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The present paper gives experimental and theoretical results which enabel us to
determine the absolute values of stacking-faunlt energies of face-centred cubic metals
from the stress-strain-curves of single crystals. The activation energy for the cross-
slip of screw-dislocations is calculated as a function of the stacking-fault energyy,
the applied shear stress 7, and the size of the piled-up dislocation groups. An experi-
mental value for the activation energy for cross-slip in copper is deduced from the
strain-rate dependence of the shear stress 7yj; at the beginning of stage III of
the stress-strain-curve. Comparison between experiment and theory gives yc, =
170 ergs/cm?.

The determination of the stacking-fault energy of other f.c.c. metals is possible by
comparing the temperature dependence of 717;. Experimental results are given for
Au and Cu. Data from the literature are used for Ag, Ni, and Al. We find VAu =
30 ergs/cm? The difference in stacking-fault energy of Cu and Au is much larger
than was anticipated. It is substantiated, however, by a number of observations
discussed in the paper. Constriction energies calculated on the basis of thenewly
determined stacking-fault energies are given.

1. Einleitung und Problemstellung

Schon vor lingerer Zeit war dargelegt worden'™3, daB die Stapel-
fehlerenergie y bei der plastischen Verformung kubisch-flichenzentrierter
Metallkristalle die Rolle eines ,,versteckten’ Parameters spielt, der die
FlieBspannung, das Verfestigungsverhalten und das Gleitlinienbild
dieser Metalle bestimmt. Die bei der Oktaedergleitung mitwirkenden
Versetzungen der kubisch-flichenzentrierten Metalle sind in sog. Halb-
versetzungen aufgespalten®, zwischen denen sich ein Stapelfehlerband

1 SEEGER, A.: Z. Naturforsch. 9a, 856 (1954).

? SEEGER, A.: Rep. Conf. Defects Solids, Physic. Soc., London 1955, S. 328.

3 Scrbck, G., u. A. SEEGER: Rep. Conf. Defects Solids, Physic. Soc., London
1955, S. 340.

¢ HerpeNREICH, R.D., u. W. SHOCKLEY: Rep. Conf. Strength of Solids, Physic.
Soc., London 1948, S. 57.
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erstreckt. ‘Die Stirke dieser Aufspaltung und die Breite des Stapel-
fehlerbandes wird durch die Stapelfehlerenergie, oder — genauer ge-
sagt — durch den dimensionslosen Parameter y/Gb bestimmt, wo G den
Schubmodul und 4 die Versetzungsstirke der vollstindigen Versetzungen
bedeutet. Die Aktivierungsenergien fiir die bei der plastischen Verfor-
mung auftretenden Versetzungsprozesse hingen (auBer von den ,,offen-
kundigen Parametern G und &) in starkem Malle von der Grofe der
Versetzungsaufspaltung ab, wodurch der EinfluB der Stapelfehler-
energie auf die Gleitvorgdnge verstdndlich wird. In der Tat hat sich die
Ordnung der bei den verschiedenen kubisch-flichenzentrierten Kristallen
beobachteten Erscheinungen an Hand der Stapelfehlerenergie in einer
Reihe von Arbeiten aufs beste bewdhrt 52

Hinsichtlich der absoluten GréBe der Stapelfehlerenergien wurde in
den aufgefiihrten (und vielen anderen Arbeiten) in der Regel von den
Angaben von SEEGER und ScHOCK!? ausgegangen, wonach die Stapel-
fehlerenergie des Kupfers 40 erg/cm? und diejenige des Aluminium
200 erg/cm? betrage. Diese Werte waren durch einen Vergleich mit den
experimentell bestimmten Energien keohérenter Zwillingsgrenzen in
diesen Metallen gewonnen worden, wobei ein Stapelfehler als eine mono-
atomare Zwillingsschicht aufgefafit wurde. Diese Auffassung ist sicher-
lich gerade bei der metallischen Bindung, bei der ja die Leitungselek-
tronen verhiltnismiBig weitreichende interatomare Krifte vermitteln
(Brillouin-Zonen-Effekte!), nicht korrekt. Da eine Absolutberechnung
der Stapelfehlerenergie sehr schwierig ist, sehen wir uns deshalb der fiir
die quantitative Weiterentwicklung der Theorie der plastischen Ver-
formung wichtigen Aufgabe gegeniiber, die Stapelfehlerenergie der
kubisch-flichenzentrierten Metalle und Legierungen experimentell zu
bestimmen. (Ahnliches gilt fiir die hexagonale dichteste Kugelpackung,
doch gehen wir auf diese in der vorliegenden Arbeit nicht ein.)

Zur experimentellen Bestimmung von y/Gb kniipft man zweck-
miBigerweise an solche KenngréfBen der Verfestigungskurven kubisch-

5 DieHL, J., S. MADER u. A. SEEGER: Z. Metallkde. 46, 650 (1955).

¢ SEEGER, A.: Verformung und FlieBen des Festkdrpers (Colloquium Madrid
1955), S. 90. Berlin-Géttingen-Heidelberg: Springer 1956.

7 SEEGER, A., J. DienL, S. MADER u. H. REssTock: Phil. Mag. 2, 323 (1957).

8 SEEGER, A.: Dislocations and Mechanical Properties of Crystals, S.243.
New York: J. Wiley & Sons 1957.

9 WueLAN, M. J., P.B. HirscH, R.W. HorNE u. W. BorLMANN: Proc. Roy.
Soc. Lond., Ser. A 240, 524 (1957).

10 HaasEN, P.: Phil. Mag. 3, 384 (1958).

11 SEEGER, A.: Kristallplastizitit. In Handbuch der Physik, Bd. VII/2.
Berlin-Géttingen-Heidelberg: Springer 1958.

12 SEEGER, A., u. G. ScHOCK: Acta metallurg. 1, 519 (1953).
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flachenzentrierter Metalle (Fig. 1) an, die quantitativ verstanden sind?3,
Hierzu gehért die Einsatzspannung 7yy; des Bereiches IIT der Verfesti-
gungskurve, die durch die Quergleitung von Schraubenversetzungen

bestimmt  wird?® 7.8 14,
Experimentelll®: 15 findet
man fiir die Abhangigkeit
der Spannung 7yy; von der
absoluten Temperatur T
mit recht guter Genauig-
keit an Nickel-und Kupfer-
einkristallen

In 7151 (7) (1)
=In7y(0)— BT,

wo B eine fiir das jeweilige
Metall charakteristische
Konstante ist. Fig. 2 zeigt
die Ergebnisse von BER-
NER an Kupferkristalien
einheitlicher Orientierung.
Dietheoretische Grund-
lage fiir GL (1) bildet die
Spannungsabhingigkeit
der Aktivierungsenergie U
der Quergleitung. An
einem einfachen Modell
war gefunden worden3,
daB fir diese Spannungs-
abhingigkeit niherungs-
weise

Ult)=—AIn (2)

[ T

7511 (0)
gilt. Wie HAASEN®gezeigt
hat, und wiein §3aniher
erliutert werden wird,
fithrt Gl (2) in der Tat
auf GL (1). Aufgabe der

Sehubspannung T

!
P
|
!

