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Abstract　 High  purity  lutetium,  as  a  rare  earth  metal,  has  important  research  value.  In  this  study,  the
distribution  of  impurities  Fe  and  Al  in  lutetium  ingots  under  vacuum  electron  beam  melting  and  directional
solidification  was  analyzed  through  theoretical  calculation.  The  purification  effect  and  influencing  mechanism  of
metal lutetium under the coupling effect of evaporation and segregation were studied. The results show that during
the process of electron beam directional solidification of lutetium, although the saturated vapor pressure of impurity
Al is greater than that of Fe impurity, the evaporation mass transfer coefficient of Fe is greater than that of Al. The
distributions of impurity Fe and Al in metal  lutetium are not only controlled by solid-liquid interface segregation,
but also by gas-liquid interface evaporation. The Fe content in the area below 60% of the height of lutetium ingot
decreased from 4.836×10−3 to 6.2×10−5, and the Al content decreased from 7.75×10−4 to 3.3×10−8, indicating a good
purification effect.  Temperature and solidification rate  are  two important  parameters  that  affect  the distribution of
impurities  in  the  process  of  electron beam directional  solidification  of  lutetium.  A lutetium metal  ingot  with  high
purity and uniform distribution can be obtained by reasonably adjusting the melt temperature and solidification rate.
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摘要　高纯镥作为稀土金属，有着重要研究价值。文章通过理论计算分析了真空电子束熔炼和定向凝固下镥锭中杂质

Fe和 Al的分布，研究了蒸发和分凝效应耦合作用下金属镥的提纯效果以及影响机制。结果表明，电子束定向凝固金属镥过

程中，虽然杂质 Al的饱和蒸气压大于 Fe杂质的饱和蒸气压，但 Fe杂质蒸发传质系数大于杂质 Al。金属镥中杂质 Fe和 Al

分布不仅受固液界面分凝的控制，还受气液界面蒸发的控制，金属镥锭高度 60% 以下区域的 Fe含量由 4.836×10−3 降低到

了 6.2×10−5，Al含量由 7.75×10−4 降低到了 3.3×10−8，有着较好的提纯效果。熔炼温度和凝固速率是影响电子束定向凝固镥金

属过程中杂质分布的两个重要参数。一个纯度较高且分布均匀的镥金属锭可以通过合理控制熔体温度和凝固速率来获得。
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金属镥作为一种稀土金属，由于其有着特殊的

物理和化学性质，在磁性材料、光学镀膜、电子信息

材料等领域具有重要价值。镥作为一种珍贵的矿

物资源，在多个高科技领域扮演着至关重要的角色,
它在进行高能物理实验研究、核医学图像诊断、安

全检测以及地质勘探等活动中发挥着不可或缺的

作用[1]。金属元素镥具有多种同位素，其中镥-177
是重要的医用同位素[2]，在肿瘤治疗中，镥-177被用

来标记药物和疾病标记物从而实现精准的肿瘤靶

向治疗[3-4]。随着科技的快速发展，特别是在高科技
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产业中，对稀土金属的品质要求日益提高 [5]。研究

