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采用典型的透明模型合金，即丁二腈@! #A&’B水杨酸苯酯（2CD@!# A&’B2&8(8）合金，对界面前沿溶质扩散边界层

和界面稳定性进行了实时观测，并结合丁二腈@! # !;’B 乙醇（2CD@!E!;’B F’G）、丁二腈@-E?>;’B 氧杂萘邻酮 !A+
（2CD@-E?>;’BC!A+）的实验结果，对纯扩散和存在对流情况下的定向凝固界面形态稳定性进行了系统的分析 #发现

以往所进行的界面稳定性分析能够准确描述实验中所观测到的界面失稳的时间相关特性，并发现界面失稳演化存

在两个时间结点，即界面失稳孕育时间和平胞转变孕育时间，所获得的时间相关解能够准确预测实验中观测到的

平胞转变孕育时间，而对流效应则明显缩短了界面失稳和平胞转变的孕育时间 #实验中获得的单位扰动振幅发展

速率比稳态理论预言值小了将近一个数量级，而与时间相关解较为接近 #
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! E 引 言

界面稳定性是晶体生长和金属凝固形成复杂界

面花样的起点，对界面失稳后凝固界面形态演化和

选择具有重要的影响 #然而，以往经典的界面稳定性

理论［!，+］及相关理论修正［>—A］忽视了界面形态演化

的时间相关特性，因此无法对其中所涉及的重要特

征尺度的时间发展行为进行准确描述，需要指出的

是，凝固组织的最终形态选择与其时间相关的发展

历史密切相关［J—!!］# 基于此，L&770% 和 M&%:07［!+］于

!<<> 年首次通过分析界面前沿的初始溶质扩散场

的发展过程对平界面的稳定性进行了时间相关的半

解析数值分析，从理论上揭示了界面稳定的时间相

关特性，并描绘出了空间扰动尺度的时间发展行为，

不过他们的分析仅限于溶质的纯扩散过程，忽视了

对流对初始溶质再分配影响 #由此可见，把凝固界面

形态稳定性理论分析准确地建立在非稳态溶质再分

配的基础之上，对于深刻地理解凝固界面演化的时

间及历史相关特性显得尤为必要 #为此，在文献［!>］

中基于非稳态溶质再分配模型，对纯扩散和存在对

流情况下的定向凝固界面形态稳定性进行了统一的

时间相关的非稳态分析，并给出了时间相关的稳定

性解的表达式 #
由于以往关于界面稳定性的时间相关特性的实

验分析［!?—!J］都无法对溶质扩散边界层进行准确的

测量，主要考虑的是纯扩散条件下界面稳定性发展

的时间相关特性，本文将采用典型的透明模型合金，

即 2CD@! #A&’B2&8(8 合金，通过对界面前沿溶质扩散

边界层和界面稳定性进行实时观测，并结合文献

［!A］和 M(.07’ 等［!J］ 采 用 2CD@! # !;’B F’G，2CD@
-E?>;’BC!A+ 的实验结果，对纯扩散和存在对流情

况下的定向凝固界面形态稳定性进行系统的分析，

并与文献［!>］所给出的时间相关解进行比较 #

+ E 实验方法

采用 2CD@! # A&’B 2&8(8 合金以不同生长方向进

行垂直定向凝固 # 由于 2&8(8 的密度大于 2CD，界面

向上生长时，温度场和溶质场的分布都有利于抑制

对流，溶质场表现出接近纯扩散的特征，而当界面向

下生长时，温度场和溶质场的分布都促进对流的产
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生 !考察不同对流条件下凝固界面形态的实时演化

过程中，采用 "#$%&’(%)*(+ 显微干涉仪直接同步测

定界面前沿溶质浓度场，实验装置和试样盒如图 ,
所示，凝固过程的温度场和凝固速度可通过数控同

步调节置于试样上下两端的 -(./0(+ 加热 1制冷装置

进行准确控制 !

