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Untersuchungen der Absolutintensit/it der R6ntgenkleinwinkelstreuung an 
Poly/ithylenterephthalat in Abh/ingigkeit von den Kristallisationsbedingungen*) 

Von G. K o n r a d  und H. G. Z a c h m a n n  

Mit 11 Abbildungen 

1. Einleitung 

Amorphes Poly/~thylenterephthalat kann 
dureh Tempern bei Temperaturen zwischen 
100 und 260 ~ kristallisiert werden. Die am 
Ende der Kristallisation bei einer bestimmten 
Temperatur Tk erhaltene Dichte ist um so 
grSl]er, je h6her Tk ist. Man nimmt gew6hn- 
lieh an, dab die kristallisierte Probe aus 
kristallinen Bereichen mit der Dichte ~ und 
aus nicht kristallinen Bereichen mit der 
Dichte ~, besteht. Der Volumenanteil der 
kristallinen Bereiche ~' wird dann aus der 
gemessenen Dichte ~ mit Hilfe der bekannten 
Gleiehung 

a' - O -- Oa [1] 
Ok - ~a 

berechnet. Im allgemeinen setzt man dabei 
voraus, dal3 die Werte yon Qk und ~a fiir alle 
Proben gleich sind, da6 sich die Proben also 
nur in ihren kristallinen Anteilen unter- 
scheiden. Ffir ~k nimrat man den Weft  
1,455 g/cm ~ an, der aus den Abmessungen der 
kristallographischen Einheitszelle einer ver- 
streckten, bestm6glich kristallisierten Probe 
erhalten wurde (1). Ffir ~a verwendet man den 
Wart 1,333 g/cm a, der an einer v611ig amor- 
phen Probe gemessen wurde (2). Diese beiden 
angegebenen Werte wollen wir im folgenden 
,,konventionelle Werte" nennen. 

Die Annahme, dal] ~ und ~a unabhiingig 
yon der Kristallisationstemperatur..sind, ist 
nun ~ui]erst problematisch. Eine Anderung 
yon ~ mit T~ wurde bereits bei Poly/~thylen 
von Davis, Eby u. Martin (3) nachgewiesen. 
Auch bei Poly/~thylenterephthalat verschie- 
ben sich die Kristallreflexe mit der Kristal- 
lisationstemperatur (4); die Berechnung (5) 
yon ~k als Funktion yon Tk ]/~6t sich aber bei 
diesem Stoff nicht mit einer solchen Genauig- 
keit wie bei Polyi~thylen durchfiihren, weil 

*) Vorgetragen auf der Arbeitssitzung des Fachaus- 
schusses Physik der Hoehpolymeren in der Friihjahrs- 
tagung Berlin 1971 yore 9. bis 13. M~irz des Regional- 
verbandes Physikalische Gesellschaft zu Berlin. 

(Eingegangen am 29. April 1971) 

die Versehiebung zum Tell eine Folge der 
1Jberlagerung der relativ breiten Kristall- 
reflexe mit dem amorphen Halo sein k6nnte. 
Eine Jmderung von Q~ mit Te wurde bereits 
bei verstrecktem Poly~thylen naehgewiesen 
(6) und ist aueh bei Poly/~thylenterephthalat 
nieht auszuschlie6en. Die nieht kristallinen 
Bereiehe bestehen ni~mlieh im allgemeinen 
aus kurzen Kettenstficken mit einem oder 
zwei festliegenden Enden. Es ist naheliegend 
anzunehmen, dab diese Bereiehe nieht die 
gleiche Dichte wie der v611ig amorphe Stoff 
besitzen. 

