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論 文
鉄 と 鋼 Vol. 84 (1998) No. 1

Ar熱 プラズマ溶解 した金 属ボタンからの

蒸気発生と浴内対流

何 国 偉*.石 井 邦 宜*2・ 佐 々木 康*2・ 柏 谷 悦 章*2・ 松 浦 清 隆*2

Relationship between Region of Preferential Vaporization and Bath Convection in Ar Arc Plasma Melting 

 Guo Wei HE, Kuniyoshi ISHII, Yasushi SASAKI, Yoshiaki KASHIWAYA and Kiyotaka MATSUURA

Synopsis : In Ar arc plasma melting of metal button, metal vapor mainly generates at outer region of anode spot. To make clear

the relationship between the vaporization and the convection flow in bath, spectroscopic measurements were performed 

for determining the space distribution of vapor pressure of metal. Then the convection flow in bath was determined 

by motion of Y2O3 particles added to bath surface and EPMA analysis of cross sectional area.

There were two flows with different direction of motion in bath. They collided at about 7mm from central axis that 

is at the same position of maximum vapor pressure. Y2O3 particles were observed in the periphery owing to the 

outward flow. In the center of bath, it is considered that the inward flow is driven by electro-magnetic force. This

flow carried the melt with high Ar content to the vaporization spot, and then an enhanced vaporization was operated 

due to transition of the Ar in melt to gas phase.

Key words : Ar arc plasma melting ; enhanced vaporization ; convection ; EPMA.

