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Considering the possibility that V6(a) is Cauchy 
(equation B3), if  we assume a width of V6(cr) as much 
as 50 times greater than that of V3(c~) (K3=4.38), the 
max imum value of IV+(),) is 6 x 10 -3. 

We may simplify the equation (A 14) for a by making 
use of the approximations s in- lx  = x and cos (0M + x) 
= COS Ou--X sin OM for small values of x, and by 
neglecting terms involving x z etc. For the case q>p,  
we obtain 

1 q + P  {[(q +p)2 cos 2 0M + (q--p)2 sinZOM]6 + 
a+ = 4a z q--P 

(q_p)2 sin 0M COS 0~t} (B4) 

1 q + p  
a -  -- - -  [(q +p)2 COS 20M 

4a z q - -p  
_ ( q _ p ) Z s i n  20M]6. (B5) 

For  the case q <p ,  we obtain 

1 P + q [(p + q)2 COS 20M --(p-q)2 sin 20M] (~ 
a+ -- 4a z P--  q 

1 P + q  {[(p+q)Zcos  z O M -  
0-- - 4a 2 P -  q 

( p _ q ) 2  sin 20M] ~ _ ( p _ q ) 2  sin OM COS OM} • 

For  the case q = p  

(B6) 

(B7) 

a+ = + / t a n  OM 1/5. (B8) 

We have already demonstrated numerically that for 
the case q>p,  the branch W+(?) is usually negligible 
and hence the solution (B4) may be neglected. Simi- 

larly for the case q <p ,  W-(?) is negligible and the solu- 
tion ( B 7 ) m a y  be neglected. Equations (B5) and (B6) 
are actually identical. 

Only for the case q = p  do both branches of W(?) 
appear, and we may simply ignore this case by choos- 
ing q and p to be quite unequal in value. 

It may be concluded that, except for rather patho- 
logical monochromator  crystals, the curve W(~) has 
only one branch for a reasonable choice of the values 
o f p  and q. 
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Twist-Korngrenzen und andere parakristalline Gitterstiirungen in Poly/ithylen-Einkristallen 

VON R. HOSEMANN, W. WILKE UND F.J .  BALTA CALLEJA* 
Fritz-Haber-lnstitut der Max-P[anck-Gesellschaft, Berlin, Deutschland 

(Eingegangen am 26. Juli 1965 und wiedereingereicht den 29. Oktober 1965) 

The analysis of equatorial small angle X-ray scattering of parallel oriented mats of polyethylene single 
crystals shows the existence of colloidal units with an average diameter of 300/k in the lateral dimension. 
The line profile analysis of hhO X-ray reflexions reveals that these structure units are mosaic blocks 
with paracrystalline distortions with g = 2 %. Adjacent mosaic blocks must change their orientation by 
at least 0-6 °, because otherwise they would scatter coherently. Black-field electron microscope moir6 
patterns of every two nearly parallel oriented single crystals obtained by other authors show straight 
lines with a trembling character, which can be explained by the size of the mosaic blocks and twist 
boundaries. The axis of disorientation is orthogonal to the chain direction. Average disorientations of 
0.6-11 ° can explain both the moir6 patterns and the X-ray diffraction photographs. The paracrystalline 
distortions within a single mosaic block are explained in terms of statistically distributed Reneker 
defects, 2nn+~-helices and damped thermoelastic waves. 

Einleitung 
Wenn zwei geniigend dtinne Kristalle um einen kleinen 
Winkel  gegeneinander verdreht fibereinanderliegen, 
kann man  im Elektronenmikroskop Moir6muster beob- 

* Gegenwfirtige Anschrift" Centro de Investigaciones gisi- 
cas, C.S.I.C., Madrid 6, Spanien. 

achten. Solche Moir6muster wurden yon mehreren 
Autoren (z.B. Agar, Frank  & Keller, 1959; Fischer, 
1963; Bassett, 1964; Holland, 1964) beobachtet. Die 
entsprechenden theoretischen Grundlagen sind in der 
Arbeit  yon Agar, Frank  & Keller (1958) enthalten. 
Die Moir6muster yon Poly~ithyleneinkristallen er- 
strecken sich tiber Bereiche bis zu mehreren /z Aus- 
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dehnung und haben Vernierperioden in der Gr/Sssen- 
ordnung von 100 A, abh~tngig vom Verdrehungswinkel 
der beiden Kristallamellen. Dies wird z.B. yon Fischer 
(1963) dahingehend interpretiert, dass auch die r/Snt- 
genographisch koh~.rent streuenden Bereiche die gleiche 
Ausdehnung yon einigen/t haben miissen. 

