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Resumo

A cinética da transformagcao de fases tem sido estudada regularmente visando entender
a maneira com que acontece a nucleagao e o crescimento dos graos de um determinado
material e como ela interfere nas propriedades do mesmo. Muitas vezes esses estudos
utilizam como base a teoria de Johnson, Mehl, Avrami e Kolmogorov, que levam em
consideracao que a nucleacao ocorre em sitios uniformemente aleatérios, que a velocidade
é constante e uniforme, e, que os ntcleos possuem formatos esféricos. Entretanto,
na pratica, podem ocorrer situacoes em que essas premissas nao sao verdadeiras. E,
embora ji exista uma forma de se analisar a nao aleatoriedade dos ntcleos, que ¢é
através da contiguidade, existem casos onde a sua quantificacao se torna impraticavel
devido a dificuldade experimental em realizar as medidas com precisao. Em vista disso,
este trabalho foi concebido como uma forma de se estudar a nao aleatoriedade dos
nicleos na cinética da recristalizacao, por meio da anélise dos graficos originados das
derivadas da area superficial por unidade de volume, da fragao volumétrica e do caminho
micrestrutural, obtidos através da simulagao computacional. Para isso, inicialmente
serao abordados outros métodos de se compreender as transformagcoes de fases, como:
o Caminho Microestrutural, o Processo de Ponto de Poisson e o modelo de nucleagao
de John Cahn. Para simular os tipos de nucleagoes, foi utilizado o programa baseado no
método do Cone Causal que foi desenvolvido pelo Niicleo de Modelamento Microestrutual
(NMM) da Escola de Engenharia Industrial Metalirgica de Volta Redonda (EEIMVR).
Através dele, foi possivel reproduzir as nucleagoes: Homogénea, Contorno de Grao, Planos,
Cluster e Gradiente de Nucleagao. Os resultados das simulagoes foram comparados com
as teorias desenvolvidas por Villa, Rios e o modelo JMAK. Os graficos gerados, bem
como suas derivadas, foram analisados separadamente e em conjunto, afim de, propor um
modelo analitico composto de 3 métodos de se detectar a nao aleatoriedade dos ntcleos
através dos pontos de intersecao entre as derivadas das nucleacoes e o eixo horizontal do
grafico. Ao final, péde-se concluir que o método aqui proposto tem aplicagao simplificada
em relacao ao método da contiguidade e que os pontos forneceram faixas de valores que
indicavam se a nucleacao havia ocorrido de forma aleatéria ou nao.



Abstract

The phases transformation kinetics has been regularly studied in order to understand
how nucleation and grain growth happen in materials and how it interferes with their
properties. Many of these studies are based on the theory of Johnson, Mehl, Avrami
and Kolmogorov, which considers that nucleation occurs in uniformly random sites, that
the velocity is constant and uniform, and that nuclei have spherical shapes. However,
in practice, there are situations where these assumptions are not true. And, although
there is already a way to analyze the non-randomness of the nuclei, which is through
contiguity, there are cases where its quantification becomes impractical due to the
experimental difficulty in performing the measurements with precision. In view of this,
this work was conceived as a way to study the non-randomness of nuclei in the kinetics
of recrystallization, through the analysis of graphs originating from the derivatives of
the surface area per unit volume, volumetric fraction and the microstructural path,
obtained through the computer simulation. For this, other methods of understanding
phase transformations will be discussed initially, such as: the Microstructural Path,
the Poisson Point Process and the John Cahn nucleation model. To simulate the
types of nucleation, a program based on the Causal Cone method developed by the
Microstructural Modeling Nucleus (NMM) of the Volta Redonda Industrial Metallurgical
Engineering School (EEIMVR) was used. Through it, it was possible to reproduce the
nucleations: Homogeneous, Grain Contour, Planes, Cluster and Nucleation Gradient.
The simulation results were compared with the theories developed by Villa, Rios and the
JMAK model. The generated graphs, as well as their derivatives, were analyzed separately
and together, in order to propose an analytical model composed of 3 methods to detect the
non-randomness of the nuclei using the range of values of the the points that are obtained
through the intersection between the derivatives of nucleations and the horizontal axis of
the graph. In the end, it was possible to conclude that the method proposed here has a
simplified application in relation to the contiguity method and that the points provided
ranges of values that indicated whether the nucleation had occurred randomly or not.
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Capitulo 1

Introducao

Os materiais estao atrelados & nossa cultura mais do que a maioria das pessoas se
dao conta. De acordo com o Conceito de Material [1], eles podem ser definidos como
uma substancia que possui uma propriedade 1util, podendo ser mecéanica, elétrica, 6tica,
térmica ou magnética. Suas aplicabilidades e pesquisas se estendem por diversas areas,
como, por exemplo: Na area de eletronica, gerando projetos como o de células solares,
detectores de infravermelho e nano particulas magnéticas; Na &area metaltrgica, onde
é estudada a microestrutura dos metais e sua relagao com as propriedades mecénicas,
podendo ser aplicado em areas da construgao civil, em utensilios de cozinha, na industria
automobilistica e nas embalagens de alimentos; E, na &rea dos materiais poliméricos,
onde estuda-se as propriedades fisico-quimicas e mecénicas dos polimeros,para desenvolver
projetos como o do aproveitamento de rejeitos industriais, contencao de residuos toéxicos

e radioativos e blindagens balisticas.

Eles tém sido fundamentais para o desenvolvimento da sociedade desde os primordios
das civilizagoes. Nota-se essa importancia, devido aos estagios do progresso humano
receberem nomes como: "Idade da Pedra", "Idade do Bronze'"e "Idade do Ferro". Os
primeiros seres humanos tinham acesso a uma quantidade limitada de insumos, visto
que utilizavam apenas aqueles que encontravam naturalmente, como: pedra, madeira,
argila, peles, entre outros. Segundo Caram Jr. [12]|, com o tempo, foi descoberto que
as propriedades de um material podiam ser alteradas através de tratamentos térmicos e
pela adicao de outras substancias. E, foi através desse conhecimento, que foram obtidas
condicoes para a elaboragao de novos materiais, que atendessem as exigéncias da sociedade
e aos continuos desafios do mercado. Fazendo com que exista uma busca constante por
novas alternativas que possam garantir, por exemplo, uma boa relagao entre manufatura,

propriedades mecanicas e peso dos componentes projetados.
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Em vista disso, se faz necessario estudar os diversos aspectos envolvidos na obtencao e
no processamento dos materiais, porque a sua microestrutura, a disposicao dos ntcleos e
como ocorre o seu tratamento durante a transformacao de fases, irao interferir diretamente

no material, afetando a sua estrutura, resisténcia e aplicacgao.

O método que tem sido mais utilizado para estudar a transformacao de fase, é o da
cinética formal, cuja a base é constituida pelos trabalhos de Johnson, Mehl, Avrami e
Kolmogorov, também conhecida como teoria JMAK. Ela se baseia nas suposigdes de que
os formatos dos nucleos sao esféricos, a velocidade de crescimento é constante e uniforme,
e, os nucleos estao localizados aleatoriamente dentro da matriz. Porém, existem situacoes
nas quais estas suposigoes nao sao verdadeiras, podendo gerar erros na analise do processo
experimental. Como ¢é o caso de se supor que ocorre a nucleagao aleatéria em materiais
que contém precipitados, maclas ou bandas de deformacao, uma vez que se sabe que
locais energeticamente favorecidos sao mais propicios ao surgimento de novos ntucleos
recristalizados em uma matriz deformada. Outro exemplo é o do crescimento em forma
de elipsoides, onde a corregao para o espago estendido de Johnson e Mehl nao funciona
bem, pois, as extremidades dos elipsoides tém velocidade maior que as do centro. Além do
fato de que o modelo JMAK descarta a existéncia de um gradiente de energia armazenada,

que é o gradiente de forga motriz para o crescimento, conforme afirma Assis |7].

Uma das formas de se analisar a nao aleatoriedade dos ntucleos é através da
contiguidade, visto que ela é sensivel aos desvios de aleatoriedade na localizacao deles.
Porém existem casos onde ela nao pode ser calculada porque nao existem equagoes exatas
para descrevé-la, fazendo com que ela possa ser obtida apenas de forma experimental ou
através da simulacao. Logo, esse trabalho foi pensado como uma forma de se estudar
a nao aleatoriedade dos niicleos por meio dos graficos das derivadas da area superficial
por unidade de volume, da fragao volumétrica e do caminho microestrutural, que foram
obtidos a partir da simulacao computacional, a fim de, propor um modelo analitico
composto de 3 métodos de se detectar a nao aleatoriedade de nicleos em uma matriz

no R3. Para isso, a presente dissertacao foi estruturada da seguinte forma:

Capitulo 2, Fundamentacao Teorica, apresenta os conceitos basicos que foram
estudados para a elaboracao deste trabalho. Compreendendo o tépico de Estereologia
Quantitativa, onde foram descritas as principais grandezas que sao medidas para
acompanhar a evolucao das transformagoes de fases; A Cinética de Transformacao de
fases, que aborda as teorias que estudam o processo de recristalizagao como o modelo

JMAK, o caminho microestrutural, o processo de ponto e o modelo de Jhon Cahn; O
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primeiro programa que foi criado pelo NMM utilizando o método do Autémato Celular
para simular os efeitos da recristalizacao e sua implementagao na metalurgia e que depois
foi atualizado para o método do Cone Causal; E, os tipos de nucleagoes que puderam ser

simulados através dele.

Capitulo 3, Revisao Bibliografica, onde é feito um apanhado de quais assuntos estao
sendo abordados no Brasil e no mundo em relagao aos topicos: nucleagao, crescimento,
microestrutura e simulagao computacional. Utilizando como ferramenta de pesquisa o
Google Académico, para encontrar artigos, dissertagoes, teses e publicagdes em revistas

conceituadas.

Capitulo 4, Metodologia, discorre sobre como a simulacao foi realizada, quais
dados foram inseridos inicialmente, com quais modelos analiticos as simulacoes foram
comparadas e quais graficos foram gerados utilizando o GeoGebra como meio de interface
grafica. Também foi abordado o método das diferencas finitas, que foi utilizado para
calcular a derivada discreta; Foram feitas as derivadas analiticas do modelo analiticamente
exato de Rios, Villa e da teoria JMAK; E, foi explicado como foi feita a normalizacao do
tempo nos casos da area superficial por unidade de volume e da fracao volumétrica, visto

que elas estavam em escalas diferentes.

Capitulo 5, Resultados e Discussao, apresenta as analises feitas a respeito da
contiguidade como forma de determinar a nao aleatoriedade dos ntucleos e como pode
ser utilizado o modelo proposto nesta dissertagao com base nos 3 métodos de estudo das

derivadas dos graficos. Bem como uma comparacao entre os dois métodos.

O capitulo 6, Conclusces e Trabalhos Futuros, apresenta as conclusoes sobre: a
eficiéncia do método do Cone Causal, a consisténcia entre os modelos analiticos e a
simulagao, a contiguidade e a posicao dos pontos de intersecao das derivadas com o eixo
horizontal do grafico. E, ao final, sao sugeridas algumas propostas de trabalhos que podem

ser feitas a partir dos dados aqui obtidos.
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1.1 Objetivos

1.1.1 Objetivo Geral

Propor um modelo analitico capaz de detectar a nao aleatoriedade dos ntcleos em

uma matriz no R3.

1.1.2 Objetivos Especificos

e Abordar outras formas de se estudar as transformacoes de fases além da teoria
JMAK;,

e Apresentar alguns dos diferentes tipos de nucleacées que podem ocorrer durante o
processo de transformacao de fases, e, a disposicao dos ntcleos no espaco em cada

uma delas;

e Simular via modelo computacional as nucleacoes: Homogénea, Contorno de Grao,

Planos, Cluster e Gradiente de Nucleacao;

e Representar graficamente as simulagoes das nucleacoes para provar a nao

aleatoriedade dos ntcleos inicias;

e Analisar as derivadas discretas das simulacoes e as derivadas analiticas das equagoes,

a fim de, desenvolver o modelo analitico;

e Comparar o modelo aqui proposto com o método da contiguidade.



Capitulo 2

Fundamentacao Teoérica

2.1 Estereologia Quantitativa

De acordo com Silva [38], a estereologia pode ser definida como um conjunto
de procedimentos baseados em geometria e probabilidade que, a partir de medic¢oes
ou contagem de elementos estereolégicos de uma imagem plana de uma estrutura

tridimensional, nos da informagoes sobre as caracteristicas da estrutura original.

Esta secao, apresenta alguns dos aspectos estruturais que podem ser determinados
pela estereologia para acompanhar a evolucao das transformacoes de fases, que sao: o
tamanho do grao, as areas de elementos superficiais planos ou nao, os volumes de certos
elementos estruturais e o nivel de vizinhanca entre fases presentes em uma estrutura

(contiguidade).

2.1.1 Tamanho do Grao

Segundo Rios [32], a maioria dos materiais cristalinos utilizados em engenharia é
policristalina . Ou seja, eles sao formados pela uniao de pequenos cristais, com dimensoes
de poucas dezenas de micrometros, que possuem o formato de poliedros e sao denominados

de graos.

Esses graos, se organizam preenchendo todo o espago (sem deixar lacunas),
satisfazendo o equilibrio das tensoes superficiais e o teorema de Euler, que relaciona o

namero de vértices (v), arestas (a) e faces (f): a+2=v+ f.
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O poliedro que mais se aproxima destas exigéncias é o ortotetracaidecaédro,

apresentado na Figura 2.1.

&

(a) (b) (©)

Figura 2.1: Forma provavel dos graos de material policristalino: a) ortetracaidecaédro (24
vértices, 36 arestas e 14 faces); b) arranjo tridimensional (sem vazios) destes poliedros; c)
Microestrutura monofasica policristalina.

Fonte: Adaptado de RIOS e PADILHA [32].

Para determinar as medidas do tamanho de grao, primeiramente se faz necessario
conhecer o seu diametro médio (d). Ele pode ser obtido ao contar o nimero de interse¢oes
dos contornos do grao (que sao as fronteiras bidimensionais que separam cristais de
diferentes orientagoes em um agregado policristalino) com a linha-teste (que pode ser
um segmento de reta ou uma circunferéncia), em uma micrografia ou corpo de prova

metalografico, conforme pode ser visto na Figura 2.2.

Figura 2.2: Principio de determinac¢ao do tamanho de grao.

Fonte: RIOS e PADILHA [32].
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No caso de um material policristalino monofasico valem as seguintes relagoes:

e P, = Ny, onde P, e Ni sao o numero de interseccoes por unidade de linha-teste.

Tendo como unidade m—!.

2.1.2 Area superficial por unidade de volume

A &rea superficial por unidade de volume, Sy, de uma determinada interface, é a razao
entre a soma das areas de todas as interfaces do objeto de estudo, divido pelo volume do
mesmo. Esse parametro ¢é utilizado para indicar quao fina, ou grosseira, a fase/constituinte
da microestrutura esta dispersa no volume microestrutural 3D. Mas, como o Sy nao é um
parametro adimensional, é necessario usar o microscoépio ou micrografias para fazer sua

estimativa.

Utilizando o método descrito anteriormente, para medir o tamanho do grao, pode-se
relacionar o nimero de intersecgdes de uma linha-teste com os contornos de grao (Pp),

com o Sy, por meio da seguinte equagao estereologica:
Sy = 2P, tendo como unidade m?/m?.

