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摘 要：采用电子束熔炼技术精炼 FGH4097 母合金，分析了熔炼过程中非金属夹杂物的迁移行为。 结果显示，电子

束精炼技术可以使 FGH4097 合金中 Al2O3、SiO2、Ce2O3等低密度(<8.30 g/cm3)非金属夹杂物上浮并保留在最后凝固区。

夹杂物的上浮行为主要与夹杂物的尺寸和密度有关，尺寸越大、密度越小的夹杂物上浮速度越快。 根据计算结果显示，

本实验工艺可使尺寸大于 6.5 μm 的低密度夹杂物有效上浮，熔体表面存在马兰戈尼效应产生的液流，能够带动上浮的

夹杂物向熔池中心运动，并聚集形成夹杂物浮筏。 当母合金 O 含量略高于 4×10-4%时，能在铸锭上观察到面积不大于

10 mm2的夹杂物聚集区，而当母合金存在缩孔时，夹杂物聚集的面积则急剧增大至 100 mm2以上。
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Abstract： Electron beam smelting (EBS) technology was used to refine an FGH4097 master alloy, and the migration
behavior of nonmetallic inclusions during the melting process was analysed. The results show that the electron beam
smelting method can cause low density (<8.30 g/cm3) nonmetallic inclusions such as Al2O3, SiO2 and Ce2O3 in the
FGH4097 alloy to float and remain in the final solidification zone. The floating behaviour of inclusions is mainly related to
their size and density; the larger the size and the smaller the density are, the faster the upsizing speed of the inclusions.
According to the calculation results, the experimental process can effectively float low-density inclusions with sizes greater
than 6.5 μm. The liquid flow generated by the Marangoni effect on the surface of the melt can drive the floating inclusions
toward the center of the melt pool and aggregate to form flat inclusions. When the O content of the master alloy is slightly
greater than 4×10-4%, the area of inclusion on the ingot is not greater than 10 mm2, and when there are shrinkage holes in
the master alloy, the area of inclusion increases sharply to more than 100 mm2.
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粉末高温合金相比传统铸造高温合金具有更
好的热加工和高温力学性能，是制造航空发动机涡
轮盘的重要材料[1]。 虽然采用粉末冶金工艺(包括雾
化制粉、粉末处理、热等静压等)能有效消除宏观偏

析，使合金的晶粒细小、组织均匀，但又会引入如原
始颗粒边界、热诱导孔洞及夹杂物等缺陷[2]。 其中非
金属夹杂物的存在会显著降低粉末高温合金材料的
低周疲劳寿命， 严重影响涡轮盘的可靠性及飞行器
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的安全性[3]。 因此，如何控制夹杂物的含量和尺寸已
成为粉末高温合金领域的关键问题。

粉末高温合金中的非金属夹杂物主要来自于
母合金熔炼所用的耐火材料，在该阶段对夹杂物进
行有效控制可以显著提高合金净度，为制备高质量
粉末高温合金制件提供良好的初始条件。 目前国内
外普遍使用真空感应熔炼技术 (vacuum induction
melting, VIM)来冶炼粉末高温合金母合金，该技术
能够利用较高的真空度在电磁搅拌作用下使熔体
发生脱气反应，去除合金中的气体杂质[4]。 但真空感
应熔炼过程中合金熔体会与坩埚材料发生反应，增
加合金中非金属夹杂物的含量[5]。

电子束精炼技术 (electron beam smelting, EBS)
在制备不同高温合金高纯净母材方面展现出了显
著的优势：采用水冷铜坩埚能够避免引入外来夹杂
物，同时电子束的诱导作用还能强化非金属夹杂物
的去除效果，提高合金的纯净度[6-8]。 You等[9]在不同
工艺下精炼 FGH4096母合金，利用电子束诱导定向
凝固将 Al2O3、SiO2、CaO 等夹杂物富集在最后凝
固区，使合金的 O 含量由 10-3%降低到 4×10-4%。 Li
等[10]对 VIM 制备的 DZ125 合金进行电子束精炼实
验， 通过去除夹杂物使合金中的 O含量从 8.2×10-4%
降低到了 1.8×10-4%。Dong等[11]以 VIM制备的DD98M
合金为原料， 研究了电子束精炼对 Al2O3和 TiN的
去除作用，最佳工艺下 O、N的去除效果分别可以达
到 92.5%和 88.4%。

FGH4097 合金是我国仿制俄罗斯 ЭΠ741HΠ
合金生产的粉末高温合金材料，其特点是具有较高
的 γ′相含量(60%)，并且添加了约 0.3%Hf元素和微
量 Ce 元素，这些稀土元素不仅可以改善合金组织，
提高合金的力学性能和持久寿命，还能与合金中的
游离氧结合形成氧化物，起到净化基体的作用[12]。这
些细小的稀土氧化物还可以在凝固阶段促进形核，
并且作为第二相颗粒起到弥散强化的作用。 由于电
子束精炼技术有着极为优越的提纯除杂作用，可能

