






































































































































































第5章 柱状晶および柱状デン ドライ トの成長方向に

およぼすバルク融液の流れの影響

・一方向凝固している金属や合金の凝固前面に平行にバルク融液が流動すると、結晶の成

長方向が流れの上流側へ傾くことが知られている(1-8)。 この現象に関する従来の研究か

ら、融液流動下での結晶の成長様式には二通りあることがわかる。その一つは、結晶の核

生成と成長が共に流動融液中でなされる場合(非 拘束成長)で あり、他方は、静止融液中

で成長してきた結晶が融液の流動に遭遇した彪めに成長方向が傾く場合(拘 束成長)で あ

る。今までこの両者の差異を認識しだ研究は全 くなされておらず、また、柱状晶と柱状デ

ンドライトの区別もほとんどされていなかった。凝固組織を観察することによって結晶の

成長方向の傾きから逆にバルク融液の流動速度を推定することがある(8》が、そのために

は結晶の成長方向の傾きを決める因子を明らかにしておく必要がある。

5-1節 拘束成長における柱状晶および柱状デンドライトの成長方向

5-1-1緒 言

柱状デンドライトを、はじめ静止融液中で成長させ、続いて融液を成長方向に垂直に流

動させて結晶の成長方向の傾きを調べることは、金属を用いては実験的に困難である。そ

こセ、このような場合と結晶学的には同等であるように、柱状デンドライトから成るアル

ミ_..ウム ー 銅合金のチル上に同組成の合金融液を流して、 「チル」内の結晶を柱状結

晶として成長させだ。

本節では、この拘束成長における柱状晶および柱状デンドライトの成長方向の傾きの、

流速および合金組成依存性を明らかにする。

5-1-2実 験方法

0.5～3.9砒 驚の銅を含有する約91Kgの アル ミニウム ー 銅合金を、99.9

w嬬 アル ミニウムとアル ミニウム ー50wtX銅 母合金から図5-1-1に 示す電気
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1cm,

図5-2-1試 料縦断面上 でのマクロ組織。融液の流動方向 は

図中で右か ら左 向き、流速 は約20cm/s。

合金の銅含有量 は(a)0.5wtX、(b)2.1冒 嬬 、

(c)4.Owt%,(d)8.8wt%o
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凸

図5-2-2ア ル ミニウム ー2.1Wt%銅 合金試料の縦断面

上のマクロ組織。融液 の流動方向は図中で右か ら左

向 き。流速は(a)22cm!s、(b)47cm!s、

(c)67cm/so
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破線は拘束成長での結果。
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大しない。4cm!s以 下での傾角の流速依存性は非常に大きいと考えられる。図5-2-

3で 合金の銅含有量が2.1wtXお よび4.OwtXの 場合の破線は、拘束成長における柱

状晶成長方向の傾角と流速の関係を示す。拘束成長と非拘束成長での傾角の差異は、特に

4cm!Sの 流速で著しい。4㎝1Sの 流速における両成長様式の実験では、融液と同組成

の アルミニウム ー 銅合金 「チル」を使用しており、ま距、ルツボ内の融液の過熱度や

柱状晶の成長速度もほぼ同じである。従って、拘束成長と非拘束成長での柱状晶成長方向

の傾角の差は成長様式の差異そのものに起因すると考えられる。

柱状晶成長方向の傾角におよぼす合金の銅含有量の影響を図5・一2-4に 示す。傾角は

銅含有量とともに、わずかに増加する.

5-2-3-2鋳 塊のミクロ組織と柱状デンドライFの 成長方向の傾き

銅チルから約20mm離 れ距縦断面におけるアルミニウムー2.1'wtz銅 合金鋳塊のミ

クロ組織を図5-2-5に 示す。柱状晶の成長方向は、それを構成する柱状デンドライト

の成長方向に平行である。これは、柱状晶の成長方向が柱状デンドライトのそれよりも流

れの上流側へ大きく傾くという拘束成長での結果と異なる.図5-2-6は 、アル ミニウ

ム ー2.1wt%銅 合金鋳塊の、チル面から17m聞 離れ拒位置における横断面の ミク

ロ組織である。流速が大きいほど、組織中に多くの等軸晶が混在するようになる。流れの

上流側へ優先的に成長したデンドライトの2次 枝や、拘束成長において見 られだような流

動方向に平行な楕円形のデンドライトセルは観察されない。

図5-2-7は 、柱状デンドライトの成長方向が結晶学的な[100]方 向となす偏向

角度の、流速および銅含有量依存性を示す。アルミニウム ー0.5wtX銅 合金鋳塊に

ついては、柱状晶成長方向の傾きがほぼそろっている領域で偏向角度を測定し彪。アルミ

ニウム ー8.8wtX銅 合金鋳塊では、エッチピ・ソト観察から結晶方位を明確に決定す

ることができない.図 から、柱状デン ドライ トの成長方向(1次 枝の成長方向)と

[100]方 向がなす角度は流速の増加 とともに大きくなるが、銅含有量が増加すると減

少することがわかる.こ れは、拘束成長において柱状デンドライトが示す傾向と同じであ

る。図には、拘束成長において柱状デンドライトの成長方向が[100ユ 方向から偏向す

る角度も示すが、それは一定の流速および銅濃度で比較すると、非拘束成長での値よりも
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図5-2-5ア ル ミニウム ー2.1w桃 銅合金試料 のチル面か ら

