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Приводится краткий обзор развития экспериментальных установок для иссле-
дования процесса образования кристаллов льда в атмосфере. Рассматриваются 
принципы работы некоторых установок для исследования депозиционного, конден-
сационного и иммерсионного режимов кристаллизации. Представлено описание 
разработанной авторами экспериментальной установки для исследования иммер-
сионной кристаллизации.
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Provides a brief overview of the development of experimental setups for the study 
of the ice crystals formation in the atmosphere. Discusses the principles of operation of 
certain setups for research deposition, condensation and immersion modes of crystal-
lization. The description of the authors’ experimental setup for investigating immersion 
crystallization is presented.
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Введение

В конце XIX в. П.Ж. Кулье и Дж. Айткен признали, что для образования тумана и 
облаков необходимо наличие аэрозольных частиц [32], которые они назвали облачными 
ядрами конденсации. Позже было обнаружено, что то же самое применимо и к образова-
нию кристаллов льда в смешанных и ледяных облаках, эти льдообразующие аэрозольные 
частицы были названы ядрами кристаллизации (ЯКр), или ядрами нуклеации. Хотя в 
настоящее время ядра конденсации изучены хорошо, по-прежнему не существует пони-
мания, какие свойства аэрозольных частиц определяют их как ЯКр [35, 10]. В то время 
как ядрообразование льда интенсивно изучали в 1970-х гг. в рамках программ воздействия 
на погоду [7], современный интерес сосредотачивается больше на влиянии на климат 
природных и антропогенных аэрозолей, через так называемый косвенный аэрозольный 
эффект. Традиционно считалось, что косвенный эффект вызван увеличением облачных 
капель из-за антропогенных аэрозолей [5]. В последнее время также обнаружено, что 
аэрозольные частицы оказывают влияние на смешанные и перистые облака [21].

Наличие ЯКр в атмосфере влияет на радиационный баланс, посредством измене-
ния отражательных свойств облаков [12]. Без ЯКр капли в облаках могут находиться 



103

УЧЕНЫЕ ЗАПИСКИ № 38

в жидком состоянии при температурах выше 235 К. Образование льда в природе на-
блюдается, как правило, при более высоких температурах в результате гетерогенного 
механизма за счет наличия ЯКр. В настоящее время выделяют четыре основных ме-
ханизма гетерогенного образования льда [38]:
1) депозиционный — водяной пар сублимируется на поверхности частицы;
2) конденсационный — водяной пар конденсируется на поверхности частицы, после 

чего капля замерзает;
3) иммерсионный — частица расположена в жидкой капле до ее переохлаждения, при 

понижении температуры капля замерзает;
4) контактный — процесс кристаллизации начинается при соприкосновении ча-

стицы с переохлажденной каплей.

Хотя кристаллизация капель в облаках представляет особый интерес для предска-
зания погоды и изменений климата, в настоящее время нельзя подробно объяснить 
этот процесс [14]. Одной из причин этого является нехватка надежных эксперимен-
тальных данных и потребность в более обширных непрерывных измерениях ЯКр, что 
позволит более точно параметризовать этот процесс [12].

Методы измерения атмосферных ЯКp впервые были разработаны в 1940-х гг. 
В некоторых из первых экспериментов с ЯКр, содержащимися в атмосферном воздухе, 
использовалась облачная камера. Облака в ней создавались либо охлаждением воздуха 
за счет расширения (облачная камера расширения), либо подачей более теплого влаж-
ного воздуха в холодную камеру (облачная камера смешения [1]), создавая капельное 
облако, и в последствии проводились наблюдения замерзания капель [23]. Результаты 
экспериментов показывают большие вариации, источники которых могут быть свя-
заны с отбираемыми пробами аэрозолей, используемыми методами или ошибками в 
ходе экспериментов. Некоторые камеры расширения могут быть портативными для 
проведения натурных измерений в атмосфере [6, 41]. Облачная камера непрерывного 
потока, или облачная камера осаждения появилась позже [19] как портативный вари-
ант диффузионной камеры для отбора проб в режиме реального времени с самолета 
и для возможности длительного отбора проб на удаленных объектах. Начиная только 
с 1960-х гг. были разработаны методики для измерения концентрации атмосферных 
ЯКр, которые собирались при помощи фильтров или подложек. Это позволило про-
водить исследования образования кристаллов льда на отобранных аэрозолях, путем 
контроля температуры и пересыщения водяного пара одним из следующих способов:
1) изменением температуры более теплой поверхности льда, которая является источ-