Outra relacao estereologica para fazer a estimativa do Sy, é através de medicoes
realizadas usando anéalise automética de imagem digital. Neste método, sao realizadas
medi¢oes do comprimento total dos interceptos lineares por unidade de é&rea-teste

observados no plano metalografico, L4, que tem como unidade de medida m/m?.
_ 4
SV = ;L A

Fazendo com que dessa forma, seja mais facil programar um analisador de imagem
para medir o comprimento das linhas de contorno (perimetro) por unidade de &rea em

comparagao com a contagem do ntmero de interse¢oes das linhas de teste.

2.1.3 Fragao Volumétrica

Para dar prosseguimento ao estudo, primeiro faz-se necessario definir o que vem a
ser uma fase. De acordo com Rios e Padilha [32], a definigdo de fase preferida pelos

metalurgistas ¢ a seguinte:
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Um conjunto de atomos ou moléculas que atingiu o equilibrio sob dadas

condigoes externas consiste em uma ou mais regioes homogéneas e fisicamente

distintas denominadas fases. Duas fases sao distinguiveis se elas representam

diferentes estados de agregacao, diferentes arranjos estruturais no sélido ou tém
diferentes composigoes. (RIOS e PADILHA, 2007, p. 90)

A quantidade de fases presentes em uma microestrutura, pode ser obtida através de

sua fracao volumétrica, Vi,, sendo possivel determiné-la por meio das trés maneiras que

sao apresentadas na Figura 2.3:

Area Line Point
+4 + 4+
Volume V D p 7+
+ ++
A, = L, = Pp

Figura 2.3: Relagoes basicas da metalografia quantitativa.

Fonte: WEST [43].

onde,

Vi, & o volume dos objetos por unidade de volume-teste (Fra¢ao volumétrica). Tendo

como unidade m?/m3.

Aj é a area dos objetos interceptados por unidade de area-teste (Fragao de érea).

Tendo como unidade m?/m?.

Ly é o comprimento dos interceptos lineares por unidade de comprimento de

linha-teste (Fragao linear). Tendo como unidade m/m.

Pp ¢é o niimero de pontos incidentes no objeto de interesse pelo niimero total de

pontos da grade (Fracao de pontos).

A forma mais simples de se obter a fracao volumétrica, é através do método de

contagem de pontos incidente em cada fase. Esse método, consiste em poér uma rede

sobre a imagem da microestrutura diretamente no microscopio ou na microfotografia,

como pode ser visto na Figura 2.4.
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Figura 2.4: Determinagao da fracao volumétrica por meio de Pp.

Fonte: RIOS e PADILHA [32].

A fracao de pontos, Pp, podera ser obtida através da razao entre o nimero de pontos
incidentes sobre as areas de interesse e o numero total de pontos na grade. Mas, para que a
medida seja estatisticamente representativa, esse processo deve ser repetido em diferentes

regioes da amostra.

As outras duas maneiras para se determinar a fracao volumétrica sao: através
determinacao da fracao linear, L, onde é feita a razao entre os comprimentos individuais
interceptados pelas areas de interesse (fases, poros, etc.) e o comprimento total da
linha-teste. E, através da fracao de area, A4, onde é feita a razao entre as areas relativas

das diversas regioes de interesse e a area total da regiao medida.

2.1.4 Contiguidade

A contiguidade é um parametro estereologico que relaciona a interagao entre graos
de uma mesma fase. Ela é fornecida através da razao entre a area superficial de duas

superficies transformadas adjacentes e a area da superficie total do material.

A contiguidade, Cj, pode ser calculada de acordo com a equac@o (2.1). Onde Sy é
o valor da area superficial entre a nova fase 8 e a matriz o, e 0 Sy é a area entre duas

superficies transformadas adjacentes.

2Sv5

Cp=—Y8
# Sy 425y,

(2.1)
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Ela é muito eficaz para detectar e determinar a nao-aleatoriedade dos nicleos, visto
que, ela é sensivel aos desvios de aleatoriedade na localizagao deles, como foi demonstrado

por Vandermeer e Juul Jensen [42| em seu trabalho.

Ela leva em consideragao a evolugao de superficies (por unidade de volume) de regices
recristalizadas em contato com outras também ja recristalizadas, bem como, de regices
nao recristalizadas em contato com outras que ja estao recristalizadas. Na Figura 2.5,
pode ser visto o esquema do desaparecimento de duas areas de interfaces recristalizadas
com nao recristalizadas e o surgimento de duas recristalizadas com recristalizadas, sendo

que a regiao em azul escuro da primeira imagem representa as regioes nao recristalizadas.

Figura 2.5: Esquema de representacao do desaparecimento de duas areas de interfaces
recristalizadas com nao recristalizadas.

Fonte: ASSIS [6]

Porém, de acordo com Assis [6], ela nao é capaz de mostrar os desvios de aleatoriedade
nos casos onde ocorrem nucleagoes periddicas e em grupos, e, segundo Ignacio [24], ela
nao possui uma equacao analiticamente exata através da qual o valor de Sy possa ser

conhecido.

Em vista disso, esse trabalho foi pensado como uma forma de se estudar a nao
aleatoriedade na cinética da transformacao de fases através dos gréaficos das derivadas
da Vi, do Sy e do caminho microestrutural, que sao grandezas que ja possuem modelos

analiticamente exatos estabelecidos.
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2.2 Cinética da Transformacgao de Fase

O estudo das transformacoes de fase ¢ um campo de grande interesse na metalurgia
e na ciéncia dos materiais, pois a aplicagao de um determinado material depende de suas
propriedades, que, por sua vez, dependem de sua organizagao microestrutural, ou seja, de

suas fases.

Essas transformagoes acontecem visando diminuir a energia interna do material em
busca de se atingir um melhor equilibrio termodinamico. Podendo ocorrer através de uma
mudanca de estado, por meio de uma mudanga de fase dentro de um dos estados, ou, até

mesmo, durante um rearranjo microestrutural dentro de uma fase.

Segundo Ribeiro [30], o processo de transformagao pode ser dividido em dois estagios

distintos:

e Nucleacao: que é quando ocorre o surgimento dos nucleos da nova fase dentro de
uma matriz e cada um deles gera um grao que cresce de acordo com alguma lei
determinada. Sendo que esse processo pode acontecer ao longo de toda a reagao ou

apenas no inicio dela.

e Crescimento: que é quando os nucleos aumentam de tamanho, resultando no
desaparecimento parcial (ou total) da fase original. Podendo se dizer que a reagao
chegou ao fim, quando todos os graos impedem uns aos outros de continuarem

crescendo (impingment).

A cinética da recristalizacao é frequentemente estudada com auxilio da teoria de
Johnson, Mehl, Avrami e Kolmogorov (JMAK), porém, esse modelo analitico, utiliza
algumas hipoteses que na pratica podem nao ser verdadeiras. Em vista disso, esta
secao apresenta outras pesquisas foram desenvolvidas a fim de se estudar o fenémeno

da transformacao de fases, além do modelo JMAK.

2.2.1 Modelo IMAK

O modelo de Johnson e Mehl [25], Avrami [8] [9] [10] e Kolmogorov [26], mais
conhecido por modelo JMAK, foi pioneiro na tentativa de descrever matematicamente
a cinética da transformacao na recristalizagao dos materiais. Baseando-se em modelos

matematicamente exatos, que utilizam parametros microestruturais em funcao do tempo
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de transformacao, ou seja, nao sao considerados os mecanismos fisicos dos fenémenos de

nucleacao e crescimento, mas sim, a taxa de nucleagao e localizagao espacial dos nucleos.

De acordo com Assis [7], primeiramente, adota-se como suposi¢ao que durante o
crescimento de uma tnica fase ou grao nao ocorre nenhuma interferéncia de seus vizinhos.
A evolugao acontece como se os graos crescessem uns para dentro dos outros infinitamente,
fazendo com que o volume total recristalizado obtido neste caminho seja maior do que o
volume real recristalizado. Essa grandeza é denominada de volume estendido, Vg, e seu
valor é geralmente dividido pelo volume total da matriz na qual ocorreu o crescimento

dos graos. O resultado dessa divisao é a fragao volumétrica estendida, Vi g.

A fracao volumétrica estendida, Vi g, pode ser relacionada com a fragao volumétrica

real, Vi, através das equagoes (2.2) e (2.3):

Vv(t) =1- ea:p(—VVE(t)) (22)

Vi (t) =1 — exp(—kt") (2.3)

Onde, a equagao (2.3) é frequentemente denominada de equagdo generalizada de
JMAK, k é a constante de forma das particulas que crescem em funcao do tempo ft,
e a grandeza n representa o expoente de Avrami, que varia de acordo com a dimensao do

sistema e com o tipo de nucleagao, como pode ser visto na Tabela 2.1.

Dimensao | Saturagao de sitios | Nucleagao com taxa constante
3D n=23 n =4
2D n =2 n=3
1D n=1 n =2

Tabela 2.1: Valores da constante n variando de acordo com a dimensao do sistema e com
o tipo de nucleacao

Segundo Costa [16], embora a teoria JMAK seja bastante empregada como forma
de representar o perfil da cinética de recristalizacao, ela possui algumas suposicoes que
devem ser cumpridas, como:

e Os formatos dos nucleos devem ser esféricos;

e Os nicleos devem estar distribuidos de forma uniformemente aleatoria no espaco;

e A velocidade de crescimento deve ser constante e uniforme;
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e O crescimento deve ser isotrépico.

Porém, Assis [7] afirma que existem algumas situagdes em que estas suposigoes nao
sao verdadeiras, podendo gerar erros na analise do processo experimental. Como por
exemplo, supor que ocorre a nucleagao aleatéria em materiais que contém precipitados,
maclas ou bandas de deformacao, visto que, locais que possuem mais energia sao os mais

propicios ao surgimento de novos niicleos recristalizados em uma matriz deformada.

Outro problema, é o crescimento em forma de elipsoides, onde a correcao para o
espaco estendido de Johnson e Mehl nao funciona bem, uma vez que as extremidades dos

elipsoides tém velocidade maior que as do centro.

E, outro fator importante que é descartado pelo modelo JMAK, é a existéncia de
gradiente de energia armazenada, ja que na recristalizagao, tanto gradiente de deformacao,
quanto a alta energia do defeito de empilhamento (EDE), sdo fatores que podem acarretar

no decréscimo da velocidade média das interfaces recristalizadas.

2.2.2 Caminho Microestrutural

Para DeHoff [18], toda transformagao percorria um caminho tnico no espago Sy
vs. Vi, como pode ser visto na Figura 2.6, fazendo com que ele denominasse essa
trajetoria de caminho microestrutural. Ou seja, para ele, o caminho microestrutural era
uma sequéncia de estados microestruturais em que o sistema passava durante o processo
de transformagao. Sendo este, na prética, representado por um conjunto de valores da

variavel utilizada versus a geometria escolhida para mostrar a extensao total do processo.

o o 02 03 0a 05 08 (X 0 09

Vv

Figura 2.6: Caminho Microestrutural.

Fonte: Propria Autora
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O caminho ¢ frequentemente representado pela relacao entre a area interfacial da
regiao transformada, 3, e a regiao nao transformada, a, por unidade de volume, Sy, e a
fracao volumétrica da regiao transformada, Vi,. Para determinar a Sy, deve-se relacioné-la

com a grandeza Sy g, que pode ser calculada através da equagao (2.4):

Syp = Bt™ (2.4)

Onde Sy g é a quantidade de area interfacial estendida entre material recristalizado e
nao recristalizado por unidade de volume, B é a constante de forma da superficie, e m é
a constante que indica a dimensao do sistema evolutivo, sendo o valor 1 para 2D e o valor
2 para 3D. Conforme DeHoff [18], essa equagao pode ser representada de acordo com a

equagao (2.5):

Sy
S — 25
v =t 25)
Ou, de acordo com a equagao (2.6):
SV = (1 — VV)SVE (26)

Uma observagao a ser feita é que essa relagao s6 é valida para graos recristalizados

distribuidos aleatoriamente, assim como no modelo de JMAK.

Entao, manipulando-se as equagoes (2.2), (2.4) e (2.5) obtém-se a equagao (2.7).

SV = —G.Tp(—VVE)SVE (27)

Fazendo com que a microestrutura possa ser caracterizada assim, pela evolucao da
area interfacial por unidade de volume de regioes transformadas em contato com regioes
nao-transformadas (SVNR) em fung¢ao do tempo de recozimento, ¢, podendo ser descrita

pela equagao (2.8) sugerida por DeHoff [18].

Sy = (1 — exp(—kt™))Bt™ (2.8)
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Através da equacao (2.7), Vandermeer [41], prop6s um novo método para relacionar
a fracao volumétrica real com a fragao de superficies por unidade de volume, conhecido
como modelo do caminho microestrutural, que pode ser determinado a partir da equacao
(2.9).

Sye =C(Vvg)! (2.9)

Onde, q é uma constante utilizada para descrever o tipo de nucleagao, sendo 2/3 para
saturagao de sitios e 4/3 para nucleagao constante, e C' uma constante referente ao fator

geométrico de crescimento.

De acordo com Assis [7], por meio do caminho microestrutural, pode-se compreender
a partir de qual fracao recristalizada comecga a ocorrer o impingement médio entre as
particulas em crescimento. Além de se obter a informacao sobre a forma de evolucao
de cada grao ou fase, visto que se a curva da area superficial for simétrica em relagao
a fragao volumétrica, quer dizer que existe regularidade no crescimento das fases em
desenvolvimento, ou seja, os graos ou fases crescem mantendo as suas formas durante a

evolucao microestrutural.

2.2.3 Processo de Ponto

Um processo de ponto em R? ¢ uma sequéncia de pontos {X;}; aleatoriamente
distribuidos em R? de acordo com determinada lei de probabilidade. Podendo ser descrito

pelo processo de contagem, N, da seguinte forma:

N(A) := namero de X;s; que pertencem a A, VA € Bpa

Figura 2.7: Conjunto Numero de pontos que pertence a A em um conjunto aleatorio

N(A)=6.
Fonte: LYRIO [27]
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Para qualquer A fixo, N(A) é uma variavel aleatoria e F[N(A)] representa o nimero

médio de pontos X; em A:

A(A) := E[N(A)],VA € Bpa

Onde a medida A em R? é definida como a medida de intensidade de N.

2.2.4 Processo de Ponto de Poisson

No caso onde os nucleos surgem desvinculados uns dos outros, o melhor modelo a ser
utilizado é o de processo de ponto de Poisson. Pois através dele, o ntimero extraido do
modelo, é apenas uma realizacao dentre todas as possiveis ocorréncias, e, cada realizacao

¢ independente da outra.

Em um processo de ponto de Poisson IV, com medida de intensidade A, a probabilidade

P de que exatamente k nicleos nascam em qualquer subconjunto A de R? é:

De acordo com Rios e Villa [33], sempre que A possuir densidade, A passa a ser
denominado de ), que é uma funcdao nao negativa em R¢, e N é considerado como um

processo de ponto de Poisson com intensidade A .

Se A for constante, tem-se:

e )\ ¢ igual ao nimero de ntucleos por unidade de volume;

e N é chamado de processo de ponto de Poisson homogéneo.

Se A\ nao for constante, tem-se:

e \(x)dx é igual ao namero de nicleos em uma regiao espacial infinitesimal dz;

e N é chamado de processo de ponto de Poisson nao homogéneo.

A diferenca das posigoes dos niicleos para os processos de Poisson homogéneo e nao

homogéneo pode ser vista na Figura 2.8.
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(a) (b)

Figura 2.8: (a) Processo de ponto de Poisson homogéneo para A = 1; (b) Processo de

ponto de Poisson ndo homogéneo para A(z,y) = %.

