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用改进的 W ol l as ot n 激光剪切干涉法研究溶液薄膜

的结晶过程
`

张永锋 何立群 赵 锐 张海峰 赵 刚
中国科学技术大学 热科学与能源工程系

,

合肥 2 3。。 2 7

摘要 报道 了一种采用激光干涉法观测低温保护剂 ( C P A ) 溶液 降温结 晶过程的方法
.

对传统 的

W ol al st o n 棱镜剪切干 涉光路进行改造
,

并与半导体制冷装置 相结合
,

建立 了一套实时观测和记 录

C P A 溶液薄膜 降温结晶过程 的实验系统
.

从实验记 录可 以直接得到降温过程 中相界面 的产生和移

动过程 ; 并且 可通过干 涉条纹分析进 一步研究结晶过程 中溶液的温度场和浓度场
.

以此实验 系统为

基础
,

可分别研究降温速率和 C P A 初始浓度等条件对结 晶过程 的影响
,

为 了解低温保存过程 中溶

液结晶的物理 机理提供 了有力的实验基础
.

关键词 w oll as ot n
棱镜剪切干涉 c P A 相界面 温度场和 浓度场

迄今 为止
,

细胞等生命材料的低温保存方法
,

都是将其放人含低温保护剂 的水溶液 中一起降温
,

然后放入液氮 中保存
.

在 降温过程中
,

由细胞外溶

液结晶引起 的细胞 体积收缩 和细胞 内形成 的胞 内

冰
,

都会使细胞受 到损伤甚至死亡川
.

因此
,

为获

得更好的保存效果
,

需要进一步 了解 C P A 对 溶液

结晶机理的影响
,

并在此基础上寻找新的保护剂配

方以及降温措施
.

冷冻过程中
,

作为细胞所处的外

环境
,

细胞外 溶液如何 经历相 变
,

以及 溶液 的温

度
、

浓度场如何变化
,

将对过程 中细胞的反应产生

决定性的影响川
.

因此
,

利用实验手段
,

对 C P A 溶

液结晶过程进行观察和分析
,

了解不 同 C P A 溶液

中冰晶的生长速率 和溶液 的浓 度和温度 分布等 特

征
,

将为深人研究低温损伤机理
,

从而为摸索更加

合理的降温复温方案提供重要 的实验基础
.

在溶液结 晶的实验研究 中
,

测量探头 的加人会

直接对结 晶过程造成干扰
.

光学干涉法是非接触式

观测
,

光线传播又十分迅速
,

适宜用 于动态研究流

场 中某一瞬间各测量参数 的空间分布
.

近年来
,

光

学干涉方法作为一 门测量 和研究透 明流场 中温度和

浓度分布的新技术
,

在 晶体生长等相关领域已获得

了广泛的应用 ,
4」

.

本文对传统的 W ol l as t o n
棱镜剪切干涉光路加

以改造
,

并与一个半导体降温单元相结合
,

发展出

一套用来研究 C P A 溶液降温结晶过程 的实验系统
.

采用 W ol la st o n 棱镜剪切干涉方法
,

参考光和物光

沿同一条光路传播
,

并同时经过待测流场
,

具备很

好 的干涉性
,

大大降低 了周围环境对 干涉条纹造成

的干扰川
.

在传统 的 W ol l as ot n 棱镜剪切 光路 中添

加一面反射镜棱镜和一面折射棱镜
,

可以让水平方

向传播的 H e 一 N e
激光折转 90

“ ,

沿垂直方 向穿过夹

在两片石英片 中间的 C P A 溶液薄膜
,

产生包含溶

液参数信息的干涉条纹
.

通过这一改造和半导体制

冷装置的引人
,

整个实验装置得到了很大程度 的简

化
.

我们利用本装置
,

以 K C L 溶液薄膜 为模 型溶

液
,

进行 了实验观测
,

并利用数码照相机对干涉条

纹进行实时记 录
.

实验结果表明
,

可采用本方法对

结晶全过程进行实时观测
,

完整记录结晶界面的产
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生和推进情况
,

同时能够反映 出该过程 中溶液 的浓

度和温度分布特性
.

1 实验装置

.1 1 Woll as ot n 棱镜剪切干涉仪

实验光路如图 1 所示
,

所有元件放置在水平仪

校正后的防震 台上
.

H e 一 N e 激光器发出的激光
,

在

经过反射
、

滤光和扩束后
,

被成像透镜转变为平行

光
,

经折射棱镜 的折射和反射镜反射穿过待测样

品
,

经过第二面成像透镜再次变成汇聚光
,

然后通

过 W ol la st o n 棱镜以及偏振片
,

在毛玻璃成像板上

产生携带待测流体折射率信息 的干涉条纹
,

并通过

连接到计算机上的 c c D 摄像头记录
.

