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摘要    同步辐射光源具有高能量、高亮度、高分辨率、单色性好等优点, 其配合高读写速度

及高分辨率的 CCD(charge coupled device)成像系统, 可实现对金属合金凝固过程的枝晶生长动

态行为进行实时成像观察. 本研究利用北京同步辐射光源, 采用 X 射线衍射增强成像法, 对低

熔点的 Sn-Bi 和 Sn-Pb 合金的凝固进程进行实时成像研究, 成功地获得一系列丰富的等轴晶、

柱状晶生长行为以及形貌演变的视频图像, 这些成像结果为验证或完善已有的金属合金凝固

理论提供了直接的第一手实验数据. 同步辐射 X 射线实时成像技术为研究金属合金凝固理论

提供了崭新的实验手段和研究思路. 
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除电熔铸法和粉末冶金法生产的特殊金属制品

以外, 大部分的金属制品必须经过一次熔化和凝固

过程. 而初生凝固组织往往对产品的性能有决定性

的影响. 不论对凝固后直接做铸件使用, 还是要经过

塑性加工以制成制品都是如此[1]. 这驱使学者们利用

各种方法去研究金属的凝固组织生长过程. 在金属

凝固过程中, 固液两相呈现微观量级的结构, 枝晶组

织是最常见的合金凝固微观组织. 深刻理解和掌握

凝固过程中枝晶的生长规律是对凝固微观组织进行

有效预测和控制的关键. 因此, 枝晶的生长规律是

长期以来研究者们感兴趣的热门研究课题之一. 但

由于金属的不透明性以及凝固过程处于高温条件 , 

限制了研究者们对凝固进程进行实时观察, 在过去

几十年中金属凝固实验研究大都基于静态分析, 无

法获得凝固过程枝晶生长动态信息. 如果能够对不

透明合金的凝固过程进行清晰的实时观察, 将大大

推进金属凝固枝晶生长理论的研究.  

对微观组织形成的研究普遍采用对凝固结束的

合金组织进行金相分析, 或者是对凝固中的合金采

用淬火瞬间保留其组织, 利用这个方法可以对凝固

过程中某特定时刻的组织进行形貌分析[2~5], 但这样

势必也会丢掉此前和此后的微观组织生长信息. 早

从 20 世纪 80 年代起, 就有学者利用透明的有机物, 

如 NH4Cl 水溶液等有机物模拟金属的凝固过程, 观

察其微观组织的生长过程, 取得了一定的理论进展[6], 

但透明有机物与金属材料在一些重要的物理化学性

能参数上存在明显的差别, 使得研究者们不能完全

依据有机物凝固的实验观察结果来推理金属合金的

凝固微观组织形成过程. 近年来也有学者利用普通

的 X 射线对金属在平衡凝固条件下的平面生长和胞

状生长进行观测[7], 但由于普通 X 射线时间和空间分

辨率上的限制, 无法实现对微米级的树枝晶结构进

行连续的清晰观察.  

近十多年来, 计算机数值模拟技术也在凝固微 
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观组织形成研究领域显示了巨大的潜力, 它已成为

一个可以揭示凝固过程规律、预测各种凝固微观组织

演变的重要而有效的工具. 专家学者们发展了各种

各样的确定论和随机论模型, 并利用这些模型对凝

固过程中微观组织的演变和形成机制进行数值模拟

研究, 其中包含了非均质形核、枝晶生长、枝晶择优

取向以及竞争生长等凝固微观动力学行为 [8~13]. 然

而, 数值模拟模型的建立包含着一定的假设和逻辑

猜想, 其准确性亟需直接的实验验证.  

同步辐射 X 射线成像技术具有高能量、高亮度、

高分辨率以及单色性好等优点, 能够满足对枝晶生

长的实时成像要求. 近几年来, 国外研究者们利用第

三代的同步辐射光源成功地对金属凝固过程中的枝

晶生长行为进行了系列研究[14~19], 而国内相关研究

才刚刚开始. 国内的同步辐射光源主要是北京的第

一代同步辐射光源和合肥的第二代同步辐射光源 , 

以及于 2009 年 5 月正式投入使用的上海第三代同步

辐射光源. 本文利用北京同步辐射光源对 Sn-Bi 和

Sn-Pb 合金的枝晶生长过程进行了实时成像, 动态捕

捉到柱状晶-等轴晶转变、枝晶臂断裂游离、枝晶间

竞争生长等凝固微观动力学行为, 对成像结果进行

了相应的分析和讨论, 并对成像方法和效果进行了

探讨. 可以预见, 同步辐射 X 射线成像技术将会是直

接获得凝固过程动态信息的有效手段.  