会将对合金性能有益的稀土氧化物一并除去， 因此
有必要对 FGH4097 母合金中不同类型夹杂物在电
子束精炼过程中的迁移行为进行研究。为此，本文
开展了电子束精炼 FGH4097母合金实验，计算熔炼
过程中的熔池温度分布情况，研究熔体黏度、表面活
性元素含量、 尺寸和密度等因素对夹杂物迁移行为
的影响， 并建立一定条件下 FGH4097 母合金的 O
含量及冶金缺陷与上浮夹杂物面积之间的关联
关系。

1 实验材料与方法

使用 VIM 制备的 FGH4097 合金棒料为原料，
共计 6 根。 FGH4097 母合金的名义成分如表 1 所
示，6 根合金的成分均符合设计要求，合金中的杂质
元素含量及冶金缺陷如表 2所示。 合金棒料的形貌
如图 1所示，部分原料的截面较为光洁(图 1b)，部分
棒料的芯部存在缩孔(图 1c)。

在 3#合金棒料 1/2半径处取 15mm×15mm×5mm
的试样， 对其 108.8 mm2面积内的夹杂物种类及数
量进行 ASPEX检测，结果如表 3所示。可知FGH4097

图 1 VIM制备 FGH4097 棒料形貌：(a)表面；(b)无缩孔截面；(c)有缩孔截面
Fig.1 Morphology of FGH4097 bars prepared by VIM: (a) surface; (b) cross section without shrinkage hole; (c) cross section with

shrinkage hole

表 1 FGH4097 主要合金元素成分
Tab.1 Composition of FGH4097 alloy

(mass fraction/%)
Element Cr W Mo Al Ti

Nominal 8.00~10.00 4.80~5.90 3.50~4.20 4.85~5.25 1.60~2.00

Element Nb Hf Zr Ce Ni

Nominal 2.40~2.80 0.10~0.40 0.010~0.015 0.005~0.010 Bal.

表 2 FGH4097 母合金的杂质元素含量及冶金缺陷
Tab.2 Contents of impurity elements and defects in the

FGH4097 master alloy
Alloy No. w(O)/10-4% w(N)/10-4% w(S)/10-4% Defects

1# 2.8 8.1 1.8 -

2# 3.6 10.7 1.5 -

3# 4.4 9.3 2.3 -

4# 5.0 9.9 2.4 -

5# 3.8 8.9 2.7 shrinkage cavity

6# 16.3 14.7 1.7 shrinkage cavity
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母合金中夹杂物包括 Al、Si、Hf、Ce、Ca 的氧化物和
Al-Si、Al-Mg复合氧化物。 在 6 根棒料上分别切取
1 500 g原料作为试样，并对表面氧化层及加工痕迹
进行打磨，随后酒精超声清洗 3 次，充分洗净表面
油污及打磨产生的碎屑， 将合金试样置于 70℃烘
干箱中烘干，称重记录，待电子束熔炼使用。

电子束熔炼过程中，首先缓慢增大电子束功率
至 4 kW 并熔化合金试样使其铺满整个坩埚底部，
待试样全部融化后，维持电子束功率并开启环扫描
模式精炼 20 min。 达到规定精炼时间后停止加热，
在保持真空的情况下随炉冷却 90 min，取出电子束
精炼 FGH4097合金锭。

使用 ImageProPlus6.0图像处理软件对FGH4097
合金 EB 锭表面的夹杂物聚集区域进行标记及面积
统计。 对 EB锭的夹杂物聚集区域进行取样， 使用
Axio Scope 5 研究型正置显微镜以及 OLS500 型激
光共聚焦显微镜观察夹杂物形貌。 使用 JSM-IT800
型扫描电子显微镜和 JEM-2100F 型透射电子显微
镜， 分别在 EB 锭的表面及截面的视角观察夹杂物
的尺寸和形貌，并结合 EDS能谱仪分析夹杂物的元
素分布情况。 使用 JXA-8530F PLUS型 EPMA电子

探针对夹杂物的化学成分进行检测。

2 实验结果及讨论

2.1 EB锭形貌及表面夹杂物表征
6组 FGH4097母合金经电子束精炼后的 EB 锭

形貌如图 2所示，EB锭表面夹杂物面积统计结果如
表 4所示。 结合表 2合金冶金缺陷可以看出，当合金
中无缩孔等易富集夹杂物的冶金缺陷时，EB 锭表
面无夹杂物或夹杂物面积较小 (10 mm2)，而当棒
料芯部存在缩孔时， 在 EB 锭的最后凝固区会存在
100 mm2以上的夹杂物富集区。

