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Resumo

Recentemente, Alves et. al.desenvolveram um novo modelo analitico valido para
PSN, bem como para transformacgdes por nucleagcdo e crescimento nas quais os
nucleos estdo localizados na interface de particulas esféricas.Desse modo, esse
trabalho realiza simulagdes computacionais em 3D, pelo método do cone causal,de
transformacdes de fase e recristalizacdo em que a nucleagao da nova fase ocorre na
interface de inclusbes nao metalicas e aplica a esses casos 0 novo modelo analitico
de Alves et. al. As inclusbées ndo metalicas consideradas foram as presentes nos
acgos e, segundo a norma ASTM-E45, dos tipos: A (Sulfeto), B (Alumina), C (Silicato)
e D (Oxido).As simulacdes foram comparadas diretamente com o novo modelo de
Alves et. al. e concluiu-se que ambospodem ser utilizados no modelamento dessas
transformacdes e que o novo modelo analitico pode ser bem aplicado a esses casos
apenas se conhecendo o Sy e o raio médio das inclusdes ndo metalicas, o que pode
ser medido facilmente pelo experimentalista.

Palavras-chave:Transformagbes de Fase; Recristalizacdo; Nucleacdo em
Particulas; Simulagdo Computacional.

NEW MODEL FOR NUCLEATION ON PARTICLES APPLIED TO NON-METALLIC
INCLUSIONS IN STEELS
Abstract
Recently, Alves et. al. have developed a new analytical model valid for PSN as well
as for nucleation and growth transformations in which nuclei are located at the
interface of spherical particles. Thus, this work aims to perform 3D computational
simulations, by the causal cone method, of phase transformations and
recrystallization in which the nucleation of the new phase occurs at the interface of
non-metallic inclusions and applies to these cases the new analytical model of Alves
et. al. The non-metallic inclusions considered were those present in steels and,
according to the ASTM-E45 standard, of the types: A (Sulfide), B (Alumina), C
(Silicate) and D (Oxide). The simulations were compared directly with the new model
of Alves et. al. It was concluded that both can be used in the modeling of these
transformations. The new analytical model can be well applied to these cases with
parameters that can be easily measured by the experimentalist. The Sy and the
average radius of the non-metallic inclusions.
Keywords: Phase Transformations; Recrystallization; Nucleation onParticles;
Computer simulation.
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1 INTRODUGAO

Os trabalhos de Johnson e Mehl[1], Kolmogorov[2] e Avrami[3], conhecidos
como JMAK, séo a base do modelo largamente empregado no modelamento das
transformacdes por nucleacéo e crescimento. A esse modelo também se da o nome
de cinética formal. O modelo de JMAK foi idealizado ainda nos anos 1930 e até a
atualidade ja foi revisitado por varios pesquisadores que o generalizou de varias
formas[4-6].

Claro é que nas transformacdes por nucleagao e crescimento, uma das
etapas mais importantes, se ndo a mais importante, € a etapa da nucleacdo. Nesse
trabalho considerou-se a transformacado em que a nucleagao da nova fase ocorreu
na interface de inclusbes ndo metalicas que sdo comumente encontradas em acos.
Buscou-se reportar os casos explicitos na norma ASTM-E45[7], assim as inclusdes
nao metalicas consideradas foram: Tipo A (Sulfeto), Tipo B (Alumina), Tipo C
(Silicato) e Tipo D (Oxido). Em todos os casos buscou-se reproduzir a classificacdo
da ASTM-E45[7] de série grossa, e severidade de nivel 3, considerando-se a
geometria das inclusbes como aquelas reportadas em produtos submetidos a
laminagéo.

A nucleacado em particulas pode ocorrer em varios casos, do ponto de vista da
teoria classica de nucleagdo ela pode ser considerada como uma nucleagao
heterogénea, que por sua vez tem vantagens fisicas com relagdo a nucleagao
homogénea. A vantagem da nucleagdo heterogénea ocorre, pois, a barreira
energética para a nucleagao nesse caso € menor, € também pelo fato do volume do
novo nucleo ser menor, apesar de mantido o seu raio critico.

