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摘   要   通过激光脉冲在样品表面局部区域形成温度梯度, 引起实验样品内部结构起伏和能量起伏概率加大, 程

度加深, 使晶体从熔融的液相亚稳态相变为固相, 实现静电悬浮下高质量可控深过冷激光脉冲触发形核. 通过有限

元模拟仿真方法研究不同加热激光束斑直径, 功率为 9 W, 功率密度为 和 的

激光对温度梯度场的影响, 得到不同激光束斑直径下熔融样品局部温度梯度场分布结果. 采用直径为 2 mm锆材

料样品, 研究在较小激光束斑直径下, 不同的激光脉冲宽度与过冷度熔融材料样品触发形核时间尺度变化. 基于经

典形核理论, 通过 16组不同过冷度, 每组 20次自发形核的数据统计分析, 得到锆材料样品在不同过冷度下从母相

熔体的亚稳态向固相移动所需时间的变化关系. 在此基础上, 开展激光脉冲束斑直径为 0.2 mm的波长为 936 nm,

样品为锆材料激光脉冲触发形核实验研究. 实验结果表明, 锆材料在过冷度为 195 K ± 3 K, 样品形核凝固过程中

所需的时间比自发形核所需时间降低 3/4, 高质量可控地使熔融样品在不同过冷度下触发形核.
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Abstract    The  containerless  and  solidification  method  of  electrostatically  suspended  deep  subcooled
samples is of great significance for materials science research and materials preparation, and this paper

proposes to realize the experimental study of triggered nucleation and solidification and measurement of

materials under deep subcooling based on the local temperature gradient field of the laser pulse. By trig-

gering the laser pulse to generate a local temperature, a temperature gradient is formed around the sam-

ple, and the temperature gradient triggers convection to increase the probability of structural and ener-

gy undulation inside the experimental sample and deepen the degree, so that the crystals change from a

molten liquid phase to a solid phase, realizing high-quality and controllable deep-subcooling laser pulse-

triggered nucleation under electrostatic levitation. By means of finite element simulation methods, the ef-

fect  of  laser  heating  with  different  spot  diameters  and  a  power  of  9  W,  a  power  density  of

 and   on the temperature gradient field was investigated. The dis-

tribution results of the local temperature gradient field in the molten sample under different laser spot

diameters were obtained. A zirconium sample with a diameter of 2 mm was used in the experiment to

study the time scale of triggered nucleation of molten samples with different laser pulse widths and sub-

cooling degrees  under  smaller  laser  beam spot diameters.  Based on the classical  nucleation theory,  the

time required for the zirconium samples to move from the substable state of the mother phase melt to

the solid phase under different supercooling degrees was obtained by statistically analyzing the data from

16 groups of 20 spontaneous nucleations at different supercooling degrees. On this basis, the experimen-

tal study of laser pulse triggered nucleation was carried out at a wavelength of 936 nm with a laser pulse

spot  diameter  of  0.2  mm and a sample  of  zirconium material.  The experimental  results  show that  the

time required for nucleation and solidification of zirconium material at a low subcooling of 195 K ± 3 K

is 3/4 times lower than that required for spontaneous nucleation, and that high quality and controllable

nucleation can be triggered for molten samples at different subcooling levels.

Key  words    Electrostatic levitation, Laser pulse, Local temperature gradient, Triggered nucleation

 0　引言

静电悬浮装置是一种测量材料热物性、研究无容

器凝固机理和探索新型材料的无容器实验装置[1,2]. 静

电悬浮采用激光加热技术对样品进行非接触式加热

处理, 无容器的方式有效避免了容器壁在样品表面引

起的化学反应和异质形核, 静电悬浮可以获得较大过

冷度范围的大尺寸液滴[3,4]. 与声悬浮、气悬浮、电磁

悬浮[5–7] 等其他无容器方法相比, 静电悬浮技术可以

实现更稳定的样品控制, 为材料研究提供了无污染、

扰动小、无强制对流的高真空环境, 已成为材料制备

与研究的一种新途径[8,9].