EB 锭表面夹杂物在金相显微镜及激光共聚焦
显微镜下的形貌如图 3和 4所示。从图中可以看到，
EB锭表面最后凝固区由大量枝晶构成，夹杂物则贴
在合金表面。 电子束熔炼过程中夹杂物能够上浮到
熔体表面， 并在电子束的诱导聚集作用下富集在最
后凝固区内。 当表面夹杂物的总量较小时，会在 EB
锭表面呈现零散分布状态，如图 4a 所示，而夹杂物
的总量较大时则会大量聚集，如图 4b所示。

采用扫描电子显微镜结合 EDS 能谱仪对 EB
锭表面夹杂物的形貌、尺寸及元素分布情况进行观察，
如图 5所示。 EDS结果显示 FGH4097母合金 EB锭
表面的夹杂物主要由 O、Al、Ce构成， 其中 Al2O3的
尺寸较大，在 EB 锭表面且呈零散状分布，尺寸普遍

图 2 电子束熔炼纽扣锭形貌：(a) 1#; (b) 2#; (c) 3#; (d) 4#; (e) 5#; (f) 6#
Fig.2 Morphology of electron beam button ingots: (a) 1#; (b) 2#; (c) 3#; (d) 4#; (e) 5#; (f) 6#

表4 EB锭表面夹杂物面积
Tab.4 Area of inclusions on the surface of the EB ingots

Ingot 1# 2# 3# 4# 5# 6#

Inclusion area/mm2 - - 5.15 5.67 115.58 182.63

表3 3#合金内夹杂物种类和数量密度
Tab.3 Type and quantity density of inclusions in alloy 3#
Inclusion Al2O3 MgO SiO2 MgO-Al2O3 Al2O3- SiO2

Quantity
density/mm-2

0.47 0 0.71 0.06 0.19

Inclusion CaO Ce2O3 HfO TiN

Quantity
density/mm-2

0.04 0.14 0.36 0
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图 4 激光共聚焦显微镜下 EB 锭表面夹杂物形貌：(a, b) 3# EB 锭；(c, d) 5# EB 锭
Fig.4 Morphology of inclusions on the surface of EB ingots observed by confocal laser microscope: (a, b) ingot 3#; (c, d) ingot 5#

图 3 金相显微镜下 3# 锭表面夹杂物形貌：(a, b)视场 1；(c, d)视场 2
Fig.3 Morphology of inclusions on the surface of ingot 3# observed by metallurgical microscope: (a, b) field 1; (c, d) field 2

在 30~100 μm 内， 最大尺寸可达 189 μm，Al2O3尺
寸统计结果如图 6所示。而 Ce2O3的尺寸则较小，会
大量团聚或单独成团，或聚集于大尺寸夹杂物颗粒
周围。

使用 FIB 聚焦离子束技术对 FGH4097 母合金
EB锭表面的夹杂物团聚进行取样(图 7)。 对取得的
样品使用 TEM投射电镜结合 EDS能谱分析， 在截
面视角观察夹杂物的形貌、 尺寸及元素分布情况。
如图 8 所示，夹杂物团聚与纽扣锭基体有着明显的

分界，主要组成元素为 Al、Ce 和 O，Al 和 Ce 的氧化
物分布于不同区域， 是纽扣锭表面夹杂物的主要组
成，Ce2O3在纽扣锭表面显示出了一定的连续性，能
够将一些小尺寸(<10 μm) 的 Al2O3等轮廓明显的颗
粒包裹到夹杂物团聚中。

扫描电镜及透射电镜均未能在夹杂物中找到
Si、Mg、Ca、Hf元素， 与 FGH4097 母合金的 ASPEX
检测结果不符。 这可能是由于 Si、Ca 的氧化物极易
形成复合氧化物， 在高温下与合金基体发生界面反
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应，形成一层富 Al氧化层。且 SEM、TEM结合 EDS
检测属于定性半定量检测方法。因此使用 EPMA电
子探针对 EB 锭表面夹杂物的化学成分进行确认，
检测点位及结果如图 9 所示。 结果显示 EB 锭表面

的大尺寸夹杂物颗粒主要由 Al、Si、Ca 和 O 元素组
成，含有少量的 Mg 和 Ce 元素，仍未发现 Hf 元素。
这是由于 HfO属于高密度氧化物，在电子束精炼过
程中所受到的浮力小于自身重力， 无法上浮至熔池
表面组成浮筏。 相关研究显示，FGH4097 合金中的
夹杂物大多是 Al、Si、Mg元素为主的复杂结构混合
氧化物，而有关 Ce2O3的报道则较为少见，这可能与
Ce2O3的颗粒尺寸极小且呈弥散分布有关[13-14]。
2.2 熔池温度分布