20mm離 れた縦断面上での ミクロ組織。融液の流動方

向は図中で右 か ら左向 き。流速 は(a)22cm!s、(b)

47cm/s.<c)67cm/so
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図5-2-6ア ル ミニウム ー2.1wtX銅 合金試料のチル面 から

17mm離 れた横断面上での ミクロ組織。融液の流動方

向は図中で右か ら左向 き。流速は(a)22cm/s、(b)

47cm/s.(c)67cm/so
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図5-2・7柱 状デ ン ドライ トの成長方向が[100]方 向 となす角度。

小 さい。

図5-2-8は 、[100]方 向 が銅チルの法線 となす角度 である。 この角度 は銅濃度

が高 くなるほど増加す るが、流速が大 き くな ると逆 に減少す る。

5-2-4考 察

5-2-4-1拘 束成長と非拘束成長における柱状晶の成長方向の傾角

拘束成長と非拘束成長の問には、結晶の成長方向に明白な差異がある。拘束成長では、

柱状晶の成長方向がチル面の法線となす傾角は、柱状デンドライトのそれよりも大きい。

一方、非拘束成長においては、柱状晶と柱状デンドライトの成長方向はほぼ平行である。

柱状晶と柱状デンドライトの成長方向が互いになす角度は、デンドライトの1次 枝と2次

枝の競争成長によって決まることを前節で述べた。拘束成長において、成長の遅れた柱状

デンドライトが流れの下流側に隣接するデンドライトから伸びてきだ2次 枝によって成長

を阻止される様子を、図5-2一 ・9(b)に 模式的に示す。成長阻止のためには、少くと

も距離」lcの成長遅れが必要である。一方、非拘束成長では、2次 枝が伸びる(100)

面は図5-2-9(a)に 示すように凝固前面から傾斜 している。このために、1次 枝の
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成長が阻止されるに必要な成長遅れノμ は.e`よ りもム4だ け大きい。従って、非拘束成

長では1次 枝の成長を阻止することは困難となり、柱状晶と柱状デンドライトの成長方向

は互いにほぼ平行になると考えられる。

5-2-4-2拘 束成長と非拘束成長における柱状デンドライトの

成長方向の傾角

融液が柱状デンドライトの凝固前面に平行に流れるときには、柱状ヂンドライトの周囲

で温度や溶質濃度の分布が非対称となる。その結果、柱状デンドライトの成長方向は

[100]方 向から流れの上流側へ傾 く。非拘束成長では拘束成長に比べて[100]方

向が流れの上流側へ大きく傾いている炬めに、上に述べた温度や濃度分布の非対称性が著

しい。このために図5-2-7に 示すように、柱状デンドライトの成長方向が[100]