\om
Abgleitung @

Fig. 1. Schema der typischen Verfestigungskurve eines kubisch-

flachenzentrierten Einkristalls. Die Spannung zyyy ist durch das

erste merkliche Abweichen der Verfestigungskurve vom geraden
Verlauf im Bereich 1T definiert
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Fig. 2. Abhangigkeit von 7yyy (in logarithmischer Auftragung) von

der absoluten Temperatur T bei Kupferkristallen der Orientierung

C14. Abgleitgeschwindigkeit =9 + 104 sec—?

00 &0

13 Bei Metallen und Legierungen mit extrem niedriger Stapelfehlerenergie kann
man, wie M. WHELAN [Proc. Roy. Soc. Lond. 249, 114 (1959)] gezeigt hat, die
Stapelfehlerenergie naherungsweise auch aus elektronenmikroskopischen Durch-
strahlungsaufnahmen ermitteln.

34 MADER, S.: Z. Physik 149, 73 (1957).
15 BERNER, R.: Diplomarbeit Stuttgart 1957.
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Theorie ist es, die Gréfen 4 und 7111 (0) als Funktion der fiir den jeweiligen
Kristall charakteristischen GroBen auszudriicken und insbesondere ihre
Abhingigkeit von der Stapelfehlerenergie y und der effektiven Zahl #
der im Bereich IT in einer Versetzungsgruppe aufgestauten Versetzungen
zu berechnen. Wie an anderer Stelle® gezeigt wurde, gilt fiir den Beginn
des Bereichs IIT bei Extrapolation auf den absoluten Nullpunkt

s (0) = 27 (0,056 — Z ). 6)
Die Ergebnisse einer kiirzlich durchgefithrten Berechnung der Variation
von A mit y/Gb und » werden in §2 mitgeteilt werden.

Um die erwihnten theoretischen Ergebnisse zur experimentellen
Bestimmung von y aus dem gemessenen Gesetz (1) verwenden zu kon-
nen, mull der Zusammenhang zwischen der ,experimentellen” Kon-
stanten B und der ,,theoretischen’ Konstanten 4 [Gl. (2)] bekannt sein.
Dieser mufl experimentell ermittelt werden; er diirfte nur wenig von
Metall zu Metall variieren. Wir werden in § 3a die Resultate einer ex-
perimentellen Bestimmung an Kupfer mitteilen. Damit kénnen fiir jene
Metalle und Legierungen, fiir die Gl. (1) gemessen worden ist, die Stapel-
fehlerenergien angegeben werden. Zusitzlich zu den oben erwihnten
Metallen werden wir in §3 die Gl (1) auch fur Gold-Einkristalle be-
stitigen. Aus diesen Messungen ergibt sich ein wesentlich kleinerer
y|Gb-Wert fiir Gold als fiir Kupfer. Dieses Ergebnis wird gestiitzt durch
Beobachtungen an abgeschreckten und an bestrahlten Metallen.

Wihrend die Stapelfehlerenergie von Gold etwa in der erwarteten
GroBenordnung liegt, ergeben sich die Zahlenwerte von y fiir Kupfer
und Nickel wesentlich grofer als dies seither allgemein angenommen
wurde. Dies hat zur Folge, daB die Abschitzungen der eingangs er-
wihnten Aktivierungsenergien revidiert werden miissen. Die bis jetzt
vorliegenden Resultate der diesbeziiglichen Rechnungen werden in §4
berichtet werden.

Die vorliegende Arbeit beschriankt sich auf die Mitteilung unserer
wichtigsten Resultate, ohne auf die Einzelheiten der experimentellen
und theoretischen Verfahren einzugehen. Eine griindlichere Erorterung
dieser Fragen wird in Einzelarbeiten erfolgen, die sich in Vorbereitung
befinden.

2. Theoretische Ergebnisse

Eine quantitative Theorie der Temperatur- und Spannungsabhingig-
keit der Quergleitung von Schraubenversetzungen ist sehr schwierig.
Die Hauptschwierigkeit rithrt davon her, daB ein thermisch aktivierter
ProzeB vorliegt, der keinem eindeutig festgelegten Reaktionsweg mit
definiertem Sattelpunkt folgt. Dies bedeutet, daB die iibliche Ableitung
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des Arrheniusschen Ausdrucks
v =y, ¢ UFT ' 4

fiir die Frequenz » des thermisch aktivierten Prozesses, wo », ein tempe-
raturunabhingiger Frequenz- und Entropie-Faktor, £ die Boltzmann-
sche Konstante und die Aktivierungsenergie U die Differenz zwischen
den Energien im Grundzustand und im Sattelpunkt ist, nicht mehr
zutrifft. Ahnliche Verhiltnisse liegen bei der Theorie des Bordoni-
Maximums der inneren Reibung von Kristallen vor'6-18, In diesem
Falle konnte jedoch mit Hilfe der Theorie der stochastischen Prozesse
das Aktivierungsproblem trotz des Fehlens einer eindeutigen Sattel-
punktskonfiguration vollstindig gelost werden?. Das Ergebnis 148t sich
in einem nicht zu weiten Temperaturintervall durch einen Ausdruck
von der Form (4) anndhern. Da eine stochastische Theorie der Quer-
gleitung bis jetzt noch nicht durchgefiihrt werden konnte, werden wir
annehmen, dalB wir Gl (4) bentitzen diirfen und versuchen, eine Sattel-
punktskonfiguration und damit einen mittleren Wert fiir die Aktivie-
rungsenergie U geeignet zu wihlen.