Eine brauehbare MSglichkeit, weitere In- 
formationen fiber 9~, 9a und ~' zu erhalten, 
bietet die Messung der Absolutintensit~t der 
R6ntgenkleinwinkelstreuung (6). Diese ist ein 
MaI~ ffir das mittlere Schwankungsquadrat 
der Dichtefluktuation AQ 2 zwisehen den 
kristallinen und nicht kristallinen Bereiehen. 
Es gilt (7) 

czo 

~2 ~. f J(b).b.,lb. [5] 
o 

Dabei ist ](b) die in absoluten Einheiten 
gemessene spaltversehmierte Streuintensit~t 
u n d c  eine durch die experimentellen Ge- 
gebenheiten bestimmte Konstante, die z. B. 
die Prim~rstrahlintensit~t und die Pritparat- 
dicke enth~lt. Andererseits kann A~ 2 aus 
~ ,  Q~ und dem fiber G1. [1] aus der Diehte 
bestimmten kristallinen Anteil ~' berechnet 
werden : 

~e ~ = (ek - e,) ~' ~ " 0  - ~'). [3] 

Dureh Kombination der G1. [2] und [3] ergibt 
sich 

Bei unseren Untersuehungen werden zwei 
Gr6Ben gemessen, die Dichte ~ und das Inte- 
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gral f J(b) �9 b �9 db. Es treten drei Unbekannte 
0 

@k, @a und a' auf, zu deren Bestimmung uns 
nur die beiden G1. [I] und [4] zur Verftigung 
stehen. Es ist also nicht m6glich, die Unbe- 
kannten voraussetzungsfrei zu ermitteln. 
Wir werden daher im folgenden zungchst 
prfifen, ob die G1. [1] und [4] dureh die kon- 
ventionellen Werte @k = 1,455g/cm 3 und 
@a = 1,333 g/cm 3 erffillt werden. Es wird sich 
zeigen, dag das nicht der Fall ist. Aus diesem 
Grunde werden wir dann anschliegend ver- 
suchen, mit Hilfe yon mSglichst wenig zu- 
siitzliehen Annahmen zu Aussagen fiber @~, 
@a und ~' zu kommen. 

2. Untersuehtes Material 

Das yon uns untersuchte Material bestand aus 200 # 
dicken amorphen Polyiithylenterephthalat-Folien von 
der Fa. Kalle A.G., Wiesbaden. Die amorphen Folien 
wurden bei einer Temperatur unterhalb der Einfrier- 
temperatur getrocknet und anschlieBend im Vakuum 
getempert. Ein Tell der Folien wurde dabei langsam 
auf die Kristallisationstemperatur erhitzt, ca. 5 Std. 
getempert und anschliegend wieder langsam abgektihlt. 
Diese Proben nennen wir l,/-Proben. Ein anderer Teil 
wurde rasch auf die Kristallisationstemperatur ge- 
bracht, ca. 5 Std. getempert und anschliellend auf 
Raumtemperatur  abgeschreckt. Diese Proben nennen 
wir r, r-Proben. Aul~erdem haben wir Proben hergestellt, 
die rasch aufgeheizt und langsam abgekiihlt wurden 
(r,/-Proben). Diese sind im folgenden nicht gesondert 
aufgefiihrt, da sie sich wie die r, r-Proben verhalten. 

fiillt. Dies ist dem st6renden Einflug von 
Diehteschwankungen innerhalb der nicht 
kristallinen Bereiehe zuzusehreiben. Um die- 
sen Einflug auszuschMten, wurden die Streu- 
kurven nach einem yon Ruland (8) angege- 
benen Verfahren korrigiert. Dieses besteht 
darin, dab man die mit b a multiplizierte In- 
tensits J gegen b a auftr/~gt. Dabei ergibt 
sich ffir jede Probe bei groBen Werten von 
b 3 eine Gerade (s. Abb. 2), was unmittelbar 
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Abb. 2. Zur Abtrennung der von Dichteschwankungen 
in kleinen Bereichen stammenden Fltissigkeitsstreuung 

3. Experimentelle Ergebnisse 

Abb. 1 zeigt eine gemessene RSntgenstreu- 
kurve naeh Abzug der Apparatestreuung. 
Man sieht, dab die Intensit/~t innerhalb eines 
endliehen Winkelbereiches nicht auf Null ab- 

J Ewil/k. Einh,7 
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Abb. 1. t~Sntgenkleinwinkelstreukurve einer bei 220 ~ 
r, r kristaIlisierten Probe nach Abtrennung der Apparate- 

streuung 

daraufhin deutet, dab scharfe Phasengrenzen 
zwischen den kristallinen und nieht kristM- 
linen Bereiehen vorliegen. Die Steigung der 
Geraden gibt den Beitrag zur Streuintensit~t 
an, der yon Diehtesehwankungen innerhalb 
der nieht kristallinen Bereiehe herrfihrt. Er 
wurde v o n d e r  gesamten Streukurve sub- 
trahiert. 