H
e
一

e
激光器

反射镜

滤光镜

扩束镜

反射镜
反反门门

闪闪闪闪
一一一

一
~

一 一 - 一》》

图 1 实验光路 示意 图

一束光人射到 W ol las ot n 棱镜上
,

会分裂成两

束偏振方向垂直 的光
,

一束 O 光
,

另一束为 E 光
,

分裂角可近似由下式确定
:

c ~ Z a ( n 。

一 on ( 1 )

丫丫丫
又又又

图 2 W
O lla s ot n 棱镜

式中
n 。 , n 。

是 W 棱镜对 O 光和 E 光的折射率
.

当

w
o

lla
s ot n

棱镜不在第 二面成像透镜 的焦点上 时
,

被分裂的两束光在经过后面的偏振片后
,

将在毛玻

璃成像板上产生一系列的载波条纹
,

条纹间距为
:

( 2 )

式中 久为 激光波 长
,

f 为成像透镜的 焦距
, u 为

w oll as ot n 棱镜偏离成像透镜 焦点 的距离
.

根据上

式
,

可以调节载波条纹的疏密
·

由图 1 可以看出
,

在实验过程中
、

形成干涉的

两束光所经过的是同一路径
,

这样设计有 以卞几个

优点
:

(l ) 可减少实验过程中系统对震动和空气扰

动的敏感度
; (2 ) 可减少因光学元件的精密度不够

对光线干涉性的影 响
; (朴 降低了对实验光源 的要

求
.

由图 1 还可以看出
,

本文所用的光路比传统的

wo lla
s
ot

n
棱镜剪切 干涉系统 多了一面折射棱镜和

一面反射棱镜
·

采取这样的改动后
,

本应沿水平方

向穿过待测样品 的光线被折转 90
。 ,

沿竖 直方向穿

过待测样品
.

这样
,

当我们考察溶液在水平方向上

的相变过程时
,

因为榕液薄膜在竖直方向的厚度仅

为 0
.

1 m m
,

可 以忽 略重力对此相变 过程 的影 响毕毛

此外
,

采用光学方法来观测晶体生长过程
,

因为要

同时保证光线的 良好通透性和温度的控制
,

因此通

常需要单独设计的晶体生长盒似及支撑装置
,

对光
汀一翎

一一
S
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路作出上述改造后
,

可利用半导体制冷片作为制冷

装置
,

对夹在两片石英片中间的溶液薄膜进行实验

观测
,

使得装置的制作大大简化
.

1
.

2 半导体制冷单元

制冷单元的布置如图 3 所示
.

其中
,

待测样品为

夹在两块石英片之间的溶液薄膜
.

两块石英片之间用

直径 0
.

1 m m 的细铜丝作为支撑
,

使所夹薄膜厚度与

铜丝直径相同
.

上面一块石英片为透射石英片
; 下面

一块石英片为反射石英片
.

光线在穿过溶液薄膜后
,

被反射石英片反射 回去
,

再次通过溶液薄膜
,

回到系

统光路中
.

因为溶液薄膜的厚度很小
,

可近似认为是

二维的
,

重力影响可以忽略 ; 同时
,

因为光线两次通

过待测部分
,

溶液薄膜的折射率信息被放大
,

使得系

统对溶液中的参数改变情况更加敏感
.

图 3 制冷单元

( a) 俯视 图 ; b( ) 侧视图

反射石英片与半导体制冷 片相接触
,

中间涂上

导热硅脂以减小接触热阻
,

半导体制冷片下面放置

一个恒温水套
,

内盛 冰水混合物
,

用以 带走半导体

制冷片自身产生的以及从溶液薄膜和石英夹层 中吸

收的热量
,

并保持半导体制冷片底面温度恒定比
8」

.

本文所用 的制 冷片为 华冷公 司生产 的 T E CI
-

1 2 7 0 3 型制冷 片川
.

在一定 的简化条件下
,

假定 溶

液薄膜为纯水时 (对于稀溶 液
,

其 比热容与纯水相

差不大 )
,

该制冷单元的降温速率可近似利用下式

模拟计算
:

了 一

手+C 一
p

(
一

悬 )
,

(3)

其 中
a = 0

.

OO4 9U + 0
.

1 6 7 ; b一 0
.

4 4 2
“

( 0
.

1 2 5 U
2

十

。
.

71 ) 十 4 7
.

8 1
,

U 为加在半 导体制冷 片两端 的 电

压
,

C
“

为初始常数
,

由初始温度确定
, t
是 降温开

始后的时间
.