ником пара, и более холодной подложкой, как, например, в термоградиентной 
диффузионной камере TGDC (Thermal Gradient Diffusion Chamber) [34];

2) охлаждением подложки с аэрозолями, с источником пара в виде переохлажденных 
капель, расположенных рядом с аэрозолями [2];

3) путем пропускания воздуха, раздельно контролируя давление водяного пара над 
холодной поверхностью подложки при нормальном давлении [20];

4) кратковременным обменом кондиционированного воздуха над холодной под-
ложкой при низком давлении, как в изотермической статической диффузионной 
камере ISDC (Isothermal Static Diffusion Chamber) [8].
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С появлением и развитием приборов для измерения ядер кристаллизации, появилась 
необходимость сравнения этих приборов в одинаковых лабораторных условиях. Первым 
мероприятием, на котором было проведено такое сравнение, стал международный семи-
нар по измерениям ядер конденсации и кристаллизации, который проходил в 1967 г. в 
Ланмзан (Франция). Второй международный семинар по измерениям ядер конденсации 
и кристаллизации был проведен в 1970 г. в Форт-Коллинз (США) [15]. Третий семинар 
проходил в Ларами (США), на котором проводили измерения уже только ЯКр [37]. 
В ходе этих семинаров были выявлены различные закономерности. Например, главным 
фактором в расхождении результатов измерений, проведенных на втором семинаре, была 
зависимость активации ЯКр от пересыщения воздуха водяным паром [19].

Четвертый международный семинар по измерениям ЯКр был проведен относи-
тельно недавно, в 2007 г. (ICIS-2007) [25]. Этот семинар, на котором провели сравнение 
девяти различных измерительных систем ЯКр, проходил в уникальном эксперимен-
тальном комплексе, который был построен в Исследовательском центре Карлсруе 
для изучения оптических свойств аэрозольных частиц и исследования формирования 
облаков. Этот комплекс, сочетающий в себе аэрозольную и облачную камеру, получил 
название AIDA (Aerosol Interactions and Dynamics in the Atmosphere) [39]. Основная 
камера AIDA (рис. 1) выполнена в виде алюминиевого цилиндра с выпуклыми основа-
ниями, которая располагается внутри специального термоизолированного помещения. 
Толщина стенок цилиндра составляет 2 см, его высота 7 м, диаметр 4 м, а объем 84,3 м3. 
Давление внутри цилиндра может быть понижено до 0,01 гПа путем откачки воздуха из 
него двумя насосами. Скорость откачки воздуха можно регулировать до максимальной 
400 м3ч−1. Температуру внутри помещения, в котором расположена основная камера, 
можно регулировать от 183 К до 333 К. Воздух в помещении охлаждается за счет его 
циркуляции в теплообменниках, расположенных под цилиндром. Охлаждение воздуха 
в теплообменниках осуществляется либо жидким хладагентом R404A до 233 К; либо 
испарением жидкого азота до 183 К. Также воздух внутри камеры можно охлаждать за 
счет его расширения, посредством его откачки насосами. Температура внутри камеры 
измеряется пятью датчиками температуры, расположенными на разных уровнях. Од-
нородность температуры обеспечивается вентилятором в нижней части [24].

Система обнаружения аэрозолей и облачных частиц, расположенная в AIDA, 
включает в себя различное оборудование, которое позволяет определять размер, кон-
центрацию, фазовое состояние частиц и т.д. [40].

