I
Omdat in Au,Cu de vacature-concentratie in het tempera-
“y
LT . o} . . o N BN L
buurscesied 20 - 20070 pering is (zie Hfdat, V1) zijn va-
catures Juor alischrivken ingevioren,

ad 2 De sprongsnelheid van vaecsburss 10

n = AzY exy m n aantal sprongen per tijdeeenncid
I/x rp
‘ A entropie-=Ilaclor

0 pi
7 codrdinatiesetal
W Jeltye-irequenltie, Holtemann-{requentie
Qm is de bewezingsencroie der vacatures,
e vormings-en

Koreva r (7) bepa-lde met weerstandsmetingen d

activeringsener ie,

Tabel 11 Vorninzsenersie Activeringsenerﬁie na afschriki
- . . N ooy
4507°C ken van 900°C

Au, Cu 0,75 + 0,05 0,78 + 0,03
3 i i

AnCu, , 0,78 + 0,05 0,69 + 0,03 0,70 + 0,053

i 4o

¥+

Deve waarien zijn bepa-ld in het besel dat de weerstandstoename

evenredig blijkt te zijn met het asntal vacaturesprongen. Hiermee

is nog niet asngetoond dat de ordening dus de verandering van or-

Wt

denarameter evenrediy mebt het a-ntal vacaturesprongen verloopt,






clitatieve interpretatise

De meetresulaten worien weerse~even in watts als functie van

de temoerstuar in de 4 uren 10 t/m 15, Deze manier van uit-
zetten 1g wekozen omdatl esoentieler igs bij welke temperatuur

cen zekere warntestroom optreoedt, dan na hoeveel tijd na het
begsin van linesir opuwarmen, ~venwichit zich instelt.

Jo wordt in het hoofdstuk VI bij kwantitatieve bereleninmen ge-
bruik cemaakt var de temporatuur wanrbi) het warmte-effect juist
nul is, de =.7, "nul~ doorsang". De temperatuur van de nuldoor-
cung aidn in de tobellen TII, IV en V opgenomen,

De totale warmte hooveelheden die tijdens cen linezire opwarming

o O, o)
an 2070 -« 280

/. e 1/
2= /tv at = /w — 47 = jyékﬁT
" C G

. ., .. O
¢ 1s de opwarmonelhoid in “C per seconde.

in in Jouleg:

3

O worden ontwikkeld en opgenomen zi

. . o .
is het arntal seconden woorin de temperstnur 17°C stijaot,

1

- :
De wernte hooveelheden vol-en dus uit de opnervlakte T en IT als
senzeduidt in fig. 8, door deze te vermenisvuldigren met de reci-
nroxe ven de onvarmsnelheid,

_ o p .. e . . I PN . N
De ovwarmsnelheden ziin bij de motinecen van V-B (fig, 12a en b)

~verachillend, zodat ook de onvervlakte I (resp., II) verschillend

zijn, hoewal ongeveer ~elijue wormtehoeveelheden vrijkomen (rosr.
worden reabsorbeerd).

ikine mot andere literatuur te vergemakkeliiken zijn

&

Om verseli
s
in de tabellen I1] t/m VI (fi7. 7a en b) de warmte hoeveelheden

ceeven in cenlorielin ver grom,

5

be punten in de pretisken 10, 11, 12, 1% en 15 zijin niet sig-

’m

nifikent omdat continu is verecistreerd,
De punten zijin ceintroduceerd bij omrekening van W = f(t\ in

vo.or(n).

/







Fig. 10 peeft weer het warmte-cffect uitaezet tegen de temnera-
tuur, biJ verschillende afschriktemperaturen,

Afschrikien van hogser temseratuur heeft tot gevole dat een gro-
ter aantal vacatures wordt “"ingcevroren" en bij ken dragen tot

de ordening., Het wevoly is dat ordeninsg sneller kan plaatsvin-
den en evenwichts orde bij lazer temperctuur bereikt wordt noar-
mate van horser temperatuur is afreschrikt,

De nuldoorgang verschuift danrom naoar lager temperatuur biJ hoser

afschrik temveratuur (tabel III, fig, Tb).