1.　 緒 言

熱プラズマで金属を加熱するとき,プ ラズマ と溶融金属

界面で金属の蒸発が起 こる。この現象をうまく利用すれば,

金属微粒子の製造1,2)や溶鉄中の有害な元素を選択的に蒸発

除去3)することが可能 となる。一方,熱 プラズマ柱に混入 し

た金属蒸気はプラズマの電圧-電 流特性,温 度特性 などを変

化させ,プ ラズマの加熱出力が低下す るなどを招 く恐れが

ある4,5)。したがって,金 属のプラズマ溶解 における金属蒸

気発生メカニズムの解明はプラズマ冶金プロセスにとって

重要である。

熱プラズマの高温,高 エネルギー,電 磁気特性 などの物

理的性質,お よび,熱 プラズマ中の活性種 と溶融金属の化

学反応などが関係 して,プ ラズマ/溶融金属界面での金属蒸

気発生メカニズムは複雑である。宇田6)は,Ar-H2プ ラズマ

について,H2の 解離 と再結合を媒介 とした金属の強制蒸発

機構を考 えた。前報7)で述べたように,Ar熱 プラズマ溶解に

おいて,溶 融金属表面で金属蒸気の優先的蒸発を示す分布

が観察された。プラズマ中のH2ガ スの挙動 と異なり,単 原

子のArガ スは解離 と再結合過程がな く,さ らに,金 属 との

化学反応がほ とんどないため,Arプ ラズマでの金属蒸発の

現象は最 も基本的な過程 と考えられ る。 したがって,こ の

ような金属蒸発の素過程 を明確にすることが,プ ラズマで

の金属蒸気発生メカニズムの解明には欠かせないことと考

えられる。本研究は,プ ラズマ気体/溶 融金属の界面および

溶融金属相 に着目し,溶 融金属表面直上の金属蒸気圧分布

に基づ き,金 属の熱プラズマ溶解 における金属蒸気の発生

現象 と溶融金属ボタン内の対流について検討を行った。

2.　実験方法

金属試料の溶解には,移 行式直流アークプラズマ溶解炉

を用 いた。炉 はステン レス製の円筒容器で,中 央 に水冷銅

製のル ツボがあ り,上 か らプ ラズマ トーチで加熱 す るよ う

になっている。Fig.1に トーチおよびルツボの模 式図 を示 す。

直径4mmの タ ング ステン陰極 を先端尖角45° の円錐形 に加

工 した。トーチ の陽極銅 ノズル は径6mmで あ る。トー チの

端 面 と試料表面 の距離 は30mmに 保 持す る。高純 度Arを プ

ラズマ作動ガ ス として,流 量 は8000±10cm3/min一 定 と し

た。プ ラズマ電流 は120Aで あ る。金属 試料 を溶解 す る とき,

ア ークにお けるプ ラズマ気流 は層流,軸 対称で ある8)。溶解

試料 は高純度 電解鉄 と別途溶製 したFe-5mass%Mn合 金 で

あ り,化 学成分 をTable1に 示 す。溶融金属 ボタン内の対流

が金属 蒸気の発生 とその空間分布 に対す る影響 を明 らか に
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す るために, 表 面活性 化元素Sを 試料 重量の0.1と0.4mass%

で 試 料 に添 加 して,Ar熱 プ ラズマの溶 解実験 を行った。

溶融金属表面直上の金属蒸気圧分布は,発 光分光測定法

により決定した7)。溶融金属ボタン内の流れパターンを確認

するため以下の実験 を行った。

(1)　酸 化 イ ッ トリウム(Y2O3, 融 点 2400℃)粒 子を溶 融金

属 ボ タン表面 に散 布 し,粒 子 の動 きを その場 観察 および ビ

デオカ メラで記録 した。

(2)　Fe-Mn合 金 をAr熱 プ ラズマで溶 解 した後,ボ タンの

断面 の濃度分布 をEPMAで 測 定 した。

3.　 結果と考察

3・1　 金属蒸気の強制発生

Fig. 2は 溶融Feお よびFe-Mn合 金試料の表面近傍におけ

る金属蒸気圧の実測例である7)。溶解試料の組成および平衡

蒸気圧が異なる二つ試料 とも,溶 融金属表面において,蒸

気圧の最大値 は陽極点で はな く,陽 極点よ り半径約6～7

mm離 れた周辺部で測定された。溶融金属表面では急激な温

度勾配があ り,プ ラズマ炎が直接照射 されている部分は最

大温度(約2200°K)と なり, 離れた溶融部の大半の温度は融

点近傍でほぼ一定である9)。本研究の結果から,陽 極点に比

べて約300°K低 い温度の ところで,陽 極点の金属蒸気圧 より

約3倍 高い蒸気圧が存在す ることが確認された。 この原因

(a) Fe

(b) Fe-Mn alloy

としては次の二つがあげられる。一つ目は,溶 融金属表面

直 上に流れるプラズマ気流 により生 じた ものであ り,二 つ

目は,溶 融金属の強制蒸発によって生 じた現象である。

溶融金属表面 に流れるプラズマ気流が層流の場合では,

蒸発 した金属蒸気は流れにのって外周へ運び出され,金 属

蒸気があ るところに集中 して分布す る可能性がないが,プ

ラズマ気流が乱流の場合では,金 属蒸気は溶融金属相 とガ

ス相の境界層に乱れを生 じ,不 均一分布 となる。プラズマ

気流の分類は次式で 与えられたReynolds数(Re)の 値より決

められる。

(1)