电子束精炼主要通过使低密度夹杂物上浮并诱
导聚集来实现高温合金母材的提纯除杂， 在这个过
程中， 熔体的温度会以改变熔体黏度和表面液流行
为的方式来影响夹杂物的迁移行为， 因此有必要研
究 FGH4097母合金在电子束精炼中温度分布情况。
Dong 等 [15]开发了一种研究多元合金真空精炼过程
中元素挥发行为的新模型， 能够对熔炼过程中熔池

图 6 3#EB 锭表面 Al2O3夹杂物尺寸分布
Fig.6 Size distribution of Al-rich oxides on the surface of EB

ingot 3#

图 5 3#EB 锭夹杂物形貌及 EDS面扫描结果：(a)视场 a；(b)视场 b；(c)视场 c
Fig.5 Morphology and EDS mapping results of inclusions on EB ingot 3#: (a) field a; (b) field b; (c) field c
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图 7 EB 锭表面夹杂物 FIB 取样示意图：(a)取样位置；(b)试样取出；(c)试样形貌
Fig.7 Schematic diagram of FIB sampling of inclusions on the surface of the EB ingot: (a) sampling location; (b) removal of the

specimen; (c) morphology of the specimen

图 8 TEM图像及 EDS面扫图
Fig.8 TEM image and EDS mapping

图 9 EPMA 电子探针测试：(a)测试点位 1′#；(b)测试点位 2′#
Fig.9 Diagram of the EPMA test: (a) test position 1′#; (b) test position 2′#

表 5 FGH4097 母合金中主要合金元素 Miedema 模型参数[17]

Tab.5 Miedema parameters of the main elements in the FGH4097 master alloy[17]

Parameter

Molar fraction/mol. % 55.16 16.01 9.85 1.71 10.90 2.31 1.55 2.11

V
2/3

i /cm2 3.50 3.50 3.70 4.50 4.60 4.40 4.90 4.80

(n
1/3

ws )i/(d.u.)1/3 1.75 1.75 1.73 1.81 1.39 1.77 1.62 1.47

φi/V 5.20 5.10 4.65 4.80 4.20 4.65 4.00 3.65

r/p/V2 1.0 1.0 1.0 1.0 1.9 1.0 1.0 1.0

Ni Co Cr

Element

W Al Mo Nb Ti

温度等特征进行计算，Li 等 [16]已采用该方法研究了
FGH4096母合金在 EBS过程中元素挥发行为， 并通
过 Co 元素的挥发量来推导不同功率下熔体的平均

温度， 结果与实验值吻合较好。 现采用该方法对
FGH4097 母合金的元素挥发行为开展计算研究，
FGH4097母合金元素的Miedema模型参数见表 5[17]。
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基于 Langmuir 方程，Hertz 及 Knudsen 提出了
在高真空熔炼条件下，合金元素在气、液相界面处理
论最大挥发速率与温度关系的公式[18]：

Vi=Pi× Mi

2πRT■ (1)

式中， Vi为元素 i 的最大理论挥发速率；Pi 为元素 i
在多元熔体中的分压；Mi为元素 i 的摩尔质量；R 为
气体常数，取值为 8.314 J/(mol·K)；T 为熔体温度。
元素 i的分压 Pi还可以写作元素 i 的活度 αi与纯元

素饱和蒸汽压 P
0

i 的乘积：

Pi=αi×P
0

i (2)

元素 i的活度与元素活度系数 γi及摩尔分数 χi有关：
αi=χi×γi (3)

元素 i的饱和蒸汽压只与温度有关， 可由式(4)
的克劳修斯-克拉佩龙公式计算， 公式用到的各元
素参数如表 6 所示 [19]，FGH4097 主要合金元素的饱
和蒸汽压计算结果如图 10所示。

logP
0

i =A×T-1+B×logT+C×T+D (4)

基于 Wagner 理论，Pelton 及 Bale 给出了计算
合金中各元素活度系数的修正方程[20]：

lnγi=lnγ
0

i +lnγ1+χiε
i

i+Σj≠iχjε
j

i (5)

lnγ1=- 12 Σj, k ε
k

j χ jχk (6)

式中，γ
0

i 为元素 i 在无限稀溶液中的活度系数；ε
j

i为

元素 j 在元素 i 上的活度相互作用参数。 在二元合
金体系 i-j 中， 元素 j 可以看作是体系中的溶剂，此

时 γ
0

i 可以表示为：

lnγ
0

i =
G

E

ij( )
χj→1

RT (7)

式中，G
E

ij为体系过剩自由能，可表示为：

G
E

ij=ΔHij-TS
E

ij (8)

S
E

ij=0.1×ΔHij
1
Tm i

- 1
Tm j

( ) (9)