Fonte: COSTA [16] .

Na Figura 2.8, a imagem (a) mostra o processo de ponto de Poisson homogéneo com
A constante e a localizagao dos pontos independentes dos demais, nao havendo interacao

entre eles. E, na figura (b), mostra o processo de ponto de Poisson ndo homogéneo com

30

T2 g2 1O qual os ntucleos estao

intensidade A variando em fungao da formula A(z,y) =

concentrados na regiao central da matriz .

2.2.4.1 Ponto de Poisson para nucleagcao homogénea

Segundo Rios e Villa [33], os processos de ponto poisson homogéneos, modelam

processos nos quais a nucleagao ocorre uniformemente no tempo e no espago.

Quando a nucleagao for homogénea apenas no espaco, entao a funcao de intensidade
A seré independente de x. Enquanto que, quando a nucleagao for homogénea no tempo,

mas nao homogénea no espago, entao A sera uma funcgao da variével espacial x apenas.

Percebe-se que nesse tipo de nucleagao, as equacoes sao muito parecidas com
a equacao de JMAK. Isso acontece porque as suposi¢oes sao as mesmas: que a
nucleagao ocorre com nicleos homogéneos distribuidos aleatoriamente, com velocidade
de crescimento constante, que os graos tém formato esférico e que a matriz é deformada
com homogeneidade energética. Diferenciando-se apenas pela introducao da grandeza

estocastica da intensidade .

A cinética desse processo de nucleacao para, fracao volumétrica transformada, area
superficial por unidade de volume e caminho microestrutural sao descritas pelas equagoes
(2.10), (2.11) e (2.12) respectivamente.
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W (t,x) =1—exp (—w) (2.10)
Sy (t, ) = 4m\(x)G*t2exp (—w) (2.11)

i
wn

Sy(t, x) = (367A(x))’ (ln (%)) (1= Vi (t,2)) (2.12)

2.2.4.2 Ponto de Poisson para nucleagao nao homogénea

O processo de Poisson nao homogéneo fornece resultados analiticos para o caso em
que a intensidade A varia ao longo de uma tunica direcao espacial preferencial, X;. Neste
caso X7 é uma coordenada sem dimensao que aceita valores de X; = 0a X; = 1. E a

velocidade de crescimento, (G, deve permanecer constante durante a transformacao.

Sendo assim, dois casos sao considerados por Rios e Villa [33]: saturagao de sitios,
quando todos os niicleos comecam a crescer em ¢ = 0 e nucleagao dependente do tempo

com uma taxa de nucleacao constante.

2.2.4.3 Nucleagao por saturacao de sitios

A nucleagao por saturagao de sitios, ocorre com uma dire¢ao preferencial e os nicleos
surgem em t = 0, consumindo todos os sitios disponiveis. A intensidade é obtida a partir
da equagao: A(z) = mx +n, onde os valores m e n sdo determinados a partir da hipotese

que A é positivo na regiao do espago considerado.

Assim, tem-se para a fracao volumétrica, area superficial por unidade de volume e

caminho microestrutural as equagoes (2.13), (2.14) e (2.15), respectivamente:

W (t,x) =1—exp (—w) (2.13)
Sy (t, ) = 4w \(x)G*t2exp (—w) (2.14)

Sy (t,2) = (367A(x))} (ln (%)) (1— Vi (t,2)) (2.15)
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As equagbes sao muito semelhantes as obtidas para os processos de Poisson
homogéneos. Portanto, elas serdo validas quando A(z) for uma fungdo harménica 3D

independente do tempo.

2.2.4.4 Taxa de nucleacgao constante

E quando os nticleos nao surgem no instante inicial, neste caso eles surgem durante o

processo de reagao, sendo dependentes do espaco e do tempo.

AMz)=az+b

Os valores de a e b sao determinados a partir da hipétese que A\ é positiva na regiao
do espago considerado. Assim, tem-se para a fragdo volumétrica, area superficial por
unidade de volume e o caminho microestrutural, as equagoes (2.16), (2.17) e (2.18),

respectivamente:

Vi(t,z) =1—exp <—%>G3t4> (2.16)
Sy(t,z) = Wexp (—%) (2.17)

Sy(t,2) = (@A(Z)G%i (ln (%)) A—Vi(t2)  (218)

2.2.5 Modelo de Nucleagao de John Cahn

John Cahn [11] desenvolveu um modelo de equagao, baseado em principios similares
aos da teoria da cinética formal, porém, para sistemas onde a nucleagao ocorre em planos,
linhas e pontos aleatorios, ao invés de localizacoes aleatérias no espago. Para isso, ele
utilizou como modelo o poliedro de Kelvin para representar as redes policristalinas reais,
proporcionando um melhor arranjo de preenchimento de espaco entre as células com o

mesmo volume e com uma area interfacial minima.

A estrutura do poliedro de Kelvin ou ortotetracaidecaedro é representada pela Figura
2.9. Ela é composta por 24 vértices, 36 arestas e 14 faces, sendo 8 faces hexagonais e 6

faces quadradas.
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(a) (b) (c)

Figura 2.9: Representagao do poliedro de Kelvin — (a) apenas um ortotetracaidecaedro,
(b) arranjo ctbico de corpo centrado com 9 ortotetracaidecaedros, (c) arranjo cubico
composta por 15 ortotetracaidecaedros.

Fonte: FONSECA [20] .

A evolugao microestrutural de uma matriz 304x304x304 contendo 128 ntcleos

formando ortotetracaidecaedros pode ser vista na Figura 2.10.

ce Pog

(a) (b)

Figura 2.10: Representacao da evolugao microestrutural em 3D da simulagao
computacional formando os poliedros de Kelvin.

Fonte: FONSECA [20] .

De acordo com Villa e Rios [36], Cahn propds que as faces dos graos pudessem ser
tratadas como planos aleatérios, as arestas como linhas aleatorias e os vértices como pontos
uniformemente aleatorios no espago. Combinando a area por unidade de volume dos
planos e do comprimento das linhas retas por unidade de volume com a area das faces por
unidade de volume e o comprimento das arestas por unidade de volume, respectivamente

e que a nova fase crescesse com velocidade radial constante.

Neste modelo de nucleacao, tem-se que:
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Ny =1Iy
Ns = IsS
Ng = IgL
Ne = IoC

Onde,

e [y, representa a nucleagao homogénea por unidade de volume;

e [5 é a taxa de nucleacao por unidade de area;

e [ é a taxa de nucleagao por unidade de comprimento das faces dos graos;

e /o, é a taxa de nucleagao por arestas;

e S é a area do contorno;

e [ é o comprimento da borda do grao;

e (' & o ntiimero de cantos dos graos.

Cada sitio, Ny, Ng, Ng e N¢ sao respectivamente o volume, a area dos contornos,

arestas e os vértices dos graos, todos por unidade de volume. E, a taxa total de nucleacao

por unidade de volume pode ser obtida através da soma deles:

N = Ny + Ng + N + N¢

Considerando a nucleagao por saturacao de sitio, pode-se escrever as seguintes

equacoes:

1
Ve=1—exp {—2 SGt [1 — / exp (—WAGQtQ (1 — x2) d:v)} }
0

ol

1
Ve=1—exp {—2LG2t2 [1 — 2/ Yy exp (—QGt (1 — y2) ) dy] }
0

1
Voe=1—exp {%C’thg {1 — / exp (—ﬂ'Gth (1 — xz)) da:} }
0
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Nos casos em que as taxas de nucleacao sao elevadas e os tempos sao muito longos,

as equagoes anteriores podem ser reduzidas a:

Vs =1 — exp|—25Gt]
Vi = 1 — exp[—7LG*t?]

4
Vo=1—exp {§0G3t3]

As areas das regioes transformadas e nao transformadas por unidade de volume,
Sy, e o caminho microestrutural, podem ser calculados, respectivamente, pelas seguintes

equacoes:
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2.3 Tipos de nucleacao

A classificag@ao do tipo de nucleagao se da conforme a localizacao dos niicleos dentro
da matriz. Neste trabalho, sao abordadas 5 maneiras distintas de nucleacao: homogénea,

contorno de grao, nucleacao planos, cluster e gradiente de nucleagao.

2.3.1 Nucleacao Homogénea

Na nucleagao homogénea, os ntucleos estao dispostos de forma aleatoria, como pode

ser visto na Figura 2.11.

50% 70% Final

Figura 2.11: Representacao da microestrutura simulada de nucleagao homogéneas com
150 ntcleos com velocidades de crescimento iguais.

Fonte: CLEMENTE et al. [13].

Devido a esse fato, os resultados desta simulacao, podem ser comparadas com os

resultados encontrados nas férmulas analiticas do modelo JMAK.

Vy(t) =1 —exp(=Vvi(l)) (2.19)

A equagao (2.19) pode ser reescrita para o caso onde ocorre a nucleagao por saturacao
de sitios, com Ny nicleos por unidade de volume e com a nova fase crescendo de forma

esférica com velocidade constante igual a G. Desse modo, obtém-se a equagao (2.21).
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ArG3 Ny t3
Vur(t) = TV (2.20)
4 N 343
V(t)=1—exp (—%Gt) (2.21)

Onde Vi (t) é a fragdo volumétrica transformada em fungao do tempo, Vi g(t) é a
fragdo volumeétrica estendida em fungao do tempo (fragdo volumétrica sem a influéncia
do impingement), Ny é o nimero de nicleos por unidade de volume e G é a velocidade

da transformacao.

A equagdo que mostra a area interfacial geral (2.24), pode ser obtida através das

equagoes (2.22) e (2.23).

Sy(t) = (1 —Vy(t)Sve(t) (2.22)
SVE(t> = 47TNvG2t2 (223)
Sy (t) = 4r Ny G*t?exp (—M) (2.24)

Onde Sy (t) ¢ area interfacial em fungdo do tempo, Syg(t) ¢ a area interfacial
entendida em fungao do tempo (area interfacial de um nucleo crescendo sem a influéncia
do impingement), Ny é o nimero de nicleos por unidade de volume e G é a velocidade

de transformacao.

A equagao (2.25) descreve o caminho estrutural

Sy(t,z) = (36w Ny)3 (ln (m) ) (1—Vir(t,z)) (2.25)

2.3.2 Nucleagao em Contorno de Grao

Segundo Sa et al. [39], a nuclea¢ao em contornos de grao é uma das mais importantes
na maioria dos metais utilizados em engenharia. Uma vez que, existem trés locais
favoraveis a nucleacao, que sao: os planos, as linhas e os pontos aleatérios no espago, que

corresponderem respectivamente as faces dos graos, as arestas e os vértices dos policristais.
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Os contornos dos graos, sao os que possuem uma maior barreira energética, ou seja, o
numero de sitios neles sao muito maiores do que no ntimero de vértices. Fazendo com que
essa regiao, seja um dos locais preferidos para a nucleacao em materiais policristalinos,

pois sao regioes que possuem um maior nivel de energia armazenada.

Baseado-se nos resultados analiticos de Cahn [11] para planos, Rios et. all [31]

obtiveram a expressao (2.26) para a nucleagao com saturacao de sitios:

1
Vi(t) =1 —exp <—255hmes Gt / {1 _ e MG 1] } dz) (2.26)
0

. ~ ~ 1 , , .
Onde Vi (t) é a fracao de volume em funcao do tempo, S}, é a area por unidade de
volume dos planos aleatoérios e Ag é o niimero de ntcleos por unidade de area nos planos

aleatorios.

A densidade de area interfacial média, Sy, pode ser calculada de acordo com a equacao

(2.27):

Sv(t) = L&)

== (2.27)

Rios et. all [31], também obtiveram outro resultado importante, ao provar que a
equacao de Cahn também ¢é vélida para planos paralelos desde que o espacamento entre

eles siga uma distribuigao de Poisson.

Um exemplo desse tipo de nucleacao, pode ser visto na Figura 2.12.
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()

Figura 2.12: Representagoes da microestrutura simulada das transformagoes nas interfaces
de um ortotetracaidecaedro com tamanho de grao estimado em 20 um, para Ny = 3511
com velocidades de crescimento iguais (a) Nucleagao. (b) 10% de Transformagao. (c¢) 30%
de Transformagao. (d) 50% de Transformagao. (e) 70% de Transformagao. (f) 100% de
Transformacao

Fonte: FONSECA [20]

De acordo com Fonseca [20], a nucleagao nos contornos nao altera o perfil sigmoidal da
curva de cinética, visto que, quando se tem uma menor quantidade de ntucleos iniciais, ela
tende a se tornar aleatoria, aproximando-se da teoria de JMAK, como pode ser observado
na Figura 2.12. Entretanto, quando o nimero de niicleos iniciais é elevado, ela diverge da

teoria JMAK.
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(a) (b)

Figura 2.13: Representacao da nucleagao das transformagoes nas interfaces de um
ortotetracaidecaedro com tamanho de grao estimado em 15,2 ym, para Ny = 8000, (a)
nucleacao aleatoria nas interfaces (b) vista lateral da distribui¢ao dos ntcleos.

Fonte: FONSECA [20]

Na Figura 2.13, pode-se notar que ao alterar a quantidade inicial de ntucleos para

8000, as caracteristicas da nucleagao aleatoria foram perdidas.

2.3.3 Nucleacao em Planos

A nucleagao em planos ocorre quando uma matriz é dividida em planos paralelos e
esses possuem uma certa quantidade de ntcleos distribuidos em cada um, como pode ser

visto na Figura 2.14.

Inicial 20% Final

Figura 2.14: Nucleacao em planos aleatorios, com 10 planos e 100 nuicleos em cada plano.

Fonte: CONDE [14].

Para estudar esse tipo de nucleagao, é interessante interpretar a derivacao de Cahn

[11], onde ele considera que os ntcleos estao localizados aleatoriamente em um plano B,
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que, por conveniéncia, é considerado o plano 3 = 0. A partir disso, ele calcula o volume
médio da regido transformada, ©F, em uma regido espacial A := [0, 1] x [0, 1] x [—o0, +00],

em funcao da nucleacao dependente do tempo no plano B.

S 2egl® | 2,0 G238
E [v* (6" n A)] / / (/ ( o (B e )> Ljnaj<ct dx3> de; dz,
Gt —Isﬂ'( 223 —x2t+ G2|3>
3G 3
:2/ 1—e dl’g
0

1
— 2Gt/ (]_ _ eigﬂlsGQtB(z,:;i%ZQ{‘r%)) dz
0
(2.28)

Onde E[v? (©'N A)] ¢ o valor esperado da medida de Lebesgue, v, da regiao
transformada ©' contida em A, ou seja, ©' N A. A dltima igualdade da equagao (2.28) é

obtida definindo 2z = &, e ¢ exatamente a formula dada por Cahn.

A outra etapa na derivacao de Cahn, foi ir da contribuicao da transformacao da

nucleagao em uma unidade de area, para a contribuicao da area combinada por unidade
lanes . . :

de volume de todos os planos, S},*"®. Para isso, ele supds que os planos fossem localizados

aleatoriamente no espacgo para que ele pudesse justificar a valor computado na equacao
(2.28).

Vi (t) =1 —exp <—S‘r}laneSE [v* (6N A)]) (2.29)

E, substituindo o resultado final da equagao (2.28) na equagao (2.29), ele obteve sua
expressao final que coincide com o do trabalho de Rios et. all [31] para nucleagdo com

taxa de nucleag@o constante, a equagao (2.30).

