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line with the fn curve, and lay it off on the radial line 
corresponding to the angle HXn me. obtained from 
Table 1. A punch mark is left and labelled n. The sheet 
is then moved so that  the latter point falls on the center 
of the circle. This sequence of operations is repeated 
for every atomic contribution. The graphical vector 
addition is now completed. The abscissa and ordinate 
of the last point, referred to the origin of the sheet, are 
read on a scale identical to that  used for the f  axis. These 
values are A and B, respectively. Alternately one can 
read the distance F and the phase angle ~. 

Thus the method enables one to obtain A and B, or 
F and ~, simultaneously and to use fn values obtained 
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directly from the atomic-scattiering curves. In the 
particularly tedious case of space group R3m, the calcu- 
lation of one structure factor took less than one-fourth 
of the time required with the trigonometric expansion 
method. The error never exceeded 5 %. 

I wish to express my thanks to Mr John Solo for his 
skilful engraving of the graduated circle. 
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The scattering of X-rays by parallel layers in disordered stacking is calculated, taking account of the 
number of layers per stack. The result is a more general formula than that obtained by Hendricks & 
Teller for random stacks of an infinite numbers of layers. Systems with complete or partial ran- 
domness are discussed. The latter case comprises crystals with'  mistakes'. The influence of the nature 
of the mistakes (accidental shifts, or twinning along certain planes), is studied, as is also the influence 
of their distribution. 

L'interf6rence des rayons X dans les structures partiel- 
lement d@sordonn@es a fair l'objet de plusieurs @tudes. 

Dans le pr6sent travail est trait6 le cas des syst~mes 
form@s par l'empilement irr~gulier d'616ments struc- 
turaux quelconques. 

Dans un empilement ordonn@ l'61@ment donn~ se 
reproduit par la r@p6tition d'une translation unique y. 
Dans un empilement d@sordonn6 le passage du m-~me 
au (m+ 1)-~me @l@ment peut se faire au moyen de r 
translations diff@rentes Yl, Y2, ..-, Yr intervenant avec les 
probabilit@s/h,P~,-..,P~. Dans le probl~me g@n@ral ces 
translations sont des vecteurs de directions quel- 
conques. De m@me la structure de l'@l@ment r6p~t@ peut 
ne pas @tre pr@cis@e. Dans la suite du texte les @16ments 
empil6s seront d@sign@s sons le nora de couches, parce 
que le probl~me se pose g@n@ralement dans les syst~mes 
stratifi@s. Mais l'emploi de ce terme ne doit pas @tre 
compris dans le sens d'une restriction quant ~ la forme 
des ~l@ments. La restriction v@ritable consistera 
admettre que chaque @16ment ou couche ne comporte 
que deux voisins imm@diats. 

On admettra (~ l'exception du § 3 (c)) que les trans- 
lations y~ se produisent avec les m@mes probabilit@s p~ 
dans chaque paire de couches successives. Cela revient 

supposer qu'il n 'y  a d'interaction qu'entre les couches 
imm@diatement voisines. Le probl~me est done identi- 
que ~ celui trait@ dans le § 2 du m@moire de Hendricks & 

Teller (1942). Le travail de ces auteurs consiste 
calculer l'intensit@ produite par l'e~npilement d'un 
hombre infini de couches. Dans le pr@sent travail est 
calcul@ l'effet r@sultant d'une multitude d'empilements 
ind@pendants, form@s chacun d'un nombre fini M de 
couches. On supposera que ce nombre est le m@me dans 
tousles empilements et que les couches sont identiques. 
Les formules obtenues restant valables avec M tr~s 
petit, leur application quantitative peut @tre envisag@e 
dans le cas des substances colloidales telles que les 
argiles, les hydroxydes, etc. 

Le probl6me est limit@ ~ la structure de l'espace r@- 
ciproque. Le passage aux donn@es directes de l'ex- 
p@rience constitue, en effet, un probl~me s@par@, d@pen- 
dant des conditions exp6rimentales et de la texture de 
l'@chantillon. Sa solution dans le cas des poudres peut 
exiger des int@grations num@riques (Wilson, 1948; 
Brindley & M@ring, 1948). 

FORMULES GENERALES 

Soit s le vecteur de diffusion d@fini par 

s = A ( k -  ko), 

oh k o et k sont les vecteurs unit@s dans les directions de 
l'incidence et de la diffusion. 
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L'INTERF]~RENCE DES RAYONS X 

A la structure d'une couche donn6e correspond sa 
transform6e de Fourier (~(s). 

L'intensit6 diffus6e par un empflement de M couches 
parall61es est donn6e par 

I =  I~ (I)(s) (I)(s)* ~] ~ exp [2uis] ( p ~ -  ~ , ) ,  (1) 
? ~  m t 

ou I~ est l 'intensit6 diffus6e par un 61ectron isol6, ~ est 
le vecteur fixant la position de l'origine de la m-i6me 
couche par rapport  k l'vrigine de la couche de r6f6rence. 