式中，ΔHij为体系生成热；S
E

ij为体系的过剩熵；Tm i和

Tm j为纯元素 i和 j的熔点，可以根据米德马模型进行
计算[21]：

ΔHij=fij χi[1+μiχj(φi-φj)]χj[1+μjχi(φj-φi)]
χiV

2/3

i [1+μiχj(φi-φj)]+χjV
2/3

j [1+μjχi(φj-φi)]
(10)

fij=
2pV

2/3

i V
2/3

j q/p n
1/3

ws( )
i
- n

1/3

ws( )
j

[ ]
2

-(φi-φj)2-a(r/p{ })
n
1/3

ws( )
-1

j
+ n

1/3

ws( )
-1

j

(11)

式中 ，V
2/3

i 和 V
2/3

j 分别为元素 i 和 j 的摩尔体积 ；

n
1/3

ws( )
i
和 n

1/3

ws( )
j
分别为元素 i 和 j 的电子密度；φi 和

φj为电负性；p，q，μ，a 及 r/p 都是经验常数(p/q=9.4；
对于碱金属其 μ=0.14， 二价金属的 μ=0.10，Cu、Ag、
Au 以及三价金属的 μ=0.07，其他金属 μ=0.04；液态
合金 a=0.73，固态合金 a=1；公式用到的其他主要参
数值详见表 5[17])

由式(6~11)，可以得到的表达式[6]：

lnγ
0

i =
1
RT 1-0.1× 1

Tm i
- 1
Tm j

( )[ ]fij 1+μi(φi-φj)
V

2/3

j

(12)

式(4)中的活度相互作用参数可由下式定义[22]：

ε
j

i=limχ0→1

∂lnγi

∂χj
( )

T, P
(13)

根据 Ju 等[23]提出的统一外推模型，活度相互作用参
数可以表示为：

ε
j

i=
1
RT (Aij-Aik-Ajk+Bik+Bjk) (14)

式(14)中的参数可由式(15)~(20)计算得出。
FGH4097 母合金的主要合金元素有 8 种 (Ni、

Cr、Co、W、Mo、Al、Ti、Nb)， 其中 Ni 元素占 55%以
上， 故存在 7 个二元合金体系(Ni-X，X=Cr、Co、W、

图 10 FGH4097 母合金主要元素饱和蒸汽压
Fig.10 The saturated vapor pressure of the main elements in the

FGH4097 master alloy

表6 FGH4097母合金元素饱和蒸汽压参数值[19]

Tab.6 Parameters of saturated vapor pressure for the
elements of the FGH4097 master alloy[19]

Element A B C×1000 D Range/K

Ni -225 00 -0.96 - 15.72 298~1 728

Ni -224 00 -2.01 - 19.07 1 728~3 193

Co -222 09 - -0.223 12.93 298~1 768

Cr -206 80 -1.31 - 16.68 298~2 180

W -440 00 +0.50 - 10.88 298~3 683

Al -163 80 -1.00 - 14.44 933~2 723

Mo -347 00 -0.24 -0.15 13.78 298~2 893

Nb -376 50 +0.715 -0.166 8.94 298~2 750

Ti -244 00 -0.91 - 13.18 1 155~1 933
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图 11 FGH4097 母合金主要元素无限稀溶液活度系数及元素活性相互作用参数：(a) γ
0

i , i= Co, W, Cr, Mo; (b) γ
0

i , i= Al, Nb, Ti;

(c) ε
i

i Ni-Cr-X
Fig.11 Activity coefficient of a solute in an infinite dilute solution and activity interaction parameters of the main elements in the

FGH4097 master alloy: (a) γ
0

i , i= Co, W, Cr, Mo; (b) γ
0

i , i= Al, Nb, Ti; (c) ε
i

i Ni-Cr-X

Aij=dij fij
V

2/3

i V
2/3

j (α
k

i(ij)+α
k

j(ij)) 1+ui(φi-φj)
α

k

j(ij)

α
k

i(ij)+α
k

j(ij)

[ ]1+uj(φj-φi)
α

k

i(ij)

α
k

i(ij)+α
k

j(ij)

[ ]
α

k

i(ij)V
2/3

i 1+ui(φi-φj)
α

k

j(ij)

α
k

i(ij)+α
k

j(ij)

[ ]+αk

j(ij)V
2/3

j 1+uj(φj-φi)
α

k

i(ij)

α
k

i(ij)+α
k

j(ij)

[ ] (15)

Aik=dik fikV
2/3

i [1+ui(φi-φk)] (16)

Ajk=djk fjkV
2/3

j [1+uj(φj-φk)] (17)

Bik=dik fik 1- V
2/3

i

V
2/3

k

1+2ui(φi-φk)[ ]{ }V2/3

i 1+ui(φi-φk)[ ]α
j

i(ik) (18)

Bjk=djk fjk 1- V
2/3

j

V
2/3

k

1+2uj(φj-φk)[ ]{ }V2/3

j 1+uj(φj-φk)[ ]α
i

j(ik) (19)

dij= 1-0.1× 1
Tm i

- 1
Tm j

( )[ ] (20)