Ein Vergleich zwischen der strengen und der geniherten Losung beim
Bordoni-Maximum 148t erkennen, daB die frither® getroffene Wahl des
Sattelpunktes (s. auch 8) gute Ergebnisse liefern sollte. Sie wurde des-
halb auch fiir die vorliegenden Rechnungen beniitzt. Auf den Einflu
etwaiger Verbesserungen des verwendeten Modells werden wir in § 4b
eingehen. .

Die eben erwdhnte Sattelpunktskonfiguration fiir die Quergleitung
besteht darin, daB die Aufspaltung in einer Schraubenversetzung lings
einer Lange 2/, vollstindig riickgingig gemacht wird. Die GréBe von 21
bestimmt sich daraus, daB eine Versetzungslinie der Linge 2/, sich in der
Quergleitebene unter der herrschenden Schubspannung gerade noch
ausbreiten kann. 2/, hingt also von der angelegten Spannung ab und ist
um so kleiner, je gréBer die Spannung ist.

Fiir die Berechnung der Aktivierungsenergie, die weitgehend nume-
risch durchgefiihrt werden muBte, wurden zwei verschiedene, einander
ergdnzende Verfahren verwendet. Die Resultate lieBen sich durchweg
in sehr guter Naherung durch die Gl (2) darstellen, wobei 4 von y/Gbd
stark und von der Zahl » der aufgestauten Versetzungen in einer Gruppe
nur schwach abhingig war. [Im Gegensatz dazu hingt — wie Gl. (3)
zeigt — 711 (0) von # stark, aber von p/Gb nur wenig ab.] Fiir Stapel-
fehlerenergien, bei denen die Aufspaltung einige Atomabstinde iiber-
steigt, wurden die Wechselwirkungsenergien der einzelnen Versetzungs-

16 SEEGER, A.: Phil. Mag. 1, 651 (1956).

17 DontH, H.: Z. Physik 149, 111 (1957).
18 SEEGER, A., H. DoNTH u. F. Prarr: Disc. Faraday Soc. 23, 19 (1957).
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linien mit dem von KRONER! entwickelten Verfahren im Rahmen der
linearen Elastizititstheorie berechnet. Durch Interpolation wurde ge-
funden, daB in diesem Bereich fiir #<10%

3 3
A — 0,352Gb 0,352GD

- , (5)
[+ 5)(reo0gs) (e gia) ()

gilt, wobei wie iiblich? 2g, den Gleichgewichtsabstand (chne duBere
Spannung) der beiden Halbversetzungen einer aufgespaltenen Schrauben-
versetzung bedeutet.

GL (5) versagt fiir groBe Werte von 9/Gb, was man schon daran
sieht, daB fiir kleine Aufspaltungen 2#,/b nicht mehr proportional zu Gb/y
ist. Das Peierlssche Modell, das in

w4 o diesem Bereich anwendbar ist, lie-
65 4 fertl, 12 29, =0 fir ¢/Gb=0,056 [vgl.
auch Gl (3)]. Wir haben deshalb
die Aktivierungsenergie der Quer-

gleitung fiir wenig aufgespaltene Ver-
/ setzungen auf Grund des Peierls-
schen Modells mit der frither3:20 ver-
wendeten, auf Versetzungsgruppen

erweiterten Methode berechnet.
\ Die durch Kombination der bei-

0

den Rechenverfahren erhaltenen A-
P Werte sind als Funktion der Stapel-
¢ @ wy ¥ %  fehlerenergie in Fig. 3 aufgetragen.
Fig. 3. Abhéngigkeit derg(b}rijﬁe A4 in Gl (2) von Wie Tnan Sleht’ _SChheBen sich die Er-
der Stapelfehlerenergie y gebnisse der beiden Verfahren naht-
los aneinander an. Da die Variation
von A mit # in dem interessierenden Wertebereich in der Zeichnung
kaum darzustellen wire, haben wir die Kurven fiir » =20 gezeichnet.
Ferner ist die sehr geringe Abhingigkeit vom Poissonschen Verhdltnis
unterdriickt; die Ergebnisse sind fiir die bei Kupfer unter niherungs-
weiser Beriicksichtigung der Anisotropie'? zutreffenden Verhéltnisse
wiedergegeben. Als Schubmodul G hat man in der Ordinate den fiir
die elastische Wechselwirkung von Schraubenversetzungen in der
{111}-Ebene mafgeblichen Modul G, (bei SEEGER und ScHOCK!? mit
1/K, bezeichnet), in der Abszisse den bei der Scherung der {111}-Ebenen
auftretenden Modul G, einzusetzen (s. Tabelle 1).

19 KrONER, E.: Kontinuumstheorie der Versetzungen und Eigenspannungen,
insbes. §18. Berlin-Gottingen-Heidelberg: Springer 1958.
20 ScHOCK, G.: Diss. Stuttgart 1954.
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3. Experimentelle Ergebnisse

a) Der Zusammenhang zwischen den Konstanten 4 und B. Die
zwischen den Konstanten 4 und B in Gl (2) und Gl (1) bestehende
Beziehung, also die Umrechnung von der experimentell bekannten
Temperaturskala auf die der Rechnung (s. §2) zugédngliche Energieskala,
14Bt sich in folgender Weise ermitteln: Bei gegebener Temperatur T ist
der Beginn des Bereichs IIT der Verfestigungskurve (d.h. eine meBbare
Abweichung vom Verfestigungsanstieg des Bereichs IT) dadurch be-
stimmt, daB eine hinreichend groBe Anzahl von Schraubenversetzungen
pro Volumeneinheit und pro Abgleitungseinheit Quergleitung ausfiihrt.
Deren Beitrag zur Abglei-
tungsgeschwindigkeit er-
gibt sich nach Gl (4) in 261 o

der Form U - 3 /
d=dye T, (6 a4 .
wobei in der Konstante 4, = o / A
20 °

sowohl der Frequenzfak- N /
tor y, wie auch geometri- 7 e o | —
sche Grdlen enthalten i yg‘/ °

T in Ap/mm?
T

sind. Setzt man Gl. (2) in 7 . ‘
Gl. (6) ein und 16st nach Y/l ad w* w3 w< 0
In TIII(T) auf, so erhilt Abglertgeschwindighert ¢ i sec”
man Fig. 4. Abhingigkeit von 7yry von der Abgleitgeschwindigkeit 2
T AT . bei Kupferkristallen der Orientierung C 14. Raumtemperatur,
In TIII( ) — . ll’li . ( 7) doppelt-logarithmische Auftragung
7111 (0) A4 dq

MiBt man also bei einer Temperatur 7' die Abhidngigkeit von 7y;; von
der Abgleitungsgeschwindigkeit 4, so erhdlt man bei logarithmischer
Auftragung direkt das Verhdltnis 27/4 und damit die KonstanteA.
Die linke Seite von Gl. (7) ist aus der Messung der Temperaturabhéingig-
keit von 7;; gemd3 Gl. (1) bekannt; somit kann die GroBe ¢, ermittelt
werden. Fiir verschiedene Metalle diirfte 4, etwa wie die Debyeschen
Frequenzen der betreffenden Metalle variieren, da es neben der Fre-
quenz v, nur geometrische GroBen enthdlt. Die rechte Seite von Gl. (7)

ist — BT. Es gilt also .
& B="1n% (7a)
A a

Aus den MeBwerten von B und @ kann man also bei bekanntem d, den
Zahlenwert von A4 berechnen.

