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RESUMO

Uma das etapas mais importantes das transformacdes de fases em sélidos é a
nucleacdo. Para seu modelamento é necessario especificar a localizacdo dos nucleos no
espaco, 0 modo de crescimento em relacdo ao tempo, assim como a sua forma geométrica.
Na teoria classica de Johnson-Mehl-Avrami-Kolmogorov (JMAK), existem dois modos de
surgimento do fendmeno. Por saturacdo de sitios e atraves da taxa constante de nucleacéo.
No primeiro os nucleos surgem todos no mesmo instante de tempo, entretanto no segundo 0s
novos nucleos surgem a cada instante de tempo, até que toda a matriz seja transformada. Ja
a distribuicdo dos nucleos ocorre de forma aleatdria no espaco, tanto para saturacéo de sitios
quanto para a taxa constante de nucleagdo. No entanto, € comum em policristais observar a
nucleacdo heterogénea, ou seja, a nucleacdo ocorre em sitios preferenciais, como nos
contornos dos grdos. Em um trabalho classico de 1956, John W. Cahn propds uma expressao
analitica que se tornou a base para importantes estudos das caracteristicas fenomenolégicas
da taxa constante de nucleacdo em sitios preferenciais. Assim, utilizou-se da simulacédo
computacional para modelar a nucleagdo tanto por saturacdo de sitios, quanto por taxa
constante, nas interfaces de poliedros de Kelvin. Com os resultados obtidos, observou-se que
a distribuicdo dos sitios de nucleacdo e a quantidade de nucleos utilizados nas simulagdes séo
preponderantes para aproximagdo e entendimento das caracteristicas fenomenoldgicas da
nucleacdo e crescimento em transformacdo de fases. Foi observado também que se os ndcleos
estdo bem distribuidos nas interfaces o impingement serd mais fraco do que descrito pela
equacao de JIMAK e a partir de 1507 nacleos o modelo que corrobora com as simulacgdes é o
de Cahn. Estudou-se a contiguidade, razdo da contiguidade, disperséo e duplex, para verificar
quais eram mais Uteis para descrever a evolucdo microestrutural das transformacdes
propostas. Destes parametros, a dispersdo quanto a contiguidade forneceu informacdes Uteis
sobre a fracdo volumétrica e da area interfacial entre material transformado e néo
transformado, que seriam dificeis de inferir sem o seu uso. Obteve-se também a andlise
metalografica da microestrutura plotada em 3D e discutida em 2D para melhor visualizacdo

e comparacdo dos resultados.

Palavras-chave: Transformacéo de Fase; Simulagdo Computacional; Nucleacdo; Contorno

de Grao; Taxa constante; Poliedros; Microestrutura.



ABSTRACT

One of the essential stages of phase transformation into solids is nucleation. For its modeling,
it is necessary to specify the location of the nuclei in space, the mode of growth concerning
time, and their geometric shape. In the classic Johnson-Mehl-Avrami-Kolmogorov (JMAK)
theory, there are two ways in which the phenomenon appears. By saturation of sites and
through the constant rate of nucleation. Firstly, the nuclei appear all in the same instant of
time; however, in the second, the new nuclei appear in each instant of time until the entire
matrix is transformed. The distribution of the nuclei occurs randomly in space, both for site
saturation and the constant nucleation rate. However, it is common in polycrystals to observe
heterogeneous nucleation, that is, the nucleation occurs in preferred sites, such as in the grain
contours. In a classic 1956 paper, John W. Cahn proposed an analytical expression that
became the basis for important studies of the phenomenological characteristics of the
constant rate of nucleation at preferred sites. Thus, a computer simulation was used to model
the nucleation both by site saturation and by constant rate, in Kelvin polyhedron interfaces.
With the results obtained, it was observed that the distribution of the nucleation sites and the
number of nuclei used in the simulations are preponderant for approaching and understanding
the phenomenological characteristics of the nucleation and growth in phase transformation.
It was also observed that if the nuclei are well distributed in the interfaces, the impingement
will be weaker than described by the IMAK equation, and from 1507 nuclei, the model that
corroborates with the simulations is Cahn's. Contiguity, the reason for contiguity, dispersion,
and duplex were studied to see which ones were most useful to describe the microstructural
evolution of the proposed transformations. Of these parameters, the dispersion as to
contiguity provided useful information about the volumetric fraction and the interfacial area
between transformed and non-transformed material, which would be difficult to infer without
its use. Metallographic analysis of the microstructure plotted in 3D and discussed in 2D was
also obtained for better visualization and comparison of results.

Key words: Phase Transformations; Computer Simulation; Nucleation; Grain Boundary;

Rate Consntant; Polyhedra; Microstructure.
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1. INTRODUCAO

As transformacdes de fase ocorrem na maioria dos materiais metalicos, dos mais triviais
aos mais complexos. Geralmente as transformacg6es sdo causadas pelas reacGes internas dos
materiais, resultando na diminui¢do da energia interna até que atinja seu menor estado de
energia, ou de maior equilibrio termodinémico.

Na presente tese estudou-se as transformacdes que ocorrem no estado so6lido por
nucleacdo e crescimento, similar as transformagdes de recristalizagdo. A nucleacdo consiste no
surgimento dos ndcleos a partir de uma matriz ndo transformada, seguida pelo crescimento
destes ndcleos, até que toda a matriz seja transformada. Para modelar a nucleacdo € necessario
especificar a localizacdo dos nacleos no espacgo, forma geométrica e modo de crescimento.

O fendmeno da nucleagdo é frequentemente descrito pela cinética formal de Johnson e
Mehl[1], Kolmogorov[2] e Avrami[3-5] (JMAK). Utilizado desde 1930, ha quase 80 anos seus
fundamentos sdo a base para muitas pesquisas e desenvolvimento de novos modelos. A teoria
¢ fundamentada em algumas suposi¢Ges importantes. Os nucleos devem possuir formato
geométrico semelhantes, distribuidos de forma aleatoria no espagco amostral e seu crescimento
deve ser isotropico.

John W. Cahn[6] em um trabalho classico de 1956, estendeu a teoria JMAK para a
nucleacdo nos contornos dos gréos, ele derivou expressdes para a cinética das nucleacdes nas
intercafes do policristal (faces, arestas e vértices), constituido de grdos equiaxiais,
diferentemente de JMAK, ou seja, a nucleacdo ndo ocorre de forma aleatdria no espago, mas
sim em locais definidos, nos contornos dos graos.

Foi proposto que as faces dos grdos pudessem ser tratadas como planos aleatérios, as
arestas como retas aleatdrias no espago e 0s vértices como pontos uniformemente aleatorios no

espaco, obtendo um importante modelo analitico para o estudo das caracteristicas
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fenomenologicas das transformacdes de fases por nucleacédo e crescimento nos contornos de
grdos em materiais metalicos. Caracteristica comum em policristais onde a nucleagdo ocorre
nas interfaces dos grdos, tipico da nucleacdo heterogénea, fruto de uma reacdo interna do
material para fins da diminuicdo da sua energia interna.

Cahn[6] prop6s uma expressdo analitica para a taxa constante para aproximar das
caracteristicas de tais situacdes. Rios e Villa[7] revisitaram o trabalho classico de Cahn, obtendo
uma importante expressdo para a nucleacdo por saturacdo de sitios nos casos previstos,
estendendo as possibilidades de nucleacéo do trabalho original.

Nesta tese utilizou-se da simulacdo computacional para modelar a nucleacdo nas
interfaces (faces, arestas e vértices) de poliedros. A nucleacdo ocorreu por taxa constante e por
saturacao de sitios.

No modelamento das transformacdes de fases a etapa da nucleacdo é sem duvidas a mais
importante. Sabe-se que a nucleacdo heterogénea é favorecida em relacdo a homogénea, pois
ela ocorre a partir dos sitios preferenciais para a nucleagéo, tais como, 0s contrornos de graos,
paredes do molde, da presenca de particulas sélidas e as interfaces de precipitados.

A estrutura real do metal é tridimensional, e os grdos podem ser representados de
diversas maneiras, como esfera como volume equivalente, poliedro médio de N faces, poliedros
de kelvin ou Ortotetracaidecaedro. Este tltimo foi utilizado na presente tese, para representacédo
dos gréos, pois é a estrutura dentre os poliedros regulares que mais se aproxima das regras de
Plateau, que diz respeito ao encontro de trés graos em uma liga isotrépica, o &ngulo de equilibrio
entre eles deve ser igual a 120°, e uma anélise bidimensional, e em trés dimensdes os angulos
tetraedrais devem ser aproximadamente iguais a 109,47°.

Portanto, utilizou-se da simulagdo computacional para estudar as caracteristicas
fenomenologicas das transformacdes de fase que ocorrem por nucleagdo e crescimento em
materiais policristalino. Comparando os resultados obtidos das simula¢fes com 0s modelos
analiticos de JMAK e de Cahn, revisitado por Rios e Villa.

Esta tese foi dividida em 12 capitulos. No cap. 2 é descrito os objetivos gerais e
especificos do estudo.

No cap. 3 é apresentada a revisdo bibliogréfica, explorando as transformacdes de fase
por nucleacdo e crescimento, cinética formal de JMAK, modelo analitico de Cahn e as
expressdes obtidas por Rios e Villa para cinética de transformacao a partir do trabalho classico
de Cahn.
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Aborda-se também na revisdo, conceitos sobre a taxa constante de nucleacdo e por
saturacdo de sitios. Caracterizacdo microestrutural, poliedros e pardmetros microestruturais.

Os recursos em hardware e software utilizados para o desenvolvimento do algoritimo e
do método de crescimento, assim como toda a metodologia empregada para a construcdo desta
tese é apresentada no cap. 4.

No cap. 5 tem-se o estudo dos descritores microestruturais utilizados para caracterizar a
microestrutura. Geralmente a distribuicdo dos nucleos depende da relacdo entre o nimero de
nucleos formados e a quantidade de sitios disponiveis para a nucleagdo. Os pardmetros de
caracterizacdo mais usuais como a fracdo volumétrica, a densidade média da area interfacial,
descrevem bem a evolucdo microestrutural, para os casos de nucleacdo aleatoria, porém, em
muitos casos, 0s nucleos nao estdo distribuidos aleatoriamente no espaco. Para os casos em que
a nucleacgdo surge em alguma interface, como nos casos discutido nesta tese, a caracterizacao é
bem descrita pelos seguintes pardmetros microestruturais: contiguidade, a razdo de
contiguidade, o parametro de dispersao e o parametro duplex.

O cap. 6, foi uma extensao dos resultados obtidos na dissertagdo de Fonseca [8] sobre a
simulacdo da nucleacdo por saturacdo de sitios nas interfaces de uma rede poliédrica de Kelvin.
Os resultados obtidos corroboraram com a observacao de que JIMAK descreve bem a cinética
das transformacdes por nucleacao e crescimento até o inicio da nuclea¢do com 1500 nucleos, o
que ¢ explicado pelo proprio modelo que leva em consideracédo a aleatoriedade dos nucleos no
espaco. Enquanto o modelo de Cahn descreve bem as transformagdes para a partir de 1500
nacleos.

No cap. 7, € explorado casos mais complexos de nucleacdo. Trata-se da taxa constante
de nucleacdo nas interfaces de uma rede poliédrica. Uma das importancias do estudo e que além
de estender os casos estudados de nucleagdo por saturacdo de sitios, é possivel aproximar-se
ainda mais das caracteristicas fenomenoldgicas das transformagdes difusionais, que ocorrem
em materiais metalicos no estado sélido [9], recristalizacdo [10], na decomposicao da austenita,
resultando na formacao col6nias de perlita ao longo dos limites dos graos de austenita em acos
eutetdides [11].