Mo、Al、Ti、Nb)，49 个三元合金体系(Ni-X-X，X=Cr、
Co、W、Mo、Al、Ti、Nb)，可用式(12)计算合金元素的
无限稀溶液活度系数， 结果如图 11a和 b所示。 用式
(14) 可以计算出元素活性相互作用参数 ， 其中
Ni-Cr-X体系中的结果如图 11c所示。

将得到的无限稀溶液活度系数 γ
0

i 及元素活性

相互作用参数 ε
i

i代入式(5)，可以得到 FGH4097母合

金中各元素的活度系数，如图 12a所示，将元素活度
系数与元素摩尔分数相乘，即按照式(3)进行计算，

可以得到元素活度随温度变化情况，如图 12b所示。
将活度代入到式(1)可以计算出 FGH4097 各合

金元素的挥发速率，如图 13所示。 将各元素的挥发
速率与熔池面积 S 和熔炼时间 t 相乘，如式(21)，可
以得到 FGH4097母合金各元素的挥发量。由此可知
本实验的电子束精炼过程中，FGH4097 熔体的平均
温度约为 1 650 K。

Δm=Vi×S×t (21)
根据 You[24]的研究，在电子束熔炼过程中，熔体

表面的温度在电子束轰击处可以达到最大值， 并近
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似呈现正态分布， 最高温度与熔体平均温度存在一
定关联：

T(rp)=η 1
2π■ σ

e
rp

2

2σ
2

, rp∈(-Rp, Rp) (22)

Tmax=T(0)= η
2π■ σ

(23)

Tmax= Rp
2T�

2σ2

1-e
- rp

2

2σ
2( )

=1.27T� (24)

η= 2π■ σTmax (25)
式中，rp为距离熔池中心的距离；Rp为熔池半径；η为
与温度分布有关的常数。本研究中采用环扫描模式，因
此标准差 σ取熔池半径，取 6 cm，此时可以计算得出
理想情况下 FGH4097 精炼过程中熔体温度分布情
况，如图 14所示，熔体的最高温度为 2 095.5K。
2.3 夹杂物上浮行为

在电子束精炼过程中， 熔体中的夹杂物主要受
到 3 种力的作用，如图 15 所示，其中浮力 Ff的方向
向上，重力 FG向下，熔体阻力 Fr的方向与运动方向
相反，当夹杂物上浮时其方向向下[25]。

当夹杂物密度 ρI小于熔体密度ρ(8.30 g/cm3)时，
夹杂物所受到的合力方向向上， 此时夹杂物会向着
熔体表面移动。假设夹杂物颗粒为形状规则的球形，

半径为 rI，直径为 RI，那么夹杂物受到的合力为：

F=Ff-FG-Fr= 16 πR
3

I (ρ-ρI)g-CDAI
ρu2
2 (26)

式中，CD为阻力系数；AI 为夹杂物颗粒在液态金属
流体方向上的投影面积； u 为夹杂物颗粒与液态金
属流体的相对速度。

当夹杂物的速度 u 达到一个临界极限值 ul 时，
其所受到的重力、 浮力以及熔体带来的上浮阻力达
到一个平衡值，合力 F 为 0，夹杂物的上浮速度 u 不

图 14 电子束精炼 FGH4097 母合金温度分布
Fig.14 Temperature distribution of the FGH4097 master alloy

during EB smelting

图 15 夹杂物颗粒受力示意图
Fig.15 Force diagram of the inclusion particle

图 13 FGH4097 母合金主要元素挥发速率
Fig.13 Evaporation rate of the main elements in FGH4097

图 12 FGH4097 母合金主要元素的活度系数及活度：(a)活度系数；(b)活度
Fig.12 Activity coefficient and activity of the main elements in the FGH4097 master alloy: (a) activity coefficient; (b) activity
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图 16 夹杂物上浮速率及临界上浮尺寸：(a)夹杂物上浮速率； (b)上浮临界尺寸
Fig.16 Floating velocity and critical size of floating inclusions: (a) floating velocity of inclusions; (b) critical size of floating inclusions

再变化。 由于高温合金中夹杂物颗粒的尺寸普遍较
小， 比表面积较大， 其受到的阻力可以极快地增
加， 因此上浮速度可以在极短时间内达到临界值，
因此这个加速阶段可以忽略不计，此时由式(26)可
以得出：

ul= 8ɡrI(ρ-ρI)
3CD ρ■ (27)

式中，阻力系数 CD为关于夹杂物颗粒与液态金属流
体之间相对速度的雷诺数 Ret的函数[26]：

CD= 24
Ret

(28)

当雷诺数 Ret小于 1 时， 夹杂物颗粒运动遵循斯托
克斯定律，Ret可以定义为：

Ret= 2rIuI ρ
μm

(29)