Aus dem so erhMtenen Kurvenverlauf 
wurde naeh G1. [2] fiir die einzelnen Proben 
das mittlere Sehwankungsquadrat der Dieh- 
tefluktuation, das wir mit ZI@~R bezeichnen, 
bestimmt. Des weiteren wurde das mittlere 
Sehwankungsquadrat fiber die Gl. [3] und 
[1] aus der gemessenen Dichte @ mit Hilfe der 
konventionellen Werte yon @~ und @a be- 
reehnet und mit ZIO2KD bezeichnet. Das Ver- 

h/iltnis VA-~-R/A-~K D ist in Abb. 3 in Ab- 
hgngigkeit yon der Kristallisationstempera- 
fur aufgetragen. Trifft das Zweiphasenmodell 
mit den konventionellen Werten von @k und 
@a zu, so mug sich ffir das Verh~ltnis 1 er- 
geben. Wie man Abb. 3 entnehmen kann, ist 
dies besonders bei hohen Kristallisations- 
temperaturen nicht der Fall. Das beweist, dab 
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Abb. 3. Verh~ltnis des aus der R6ntgenstreuung be- 
s t immten mitt~leren Schwankungsquadrates  der Dichte- 
f luktuation A~)2R zu dem aus der Dichte bes t immten 
AO~KD in Abhiingigkeit v o n d e r  Kristallisationstempe- 

ra tur  Tc 

die konventionellen Werte yon ~ und ~ 
niGht richtig sind. 

Um zu erkennen, ob die Abweichungen 
evtl. durch gr6gere Hohlr~tume verursacht 
sind, wurde auger bei Raumtemperatur  noch 
bei einer Temperatur von --40 ~ die Streu- 
intensit/~t gemessen. Fischer  und Kloos  (9) 
haben fGstgestellt, da[t bei Vorliegen yon 
Hohlr/~umen das Verh/~ltnis der bei verschie- 
denen Temperaturen bestimmten Intensit/~ten 
nicht fiber den gesamten Winkelbereich kon- 
stant sein kann. Unsere Messungen ergaben 
nun ffir dieses Verhs einen konstanten 
Wert im gesamten Winkelbereich. Wir k6n- 
nen dahGr das Vorhandensein von Hohl- 
r/~umen mit Durchmessern zwischen 20 und 
1000 A in unseren Proben ausschliegen. 

Es w~re nun yon gr56tem Interesse, die 
richtigen Werte yon ~k, ~a und ~' auszurech- 
nen. WiG in der Einleitung erw/ihnt, ist digs 
jedoch nicht m6glich, da ffir die drei UnbG- 
kannten nur die beiden G1. [1] und [4] zur 
Verffigung stehen. Wir wollen nun im folgen- 
den untersuchen, welche Schliisse man fiber 
9k, ~a und ,~' ziehen kann, wenn man so wenig 
Annahmen wie nur m6glich macht. 

4. Auswertungen der Messungen 

a)  Voraussetzungs/reie  B e s t i m m u n g  einer 
unteren Grenze von ~k--~a 

In G1. [4] steht im NGnner unter der Wur- 

zel die Gr6Be c �9 ~ J ( b )  �9 b �9 deren Zahlen- 
0 

wert ffir jede einzelne Probe aus der R6ntgen- 

streuung bestimmt wird. Man kann daher fiir 
jede Probe e~-- ea als Funktion yon ~' auf- 
tragen. Dabei ergibt sigh eine Kurve der 
Form, wig sie in Abb. 4 dargestellt ist. Man 
erkennt aus dieser Kurve, da6 ~k--~a ffir einen 

bestimmten Wert yon c � 9  �9 b �9 db eine 
0 

bestimmte Grenze night untersehreiten kann, 
ganz gleich, welehen Wert ~' besitzt. Diese 
untere GrGnze (~o/c--0a)min haben wir fiir 
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Abb. 4. O k -  0a als Funkt ion  yon a '  ffir eine bei 
190 ~ l,l kristallisierte Probe berechnet aus dem 