1
]

Tahel TTI Jarnte-effecten bi) verschillende afschriktemperatuur,

. e O .
opwarnsnelhid 0,6 0 /min.
b $ /

' i
o1 reschrikt van ontwikiceld afgestaan nul-iocorgang
0-1 200°¢ 1,10 + 0,23 “Plen 1118 4 0,30 cal /op 130%¢
700%0 1,27 1 0,25 " 1,05 4 0,26 v 142°¢
600°¢ 1,39 4 0,28 " 1,17 + 0,22 " 150%¢
- 50°¢ 1,11 + 0,22 X 0,83 5+ 0,16 o 1679

De ontwikielde wormte vertoont een kleine toename bij lnver af-
schrik temneratuur,

De ongenomen warmte vortoont ecen daling bij lager afschrik tem-
peratuur.,

Ben verklarins ken gegeven worden met behulp van fiz. 5b,

Het Yijkt wa rschijnlijk det de warnte ontwilkleling in hoofdzack
door de k.2.0. parameter bepanld wordt., In fig. 5b is weerge-
geven het verloovn van de evenwichtsorde parcmeter van Peierls

en het waarschiinliike verloop van @ bij de edene metinsen,

Ta 293K

/ca.:s'é &
RS R







In weval 2 woprdt evenwichisorde bij

temperstuur bereikt

a

dan in zeval 1, In zeval 2 komt daurom meer warmtbe vrij daar de

RPN

ordeparameter bij A mroter iz den bi) B

Het omreke~rde moet ook peldeny om evenwichtsord

breken is neer warmte nodig don om evenwichtsorde

brexken.
Bovenstasnde verklerine vou
de onmenoman warmte met de afname van de

12 toename van e

.
A
—

zovaesl storier was
de tnename van de ~fachriktenperatuur.
De atfwijking komt wosrschijnlijic doordat
temperstuur meer orde wordt 'Ming revroren'
tand meer orde aanveziz is.

Bij instelling voen evenwichtsorde neelt di

afochrikken ven hocer temperstuur minder

sluitend zidn

me{,O“l of te
met 67 of te

. B

als niet de sfname van
afschrilktemperatuur niet
vri j komende wermite met

bij af ho~er

en er dus in de bezintoes-

t tob gevoely dat de bi

mte vri’d komt dan wordt

o

verwacht, wat klopt m=st de meetresultaten,

In dege verklarins ligt besloten
o & ?

s )

toeast nd van k.a.o, wordt meordend,

vic tstodétnnd boven de kritieke tem
vvordt niet volledig gggordend.
Arzumenten iicrvoor zijn:

1) Bij ontordening treedt
tuur en lanwzaam onva

a4e opname van

te veronderstellen dat dnidelijke spli

kan ovtreden bij volsen van de evenwichisorde

achterolijft,

2) De vocatures ver

b,

tieke temperziuur en kKunnen warrs
s

Ltoestund woorbi) de ordeptrancter nog

weorde boven TC, niet afmaken.
5) Het ver ¢chil in o oenamen ener-~ie
.,(1/

[ R R N
HH0TC, zijnde 0,85

gehrijven asn een verachil in ordening

107,

inlijk wordt bi] een eri

vacatures lnng niet tot do evenwichtso

dat steeds

Het 1ijkt echter waarsciijnlijn dat blj ontord

alleen bij =fschrikiten van
rinen (nie ool fig

varmte in twee pieken op.

dwijnen plotseling na het

chijnlij-

rram o is wel ers

ng asntal "in

rde hoven TO

tot een evenwichts

seratuur woridt bereikt. or

I~

ome tempera-

Het 1ijkt asnnemelijk

tsing in twee

bereiken van de kri-

nntordiening van een

norer 1o dan de evenwicnts-

sroaot ow nlleen toe te
s paremeter van hoogstens
revroren

ontordend,

pieken alleen

et niet als de orde

|
|
|
|







De sreflex van de warmie-ontwikkeling vertoont de neicines zich

in twee pieken te splitsen; médér na=rmste van lager temperatuur

Verxlarin.:

1)-De inst2ltijd ven de orde, die lineair van het santal inge-

1]

vroren vacaturas afhen~t worit nij kleine vaestureconcentraoe-
. N« I . . . o

tie pas bij 120°C dleinzsy dan de onwarmsnelheid. %o wordd

0 . . . \
boven 120°C ordening die achterop is geraakt, in-ehsald,

)

bit xomt oversen met net corder baschreven idee dot Jde even-

wichtasorde biJ hoger temperatuur bereikt wordt en de nuldoor-

gang nacy racats verschuift bij lager vacature concentratie.