Fig. 4 zeigt die MeBergebnisse fiir Kupferkristalle einheitlicher Orien-
tierung (C 14), die bei Raumtemperatur verformt worden waren. Aus
diesen Messungen ergibt sich

RT|A =0,067; A4 =0,38eV. (8)



254 ALFRED SEEGER, RoLF BERNER und HermuT WOLF:

Ferner findet man .
In{d, - 1 sec) =19,2. (8a)
b) Messungen an Goldeinkristallen. Da sich Gold trotz der Zuge-
horigkeit zur gleichen Gruppe des periodischen Systems in mancher Hin-
sicht anders verhilt wie Kupfer, wurden Goldkristalle der Orientierung
Au 14, die der besonders gut untersuchten Orientierung C 14 bei Kupfer-
kristallen entspricht, bei verschiedenen Temperaturen im Zugversuch
verformt. Die zur Temperaturabhingigkeit von 7y erhaltenen Ergeb-
nisse sind in Fig. 5 dargestellt, wo auch die Ergebnisse von ANDRADE

¢

[
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~ I5F O\A

15

E

N s

s I \

8 [ a \
4 i

92

w 200 Jo L7 500 oo 70
Temperatur T in °K

Fig. 5. Abhéngigkeit von zypy (in logarithmischer Auftragung) von der absoluten Temperatur T bei Gold-
kristallen. O Eigene Messungen an Kristallen der Orientierung Au 14. A Umgerechnet (s. Text) aus den
Messungen von ANDRADE und HENDERsON 2!

und HENDERsON2! berficksichtigt sind. Die letztgenannten Messungen
waren an Kristallen verschiedener Orientierung gewonnen worden; wir
haben sie deshalb auf Grund der von DierHL?? an Kupfereinkristallen
gemessenen Orientierungsabhingigkeit der Verfestigungskurve kubisch-
flichenzentrierter Metalle auf die Orientierung Au 14 reduziert, und zwar
schon bevor eigene Messungen vorlagen. Wie man sieht, stimmen die
Messungen der vorliegenden Arbeit mit denjenigen von ANDRADE und
HENDERSON recht gut iberein ; beide bestétigen auch bei Gold das Gesetz
Gl (1). Wir entnehmen aus Fig. 5 die Werte 7117 (0) =2,4 kp/mm? und
B =3,08 - 1073/°K, die beide erheblich niedriger als bei Kupfer liegen und
die darauf hinweisen, daB bei Gold » gréBer und y/Gb wesentlich kleiner
als bei Kupfer (vgl. Fig. 2) ist. Wir werden in der Diskussion hierauf
ausfiihrlicher eingehen.

21 pa C. ANDRADE, E. N, u. C. HENDERSON: Phil. Trans. Roy. Soc. Lond. A 244,
177 (1951).
22 DiesL, J.: Diss. Stuttgart 1955. — Z. Metallkde. 47, 331 (1956).
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Tabelle 1. Auswertung dev expevimentellen Daten zur Bestimmung von y. Hierbei

ist G, dev fiiy die Wechselwirkung der Schraubenversetzungen mapfgebende Modul

(siehe § 2) und Gg der bei der Schevung dey {111}-Ebenen auftretende Modul (bei

A. SEEGER, Handbuch der Physik, Bd. VII/1, S. 609, Berlin-Gottingen-Heidelberg:
Springer 1955, mit Gg; bezeichnet)

Metall | Au ‘ Ag Cu Ni Al

111 (0) Thp/mm?2] © . . . o 0L o oL L L] 24 54 | 15,1 19,8 | ~4,35
BU103°K] . . . . . .. ... ... .|308 |~36!60 4,6 ~10,1
Herkunft der experimentellen Werte . . . |[Fig. 5! 21 |Fig.2| 10 10,23,24
Gz[mu inI;J e e e e e o249 1 2,57 | 4,24 | 8,30 2,69
p10%cm] . . . . . ov e oo . .| 288 |28 | 256 | 249 2,86
In{gg-tsecy . . . . . . . . . . ... . [185 | 18,8 | 19,2 19,2 19,4
AfV] © . . . . . o oo 071 1~0,62] 038 | 0,49 | ~0,22
Geb34 . ... 52 | ~61 11,8 | 162 | ~17,6
109)Gb o o Lo oo 43 |~61 | 16 22 ~24

G, {1011 dy‘;]. e 238 | 246 | 442 | 7,48 | 248

cm!

ylergfem?] . . . . . . .. ... ... ]30 ~43' ) 169 410 ~170
O A 01 ~49‘23 20 \~41

* Zusatz bei dey Korvehtur: Vorliufige eigene Messungen haben ergeben,
daB abweichend von den Angaben in Tabelle1 bei Aluminium B=17,5-1073/°K
ist. Daraus folgt Gb¥/4 = 30,5, 103y/Gb =33 und y =230 erg/cm?. Die Werte von
E; und E, fallen damit etwas kleiner als in Tabelle 2 angegeben aus.

4. Diskussion

a) Ermittlung der Stapelfehlerenergien. In Tabelle 1 sind die an
kubisch-flichenzentrierten Metallen vorliegenden Messungen von 7y (0)
und B eingetragen. Wir bemerken, daf3 die Angaben fiir Silber? und
Aluminium®3.24, da nicht an Kristallen einheitlicher Orientierung ge-
wonnen, wesentlich weniger zuverldssig als diejenigen fiir die anderen
Metalle sind. Die Angaben fiir B bei Cu, Ni und Al weichen etwas von
denjenigen bei HAASEN'® ab, da wir eine etwas andere Definition fiir 7y
(s. Fig. 1) als HaasEN® zugrunde gelegt haben. Die Werte fiir d, wurden
aus dem fiir Kupfer gemessenen Wert an Hand der Debye-Temperaturen
umgerechnet. Aus diesen Angaben wurden 4, p, y/Gb und schlieBlich »
berechnet.

