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Structure Cristalline et Mol6eulaire de la Chloro-3-deealone-2 

PAR J. LAPASSET ET J. FALGUEIRETTES 

Laboratoire de MinOralogie Cr&tallographie, FacultO des Sciences de Montpellier, France 

(Recu le 13 f~vrier 1970) 

The inactive 3-chloro-2-decalone, C~0H15C10, splits spontaneously when allowed to crystallize by slow 
evaporation of a solvent. The crystal structure has been determined from three-dimensional data col- 
lected on a single-crystal diffractometer with Cu Ke radiation. The crystals are orthorhombic, space 
group P2a212~ and the lattice constants are a=23.76, b=7.61, c= 5-41 A. The unit cell contains four 
molecules. Refinement was carried out by the full-matrix least-squares method for 1021 observed re- 
flexions. The final R value was 0.061. The structural features of this molecule are discussed. 

La synth~se et l'etude chimique de la chloro-3- 
d6calone-2 ont 6t6 effectu6es dans le laboratoire de M. 
le Professeur Casadevall. 

L'6tude cristaUographique de ce compos6 a 6t6 en- 
treprise afin de pr6ciser sa conformation mol6culaire. 

Groupe spatial P212121 (d'apr~s les extinctions 
syst6matiques) 

Densit6 mesur6e: 1,26 + 0,02 

Densit6 calcul6e: 1,28 

Parfie exp6rimentale 

Nous avons obtenu des cristaux en aiguilles aplaties 
par 6vaporation lente d'une solution de chloro-3-d6ca- 
lone-2 dans l'hexane. 

Une 6tude pr61iminaire sur r6tigraphe et chambre 
de pr6cession a permis de d6terminer le groupe spatial 
et la valeur des param&res. La mesure pr6cise de ces 
derniers a 6t6 termin6e sur un diffractom~tre semi- 
automatique Enraf-Nonius. 

Donn~es cristallographiques 

a = 23,76 + 0,02 A V= 978/~3 

b=  7,61_+0,01 Z = 4  

c=  5,41 + 0,01 

Coefficient !in6aire d'absorption/~t = 28,6 cm -1, 

Le groupe P212121 poss~de quatre positions 6quivalen- 
tes; or ce groupe n'a aucun 616ment de sym6trie in- 
verse; par cons6quent, les quatre mol6cules contenues 
dans la maille sont identiques et superposables. Comme 
la mol6cule poss~de un carbone asym6trique et que 
le produit fourni est inactif, ceci prouve que celui-ci 
s'est spontan6ment d6doubl6 en cristaux droits et gau- 
ches. Une mesure de points de fusion a permis de 
v6rifier ce d6doublement. 

La chloro-3-d6calone-2 se d6compose sous l'action 
des rayons X: un cristal en aiguille, dont les dimen- 
sions transversales sont de l'ordre du ~ de mm, con- 
stamment expos6 aux rayons X (rayonnement K~ du 
cuivre), est d6truit au bout d'une semaine environ. 

Le cristal utilis6 pour la mesure des intensit6s for- 
mait une aiguille aplatie de quelques millim~tres de 
longueur, allong6e suivant la direction [001]. I1 6tait 
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limit6 par les faces {100} et {210}. La plus grande 
dimension de la section dtait de 0,18 mm. 

Les mesures d'intensitd ont dtd faites sur diffracto- 
m&re semi-automatique Enraf-Nonius & la tempdra- 
ture ambiante. Nous avons utilisd le rayonnement Kc~ 
du cuivre filtrd par du nickel. Les 1058 rdflexions pos- 
sibles (0 < 68 °) ont dtd explordes. 

Pour diminuer au maximum l'attaque du cristal, le 
faisceau de rayons X a dtd interrompu immddiatement 
apr~s chaque mesure. II fallait tenir compte de l'effet 
de la destruction du cristal sur les intensitds diffractdes. 
Pour cela, nous avons mesur6 trois rdflexions de rdfd- 
rence ~. intervalles rdguliers, ce qui nous a permis 
d'dtablir un facteur correctif pour chaque jour de 
mesure. Ces rdsultats sont consignds dans le Tableau 1 ; 
la mesure de toutes les rdflexions a demandd 9 jours. 

L'intensite de chaque rdflexion a d 'abord dtd multi- 
plide par le facteur correctif correspondant. Ensuite, 
nous avons effectu6 les corrections de Lorentz-polari- 
sation et de volume irradid. 

Dans un premier temps, nous avons effectud la cor- 
rection d'absorption en supposant le cristal cylindrique 
(rayon moyen 0,074 mm) ~ l'aide d 'un programme 
utilisant la mdthode ddcrite dans International Tables 
for  X-ray Crystallography (1952). La structure a dtd 
ddterminde & partir des valeurs des facteurs observds 
obtenus de cette mani~re. Nous avons repris ultdrieure- 
ment les calculs de correction d'intensitd lorsque nous 
avons dispose d'un programme permettant d'effectuer 
les corrections d'absorption et de volume irradid pour 
des cristaux prismatiques; l'affinement a alors dtd re- 
pris & l'aide des nouvelles valeurs des facteurs ob- 
servds. 

D~termination de la structure 

L'dtude des composds bromds et chlords a dt6 entre- 
prise simultandment. Les deux composes sont isomor- 
phes et prdsentent les mdmes propridtds de dddouble- 

8 1 

, , , ~ ~  9 , , ,4 ,2~6 , .  ° 11 
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Cl 
Fig. 1. Distances interatomiques et angles de valence. 

ment spontand. L'dtude de leur structure a dtd com- 
mencde 5. partir d'une sdrie de mesures effectudes sur 
chambre de Weissenberg pour le ddrivd bromd. Une 
projection de la fonction de Patterson suivant l'axe c 
a permis d'obtenir la position de l 'atome de brome. 
Par application de la mdthode de l 'atome lourd, nous 
avons obtenu la position des autres atomes dans la pro- 
jection xOy. 

Dans l'attente d'un programme d'absorption, nous 
avons poursuivi l'dtude du ddrive chlord beaucoup 
moins absorbant. L'hypoth6se obtenue pour le com- 
posd brom6 a 6td directement reprise pour le composd 
chlor6; cette hypothdse a donn6 R =0,49 pour la pro- 
jection sur xOy (avec R =  Y.[[Fo]- [Fel/~lFol). 

Nous avons ensuite effectud une synthdse de Fourier 
puis quatre sdries difference qui ont permis d'abaisser 
R ~t la valeur 0,16. L'affinement a 6td ensuite poursuivi 
par la mdthode des moindres carrds en prenant une 
agitation thermique isotrope pour chaque atome. Cinq 
cycles d'affinement ont amend ~. R = 0,11. 

Une projection de la fonction de Patterson sur le 
plan xOz a permis de connaitre la cote z du chlore. 
A partir de cette cdte et ~t l'aide de la configuration 
moldculaire, nous avons pu connaitre approximative- 
ment les coordonndes z des autres atomes de la mole- 
cule. Nous avons obtenu pour la projection xOz (rd- 
flexions hOl) R=0,34.  Deux sdries difference bidimen- 
sionnelles en projection sur xOz ont permis d'abaisser 
R & 0,15. 

Nous avons ensuite utilisd une version modifide du 
programme de Busing, Martin & Levy (1962) d'affine- 
merit par la mdthode des moindres carrds. Ce pro- 
gramme tient compte d'une agitation thermique aniso- 
trope pour chaque atome. Au cours de ces cycles d'af- 
finement, les atomes d'hydrog~ne ont 6t6 fixes a priori 
en fonction des atomes de carbone correspondants. La 
distance C-H a dtd prise dgale ~t 1,07 ,& et le coefficient 
d'agitation thermique isotrope b. 3,5 ,&z. Nous n'avons 
affin6 ni sur les param~tres de position, ni sur les fac- 
teurs d'agitation thermique des atomes d'hydrogdne. 
Au bout de trois cycles d'affinement, le facteur de re- 
liabilitd est descendu & la valeur R = 0,088. 

Pendant la recherche de la structure de la chloro-3- 
ddcalone-2, un second programme d'absorption pour 
IBM 360 64 K a dtd dcrit au laboratoire (Escande, 
1970). 

Une version de ce programme calcule le coefficient 
d'absorption darts l e c a s  o~3 le cristal est un prisme 
traversant compldtement le faisceau de rayons X. I1 
effectue dgalement la correction de volume irradi6. Le 
calcul des intensitds corrigdes a dt6 repris ~t l'aide de 
ce programme. Deux cycles d'affinement dans les m~- 
mes conditions que prdcddemment ont permis d'abais- 
ser R ~. la valeur 0,061. Le Tableau 2 contient la liste 
des facteurs de structure observds et calculds. Le Tab- 

Numdro dujour de mesure 1 
Facteur correctif 1 

Tableau 1. Facteurs correctifs 

2 3 4 5 6 7 8 9 
1,04 1,08 1,15 1,22 1,29 1,38 1,48 1,60 
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T a b l e a u  2. Facteurs de structure observes et calculus 

H K L F o  Fc A B 
o n ~o.12 4¢.. Iq  _t. , . . !  ,~ (~..~ 
o n 5 2 , 1 4  54,q7 - 5 4 . ~ 7  n . n  

6 n o 3 8 . 1 3  3 ~ . 2 4  3 8 . 2 4  ~ . n  
7 ~ n 4,2~ O.n n . n  o..~ 

o n 3? . )3  33.7? - '~3.7~ o .o  
1o (I o 7.65 7 .34  - 7 . n 4  o.,'1 
12 n o l e . 2 4  q . 0 3  - 9 . o ?  n.n 
14 O o 1 9 . 8 8  2 n . n n  -~O.  OO n . o  
1 6  0 0 I n . ~ 4  11.11 - ~ I . 1 1  ~ . n  
18 n o 9 .On  9 . 0 4  o.  04 O.~ 
20 o o 3 .01  2 . q q  - 2 . 9 9  o.o 
22 o o ? . q 7  2 . 1 9  2 . 1 9  n . n  
24 o n 6 . n l  6 .66 b .66 n . n  
26 n o 2 . 2 4  1.~? - 1 . 9 2  n ,o  
27 o o 1.31 0 .3  n . n  o .n  

• 25 o o 5 . 6 ~  5 . 3 2  5 .32  O.O 

1 1 o 2  . . . . . . . . . . . . . . . . .  o 4 1 . 1 o  4 7 . 1 5  42.15 n.O 
3 1 n 42.O9 41.51 o . n  41.$1 
4 1 o 8.47 7.q2 ?.92 0 .3  
5 1 o 4?.27 4?.2? o .o  47*27 

n 13.27 1 3 . 7 8  0 . 0  - 1 % 7 8  
8 1 o 47.65 49.81 -49*51 o.0 

o' I °o ..... ' ........ ,.,2 1 6 ] .  ~ 63.79 63* 79 O. o 
11 I g . . . . . . . . . . . . . . . .  
12 12.97 12.133_ | ? * a [  0*0 
13 I o 69.o.  4, .4? . . . .  49. ,?  
14 14.55 12.34 - 1 2 . 3 4  O.O 
15 1 0 10.18 q .26 n~o q.24 
1 6 1 o  . . . . . . . . .  1 . . . . . .  
17 1 0  21.05 2O,49 o . o  20,49 
18 1 o l q . T q  l q ,  51 -19 .51  n . o  
~: l o 2 . . . . . . .  . . . . . . . . . .  