1 实验 

本实验在北京中科院高能物理研究所北京同步

辐射装置 4W1A 束线形貌站完成, 束线出口距发光

点 43 m, 4W1A束线的X射线的能量范围在 4~22 keV, 

成像的空间分辨率水平方向 5 μm, 垂直方向 1.8 μm. 

探测器使用 Xradia 公司的 CCD 成像系统, 像素 1024× 

1024, 分辨率 3.25 μm, 成像视场 3.3 mm×3.3 mm.  

本实验采用衍射增强成像法. 与传统的吸收衬

度成像相比, 衍射增强成像是基于相位衬度的一种

成像方法, 可以通过一种或几种衬度的结合更清楚

地显示样品的内部结构[20]. 同步辐射光通过单色器

后, 产生一个特定能量的准平面波穿过样品, 在样品

中折射率发生变化并对平面波的波前产生扰动, 使

波前的相位发生改变. 相位的改变与样品中电子对X

射线的散射作用有关, 假设 X 射线沿 z 方向传播, 相

位改变可表示为  

 c( , ) ( , , )d ,Φ λ ρ= − ∫M
x y r x y z z  (1) 

式中, (x, y, z)是位于样品内(x, y, z)点处的电子密度, rc

为经典电子半径, λ为 X 射线的波长, 积分式表示 X

射线在样品内传播路径 M 对电子密度的积分.  

假设X 射线最初是沿 z方向传播, 波数为 k, 波函

数为ψ0. 由于产生了一个在 x 方向上的相位改变, X 射

线的波函数可表示为:  

 i i ( )
0( , ) e .kz xx z ΨΨ Ψ +=  (2) 

在 X 射线传播方向上的波矢量: 

 
1 ( )( ) ( , ) .

i ( , )
xk x x z x kz

x z x
ϕΨ

Ψ
∂′ = = +
∂

∇  (3) 

对于相位梯度(沿  x 方向的一阶导数) 较小的情

况, 从样品出射的光束偏离初始方向的角度为: 

 
1 ( )

.
x

k x

φα ∂
Δ ≈

∂
 (4) 

由此可见, 波前的相位梯度相当于光束传播方

向的改变. 这些方向发生改变的 X 射线携带着样品内

部结构的信息, 这些信息经分析晶体放大后记录下

来, 从而在图像中形成衬度[21].  

实验原理如图 1所示, 单色器晶体和分析晶体分 

 

 

图 1  衍射增强法成像示意图 
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别取 Si(111)面, 样品置于两晶体中间, 同步辐射X射

线经单色器晶体单色化后照射样品, 再经分析晶体

衍射后记录在介质上, 能被分析晶体衍射到探测器

上的 X 射线的角度限制在 10−6 rad 量级, 散射噪音几

乎落在这个角之外, 因此衍射增强成像法具有很高

的信噪比. 

本实验采用自行设计的 Bridgman 精密定向凝固

加热系统, 如图 2 所示, 采用带加热源的平行铜板对

样品进行融化, 外面辅以保温材料进行保温. 利用两

个可控硅控温仪分别控制热炉室和冷炉室的温度 , 

控制样品在不同温度梯度下凝固. 片状样品可以在

两个炉室之间沿竖直方向自由移动. 本实验准备了

两种成分的合金样品, 取纯度为 99.99%Sn, 99.99%Pb

和 99.99%Bi 以一定的比例在真空熔炼炉中分别配制

成 Sn-50 wt%Pb 和 Sn-12 wt%Bi 合金. 两种成分的合

金样品分别经过切片、打磨和抛光成 200 μm 厚的预制

样品. 如图 3 所示, 将预制样品放入两片厚为 800 μm

的石英玻璃片中, 在两片石英玻璃片中加入中空带

凹槽的聚四氟乙烯薄片将金属样品固定, 加入的聚四 
 

 

图 2  Bridgman 加热炉示意图 

 