2 JaouL, B.: J. Mech. Phys. Solids 5, 95 (1957).
24 Sosin, A., u. J.S. KoesLER: Phys. Rev. 101, 972 (1956).
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Auffallend an den in Tabelle 1 angegebenen Stapelfehlerenergien ist,
daB Gold, Silber und Aluminium die bisher allgemein akzeptierte GroBen-
ordnung aufweisen, wihrend die Stapelfehlerenergien von Cu und Ni er-
heblich groBer als bisher angenommen sind. Die im Abschnitt ¢) zu dis-
kutierenden Beobachtungen lassen es jedoch als sicher erscheinen, daf
der in Tabelle 1 zum Ausdruck kommende Unterschied in den Stapel-
fehlerenergien von Kupfer und Gold reell ist.

b) Kritische Betrachtung des verwendeten Modells. Wie in §2 dargelegt,
haben wir bei der Berechnung der Aktivierungsenergie der Quergleitung spezielle
Annahmen gemacht, deren Berechtigung wir untersuchen miissen. Fig. 6 zeigt
schematisch den Zusammenhang zwischen In (7rr/Trr1(0)) und der Aktivierungs-
energie U fiir verschiedene bei der
Quergleitung  denkbare Reaktions-
wege. Der logarithmische Zusammen-
hang (Kurve 1) folgt aus der in §2
besprochenen Theorie. Daneben gibt
es aber, wie besonders FRIEDEL2S be-
tont hat, noch weitere Reaktionswege,
denen hei gegebener duBerer Span-
nung eine kleinere Aktivierungsenergie
zukommt. Bei diesen breitet sich die
Versetzung in der Quergleitebene aus,
noch bevor das Versetzungsstiick,
lings dem die Aufspaltung vollstdndig
riickgidngig gemacht ist, die in §2 ein-

—_—7 gefiihrte kritische Lange 2/, erreicht
Fig. 6. Zur Diskussion des Giiltigkeitsbereichs des  hat. In Fig. 6 sind schematisch als
verwendeten Modells (s. § 4b) Kurven 2, 3 und 4 die fiir einige der

soeben besprochenen Reaktionswege
zu erwartenden Zusammenhinge zwischen 7y und U aufgetragen. Solche Reak-
tionswege erfordern jedoch sehr komplizierte korrelierte Versetzungsbewegungen,
die vom statistischen Standpunkt aus ziemlich unwahrscheinlich erscheinen und
die deshalb in die gesamte Reaktionswahrscheinlichkeit mit sehr geringem Gewicht,
d.h. mit einem kleinen Frequenzfaktor, eingehen. Eine entsprechende Situation
liegt bei der Theorie des oben erwihnten Bordoni-Maximums vor. Hier zeigt die
strenge Losung, daB die tatsichlich zu beobachtende (mittlere) Aktivierungsenergie
ganz erheblich {iber der kleinstméglichen liegt, die eben zu einem sehr komplizierten
und deshalb unwahrscheinlichen Reaktionsweg gehort. Aus diesem Grunde sind
wir der Ansicht, daB das von uns verwendete Modell eine befriedigende Anniherung
an die wirklichen Verhiltnisse gibt.

Im allgemeinen fallen die Reaktionswege mit kleiner Aktivierungsenergie am
chesten bei tiefen Temperaturen ins Gewicht, bei denen die Bedeutung der Entropie-
glieder in der freien Energie an Bedeutung zurticktreten. Wie Fig. 6 zeigt, unter-
scheiden sich beim vorliegenden Problem die verschiedenen Reaktionswege gerade
bei kleinen U schr wenig voneinander; auBerdem sind bei tiefen Temperaturen im
thermischen Gleichgewicht nur Gitterschwingungen groBer Wellenldnge angeregt,
so daB die oben erwihnten komplizierten Versetzungsbewegungen nur selten zu-
stande kommen werden. Wir erwarten also selbst bei tiefen Temperaturen keine

25 FRIEDEL, J.: Dislocations and Mechanical Properties of Crystals, S. 330.
New York: J. Wiley & Sons 1957.
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wesentlichen Abweichungen von der hier verwendeten Theorie, wollen jedoch der
Vollstindigkeit halber die Richtung etwaiger Abweichungen diskutieren.

Zu derjenigen Temperatur I, bei der der Zahlenwert von &, experimentell
bestimmt wurde, und einer Spannung 7y;; gehdre die in Tig. 6 mit einem Kreis
bezeichnete Aktivierungsenergie U. Wir denken uns nun alle bei unserem Prozef
auftretenden Aktivierungsenergien gemiB der Formel T = UJkIn(a,/a) auf eine
ebenfalls in Fig. 6 eingezeichnete Temperaturskala umgerechnet. Der MaBstab
filr diese Skala sei der Einfachheit wegen so gewahlt, daBl der mit einem Kreis
markierte Punkt in sich selbst iibergeht. Da bei kleineren Aktivierungsenergien die
Frequenzfaktoren kleiner sind, werden bei dieser Umrechnung alle links vom Kreis
liegenden Punkte nach rechts verschoben, wihrend der gréBere Frequenzfaktor bei
grofen Aktivierungsenergien die rechts vom Kreis liegenden nach links verschiebt.
Als In 7171 — T-Beziehung kommt also, wenn man das Auftreten eines Spektrums
von Aktivierungsenergien und Frequenzfaktoren beriicksichtigt, eine Kurve von
der Art der in Fig. 6 gestrichelt gezeichneten zustande. Sie verliuft im aligemeinen
steiler als Kurve 7. Wenn man die Neigung einer gemessenen In 71 — T-Kurve
nach der in §2 gegebenen Theorie auswertet, kann also eine zu groBe Stapelfehler-
energie vorgetduscht werden. Die in §3 mitgeteilten Stapelfehlerenergien stellen
somit obere Grenzen dar. Wir sind jedoch der Uberzeugung, daB diese oberen
Grenzen recht nahe bei den wirklichen Werten liegen. Wiirde ndmlich in Wirklich-
keit die in Fig. 6 gestrichelt gezeichnete Kurve stark von Kurve I abweichen, so
wire nicht zu verstehen, warum experimentell die der Kurve I entsprechende Be-
ziechung Gl. (1) so gut erfiillt sein sollte, wie dies in der Tat der Fall ist (s. hierzu
auch!%1), Im speziellen Fall von Kupfer werden wir im Abschnitt c) eine Abschit-
zung der Stapelfehlerenergie nach unten geben und finden, daB diese nicht weit
unterhalb der hier ermittelten oberen Grenze liegt.