Диффузионные камеры непрерывного потока (счетчики ядер кристаллизации)

Выводы, сделанные в ходе семинаров, дали толчок развитию диффузионных камер 
непрерывного потока CFDC (Continuous Flow Diffusion Chamber), что позволило со-
здать портативные приборы, способные проводить непрерывные самолетные измере-
ния ЯКр. В этих камерах аэрозольные частицы находятся некоторое время в условиях 
с различными значениями влажности и постоянной температуре. В CFDC вдоль ка-
ждой стенки пропускается ламинарный экранный поток, а между этими экранными 
потоками направляют отобранный из воздуха поток, содержащий аэрозоли, часть из 
которых могут быть ЯКр. Стенки внутри камеры покрыты ледяной коркой. Из-за 
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Рис. 1. Аэрозольная и облачная камера AIDA [42]

разности температур между стенками возникает диффузия молекул воды, направ-
ленная от теплой стенки к холодной. За счет разницы температур между стенками 
можно регулировать поток диффузии и тем самым регулировать влажность в зазоре 
между стенками. Первые CFDC были двух типов, отличных по геометрии рабочей 
камеры и ориентации: горизонтальные с параллельными пластинами [16, 36] и затем 
вертикальные с цилиндрическими стенками, для уменьшения потерь аэрозолей [30].

Блок-схема первой CFDC с вертикальной ориентацией потока, сконструирован-
ного Д. Роджерсом в 1988 г. изображена на рис. 2. Обнаружение ЯКр, т.е. аэрозолей 
на которых образовался лед, происходит следующим образом. Импактор пропускает 
в камеру аэрозоли только меньше заданного размера, а оптический счетчик частиц 
(ОСЧ) на выходе измеряет размер и количество частиц. Если частицы на выходе больше 
установленного максимального размера на импакторе, значит на них образовался лед 
и они являются ЯКр. Таким образом определяется доля ЯКр. Но кроме кристаллов 
льда на аэрозолях могут образоваться капли воды, которые могут давать погрешность 
при определении количества ЯКр. Поэтому в нижней части камеры расположен отдел 
испарения. Его стенки покрыты льдом и их температура одинакова. За счет этого дав-
ление водяного пара в отделе испарения ниже насыщения по отношению к поверхно-
сти воды, но выше насыщения по отношению ко льду. Когда капли попадают в этот 
отдел, то они испаряются в отличие от кристаллов льда. В некоторых камерах отдела 
испарения нет, а подсчет кристаллов льда ведется на основе различия рассевающих и 
поляризационных свойств кристаллов льда и капель воды [26].
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Рис. 2. Блок-схема диффузионной камеры непрерывного потока с вертикальной ориентацией потока [30]

За более чем 25 лет использования CFDC широкое применение получил только 
цилиндрический тип и была разработана система отбора проб для самолетных и на-
земных измерений [31]. Этот тип CFDC получил дальнейшее развитие, улучшился 
контроль охлаждения, произошел переход от пассивной к активной системе испарения, 
улучшились характеристики прибора. Сравнительно недавно были сконструированы 
CFDC с рабочей камерой в виде параллельных пластин с горизонтальной [18] и вер-
тикальной [33] ориентацией потока.

В некоторых CFDC имеется возможность отбора ЯКр для физико-химических 
анализов с помощью электронной микроскопии [28] или для масс-спектрометрии [11].

В таблице приведены для сравнения основные технические характеристики 
CFDC, изготовленной Д. Рождерсом в 1988 г. [30], и современные MINC (Manchester 
Ice Nucleus Counter), с рабочей камерой в виде двух концентрических цилиндров 
[17], и ZINC (Zurich Ice Nucleation Chamber), с рабочей камерой в виде двух парал-
лельных пластин [33].