表明，稀土金属中即使是微量的杂质也会对其性能

产生显著的负面影响[6]。因此，近年来，全球对高纯

度稀土金属的生产和使用给予了极大的关注。学

术界和工业界都在积极研究和改进稀土金属的提

纯技术，以满足日益增长的高纯度稀土金属需求，

并促进其在关键新兴产业中的广泛应用[7-8]。目前，

国内关于金属镥高纯化研究的报道较少，诸多创新

的纯化精炼方法目前仍在实验阶段进行探索和完

善，相关的精炼工艺尚未达到成熟水平。稀土金属

镥提纯的相关理论计算对于开辟制备高纯稀土金

属镥的新路径尤为重要。

电子束熔炼技术是通过在高真空的环境中将

电子束流高速的动能转化为热能作为热源对材料

进行熔炼的一种真空熔炼方法[9-10]，电子束熔炼过程

中利用杂质的蒸发可获得较好的提纯效果。电子

束熔炼是制备高纯材料最有效方法之一，该方法在

工业上被广泛用于提纯含有高饱和蒸汽杂质的金属。

谭毅课题组利用电子束熔炼技术在提纯太阳能级

多晶硅领域做了大量工作并取得了显著效果[11-12]。

在电子束熔炼过程中，高能量密度的电子束轰击材

料使熔体中大部分杂质元素和非金属夹杂物能有

效去除。定向凝固技术是利用杂质在固相和液相

中溶解度不同产生的分凝效应，将分凝系数小的杂

质元素富集到液体中，使固体部分杂质含量降低，

最终将具有分凝特性的杂质富集到金属锭顶部区

域，从而达到提纯的目的[13-15]。

本文基于满足分凝效应的 Scheil方程 [16]，考虑

电子束定向凝固过程中杂质的蒸发传质，建立蒸发

和分凝耦合模型。基于该模型，首先计算杂质 Fe
和 Al在金属镥中的蒸发传质系数，然后计算分析金

属镥在电子束定向凝固过程中杂质 Fe和 Al的分布

规律，最后讨论熔炼温度和凝固速率对 Fe杂质分布

的影响规律。该研究对后续电子束定向凝固提纯

金属镥的实验具有一定参考价值。 

1　理论模型 

1.1　分凝效应

定向凝固过程中，杂质元素 Fe和 Al在液态镥

与固态镥中有着不同的溶解度，使 Fe和 Al在镥的

固液界面发生分凝从而向液相富集。杂质元素在金

属镥完全凝固后在固相中浓度分布遵循 Scheil方程：

Cs = keC0(1− fs)ke−1 （1）
Cs C0

fs ke

式中， 是杂质在固相中含量， 是定向凝固开始

时镥熔体中杂质含量， 是凝固分数， 是有效分凝

系数，关系式为：

ke =
k0

k0+ (1− k0)e−vδ/D
（2）

D δ v k0其中， 、 、 和 分别是杂质在熔体中的扩散系数、

固液界面杂质扩散层厚度、熔体的凝固速率以及杂

质的平衡分凝系数[17]。 

1.2　蒸发传质

kS
i

电子束熔炼过程中，电子束轰击镥金属表面使

其完全熔化，熔融态杂质从熔体表面蒸发的传质系

数 满足关系式：

Ji = ks
i N

s
i （3）

Ns
i =

Xs
i ρj

Mj
（4）

Xs
i =

Xb
i

Xb
i +Xb

j /e[Ai(σj−σi)/RT ]
（5）

Ji Ns
i

Xs
i

Xb
i σi

Ai ρj Mj

Xb
j

σj T R

其中， 是杂质元素的蒸发速率、 是杂质在熔体

表面的摩尔浓度、 是杂质在熔体表面相中的摩尔

分数、 是杂质在体相中的摩尔分数、 是杂质元

素的表面张力、 是比表面积； 是镥元素密度、

表示镥的摩尔质量、 是镥在体相中的摩尔分数、

是镥的表面张力； 为绝对温度， 是气体常数。在

高真空环境下，杂质蒸发速率可通过 Hertz–Knudsen–
Langmuir方程求得：

Ji =
αiPi√

2πRT Mi

（6）

αi Pi Mi i

ks
i

式中， 、 、 分别为元素 的活度、饱和蒸气压、

摩尔质量。由上述公式可以计算得到杂质在气液

界面的蒸发传质系数 。 

1.3　杂质蒸发和分凝耦合机制

在电子束定向凝固过程中，对于金属镥中同时

具有蒸发和分凝特性的 Fe、Al等杂质元素，杂质在

固液界面的分凝和气液界面的蒸发并不是彼此独

立的过程，可以结合这两种特性建立金属镥中杂质

蒸发和分凝耦合机制，获得杂质在金属镥定向凝固

过程中的分布。根据溶质守恒原则，溶质从固相排

出量减去从熔体表面蒸发量等于液相中溶质的增

加量[12]，即

(FL−FS)dVS− ks
i FLS dt = VLdFL （7）
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FS FL VS

VL S t

其中， 、 分别为固相和液相中的杂质含量， 、

分别为固相和液相的体积， 、 分别为熔体表面

积和时间。因此，通过分析杂质在固相到液相的偏

析以及液相到气相的挥发过程，可以推导出杂质在

镥金属锭内的分布表示为：

Cv
s =C0ke(1− fs)

