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induktiefgekoppelde plasma:

'n Eindige-elementanalise

Die skermgas speel 'n belangrike rol in die termiese beskerming van die reaktorwand in 'n
induktiefgekoppelde plasmareaktor (IGP). Waterstof ioniseer moeiliker as argon. Waterstof
word dus in klein hoeveelhede in die skermgas gebruik waar argon die hoof-plasmagas
is om plasmavorming in die omgewing van die wand te verhoed. Die hoé vloeisnelheid
van die skermgas verminder ook die tyd vir hitte-oordrag na die wand. Daar is verskeie
numeriese modelle van IGP-sisteme in die literatuur; nie een neem die effek van die
skermgassamestelling in ag nie. Die hoeveelheid waterstof in die skermgas en sy hoér
ionisasiepotensiaal kan groot newe-effekte op die plasmagedrag hé. 'n Oormaat waterstof
in die skermgas is ook 'n vermorsing . Beide faktore het 'n invloed op die ekonomie van die
plasmaproses. Hierdie navorsing wys dat meer as 2 % H, in die skermgas benodig word
om plasmavorming teen die wand te voorkom. 'n Lokale minimum in stralingsverliese
dui daarop dat die optimale skermgassamestelling vir hierdie sisteem 3 % H, in die argon-
skermgas is. Die kommersiéle eindige-elementgebaseerde sagtewarepakket COMSOL
Multiphysics is vir hierdie werk gebruik.

Sleutelwoorde: eindige-elementanalise; induktiefgekoppelde plasma; skermgas.

The efect of sheat-gas composition in an inductively-coupled plasma reactor: A finite-
element analysis: Sheath gas has a crital role in the thermal protection of the inner reactor
wall of an inductively-coupled plasma reactor (ICP). Argon ionises more readily than
hydrogen. Hydrogen is thus used in small concentrations in the sheath gas when argon is
the main plasma gas in order to prevent plama formation in close proximity to the reactor
wall. The high linear velocity of the sheath gas further minimises temperature increase of
the sheath gas, and thus heat transfer to the reactor wall. Many numerical models of ICPs
have been published in the literature; not one has specifically taken the effect of sheath gas
into account. The concentration of hydrogen may have deleterious effects on general plasma
behaviour, because of its higher ionisation potential. In addition, an excess of hydrogen
is costly. Both factors have an influence on the economics of any plasma process. The
research reported here shows that more than 2 % H, in the sheath gas is required to prevent
plasma formation at the wall surface. A local minimimum in modelled radiative heat losses
indicates the optimal hydrogen concentration to be 3 %. The commercial software package
COMSOL Multiphysics was used for this work.

Key words: finite element analysis; inductively-coupled plasma; sheath gas.

Inleiding

Induktiefgekoppelde plasmareaktore (IGP’s) het verskeie industriéle toepassings, onder
andere die voorbereiding van metaalpoeiers vir additiewe vervaardiging (Murr et al., 2012).
Sekere metaalprodukte word vervaardig deur middel van persing en sintering van metaal-
poeiers. Hierdie tegniek staan as poeiermetallurgie bekend. Metaalpoeiers wat vervaardig
word deur middel van piro- en hidrometallurgiese prosesse toon onreélmatige morfologieg.
Hierdie onreélmatighede bemoeilik die verwerking van die poeiers omdat dit die persingsdruk
en sinteringstemperatuur tot bo die teoretiese waardes verhoog. Daarteenoor toon gesferoidi-
seerde metaalpartikels 'n homogene morfologie wat toelaat dat die finale produk by baie laer
temperature en drukke gesinter kan word. In sekere gevalle is die materiaaleienskappe na
prosessering baie naby aan die teoretiese waardes. Derhalwe is gesferoidiseerde metaalpartikels
die gewenste uitgangstof vir poeiermetallurgie.
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Die Suid-Afrikaanse Kernenergiekorporasie (Necsa) het 'n
program gevestig vir die bevordering van sferoidiserings-
tegnologie met die einddoel om 'n kommersiéle, IGP-
gebaseerde metaalprosesseringsaanleg te bou. Die navor-
sing wat ons hier rapporteer, fokus op die verstaan en
verbetering van titaansferoidisering. Toetse word tans uit-
gevoer op 'n Tekna TEKSPHERO-15 kleinskaalse sferoidi-
seringsisteem met argon as die hoof-plasmagas (Tekna,
2016).