In dieser Arbeit wird gezeigt, dass lamellenf/Srmige 
Poly~thyleneinkristalle aus parakristallin gest/Srten, 
kohfirent streuenden Bereichen mit einer mittleren Aus- 
dehnung von 300 A senkrecht zur Kettenrichtung be- 
stehen, die gegeneinander um eine Achse in der La- 
mellenebene verdreht sind. Die in Moir6bildern sicht- 
baren Stufenversetzungen k/Snnen keine ausreichenden 
Verdrehungen erzeugen, vielmehr werden zur Erkl~- 

Fig. 1. R6ntgenkleinwinkeldiagramm (Cu Kct-Strahlung) eines 
getrockneten parallel orientierten Bi.indels yon Poly~ithylen- 
einkristallen. Die Lamellennormale liegt in der Vertikalen. 
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Fig.2. Linienprofil vom Poly/ithylen 110-Reflex, verglichen mit 
Gauss-artigcm und Lorentz-artigem Profil lc und It,, jeweils 
auf gleiche Breite normiert. 

rung Twist-Korngrenzen herangezogen. Weiterhin wird 
bewiesen, dass die Existenz yon Moir6mustern dieser 
Mosaikstruktur nicht widerspricht. 

ExperimenteHe R6ntgenbefunde 

Es wurde lineares Poly~.thylen Hostalen G (Probe 1) 
und Lupolen 6011 H (Probe 2) untersucht. Die aus 
0,05 prozentiger LiSsung in Xylol ausgef~dlten Poly- 
/ithyleneinkristalle wurden durch eine Fritte abgesaugt. 
Hierbei wurden recht gut parallel orientierte Biindel 
yon Kristallamellen erhalten. Die Kleinwinkelauf- 
nahmen wurden in einer Kiessig-Kammer mit Punkt- 
kollimation gewonnen. 

Fig. 1 zeigt das R/Sntgenkleinwinkeldiagramm eines 
derartigen Lamellenbiindels. Der Meridianreflex er- 
scheint bis zu 30 rdnungen  (in der Reproduktion ist 
die 2. Ordnung gerade noch wahrnehmbar). Aus seiner 
Lage entnimmt man, dass der mittlere statistische Ab- 
stand iJbereinander liegender Lamellen (yon Schwer- 
punkt zu Schwerpunkt parallel der mittleren P15.ttchen- 
normale) L1=108/~,, bzw. L2=99,7 A betr~gt (Die 
Indizes 1 und 2 beziehen sich auf die beiden Proben). 
Da die maximal beobachtbare Ordnung hmax eines 
Reflexes in parakristallinen Makrogittern gegeben ist 
durch (vgl. hierzu Hosemann & Bagchi, 1962) 

hmax"O,3/gM gM=dd/d (1) 

wobei d d e r  zahlenmassige Mittelwert der Abstande 
und dd ihre mittlere statistische Schwankung ist 

d d =  I / ~ - d  2 (2) 

folgt, dass gM hiSchstens einen Wert yon 

gM',, 10% (3) 

haben kann. gM kann vielleicht auch noch weit kleiner 
sein, weil weitere Reflexe aus IntensitS.tsgriJnden (La- 
mellenfaktor, Abstandsschwankungen in der Art ther- 
mischer St/Srungen usf.) nicht beobachtbar sind. 

Die am Nullstrahl auftretende Streuung hat ovale 
Gestalt. Wertet man sie in erlaubter N~herung als 
Partikelstreuung (Rayleigh-Streuung) aus, so ergibt 
sich, dass eine gr/Sssere Zahl yon Lamellen auch ausser- 
halb der Biindel seitlich herausragen oder sogar isoliert 
vorkommen (N~heres hierzu Hosemann & Bagchi, 
1962, S. 408 ft.), wobei ihre Dicke die Gr~ssenordnung 
yon 100 A hat. Dieses liefert den Intensit~ttsverlauf in 
Richtung des Meridians (in Fig. 1 also in der Senk- 
rechten durch den Nullstrahl). Dagegen ist die seitliche 
Ausdehnung gewisser streuender Einheiten etwa 3 mal 
grtisser. Dies liefert den Intensit~tsverlauf in Richtung 
des ,4,quators (in Fig. 1 also in der Waagerechten durch 
den Nullstrahl). 

