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Resumo

O objetivo deste trabalho foi avaliar a cinética de recristalizagado primaria de ferro
puro. O material foi laminado a frio até aproximadamente 80% de redugéao e recozido
a 500 e 550 °C com tempos variando de 1 até 120 min. A avaliagdo da cinética foi
possivel com o auxilio de metalografia quantitativa realizada num microscépio 6tico.
A partir destas técnicas foram obtidos, para cada combinacdo de temperatura e
tempo de recozimento, os valores das fragdes volumétricas recristalizadas (V,) que
descrevem a cinética global do fenbmeno. Os resultados demonstraram que esta
pbdde ser bem descrita pelo modelo analitico para a analise da cinética global da
recristalizacédo proposto por Johnson, Mehl, Avrami e Kolmogorov (modelo JMAK).
Palavras-chave: Ferro puro; Laminacéao a frio; Recristalizacdao; Modelo JMAK .

ASSESSMENT OF THE PRIMARY RECRYSTALLIZATION IN PURE IRON
Abstract
We evaluated the primary recrystallization kinetics of pure iron. The material was cold
rolled up to approximately 80% in thickness and annealed at 500 and 550°C with
soaking times varying between 1 and 120 min. The recrystallization kinetics has been
evaluated by means of quantitative metallography of planar sections in optical
microscopy. The values of the recrystallized volumetric fractions (V,) used to
describe the global kinetics of the process were obtained for each combination of
temperature and annealing time. The results demonstrated that the recrystallization
kinetics in pure iron could be fairly described by the analytic model proposed by
Johnson, Mehl, Avrami e Kolmogorov (JMAK model).
Key words: Pure iron; Cold rolling; Recrystallization; JMAK model.
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1 INTRODUGAO

O objetivo da determinagao da cinética de recristalizacdo de um metal ou liga é
permitir prever a obtencdo de microestruturas adequadas para cada tipo de
aplicacao. Contudo, para atingir este objetivo, deve-se conhecer a cinética da
transformacao, as alteragdes da textura cristalografica e do tamanho de gréo apés a
recristalizacdo. A analise da cinética de recristalizacdo, englobando os estagios de
nucleagcdo e crescimento, poderia ser facilmente realizada se fosse possivel
acompanhar o fendbmeno ocorrendo in situ. Todavia, a caracteristica opaca dos
metais e o estado da arte da ciéncia da recristalizagdo dificultam este tipo de
estudo.l” A recém-desenvolvida técnica de difracdo de raios-X em trés dimensdes
parece bastante promissora. Ela utiliza uma fonte de luz sincrotron de alta energia
capaz de ser transmitida através de metais como o aluminio e o cobre, por exemplo,
permitindo determinar a cinética de recristalizagdo in situ em metais deformados.**
Como esta técnica ainda n&o esta disponivel para a maioria dos grupos de pesquisa,
técnicas convencionais mais simples e, também, confiaveis, tais como o estudo em
secdes planas com o auxilio de microscopia e estereologia, podem ser utilizadas.'!
Para o estagio da nucleagdo, como ressaltado por Vandermeer,” o procedimento
experimental & extremamente dificil, lento e impreciso na maioria das vezes. Todos
estes aspectos corroboram para a auséncia de um modelo analitico, até os dias
atuais, capaz de prever a taxa de nucleacgdo da recristalizacdo.l"* Para a etapa de
crescimento do novo grdo, mesmo persistindo os problemas experimentais e de
interpretacao, é possivel obter a taxa média global da migragao do contorno de grao
avangando sobre a matriz deformada/recuperada.

Devido as restricoes experimentais para a analise das etapas de nucleacido e
crescimento em separado no processo de recristalizagdo, em muitos casos tém se
utilizado a taxa global de recristalizacdo. Os métodos que possuem este fim sao
chamados indiretos. O método indireto mais conhecido, o qual sera utilizado neste
trabalho para ajustar os dados experimentais, € o de JMAK (Johnson, Mehl, Avrami
e Kolmogorov). Este método se propde a descrever, matematicamente, por meio da
Equacdo generalizada (1), a cinética de recristalizagdo partindo da etapa de
nucleacdo, passando pelo crescimento das regides recristalizadas até, por fim, a
microestrutura recristalizada final.

V, =1 —exp (-Bt") (1)

Na Equacao (1), V, é a fracdo volumétrica recristalizada, t € o tempo de recozimento
e B e k s&o constantes. Com este método, pode-se inferir sobre os estagios de
nucleagao e crescimento dos novos graos durante o processo de recristalizagdo. No
presente trabalho, a generalizagdo do modelo JMAK (Equacéo 1) € aplicada para a
representacdo da cinética global de recristalizagdo do ferro puro e, ainda, para
permitir inferir sobre as taxas de nucleagdo e crescimento dos novos graos.