方向から上流側へ偏向する角度は、非拘束成長での方が拘束成長の場合よりも大きくなる

と考えられる。合金の銅濃度を高めると、柱状デンドライトはよりデンドライト的になり、

その成長方向としそ静止融液中でのデンドライト優先成長方向である[100]方 向を指

向する領向が強まる。従って、図5-2-7に 示すように、柱状デン ドライ トの成長方向

が[100]方 向から偏向する角度は、銅濃度の増加とともに小さくなる。

5-2一 一5結 言

アル ミニウム ー0.5～8.8u耀 銅合金を、4～90cm/sの 融液流動下でチル

面から非拘束成長させた。得られた結果は次の通りである。

(1)柱 状晶の成長方向は、それを構成する柱状デンドライトのそれとほぼ同じである。

(2)柱 状晶の成長方向がチル面の法線となす角度は、流速および銅含有量とともに僅か

に増加する。

(3)4cm/sの 流速における柱状晶の成長方向の傾角は、非拘束成長での方が拘束成長

の場合よりもかなり大きい。

(4)柱 状デンドライ トの成長方向が[100]方 向となす偏向角度は、拘束成長あるい

は非拘束成長のいずれの場合にも、流速の増加および銅濃度の減少とともに大きくなる。

同一流速、同一銅濃度で比較すると、偏向角度は非拘束成長での方が拘束成長の場合より

goo



も大 きい。
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第6章 バルク融液の流動による負偏析

6-1緒 言

バルク融液の流れが固液共存域に浸入するとマクロ偏析が生じる。この現象が特に問題

となるのは、鋼を連続鋳造するときにかける電磁撹はんが負偏析帯であるホワイトバンド

を生じることである。ホワイトバンドの形成に関する研究は多い(1-9)が 、それらは大き

く2つ のグループに分けることができる。

第1の グループでは、電磁撹はんによってバルク融液内に生じた乱流が固液共存域に浸

入し、溶質濃化融液をMsweepaway"す ると考えられている。高橋(3)ら は、

固液共存域内の或る臨界固相率以下の部分では、溶質濃化融液がバルク融液によって完全

に置換されるとの仮定の下に、ホワイトバンドでの負偏析度を計算しだ。しかし、多孔質

体層上でのバルク液体の流れが乱流状態にあるときには、多孔質体内での流速はその表面

から内部へ入るに従って徐々に減少する(10.11)こ とが知られており、高橋らのモデルは

妥当性を欠く。さらに、このモデルでは、BridgeとRogers(6)が 指摘 し

ているように電磁撹はん終了位置に生じる軽微な正偏析を説明することができない。

第2の グループでは、電磁撹はんの開始あるいは終了による凝固の非定常性が偏析の原

因であるとしている。このモデルも、後で述べるように実験結果を説明することができな

い◎

本章では、バルク融液の流動による負偏析度を予測するだめのモデル解析を行ない、実

験結果と比較検討する。

6-2モ デル

バルク融液の流動による負偏析を解析するに当たり、次の仮定を置く。

(1)バ ルク融液中、およびデン ドライ ト間隙内の液体の流れは完全に乱流状態にある.

(2)凝 固収縮による流れは無視する。'

(3)融 液内での物質翰送は乱流拡散のみにより、分子拡散はない。
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(4)デ ンドライ ト成長方向への固体内での溶質元素の拡散はない。

(5)バ ルク融液中の溶質濃度は均一である。

(6)固 体は柱状デンドライトとして成長する。

(7)凝 固は定常状態で進行する。

図6-1に 模式的に示 した固液共存域内の体積要素に関する溶質保存の式は、次式で表わ

される。

・暑隻 一 舞(ε4孔 謝(6 -1)

ここで、Cは 時刻YLお ける体積要素の平均溶質濃度 、 εdは乱流拡散係数、fLは 液相率 、

CLは デ ン ドライ ト間隙の液体濃度、xは デン ドライ トの成長方向 にとった座標である。

定常状態 では次の式が成 り立つ。

flow

-

volume

element

liquid

solid

xz

z=0

z=一L

図6-1固 液共存域内での体積要素と座標軸のとり方。

io4



z=x-Rt

i'Z.・ は凝固前面から蛎 ク融液の方向へと　 臨 一 前面の進行獅

る。この関係を用いると、(6-1)式 は次のようになる。

一R{蓑 「 素(駈 藷)(6-2)

境界条件を次に示す。

::o-L::CLOC(一∴_鈎

(6-3)式 を用いて(6-2)式 を積分すると、次式が得られる。

CLO-C(歩 「÷ ε6』x瓢(6鞘4)

μ 溶質元素の実効分配係BSckeは騨 ここ表わされる.

逐e-C(一c.C
LO)

f+RG .c;(&1・ 囎x謝 の(6-5)

溶質保存の式は次ρようにも書嫡る。

諮 孟)一一艶 嚇+ゑ 磯r噸(6-6)
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ここで、w'は 単位時間に固体中へ拡散する溶質量であり

w'=0:固 体内拡散がない場合

w'一 ゑ チ・普:固 体内拡散が完全な場合

となる。 ここで、k。 は平衡分配係数であ り、f,は 固相率である。

定常状態 では(6-6)式 は

一R～卸 孔)一毒(磁 麹 一釦 礎 一W(Z♪(6-7)

とな る。ここで

w=0:固 体内拡散がな い場合

w一 一孫 唱 留 固体内拡散が完全な場合

となる。従って、固液共存域内の液体中での溶質濃度勾配は次式で表わされる。

dα 一嫌 嚢 一G殉 α礁 捌
Cs一$)

dg
R千 。+Fd・ 差妾 ・+孔 豊

(s一$)式 を(6-5)式 に代入 し濃度の2次 微分を含む項を無視すると、実効分配係

数は次のようになる。
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{e=1一

(h6。)・副 胸x笥 動

R+釧 ・一x謝 獅+dziY=ｰ

(6-9)