（#）"#$%&’(%)*(+ 干涉仪示意图

（2）试样盒示意图

图 , 实验装置示意图 ! 为准直透镜，" 为反射镜，34 为分光

器，# 为光源，$，%，556 为摄相头

采用 精 馏 再 区 域 熔 炼 的 方 法 得 到 纯 度 大 于

778779 丁二腈，在真空下与分析纯的水杨酸苯脂熔

合制成合金，随后在真空或高纯氮气氛下制备试样

（试样尺寸为 :8;<< = ><< = ,?@<<），以保证合金成

分的准确性 !实验之前采用熔化法在试样盒中先形

成一个无亚晶界的单晶，每次实验都从这个晶种出

发，使其一个（,::）晶面与试样盒的前后表面平行，

以保证每次实验中晶体晶面性质与初始状态完全

相同 !

? 8 失稳扰动波长

图 A 比较了基于时间相关的溶质扩散解的时

图 A 时间相关的失稳扰动波长的演化模式 45B&, ! ,C/9D/%，

$E F ; !>GH 1 <<，&I F : !G@!<1 J

间相关界面稳定性分析与 "K..0)J 和 4(L(+L#（"4）发

展的界面稳定性理论［A］所得到的失稳扰动波长 !模
型计算中所涉及的时间相关的界面前沿瞬时扩散长

度 ’，瞬时界面溶质浓度 ( 0，瞬时界面溶质浓度梯度

$ /
5 由我们建立的初始溶质再分配模型［,G］求得 ! 由

图 A 可见，时间相关平界面的失稳扰动波长范围并

非在晶体生长一开始就出现，而是存在一定的滞后，

同时，该范围远小于 "4 稳定性理论所得到的失稳

扰动波长范围，且其中的最大失稳扰动波长!<#M 和

最小失稳波长!<0) 皆为一时间相关函数 ! 许多实验

结果显示［@，,:，,>，,;］，平界面失稳初期，界面上首先出

现一些振幅极微的变形，形状近似正弦波，以后这些

扰动在保持波长不变的情况下扩展振幅，直至形成

胞晶，我们定义此扰动波长的平均值为特征扰动波

长!! !将在与图 A 相同条件下所做实验［,;］中得到

的特征扰动波长!!示于图 A，可以看出，平界面失

稳后，界面上并不立刻出现明显的破缺，而是直到此

后 GA:J，此时!<#M N!! N!<0)，扰动振幅才开始扩

展，我们定义该时刻为平胞转变点 )*，而将初始出

现失稳的时刻定义为平界面失稳点 )+ ，通常在实验

中观察到的失稳时间即为平胞转变点而非平界面失

稳点 !可见，平胞转变点通常要比平界面失稳点滞后

一段时间 !
由平胞转变点的定义，可以方便地确定平胞转

变点出现的时刻 )*，即

!<0)（ )*）F!!， （,）

式中!<0)（ )*）可由文献［,?］中（>7）式来确定，令
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可得
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!"可由 +,--.#/0,#1.- 模型确定［2］，或者也可由以下

实验经验规律来确定：

!" $ %!3’.,45
!"#

#%%! "
#& $(#( ) $! —， （6）

式中 $( 为稳态生长时的浓度梯度，

$( $ &
’0

(&（)& ) 7）

)&
，

% 为相关经验常数，通常 % $ 8—7&［9，7&，76，7:］; 于是，

（7）式可近似表示为

#& $(#( ) $
—

#& $ ’
(#

’
( ) $! — $ % ; （:）

6< 失稳扰动振幅

图 * 比较了时间相关的稳定性分析、=> 理论和

在 >(?/7 ; 7@’A B’C 合金定向凝固实验中所得到的

单位扰动振幅发展速率，其中时间基准点取平界面

失稳点为零点 ;由图 * 可见，实验中获得的单位扰动

振幅发展速率比 => 理论预言值小了将近一个数量

级，而与时间相关解较为接近 ;其原因可由图 % 明显

看出，从界面失稳直至发生平胞转变，界面生长还远

未达到稳态，此时的界面浓度梯度 $ ’
( 和溶质扩散

长度 * 皆未达到其稳态值，从而造成了实验中的观

察值通常小于基于稳态溶质扩散场的 => 理论预

言值 ;