IGP-sisteme toon groot termiese verliese wat die energie-
effektiwiteit van die sferoidiseringsproses drasties vermin-
der, in hierdie geval aan straling en na die verkoelingswater
in die reaktorwand. Dit is noodsaaklik om hierdie energie-
verliese te verminder om 'n suksesvolle kommersiéle aan-
leg te bou.

Die energie wat deur die wand van die reaktor verloor
word, kan verminder word deur die hittesone weg van die
wand af te beweeg. Dit kan gedoen word deur 'n skermgas
te gebruik wat moeiliker ioniseer as die hoof-plasmagas.
Waterstof ioniseer moeiliker as argon en sal dus die hitte-
sone van die wand af wegskuif indien dit teenwoordig in
die skermgas is. 'n Oormaat waterstof toon egter newe-
effekte op die termiese- en vloeigedrag van die plasma, kan
die plasma blus, en onnodig materiaal verkwis.

Die besondere hoé temperature wat in 'n IGP bereik word,
maak dit moeilik om eenvoudige lesings soos vloei en
temperatuur te neem. Rekenaarmodelle bied dus die
geleentheid om die fisiese en chemiese eienskappe van 'n
plasma te ondersoek en die gedrag daarvan te analiseer.
Die rekenaarmodelle moet egter eksperimenteel bevestig
word vir behoorlike interpretasie van die resultate.

Verskeie bestaande IGP-rekenaarmodelle is beskikbaar in
die literatuur. Boulos (1978) was van die eerstes om 'n
rekenaarmodel vir 'n IGP te ontwikkel. Verskeie aan-
vanklike modelle het gevolg wat die temperatuur- en
vloeivelde bereken (Proulx et al., 1983; Mostaghimi et al.,
1985; Yang et al., 1989). Moderne sagtewarepakette gebruik
eindige-element/volume-analise wat met ingeboude funk-
sies vir energie- en vloeiberekeninge beskibaar gestel word
Voorbeelde van sulke sagteware is COMSOL Multiphysics
(2018) en ANSYS Fluent (2018). Ikhlef et al. (2012) het 'n
eindige-element COMSOL model vir 'n argon-IGP by
atmosferiese druk ontwikkel om sodoende die magneto-
hidrodinamiese koppelingsgedrag beter te verstaan. Daar
is etlike moderne modelle wat die eindige-element/
volume-metode gebruik om verskillende geometrieé van-,
of gebruike vir IGP’s te simuleer (Bolot et al., 2007; Bogaerts
& Aghaei, 2017; Colombo et al., 2008). Die outeurs is nie
bewus van enige bestaande model wat die effek van die
skermgas se samestelling in ag neem nie.

Hierdie navorsing poog om die optimale skermgas-same-
stelling te vind wat hitteverlies deur die plasmareaktor se
wand minimeer. Die modellering en simulasies is met
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COMSOL Multiphysics gedoen, en het die pakket se
ingeboude fisikamodules gebruik. Geen aanvullende kode
is geprogrammeer nie en geen eksperimentele resultate
word vermeld nie.

Berekeningsmodel
Samestellende vergelykings

COMSOL gebruik 'n wiskundige model ontwikkel deur
Boulos et al. (1994) vir die beskrywing van 'n IGP soos
hieronder beskryf. Turbulente vloei word aanvaar, die
saampersbare vloei in die sisteem word beskryf deur die
kontinuiteitsvergelyking, die momentumvergelyking en
die k-0 turbulensievergelykings weergegee in Vergelyking
(1) tot (6), met o as die spesifieke dissipasietempo.

V-(pu) =0 1
plu-Vu=v- l—pl + (p+ ) (T + (Tu)") - ; (ot 4+ pp)(V-2)l = ;nkl] (2)
+F

Vergelyking (1) is die kontinuiteitsvergelyking en Vergely-
king (2) is die momentumbalans. Vergelyking (3) tot Ver-
gelyking (6) is die k-o vergelykings vir turbulente vloei.

p(u-Vk=V-[(u+ pro;)Vk] + P, — Bopwk 3)

PV = V- [(1+ 170, )Ve] + a7 P = opa?® ()

k
Ur =p— 5)
w

P, = 1y [Vu: (Vu+ (Vw)") — g V- u)z] - gpkv cu (6)

Hier verteenwoordig p, u, F, T, p, en p die digtheid, snel-
heidsveld, die liggaamskragvektor wat die verskillende
kragte op die volume in ag neem, temperatuur, viskositeit,
en druk, onderskeidelik.