Diferentemente da nucleacdo por saturacdo de sitios, 0 modelo propde que a cada
instante de tempo surjam novos ndcleos por unidade de tempo[12].

No cap. 8, comparou-se 0s dois modelos de nucleacéo, o da taxa constante e a nucleacédo
por saturacdo de sitios nas interfaces da matriz poliédrica de Kelvin, e observou-se que ambos

0s resultados exibem comportamento cinético semelhantes [13]. Para uma baixa quantidade de
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nucleos, os resultados da taxa constante de nucleagdo, assim como os da nucleacdo por
saturacao de sitios corroboraram com a teoria JMAK. Por outro lado, a partir de 1507 nucleos,
0s resultados corroboraram com a teoria de Cahn.

Os dados obtidos entre a nucleacdo por saturacdo de sitios e a taxa constante, apresentam
semelhancas e diferencas. Eles se assemelham por possuirem as mesmas caracteristicas de
simulacdo, a geometria dos grdos é considerada esférica para todos os casos, 0s sitios de
nucleacdo estdo distribuidos de forma aleatéria nas interfaces da matriz poliedrica, e a
velocidade de crescimento das interfaces é constante para os dois casos.

Ja as diferencas s@o provenientes das caracteristicas fenomenologicas de cada modelo
de nucleacdo. Com a taxa os nucleos surgem ao longo do tempo, gerando ao final,
microestruturas com as interfaces curvas. Em saturacdo de sitios, os ndcleos surgem no mesmo
instante de tempo. Gerando ao final da transformac&o interfaces planas. Obteve-se também a
analise metalografica da microestrutura plotada em 3D e discutida em 2D para melhor
visualizacdo e comparacao dos resultados.

Nos capitulos, 9, 10, e 11, tem-se as sugestdes para trabalhos futuros, referéncias

bibliograficas utilizadas na elaboragéo da tese e apéndice, na respectiva ordem.
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2. OBJETIVOS

2.1. OBJETIVO GERAL

O objetivo principal desta tese foi modelar analiticamente e computacionalmente em 3D as
transformac@es por nucleacdo e crescimento nas interfaces de poliedros, em que 0s sitios

preferenciais de nucleacdo foram as interfaces dos poliedros.

2.2. OBJETIVOS ESPECIFICOS

e Desenvolver um codigo computacional, para simular as transformacfes de fase por
nucleacdo e crescimento por saturacdo de sitios e taxa constante de nucleagdo, visando
aproximar-se das caracteristicas fenomenolégicas da nucleagcdo em sitios preferenciais. Na

qual a nucleagdo ocorre nas interfaces dos poliedros (faces, arestas e vértices);

e Propor descritores microestruturais para caracterizar as microestruturas qualitativa e

quantitativamente;

e Desenvolver um cddigo computacional, capaz de simular casos mais complexos de
nucleacdo. Trata-se da taxa constante de nucleacdo nas interfaces de uma rede poliédrica

de Kelvin.
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Comparar o modelo de nucleacdo por saturacdo de sitios com o da taxa constante de

nucleacéo;

Avaliar a influéncia que cada mecanismo de transformacdo exerce sobre as
microestruturas, na cinética de transformacgéo e na distribuicdo dos sitios de nucleacdo em

relacdo aos modelos analiticos;

Comparar as simula¢fes computacionais com o modelo analitico de JMAK e de Cahn.
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3. REVISAO BIBLIOGRAFICA

3.1. CINETICA FORMAL

Johnson e Mehl[1], Kolmogorov[2] e Avrami[3-5] (JMAK), consideraram a transformacéo
de uma fase a, a partir de uma matriz ndo transformada, para numa nova fase, 8, por nucleagio
e crescimento, desta forma chegou-se na cinética global da fracdo volumétrica transformada,
vy, em funcao do tempo, t.

O modelo desenvolvido é amplamente utilizado em materiais metalicos ou nédo [14-17],
porém n&o é valido para fragdes V;, > 0.1.

Desta forma JMAK, introduziram o conceito de volume estendido Vg, o conceito diz que
decorrente do crescimento dos grdos em relacéo ao tempo em uma matriz qualquer, as interfaces
dos gralGs comegam a interferir-se uma na outra, ou seja, elas comecam a se colidir, do inglés
“impingement” que trata do encontro dos graos vizinhos. Para obter o volume da transformacao
total na matriz, IMAK utilizou a relagéo de Vg, permitindo que os novos graos de fase o cresgam
sem interferéncia uns com os outros, até completar toda a transformacao.

Sabe-se que em materiais reais ocorre 0 “impingement”, ¢ posteriormente ocorre a disputa
pelo crescimento entre os gréos, sobre o volume nao transformado da matriz, ou seja, um gréo
compete com 0 outro para crescer. Portanto, percebe-se que o Vz apresenta um volume maior,
quando comparado com o volume real transformado.

Desta forma JMAK, através de uma relacdo matematica, entre a fracdo volumétrica
transformada, V;,, e o volume estendido, Vy ,deduziram a equacdo 1, para a fracdo volumétrica

real, ou fracéo recristalizada, V/},.
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Vy =1—exp(—Vg) 1)

Pode-se também adotar a equacdo de Avrami, Equacdo 2, que no caso de transformacdes

isotérmicas nos solidos é tradicionalmente utilizada.
W) =1—exp(—kt") (2)

Onde: t é o tempo, k é a constante de forma das particulas que crescem em funcao do
tempo e, n representa a constante de Avrami.

Substituindo o V; da equacdo 1, considerando o formato dos ndcleos esféricos e
velocidade de crescimento constante, G, tem-se a equacédo 3. A equacdo € obtida para o caso de

saturacdo de sitios, ou seja, quando todos os ndcleos surgem no mesmo instante de tempo.
4m
V() =1—exp (—?NVG3t3) 3)

Sendo Ny, 0 nimero de nucleos por unidade de volume e G a velocidade de crescimento.
O modelo de IMAK ¢ fundamentado em algumas suposicdes importantes[18], como: 0 espaco
amostral deve ser infinito, os ndcleos devem possuir forma geométrica semelhante e
distribuicdo aleatoria na amostra, o crescimento deve ser isotropico e afetado somente pela
ocorréncia do impingement, o que pode causar divergéncia entre 0 modelo analitico e a
simulacdo, pois nem todas as transformacdes de fases por nucleacdo apresentam estas

caracteristicas.

3.2. MODELO ANALITICO DE CAHN

John W. Cahn [6] em um trabalho classico de 1956 estendeu a teoria de JMAK, para
inluir sitios de nucleacdo em policristais ao invés de pontos aleatérios no espaco. Ele derivou
expressdes para a cinética das reagdes nucleadas nos contornos de grdos, com base no trabalho
de Clemm e Ficher [19], obtendo resultados importantes que sdo até hoje base para o estudo

das transformaces de nucleacdo nos contornos dos graos.
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A nucleacdo ocorreu em um policristal constituido de grdos equiaxiais, onde foram
identificadas as intercafes (faces), posteriormente nas juncdes triplas (arestas), e nas juncgoes
quadruplas (veértices), deste policristal.

Em seu trabalho foi proposto que as faces dos graos pudessem ser tratadas como planos
aleatdrios, as arestas como retas aleatdrias no espaco e 0s vértices como pontos uniformemente
aleatdrios no espaco.

A primeira suposic¢do de Cahn diz que se os nucleos foram aleatoriamente localizados
num plano, B, que, por conveniéncia, é considerado como sendo o plano x5 = 0.

Em seguida, calculou-se a média de volume da regido transformado, ©%, na regido

espacial A, equacao 4.
=0, 1] x [0, 1] X [-o0, + 0], 4)
Devido a nucleacdo dependente do tempo sobre o plano B, equacdo 5.

E[v3(0tn A)]

11
_ 2[x313 | 12, G2t3
_ ff j <1_ o 1sn< re—lxs]t+ = )>1[x3]<thx3 dx, dx,
00

— 0

1 3 243
~1s T[(%—x% t+ GTt>
=2 1—e dxs
0

2Gt f01<1 — ednis 623 (22 - 222 4 1)) dz, ()

Onde E[v3(®' n A)] ¢ o valor esperado da medida de Lebesgue (isto é, o volume), v3
da regido transformada @' contidos em A, ou seja, ' N A. A Gltima igualdade da equacéo 5, é

obtido ajustando z = x5 / Gt, é exatamente a formula dada por Cahn.

Também coincide com o expoente da equacao 6, a seguir:
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' (6)
v, &) =1- exp (— 2 S‘I/Jlanos th {1 _ e—%nIsGZt3[Z3_EZZ+%]}dZ)
0
Com excegdo do fator de multiplicagdo s5'®™*°. A equacdo 6, corresponde a

contribuicdo de um plano aleatorio para a transformacdo na origem.

3.3. RIOS E VILLA

Rios e Villa[7] revisitaram o trabalho classico de Cahn[6], e com a utilizacdo de
avancadas técnicas matematicas, como a geometria estocastica[20], demostraram que a equacgéo
6, derivada por Cahn para planos aleatorios, com taxa de nucleagdo constante, também é valida
para nucleacdo por saturacao de sitios, em planos paralelos desde que a distancia entre eles seja

aleatoria (Poisson), obtendo a equagéo 7.

Vy (£) = 1 - exp (— 2 ST Gt fol {1 — e=™s6**[1-2"1} 47 ) )

Onde SH1an°s é a area por unidade de volume dos planos aleatdrios e As € 0 numero de
nucleos por unidade de area dos planos, G ¢ a velocidade de crescimento.
A equacdo 7 ¢ idéntica a obtida por Cahn, supondo que os planos sejam distribuidos no

espaco aleatoriamente.

3.4. TRANSFORMAGCOES DE FASE

As transformagdes de fase ocorrem na maioria dos materiais, ela € fruto de uma reagéo
interna do material para fins da diminuicdo da sua energia interna, ou seja, para o atingimento
do estado de menor energia, ou de maior equilibrio termodinamico.

Geralmente os materiais sofrem transformacgdes de fase quando as suas condicOes
termodinamicas sdo alteradas, como por exemplo, alteragdo de temperatura e presséo [21],

resultando na diminuicdo da energia interna do material. Tornando-se, portanto, mais estavel,
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ou de maior equilibrio termodindmico. Estas transformac6es podem ocorrer por difuséo, ou
atérmicas [22].

Na inddstria do aco a primeira transformacdo de interesse é a solidificacdo do metal
liquido, ap0s esta etapa, geralmente os produtos sofrem algum tipo de conformacdo mecanica,
a maior parte da energia envolvida no processo é dissipada na forma de calor mas uma parte é
armazenada no material aumentando sua energia interna, modificando o seu equilibrio
termodindmico, apds o encruamento do material, na etapa de recristalizacdo os &tomos
assumem novas posi¢des em consequéncia do desaparecimento de defeitos, ou seja, tem-se
modificacdo ndo pela energia de Gibbs, mas por mecanismos similares as transformacoes,
assim a recristalizacdo e o crescimento de grdo nao sdo propriamente uma transformacéo de
fases, mas, sdo consideradas por muitos autores, assim como considerou-se na presente tese.