Les produits so sont scalaires. 
Chaque point de la surface r6ceptrice repoit les 

faisceaux diffus6s par un grand nombre d'empilements 
non interf6rents entre eux, de sorte que l'intensit6 
observ6e est la moyenne des intensit6s produites par 
toutes les configurations existantes. 

L'intensit6 moyenne par couche, exprim6e en unit6s 
61ectroniques, est 

I I¢1 
~ = I ~ M  M ]~]~]exp[2uis](p~-p~,).m m" (2) 

Le probl6me revient au calcul de la moyenne 

T n = exp [2his] (p~ -  p~,), 

n=lm-m'l, 
La diff6rence g6om6trique (p~--~, )  est 6gale ~ la 

somme g6om6trique ~[y ,  de n translations ~16mentaires 
1 

dans an  paquet 'de n'couches ehoisi au hasard. On peut 
donc 6crire, , 

exp [2uis] ( ~ -  0~.) = l-[ exp [2uisy~]. 
k = I  

La probabilit6 p d'une translation y donn6e ne d6- 
pendant pas du choix de ]a couche, la moyenne du 
produit est 6gale au produit des moyennes, ce qui 
donne ' 

T~ = exp [2~isy] I ~ I= QI ~ I, (3) 

avec Q = ~ pi exp [2uisyi]. (4) 
1 

La double sommation (2) se r6duit £ la simple som- 
marion 

~ = ~  (M-n)(Qn+Q*'9+M , (5) 

M - - 1  

et celle-ci s'effectue, en remarquant  que ~ ( M - n )  Q~ ' 

6quivaut k la somme de ( M -  I) progressions g6om6tri- 
ques de 1, 2, 3, ..., ( M -  I) termes et de raison Q: 

1 
-- 1 ] .  (6) +I__Z~Q,{1 Q* 1 - Q * M  / 

. M I ~ Q - ~  j 

En posant Q = U.exp [¢i] on obtient fmalement 

1¢ I a, 

avec 

G= 
1 - -  V 2 " 

I + U s - 2 U  cos ¢ 

[2 U - ( 1 + U 9) cos 4] (1 - U M cos Me)  
2 U - (1 - U s) U M sin M e  sin ¢ 

M (1 + U ~ - 2 U  cos ¢)~ 

U et qi sont donn6s par 

V=~]{Zp~+2 icJ~ pip~cos2ns(yi-y~)},} 

U cos ¢ ---- ~Pi COS 2•syi, 

U sin ~ = Zpi Sin 27rsYi. 

Pour U = 1 G prend la forme connue 

(8) 

(9) 

1 sins ½Me 
al  M sin ~½¢ " (8') 

G 6 / . / _ _  , u=o.9 

0 0,04 0,08 - ~ -  

0,02 0,05 0,10 9/z~ 

Fig. 1. Formo des domaines do diffusion intense au voisinago 
do ¢ = 2krr pour differont valeurs do U ot pour M= 10. 

Lorsque M est grand par rapport  ~, 2 U / ( 1 - U  s) 
l'expression (8) se r6duit £ son premier terme 

( 1 -  US)/(1 + U ~ -  2U cos ¢), 

ce qui est la solution donn6e par Hendrieks & Teller 
(1942). 

La fonction G indique l'existence de domaines de 
diffusion intense au voisinage de ¢ = 2klr (k=nombre  
entier). 

Ces domaines sont .d'autant plus diffus que U est 
plus petit. La Fig. 1 donne leur forme pour diff6rentes 
valeurs de U et pour M = 10. La courbe en pointill6 est 
caleul6e pour M =oo (formule de Hendricks & Teller). 
Bien qfle les valeurs de G correspondant ~ cos ¢ = 1 ne 
soient pas toujours des maxima math6matiques, on 
peut pratiquement leur attribuer cette signifi cation d6s 
que M d6passe quelques unit6s. Ceci suppose que U 
peut ~tre consid6r6 comme constant dans le domaine de 
diffusion intense. Dans certains cas (montmorillonite) 
la variation de U avec s est assez rapide pour rendre les 
domaines dissymgtriques. Dans ces cas l 'at tr ibution de 
cos ¢ = 1 ~ la position d 'un maximum n'est plus qu'une 
approximation, d 'autant  plus acceptable que la diff6r- 
ence (1 - U) est plus faible. 

En r6sumG l'intensit6 ~ peut 8tre calcul6e chaque 
lois qu'on est en mesure de se donner les valeurs 
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correctes de U et de ¢, ce qui suppose qu'on connait 
tous les  y e t  p. 