Die totale hitte-oordrag word deur Vergelyking (7) beskryf
en die konduktiewe hittevloed word deur Vergelyking (8)
beskryf.

ar 7
pCpE+pCpu-VT+V-q=Q+QP+QM 7)

q = —kvT ®)

Hier verteenwoordig Q, Qn, Qw1 Cn, en k onderskeidelik
die plasmabhittebron, die drukarbeid, die viskose energie-
verliese, die konduktiewe hittevloed, die spesifieke warm-
tekapasiteit, en die termiese geleidingsvermoé. Die Max-
well-vergelykings word weergegee in Vergelyking (9) tot
Vergelyking (12).

VxH=] )

B=VxA (10)




J=0E+joD+ovXxB+], (11)
E=—jwA (12)

Hier verteenwoordig H, ], B, A, E, o, D, ], , en v onder-
skeidelik die magneetveldintensiteit, stroomdigtheid, mag-
netiesevloeddigtheid, magnetiesevektorpotensiaal, elek-
triese veldintensiteit, frekwensie, die diélektriese verplasing-
vektor, ekstern-gegenereerde stroomdigtheid, elektriese
geleidingsvermoé, en versnelling van die geometrie relatief
tot 'n verwysingsgeometrie.

Die plasma-hittebron, Q, in Vergelyking (7), word gede-
finieer deur Vergelyking (13).

_a (SkBT
AT\ 2q

Hier verteenwoordig k, g, en Q , onderskeidelik die
Boltzman-konstante, die eenheidslading, en die totale volu-
metriese stralingsverliese. Die eerste term aan die regterkant
verteenwoordig entalpie-transport. Die tweede term be-
skryf Joule-verhitting.

0 )T 1)+ (B 1) + Qraa (13)

Oplossingsmetodiek

Die wiskundige model, beskryf deur Vergelyking (1) tot
(13), is gebruik om die Tekna plasmareaktor te simuleer.
Die model maak gebruik van drie fisikanodes binne
COMSOL, nl. vloeidinamika, hitte-oordrag  en
elektromagnetisme. Die magneetveldnode los die Maxwell-
vergelykings op vir die elektromagentiese velde opgewek
deur die wisselstroom in die klos assook in die plasma. Die
COMSOL-plasmapakket koppel die magneetveldnode en
die hitte-oordragnode deur die verskaffing van 'n plas-
mahittebron. Turbulente vloei is aangeneem.

'n Tegniese diagram van die Tekna-reaktor word in Figuur
1 getoon en die vereenvoudiging daarvan vir modellerings-
doeleindes in Figuur 2. Die geometrie in Figuur 2 is 'n
praktiese vereenvoudiging van die tegniese diagram. Die

2,072 [52.62 mm]
CENTER COIL

-

FIGUUR 1: Tegniese diagramvan 'n Tekna TEKSPHERO-15 induktiefgekoppelde
RF plasmabrander.
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silindriese simmetrie van die reaktor is vereenvoudig na 'n
2D-aksiaalsimmetriese simulasie, vir ‘'n drastiese vermin-
dering in berekeningshulpbronne en simulasietyd.

Domein 1 (in Figuur 2) verteenwoordig die wand van die
draergassonde en Q1 verteenwoordig die draergasinlaat.
Q2 is die hoof-plasmagasinlaat vir suiwer argon, waar Q3
die argon skermgas verteenwoordig wat 'n klein varierende
hoeveelheid waterstof bevat. Domein 2 verteenwoordig die
sentrale plasmagas. Domein 3 die kwartsbuis wat die
plasmagas en skermgas skei. Domein 4 verteenwoordig die
skermgas en Domein 5 die wand van die plasmabrander.
Die vloeidinamikavergelykings is slegs vir Domein 2 en 4
opgelos, met 'n geenglip-randvoorwaarde vir die wand
(grens tussen Domein 4 en 5).

Die grens tussen Domein 2 en 4 is kunsmatig, word slegs
vir numeriese doeleindes gebruik, en het geen fisiese effek
op die vloei en hitte-oordrag nie. Die grootste beperking
van COMSOL is dat dit nie die vermenging van gasse in 'n
plasma in ag kan neem nie. Dit lewer die grootste bydrae
tot die fout. Die modellering van 'n sisteem met waterstof
in die skermgas vereis 'n kunsmatige skeiding tussen twee
domeine met verskillende samestellings, wat steeds vir
vloei- en hitte-oordrag toelaat. Domein 4 is daarom 'n
homogene mengsel van waterstof en argon en die eien-
skappe hiervoor is addisioneel ingeprogrammeer.