多孔質層上の乱流の抵抗則に関する山田と川端の研究(10)に よると、多孔質層内での混合

距離2は 空隙のスケールに比例する。彼らが用いた多孔質層では空隙の分布は均一であっ

た。一方、合金が鋳型壁から凝固するときには空隙のスケールは均一ではなく、凝固前面

で最大値をとりデンドライトの根元でゼロとなる。従って、固液共存域内での混合距離は

次のように書 くことができる。

ノーd(++L)(6-1。)

ここで、dは デ ン ドライ トの1次 枝間隔、 ξは定数 である。 山田 と川端(10.11)は 、均一・

な空 隙を有す る多孔質層内での流速Uは 次式で表わ され ることを示 した。

u=u。edヌ <6-11)

ここで、U。 はz=0で の流速(ス リップ速度)、 αは定数であ る。合金が凝固す る際の

固液共存域では、 αはzの 関数 となる。凝固前面近傍では(6-11)式 は次の ように近

似す ることがで きる。

U=ηUB(1十 αoz) (6-12)

ここで、 ηはス リップ速度 とバル ク融液の流速UBの 比で あ り、 α。は定数 である。

Prandtiの 混合距離理論 によると、渦粘性係数Etは 次式で与 え られ る(10・12)0

&一z「 盤1 (6-13)
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乱流拡散係数 εdは渦粘性係数 にほぼ等 しい113)の で(6・ 一10)、

び(6-13)式 か ら、乱流 拡散係数は

&=・ θdzu・(1+そ)2.

(6-12)お よ

(6-14)

とな る。 こ こで 、 θ=α 。ξ2η で あ る。K=(1-ke)/(1-ko)と お くと、(6

-9)お よび(6-14)式 か ら次 式 が 得 られ る。

謝 脚κ詔
R

8dZU6+ZL+瓢(6-15)

合金が、固体内での拡散が非常 に速 い溶質元素Pi(i=1,2,3,…)と 、固体

内でほ とん ど拡散 しな い元 素qi(i=1,2,3,…)を 含 む場合に は、それぞ れの

溶質濃度CLDI、Cしqiと 固相率の関係 は次の ようにな る。

,.

(1「 ゼ。P`)チ 。+義 「`

α3、 一 α3、 チ凶8`一' (6-17)

ここで、添字Pi、qiは 、それぞ れ溶質元素Pi、qiを 表わす。デ ン ドライ ト間隙の融液

の液相線温度TLは 融液組成 の関数で あるので、.

d五 一
Pｰ・法dαF・+多 ξ毒dα3・

<6-18)

が 成 り立 つ 。(6-16)、(6-17)、 お よび(6-18)式 か ら
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蕪一`遜 識 壽織}二}

+蓑{㎎(煽 一'順 曝 弓 プ(6-19)

が得られ菊.こ こで、

ry12pt書 器
、,「 吻 ・一 轟 二(6-20)

である.Gを 固液共存域内であ温度こう配とすると

俵 一 母・鑑(6-21)

であるので、(6-19)と(6-21)式 か ら、凝固前面では、

舞 ・=C-r (6-22)

の関係が得られるOiは 溶質元素iを 表わす。

2元 合金で液相線と固相線が直線の場合には、(6-22)式 は

o

私 一 帆α誌,♪ (6-23)

となる。ここで、mは 液相線勾配である。図6-2に 示すように温度差△T1、 △T2を と

ると次の関係が成 り立つ。

△T,=GL

ムT、=mC、 。(k。 一1)(6-24)

ムTi
馨{。

ムT8
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図6-22元 平衡状態 図における温度差 △T,、 △T2の と り方。

(6-23)、 および(6-24)式 を用 いると(6-15)式 は

K=
1

SLR+6+2紛

BdZUB

(6-25)

とな る。

6-3実 験方法

実験装置 および方法 は5-2節 で述べたものと同 じであ る。 アル ミニウム ー2.1

～8.8w携 銅合金融液 を13～90c旧!sの 流速で銅チル上 に流 しなが ら一方向凝固さ

せ 炬。銅のマクロ偏析 を調 べるために、チル面か ら5～8、10～13、15～18、

21～24、27～30、33～36mmの 位置か ら分析試料 をシェーバ ーで採取 した。

柱状晶の成長方向 に垂直な横断面上で、隣接 する柱状デ ン ドライ トの1次 枝間隔を測定 し

た。本研究での柱状晶の成長 は非拘束成長 であるので、 この試料断面は柱状デ ン ドライ ト

の成長方向 に垂直でもある。 また、流れに平行かつチル面に垂直な縦断 面上でマ クロ組織
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を観察 した。