图 3  成像样品制备示意图 

氟乙烯薄片厚为 50 μm, 玻璃片外侧用夹子夹持. 将

含有预制样品的石英玻璃片竖直放入加热炉中, 调

节两炉的温度到合金液相线以上, 使预制样品受热

熔化后在石英玻璃片的挤压力和重力作用下流入预

制样品下面的聚四氟乙烯片制成的凹槽型腔, 保温

一定的时间后, 分別调节冷热炉室的温度, 以达到预

定的温度梯度, 通过控制步进电机速度, 使样品从热

炉室缓慢下拉到冷炉室实现逐步定向凝固, 并对样

品的凝固过程进行同步辐射实时成像. 由于聚四氟

乙烯薄片厚度的限制, 流入预制的聚四氟乙烯片的

凹槽后形成最终样品厚约为 80 μm(±5 μm), 最终样

品尺寸为 8 mm×20 mm. 其中, 步进电机的速度最低

可控制在 5 μm/s, 成像的曝光时间在 1~20 s 之间, 同

步辐射选取单色光能量为 20 keV. Bridgman 定向凝

固装置安装上成像样品, 然后置于北京同步辐射装

置 4W1A 束线形貌站上, 最终装配好的实物装置如

图 4 所示(CCD 探测器图中未显示出来). 

2 成像结果与分析 

2.1 等轴/柱状枝晶生长 

选取成分为 Sn-50 wt%Pb(近共晶成分)的合金样

品, 加热炉的温度梯度控制在 100 K/cm, 调节冷热炉

的温度同时以 2 K/min 的速率降温, 来观察枝晶的形

成过程. 随着温度的降低, 如图 5 所示, 首先凝固结

晶出黑色的富集 Pb 的枝晶, 而 Sn 则被不断地排到枝

晶周围的液相中, Pb 和 Sn 对 X 射线的吸收能力有很

大的不同再加上固液相结构的不同, 于是形成良好

的吸收衬度和相位衬度, 因而 CCD 可以捕获到清晰

的 X 射线图像. 从图像中可以看到, 在样品的底部枝

晶结构倾向于等轴枝晶生长, 在过冷的熔体中, 新的

晶核在界面前沿不断的形成并继续长大, 但由于样

品位于两片石英玻璃片内, 空间上受到很大程度的

限制, 很难判断新晶核是在液体中直接形核还是依

附在石英玻璃片上形核. 由于冷热炉之间始终存在

100 K/cm 的纵向温度梯度, 所以可以看到等轴枝晶

前沿出现了发达的柱状枝晶. 

2.2 柱状胞晶生长 

选取成分为 Sn-12 wt%Bi 合金样品, 凝固过程中

控制其温度梯度为 150 K/cm, 上下两炉的温度保持不

变, 在凝固过程中步进电机控制先以 200 μm/s 的速度 
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图 4  北京同步辐射装置 4W1A 束线上组装好的成像及凝固装置 

 

图 5  Sn-50 wt%Pb 合金等轴/柱状枝晶生长(温度梯度为 100 K/cm, 冷却速率为 2 K/min) 
(a) t0; (b) t0+30 s; (c) t0+60 s 

下拉样品, 下拉的过程中将拉速逐步减慢到 7 μm/s, 得

到如图 6的成像结果. 由图中可以看出拉速在 200 μm/s

时, 得到极细的柱状胞晶, 随着拉速的减小, 柱状胞

晶明显增粗. 由于样品是从高温炉下移向低温炉, 因

而降低拉速意味着降低冷却速度, 冷却速度越小, 晶

粒生长速度越慢, 晶粒间的溶质富集程度越高, 竞争

也越激烈, 劣汰出的枝晶被抑制生长或被兼并熔合, 

而优胜出的晶粒则自由生长, 柱状晶臂明显粗大, 相

应地, 枝晶间距也变大. 

2.3 柱状晶-等轴晶转变 

选取成分为 Sn-12 wt%Bi 合金样品, 凝固过程中

控制冷热炉的温度梯度为 150 K/cm, 调节冷热炉的

温度同时以 2 K/min 的速率降温. 不同时刻枝晶生长

成像图片如图 7 所示. 图 7(a)中生长出的呈白色的树

枝晶富集 Sn, 呈黑色的液相中富集 Bi. 图 7(b)和(c)

中柱状晶的生长前沿出现等轴晶的晶核(箭头指示)

并迅速长大, 阻碍了柱状晶的进一步长大, 发生了典

型的柱状晶-等轴晶转变现象. 产生这一现象的主要 
 

 

图 6  Sn-12 wt%Bi 合金柱状胞晶生长(温度梯度为 150 K/cm, 拉速为 200 μm/s~7 μm/s) 
(a) t0; (b) t0+54 s; (c) t0+108 s 
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图 7  Sn-12 wt%Bi 合金柱状晶-等轴晶转变(温度梯度为 150 K/cm, 冷却速率为 2 K/min)  
(a) t0; (b) t0+40 s; (c) t0+80 s 