En gdndral c'est le problbme inverse qui se pose: celui 
de la ddtermination des translations dldmentaires et de 
leurs probabilitds. 

Les translations Yl, Y~, ---, Y~ peuvent ~tre reprd- 
sentdes par un faisceau de vecteurs issus d'une origine 
commune (Fig. 2). A l 'extrdmitd de chaque vecteur on 
peut placer une masse ponctuelle Pi (probabilitd de la 
translation Yi). L'ensemble des masses Pi(Yi) forme une 
' s tructure '  dont la dgtermination apporte la solution du 
problbme. La quantit6 Q ddfinie par (4) a la forme du 
' facteur de structure '  de cet ensemble. C'est une 
fonction de s qui pourra gtre ddterminde par l'emploi de 
la m6thode des tgtonnements ( ' trial  and error'), puis- 
que son module U et son argument ¢ entrent tons les 
deux dans l'expression de l'intensit6. I1 convient de 
rappelef que la solution complbte du problgme peut 
gtre obtenue en principe par l'emploi de la mdthode 
directe: la transformde de Fourier de ~(s)/] • I s donne 
l'ensemble des translations entre deux couches quel- 
conques et leurs probabilitds. Mais l 'utilisation de ce 
calcul direct suppose la possibflitd de mesurer 13 pour 
routes les valeurs de s ~ l'intdrieur de la sphbre de rayon 
2/h. En pratique seules les valeurs de 13 au voisinage 
des maxima de G peuvent gtre mesurdes. Le reste se 
s@are difficilement du fond de diffusion crdd (en plus 
de l'effet Compton) par d'autres formes de ddsordre 
(ddsordre ~ l'int6rieur des couches, agitation thermique). 
D'autre  part, l 'intensit6 n'est pas mesurable dans les 
rdgions off le facteur de structure (et par consdquent q)) 
est voisin de zdro. 

C'est cette inaccessibilit6 partielle de la fonction 
~3(s)/[ @l ~ expdrimentale, qui justifiera le plus souvent 
l'emploi de la m6thode des t£tonnements et l'usage de la 
formule (8). Dans chaque cas particulier on s'efforcera 
de trouver un systbme de masses ponctuelles Pi(Yi) tel 
que les valeurs de U et de ¢ conduisent ~ l'accord entre 
le calcul et l'expdrience pour toutes les valeurs de 13 
accessibles ~ la mesure. 

Le problbme se simplifie lorsque le systbme Pi(Yi) est 
centro-symdtrique (Fig. 3). Dans ce cas on peut dcrire 

¢ = 2~sy 0 

r/2 
et U =2 ~ Pi cos 2~sSi, (10) 

1 

Yo dtant la translation dldmentaire moyenne, et 

8i = Y~ - Y0. 

L'espace rdciproque se divise ici en domaines corre- 
spondant respectivement aux valeurs positives et 
ndgatives de U. Dans les domaines de U > 0 les maxima 
de G se produisent pour 

sY0=k (k =nombre  entier); 

dans les domaines de U < 0 les maxima de G ont lieu 

pour sy  0 = b  + ½. 

On peut maintenant  examiner quelques cas p.arti- 
culiers de ddsordre dans l'empilement. 

On supposera que les couches dldmentaires sont 
structure doublement pdriodique, de pdriodes a 1 e t a  s. 

On utilisera les notations suivantes: 
¢ ! 

b 1, b~, les vecteurs rdciproques de al, a2; 
Z 0, la projection du vecteur s sur la perpendiculaire 

au plan b'lb~; 
s o, sa projection sur le plan b'lb's; 
3s 0 = s 0 -  (hb~ + kb~) (het  k = indices entiers). 
La fonction q) est nulle, saul  all voisinage immddiat 

des droites perpendiculaires au plan b'lb ;, placdes aux 
nceuds (hk) du r6seau rdciproque ~ deux dimensions. 
q) peut s'dcrire 

q)(hkZ0) = F(hkZo) o'(~So)/A, (11) 

off F(hkZ0) est le facteur de structure, A est l'aire de la 
maille plane a~ag, et ~(3s0) est la ' transformde de 
forme' d'une couche dldmentaire (Brindley & Mdring, 
1948). 

y•/p3 p2 y 4 ~  

0 0 

I 

Fig. 2. Roprdsen~ation d'un Fig. 3. Cas off le systbmo Pi(Yi) 
faisceau de vecteurs, est contro-symmdtriquo. 

On admettra  que les couches sont suffisamment 
dtendues pour que la ddcroissance de ¢(3s0) avec 3s o 
soit rapide. Dans ces conditions la composante 3s 0 du 
vecteur s pourra ~tre ndgligde dans l'expression de 
G(U, ¢), comme elle l 'est dans l'expression de F(hkZ0). 
Pour chaque paire d'indices (hk), G interviendra comme 
un facteur de modulation, fonction de Z 0. 