6-4実 験結果

6-4-1融 液流動下で一方向凝固 したアル ミニウム ー 銅合金の凝固組織

合金の銅含有量が高くなるほど、まfc:、流れが速 くなるほど凝固中に多 くの結晶粒が新

たに発生する。特にアルミニウム ー8.8wtX銅 合金試料では、等軸晶を多 く含むマ

クロ組織となる。

種々の流速におけるデンドライト1次 枝間隔の冷却速度依存性を、銅含有量が2.1お

よび4.OwtXの 場合について両対数で図6-3、 図6-4iZそ れぞれ示す。冷却速度と

しては、考えている位置を凝固前面が通過した直後の値を用いる。図には、静止融液中で

成長したデンドライトの1次 枝間隔q4}を 破線で示す。その傾きは一〇.5で ある。本実

験範囲では、融液に流動があると、ない場合に比べて1次 枝間隔は大きくなり、冷却速度

依存性は小さくなる。同・一の冷却速度および銅含有量では、流速が13cm!sか ら67
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、
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図6-3融 液流動下で凝固 し拒アル ミニ ウム

のデ ン ドライ ト1次 枝間隔。
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c鵬!sに 増加 して も1次 枝間隔 はほとん ど増加 しないが、83cm!s以 上 にな ると減少す

る。

6-4-2融 液流動下で一方向凝固 したアル ミニウム ー 銅合金の負偏析

表6-1に(6-25)式 からKの 値を算出するのに必要なデータを示す。本研究では

凝固は定常状態で進行していないので、表にあるいくつかの値を次のようにして求める。

(1)銅 の実効分配係数keは 、チル面から20～30mmの 位置での平均銅濃度とルツ

ボ内の融液の銅濃度の比とする。

(2)各 位置での冷却曲線から、各時刻における液相線位置と固相線位置を知ることがで

きる。チル面から25mmの 位置が固液共存域の中央に来る時刻をt*と し、この時の固
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図6-4融 液流動下 で凝固 し彪アル ミニウム ー

のデ ン ドライ ト1次 枝間隔。
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表6-1融 液流動下で一方向凝固 したアル ミニ ウム ー 銅

合金に関す るデ ータ。

specimenCooUsL

(wt器)(cm/S)(cm)

GRdke

(K/cm)(cm/s)(cm)

1

2

3

4

5

6

7

8

2.1

2.1

2.1

4.0

4.0

8.8

8.8

8.8

13

67

83

4?

6?

20

46

67

*

Cしo

Ua

L

G

R

d

ke

0.6263.4

0.9840.0

0.8844.3

1.5147.7

1.8938.1

2.6533.4

2.5634.6

3.70*23.9'

0.1132.5x10-20.984

0.0672.5x1020.950

0.0412.Ox10'20.$18

0.0402.5x10_20.945

0.0352.5x10_20.933

0.0341.8x10-20.985

0.0431.8x10輯20.875

0.025*1.8x10-20.836

推定値

合金の平均銅含有量

バルク融液の流速

固液共存域の幅

固液共存域内の平均温度勾配

成長速度

デンドライト1次枝間隔

銅の実効分配係数

液共存域の幅をLと する。

(3>合 金の凝固温度範囲をLで 割っIc'.値を、時刻t*に おける固液共存域内での平均温

度勾配Gと する。

(4)時 刻t*に おける液相線温度位置、および固相線温度位置の移動速度の平均を成長

速度Rと する。

(5)デ ンドミライ トの1次 枝間隔dと して、チル面から25mmの 位置での値を用いる。

アル ミニウム ー8.8wtX銅 合金試料の組織には等軸晶が多 く含まれ、1次 枝間隔を

測定することは困難であるが、約180umで ある。

銅の実効分配係数keと 流速UBの 関係を図6-5に 示す。融液の銅濃度が同_.な らば、
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実効会配係数は流速の増加とともに減少する。また、流速が同じならば、融液の銅濃度が

低 くな るほど実効分配係数 は増大 する。実効分 配係数が1よ りも小 さいという事実 は、融

液の流れが固液共存域 へ浸入 してデ ン ドライ ト間隙の溶質濃化融液の一部Nsweep

away"し たことを意 味す る。

図6-6に1/Kとk。LR/(d2UB)の 関係 を示す。直線は縦軸 との切片

が1+2k。 となるように引い炬回帰直線 である。 この際、アル ミニ ウム ー8.8

wtz銅 合金試料 のデ ータは除外す る。 この点 につ いては後 で述べ る。 この合金での銅の平

衡分配係数は0.17(151と す る。回帰 直線 は

⊥_35 .o.鵡LR+1,3をdZU
sK

(6-26)
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図6-5融 液流動下で凝固しなアル ミニウム 銅合金における

銅の実効分配係数。チル面から20～30mmの 位置での

平均の実効分配係数を示す。
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で 表 わ され る。 これ か ら、e=o.029(cm一')が 得 られ る。