原因是, 随着柱状枝晶的不断长大, 液固界面前沿的

溶质不断地进行着再分配, 使得柱状枝晶前沿的溶

质不断地富集, 形成成分过冷区, 一旦界面前沿的过

冷度达到临界形核过冷度, 则该区域迅速形核长大

形成柱状枝晶前沿的等轴晶区并阻碍了柱状枝晶的

进一步生长. 利用同步辐射  X 射线实时成像技术能够

直接观察到这种经典的柱状晶-等轴晶转变的动态过

程, 势必会引发研究金属凝固的学者们对这一成像

技术的更多期待, 可以预见, 利用这一实时成像技术

将可能观察到更多的已知或未知的凝固过程微观动

力学现象. 

2.4 枝晶臂的断裂和游离 

选取成分为 Sn-12 wt%Bi 合金样品, 控制温度梯

度为 60 K/cm, 调节冷热炉的降温速率均为 2 K/min. 

得到系列等轴晶自由生长视频图像, 如图 8 所示(仅取

6 个典型时刻的图像). 随着凝固的进行, 一个小枝

晶在根部发生断裂(见图 8(a)和(b)中的Ⅰ位置), 由于

先结晶的固相中富集 Sn, 断裂的枝晶臂的密度要比

富集Bi的液相小, 因此断裂的枝晶臂 I受到浮力作用

朝竖直向上的方向游离, 断裂后的枝晶臂成为新晶

核并迅速长大, 形成新的等轴晶(见图 8(c)~(f)中的Ⅰ

位置). 同样地在图 8(b)~(f)中的位置Ⅱ处枝晶臂根部

也发生了断裂、上浮游离现象, 并成为新的等轴晶晶

核. 在断裂的枝晶臂游离上浮过程中, 由于其他先有

的枝晶臂的阻碍以及石英玻璃片制成的容器壁的粘

滞作用, 新晶核上浮到一定程度就停止了但继续生

长, 如图中所示, 两个断裂的枝晶臂的根部均呈细的

倒三角形状, 从而可以认为, 枝晶臂断裂的原因极有

可能是由于根部溶质富集严重, 造成根部重熔断裂, 

也就是俗称的“缩颈”现象. 利用同步辐射X射线实时

成像视频, 直接验证了以前学者们关于断裂游离的 

 

 

图 8  Sn-12 wt%Bi 合金枝晶臂的重熔断裂、游离上浮(温度梯度为 60 K/cm, 冷却速率 2 K/min) 
(a) t0; (b) t0+15 s; (c) t0+30 s; (d) t0+45 s; (e) t0+135 s; (f) t0+225 s 
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枝晶碎片是新晶核来源之一的推断. 

2.5  枝晶间的竞争生长 

枝晶生长过程中, 取向有利的方向优先生长, 与

此同时, 其他的生长方向将受到抑制. 如图 9 所示, 

Sn-12 wt%Bi 合金, 凝固过程中控制冷热炉的温度梯

度为−110 K/cm(此时冷炉温度高于热炉), 调节冷热

炉的温度同时以 2 K/min 的速率降温. 如Ⅰ处所指的

枝晶, 由于其两侧的枝晶生长取向更为有利, Ⅰ枝晶

的生长受到阻碍. 图中Ⅱ处所指的两个枝晶开始生

长时晚于其两侧的两个枝晶, 而其两侧先于生长的

两个枝晶在生长过程中, 会将因溶质再分配而析出

的溶质不断地堆积到 II 处所指的两个枝晶的生长前

沿, Sn-Bi 二元系合金在缓慢冷却条件下凝固的驱动

力主要来自于溶质的扩散迁移, 溶质在生长前沿的

堆积, 对溶质扩散控制型的枝晶生长起到了明显的

阻碍作用, 同时富集的溶质降低了合金的熔点, 也即

降低了熔体的过冷, 因而从图中可以看到 II 处所指

的两个枝晶的生长受到了明显的抑制. 