静电悬浮技术已经发展近 30年, 美国马歇尔太

空飞行中心、日本宇航局、德国航空航天中心、韩国

标准科学研究院和俄罗斯科学院高温联合研究所都

先后研制了静电悬浮无容器装置, 对多种材料的热物

理性质开展了测量研究[10–14]. 中国的西北工业大学于

2010年建立了单轴反馈静电悬浮控制系统[15], 实现多

种样品悬浮. 中国科学院国家空间科学中心的团队[16]

于 2015年建成静电悬浮实验装置, 测量了锆材料相

关热物性. 2019年中国科学院空间应用工程与技术中

心研制完成以 CCD (Charge-Coupled Device)作为

位置传感器的静电悬浮实验装置[17], 对多种金属及其

合金进行了热物性与过冷熔体触发形核研究工作. 在

中国载人航天计划的支持下, 中国科学院硅酸盐研究

所和中国科学院空间应用工程与技术中心在中国空

间站核心舱部署了无容器科学实验柜, 用于开展微重

力条件下高温难熔材料无容器凝固研究及材料热物

性分析[18].

由于静电悬浮装置的无容器非接触式实验方式

对样品引入的扰动较小, 样品通常在较大过冷度下才

发生形核凝固行为. 为获得不同过冷度下材料的热物
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性质特征, 国内外已开展大量研究实验. Rathz等[19]

在静电悬浮条件下, 使用钨探针通过步进电机对熔融

Ni60 Nb40合金进行触发, 得到了过冷度为 50, 98,

105, 154 K的样品. Herlach等 [20] 使用 Fe95 Mo5合

金探针对过冷态下的铁镍合金进行触发, 并结合样品

温度值证明了样品内生成了亚稳态面心立方结构凝

固产物. Aoyama等[21] 使用飞针触发和硅粉尘微粒触

发的方法 , 在静电悬浮状态下获得了过冷度范围

43～317 K的高纯 Si样品, 观察不同过冷度下枝晶的

生长机制转变过程. Yang[22] 通过钼针、弹簧和直线

导入器搭建了触发形核装置, 结合高速摄像机测量多

种高温难熔材料 (例如 Zr, Nb, W, Ta, Mo)不同深

过冷度条件下枝晶生长速度.

目前, 在外静电悬浮设备中, 为获得不同过冷度

下的实验样品, 对于过冷样品的主动触发方式大多基

于探针的异质形核触发方法. 虽然通过引入的异质探

针触发具有较高的形核成功率, 但是由于悬浮样品本

身的不稳定性叠加运动的探针引入的动能, 极易扰动

样品悬浮控制的稳定性, 使样品掉落或者样品与探针

粘连, 这对实验测量会造成极大困难. 此外, 探针的接

触式触发在与样品接触后会导致样品传热方式由单

纯的激光加热热辐射传热转变为热传导传热, 所测样

品的温度变化情况难以反映出真实特性.

2.86× 108 W ·m−2 1.146× 107 W ·m−2

本文针对异质形核过程中, 获得最大过冷度范围

内不同过冷度下的形核样品存在控制难点的问题, 提

出一种基于激光脉冲局部温度梯度场同质快速形核

方法. 激光的高亮度光斑经透镜聚焦后可使材料温度

上升到数千度[23], 在材料制造领域具有重要的应用价

值, 例如激光加热熔融材料样品与制备的材料表面的

光洁度、形变、起球缺陷等现象会受激光功率、扫描

速度和光束光斑大小的影响[24]. 本文采用较小的激光

束斑直径, 使用不同宽度的激光脉冲对样品进行局部

加热, 增大熔融锆材料样品局部温度场分布梯度, 使

液态样品发生结构和能量起伏概率增加, 从而触发

形核, 高质量可控地获得不同过冷度对应的锆材料

凝固样品. 通过经典形核动力学理论和激光脉冲触

发形核原理分析, 通过热仿真分析实验研究了不同

加热激光束斑直径 , 功率为 9 W, 功率密度为

和 的激光对

样品表面产生的局部温度梯度场分布. 基于热仿真分

析结果, 通过静电悬浮实验开展实验验证. 实验结果

表明, 激光脉冲使熔融锆材料样品产生局部温度梯

度, 通过非接触式激光脉冲触发手段高质量控制样品

形核过冷度, 从而获得锆样品在过冷 195～306 K范

围的实验结果. 本方法能够有效控制锆材料样品在最

大过冷度范围内的不同过冷度下的形核凝固. 基于本

研究的地面实验结果, 可为空间无容器材料实验高质

量可控激光脉冲触发形核研究提供基础.