Die hitte-oordrag is bepaal in Domeine 2, 4, en 5. Die hitte-
oordrag in die res van die geometrie is nie van belang nie
aangesien die hitteverlies na die verkoelingswater in die
model ingesluit is deur 'n vaste temperatuur van 300 K op
die buitewand te spesifiseer. Die aanvangstemperatuur is
op 300 K gestel vir die volledige geometrie en die
aanvanklike vloeiveld op 0 m/s is gestel.

E 102 a3
100 ] v v

2

Hoogte (z) / mm
gl

}:0 mm

0 50
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FIGUUR 2: Simulasiegeometrie wat die verkillende domeine en inlate aandui.




Die sisteem is ondersoek in 'n frekwensie-tyd-domein vir
'n bedryfsperiode van 8 s aangesien gestadigde toestande
na 4 s bereik word. Verskeie simulasies met verskillende
hoeveelhede H, in die skermgas is gedoen. Tabel 1 bevat
die bedryfstoestande en beginwaardes wat konstant gehou
is vir al die simulasies.

TABEL 1: Bedryfstoestande en beginwaardes

Parameter Waarde Eenheid
Drywing 11 kW
Frekwensie 3 MHz
Inlaat 1 (Q1) 2 slpm
Inlaat 2 (Q2) 10 slpm
Inlaat 3 (Q3) 40+X slpm
Begin temperatuur 300 K
Aanvanklike vloeiveld 0 m/s
Aanvanklike magnetiese vektor potensiaal 0 Wb/m

Die maas is 'n kritiek-belangrike aspek van die
simulasieproses. Indien die maas nie fyn genoeg is nie, kan
dit 'n diskontinuiteit in die resultate veroorsaak. Die
maasstudie is dus gedoen om te bevestig dat die maas fyn
genoeg is deur sistematies verskillende groottes te toets.
Die punt waar verfyning nie verdere verandering tot
gevolg het nie, word as akkuraat genoeg beskou. In baie
gevalle kan die maas ook te fyn wees en, behalwe om
onnodige rekenaarhardeware te vereis, ook divergente
gedrag in die oplossing veroorsaak.
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FIGUUR 3: Stralingsverliese van die plasma as ’'n funksie van maasdigtheid
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Sewe verskillende maasdigthede is getoets. Figuur 19 wys
hoe die stralingsverliese as funksie van die maasdigtheid
verander. Dit is duidelik dat dit rondom 9 000 maasnodes
stabiliseer. Dit impliseer dat 'n maas van ten minste 9 000
nodes benodig word vir 'n akkurate oplossing. Die grofste
maas wat getoets is, het 4 500 nodes bevat; minder as dit het
divergente gedrag in die model veroorsaak.

Resultate en bespreking

Die hoof-resultate word in Figuur 5 tot Figuur 10 aangetoon.
Figuur 6 wys die temperatuur as funksie van afstand vanaf
die reaktorwand. Figuur 7 wys die temperatuur 1 mm van
die binnewand as funksie van die konsentrasie H, in die
skermgas. Figuur 7 dui die verandering in totale hittevloed
by verskillende H, konsentrasies. Figuur 9 gee die
stralingverliese as funksie van H, konsentrasie in die
skermgas. Figuur 10 wys die radiale temperatuurprofiel by
die maksimum temperatuur vir elke simulasie.

Figuur 4 gee die elektriese geleidingsvermoé van waterstof
en argon as 'n funksie van temperatuur, soos gebruik deur
COMSOL. In die temperatuurgebied van belang, nl,
5000 K to ~ 20 000 K, is die elektriesegeleidingsvermoé van
argon hoér as waterstof. Argon ioniseer meer geredelik as
H,. Dit gebeur omdat waterstof van die beskikbare energie
gebruik om chemiese bindings te breek.

Figuur 5 toon die tydsverloop van die temperatuur by 'n
vaste punt in die middel van die wand op die hoogte waar
die maksimum temperatuur bereik word Die temperatuur
in die wand lyk of dit 'n gestadigde toestand bereik na 4 s
(Figuur 5). Die simulasies is dus almal vir 8 s geloop.

Die teenwoordigheid van waterstof beweeg die hittesone
na links en verminder plasmavorming by die wand (soos
later aangetoon); maar, dit verbeter ook die hitte-oordrag
na die wand. Dit word verwag aangesien waterstof 'n beter
hittegeleidingsvermoé het as argon. Die verbeterde hitte-
geleiding na die wand en die groter afstand tussen die
wand en die hittesone is twee kompeterende effekte wat lei
tot 'n optimale punt waar daar minimale hitte deur die
wand verloor word.