ke+
ks

i

v −1 （8）

ke ks
i /v其中， 和 分别表示杂质在固液界面分凝和气液

界面蒸发的贡献。由式 (6)可知，杂质的蒸发主要

受熔炼温度的影响。 

2　结果与讨论 

2.1　蒸发速率

电子束定向凝固过程在高真空环境下进行，不

同元素有着不同的饱和蒸气压。结合式 (6)可知，

在同一熔炼温度下，通常具有高饱和蒸气压的纯元

素蒸发速率比低饱和蒸气压的纯元素蒸发速率高。

根据文献 [18]，纯元素的饱和蒸气压只是温度的函

数，可通过下式计算：

logPi/133
10 = L1−

L2

T +L3
（9）

L1 L2 L3式中， 、 、 是与挥发物质相关的常数，纯物质

态 Lu、Fe和Al饱和蒸气压对应的常数值如表 1所示。
  

表 1　Lu、Fe、Al 元素饱和蒸气压计算常数

Tab. 1　Calculation constants for vapor pressure of Lu, Fe, and

Al

元素 L1 L2 L3 温度范围/K

Lu 7.83211 17422.3777 −156.40 1873~3675

Fe 8.37930 16213.5121 −184.63 1708~3133

Al 8.24073 14524.8870 −80.90 1482~2791
 

根据表 1中参数值，结合式 (9)可以计算得到

Lu、Fe、Al元素饱和蒸气压随温度变化的关系如

图 1所示。由图可知，随着温度的上升，Lu、Fe、Al
元素的饱和蒸气压也随之增大。在同一温度下，Al
元素的饱和蒸气压最大，其次是 Fe元素，Lu元素饱

和蒸气压最小。因此在电子束定向凝固熔炼镥金

属过程中，一部分 Fe、Al杂质会从镥熔体中蒸发

出去。

i αi熔体中组元 的活度 可以采用 Miedema生成

热模型通过计算偏摩尔过剩自由能求得：

αi = xieGE
i /RT （10）

xi GE
i i式中， 、 分别为熔体中组元 的摩尔分数和偏摩

尔过剩自由能。某一批次纯度约 99.5% 的镥金属

块中，杂质 Fe和Al含量分别约 0.4836% 和 0.0775%。

结合上述公式能够计算获得熔体中 Fe和 Al的蒸发

速率以及蒸发传质系数。图 2(a)和 (b)分别给出了

温度从 1600 K到 3000 K范围下，Fe、Al的蒸发速

率和蒸发传质系数的变化趋势。从图 2(a)中可以

看出，熔体中杂质蒸发速率随温度增大而升高。虽

然 Al元素饱和蒸气压大于 Fe，但由于熔体中 Fe元

素活度高于 Al，因此 Fe元素蒸发速率大于 Al元素

蒸发速率。由图 2(b)可知，杂质 Fe和 Al在熔体表

面的蒸发传质系数随温度变化趋势与蒸发速率变

化趋势一致，且 Fe元素在熔体表面的蒸发传质系数

大于 Al元素。 

2.2　杂质分布

k0

1.0×10−3 1.0×10−4

1.0×10−3

D

10−6

1.0×10−5

ke

金属镥中 Fe、Al杂质的平衡分凝系数 可由

Lu-Fe、Lu-Al二元系热力学数据[19-20] 计算得到。在

本研究中选用的金属镥纯度较高，因此熔炼温度可

以选取纯金属镥的熔点进行计算。一般情况下，扩

散层厚度约  m，搅拌存在时约  m[21]，

本研究扩散层厚度为  m。根据硬球理论模

型[22] 可以计算获得杂质在金属镥中的扩散系数 。

目前电子束定向凝固速率可在  m/s量级及以上

进行调控[23-25],本研究选定凝固速率为  m/s
来讨论杂质 Fe和 Al在镥金属锭中的分布情况。结

合式 (2)可以计算出杂质 Fe和 Al在金属镥中的有

效分凝系数 。表 2是计算获得的熔炼温度为 1936 K
时，金属镥中 Fe、Al元素的相关参数。

图 3给出了沿熔体凝固方向上杂质 Al和 Fe的

理论分布，本研究中凝固方向为竖直方向，即由金
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图1　Lu、Fe和 Al元素饱和蒸气压随温度变化关系

Fig. 1　The saturated vapor pressure of Lu, Fe, and Al as a func-

tion of temperature
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×10−3 ×10−5 ×10−4