 1　实验装置与工作原理

 1.1　实验装置整体组成

为实现样品的稳定悬浮和非接触式加热控制, 静

电悬浮无容器实验装置集成精密的光学、机械、电子

学控制、热辐射等测量控制系统. 实验容器为真空腔

体, 腔体内部有悬浮样品的高压电极, 腔室外部载物

台上放置用于测量和控制的外围抽真空组件及各类

传感器, 整体装置如图 1所示. 静电悬浮实验装置的

测量控制单元分为三部分: 位置控制模块、温度控制

模块统、图像采集模块. 位置控制模块实时采集实验

样品的位置信息, 并通过控制高压电源的输出电压控

制实验样品的位置, 使样品稳定悬浮于上下电极之

间. 温度控制模块用于控制加热激光器的输出激光功

率, 并采集实验样品的温度, 使实验样品的温度值达

到设置值. 图像采集模块通过采集实验样品的表面图

像, 观察样品的悬浮情况和表面形貌瞬态信息.

静电悬浮无容器装置控制单元包括位置控制模

块和温度控制模块两部分, 位置控制模块由位置测量
 

图 1    静电悬浮实验装置

Fig. 1    Electrostatic levitation experimental device
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准直激光器、位置敏感传感器 PSD (Position Sensi-

tive Detector)、外部高压电源、高压电极、紫外补光

灯、偏置电源、位置控制器及上位机控制软件组成,

样品位置控制模块原理图如图 2(a)所示. 高压上下

电极安装于真空腔室的中心轴线位置处, 上下高压电

极为圆柱形, 上高压电极直径为 10 mm, 下高压电极

直径为 25 mm, 上下高压电极间距 8～10 mm, 电极

间距可根据实验样品大小进行调节, 高压电源与上下

高压电极通过专用的高压传输电缆连接. 使用 He-Ne

位置准直激光器作为垂直平面位置的测量光源, 通过

扩束准直透镜获得直径 20 mm的平行光束, 覆盖上

下高压电极之间样品所处的位置区域. 悬浮样品遮挡

的平行光阴影暗场光斑被投射到 PSD位置传感器上,

PSD位置传感器将样品的位置信息转换为相应的电

压信号, 传输至位置控制模块. 位置控制模块通过比

较样品实际位置与给定目标位置的偏差, 控制高压电

源的电压输出值, 从而控制样品受到的电场力, 使样

品稳定地悬浮于目标位置. 在 600～900℃ 温度范围

内, 悬浮样品由于光电子逸出易发生电荷丢失, 样品

受力发生显著变化, 为维持样品表面电荷量, 采用基

于光电效应的紫外照射方法, 激发样品表面的电子脱

离, 使样品增加电荷量[25]. 偏置电压源用于增大上下

电极间的电场强度, 使样品在起跳阶段更容易悬浮.

静电悬浮无容器装置的温度控制系统由双波长

红外测温仪、温度控制器、上位机、加热激光器和脉

冲触发激光器构成, 如图 2(b)所示. 双波长红外测温

仪、加热激光器和脉冲触发激光器安装于真空腔外围

的水平实验台上, 通过石英玻璃窗口对真空腔内实验

样品的温度进行采集与控制. 温度控制器通过数字串

行通信接口与高低温段双波长测温仪 (Sensortherm

H322, 波长为 1.4 μm和 1.64 μm)通信, 实时读取样品

温度数据, 通过 PID (Proportional Integral Deriva-

tive)控制算法调节激光器输出功率, 使样品温度维

持在设定温度值附近. 三台波长为 915 nm的加热激

光器互成 120°对样品进行加热, 加热输出激光通过激

光聚焦镜集中照射至样品的中心处. 激光脉冲触发激

光器用于在样品熔融后开展激光脉冲触发实验.