Bott e Rios[8] empregando os conceitos classicos de nucleagao, estudaram a
efetividade que as inclusbes n&do metalicas esféricas tem ao agirem como sitios de
nucleacao para a ferrita acicular em metal de solda. Eles adotaram o conceito de
nucleacdo heterogénea para a nucleagdo nas particulas ndo metalicas e
demostraram que inclusbes maiores sdo mais efetivas na nucleagdo da ferrita
acicular do que as pequenas, uma vez que quanto maior as inclusdes, mais
heterogénea se torna a nucleagéo.

Em se tratando de recristalizagdo, a complexidade das subestruturas geradas
pela deformacgéo deve ser considerada. Quando ocorre deformacao no material, a
particula causa um efeito na regido do seu entornoo que, em muitos casos favorece
a nucleacdo. Esse fenbmeno é bem conhecido por nucleagdo estimulada pela
particula, do inglés, “ParticleStimulatedNucleation’, PSN e & objeto de estudo de
diversos pesquisadores[9—11]. O PSN é de grande interesse em recristalizagdo uma
vez que nucleos que surgem por PSN tem a tendéncia de possuirem textura
aleatoria, em contrapartida nucleos que surgem fora dessa regido apresentam
componentes de textura[12—14]. Vale observar que o PSN ndo é o unico mecanismo
para a nucleacdo em recristalizacdo, a presenga de outros sitios também pode
ocorrer, como por exemplo os contornos de grao[15].

Zhang et al.[16] fizeram um estudo em 2D e em 3D da ocorréncia do PSN em
uma liga de Al. Eles encontraram significativas diferengas a respeito dos dados
obtidos da transformagdo quando a analise passou de 2D para 3D. Assim,
evidenciaram que pode haver interpretacdes equivocadas ao se analisar em 2D visto
que as particulas se estendem pela sec¢ao transversal a secdo 2D em analise.

Cocket al.[14] propuseram um modelo para a recristalizacdo de ago baixo
carbono laminado a frio com a presencga de precipitados, baseando-se na teoria de
JMAK. As particulas de cementita neste material agem como sitios para a nucleagao



dos graos recristalizados, ocorrendo o PSN. Segundo os autores seu modelo foi
razoavelmente bom ao predizer a fragdo volumétrica recristalizada dos casos
estudados, mas que ele ligeiramente subestima o efeito de particulas grandes e
superestima o efeito de particulas pequenas.

Alves et. al.[17], baseando-se em JMAK, desenvolveram um modelo analitico
empregando conceitos de geometria estocastica para transformagdes por nucleagéo
e crescimento nas quais os nucleos estdo localizados na interface das particulas de
segunda fase. Seu modelo analitico € valido para PSN durante a recristalizagao,
bem como para transformacdes de fase que tenham a nucleacdo na interface de
precipitados previamente existentes. Este novo modelo emprega a saturagcédo de
sitios e é capaz de modelar a curva da cinética ao longo de toda a transformacgao.

Porém, ainda que se adote os modelos analiticos para o modelamento dessas
transformacoes, para a obtencao das possiveis microestruturas que o material pode
apresentar, se faz necessario o uso das simulagdes computacionais.Desse modo,
esse trabalho realiza simulagdes em 3D, pelo método do cone causal, de
recristalizacdo ou transformacdes de fase por nucleagéo e crescimento, nas quais a
nucleagcdo da nova fase se da na interface de inclusées ndo metalicas que sao
comumente encontradas em acos e aplica a esses casos 0 novo modelo analitico de
Alves et. al[17]. As simulagdes foram comparadas diretamente com o novo modelo
de Alves et. al.[17]e ao modelo JMAK,assim, pode-se garantir que as simulagdes e o
novo modelo analitico podem ser utillizadas no modelamento dessas
transformacgoes.

2 MODELO ANALiTI(}O PARA TRANSFORMAGOES COM NUCLEAGAO NA
INTERFACE DE PARTICULAS

O modelo classico de JMAK obtém a fragdo volumétrica transformada em
funcdo do tempo de transformacido levando em consideracdo que os nucleos
estejam distribuidos no espago de maneira uniformemente aleatéria. Porém na
pratica nem todas as situacbes atendem essa condi¢gdo, por isso varios
pesquisadores buscam generalizar o modelo de JMAK para situagdes mais
complexas. O trabalho classico de Cahn[4] foi um dos primeiros a tratar do assunto.

