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Resumo

Em certas circunstancias, a probabilidade de existirem sitios de nucleacdo muito
préximos é baixa. No presente trabalho foi estudado o efeito da densidade de nucleos
em uma transformacgéo de fase em que ha uma zona de exclusdo ao redor de cada
ndcleo via simulacdo computacional em 2-d. Para a simulacao da posicao inicial dos
nuacleos, utilizou-se o processo de Inibicdo Sequencial Simples (ISS) com saturagéo
de sitios e uma zona de excluséo circular de raio igual a 0,05 mm. Para o crescimento
da nova fase utilizou-se a metodologia Cone Causal. Os resultados obtidos
demonstram que a presenca de uma zona de exclusdo acelera a cinética de
transformacao em comparacao com o previsto pela teoria JIMAK devido ao retardo do
impingement. Além disso, com o aumento da densidade inicial de nucleos, o
comportamento cinético de transformacao se aproxima cada vez mais do esperado
para uma distribuicdo periddica dos nucleos. Isto acontece visto que, ao se aumentar
a quantidade de nucleos utilizando o processo ISS, ocorre uma maior ordenacao das
suas posicoes.
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Simples; Recristalizagéo.

INFLUENCE OF NUCLEI DENSITY ON THE MICROSTRUCTURE AND
TRANSFORMATION KINETICS WICH EXCLUSION ZONE IN 2D

Abstract
Depending on the physical circumstances, two nuclei might not form very close to one
another. That is, there might be an exclusion zone around each nucleus. In this work,
was studied the influence of nuclei density in this cases by computational simulation.
For the simulation of the initial position of the nuclei, the Simple Sequential Inhibition
(SSI) process with site saturation and a circular exclusion zone with a radius equal to
0.05 mm were used. For the growth of the new phase the Cone Causal methodology
was used. The results obtained demonstrate that the presence of an exclusion zone
accelerates the transformation kinetics in comparison with that predicted by the IMAK
theory due to the impingement delay. In addition, with the increase of the initial density
of nuclei, the kinetic transformation behavior approaches than expected for a periodic
distribution of nuclei. This happens because, when increasing the number of nuclei
using the SSI process, a greater ordering of their positions occurs.
Keywords: Computational Simulation; Point Process; Simple Sequential Inhibition;
Recrystallization.



Engenharia Metallrgica, Mestrando, estudante, Universidade Federal Fluminense, Nucleo de
Modelamento Microestrutural, UFF-EEIMVR, Sala C87, Volta Redonda, RJ, Brasil.
Engenharia Metallrgica, Doutorando, estudante, Universidade Federal Fluminense, Nuicleo de
Modelamento Microestrutural, UFF-EEIMVR, Sala C87, Volta Redonda, RJ, Brasil.
Engenharia Metallrgica, Graduando, estudante, Universidade Federal Fluminense, Nucleo de
Modelamento Microestrutural, UFF-EEIMVR, Sala C87, Volta Redonda, RJ, Brasil.
Engenharia Metallrgica, Doutor, professor, Universidade Federal Fluminense, Nucleo de
Modelamento Microestrutural, UFF-EEIMVR, Sala C87, Volta Redonda, RJ, Brasil.



1 INTRODUCAO

O estudo de transformacbes de fase por nucleacdo e crescimento tem sido
amplamente estudada pela metodologia da cinética formal, iniciada com os trabalhos
de Johnson-Mehl, Avrami e Kolmogorov (JMAK) [1-5]. A teoria original JMAK possuia
certas limitagbes, entretanto, foi revisitada e generalizada por Rios e Villa [6,7]
utilizando o conceito de processo de ponto de Poisson.

Um caso especial é a nucleagdo por processo de ponto homogéneo de Poisson,
guando os nucleos estdo aleatdria e uniformemente distribuidos em uma matriz. Neste
caso, diz-se que 0s nucleos sdo estocasticamente independentes, ou seja, ndo
possuem correlacdo entre si. Por outro lado, também pode ser de interesse o estudo
no caso em que os nucleos estéo dispostos na matriz com alguma correlagéo entre si
[8-11].

No entanto, numa transformacdo de fase em um material real, espera-se que a
probabilidade de dois ou mais nucleos de uma mesma fase surgirem préximos seja
pequena. Um exemplo experimental deste fenbmeno é dado por Sudbrack et. al em
seu estudo sobre precipitacdo em uma superliga Ni-Al-Cr [12]. Esse efeito pode ser
emulado pela presencga de uma zona de exclusédo ao redor dos nucleos, proibindo-os
de estarem separados por uma distancia determinada. De modo a simular situacdes
como esta existem processos de ponto definidos de maneira matematicamente
rigorosa, como, por exemplo, os processos Matérn |, Matérn |l, Strauss e Inibicao
Sequencial Simples [13-15].