No estado sélido as transformacgdes decorrentes de difusdo apresentam varia¢fes nas
condi¢cBes termodinamicas, em consequéncia desta mudanca uma nova fase geralmente
apresenta maior estabilidade, com isso a fase ja existente tende ha se transformar nessa nova
fase. Este fendbmeno ocorre através das etapas por nucleacdo e crescimento. A primeira ocorre
com o surgimento de novos nucleos, que sdo particulas muito pequenas de uma nova fase, a
partir de uma matriz ndo transformada, seguido pelo crescimento deste a partir da fase antiga
resultante da transferéncia de atomos individuais através das interfaces, até que toda a matriz

seja totalmente transformada.

3.4.1. NUCLEACAO E CRESCIMENTO

Normalmente os nucleos sdo associados a um volume e superficie, que separa 0
surgimento destes embrides com a matriz ou fase existente, apresentando energia livre mais
baixa tornando-se, portanto, mais estavel. J& as interfaces entre a matriz transformada e néo
transformada elas apresentam maior energia, devido as mudangas que ocorrem na estrutura
cristalina do material, interrompendo algumas ligacdes atdmicas e gerando afastamento do
equilibrio termodinamico. Ou seja, tem-se intuitivamente a diminuicdo da energia de volume e
0 aumento da energia de superficie.

Desta forma, pode-se considerar que as particulas tendem a assumir uma forma
geométrica aproximadamente esférica, pois € o formato que apresenta um maior volume
associado, com uma menor superficie, ou seja, tem-se uma maior diminuicdo da energia,

associado ao volume e menor aumento de energia, decorrente das interfaces do material.
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Portanto, quando-se tem uma particula de um raio r, que ndo atingiu o raio critico,
considera-se que esta ndo atingiu estabilidade, se tornando um embrido. Por outro lado, as
particulas que surgem com raio maior que o raio critico elas sdo mais estaveis, formando os
nucleos da nova fase.

Normalmente o movimento das particulas da nova fase de nucleacgéo ocorre por difusdo
de atomos no interior da matriz transformada, e o crescimento abrange o desenvolvimento
dessas particulas através do movimento de atomos em direcdo a mesma, pela sua interface e no
seu interior. J& a classificacdo da nucleagdo € geralmente definida pela forma e meio em que
ela ocorre, por exemplo, se a particula surge no interior da matriz, sem a interferéncia de
qualquer agente externo, como as paredes do molde, particulas de impurezas, ou agentes
nucleadores adicionados propositalmente ao metal liquido, a nucleacdo é classificada como
homogénea. Caso haja interferéncia de agentes externos, como no caso das transformacdes no
estado solido, os contornos de grao, regides com alta densidade de discordancias e precipitados de
impurezas ou compostos intermetalicos, a nucleagdo é denominada como heterogénea.

3.4.2. FUNCOES MATEMATICAS QUE DESCREVEM A NUCLEACAO E
CRESCIMENTO

E possivel imputar significados operacionais para as constantes, k, e, n da equag&o 3,
com funcdes matematicas que descrevem a nucleacdo e o crescimento, sem considerar 0s
mecanismos termodindmicos da nucleacdo, desde que se faca suposicdes acerca da geometria
e da cinética da reacdo, ou seja, a forma geométrica dos nicleos, assim com os locais e como
eles surgem nestes sitios sdo importantes parametros para deduzir as equagdes que descrevem

o fenémeno das transformag@es por nucleagéo e crecimento.

3.4.2.1 NUCLEACAO POR SATURACAO DE SITIOS

Nucleacéo por saturacdo de sitios é a presuncdo mais simples a respeito do fenémeno
de surgimento dos nucleos em uma matriz. Segundo Vandermeer e Rath [23], a saturacdo de
sitios, refere-se a situacdo em que um numero fixo de sitios disponiveis, sdo ativados em um

tempo tdo curto que podem ser considerados, t = 0, em relacdo ao tempo total da transformacéo.
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A transformacdo ocorre rapidamente no inicio da reacdo, deixando todos os sitios
preferenciais para a nucleacdo exauridos por novos nucleos, posteriormente, nenhum sitio
adicional se torna ativo.

Combinando as equac0es 1 e 2, obtém-se a equacdo 3, para o caso de saturacdo de sitios.
Onde Ny, € o nimero de nacleos por unidade de volume, G, é a velocidade de crescimento, e
conforme a equagdo 3, n € o valor da constante de Avrami.

Conforme mencionado no item 3.4.2, outra caracteristica importante para 0 mecanismo
de nucleacdo, é a distribuicdo dos nucleos no espaco. Normalmente supde-se que 0s Sitios
estejam distribuidos aleatoriamente por todo o volume da fase matriz. Quanto ao crescimento,
a hipdtese mais simples é admitir que a taxa de crescimento, G, seja constante e que as novas
regies sejam esféricas.

Na fig.1, tem-se a representacao em 3D, da nucleacéo por saturacdo de sitios, em fig.1.a,

tem-se a matriz, ja a, fig.1.b, representa a forma que ocorre a nucleacéo por saturacao de sitios.

Figura 1 - (a) Matriz ; (b) tempo 0, nucleacdo por saturacdo de sitios[8].

Na fig.2, mostra que em t = t, da nucleacdo por saturacdo de sitios, todos os nucleos
surgiram no mesmo instante de tempo, pois ao final da transformagéo tem-se 0 mesmo volume

dos graos.
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=0 T=t

Figura 2 - Modelo esquemaético da nucleacgdo por saturacdo de sitios.

3.4.2.2 TAXA CONSTANTE DE NUCLEACAO E NUCLEACAO POR SATURACAO DE

SITIOS

O modelo da taxa constante € um pouco mais complexo, ao invés dos ndcleos surgirem
todos no inicio da reacdo, consumindo ao mesmo tempo o0s sitios disponiveis para a nucleacéo,
eles véo surgindo durante o progresso da transformacao.

Neste caso propde -se que a cada instante de tempo surjam novos nucleos por unidade
de volume [24]. Sendo a taxa de de crescimento constante e normalmente admiti-se que a
geometria dos nucleos seja esférica.

A fig.3, representa o caso discreto da taxa de nucleac¢do constante. Em t = 0 ocorre 0

aparecimento de um ndcleo, em t =1 surge outro ndcleo e assim sucessivamente até t = t.
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Figura 3 - Modelo esquemaético da taxa de nucleacdo constante no caso discreto[8].
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Os ndcleos que surgiram em t =0, e T = 1, por exemplo ao final da transformagéo vao
possuir um volume maior de grao do que seus vizinhos que nuclearam em instantes posteriores.

A equacdo 8 apresenta 0 Ve, levando em consideragéo as 3 esferas apresentadas na fig.3.

Ve =2 NyG3t3 + 25 NyG3(t — 11)° + 0 NyG3(t — 12)° (8)

A fig.4 mostra a representacdo do caso continuo da taxa constante de nucleacdo, quando

uma determinada quantidade de nucleos surge em um intervalo de tempo infinitesimal.

=0 T—T +dt T=t

Figura 4 - Modelo esquematico para determinada quantidade de nucleos que surgem

em um intervalo de tempo infinitesimal[8].

O ndmero de ndcleos por unidade de volume, N,,, que surgem entre T e T + dt é igual a

Idt. A equagdo 9, mostra o volume estendido para o caso continuo.

dvg = 4?“ G3(t — 1)31dt )

Integrando a equacdo, 9, obtém- se a equacéo 10.

T
Vp = 3Gt (10)

Correlacionando as equacdes 1 e 9, tem-se a equacdo, 11 para a taxa de nucleacao

constante.
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Vy(t) =1—exp (—g I, G3t* ) (11)

Onde G ¢ a velocidade de crescimento e t é o tempo.

3.4.2.3 VELOCIDADE DE AVANCO DAS INTERFACES

A velocidade das transformacdes por nucleacdo e crescimento, foram calculadas através
da equagéo de Cahn e Hagel[25]. Uma vez obtido a fragéo volumétrica V;, e a area interfacial,
Sy, pode-se fazer uso da Equagdo (12), muito utilizada em metalurgia, para estimar a velocidade

de crescimento da transformacao e para a velocidade de crescimento.

1 aVy(tx) (12)

Gt =y o

3.5 CARACTERIZACAO MICROESTRUTURAL

Normalmente as transformacdes por nucleacdo e crescimento sdo descritas por dois
parametros estereoldgicos principais como: a fragdo volumeétrica, V;,,em relagdo ao tempo, area
interfacial S,, também em relagdo ao tempo, e entre as regiGes transformadas e nao
transformadas, na qual é possivel descrever o caminho microestrutural, (MP), assim como o
tamanho médio e distribuicdo dos tamanhos de graos, numero de faces dos gréos, curvatura das
interfaces, entre outros[26]. Essas metodologias descrevem bem a evolucdo microestrutural
quando os locais de nucleacdo sdo bem distribuidos aleatoriamente no espago.

No entanto, em muitos casos 0s nucleos podem nédo estar uniformemente distribuidos
aleatoriamente no espaco. Por exemplo, os locais de nucleacdo podem estar localizados nos
contornos de grdos como na decomposicao da austenita [27-28] ou em particulas de segunda
fase.

Segundo Hornbogen [29] as microestruturas sdo classificadas em funcéo da morfologia e
distribuicdo de fases presentes, ambas importantes para o estudo e quantificacdo das
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microestruturas. Algumas vezes, a metalografia quantitativa utiliza parametros que nao
representam com exatiddo os valores reais em trés dimensdes, mas caracterizam a
microestrutura relativamente bem.

Nessas circunstancias, a caracterizacdo da evolucdo microestrutural utilizando
parametros estereoldgicos menos comuns como contiguidade, dispersdo e duplex, sdo bastante
eficientes. Entre os pardmetros microestruturais as medidas metalograficas quantitativas em
uma sec¢éo planar ainda se fazem presentes por sua simplicidade e baixo custo, mas, tem-se um
enorme avanco de técnicas de caracterizacdo, utilizando a simulagdo computacional, técnicas
em 3D, como reconstrucdo em 3D, tomografia atbmica.

Nas microestruturas onde estdo presentes duas fases, o tamanho e a forma dos graos e
sua correlacdo espacial sdo considerados importantes, pois vao influenciar nas propriedades
mecanicas do material policristalino [30 - 32].

Por exemplo: a microestrutura do aco bifasico consiste de uma matriz de ferrita
poligonal, com 10 a 20% de martensita dispersa na forma de ilhotas, fazendo com que o material
apresente escoamento continuo, ou seja, auséncia de patamar de escoamento, baixo limite de
escoamento, alto coeficiente de encruamento e alto limite de resisténcia, conferindo baixa razao
elastica a esse material. Isto se traduz em boa conformabilidade - ou estampabilidade - numa
chapa com alta resisténcia, duas caracteristicas dificilmente presentes de forma simultanea.
Assim, a previsao e controle da microestrutura séo de extrema importancia para a ciéncia dos
materiais.

Geralmente um material bifasico pode apresentar diferentes tipos de microestruturas, de
acordo com o tamanho, da quantidade, morfologia e da distribuicdo das fases presentes.

Hornbogen e outros [33-35] classificaram as principais microestruturas envolvendo
duas fases, como duplex, dispersdo. O parametro diplex corresponde a razao entre o valor total
de contornos entre graos da fase mae,  pela quantidade de contornos entre os gréos da segunda

fase, a. Relagdo mostrada pela equagao 13.