ここで,L:代 表 長 さ(流 体 の進 行方 向),V:流 れ 速 度,

V:ガ スの動 粘性 係数であ る。溶融 金属ボ タン中心 から周辺

への距 離は約L=1 .5cmで あ る。 また,溶 融金属表面でのAr

プ ラズマガ スの流速 は約10000cm/sで10),10000°Kに おける

Arガ スの動粘性 係数 は50cm2/sと 計 算される11)。これ らの値

を式(1)に 代 入す ると,Reは300と 得 られる。物体表 面 に沿

う流 れ は,層 流 か ら乱流 へ移 り変 わ る臨 界Reynolds数 が

5×105と な る12)。 プ ラ ズマ 気 流 のReynolds数 は 臨 界

Reynoldsよ り小 さいので,ボ タン表面 に沿 って流 れ るプラ

ズマ気流 は層流で あ る と考 えられ る。

溶融 金属 が平衡蒸 発す る場 合,金 属蒸気圧 は溶融 金属 の

温度 とともに増加す る。陽極 点で はプ ラ ズマ炎が直接溶融

金属 と接 触す るため,他 の領域 に比べ て温 度は最 も高い。

す なわ ち,プ ラズマ溶解時 の蒸発が平衡 蒸発で あ る とすれ

ば,蒸 気圧の最大値 は陽極 点 にあ るはずで あ る。 しか し,

Fig. 1. Schematic diagram of torch and crucible.

Table 1. Chemical analysis of samples.
Fig. 2. Distributions of metallic vapor pressure in

plasma melting of Fe and Fe-Mn alloy.
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実際の金属蒸気圧の最大値は陽極点より外周部,す なわち,

溶融金属の温度が陽極点より低い ところに存在 した。 この

ことは,Ar熱 プラズマで加熱 した溶融金属ボタンが特異な

蒸発機溝を持つことを示唆 している。 この特異な蒸発機構

はFig.3に 示 したように考察される。Ar熱 プラズマ陽光柱

では,Arの 温度は約10000°Kで あ り,そ の とき約1%の Ar

原子が電離 し,残 りの多 くのAr原 子は電子 との衝突 により

励起され,活 性状態 となる。プラズマ と溶融金属が接触す

る陽極点では,一部のAr原 子が溶融金属 に溶解す る。一方,

金属ボタン試料は水冷銅製ルツボ上 に置かれ,溶 融金属ボ

タンの底部から表面へ,溶 融金属ボタンの中心から周辺へ

大 きな温度勾配が存在する。このため,陽 極点でArを 溶解

した溶融金属は対流によって周辺の低温部に運ばれた とき,

温度低下するため溶融金属中のArが 過飽和 とな り,溶 融金

属ボタン表面か ら脱離する。 この際,表 面部の溶融金属が

Arの 脱離ェネルギーを得て金属原子が強制蒸発され る。し

たがって,こ の金属強制蒸発の仮定が成立す るとすれば,

溶融金属中のAr吸 収 と脱離,ま た,溶 融池内の対流が存在

しているはずである。この二点は次の3・2節 と3・3節 で検

討する。

3・2　 溶融金属におけるArの 溶解

溶融金属 中への稀ガ スの溶解 度測 定 に関す る研 究 はい く

つかあ るが,測 定法 によっ て大 きくば らつ く13,14)。石 井 ら15)

