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: eingegangen

In the submicroscopic range crystallite sizes which are de-
termined by means of various X-Ray methods show often con-
siderable discrepancies .The reason for this are different ana-
lytical approximations made in the underlying theories of
these methods. The results of the analysis of the X-Ray line
width of wet-milled alluminium powder are compared with
crystallite sizes which were obtained by dark-field eleciron
mircoscopy. The basic method was Hall’s analysis using dif-
ferent elimination procedures for apparative parameters and
grain-size and internal strain contributions. The best agree-
ment with the electron microscopic data was obtained by the
Wagner-Aqua method combined with an approximation of the
strain- and particle size profiles by Gaussian functions.

Zu Gefiigeuntersuchungen im submikroskopischen
Bereich werden héufig rontgenmetallographische
Verfahren verwendet, die den Informationsgehalt
der Lage und der Intensititsverteilung der Rontgen-
interferenzen im Hinblick auf Kristallitgrofe und
Gitterverzerrungen ausniitzen. Die zahlreichen Va-
rianten der Linienform und Linienbreitenanalysen
zeigen in praxi leider oft nur mangelhafte Uberein-
stimmung. Die Ursache hierfiir liegt teils in ihrer
Empfindlichkeit gegeniiber ~Mefungenauigkeiten,
welche sich auch bei sorgfiltiger Versuchsdurchfiih-
rung nicht vollkommen vermeiden lassen, zum Grof3-
teil jedoch in ihren verschiedenen analytischen Ap-
proximationen, welche zur Trennung der einzelnen
Einflisse notwendig sind. Eine kritische Gegeniiber-
stellung der einzelnen Verfahren findet sich inl.
Thre objektive Priifung steht jedoch noch aus. Aus
diesem Grunde wird in der vorliegenden Arbeit ein
Vergleich rontgenographisch und elektronenmikro-
skopisch ermittelter Korngroflen durchgefiihrt. Hier-
bei werden unterschiedliche Verfahren zur Trennung
des Geriteeinflusses vom physikalischen Beugungs-
profil beniitzt, die Linienbreitenanalyse selbst wird
nach der von Hall2 angegebenen Methode durch-
gefiihrt. Der Vorteil dieses Verfahrens liegt sowohl
in der Berticksichtigung aller beobachtbaren Inter-
ferenzen als auch, wegen der Verwendung der Inte-
gralbreite als MeBgriofle, in einer geringeren Emp-
findlichkeit gegentiber dem unvermeidbaren Un-
schiirfebereich des Profilverlaufes.

Die Theorie ist einfach und rasch skizziert: Die
Winkelabhingigkeit der Breite des Teilchenklein-
heitsprofils fy ist durch die Scherrer-Formel
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fir = const A/ cos O

jene des Verzerrungseinflusses aus der Braggschen
Gleichung durch die Profilbreite

Bv= —ncot®

gegeben. Mit .1 wird die lineare Kristallitdimension,
mit 1 die Halbwertsbreite der Verteilung der rela-
tiven Atomverriickung aus der Ideallage bezeichnet.
Zur niherungsweisen analytischen Beschreibung der
beiden Profile werden hiufig Cauchy- oder Gauf-
Verteilungen benutzt. Dies fiihrt zu folgenden Aus-
driicken fir die Integralbreite des physikalischen
Profils, welches durch Faltung des Verzerrungs- und
Teilchenkleinheitsprofils entsteht.
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Dies sind Geradengleichungen in
[ cos O sin O/

bzw. in ihren Quadraten. Aus dem Ordinatenab-
schnitt kann .1, aus der Steigung 7 ermittelt werden.

Zur Bestimmung der physikalischen Linienbreite
f aus dem gemessenen Intensititsverlauf ist die Eli-
minierung des Einflusses der im sogenannten Ge-
riteprofil zusammengefafiten Strahldivergenzen, der
Absorption in der Probe u.dgl. sowie gegebenen-
falls die Berticksichtigung des K, -Dubletts notwen-
dig. Letzteres kann sehr einfach nach einem von
Ebel ® angegebenen Verfahren erfolgen, wonach fiir
die Integralbreite einer K,-Linie

IB=[1(6)dO1/(21,—1,)

gilt. 1, ist die Intensitit des Profils /(@) an der
Idealposition des K, -Reflexes, I, jene fiir den K,
Reflex.

Eine Analyse des Geriteprofils wird von Taylor*
angegeben. Demnach ist dieses schwer durch einen
analytischen Ausdruck zu erfassen. Es ist daher,
ebenso wie bei der quadratischen oder linearen Zu-
sammensetzung der Integralbreiten, ein systemati-
scher Fehler zu erwarten, wenn das Geriteprofil nur
durch seine Breite b beschrieben wird. Folgende
Moglichkeiten einer Elimination der Geratefunktion
werden empfohlen !:

und

1. linear f =IB-b,
2. quadratisch p*=1B%-b2,
3. nach Taylor* /= (IB—b) - (IB>—b2)"

(geom. Mittel aus 1 u. 2),
S =1IB—0b%/1B.