Da man aus elektronenoptischen Aufnahmen weiss, 
dass die Lamellen weit grSssere Ausdehnungen er- 
reichen k/Snnen, wird man vermuten, dass diese bei 
etwa 300 A liegende Gr/Ssse eine Aussage tiber die 
Breite der Mosaikbl/Skchen macht, die an ihren Korn- 
grenzen etwas gr/Sssere Netzebenenabsffmde als im 
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Mosaikinnern haben miissen. Sonst kSnnte dieser 
Kleinwinkeleffekt auf dem Nquator nicht zustande 
kommen. 

Weitere Informationen liefern die hh0-Weitwinkelre- 
flexe, die mit einer AEG-Guinier-Pr~izisionskammer 
aufgenommen wurden (Hersteller AEG-Stromrichter- 
fabrik, Berlin 21, Sickingenstr. 71). Diese Kammer hat 
ein AuflSsungsvermSgen yon etwa 3000 A, vermag also 
praktisch unverfNschte Ausktinfte fiber 300 A ausge- 
dehnte MosaikblScke zu liefern. 

Fig.2--4 zeigen die in einem Mikrophotometer nach 
Renninger aus den Filmaufnahmen hergestellten, auf 
Intensit/it umgerechneten, Reflexprofile. Der geringe 
PrS.paratdickeneinfluss ist hierbei schon korrigiert. 

Als Abszisse ist der Betrag b des reziproken Vektors 
b aufgetragen, der definiert ist durch 

b = ( s -  s0)/2; b = 2 sin 0/2. (4) 

s und So sind Einheitsvektoren in Richtung des ge- 
beugten bzw. einfallenden RSntgenstrahles, 20 ist der 
Beugungswinkel und 2 die benutzte Wellenl/inge. 

Man erkennt, dass die Reflexe mit wachsender Ord- 
nung h breiter werden. In Fig. 5 ist ihre jeweilige inte- 
grale Breite &fl quadriert gegen h z aufgetragen. &fl ist 
definiert als 

IReflex l ( b ) db 
fiB(h) = • auo (4a) 

l(bh) 

I(bn): Reflexmaximum. 
axa0=4,1 A = A b s t a n d  der (110)-Ebenen. 
Lftgen die &fl-Werte in diesem Diagramm wenigstens 
angenS.hert auf einer Geraden, so kSnnte man daraus 
schliessen, dass die GitterstSrungen durch mechanische 
Spannungen hervorgerufen sind, die im Bereich jedes 
MosaikblSckchens gen/ihert homogen sein mfissen, da 
in diesem Falle die integrale Breite proportional zur 
Ordnung der Reflexe anw/ichst. 

Das ist aber offensichtlich nicht der Fall, denn eine 
gerade Linie wird erst im &fl2-ha-Diagramm der Fig. 6 
erreicht. Dies beweist, dass die Gitterdeformationen 
in Atomdimensionen schon inhomogen und vom Typ 
parakristalliner Gitterst6rungen sind. Bei Vorliegen 
parakristalliner StSrungen gilt ffir die integralen Breiten 

(fifl)z = (1/~z + ~4g4h4) . (5) 

Der erste und zweite Term beschreiben den Einfluss yon 
Kristallitgr(isse und Sttirung auf die integrale Breite. 
g ist wieder durch (1) definiert, bezieht sich hier aber 
auf die Netzebenen (110) mit einem mittleren Abstand 

yon d =  4,1/~.  (6) 

/V ist die geeignet gemittelte Zahl von (110)-Netzebenen 
in den MosaikblSckchen (vgl. Hosemann & Bagchi, 
1962, S. 109). Aus der Neigung der Geraden ffir die 
beiden Proben 1 und 2 in Fig.6 errechnet man einen 
g-Wert yon 

g~=(1,88+0,07)Yo bzw. g2=(2,14+0,06)~o (7) 

aus ihrem Schnittpunkt mit der Ordinate eine mittlere 
MosaikblSckchenausdehnung von 