J

2) De vacatures waarnan meestal esn gemiddelde cctiverinssenersie
wordt toeageschreven, beatron toch doidelijk uilb verschillende
typven L.v. enkelvacoiurss, dubbelvecatures, on vrocetures ge-
conden ~on verontreinicin en,

e zou door 2en andere semiddelde sctiveringsener tie

in een snder temreratvurceebied "loskomen!,

Trrgen verwlarine 2 plelit dat de toppen van de vniesken niet bhij

sen beprclde temperntuur ligcven, mrar moe opschuiven net de nul-

doorsgongs.,  Verklaring 1 krijst de vooruseur.

1

Hoe de kinctlek van ontoridening ook more zijn, duidelijx is het

L . A0,
ecn kritieke temmeratvur bij 198 + 274,

h
'

heston

=
<
2

Steeds lict decr het veoxivun van de warmte absorntio,

Hes opwarmen tol even bvoven 108 °cois het mozelijik de "nullijn" te
wetens olle vacntur - s mocoten dus verdwensn 21jn no deze behande-
lini,

Helans verstoort dit ulotselinrce verdwijnen het be-

12t Zou ltunnen zijn, dat or een

tielke temperatour

meximum in de warmts absorrstie ontreedt omdat een verdere stij-
oinr abruot ten einde komt door het immobilicatie nroces van de
vacutures,

Let onverklrarvare von het nlotseling verdwijnen veon s=lle vacna-
tures anders den via ordesvronsen, de wrootie van het totale
mmrmte sbsorptie effect in verreldjking met bhereciende wanrden
(Hootdstul VI) en

srnemincen ven snderen (literatuur 13)

doen toci. tot cen writiewe ten oratuur besluiten.
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De vunten 3 en 4 geven steun rcan net idee dat ontordening niet
volledi kan plaats vinden, Bij =2en longzame ovwarmsnelheid
unnen in totaal meer veocature spronzen worden cemasiiht en kan
dus meer orde worden af.sebroken.

nen vergchuiving van de nuldoorgang nacr lazer temseraturen bij
lengzamer onpwarmsnelheid., Qo dit is weer verklarrvaar door te

4.

stellen dat Dbi,

.

worden gemankt en evenwichtsorde dus eerder wordt bvereikt,

- © - O C o .
Kritieke temperatuur bij 198" + 57C, Svreidins iets arotor,

Inger opwarmsnelheid meer vacature spronsen kunnen

|
i
|
1
|







et resultant van de voloende cyclus:

" Do 0.
sodnoan, afreschirilkt van 800°C en

PN - i - .
ven 2000 tot 270°C (Yie figuur 12-1).

opuevarma msL 2, dE

Vervol "ens is nfpekoeld en is het prosfstukje opnieuw sl{oescnriit

o} ) e . . R
van 8007C., Cowarmen met 7,88 levert nrecies develfde krom-

v

me als {1, 101, %1 155 C is

costont en weor zo veoel mo-

r

“01ijk lineeir af ekoel !, lln aficelen is weer opgewnrmd zonder aan

de situntie iots te vorandoren en weor nel

9

', 838 C/mln. Fet resul-
. - U . s v 0,

tuat is (fis, 12-2), Duidelijic blijikt dnl na opwarmen tot 1857°C

en vervol ens afkoclen cen toestand van orote orde, wasrschijn-

- - 4\(10‘_ [N R -

e van 1°0°C worit bercoikt ondat

s A0
aeey vertoent en bij 1207°C

AR 1‘/'3 9]

11k evenuwichts ore P2 geen

;

o

vonitict warnte-aifec

.

nemen in ~weval 2,

Alg we 4o, 12-1 volrsen wordt vij 148°C evenwichisorde berecikt

i~
{

, o . s 0
vworryan weer iets wordt af evroken bij doorwarmen tot 18570,

[P S N N R U T cra el e v 1y ol o+ -
moe v e oYae veey vordaen onoeoouviii tot

inan

., .o p o,
evenwichtsorde hij 120°C.

fen hier nict weersarseven moetresulta t duidt inderdnad nan,

. 0 0. . R .
dat Jde wormte die ftussen 148°C en 185°C is absorbeerd, minstens

. e . - -0,
weer vrij wombt bLij lineair aflkoelen ven 18570,

£

hr wordt dus nauwelijks meer cen vositiefl warmte-effect emeton

N

tennelijk blijven de vecaotures nog nobiel aonwezig want ontorde-

. . . N o : ) . .
ning besint bid 120°C en de totele ~eabosorhbeerde warmte vereikt

ontwikield nerbsorbeerd snelhsid

o

P P L Ay » B nn CaL " 0 .
12-1 1,26 + 0,25 for A 4 0,28 /FT 2,92 C/mjn

12-1 tot 185°C | 1,26 4+ 7,29 “ L, 52+ 0,10 L n "

12.02 . 1,90 " 0" "







1

De nore wasrde van 1,9 /o

vereikt.

aVentticnso

a) Al cebrowsn wordt

/

, o N a0
b) 0 het troject 120222070 heo

der te ontorienen.