SbP
A= S‘}W (13)

O parametro de dispersdo mostra a proporgao entre a quantidade de interfaces, 3 ¢ oo em

relagdo ao nimero de contornos entre os graos de fase a a. Equagao 14.
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af
5 =V (14)

=56

A ndo aleatoriedade dos nucleos é muito dificil de ser modelada por métodos analiticos
porque ndo € facil especificar a localizacdo dos ndcleos se eles ndo estiverem aleatoriamente
localizados no espaco. Sendo assim, calculou-se a contiguidade e a razéo de contiguidade. O
parametro de contiguidade representa a quantidade de gréos vizinhos da mesma fase, ou o grau
de adjacéncia ou continuidade de cada fase [36]. Medir um descritor que é sensivel a ndo
aleatoriedade, como a contiguidade, é ainda mais importante em trés dimensées do que em duas

dimensdes, conforme equagéo 15.

_asge . ashF (15)
@7 asgays P T 5P saB
A razdo de contiguidade é dada pela equacdo 16.
Ca _ S8° 2500 4s)” (16)

Cp SP*T 2sgassth

Experimentalmente, Vandermeer [37-38], tem defendido o uso do parametro de
contiguidade [39], como um descritor Gtil para detectar a ndo-aleatoriedade. Aplicar estes
parametros em simulacdo computacional em relacdo a caracterizagdo microestrutural tem-se
mostrado muito Util pois 0 método ndo envolve erros significativos, tais que podem existir em

analises experimentais.
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4 METODOLOGIA

Para a realizacdo das simulacOes utilizou-se na presente tese 0s seguintes recursos em
hardware e software do Nucleo de Modelamento Microestrutural da UFF - NMM: computador
com dois processadores fisicos Intel Xeon E5-2650 v2® 2.60 GHz 64 bits, memdria Ram 128
Gb e HD de 2 Th em sistema operacional Windows Server 2008 R2® e computador com
processador Intel Core 17® 3.40 GHz, memdria Ram 32 Gb e HD de 2 Tb em sistema
operacional Windows 10 Pro®.

O codigo utilizado foi desenvolvido e aprimorado por programagdo computacional em
linguagem Fortran 2003 e compilado pelo Microsoft Visual Studio2012®. Para maior agilidade
das simulag6es, empregou-se os recursos da paralelizagdo em Open MP.

Quanto ao desenvolvimento das equacBes e na plotagem dos graficos, o Software
utilizado foi o Wolfram Mathematica 11.1°. E para a visualizagdo e representacdo das

microestruturas em 2 e 3D, utilizou-se o programa Tecplot 360®.

41 METODOLOGIA DA SIMULACAO COMPUTACIONAL

Utilizou-se o codigo computacional desenvolvido ao longo dos trabalhos realizados no
Nucleo de Modelamento Microestrutural (NMM) [40-44].

O caodigo original foi modificado ao longo dos trabalhos até chegar ao modelo atual. As
principais mudancas foram, identificacdo da &rea interfacial entre os grédos, célculo da
contiguidade, identificacdo das interfaces, rotina para a taxa constante de nucleagéo e por

saturacdo de sitios.
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Assim gerou-se sub-rotinas de nucleacdo e crescimento para simular a nucleacdo nas
interfaces de poliedros, pelo método de crescimento do cone causal [41]. A fig.5, demonstra o

fluxograma esquemaético do algoritmo utilizado.

Entrada de

dados

Formacao da Matriz

(Ortotetracaidecaedros)

Método de

Saturacéo de Sitios Taxa Constante de

Nucleagédo

crescimento

Saida de
Dados

Figura 5- Fluxograma esquematico do codigo desenvolvido para a taxa de nucleacdo constante [8].

A primeira etapa do desenvolvimento do programa foi a entrada de dados, nela é
especificado todos os parametros vidveis para a compilagdo do programa, como por exemplo:
tamanho da matriz, quantidade de ndcleos para simular a nucleacao, regra de transicdo, método
estocastico, tipo de vizinhanca e fracdo para plotagem das microestruturas.

Na sequéncia ocorreu a formacdo da matriz. Em um trabalho anterior, Fonseca [8],

desenvolveu uma matriz cubica de 304 células, com malhas geometricamente regulares de
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ortotetracaidecaedros. Esta malha representa uma rede de grdos reais no espaco e suas

interfaces, visa aproximar das caracteristicas dos contornos de graos, conforme a fig.6.

Figura 6 — Representacdo da matriz de ortotetracaidecaedros[8].

Apbs a formacdo da matriz, ocorreu a identificacdo das interfaces. Estas interfaces sao
os sitios preferénciais onde ocorre a nucleagdo com o surgimento das novas fases. O numero de
nucleos de cada fase foi definido por variaveis aleatérias de Poisson. O processo de ponto de
Poisson homogéneo [45-47], é analogo ao conceito uniformemente aleatério empregado por
JMAK.

Concluida a etapa de formacdo da matriz e identificacdo das interfaces, ocorreu as
simulac@es de nucleacdo por taxa constante e saturacdo de sitios. Posteriormente aconteceu o
crescimento dos nucleos através do método do cone causal, até a evolu¢do completa dos graos
ocupando todo o volume da matriz.

Ao término do crescimento tem-se em saida de dados os resultados de todos os
parametros que foram atribuidos no corpo do programa, como: fracdo volumétrica
transformada, V;,, area interfacial por unidade de volume, S;,, caminho microestrutural, tempo
de reacdo, contiguidades, duplex e dispersdao. Com todos os parametros gerados € possivel

plotar microestruturas em 3D, entre outros.

411 CONE CAUSAL

A teoria do Cone Causal [41], diz que para ocorrer a transformacdo de um ponto
qualquer na matriz é necessario haver pelo menos um nucleo dentro da esfera de raio R, alocado

em um ponto qualquer da matriz.
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A medida que ocorreu iteracdes do programa ao longo do tempo, gerou-se 0 aumento
do raio de um nucleo em relacdo a outro qualquer. Se a distancia entre o nicleo e a esfera for
menor que zero, significa que o nlcleo esta dentro da esfera, portanto ocorre a transformacao.
O programa analisa todos o0s pontos da matriz com o objetivo de verificar quais os nicleos serdo
transformados.

Na fig.7, tem-se a representacdo hipotética do modelo utilizado. Considerou-se o ponto
(1.1.1), como referéncia para analisar a iteragao.

Observa-se na fig.7, que em: (a), (b) e (c), nos tempos 1,2,3 respectivamente ndo ha
nucleo transformado dentro da circunferéncia e por isso o ponto de referéncia continua ndo
transformado.

Ja em: (d) no tempo 4, com o aumento do raio, ocorre a interceptacdo de um nucleo,

desta forma ocorre a transformacdo, ou seja, existe pelo menos um ndcleo dentro da

circunferéncia.
oNNNNNNNNN STTTTTITTTT O
(a) (b)
S HHHH TN EEEREEEEEEN
(c) (d)

Figura 7 — Representacdo esquematica em 2D da teoria do cone causal: (a) tempo igual a 1, (b)
tempo igual a 2, (c) tempo igual a 3, (d) tempo igual a 4, onde ocorre a transformacéo da célula

gue € o ponto centro da circunferéncia [8].
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5 SIMULACAO DA NUCLEACAO POR SATURACAO DE SIiTIOS NAS
INTERFACES DE UMA REDE POLIEDRICA

Neste capitulo a nucleacdo das transformacdes de fases por nucleacdo e crescimento
ocorreu nas interfaces (faces, arestas e vértices) de um poliedro de Kelvin. A nucleacgdo ocorreu
por saturacdo de sitios de forma aleatoria nas interfaces.

Nas simulagGes por saturacéo de sitios os ndcleos surgem todos no mesmo instante de
tempo e crescem com o formato aproximadamente esférico, até ocorrer o impingement, pois
assim como na recristalizacdo, depois que o0s ndcleos surgem ocorre uma competicdo de
crescimento entre os graos pelo volume livre da matriz, alterando as interfaces finais entre 0s
gréos.

Desta forma, realizou-se simulacdes em 3D, das transformacdes por nucleacdo e
crescimento, variando a quantidade de ndcleos para estudar o efeito desta variacdo. Os
resultados obtidos foram comparados com as equacdes referente ao modelo analitico de Cahn,
e de IMAK.

Plotou-se os seguintes graficos: fracdo volumétrica em funcdo do tempo. O avanco das
interfaces em relacdo ao tempo, e 0 caminho microestrutural.

Os resultados das simulacGes sdo representados pelas figuras geométricas, ja 0 modelo
analitico de JMAK é representado pela linha cheia e o de Cahn através da linha tracejada.

A matriz utilizada foi de 304 x 304 x 304 células, as unidades de tempo e comprimento
utilizadas no estudo sdo adimensionais. O tempo é discreto na simulacdo, partindo de t=0 até a

completa transformacao.
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5.1 RESULTADOS E DISCUSSOES

5.1.1 SATURACAO DE SiTIOS COM 707 NUCLEOS

Na fig.8, plotou-se os resultados da curva da Vy,, em funcdo do tempo, as curvas sdo de
carater sigmoidal, elas apresentam a cinética da transformacédo, ou a evolucdo do volume
transformado ao longo do tempo. Observou-se ao longo dos resultados que a quantidade de
nicleos exerce forte influéncia no comportamento cinético das curvas e no tempo de
transformacéo.

Pode-se observar que a transformacdo com 707 nucleos os modelos analiticos
apresentam comportamento similar até o tempo 15 da simulacdo. Apartir deste tempo, as curvas
comecam a se distanciar uma da outra, onde os resultados das simula¢Ges corroboram com o
modelo de JMAK. Caracteristica que pode ser explicada pela baixa quantidade de nucleos
utilizada, favorecendo a distribuicéo aleatdria nas interfaces do poliedro, caracteristica base do
modelo de IMAK.

1.0t
0.8
0.6
0.4

0.2;

0.0lE===_, . . . -
0 10 20 30 40 50
tempo

Figura 8- Fracdo volumeétrica V;,, em relacdo ao tempo, da nucleacdo por saturacédo de
sitios, N= 707.
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Na fig. 9, é apresentado o0 avango das interfaces em relacdo ao tempo, curva de Sy versus
o tempo. Com o resultado é possivel observar o inicio e o ponto maximo do impingement entre
o0s graos. A evolucdo da transformacdo mostra que para 707 ndcleos o modelo de IMAK, tem-
se um Sy em relacdo ao tempo maior, quando comparado com Cahn, ou com uma
microestrutura mais refinada. Neste caso a simulacdo apresenta um razodvel acordo com

JMAK, a variacao de alguns pontos € devido a utilizacdo de somente uma simulacao.

0.08!
0.06!
& 0.04l

0.02¢

0.00%

tempo

Figura 9 - Avanco das interfaces em relagcdo ao tempo, da nucleacdo por saturacédo de
sitios, N= 707.

Na fig.10, é plotado a curva do caminho microestrutural, que é representado por uma
relacdo entre a area interfacial das regides transformadas e ndo transformadas, Sy, por vy.

Plotou-se o inicio da transformacdo que vai do instante t=0, até o tempo 1, apresentando
a transformacéo totalmente completa. Foi possivel observar que ambas as curvas apresentam o
mesmo formato, sdo similares posicionadas ao centro do grafico. Este comportamento € tipico
das transformacdes aleatorias, ficou evidente que, a medida que-se aumenta a quantidade de
nacleos, a curva de Cahn, por ter um impingement mais forte, apresenta um desvio para baixo
do gréfico e as curvas que representam o modelo de IMAK, percorrem um caminho mais longo,

pois seu impigement foi menos sensivel.
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As simulagdes evidenciam a aleatoriedade dos nucleos e tendem a corroborar com o
modelo de JMAK, pois com 707 ndcleos, tem-se mais espaco nas interfaces para a nucleacéo,
caracteristicas que foi favoravel ao modelo e desfavoravel para Cahn, pois este apresentam um
impingement mais forte em relacdo a JMAK.