N 'd=01=(299 + 20) A bzw. 02=(332 + 15) A.  (8) 

Damit benachbarte Mosaikbl6ckchen nicht koh/irent 
streuen, wodurch ja weit schmalere Reflexprofile ent- 
stehen wtirden, mfissen ihre (ll0)-Netzebenen jeweils 
gegeneinander um Winkel ~0 yon mindestens 

~0> l / N ~  I0-2"~ 0,6 ° (9) 

verdreht sein, wie aus Fig.8 folgt. Die beiden dort 
eingezeichneten Intensit/itsbereiche S 2 und S z' fiberlap- 
pen sich dann nicht mehr, wenn ihr Abstand grSsser 
als ihr Durchmesser ist. Der Durchmesser ist etwa 
1/Nd, ihr Abstand von b = 0  ist 1/d, also ist der Winkel 
(flmin gegeben durch ~0min=(1/N'd). d =  1/N. 
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Auch die Form der Reflexprofile beweist das Vor- 
handensein derartiger parakristalliner GitterstOrungen. 
Im Fall homogener mechanischer innerer Spannungen 
mfisste n/imlich der Charakter dieser Profile ffir alle 
Reflexe erhalten bleiben. Man erkennt aber, dass der 
in Fig.2 wiedergegebene Reflex (110) in anderer Weise 
zwischen einem Gauss-artigen Profil Io ~ exp (b - bh)2a 2 
und einem Lorentz-artigen Profil I~ ,~ (1 + a2(b - b~)2) -1 
liegt als der in Fig.4 wiedergegebene (330)-Reflex. 

Ersterer 1/isst sich innerhalb der Messfehler dar- 
stellen dutch 

I,-~ [1 + a2(b - b/~)z] -2 , (10) 

letzterer n~ihert sich schon sehr einem Lorentzprofil. 
Aus der Theorie des Parakristalls folgt, dass die Inten- 
sit~itsfunktion der Reflexe gegeben ist durch (Hose- 
mann & Bagchi, 1952; Hosemann & Bagchi, 1962, 

S. 302 ft.) I ~ Z - - - [ S I 2 "  (11) 

In diesem Faltungsprodukt bestimmt der erste Term 
das Reflexprofil, wenn er breiter ist als der zweite. Das 
ist fiJr gentigend grosse hde r  Fall. Es gilt ftir den para- 
kristallinen Gitterfaktor allgemein (da hier nur eine 
Richtung im reziproken Raum betrachtet wird, werden 
die Formeln der Einfachheit halber eindimensional an- 
geschrieben) 

1 + F 1 - IFI 2 
Z,-~ Re - -  - (12) 

1 - F  (1 -[Fl)E+4lFlsinErch 

wobei gen/ihert 

F = l F [  exp-(2zUh); I F l = e x p - ( 2 r c Z g Z h Z )  (13) 

die Fouriertransformierte der sog. Koordinationsstati- 
stik ist. Dieses aber ist, wie man durch Entwicklung 
yon sin2zch in Gl.(12) sieht, ein Lorentzprofil. Ist bei 
gentigend kleinem h aber Z in einem reziproken Gitter- 
punkt schmaler als ISI z, so folgt fiir eine Maxwellsche 
Verteilung der Radien y der Mosaikbl6cke (vgl. Hose- 
mann & Bagchi, 1962, S. 391 ft.) 

M ( y ) , . ~ y  n e x p -  (y/y0) 2 (14) 

allgemein 

I SI 2 ~ [ 1 + a 2 (b - bh)2] - (n+3)/2. (15) 

Das Experiment liefert nach (10) ftir n den Wert 1. 
Die gewichtsm~ssige PolydispersitSt der Mosaikbl6ck- 
chen gy ist dann gegeben durch 

g# = (2n + 2)- * ,-~ 0, 5.  (16) 