6.75 7.15 - 7 . 1 5  o .o  

22 10.98 11.no l h O O  0 .0  
2 3 , o  . . . .  1 5 5  ~ n  1 5 5  
24 1 o 5.OO 4,34 * 4 . 5 6  o . o  

- I o o  . . . . . . . . . . . . . .  2T 1.18 0 .4?  O.n 0 .67 
0 : 0 . . . . . . .  1 . . . . . . . .  

14.06 13.28 0 . 0  - 1 3 . 2 8  

o 30*39 28*53 0 . o  28.53 

5 55.58 56.28 o . o  - 5 6 . 2 8  
• ~ o 38.58 37.35 37.55 , . 0  

o 28.61 26.49 ~ , 0  - 2 6 , 6 9  

6 1 . 8 5  61.36 1%o 41.34 
10 ~ ~ 22 .6o  2o . , 8 -20 .5o  o .o  
I1  2.26  5 .24 n . n  - 3 . 2 4  
12 2 0 12.38 11.51 11.51 o .o  
13 2 o 11.45 10.66 o . 0  10.66 
16 : o . . . . . . .  1 . . . . . . .  
17 1.55 1.69 O.O 1.49 
18 : g . . . . . . . . . . . . . . . .  

1 . 8 2  I.(13 o . o  1.03 
2 n I O . ~  In.93 -IO.,;'3 n.o 

212o  . . . . . . .  2 . . . . . . . .  
22 2 0  3 .72  3 ,1q  3 .19  o . o  
25 : o . . . . . . . . . . . . . . . .  
24 2*46 2 .57  2 .57  O.O 
2 , 2 o  . . . . . . .  1 . . . . . . . .  
26 2 0  3.45 3 .?9  - 3 , 2 9  o .o  
2? 2 o 2.25  2.13 0 .0  2.13 

1 3 o 23.36 22.32 o . n  22,32 
2 3 00 . . . . . . . . . . .  28.13 & O  

1 0 . 3 1  1 0 . 4 0  o .o  - 1 0 . 4 0  
4 3 o 19.73 18*q? 18.97 n . o  

o 7.07 6 .10 o . n  -6 *18  
o 3 o q . 1 6  0.29 0 .2q  o .o  
9 3 o 9 , 4 6  7 , q l  o .o  ? ; 9 1  

1o I g . . . . . . . . . . .  15 . . . . . .  
11 1.87 2*46 o . n  *2 *46  
12 3 o 3.75 4 .56 4 .56 O.O 
13 3 o 7 .68 7 .98  r~O 7 , 9 3  
16 3 o e.58 8.2~ - 0 . 2 2  o.o 
16 3 o 8*32 8 . 3 3  8 .33  o .o  
17 3 o 6.46  6*73 0.(1 -6 *75  
18 3 0 6 .43  6 .02 -6 *02  n . n  ~g ~ g ............... 

3 . a 8  3 . 7 ~  - ? . 7 4  o .o  
21 3 o 1 , 1 3  1.74 o .o  - t . 7 4  
22 3 o 2.62  2 .6?  2 .67  o .n  
23 3 o 1.75 0 . 5 6  0 . 0  n .  54 
24 3 0 2 .37 2 .46  - 2 . 4 6  0 . 0  

25 I o ° . . . . . . . . . . . . . . .  26 1 , 0 6  1 , 7 8  - 1 , 7 5  n.o 
o 4 o 26.80 26*93 - 2 6 .  q l  n . o  
1 6 o 4 . 8 9  3 , 9 4  o . o  3 , 9 4  

I " g . . . . . . . . . . . . . . .  4 22.51 Z l . 0 5  21.n5 o . o  
5 4 o 13.98 12.83 o . o  - 1 2 , 0 3  
6 4 o 26.73 24. q l  -24 .01  O.n 
7 9 0 7.47 7 .27 o .o  7.27 

ig : g ,.,6 ........ ,.66' 4.66 . . . . . . . .  no 
11 o o 3 . 1 1  2*82 n . o  2.62 
12 4 o 1 5 . 0 5  1 5 . 6 0  - 1 5 , 6 0  o.o 
13 4 n 2.45 2.43 o .o  - 2 , 4 3  
14 6 0 2.78 1*82 1.82 o .o  
15 4 n 1.07 1 .n6  0 . 0  1 .n6 
16 4 0 5.00 S. 42 - 5 . 4 2  o . n  
17 4 o 1.?5 2 .75  o .o  2'.75 
l q  6 o 4 .83 6.02 o .o  4.o2 

o 2 .49 2 .44  n . o  -2 *44  
22 4 o 2.33 3.20 3.2O n . o  
2 5 , o  . . . .  1 . . . . . . . . . .  
1 0 5  2.43 0 .68 o .o  0.63 
I : n  1 . . . . . . . . .  1 . . . . . .  

o 5.93 O.2q o .o  5 . 2 9  

n 1].23 10.84 o . o  - 1 n .  84 
6 5. o 2.51 1.73 1.73 O.n 
7 5 o 1 5 . 2 4  1 5 , 0 9  0 , 0  15.09 : ~ n  ,.1 . . . . . . . . . . . .  

o 2.79 2 .69  o.0 - ? . 6 9  
l O 5 O  . . . . . . .  2 . . . . . . .  
11 5 n 2.87 3 .66 o .o  - 3 . 4 6  
12 5 n 2 . 1 ~  3 . 1 2  3.12 O . n  
13 5 o 17.58 ] 0 . 2 1  n . o  18.71 
14 5 n 14.SI  -14.51 14.51 o . n  
15 5 n 12.72 12.02 o . n  - 1 2 . 0 2  
16 5 o 15.97 16.~7 - | 6 * 9 7  o.~ 
17 5 n 1 2 . 4 4  12.<38 o . n  - ] ? . 0 8  
18 5 n 2 . 5 ~  3 . 1 7  - 3 , 1 7  n . o  
19 5 n 5.32 4 . ? ~  O.n t . 7 6  
2O 5 o 5 . 1 2  5.16 o. 16 n . n  
21 z o 1.72 1.76 o.o - 1 . 7 6  
22 5 o 4.31 4.43 - 4 . ~ 3  o,n 
2 

o 1 9 . 1 7  i ~ . n 5  - l O . ~  .%n • 

HKL 

• 6 ~ 
5 ~ " 
6 
7 6 
9 6 n 

10 66 O 
!1 O 
12 6 
1 3 6  n 
14 6 h 
16 ~ n 
17 6 
18 6 
2C* 8 O 

7 

4 7 ~ 
O 

7 ? 

I n  ~ n 
11 n 
12 ~ o 
13 ~ 
14 7 
16 ?~ o 
17 n 
18 7 o 

n s o 
1 8 3 

4" 

~ 8 o 
8 ~ 

10 O 
12 ~ n 

? 3 
8 o 
9 n 

l o  n 

| z  n 
13 o 

l; g 
16 ~ 
17 
18 O 

21 
2Z 
21 
26 
27 2~ 

! 
2 
3 
4 

6 
? 
8 
9 

1o 
11 
12 
13 
14 
15 
16 
17 
18 
19 

23 1 
24 
25 1 
26 
27 
;,8 

o 
I '  
3 2 1 
6 

; 2  
9 2 1 

11 2 

I; 2 
14 

16 
17 2 
13 
19 
2o ~. 

21 1 
?? 2 
23 g 1 
~4 
25 

2 ~ 1 
3 
4 ? 

? 

6 . ~  
16.14 
13.47 
17.04 

2 . 5 9  
n.~q 
7.1 ~ 

o . 8 t  
1.51 
8.~8 
4 . 5 ~  
I ,  56 
4.~3 
2.7? 
?.e~ 
2.94 
1 . 4 9  
~ . ~ 9  
8.45 
9 .4~ 
3 .66 

18.54 
6.02 

lO.13 
9.51 

14.44 
3.93 
o .q~ 
0 , 7 1  
3 , 7 8  
3,9V 
1.14 
3.23 
5.42 
1.22 
2 . 8 5  
2.93 
4.94 
8,63 
3 .03 
?.86 
3.32 
7.~5 
1.14 
5 . 3 2  
1 .01  
3.95 
2.17 

26.12 
10.31 
42.27 
:~1.32 
22.39 
3.11 
7.58 

20.63 
3 5 . 3 8  

q , 4 0  
7 .96  

23.81 

Fc A B H K L  Fo Fc A 
5.~? ~ . "  6 .37 6 I 1 7 , ~  ~ 16.?~ 1 2 , ~  

31.58 ~,~ - 3 3 . ~ 8  o I 11 .6r  1 . % ~  -I~.~6 
1 3 . 8 5  1 3 . 7 5  n . n  lO 1 5 . 1 9  4 .43  - 1 . 7 ,  
1 7 . n n  q,'1 1 7 . 0 0  11 1 I I * ~ R  IP .52  3.~1 

3.1~ 3.1o q . n  12 1 7.27 7.46 -1.n~ 
q.r~2 ~.~ ~ .n2  13 1 6 .76 6,11 4.32 
6.o6 ~ .q  -6 *96  14 1 4.55 4.14 2 .?5 
.~.84 - ~ . 6 4  n , o  15 1 7.90 ? .77 - 7 . ? 3  
5 ,59 ~.~ 5 .59  1 6  I 4.62 5.4? - 3 . 9 n  
3*3?  - ~ . 5 7  O . n  17 1 2.06 2.3~ 1.07 
5.25 3* ~ q .25  18 I 0 .9~ 2*'~q - 1 . 1 6  
5,06 5 .~6 o .~  19 1 9*95 1 0 . 1 2  3.  n4 
1.6~ - 1 . 6 3  o .o  2n 1 5.46 5 , 0 5  - 1 . 7 1  
4.52 .~.~ 4 .52 21 1 ?*'57 3 . 5 0  - ? . 4 7  
2.79 - 2 . 7 9  o . 0  22 I ? .gq  3 .a4 - 3 . 0 2  
2.52 2.52 o . n  27 1 2 . 1 6  2 . 4 3  (1.74 

1 . 3 q  ~.3 1.39 26 2 . 3 7  2 . 3 4  2 . 2 6  
2*24 ~.24 o . n  o 
8.40 ~.o * * . 6 n  I 

l ~ . l n  - l O . 1 3  o . o  2 
4*63 0*0 4*63 3 

15,03 15.03 0 . 0  6 
5 .34 O,'~ - 5 . 3 4  5 
9.75 9 .75  O.n 6 
9 .94 O.n - 9 . 9 4  ? 