选择 Sn-Bi 系和 Sn-Pb 系二元合金作为探索性研

究对象, 原因主要是: 1) 熔点低, 降低了对凝固加热

炉的要求, 易于设计制造; 2) 这两类合金二元相图已

为材料研究者们所熟知, 可以准确设计所需要的合金

成分; 3) Sn 与 Bi 以及 Sn 与 Pb 对 X 射线的吸收系数

有较大差别, 同步辐射 X 射线成像原理是利用被观察

物体不同部位对 X 射线的吸收差别和相位改变来成

像的. Sn-Bi 合金在枝晶生长过程中, 由于液固界面处

的溶质再分配, 使得液固两相含 Bi 或者含 Sn 量有较

大的差别, 这提高了 X 射线成像的吸收衬度, 再加上

液固两相结构的本质区别, 因此也为 X 射线成像提供

了很好的相位衬度. Sn-Pb 合金也有同样的成像原理.  

本研究的主要目的是探索并尝试应用同步辐射

X射线实时成像技术, 实现对金属合金凝固过程枝晶

生长动态行为和形貌演变的直接在线观察, 成像实

践表明, 用此方法可得到一系列丰富的合金凝固微

观动力学现象, 如金属合金凝固过程枝晶的形核、生

长形貌动态演变、枝晶臂断裂游离、枝晶间竞争生长

等. 同步辐射 X 射线实时成像技术是研究凝固理论

的一种崭新的实验技术手段, 可以预见, 该实验技术

在研究结晶相变、界面相互作用、成分过冷等方面, 

都将有巨大的应用潜力可挖掘, 该实验技术对于完

善凝固理论、验证理论模型和数值模拟结果都将起到

重要的甚至不可替代的作用.  

当然, 随着同步辐射 X 射线实时成像技术在金

属合金凝固领域的不断应用和探索, 我们也看到了

它目前所存在的一些局限性, 在我们的成像实验过

程中, 薄片合金样品被限制在两片石英玻璃中间的

狭小空间, 显然, 在一定程度上会影响凝固过程中的

形核率以及枝晶生长动态行为, 如图 8 所示的枝晶臂

断裂游离现象, 可能正是由于这种空间的限制阻碍

了断裂枝晶臂的游离和自由生长. 并且, 这种薄的准

三维空间对凝固过程中熔体的对流以及溶质的传输

都存在着一定影响. 采用这种薄片状的准三维合金

样品主要是为了提高成像的衬度, 如果合金样品过

厚对 X 射线吸收过多, CCD 探测器将因无法获得足

够的 X 射线而使得成像效果不佳, 并且过厚的样品

中会含有多层枝晶, 这样所获得的图像中会有重叠

的枝晶影像, 从而无法对图像进行准确的判断和有

效的分析. 当然, 对这种准三维结构合金样品的凝固

进行研究仍具有重要的借鉴和参考意义, 过去曾有

研究者采用有类似空间限制的透明有机溶液来进行

枝晶生长的研究, 得到很多有价值的研究成果[22]. 在

实际的铸造中, 也存在很多类似的空间限制. 另外, 

枝晶生长数值模拟也大都是建立在二维尺度的计算. 

 

 

图 9  Sn-12 wt%Bi 合金枝晶间的竞争生长(温度梯度为−110 K/cm, 冷却速率 2 K/min) 
(a) t0; (b) t0+15 s; (c) t0+30 s 
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为了获得金属微观组织的三维结构图像, 一种新的

基于 CT(computed tomography)切片扫描技术的同步

辐射 X 射线三维成像技术正悄然兴起, 但遗憾的是, 

这种三维成像技术还无法对动态生长的枝晶进行实

时成像, 只可能获得静态的三维图像. 

3 结论 

本研究利用中科院高能物理研究所的第一代同

步辐射光源, 采用基于相衬的衍射增强成像方法以

及改良的成像样品和凝固装置, 得到了和国外研究

小组相媲美的成像效果(基于第三代同步辐射光源获

得的最新研究成果). 所获得的成像视频揭示了柱状

晶-等轴晶转变、等轴晶自由生长、柱状晶定向生长、

枝晶臂断裂游离以及枝晶间竞争生长等一系列凝固

微观动力学现象, 这些成像结果为验证或完善金属

合金凝固理论提供了直接的第一手实验数据. 同步

辐射 X 射线实时成像技术为研究金属合金凝固结晶

理论提供了崭新的实验技术, 也几乎是目前实现原

位在线观察金属合金凝固过程微观动力学现象的唯

一手段, 随着对其进一步的探索应用, 其广阔的应用

前景将更值得期待. 外场(如电场、磁场、超声场)作

用下枝晶生长行为和形貌演变的同步辐射实时成像

工作将成为我们后续研究的主题. 
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