W/ihrend also aus den integralen Breiten die mittlere 
seitliche Ausdehnung der Mosaikbl6cke senkrecht zu 
den (110)-Ebenen und der g-Wert der parakristallinen 
St6rung folgt, liefert das Linienprofil neben einem 
weiteren Beweis fiir die parakristalline Natur der StBr- 
ung noch einen Wert far die Polydispersit~,t der Mo- 
saikbl6cke. 
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Fig.5. Quadrierte integrale Breite (~/~)2 der Reflexe hhO von 
Poly/ithyleneinkristallen, gegen h E aufgetragen. 
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Fig.6. Wie Fig. 5, nur gegen h 4 aufgetragen. Beweis ftir den 
parakristallinen Charakter der St6rungen. 
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Analyse der Moir~-Linien 

Fig.7 zeigt Aufnahmen von Moir6-Linien yon Hol- 
land (1964), elektronenmikroskopisch an zwei um 
einen Winkel Z gegeneinander verdreht aufeinander- 
liegenden Poly/ithyleneinkristallen im Dunkelfeld an 
verschiedenen hk0-Reflexen gewonnen. Man sieht in 
einem Fall eine Stufenversetzung. Die Moir6-Linien 
erreichen erst in Abst/~nden yon etwa 1/z wieder ihren 
ungest6rten parallelen Verlauf. Da der Burgersvektor, 
der hier in der Pl~ttchenebene liegt, die Gr6sse eines 
Netzebenenabstandes yon (hkO) hat, ist der durch diese 
Stufenversetzung bedingte Verschwenkungswinkel (p 
benachbarter Netzebenen viel kleiner als der in Gl.(9) 
angegebene Minimalwert. Ausserdem kommen diese 
Stufenversetzungen viel zu selten vor, als dass sie die 
Ursache ffir die Mosaikblockverdrehungen sein k6n- 
nen. 

Ist [001] die tiber den ganzen 'Einkristall' gemittelte 
mittlere Richtung der Kettenmolektile und bn der hier- 
auf senkrechte reziproke Vektor zu einem Reflex hkO 
dieser mittleren Mosaikblockorientierung, sowie st die 
Richtung der Achse, um die ein Mosaikbl6ckchen mit 
bh gegentiber bn verschwenkt ist, so muss s I im wesent- 
lichen senkrecht auf [001] stehen, denn ftir die Stufen- 
versetzungen liegt sl parallel zu [001] und vermag den 
gesuchten Effekt nicht zu erklftren. 

In Fig. 8 ist darum sl senkrecht zu [001] eingezeichnet. 
Die Ebenen (001) nennen wir die 'Pl~ttchenebene'. 
Dann ist der Verschwenkungswinkel ~0 benachbarter 
Mosaikbl/3ckchen sowohl zwischen [001 ] und [001 ]' als 
auch zwischen bn und b h zu finden. Ist ferner ~, der 
Winkel zwischen bh und sl, also auch zwischen b h und 
st, so endigt die Projektion yon b h auf die Pl~ittchen- 
ebene im Punkte B. Er hat vom Endpunkt yon bh den 
Abstand bn sin ~, (1-cos ~0). Der Abstand yon B zur 
Geraden, auf der bh liegt, betr/igt 

bh sin ~ ( 1 -  cos ~0) cos ~ .  

Folglich weicht die Spur yon b h auf der Pl~ittchenebene 
von bn selbst um einen Winkel A~u ab, der gegeben 
ist durch 

A~=½ sin 2~(1 - c o s  ~o) ~¼~o z sin 2~/. (17) 

Die in Fig. 7 beobachtbare Geradlinigkeit der Moir6- 
LiNen tiber Bereiche yon hunderten yon Mosaik- 
bl/Sckchen beweist, dass dort dieser Winkel A~ klein 
sein muss 8esentiber dem mittleren Verdrehungswinkel 
Z der beiden Einkristalle" 

A~u < z = d / D , , ,  IO-2~-O,6 ° . (18) 

D ist der Abstand benachbarter Moir6-Linien (Ver- 
nier-Periode). Dies in (17) eingesetzt liefert ftir den 
maximalen Verschwenkungswinkel benachbarter Mo- 
saikbl/Sckchen die Absch~.tzung 

~ < (4.10-z)~ = 0 , 2 _  11 ° . 