Também generalizando o modelo JMAK,Alves et. al.[17], desenvolveram uma
expressao exata para o caso da nucleagao na interface de particulas esféricas. Para
tal, eles utilizaram as seguintes consideragdes: as particulas devem estar
aleatoriamente distribuidas na matriz, e a nucleagao deve ocorrer por saturacdo de
sitios e na superficie dessas particulas. Essa nucleacdo na superficie das particulas
também é aleatdria e segue a distribuicdo de Poisson homogénea[18] com uma
média de nucleos por unidade de area de particulas. Por conveniéncia, mostra-se
nesse trabalho as Equacbes 1 e 2, para a cinética da transformacéao retiradas de
Alves et. al.[17].
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Onde: G é a velocidade de crescimento, R é o raio da particula, t € o tempo

da transformacao, ¢ € a média de nucleos por unidade de area da particulae 1 € o
numero de particulas por unidade de volume.

Derivando-se as Equacdes 1 e 2, encontra-se a area superficial entre material
transformado e nao transformado por unidade de volume, Sy.

3 METODOLOGIA

Para as simulagdes desse trabalho considerou-se uma matriz cubica de 300 x
300 x 300 células, também cubicas. Simulou-se a transformacao de uma fase inicial
que contém inclusdes ndao metalicas, denominada matriz, em uma outra fase, porém
0s nucleos dessa nova fase surgiram na superficie das inclusées nao metalicas.

Objetivou-se a nucleagédo de 1 nucleo por inclusdo, porém o novo modelo de
Alves et. al.[17], ndo considera que haja “impingement’ entre as particulas, logo para
se manter o numero de nucleos por unidade de area das particulas, Na, constante,
assim como no modelo analitico, fez-se necessario calcular, com base no Sy das
inclusdes simuladas o verdadeiro numero de nucleos que foram inseridos em cada
simulagdo, assim, um numero de nucleos N, foi predefinido. Ressalta-se que essa
nucleagdo ocorreu por saturacdo de sitios e seguiu a distribuicdo de Poisson
homogénea na area superficial das inclusdes, ou seja, com essa condicdo podem
haver inclusbes com mais de um nucleo e inclusées sem nenhum nucleo.

Com o objetivo de simular um espago amostral infinito, adotou-se condigdes
de contorno peridédicas em todas as dire¢cbes da matriz cubica. A velocidade de
crescimento, G, foi adotada constante e igual ao incremento de 1 célula unitaria.

As inclusbes geradas foramuniformemente distribuidas na matriz e
cresceram, cada uma com a forma geométrica especifica, até atingirem o tamanho
meédio desejado, ressalta-se que cada inclusédo € independente, sendo assim podem
haver inclusbes maiores e menores na mesma matriz.

Como foi dito na introducdo buscou-se nesse trabalho reportar os casos
explicitos na norma ASTM-E45[7], assim as inclusdes ndo metalicas consideradas
para as simulagdes foram: Tipo A (Sulfeto), Tipo B (Alumina), Tipo C (Silicato) e Tipo
D (Oxido). Em todos os casos buscou-se reproduzir a classificacdo de série grossa,
e severidade de nivel 3, considerando-se a geometria das inclusées como aquelas
reportadas em produtos que foram submetidos a laminacdo. A relagao de tamanho e
quantidade de inclusdes adotadas nas simulagdes encontram-se na Tabela 1.

Tabela 1. Tamanho e quantidade de inclusGes adotadas nas simulagdes.