Toch wordt warrschijiniij rscen

treedt namelijk —een meetvare s

fletin~ 2,

Fioe 13 geeft het resultact van
o

twee morelijke redenen

mie met crote §7
- : 120°

f4 het materisnl meer tijd om ver-

evenwichisontordening bereikt en

nlitsing in twee vieken on.

Aw herranld

opwarmen tot beneden

Z

3 Tr a4 - - ey - 47 N P 3 s
de kritieke temperatuur (160 U} wacrbi] tussen 4o lootsto 24 % uur

. 0, .
bij 1607C is

en &én meal

buideliik bl

4
2

Concluszsiecs: De

“r ois wel

rexloeid, Vdédr des

o ) . ., .0
ov~evarma tot 160°C

idkt de

vacaturcs wliiven

. . . . o
e metingen 1s 2freachriat van 800°C

renroduceersaarheid,

aonwenis,

voor het ~rootste doel

eniy verschuiven narr rechts ven 1 - 4, doch duidelijk

ig het verscril nmet

verdwijnen,

Hetin

o~

Pis, 14

sen rechte,

Interpret:-tie van dit

onvaruen tot

het ef'fect w = 1

(&

Glovanl i3 misschien te

0
Inw =

. L0
of Inw = %

) [O3N
poven 21070 waar 2lle vacatures

! SRR o -
Y)y na sischrikiien ven 87°0°C, bij

vitgernet reelt dit

Tiect is tenslotte nict relukt,

zerren Aot poet

,Lq

spron:rsnelho

¢ Int 4+ o = X

fuannen zijin in de tr

id van de vaca2tures

(14 2t A Qu

ant ven oen ordenaraneter of de

3

N . o
Josevern et

rosul b

=t veer van netineen aan AuCu

Kkt venlbtotasl ontwikk 14 ancenomnen shalheid
g NN O 7 o4 , .ocal L o / ) .
Cyte o 70 S Cedn 4+ 0,073 Jor 12,860 70 min
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C L0
“ur o ovenwicht ca 80 C.

Srdening vercoikl i leooowr
‘mtordenins verloopt in verscihillende st-dia, worcrsceniinlijk
door activering van verscrillende ordeningsmochonionen bij
verschillende tenperzturen,

De totale energie-cffecten zijn als wordt verwncht, kleiner

dan bij AuCu (25% Cu).







Fwantitatieve interpretatic

Verseliiking totale enersie~effecten

1) Theorie FPeierls
Volgens Peierls is de energie die nodig is om een volkomen
geordend k.v.:o. rooster afl te breken tol een toestand van

kea.0 boven de kriticke temperatuur:

v - MV, v

AA BB>“V

AB

De Eo volgt uit zie(fig,6)

De kritieke temp, is gemeten als 198 °C

Gemiddeld atoomgewicht AuSCu is 163%,7

R is 8,37.10°

zodat EO ligt tussen 4,3 cal/gram en 4,9 cal/gram,

E(TO4) is nu 0,54 x 4,% = ?,% cal/rram

A 0,5% x 4,9 = 2,6 cal/sram

s 4720 -
t

PR P T A P o S U T S U Gy O S T R P
U UL o Kdleliner ddnl de svelniwiiiitsorae

De evenwichtsorde is bij
bij kamertemperatuur,
Bij ontordening zal duc niet de volle E(T +> hier wvrijkomen,
Maximasl is te verwschten volgens [ig (6) een vermindering
van 5 & 100, |
2,% - S5hx 2,% = 2,2 cal/sran

2,6 = 10% x 2,6 = 2,% cal/sram

Dat er op zijn hooxst 1,9 cal/oram wordt opgenomen duldt er
dus op dat niet volledig tot evenwichts k,a,o wordt ontordend,
De oorzaak hiervan zal zijn het verdwijnen van vacatures boven

de kritieke temperatuur,

S , L e -0 :
Voor hnet verschil in ordeningsenersie bij 115 C en 145°C vin=

: S Is} . 'y
den we ecen maximnle wasrde van 4,5%%0 x EO = 0,22 cal/sram (£ix.0)

Gemeten ig een verschil van 1,20 - 1,44 cal/gram = 0,47 cal/gram,
YWanrde kan te hooo zin doordal pmeer tij4 veschiwbanr 1a voor

ontordening.







corie Rracoy and Jillians,

3\ my
[ J Lo

fannemend datl er evenwichts l.a,o optreedt dan zouden de warmbe-

hoeveelheden worden; met

Z T nm
)L.VO RT .