Vergleichen wir dies mit (9), so erkennen wir, dass 
die Mosaikbl6ckchen um eine senkrecht zur mittleren 

Kettenrichtung [001] liegende Achse um einen genii- 
gend grossen Winkel 0,6°< ~0< l l  ° verschwenkt sein 
k6nnen, so dass sie nicht mehr kohS.rent zueinander 
streuen und dennoch die Geradlinigkeit der Moir6- 
Linien nicht zerst/Sren. 

Interessanterweise zeigt die Fig.7 aber eine statisti- 
sche Feinstruktur der Moir6-Linien, die beweist, dass 
die Ungleichung (18) keinesfalls ftir alle Mosaikbl6ck- 

001' ooi 

" - - - - ~  B J 

Fig. 8. Die Verschwenkung um den Winkel q~ gegen die mittlere 
P1/ittchennormale [001]. sl Verschwenkungsachse, ~, Winkel 
zum Reflex hkO, perspektivisch dargestellt. A~, Richtungs- 
/inderung der Spur von bh'. N~iheres siehe Text. 

PARACRYSTALLINE MOSAICBLOCK IN P. E. 
SINGLE CRYSTAL WITH TWIST BOUNDARY 
AND SCREW DISLOCATIONS. 

Fig.9. Twist-Korngrenzen an einem Mosaikblock (Schema- 
tisch) mit einigen Schraubenversetzungen und cater-pillars. 
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(a) 

: .~.. ~_.,:;,:z,,r,:.//2 , 

/t. 
(b) 

(c) 

Fig. 7. Moir6-Linien, elektronenmikroskopisch von Holland (1964) an 2 aufeinanderliegenden Poly/ithyleneinkristallen gewonnen. 
(a) Reflexion an (200), 2 Stufenversetzungen. (b) Reflexion an (110), Kleinwinkelkorngrenzen ohne Stufenversetzung. (c) Re- 
flexion an (IT0). 

[To face p. 122 
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Fig. 10. Druckfl~iche von unter Druck (5000 atii) bei 236°C schmelzkristallisiertem Poly/ithylen (Lindenmeyer, 1964, nach An- 
derson). Man erkennt wieder die Mosaikbl6ckchen, die nun entsprechend der sehr grossen Lamellendicke sehr lang gestreckt 
sind. 

To face p. 123 
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chen gut genug erftillt ist. Die A q/-Abweichungen der 
Fluchtlinien der Netzebenen sind bisweilen doch so 
betr/ichtlich, dass die Moir6-Linien verschoben bzw. 
g/inzlich unterbrochen werden k6nnen. 

Das beweist, dass q) keinesfalls sehr klein ist gegen 
11 °, sondern entsprechend der Forderung (9) immerhin 
A~,-Werte hervorruft, die dieses Zittern verursachen. 

Die mittlere Periodenl/inge dieser Zitterbewegung 
liegt in Fig.7 bei etwa 100 A. Bedenkt man, dass sie 
durch das Zusammenwirken von 2 'Einkristallen' zu- 
standekommt, der jeder seine individuelle statistische 
Mosaikstruktur hat, so ist die Statistik der Gr6ssen- 
verteilung der Bereiche, wo sich 2 Mosaikbl6ckchen 
benachbarter Einkristalle iiberdecken, noch polydisper- 
ser als die durch (14) mit n = 1 gegebene gewichtsmS.s- 
sige Gr6ssenverteilung der Mosaikbl6ckchen selbst. 
Die mittlere Gr6sse sich tiberlappender Mosaikbe- 
reiche liegt dann bei etwa 100 A. In der Bruchfl/iche 
yon bei 236°C unter 5000 atti schmelzkristallisiertem 
Poly/ithylen kann man derartige Mosaikbl6cke direkt 
erkennen (Fig. 10). Sie wurden erstmalig yon Geil, An- 
derson, Wunderlich & Arakawa (1964), Lindenmeyer 
(1964) festgestellt. Genauere Berechnungen sind aber 
erst dann lohnend, wenn noch besser analysierbare 
Moir6-Linien vorliegen. 