14.n7 - 1 4 . ~ 7  o . n  8 
7.42 n . O  7.42  9 
0.68 0 .68  0 .0  10 
0 , 2 0  O,O ~ , 2 0  11 
3 , 8 5  3 , 8 5  O,O 12 
4.31 - 4 , 5 1  O.n 13 
1.39 5 ,3  1.39 14 
3 . 4 6  3.46 6 . 0  15 
5.17 5 .17 o . o  16 
0.27 0.8 0 .2?  17 
2.88 - 2 . 8 8  0.(1 18 
2*75 0 .0  - 2 . 7 5  19 
4.98 - -4 ,98 o . o  
8.45 o , o  8.43 21 
3 , 2 o  - 3 , 2 0  0 . 0  22 
7 , 5 3  ~ ,O - 7 , 5 3  23 
3.00 3.00 o . o  24 
7.711 7.70 o.o 25 
1.39 o .o  1.39 o 
5*64 o . ~  - 5 * 6 4  1 
2.50 -2.5O O.O 2 
0.93 0 .0  n .98  3 
2.58 o .0  2 .56 4 

26.31 o . o  26.31 5 
9*26 o . o  - 9 . 2 6  6 

44.37 3 ~O - 4 4 . 3 7  7 
2 0 . ~  0 .0  - 2 0 . 4 4  8 
22.38 o . o  22*38 9 

2.89 o .o  2 .89 1o 
7,25 ~ .o  - 7 . 2 3  11 

2 ? . 3 8  ~ . o  27.38 12 
?4.68 o .o  - 3 4 . 6 8  13 

9*30 ~ .n  9 . ~  14 
7*28 .~.0 7*28 15 

21.84 o . n  - 2 1 . 8 4  16 
26.76 25*47 ~ . o  25.47 
1 1 . 1 4  12.97 0 .0  12.97 
18.57 17.68 O.O - 1 7 . 6 8  
12.86 12.10 0 .0  -12 .10  
9.41 8*64 o.r~ 8 .64  

13.58 1 6 , 3 7  ~.o 14.37 
6.16 6 .50 3 .0  6.5~ 
3 .31  3.28 O.n - 3 . 2 8  
7.68 7.25 ~.~ - 7 . 2 5  
6.q6 5.85 ~.~ 5.88 
3 , 2 6  3*26 ~*~ - 3 * 2 6  
2 ,95  3 , 1 1  0 , 3  - 3 , 1 1  

I q , o z  1 7 , 8 4  ~ , 0  1 7 , 6 4  
76.15 86*82 -72 .27  6 0 . 1 2  
2q.19 27.?9 3 .q5  27.51 
55.92 5 8 , 5 1  52.53 25.77 
44.n3 4 3 . 8 8  3 6 . 5 ?  - 2 4 , 2 5  
44.01 43*88 3 6 . 5 7  - 2 4 . 2 5  
33.00 32.91 -16 .41  - 2 8 . 9 2  
38.05 36.69 -~1 .n l  3 6 . 6 8  
18.59 18.17 - 1 1 . 4 4  14.12 

8.22 8.nO - 3 . 5 8  - 7 . 2 2  
37.11 35.37 29.70 - I q . 5 7  
11.69 9.69 - 2 . 9 6  - 9 . 4 4  
14.15  11.85 2 , 8 4  11.51 
1 1 . 1 3  lO.O2 7 ,63  6 ,49 

5 . 8 9  5.49 - 3 , 1 5  ~ . 6 9  
28.22 27.67 3 .15 -2? .49  

9.85 9 . ! 2  7.31 - S . 4 5  
11.68 1 1 . 3 6  - 8 . 1 7  - ? * 8 9  
5.08 4.56  - 4 . 5 3  0 .34  
9.66 8.65 --~.77 O.5q 
7.18 6 . 8 4  4 .84  - 4 . 8 3  
?,97 e . 6 1  4.49 7 .35 
3 . 7 2  3*85 -~ .97  3*?3  
T,94 7,52 - 7 , 1 7  - 2 . 2 8  
4 .on 5,21 "-4,17 3.17 
1 , 4 4  2.03 - 1 . O I  1 , 7 6  
2.28 2 .24 - 1 . 5 4  - 1 . 6 2  
3.12 -~.22 1.43 - 2 . 8 9  
3.75 ?.70 1 . 2 5  3.49 

I I , n 3  1 1 , 0 3  - 1 1 . 0 3  O.O 
27.12 24.24 2 1 . 0 ~  - l n .  6o 

6.56 6 .03 -6.01 0 .44  
25.96 24,62 15.86 - 1 8 , 8 ~  
25,07 23.90 14.77 lO .17  
~ ? , ~  3 5 . 7 8  - 3 5 . 5 5  -~. .n8 
17.n7 17.16 - 1 4 . 4 6  - q . 2 4  
1 8 . 5 .  ~ 10.4~ 18.03 4 .n6  
11.5~ 12.02 9 . 3 4  7 .57 
1 1 . 6 6  1 1 . 2 6  - 9 .80  5.LJ  ~ 
1 5 . 6 ~  1 4 , 9 2  - 1 , 1 4  - 1 4 . 8 8  
29.63 28.?3 -?7 .89  - 4 . 3 9  
2 6 . 1 5  2 4 . 4 2  - 1 8 . 3 2  1 8 . ] ?  
20.65 2 0 . 7 ~  I ~ .09  15.79 
24.94 24.19 23,q7 3 .26 

2.29 2.01 - I . 3 9  * 2 . 5 6  
I~.47 14.~1 5 . r .8  - 1 3 . 1 6  

8.58 ~.2~ ~.70 7 .76 
6.75 15.21 - 1 4 . 3 3  - 5 . i n  

1'; ;99 15.56 15.10 - ~ . 7 6  
4.~5 5.~5 ~ . ~ t  4 .46 
3 , ~ 7  3 , 5 9  - 2 . 1 1  - 2 , O l  
2.3? 2 .62 2,~3 1.37 
2 . 5 .  ~ 2 , 5 7  - 7 , ? 3  I , ~ 7  
2*59 2 . 9 ~  - 2 . 2 ~  t *8~  
* . 1 3  ~.17 5 . 1 0  - 2 . ~  
2.2? 2 . 0 ,  I * 1 8 .  - t * 6 7  
?.52 2*67 - 2 . 6 2  --~.51 
3.68 5.~9 ~.n 5.39 

44 ,2 *  42**5  1 7 . ~ 5  38 .7 *  
4 1 . 3 1  40.39 2 2 . 0 2  - 3 1 . 6 6  
23.7~ ?2.no -21 .67  - 3 . 8 0  
?~.81 ?8.56 -1~ .92  2r.. 46 
35.63 3 5 . 4 q  1 0 . 9 9  - 2 7 . 5 7  
16.19 1 5 . ~  -1~ .79  n , s q  

17 
15 

22 
23 
I0 

1 
I 

1 

h ~ 

I: 

I 

6 
? 

II 
14 

~ 6 

4 
5 

1 
9 

I 0  
11 
12 

J 
o 

3 

5 
6 
7 

11 
12 

B 
- l n . ~ ?  

-o .51  
- 4 . ~ 7  
- 9 . 6 n  

4.3: '  
- 1 . . 7  
-0 .On  
-'~. 86 

] . s q  
1.65 
%66 

- 4 . 7 5  
- 2 . 4 0  

0.35 
2 ,31  
1 . 1 3  

- n . 5 9  
2 2 . 2 3 2 1 . 5 6  - 2 1 . 5 6  n . n  
16.o8 15.74 15.67 1.43 
22.72 2 1 . o 2  2.91 -20 .61  

7 .9~ 6.  q2 - 6 . 0 8  - 3 . 3 n  
12.21 1 3 . 1 5  - 6 . 9 0  11.26 
in.on 8,97 8.51 2.81 
IO..CO 8.~4 -5.05. 7.38 

n , 7 5  1 ,51 - n ,  33 1 , 4 7  
18.43 17~q3 7.33 - 1 6 . 3 6  
1 6 . 4 3  1 6 , 2 5  - 1 . 9 6  - 1 6 , 1 3  
1 2 , 4 9  1 2 . 4 5  - 1 . 1 q  1 2 . 4 o  
1 3 . 6 1  12.67 3 , 5 6  12.16 
14.01  15.81 - 1 . 8 4  - 1 3 . 6 8  
1 0 . 7 2  I n .  85 - I  0 . 4 5  2 . 9 0  
14.48 14.41 15.01 - 6 . 2 0  

9 .26  9.55 o l . 3 2  - 9 . 4 4  
17 ,21  I ? . , 2  6.50 1 6 , 9 3  

6.57 6 . 6 6  4 . 1 8  5 , 1 8  
7.1o 7 .00  06.34 3 .16 
2 .52 2 . 3 5  - 1 . 5 3  1.79 
3 .35 3 , 8 8  2 . 4 3  - 3 . 0 1  
6.14.  5.7(I  - 1 . 6 7  - 5 . 4 5  
1 . 5 2  1.80 0 .07 1 . 8 0  
3 . 2 1  2 . 9 7  0 . 9 5  2 . 8 1  
4065 4 . 1 8  - 2 . 1 3  - 3 . 6 0  
0.98 1.36 1.35 0.1o 

I* .61 1 3 . q 8  O.O - 1 3 .  q8 
8.85 8.59 8.49 - 1 . 2 7  

lO .q4  18.64 8 * 4 5 1 6 . 6 2  
16.55 15.27 -13.55 7 .04  
18.52 17.70 - 1 6 . 9 6  5.34  

q .34  8 .87 - 5 . 7 6  - 6 . 7 5  
17.43 17.13 - 2 . 9 6  - 1 6 . 8 8  
12.15 1 1 , 6 0  9.86 - 6 . 1 0  
12.98 12.15 1 1 , 8 8  2.47  
1 1 . 9 6  1 1 . 6 5  - 1 1 . 5 9  1.22 
12.5e 3 1 , 8 6  - 0 . 8 8  7 .85 
14~Pl  1 2 . 9 4 1 2 , 6 1  - 2 . 9 1  

S.75 5.67 - 1 . O l  - 5 . 5 8  
5.26 5.43 4*39 3 .19 
? . 9 0  3.12 - 1 . O l  -2.9 '5 
2 .68 2 .77 - 2 . 1 5  - 1 . 7 5  
4*4? 4 ,50 4 . 1 0  - I , 0 6  
6.?2 6.71 6*42 - 1 . 9 6  
3 * ] 5  3 .60 1 , 7 4  - 3 . 1 5  
5 . ~  5 . 2 2  - 3 . 6 ~  3 .76 
5.3? 5 . 5 ~  - 1 . 8 4  5.26 
5 . ~ I  5 . 3 3  - 5 . 2 8  O*60 
1 . 3 1  t . 4 7  * | . * O  ~ , 4 5  
1.68 2 . 3 6  L. n6 2 . 1 1  
?.77 3 , 3 9  - 2 . 0 6  2 .69  

17.01 17.06 - 1 6 . 9 2  - 2 . 3 2  
4*99 4.63 -0.4(I 4.62 
3 .64 4 . 2 5  4.10  1.12 
6.32 6 .35 - 0 . 7 ?  6.31 

12.$4 13.5n -1.(12 13.46 
7 .49 6.60 - 2 . 4 1  - 6 , 3 6  

1 9 . 5 0  1 9 . 8 5  - 1 8 . 5 6  - 7 . 0 5  
?.14 2 . 4 5  2.20 - 1 . 0 9  
9 .55 9 .40 5.75 - 7 . ? 3  
8 . 6 2  8 , 2 4  7.~0 2 , 6 6  
4.35 4*56 3.59  - 2 . 4 6  
8 . 5 5  8.13 - 8 . 1 2  0.45 
3 ,48 ~,13 - 3 .  O<) -O,SO 
1 . 3 8  2.14 2 .n4  n .66 
2.04 2.96 - t . 6 q  2.53 
6 .86 7,23 7,25 - n . o 4  
4 . 6 6  5 . 0 0  4 . 8 2  - 1 . 3 3  
3 . 5 3  6 .  n0 - 3 . 6 8  - 1 . 9 7  
1 ,95  2 . 3 5  - 2 , 3 3  0 . 2 8  
3.09 2 ,q4  1 .95 - 2 . 2 0  
q . ~ q  | 0 . 5 5  n.n - 1 0 . 5 4  
6 .79 6 .79 2 .26  - 6 . , 1  
8 . ? *  8.61 - 3 . 0 3  8*06 
?.05 ?.33 2 .6q  -6.8~. 
9 .16 9 . 1 ,  1.94 8.93 
6.16 * . 6 6  1.20 4 .5n  