静电悬浮无容器装置的图像采集系统由高分辨

率工业相机 CCD和超高速相机组成 . 高分辨率

CCD图像采集系统由 LED (Light Emitting Diode)、

滤波片、高分辨率 CCD和上位机存储设备构成, 其

原理图如图 3所示. 加热激光器对样品进行非接触式

加热过程中, 容易产生的较强的光辐射, 这些光辐射

会影响样品图像边缘的清晰程度[26], 从而影响图像边

缘提取的准确度 . 因此需要使用波长为 450 nm的

LED作为背景光源照射材料样品, 再通过相应波长

的带通滤光片将光辐射滤光, 使用带聚焦镜头的高分

辨率 CCD拍摄样品图像, 获得清晰的样品轮廓图像.

高分辨 CCD的分辨率为 1628 pixel×1236 pixel, 采

集图像的帧频率为 20 frame·s–1. 在深过冷条件下, 金

属的晶体凝固速率非常快, 可到每秒几十米 [27]. 为了

分析样品在不同过冷度下凝固时的固液界面迁移情

况, 从而计算固液凝固的枝晶生长速率, 使用超高速

图像采集系统拍摄样品再辉时的表面瞬态变化, 超高
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图 2    静电悬浮控制单元原理

Fig. 2    Schematic diagram of control unit of electrostatic levitation
 

王艳秋 等: 静电悬浮激光脉冲局部温度梯度触发形核实验技术 1521



2× 105 frame · s−1

速相机在分辨率 150 pixel×150 pixel的帧率可达

.

 1.2　形核热动力学原理

R

经典形核理论即描述新相的形成理论, 从热力学

驱动力角度分析, 新相形成的必要条件是在母相中因

结构起伏形成基于原子或分子单元的小团簇, 团簇突

破母相的热力学稳定性, 在不同的热力学驱动力和动

力学势垒作用下形成相变的过程[28]. 由热力学第二定

律可知, 形核需要克服热力学驱动力, 即体积自由能

和界面自由能等负驱动力, 以及动力学能垒临界形核

功, 从而形成临界晶核. 当熔融液态的母相中形成一

个结晶团簇时, 设晶核的形状为球形, 半径为 , 则吉

布斯自由能可表示为[29]

∆G = −4

3
πR3∆Gm + 4πR2σ. (1)

∆Gm

σ r∗

其中,  为固液两相单位体积吉布斯自由能的差,

为固液界面自由能. 体系内形成尺寸大小为 的临

界晶核需要克服的临界形核势垒可表示为[29]

∆G∗ =
16πσ3

3∆Gm
2 =

1

3
Aσ. (2)

其中, A 为样品表面积.

∆G当体系吉布斯自由能 为负值时, 发生相变.

根据经典形核理论, 固相液相之间的自由能之差为材

料相变提供热力学驱动力. 液相向固相相变过程需使

样品维持在一定的过冷度下, 过冷度与固液两相的吉

布斯自由能之差为正相关, 高过冷度对应大自由能之

差, 因此相变的驱动力也越强, 形核率越高. 在单质熔

体中, 形核率主要由过冷度决定. 过冷度较低时, 形核

率很低, 接近于零, 当达到一定过冷度时, 形核率才骤

然增大[30].

静电悬浮实验中, 无容器非接触式加热方式避免

了非均匀形核. 由于材料凝固发生时的过冷度难以人

为控制, 因此高质量可控获得不同过冷度下的凝固样

品存在难点. 为了分析不同过冷度下样品的形核凝固

机制, 通过引入基于激光脉冲触发的同质均匀形核技

术对悬浮过冷态的高温难熔样品进行形核触发实验.

激光脉冲触发形核凝固的原理是通过一台激光

脉冲触发器对过冷态的熔融样品聚焦发射高功率的

不同脉冲宽度的脉冲激光, 在样品表面形成局部温度

梯度场, 提供形核所需的能量起伏和结构起伏, 形成

临界晶核突破形核势垒, 实现样品在不同过冷温度条

件下的形核凝固.

