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摘要  在不同Al-Al4C3细化剂添加量条件下，对纯Mg熔体进行孕育处理.当添加质量分数为1.0%Al-Al4C3细化剂时

细化效果最佳，α-Mg晶粒平均尺寸由毫米级降至106μm.在纯Mg熔体中施加不同功率超声场，当施振功率为600 W时细

化效果最好.研究表明，空化泡破碎产生的过冷对形核具有促进作用，空化泡的破裂及声流对熔体的搅动使得细小枝晶破碎，形成新

的结晶核心，这一过程对形核起主要作用.功率超声与Al-Al4C3细化剂共同作用于纯Mg熔体过程，可以显著细化晶粒.其机理

为超声对杂质的“活化”  作用.
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    摘要  在不同Al—A14C3细化剂添加量条件下，对纯Mg熔体进行孕育处理.当添加质量分数为1.0%Al—Al4C3细化剂时

    细化效果最佳，Q—Mg晶粒平均尺寸由毫米级降至106肛m.在纯Mg熔体中施加不同功率超声场，当施振功率为600 W时细

    化效果最好.研究表明，空化泡破碎产生的过冷对形核具有促进作用，空化泡的破裂及声流对熔体的搅动使得细小枝晶破碎，形成新

    的结晶核心，这一过程对形核起主要作用.功率超声与Al—Al4C3细化剂共同作用于纯Mg熔体过程，可以显著细化晶粒.其机理

    为超声对杂质的“活化”  作用.
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    ABSTRACT  The melt of pure Mg was inoculated at the conditions of diferent addition amounts

    of Al—Al4C3 re丘ner.When adding l.0%Al—Al4C3 refmer，the re6ning ef五ect is the best and the average

    grain size of Q—Mg is reduCed from mi11imeter level t0 106.“m.Ultrasound  丘eldS with diferent power

    levels were applied On the melt of pure magnesium and the best re6ning efect was obtained when the

    power was 600 W.The reSultS show that the undercooling formed by breakdown Of CavitatiOn bubbles

    may haVe a promoting efeCt tO nuCleate.  The breakdown of cavitation bubbleS and the agitations

    of acouStic stream on the melt CauSe the fragmentation of  丘ne dendritic CryStal whiCh could form

    new crystallization nuclei，thiS proCess plays the main role for nucleating in the melt.The combined

    application of ultrasound and Al—A14C3 re丑mer to the melt of pure Mg could signincantly re丘ne itS

    grain.The mechanism would be an the aCtivatiOn ef五ect of ultra80und on the impurities in the melt.

    KEY WORDS  ultrasound neld，pure Mg，A14C3，grain reanement

    Mg是结构材料中最轻的金属，但Mg的hcp晶体  主要有过热法、熔剂处理法、固态变形处理和外场孕育

结构决定了它的塑性变形能力较差.细化纯Mg晶粒可  法.其中，由于过热处理增大了镁合金液的氧化损失和吸

显著提高其力学性能【1j2J  .目前Mg及镁合金的细化方法  气量，并且增加了能量和坩埚的消耗，因而生产上已很少

——    采用pj41；固态变形处理对设备的要求较高，难以实现大

木国家重点基础研究发展计划项目2007cB613701  和2007cB一    规模生产.作为熔剂处理法的一种，加碳变质法因操作温

墓聪蠹篡蠹：薹篓笔誊誊芋慢'已成为Mg—Al类镁合金最主要的

08—0098以及中国博士后科学基金项目20100471648资助    加碳变质法的机理是加入碳质细化剂形成大量弥散

  收到初稿日期：2010—05—13，收到修改稿日期：2010—08—04    的  Al4C3质点作为异质形核的核心，以提高形核率.