No presente trabalho, simulou-se computacionalmente a nucleacéo pelo processo de
Inibicdo Sequencial Simples por saturacdo de sitios e o crescimento pelo método do
Cone Causal [16] em uma matriz 2D quadrada. Neste processo, nucleos sao gerados
aleatoria e sequencialmente. Cada nucleo possui uma zona de excluséo de raio r, na
qual ndo podem haver outros nucleos. Os resultados obtidos foram comparados,
utilizando os parametros fracdo volumétrica transformada, caminho microestrutural e
contiguidade, com os modelos analiticos para nucleacdo com processo de ponto de
Poisson e para nucleacao periédica [16—19].

2 DESENVOLVIMENTO
2.1 Transformacgdes de Fase por Nucleacdo e Crescimento

Uma variedade de transformacdes de fase no estado sélido ocorre por nucleacao e
crescimento. Nestas transformagdes, uma nova fase cresce sobre a anterior pela
migracao de uma interface interfasica. O crescimento, portanto, é resultado da difuséo
de atomos através da interface [20]. Um caso relativamente simples é quando os
ndcleos estdo distribuidos aleatoriamente no espaco. Nessa situagéo, a teoria IMAK
prevé que a fragcdo volumétrica transformada de acordo com a Equagéo 1 [21] :

A4(t) =1 — exp(—kt") 1)
Onde A, é a fracdo de area transformada, k e n sdo constantes ajustaveis
experimentalmente. Considerando graos esféricos, taxa de crescimento, G, constante

e nucleacao por saturacao de sitios, a Equacdo 1 toma a seguinte forma [20]:

Ay(t) = 1 — exp(—mN,4G*t?) (2)



Onde N4 é a densidade de nucleos.

Outro parametro que pode ser analisado durante a transformacao € a contiguidade,
bastante Uutil na caracterizacdo da aleatoriedade ou agrupamento dos nucleos,
definida pela Equacéo 3 [22]

o
Cpp = 1P 421 3)

Onde Ljﬁ e Lﬁﬁ séo, respectivamente, a area interfacial interfasica e a area interfacial
transformada por unidade de volume e a e B representam as fases envolvidas na

transformacado. Para o caso de distribuicdo aleatéria e uniforme dos ndcleos, LZB e
Lﬁﬁ seguem as Equacbes 4 e 5 [17]:

ap _ 1 dA4@)

Ly = 4/Ns6  dt (4)
BB _ Y(3/2, Nam(6t?)

Ly = r(3/2) ()

Onde T’ representa a funcdo gama e y a funcdo gama incompleta.

O terceiro parametro analisado neste trabalho € o caminho microestrutural, uma
relacdo entre a area interfacial interfasica transformada por unidade de volume e a
fracdo de volume transformado. A partir dessa medida, € possivel obter mais
informacdes sobre a nucleacdo e o impingement. Para o caso de saturacdo de sitios,
o caminho microestrutural é descrito pela Equacao 6 [22—24]:

L =2fan,a- a2 ©

2.2 Processo de Inibicdo Sequencial Simples

O processo de ponto de Inibicdo Sequencial Simples [13,14] consiste na geragao de
ndcleos sequencialmente. Cada novo nucleo é gerado independentemente dos
ndcleos pré-existentes e, no caso homogéneo, uniformemente na matriz. Se um novo
nacleo é gerado dentro de um raio de inibicdo r de qualquer outro nucleo existente,
entdo este é rejeitado e um novo nudcleo aleatério € gerado. O processo termina
guando n nucleos séo dispostos na matriz ou quando é fisicamente impossivel o
surgimento de um novo ndcleo. No presente trabalho, utilizou-se o software R para a

simulacdo da posicao inicial dos nucleos [14].
2.3 Métodos Utilizados

Para a modelagem da nucleacgé&o e crescimento, utilizou-se o método do Cone Causal
[16] em um programa em linguagem Fortran 2003. Foi utilizada, em todas as
simulagbes, matriz quadrada de 500x500 unidades com condigdes de contorno
periodicas. A matriz foi definida como tendo dimensdo de 1mm x 1mm. A zona de
exclusao foi definida como 5% do lado da matriz (0,05mm), valor para qual seu efeito
€ significativo. Em todos o0s casos, exceto na representacdo grafica das
microestruturas, os resultados obtidos representam a média de 50 realiza¢des.



Avaliou-se a nucleacdo pelo processo de Inibicdo Sequencial Simples com trés
diferentes quantidades médias de nucleos: 50, 100 e 260, ou seja, densidades de
nacleos de N4 = 0,0002 para o primeiro caso, N4, = 0,0004 para o segundo caso e
N, = 0,0010 para o terceiro caso. Neste ultimo, explorou-se o caso extremo, onde ha
saturacdo da matriz, ou seja, adicionou-se novos nucleos até que fosse fisicamente
impossivel a adi¢cdo de outro nacleo. Em todos os casos, o raio de inibicao foi mantido
constante e igual a 5% do comprimento da aresta da matriz.