Dans le cas off les empilements comprennent des 
domaines ~ structure triplement pdriodique, on ddsig- 
nera par a 3 la troisibme pdriode et par bl, b~., b ales trois 
vecteurs rdciproques de a~, a s, a 3. b~ et b sne  se con- 
fondent avec bl  et b '  ' 9. que pour a 3 perpendiculaire au 
plan a 1 a s. La diffdrence gdomdtrique 

s - (hb 1 +/cb s + lb 3) 

sera reprdsentde par ses deux composantes Ss 0 parallble 
au plan al as e te  perpendiculaire ~ ce plan. 

Dans ce cas encore on supposera les domaines assez 
dtendus dans les directions de a 1 et de a s pour pouvoir 
ndgliger $s 0 dans l'expression de G. Ce facteur inter- 
viendra comme fonction des indices hkl et de e. 

AC2 24 



374 L ' I N T E R F I ~ , R E N C E  DES RAYONS X 

1. R6flexion sur les paquets de feuiUets parall~les 
s'6par& par des 6cartements in6gaux d~, &, ... dr 

La r6flexion n'a lieu que pour la direction du vecteur s 
trbs voisine de la perpendieulaire au plan b~b~. 

L'intensit6 totale r6fl6eMe sous l'angle 0 est 

P=fl¢ (00s )i o(v, ¢)a o 

I F(00s~)I ~ 
A~ ' G(U,¢) J ~(3s,) I~d~o,. 

off s~ = (2 s~n O)lh est le vecteur de diffusion perpendi- 
culaire aux feuillets, et do est l'616ment de la surface 
sph6rique de rayon s~. 

Sauf aux tr~s petits angles O, on peut remplacer la 
b ' b '  Sphere par le plan tangent parall~le/~ z ~. et int6grer 

de 0 ~.oo. 
L'int6gration donne 

N P = ~  I F(00s~)[~. a(u, ¢), (12) 

off/V est le hombre de mailles planes dans un feuillet. 
U et ¢ sent donnfs par les formules (9) off les produits 
sealaires syi sent rempla96s par les produits simples 
s,fli. L'intensit6 P e s t  une fonetion continue de s~, 
comportant une s6rie de maxima. Si le nombre M de 
feuillets par paquet n'est pas trop grand, l'aspeet de ces 
maxima peut ne pas trop s'6carter de eelui des r6- 
flexions produites par M feuillets 6quidistants. Ces 
r6flexions anormales se reconnaissent imm6diatement 
ee qu'on ne peut pas leur attribuer d'indiees rationnels. 

La d6termination des 6eartements 616mentaires di et 
de leurs fr6quenccs Pi peut se faire avec d'autant plus 
de suce~s, que le nombre de r6flexions irrationnelles 
observables est plus grand. Le travail est facilit6 
lorsqu'on pe/~t faire varier les.fr6quences Pi, comme 
c'est le eas pour la montmorillonite. Dans ee min6ral 
on observe le plus souvent la pr6sence simultan6e de 
deux 6eartements diff6rents dz et d~, de fr6quences 
respeetives ( 1 - p )  et p. Dans ee eas on a 

V=4{1-4p(1-p)sin~nsnA}, (13) 

avec A = d~-  dz. 
La Fig. 4, o~ sent port6s les veeteurs r6eiproques 

r6p6t6s s~= 1/dz et s~= 1/d~, indique en trait renforc6 
les r6gions off les r6flexions se produisent: lorsque p 
varie entre 0 et 1, une r6flexion de la s6rie sz se d6place 
vers le nceud le plus rapproch6 de ia s6rie s~. Le nceud 
3s~, sensiblement 6quidistant entre 2sz et 3s z, se traduit 
par une r6flexion immobile. Lorsque p diminue en 
partant de 1, eelle-ei s'6tale et s'6vanouit sans se d6- 
placer. 

On voit que ehaque r6flexion peut gtre caraet6ris6e 
par deux indices entiers/~, ~. Sa position en fonetion de 
p d6pend de mani~re assez compliqu6e de lz, l~. En 
particulier, t'6eartement apparent d~_z = 1/sz_z (off s~_z 
correspond ~ la posRion du premier maximum de 
G(U, ¢)) ne doit pas gtre confondu avee l'6cartement 

moyen dm-dz+ph. On a tou jours  d,l_Z<d m pour  
0 < P < ½ ,  ot  dl_l  > o~ m pour  ½ < p <  1. 

La confusion entre dl_ 1 et dm n'est acceptable que si 
A est petit devant ½(d z + dz). 