Диффузионные камеры непрерывного потока позволяют определять концентра-
цию ЯКр непосредственно в атмосфере (на борту самолета) при регулируемых темпе-
ратурно-влажностных условиях. Однако экспериментальные установки данного типа 
не позволяют определять тип аэрозолей, выступающих в роли ЯКр, а также важный 
их параметр — площадь их поверхности. Все это позволяет осуществлять сопоставле-
ние данных измерений с данными математических моделей только на качественном 
уровне, но не на количественном.
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Параметры диффузионных камер непрерывного потока

Параметр
Установка CFDC

Роджерса MINC ZINC

Отбираемый поток, л/мин. 1 1 1

Экранные потоки, л/мин. 4,5 4,5 4,5

Общий поток, л/мин. 10 10 10

Ориентация потока Вертикальная Вертикальная Вертикальная

Геометрия камеры Цилиндрическая Цилиндрическая Плоско-параллельная

Диапазон температур, К от 253 до 267 – от 236

Максимальная влажность, % 130 – 130

Общая длина камеры, мм 460 750 1000

Система обнаружения Импактор с ОСЧ Импактор с ОСЧ Оптический  
детектор льда с ОСЧ

Установки для исследования иммерсионного механизма кристаллизации

При необходимости измерять количественные характеристики аэрозолей, высту-
пающих в качестве ЯКр, появляется необходимость в лабораторных исследованиях 
иммерсионной кристаллизации, когда охлаждаются капли, содержащие в себе исследу-
емые частицы. При этом используются устройства более простые в плане конструкции. 
При исследованиях иммерсионной кристаллизации применяются как специально из-
готовленные для этих целей установки [29, 9], так и приборы, позволяющие охлаждать 
капли до нужных значений температуры и фиксировать момент замерзания, например, 
дифференциальный сканирующий калориметр [27, 22].

В большинстве установок исследуемые образцы располагаются на подложке. 
Чтобы избежать перегонки водяного пара с капель воды на кристаллы льда, исследу-
емые капли погружают в масло, а основание подложки обрабатывают специальными 
веществами для увеличения угла смачивания. Использование различных веществ, 
контактирующих с каплей, вносит некоторую долю неопределенности в интерпрета-
цию результатов измерений.

Для преодоления этих трудностей даже была разработана установка, в которой 
капля подвешивается в воздухе с помощью акустического левитатора [13]. Эта уста-
новка состоит из морозильной камеры, в которой находится изолированная камера 
с левитатором. Две CCD-камеры записывают на диск изображение подвешенной в 
левитаторе переохлажденной капли. Одна камера расположена сверху, на морозиль-
ной камере, где она записывает процесс введения капли в стоячие волны, образую-
щиеся за счет интерференции излучаемых и отраженных волн. Вторая CCD-камера 
находится внутри морозильной камеры, в термически изолированной коробке с 
подогревом окна. Момент замерзания капли фиксируется по изменению прозрач-
ности капли. Установка позволяет проводить исследования замерзания капель от 
температуры 188 К.
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Экспериментальная установка LINC
В период с 2010 по 2014 г. авторами этой статьи была сконструирована экспери-

ментальная установка LINC (Laboratory Ice Nucleation Chamber), которая позволяет 
исследовать иммерсионное образование кристаллов льда в переохлажденных каплях 
водных растворов.

Блок-схема установки представлена на рис. 3, а внешний вид на рис. 4. Измерение 
размеров образцов субстратов осуществляется с помощью оптического стереоскопи-
ческого микроскопа МСП-1 (7), позволяющего получать изображение объектов при 
плавном увеличении от 5x до 80x, а также с помощью цифровой системы регистрации 
Praktica LM 10-XS. Подготовленные образцы (капли с частицами) размещаются на 
подставку (8), охлаждаемую холодной стороной термоэлектрического модуля Пель-
тье (1), напряжение питания которого задается с помощью программируемого блока 
питания VELLEMAN PS3005D (2), подключенного к персональной ЭВМ. Также при 
помощи ЭВМ производится управление охлаждением капель. Отвод тепла от теплой 
стороны термоэлектрического модуля осуществляется с помощью воздушной системы 
охлаждения и морозильной камеры FROSTOR F200C (3). Эта измерительная система 
позволяет проводить исследования в диапазоне температур от 233 до 273 К.