A discrepancia observada no centro da curva entre as simulacdes e o modelo de IMAK

pode ser explicada pelo fato de ter sido realizada somente uma simulacéo.

0.08:
0.06+
&> 0.04;

0.02:

0.00; © . . . . :
00 02 04 06 08 1.0
Vv
Figura 10 — Resultados do caminho microestrutural da nucleacdo por saturacdo de
sitios, N= 707.

5.1.2 SATURACAO DE SiTIOS COM 1507 NUCLEOS

Como observado no resultado da fig.11, a quantidade de nucleos exerce forte influéncia
no comportamento cinético das curvas e no tempo de transformacao.

Comparando o resultado entre a fig.11, com o a fig.8, houve um decréscimo no tempo
de convergéncia entre os dois modelos analiticos no inicio da curva, a simulagdo que convergia
até o instante 15, com 707 nucleos na fig.8, com 1507 nlcleos passou a convergir até o instante

de tempo 10. A partir deste tempo foi possivel notar que a simulacdo tende a se afastar de
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JMAK, o que pode ser explicado pelas caracteristicas do modelo. A medida em que aumentou
a quantidade de ndcleos, obteve-se menos espago para o crecimento dos gréos, desta forma tem-
se 0 econtro mais rapido entre eles como descrito pelo modelo.

Desta forma, o modelo de Cahn, por ter um impingement mais forte contibui mais com

os resultados da simulacgéo.

0.0t . : : . . , .
0O 5 10 15 20 25 30 35

tempo

Figura 11 — Fracdo volumétrica V;,, em relacdo ao tempo, da nucleacdo por saturacédo
de sitios, N=1507.

Na fig.12, a nucleacdo ocorreu de forma aleatoria, no entanto como os sitios de
nucleacdo sdo as interfaces do poliedro, a medida em que aumenta a quantidade de nucleos,
tem-se uma menor area interfacial livre para a nucleacao.

A cinética da transformacdo de nucleagdo e crescimento com 1507 ndcleos, mostram
uma forte transicdo da curva da simulagdo, quando comparado com o resultado obtido na fig.
9, com 707 nucleos. Houve uma tendéncia nas curvas da simulacdo em sentido ao modelo de
Cahn, que por sua vez apresentam um impingement mais rapido e um tempo menor de

transformacéo.
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Figura 12 — Avanco das interfaces em relacdo ao tempo, da nucleacéo por saturacao de
sitios, N= 1507.

Na fig.10, ficou visivel que o comportamento tanto da curva plotada quanto dos modelos
analiticos, do caminho microestrutural com 707 nucleos, apresentam 0 mesmo carater e
formato, ambos estdo posicionados ao centro do gréafico, no entanto ao longo da evolucao das
transformac@es por nucleacdo e crescimento e com a variagdo da quantidade de nacleos, ficou
evidente o percuso e a caracterizacao de cada simulagéo.

Quando a curva esta posicionada ao centro do grafico, pode-se dizer que a nucleacdo
ocorreu de forma aleatoria, porém, a medida que comegou a aumentar a quantidade de ndcleos,
mesmo que de forma aleatoria, a curva mostrou uma inclinagdo para a esquerda, caracteristica
que ficou evidente com o aumento da quantidade de ndcleos simulados. Desta forma os nucleos
comecaram a perder as caracteristicas de aleatoriedade, resultando em menores percursos da
cinética quando comparado com as simula¢fes com poucos nucleos.

Na fig.13, os resultados das curvas analiticas comegaram a evidenciar uma discrepancia
entre os modelos de JMAK e de Cahn, apartir de vy 0,2. A cinética de transformacéo plotada
com o modelo de Cahn apresenta um impingement mais forte e acentuado, desta forma a curva
cinética sofreu uma leve inclinagdo para a esquerda em relacdo ao centro do caminho
microestrutural, caracteristicas que ficou mais evidente nos resultados posteriores com o

aumento da quantidade de nucleos.
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Figura 13 — Resultados do caminho microestrutural da nucleacdo por saturacdo de sitios,
N=1507.

5.1.3 SATURACAO DE SiTIOS COM 3689 NUCLEOS

Interessante observar que no resultado plotado na fig.14, tem-se um comportamento
similar ao resultado da fragdo volumétrica, plotado com 1507 da fig.11, no entanto neste caso

a simulacdo corroborou com o modelo de Cahn com uma pequena discrepancia no final.
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Figura 14 - Fracdo volumétrica V;,, em relacdo ao tempo, da nucleacdo por saturacéo
de sitios, N= 3689.

A medida que se aumentou a quantidade de ntcleos, conforme a fig.15, mais rapido
tem-se 0 encontro entre os graos, impingement, gerando um decréscimo no tempo total da curva
Sy, em relacdo ao tempo.

Quando ocorreu um namero elevado de nicleos nos contornos, o impingement foi mais
forte, com isso 0s novos nucleos sé poderiam crescer na diregdo normal das interfaces e a
cinética foi mais lenta em relacdo ao modelo de JMAK, caracterizando um bom acordo entre

as simulacdes e 0 modelo de Cahn.
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Figura 15 - Avanco das interfaces em relacdo ao tempo, da nucleacédo por saturacéo de
sitios, N= 3689.

Observou-se que o caminho microestrutural plotado na fig.16, apresentou uma grande
quantidade de ndcleos, desta forma apresentou-se uma consideravel inclinacdo da curva do
modelo analitico de Cahn para a esquerda. Os ndcleos tenderam a se aglomerar (clusters) e a

simulagéo corroborou com o modelo de Cahn.
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Figura 16 — Resultados do caminho microestrutural da nucleacdo por saturacao de sitios,
N=3689.

5.1.4 SATURACAO DE SiTIOS COM 5195 NUCLEOS

Na fig.17, tem-se o estudo da simulacdo com 5195 nucleos. Neste caso as simulacdes,
se comportaram como o esperado. A partir do momento em que os sitios de nuclecdo sao mais
restritos, tem-se uma menor aleatoriedade dos graos, devido a diminuicdo da area interfacial.

Com o aumento da quantidade de gréos, o tempo total de transformacdo foi menor,
quando comparado com o0s resultados de 3689 nucleos do resultado anterior, e
consequentemente a estrutura final € mais refinada.

Como o modelo de JMAK foi desenvolvido para nucleacdo aleatdria, a cinética com
5195 ndcleos nao corroborou com o modelo, pois com estes valores o0s nucleos perderam as
caracteristicas de aleatoriedade na matriz. Diferentemente do modelo analitico de Cahn que

prevé a nucleacdo distribuida em planos aleatoriamente.
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Figura 17- Fracdo volumétrica V;,, em relagdo ao tempo, da nucleacdo por saturagdo de
sitios, N=5195.

Na fig.18, tem-se o resultado da curva Sy, em relacdo ao tempo com a quantidade de
5195 nucleos. Em comparagdo com os resultados em que-se utilizou menores quantidades de
nucleos, a transformacao total para este caso discutido foi mais rapida.

Com o impingement mais forte aumentou-se a competicdo dos nlcleos por espaco,
consumindo em menos tempo 0s espacos disponiveis devido o truncamento entre 0s graos,
caracteristica que favoreceram os resultados das simulacBes corroborarem com o modelo de
Cahn.
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Figura 18 - Avanco das interfaces em relacdo ao tempo, da nucleacdo por saturacdo de sitios,

N=5195.

Conforme discutido anteriormente, na fig.19, observou-se que conforme aumenta a
quantidade de nucleos tem-se uma forte inclinagdo da curva cinética para a esquerda e para
baixo em relacdo ao centro do grafico. Desta forma os resultados das simula¢fes quando
comparado com os modelos analiticos mostraram que as simula¢fes percorreram um menor
caminho, pois tem-se menor espaco livre para a nucleacdo, corroborando com o modelo de

Cahn.
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Figura 19 — Resultados do caminho microestrutural da nucleacdo por saturacao de sitios,
N=5195.

5.1.5 SATURACAO DE SiTIOS COM 7630 NUCLEOS

Pode ser visto na fig.20, que o tempo para completar a transformacdo foi menor para
7630 nucleos, quando comparado com as demais simulagdes, devido a interferéncia entre o0s
gréos. A interferéncia entre os grdos provocou um retardamento no crescimento dos graos
resultando em menor tempo de transformacao. Desta forma o modelo analitico que corroborou

com as simulacgdes foi o de Cahn, devido suas caracteristicas.
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Figura 20- Fracdo volumétrica V;,, em relacdo ao tempo, da nucleagdo por saturagao de
sitios, N= 7630.

Na fig.21, observou-se que a curva de Sy, apresentou 0 ponto maximo do impingement
em relacdo aos demais resultados devido a quantidade de ndcleos simulados, assim como um
deslocamento para a esquerda do grafico. No entanto foi interessante destacar que o ponto
méaximo, ndo evidénciou o fim da transformacéo, mas sim o truncamento entre os gréos, notou-

se que a transformacédo continuou até todos que todos os graos estivessem transformados.
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Figura 21 - Avanco das interfaces em relacdo ao tempo, da nucleacédo por saturacdo de
sitios, N= 7630.

Os resultados plotados neste capitulo, complementam a intrepretacdo referente ao
aumento significativo de ndcleos. Com eles teve uma forte inclinagdo da curva cinética para a
esquerda e para baixo em relacdo ao centro do gréafico, evidenciando que as simulacdes para
este caso percorreram um menor caminho microestrutural, quando comparadas com os modelos
analiticos de IMAK. A fig.22, apresenta os resultados do caminho microestrutural da nucleacéo

por saturacdo de sitios com 7630 nucleos.
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Figura 22 - Resultados do caminho microestrutural da nucleacédo por saturacdo de sitios,
N=7630.
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6 SIMULACAO POR TAXA DE NUCLEACAQO CONSTANTE

No capituo 6 é explorado os casos mais complexos de nucleacdo. Utilizou-se da mesma
quantidade de nucleos utilizados no estudo da nucleacdo por saturacao de sitios, nas interfaces
da rede poliédrica de Kelvin de 304 x 304 x 304 células, apresentados no cap.6.

Neste caso a nucleagdo também ocorreu de forma aleatoria nas interfaces do poliedro.
Diferentemente da nucleacao por saturacdo de sitios, 0 modelo da taxa constante pressupde que
a cada instante de tempo ira surgir novos nacleos, sendo 0 modelo que mais se aproxima das
transformaces de fases em materiais solidos [6].

Uma das importancias do estudo e que alem de estender os casos estudados de nucle¢éo
é possivel aproximar-se ainda mais das caracteristicas fenomenoldgicas das transformacdes
difusionais, que ocorrem em materiais metalicos no estado solido, recristalizacdo, na
decomposicéo da austenita, entre outros.

Desta forma, realizou-se simulacdes em 3D, das transformacGes por taxa constante,
visando estudar as caracteristicas fenomenologicas do modelo. Os resultados obtidos foram
comparados com as equacdes (6) e (3), referente ao modelo analitico de Cahn [5], e de IMAK
[1-4] respectivamente. As unidades de tempo e comprimento descritas sdo adimensionais. O
tempo é discreto na simulacdo, partindo de t = 0 até a completa transformacao.

Plotou-se os seguintes graficos: fracdo volumétrica em funcdo do tempo. O avanco das
interfaces em relacdo ao tempo, e 0 caminho microestrutural.