Dans le cas de r 6eartements 616mentaires tous t r ~  

voisins de l'6eartement moyen dm=~pfli,  on peut 
1 

6crire ~ ---- 2ns~ d~, 

$2 (14) et U = 1 - 2n~l 9 d-~, 

off 3 i=d i -dm 

et Iest  un hombre entier. 

U=I 

! 
io $1 

J 
F 

S2  

U,,,,. U = 1 U,,.,. 

i 
i 
i 

3,, .s, ,  i 6,, = 
2s2 3s2i 4s2 5s2 6s~ 7s= 8s2 9sz I 

I I ' i i 

Fig. 4. Indication des r6gions era los reflections so produisent. 

Les formules (14) peuvent rester valables dans tout le 
domaine explor6 par la longueur d'onde utilis6B. Dans 
ee cas on observera une s6rie rationnelle de r6flexions de 
largeur eroissante avee l'indiee 1. On ne pourra d6duire 
du diagramme que l'6cartement moyen dm et le earr6 
moyen des fluctuations $~. L'impossibilit6 de d6ter- 
miner les 6eartements r6els d~ signifie dans ee cas, que 
le pouvoir s6parateur de la radiation utilis6e est trop 
faible. 

2. Empilement de feuillets 6quidistants avec des 
translations d6sordonn6es paraU~les au 

plan des feuillets 

Soient A 1, A~, ..., Ar lesr translations parall61es au plan 
a 1, a~ et d l'6quidistanee des feuillets. 

Le faeteur de modulation G(U, ¢) est dans ee cas une 
fonetion p6riodique de Z 0 (de p6riode 1/d). On peut 
6erire, en effet, 

¢ = thk + 2~z0g" 

thk et U sent donn6es par les formules (9) off les produits 
sealaires syi prennent ta forme 

(hb~+kb'~) Ai 

the et U ne d6pendent done que des indices h, k. 
Les maxima de G (plus ou moins diffus suivant la 

valeur de U) ont lieu pour 

Z l [ ,  thk~ 

Dans le eas, par exemple, off deux translations 
A 1 = ½a z et A 2 = - ½a9 interviennent avee la m~me pro- 
babilit6 ½, on a, pour tous les indices k non multiples de 

3, U=0,5, thk=~.  
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Les maxima extr~mement diffus (Fig. 1) ont lieu pour 

z0=l(1-½). 

Dans le cas off trois translations A 1 = ½a~, A 2 = - ½a s et 
A 3 = 0 interviennent avec la  mgme probabilit6 ½, on a, 
pour tons les indices k non multiples de 3, 

U =O, 
et G = I ;  

tout  se passe comme s'il n 'y  avait pas d'interf6rence 
entre les faisceaux diffract6s par les diff6rents feuillets: 
l'effet est celui des r6seaux ~ deux dimensions. 

On l'observe dans certains micas (Hendricks & 
Jefferson, 1939), dans les chlorites (Robinson & 
Brindley, 1949), dans les argiles kaoliniques type 
'Fireclay '  (Brindley & Robinson, 1947). 

Dans les deux cas on a U =  1 (r6flexions cristallines 
normales) pour tons les indices k multiples de 3. 

3. Structures cristallines perturb6es par des 
' d6fauts' plans parall~les r6partis au hasard 

(a) Soit un ensemble de translations pi(Yi), O1~1 l'une 
des probabilit6s (par exemple Pl) d6passe sensiblement 
½. On d6signera par a 3 la translation pr6pond6rante, 
par les diff6rences A~ = y ~ -  a3 les autres translations, et 
par Pai leurs probabilit6s (p= 1-Pl) .  On peut dire 
qu'on se trouve en pr6sence d'une structure triplement 
p6riodique perturb6e par des 'd6fauts '  parall~les au 
plan (001). Les d6fauts se produisent avec le pro- 
babilit6 p e t  sent caract6ris6s par le s3rstbme de trans- 
lations ai(Ai). Les directions des Ai peuvent ~tre quel- 
conques. 

En posant ¢ = 27re0t 3 + ¢', 

les expressions (9) donnent 

US-- [1 - 2/o Zai sin 2 ~(hbl +/cb2 + / b  3 +e) Ai] 2 

+ p2[Z ai sin 2~(h bl + lcb2 + lb3 +e) A,] 2, (15) 

pEoQsin2r~(hbl+kb2+lb3+e)A i : 
et sin ¢ ' =  . (16) 

U 

Les r6flexions se situent au voisinage des nceuds du 
r6seau r6ciproque, mais leurs maxima sent 16g6rement 
d6plac6s sur les rang6es (hk). Elles sent plus ou moins 
6tal6es sur ces rang6es, suivant la valeur de U. Celle-ci 
peut varier entre ( 1 - 2 p )  et 1. Le d6placement du 
maximum peut se calculer par la formule (16). Dans le 
cas off le syst6me des translations ai(Ai) est centro- 
sym6trique, ¢ ' =  0 et les r6flexions sent centr6es sur les 
nceuds (hid). 