6-5考 察

6-5-1流 動融液中で成長する柱状デン ドライトの1次 枝間隔

融液の流れが柱状デン ドライトの1次 枝間隔におよぼす影響については、岡本ら(16)

が金属と類似のデン ドライ トとして凝固する透明有機物であるシクロヘキサノールを用い

て研究を行なった。それによると、流れがない場合に比べて流れがあるときには1次 枝間

隔は広がり、冷却速度依存性は減少した。1次 枝間隔はデン ドライh間 隙の融液中での溶

質の拡散に依存するt16)の でご溶質の混合を促進する融液の流れは1次 枝間隔を広 くする。

また・混合による溶質輔送の方が分子拡散よりもかなり速いので・1裸 枝間隔の冷却速度

依存性は流動融液中での方が静止融液中よりも小さい。

6-5-2解 析モデルと凝固組織

バルク融液の流れによって生じる負偏析に関する本モデルは、柱状デンドライトから成
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図6-6融 液流動下 で凝固 した アル ミニウム

とk。LR1(d2Ue)の 関係。
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る固液共存域に対してのみ成り立つ。等軸晶組織、あるいは分岐柱状晶組織の場合には、

1次 枝間隔を用いて混合距離を表わすことができない。さらに、凝固前面近くの等軸晶は

バルク融液の流れによって移動するかもしれない。そのような場合には、固液共存域から

バルク融液中への新たな溶質輸送機構を考慮する必要がある。

6-5-3電 磁撹はんによって生Vる 鋼の連続鋳造鋳片での負偏析

鋼の連続鋳造で電磁撹はんによって生1:iる負偏析帯の形成に関 しては数多 くの研究があ

るが、現在公表されているもので表6-1に 示 しだ全デ ータがそろっているのは、綾田ら

q,に よる研究だけである。綾田らは高炭素鋼ブルームの負偏析帯形成におよぼす鋳型内

電磁撹はんの影響を調べ叛。バルク融液の流速が0～35cm!sの 範囲では、1次 枝間隔

は流速に関係な く約260μmで あっIcy(17)。しかし、その1次 枝間隔の測定方法は本

研究での方法と異なり、柱状デンドライトに垂直な試料断面上で、隣接する柱状デンドラ

イFか ら互いに平行に伸びた2次 枝問の距離を測定するものであった。従って、負偏析に

関する本研究結果と綾田らの結果を比較する/c'_めに、彼 らが測定 しだ1次 枝間隔を口 倍

する。 鶉1勧 値を(6-22)式 から評価するために、平居q8・ による鋼の液相線温

度 表示式を用 い、 まだ、炭素、 シリコン、マンガ ンの平衡分配係数 をそ れぞれ0.31、

0.67、0.79と す る(19)。 炭素の1/Kを 、修正 した1次 枝間隔 か ら求め炬

即(d2U。 網 勲)に 対してブ・ッ トし崩 果姻6-7に 示す・実線は縦軸との切片が

1+欲L矧 胸)と なるように引いた回髄 線であり・、次式で表わされる・

青 一383・8u癖.+Ls6 <6-27)

この計算 に際 して・最大の1/Kの 値 を持つデ ータ点 を除 いた。(6-27)式 か ら、

8=0・026(cm'量)と な り、 これ はアル ミニ ウム ー 銅合金 に関す る本研究で の

値 とほぼ同Vで ある。図6-7に はアル ミニウム ー 銅合金 に対す る回帰 直線 を破線 で

示す。図6-8 .は・綾 田 らによって求 め られ た炭素 の実効分配係数 と流速の関係である。

実線 は(6-15)式 でe=o.029(cm-t)と した ときの関係 を示 す。両者はよ く

一致 してい る。

its
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6-5-4現 在までに出されているモデルの検討

最近、BridgeとRogers(6)は 、ホワイトバンドでの負偏析と撹はん終

了位置での正偏析の生成機構を提案している。それによると、両偏析は液相線位置と固相

線位置の相対的な移動速度によって説明される。融液の流れが凝固収縮によるものだけで

あり、凝固が次式に従ってチル面から進行すると考えている。

XL:=nLtb十aL (6-28(a))

xs=nstb十as (6-28(b))

ここで、xし 、Xsは チル面か ら液相線位 置、固相線位 置 までの距離、 もは時間 、b、aL,

asは 定数であ る。固体内拡散 がな い場合には、デ ン ドライ ト間隙の液体濃度CLは 次式

で表わされ る(20)。

(1-A)(1一 逐。)

α=譜)〔 辮 〕Q(6-29)