×10−8

属锭底部向金属锭顶部凝固。图中实线表示不考

虑杂质蒸发时定向凝固后 Al和 Fe在镥金属锭中的

分布（即 Scheil方程计算结果），虚线表示考虑蒸发

和分凝耦合作用下金属镥锭中 Al和 Fe的分布情况。

由图可知，在镥金属锭高度 60% 以下的区域杂质分

布比较均匀，在镥锭顶部杂质含量明显增加。相比

于无蒸发传质的情况，蒸发和分凝耦合作用下杂质

的分凝效果较好且镥金属锭中杂质含量更低。其

原因主要是定向凝固过程中，杂质在固液界面分凝

向液相中富集，同时杂质在气液界面由液相向气相

蒸发降低了镥熔体中的杂质含量，有利于杂质的分

凝 。 金 属 锭 高度 60% 以 下 区 域 的 Fe含 量 由

4.836 降低到了 6.2 ，Al含量由 7.75
降低到了 3.3 ，金属镥在电子束定向凝固过程

中具有明显的除杂效果，有利于金属镥的提纯。此

外，通过对比图 3(a)和 (b)可以看出，蒸发分凝耦合

作用下对 Fe杂质富集和去除效果的改善明显优于

Al杂质富集和去除效果的改善，这主要是因为熔体

中 Fe杂质的蒸发传质系数比 Al杂质蒸发传质系数

大，如图 2(b)所示。 

2.3　温度和凝固速率对杂质分布的影响

蒸发传质系数和有效分凝系数是影响杂质在

熔体中分布的主要因素，熔体温度和凝固速率是控

制杂质蒸发和分凝的关键物理量。图 4给出了不同

熔体温度和凝固速率下 Fe杂质在镥金属锭中的分

布情况。由图可知，随着温度升高杂质 Fe在镥熔体

中的富集和去除效果更明显，甚至出现镥金属锭底

部到顶部 Fe杂质含量降低的趋势。这是因为在较

高温度下加强了镥熔体中 Fe杂质的扩散和熔体表

面 Fe杂质的蒸发。尤其温度为 2036 K时，熔体表

面 Fe元素蒸发传质占主导作用，使得凝固开始阶

段 Fe杂质含量变化程度小于后期 Fe杂质含量变化

程度，从而导致镥金属锭顶部 Fe杂质含量较低。
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图2　Fe、Al杂质蒸发速率 (a)以及传质系数 (b)随熔池表面温度的变化关系

Fig. 2　Evaporation rates (a) and mass transfer coefficients (b) of Fe and Al impurities as a function of melt pool surface temperature
 

表 2　Lu 中 Fe、Al 元素参数

Tab. 2　Parameters of Fe and Al in Lu

元素 k0 v(m/s) δ(m) D(m2/s) ke

Fe 4.21×10−3 1.0×10−5 1.0×10−3 1.50×10−8 8.17×10−3

Al 1.68×10−5 1.0×10−5 1.0×10−3 9.73×10−8 1.86×10−5
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图3　定向凝固后镥锭中 Al (a)和 Fe (b)的分布

Fig. 3　Distributions of Al (a) and Fe (b) in Lutetium ingot after vacuum directional solidification
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ke ks
i /v v

×10−6

由式 (2)和 (8)可知， 和 的值与凝固速率

有关，因此凝固速率对杂质分凝和蒸发都有一定影

响。从图 4可以看出，凝固速率越低，镥金属锭中

Fe杂质含量越少。凝固速率为 5.0  m/s时，Fe
杂质在镥锭中的分布趋势与高温下分布趋势一致，

都是镥锭顶部杂质含量低于底部。这主要因为凝

固速率较低时，Fe杂质在熔体中的富集作用增强，

杂质在熔池表面增多，同时熔体降温速度减小有助

于 Fe杂质从熔体表面蒸发。因此，较小的凝固速率

有利于镥金属锭中 Fe杂质的去除。

1.0×10−5

×10−5

对于同时具有蒸发与分凝特性的杂质，在真空

定向凝固过程中，该杂质会向液相富集并由熔体表

面蒸发去除，获得的金属锭中杂质分布与传统分凝

效应下杂质分布不同。另外，熔体温度和凝固速率

是电子束定向凝固过程中的关键参数，合理控制熔

体温度和凝固速率有利于获得纯度较高及均匀性

较好的金属锭。如图 4所示 ，在熔炼温度达到

1986 K且凝固速率保持在  m/s的条件下，

金属锭高度 90% 以下区域的 Fe杂质含量大致稳定

在 5.0 ，显示出良好的均匀性和较高的纯度。 

3　结论
(1) 电子束定向凝固金属镥过程中，杂质 Al的

饱和蒸气压大于杂质 Fe的饱和蒸气压，且杂质 Al
和 Fe的饱和蒸气压都比熔体金属镥饱和蒸气压大。

定向凝固过程中，会有部分杂质 Al和 Fe从金属镥

中蒸发去除。此外，由于 Al和 Fe元素与金属镥的

相互作用能不同，使得 Fe元素在镥熔体表面的蒸发

传质系数大于 Al元素的蒸发传质系数。

(2) 对于金属镥中同时具有蒸发和分凝特性的

杂质 Fe和 Al，定向凝固后在金属锭中的分布趋势

与 Scheil方程计算得到的分布趋势一致，但由于考

虑了蒸发传质的作用，使得镥金属锭中杂质 Fe和

Al的含量较少，尤其金属锭顶部区域杂质含量比

Scheil方程计算得到的结果低很多。

(3) 熔炼温度和凝固速率对金属镥中 Fe杂质含

量及分布有着重要影响，较高的熔炼温度或较小的

凝固速率会使得金属镥中 Fe杂质含量明显减少，甚

至金属锭顶部杂质 Fe的含量可能低于底部 Fe杂质

含量。在定向凝固提纯金属镥过程中，合理控制熔

炼温度和凝固速率是获得纯度较高金属锭的关键。
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