  作 者 简 介 ： 高 声 远 ， 男 ，1983年 生， 博士 生    Al4C3与 Q— Mg均 为 hcp晶系 ，a— Mg的 晶格 常数

  DoI：10.3724/sP.J.1037.20lo.00230    （n=0.32088 nm， c=0.52017 nm）  与Al4C3的晶格常



数（o=0.33388 nm，  c=o.49900 nm）  非常接近.    数字金相显微镜（OM）  及OLYMPUS SZX16  体式显

Bram6tt[7]  提出，在非均质形核时，错配度6  <6%  微镜（OM）  对合金组织进行观察，利用截线法并借助

凳莘塞昙裹‰器，支纛徽髫袅姜蒜晶粒尺寸进行分析，对A1一A14c3的

Bram6tt[7]  建立的二维点阵错配度理论模型计算可知，    超声实验装置如图1  所示.实验材料为工业纯Mg.

譬翌鲁瓷绘；艺’瓣撼然勰篓荔普鹭黧罢基等圣篇警裹芎竺鼍芸芸

化晶粒.    验，分别研究了不同施振功率、施加连续超声及脉冲超声

    超声孕育细化的原理是利用超声场在熔体中产生的    时纯Mg的细化效果.最后对试样取样（径向）  及对试样

声空化和声流效应达到细化组织的目的，其优点是不会对    横截面（轴向）  的凝固组织进行分析.

环境和材料本身造成污染-超声的空化作用机理是在声波    uItr。。。。ic  tr。。sd。。。，  .，——，—————  ，

的负压相内，液体受到拉应力，形成空化泡.当声压达到一    Th。，m。。。。pI。、、、\[叶l而忐硐陌b丽嗣

定值时，气泡将迅速膨胀，在随后来临的声波正压相内，这    匙嚣蒙等篙羹赛≥、j函●里竺兰些L—掣业—：1

蓑景篓鬻誓兰攀罢筹善盖慧笔羹；嚣，署裹嘉墨茬裹熹  c。，：i墨；刊瞧0睦妇

活化了熔体中的杂质，从而促进了熔体内的异质形核.而    wate，、[剑J型LJ

陈锋[101  认为，功率超声的正压相的高压以及空化泡破裂‘an“\瀑薹’i—

产生的冲击波使得熔体等效过冷度提高，进而提高了形核    图1  超声处理实验装置图

率_声 流效 应作 用机理是超声场在液体中传播时，由于声  Fig.㈨。mat㈣ag。。m  ome  。 。pe。呻

波与液体中黏性力的交互作用，有限振幅衰减使液体内从    一  。f  ultraso。i。  tr。atm。nt

嘉霁竺墓蔫孚竺名萎筹嵩军雾气君票雾苫麓？毫喜鬈  2  觌结果

液体中引起的声流的加速度较大，使声流以较大的速度运    图2  为纯Mg加入不同量Al—Al4c3细化剂后的

动，可达流体热对流速度的10—100倍.Komarov等[11  ]    OM像.由图可见，未加入Al—Al4c3时，纯Mg凝固

认为空化泡和声流效应打断的枝晶臂被声流卷入熔体，从    的晶粒生长带有明显的取向性，柱状晶发达（图2a）.在纯

而 增 加 晶 粒 数 目 .    Mg中 加 入 Al— A14c3后 ， 其 铸 态 组 织 发 生 了 明 显 改 变 ， 随

笔◆蓍誊毳誓荤蚕◆
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法进行配比，用粉末冶金法合成Al—Al4C3晶粒细化剂，    几乎贯穿表皮细晶区至中心（图3a）.当超声施振功率为

以工业纯Mg（纯度为99.50%）  作为细化对象.  将其  450 W时，柱状晶开始熔断，组织有所细化，但均匀性

置于 坩埚 电阻 炉中熔炼，采用SF6+C02混合气体保  较差f图3b）.当超声施振 功率为600 W时，柱状晶

护.Al—Al4C3细化剂加入量（质量分数）  分别为o.3%，    大量熔断，组织进一步细化（图3c）.当超声施振功率为

0.6%和1.O%.  升温至680  ℃保温一段时间，然后    1000 W时，柱状晶开始长大，但晶粒仍比未施加超声场

向熔体中压入Al—Al4C3细化剂并对熔体搅拌，用同样    时细小f图3d）.