(b) L'application de la formule (7) au problbme des 
d6fauts est limit6e aux cas oh le domaine ordonn6 ne 
comprend qu'un feuillet par maille. 

Le probl6me se complique un peu lorsque la p6riode 
a a comprend plusieurs feuillets pouvant chacun 4tre 
affect6s par un d6faut, avec la m~me probabilit6 p. 

Soit, par exemple, une phase ordonn6e form6e par 
l 'empilement de deux feuillets C 1 et C 2 r6gulibrement 
altern6s. On peut consid~rer le eas off le syst6me des 

translations est ai(Ai) pour les d6fauts qui suivent le 
feuillet C x (dans le sens choisi comme positif pour as), 
ai(--Ai) pour les d6fauts qui suivent le feuillet C 2. 
Soient ¢1 la transform6e de Fourier de C x par rapport  
au point (0, 0, 0) de la maille, ¢2 la transform6e de 
Fourier de C2 par rapport  au point (0,, 0, ½). 

Le raisonnement qui a conduit g (7) et (8) montre que 
les termes moyens de la sommation sent 

½(I ¢ i  12 + l  ¢21 s} Vn exp [nisna3] 

pour les n pairs, 

I¢1 I[ ¢2 ] cos (¢' +a2-o~) U'*exp[zrisna3] 
pour les n impairs, al et e2 sent les arguments de ¢1 et 
¢2, U et ¢'  sent donn6s par les formules (15) et (16). 
La sommation donne: 

~= 1¢1 I I ¢~ I cos (¢' + ~ -  ~1) a2~(v,.(l+~3)) 
+ [½{1011 s +10212} - I¢1 I I ¢2 Ices (¢' + a 2 -  =1)] 

× GM(U',2n(l+~a3) ), (17) 

avee V t = U s, 

M--nombre  de paires de feuiUets C1C 2 dans l'empile- 
ment. Le premier terme de (17) n' intervient que dans 
les r6flexions de 1 pair. 

Les r6flexions sent centr6es sur les nceuds du r6seau 
r6ciproque, mais leur forme d6pend de leur parit6. 

Les facteurs de structure F 1 et F 2 entrant  dans 
l'expression de (I) 1 et de ¢2 sent limit6s aux feuillets 
C 1 et C 2. 

Le facteur de structure (F--  F 1 + F 2 cos ~l) de la 
phase ordonn6e n 'apparait  explicitement darts (17) que 
pour p = 0  ( U = I ;  ¢ ' = 0 ) .  

(c) Un autre cas important  est celui off chaque d6faut 
est un plan de m£cle: les mailles de deux domaines 
ordonn6s adjacents se d6duisent l'une de l 'autre par la 
r6flexion dans le plan du ' d6faut' .  

Soient d et A l e s  composantes de la p6riode as, re- 
spectivement perpendiculaire et parall~le au plan a 1 a~. 
Chaque d6faut se t raduit  par l'inversion du signe de A. 
La forme (3) du terme moyen Tn n'est plus valable, 
mais on peut 6crire 

Tn=½(t,~+t*)(exp[2niZod]) n. (18) 

Dans la moiti6 des paquets de n = [ m -  m' [ couches, la 
m-i~me translation A est positive; dans l 'autre moiti6 
elle est n6gative. Par  t~ est d6sign6e la contribution 
moyenne de la premiere moiti6, par t* celle de la seconde. 

On a tn = [(1 - p )  t~_ 1 +pt~_ 1] exp [2nis0 A ], 

t~_l = [(1 - p )  t~_2 +pt*~_2] exp [2his0 A], 

ce qui dolme, avec les expressions conjugu6es et (18), 

T~ = [2(1 - p )  Tn_l cos 2us 0 A] exp [2niZ 0 d] 

- ( 1 - 2 p )  Tn_2exp[4zdZod], (19) 

6quation dent la solution est 

T~ = (exp [2niZ0 d]) ~ (/?IQ~ +/?2Q~), 

oh Q1 et Q2 sent les racines de l '6quation 

Q~- 2Q(1 - p )  cos 2~s 0 A + 1 - 2p = 0, 

(20) 

(21) 

24-2 

7, 

I 
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-/?~ et/?~. 6rant donnfis par  les c6nditions 

T~ = cos 2USoA =fl~Q~ +fl~Q~, (22) 
exp [2uiZo d] 

To = 1 =fl~ +fl~. 
Pour  une probabilit6 de 'd6fau t '  p donn6e la varia- 

t ion de l ' intensit6 avec Z o e s t  entibrement d6terminfie 
par  la valeur de cos 2~rs 0 A = cos 2~r(hb~ + kb~) A. Elle 
d6pend des indices h et k. Pour  tputes les paires d'in- 
dices hk dormant cos 2~rs0'A = _+ 1 

AQT+fl~Q~ = (+  1) ~, 

"et les r6flexions sent  normales, non affect6es par° la  
pr6sence des d6fauts. 