1
Vir(t) =1—exp (—25’51”85 Gt/ {1 _ o3k G Z3*322+2]} dz) (2.30)
0

2.3.4 Nucleagao em Cluster

Na nucleacao em cluster, os niicleos nao estao homogeneamente distribuidos na matriz,

mas sim agrupados, uns proximos aos outros, como pode ser visto na Figura 2.15.
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(a) Matriz inicial: posicoes dos clusters.

(e) Matriz 100% transformada. (f) Matriz 100% transformada, distinguindo
os grios pertencentes aos diferentes
clusters.

Figura 2.15: Representagao computacional da evolucao microestrutural da reagao de
transformagao de fase com nucleacao em cluster com raio R = 15.

Fonte: IGNACIO [24]

Rios e Villa [34], utilizando geometria estocéstica, desenvolveram um modelo
analiticamente exato para o problema de nucleacao e crescimento em clusters esféricos.
Nesse modelo, a fragdo volumétrica, Vi (), é dada pela equacao (2.31) quando t > g, e

pela equagao (2.32), quando t < g.
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4 4. p3 Gi-h
W (t)=1—Exp {—)\Pgﬂ'(Gt — R)? (1 — e AraTh > — 4)\p7r/ (1- e_’\cg(“)) ana}
Gt—R
(2.31)
4 i 3 R+Gt
Vi (t) = 1—Exp {—)\pgﬂ'(R — Gt)? (1 A L > - 4)\p7r/ (1- e_’\cg(“)) a2da}
R-Gt
(2.32)

Onde Ap ¢é a densidade de clusters na matriz, G é velocidade de crescimento dos graos,
R ¢é o raio do cluster, A\¢ ¢ a densidade de nicleos por cluster e g(a) ¢ uma fungao auxiliar

dada pela equagao (2.33):

_7TR2G2t2 TR* 7wR%*a 27R® 7G*%* 7G?*?a  wa®  2nGRtR

2a 4a 2 + 3 4a 2 +12+ 3

g(a) (2.33)

2 2 . 2 ~ R
J& a area superficial é calculada de acordo com a equacao (2.34), quando t > 7, e

pela equagao (2.35), quando t < g :

Gt+R
Sy (t) = (1 — V(1)) 4n2Ap / Aee 9D (a)da (2.34)
Gt-R
4 i s R+Gt
Sy (t) = (1 — Vi () 472 \p [gACG%?(R — Gt)3eres™ 4 / Ace 29D n(a)da
R—Gt
(2.35)
Onde h(a) é uma fungao auxiliar dada pela equagdo (2.36):

h(a) = aR*Gt — aG*t* — a*Gt + 2a*°G*t? (2.36)

Durante o processo de nucleacao e crescimento, primeiramente ocorre o processo
intra-cluster impingment, que é quando os graos de um mesmo cluster se agrupam e se
impedem mutuamente de continuarem crescendo. E, em um segundo momento, ocorre o
inter-cluster impingment, que é quando graos de diferentes clusters se agrupam e impedem
uns aos outros de continuarem crescendo. De acordo com Assis [7], este fendmeno gera
um erro ao utilizar o modelo JMAK, pois, o nimero de niicleos por unidade de volume,

passa a ser o namero de cluster por unidade de volume. E, cada cluster, passa a ter o
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comportamento de um grao, gerando uma alteragao na curva do Sy .

Enquanto estd ocorrendo a nucleacao, também pode ocorrer o problema da
superposicao de clusters, que pode acarretar em uma cinética de transformagao de fase
diferente da que foi incialmente prevista no modelo analitico. Nesse caso, Rios e Villa
[34], citam que é usual os clusters terem um volume pequeno e propéem o uso de seu
modelo até o limite de Vi¢ ~ 0,2, onde Vi¢ & fragdo volumétrica dos clusters e é dada pela

equagao (2.37).

4 3
V¢ =1 - Exp (—%) (2.37)

Podendo assim, considerar que nao ocorre superposicao de clusters.

2.3.5 Gradiente de Nucleacgao

De acordo com Costa [15], é comum achar estudos sobre nucleagoes e crescimento
que ocorrem de forma uniforme ou homogénea no espaco. Entretanto, ha situacoes nas
quais essa nucleagao pode nao ser uniforme, como é o caso que ocorre na nucleagao da
recristalizagao de uma chapa deformada. Se ela possuir um gradiente de deformacao entre
a superficie superior e inferior, a nucleacao sera mais abundante na regiao mais deformada

e menos abundante na regiao menos deformada, como pode ser observado na Figura 2.16.

70% Final

Figura 2.16: Nucleacoes nao homogéneas com 300 ntucleos e com velocidades de
crescimento iguais.

Fonte: COSTA [15].
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Rios e Villa [35], desenvolveram um método analitico utilizando conceitos de geometria
estocéstica, que descrevem casos nos quais existe um gradiente de nucleagao unidirecional.

Para nucleacao por saturacao de sitios, tem-se as seguintes equagoes:

343
343
Sy (t, z) = 4w \(2)G*t* exp (—%)

Para o caminho microestrutural tem-se:

1 2/3
t,r) = M)V (In | —————— 1— t
Selt.a) = om0 (1 (=) ) (0Tl
Onde Vi, é a fracao volumétrica, Sy é a fracao da regiao nao transformada, A é a

intensidade dos ntcleos e G a velocidade de crescimento.

2.4 Simulacao

Neste trabalho, foi utilizado o programa desenvolvido pelo Niucleo de Modelamento
Microestrutural, NMM, para simular a nucleagao e o crescimento dos nicleos. No primeiro
codigo feito por eles, o crescimento era regido pelo método do Autémato Celular. Porém,
com o passar das pesquisas, ele foi reescrito, atualizado e o método do Cone Causal foi

implementado como método de crescimento.

2.4.1 Automato Celular

Um autéomato celular, AC, é um modelo matematico discreto que tenta simular
comportamentos complexos a partir de regras simples. Nos ACs, o tempo, o espago e
as variaveis, sao discretizadas em uma grade regular de células, onde a topologia de cada
célula deve satisfazer geometricamente os limites de um poligono regular, e cada célula é

um autéomato, que pode assumir um nimero finito de estados.

Um dos primeiros estudos com modelos de ACs, foi realizado por John Von Neuman
nos anos 50, onde ele propdés um modelo matematico abstrato que simulava as rotinas de
um robo, que podia se replicar a partir de um conjunto de pecas separadas. Esse modelo

ficou conhecido como universal copier and constructor.
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Na década de 70, o matemético Joh Horton Conway popularizou os autdématos
celulares com o Jogo da Vida,Game of Life. Que simulava alteragoes em populacoes

de seres vivos.

Nos anos 80 e 90, Stephen Wolfram, estudou os autéomatos celulares unidimensionais
utilizando mecanismos deterministicos simples. Em 2002, ele publicou o livito A New Kind

of Science, onde descreveu suas pesquisas, experimentos e conclusoes, em relgagao ao uso

de ACs.

Na metalurgia, os ACs, podem ser utilizados para simular fendmenos microestruturais
que evoluem em fun¢ao do tempo, visto que, segundo Assis [7], a representagao de um
material cristalino pode ser simplificada ou aproximada, por sua rede cristalina e suas

regioes internas como: grao, fases ou outros tipos de limites.

Os primeiros a utilizarem a metodologia do AC para simular fenémenos ocorridos em
materiais no estado solido, foram Hesselbarth e Gobel [23], fato que os tornou referéncias
no estudo de evolugoes microestruturais via simulagao computacional. Em seu trabalho,
eles estudaram a recristalizacao levando em consideracao apenas as caracteristicas
geométricas, e, a partir deste principio, simularam a evolucao microestrutural, com base

apenas no processo de nucleagao e crescimento.

No decorrer dos anos surgiram novas pesquisas, como por exemplo: o trabalho de
Davis e Hong [17], onde apresentaram um modelo de AC para simular a recristalizagao
estatica em ligas de aluminio. Geiger et al. [22|, utilizaram a modelagem de autématos
celulares para o processo de crescimento de grao. Ding e Guo [19] foram os primeiros a

publicar sobre o uso dos ACs para simular recristalizacao dinamica.

Em 2003, o Nucleo de Modelamento Microestrutural foi criado na UFF de Volta
Redonda através de um financiamento da Fundacao de Amparo a Pesquisa do Estado do
Rio de Janeiro (FAPERJ), tendo como coordenador do projeto o Prof. Paulo Rangel Rios
e como uma das principais finalidades, a utilizagao do método do Autéomato Celular para

simular evolugdes microestruturais.

O codigo que foi criado pelo NMM visou estudar a evolu¢ao da microestrutura durante
a recristalizacao, tornando possivel modelar as evolugoes microestruturais que ocorrem
em diversas situacoes da metalurgia, como por exemplo, durante o crescimento do grao,

nas reagoes no estado soélido, na solidificagao, entre outras.

Em 2004 a técnica foi implementada e validada para estudar a cinética de

recristalizacao em duas dimensoes. Dai em diante iniciou-se uma série de trabalhos
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utilizando-se o método do A.C.

O primeiro trabalho foi a dissertacao de mestrado escrita por Janaina de Torres
Oliveira [28], em 2004 com o c6digo para duas dimensoes, e, em 2005, Valmir Torres

de Oliveira estendeu o codigo computacional para trés dimensoes [29].

Tanto o codigo em duas como em trés dimensoes apresentam grande confiabilidade
nos resultados, pois, foram validados utilizando-se a classica teoria de cinética formal de
JMAK, segundo Assis [6].

A programacao foi escrita em linguagem FORTRAN 90/95 no ambiente Compaq
Visual Fortran®) para Windows(®), sendo utilizada a paralelizacdo em Open MP. Ele foi

feito de forma estruturada e foi dividido nas seguintes rotinas:

e Mobdulo: contém a defini¢ao de todas variaveis globais utilizadas pelo codigo.

e Principal: essa sub-rotina foi dividida em trés sub-rotinas: pré-processamento,

processamento e pés-processamento.

— Pré-processamento: nessa sub-rotina as condigoes iniciais sao inseridas no
sistema. E, a partir da leitura desses dados, a malha ¢é gerada e sao definidos

todos os vizinhos de cada célula.

— Processamento: ¢ a sub-rotina responséavel pela nucleacao e o crescimento
da recristalizagao, ou pela evolugao microestrutural, na qual todos os dados

sao gerados.

As trés sub-rotinas abaixo fazem parte do processamento:

* Volume de Grao: conta o volume de cada grao individualmente desde

o inicio até o final da reacao.

N

x Nucleagao Constante a Taxa Constante: simula o efeito da
nucleagao continua durante o crescimento dos graos até se completar

100% de fracao recristalizada.

x Velocidade Variada: simula a reducao de velocidade de crescimento

das interfaces em funcao do tempo de reagao.

x Energia: aloca niveis de energia para cada regiao da matriz e simula o

efeito de evolucao em seus diferentes niveis.



2.4 Simulacao 90

— Poés-processamento: a partir dos dados gerados no processamento, todos os

arquivos graficos de saida de dados sao gerados.

O método computacional A.C. utiliza os seguintes critérios como func¢ao da regra
de transicao: malha em trés dimensoes, células ctibicas, vizinhanga de von Neumann e

condigoes de contorno periodicas.

e Malha em trés dimensoes: As matrizes (grid ou malha) utilizadas sdo orientadas

em trés dimensoes, ou seja, nos €ixos X, y, € z.
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Figura 2.17: Representagao grafica do espago discreto (malha) aonde ocorrem as evolugoes
durante a simulagao da recristalizacao em trés dimensoes.

Fonte: ASSIS [6]

e Células ciibicas: A menor unidade da malha é a célula, e tem sua forma geométrica
igual a de um cubo quando representada graficamente. Cada cubo representa
uma unidade de volume para a simulagao. Todos os cubos juntos e devidamente

ordenados formam a matriz com espagos discretos.

N

Figura 2.18: Representacao grafica da geometria de uma célula isolada antes da ocorréncia
da primeira evolugao (menor unidade de volume discreto).

Fonte: ASSIS |[6]

e Vizinhanca de von Neumann: Von Neumann foi utilizado como critério de

vizinhanga nas trés dimensoes. Os seis vizinhos de cada face representam a evolugao
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aproximada de um grao em funcao do tempo. A definicao da vizinhanca e da regra
de transicao sao consideradas como varidveis adaptaveis, de acordo com o fendémeno
estudado, pois elas sao usadas para a adequacao do modelo em diferentes tipos
de comportamentos da recristalizacao ou em outras transformacgoes por nucleagao
e crescimento. Fazendo com que a forma dos graos dependam apenas do tipo de

vizinhanga adotado.

Figura 2.19: Representacao grafica da geometria da célula inicial com os seu seis vizinhos
apos ocorrer a primeira evolu¢ao para vizinhanca de von Neumann.

Fonte: ASSIS [6]

e Condigoes de contorno periodicas: A face nao é limite de crescimento dos graos,
eles podem continuar crescendo na face oposta até encontrarem outro grao, como

pode ser visto na figura 2.20.

- As células vizinhas da célula Ca sédo as
células denominadas Va.

- A condigio de contorno é periddica e
esta esquematizada na figura, onde
pode-se vizualizar através das cores.

Figura 2.20: Condigao de contorno periodica representada com células coloridas (a
continuidade da malha é sempre o seu lado oposto).

Fonte: ASSIS [6]
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2.4.2 Método de Cone Causal

O co6digo computacional utilizado nesta dissertacao foi desenvolvido a partir do
algoritmo anteriormente utilizado no NMM que utilizava os automatos celulares. Ele foi
reescrito, otimizado, novas rotinas foram adicionadas e o crescimento dos niicleos passou

a ser regido pelo método do Cone Causal.

De acordo com Kolmogorov [26], o método do cone casual desempenha dois papéis
importantes: 1° na medida da evolugao da fragao volumétrica da regiao transformada em
um determinado tempo ©!, e 2° ao auxiliar no estudo da densidade média de volume de

um ponto x num tempo t, C(t, z).

O método pode ser definido como a regiao no espago amostral no qual pelo menos um
evento de nucleacao deve acontecer, a fim de, cobrir o ponto x no tempo t, isto é, ele é

um subconjunto de R¢ x R,.

C(t,z) == {y € R": 2 € Bry(y)} = Brg)() (2.38)

Vi(t,z) = P(N(C(t,2)) > 0) (2.39)

Sempre que a taxa de crescimento G é uma funcao apenas do tempo, entao pode-se

dizer que z € O,'(y) ¢é equivalente a y € ©,'(x).

C(t,z) :={(s,y) €[0,] x {R?: y € Bpsy(z)}} (2.40)

Onde Bps) () ¢ a esfera com centro em x e raio R(s,t) = fg G(7)dr. E, a se¢do no
tempo s € [0,t] do C(t,z) é a regiao espacial coberta por um grao que nasce em ponto x

em um tempo s que cresce até o tempo t.

No caso de nucleagdo por saturacdo de sitios, C'(¢,x) ¢ um subconjunto de R? e,

G = G(t), é o cone causal representado pela equagao (2.41):

C(t,z) :=={y € R* : y € Bgy(x)} (2.41)

Isto significa que, considerando que essa regiao seja uma esfera de raio R com centro
em um ponto x qualquer da matriz, o ponto x sera transformado apenas se houver um

nucleo dentro dela. A cada incremento de tempo, como a esfera é dependente do tempo,
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o raio da mesma aumenta, elevando também a probabilidade de que haja algum ntcleo

dentro dela.

-
ToO07T 0O

=

Figura 2.21: Crescimento via Cone Causal.