Zusammenfassend kann man sagen, daBl die vorstehende Diskussion auf die
Frage hinauslduft, ob man die Geschwindigkeit der Quergleitung durch Gl (4)
gut beschreiben kann oder ob man in Wirklichkeit eine Summe von derartigen
Gliedern zu verwenden hat, wobei dann bei einer bestimmten Temperatur im all-
gemeinen eines dieser Glieder dominiert. Das Resultat der vorstehenden Erérte-
rungen ist,dal man wohl it einem Glied auskommt. Dies 148t sich dadurch experi-
mentell nachpriifen, da man die in § 3a beschriebenen Versuche bei verschiedenen
Temperaturen ausfithrt; wenn unsere Voraussetzungen zutreffen, mufBl sich A
temperaturunabhingig ergeben. Entsprechende Versuche sind in Vorbereitung.

c) Beobachtungen an abgeschreckten und bestrahlten Metallen. In
der Literatur wurde wiederholt die Moglichkeit diskutiert, daB die beim
Abschrecken von hohen Temperaturen in Metallen eingefrorenen Leer-
stellen auf den dichtest gepackten Ebenen zu plattenférmigen Gebilden
koagulieren und aus diesen schlieBlich Versetzungsringe entstehen. Als
konkretes Beispiel betrachten wir eine (111)-Ebene eines kubisch-
flichenzentrierten Metallkristalls, auf der sich im einfachsten Fall
Stufenversetzungsringe mit Burgers-Vektor b, =1/3 [111] bilden. Ein
solcher Versetzungsring berandet einen Stapelfehler. KuHLMANN-WILS-
DORF? hat darauf hingewiesen, dafl bei groBer Stapelfehlerenergie eine
derartige Anordnung instabil sein kann. Es kann energetisch giinstiger
sein, daB sich spontan ein Versetzungsring mit dem Burgers-Vektor

26 KUBLMANN-WILSDORF, D.: Phil. Mag. 3, 125 (1958):
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by =% [211] bildet, der den Stapelfehler iiberstreicht, ihn ausléscht
und dann mit den urspriinglichen vorhandenen Versetzungslinien zu einer
sog. R-Versetzung (, resultierende” Versetzung) mit dem Burgers-Vektor

br =0, +b, =% [111] +§ [211] = 3 [011]

reagiert. Solche R-Versetzungen sind elektronenmikroskopisch in ab-
geschreckten Aluminium-Folien von HIRSCH, SiLCOX, SMALLMAN und
WEesTMACOTT# nachgewiesen worden.

Wir leiten nunmehr die Stabilitdtsbedingung fiir einen kreisférmigen
R-Versetzungsring mit Radius ¢ ab, wobei wir der Einfachheit halber ein
elastisch isotropes Medium mit Poissonscher Konstante » (nicht zu ver-
wechseln mit dem Frequenzfaktor »!) zugrunde legen und die bei Kro-
NER® angegebenen Formeln verwenden. Die Energie eines Stufenver-
setzungsrings mit Stapelfehler ist

By =21 Gbto(n(4gle) —2) +mety, (9a)

und diejenige einer R-Versetzung

ER:(% 111» +% 2(21——vv))Gb29(1n%00~2)’ (9b)

wo b =|bg| und g, den inneren Abschneideradius bedeutet. Das Kri-
terium Ep=E, gibt als Stabilititsbereich fiir die R-Versetzung

2 —
y =I5t t  (in(dgle) —2). (10)
Die Stabilitdtsgrenzen v, (p) sind in Fig. 7 mit der Poissonschen Kon-
stanten » als Parameter eingetragen.

In abgeschrecktem Kupfer®-3 und Nickel®® werden Versetzungs-
ringe ohne Stapelfehler, also R-Versetzungen, beobachtet. Da man nicht
weiB, bei welchem Ringradius sich der Ubergang von den bei kleinen
Radien stabileren Stapelfehlern zu den R-Versetzungen vollzieht, kann
man aus diesen Beobachtungen nur eine untere Grenze fiir y entnehmen,
und zwar

7 g Yo (Qmin) ) (11)

27 HirscH, P.B., J. Sitcox, R.E. Smariman u. K.H. WestMacoTT: Phil. Mag.
3, 897 (1958).

28 KRONER, E.: Zitat 19, insbes. §32.

2% SmarimanN, R.E., K.H. WestMacorT u. J.H. Coriev: Im Druck.

30 SmariMaN, R.E., u. K.H. WestmMacorT: J. Appl. Phys. (im Druck).

31 HirscH, P.B., u. J. SiLcox: Growth and Perfection of Crystals (herausgeg.
von Doremus, ROBERTS u. TURNBULL), S. 262. New York: J. Wiley & Sons 1958.
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WO Qmi, der kleinste Ringradius ist, bei dem man mit Sicherheit sagen
kann, daB er zu einer R-Versetzung gehért. Bei den Beobachtungen an
Kupfer3*-32 diirfte g, etwa 100 A betragen, woraus y/Gbz 15 - 1073,
also y=160 erg/cm? folgt. Wie schon oben erwdhnt, liegt dieser Wert
nicht wesentlich unterhalb unserer in Abschnitt a) erhaltenen oberen
Grenze, so daB damit die Stapelfehlerenergie von Kupfer in ziemlich
enge Grenzen eingeschlossen ist.