Integral  der R6ntgenkleinwinkelstreuung 

allG Proben bestimmt und in der Abb. 5 
in Abhs v o n d e r  Kristallisations- 
temperatur aufgetragen. Man sight, dab 
(e~-- qa)min fiir h6here Temperaturen fiber dem 
mit den konventionellen Dichten ~k und ea 
bestimmten Wert liegt. 
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Abb. 5. Untere  Grenze (qk -  0a)min fiir den Dichte- 
untersehied zwischen ~ ' is tal l inen und  nich~ kristallinen 
Bereichen als Funkt ion  der Kristall isationstemperatur.  
Zum Vergleich ist auch die aus den konventionellen 
Werten gebildete Differenz gestrichelt eingezeichnet 

b) AbscMitzung von ~' u n d  ~a unter der A n -  
nahme einer oberen Grenze /~r  Q~ 

Als n/~chstes nehmen wir nun an, dag r 
fiir alle Proben den Wert 1,455 g/cm 3 besitzt. 
Man kann dann die G1. [1] und [4] naeh ~' 
und Qa auflSsen. Da die numerische Rechnung 
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zu umst/indlich ist, wurden die Gleichungen 
graphisch gelSst. Hierzu wurde 9 k -  ~a als 
Funktion yon ~' einmal gem/~B G1. [4] und 
zum anderen gem/~B G1. [1], die auf  die Form 

qk - -  @ 
@k --  ~a 1 - -  oV 

gebracht wurde, aufgetragen. Die beiden so 
erhaltenen Kurven sind als Beispiel ffir eine 
Probe in Abb. 6 wiedergegeben. Ihr Schnitt- 
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Abb.  6. Zur  g r aph i s c he n  B e s t i m m u n g  von  a '  bei  e inem 
a n g e n o m m e n e n  W e r t  ftir ~k- - -  aus  R 6 n t g e n k l e i n -  

w i n k e l s t r e u u n g  G1. [4], - - - -  aus  Dich te  Gl. [1] 

punkt  gibt den Wert von ~' an. Den Wert 
yon Qa erh/~lt man dann unmittelbar aus 
G1. [1]. Die ffir cr erhaltenen Resultate sind 

in den Abb. 7, Kurven 1, wiedergegeben. 
Man sieht, dab die erhaltenen Werte im all- 
gemeinen grSl3er sind als diejenigen, die man 
in konventioneller Weise aus der Dichte fiber 
G1. [1] mit ~ = 1,455 g/cm a und ~a = 1,333 
g/cm a ermittelt (gestrichelte Kurve). Die Re- 
sultate ffir ~a sind in den Abb. 8 durch die 
Kurven 1 angegeben. Die Werte sind kleiner 
als der gestrichelt eingezeichnetc konventio- 
nellc Wert. 

Als n/~chstes fragen wir nun, wie sich c~' 
und 9a /~ndern, wenn ~ kleiner wird. Mit 
Hilfe der graphischen Methode erkennt man 
leicht, dab in diesem Fall ~' grSl3er und 9a 
kleiner wird. In den Abbildungen sind zur 
Veranschaulichung noch die Resultate ffir 
e~ = 1,420 g/cm 3 angegeben. 