2.4 Resultados e Discusséao
2.4.1 Evolucao Microestrutural

A seguir é representada graficamente a evolugcdo microestrutural obtida nas
simulac¢des para os trés casos analisados. Na Figura 1 observa-se a disposicéao inicial
dos nucleos em uma das realizacdes. A zona de excluséo é representada pela regido
em cinza. A dimenséo dos nucleos foi exagerada para melhor visualizacdo. Com o
aumento da densidade de nucleos, percebe-se visualmente um maior grau de
ordenac¢do na posi¢cao dos nucleos.

(@) (b)

Figura 1 — Disposicao inicial dos nucleos para o (a) primeiro caso (b) segundo caso e (c) terceiro
caso.

A figura 2 apresenta a microestrutura totalmente transformada para os trés casos
estudados. Obviamente, a visivel diferenca de tamanho dos grdos se deve a
densidade de nacleos de cada caso.

(b)

Figura 2 — Microestrutura totalmente transformada o (a) primeiro caso, (b) segundo caso e (c) terceiro
caso.



2.4.2 Cinética de Transformacao

A fracdo de éarea transformada esta plotada em funcdo do tempo normalizado na
Figura 3. Como a existéncia da zona de exclusao permite um crescimento mais livre
nos estagios iniciais de transformacdo, espera-se que o retardo do impingement
acelere a cinética de transformag&o. Por outro lado, nota-se também uma grande
influéncia da densidade de nucleos na posicdo das curvas. Com o aumento da
densidade de nucleos do primeiro ao terceiro caso, os resultados simulados se
distanciam cada vez mais do previsto pelo modelo JMAK e se aproximam do esperado
para nucleacao periddica devido ao progressivo aumento de ordenacéo das posicoes
iniciais dos nucleos.
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Figura 3 — Fracdo de area transformada em fun¢édo do tempo normalizado para cada caso simulado.

2.4.3 Contiguidade

A contiguidade € um parametro muito sensivel ao processo de ponto utilizado, visto
que fornece uma relacdo entre os perimetros entre as regides transformadas e néo-
transformadas. No caso em que 0s nucleos estdo igualmente dispersos, as interfaces
de dois graos crescendo demorardo mais para se encontrar do que no caso em que
0S nucleos estdo aleatoriamente posicionados. Isto faz com que, para 0S casos
estudados, as curvas de contiguidade figuem abaixo do esperado para Poisson,
conforme pode ser observado na Figura 4. Além disso, assim como a fracdo
transformada, a contiguidade se distancia cada vez mais do esperado para Poisson
com o aumento da densidade de nucleos. Exemplos de efeito contrario ao encontrado
neste trabalho sdo os estudos de Vandermeer [22] e Rios et. al. [25] sobre clusters,
neste caso as curvas ficam acima da curva para Poisson, ja que o impingement ocorre
mais cedo.
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Figura 4 — Contiguidade para cada caso simulado.
2.4.4 Caminho Microestrutural

A Figura 5 apresenta o caminho microestrutural normalizado das transformacdes
simuladas. Assim como 0s outros parametros, os resultados obtidos para o primeiro
caso sdo 0s mais proximos ao previsto pelo modelo analitico de Poisson, mas se
distanciam cada vez mais com o aumento da densidade de nucleos. Em todos os
casos, a fracdo de é&rea interfacial interfasica € consideravelmente maior que o
esperado devido a zona de exclusdo. No entanto, a separacdo mais ordenada dos
nucleos por conta da maior densidade de nucleos no terceiro caso faz com que os
resultados sejam os mais proximos do esperado para nucleagéo periddica.
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Figura 5 — Caminho microestrutural normalizado.

3 CONCLUSAO

Os resultados obtidos permitem identificar as diferencas entre as nucleacbes por
processo de ponto de Poisson, por nucleacdo Periédica e pelo processo de Inibicdo
Sequencial Simples. O aumento da densidade de nucleos neste ultimo resulta em uma
certa ordenacédo da posicdo dos nucleos, conforme destacado na se¢éo 2. A inclusao
de uma zona de inibicdo ao redor dos nucleos provocou um retardamento do
impingement, efeito acentuado com o aumento da densidade de nucleos. O
comportamento das curvas de fracdo volumétrica transformada, contiguidade e
caminho microestrutural se aproximou cada vez mais do esperado para nucleacao
periédica com o0 aumento da densidade de nucleos, se distanciando do esperado para
Poisson. Os desvios encontrados entre os resultados obtidos e aos previstos pelos
modelos analiticos se devem ao fato da quebra da independéncia estocastica do
processo de Inibicdo Sequencial Simples.
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