图 * 扰动振幅发展的演化模式 >(?/7 ; 7@’AB’C，$D $ :<68E F

!!，&G $ &<89"!F 3

: < 对流效应对稳定性的影响

当界面前沿液相中存在明显对流时，溶质再分

配将发生显著变化，这必将引起界面稳定性发生变

化 ;图 6 给出在 >(?/7<7@’AB’C 定向凝固过程中不

同试样运动速度下所获得的平胞转变点 !" ;可以看

出，我们在纯扩散条件下所获得的时间相关的稳定

性解与实验结果得到了一定的符合，但理论值明显

高于实验值 ;这主要是由于在 >(?/7<7@’AB’C 定向

凝固实验中采用的试样盒较厚（& ; %!! H 7%!! H
2&!!），进而导致界面前沿产生较强的对流所致，同

时实验测量和数值计算也显示在这样的试样盒厚度

下，界面前沿的对流速度在 7"! F 3 左右，而对流的存

在促进了溶质的传输过程，缩短了溶质扩散长度，加

快了界面前沿溶质浓度梯度的增高，从而缩短了界

面失 稳 的 孕 育 时 间，缩 短 了 平 胞 转 变 点 ; 为 此，

图 6 不同生长速度下的平胞转变点 >(?/7 ; 7@’A B’C，$D $

:<68E F !!，% $ 2

图 : 不同生长速度下的平胞转变点 >(?/& ; 6*@’A(7:%，$D $

% ;&%E F !!，% $ 2
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本文进一步比较了在纯扩散条件下所获得的时间相

关的稳定性解与 !"#$%& 等人［’(］采用 )*+,-./01&2
*’34 进行定向凝固的实验结果，如图 3 所示 5 !"#$%&
等人 所 采 用 的 试 样 盒 尺 寸 为 -.’66 7 4.-66 7
0--66，同时他们测定了界面前沿的溶质扩散场，发

现基本满足纯扩散条件 5由图 3 可见，本文的模型与

实验结果得到了很好的符合 5
为了进一步研究对流对平胞转变点 !" 的影响，

本文 进 一 步 采 用 显 微 干 涉 仪 直 接 测 定 了 )*+,

’.38&2)89"9 合金以不同方向进行垂直定向凝固过

程中界面前沿溶质浓度场 5当界面向上生长时，温度

场和溶质场的分布都有利于抑制对流，溶质场表现

出接近纯扩散的特征，溶质扩散边界层的厚度约为

’.466，如图 (（8）所示 5而当界面向下生长时，温度

场和溶质场的分布都促进对流的产生，溶质场出现

明显的扩散边界层和对流混合区两个不同的区域，

此时的溶质扩散边界层的厚度约为 - 5 366，如图 (
（:）所示 5 将该实验结果示于图;，可以看出，在同

图 ( 液固界面处干涉花样 )*+,’ 536"92)89"9，!# < 45(= > 665（8）为界面向上生长，（:）为界面向下生长

图 ; 对流效应作用下的平胞转变点 )*+,’ 5 38&2 )89"9，#? <

4.(= > 66，$ < @

样的试样运动速度和温度梯度下，向下生长界面平

胞转变的孕育时间明显短于向上生长 5这个结果显

然表明，对流越强，平胞转变的孕育时间越短 5将考

虑纯扩散条件以及考虑对流效应的时间相关解示于

图 ;，可以看出，当考虑对流效应时，时间相关的界

面稳定性解所预言的界面平胞转变点与实验结果的

符合程度得到了很大改善，明显优于仅考虑纯扩散

条件下所获得的稳定性解 5需要说明的是，在考虑对

流效应的时间相关解中，对于对流扩散边界层的计

算同样采用了我们所发展的对流作用下溶质再分配

的半解析数值模型［’;］5

( . 结 论

采用典型的透明模型 )*+,’ 538&2)89"9 合金，对

界面前沿溶质扩散边界层和界面稳定性进行了实时

观测，并结合 )*+,’.’1&2 A&B )*+,-./01&2 *’34 的

实验结果，对纯扩散和存在对流情况下的定向凝固
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界面形态稳定性进行了系统的分析 !
" !我们在文献［"#］所进行的界面稳定性分析能

够准确描述实验中所观测到的界面失稳的时间相关

特性，并能够准确描述实验中观测到的界面失稳孕

育时间 !
$ !实验中获得的单位扰动振幅发展速率比 %&

理论预言值小了将近一个数量级，而与文献［"#］所

获得的时间相关解较为接近 !
# !理论分析和实验结果显示，对流缩短了界面

失稳的孕育时间，同时也缩短了平胞转变的孕育

时间 !
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