帆33
γし一?にs

nS 9

a=1一 一奎 一

ここで、 βは凝 固収縮率であ る。(6-29)式 か ら、マ クロ偏析 をnqの 関数 として計

算す ることがで きる。BridgeとRogersは 、電磁撹 はん による負偏析 は

液相線位置の停滞(n甲 》一1)に よ り、 また撹 はん停止に よる正偏析は加 速(nq>0)

によ り生 じるとしている。

高炭素鋼 でのマ ンガンの実効分配係数 を(6-29)式 か ら計算す ると、nq=一1で

最小値の0.98と なる。 ただ し、 β=0.04、ko=0.79と した。一方、

BridgeとRogers{6,は 、ホ ワイ トバ ン ドでマンガ ンの実効分配係数が

0.94ま で低下す ることを報告 している。

アル ミニウム ー 銅合金 に関す る本 研究 では、固液共存域の幅 は時間 どともに広 くな
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り、nq>0で あ る。従 って、Br五dgeとRogersの モデルによ/raと銅の

正偏析が生 じるはずで あるが、現実 には負偏析 とな っている。以上述べたことか ら、彼 ら

のモデルはバル ク融液の流動 によるマ クロ偏析 を予測す るには不適 当であると言える。

Kor(5)は 、電磁撹 はんに よる負偏析や正偏析 の生成 は、流動 の開始お よび終了に伴

う成長速度の急変が原因であると考 えIc'.。凝 固前面が平面状の場合には、次式(21)が 成 り

立 つ。

Cs,)
co='一 壬e㎡c辱:

+`紬 舞e駅 μ(卜Re)飼 噸 を去♪麟 了

iR

+凶 舞 二expf一無 暑廟7eぜc峰 蠣 言コ

(6-30)

ここで、Xtは 成長速度が急変 した位置からの距離、Cs(x1)はXtで の固体濃度、R

およびR1は それぞれ速度急変前後での成長速度、Dは 融液中での溶質元素の拡散係数で

ある.

Korの モデルの適否を調べるために、追加実験を行なった。アルミニウム ー

3.7w傭 銅合金融液を内径5.4刷 田、外形10mm、 長さ270㎜ の黒鉛ルツボに

入れ、竪型管状電気炉内を所定の速度で降下させることによってデンドライト形態でJ方

向凝固させる。凝固途中で試料降下速度を急に大きくする。試料内に取り付け炬3本 の熱

翻 での搬 瀧 から、鞭 前面の進行速度は速度急増前後でそれぞX46um!、 およ

び183μ 臨!sで あ る。得 られ彪試料の マクロ偏析 を、成長方向に平行 な試料断面上で

EPMAを 用 いて測定 する。結果 を図6-9に 示 すが、速度急増 位置付近で正偏析 が生 じ

る。(6-30)式 か ら計算 した固体濃度分布 を図中 に実線 で示 す。計算 では融液中の銅

の拡散係数 を3×10'5cm2!s(221、 平衡分配係数を0 .17c15)と す る。図か ら、平
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面状凝固前面を仮定しだモデルは、成長速度急変による偏析を過大評価していることがわ

かる。これは、合金がデンドライト凝固する場合には、固液界面で排出されだ溶質がデン

ドライトの成長方向へよりもそれと垂直な方向へ多く拡散するためである。以上のことよ

り、Korの モデルによる濃度変化が撹はんによって生じる負偏析に占める割合は小さい

と結論される。

6-5-5バ ルク融液の流動停止に伴う正偏析

ホワイトバンドに接して軽微な正偏析が生じる(5-7》ことはよく知 られている。この現象

は、撹はんの終了に伴って凝固が加速する彪めと考えられる。本研究の解析ではバルク融

液流動下での定常凝固を仮定しているため、上記の正偏析を予測することはできない。

a

0
0

37
w

Z
O
I-
Q6

H
Z
W
U
Z5
0
U

W4

a
O
U3

Co_●_一

measured

eq.(6-30)

　