10,80 1n,23 - 3 , 0 3  - 9 , 7 7  
4.C2 4.17 - 5 , 3 0  2.54 
1.97 "1 ,45  1.45 /I, 12 
4.07 3.92 3 .92 0,02 
1.8O 2.~'q ?*2q - n . ~ t  
6.54 7 .2n  - 7 . 1 8  - ~ 5 0  
6.$1 6 .39  - 4 . 6 8  - 4 . 3 5  
4 .59 4 .77  - 3 . 7 4  - ? . 0 6  
2.31 4.42 1.40 4.10 
3 . 9 4  4.1~ 3 .78  1 .80 
1.62 ? .on  - 1 , 3 0  1.52 
2.44 2.21 2,21 n , o  
~ .79 1.25 1.23 - 0 . 2 2  
4 .57  4 .69 - 1 .  <)n 4 .29  
3 .04 3.11 - 0 . 3 7  3 .09 
3.42 4 . 6 7  - 0 . 6 0  - 4 . 6 f l  
3.06 ~ . 1 6  n. 02 - ? . 1 6  
3.00 ?.91 -2. nO --2,~ 
7,99 8.28 - ? . 4 2  7.91 
5.~2 6 . o !  4 .17  4 .~4 

1 6.17 6.92 6.81 -1.25 
2 . r ?  2.13 ? .04 - 0 . 6 2  

1 1 . 6 4  1 , 2 7  - 0 . ~ 4  - 1 , 1 9  
4 . 1 1  4.90 -~ .41  - I . 9 "  

1 2 . 2 3  3 . 0 3  o,o 3 . n ~  
1.64 1 .77 - 1 . 7 7  n . q 2  

1 ? . ( 4  2.65 - 2 . 1 4  - 1 . 9 7  
2 8 . P 4  2 8 . 3 q  ? q .  39 n . q  

2 3(.. 20 37. ~.5 37.8~ n..1 
a . ~  7.1o 2 .1n  ~ . n  

2 1 5 . R 2 1 5 . 1 6  - l q . 1 6  o.h 
2 3.66 I. ~# -1.3~ q.~ 

1~.~ 1~.~6 -I*..~6 ,,.n 

2 2.42 !.69 -1.69 O.n 
2 8 , 8 2  ~.4~ - 6, 4'; ~ ,n  
2 6 . 7 7  ~ .21  e . 21  n . n  

! o , 5 7  ! a . o 5  - !  q. o4 ~ .o  

1 o . r 6  q . ) 4  • 9. I~. ~ . ~  

; , .e? 2.~6 -2.16 . . .o 

HKL 

16 ~ 
t 7  
16 2 

Zn  . 
21 2 

?4 
?5 2 

O 

' i 
5 7 

8 22 
9 1 

I 0  2 
1112 

14 2 
15 1 
16 
18 1 2 

21 2 
22 1 2 
23 2 
24 ! 2 

27 2 : 2 :  
2 2 2 
3 2 ~ 2 ~  

8 2 2 
q 2 

12 2 2 
15 2 
14 2 2 

17 2 

:~ 2 ; 
~ : 2 9  
7 1 2 :  
I I !  
I :  
5 3 2 

8 
9 3  ~ 

11 3 
12 2 

14 
15 3 
16 

18 
19 5 2 
20 2 

22 
25 
2 4 1 :  
25 3 2 

2 4 ~ 

5 ,  ~ 

8 4 ~  
o • . 

I n  

1 2 : ~  
13 
14 1 5 : ~  
1 6  

18 

2n  4 2 
7 t  2 3 ~  

2o 5 2 

I l l  
5 ~  2 

~ 5 ~  
n 5 

~2 '5 2 
13 5 2 
14 '; 

16 
17 5 ~. 
I15~, 

:I 5 , 5 2 "  

Fo Fc A B 
Z.63 2.3~ -? .3 ' )  n . n  
l . ~ S  1 , ~ .  - 1 . 2 5  n.c~ 
q .~? 9 .~9 -.9.59 n . a  
3 . 7 ,  5.68 ? .64 n . n  
6.85 6.42 6.,2 O.n 
7.45 7.05 - 7 . 0 3  n.O 
6.34 5.95 -~;.95 O.n 
3 .66 2.77 2.?? o . n  

l P . 1 3  9 . 8 ,  9 .84  n . n  
5.83 5.66 ~.66 n.O 
1.68 1.99 1.99 o .o  
Z.13 1.96 - ! . 9 6  O.O 

19.94 2n.52 O.O 20.52 
10.19 8 . •  " 4 . 5 3  - 7 . 0 7  
70.61 25.72 -25 .56  2.81 
31.72 30.46 - 1 8 . 8 4  23.94 
?3.67 23.os 21.3S l~ .O& 
20.55 23045 19045 6 .32  
16.52 13.19 11.55 6 .37  
25.03 26.86 16.69 - 1 8 . 5 8  
16.74 16.56 - 4 . 1 8  - 1 3 . 7 9  
26.76 2 6 . 5 1  - 2 6 . 1 4  3.01 
15.66 15.04 13.79 - 6 . 0 1  
21.96 21.57 21.68 2 . 0 3  
9,|6 8 , 8 5  -~062 6.03  
8 . , 4  7.?1 - ? . 2 0  - 2 . 7 5  
8*41 8.3? - 1 . 9 1  - 8 . 1 5  
! . 9 8  2*49 1*6% - 1 . 8 ,  
6 .33 4 .10 - 3 . 5 5  - 2 . 0 S  
5.49 S.91 -~4.74 3 .53  
2*37 2.68 1.89 l . q O  
8.23 7 .99 - 3 . 6 8  - 7 . 0 9  
7.43 7.89 - 7 . 7 9  - 1 . 2 5  
2.33 2 . . 9  2 . 2 7  1.06  
2.31 2.15 2 .05  0 .63  
1.92 1.74 - n . 0 3  1 .74 
3 .13 3.90 3 .56  - 1 . 5 8  
1.98 2.13 ~ .77  1.98 
3 .58 4 .47 *-4.34 - 1 . 0 6  

26.75 25.05 -25 .05  n . o  
23.37 22.53 - 2 2 . ~  3 .82 
45.94 65.79 2 .04  - 4 5 . ? 5  

7.55 11.10 -1D.46  5 .72 
28.17 27.68 -2 .30  27 .58 
19 .27  1 8 . 3 2  - 1 0 . 4 9  - 1 , 1 3  

2.50 ! . 8 6  1.02 1.SO 
12.43 11.93 5.79 - 1 0 . 6 3  
16.08 15.80 2 .q5  - 1 5 . 5 9  
17.33 17.52 - 1 1 . 6 6  13.26 
26.15 24.44 "-0.50 24.4** 
13.19 12.73 "0*89  - 1 2 . 7 0  
8.65 5.87 --0.87 -5 .On  
?.02 7 .nT .-6.96 1 .75 
? .no  8 .97  0.8? - 1 . 3 5  

24.14 24 .84  2.52 24.71 
? .26 7 .20 6 .22  3 .62 

18.34 18.84 15.59 - 1 0 . 8 7  
6.88 6.50 - '5.31 - 3 . 7 7  
8.5? 8 .91 -1 .51  - 8 . 7 8  
5.51 6 .02 "4 .0~  "-4..50 
6 .33 6.05 3 .4  I 5 .oo 
3 , 6 2  5.29 - 1 . 4 .  - 2 . 9 4  
2.85 2.71 - t . t ~  - 2 . ~ "  
3.36 3 .69 5.6~ 0 .51  
2 .78 0 , 3 8  O,O - 0 , 3 8  

38,6135.36 23.6L 26.32 
45.69 45.88 "~13.2~ 15.33 
20.82 2 0 . 8 1  - 1 8 . 6 b  - 9 . 2 1  

7 .53 7 .68 5 . 6 *  5 .18 
22.60 2 2 . 5 2  13.24 - 1 8 . 2 2  

6 , 3 0  6 , 1 9  3 , 1 3  - S , 3 4  
12.45 12.40 * O . 6 n  12.39 

3.41 3.68 -3.6.~ 1 .36 
7 .84 1 .43  --6,3.~ - 3 , 0 8  
5.05 5 , 2 3  - 2 .07  4 .01  
9.51 XO.O0 9 .96  " ~ . 8 6  

19.75 1 9 , 6 6  3.22  - 1 9 . 8 6  
4.41 5 .3n - 4 . 3 4  3 .04  
6 .67 4.20 3.18 2 .74 

29.72 30.65 - 3 0 . 6 *  0 .86  
2.97 3.36 2 .94  1.64 

12.16 11.68 11.3~ 2 .63  
9.45 9 . 6 4  - o . 1 |  - 9 . 6 4  
* . 3 7  4 . 1 2  3.8~ 1 . 4 5  
0.78 S . ~  0.6~ 8 . ~  
3,03 3 .06 - 2 . 5 '  1 .93 
1.11 0 .29 0.2..  0 . 1 4  
3.90 4 .64  3 . (  ; - 2 . 2 n  
1.61 1.19 .-n.5~ 1 .o7 
2 .74 2.86 - O . T )  2 .75 
1.22 0.01 -~ .o "~ o .o  

IS.So 1 4 , 1 5  - 1 2 . 6  : 6 , 7 3  
12.05 11.79 2.9~ -11 .61  

5.17 6 .51 6 .2  t 1 .76 
1 2 . 6 3  12.64 2.4. 1 2 . ~  
23.62 74.17 2~.31 - 6 . 3 4  
15.84 14.42 - I ~ . S (  9 .89  
28.32 27.10 - 2 5 . 7 "  6 .59 
11.53 11.33 11.3" 0.21 

12.55 12.17 0 .8 .  8 . 3 6  
15.58 15.43 1 0 . 7 : - 1 1 . 1 1  
18.92 18.98 -18.11 5 .43 

4 .33 3 .44  - 1 . 8  2 .88  
9.52 8 .82 0 . 8  - 8 . 7 7  
3 .13 3 .63  1.3": 3 .36  
6 . 4 3  6 . 2 2  1 . 3 3  6 . 0 8  
2.21 1.93 - 1 . 8 o  - o . ~ )  

11.22 11.50 - 5 . 9 : - 9 . 8 7  
4 .14 4 .92  - 2 . 4 '  - 4 . 2 4  
9.5? 9 . , 8  8.9a -3.nn 
4 . 3 ,  4.05 3.51 2 .04  
6.02 6.59 3 .66 5 . * q  
5 .17 5.89 -3 .16  - 4 . 9 1  

II.II In,46 o.~ - 1 n . 4 6  
3.83 3.67 3 . t  2 2 .09 
2.12 ~ .n4  - 2 . t  I 2 .28  
6.71 6 .$5 6..14 2 .54 
4.91 5 .13 4 .93  - 1 . 6 2  
7.65 7 .64  -? .60  - 0 . 7 5  
8.91 9 ,72 ?.On - 6 . 7 4  

14.9~ 1 6 , 5 9  9.01  - 1 3 * 9 3  
I?.O2 12.12 --q .42 12.11 
18.18 19.43 .-o .9o 19.61 

b.~9 ?.21 - -4 ,33  5.85 
0.6.5 8 , 9 ~  --~.89 0.5 ~, 
; . 9 6  4*91 71o09 - 4 . 7 9  
8.1~ 8 , 3 7  3 , 4 3  - 6 , 3 8  
3.C,L 3 .43 - 3 . 3 0  n . 9 3  
6 .0~ 7 .40 ~ * ' 2  6 .56  
2 .94 3 , 3 1  2.99 - 1 . 4 1  
? .4~ 2.50 -2.SO * n . ~ 7  
2.69 ~ . 5 1  - 2 . 6 8  - 1 . 9 3  
* . n 5  3 .52 - 2 . ~ 5  - I . 9 3  
2.68 3.~2 - ~ . ~ 6  - 1 . 7 6  
~ .~ t  ~.m~ - ] . . . 5  - 6 . 7 8  
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H K L F o  F c  A B 
~ . . . .  1 . 4 3 ,  . . . . . .  