52 19

i
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, ) . L0 . )
Afbraak van evenwichts l.a.,o0 van 130 C wou vergen fig, 6)
L S

0,6 x B = 3,44 cal/gran

. ) .
Opbouw van evenwichts l,a,0 van 130 € tolt het maximum zou
vergen

0,4 = EO = 2,30 cal/gran

' vy s . . . - ) 0 ,
Het vercschil in ordeningsencrcsie tussen 115 en 145 C wordt

0,154 » B = 0,88 cal/cran

NN
R

De wasrden volgens Bragg en Williams komen duidelijk te hocg
uit, terwijl de gemeten waarde met die van Peierls vergeli jl=
baar zijn,

_Tabel VIY

. Je]
afgestaan opgenomen verschil 115
en 145°¢

gemeten zemiddeld 1,540,30 cal/ v | 1,440,28 cal/gr | 0,47
Bragg en Williams %, 44 3,44 0,88
Peierls 290 255 0,22

Vroeger was geconcludeerd dat bij ordening waarschijnlijk er
evenwicht wordt bereikt, dan zou dus na afschrikken de orde-
parameter van Peilerls al aanzienlijk moeten zijn.

al ingevroren 2,5 = 1,5 = 1 cal/gram
0 ~ 4,6 cal/gram

’ , , )
x4~k = 0,24 mna afschrikken, = 24,
y)







Het lijkt asnnemelljk dat dusg een k,a.0 optreedt die misschien.

-
door kiemproeil later tot de l.a.o kan uitgroeien die is aange-

toond door Weiszberg en Quimby (14).

)

'

Overeenstemning met Hiravajashi (2) is niet groot,

De kritieke temperatuur vond hij bij 24000 voor AuBC\x0

Hij besluit tot evenwichis-ontordening bij een opwarmsnelheid
van ?OC/min,

Het in fiz.5b sanve-even kwalitatieve verloop véﬂ G bij deze
metingen ia missechien door vergelijking mel metinsen van het
verloop van de electrische weerstand aan dezelfde legering nauwe

keurig te vinden,

1) Vacature concentratie na aflschrilken,

QF

¢ = A expie A =1 3410
KT

Tabel VII Vacature concentraties na afschrikken,
AusCu Or i . gmwwpw, ]

% 0 [ 7 7 “ ~\ <z M() e 5
500°C 0,75 eV 14 10 xexp ( =11,25) = 1,%2 107" & 10

2O - N ) “() . w :
600°C 0,75 eV 1510 x exp (= 9,99) = 4,17 10 & 10
700°¢ F0,79 eV 14 10 x exp (- 8,93) = 1,33 1077 & 1074

oo
&

800°¢ 3,75 eV 1

10 x exp ( -~ 2,10) = 3,03 1077 & 107" |

. . .. 0 -0
Voor de verhouding van de concentraties bij 800°C en 500 C

geldt dus:

| . D
C_800 3,03 10 -~ .

C 500 1,32 10

Het is opvallend hoe een vacature concentratie na afschrikken
A N0 ; 0N Dy

van 800°C (¢ = 3 x 10 7)) bij kamertemperatuur een duidelijk

1 AN

‘} &

0 =6
terwijl na afschrikken van 500 ¢ (¢ = 1,3 x 10 )) dit effect

kamertemperatuur effect aan warmte doet vrii komen i,
v

niet werd wazrgenomen,
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De concentratie van 10 a 10 is dus een kritische of het
moest zijn dat bij hoger aflschriktemperatuur dubbelvacatures
worden gecrederd die door lager bewegings-enersie bij kamer-

temperatuur al flink voor ordening kunnen zmorsen,

Uit de krommen, meting A (fih910: ig het mogelijk onder de

aanname dat bij de "nuldoorsang" evenwichisorde optreedt, de
verhouding tussen de aantallen ingevroren vacatures bij afschrik-
ken van 500°¢ en bij afschrikken van SOOOC uit te rekonenQ