 1.3　温度梯度下激光触发形核原理

静电悬浮无容器实验系统采用激光加热法对高

熔点金属及合金材料进行加热, 利用激光高亮度特

性, 激光与物质相互作用时, 材料物质吸收光子能量

转换为热能, 导致材料温度上升[31]. 由于激光是由受

激辐射产生的, 传播特性与普通球面光波存在较大差

异, 因此常用激光束或高斯光束描述激光的波形特

征. 基模高斯光束是激光束的典型形式, 激光谐振腔

发射的基模行波在横截面上的光强分布为圆斑, 中心

处光强最强, 沿边缘方向渐弱, 为高斯分布状态[32]. 高

斯光束界面的场振幅可表达为

E (r) = E0exp
(
− r2

ω2

)
. (3)

E0 r

ω

其中,  为高斯光束振幅最大的值,  为距离激光光

斑中心的距离,  为光束在束腰的半径.

高斯光束的功率密度分布为

I(r, z) = I0exp
(
−2r2

ω2

)
exp(−βz). (4)

β其中,  为光的吸收系数, z 为光束传播方向.

在旁轴近似下, 基模高斯光束的电场振幅在空间

中的分布为[33]

 

PCCCD camera
High-voltage ground

Optical filter
Lower electrode

Focus lens
Background light

Sample

Upper electrode

图 3    图像采集系统原理

Fig. 3    Schematic diagram of image acquisition system
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E(r, z) =
E0

ω (z)
exp

[
− r2

ω2 (z)

]
exp

{
− i

[
kz+

k
r2

2R (z)
− ϕ (z)

]}
. (5)

E0 ω (z) kz

k
r2

2R (z)
R (z)

R (z) = z

[
1 +

(zR
z

)2
]

ϕ (z)

ϕ (z) = arctan
(

z

zR

)
zR zR =

πω2
0

λ
ω0

其中,  为束腰中心场强,  为光束半径,  为平

面波相位,  为波前曲率相位,  为波前曲率

半径,  ,  为轴向相位漂移,

,  为瑞利长度,  , 

为束腰半径.

功率谱密度为光功率在空间域的功率分布, 由电

场振幅的平方给出 (忽略常数因子), 其表达式为

I(r, θ, z) =I0
ω2

0

ω2 (z)
exp

[
− 2r2

ω2 (z)

]
exp

{
− i

[
kz+

k
r2

R (z)
− 2ϕ (z)

]}
.

(6)

I0其中,  为束腰中心的峰值强度.

当激光与材料相互作用时, 能量分布正比于电场

振幅的模平方, 高斯光束的能量集中在光束中心, 随

横向距离呈指数衰减. 高斯光束的光斑直径越小, 能

量越集中. 当使用大功率激光加热物体时, 基于高斯

光束能量分布原理, 被加热物体的光斑中心和边缘会

因光束能量强度不同产生较大的温度梯度, 局部温度

梯度引起实验样品内部结构起伏和能量起伏概率加

大, 程度加深, 从而创造形核条件, 高质量可控地使样

品在不同过冷度下触发形核.

 2　激光脉冲触发形核仿真分析

2.86× 108 W ·m−2

1.146× 107 W ·m−2

使用 COMSOL多物理场仿真分析工具对激光加

热下样品内部温度进行仿真分析, 用以获得静电悬浮

下被激光加热的样品内的温度场分布情况. 基于三维

结构模型进行热仿真分析, 图 4为样品网格结构, 样

品形状为球体, 材料为锆, 直径 2 mm, 样品吸收率为

0.25, 加热激光热源选用高斯圆形热源, 加热激光输

出功率为 9 W, 根据本研究中静电悬浮装置指标, 加

热激光的光束光斑直径设置为 0.2 mm, 功率谱密度

设置为 ; 光束光斑直径设置为

1 mm, 功率谱密度设置为 . 在激

光非接触式加热的热辐射仿真过程中, 锆材料发射率

设置为 0.32, 环境温度设置为 20℃, 仿真时间为 10 s,

图 5为样品不同时刻样品温度分布仿真结果.