Fonte: SANTOS [37]

Na Figura 2.21, os pontos amarelos representam os nicleos da nova fase e os pontos
azuis sao as particulas nao transformadas. E na Figura 2.22, é apresentada uma

representacao esquematica em trés dimensoes do método.

Glt+s)

.

s tempo

Figura 2.22: Representagao em trés dimensoes do cone causal.

Fonte: COSTA [16]

Para que o método seja utilizado computacionalmente, as simulagoes avaliam, a
cada iteracao de tempo, todos os pontos da matriz, a fim de verificar quais deles serao

transformados. Isso é possivel devido ao calculo da distancia da esfera em relacao aos



2.4 Simulacao 54

ntucleos dispersos na matriz, onde a verificagao da existéncia de nucleo dentro da esfera
é realizada calculando as distancias da esfera em relacao aos ntcleos, se a distancia for
menor que zero, significa que o nticleo estd dentro dela. Esse célculo é realizado para

todos os pontos da matriz e ocorre até que toda matriz tenha se transformado.

y N
2
2 2 2 2
222
N [ 2] W
1 1
(a) (b)
2 2
222 2 e
2 2 2 2|2 2
2 222 2
. N 2 1 222
IERE 1011 N2 A
TERERERE 'IERERERE
11111 11111
N [1 M 1
(c) (d)

Figura 2.23: Exemplo de crescimento via método do cone causal dos nticleos 1 e 2

Fonte: Propria Autora

Se houver mais de um ntucleo dentro da esfera, o programa possui 3 critérios de

desempate, o primeiro é baseado na distancia (qual deles esta mais perto), o segundo é a

velocidade e o terceiro é um sorteio aleatorio.

Como o tamanho da matriz é limitado, foi necessario implementar condigoes de
contornos periodicas, com o objetivo de solucionar esta limitacao computacional. Como

pode ser observado na Figura 2.24
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Figura 2.24: Representagao esquematica das condigoes de contorno.

Fonte: LYRIO [27]

Quando um ntucleo atingir uma das faces, ele continuara crescendo na face contraria,
assim como, quando o niicleo atingir uma aresta, por exemplo, a aresta “a”; ele continuara

crescendo nas arestas “b” e “c”.

Por sua vez, quando um ntcleo atingir um vértice, o seu crescimento, continuara em

todos os outros vértices & medida que ocorre a evolugao do tempo.



Capitulo 3

Revisao Bibliografica

A finalidade deste capitulo é apresentar uma visao geral de quais temas estao sendo
abordados nos estudos em relagao a nucleacao e crescimento das microestruturas por
meio de simula¢bes computacionais. Para isso, foram realizadas duas pesquisas no
Google Académico, uma em portugués outra em inglés e foram escolhidas as 25 primeiras
publicagoes que estivessem na mesma linha da pesquisa proposta por este trabalho em

cada um dos casos para serem analisados.

3.1 Estado da Arte

Ao pesquisar pelos termos: nucleagdo crescimento microestrutura simulagao
computacional, desta forma, no Goolgle Académico, ele retornou 1.600 resultados, dos
quais inclufam pesquisas a respeito de macroestrutura, meio ambiente, localizacao de
escolas piublicas e neurodinamica. A seguir, serao citados as 25 primeiras publicacoes que

estao na mesma linha da pesquisa proposta por este trabalho.

Ano Tema Autores

Simulagao do efeito da distribuigcao

dos ntucleos na cinética e no caminho
Janaina Da Costa Pereira
2004 microestrutural da recristalizagao
Torres De Oliveira
pelo método do autémato celular

Método: Autdomato Celular
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o7

Desenvolvimento do codigo
computacional para a simulagao
2005 da recristalizacao em 3d pelo Valmir Torres de Oliveira
método do autémato celular.
Meétodo: Automato Celular
Investigagao do efeito da nucleacao,
da velocidade de crescimento e da
distribuicao da energia armazenada ) ) ,
2006 Weslley Luiz Da Silva Assis
na recristalizacao pelo método
do automato celular em trés dimensoes.
Método: Automato Celular
Desenvolvimento de um co6digo Valmir Torres Oliveira;
2006 em 3d para simular a recristalizacao Luciana Pereira de Oliveira;
pelo método do autémato celular. Paulo Rangel Rios;
Meétodo: Automato Celular José Adilson de Castro.
Comparagao da simulagao da
recristalizacao em 3D, pelo método
2007 | do Autéomato Celular, com resultados Tatiana Caneda Salazar Ribeiro
experimentais.
Método: Automato Celular
Acoplamento indireto dos elementos ) ) .
_ Weslley Luiz da Silva Assis
finitos ao automato celular para o ) o )
Luciana de Oliveira Pereira
2007 estudo do efeito do gradiente de o
~ S Paulo Foster Perdigao
deformacao na recristalizagao. )
Paulo Rangel Rios
Método: Automato Celular
Estudo da evolugao de graos pelo Tatiana Caneda Salazar Ribeiro;
2008 método dos Automatos Celulares. Weslley Luiz Da Silva Assis;
Meétodo: Autoémato Celular Paulo Rangel Rios
Modelamento numérico de nucleacao
2010 e crescimento via autoémato celular. Weslley Luiz Da Silva Assis
Método: Automato Celular
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Transicoes de fase e processos

de nucleagao no espago de regras

via autdémato celular.

Método: Autdémato Celular

2011 Sandro Martinelli Reia
de automatos celulares.
Método: Automato Celular
Simulagao computacional da
microestrutura das
2012 transformacoes por nucleacao Tatiana Caneda Salazar Ribeiro
e crescimento.
Método: Automato Celular
Anélise topologica da
) Daniel Souto de Souza
microestrutura gerada por ] ) .
2012 Weslley Luiz da Silva Assis
automato celular. )
Gléaucio Soares da Fonseca
Método: Automato Celular
Simulagao de nucleacao e Weslley Luiz da Silva Assis
crescimento simultaneo de fases André Luiz Moraes Alves
5012 distintas pelo método do automato Simone Carreiro de Oliveira
celular: reacoes simultaneas Celso Luiz Moraes Alves
via autdémato celular. Tatiana Caneda Salazar
Método: Autémato Celular Paulo Rangel Rios
Simulacao de reagdes com _
~ . André Luiz Moraes Alves
nucleagao e crescimento de fases ) ) .
o Weslley Luiz da Silva Assis
2014 sequenciais pelo método do ‘ ' o
Simone Carreiro de Oliveira
cone causal. )
Paulo Rangel Rios
Método: Cone Causal
Marcos Felipe Braga da Costa;
Estudo do efeito da nucleacao Glaucio Soares da Fonseca;
2016 nao homogénea na recristalizacao. Weslley Luiz da Silva Assis;
Método: Cone Causal André Luiz Moraes Alves;
Paulo Rangel Rios.
Simulacao orientada a objetos Jonathas Luis G. Ferreira;
017 da nucleacao e crescimento Weslley Luiz S. Assis;

Tiago A. Neves;
Guilherme C. de Oliveira.
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Beatriz Lemos Clemente;
Marcos Felipe Braga da Costa;
Simulagao computacional de Guilherme Dias da Fonseca;
2017 nucleacao e crescimento de graos. André Luiz Moraes Alves;
Método: Cone Causal Felipe da Silva Siqueira;
Weslley Luiz da Silva Assis;
Paulo Rangel Rios.
Eneias Pacheco Moreira Junior
Julia Mendes dos Santos
Simulagao computacional de Felipe Da Silva Siqueira
2017 transformacao de fases a partir Vanessa Aparecida de Toledo Santos
micrografias reais. Yuri Duarte Schwan
Método: Cone Causal Marcos Felipe Braga Da Costa
Guilherme Dias da Fonseca
Weslley Luiz da Silva Assis
Modelamento Computacional de
~ ) Jonathas Luis Groetares Ferreira,
2018 Transformacoes de Fase em Metais Weslley Luiz da Silva Assis,
com uso de Orientagao a Objetos. . '
Meétodo: Automato Celular Tiago Aratijo Neves
Visao computacional aplicada ao
modelamento de nucleacao,
2019 crescimento e predigdo de Fernanda Nascimento Moreira
propriedades mecanicas via
método do cone causal
Método: Cone Causal
Simulagao computacional
de transformagoes com
2020 nucleacao e velocidade Mariana Sizenando Lyrio
nao homogéneas.
Método: Cone Causal
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Estudo de Transformacoes de
Fase com Nucleagao em Clusters
2020 Esféricos via Método do Nathan Fernandes Ignécio

Cone Causal.
Método: Cone Causal

Estudo da nucleacao em

poliedros via simulagao i _
2020 Guilherme Dias da Fonseca

computacional.
Método: Cone Causal

Efeito de uma zona de
exclusao ao redor dos nucleos

2020 Harison da Silva Ventura
na transformagao de fase.

Meétodo: Cone Causal

Simulacao computacional de Maurilio Pereira Gomes
2020 recristalizacao de graos. Luis Augusto Mendes dos Reis
Método: Monte Carlo Evandro Giuseppe Betini

Modelamento de dominio
computacional e
nucleagao e crescimento
2021 da fase sigma em acos Ana Gabriella Concei¢ao Dos Santos
inoxidaveis duplex em 3D
via método do cone causal.

Meétodo: Cone Causal

Dentre os 25 trabalhos, 23 foram desenvolvidos pelo NMM e apenas 2 nao fazem parte
dos estudos, que sao: Transicoes de fase e processos de nucleagao no espago de regras
de autématos celulares do Sandro Martinelli Reia de 2011, e, Simulagao computacional
de recristalizagao de graos do Maurilio Pereira Gomes Luis et al. de 2020. Podendo-se
concluir que a EEIMVR ¢ a grande geradora de pesquisas em relagao ao estudo da cinética

da transformacao de fases utilizando simulagao computacional no Brasil.

Um fato interessante de ser mencionado é que dos 25 trabalhos 14 possuem como
método de simulagao o Autéomato Celular, 10 o Cone Causal e 1 o Monte Carlo. Sendo
que, entre os 23 trabalhos do NMM, pode-se notar que de 2004 até 2012 a metodologia

utilizada era apenas a dos Autématos, de 2014 até 2018 a metologia predominante foi a
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do Cone Causal, possuindo apenas 2 trabalhos com o Autémato, e, de 2019 em diante a

metodologia utilizada foi apenas a do Cone Causal.

Alterando a pesquisa para: nucleation growth microstructure computer simulation,
foram obtidos 58.400. A seguir, serao citados as 25 primeiras publicacées que estao de

acordo com a proposta deste trabalho.

Ano Tema Autor

Computer simulation of
homogeneous nucleation _ ]
1976 Kim Walker Mahin
and growth processes.

Meétodo: Arvore Binaria

Computer simulation of

recrystallization - I. D. J. Srolovitz;
1986 Homogeneous nucleation G. S. Grest;
and growth. M. P. Anderson.

Meétodo: Monte Carlo

Computer simulation of )
o D. J. Srolovitz;
recrystallization - II.

' G.S. Grest;
1988 Heterogeneous nucleation
M. P. Anderson;
and growth.
A. D. Rollett.
Método: Monte Carlo
Computer simulation of
A. D. Rollett;
recrystallization in
D. J. Srolovitz;
1989 non-uniformly deformed
R. D. Doherty;
metals.

M. P. Anderson.
Meétodo: Monte Carlo

Simulation of recrystallization
H. W. Hesselbarth;

1991 by cellular automata.
I. R. Gobel.
Método: Autdmato Celular
Growth of nuclei in a cellular
automaton simulation of ) )
1997 Chris Davies

recrystallization.

Método: Autdmato Celular
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Static recrystallization kinetics

with homogeneous and

R. L. Goetz;
1998 heterogeneous nucleation using
V. Seetharaman.
a cellular automata model.
Método: Automato Celular
The cellular automaton simulation
1999 of static recrystallizationin cold L. Hong;
rolled aal050. Chris Davies.
Método: Autémato Celular
Simulation of grain coarsening in
J. Geiger;
two dimensions by
2001 Andras Roosz;
Cellular-Automaton.
Péter Barkoczy.
Método: Automato Celular
Coupled quantitative simulation
of microstructural evolution and
R. Ding;
2001 plastic flow during dynamic
7. X Guo.
recrystallization.
Método: Automato Celular
A Three Dimensional Modified
Cellular Automaton Model for the
M. F. Zhu;
2002 Prediction of Solidification
C. P. Hong.
Microstructures.
Método: Autémato Celular
Random grid, three-dimensional,
space-time coupled cellular automata
2003 | for the simulation of recrystallization Koenraad G F Janssens
and grain growth.
Método: Autémato Celular
Paulo Rangel Rios;
Cellular Automata Simulation of
J.J.S. Carvalho;
the Effect of Nuclei Distribution
2004 T.C. Salazar;
on the Recrystallization Kinetics.
F.V.L. Paula;

Método: Autdémato Celular

José Adilson de Castro.
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Cellular automata simulation of

microstructural evolution during

M. Qian;
2004 dynamic recrystallization of an
7. X. Guo.
HY-100 steel.
Método: Automato Celular
Particle stimulated nucleation during
dynamic recrystallization using
2005 R. L. Goetz
a cellular automata model.
Método: Automato Celular
Microstructural descriptors and cellular
Paulo Rangel Rios;
automata simulation of the effects of
Janaina da C. P. T. de Oliveira;
2006 non-random nuclei location on
o ) ' Valmir Torres de Oliveira;
recrystallization in two dimensions. _
José Adilson de Castro.
Método: Automato Celular
Paulo Rangel Rios;
Analysis of transformations nucleated
Luciana de Oliveira Pereira;
on non-random sites simulated by
2007 Flavio Faria de Oliveira;
cellular automata in three dimensions.
Weslley Luiz da Silva Assis;
Método: Automato Celular
Valmir Torres de Oliveira.
Microstructural modeling of dynamic
o o N. Yazdipour;
recrystallization using irregular
2008 C. H. J. Davies;
cellular automata.
P. D. Hodgsona.
Método: Automato Celular
Inhomogeneous Poisson Point Process Paulo Rangel Rios;
Nucleation: Comparison of Analytical Douglas Jardim;
2009 Solution with Cellular Automata Weslley Luiz da Silva Assis;
Simulation. Tatiana Caneda Salazar;
Método: Automato Celular Elena Villa.
An introductory review of cellular
automata modeling of moving grain
2010 K.G.F.Janssens

boundaries in polycrystalline materials.

Método: Autdémato Celular
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Review on cellular automata
simulations of microstructure
o | He Yang;
evolution during metal forming
) ) Chuan Wy,
2011 process: Grain coarsening,
HongWei Li;
recrystallization and phase )
XiaoGuang Fan.
transformation.
Método: Automato Celular
A 3D cellular automata model
9015 of the abnormal grain growth Ye. Vertyagina;
in austenite. M. Mahfouf.
Método: Automato Celular
3D microstructural evolution of
primary recrystallization and Khaled Adam;
2018 grain growth in cold rolled Dana Zollner;
single-phase aluminum alloys. David P Field.
Método: Monte Carlo
Implementation of nucleation
in cellular automaton simulation
5020 of microstructural evolution Mohammad Sadegh M.;
during additive manufacturing VasilyPloshikhin.
of Al alloys.
Meétodo: Autémato Celular
Phase-field modeling of
grain evolutions in additive Min Yang,;
2021 manufacturing from Lu Wang;
nucleation, growth, to coarsening. Wentao Yan.
Método: Automato Celular

Dentre os 25 trabalhos, apenas 1 possui como método de simulacdo a Arvore Binaria,
4 o método de Monte Carlo e os outros 20 o Autémato Celular. A primeira tentativa
de simulagao feita internacionalmente data de 1976 no trabalho de Kim Walker Mahin
entitulado de Computer simulation of homogeneous nucleation and growth processes, onde
ele utilizou uma arvore binaria e uma matriz de armazenamento binério para realizar a
simulacao. Ja os 3 trabalhos seguintes que foram realizados nos anos de 1986, 1988 e

1989, as simulagao foram baseadas no método de Monte Carlo e a primeira a utilizar o
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método do automato celular foi a de 1991. E, como pode ser visto, as pesquisas do NMM

também estao inseridas entre os estudos mais citados mundialmente.