7 .14  7 .h i  - 6 . 81  1 .69  

. 9 . 4 4  lO ,no  - n . 6 5  - 9 . 9q  
~ 6 ~  5 . . . . . . . . . . .  1 . . . . .  

6 7 .89  7 .96  7 .85  1 .35  
6 2 7 .q l  2 *45  2.n.~ - 1 . 14  
6 ~ 5 .78  6 *?7  1 .57  6 .n6  

8 6 4 .~0  4 .78  3 .94  1.~,~ 
6 ~ 1 . . . . .  8 . . . .  76 ~ . 3 4  

I ~ 4 , 6 3  ? . 6 5  - ? . 9?  - 2 . 18  
11 6 ~ 2 .25  2 .41  0.  Tn 2 .31  
13 ,6 ? .~ *  3 . 01  - 2 . 8 1  1 .o7  
1 4  2 S .26  6 . 3 2  - ? . n3  5 .99  
15 6 2 3 . 0 5  3.61 t . 1 6  *3,42 
16 6 2 5 . 1 6  5 . 4 0  - ~ . 1 ~  - 4 . 9 ~  
17 6 ~ 3 . 5 4  "~.76 n .  sb 3 . 1 4  
18 8 3 .32  2 .89  1 .63  7 .38  

I 6 *36  7 .10  1 .24  - 6 *qq  
2 7 2  4 .61  4 .56  * . 35  - 1 . 37  
: ; : . . . . . . . . . .  1 7 - 1 . 4 1  

3 .14  6 .03  n .  8g - 3 . 93  

5 . r . 9  5 . 64  1 .16  5 .52  
7 22 5 . 1 4  5 . 9 n  - 1 . 13  - 5 . 79  
8 ~ n .77  1 .36  n .42  - 1 . 30  
9 2 4 . 7 0  4 .?1  * . 68  0 . 5 1  

i o ~ 2  . . . . . . . . . . . . . . . . .  
11 3 . 1 4  3 . 5 8  - 3 . 5 5  0 . 5 2  1 2 ~ :  o . . . . . . . . . . . . . .  
13 1 . 7 ( ;  2 . 0 4  n .  72 - l . � l  
14 : : . . . . . . . . . . . . . . . .  
15 3 .24  3 .68  2 .52  2 .68  
1 6 1 ~  . . . . . . . . . . . . . . . .  °7 
0 1 .05  2 .56  2 .56  n .o  

5 . 1 9  4.~-1 - 1 . 3 3  • 6 .62  
3 8 2 1 .55  2 . 1 6  1 .17  1 .81  6 : 22 . .  ?.1o-2.Ol . . . .  1 
5 4 .6 ,  5 . 2?  - 5 . 21  - 0 . 79  

~ :  1.52 2 . . . . .  3 ,  0.,8 
3 .9q  4 .58  3 . 9 6  - 2 . 3 n  : 22 3.31 3.8 . . . . . . . . . .  

q 3 .74  3 .78  - 1 . 2 9  3 .56  
lO 8 2 1 .50  1 .69  - 0 . 27  - 1 . 67  

O0 1 6 . 9 5  1 6 . 3 6  0 . 0  - 1 6 . 3 6  ~ 8.~ 8.01 0.0 -8.01 
o 29 .30  28 .58  f f . o  28 .58  

0 1 7 . 7 3  1 7 . 1 5  n .o  - 17 .15  
~ ; o.?~ 1 . . . . .  o -1 .66 

2 .74  2 .23  o . o  - 2 . 25  

98 O0 33 . . . . . . . . . . . . .  04  
1 1 . 8 9  11.19 o . o  11.19 

11 ~ : 3. .  3.5o . . . .  350 
12 1 .?2  1 .51  O.O ! . 51  
, ~ ~ 12.18 12 . . . . .  0 . . . .  57 
14  1 .27  2 . 0 5  O.O - 2 . 0 5  
13 0 3 q .14  8 .$4  (1.o 8 .54  
16 0 I 6.8 . . . .  2 0 . . . . .  ? 
17 l O . q 8  10 .96  o . o  - 1 0 . 9 6  
18 ° o ~ , . °5  . . . . . . . . . . . .  
19 8 .73  8 .no  o .o  8 .o9  
21 o 3 6 .0?  6 .24  O.O 6 .2 ,  

22 o 55 . . . . . . . . . . . . . .  , 
23 1 .17  1 .16  o . o  - 1 . 16  
2 4  0 3 1 . 6 2  2 .16  o . o  - 2 . 14  

0 ~ 3 . . . . . . . .  o . . . . . .  
1 4 . 5 7  1 3 . 4 n  8 . 7 4  1 0 . I S  

~ I ] 10.82 1 . . . . . . . . . . . . . .  
18 .01  17 .61  - 5 .  q?  16 .57  

4 I : 1 . . . .  1, .81 17 . . . . . . .  
6 ? .68  6 .91  6 .90  0 .36  
7 1 3 1 9 . 4 5  18 .96  * . 49  1 8 . , 2  

: 1 5 5  . . . . . . . . . . . . . . . . . .  12 .55  11 .13  - 2 . 75  - 10 .78  

11 4 .35  3 .86  1 .46  - 3 . 5?  
12 : : . . . .  5.° . . . . . . . . .  3 
13 9 .9710 .08  - 3 . 97  %26  
" I I l O . 6 ,  , 1 . 1  . . . . . . .  5.o2 
13  8 .69  8 .41  - 6 . 95  - * *74  
16 : I 1 . . . .  15.79 15.13 . . . . .  
17  6 .67  6 .68  - n .  n9  - 6 . 68  

19 2 . 7 2  ! . 8 ~  1 . 8 5  O . 3 6  

1 ,30  2 .07  2 .07  - n . 12  
: ;  3 3  . . . . . . . . . . . . . .  

2 4  3 .68  3 .4 ,  - 3 . 33  0 . 8 5  

0 ~ 55 22 . . . . . . . . . .  2 . . . . . .  
2 9 , ~ *  28 .78  7 1 . 3 6  - 19 .28  

22 33 ~3 . . . .  2 . 75  ? . . . . . . . . .  
1 O . l O  9 .79  9 *T *  n .  97 

14 .72  16 .n7  - 12 . , 4  6 . 57  
6 2 3 35 .32  34 .9n  - 33 .21  1 0 . 7 3  
: ~ :  2.5o . . . . . . . . . . .  

1 7 . 6 6  17 .78  1 7 . 6 9  - 1 . 77  

1o 9 .19  q *47  - 1 . 36  %3?  
11 ~ . . . . . . . . . . .  15 . . . . .  
12 9 .05  9 . 0 2  - 7 . 63  - * . 8 2  
13 22 I 13.97 1 . . . . .  2.33 11.23 
16 6 .96  6 .43  6 .19  - 1 . 73  
1 5 ~ ,  3 . . . . . . . . .  2 . . . . .  
16 1 .42  1 .09  0 .52  O. q6 
1 7 ~ I  5 . . . . . . . . . . . . . . .  
18  2.~;2 3 . *2  O.O~ -3 .42  
g ; l  5.,o 5 . . . . . .  1 . . . . . .  

5 . 2 1  4 .61  o,?n - 4 . $6  
21 ~ 3 2 .?9  2. '~4 - 1 . 09  - 1 . 38  
22 ~ 1 .96  1 .63  1 . 6 3  n .n6  
2: ~ , . . . . . .  2 . . . .  , . . . .  1 

3 12 .85  12 .68  o,o - 17 .68  
: ] ]  . . . . . . . . . . . . . . . .  

q .38  q .19  8 .99  - I . q 2  

Tableau 2 (suite) 

H K L  F o  F c  A B 
~ 1 11 ,~8  I ] , ~7  . -~ ,4~ - 11 ,~6  

4 ~ 1 1, '~9 1 .76  - 1 . 7~  - ] . 71  
~ 3 8 . 1 4  7 .7~  ~*1& -7 .~3  

6 3 3 2 . 1  ~ 1 . 7 7  ~ . 0 4  -I.?T 
7 3 ~ l ? . l l  12 .16  2.4'1 11 .92  
R 3 1 1 3 . 5 4  1 4 . 3 3  1 3 . 9 ~  - 3 . 3 6  
9 3 ~ 14 .5613 .91  - 13 .61  - 1 . 55  

It n 3 ~ 1~ .84  I I , O l  - 9 . 5 5  l O . n o  
t 3 3 ~ . 5 7  ~ 3 . 4 ,  4 . 7 ~  - ? 2 . 9 6  

12 3 ~ 1n ,36  I ' ~ . 69  - -~ .7~ 9 .56  
1~ ~ ~ 8 .2~  7 .43  2 .2~  7 .O7 
1 4  • 3 1 3 . 1 4 1 2 . 5 9  O . 2 7  - ~ . 5 2  
1 5 3 3  9?6 8 . ,  . . . .  7 o.91 
1 6 3 3  15 .09  14 .66  - 14 . , 7  - 2 . 37  
17 3 t 3 .92  4 .02  2 .89  2 .8n  
18 3 3 8 . 1 9  e .4~  2 .39  e .o~  
19 ~ 3 1 2 . 9 8  13.5"1 ? .32  1 3 . 3 n  
20 3 3 3 . n /  3 . 2 3  - 1 . 1 5  3 . n 2  
21 3 3 8 . ' 17  7 .74  - ? . 63  - 7 . ?6  
ZZ 3 ~ 7 .83  8 .05  - .4 .90  -10.38 
23 3 3 2 .33  2 .22  2 ,16  - n . 53  

o 4 3  3 . ,  3.91 . . . .  , o.o 
1 3  * 1 6 . q 7  17.7'1 3 . 7317 .30  

4 3 3 . 9 3  * *41  - - n .n7  - * . 41  
4 3 ?2 .86  23 .88  17 .34  - 7n .45  

4 4 ~ 11 ,27  11 .94  - 5 . 66  18 .51  
5 * 3 3 .70  5 . 1 9  - ? . 5 3  4 . $ 3  
6 4 3 3 . 8 6  3 . 7 6  - 3 . 7 1  - 0 . 6 1  
7 4 3 2 . n l  1 . 5 1  - 1 . 4 6  - 8 . 3 9  

t . . . .  i 8.1 . . . . . . . . .  Ol 
312 .29  17 .96  9 .84  - 8 . 4 *  

1o  4 3 1 1 . 4 3  10 .85  11).59 - ? . 3 5  
11 4 3 1 4 . 5 3 1 4 . 2 3  n .75  14 .21  
1 2 4  1 6 .31  S .95  - 1 . 98  5 .62  
13 4 3 5 .77  6 * 4 4  " 4 . 1 9  - 4 * 8 8  
I *  4 3 6 .39  5 .94  5 .R7  -n .88  
15 6 3 5 . 9 7  S.87  - ? .29  - 5 . 41  
16  4 3 4 .03  3 .66  3 .48  - 1 . 2 2  
1 7  4 3 2 .66  1.73 0 .81  1 ,52  
18 4 3 2.° ,  1 . . . .  1 . . . . . . . .  
l q  4 3 5 .86  6 .13  - 3 . 09  5 .29  
?0  4 3 4 *62  S .18  4 .96  1 .47  
?1 4 1 4 . 3 8  4 . 3 3  - 3 . 3 1  - 2 . 7 9  2~ 4 : . . . .  7.1 . . . .  2 1.88 

8 5 .37  5 .2O ~ .o  - s . 2o  
1 3 5 .50  4 .96  - 4 . 8 6  - { 1 . 9 5  
~ s : 9 . 3  . . . . . . . . . . . . . .  