Es erscheint uns nun vernfinftig anzu- 
nehmen, dal3 die Dichte der kristullinen Be- 
reiche nicht fiber den Wert yon 1,455 g/cm a 
ansteigt, der yon Daubeny u. B u n n  (1) an 
einem bestmSglich kristallisierten Material 
gefunden wurde. Alle Erfahrungen zeigen 
n/imlich, dal~ bei ciner Kristallisation bei 
tieferen Temperaturen die Kristallgitterzelle 
mehr Defekte ~ufweist und daher eine ge- 
ringere Dichte besitzt. Wenn wir dies als er- 
wiesen ansehen, so kSnnen wir daraus schlie- 
I~en, dab die mit 1 bezeichneten Kurven in 
den Abb. 7 und 8 eine untere Grenze fiir ~' 
bzw. eine obere Grenze ffir ~a angeben. 
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Abb.  7. c~' a ls  F u n k t i o n  der  
K r i s t a l l i s a t i o n s t e m p e r a t u r ,  
- -  bei  A n n a h m e  eines 
k o n s t a n t e n  W e r t e s  ffir ~k, 
. . . .  f iber G1. [1] m i t  kon-  
ven t ione l l en  W e r t e n  ffir 9k 
u n d  ~a b e s t i m m t  
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Abb. 8. Qa als Funk~ion 
der Kristallisationstem- 
peratur, - - - -  bei An- 
nahme eines konstanten 
Wertes fiir r - - - -kon-  
ventioneller Wert 

c) Bes t immung von ~ und pa mit  Hil /e  der aus 
der linearen Korrelations/unktion beatimm- 
ten Werte von od 

Eine Mfglichkeit ,  die gesuchten GrfBen 
eindeutig zu bes t immen,  erh~lt  man,  wenn 
man  in die Unte r suchung  die Bes t immung  der 
l inearen Korre la t ionsfunkt ion  einschlie]3t, 
die durch  eine !Four ie r t rans format ion  aus 
der Rfn tgenk le inwinke l s t r eukurve  gewonnen 
wird. Nach  Kortleve u. VonIc (10) kann  aus 
dem Schn i t t punk t  der Korre la t ionsfunkt ion  
mi t  der Abszisse der Volumen~ntei l  a '  der  
kristal l inen Bereiche e n t n o m m e n  werden. 
Mit Hilfe des so gewonnenen ~' k f n n e n  
je tz t  die anderen  uns interessierenden GrfBen 
bes t immt  werden.  

Die Bes t immung  von  a'  aus der Korre-  
la t ionsfunkt ion  ist allerdings nur  dann  m6g- 
lich, wenn unsere P roben  aus i ibereinander  
geschichteten lamellaren Bereichen mit  ebe- 
nen Grenzfli~chen bestehen.  Um zu prfifen, 
ob das der Fall  ist, bes t immten  wir die 
spezifische innere Oberfl~che O/V nach einem 
yon  Porod (7) angegebenen Verfahren aus 
dem Ver lauf  der S t reukurve  bei grol~en 
Winkeln. Die erhal tenen Wer te  verglichen 
wir mi t  denjenigen, die wir aus der Lang-  
periode L un te r  Zugrundelegung eines Schich- 
tenmodel ls  fiber die Beziehung 

O 1 
- �9 2 [ 5 ]  

v L 

erhielten. Das VerhiUtnis der au f  verschie- 
dene Ar ten  bes t immten  inneren Oberfli~chen 
bet rug  bei allen P roben  e twa 1,2. Aus diesem 
Ergebnis  schliel3en wir, dab die Anwendung 
der l inearen Korre la t ionsfunkt ion  au f  unsere 
P roben  in genfigendem Mal3e gerechtfer t ig t  
ist. 

Der  aus der Korre la t ionsfunkt ion  best imm- 
te Ver lauf  von a'  ist in Abb. 9 aufgezeichnet.  
E r  unterscheidet  sich betr~chtl ich yon  dem 
fiber G1. [1] in konvent ionel ler  Weise be- 
s t immten  Verlauf. Die Abweichungen sind 
bei t iefen Tem p era tu r en  am grfBten.  
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Abb. 9. cr als Funktion der Kristallisationstemperatur, 
aus der Korrelationsfunktion bestimmt, . . . .  