~ , Quantidade média de Quantidade total
Inclusées | Comprimento | Largura inClUSG | de incluss
Tipo (um) (um) inclusdes por plano e inclusGes na
(corte 2D) matriz
A
(Sulfeto) 150 10 7 525
B
(Alumina) 12.5 12.5 25 120
C 300 10 3 225




(Silicato)

D

(Oxido) 12.5 12.5 36 2160

Para os casos do Tipo A e Tipo C, nas simulagdes considerou-se formato de
bastdes com extremidades esféricas para as inclusbes. Para o caso do Tipo B,
considerou-se formato esférico para os precipitados, porém os mesmos encontram-
se em uma regiado restrita de 60 um nos eixos y e z, sendo distribuidos ao longo de
todo eixo x. Para o caso do Tipo D, considerou-se formato esférico e particulas
uniformemente distribuidas na matriz.

3.1 Dimensionalizagao da Matriz

A dimensionalizagdoda matriz ocorreu de maneira simples buscando-se
reproduzir a area de observacao explicitada na ASTM-E45[7] que é de 710 um. Essa
medida, porém, refere-se aos eixos em um plano em 2D. Assim, por questdes de
conveniéncia nas simulagdes considerou-se uma matriz em 3D com 300 x 300 x 300
células, ou 750 ym x 750 ym x 750 um, portanto cada célula cubica da matriz
equivale a 2,5 uym.

Ressalta-se, entretanto, que essas medidas sao arbitrarias, pode-se atribuir
qualquer valor de escala as células cubicas, nesse trabalho apenas buscou-se, para
a conveniéncia dos leitores, se aproximar das dimensdes abordadas pela norma
ASTM-E45[7].

4 RESULTADOS E DISCUSSAO

Como resultados realizou-se uma comparagao direta entre as simulacdes e
os modelos analiticos de JMAK e Alves et. al.[17]. Para tal se construiram graficos
da cinética da transformagdo em fungdo do tempo, curva V\ versus Tempo e
também graficos do caminho microestrutural[6], curva Sy,versus V. Nesses graficos
os dados das simulagdes foram representados por pontos, os dados previstos pelo
modelo de Alves et. al.[17]foram representados por linha tracejada, e por fim os
dados previstos pelo modelo analitico de JMAK foram representados por linha cheia.
Para facilitar a leitura dos graficos nem todos os pontos de simulagdo foram
representados.

Vale se destacar que o modelo de Alves et. al.[17]considera a presenca de
particulas esféricas e nesse trabalho as inclusées Tipo A e Tipo C tiveram
geometrias de bastdes. Apesar dessa diferenga nas geometrias das particulas, o
modelo foi facilmente ajustado apenas se calculando um novo valor do parémetro c,
média de nucleos por unidade de area da particula. Para o caso de particulas
esféricas o parametro ¢ pode ser estimado pela Equacao (3), em que R é o raio
meédio das particulas.

e N (4 R?) 3)

~ Area superficial das particulas

Ja para o caso de inclusées em forma de bastdo o parametro ¢ pode ser
estimado pela Equagédo (4), que € proxima da Equagdo (3), porém leva em
consideragao a area do bastao, um cilindro com extremidades esféricas, nesse caso
R é o raio médio dos bastdes.




.- N[(2mRh) + (4 R?)] )

~ Area superficial das particulas

Um fato interessante € que por meio dessa técnica, para se ajustar o modelo
a particulas com geometrias diferentes, se faz necessario apenas o conhecimento
do Sy das inclusdes ndo metalicas e o raio médio das inclusdes, o que pode ser
medido facilmente pelo experimentalista.

Para todos os casos estudados nesse trabalho também se demonstrou as
microestruturas geradas através da simulagdo computacional. Nas microestruturas
as inclusdes nao metalicas foram representadas pela cor preta, e os graos da nova
fase formada,pela cor cinza.