5 . 11  4 .35  3 .86 .  2 . 00  
4 5 3 1 3 . 9 9  14 .4 ,  - 13 .51  5 .1o  

5 : 3 . ,  . . . . . .  1 . . . . .  
5 * . 37  4 .99  - 3 . 41  - 3 . 64  

7 3 7 .81  7 .80  - 5 . 66  -S .36  
o 5 3  . . . . . . .  ? 3 . . . . . . . .  
9 5 3 6 .28  S . 8 7  0 .88  - 5 . 8?  

10 55 ; 8.33 8.45 . . . . .  378 
11 8 .04  8 .39  1 .81  8 .19  

12 55 I . . . . . . . . . .  51 1.87 
13 * *35  5 .n9  3 .81  - 3 . 37  
14 55 55 1.91 1.82 . . . .  1.67 
1 5  1 .68  1 .70  1 .5n  - o . 81  
1 6  5 3 4 .02  3 .88  - 3 . 87  - 0 . 19  
, , 3 1 9 7 1 8 5  ~ . ,1  . . . .  
18 5 3 1 .87  1 .40  "-O.54 1 .29  
1, . ' I  3.5 . . . . . . . . . . . . . .  

10 .65  10 .98  1 '1.98 o .n  
1 6  t 1 . 2 6  ? . o 3  ~ . 3 n  2 .01  
2 6 3 8 .35  8.611 - 7 .32  4.51 

6 5 2 .32  Z .97  - 2 .~8  . - o . s n  
• 6 3 5 . 97  5 .72  - 1 . 29  - 5 . $7  
5 6 3  1.8,  . . . . .  1.3o 1 . O l  
6 3 6  8 .87  9 .92  9 .57  2 .63  
7 6 3 I . ~ 7  1 .35  1 ,2L  0 .59  
g 6 I . . . . . . . . . . . . . . .  14 

6 5..~b 4 .64  2 .08  - 4 . 15  

12 5 . 4 2  5 . 3 0  4*72  2 *42  
13 6 3 1 .8a  1 . 5 4  ' -O .64  1 . 4 n  
I *  6 3 6 .2 ,  4 . 27  - 4 . 15  l . O O  
16  6 3 3 . 7 9  3 . 5 0  - - ~ . 5 6  - 3 . 4 5  
'o' ; I 2.4, 2.5, O.lO 2.58 

3 .87  3 .99  o . o  3 .99  
,;; .................. 

2 . 3 4  2 .91  - 2 . 67  - I . 1 5  
3 7  . . . . .  5 . . . . . . . .  1.13 
4 7  3 . 9 3  3 . 9 7  2 .98  - 2 . 62  
S 7 3 . 8 8  4*43  - 2 .90  3 .36  
6 7 3 3 .60  3 .9n  1 . 6 0  3 .55  
? 7 3  5 .1 [ }  5 . 37  - 1 . 51  - 5 . 15  
8 : :  . . . . . . . . . . . . . . . . . .  
9 5 .33  5 .~  3 .88  3 .80  

1 0 7 3  4 .56  5 .41  4 .32  - 3 . 25  
11 73  4 .71  4 .79  - 2 . 65  3 .99  
, :  : 55 3.8, . . . . . .  33 3.6, 

3 .43  3 .84  2 .95  - 2 . 66  

5 .34  6 .35  - 1 . 66  6 .13  

o' no . . . . . . .  1, . . . . . . . . .  • 17 .33  15 .92  * IS .q2  o . (  ~ 
I ~ 4 1 3 . 1 ' )  12 .89  12 .89  o .n  

n 4 7 .77  7 .57  7 ' .57  o .n  
o 4 ? .58  2 .58  2 .58  o . o  
n 4 6 .63  6 .73  - 6 . 73  n .n  
n 4 5 . ' 2  5 . 41  - 5 . 4 1  0 . 0  
n 4 3 .64  2 .7~  - 2 . 79  0 . o  
nO 4 8 .37  7 .97  7 .97  '1 .0  

8 4 S .07  4 .41  4 .61  o,n 
n 4 3 .q5  * . 1 5  4 .15  o . n  

IO n 4 1 . 4 6  1.31 1,31 o.n 
11 n 6 8 .77  8 .61  - 8 . 41  o ,o  
12 n * 4 . 83  4 .52  . *4 .52  o . ( I  
13 o 4 ?~ .~5  22 .47  ?2 .47  n .n  
I *  n 4 o . 61  8 ,89  8 .99  o . o  
15  0 * 9 . 9 8  1 0 . 1 8  - 1 0 . 1 8  n . n  
16  o 4 6 . 9 8  6 . 3 8  6 . 3 8  o . o  
17 o * l e . 45  18 .85  - 1R .8~  O .n  
18 "~ * 6 . 65  6 .48  - 6 . 4~  o .n  
t o  n 4 7 .64  7 .5n  7 .5 ' )  n . n  
?n  o 4 * . ~3  4 .n7  4 .07  0 .9  
21 f~ 4 2 .22  2 .10  - 2 . 1 ' 1  ~.n 

H K L  F o  F c  A 

7 

3 
4 
5 
6 
7 

I n  
11 
12 
13 
1 ,  
15 
16 
17 
18 
19 

B 
4 1 .97  ? .46  - 2 . 4~  ~ .~  

4 11 .~4  13 .  ~n -~ .7~  17 .80  
4 I t . 14  %4~  -%o4  -7 .~0  
* 1 ~ . ~ 4  I~ .O1  - ~ 7 . 4 ~  - 6 .  o4  

417 .69  17 .14  1 '%64 - l n . 37  
4 10 .44  %6n  n .  46 9 .5O  
4 9 .45  8 .7n  6 .73  6 .~8  
4 7 .74  7 .14  6 .77  - ; ' .  ? ? 
4 %48  %34  -7 .6n  -5.4~5 
* 9 . 6 r  9 .17  - 7 . 94  - 4 . ~ 9  
4 7 .27  6 . 2 o  4.9'~ -~ .A7  
4 9 .16  9 .~5  4 .21  r . '~5  
4 ? ,1~  1 .71  1 .67  n .3~  
4 5 .17  ' , . 1~  - 4 . 91  - i . 4~  
4 7. '56 7 .61  7.6"1 - n . ~ 9  
4 1 . 4 9  I . e?  t .  Tn n.  66 
4 4 . ? 0  4 * 9 5  - 3 . 3 5  % 6 4  
4 _%~.~ ~ . ' ~  ~ . ~  ~ . . . ~  
4 3 .48  3 .17  - n . na  ~ .17  

2o , . . . . . . .  3 . . . . . . . . .  
2 ' ~ .e .  • 3.  q4 % 8 *  O.O 

4 5 .8n  5 . 7 8  - 0 . 2 2  5 .77  
4 6 .49  7 . , I  - 7 . 38  n .63  

4 4 4 .4A  4 .89  - 1 . 71  4 .58  
5 2 4 1 0 . 3 8  9 . , 6  - 5 .  q l  - 7 . 39  

• 16 .8P  15 .99  - 1 | . 8 4  - I n . ? 5  
7 2 4 c .  Sq 9 .77  5 .68  7.95 
8 4 11 .75  13 .06  19.75 - 8 . 09  ? 

• 8 . 05  A . 1 6  - 7 . 62  - 2 . 97  
1o * 1 6 . 5 5  15 .13  6 . 5 2  1 3 . 6 5  
11 2 4 2 . 4 5  2 . 2 n  ?.?n 0 .  O5 
12 2 4 5 . 8 6  4 .73  - 4 . 44  - 1 . 63  
13 2 4 1 .68  1 . 2 9  -O. lO -1.29 
14 2 4 5 .c .4  6 .12  4 .67  - 4 . 02  
1 5 2  6 4 .05  3 .44  1 .91  - 2 . 86  
16 2 4 5 . 2 9  5 . 1 5  - n .  83 5 . 0 l  
17 2 4 2 .85  2 .23  0 .96  ? .O l  
1 8 g ,  1 . . . . . . . . . . . .  1o3 
19 3 .39  3 .78  1 .56  - 3 . 44  
2 o 2 ,  3. ,  . . . . .  1 . . . . . . . .  
o 3 4 6 .91  7.52 o .o  - 7 . 52  

• q . 12  8 .86  6 .14  " 6 . 3 8  
3 3 4 8 .4R  8 .64  - 7 . 66  4 .91  

4 8 .q6  8 . 2 1  ; % 3 q  - 7 . 8 5  , ~ 4 . . . . . . . . . . . . . . .  2o 
4 "8 .74  8 .q !  8.6~. - 1 . 69  

8 3 4 I 0 . 1 2  1 n . 7 1  - I 0 . 6 5  1 . 1 8  
9 3 4 7 .44  6 .79  - 4 .  R6 4 .73  

1o. 3 ,  ~ . . . . . . . . . . .  ? - o . ,  
II 34  6 .43  5.75 -2. q5 - 4 . 94  
1 2 3  4 9 .71  %*9 5 .54  - 7 . 7n  
133  4 3 . 2 6  ? . 8 7  1 . 3 ,  ? .54  
1 , 3 4  . . . .  3 . . . . .  , 1 . ,  
1 5 3  * 4 . 62  5 .57  - 5 . 57  n .13  
16 3 4 5 . 3 0  5 . 1 n  - 5 ,  no - n . 31  
17 5 4 1 .35  1 . 7 1  1 . 6 8  n .33  
18 ~ 4 2 .76  2 . 4 5  - 0 . 78  - 2 . 37  
1 9 3  . . . . .  3 . . . . . . . . . . . .  
2O3  4 4 .54  4 .42  3 . 8 8  ? . 1 2  
o * 4 7.~.5 7 .59  - 7 . 5 9  n .o  

4 4 I n . 28  I 0 . 3 0  - * . 77  9 .13  
2 4 4 6 .~1  6 .68  1 .47  6 .51  
34  4 8 .57  9.0"1 ~ .30  - 7 . 91  
4 4 4 2 . 0 5  2 .43  - 1 . 3 ' 1  - 2 . 05  
5 4 4 9 .36  q .46  8 .58  3 .98  

4 4 6 .97  6 .83  6 .58  - I . 84  
4 8 .22  A .25  - 8 . 22  - n . 67  

8 4 4 .82  4 .86  - ' 1 . 89  4 .78  
4 4 ~ .93  3 .57  ? .97  1 .97  

10 * 4 6 .C6  6 .6n  - 6 . 35  1 .78  
11 4 4 4.4q 3 .94  1 . 6 1  -3.5q 
12 4 4 3 . 1 9  3 . ~ 9  ? . 7 4  1 . , 3  
13  4 4 7 . 1 1  7 . 3 9  - 6 . 4 3  - 3 . 6 4  
15 4 4 2.~;q 2 .39  ? .22  -n. 88 
16 4 4 2 .7 ,  7 . 5 5  ? .49  - n . 5 4  
17 4 4 3 .60  3 .38  3 .36  - 0 . 34  
18 4 4 4 .02  3 .51  - 0 . 63  - 3 . 46  
o 415 .~715 .71  O .n  - 15 .71  

4 7 .75  7 .09  - 7 .  O0 -1 .15  
5 4 .~.~4 6 .76  - 6 . 25  0 .21  

4 4 9 . 5 3  9 . 8 9  9 .88  n . l O  
6 7 . n l  6 .~1  1 . 4 3  6 .66  

5 4 6 .90  6 .96  - 3 . 90  5 .76  
6 5 * 5 . 19  4 .91  - 1 . 36  - 4 . 72  

4 4 .88  4 .9n  1 . 6 7  4 .61  
9 5 4 5 ,~6  5 .86  5 .59  1 .77  

t o  5 4 5 .09  4 .67  - 4 . 46  1 . 3 7  
11 S 4 7 . ? q  6 * 8 5  - 4 . 4 9  5 . 1 7  
12 5 * ? . 4 4  2 . 0 5  - 2 .  n 4  0 . 1 8  
13  5 4 3 * 6 *  3 . ~ 7  - O .  02  - 3 * 8 7  
I *  5 4 ?.14 1 .82  1.51 l , n l  
15 . • 4 5 . en  6 .03  5 . 8 4  1 . 4 8  
o 6 4 8 .~6  9 .25  %25  o .n  
2 6 * 4 . 8 2  6 .23  - 3 . 96  4 .87  
3 6 4 ? .75  3 .27  0 . 7 8  3 .25  
4. 6 4 6 .08  7 .63  - 1 . 27  - 7 . 53  

~ . . . .  1 1.4? . . . . . .  1.13 
• 4 . 83  4 .  7n 4 .69  n .41  

7 6 4 2 .11  2 .82  2 .12  1 .86  
8 ~ 6 .54  6 .79  - 4 . 68  4 . 9 3  4 

4 3 . 3 9  3 .92  3 .76  1 .09  
I n  4 9 .12  9 .8n  n .  73 - 9 . 77  
11 6 ¢. 5 . 5 6  5 . 5 7  - 5 .  n o  - ? . 3 4  I~ ~ . . . . . . .  6 . . . . . . . . .  