Porém devido a quantidade de resultados, entre os primeiros citados nao foi encontrada
nenhuma pesquisa que utiliza-se o Cone Causal como metodologia. FEntao, procurando
entender como esté esse método em escala mundial, foi realizada uma terceira pesquisa,
com os termos: nucleation growth microstructure simulation causal cone method. Foram
retornados 825 resultados, dentre estes foram selecionados os 15 que estavam de acordo

com os temas abordados neste trabalho.

Ano Tema Autor
Transformation kinetics for
André L. M. Alves;
nucleation on second-phase
2017 Elena Villa;
particles: analytical solution
Paulo R. Rios.
and computer simulation.
André L. M. Alves;
Computer simulation of
2017 Weslley L. S. Assis;
sequential transformations
Paulo R. Rios.
Guilherme D. Fonseca;
Modeling and Simulation
André L. M. Alves;
of Nucleation and Growth
Marcos F. B. Costa;
2018 Transformations with
Mariana S. Lyrio;
Nucleation on Interfaces of
Weslley L. S. Assis;
Kelvin Polihedra Network
Paulo R. Rios.
Microstructural descriptors Guilherme D. Fonseca;
to characterize computer Felipe S. Siqueira;
2018 simulated microstructures André L. M. Alves;
generated by nucleation on Weslley L. S. Assis;
a Kelvin polyhedra network Paulo R. Rios.
Evolution of Individual Grains André L. M. Alves;
in 3D Microstructure Generated | Guilherme D. Fonseca;
2018 | by Computational Simulation Marcos F. B. Costa;
of Transformations Involving Weslley L. S. Assis;
Two Phases Paulo R. Rios.
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2018

Influence of an exclusion
radius around each nucleus
on the microstructure and

transformation kinetics

Harison S. Ventura;
André L. M. Alves;
Weslley L. S. Assis;
Elena Villa;
Paulo R. Rios.

2019

Computer simulation of
site saturation and constant
nucleation rate
transformations on a network

of Kelvin polyhedra

Guilherme D. Fonseca;
Felipe S. Siqueira;
André L. M. Alves;
Weslley L. S. Assis;

Paulo R. Rios.

2019

Comparison of transformations
with inhomogeneous nucleation
and transformations with

inhomogeneous growth velocity

Mariana S. Lyrio;
André L. M. Alves;
Gabriella M. S. S4;
Harison S. Ventura;
Weslley L. S. Assis;

Paulo R. Rios.

2019

Generalizing Ellipsoidal
Growth

Gabriella M. S. Sa;
Mariana S. Lyrio;
André L. M. Alves;
Harison S. Ventura;
Weslley L. S. Assis;
Elena Villa;
Paulo R. Rios.

2019

Microstructural Evolution of

a Transformation in Which

There Is an Exclusion Zone
Around Each Nucleus

Paulo R. Rios;
Harrison S. Ventura;
André L. M. Alves;
Weslley L. S. Assis;

Elena Villa.

2020

Transformations with
inhomogeneous nucleation

and growth velocity

Mariana S. Lyrio;
Gabriella M. S. Sa;
Harison S. Ventura;
Weslley L. S. Assis;

Elena Villa;
Paulo R. Rios.
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2020

Computer simulation in 3D
of a phase transformation
nucleated by simple sequential

inhibition process

Harison S. Ventura;
Gabriella M. S. Sa;
Aline C. L. Duarte;
Weslley L. S. Assis;
Paulo R. Rios.

2020

Analytical Modeling and
Computer Simulation of
the Transformation of
Ellipsoids Nucleated on

Random Parallel Planes

Gabriella M. S. Sa;
Harison S. Ventura;
Weslley L. S. Assis;
Elena Villa;
Paulo R. Rios.

2021

Computational modeling of
a 3D matrix of duplex stainless
steel and its ultimate strength
in function of the sigma

phase evolution

Ana G. C. Santos;
Nathan F. Ignéacio;
Maisa S. Fernandes;
Diego M. Balia;
Fernanda N. Moreira;
Weslley L. S. Assis;
Paulo R. Rios.

2021

A study on the effect of the
number of clusters at the

phase transformation kinetics

Nathan F. Ignacio;
Maisa S. Fernandes;
Diego M. Baia;
Ana G. C. Santos;
Felipe S. Siqueira;
Weslley L. S. Assis;
Paulo R. Rios.

Como pode ser visto, todos os trabalhos que foram citados foram publicados pelo

NMM. Podendo-se concluir que a EEIMVR ¢é a grande geradora de pesquisas em relagao

ao uso do método do cone causal na simulagao da cinética de transformacao de fases

mundialmente.



Capitulo 4

Metodologia

Para desenvolver o modelo analitico proposto nesta dissertacao, foram necessarios 3
momentos. No primeiro, utilizou-se o modelo computacional desenvolvido pelo NMM na
linguagem de programagao Fortran, sendo este compilado pelo Microsoft Visual Studio
2019®) [3|, para simular as seguintes nucleagdes: homogénea, contorno de grao, planos,
cluster e gradiente de nucleacao. Sendo que, as imagens das microestruturas em 3D foram

geradas através do programa ParaView®) [4].

Para a realizar as simulagoes foram utilizados os seguintes recursos: computador com
Windows®) 10, CPU AMD Ryzen®) 7 3750H, GPU NVIDIA GeForce® GTX 1650,
16GB de memoéria RAM, SSD de 128GB e disco rigido de 1TB.

No segundo momento, foi utilizado o software de matemética dindmica gratuito
GeoGebra®) [2], que combina geometria, algebra e tabelas, para construir os graficos
das nucleacoes através dos pontos que foram gerados relativos a Sy, Vi, Caminho
Micrestrutural e Contiguidade, a fim de, compara-los e validéd-los com os modelos

analiticos propostos na cinética formal.

E, no terceiro momento, foram calculadas as derivadas analiticas e discretas das
nucleagoes, visando compreender a relacao entre o ponto onde as derivadas cortam o
eixo horizontal e a disposi¢ao dos nucleos na cinética de nucleacao de crescimento. Sendo
que ao final deste processo foi feita a normalizacao do tempo dos graficos da Sy e da Vi,

para que assim como no caso do caminho microestrutural, eles ficassem na escala entre

[0,1].
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4.1 Modelo Computacional

O codigo desenvolvido foi feito em programagao estruturada, sendo dividido em 5

etapas. A Figura 4.1 representa o fluxograma esquematico.

Entrada de Formacao da = . Saida de
[ Dados ]-[ Matriz ]- [Nucleagao] - [Cresmmento] » [ Dados ]

Figura 4.1: Fluxograma esquemaético do cédigo computacional

Fonte: Propria Autora

A primeira etapa do codigo consiste na entrada de dados, onde sao definidas as
condicoes iniciais da simulagao, como: tamanho da matriz, quantidade de niicleos, tipo

de nucleagao, velocidade de crescimento, entre outros.

Para esse trabalho foram inseridos os seguintes dados:

e Matriz em trés dimensoes de 3043;

e Quantidade inicial de nicleos igual a 4096, exceto para a nucleagao em planos, onde
foram utilizados 4100 niicleos, pois a matriz foi dividida em 10 planos, cada um

contendo 410 nicleos;

e Velocidade de crescimento igual a 1.

O programa foi executado 5 vezes, sendo que em cada execucao foi selecionado um tipo

de nucleagao (homogénea, contorno de grao, planos, cluster ou gradiente de nucleagao).

A segunda etapa consiste na formacao do dominio computacional, ou seja, a matriz
inicial na qual ocorre a transformagao de fases é formada, e, sao distribuidos os pontos

onde serao alocados os nucleos inicias.

A terceira etapa é onde ocorre o processo de nucleacao. Como a nucleacao se deu por

saturagao de sitios, os ntucleos surgiram no mesmo instante de tempo do inicio da reacao.

Na quarta etapa, apds o surgimento dos ntucleos, inicia-se o crescimento pelo método

do cone causal, que foi apresentado na secao 2.4.2.

Na quinta e ultima etapa, o programa gera na saida de dados, arquivos no formato

.dat que contém informagoes a respeito do tempo de reacao, da fracao volumétrica
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transformada, da &rea interfacial por unidade de volume, da velocidade de crescimento
de cada fase, da contiguidade, do caminho microestrutural, além de outros dados que sao

utilizados para a visualizagao 3D das microestruturas e sua evolucao.

4.2 Microestruturas 3D

Devido a pandemia de Covid 19 que estava ocorrendo na época da realizacao deste
trabalho e ao fato dos mestrandos estarem realizando os estudos em seus computadores
de uso pessoal, a autora deste trabalho junto com a aluna Lais Longo de Morais Teixeira,
rodaram as simulagoes em conjunto, a fim de, nao sobrecarregar os computadores de
ambas, pois as simulagoes demandavam uma grande quantidade de processamento e horas.
Dito isto, as figuras tridimensionais foram feitas e cedidas por ela, uma vez que ambas

possuiam os mesmos dados.

Figura 4.2: Microestrutura 3D da Nucleacao Homogénea

Fonte: TEIXEIRA [40]

As imagens foram geradas através do programa ParaView(®), e como pode ser visto
nas Figuras 4.2 e 4.3, elas estao de acordo com a teoria apresentada na subsecao 2.3.
Sendo possivel ver com clareza qual tipo de nucleacao estd correndo nas Figuras 4.3a,
4.3c e 4.3d.

Uma excecao sao as caracteristicas semelhantes entre as microestruturas da nucleacao

aleatoria (Figura 4.2) e da nucleagao nos contornos dos graos (Figura 4.3b), mas, como
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foi explicado na subsegao 2.3.2, devido ao fato delas possuirem os mesmos parametros de
nucleagao e crescimento e a quantidade de nucleos iniciais nao ser tao elevada, a nucleacao

nos contornos dos graos tende a apresentar as mesmas caracteristicas fenomenolégicas do

modelo JMAK.

(a) Nucleacao em Clusters (b) Nucleagao nos Contornos dos Graos

(c¢) Gradiente de Nucleagao (d) Nucleagao em Planos

Figura 4.3: Microestruturas 3D
Fonte: TEIXEIRA [40]



4.3 Graficos das Simulagoes 72

4.3 Graficos das Simulacoes

Os arquivos gerados ao final da simulagao foram abertos através do bloco de notas
do computador. Os dados dentro deles estavam dispostos da forma que pode ser vista na

Tabela 4.1.

Tempo Vi (t) Tempo | Vi (t)

1 1.0199874E-03 16 0.9175469
2 4.7988100E-03 17 0.9501438
3 1.7773537TE-02 18 0.9720343
4 3.6775999E-02 19 0.9850169
3 7.2328627E-02 20 0.9924933
6 0.1260858 21 0.9966396
7 0.1866626 22 0.9984971
8 0.2643009 23 0.9994044
9 0.3602657 24 0.9997708
10 0.4546188 25 0.9999133
11 0.5555483 26 0.9999734
12 0.6469513 27 0.9999940
13 0.7371236 28 0.9999996
14 0.8133214 29 1.000000
15 0.8730237

Tabela 4.1: Valores obtidos no arquivo da V3, da simulagao da Nucleacao Homogénea

Para construir o grafico no GeoGebra, primeiramente clicou-se no menu Exibir e
depois em Planilha. Os dados oriundos dos arquivos obtidos do final da simulagao, como
por exemplo, os da Tabela 4.1, foram copiados e colados na planilha. Depois, eles foram
selecionados, foi escolhida a opc¢ao Lista na barra de ferramentas, e em seguida Lista de
Pontos. O exemplo de um dos gréaficos que foram gerados ao final desses passos pode ser

visto na Figura 4.4.
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Figura 4.4: Gréafico da simulagao da Vj, da Nucleagao Homogénea

Fonte: Propria Autora

Pelo fato da contiguidade nao possuir um modelo matematicamente exato, serao

mostradas apenas as formas que foram obtidas através da simulagao.

Os gréficos gerados a partir dos dados das simulacoes da Vy,, do Sy e do Caminho
Microstrutural, em cada tipo de nucleagao, foram comparados com os graficos das

equagoes: (4.1), (4.2) e (4.3) respectivamente.

47 Ny G3t3
Violt) =1 —exp | ———Y2 ;G (4.1)
2,2 47TNvG3t3
Sy(t) = 4Ny G*Pexp | ————— (4.2)

3

wl—=
wino

Sy(t z) = (367 Ny) (ln (%)) L= Vot ) (4.3)

Uma observagao a ser feita, é que embora o volume de uma forma geométrica simulada
através do método do cone causal possa ser aproximado ao volume da mesma forma

geométrica descrita analiticamente, o mesmo nao pode ser feito com a area interfacial.

De acordo com Alves [5], como a matriz da simulagao ¢ constituida por um conjunto
de células cubicas, esse fato faz com que a forma geométrica simulada seja uma superficie
irregular, fazendo com que ela apresente uma area superficial maior que a area superficial

de uma forma geométrica analitica.
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Entao, para compensar a diferenca entre as areas interfaciais simuladas e as analiticas,
deve-se considerar o fator de correcao C' = 1.5. Ou seja, tanto a equacao da area
superficial, equagao (4.2), quanto a do caminho microestrutural, equacdo (4.3), devem

ser multiplicadas por 1.5.

O valor do Ny foi obtido através da divisao entre o niimero de nucleos, pelo tamanho
da malha (%) (no caso da nucleag¢ao em planos deve ser considerado Ny = (%) )ea

velocidade de transformacao, G, é de 1.

4.3.1 Fracao Volumétrica

Na nucleacao homogénea, Figura 4.5a, os pontos da simulagao e o grafico da equagao
(4.1) possuem uma 6tima concordéncia, visto que, todos os pontos ficaram exatamente

sobre a linha.

Na nucleacao nos contornos dos graos, Figura 4.5¢, no gradiente de nucleacao, Figura
4.5d, e na nucleagao em planos, Figura 4.5e, os pontos ficaram proximos ao do grafico
da equagao (4.1), porém cada um possui uma curvatura diferente. J& a nucleagdo em
clusters, Figura 4.5b, foi a tinica que apresentou a curva bem mais distante da do grafico

da equacao analitica.
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Figura 4.5: Graficos da Fragao Volumétrica

Fonte: Propria Autora
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4.3.2 Area superficial por unidade de volume
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Figura 4.6: Graficos da Area superficial por unidade de volume

Fonte: Propria Autora

Na nucleagao homogénea, Figura 4.6a, os pontos da simulagao e o grafico da equagao

(4.2) possuem uma 6tima concordancia.