Os resultados das simulacdes s@o representados pelas figuras geométricas, ja o modelo

analitico de JMAK ¢ representado pela linha cheia e o de Cahn através da linha tracejada.
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6.1 RESULTADOS E DISCUSSOES

6.1.1 TAXA CONSTANTE, | =27, COM 707 NUCLEOS FINAIS

Na fig. 23, plotou-se os resultados da curva da Vy;,, em funcdo do tempo. Os resultados
da simulacéo da taxa constante corroboram com o modelo de IMAK, devido a baixa quantidade

de ndcleos. Dos 27 ndcleos gerados no inicio da transformacao, geraram-se 707 nucleos finais.

Figura 23 — Fracdo volumétrica V,, em relacdo ao tempo, da taxa constante de nucleacéo I=
27, N=T707.

Na fig.24, tem-se o0 avango das interfaces em relacdo ao tempo, curva de Sy versus o

tempo. A simulacdo da taxa constante corrobora com o modelo de JIMAK.
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Figura 24 - Avanco das interfaces em relacdo ao tempo, da taxa constante de nucleacéo I= 27,
N=707.

Na fig.25, é plotado a relagdo entre a &rea interfacial das regifes transformadas e ndo
transformadas, Sy, por vy.

Assim como para todos 0s casos o inicio da transformag&o vai do instante t=0, até o
tempo 1, mostrando a transformacao totalmente completa.

As curvas possuem o mesmo formato, ambas sdo similares posicionadas ao centro do
gréfico, o que difere 0 modelo de JIMAK e de Cahn é o desvio para baixo do grafico e as curvas
que representam o modelo de JIMAK, percorre um caminho mais longo, pois seu impigement é
menos sensivel. Quando a curva esta posicionada ao centro do grafico pode-se dizer que a
nucleacdo ocorreu de forma aleatoria.

As simulacdes mostram que a aleatoriedade dos nucleos para a taxa constante, assim
COMO Nos casos por saturacdo de sitios, tende a corroborar com o modelo de JIMAK, com 707
nucleos. Sendo este valor desfavoravel para o modelo de Cahn, pois este Gltimo apresenta um

impingement mais forte em relacdo a JMAK.



56

0.08:

O Simulagéo

— JMAK

0,06: I ™ -— Cahn
¢y 0.04:
0.02-

0.00:

Figura 25 — Resultados do caminho microestrutural da taxa constante de nucleacdo 1= 27, N=
707.

6.1.2 TAXA CONSTANTE, I=81, COM 1507 NUCLEOS FINAIS

Na fig.26, € possivel notar que a simula¢do com 1507 nucleos, assim como a quantidade
de 707 nucleos, ainda corrobora com o modelo de JMAK, no entanto j& é possivel observar

uma pequena discrepancia entre as simulagfes e 0 modelo.
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Figura 26 — Fracdo volumétrica V;,, em relacdo ao tempo, da taxa constante de nucleacéo I=
81, N=1507.

Na fig.27, pode-se observar que a medida em que se aumenta a quantidade de nucleos,
tem-se uma menor area interfacial livre para a nucleacdo. A cinética mostra que com 1507
nucleos decorrente da evolucdo da taxa de 81, tem-se um impingement mais cedo quando
comparado com o resultado anterior e os resultados apresentam uma tendéncia das curvas das
simulacdo em sentido ao modelo de Cahn, que por sua vez apresenta um impingement mais

rdpido e um menor tempo de transformag&o, assim como na nucleacdo por saturacao de sitios.
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Figura 27 - Avanco das interfaces em relagdo ao tempo, da taxa constante de nucleacdo I= 81,
N=1507.

Na fig.28, o comportamento tanto da curva do caminho microestrutural plotada apartir
da saturacdo de sitios, assim como para a taxa de nucleagcdo, possuem o mesmo carater e
formato, ambos estdo posicionados ao centro do grafico. E assim como para a saturagdo, 0s
resultados apresentado na fig.28, mostram que os resultados das curvas analiticas comecam a
evidenciar uma discrepancia entre os modelos de JMAK e de Cahn, apartir de vy, 0,2. A cinética
de transformacdo plotada com o modelo de Cahn, possui um impingement mais forte e
acentuado, desta forma a curva cinética sofre uma leve inclinacdo para a esquerda em relacao

ao centro do caminho microestrutural.
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Figura 28 — Resultados do caminho microestrutural da taxa constante de nucleacdo 1= 81, N=
1507.

Na fig.29, apesar da pequena discrepancia entre a simulacdo e o modelo analitico, tem-
se um interessante resultado. E possivel afirmar que para altas taxa de nucleacio, tem-se a
simulacdo corroborando com o modelo de Cahn. Ja quando-se compara as simulacGes com

JMAK ¢é notavel uma grande dicrepancia entre as cinéticas.

6.1.3 TAXA CONSTANTE, I= 300, COM 3689 NUCLEOS FINAIS
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Figura 29 — Fracdo volumétrica V;,, em relacdo ao tempo, da taxa constante de nucleacédo I=
300, N=3689.

Na fig.30, observa-se que o impingement € mais forte, com a taxa de 300 ndcleos quando
comparado com as 1=27 e 1=81, com o aumento na quantidade de nucleos a cinética é mais
lenta e 0 modelo apresenta um bom acordo entre as simulagdes e 0 modelo de Cahn, assim

como nos resultados simulados por saturacao de sitios.
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Figura 30 - Avanco das interfaces em relagdo ao tempo, da taxa constante de nucleacédo I= 300,
N= 3689.

Assim como no resultado da simulacdo por saturagdo de sitios, a fig.31, mostra que para
a taxa constante de nucleagéo as curvas do modelo de Cahn com 3689, apresenta uma inclinagéo
para baixo do gréfico e para a esquerda. Pois os nicleos tendem a se aglomerar corroborando

com o modelo de Cahn.
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Figura 31 — Resultados do caminho microestrutural da taxa constante de nucleagéo I= 300, N=
3689.

6.1.4 TAXA CONSTANTE, I1=500, COM 5195 NUCLEOS FINAIS

Na fig.32, tem-se o caso simulado com a taxa de 500, gerando ao final da transformacéo
5195 nacleos. Quanto maior o nimero de nucleos, menor ¢ a aleatoriedade dos gréos, devido a
diminuicéo da &rea interfacial decorrente do maior nimero de ndcleos. Como 0 modelo de Cahn

€ mais realista para estes casos, a cinética da nucleagdo corrobora com o seu modelo.
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Figura 32 — Fracdo volumétrica Vy,, em relagdo ao tempo, da taxa constante de nucleacéo I=
500, N=5195.

Na fig.33, tem-se o resultado da curva Sy em relacdo ao tempo, para a taxa de de 500
com 5195 ndcleos finais.

Com o impingement mais forte aumenta-se a competicdo dos ndcleos por espaco,
consumindo em menos tempo 0s espacos disponiveis devido o truncamento entre 0s graos,

caracteristica que favorece os resultados das simula¢ées com o modelo de Cahn.
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Figura 33 - Avanco das interfaces em relacdo ao tempo, da taxa constante de nucleacao 1=500,
N=5195.

Na fig.34, observa-se que assim como nas simulac¢des por saturacdo de sitios, a medida
em que se aumenta a quantidade de ndcleos, é possivel observar uma forte inclinagdo da curva
cinética para a esquerda e para baixo em relacdo ao centro do gréafico. Desta forma os resultados
das simulagdes quando comparado com os modelos analiticos mostram que as simulacfes
percorrem um menor caminho, tanto para o0s casos simulados anteriormente para saturagéo de
sitios, quanto para a taxa constante, pois tem-se menor espaco livre para a nucleacéo,

corroborando com o modelo de Cahn.
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Figura 34 — Resultados do caminho microestrutural da taxa constante de nucleagéo I= 500, N=
5195.

6.1.5 TAXA CONSTANTE, | = 700, COM 7630 NUCLEOS FINAIS
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Figura 35 — Fracdo volumétrica V;,, em relacdo ao tempo, da taxa constante de nucleacéo I=
900, N= 7630.
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Na fig.36, observa-se a curva apresentada pelo ponto maximo do impingement em
relacio aos demais resultados de Sy em relagdo ao tempo. E possivel visualizar o inicio e o fim
do impingement entre os grdos. A curva é deslocada para a esquerda do grafico a medida que
aumenta a quantidade de nucleos e destaca-se também que o truncamento maximo entre 0s
gréos ndo evidéncia o fim da transformacdo, conforme observado nos resultados por saturacao

de sitios.

O Simulagdo
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—— Cahn

0.00:

Figura 36 - Avanco das interfaces em relacdo ao tempo, da taxa constante de nucleagdo 1= 900,
N= 7630.

A fig.37, mostra que tanto para a saturacdo de sitios, quanto para a taxa constante de
nucleagdo os resultados discutidos, complementam a interpretacdo que com 0 aumento
significativo de nucleos, tem-se uma forte inclinacdo da curva cinética para a esquerda e para
baixo em relacdo ao centro do grafico, mostrando que ambos os modelos de nucleacdo a
equacdo de Cahn plotada percorre um menor caminho microestrutural, guando comparadas com

0s modelos analiticos de IMAK.
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Figura 37 — Resultados do caminho microestrutural da taxa constante de nucleagéo I= 900, N=
7630.
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7 DESCRITORES MICROESTRUTURAIS UTILIZADOS PARA CARACTERIZAR
A MICROESTUTURA

Geralmente em materiais reais a distribuicdo dos sitios de nucleacdo nao é aleatoria,
como por exemplo na recrstalizacdo, devido o carater nao homogéneo, pela deformacdo plastica
sofrida pelo material. Os sitios preferenciais de nucleagdo normalmente sdo encontrados nos
contornos de graos, bandas de deformacéo, ao redor de particulas, entre outros pontos de alta
energia.

A distribuicdo dos nucleos vai depender da relacdo entre o nimero de nucleos formados
e a quantidade de sitios disponiveis para a nucleacdo. Os pardmetros de caracterizacdo mais
usuais como a fracdo volumeétrica, a densidade média da area interfacial, descrevem bem a
evolucdo microestrutural, para 0s casos de nucleacdo aleatoria, porém, em muitos casos, 0S
nacleos ndo estdo distribuidos aleatoriamente no espaco, como comentado no primeiro
paragrafo. Para os casos em que a nucleagdo surge em alguma interface, como nos casos
discutido desta tese, a caracterizacdo € bem descrita pelos seguintes parametros
microestruturais, contiguidade, a razdo de contiguidade, o parametro de dispersdo e o parametro
duplex. Esses descritores, sdo Uteis para aumentar o entendimento do comportamento

microestrutural das transformacg6es nucleadas nas interfaces dos poliedros de Kelvin.

7.1 RESULTADOS E DISCUSSOES
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7.1.1 CONTIGUIDADE DA NOVA FASE EM FUNCAO DA FRACAO

TRANSFORMADA.

A contiguidade representa a quantidade de grdos vizinhos da mesma fase, ou a
continuidade de cada fase. Medir um descritor que é sensivel a ndo aleatoriedade, como a
contiguidade, é ainda mais importante em trés dimensdes do que em duas dimensoes.

As fig.38 a e fig.38 b, mostram a contiguidade em funcéo da fracao transformada para
taxa de nucleacdo constante e nucleagdo por saturagdo de sitios.

E possivel observar o mesmo comportamento cinético para os dois modelos, a linha
solida que divide o plano do grafico corresponde a contiguidade da nucleagdo homogénea. A
cinética da transformacdo varia de zero a um, para nenhuma transformacdo a transformacéo
total.