4.1 Inclusoes Tipo A (Sulfeto)

Nesse caso o numero de inclusdes ndo metalicas foi de 525, como descrito
na Tabela 1. Assim, o numero de nucleos, N, calculado foi de 719. Na Figura 1, tém-
se Otima concordancia entre a simulagdo computacional e o modelo de Alves et.
al[17]. Através da Figura 1-a, observa-se claramente que a cinética da
transformacao é bem descrita pelo modelo, assim como na Figura 1-b, o Sy também
apresenta uma 6tima concordancia. Ja o modelo JMAK nao apresenta uma boa
concordancia, como ja era esperado, uma vez que JMAK considera uma nucleagéo
uniformemente aleatéria, condicdo que nao é abordada pelo processo de nucleacao
na superficie dos precipitados. Na Figura 2 observa-se a presencga das inclusdes na
matriz em 2D e 3D, assim como amicroestrutura simulada desse caso.
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Figura 1.Resultados da transformagdo com nucleagcédo em inclusdes do Tipo A (Sulfeto). (a) Vi versus
tempo. (b) Caminho microestrutural.
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Figura 2.Representagdo damicroestrutura simulada da transformagdo com nucleagdo em inclusdes
do Tipo A (Sulfeto). (a) Secédo 2D da matriz demonstrando a nucleagdo nas inclusées no plano xy,
onde x é a diregdo de laminagdo. (b) Matriz em 3D demonstrando a nucleagao nas inclusdes. (c)
Matriz totalmente transformada.

4.2 Inclusodes Tipo B (Alumina)

Para esse caso em particular as inclusdes foram consideradas esféricas e
distribuidas em uma faixa central da matriz, de modo que a faixa foi escolhida como
30 pym para cima e para baixo do plano central da diregdo y e z, respectivamente.
Portanto, essa faixa tem um total de 60um no centro da diregdo y e z, englobando
toda a diregdo x, como pode ser observado na Figura 3. Por questbes de
conveniéncia, para o acompanhamento efetivo da transformagdo, considerou-se a
regiao delimitada pelo cubo pontilhado da Figura 3, assim a matriz de 300 x 300 x
300 células nesse caso foi considerada como uma matriz de 60 ym x 60 pm x 60um.
A grosso modo, esse fato € semelhante a dar um zoom a matriz cubica original com
750 pm x 750 pm x 750um.

Na matriz de 750 ym x 750 ym x 750um o numero de inclusdes ndo metalicas
foi de 120, como descrito na Tabela 1. Para a matriz de 60 pm x 60 ym x 60um foi
considerado um numero compativel de inclusdes, o equivalente a 50 particulas, com
0 numero de nucleos, N, calculado de 41. Ambos os resultados apresentados nas
Figuras 4 e 5 sdo da matriz de 60 pm x 60 ym x 60um. Pode-se observar na Figura
4 que, mesmo com nova dimensdo na matriz de transformacgéo, também ha o6tima
concordancia entre a simulagdo computacional e o modelo de Alves et. al[17].
Porém, assim como no caso anterior, a simulagcdo em questdo nao foi bem
modelada pelo modelo de JMAK. Na Figura 5 observa-se a presenga das inclusdes
na matriz em 2D e 3D, assim como amicroestrutura simulada desse caso.
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Figura 3.Representacdo dalocalizagao das inclusﬁeé- doTipo B (Alumina)em 3D. A regido pontilhada
representa a nova matriz considerada para a simulacéo.
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Figura 4.Resultados da transformacdo com nucleagdo em inclusées do Tipo B (Alumina). (a) Vy
versus tempo. (b) Caminho microestrutural.
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Figura 5.Representacdo damicroestrutura simulada da transformagdo com nucleagdo em inclusdes
do Tipo B (Alumina). (a) Seg¢ado 2D da matriz demonstrando a nucleagéo nas inclusées no plano xy,
onde x é a diregdo de laminagdo. (b) Matriz em 3D demonstrando a nucleagdo nas inclusdes. (c)
Matriz totalmente transformada.