Die Natur der Korngrenzen 
und parakristallinen St/~rungen 

Die in Fig. 8 skizzierte ~0-Verschwenkung benachbarter 
Mosaikbl/Sckchen mit einer in der P1O, ttchenebene lie- 
genden Rotationsachse Sl l~isst sich am besten so er- 
klftren, dass zwischen den Mosaikbl/Sckchen Schrau- 
benversetzungen liegen (Fig.9), die twist-Korngrenzen 
bilden (vgl. z.B. Friedel, 1964), wie sic in ~ihnlicher 
Weise schon in etwas anderem Zusammenhang yon 
Holland (1964) an der Bertihrungsfl~che aufeinander 
liegender, durch kleine Winkel 2: gegeneinander ver- 
drehter Polyfithyleneinkristalle beobachtet wurden. Nur 
sind es dort nicht die Kettenmolektile selbst, die kleine 
Knicke erleiden, sondern die Linien von Ketten- 
schlaufen, die von Kristall zu Kristall ineinander tiber- 
greifen. 

Nehmen wir nun wie in Fig.9 derartige geknickte 
Serien von Kettenmolektilen in den Korngrenzen an, 
so ~indert sich je nach Zahl der dazugeh/Srigen Schrau- 
benversetzungslinien auch von Mosaikblock zu Mo- 
saikblock der Winkel ~0 zur mittleren Kettenrichtung 
[001] des Einkristalls. Der durch diese Knicke erh/Shte 
Raumbedarf erniedrigt die Packungsdichte der Ketten 
in den Korngrenzen etwas und erklfirt somit, dass die 
300 ~ grossen Teilchen aueh im Zentralfleck (000) 
(Kleinwinkelstreuung) auf dem )~quator einen Streu- 
effekt liefern (Fig. 1). 

Fragen wir sodann nach der Ursache der parakri- 
stallinen St6rungen innerhalb der Mosaikbl6cke, so 
k/Snnen diese einerseits durch Reneker-Fehlstellen (ca- 
terpillars) (vgl. Reneker, 1962) erzeugt sein. Zwei der- 
artige Sttirungen sind auch in der einen Korngrenze 

yon Fig. 9 eingezeichnet. Ebenso ist zu diskutieren, dass 
die Zick-Zack-Konformation der Kettenmolektile, die 
einer 21-Helix entspricht, tiber l~ingere Strecken manch- 
mal auch durch statistische 2n,+~-Segmente abgeltist 
wird. Diese haben dann gleichfalls einen erh/Shten 
Raumbedarf, zerst6ren dadurch die Fernordnung im 
Mosaikblock und tragen zu dem g-Wert von 2 Prozent 
bei. Im Fall von heissverstrecktem schmelzkristallisier- 
ten Poly~ithylen fanden Hosemann und Wilke (1964) 
z.B., dass in 194 A dicken Ultrafibrillen mit g-Werten 
von 3 Prozent Korngrenzen zwischen 91 A dicken Un- 
terbereichen mit wesentlich htiheren g-Werten (bis zu 
45%) vorkommen k6nnen. 

Eine ganz wesentliche Ursache ftir das Zustande- 
kommen dieser lateralen parakristallinen Gitterst/Srun- 
gen kann schliesslich in der van der Waals-Bindung 
zwischen benachbarten Ketten gesucht werden. Da 
diese Bindung schwach ist, besteht die M6glichkeit, 
dass gedfimpfte thermoelastische Wellen eine parakri- 
stalline St6rung bewirken und dadurch den g-Wert 
weiter erh6hen, wie dieses bei Metallschmelzen schon 
als mtiglich nachgewiesen wurde (vgl. Hosemann & 
Lemm, 1965). Welchen Anteil alle diese St6rungen im 
einzelnen an dem in Gleichung (7) wiedergegebenen 
g-Wert haben, wird yon Fall zu Fall variieren und be- 
darf genauerer Untersuchungen. 

Den Herren Dr.Anderson, Dr.Geil, Dr.Holland und 
Dr. Lindenmeyer gilt unser herzlicher Dank ftir die 
Lrberlassung der elektronenmikroskopischen Original- 
aufnahmen. Frau K. Wegener danken wir far ihre Hilfe 
bei der Durchfiihrung der experimentellen Arbeiten. 
Liner von uns (F.J.B.C.) m/Schte der Alexander von 
Humboldt-Stiftung ftir ihre Untersttitzung w~ihrend 
dieser Arbeit herzlich danken. Der Deutschen For- 
schungsgemeinschaft danken wir far die Bereitstellung 
von Mitteln far die r6ntgenographischen Untersuch- 
ungen. 
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