Na nucleacao nos contornos dos graos, Figura 4.6¢c, no gradiente de nucleacao, Figura

4.6d, e na nucleacao em planos, Figura 4.6e, os pontos assumiram formas mais baixas e

prolongadas do que a do grafico da equacao (4.2). Ja a nucleagdo em clusters, Figura

4.6b, ela possui o grafico mais diferente entre todas e é possivel ver os dois processos que

ocorrem, que € o intra-cluster impingment e o inter-cluster impingment, através das duas

curvas que o grafico faz.
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4.3.3 Caminho Microestrutural
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Figura 4.7: Graficos do Caminho Microestrutural

Fonte: Prépria Autora

Assim como nos casos anteriores, na nucleagao homogénea, Figura 4.7a, os pontos da

simulagao e o grafico da equacao (4.3) possuem uma 6tima concordéncia.
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Na nucleacao nos contornos dos graos, Figura 4.7c, no gradiente de nucleacao, Figura
4.7d, e na nucleagao em planos, Figura 4.7e, os pontos assumiram formas mais baixas e
levemente inclinadas para a esquerda. Ja na nucleacao em clusters, Figura 4.7b, o grafico
se assemelha ao da Sy e também é possivel ver os dois processos que ocorrem, que é
o intra-cluster impingment e o inter-cluster impingment, através das duas curvas que o

grafico faz.

E, um fato interessante de ser observado, é que apenas na nucleacao homogénea que
o vértice da curva ficou acima de 0.14 no eixo vertical, em todos os demais tipos de

nucleacao eles ficaram abaixo.

4.3.4 Contiguidade

A Nucleacao Homogénea, Figura 4.8a, é a tinica que possui o grafico levemente curvado

para baixo, e sua forma ¢ quase que de uma reta fazendo 45° com os eixos.

No caso da nucleacao em clusters, Figura 4.8b, a contiguidade apresentou um grande

desvio para cima, se assemelhando em nada as demais.

Na nucleacao nos contornos dos graos, Figura 4.8c, o gréfico ficou levemente curvado

para cima, se assemelhando também a uma reta fazendo um angulo de 45° com os eixos.

No gradiente de nucleagao, Figura 4.8d, o grafico comecou diferente dos demais,
ficando paralelo ao eixo vertical e depois tomando uma forma semelhante ao da nucleagao

nos contornos, levemente curvada para cima.

Na nucleacao em planos, Figura 4.8e, o gréafico ficou bem curvado para cima, se

assemelhando a 1/4 de circulo.
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4.4 Derivadas

Apos os graficos serem feitos, iniciou-se a terceira etapa do trabalho, que foi a de

calcular as derivadas discretas das simulacoes e as derivadas analiticas das equacoes.

4.4.1 Derivada Discreta

Para calcular as derivadas discretas, foi utilizado o método das diferengas finitas

No Método das Diferencas Finitas o dominio de um problema continuo é substituido
por uma série de pontos discretos. Fazendo com que as solucoes obtidas, através desse

método, sejam sempre discretas.

A primeira etapa da aplicacao do método, consiste em definir o dominio discreto onde
a solugao é buscada. No caso deste trabalho os pontos utilizados foram os gerados pela

simulagao.

Em seguida, sao buscadas equacoes algébricas que aproximem a solug¢ao em cada
ponto. Esta aproximacao pode ser realizada de diferentes formas, dependendo da precisao
desejada e da natureza do problema. Porém, a origem destas aproximacoes é sempre uma

aproximacao por série de Taylor em torno de cada ponto, como sera discutido a seguir.

4.4.1.1 Diferencgas Finitas - Aproximagao para Frente (Foward)

Para apresentar o processo de discretizagao da derivada de uma fungao continua y(x)
em um intervalo 0 < x < L, foi considerado um dominio discreto como o apresentado na

Figura 4.9, onde o dominio fisico continuo é dividido em N + 1 pontos.

Oe . ® . . [ o |
Lo I Ti-1 Ti Ty IN-1 TN

Figura 4.9: Dominio Discreto

Fonte: FONTANA [21]

Como se deseja aproximar o valor em z;,; com base no valor em z;, ou seja, deseja-se
aproximar y (z;41) = ¥;+1 com base em y (x;) = y;, a expansao em série de Taylor pode

Ser expressa comao:.
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dy (Tip1 — $i)2 d*y
Yirr = Yi + (i1 — 73) ar + +Tﬁ

(5Uz'+1 - $i)3 d3y

A TR

T=x; T=x;

+ ...

T=x;

Considerando que (z;41 — x;) seja relativamente pequeno, os termos de alta ordem
. . 2 3 . .
proporcionais a (41 — x;)", (zi11 — ;)" , ... podem ser desprezados. Assim, a derivada

primeira da funcao y(z) no ponto z; pode ser aproximada como:

dy
dx

_ YU
Tiy1 — Ty

T=x;

Definindo Ax = x;,1 — x;, a expressao pode ser dada por:

dy
dx

_ Yi+1 — Yi
Ax

T=x;

Esta expressao é conhecida como aproximagao por diferengas finitas para frente (ou
método de diferencas finitas para frente), pois utiliza o valor da fungdo em um ponto a

frente x;,1 para estimar o valor da derivada em um ponto anterior x;.

A
Yi+1
Y;
/
S >
i Lit1
. Az

Figura 4.10: Representagao visual do conceito de derivada

Fonte: Propria Autora

Fazendo o limite de Az tendendo a zero:
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dy Y1 — Y
—= =1 = 4.4
dr|,_,. Aro Ax (44)

K3

Obtém-se a propria definicao da derivada em um ponto.

A equac@o (4.4) foi utilizada para calcular as derivadas discretas dos pontos da

simulacao da Vi,, da Sy e do caminho microestrutural.

4.4.2 Derivada Analitica

As derivadas analiticas aqui presentes foram desenvolvidas manualmente e foram
comparadas e testadas com as obtidas através do software GeoGebra, a fim de conferir a

exatidao dos resultados.

4.4.2.1 Derivada Analitica da Fracao Volumétrica

Para calcular a segunda derivada da equagdo Vi (t) = 1 — exp (%"th?’),
primeiramente, considerou-se Ky = %ﬂ', obtendo a equagao (4.5).
Vv<t) =1- exrp (—KvaG3t3) (45)

Derivando:

Vi (t) = —exp(— Ky Ny G33) (— Ky Ny G2 (3t%))
Vi (t) = 3Ky Ny G*t?exp(— Ky Ny G*t?)
VI (t) = 3Ky Ny G®(2t)exp(— Ky Ny G3%) +
+ 3Ky Ny G*t?exp(— Ky Ny G ) (— Ky Ny G2 (3t2))
Vi (t) = 6Ky Ny G (t)exp(— Ky Ny G*t?) — 9Ky2 Ny 2GOt*exp(— Ky Ny G3t3)

Logo, a segunda derivada da equagao (4.5), ¢ a Equagao (4.6).

VI(t) = 6Ky NyG? (t)exp(— Ky Ny G3t3) — 9K 2 Ny > GOttexp(— Ky Ny G3t?) - (4.6)
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4.4.2.2 Derivada Analitica da Area superficial por unidade de volume

Para calcular a primeira derivada da equagao Sy (t) = 47Ny G?*t%exp (M),

considerou-se que Ky = %77, ou seja, Ky = %7‘[‘ — 3Ky = 4m, logo:

S\/(t) = 3KvaG2t26[L'p(—KvaG3t3) (47)

Derivando:

St (t) = 3Ky Ny G?(2t)exp(— Ky Ny G*%) +
+ 3KvaG2t2€$p(—KvaG3t3)(—KvaG3(3t2))
S(/(t) = 6KvaG2(t)6£Bp(—KvaG3t3) — 9KV2NV2G5t4€£L‘p(—KvaGStg)

Levando e consideracao que é necessario acrescentar o fator de correcao C' = 1.5, a
equagao (4.8) ¢ a derivada da a equagao (4.7)
St (t) = 1.5(6 Ky Ny G*(t)exp(— Ky Ny G*t?) — 9Ky> Ny 2 GPtlexp(— Ky Ny G*t?)) - (4.8)

4.4.2.3 Derivada Analitica do Caminho Microestrutural

Para calcular a primeira derivada da equacao:

wl=
N

Sv(t,z) = (367 Ny) <ln (m)) (1 - Vi (t,2)) (4.9)

Primeiramente a variavel Vi (¢, ) foi substituida pela letra v, como pode ser visto na

equagao (4.10).

W=
/?\
3
7N

[S—
| | =
S
"
~__
wln
—
|
=

Derivando:
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Multiplicando pelo fator de correcao C' = 1.5, tem-se:

() ()

S (v) =15 (367rNV)§ (§ —

Fazendo com que a equagao (4.11) seja a derivada da a equagao (4.10)

4.4.3 Graficos das Derivadas

Para os graficos que sao mostrados nesta subsecao, apenas os da nucleacao homogénea
foram comparados os pontos das derivadas discretas com os graficos das derivadas das

equagoes, visto que, como foi mostrado anteriormente, as demais nucleagbes possuem

curvas diferentes das equagoes analiticas.

4.4.3.1 Derivadas da Fracao Volumétrica

Como pode ser visto na Figura 4.11a, na nucleacao homogénea foi feita a comparacao

entre os pontos da derivada discreta e os graficos das derivadas analiticas, onde nota-se

que eles possuem uma 6tima concordancia.
No caso da nucleagao nos contornos, do gradiente de nucleagao e da nucleagao em

planos, percebe-se que elas sao bem semelhantes.
Na primeira derivada discreta da nucleagao em clusters, Figura 4.11b, é possivel ver o
intra-cluster impingment e o inter-cluster impingment, através das duas curvas no grafico

que fazem com que ocorra dois pontos de intersecao entre o grafico da segunda derivada

e o eixo horizontal.
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Figura 4.11: Graficos das Derivadas da Fracao Volumétrica

Fonte: Prépria Autora

A Tabela 4.2 mostra que cada nucleagao possui um ponto de intersecao diferente:

Tipo de Nucleagao

Pontos

Homogénea

(10.296,0)

Gradiente de Nucleacao

(8.724,0)

Planos

(9.481,0)

Cluster

(4.854,0)
(19.218,0)

Contorno

(9.626,0)

Tabela 4.2: Pontos da segunda derivada da Fracao Volumétrica
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4.4.3.2 Derivadas da Area superficial por unidade de volume
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Figura 4.12: Graficos das Derivadas da Area superficial por unidade de volume

Fonte: Prépria Autora

Na nucleacao homogénea, Figura 4.12a, os pontos da derivada discreta e o grafico da

derivada analitica possuem uma 6tima concordancia.

Na nucleacao em cluster, Figura 4.12b, como o gréafico possui duas curvas, isso faz

com que ocorra dois pontos de intersecao entre a primeira derivada e o eixo horizontal.

Os graficos das demais nucleacoes sao um tanto quanto semelhantes entre si, e, cada

uma delas possui um ponto de intersecao diferente, como pode ser visto na Tabela 4.3.
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Tipo de Nucleacao Pontos
Homogénea (10.296,0)
Gradiente de Nucleagao | (9.133,0)
Planos (9.008,0)

Cluster (4.821,0)
(18.069,0)

Contorno (10.029,0)

Tabela 4.3: Pontos da primeira derivada da Area superficial por unidade de volume

4.4.3.3 Derivadas do Caminho Microestrutural
Assim como nos casos anteriores, na nucleagao homogénea, Figura 4.13a, os pontos
da derivada discreta e o grafico da derivada analitica possuem uma 6tima concordancia.

Na nucleacao em cluster, Figura 4.13b, como o gréafico possui duas curvas, isso faz

com que ocorra dois pontos de intersecao entre a primeira derivada e o eixo horizontal.

E, cada uma das nucleagoes possui um ponto de intersecao diferente, como pode ser

visto na Tabela 4.4.

Tipo de Nucleacao | Pontos
Homogénea (0.486,0)
Gradiente de Nucleagao | (0.398,0)
Planos (0.317,0)

Cluster (0.073,0)
(0.482,0)

Contorno (0.384,0)

Tabela 4.4: Pontos da primeira derivada do Caminho Microestrutural

Pode-se observar que entre as nucleacoes que possuem apenas um ponto de intersecao,
a nucleagao homogénea é a tnica na qual o ponto fica préximo do valor de 0.5, as demais
ficam todas abaixo de 0.4. E, na nucleagao em cluster, embora um dos pontos esteja

proximo de 0.5, ela é a tnica que possui dois pontos.
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Figura 4.13: Gréficos das Derivadas do Caminho Microestrutural
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4.5 Normalizacao do tempo

Diferente do caso do caminho microestrutural no qual os graficos ficam limitados no

eixo horizontal ao intervalo [0,1], a fragao volumétrica e a area superficial variam o tempo!

entre 29 e 70, como pode ser visto nas Figuras 4.14 e 4.15.
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Figura 4.14: Comparativo dos graficos da Fragao Volumétrica

Fonte: Propria Autora
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Figura 4.15: Comparativo dos graficos da area superficial por unidade de volume

Fonte: Propria Autora

Em decorréncia disso, os valores das derivadas nao seguiam um padrao, fazendo com

que em cada tipo de nucleacao o ponto de interse¢ao estivesse em uma escala diferente.

Para resolver essa questao, optou-se por normalizar o tempo, a fim de que todos os gréficos

possuissem o mesmo intervalo no eixo horizontal.

10 tempo na simulacio é considerado uma grandeza adimensional, ou seja, ele é expresso apenas por
seu valor numeérico, tendo como unidade o ntimero 1.
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A normalizacdo tem como objetivo mudar os valores em um conjunto de dados,
visando usar uma escala comum, sem distorcer as diferengas nos intervalos de valores,

nem perder informagoes.

Por exemplo, se um conjunto de dados possui valores variando entre [0,1] e outro
conjunto possui valores variando entre [10.000,100.000], a diferenga na escala dos niimeros
causa problemas ao tentar combinar os valores durante a modelagem. Em vista disso, a
normalizacao evita esses acontecimentos, criando novos valores que mantém a distribuicao

geral e as proporc¢oes dos dados de origem.

Para redimensionar os intervalos de tempo, foi utilizado o normalizador de minimo e
méximo, que redimensiona linearmente cada recurso no intervalo [0,1] através da equagao

(4.12).

. —min(z)
T mazx(x) — min(x) (412)

Um exemplo de normalizacao de um tempo de 15 minutos pode ser visto na Tabela
4.5.

Tempo | Tempo Normalizado
1 z = % =0
2 2= +5 =007
3 z = 135%11 =0.14
4 z=4L =021
5 z= % =0.29
6 7= =0.36
7 z =114 =043
8 =L =050
9 z =L =057
10 2= 11 =0.64
11 z=1-7=071
12 z =17 =0.79
13 z =17 =0.86
14 =11 =093
15 z =11 = 1.00

Tabela 4.5: Normalizacao de um tempo de 15 min
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4.5.1 Graficos da Fracao Volumétrica com o tempo normalizado
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Figura 4.16: Graficos da Fracao Volumétrica com o tempo normalizado

Fonte: Propria Autora
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A Figura 4.16 mostra os graficos da Vi , presentes na subsecao 4.4.3.1, apos terem o
tempo normalizado, bem como os pontos obtidos através da intersecao entre a segunda

derivada e o eixo horizontal, que foram transcritos para a Tabela 4.6.

Tipo de Nucleacao | Pontos
Homogénea (0.364,0)
Gradiente de Nucleagao | (0.226,0)
Planos (0.244,0)

Cluster (0.072,0)
(0.324,0)

Contorno (0.242,0)

Tabela 4.6: Pontos da segunda derivada da Fragao Volumétrica com o tempo normalizado

Como pode ser visto na Tabela 4.6, a nucleacao homogénea ¢é a tinica na qual o ponto

fica acima do valor de 0,36. Todas as demais ficam abaixo de 0,33.