4.3 Inclusoes Tipo C (Silicato)

Como reportado pela ASTM-E45[7], as inclusdes Tipo A e Tipo C tem grande
semelhanca, portanto, para esse caso a simulacao foi semelhante ao caso do Tipo A
mostrado na sec¢ao 4.1. Nesse caso o numero de inclusdes ndo metalicas foi de 225,
como descrito na Tabela 1. O numero de nucleos, N, calculado foi de 318. Na Figura
6, novamente tém-se Otima concordancia entre a simulagdo computacional e o
modelo de Alves et. al.[17]tanto no V\ quanto em Sy.Também do mesmo modo aos
casos anteriores € observado que o modelo JMAK n&o apresenta uma boa
concordancia. Na Figura 7 observa-se a presenca das inclusbées na matriz em 2D e
3D, assim como amicroestrutura simulada para esse caso. Comparando-se a Figura
7 com a Figura 2 observa-se facilmente que o caso Tipo A, Figura 2, tem muito mais
inclusdes e que apesar de as inclusdes entre o Tipo A e Tipo C terem a mesma
geometria nas simulagdes, elas possuem tamanhos diferentes.
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Figura 6.Resultados da transformagdo com nucleagdo em inclusdes do Tipo C (Silicato). (a) Vy
versus tempo. (b) Caminho microestrutural.
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Figura 7.Representacdo damicroestrutura simulada da transformagdo com nucleagdo em inclusdes
do Tipo C (Silicato). (a) Se¢ado 2D da matriz demonstrando a nucleagio nas inclusdes no plano xy,
onde x é a diregdo de laminagdo. (b) Matriz em 3D demonstrando a nucleagdo nas inclusdes. (c)
Matriz totalmente transformada.
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4.4 Inclusdes Tipo D (Oxido)

Nesse caso especifico as inclusées ndo metalicas tém formato esférico e
distribuicdo por Poisson homogéneo na matriz, o que torna esse caso bastante
semelhante ao caso de particulas esféricas abordado por Alves et. al[17]. Assim,
como esperado, houve uma excelente concordancia entre a simulagao
computacional e o modelo de Alves et. al.[17] como pode ser visto na Figura 8. Para
esse caso o numero de inclusdes nao metalicas foi, de acordo com a Tabela 1, igual
a2160. O numero de nucleos, N, calculado foi de 2080. Novamente, o modelo JMAK
nao apresenta uma boa concordancia com a simulagdo. A Figura 9 mostra a
presenca das inclusbes esféricas na matriz em 2D e 3D, assim como
amicroestruturatotalmente transformada desse caso.
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Figura 8.Resultados da transformagdo com nucleagdo em inclusdes do Tipo D (Oxido). (a) Vi versus
tempo. (b) Caminho microestrutural.
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Figura 9.Representacdo damicroestrutura simulada da transformagdo com nucleagdo em inclusdes
do Tipo D (Oxido). (a) Secéo 2D da matriz demonstrando a nucleagdo nas inclusées no plano xy,
onde x é a diregdo de laminacdo. (b) Matriz em 3D demonstrando a nucleagdo nas inclusdes. (c)
Matriz totalmente transformada.

5 CONCLUSOES

Esse trabalho realizou simulagées computacionais em 3D de transformacgdes
de fase e recristalizacdo em que a nucleacdo da nova fase ocorreu na interface de
inclusdes ndo metalicas dos tipos: A (Sulfeto), B (Alumina), C (Silicato) e D (Oxido),
que sao comumente encontradas em acgos e reportadas pela ASTM-E45[7].Com a
comparacgao das simulagées com os modelos matematicos, conclui-se que:

e Em todos os casos as simulacbes tiveram uma 6tima concordancia com o
modelo analitico de Alves et. al.[17]. Esse fato provaque as simulagdes e o
modelo analitico podem ser empregados no modelamento da recristalizagdoe
das transformagdes de fase desses materiais. Vale se destacar que nenhum
ajuste de curvas foi realizado nesse trabalho.

e O novo modelo de Alves et. al.[17] foi bem aplicado, apesar de haverem
diferencas nas geometrias das particulas o modelo foi facilimente ajustado
apenas se calculando um novo valor do parametro ¢, média de nucleos por
unidade de area da particula, e para o calculo de cse faz necessario apenas o
conhecimento do Sy das inclusdes ndo metalicas e o raio médio das inclusdes, o
que pode ser medido facilmente pelo experimentalista.



e Como esperado, a simulagcdo computacional ndo apresentou boa concordancia
com o modelo de JMAK em nenhum caso. O modelo de JMAK emprega
algumas consideragdes, e dentre elas ndo esta prevista a existéncia de
particulas no espago amostral. Além do fato de que o fenbmeno da nucleagao
tratado nesse trabalho difere do abordado por JMAK.
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