We moeten dan ook veronderstellen dat een zelfde amntal vacature-
sprongen een zelfde mate van orde bhewerkstelligt.,

Je laatste veronderstelling is alleen juist als ook wordt gesteld:
Na afschrikken is de orde in het begin in beide gevallen ~elijk zo-
) ook gelijk is voor beide

afschrikken’
processen, lMeting (fiﬁ@?ﬂ)wanr de vrijrekomen energie steeds onpe=

dat de drijvende kracnt (1 =

veer gelijk 1s, duiden ook op e:n relijke mate van orde na af'schrik-
ken,

— . e sy

Uit fig,10 blijkt pen uit fis

N e
|
|

afzeschrikt van {geelt naldoorpang
SN .0
1) 5007¢C 16270

2) 800°¢ 130°¢

- . . A . . N . -
Voor evenwichtsorde is met 5% nauwkeurigheid het aantal sprongen

gelijk,

Het totale aantal vacaturesprongen bij opwarmen van kamertempe=

ratuar is (vie Llwz., 1.0,

i 1
. Qm
n, = J/;dt = Cﬂz\fexp(@'“”°>dt
KT

¢} o}

voorts is de opwarmsnelheid bekend,

dus
C7
7= 29y 4 Sl
60
650

0,67







dus y ‘ “%ny 60
n, = J/f Chz V exp (=) ar
Xt/ 0,

b 293 0,61
435 403
n = - - n = -
t t -
T %93 b Z93
n o
G
H:g = 5% = 1 dus moet gelden:
403 Q ¢
0
/ C sz exp (- -—---——- a7
255 %1/0,67 _,
435 a
%/f‘ C Az ¥ exp (= =)=~ dT
255 500 X1'0, 67
403
Berekening (1) is: d/f exp (“Eﬁ d (%I)
29 ir} (1>
435

/ oxp (- 28 @ (K

\N
2

Af te leiden is:

X d(%) = e ¥ g l? = g? + & - 2% ----’z + Restintegraal,
X e 3 4 5
X X X X
Qm
Deze reeks blijkt convergent voor de te substitueren waarde x = G

dus de restintegraal mag verwaarloosd worden. Termen van hoger dan

9e orde blijken ook van weinig invloed dus met

Q= 0,78 = 0,78 . 1,6 10717 j .
-23

K = 1,38 X 10 @
T o =2 (&z)” (i)’

KT Q) Q, N
403 " C |[22,4 4,46 1072 19,9 1074 89 107°
435 20,8 4,81 1072 23,1 1074 111 10"6
295, |30,9 3,24 1072 10,5 1074 34 107°







A z

407 1s,2.1071 1070
oy %04 62209 4g,0,6%0% L0 g
Hiermee (1) S555 = o) 1074 1073 = 21.@'% L 40 = 5.8
J/” 52058 b 02059
295

Uit dit resultaat plijkt dus dat

a) of), bij afschrikken van 800°C worden slechts 5,8 x zoveel

vacatures ingevroren als bij afschrikken van SOOOC.

b) of), de aanname van het bereiken van evenwichtsorde en de aan-
name van gelijke orde na afschrikken zijn onjuist, wat
zich uit in een niet vergelijkbare drijvende kracht bij

de ordening.

2) Conclusie

Ook hier is weer niet eenduidig een verklaring te geven.
Waaraschijnlijk zijn er bij afschrikken van BOOAC mear dan 5,8 masl
zoveel en minder dan 23 maal zoveel vacatures ingevroren als bij
afschrikken van SOOOC.

Daarbij kan dan het in ﬁ)genoemde opgaan,







VII Summary

By means of differentiml thermal analysis a study has been
made of the thermal behaviour of gold-copper alloys in heating
linearly with temperature after quenching.,

The alloy AuCu (25 at % Cu), when heated in this way shows

a marked evolution of energy in the range 20°¢ up to 130 a
16000, followed by an abortion of energy when heated up to
200°C, Between 200°C and 280°C no effect is observed, EBffects
are due to short range ordering.

Guenching from the temperatures 500°C, 600°c, 700°¢, 800°C
successively produced & notable shift of the measured heat
flow towards lower temperatures. The same shift is observed on
increasing the rate of heating from approx. 0,5 to BOC/min.

An intricate system of qualitative conclusions has been evolved.
A chapter on quantitative conclusions has been added although
these dynamic measurements provide poor material for straight
forward calculations because of the variety of unknown para-

meters,
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