は,高 感度四重極質量分析計 と吸脱着界面分離 型セル法 を

組み合わせた方法 によって溶鉄 中Arの 溶解度の測定 を行 っ

た。1580℃ に お け るAr溶 解度 は,溶 鉄100g当 た り 1.10 ×

10-5cm3程 度 と求 め られている。溶鉄へのAr溶 解 は吸熱反応

であ り,溶 解熱ΔH0は8.6kcal/molで あ る16)。熱 力学 デー

タ17)から,Feお よびMnの2200°Kに おける蒸発熱 はそれぞれ

86お よび54kcal/mol程 度 と見積 もられ る。溶融金属表 面 か

らの蒸発 フラックスは表面直上 の金属 蒸気圧 に比例 す るた

め,金 属蒸気圧分布 を用 いて溶融 ボタ ン表面 中心部 と最大

蒸気圧が分布 して いる同心 円(r=5～9mm)で の蒸発 フラ

ックスが計算で きる7)。 ここで,こ れ らの蒸発 フラックス差

か ら,最 大蒸気圧が分布 してい る同心 円 にお ける強制蒸発

量を求 めた。FeとFe-Mn合 金 場合での強制蒸発速度 はそれ

ぞれ,5×10-6と1.4×10-5g/sと 得 られ た す なわ ち,ェ ネ

ル ギー伝達 が100%の 効 率で 行われ るとすれば,本 実験条件

下で,溶 鉄 におけるArの 透 過量(吸 収脱離量)は 約2 cm3/ min

必要 で あ る。Ar熱 プ ラズマの気流 中で は,溶 融 金属 の表面

張 力低 下18),Arの 活 性 化 お よび先 に述べ たAr溶 解 度,な ど

か ら考 えて,溶 鉄 中 を2cm3/minのArが 透 過 す るこ とは可

能で あ ると考 え られ る。

3・3　 溶融金属ボタン内の流れ

(1)　表面流のその場観察

高温で安定 に存在す る金属酸化物の粒子を溶融ボタン表

面に添加す ると,粒 子は表面上 に浮遊 する。この粒子の動

きは溶融ボタン内の対流 と密接 に関連する。本実験で は,

溶融金属表面に添加 したY2O3粒 子の動 きをその場観察 した。

ビデオカメラに記録 した溶融ボタンの様子および粒子の浮

遊軌跡 をFig.4に 示す。Arア ークは輝度が大 きいので, 陽

極点付近での粒子の動 きは観察 しがたい。 しか し,溶 融ボ

タンの周辺よ りやや内側にY2O3粒 子が集まっているのは見

える。この粒子が常に溶融金属ボタン周辺にあ り,周 辺部

表面で半径方向外向きに流れが存在す ることを示唆 してい

る。

(2)　溶解後のFe-Mn合 金ボタン試料断面の濃度分析

Mnを 含む溶鉄か らMnとFeの 蒸発速度Jの 比 を次式で表

す ことがで きる。

(2)

ここで,Nは 濃度で,β は比例定数である。Fe-Mn合 金 にお

けるβの計算値 と測定値はそれぞれ900と15019)で あ り, Mn

とFeの 蒸発速度の比はFe-Mn合 金試料のMnとFeの 濃度比

より大 きい。MnとFeの 蒸発速度の差によって,溶 融金属ボ

タン表面のMn濃 度が低下 し,溶 融金属の表面か ら内部へ

Mn濃 度勾配がで きる。一方,溶 融金属ボタン内に対流があ

れば,そ の攪拌効果 によ り対流ループ内の濃度勾配は少な

くなるので,Fe-Mn合 金試料の組成に比べ低いMn濃 度領域

が形成され る。その とき,低 いMn領 域 と高いMn領 域の境

Fig. 3. An assumed mechanism of enhanced vapori-
zation in Ar plasma button melting.

Fig. 4. Illustrative sketch of the Y2O3 particles

movement.
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界線 は,溶 融金属ボタン内の対流ループの大 きさ とその形