2 MATERIAIS E METODOS

O ferro utilizado neste trabalho foi obtido via fusédo a vacuo do ferro puro eletrolitico
comercial. A analise quimica do ferro puro realizada por espectrometria de plasma
revelou a presenga de 41 ppm-C, 940 ppm-Mn, 160 ppm-Si e, ainda, outros
elementos residuais com teores abaixo de 20 ppm (em peso). O tarugo de ferro puro
foi entdo cortado e laminado a frio em um laminador piloto da marca FENN do tipo
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two-high/four-high modelo 4-105 até 80% de redugdo na espessura. Para a
determinacao da cinética de recristalizacdo foram realizados tratamentos térmicos
com as temperaturas de 500 e 550°C e intervalos de tempo de acordo com cada
temperatura. Para a temperatura de encharque de 500 °C, foram utilizados tempos
de 1, 5, 10, 30 e 60 min., e, para 550 °C, 1, 5, 10, 30, 45 e 60 min.. Todos os
tratamentos térmicos foram realizados em um forno Lindberg Blue com as amostras
devidamente encapsuladas em vidros de quartzo. A analise metalografica foi
realizada com um microscoépio o6tico Zeiss Axiophot.

3 RESULTADOS E DISCUSSAO

A primeira etapa da metodologia de analise da cinética de recristalizagdo foi a
construgéo dos graficos de Avrami. Estes graficos permitem, com precisao, obter as
constantes B e k da Equacgédo 1, onde os coeficientes angulares s&o iguais aos
valores de k e os coeficientes lineares definem os valores de B. A Figura 1 mostra os
graficos de Avrami para as temperaturas de 500 e 550°C, respectivamente.

6 6
4t . 4
2 2
_ 0 _ 0
>? -2 ; -2
< 4 z -4
T 6 z 6
T 8
10 f ] -10
! In (In(1-W)) = 2,5316 In(t) - 9,4926 In (-In(1-)) = 4,1204 In(t) - 10,115
-12°¢ R? = 0,8355 T -2 F R?=0,9126
14 : - 14 -
0 2 4 6 0 2

In (t) In (t)

(a) (b)

Figura 1 — Graficos de Avrami para as temperaturas de (a) 500 e (b) 550 °C.

A analise dos graficos mostrados na Figura 1 permite afirmar que as regressdes
lineares foram bem sucedidas, uma vez que os indices de correlagao ficaram acima
de 80%. Neste caso, para compreender a variagdo encontrada nos graficos de
Avrami, é importante salientar que a determinacdo da fracdo volumétrica
recristalizada, V,, além de possuir um erro experimental intrinseco, ndo € simples,
pois requer que todas as interfaces entre as regides recristalizadas e nao-
recristalizadas estejam bem delineadas, ou seja, a micrografia deve possuir alto
padrao de qualidade. A Tabela 1 sumariza os resultados obtidos de B e K.
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Tabela 1 — Valores obtidos de B e k pela regressdo da fracdo volumétrica recristalizada (V,) aos
graficos de Avrami.
Constantes da

500°C 550 °C Média
Equacéo (1)
k 2,53 4,12 3,32
B 4,04E-5 3,86E-5 3,95E-5

Com o objetivo de inferir sobre a forma de nucleagao da recristalizagao, valores de k
sao fornecidos pelo método de JMAK. Desta forma, para uma recristalizagao
ocorrendo em um sistema tridimensional, a constante k pode assumir dois valores,
dependendo das seguintes premissas: (1) Para casos onde a nucleagao ocorre por
saturagao de sitios, ou seja, ndo ocorre nucleagcado durante a fase de crescimento
das regides recristalizadas, k é igual a 3; e (2) Para casos onde existe uma taxa de
nucleacado constante, k é igual a 4. De acordo com os valores de k mostrados na
Tabela 1 e os pré-definidos pelo método de JMAK, observa-se que o método nao
pode ser utilizado com exatidao para se inferir sobre a forma de nucleagao dos
novos graos, pois a constante k exibe valores iguais a 2,53 e 4,12 para 500 e 550°C,
respectivamente. Este fato, a priori, impossibilita situar a forma de nucleagdo como
saturacido de sitios ou nucleagdo constante. No presente estudo, a impossibilidade
do método prever o modo de nucleacdo pode estar correlacionada com as suas
hipoteses simplificadoras ndo completamente satisfeitas. Por exemplo, a taxa de
nucleagao para o ferro puro deste trabalho pode nao ser constante, a taxa de
crescimento dos novos graos pode n&o ser linear, o crescimento pode néo ser
isotrépico e, ainda, a nucleagao pode nao ser aleatéria nem homogénea.