Para a nucleacdo com a taxa de 27, o que correspondem a 707 ndcleos, as curvas exibem
um comportamento aleatorio dos nucleos, tanto dos resultados da taxa constante, assim como
0 da nucleacdo por saturagdo de sitios, podendo afirmar que a nucleagdo ocorreu de forma
aleatdria. Quando comparado com os demais resultados, observa-se a transicdo da aleatoriedade
para a nucleacdo nao aleatdria com a taxa de 81 para 1507 nucleos.

O comportamento da curva apresenta para estes casos, apresenta uma curvatura com
inclinagdo para a esquerda, tipico comportamento de “clusters”. O comportamento fica mais
evidente a medida que se aumenta a quantidade de ndcleos.

A utilizacdo do estudo da contiguidade foi importante para comprovar a nao
aleatoriedade das simulagdes com mais de 1507 nucleos e para mostrar que tanto para a taxa
constante, quanto para a nucleagao por saturacao de sitios as curvas cinéticas, se comportam da

mesma forma, ajudando na interpretacdo dos resultados cinéticos.
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Figura 38 - (a) Contiguidade em funcéo da fracdo transformada para taxa constante de

nucleacdo; (b) Contiguidade em funcéo da fracdo transformada por saturacdo de sitios.

7.1.2 PARAMETRO DE DISPERSAO EM FUNCAO DA FRACAO VOLUMETRICA

TRANSFORMADA.

O parametro de dispersao mostra a propor¢ao entre a quantidade de interfaces, e o em
relacdo ao numero de contornos entre os graos de fase o. Equacédo 14.

Os resultados apresentados da dispersdo entre a taxa constante e a nucleagdo por
saturacdo de sitios apresentam comportamento cinético semelhantes. Os resultados corroboram
com o primeiro estagio na formacdo de uma estrutura duplex, que geralmente é a formacao de
nicleos aleatoriamente dispersos, assim como acontece no recozimento isotérmico a
transformacéo dispersdo mais duplex.

Quando o nimero de nacleos é pequeno como mostrado na fig.39, para 707 nucleos, o
comportamento dos ndcleos se aproxima do comportamento da nucleagdo uniforme e as
interfaces da fase principal, ou seja, para menores quantidades de nicleos tem-se a variacao de
fracdo volumétrica de O para o inicio da transformacdo até 1, para o final da transformacéo.
Para maiores quantidades de nucleos, tem-se o uma fracdo volumétrica menor e o final da
transformacédo ocorre antes do ponto méximo de transformacédo. A fig. 39, mostra que, neste

caso 0s parametros de dispersao sdo muito sensiveis a densidade de nucleos nos contornos.
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Figura 39 — (a) Pardmetro de dispersdo em funcéo da fracdo volumétrica transformada para
taxa constante de nucleacdo; (b) Parametro de dispersdo em funcdo da fracdo volumétrica

transformada para os casos de nucleacéo por saturacédo de sitios.

7.1.3 RAZAO DA CONTIGUIDADE EM RELACAO A FRACAO VOLUMETRICAE DO
PARAMETRO DUPLEX EM FUNCAO DA FRACAO VOLUMETRICA

TRANSFORMADA.

Na fig. 40 a, tem-se a razdo da contiguidade, equacdo 16. Observou-se que 0 parametro
ndo acrescenta novas informac6es ao gque ja foi obtido do comportamento da contiguidade da
nova fase apresentado nas fig.38 a e fig.38 b. A cinética da razdo de contiguidade € assintotica
aos eixos vertical e horizontal, isso ocorre porque quando vy =0, Caa=1eCpBp=0¢e
quandovy =1, Caa=0eCppB=1.

A fig. 40 b, apresenta o pardmetro duplex, ele corresponde a razdo entre o valor total de
contornos entre graos da fase mae, B pela quantidade de contornos entre os griaos da segunda
fase, a. Relagdo mostrada pela equacdo 13. Os resultados obtidos mostram a mesma
informacdo, dos parametros de dispersdo da fig. 39 a, e fig. 39 b, mas o comportamento
assintético parece ocorrer quando se tem uma maior quantidade de ndcleos. Portanto, parece

que o pardmetro de disperséo é mais Util do que em relacdo ao Duplex.
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Figura 40 — (a) Resultados da razéo da contiguidade em relacdo a fracdo volumétrica; (b)

Parametro duplex em funcéo da fracdo volumétrica transformada.
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COMPARACAO ENTRE A NUCLEACAO POR SATURACAO DE SITIOS E POR

TAXA CONSTANTE DE NUCLEACAO NAS INTERFACES DA MATRIZ

POLIEDRICA DE KELVIN

Apresenta-se neste capitulo os resultados obtidos das simulacdes entre a taxa constante

e nucleacdo por saturacéo de sitios. Em todos os modelos utilizados, considerou-se o formato

dos nucleos esféricos, com a distribuicdo aleatoria dos nucleos.

Os resultados obtidos foram comparados com a equacéo analitica de JIMAK e de Cahn.

Utilizou-se nas simulagdes conforme mostrado na tabela 1, os seguintes valores para as

taxas de nucleacdo e crescimento constante I, e suas respectivas quantidades de nicleos por

volume N.

Tabela 1 - Valor da taxa de nucleacéo e nimero de nucleos correspondente para as

simulacgoes.

Condicéo Taxa Constante Saturacdo de Sitios
1 | =27 N =707
2 =81 N = 1507
3 I=300 N = 3689
4 I =500 N = 5195
5) 1 =900 N =7630




8.1 RESULTADOS E DISCUSSOES

8.1.1 CARACTERIZACAO MICROESTRUTURAL.
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Para melhor compreensao do estudo as microestruturas foram plotadas em 3D conforme

fig.41, e cortadas no eixo yz conforme fig.44, para observacdo das caracteristicas

fenomenoldgicas.

A diferenca entre o volume dos graos, gerados pelas simulacbes com a taxa de

nucleacgéo, pode ser observado nafig.41, ela mostra a evolugdo microestrutural para a simulagédo

realizada com a taxa constante de I,=3, 0 que gerou 155 ndcleos totais ao final das

transformaces por nucleacgdo e crescimento.

E possivel observar que em = 0 ocorre o aparecimento dos 3 primeiros ntcleos, em t

=1 surgem outros nucleos e assim sucessivamente até - = t. Os nlcleos gerados nos instantes

posteriores possuem menor volume em relacdo ao anterior, devido a a taxa de nucleacgéo. 1sso

resulta nas interfaces curvas entre 0s contornos de grads.
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(m)
Figura 41 — Representagdo da evolucdo da microestrutura em 3D, simulada a partir de I,=3 em
(a) tempo 0; (b) tempo 1; (c) tempo 3; (d) tempo 5; (e) tempo 7; (f) tempo 9; (g) Vy = 0,1; (h)
V=03, )V, =05;(G)Vy, =07, 1)V, =0,9; (m)V, =1,0.

A fig.42, mostra a evolucdo microestrutural em 3D para a taxa constante de nucleacéo,
| = 27. A fig.42, a apresenta o estagio inicial da nucleacédo, em fig.42 b, tem-se a fragdo, V;,=

0,1. Em fig. 42 c, V;, = 0,5 transformada e tem-se na fig. 42 d, matriz totalmente transformada.
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Figura 42 — Microestrutura de taxa de nucleacdo constante: (a) estagio inicial de nucleacéo; (b)

Vy =0,1; (c) V,=0,5; (d) matriz totalmente transformada.

Na fig.43, tem-se o caso da nucleacdo por saturacdo de sitios com 707 nucleos. A fig.
43 a, observa-se que um numero fixo de sitios disponiveis, sdo ativados em um mesmo instante
de tempo no inicio da transformacdo considerado, t = 0, em relacdo ao tempo total da
transformacéo. Na fig.43 b, observa-se que os graos possuem volume iguais, diferentemente da
fig. 42 b. A fig.43 c, apresenta a microestrutura com V;,= 0,5 de transformacdo. Ja a fig.43 d,
mostra a matriz totalmente transformada com a mesma quantidade de nucleos iniciais,

diferentemente da taxa constante de nucleacgéo.
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(d)

Figura 43 — Microestrutura simulada de nucleacdo saturada no local; (a) estagio inicial

mostrando a posicao do nucleo; (b) V,= 0,1; (c) V= 0,5; (d) matriz totalmente transformada.

A Fig.44, compara uma secdo 2D da transformacdo final dos casos simulados
anteriormente, apresentados em 3D, nas figuras 42 e 43. A Fig.44 a, mostra claramente que,
para uma taxa de nucleacédo constante, as interfaces finais sdo curvas. Por outro lado, € evidente
na fig.44 b, que a nucleacdo por saturacdo de sitios resulta em uma microestrutura final na qual
0s contornos de gréos sao planos.

Os resultados apresentados fornecem uma caracteristica metalogréafica Gtil que se pode
utilizar ao examinar transformacoes reais para distinguir entre a taxa de nucleacao constante e
a nucleacio por saturagio de sitios. E importante enfatizar que as microestruturas abaixo s&o

obtidas com a fracdo totalmente transformada.
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Se 0 crescimento de grdo ocorrer apés a transformacdo, como por exemplo na

recristalizacdo, tem-se o surgimento dos novos nucleos nas regides com alta energia acumulada

decorrente da deformacao plastica sofrida pelo material. Posteriormente 0s ntcleos crescem na

matriz que os geraram, e apds consumir a matriz deformada, os novos graos param de crescer.

Para esses casos 0 estudo ndo se aplica.

E sabido que, no crescimento normal dos gréos, as juncdes triplas tenderdo a um angulo

diédrico interno igual a 2/3. Além disso, ap6s o crescimento de gréos, as interfaces sdo curvas.

(b)
Figura 44 - Corte 2D da matriz totalmente transformada (a) 1 = 27; N = 707; (b)  =500; N =
5195.

Na fig.45, é apresentado a micrografia para outros casos simulados. Variou-se a

quantidade de nucleos tanto para a taxa constante, quanto para a saturacdo de sitios, conforme

tabela 2, para melhor compreensao.

Tabela 2 - Valor da taxa de nucleagcdo e nimero de nucleos correspondente para as

simulacoes.
Condigéo Taxa Constante Saturacéo de Sitios
1 (@) 1=81 (b) N = 1507
2 (c) 1= 300 (d) N = 3689
3 (e) 1 =500 (f) N =5195
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As microestruturas apresentadas nas figuras. 45 a, 45 c e fig 45 e, foram desenvolvidas
a partir da taxa constante de nucleacdo. Ja as figuras. 45 b, 45 d e fig.45 f, foram geradas pela
nucleacdo por saturacdo de sitios.

Os resultados entre a nucleacdo por saturacdo de sitios e taxa constante, apresentam
semelhancas e diferencas. Elas se assemelham por possuirem as mesmas caracteristicas de
simulacdo, a geometria dos grdos é considerada esférica para todos os casos, 0s sitios de
nucleacdo estéo distribuidos de forma aleatoria nas interfaces da matriz poliédrica, a velocidade
de crescimento das interfaces é constante para os dois casos. As microestruturas, apresentam
caracteristicas geométricas semelhantes, o que pode ser justificado, pelo espagamento cubico
de corpo centrado (CCC) em que foram geradas as malhas, os gréos tendem a acompanhar o
formato geométrico dos ortotetracaidecaédros.