式中，μm为熔体黏度，可由 Mills[27]等给出的高温合
金黏度计算得出：

lgμm(T)= 2 570T -0.822 4+1.75×10-3MCr

+1.1×10-3MFe+10.2×10-3 Mheavy (30)
式中，Mi为元素 i的质量分数；Mheavy为所有重元素(W、
Mo、Hf等)的总质量分数。 将熔体平均温度 1 650 K
代入式(29)可以得出 FGH4097 合金在 1 650 K时黏
度为 7.08 mPa·s。 联立式(27~29)得到式(31)：

ul=
2r

2

I (ρ-ρI)g
9μm

(31)

Al2O3密度取 3 970 kg/m3，SiO2 取 2 200 kg/m3，
MgO 取 3 580 kg/m3，Ce2O3 取 3 860 kg/m3，CaO 取
3 350 kg/m3， 将黏度代入计算可以得出夹杂物的极
限上浮速率与尺寸之间的关系，如图 16a 所示。将
夹杂物上浮临界速率代入式 (29)进行验证 ，尺寸
在 100 μm 以内的夹杂物颗粒其雷诺数最大值为
0.732， 遵循斯托克斯定律。 EB锭的厚度为 16.5mm，
假设夹杂物从熔体的底部开始上浮， 可以得出在
FGH4097 精炼过程中夹杂物的上浮临界尺寸，如图
16b所示。 计算结果显示，本实验所采用的电子束精

炼工艺理论可使 FGH4097 合金中尺寸 6.5 μm以上
的低密度氧化夹杂物充分上浮。与此同时，对合金性
能影响较小的小尺寸夹杂物颗粒(<5 μm)则难以上
浮至熔池表面，主要随熔体内部液流进行运动，会在
凝固的铸锭当中随机分布。 其中部分小尺寸夹杂物
运动到夹杂物浮筏附近时，由于浮筏的存在会对熔体运
动形成阻碍，一些小尺寸夹杂物会被浮筏捕获，从而
保留在 EB 锭的最后凝固区， 因此可以在扫描电镜
下观察到小尺寸夹杂物团聚在大尺寸夹杂物四周，
如图 5所示。
2.4 上浮夹杂物聚集行为

在电子束熔炼过程中熔体的表面存在温度梯
度，这种温度梯度会产生表面张力梯度，使表面张力
较大的熔体对表面张力较小的熔体产生拉力并发生
移动，该现象也被称为马兰戈尼效应。 You等[9]的研
究显示，在一定临界温度以下时，表面张力与温度呈
现正的相关性， 即温度越高的区域其表面张力也越
高，表面熔体会从低温区域向高温区域移动。而当温
度超过一定临界温度时这一现象则会逆转， 熔体由
高温区向低温区移动。 这个表面张力的温度依赖性
临界转变温度主要受到表面活性元素(主要是 O、S)
含量的影响，根据 You 等 [24]的研究，Ni-O-S 三元体
系下的表面张力可以表示为：

γ=γ0-ANi(T-Tm)-RTΓ
0

O ln(1+KOa[O])-RTΓ
0

S ln(1+KSa[S])

(32)

Ki=k1e
-ΔH

0

RT (33)
式中，γ0为纯镍在熔点处的表面张力， 取 1.845 N/m；
ANi为纯镍 dγ/dT 的负值，取 4.3×10-4 N/(m·K)；Tm为

镍的熔点 (1 726 K)；Γ
0

i 是元素 i的表面过剩浓度，O

取 2.03×10-5 mol/m2，S取 0.15 mol/m2；Ki是元素 i 的
吸附系数，与熔体的温度有关；k1 是与分凝熵有关
的常数，O、S 分别取 1.38×10-2 和 3.18×10-3；-ΔH0 为
标准吸附热，O、S分别取 1.88×1011和 1.47×1011 J/mol；
a[i]是元素 i 的活度，近似等于质量分数。 由式(31)和
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图 18 3# 合金表面张力分布情况
Fig.18 Surface tension distribution of alloy 3#

(32)可以计算得到不同 O、S含量下表面张力随温度
变化情况，如图 17a所示，图中红色虚线标记了表面
张力的温度依赖性临界转变温度， 虚线以下是表面
张力温度依赖性为正值的区域， 熔体由低温区向高
温区移动，虚线以上则情况相反，会从高温位置向低
温区移动。

3# 锭的表面张力温度依赖临界转变温度约为
2 062 K，如图 17b 所示。 代入前文求得的熔体温度
分布可得 3# 合金中的表面张力分布情况， 如图 18
所示。 计算结果显示，在理想情况下 3#合金的熔池
表面张力会在距离熔池中心约 11 mm 处取得最大