Pour  tons les autres indices (hk) les facteurs Q et fl 
sent  complexes. En  posant  Q1 = Uexp[¢a~i],  (21) et 
(22) donnent  

U = ~ / ( 1 - 2 p )  (23) 

cos q5~ = (1 --p) (1 -- 2p)-t  cos 2us o A, 0 < Ch~ < fl" 

et /~1-- ~ El  - i 1-~p cotg ¢ h ~  (24) 

avec Q~= Q~* et/3~=,8". 

La sommation (2) donne 

3~(Zo) [ 
[¢ i 

P cotg¢~[H(U,¢~)-H(U,¢~)], (25) +2(1-p) 

¢~=2~rZ0d-  ¢~ .  

La fonction G est toujours donn6e par  (8); la fonction H 
est 

2 V s i n ¢  El_(1--V~)(1--VMcosM¢)7 
H=l +V~-2Ucos¢ M~+Ur_--2~c-~s¢ ) J 

2U UMsinM¢[2U- (1 + U s) cos ¢] 
M (1 + U~-2Ucos~h) ~ . (26) 

Pour  M assez grand, H se r6duit  

(2u sm ¢)/(1 + v~- 2U cos ¢). 
Pour  p = 0 le second terme de (25) est nul et les deux 
fonctions G prennent  la forme (8'): les r6flexions sent  
celles de deux cristaux accol6s par  leur plan de m£cle. 
Lorsque p croit, chaque r6flexion s'6tale d 'une mani~re 
non sym6trique le long de la droite (hk). La dissym6trie 
provient  du second terme de (25). L'effet de ce terme est 
aussi de maintenir  les ma×ima sur les nceuds du r6seau 
r6ciproque du syst~me ordonn6. I1 enes t  ainsi ran t  que 
ce terme crolt avec p. A par t i r  d 'une valeur de ~o d6pen- 
dant  de A le second terme commence ~ d6croitre et les 
r6flexions diffuses se d@lagen tvers  les plans Z 0 = lid de 
l 'espace r6ciproque, si cos 2~rs0A > 0; elles se d~placent 
vers les plans Z0= ( l+  ½)/d si cos 2~soA < 0. 

Pour  p = ½ on retrouve le cas du § (2). Le cas de 
p >> ½ est celui off le domaine  ordonn6 de p6riode a a = 2d 

se d6fiuit par  l 'a l ternance r6guli6re des t ransla t ions  
+ A ,  - A .  Chaque d6faut de probabili t6 q =  1 - p  se 
pr6sente comme une erreur de parit6: deux t ranslat ions 
successives sont de mgme signe. Dans ce cas la sore- 
marion des termes T= conduit  a l 'expression 

~l~(Vl, ¢) +~2G(U2, ¢), (27) 

off ¢ = ~ Z  0 a 3 = ~ ( l  + a 3 c), 

U1 et U~ sent  les racines de l '6quation 

U2-2Uqcos2usoA-(1-2q) =0 ,  (28) 

les facteurs f l let /?~ 6rant touj ours donn6s par  les.con- 
ditions (22) (avec U1, U 2 ~ la place de Q1, Q~)- 

Les racines de (28) sent  r6elles, mais de signes oppos6s. 
Soit U 1 la racine n6gative. Le premier terme de (27) 

repr6sente alors les r6flexions d'indices 1 impairs, le 
second terme celles de l pairs. 

Pour  cos 27rs0A > 0 on a I U2 ] > l U1 ]: les r6flexions 
impaires sont plus 6tal6es que les r6flexions paires. 
Pour  cos 2us 0 A < 0 on a l'effet contraire. 

Le second effet s 'observe avec les d6fauts du cobalt 
(Edwards & Lipson, 1942). Dans ce cas, en d6signant par  
a~ et a~ les deux p6riodes ortho-hexagonales (a~ = axe/3), 
la t ranslat ion A est l a • ~., on a cos2~rs0A= - 0 , 5  pour 
routes les r6flexions d'indices k non-multiples de 3. 
Les valeurs correspondantes de U~, U~, fix et fl~ donnent  

l 'expression (27) une forme 6quivalente ~ eelle de 
Wilson (1942). Tout  le § 3(c) n 'es t  d'ailleurs qu 'une 
forme plus g6n6rale des calculs de Wilson relatffs au 
cobalt. 