一束激光束斑直径为 0.2 mm对样品进行激光加

热情况下, 样品在不同时刻的横切面的温度变化仿真

可以看出激光照射处, 样品表面的温度一直明显高于

其他地方的温度值, 形成较大温度梯度. 使用一束激

光, 光束直径越小, 激光能量越大, 为局部温度梯度下

激光脉冲触发形核实验奠定了基础. 同时, 在悬浮加

热熔化过程中, 实验样品受热的均匀程度会影响样品

悬浮稳定度, 样品受热不均匀导致样品晃动较大, 不

利于触发形核凝固, 因此需要确定在不同加热激光

数量和激光光束直径条件下, 温度分布均匀的实验

方案.

2.86× 108 W ·m−2

1.146× 107 W ·m−2

在不同数量的激光和不同激光光束直径条件下,

根据实际实验需求 , 选取光束直径分别为 0.2 mm

和 1 mm, 功率谱密度分别为 和

 时进行对比分析, 样品的平均温

度达到 1800±10 K, 热趋于稳态下的样品横截面温度

场分布如图 6所示. 从仿真结果可知, 使用三束加热

激光并且激光光斑直径为 1 mm的加热方式与其他

方式相比, 样品内的温度分布更为均匀, 单束激光直

径为 0.2 mm的加热方式产生的温度梯度场最大.

通过有限元仿真分析, 样品在不同加热方式下,

使用一束激光, 光束直径为 0.2 mm, 可以提供的最大

温度梯度和平均温度梯度较大 (如图 7a～b中红色实

线所示, 此处温度梯度为范式, 反映温度变化的总体
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图 4    实验样品的网格划分

Fig. 4    Meshing of tested sample
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强度), 因此可作为激光脉冲触发形核实验的触发条

件. 使用三束激光, 光束直径为 1 mm, 可提供较为均

匀的温度分布, 最大温度差为 11 K, 最大温度梯度和

平均温度梯度均为最小, 用于作为样品加热到融化过

程中的激光器加热及温度保持实验条件. 单束激光,

光束直径为 0.2 mm, 在 2 s内能提供的最大温度梯度

和平均温度梯度最大. 仿真结果与理论上高斯光束光

斑直径越小, 激光能量越大, 形成温度梯度越大的结

论相符.

如图 8所示, 不同激光光束数量和激光光斑直径

情况下, 热仿真分析趋于稳态时样品表面温度变化.

结果如下: 一束激光, 光斑直径为 0.2 mm, 趋于稳态

的平均温度为 1000 K时, 样品的最大温度值变化量

为 43.1 K; 三束激光, 光斑直径为 1 mm, 趋于稳态的

平均温度为 1000 K时, 样品温度变化只有 4.7 K. 由

此可见, 三束激光, 光斑直径为 1 mm的加热方式能

够提高样品在温度趋于稳定状态下的温度均匀性. 一

束激光加热, 光斑直径为 0.2 mm可实现较大的局部

温度梯度, 从而实现局部温度梯度下的激光脉冲触发

形核.

 3　实验结果与分析

研究中实验样品为锆球, 直径为 2 mm, 样品熔

点为 2125 K, 基于静电悬浮无容器装置开展激光脉

冲触发形核实验技术验证. 使用经过仿真结果验证的

高斯光束, 光斑直径为 0.2 mm的单束激光开展不同

过冷态下的液态锆样品进行触发形核实验, 使用光斑

直径为 1 mm的三束加热激光加热熔化样品和保持

过冷温度, 统计分析样品锆在自发形核凝固和激光脉

冲触发形核凝固条件下锆的形核凝固时间, 并进行对

比分析.

 3.1　自发形核凝固实验

样品锆被激光器加热熔化后, 控制加热激光器的

输出功率, 使样品温度维持在一定的过冷度或过热度

下, 该过程称为样品的熔融保持过程, 该过程中样品
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图 5    激光光束半径为 0.2 mm时不同时刻样品温度分布

Fig. 5    Temperature distribution inside the sample at different times when the laser beam radius is 0.2 mm
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温度为样品的过冷保持温度. 通过实验验证, 实验样

品锆, 可以控制其保持温度在 1823～2423 K范围内

进行调节.