4 * . 85  4 .84  n. 9 4 .~4  
1 7 4 3 .91  4 .31  - 1 . 63  - 3 . 99  

~ ,  3.2 . . . . . . . .  ? 6 - ? . 0 9  
4 6 . 3 8  6 .16  6 .1n  "1.85 

4 7 4  4 .68  5 .28  5 .26  0 . , 3  
5 4 6 .02  5.(17 * * . 92  3 .3~  7 

o 5 2 .1~  n .  55 0 .9  -~ .55  
no 5 . . . . . . . . . .  0 . . . . .  

1o .8310 .42  o .n  l n . 42  
6 o 2 o . n 2  1 % 7 5  n .n  1 9 . 2 5  

H K L  F o  F c  A B 
5 $ 4 .27  3 .98  8%'1 3 .08  
6 5 6 .56  6 .4S  r . . 9  - 6 . 45  
7 5 l l . n t  l n . 21  o . o  - 1 " 1 . 2 1  

5 8 .41  9 .27  o . n  9 .27  
1 5 5.~5 5.53 7.'1 -5.~3 

13 5 q .95  1~ .38  "1.n - I 0 . 3 8  
14 '5 3 . 11  2 .13  '1 .n  7 . 13  

5 1 .67  1 .5~  o . ' )  I . $ 8  
5 6 . a 7  6 . 1 7  0 . 9  - 6 . 17  
s 5 . 9 6  6 . 0 0  ~ . q  - 6 . n n  
5 ~ . 1 6  5 . 5 8  n . ~  - ~ . 5 5  
5 7.54 9 .n6  -1 .r~6 9.no 
5 8 .42  8 . 8 5  - 3 . 29  - 8 . 7 1  
5 2 .84  2.2"1 ? . I I  0 . 6 3  
5 11 .~1 17 .1o  6 .46  lO .23  
5 8 .~  9 .38  8 .78  3 .28  
5 6 .54  6 .33  - 6 . 25  - 1 . 02  
5 o .96  9 . 3 7  - 5 . 22  7 .78  
5 7.;~6 7 .37  - 7 . 36  - 0 . 42  

8 . 1 ~  7 . 3 8  - - 6 . 3 3  - 3 . 8 1  
4 .78  4 .b7  4 .31  - 1 . 81  

55 5 .78  t . . 96  4 .45  2 .19  
6 .49  5 .a7  - 3 . 3 2  - 4 . 95  

5 1 . 4 9  9 . 6 1  o .o  • - 0 . 6 1  
5 1 1 . o ' 1  9 .78  - 3 . 0Z  9 . 3 0  
5 ~.aO 5 .44  - 5 . 43  - n . 23  
5 5 . ~ 2  5 .05  S .73 .  1 . 6n  
5 3 . 6 1  4 . 7 2  2 . 5 8  - 3 . 9 5  
5 4 .R4  4 .63  2 . 3 3  - 4 . on  
55 . . . . . . . . . . . . . . . . .  

5 . 8 7  6 .ns  4 .75  - 3 . 76  
~ 4 . 2 6  5 .2 ,  - 3 . 5 1  3 .9"1  
5 6 .~3  7 .11  6 .47  - ? . 94  

? 5 9 .37  9 .32  8 .87  - 2 . 87  
11 .45  11 .65  - -~ .87  1n .59  

? * . ~4  3 . 6 5  - 3 . 0 8  1 . 9 7  
5 5 .96  5 . 5 8  - 4 . 14  - 3 . 7 ,  

g ~  . . . . . . . . . . . .  o . .  
2 . 4 6  2 . 2 6  1 . | 1  ! . 96  

2 5 3 .72  2 .97  1 .99  ? .15  
5 4 .45  4 .15  - 3 . 1 4  - 2 . 71  

2 5 4 .63  3 .92  -3.91 0 .27  
5 3 .44  ? .Tn  2 .37  - 1 . 29  

2 1 . 2 3  1 . 3 7  1 . 1 8  0 . 7 1  
5 9 .n2  9 . 2 8  o .o  - 9 . 28  

I ~ . . . . . .  2 . . . .  1 7 . 2 .  
3.7~) * . 35  3 . 8 3  2 . 0 6  

• .31 * . 25  - 3 . 81  1 .89  
3 5 5 . 2 8  5 . 4 6  3 . 6 1  4 .10  

5 2 .33  2 .26  O.OS -2 .05  
1 . 8 6  1 .6 ' 1  - 1 . , 1  0 . 6 1  
1 .63  1 . 5 9  0 .93  - ! . 30  

3 2 .57  2 .52  1 .59  - 1 . 96  
I ~  . . . . . . . . . . . . .  ?.53 

3 . 1 9  3 . 0 1  , -n .  11 3 .no  
5 1 . 1 6  1 . 4 ,  1 .36  - n . 48  

4 5 3 .60  3 . 8 ,  3 .84  o . o  
5 8 .0P  8 .04  - - 6 . 74  4 .38  

4 5 8 .11  8 .01  - 3 , 07  7 .39  
5 2 .47  3 .61  1 .48  - 3 . 30  

4 4 5 3 .3D 
56 4 2 .88  5 

4 5 4 .67  
7 4 s 1 . 81  
8 4 5 6 .q l  
9 * 5 * . 93  

1o 4 5 4 .68  
11 4 5 ? . 2 1  
12 * 5 5.07 
13 4 5 3 .n *  

5 5 . 53  
2 5 9 1 .98  
4 5 5 5 ~  . . . .  

7 .26  

6 ; 5 5 7  . . . .  
6 .77  

: 5 5 5  119  
8 .77  

~ 791  
4 .32  

4 o 6 * .%  
n 6 2 .26  
n 6 9 .25  

8 9 6 5 .62  
9 o 6 ? .75  
Ln o 6 5 . 8 6  
I 1  6 1 . 5 5  

6 4 . 3 1  
6 3 .97  
6 1 .28  

3 6 2 .8?  
4 6 ! . 36  
5 "6 * . 8 7  
6 2 . 8 8  
7 6 1 .35  
9 6 6 .9 : )  

6 4. '~7 

9 .34  
2 6 ?. '17 
? 6 6.8~. 

3 2 6 3 .74  
2 6 1 . 9 6  
:~ 6 3 . 99  

7 ? 6 2 .75  
8 2 6 l . n l  
• 6 4 . 31  
I 3 6 4 . 79  

6 8 . , 6  
) 6 3 .Z5  

6 1 .48  
.5 6 3 . ~ 3  

4 .07  - 0 . , 1  - 4 . 05  
2 .09  1 .89  0 .SO 
4 .7n  4 . *0  - I . 65  
! . 73  - 1 . 42  n .98  
6 *62  - 4 . 36  4 .98  
4.6n 1.o2 -4.48 
4.62 -O.3* -4,6n 
2 .28  2 .24  - n . 44  
4 .78  3 .86  Z .81  
3 .46  - 1 . 82  2 .94  
4 .28  0 .0  - 4 . 28  
6 .80  0 .14  - 6 . 80  
1 . 4 7  - 1 . 1 9  - 0 . 86  
6 .~  -S .41  3 .21  
7 .54  - 3 . 77  6 .53  
1 .50  1 .47  - 0 . 3n  
6 .57  - 1 . 3 1  - 6 . 44  
1 .35  - -~ .5 ,  - 1 . 73  
8 .83  8 .15  3 .38  
7 .83  - 7 . 83  0 .o  
4 . 4 n  * . 40  o . o  
* . 26  - * . 26  O .n  
2 .13  2 .13  o . o  
9 .37  9 .37  o . o  
5 . 8 3  5 . 8 3  0 . 0  
3 . 9 5  3 .95  o . o  
6 .2n  - b . ?9  o .o  
1 .47  - 1 . 4 7  o . r J  
3 .97  0 . ' 1  - 3 . q 7  
4 .15  "~ .  76 4 .n8  
1 .14  -~ .71  - o . � n  
3 . 3 7  - 3 . 0 S  1 . 4 3  
1 . 4 1  - I . * ' 1  - o .  17 
4 . 4 6  - 1 . 7 2  - * . 1 2  
3 . 1 3  - 3 . 1 1  0 . 3 3  
0 . 9 8  0 . 0 9  - n . 98  
7 .43  7 .29  - 1 . 46  
5.6"1 4 .47  5 .38  
4 .84  - 6 . 79  - 0 . 72  
9 .43  q .41  n .o  
1 .65  ~ .62  1 .83  
7 .20  - 2 . 92  - 6 . 58  
4 .47  - 0 .S5  -4 .43  
1 . 9 6  - 1 . 6 3  - 1 . n 8  
4 .79  1 .73  4 .47  
3 .09  - 2 . 89  l . ng  
1 . 5 0  1 .49  n . 1 7  
5 . 1 8  o . 7 2  - 5 . 13  
5.1 '1 - 2 . 61  - 4 . 3q  
8 .71  8 .60  - 0 . 7 7  
3 .36  ? .S7  1 .74  
4 .n?  - 3 . 76  1 .47  
3 .06  - ] . 81  2 .46  

leau 3 cont ient  les valeurs des param&res de posi t ion 
et d'agitat ion thermique.  

Description de la structure 

Les distances interatomiques  et les angles de valences 
sont  donn~s  sur la Fig. 1. La projection de Fourier  sur 

le plan xOy est repr6sent6e dans la Fig. 2. La Fig. 3 
cont ient  la projection de la structure sur le plan xOz. 

Prdcision des rdsultats 

L'6cart type a(n) sur les posi t ions  des atomes  de car- 
bone  et d'oxyg~ne est de 0 , 0 0 6 5 / ~ .  II est de 0,0025 
pour  l 'atome de chlore.  En admettant  que les atomes  
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sont ind6pendants,  nous obtenons un 6cart type de 
0 ,009/k  pour  les longueurs de liaison C - C  et C - O  et 
de 0 ,007/k  pour la distance CI-C(3). Les 6carts types 
sur les angles de valences sont 6gaux h 0,8 °. 