aus der Dichte fiber Gl. [1] mit konventionellen Werten 
fiir @k und ga bestimmt, ausgefiillte Zeichen: l,/-Proben, 

offene Zeichen: r, r-Proben 
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Mit Hilfe des so gewonnenen ~' k6nnen 
jetzt die GrSBen 0k und @a unmittelbar aus 
den Gl. [1] und [4] berechnet werden. Das 
Ergebnis ist in Abb. 10 dargestellt. @~ steigt 
fiir alle Proben mit der Kristallisations- 
temperatur an und f~llt erst bei 260 ~ wie- 
der ein wenig ab. Oberhalb etwa 200 ~ liegt 
die Kurve fiir die l,/-Proben fiber der ffir die 
r, r-Proben. @a nimmt ffir die l , /-Proben 
ebenfalls mit der Kristallisationstemperatur 
zu und erst bei 260 ~ wieder ab, w~hrend es 
ffir die r, r-Proben ab etwa 200 ~ wieder 
abnimmt. 
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Abb.  10. 0/~ u n d  qa als  F u n k t i o n  der  Kr is ta l l i sa t ions-  
t e m p e r a t u r  b e s t i m m t  m i t  Hilfe  der  au s  der  Korre -  

l a t i ons funk t i on  e rmi t t e l t en  W e r t e  y o n  cr 

5. Diskussion 

Aus unseren Messungen kann man ohne 
irgendwelche zus/~tzlichen Voraussetzungen 
lediglich folgendes entnehmen: Die Dichte- 
differenz @k-@a mull bei Proben, die bei einer 
relativ hohen Temporatur kristallisiert wor- 
den sind, grSBer sein als der konventionelle 
Wert (s. Abb. 5). Das bedeutet, dal] bei diesen 
Proben die konventionellen Werte ffir @k und 
@a nicht zutreffen kSnnon. 

Einen etwas weitergehenden Einblick ge- 
winnt man unter der Annahme, dait die 
Dichte der kristallinen Bereiche @k hSchstens 
gleieh dem unter bestmSglichen Kristalli- 
sationsbedingungen gefundenen Wert von 
1,455 g/cm a ist. Man erh/~lt dann eine untere 
Grenze ffir ~' (Abb. 7, Kurven 1) sowie eine 
obere Grenze fiir @a (Abb. 8, Kurven 1). Es 
soll hier noch betont werden, dab die genann- 
ten Kurven nicht den tatss Verlauf 

yon ~' und @a angeben, sondern nut  ent- 
sprechende Schranken. 

Der tats/~chliche Verlauf yon ~', @a und Ok 
konnte erst unter Zugrundelegung einer be- 
stimmten Modellvorstellung (lineares Sehieht- 
gitter) mit Hilfe der Korrelationsfunktion 
bestimmt werden. Die dabei erhaltenen Er- 
gebnisse wollen wir nun etwas eingehender 
diskutieren. 

Als erstes fs auf, dab a' nahezu unab- 
h~Lngig yon der Kristallisationstemperatur 
ist (s. Abb. 9). Hinweise auf ein derartiges 
Verhalten st~mmen bereits aus Quellungs- 
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Abb.  11. Modell  ffir die k r i s ta l l in -~morphe  S t r u k t u r  
e ines  H o c h p o l y m e r e n  

messungen (11). Man darf aber auch nicht 
fibersehen, dab die Methode der RSntgen- 
kleinwinkelstreuung anders zwischen kristal- 
linen und nicht kristallinen Bereichen unter- 
scheidet als etwa die Dichtemessung. Be- 
trachten wir Ms Beispiel das in Abb. 11 dar- 
gestellte Modell, bei dem nicht kristalline 
Bereiche einmal in Form yon Schichten und 
zum anderen auch in Form yon kleinen Ein- 
lagerungen in die Kristallite auftreten. Bei 
der Dichtemethode werden die kleinen Ein- 
schlfisse in die Kristallite als nicht kristalline 
Gebiete angesehen, bei der l~Sntgenklein- 
winkelstreuung dagegen werden alle Ein- 
schlfisse, die kleiner als etwa 25 • sind, zur 
kristallinen Phase gez/~hlt. Dies ist auch ffir 
die Bestimmung yon @~ von Bedeutung. 