Mesmo com a impossibilidade da inferéncia da forma de nucleacao, a partir dos
valores de B e k apresentados na Tabela 1, foi possivel construir as curvas
sigmoidais que descrevem a cinética global do processo de recristalizacdo. As
curvas sigmoidais s&o apresentadas na Figura 2 que, ainda, exibe as fragdes
volumétricas recristalizadas médias e os seus respectivos desvios padrao para cada
tempo e temperatura correspondente.
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Figura 2 — Curvas sigmoidais obtidas a partir dos valores de B e k para as temperaturas de (a) 500 e
(b) 550 °C. Os dados da fragcdo volumétrica recristalizada, para cada tempo e temperatura, sdo
apresentados simultaneamente.

De acordo com a Figura 2, é possivel observar que a cinética da recristalizagcao €
mais rapida a 550°C. Observa-se ainda que para a temperatura de 500°C, a
recristalizacao termina para um tempo de 154 min. e, para a temperatura de 550 °C,
o tempo necessario para o término do processo € de apenas 25 min.. Estes efeitos
podem ser explicados, segundo Vandermeer,”! pelo maior tempo necessario de
incubacao da fase de nucleagdo da recristalizagdo quando se utiliza uma baixa
temperatura ou, ainda, se deve a “perda” de energia associada ao processo de
recuperacao em metais de alta energia de defeito de empilhamento (EDE), como é o
caso do ferro puro.l"* A energia de defeito de empilhamento é gerada por um defeito
planar e, como seu préprio nome diz, € uma regido no cristal onde a sequéncia
regular de empilhamento atémico foi interrompida. Em geral, os valores de EDE
podem variar de 1-1000 mJ/m?.

A partir das temperaturas do tratamento isotérmico, 500 e 550°C, e, ainda, uma
terceira temperatura auxiliar de 450°C, e dos tempos necessarios para que o ferro
puro atingisse a fragao recristalizada de 50%, foi possivel determinar a energia de
ativagdo aparente (Qgp) para a recristalizacdo do ferro puro, o que significa
considerar os fendmenos recuperagao e recristalizagao. A Figura 3 mostra o grafico
de In (1/to5) versus 1/T, o qual permite a determinacdo da energia de ativagéo
aparente.
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Figura 3 — Gréfico de In (1/to5) versus 1/T, o qual permite a determinagéo da energia de ativagéo

aparente para o processo global de recozimento do ferro puro. O valor do coeficiente angular da reta
é igual a —Q,,/RT.

De acordo com a teoria de Gottstein e Shvindlerman,® a energia de ativacdo da
recristalizacdo pode ser comparada a energia de autodifusdo para os metais puros
somente como o limite superior. Ainda de acordo com esta teoria, a energia de
ativacdo da recristalizagdo equivale a energia de ativagdo para a difusdo pelo
contorno de grdo. Algumas medidas experimentais ratificam esta afirmagao, por
exemplo, a energia de ativagdo para a recristalizagcdo do cobre € de cerca de 71
kJ/mol e a sua energia para a difusao pelo contorno de grao é de aproximadamente
73 kdJ/mol, enquanto que a energia de ativagao para autodifusdo é da ordem de 200
kJ/mol. Para o ferro puro deste trabalho, a energia de ativagdo encontrada para o
processo global de recozimento foi de 130 kd/mol e, ratificando a teoria exposta
acima, este valor concorda melhor com a energia de ativagao para a difusdo pelo
contorno de grao do ferro, 174 kd/mol. Similarmente aos valores encontrados para o
cobre, o valor da energia de autodifusdo do ferro puro, 239 kJ/mol, pode somente
ser tomado como um limite superior. A explicagao para este fendbmeno se apdia na
dissipacdo de volume que ocorre durante a recristalizagdo, ou seja, ocorre a
transformacdo de uma regido de baixa densidade em outra de alta devido a
presenca de discordancias.*® Assim, a acomodacdo necessaria de vazios ou
lacunas acima do valor de equilibrio pode ser resumida na presenca de caminhos de
alta difusividade.