Y 0.00 % H;
5 1.00 % H;
2 380 1 2.00 % H;
g 2.50 % Hs

E 3.00 % H
& 360 2
5.00 % H

7.50 % H
2 4 6 8

Tyd /s

FIGUUR 4: Elektriesegeleidingsvermoé van argon en waterstof as 'n funksie
van temperatuur (Boulos et al.,1994).
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FIGUUR 5: Plasmabranderwandtemperatuur by die z-posisie waar dit piek
teenoor tyd.




Figuur 6 wys die temperatuurprofiel 1 mm weg van die
binnewand oor die volle lengte van die brander vir
verskillende konsentrasies van H, in die skermgas by die
finale tydstap. Die maksimum temperatuur naby die wand
bo 2.0 % H, is onder 5 000 K. Dit is die temperatuur waar
argon begin om te ioniseer. Dit beteken dus dat daar geen
plasmavorming by die wand plaasvind nie.

—— 0.00% H;

3000 —— 1.00% H;

¥ 4000 —— 2.00% H;

5 —— 2.50% Hj

g 3000 —— 3.00% H;

£ 2000 — 5.00% H;

o —— 7.50 % H;
1000

ol , ; . :
0 20 40 60 80
z koordinaat / mm

FIGUUR 6: Temperatuur 1 mm van die binnewand vir veskillende konsen-
trasies H, in die skermgas.
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TE 400000 —— 0.00 % Hz
3 —— 1.00 % H>
¥ 300000 — 2.00%H,;
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£ — 5.00% H,
‘S 100000 —— 7.50 % H
el

° 0

0 20 40 60 80
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FIGUUR 7: Totale hittevloed oor die buitewand by verskillende konsentrasies
H. gas.
2

Figuur 7 wys die totale normaalhittevloed oor die buite-
wand vir verskillende konsentrasies van H, gas. Dit is
duidelik dat die H, 'n groot invloed het tot by 2.0 mol % en
dat 'n verdere verhoging in die H konsentrasie nie bedui-
dend is nie.

Figuur 8 toon die stralingsverliese geintegreer oor die
hoogtevirdiesisteemas nfunksievanwaterstofkonsentrasie
in die skermgas.

Daar is 'n lokale minimum by 3 % H, in die skermgas. Dit
is ook bo die minimum hoeveelheid benodig om plasma-
vorming by die wand te voorkom.

Figuur 9 wys die temperatuurveld vir 0 mol %, 3 mol % en
7.5 mol % H, en toon aan hoe die hittesone na links beweeg
met meer waterstof in die skermgas. Figuur 10 dui ook op
die beweging van die hittesone na links met 'n toename
van H, in die skermgas. Die maksimum temperatuur skuif
bykans 4 mm links wanneer die H, in die skermgas toeneem
van 0 % na 7.5 %.

r'.
5160
=
—
o 5140 — s 4
b / .y
£ 5120 H s
QU ]
> )
@ 5100 f
© 5080 !
b i
5060 { /
é
0 2 4 6 8
H; in die skutgas / %

FIGUUR 8: Stralingsverliese met 'n lokale minimum by 3 % H, in die skermgas
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FIGUUR 9: Temperatuurkontoere met: a) 0 mol %, b) 3 mol % en c) 7.5 mol % H, in die skermgas.
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FIGUUR 10: Radiale temperatuurprofiel by die maksimum temperatuur.

Waterstof in die skermgas verminder duidelik die tem-
peratuur op die binnewand en verminder daardeur
hitteverliese deur die wand terwyl dit aanleiding gee tot 'n
warmer plasma in die prosesseringssone, wat voordelig vir
sferoidiserings is. Die wand bereik 'n maksimum tempe-
ratuur van slegs 526 K met 3 % H, in die skermgas. Hierdie
temperatuur is laag genoeg om termiese skade op die
binnewand te voorkom en steeds 'n minimale effek op die
plasma en energiekostes te hé. Waterstof in die skermgas
verbeter egter die hitte-oordrag na die wand en het 'n hoér
temperatuur in die wand as gevolg van 'n kompeterende
effek.

Gevolgtrekking

Die rekenaarmodel dui daarop dat die wand van
plasmavorming beskerm kan word met 'n waterstof/
argon-skermgas met 'n minimum van 2 % H,. Waterstof
veroorsaak ook ‘'n warmer plasma, maar te veel kan die
plasma blus. Uit 'n ekonomiese oogpunt word so min as
moontlik waterstof verkies. Daar is 'n minimum in die
stralingsverliese by 3 % H, watbo die minimum hoeveelheid
is om plasmavorming te voorkom. Daarom is 3 % H, gekies
as die optimale bedryfspunt vir die IGP.
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