Im Gegensatz zu Kupfer, Nickel und Aluminium ergibt sich der
kritische Radius bei Gold so groB, daB es zweifelhaft erscheint, ob die
spontane Bildung eines Versetzungsrings mit Burgers-Vektor b, statt-
finden kann. In der Tat wurden
als Agglomerationsprodukte ein-
gefrorener Leerstellen in abge-
schrecktem Gold stets Gebilde mit  #
Stapelfehler beobachtet, und zwar
Tetraeder, deren Kanten aus Stu- &
fenversetzungen und deren Fldchen 4, R~ Verser zungen

aus Stapelfehlern gebildet wer- %, stabi

den®!,%2. Diese Gebilde entstehen \

aus den wohl zuerst gebildeten ,;:g}gk\”(”'“
Stufenversetzungsringen der oben ?[s,.z; 3\

besprochenen Art schon bei einem el =

ziemlich kleinen Durchmesser, so ¢

daBl im Gold die R-Versetzungen g wow zgm wew
nicht auftreten kénnen. Diese Be- A

. . . Fig. 7. Stabilititsgrenze y,(¢) der R-Versetzungen
obachtungen finden also ihre natiir- ’

liche Erklirung auf Grund des in der vorliegenden Arbeit abgeleiteten
Unterschiedes in den Stapelfehlerenergien von Kupfer und Gold.

In abgeschrecktem Silber?:30 werden sowohl Stapelfehler als auch
stapelfehlerfreie Versetzungsringe beobachtet. Silber nimmt also eine
Zwischenstellung ein; sein /G b-Wert diirfte somit zwischen denjenigen
des Goldes und des Kupfers liegen. Die Beobachtungen an abgeschreck-
tem Silber weisen darauf hin, da3 die Verhéltnisse bei Silber denjenigen
bei Kupfer dhnlich sind, wiahrend aus den Angaben der Tabelle 1 eine
engere Verwandtschaft zwischen Silber und Gold hervorzugehen scheint.
Wie schon oben betont wurde, ist jedoch der experimentelle Wert von B
bei Silber so unsicher, daB die daraus abgeleiteten Werte héchstens der
GroBenordnung nach richtig sind.

Der Unterschied in der Stapelfehlerenergie von Kupfer und Gold bietet mog-
licherweise eine Erklarung? fiir das seit langem bekannte, aber bis jetzt noch nicht

32 SrLcox, J., u. P.B. Hirscu: Phil. Mag. 4, 72 (1959).

3% Wegen weiterer Einzelheiten zum folgenden Abschnitt vgl. A. SEEGER, The
Theory of Radiation Damage and Radiation Hardening of Metals, Metallurgy and
Fuels, Vol. ITI (im Druck).
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befriedigend gedeutete verschiedenartige Erholungsverhalten von deuteronen-
bestrahltem Kupfer und Gold* im Temperaturbereich zwischen 20 und 50° K, also
in der sog. Erholungsstufe I. Aus der Tatsache, daB die Bestrahlungsverfestigung
(von Elektronenbestrahlung sei hier abgesehen) erst bei relativ hohen Temperaturen
auasheilt, schlieBt man, daB ein Teil der bei der Bestrahlung mit schweren Teilchen
geschaffenen Zwischengitteratome von den zugehorigen Leerstellen rdumlich ge-
trennt worden ist. Bei der Bestrahlung mit Protonen, Deuteronen oder schnellen
Neutronen ist die Strahlungsschidigung in dem Sinne inhomogen, daf in lokalisier-
ten Gebieten eine verhiltnismaBig groBe Zahl von Atomen aus ihren Gitterpldtzen
losgeschlagen worden ist, wihrend in den Zwischenbereichen nur wenige Verlage-
rungen von Atomen stattgefunden haben. Dies bedeutet, daB Gebiete entstanden
sind, in denen eine grofe Leerstellendichte (also ein Mangel an Materie) vorhanden
ist. Bei hinreichend hohen Temperaturen versuchen diese Leerstellen, eine energe-
tisch moglichst giinstige Konfiguration einzunehmen. Die zunichst naheliegende
Maéglichkeit, daB sie kleine Hohlrdume mit ungefihr kugelférmiger Gestalt bilden,
kann man als unwahrscheinlich beiseite lassen, da derartige Hohlrdume bei abge-
schreckten Metallen nicht beobachtet werden und man an Hand von Energiebetrach-
tungen zeigen kann, dafl von einer gewissen ziemlich kleinen Abmessung an die
Hohlrdume gegeniiber den oben besprochenen ebenen Anordnungen energetisch
ungiinstig sind. Wegen des oben besprochenen Materiemangels kann die ideale
Kristallstruktur in dem fraglichen Gebiet nicht hergestellt werden; es bleibt not-
wendigerweise eine gestorte Zone zuriick. Von den Untersuchungen iiber den
Aufbaun der Grenzflichen zwischen verschiedenen metallischen Phasen weil man,
daB die Trennfliche zwischen zwei Gebieten verschiedener Kristallstruktur immer
durch Versetzungslinien beschrieben werden kann. Offen ist im vorliegenden Fall
lediglich die Frage, ob neben den Versetzungen in der Grenzfliche auch noch
Stapelfehler auftreten oder nicht. Es liegt die Vermutung nahe, daBl zwar nicht
bei Kupfer, wohl aber bei Gold Stapelfehler vorhanden sind. Zwischen diesen
beiden Moglichkeiten kann man auf Grund der Tatsache unterscheiden, da8 Stapel-
fehler in Edelmetallen verglichen mit Versetzungslinien einen sehr groBen Beitrag
zum elektrischen Widerstand geben. Bestrahlt man nun ein Edelmetall bei sehr
tiefen Temperaturen und verfolgt beim Anlassen die oben besprochene Agglomera-
tion der Leerstellen durch Messung des elektrischen Widerstands, so erwartet man
bei Kupfer einen sehr starken Widerstandsabfall, wihrend man bei Gold nur mit
einem schwachen oder gar keinem Effekt zu rechnen hat. Dieses Verhalten wird,
wie eingangs dieses Abschnitts erwdhnt, in der Tat in der sog. Erholungsstufe I,
die dem besprochenen Effekt zugeordnet wird, experimentell beobachtet. Es er-
scheint interessant, die Richtigkeit der hier gegebenen Erklirungsmoglichkeit durch
weitere Untersuchungen, z.B. Messungen der Erholungswirme, nachzuapriifen.

d) Anwendung der Ergebnisse auf die Vorginge bei der plastischen
Verformung. Wie schon in §1 erwihnt, spielt die GroBe der Stapelfehler-
energie fiir das quantitative Verstindnis der Vorginge bei der plastischen
Verformung der flichenzentrierten Kristalle eine wichtige Rolle. Wir
begniigen uns hier mit der Angabe der fiir die Berechnung der Sprung-
energien wichtigen Einschniirungsenergien fiir Stufen- und Schrauben-
versetzungen (siehe z.B. %). Unter der Einschniirungsenergie versteht
man jene Energie, die man aufwenden mufl, um die beiden Halbver-