状を表す。ここでは,こ の高低Mn濃 度領域の境界線はArプ

ラズマで溶解 した後の金属ボタン試料断面におけるMn濃 度

分析 により決定 した。

Fe-Mn合 金試料を溶解 した後に金属ボタンの中心を通っ

て,2等 分に切断 した。 その断面で試料の底部から表面 に

かけて,MnをEPMAで 線分析 した結果 をFig.5に 示す。溶

融金属上部に,Mn濃 度のほぼ均一化 している領域が存在す

る。 これは,対 流の攪拌効果 によるもの と推測 される。均

一領域の直下2mmの 間では,Mn濃 度が0.6mass%Mn/mm

の勾配で減少 している。 この濃度勾配は,固 相内拡散によ

って生 じるMn濃 度勾配の100倍 以上 に相 当す る。よって,

下の部分のMn濃 度勾配は,液 相中の拡散あるいは緩い対流

によって生 じた もの と考 えられる。

Fe-Mn合 金を30分 間溶解 した後の試料断面におけるMn濃

度のEPMA測 定結果 をFig.6に 示す。試料断面には, Mnの

濃度が高い領域 と低 い領域がある。上述 したように,Mn濃

度の低 い領域には強い対流が存在す ると考 えられる。Mn濃

度が低 い領域 と高 い領域の境界線 はその対流が下方に及ぶ

境界 を表 している。この形状 を見 ると,ボ タンの中心軸 と

外周 との間に境界線が盛 り上がって山のように見 える部分

がある。この部分で下方の高濃度Mnの 部分が張 り出 してい

る。この"山"は いずれの実験で も例外なく観測出来,か つ,

分光測定で優先蒸発が生 じている半径位置 と一致す る。 さ

らに,こ の部分 は,上 述 したY2O3粒 子の浮遊の様子から溶

融金属ボタンの周辺部で外側向きの流れが始 まる場所 とも

一致する。山を有す るMn濃 度高低2領 域境界線の形状は,

溶融金属ボタン内部に二つの流れが存在 し,"高Mn濃 度の

山"の位置で二つの流れが衝突合流することを示唆 している。

3・4　 強制蒸発場所 と溶融金属ボタン内対流の関係

溶融池 内で発生 す る流 動 の駆 動力 は,(1)電 磁 力(E), (2)

浮 力(B),(3)表 面 差圧(マ ランゴニ応 力)(S),お よ び(4)プ ラ

ズマ気流 による摩擦 力(A)な ど4つ の力20)に よ るもの と考 え

られ る。 これ らの駆動 力 によ り溶融池 内 に発生 す る流 れの

状 況をFig.7に 模 式的 に示す。 この内,電 磁 力 と浮 力は溶 融

金属 ボ タン内部 に作 用す る力であ る。表面差圧 とプ ラズマ

気流 によ る摩擦 力は溶 融金属表面 に作用 す る。溶 融金属 ボ

タ ン内部 に作用 す る浮力 と電磁 力の比Rは 次式で表 され る。

(3)

ここで,gは 重力加速度,Δ ρは密度の変化,Iは プ ラズマ電

流,μ0は 溶 融金属 の透磁率,aは 陽極領域 の半径 であ る。

溶鉄 の透磁 率 は約1.258×10-6H/mで あ る。本研 究で は,

(1) Electromagnetic force (E) (2) Buoyancy force (B)

(3) Surface tension difference (S) (4) Aerodynamic drag force (A)

Fig. 5. Variations of Mn concentration at linel, 2
and 3 in cross section of Fe-Mn alloy sample 

after 30 minutes melting.

Fig. 6. Distribution of Mn concentration in cross
section of  Fe-Mn alloy sample after 30 
minutes melting.

Fig. 7. Driving forces of melt flow in plasma button
melting.
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溶融Feボ タ ン表面 と底部の温度差 は約500℃ で あ り,Δ ρは