方法浇注了添加1.0%（质量分数）  纯Al  的纯Mg铸    图4为连续超声、脉冲超声和机械搅拌对纯Mg熔

锭.保温10 min后将熔体浇入金属模具，在铸锭中心  体处理后的0M像.纯Mg未经处理时，凝固组织呈现典

部位取样进行组织观察.宏观低倍观察和偏振光观察试    型的铸态三晶区特征（图4a）.纯Mg熔体经800 W连

样分别采用3 g苦味酸+50 mL  酒精+5 mL  蒸馏    续超声处理l min后晶粒生长具有明显的取向性，由铸锭

水+2.5 mL冰乙酸和6.5 g苦味酸+100 mL酒精+    中心（超声变幅杆）  向边部生长（图4b）.纯Mg熔体经

10 mL蒸馏水+5 mL冰乙酸进行蚀刻.利用Leica DMR    986 W脉冲超声处理l min后晶粒的取向性被破坏.局
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    原 子 的 结 合 能 Eb定 义 为     空 化 产 生 的 机 械 冲 击 波 及 热 脉 冲 将 使 粗 大 的 晶 粒 破 碎 ， 形

    n— F  — F， .    ⋯     成 大 量 的 晶 核 ， 使 晶 粒 球 化 、 细 化 .但 图 4实 验 现 象 却 无
    J二”h—JLJQ工”叠olt    Il J

    法用空化破碎理论合理解释.超声作用与机械搅拌作用的

式中，Es。lf为计算中考虑的区域内所有原子孤立时的能  纯Mg晶粒生长方向相同，这表明在实验过程中，超声变

量.用此方法计算出的a—Mg与Al4C3的原子结合能分  幅杆与搅拌棒在高温熔体中均相当于“冷铁”  ，起到局部

别为一84.83750和一117.60537 eV，可见Al4C3的原子  过冷的作用，从而使晶粒生长方向由铸锭心部向边部生长，

结合能远低于相应的Q—Mg相.原子的结合能是系统总能    这种晶粒反向生长的现象可以得到很好解释.而晶粒的破

与孤立原子本身具有的能量和之差，即孤立原子结合成为    碎主要是枝晶的熔断脱落，由于潜热的存在，需要大量的

原子集团后因原子间的相互作用产生的附加能量.结合能  热量对枝晶的根部重熔，而空化泡破碎产生的高温、高压

影响着原子集团的结合强度，结合能低（绝对值大）  则破坏  作用于瞬间微小的局部区域，其作用效果很难使大量粗大

这种结合外界需施加的能量大，结构不容易被瓦解，而高  枝晶熔断.因此无法形成大量的结晶核心使晶粒球化、细

结合能（绝对值小）  导致原子集团容易解体.由于Al4C3  化.同时声流效应可以促进熔体的流动，有利于一些细小

的原子结合能远低于相应的Q—Mg相，从能量观点来看，    枝晶的打断重熔，形成新的晶核.故此，在柱状晶的间隙伴

Al4C3的熔点高稳定性好，在Mg合金凝固时，Al4C3在    有少量细晶出现，这可以理解为以小枝晶重熔为核心生长

Mg熔 体中 产生 大量 的高 稳定 性的 晶核 .    的等轴晶粒被 超声波簇射出去，最后停留在超声变幅杆的

    纯Mg的凝固组织为典型的柱状晶，自表皮贯穿至中  轴向周围（图4b）.而机械搅拌并没有轴向力，故此生成

心，当加入1.0%Al—Al4C3细化剂后，由于其中含有大量    的细小晶粒随搅拌杆的搅动脱落于铸锭底部，故在铸锭底

的Al4C3质点，在形核过程中作为异质核心，能大幅提高    部形成了少量的细晶区（图4d）.综上可知，超声场作用

形核率，使晶粒明显细化.A1  作为主要合金元素，通过固    于熔体时，在声流的搅拌作用下，细小枝晶被打断并被簇

溶强化和形成沉淀析出相，在纯Mg熔体中同样具有细化  射出去，分布于熔体中，因此凝固后基体晶粒柱状晶周围

晶粒的作用.因此本文比较了加入1.0%纯Al  后的工业纯    有细小的等轴晶.而空化泡破碎产生的高温、高压效应难

Mg凝固组织（图2e）.a—Mg晶粒虽有细化，但枝晶发达，    以使枝晶重熔破碎，对于晶粒的细化、球化不起主要作用.