图 9为样品锆温度保持状态下的温度和加热激

光功率的变化情况. 从图 9(a)局部放大结果中可以

看出, 熔融样品的保持温度无论在 2173 K的过热阶
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段还是在 1873 K的过冷阶段, 通过加热激光器功率

快速地调节使温度控制在±3 K之内, 从而实现均匀

的温度场控制. 加热激光输出功率在 2173 K时维持

在 20±1 W, 实验测试结果如图 9(b)中实线所示. 三

束加热激光器对熔融样品温度的精准控制, 为激光

脉冲形核触发实验提供了过冷态下的稳定均匀的温

度场.

自发形核实验过程如下, 首先将预热后的锆样品

进行稳定悬浮, 打开加热激光器, 根据设定的目标加

热温度逐步提高激光器输出功率加热悬浮样品, 待样

品加热至熔点温度后, 维持激光器输出功率, 使样品

完全熔化. 此时小幅度调整加热激光器输出功率, 使

熔融样品的温度保持在特定过冷度下, 记录样品此特

定过冷度 ΔT (单位 K)下, 维持过冷状态到自发形核

凝固之间的保持时间 th (单位 s). 通过多次实验统计

平均的方式减少偶然误差对实验的影响, 每个特性过

冷度下的自发形核凝固实验重复 20次. 本研究完成

了过冷度 198～306 K范围内的锆样品自发形核实

验, 获得凝固保持时间 th 和过冷度 ΔT 的实验数据,

通过拟合得到不同过冷度下自发形核凝固所需时间

th = 3.05× 1.05(320−∆T ) − 1.98. (7)

根据图 10所示实验结果可知, 随着过冷度的减

小, 样品自发形核凝固所需的过冷保持时间呈指数增

长, 实验结果验证了 1.2节形核动力学所描述的经典

形核理论.

 3.2　激光脉冲触发形核凝固实验

基于激光脉冲触发的激光加热法利用激光高亮

度特性, 激光与物质相互作用时, 材料物质吸收光子

能量转换为热能, 导致材料温度上升, 这一过程具有

复杂光电场耦合现象[33]. 根据仿真验证结果, 实验中

使用单束激光, 光束直径为 0.2 mm的激光作为大温

度梯度激光脉冲触发形核能量源, 另外使用三束激

光, 光束直径为 1 mm的激光用于保持均匀的过冷温

度, 开展激光脉冲触发形核实验. 在激光脉冲输出频

率固定, 光束半径相同的情况下, 激光脉冲宽度持续

时间越长, 提供的结构起伏和能量起伏的概率越大.

在不同脉冲宽度下, 激光脉冲触发形核温度曲线如

图 11所示, 图中最后一个尖峰为激光脉冲触发产生

的形核再辉温度曲线. 实验过程与自发形核凝固实验

一致, 重复 20次, 统计平均消除偶然误差. 在不同脉

冲宽度条件下进行实验. 不同过冷度下, 激光脉冲触

发形核实验的时间与理论上形核凝固时间的对比关

系如图 12所示. 通过图 12实验数据分析可得, 样品
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过冷保持时间与激光脉冲触发形核时间比值大, 说明

激光脉冲触发形核凝固的方法在该过冷度下缩短了

形核时间, 高质量控制样品在不同过冷度下触发形

核. 在过冷度为 195 ± 3 K时, 样品形核凝固过程中

所需的时间比自发形核所需时间降低了 3/4. 在过冷

度为 250～260 K的范围内, 由于过冷形核所需相变

驱动势能与本实验中激光脉冲光斑总能量大小相当,

因此形核时间比率缩短分数较小 ; 当过冷度大于

265 K时, 过冷形核所需相变驱动势能更大, 较小的

(20 ms和 70 ms)激光脉冲能量能够提供较大的能量

扰动, 从而使形核时间比率缩短至 1/7. 本实验验证

了激光脉冲产生的局部温度梯度场缩短了深过冷触

发形核凝固时间, 高质量可控地触发样品形核, 从而

获得不同过冷度下的凝固样品.
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材料的枝晶生长机制对于分析材料的凝固过程

有重要意义 , 基于界面能各向异性的 LKT/BCT

(Lipton-Kurz-Trivedi/Boettinger-Coriell-Trivedi)模

型[22] 常用于描述枝晶的生长过程. 样品的枝晶生长速

度随过冷度增大呈现指数增长趋势, 枝晶微观形态与

枝晶生长速度大小密切相关. 为进一步验证本文提出

的激光脉冲局部温度梯度触发形核技术的有效性, 使

用超高速相机 (i-SPEED508)以 2×105 frame·s–1 的

拍摄速率对样品锆在激光脉冲触发形核凝固过程中

的表面瞬态图像进行采集, 通过凝固过程中样品固液

界面迁移的速度来计算样品的枝晶凝固速度. 样品锆

在再辉时的固液界面迁移如图 13所示, 图中暗色部分为

过冷的液态锆, 白色明亮色部分为再辉凝固后的固态锆.