As diferencas observadas sdo provenientes das caracteristicas fenomenologicas de cada
modelo de nucleacgdo, conforme discutido nos resultados anteriores. As microestruturas finais
das simulagBes com taxa constante de nucleacdo, apresentam interfaces curvas, devido a
diferenca de volume entre os nucleos que surgem a cada unidade de tempo. Ja para 0 mesmo
numero de ndcleos, porém utilizando a nucleagdo por saturacdo de sitios, as interfaces finais
sdo planas devido o surgimento dos nucleos todos no mesmo instante de tempo, conforme pode-

se observar na fig.45.
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Figura 45 — Corte 2D da matriz totalmente transformada mostrada - (a) |1 = 81; (b) N = 1507,
(c) 1 =300; (d) N =3689; (e) | =500; (f) N =5195.

8.2 CINETICA DAS TRANSFORMAGCOES POR TAXA DE NUCLEACAO
CONSTANTE E SATURACAO DE SITIOS.

Os resultados cinéticos para a saturacdo de sitios mostraram que JMAK descreve
bem a cinética das transformacBes quando os nucleos estdo distribuidos aleatoriamente na
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matriz. J& o modelo de Cahn descreve bem a transformacdo quando a nucleacdo deixa de ser
aleatoria na matriz. Ou seja, se 0s nucleos estdo bem distribuidos nas interfaces o impingement
sera mais fraco do que descrito pela Eg. (3) e a cinética de transformacéo vai percorrer um
caminho mais longo até cessar a transformacdo. Por outro lado, quanto mais nacleos nas
interfaces, o impingement vai ser mais “forte” do que o descrito pela equagdo de JMAK. Desta
forma, as novas regides s podem crescer na direcdo normal para o plano de fronteira. As duas
situacdes descritas ocorrem tanto para a taxa constante de nucleagdo, quanto para saturacédo de
sitios.

Nas figuras, 46, 47, 48, 49 e 50 (a), tem-se a fracdo volumétrica para a taxa constante
em compara¢do com a saturacao de sitios. Nota-se que a simulacéo por saturacdo de sitios leva
mais tempo para terminar do que as simulagdes da taxa constante.

Nas fig(s), 46, 47, 48, 49 e 50 (b), é apresentado a evolucdo das interfaces entre material
transformado e ndo transformado ao longo do tempo, com os gréficos da curva de Sy versus
tempo. Onde geralmente € possivel ter ideia, do inicio e do fim, da interferéncia ou impingement
entre 0s graos.

Em fig(s), 46, 47, 48, 49 e 50 (c), mostram o grafico do duplo log, da cinética de
transformacéo. A linha cheia representa a situacdo em que o expoente de tempo € igual a um,
ver Eq. (6). O grafico é (til para entender a diferenca no comportamento da cinética, para ambos
0s casos. Para a taxa constante o pardmetro de inclinacdo da curva é n=4, para a saturagdo de
sitios o valor é n=3, referente as equacdes 1 e 2, respectivamente.

Em fig(s). 46, 47, 48, 49 e 50 (d), apresenta o caminho microsetrutural, que é
representado por uma relacdo entre a area interfacial entre as regides transformadas e nao
transformadas, Sy, por unidade de volume, e a fracdo volumeétrica da regido transformada vy .
O caminho microestrutural mostra simetria entre a taxa e a satura¢do para o modelo de IMAK,
e uma leve inclinacdo para a esquerda do modelo de Cahn em todos 0s casos e que fica mais

evidente partir de 1507 nucleos.

8.2.1 COMPARACAOENTRE A TAXA CONSTANTE, I=27 E SATURACAO DE SiTIOS
COM 707 NUCLEOS FINAIS

A fig.46, compara a taxa de nucleacdo constante de | = 27 com a nucleacéo por saturacao
de sitios, N = 707. A linha sélida em azul, representa 0 modelo JMAK, enquanto a linha

tracejada da cor preta, representa as Eqs do modelo de Cahn.



O Taxa Constante
(O Saturagdo de Sitios

— JMAK

e el -== CAHN
0 10 20 30 40 50
tempo

(a)

: s

O Taxa Constante

() Saturacgéo de Sitios
— JMAK

--- CAHN

2 3 4
In(tempo)

(©)

0.08
0.06
¢ 0.04

0.02

0.00

O Taxa Constante
O Saturacdo de Sttios
§ — JMAK
N

--- CAHN

0.08
0.06!

¢ 0.04!

0.02 #

O Taxa Constante

(O Saturagéo de Sitios

— JMAK

(d)

Figura 46- (a) Fracdo volumétrica 1}, em relacdo ao tempo; (b) Avango das interfaces em

relacdo ao tempo; (c) duplo log da cinética de transformacéo; (d) caminho microestrutural.

8.2.2 COMPARACAO ENTRE A TAXA CONSTANTE, I=81 E SATURACAO DE SiTIOS

COM 1507 NUCLEOS FINAIS

Afig.47, compara a taxa de nucleacdo constante de | = 81 com a nucleacéo por saturacao

de sitios, N = 1507.
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Figura 47 — (a) Fracdo volumétrica V;,, em relacdo ao tempo; (b) Avanco das interfaces em

relacdo ao tempo; (c) duplo log da cinética de transformacdo; (d) caminho microestrutural.

8.2.3 COMPARACAO ENTRE A TAXA CONSTANTE, | = 300 E SATURACAO DE

SITIOS COM 3689 NUCLEOS FINAIS

A fig.48, compara a taxa de nucleacdo constante de 1 = 300 com a nucleagdo por
saturacdo de sitios, N = 3689. A linha sdlida em azul, representa 0 modelo JMAK, Egs. (3),

enquanto a linha tracejada da cor preta, representa as Eqs do modelo de Cahn. (6).
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Figura 48 — (a) Fracdo volumétrica V;,, em relacdo ao tempo; (b) Avancgo das interfaces em

relacdo ao tempo; (c) duplo log da cinética de transformac&o; (d) caminho microestrutural.

8.2.4 COMPARACAO ENTRE A TAXA CONSTANTE, | = 500 E SATURACAO DE

SITIOS COM 5195 NUCLEOS FINAIS

A fig.49 compara a taxa de nucleacdo constante de | = 500 com a nucleacdo por

saturacao de sitios, N = 5195.
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Figura 49 - (a) Fracdo volumétrica V;,, em relacdo ao tempo; (b) Avanco das interfaces em

relacdo ao tempo; (c) duplo log da cinética de transformacéo; (d) caminho microestrutural.
8.2.5 COMPARACAO ENTRE A TAXA CONSTANTE, | = 900 E SATURAQAO DE

SITIOS COM 7630 NUCLEOS FINAIS

A fig.50 compara a taxa de nucleagdo constante de I = 900 com a nucleacdo por

saturacao de sitios, N = 7630.
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Figura 50 — (a) Fracdo volumétrica V;,, em relacdo ao tempo; (b) Avancgo das interfaces em

relacdo ao tempo; (c) duplo log da cinética de transformagéo; (d) caminho microestrutural.

8.3 CONCLUSOES

Foi observado nos resultados desta tese que se 0s nlcleos estdo bem distribuidos nas
interfaces o impingement serd mais fraco do que descrito pela equagdo 3 de JIMAK, e a cinética
de transformacéo vai percorrer um caminho mais longo para cessar a transformacao.

A medida em que se aumenta a quantidade de nucleos nas interfaces do poliedro,
consequentemente tem-se a cinética das simulacdes se afastando do modelo analitico de IMAK,
pois 0s nlcleos perdem as caracteristicas de aleatoriedade. Uma vez que a probabilidade de
encontrar dois nicleos préximos (nos contornos) € maior com 1507 nucleos. Desta forma tem-
se um impingement mais “forte”, a transformagao levara menos tempo para terminar, do que a
descrito pela equacdo de IMAK, portanto o melhor modelo para a nucleagdo nos contornos é o

de Cahn que descreve bem as transformacoes a partir de 1507 nucleos.
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Varios parametros estereoldgicos foram estudados para verificar quais eram mais Uteis
para descrever a evolugdo microestrutural das transformacdes nucleadas nas interfaces dos
grdos. A contiguidade mostrou-se um parametro Gtil para exibir o comportamento dos ndcleos,
como observado em trabalhos anteriores. Em contraste, a razdo de contiguidade nao adicionou
novas informacdes significativas. O parametro de dispersdo e o duplex se comportaram de
maneira semelhante, mas o parametro de dispersao foi fortemente sensivel a localizacdo dos
nucleos e parece ser a melhor op¢édo para os casos estudados.

O estudo mostrou que tanto a dispersdo quanto a contiguidade forneceram informagdes
teis sobre a fracdo volumétrica e da area interfacial entre material transformado e néo
transformado, que seriam dificeis de inferir sem o seu uso.

A comparagdo entre os resultados da taxa constante de nucleacdo e por saturacdo de
sitios, mostraram que a variacao da taxa de nucleacdo com o tempo, traz modificagéo na cinética
das transformacdes de fases por nucleacédo e crescimento, prevista pelos modelos de IMAK e
de Cahn. Assim como na recristalizagcdo em casos reais € observado um grande afastamento dos
valores do expoente de Avrami, previsto pelo modelo classico para uma grande quantidade de
nacleos.

Com até 1507 nucleos a simulacdo da taxa constante, assim como a da saturagdo de
sitios corrobora com a teoria de JMAK. Por outro lado, para uma alta taxa constante de
nucleacdo, a teoria de Cahn, descreve bem as transformacOes até certo ponto. Esse ponto
corresponde a situacdo em que os contornos de grdos, sdo cobertos por grdos na regido
transformada.

O classico grafico do duplo log foi atil para entender a diferenga do comportamento da
cinética. Mostrando um bom acordo entre JMAK e simulacdo nos casos em que o0s grads estdo
bem distribuidos e a inclinacdo tipica das transformacdes por saturacdo de sitios e por taxa
constante.

Conclui-se também que o modelo computacional utilizado para estudar as
transformaces de fases por nucleacédo e crescimento em poliedros permitiu-se aproximar das
caracteristicas fenomenoldgicas das transformagdes em diversas situagdes que podem ser

dificeis de investigar em materiais reais.
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9 SUGESTOES PARA TRABALHOS FUTUROS

Nesta tese estudou-se o comportamento cinético das transformacdes de fases por
nucleacdo e crescimento nas interfaces (faces, arestas e vertices), da matriz poliedrica de
Kelvin. No entanto sabe-se que a geometria dos gréos ndo é regular. Desta forma é interessante
estudar a nucleacdo em diferentes poliedros, como o de VVoronoi e de Monte Carlo, através da
simulacdo computacional. Com o objetivo principal de comparar os resultados obtidos das
simula¢Ges com 0s modelos analiticos de Johnson e Mehl, Kolmogorov e Avrami (JMAK), e
de John W. Cahn.
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9.1.1 NUCLEACAO EM POLIEDROS DE KELVIN, VORONOI E MONTE CARLO COM

707 e 1507 NUCLEOS.
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Figura 51 — (a) Fracdo volumétrica V;,, em relacdo ao tempo com 707 Ndcleos; (b) Fracéo

volumétrica V,, em relacdo ao tempo com 1507 Nucleos.
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Figura 52 — (a) Resultados do caminho microestrutural com 707 Ndcleos; (b) Caminho

microestrutural com 1507 Nucleos.
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Figura 53 — (a) Resultados da contiguidade da nova fase em funcdo da fracdo volumétrica
transformada com 707 Nucleos; (b) Contiguidade da nova fase em funcéo da fragdo volumétrica
transformada com 1507 Nucleos.
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