A diferenga encontrada entre a energia de ativacdo aparente (Qgp) para o
recozimento do ferro puro e a sua energia de ativagdo pelo contorno de grao,
aproximadamente 44 kJ/mol, a priori, pode ser atribuida a presenca de impurezas
em solugdo solida. Para ligas onde impurezas estdo presentes, a energia de
ativagdo parece concordar melhor com a energia de difusdo da impureza pelo
solvente,*® como é o caso da impureza de cobre em aluminio.”” No caso do ferro
puro, devido as diferentes solugdes soélidas, mesmo em quantidades pequenas,
deve-se esperar uma situagdo complexa, pois varias energias de difusdo tomaréo
parte durante a transformacao.

A evolugdo da recristalizacdo do ferro puro, para a temperatura de 500°C, é
apresentada na Figura 4. Excetuando-se as diferentes taxas de reacgao, intrinsecas
as temperaturas de recozimento, a evolugao microestrutural concorda bem com os
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resultados obtidos por outros autores, como Carvalho® e Réglé et al.! para os acos

ultrabaixo- C, Zhang et al.® e Driver et al® para o ferro de ultra-alta pureza. O
processo de recristalizagdo se inicia com a nucleagdo de novos graos junto as
bandas de deformagéo e, progressivamente, a banda vai sendo consumida, tanto
pela nucleagao de novos graos quanto pelo crescimento dos mesmos.

De acordo com Driver et al,.'”! as bandas que exibem nucleacdo preferencial no ferro
de ultra-alta pureza possuem orientagcao cristalografica {111}<uvw>, ou seja,
pertencentes a chamada fibra gama. Ainda segundo Driver et al,.”! as bandas de
deformacgado que permanecem sem a presenga de novos graos possuem orientacao
cristalografica {100}<uvw> ou fibra alfa. O comportamento microestrutural obtido
para o ferro puro deste trabalho é bastante similar e, mesmo sem a realizacido de
medidas diretas de textura, a partir das informag¢des acima e observagdes quanto
aos locais preferenciais de nucleagao, foi possivel inferir sobre a orientagao
preferencial dos grdos presentes nos estados deformado e recristalizado. Neste
caso, a taxa de nucleacdo foi maior onde o ataque quimico foi mais pronunciado
(regides escuras ao microscopio optico). Desta forma, pode-se inferir que as regides
na microestrutura que apresentam coloragdo escura fazem parte da fibra gama e,
por outro lado, as regides mais claras fazem parte da fibra alfa. Em resumo, o
processo de recristalizagdo do ferro puro deste trabalho pode ser descrito como: (i)
Novos graos sao nucleados preferencialmente nas regides escuras ou, de acordo
com as hipoéteses acima, nas fibras gama; (ii) os novos graos recristalizados
consomem as fibras gama com uma taxa de crescimento pequena e, finalmente; (iii)
alguns graos pertencentes a fibra gama, adjacentes as fibras alfa, “invadem” estas
regides e se inicia 0 seu consumo com taxa maior do que era apresentada na fibra
gama. Todo este processo faz com que a microestrutura seja heterogénea em
termos de tamanho de gréo recristalizado, ou seja, nos locais onde existia a fibra
gama (maior energia armazenada) a nucleagao é mais intensa e o tamanho de gréao
médio € menor. Ao contrario, nas regides onde ndo houve marcada nucleagéo (fibra
alfa), o tamanho de grao é maior. Desta forma, para o ferro puro deste trabalho, no
estado recozido, a distribuicdo de tamanhos de grdo exibe comportamento bimodal,
onde se esperaria comportamento monomodal apds a recristalizagao primaria.
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Figura 4 — Evolugado microestrutural apds recozimento isotérmico (500 °C) para os tempos de (a) 1,
(b) 5, (c) 10, (d) 30 e (e) 60 min.

4 CONCLUSOES

Baseado nos resultados obtidos a partir dos procedimentos experimentais realizados
para o estudo da cinética de recristalizagédo do ferro puro, pode-se concluir:

e O modelo JMAK nao pbde ser utilizado com exatidao para inferir sobre a
forma de nucleagédo dos novos gréos, pois a faixa de valores da constante k
variou desde 2,53 até 4,12.

e Para o ajuste dos dados experimentais em estudos de recristalizagdo, o
modelo JMAK se mostrou eficiente.

e O valor da energia de ativagdo aparente (Qa,) do processo global de
recristalizacdo do ferro puro concordou mais com o valor da difusdo do ferro
pelo contorno de grao do que para a autodifusdo.

e A evolugdo microestrutural durante o processo de recristalizagao do ferro puro
deste trabalho concordou com a evolugdo microestrutural em ferros puro de
ultra-alta pureza.®
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