值，但与熔体温度最高位置的表面张力相差极小，可
忽略不计。因此在本研究中，熔体会从温度较低的熔
池边缘向着温度较高的熔池中心移动， 如图 19 所
示。图 19中熔池中心的颜色较亮，来表达温度较高，
边缘区域颜色较暗，表示温度较低。图 19b为熔池中
温度 T的分布情况， 图 19c为熔池中表面张力 γ 的
分布情况。当夹杂物上浮至熔体表面后，可以在表
面液流的带动下向着熔池中心移动并聚集形成浮
筏， 这种电子束诱导夹杂物聚集的作用可以强化
夹杂物去除效果，有利于 FGH4097 母合金的精炼
提纯。

图 19 熔池表面马兰戈尼流示意图：(a)熔池；(b)温度分布；(c)表面张力分布；(d)液流方向
Fig.19 Schematic diagram of the Marangoni flow on the surface of the molten pool: (a) melt pool; (b) distribution of temperature;

(c) distribution of surface tension; (d) direction of fluid flow

图 17 表面张力随温度变化趋势：(a)不同 O、S含量； (b) 3# 合金
Fig.17 Tendency of surface tension as a function of temperature: (a) different contents of oxygen and sulfur; (b) alloy 3#

2.5 EB锭夹杂物面积影响因素
根据表 4 中的数据显示，FGH4097 母合金的夹

杂物面积与基体内 N、S 杂质元素含量之间的关系
不明显，但与 O含量以及缺陷有着一定的关联。 可
以推测在一定的电子束熔炼工艺下 ，EB 锭夹杂
物面积与母合金某些特征存在一定的关系， 如图 20
所示。

图 20 中与纵坐标平行的虚线表示氧含量为 4×
10-4%。当合金的坐标点位于虚线左边，即区域(1)内，
表示合金中的氧含量低于 4×10-4%。 在这种情况下，
仅凭基体内氧化物的含量， 难以在熔炼过程中形成
稳定浮筏，因此无法 EB 锭表面观察到夹杂物聚集，
使合金坐标点落到横坐标轴上，如图 20 中 1#、2# 合
金所示。

当合金棒料基体部分 O 含量较低 (<4×10-4%)，
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但是芯部存在缩孔等冶金缺陷时， 例如 5#合金，缺
陷处富集的夹杂物会强烈地增加 EB 锭表面夹杂物
面积，影响趋势如区域(1)内的棕色箭头显示。 在这
种情况下，夹杂物面积 SI的大小完全取决于合金缺
陷处的夹杂物含量。

图 20 中的曲线则代表夹杂物面积 SI与基体 O
含量之间的关系。 其中 1#、2#合金的坐标点就位于
曲线附近，在这些合金中，EB 锭表面夹杂物的面积
主要受到基体内氧化物含量的影响。 图中区域 2、3
内 (区域 3 为曲线以右的位置 )的红色箭头方向
表示随着坐标点与曲线之间距离的缩短，夹杂物
面积 SI与 O含量的关联性显著增加。

6# 合金的夹杂物面积 SI由基体内的氧化物(基
体 O 含量) 以及缺陷处富集的夹杂物共同决定，坐
标点位于区域(2)中，即虚线与曲线之间。 坐标点与
曲线的距离越大，夹杂物面积 SI与缺陷处富集的夹
杂物含量关联性就越强。

区域(3)对应着合金基体内夹杂物较少但 O 含
量较高的情况。 在这种情况下，一部分 O 元素可能
以气体或固溶元素的形式存在于合金中。 随着与曲
线的距离增加，O 元素参与组成氧化物的比例逐渐
降低，因此夹杂物面积 SI与 O含量的关联性也呈现
减弱趋势。 考虑到现有熔炼技术的发展以及高温合
金成分设计的进步，该现象在高温合金中较为罕见。

3 结论

(1)夹杂物的密度和尺寸决定了其在电子束精
炼过程中的上浮行为， 计算显示本实验所采用的电
子束精炼工艺可使尺寸大于 6.5 μm 的低密度非金
属夹杂物充分上浮，有着较好的夹杂物去除效果。

(2)熔体表面的马兰戈尼流会带动上浮的夹杂
物向熔池中心移动，聚集形成夹杂物浮筏，并保留在
EB 锭的最后凝固区。 这种电子束诱导夹杂物聚集
的现象可以强化夹杂物去除作用，有利于 FGH4097

母合金的高纯化。
(3)FGH4097 母合金 EB 锭表面夹杂物的面积

与母合金 O 元素含量以及合金棒料中的冶金缺陷
有一定的关联：当 O元素含量不高于 4×10-4%，合金
棒料芯部不存在缩孔等冶金缺陷时， 合金中夹杂物
含量极少，夹杂物面积为 0；当 O含量高于 4×10-4%，
合金棒料芯部不存在缩孔等冶金缺陷时， 合金含有
少量的夹杂物， 夹杂物面积一般不高于 10 mm2；而
当合金棒料芯部存在缩孔等冶金缺陷时， 夹杂物的
面积往往大于 100 mm2。
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