4.5.2 Graficos da area superficial por unidade de volume com o
tempo normalizado

A Figura 4.17 mostra os graficos da Sy, presentes na subsegao 4.4.3.2, ap6s terem o
tempo normalizado, bem como os pontos obtidos através da intersecao entre a primeira

derivada e o eixo horizontal, que foram transcritos para a Tabela 4.7.

Tipo de Nucleacao | Pontos
Homogénea (0.361,0)
Gradiente de Nucleagao | (0.224,0)
Planos (0.221,0)

Cluster (0.065,0)

(0.31,0)

Contorno (0.244,0)

Tabela 4.7: Pontos da primeira derivada da area superficial por unidade de volume com
o tempo normalizado

Como pode ser visto na Tabela 4.7, assim como no caso da Vi com o tempo
normalizado, a nucleagdo homogénea é a tnica na qual o ponto fica acima do valor de

0,36. Todas as demais ficaram abaixo de 0,32.
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Capitulo 5

Resultados e Discussao

Este capitulo apresenta os resultados obtidos através dos estudos desenvolvidos a
respeito da contiguidade como forma de determinar a nao-aleatoriedade dos niicleos e do

modelo que sera proposto neste trabalho com base nas derivadas das simulagoes.

5.1 Contiguidade

A contiguidade se mostrou uma forma bastante eficiente de se detectar a
nao-aleatoriedade dos ntcleos, pois como é demonstrado no trabalho de Vandermeer e
Juul Jensen [42], e pode ser visto na Figura 5.1, quando os nucleos estao dispostos de
forma aleatoria no espago, ou seja, quando ocorre a nucleagao homogénea, a contiguidade
apresenta um comportamento préoximo ao linear. Porém, quando a nucleacao nao ¢é
homogénea, a contiguidade apresenta um desvio positivo em relagao ao comportamento

linear.
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Figura 5.1: Comparagao entre os graficos da contiguidade e a reta f(z) =z

Fonte: Propria Autora

Ao usar como base de comparagao a reta f(x) = z, na Figura 5.1, pode-se notar que
a nucleacao homogénea ¢é a tnica que fica abaixo da reta e as demais estao totalmente

acima.

255

Cr= g3 25y 5

(5.1)

Analisando a equagao (5.1), observa-se que a variavel Sy além de poder ser medida
experimentalmente, também possui equacao analiticamente exata. Porém, o mesmo nao
ocorre para Sy g, que ndo possui uma equagao que a descreva. Segundo Ignacio [24], alguns
autores se reuniram para elaborar uma aproximacao para a equagao da contiguidade de

modo a ser possivel calcular seu valor, que pode ser visto na equagao (5.2).

25var (1 - F<q+1r7‘1(1;(+11)vv>>>
) = : (5.2)
() e ()

Onde os valores de C' e ¢, no caso de nucleagao por saturacao de sitios, sao C' =

3 (36NV)1/ Peqg= % Ja o valor de Sygp é definido como sendo o valor da area superfécil
entre as regioes transformadas ao final da reagao e deve ser medido experimentalmente

ou através de simulagao computacional.

Em vista do que foi exposto, utilizar a contiguidade como forma de determinar a nao

aleatoriedade dos niicleos, ao mesmo tempo que é uma ferramenta bem eficaz, também
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¢ bem dificil de ser empregada, uma vez que a pessoa ird precisar de um computador
para desenvolver um programa e calculé-la, ou, sera preciso realizar a medicao do Sygr
necessario na equagao (5.2), o que pode tornar essa decisao impraticavel, devido a

dificuldade experimental que tera ao tentar realizar a medi¢ao com precisao.

5.2 Modelo Analitico

O modelo analitico aqui desenvolvido, consiste na pessoa escolher entre os 3
métodos baseados nas analises dos gréaficos das derivadas da Vi, da Sy ou do Caminho
microestrutural. Pois os dados a partir desses 3 tipos de estereologia quantitativa, sao
simples de serem obtidos, seja através da medicao experimental ou através da simulacao

computacional.

Como foi estudado no capitulo da metodologia, quando os niicleos estao dispostos de
forma aleatoria no espaco, as intersecoes das derivadas dos graficos ocorrem em uma faixa
de valores diferentes das demais nucleagoes. Ou seja, quando a nucleagao é homogénea,
as intersegoes tanto na Vi, quanto na Sy ocorrem em pontos acima de 0.36 (dado obtido

com o tempo normalizado) e no caso do caminho, o ponto fica proximo de 0.5.

E, afim de testar se esses valores seriam mantidos em outras quantidades de nicleos,
a simulacao foi executada mais 4 vezes para cada tipo de nucleagao e o nimero de niucleos
foram alterados para: 3.000, 4.000, 6.000 e 8.000. Sendo mantidos todos os outros dados

de entrada.

5.2.1 12 Método - Segunda derivada da Fragao Volumétrica

A Figura 5.2 apresenta a comparagao entre os graficos da Vi, de acordo com o niimero
de nucleos (3.000, 4.000, 6.000 e 8.000), com o tempo normalizado, para cada tipo de
nucleagao, bem como os pontos de interse¢ao entre a segunda derivada do gréfico e o eixo

horizontal. Os pontos de intersecao foram transcritos para a Tabela 5.1.
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Através da Tabela 5.1, é possivel notar que mesmo alterando a quantidade inicial de

ntucleos, apenas os pontos da nucleagao homogénea ficaram na faixa acima de 0.36, como

j& tinha sido demonstrado anteriormente.

Numero de Nucleos

Tipo de Nucleacao 3000 4000 6000 8000
Homogénea (0.3868,0) | (0.3638,0) | (0.3773,0) | (0.3733,0)
Gradiente de Nucleagao | (0.2449,0) | (0.2258,0) | (0.2114,0) | (0.1945,0)
Planos (0.2364,0) | (0.2436,0) | (0.2168,0) | (0.2375,0)
Cluster (0.077,0) | (0.0719,0) | (0.0711,0) | (0.0822,0)
(0.2983,0) | (0.3246,0) | (0.3182,0) | (0.3121,0)

Contorno (0.2659,0) | (0.2421,0) | (0.2072,0) | (0.1904,0)

Tabela 5.1: Comparacao dos pontos da segunda derivada da Fragao Volumétrica

Entao, neste método, a pessoa devera obter os dados da Vi, que ela esta estudando,
seja de forma experimental ou via simulacao, e ir4 derivar esses dados duas vezes. Se a
derivada interceptar o eixo horizontal apenas uma vez e esse ponto for menor que o ponto

(0.36,0) entdo a disposi¢do dos nicleos nao esta de forma aleatéria, podendo-se concluir

que nao é uma nucleagao homogénea.
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5.2.2 2° Método - Primeira derivada da Area superficial por
unidade de volume

A Figura 5.3 apresenta a comparagao entre os graficos da Sy de acordo com o niimero
de nucleos (3.000, 4.000, 6.000 e 8.000), com o tempo normalizado, para cada tipo de
nucleac¢ao, bem como os pontos de interse¢ao entre a primeira derivada do grafico e o eixo

horizontal. Os pontos de intersecao foram transcritos para a Tabela 5.2.

Niumero de Nicleos

Tipo de Nucleagao 3000 4000 6000 8000
Homogénea (0.3937,0) | (0.3609,0) | (0.3711,0) | (0.368,0)
Gradiente de Nucleacao | (0.2405,0) | (0.2236,0) | (0.2128,0) | (0.1921,0)
Planos (0.1909,0) | (0.2212,0) | (0.1724,0) | (0.1955,0)
Cluster (0.0611,0) | (0.0648,0) | (0.0666,0) | (0.0655,0)
(0.274,0) | (0.3099,0) | (0.3079,0) | (0.3041,0)
Contorno (0.2694,0) | (0.2446,0) | (0.2062,0) | (0.1856,0)

Tabela 5.2: Comparacgao dos pontos da primeira derivada da area superficial por unidade
de volume

Na Tabela 5.2, é possivel notar que assim como no caso da fragao volumétrica, mesmo
alterando a quantidade inicial de niicleos, apenas os pontos da nucleagao homogénea

ficaram na faixa acima de 0.36.

Neste método, a pessoa devera obter os dados da Sy que ela estd estudando, seja
de forma experimental ou via simulacao, e derivara esses dados apenas uma vez. Se a
derivada interceptar o eixo horizontal apenas uma vez e esse ponto for menor que o ponto
(0.36,0) entao a disposigao dos nicleos nao esta de forma aleatoria, e pode-se concluir que

nao é uma nucleacao homogénea.
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Figura 5.3: Comparacio dos graficos da primeira derivada da Area superficial por unidade
de volume

Fonte: Prépria Autora
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A Figura 5.4 apresenta a comparagao entre os graficos do Caminho Microestrutural de
acordo com o numero de niucleos (3.000, 4.000, 6.000 e 8.000), com o tempo normalizado,
para cada tipo de nucleagao, bem como os pontos de intersegao entre a primeira derivada
do grafico e o eixo horizontal. Os pontos de interse¢ao foram transcritos para a Tabela
5.3.

Ntumero de Nicleos

Tipo de Nucleagao 3000 4000 6000 8000
Homogénea (0.4719,0) | (0.4727,0) | (0.4944,0) | (0.5071,0)
Gradiente de Nucleagao | (0.3848,0) | (0.3945,0) | (0.4115,0) | (0.4033,0)
Planos (0.2868,0) | (0.3167,0) | (0.2812,0) | (0.2404,0)
Cluster (0.0579,0) | (0.0563,0) | (0.0586,0) | (0.0584,0)
(0.4725,0) | (0.4839,0) | (0.489,0) | (0.479,0)
Contorno (0.3927,0) | (0.3838,0) | (0.3881,0) | (0.3814,0)

Tabela 5.3: Comparacao dos pontos da primeira derivada do Caminho Microestrutural

Pode-se observar na Tabela 5.3 que das nucleagoes nas quais o grafico intercepta
apenas uma vez o eixo horizontal, apenas os pontos da nucleagao homogénea ficaram na

faixa proxima de 0.5.

Neste método a pessoa utiliza-ra os dados do Caminho Microestrutural, e ira deriva-los
apenas uma vez. Se a derivada interceptar o eixo horizontal apenas uma vez e esse ponto
for menor que o ponto (0.47,0) entéo a disposigao dos nicleos nao esta de forma aleatoria,

e pode-se concluir que nao ¢ uma nucleagao homogénea.

Em vista de tudo o que foi exposto nesse capitulo, o método aqui proposto é mais
simples de ser empregado, pois se a pessoa desejar calcular os dados experimentalmente o
lnico recurso que ela pode vir a precisar é do GeoGebra para plotar os gréficos e fazer as
tabelas com os pontos medidos, pois como foi explicado na fundamentacgao, para se obter
os pontos da area superficial e da fracao volumétrica, é necessario apenas utilizar uma linha
teste ou uma rede sobre a imagem da microestrutura. Ja para utilizar a contiguidade como
parametro, é necessario realizar medi¢oes com precisao, que nem sempre sao possiveis, e,
nos casos onde a nucleagao é periddica ou em grupos ela nao pode seu usada, porque nao

é capaz de mostrar os desvios de aleatoriedade.



Capitulo 6

Conclusoes e Trabalhos Futuros

6.1 Conclusoes

Embora a teoria JMAK seja amplamente utilizada para analisar as transformagoes
de fases, ela possui algumas limitacoes que fizeram com que outras pesquisas fossem
desenvolvidas a fim de se estudar os tipos de nucleagoes que nao cumpriam as suposicoes

estabelecidas por ela, como é caso das nuclea¢oes nao homogéneas.

Dentre as 5 nucleagoes apresentadas neste trabalho, sendo uma homogénea (Aleatoria)
e 4 ndo homogéneas (Cluster, Planos, Gradiente e Contornos), pode-se notar através
de suas microestruturas, que os ntucleos estao dispostos de formas distintas umas das
outras. Com excecao da nucleacao nos contornos dos graos, que quando se tem uma
menor quantidade de ntcleos iniciais ela tende a se tornar aleatéria, mas ao alterar essa

quantidade para um nimero alto, essas caracteristicas sao perdidas.

Para realizar as simulagoes computacionais, o método do Cone Causal se mostrou
muito eficiente e eficaz para reproduzir as transformacoes de fases dos materiais durante
o processo de recristalizagao. Pois, através dele, foi possivel simular com fidelidade casos

que antes eram estudados apenas de forma analitica e experimental.

Como pode ser visto, a simulagao da nucleagao homogénea se mostrou consistente
quando comparada ao modelo analiticamente exato de Rios e Villa e da teoria JMAK.
Pois foi possivel encontrar boas concordancias entre a simulagao das curvas da V4, do Sy

e do caminho microestrutural e a teoria analitica.

Também pode-se notar que cada tipo de nucleacao possui uma curva caracteristica
diferente da outra, onde ficou claro que a nucleacao em cluster devido ao fato de no inicio

da reacao ocorrer o impingement intra-cluster, esse evento gera o primeiro vértice da
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curva, e quando ocorre o inter-cluster impingment, gera o segundo vértice, fazendo com
que o gréafico tenha dois vértices. Logo, apenas nesse tipo de nucleacao é que ocorrem

dois pontos de intersecao entre a derivada do grafico e o eixo horizontal.

A contiguidade mostrou ser uma grandeza muito sensivel a nao aleatoriedade da
distribuicao dos nucleos, visto que quanto mais aleatoria for a distribuicao, mais linear o
grafico ficard. Se a nucleagao for homogénea, o grafico ficara voltado para o lado inferior
da reta f(z) = z e se a nucleagdo nao for homogénea, o grafico ficard acima da reta.
Porém sua utilizacao se torna dificil, visto que o parametro Sy ¢ dificil de ser medido

experimentalmente, o que torna necessaria a utilizacao de uma simulacao computacional.

Os 3 métodos analiticos propostos por este trabalho, podem ser utilizados de forma
individual ou se a pessoa preferir pode utilizar mais de um para conferir se a disposi¢ao
dos niicleos esta de forma aleatoria ou nao. Pois, a partir do momento que a pessoa possuir
os dados da Vi, ou da Sy ou do Caminho Microestrutural, basta deriva-los e analisar da

seguinte forma:

e 22 Derivada da Fragdo Volumétrica — se o ponto for menor que o ponto (0.36,0) a

nucleagao nao ¢ homogénea;

e 12 Derivada da Area superficial por unidade de volume — se o ponto for menor que

o ponto (0.36,0) a nucleagao nao é homogénea;

e 12 Derivada do Caminho Microestrutural — se o ponto for menor que o ponto

(0.47,0), a nucleacao ndo ¢ homogénea.

Comparando o método aqui proposto com o método da contiguidade, conluie-se que
ele é mais simples de ser aplicado, visto que é mais facil realizar a medicao da Vi, da Sy
ou do Caminho Microestrutural, do que o do parametro Sy s ou até mesmo implementar

um co6digo de uma simulagao computacional para obté-lo.
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6.2 Trabalhos Futuros

A seguir, encontram-se sugestoes de trabalhos futuros que podem ser feitos como uma

proxima etapa desta dissertacao:

e Alterar outros dados iniciais, como a velocidade da transformacao e o tamanho da
matriz, além do nimero de ntcleos, para averiguar se mantém a mesma faixa de

valores para o ponto de intersecao da derivada;

e Simular outros tipos de nucleacoes e comparar com os resultados aqui obtidos, a
fim de compreender se a nucleacao aleatoria sempre estara em uma faixa de pontos

diferente das demais;

e Descobrir uma faixa de valores de pontos na qual sera possivel identificar qual tipo

de nucleagao nao homogénea esta ocorrendo.
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