从图 13可清晰看出样品的初始形核点位于液态
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t = 60 µs                                  t = 65 µs                                   t = 70 µs                                   t = 75 µs

t = 80 µs                                  t = 85 µs                                   t = 90 µs                                   t = 95 µs

图 13    样品锆在 245 K过冷度下凝固时的表面固液界面迁移情况 (暗色部分为过冷的液态锆,

明亮色部分为再辉凝固后的固态锆. 高速相机拍摄速率为 2×105 frame·s–1)

Fig. 13    Surface solid-liquid interface migration situation of zirconium under 245 K undercooling (The dark parts

of the picture are liquid zirconium that is supercooled, and the bright white parts are solid zirconium

that has recized. Shooting rate of high-speed camera is 2×105 frame·s–1)
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锆底部白色区域, 随着时间推移, 该区域不断向上迁

移. 图片中间部位的亮斑为激光光斑照射形成的亮

点, 而非形核再辉释放能量产生的亮点, 再辉凝固过

程在 95 μs内完成. 使用标准尺寸 2 mm的样品球对

图像像素进行标定后, 通过固液界面边缘迁移的像素

点和记录的时间之间的关系计算出样品锆激光脉冲

触发形核凝固时的固液界面迁移速度 (见图 14), 计

算枝晶生长速度模型涉及的物理参数列于表 1. 由计

算可得 , 过冷度为 245 K时 , 锆枝晶生长速率为

23.1 m·s–1. Wang等 [34] 通过静电悬浮法测量了高纯

度锆的枝晶生长速率与过冷度的关系 , 其测得在

245 K过冷度下锆的枝晶生长速率为 22.2 m·s–1. 在

相同的过冷度下, 本工作与文献 [34]的测量结果相

符, 误差在 5%以内.

 4　结论

采用激光脉冲触发形核实验技术, 在不同过冷度

下, 使用同一激光光束光斑直径 0.2 mm, 不同脉冲宽

度的激光对实验样品进行局部温度梯度条件下的触

发形核实验研究. 从能量的角度分析, 光斑直径较小

的激光脉冲具有较大的激光能量, 聚焦液态样品后使

样品内部局部温度梯度增大, 导致能量和结构的起伏

概率加大, 程度加深, 使该区域的分子或原子团簇有

更容易突破形核势垒, 形成晶核并凝固, 获得不同过

冷度下的凝固样品. 实验结果表明: 在控制较小过冷

度下触发形核实验中, 不同宽度的激光脉冲触发样品

表面形成局部温度梯度, 使样品内部产生更大程度结

构起伏和能量起伏是影响激光脉冲触发形核的关键

因素; 在控制较大过冷度下触发形核实验中, 较小的

激光脉冲宽度可提供较大的能量扰动从而触发样品

形核.

针对静电悬浮条件下高质量可控地获得最大过

冷度范围内不同过冷度下的形核样品存在控制难点

的问题, 提出基于激光脉冲局部温度梯度触发形核的

同质均匀形核方法, 以锆为样品开展了热仿真分析研

究, 基于仿真分析结果开展静电悬浮熔融过冷状态下

的实验验证. 实验结果证明, 采用激光脉冲局部温度

梯度触发形核方法使液态锆在不同过冷度下发生了

同质形核凝固行为. 本文提出的激光脉冲局部温度梯

度触发形核方法能够高质量控制样品在不同过冷阶

段触发形核, 从而获得在最大过冷度范围内的不同过

冷度形核凝固样品, 为研究高温难熔材料的过冷形核

机理和快速凝固机制提供有效支持.
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