Comme clans le § 3 (b) ]e facteur de structure,  entranb 
dans l 'expression de ¢I), est limit6 ~ une seu]e couche de 
la maille ~ deux couches. 

4.  D 6 f a u t s  r6part i s  r 6 g u l i ~ r e m e n t  

Ce cas est celui off les d4fauts a~(A~) sent  s4par4s par  un 
m~me nombre N de couches 416mentaires. 

Les formules (7) et (8) sent directement e/pplicables, 
condition de d6signer par  ¢ la transform6e de Fourier  

d u  domaine ordonn6 limit4 par  deux d6fauts; M est le 
nombre de domaines par  empflement. 

¢P peut  s 'exprimer simplement £ l 'aide de la ' t rans-  
form6e de forme'  du domaine ordonn6 (Ewald, 1940). 
Dans le cas off celui-ci est particuli~rement ~tendu dans 
les directions de al et a2, on peut  utiliser l 'expression 
approch6e, d6rivant  de (11) 

_ ~($s0) sinTrLe (29) 

off V e s t  le volume de la maille et L=Ndoo 1. La r4- 
par t i t ion de l ' intensit6 le long d 'une rang6e (hk) du 
r6seau r6ciproque, au voisinage d 'un  nceud, est donn6e 
par  le produit  

sin e IrLe G (u, ¢), 

avec ¢---- 27fLeW ¢' .  

I 
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¢'  et U sent donn6s par les expressions (9) off les 
produits scalaires sy~ prennent la forme 

(hb 1 + ]cb~ + lb 3 +e) A i. 
Cette r6partition n'est sym6trique que si l'ensemble 
ai(Ai) est centro-sym6trique. 

Dans ce dernier cas ~' ne peut 8tre que 0 ou 7r. Pour 
~' =0, un maximum de G se trouve sur le nceud du 
r6seau r6ciproque et les minima de G, ~ partir du 
second, coincident avec les maxima secondaires de 
(sin2nLe)/(ne)2: la r6flexion est moins diffuse que dans 
un domaine ordonn~ isoM; elle est d 'autant moins 
diffuse que U est plus pros de l 'u~t6 et que M est plus 
grand. Pour ¢'=7r, le nceud du r~seau r~ciproque se 
trouve sur un minimum de G. Les maxima de G se 

produisent pour e = + 2-L' 2--/.,' 2L .... et coincident, 

/~ partir du second, avec les maxima seeondaires de 
(sin~ rrLc)/(rre) ~ . 

La r6flexion comporte deux maxima principaux 
plac6s sym6triquement par rapport a~ noeud du r6seau 
r6ciproque. 
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Fractography as a Technique in Crystal Chemistry* 
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' Fractography' is the technique recently developed in metallurgical fields for studying the patterns 
found on nascent fracture surfaces at high magnifications of the optical microscope. It is applied 
here to cleavages of non-metallic crystals to demonstrate its usefulness in disclosing deformation and 
cleavage mechanisms and in displaying intracrystalline structures, particularly imperfection struc- 
tures. As with metals, numerous informative patterns are readily found which serve to distinguish 
crystal types, to reveal the history of growth of the individual crystal, and to provide direct visual 
evidence for the much-discussed mosaic constitution of the solid state. 

Introduction 

A few years ago a new micrographic technique was dis- 
covered which allowed a direct study at high magnifica- 
tion of unetched and unpolished nascent fracture 
surfaces (Zapffe & Muore, 1943). The technique was 
developed into a practicable laboratory procedure 
(Zapffe & Clogg, 1945a), particularly designed for the 
study of metals (Zapffe & Clogg, 1945b; Zapffe, 1947a), 
and was later explored intensively in the senior author's 
laboratory under contract with the Office of Naval 
Research (Zapffe, 1946a, b,c, 1947b, 1948; Zapffe & 
Landgraf, 1948a, b; Zapffe, Landgraf & Worden, 
1948a, b,c,d; Zapffe, Worden & Landgraf, 1948, 1949). 

* From research conducted in the laboratory of the senior 
author under contract with the Office of Naval Research. 

Although many chemists and mineralogists have 
probably studied cleaved crystal surfaces at high magni- 
fications under the microscope, only an occasional 
earlier investigator can be found who so studied metals, 
notably Howe (1916), Goetz (1930) and Schilling (1934) 
--undoubtedly because of the forbidding nature of 
metallic fractures when considered for magnifications 
beyond a few diameters. 

By means of the recently developed 'fractographic 
stage' (see Fig. 1), the study of most fracture surfaces 
is now readily accomplished; and the numerous develop- 
ments in metallurgical thought which have followed 
from an intensive study of cleavage markings suggest 
that  the cleavage surfaces of non-metallic materials 
should be reinvestigated in the light of those develop- 
ments. Markings may be discovered with the new 