G~om~trie de la molecule 
Les atomes C(2), C(3), C(10), C(6), C(7), C(9) sont 

contenus dans un m~me plan. Un  calcul de plan 
moyen,  dont  les r6sultats figurent dans le Tableau 4, 

Tableau 3. Paramktres de position et d'agitation-thermique de la chloro-3-ddcalone-2 

Les 6carts types portant sur la derni6re d6cimale sont donn6s entre parenth6ses; le facteur d'agitation thermique est 6gal b.: 

exp [-- (h2f111 + k2f122 + 12fl33 + 2hkfll2 + 2hlf113 + 2klf123) 

sauf pour les atomes d'hydrog6ne. 

x/a y/b 
C1 0,3296 (1) 0,6185 
O 0,2714 (2) 0,2841 
C(1) 0,3004 (2) 0,1483 
C(2) 0,2973 (2) 0,2927 
C(3) 0,3311 (2) 0,4543 
C(4) 0,3927 (2) 0,4030 
C(5) 0,4580 (2) 0,2038 
C(6) 0,4631 (2) 0,0552 
C(7) 0,4282 (2) -0,1051 
C(8) 0,3663 (2) -0,0533 
C(9) 0,3622 (2) 0,0943 
C(10) 0 ,3967 (2) 0,2556 

H(13) 0,2783 0,036 
H(14) 0,2814 0,189 
H(15) 0,3130 0,507 
H(16) 0,4135 0,518 
H(17) 0,4120 0,365 
H(18) 0,4807 0,320 
H(19) 0,4760 0,163 
H(20) 0,5062 0,027 
H(21) 0,4470 0,109 
H(22) 0,4312 - 0,200 
H(23) 0,4464 - 0,156 
H(24) 0 , 3 4 4 5  -0,166 
H(25) 0,3478 - 0,014 
H(26) 0,3814 0,056 
H(27) 0,3787 0,298 

z/c 104 fill 104 fl22 104 fl33 104 fl12 104 fl13 104 fl23 
(2) 0,4228 (4) 28 (0,5) 208 (3) 473 (12) 16 (1) 20 (2) 164 (5) 
(6) 0,3926 (8) 25 (1) 290 (11) 289 (19) 0 (3) 33 (4) 30 (14) 
(8) 0,7700 (11) 15 (1) 181 (12) 289 (24) - 6  (3) - 7  (4) 84 (16) 
(8) 0,5831 (11) 12 (1) 225 (12) 266 (22) 6 (3) 5 (4) 13 (16) 
(7) 0,6579 (10) 20 (1) 156 (10) 252 (20) 9 (3) 10 (4) 67 (12) 
(7) 0,7115 (11) 17 (1) 149 (10) 324 (23) - 7  (3) - 1  (4) 35 (14) 
(8) 0,9447 (11) 13 (1) 212 (11) 330 (26) - 4  (3) -13  (4) 9 (17) 
(9) 0,1304 (12) 14 (1) 305 (16) 368 (26) 11 (3) - 7  (4) 40 (20) 
(8) 0,0536 (13) 20 (1) 218 (13) 442 (31) 21 (4) 12 (5) 93 (20) 
(8) 0,0070 (12) 16 (1) 178 (11) 379 (28) - 2  (3) - 1  (5) 83 (16) 
(7) 0,8189 (9) 15 (1) 127 (10) 193 (20) - 2  (3) 5 (4) 21 (12) 
(7) 0,9019 (10) 13 (1) 140 (10) 223 (20) - 1  (3) - 2  (4) --13 (14) 

0,700 
0,940 
0,824 
0,783 
0,544 
0,007 
0,773 
0,154 
0,305 
0,197 
0,888 
0,939 
0,179 
0,649 
0,073 

B=3,5 A 2 

0 ) . a / 2  . 

X 

Fig. 2. Projection de densit6 electronique sur le plan xOy. 
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Tableau 4. Plans moyens importants 

L'espace est rapport6 5. trois axes orthonormes Ox, Oy, Oz dirig6s suivant a, b, e; les distances sont exprim6es en/~. 

Plan moyen 1 d6fini par C(2), C(3), C(10), C(6), C(7), C(9) 
Equation du plan" 0,570x- 0,098y- 0,816z = 1,23 

Atome C(2) C(3) C(10) C(6) C(7) C(9) 
Distance au plan 1 0,006 0,012 -0,027 0,016 0,001 -0,007 

Plan moyen 2 d6fini par C(1), C(2), C(3), O 
Equation du plan : 0,806x- 0,372y- 0,460z = 3,41 

Atome C(1) C(2) C(3) O 
Distance au plan 2 0,0003 -0,0011 0,0004 0,0003 

Plan 3 d6fini par C(2), C(3), C1 
Equation du plan : 0,819x- 0,398y- 0,413z = 3,60 

Angle di6dre des plans No 2 et 3:3,17 ° 

montre que l'6cart le plus important est fourni par 
l 'atome C(10) qui est distant de 0,024 ,~ de ce plan. 

Les angles de valences de tous les atomes de carbone 
sp 3 sont pr6s de la valeur th6orique de 109 ° 28'. Les 
distances carbone-carbone sont 6galement proches de 
la valeur 1,54/k correspondant 5. une simple liaison. 

La distance C-C1 est de 1,79 _A. Cette valeur est 5. 
rapprocher de celles obtenues pour le chlorom6thane 
1,78 /k (Costain, 1958) et pour le chlorure d'6thyle 
1,778/~ (Wagner & Dailez, 1957). 

La distance carbone-oxyg6ne est 6gale ~t 1,20 A; 
cette valeur est nettement plus courte que celle trouv6e 
pour la cyclohexanone (Romers, 1956) qui est de 1,24,~. 
Les quatre atomes O, C(1), C(2), C(3) sont contenus 
dans un m~me plan (Tableau 4); l'angle C(I)-C(2)-C(3) 
est 6gal ~. 112,8 °. Cette valeur est plus faible que celle 
donn6e par Romers pour la cyclob.exanone (117 °) qui 
est encore plus faible que la valeur de 120 ° pr6vue th6o- 
riquement. De plus, l'angle entre les plans d6finis par 
C(1), C(2), C(3), O d'une part, et C(2), C(3), CI d'autre 
part, n'est que de 3,6 ° au lieu 15,6 ° pr6vu pour la 
cyclohexanone (Corey & S n e e n ,  1955) ceci montre 
(Mion, 1969) que la pr6sence de la double liaison 

modifie peu la conformation des cycles par rapport ~. 
celle du cyclohexane. 

Pour chaque atome, nous avons calcul6 les valeurs 
des 6carts quadratiques moyens suivant les trois axes 
principaux des ellipsoides d'agitation thermique. Les 
r6sultats figurent dans le Tableau 5. 

Tableau 5. Mouvements d'agitation thermique et orien- 
tation des Ollipsoi'des d'agitation thermique 

L'espace est rapport6 hun tri6dre orthonorm60x, Oy, Oz dont 
les axes sont dirig6s suivant a, b, c respectivement. 

Le Tableau donne, pour chaque atome, l'6cart quadratique 
moyen V'u ~: suivant les trois axes principaux de l'ellipsoide et 
les cosinus directeurs de ces axes. 

C(1) 

c(2) 

Cosinus directeurs suivant 

V ~  Ox Oy Oz 
0,172 0,058 -0,590 0,805 
0,262 0,278 -0,765 -0,581 
0,205 0,959 0,258 o, 120 

0,183 0,902 -0,123 -0,414 
0,260 0,187 0,975 0,118 
0,200 0,389 -0,184 0,903 

o 
x > i \ 

H(21) 

H(25) H(22)~ \ / \~(~)Jl ~c~°~ 

_ C(S)~p---~" ' - -  \ I H(18) 

co) ~ \ I .Hr~m \ • 

H(13) ~ ( 4 )  " " " 

i o,-o,\ 

o 

Fig. 3. Projection de la structure sur le plan xOz. 

A C 27B - 8 
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C(3) 

C(4) 

c(5) 

C(6) 

C(7) 

c(8) 

C(9) 

COO) 

C1 

0,260 
0,213 
0,165 

Tableau 5 (suite) 
Cosinus directeurs suivant 

Ox Oy 
0,714 0,555 
0,699 - 0,587 
0,023 0,590 

Z 

0,426 
- 0,408 
- 0,807 

0,239 0,590 -- 0,601 - 0,540 
0,190 0,391 0,797 -0,459 
0,219 0,706 0,059 0,705 

0,179 0,898 0,075 0,434 
0,252 0,194 --0,952 --0,237 
0,228 0,395 0,297 -- 0,869 

0,190 
0,305 
0,235 

0,196 
0,308 
0,232 

0,215 • 
0,192 
0,268 

0,210 
0,197 
0,!61 

0,191 
0,205 
0,!78 

0,921 
0,175 
0,347 

0,604 
0,476 
0,640 

0,988 
0,138 
0,065 

-0,229 
0,966 
0,120 

• 

--0,722 
0,666 
0,187 

0,314 
0,190 

-0,930 

•0,337 
0,575 

- 0,746 

-0,061 0,141 
0,745 ,0,653 

- 0,665 - 0,744 

0,963 -0,228 0,145 
0,148 0,894 0,423 
0,226 0,386 - 0,895 

0,942 - 0,082 - 0,327 
0,018 - 0,958 0,286 
0,336 0,275 0,901 

0,284 
0,296 
0,175 

0,335 
0,263 
0,176 

0,777 0,519 -0,357 
0,419 ,0,849 - 0,322 
0,470 -0,100 0,877 

0,526 0,573 0,628 
0,849 - 0,305 - 0,432 
0,056 -0,761 0,647 

Empilement des molecules 

La forme de la mol6cule est assez compacte;  les con- 
tacts entre mol6cules voisines sont du type de van der 
Waals.  Nous  avons r6tmi dans le Tableau 6, les distan- 
ces les plus courtes faisant intervenir des atomes de 
deux mol6cules diff6rentes. 

Tableau 6. Distances intermoldculaires les plus courtes 

Le premier atome est toujours pris dans la mol6cule 1 (Fig. 3); 
les positions 6quivalentes utilis6es sont d6finies par: 

i x, yq- 1, z 
ii x, y , z+ 1 
iii x, y , z - 1  

Distance 
O H(14 iii) 2,57/~ 
O ----H(15 ~l) 2,59 
C1----H(22 TM) 3,04 
C1----H(24 vu) 3,11 
Cl----H(25vii) 3,13 
H(13)-H(14 iv) 2,63 
H(15)-H(24: ) 2,67 
H(16)-H(231 ) 2,66 
H(16)-H(19 v) 2,86 

iv ½-x,  - y ,  z-½ 
v l , x ,  ½+y,~--z 
vi I t -x,  l - y ,  z-½ 

Distance 
H(17)-H(20 v) 2,54 A_ 
H(17)-H(21 lii) 2,48 
H(17)-H(27 m) 2,72 
H(18)-H(23 v) 2,76 
H(19)-H(23 v) 2,46 
H(19)-H(21 iii) 2,65 
H(21)-H(26 u) 2,46 
H(25)-H(26 u) 2,72 

C o n c l u s i o n  

Cette 6tude a permis d 'obtenir  la conformation mol6- 
culaire de la chloro-3-d6calone-2 et de montrer  en par- 
ticulier que la double liaison C=O modifie peu la con- 
formation des cycles d6duite de celle du cyclohexane. 

Nous  remercions Monsieur  le Professeur Casade- 
vail de nous avoir sugg6r6 cette 6tude et Monsieur  
Mion pour  l'int6r~t qu' i l  a apport6 aux r6sultats que 
nous avons obtenus. 
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