330kgm-3と な り21),ま た,陽 極領域 の半径 は陽光柱 の半径

と同 じ2.5mmで あ る と見 なせ るので,式(3下 を 用 い,溶 融

ボタン内の浮 力 と電磁 力の比Rは0.0.7と な る。 したがって,

溶 融池中心部では電磁 力の寄与 は浮 力よ りはるかに大 きい。

Fig.8 の破 線で示 したように,溶 融池の中心軸付近では電磁

力 は下向 きの流れ を生 じるよ うに働 く。

溶鉄 と Fe-Mn 合金 の表 面張力 と溶融金属温度 との関係 を

Fig.922) に示 す。溶融Feお よび Fe-Mn 合 金 の表面 張力 は溶

融金属表面温度の上昇 に従 い減少 す る(dδ/dT<0下 。 した

が って,熱 プ ラズマで加熱 した金属 ボ タン試料表 面で は,

表 面張力差 はボ タン中心 か ら周辺へ外向 きの力 を生 じる。

この外向 きの力 は,ボ タン表面 に働 くプ ラズマ気流 によ る

摩擦力の方向 と同 じであ り,Fig.8の 実 線で示 す外 向 きの流

れを発生 させ る。 しか し,溶 湯中心部で は,中 心軸 上 の下

向流が極 めて大 き く,結 果 として その表面部で は外側 に向

か う流 れよ りも内側 に向か う流 れが優勢 とな る)一 方,　周

辺で は,界 面張 力差 お よびプ ラズマ気流 の摩擦 力が対流 の

主駆動 力 とな るため,表 面で は外 向 きの流 れ となる。

中心部で溶解 したArは 対流する溶融金属塊 とともに輸送

され,過 飽和度が最大の場所で最大の放出を示す。 したが

って,このArの 脱離により生 じる優先蒸発の位置は高温(中

心下と低温(周 辺)二 つの対流が合一する場所 になるもの と推

測 される。前述 した4つ の駆動力がこの二つの流 れのサイ

ズ,お よび衝突位置 を決 める。そこで,表 面活性化元素Sを

Fe-Mn合 金試料に添加 して表面張力の温度係数dδ/dTを 変

え,界 面差圧の大 きさを変化させて,金 属蒸気の優先蒸発

位置および溶融金属ボタン内流れの衝突位置がどのように

影響 を受 けるか調べた。Fig.10に 示 したの は,0.1と0.4

mass%のSを 添加 してプラズマ溶解 した後のFe-Mn合 金断

面におけるMn濃 度のEPMA分 析結果である。Sが 無添加の

場合に比較 して,Sを 添加 した試料の中央部では深い谷がで

きて下降流がより発達 したことを示 している。 また,流 れ

の衝突位置 と見 られる"高Mnの 山"の位置 も外側 に移動 して

いることがわかる。 この傾向はSの添加量の増加につれ増大

する。

すなわち,Fig.9に 示 したよ うに,S添 加 によってFe-Mn

合 金 の表面張 力の温度係 数がdδ/dT>0に 変 わる。 その とき,

Fig.11に 示 す ように,表 面 張力差 による力の方向は逆転 し,

プ ラズマ気流の摩擦 力 は変化 しない と考 え られ るか ら,　合

力:し ての表面 にお ける外向 きの駆動 力 は減少 す る。 その

た め,中 心流 が発達 し,外 周部 の外 向 き流れが減退 して二

つ流 れの衝 突位 置 は外周 へ移動す る。

Fig.12はFe-Mn合 金試料中のS添 加量 と,分 光測定 によ

るMn蒸 気圧の最大値位置および試料断面上"高 濃度Mn　の

山"の位置の関係を示 している。図に示 したように,金 属蒸

without S

with 0.1 mass% S

with 0.4mass% S

Fig. 8. Schematic illustration of direction of melt 
flow induced by four forces in plasma button 
melting.

Fig. 9. Schematic surface tension-temperature be-
havior for iron.

Fig. 10. Distributions of Mn concentration in the 
cases of Fe-Mn alloy with S and without S.
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(a) Pure metal (b) Containing Sulfur

気の優先蒸発位置 と溶融池内の二つ対流の衝突位置がほぼ

一致する。さらに,Sの 添加 によって,溶 融池中心から周辺

への対流が大 きくなるため,金 属優先蒸発点 も外周へ寄る

ことになる。

4.　 結論

本研 究で は,FeとFe-Mn合 金 のAr熱 プ ラズマ溶解実験 を

行い,金 属蒸発圧の空間分布 と溶融池内の対流 について考

察 した。 その結果は以下のようにまとめられる。

金属 をAr熱 プラズマで溶解 した時,溶 融金属ボタン内に

反対方向に回転す る2つ の対流が存在する。これらの対流

の衝突点は,金 属の強制蒸発が発生する場所 と 一致する。

陽極点か ら下降流 とともに周辺へ向かう流れは,Ar過 飽和

の溶融金属 を強制蒸発点に運ぶ。 これが周辺からのよ り温

度の低 い対流 と衝突 して過飽和のArが 放出される。この と

き,Arの 溶解熱(脱 離熱)をFeま たはMnが 受け取って優先

蒸発するもの と思われる。
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