并没有形成均匀的组织，可见，只有加入1.0%Al—Al4C3    3.4  超声与Al—Al4C3同时作用的细化机理

细化剂后，纯Mg晶粒才能由毫米级细化到106  卢，m.    按Eskin[9】  的杂质活化成为形核核心的理论来解释

3.2  超 声 对 纯 Mg的 细 化     功 率 超 声 与 细 化 剂 共 同 作 用 的 实 验 现 象 ， 可 以 准 确 地 说 明

    Yasuda等【13】  提出空化效应产生的小气泡能够促进    为何在等轴晶区之上还会出现大量的细晶组织（图5b）.

异质形核，而Komarov等[  11】  总结出空化泡和声流效应  根据凝固原理，后凝固的区域被“活化”  的杂质应该更多，

打断的枝晶臂碎片会作为形核核心促进形核.在本实验中  形成更多的晶核，从而获得更细小的晶粒.从图5b可以

Komarov等【11]  的细化机理最有可能发生.如图3b所  看出，大量细小晶粒分布于相对尺寸较大的晶粒周围，尺

示，在柱状晶的末端产生了少量的细晶组织，这是由于在  寸较大的晶粒具有典型的优先形核特征.这些晶粒合并

超声作用下，声流作用在金属熔体中形成强制对流.强制    长大，作为结晶的骨架，形成多个结晶小熔池，由于Al一

对流的冲刷作用及热能作用能打断（冲断和熔断）  凝固前  Al4C3细化剂中含有大量高熔点的Al4C3质点，相当于

沿形成的枝晶，碎断的枝晶又成为新的晶核，增加了熔体  被“活化”  的“杂质”  ，被纯Mg熔体推入形成的小熔池

形核率；同时强制对流还将凝固前沿及敞露液面处的悬浮    中，大量弥散的Al4C3质点作为异质形核的核心，大幅

晶核带到熔体内部，增加了熔体的形核率.图3c的结晶组  提高形核率，形成大量细小的等轴晶.根据这一分析，图

织进一步证实了这一解释.随着超声功率的增加，变幅杆  5b中尺寸较大晶粒包围着大量细小晶粒的现象可以得到

表面附近的声强升高，空化效应更剧烈，所以这里的Mg  很好的解释.从形核质点的面积分数来看，只添加细化剂

液获得了比熔体内部更大的过冷，同时声流对熔体的搅动    时，形核质点的面积分数为0.95%，当超声与细化剂共同

作用也更强烈，是形核最可能发生的区域.由于超声振动    作用时，形核质点的面积分数为2.07%，由此可以证明，超

的原因，很难在变幅杆附近形成稳定的凝固层，晶核产生  声对熔体中的Al4C3质点起到活化的作用，见图6.另外，

后被簇射出去，有的重新熔化，有的则长大形成新的晶粒.    当超声作用于纯Mg熔体时，声流效应的强制对流及空化

而当超声功率进一步加大时，晶粒有长大的趋势（图3d），    泡的崩塌、破裂对Al4C3质点的表面具有一定的清洗作

这是因为纯Mg在凝固过程中，之前由超声辅助形成的    用，除去附着在表面的C颗粒等杂质，使得Al4C3质点的

晶核由于超声功率增加而产生的过多的热效应又被重新  表面能升高，断键数增加，促使Mg原子更易于与Al4C3

熔化，合并长大，故细化效果没有之前好.    键合，降低表面能，从而大大提高Al4C3质点的形核效率，

3.3  振 动 方 式 对 纯 Mg细 化 的 影 响     形 成 更 多 的 晶 核 .同 时 强 制 对 流 将 凝 固 前 沿 形成 的晶 核带

    根据晶粒破碎理论【14，15】  ，对金属熔体施加超声场，    到温度较高的熔体中部，减小晶核生长速度，抑制晶核的
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