Рис. 3. Блок-схема экспериментальной установки LINC для исследования иммерсионной 
кристаллизации переохлажденных капель

   

Рис. 4. Внешний вид экспериментальной установки LINC
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Температура капель регистрируется с помощью цифрового термометра МР707 (5) 
с двумя датчиками температуры DS18B20 (6). Изображения капель в ходе проведения 
эксперимента регистрируются цифровым микроскопом DigiMicro2.0 (4) и записы-
ваются в память ЭВМ для определения момента замерзания капель по изменению 
интенсивности рассеянного света от осветителя.

Методика проведения экспериментов состоит в следующем. С помощью цифрово-
го оптического микроскопа МСП-1 измеряются наибольший и наименьший линейный 
размер исследуемых частиц, выступающих в роли ЯКр. Площадь поверхности ЯКр 
рассчитывается по формуле для вытянутого эллипсоида вращения:

(1)

где a — малая полуось эллипсоида; b — большая полуось эллипсоида.

Затем ЯКр помещаются с помощью специальной иглы внутрь капель и распола-
гаются в четыре небольшие ячейки на подставке (8), которые заполняются маслом. 
Основание подставки охлаждается от комнатной температуры вплоть до 233 К с за-
данной скоростью и при этом фиксируются значения времени и температуры капель. 
Эксперимент продолжается до замерзания каждой из четырех капель. Дополнительно 
фиксируется момент времени, отсчитываемый от момента понижения температуры 
до 273 К, при котором происходит замерзание капли (τс).

После проведения значительного количества экспериментов проводится обра-
ботка данных: на основе информации о временном ходе температуры капель (Tτ), 
времени замерзания (τс) и площади ЯКр внутри капли (Ss ) рассчитывается значение 
универсальной характеристики данного типа ЯКр — удельной линейной энергии 
образования плоского кристалла льда на поверхности частицы.

Основой методики обработки является зависимость вероятности замерзания 
капли (P ) от времени:

(2)

Здесь используется классическая теория кристаллизации для определения ско-
рости гетерогенного образования ледяных ядер (J het ) [3, 4]:
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где ΔGmax — работа образования ядра кристалла льда на поверхности субстрата, Дж; ΔGact — 
энергия активации, Дж; k — постоянная Больцмана, равная 1,3806488×10−23 Дж/K; 
T — температура, К; h — постоянная Планка, равная 6,62606957×10−34 Дж/с; ρw — плот-
ность воды, кг/м3; mw — масса молекулы воды, равная 2,99152×10−26 кг; α — удельная 
линейная энергия, Дж/м; Lwi — теплота фазового перехода из воды в лед, Дж; T0 — 
температура плавления льда, равная 273,16 K.

Все эксперименты нумеруются в порядке возрастания времени кристаллизации ка-
пель и для каждого эксперимента определяется значение вероятности замерзания капель:

(3)

где i — порядковый номер эксперимента; N — число экспериментов с данным типом 
ЯКр. Плотность активных центров кристаллизации вычисляется по формуле:

(4)

Значение удельной линейной энергии получается путем минимизации функции:

(5)

Заключение

Представленный обзор экспериментальных установок для исследования процесса 
образования льда в атмосфере отражает часть большого многообразия технических 
решений, направленных на изучение этого интересного и важного атмосферного 
процесса.

Разработанная нами экспериментальная установка отличается сравнительной 
простотой изготовления и эксплуатации, но при этом позволяет получать количествен-
ные значения параметров математических моделей кристаллизации и осуществлять 
исследования на высоком научном уровне.
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