Die Dichte @e steigt Abb. 10 zufolge mit 
wachsender Kristallisationstemperatur an. 
Bei tiefen Temperaturen liegt @~ deutlich un- 
ter dem konventionellen Wert. Das deutet 
darauf hin, dab bei tiefen Temperaturen die 
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kristallinen Bereiche sehr schlecht geordnet 
sind, also einen relativ hohen Anteil an Fehl- 
stellen besitzen. Mit waehsender Kristalli- 
sationstemperatur nimmt dieser Anteil in- 
folge der hSheren Segmentbeweglichkeit 
immer mehr ab. 

Aus der Abb. 10 kann man entnehmen, da~ 
bei hohen Temperaturen ~ok fiir die r, r-Proben 
kleiner ist als ffir die l, l-Proben. Das kann 
man vielleicht damit erkli~ren, da6 die l,/-Pro- 
ben durch das langsame Aufheizen langsamer 
kristallisieren als die r, r-Proben. Es bildet 
sich daher ein geringerer Fehlstellenanteil. 

Bei der Untersuchung der Temperatur- 
abhs yon ~a f/~llt zuns auf, dal~ 
alle erhaltenen Werte unterhalb des am rein 
amorphen Stoff gemessenen Wertes von 
1,333 g/cm 3 liegen. Dies ist vermutlich darauf 
zuriickzufiihren, da6 in einem relativ friihen 
Stadium der Kristallisation durch die Kri- 
stallitvernetzung das Probengefiige so starr 
geworden ist, da6 der durch die weitere 
Kristallisation bedingte Materialverlust in 
den amorphen Bereichen durch eine Volu- 
menrelaxat, ion der Probe nicht mehr vSllig 
ausgeglichen werden kann. Der Unterschied 
zwischen den r, r-Proben und den l , / -Proben 
bei hohem T~ kann man damit erkls dal3 
die r, r-Proben nieht wie die l, l-Proben lang- 
sam hochgetempert wurden, sondern rasch 
kristallisieren. 

Wir danken Herrn Prof. Dr. E. W. Fischer ffir zahl- 
reicbe wertvolle Diskussionen. Unser Dank gilt ferner 
der Deutschen Forschungsgemeinschaft ffir die finan- 
zielle Unterstfitzung dieser Arbeit, sowie der :Fa. 
Kalle A.G., Wiesbaden, ffir die t?berlassung der Folien. 

Zusammen]assung 

Es wurden Messungen der Dichte sowie der absolu- 
ten Intensit~t der RSntgenkleinwinkelstreuung an 
teilkristallinem Poly~thylenterephthalat durchgeffihrt. 
Aus den erhaltenen Resultaten wurden der Volumen- 
anteil der Kristallite a ' ,  die Dichte der Kristallite Qk 
und die Oichte der nichtkristallinen Bereiche ffa be- 

reehnet. Bei Proben, die bei tiefer Temperatur kristalli- 
siert worden waren, lag Qk unterhalb yon 1,455 g/cm 3, 
dem Wert, der aus den Abmessungen der Elementar- 
zelle einer m5glichst gut kristallisierten Probe be- 
stimmt wurde. ~a war bei allen Proben kleiner als die 
Dichte des vSllig amorphen Stories. a '  lag jeweils fiber 
dem ~Vert, der allein aus der Dichte in konventioneller 
Weise bestimmt wurdc. 

Summary 

Measurements of the density and the absolute in- 
tensity of small angle X-ray scattering of semicrystalline 
polyethylenterephthalate were performed. From the 
results obtained the crystalline volume fraction a', 
the density of the crystals ~k and the density of the 
noncrystalline regions Qa were calculated. With samples 
crystallized at lower temperatures, qk lies below 
1,455 g/era 3, the value obtained from the crystal unit  
cell dimension on a material crystallized as well as 
possible. ~a is generally smaller than the density of a 
completely amorphous sample. For higher temperatures 
of crystallization, c~' is larger than the values obtained 
simply from the density by conventional methods. 
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