2 实验结果与讨论

2
.

1 降温速率的测量

为验证对降温速率模拟的可靠性
,

对半导体制

冷片的实际降温速率进行 了测量
.

沿半径方 向
,

在

液膜 中布置 了 3 根粗 细为 。
.

l m m 的铜
一

康 铜热 电

偶
,

并取其平均温度考察实际降温速率
.

测量结果

表明
,

实际降温速率与模拟值接近
,

温度 的误差在

士 1
“

的范围之 内符合对溶液结 晶过程进行定性观测

的实验要求
.

因此
,

通过改变半导体制冷片两端电

压
,

可考察降温速率 对结 晶过程的影 响
.

图 4 给出

了半导体制冷片两端 电压为 12 V 时
,

实际降温速率

和计算模拟曲线的对 比
.

2
.

2 干涉条纹的实时摄录

在进行实验观测之前
,

应用白光对光路的成像特

性进行调节
,

以获得最好的条纹清晰度
.

调节方法

是
:

将一张有字的白纸放在待测单元处
,

并用白光照

射
,

从毛玻璃成像板上观察字迹
,

调整成像透镜的位

置
,

使字迹达到最清晰的程度
.

同时
,

调节 C C I〕镜

头的焦距和对比度
,

使出现在计算机屏幕上的字迹达

到最清晰
,

此时
,

光路的成像效果达到最佳
.

应用本系统
,

改变加在半导体制冷片两端的电

压进行了一系列实验
,

相应电压为 6
,

8
,

10
,

和 12

V
.

实验发现
,

随着半导体制冷片两端电压
,

即相

应的降温 速率 的提高
,

结 晶界面出现 的时间越早
,



台
,

戮辞乎选展 第 15 卷 第 2 期 2 0 05 年 2 月

结晶界面轮廓越清晰
,

相 变界面曲线更加尖锐
,

相

变界面的推进速度也越快
·

同时
,

柑变界面附近的

条纹变化更加剧烈
,

这说明当降温速率提高时
,

界

面附近的浓度变化速度变快 、 图 5 给出 了半导体制

冷片两端电压为 12 v 时
,

从实验记录中截取的不同

时刻的干涉条纹图
.

由图中可以看出
,

结晶从第 14

到 17 、
之间开始

,

此 时溶液薄膜 的温度 已经超过

一 10 ℃ ;
结晶 ( 图片中黑色部分 )首先从液膜的边缘

部分开始碑与异相结晶模型是相符合的助〕

油实

验记录可直接得到结晶界面的完整推进过程
,

并据

此研究降温速率对结晶界面推进速度时影响
_

同时

在降温过程中
,

因温度改变干涉条纹
_

向右进行了偏
移

,

如 图放b )中左侧出现了一条新条纹
;
同时

,

在

结 晶出现后
,

结晶前缘附近出现了一些细小的新条

nù工口

g\呵蟾

0 10 2 0 3 0

时间 /
s

4 0 5 0 6 0

图 4 降温速率的测量

图弓

按 ( a )
,

( b)

电压 12 v 时降温过程中不同时刻干涉条纹图
,

(c ), d( )顺序时间分别为降温开始后 。 ,

议
, 1 7, 19 5
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纹
,

这是 因为结晶开始后
,

结 晶界面附近溶液浓度

升高 而 引 起 的仁1` ,
` 2〕

.

实 验 中 所 用 为 P a n a s o n i e

A IV O7 2 OS 型 C C D
,

该 C C D 可以实现对实验过程 的

监测
,

但无法进行实 时记录
.

实验过程的完整记 录

采用 N ik o n 4 5 0。 数码照相机从计算机显示器上进行

拍摄
,

因此
,

所得的干涉条纹 图片的清晰度要低 于

实际的条纹清晰度
.

同时
,

当结 晶开始后
,

夹载溶

液薄膜的石英片温度很低
,

周围空气中的水蒸气会

在其上表面结霜
,

这对干涉条纹 图的清晰度也会产

生一定影 响
.

为更好地对干涉条纹进行记 录
,

需要对系统作

出一些改进
,

例如
,

采用更加专业 的 C C D 摄像头
,

实现干涉条纹的直接计算机记录
; 同时

,

在制冷单

元上添加防雾罩
,

并通人普氮保护气 以减少结霜问

题对条纹清晰度的影 响
.

目前
,

系统完善和相关的

条纹后续处理工作正在进行当中
.

结晶过程中浓度和温度场的变化情况
,

这将为研究不

同条件下了解 CP A 水溶液结冰过程提供有力的实验

基础
.
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