4. nach Wagner ?
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Pulver Mahldauer .1 in um nach
in Std. Wagner Quadr Taylor Elektronenmikr.
1,5 0.4 0,11 0,22 0,52
3 0,12 0.08 0,15 0,13
reinst Alu. 8 0,08 0,06 0,09 0,1
16 0,08 0,07 0,11 0,11
20 0,08 0,08 0,105 0.095
1 0,19 0,24 0.16 0,2
gespriihtes 4 0.11 0,145 0,075 0,12
Alu. 12 0,05 0,08 0,05 0,07
20 0.04 0,07 0,045

0,06

Zur Ermittlung von b muf} auf ein Eichpridparat mit
hinreichend groflen, verzerrungsfreien Kohirenz-
bereichen zurtickgegriffen werden, so daf} bei der
Diffraktion nur die Gerdtefunktion abgebildet wird.
Die Erfiillung dieser Bedingungen ist hdufig nicht
ohne weiteres moglich und daher eine Fehlerquelle.
Die praktische Herstellung der Standardprobe er-
folgt meist durch eine Wirmebehandlung der Ver-
suchssubstanz.

Réntgenographische Untersuchungen

Als Versuchssubstanz diente Reinstaluminiumpul-
ver, welches durch Zerspanen hergestellt wurde, so-
wie druckverdiistes technisch reines Aluminium. Zur
Kristallfragmentierung wurden die Pulver einer
Schwingmahlbehandlung unter Testbenzin mit unter-
schiedlicher Dauer ausgesetzt und anschlieffend zu
Prelllingen verdichtet. Bei der Herstellung der Refe-
renzprobe durch eine Warmebehandlung wurde der
Gefligezustand mit Hilfe von Riickstrahlaufnahmen
laufend solange kontrolliert, bis das Auftreten ver-
einzelter Interferenzpunkte abgeschlossene Erholung
und beginnendes Kornwachstum anzeigte. Die Auf-
nahme der Profile erfolgte in einem Zahlrohrgonio-
meter mit schrittweiser Abtastung. Als Strahlung
diente die Cu-K,-Linie. Zur Auswertung nach den
oben angegebenen Methoden wurde eine elektroni-
sche Rechenanlage benutzt.

Elektronenmikroskopische Untersuchungen

Bei Beschleunigungsspannungen von 100kV liegt
die Durchstrahlbarkeitsgrenze bei Préparatedicken
von etwa 0,3 um. Da solche Teilchen im Feinst-
bereich des Mahlgutes existieren, konnte fallweise
auf eine eigene Priparation verzichtet werden. Ins-
besondere bei langer vermahlenen Proben mufjten
jedoch zu Blechen verwalzte Pulver elektrolytisch
abgediinnt werden. Da die Mahlbeanspruchung eine
so starke Gefiigestorung bewirkt, dal Korngrenzen
1 F. Sturm, Acta Phys. Austriaca 27, 226 [1968].

2 W. H. Hall, Proc. Phys. Soc. London A 62, 741 [1949].
3 H. Ebel, Acta Phys. Austr. 30, 356 [1969].

oft nicht zu erkennen sind, wurde die Dunkelfeld-
mikroskopie zur Kristallitgroflenanalyse herangezo-
gen. Hierbei wird der reflexionsgiinstig gelegene
Anteil der Kohdrenzbereiche im abgebeugten Strahl
erfafit. Da dies aus statistischen Griinden jeweils nur
wenige Korner sind, erscheinen sie deutlich abge-
grenzt, was die Auswertung sehr erleichtert. Der in
der Tabelle angegebene Korndurchmesser wurde als
Mittelwert aus etwa 50 Einzelmessungen gebildet.

MeBergebnisse

In der folgenden Tabelle sind die Ergebnisse der
quadratischen Hall-Auswertung mit Abtrennung des
Geriteprofils nach Wagner, Taylor und durch qua-
dratische Subtraktion der Breiten wiedergegeben.
Die lineare Trennung von fy und fit lieferte in allen
Fillen negative Kristallitgroflen, so dall auf ihre
Darstellung verzichtet werden kann. Demnach ist
eine Annidherung des physikalischen Profils durch
Cauchy-Funktionen unzuléssig, und daher auch eine
lineare Abtrennung der Geritebreite nicht sinnvoll.
Die Gegeniiberstellung der Daten zeigt, dafi die Ab-
trennung nach Taylor durchwegs gréflere Werte fiir
die TeilchengriBe liefert. Die beste Ubereinstim-
mung mit den elektronenmikroskopisch gefundenen
Werten zeigen die nach Wagner ermittelten Daten.
Die maximale Abweichung der réntgenographisch
gefundenen Werte untereinander betrdgt nahezu
100% (bezogen auf die Werte nach Wagner).

AbschlieBlend ist festzustellen, dall die Abtren-
nung des Geriteprofils nach Wagner von den zu-
grundeliegenden Annahmen her offensichtlich den
vorliegenden, mit dem Elektronenmikroskop objektiv
beobachtbaren physikalischen Sachverhalt am besten
beschreibt, wiihrend sich die Anniaherung der Teil-
profile durch Cauchy-Verteilungen zumindest im ge-
genstindlichen Fall nicht eignet.

Herrn Prof. Dr. F. Lihl danken wir fiir sein

wohlwollendes Interesse an dieser Arbeit.
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