.』3L
一.●

●

一10-5051015

DISTANCEmm

図6・9一 ・方向凝固 したアル ミニウム ー3、.7w鵬 銅合金

試料の凝固方向に沿 った銅濃度分布。凝固は横軸の負

側か ら正側へ進行 し、凝固前面が横軸の原点に達 した

ときに成長速度 を46ｵm/sか ら183μm!sに

急増 させた。
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6-6結 言

バルク融液の流動によって生Lる 負偏析を調ぺるために㌧アルミニウム ー2.1～

8.8w嬬 銅合金を13～90cm/sの 融液流動下で一方向凝固させだ。合金の銅濃度お

よび流速が増大するほど、負偏析度は大きくなる。モデルから負偏析度を表わす式を導い

たが、この式は凝固条件や流速のほかに、合金組成、デンドライトの1次 枝間隔、固液共

存域の幅を含む。この式は、アルミニウム ー 銅合金での負偏析、および銅の連続鋳造

時に電磁撹はんによって形成されたホワイトバンド内の負偏析に適用できることが確かめ

られた。
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第7章 総括

金属や合金の凝固は一般に融液の流動を伴う。本研究では、固液共存域内での流れ、お

よび凝固組織や偏析におよぼす流れの影響を明らかにした。

本研究を総括すると以下のようである。

第1章 では、本研究の目的と必要性を述べた。

第2章 では、固液共存域内での液体の流れに対する透過率を測定する試料として、面心

および体心立方晶金属と同様のデンドライト形態で凝固し、半透明なボルネオール ー

パラフィン2成 分有機物質が適 していることを見い出し、透過率を測定した。まず、この

試料を用いて流れが柱状デンドライトに垂直および平行な場合について、.固液共存域の透

過率を液相率、デンドライトの1次 、2次 枝間隔の関数として求め炬。いずれの場合も、

透過率が液相率の約3乗 に比例することから、液体の流れに対してデンドライト間隙は断

面が細長いスリット状の流路として取り扱えることを明らかにした。次に、粒状晶から成

る固液共存域の透過率を、ボルネオール ー パラフィン2成 分有機物質 を用いて測定 し

た結果を述べた。透過率の測定値はコゼr....一、一 カルマンの式から計算された値と完全

に一致し、この式が粒状晶から成る固液共存域にも適用できることを示しだ。

第3章 では、アル ミニウム74.5Wt%銅 合金が中心軸にパイブヒーターを取り付

けた円筒形鋳型内で凝固するときの融液流動とマクロ偏析を数値計算によって求め、マク

ロ偏析の結果を実験結果と比較した。解析では第2章 で求めた透過率を用い、バルク融液

内の流れと固液共存域内の流れを結合させた。鋳物の柱状晶領域では銅濃度の計算値と実

験値はよく一致したが、鋳物底部中央付近の等軸晶帯では実験値の方が低かった。これは、

平均よりも銅濃度の低い等軸晶が密に堆積し距だめである。まだ、鋳物の表面が固液共存

状態になると、融液と空気との問の表面張力が鋳物内部への溶湯補給を困難にし、外引け

を生じさせることを指摘し炬。このように、第3章 では本解析の妥当性を示すとともに、

固体の移動などの複雑な凝固現象がマクロ偏析に大きな影響をおよぼすことを明らかにし

捷。

第4章 では、鋼の凝固をシミュレー トするのに適した透明なスクシノニトリル ー エ

チルアルコール2成 分有機物質を用いて、凝固過程を直接観察しだ結果を述べた。溶液の
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注入温度が比較的高いときには、凝固の初期と後期に等軸晶の生成速度が極大値をもつこ

と、そして、これらがそれぞれ熱的対流、および組成的対流によるデンドライト枝の分断

に起因することを明らかにした。注入温度が溶液の液相線温度に近いと、注入直後にビッ

グバング核生成が生じた。

第5章 では、凝固前面と平行にバルク融液が流れるときに結晶が凝固前面の法線から上

流側へ傾いて成長する様式には、拘束成長と非拘束成長があることを指摘した。まず、ア

ルミニウム ー 銅合金を拘束成長させだ結果について述べた。柱状晶および柱状デンド

ライトの成長方向はともに[100]方 向から上流側へ傾 くが、前者の傾き角度の方が後

者のそれよりも大きかった。柱状晶の成長方向の傾きは、銅含有量および流速の増加とと

もに大きくなっだ。一方、柱状デンドライトの成長方向の傾きは流速の増加とともに大き

くなったが、銅含有量が増加すると小さくなった。次に、アルミニウム ー 銅合金を融

液流動下で非拘束成長させた結果について述べた。柱状晶と柱状デンドライトの成長方向

は互いに平行であり、流れの上流側へ傾いた。これらの角度は、同一流速、同一銅含有量

では[100]方 向の傾き角度 よりも大きかった。柱状晶と柱状デンドライトの成長方向

の傾きは、合金の銅含有量と流速に対して拘束成長の場合と同じ変化の傾向を示したが、

角度はより大きかっ炬。

第6章 では、バルク融液の流れが固液共存域内へ浸入するために生じる負偏析の大きさ

を解析した。負偏析の大きさは、合金組成、デンドライトの1次 枝間隔、凝固前面の進行

速度、およびバルク融液の流速を用いて表わすことができる。融液流動下で凝固したアル

ミニウム・一 銅合金の負偏析度、および鋼の連続鋳造で電磁撹はんによって生じ炬ホワ

イトバンド内の負偏析の大きさを、この解析で知ることができた。

以上のように、本研究では合金が凝固する際の融液の流れと凝固現象との関連を明らか

にした。
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