3¢ CooPER, H.G., J.S. KogHLER u. J.W. Marx: Phys. Rev. 97, 599 (1955).
35 SEEGER, A.: Rep. Conf. Defects Solids, Physic. Soc., London 1955, S. 391.
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setzungen einer aufgespaltenen Versetzung in symmetrischer Weise in
einem Punkt zusammenzubringen. Tabelle 2 gibt die Zahlenwerte fiir
diese Einschniirungsenergien fiir Au, Cu, Ni und Al an, die mit den An-
gaben von Tabelle 1 berechnet worden sind. Dabei wurden wie in § 2

Tabelle 2. Einschniivungsenergie fiir aufgespaltene Stufenversetzungen (E,) und auf-
gespaltene Schvaubenversetzungen (E,) fiv einige kubisch-flichenzentrievte Metalle.
27y = Abstand der Halbversetzumgen in dey aufgespaltenen Versetzung. (G4 —v); =
effektiver Wert fitv Stufenversetzung. Alle Wevte auf Grund dev Angaben von Tabelle 1

bevechnet

Metall | Au t Cn ‘ S

( 2b7'10 ) [Schraubenversetzung] \ 3,6 1,5 1,1 l 1,0
2
EyleV] o o v [ 0,86 0,24 0,30 [ 0,13
( 2:“)1 [Stufenversetzung]. . H 10,8 ' 3,2 1,9 J 1,8
d

( G ) [wuiﬂ ..... ) 4,7 7.6 13 3,9
11—V cm!
E feV] « oo e | 34 0,80 0,66 0,28

die beiden dort erwdhnten Rechenverfahren beniitzt. Bei den Schrau-
benversetzungen wurde wie in Tabelle 1 der anisotrop berechnete effek-
tive Schubmodul G, zugrunde gelegt, wihrend bei den Stufenversetzun-
gen die in Tabelle 2 mit aufgefithrten Konstanten G/(1-—v) verwendet
wurden.

Gegentiber fritheren Abschitzungen erscheinen vor allem die Zahlen-
werte fiir Cu und Ni wesentlich verkleinert. Entsprechend verkleinern
sich auch die Energien, die fiir die Bildung von Spriingen in Versetzungen
und fiir das Durchschneiden von Versetzungen aufzuwenden sind. Dies
macht im Falle von Kupfer eine Neufassung der quantitativen Angaben
in der Theorie der FlieBspannung erforderlich36, In qualitativer Hinsicht
diirften die dort gezogenen Schliisse jedoch ungeindert bleiben.

Die verkleinerten Werte der Einschniirungsenergien lassen die Be-
obachtung® verstandlich erscheinen, da8 bei direkter Durchstrahlung
diinner Folien im Elektronenmikroskop (also etwas oberhalb Raum-
temperatur) gelegentlich Quergleitung einzelner Schraubenversetzungen
in Kupfer und Nickel auftritt.

e) SchluBbemerkungen. Das Hauptergebnis der vorliegenden Arbeit
ist die experimentelle Bestimmung der Stapelfehlerenergien von Kupter

36 SEEGER, A.: Phil. Mag. 46, 1194 (1955).
37 HirscH, P.B.: Private Mitteilung.



262 ALFRED SEEGER, RoLF BErNER und HELMUT WOLF: Stapeliehlerenergien

und Gold. Es ergab sich, dafB3 die Stapelfehlerenergie von Gold etwa die
von fritheren Abschidtzungen her erwartete GroBenordnung besitzt,
wihrend sie im Falle von Kupfer erheblich grofer ist. Die fiir Kupter
und Aluminium gefundenen Zahlenwerte sind jedoch durchaus mit der
allgemeinen Beobachtung® im Einklang, dal die Verfestigungskurve von
Kupfereinkristallen bei Raumtemperatur etwa derjenigen von Alumi-
nium bei der Temperatur der fliissigen Luft entspricht. Der Faktor
3 bis 4 zwischen diesen beiden dquivalenten Temperaturen diirfte je
etwa zur Hilfte der verschieden starken Versetzungsaufspaltung (be-
stimmt durch ¢/G&) und der Verschiedenheit der bei Aluminium und
Kupfer anzuwendenden Temperaturskalen (bestimmt etwa durch G??)
zuzuschreiben sein.

Uberraschend ist, daB sich die Edelmetalle in so starkem MaBe in
ihrer Stapelfehlerenergie, einer durch die Elektronenstruktur der Metalle
bestimmten Eigenschaft, unterscheiden. Wie schon in § 1 erwihnt, ist
eine Absolutberechnung der Stapelfehlerenergie bis jetzt noch nicht
gelungen. Man kann jedoch folgendes zeigen (unvertffentlichte Ergeb-
nisse) : Beschreibt man die Leitungselektronen mit der sog. Zellenmethode,
so gibt der s- und p-Anteil der Wellenfunktionen in jeder Zelle einen ver-
schwindenden Beitrag zur Stapelfehlerenergie. Erst der d-Anteil der
Wellenfunktion liefert eine endliche Stapelfehlerenergie. Nun ist aber
der d-Anteil der Wellenfunktion an der Fermi-Oberfliche bei einwertigen
Metallen klein, so daB schon geringe Unterschiede in der Elektronenstruk-
tur, wie sie zwischen den Edelmetallen zweifellos bestehen, einen groBen
EinfluB auf die Stapelfehlerenergie haben konnen.

SchlieBlich sei noch darauf hingewiesen, daf3 die hier gefundene Ord-
nung der flichenzentrierten Metalle nach aufsteigenden Werten von
y[Gb (Au, Ag, Cu, Ni, Al) derjenigen entspricht (abgesehen von Ag), die
man aus dem Auftreten von Zwillingsbildung wihrend der Verformung
bei tiefen Temperaturenl®.3,% erschlieft. Im Falle von Gold ergibt
sich hieraus auch der Absolutwert in Ubereinstimmung mit unseren
Ergebnissen .
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3% Brewrrt, T.H., R.R. CortMaN u. J.K. REDMAN: Dislocations and Mecha-
nical Properties of Crystals, S. 179. New York: J. Wiley & Sons 1957.
3 Suzuxki, H., u. C.S. BARRETT: Acta metallurg. 6, 156 (1958).



