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Resumo

O entendimento do processo de solidificagdo € de grande importancia devido a
segregacao microestrutural influenciar as propriedades dos materiais. O
método do Campo de Fase (Phase-Field) tornou-se conhecido como uma
ferramenta importante para a simulacédo de interfaces complexas. O presente
trabalho discute a simulagdo computacional do fenédmeno de solidificacdo de
uma liga Fe-C através do método chamado Campo de Fase. Nas ultimas
décadas, importantes descobertas foram obtidas sobre as estruturas
dendriticas. Contudo, muitos dos desenvolvimentos foram obtidos baseados
em experimentos e modelos idealizados. O método do Campo de Fase se
baseia na descricdo da transformagdo da fase através do acoplamento da
equacado da temperatura, conservacao de soluto e do campo de fase. Este
modelo utiliza uma variavel auxiliar (¢) onde a fase varia de sdlido para liquido
gradualmente. Portanto todas as equacgdes séo escritas sem a necessidade da
determinagao explicita da posi¢cao da interface o que é uma vantagem deste
método numérico. Estruturas realisticas das dendritas foram obtidas para a
liga binaria de Fe-C. As simulagdes com o método do Campo de fase,
mostraram varias caracteristicas da solidificacdo consistentes com resultados
experimentais. Dentre os principais destacam-se: 1) O parametro do super-
resfriamento afeta a mobilidade da interface; 2) A espessura da camada difusa
do soluto no liquido mostrou distribuicéo tipica; 3) Foi observado crescimento
competitivo durante o processo de solidificagdo da liga Fe-C entre os bragos
primarios, secundarios e terciarios.
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INTRODUCAO

Do ponto de vista metalurgico, cabe ressaltar o fato de que todos os
produtos metalicos passam necessariamente pelo processo de solidificacdo em
algum estagio de sua fabricagao.

A solidificagdo do metal em moldes ndo se efetua de modo passivo,
como poderia parecer a primeira vista. Na realidade, a transformacéao
liquido/sdlido pela qual passa o metal € de natureza ativa e dindmica, ja que,
durante a mesma, ocorrem eventos como a nucleagdo e crescimento de
estruturas dendriticas, os quais, se ndo forem devidamente controlados, podem
comprometer o desempenho do produto final ou, até mesmo, interromper a
sequéncia de fabricagdo. Tais eventos podem dar origem a diversos tipos de
heterogeneidade que interferem drasticamente na qualidade metalurgica do
produto final, segundo Prates [1]. Portanto, a solidificagcdo e as estruturas
obtidas nesse processo, conhecidas como estruturas dendriticas, sdo muito
importantes do ponto de vista pratico, uma vez que influenciam fortemente as
propriedades dos produtos. Portanto, seria interessante o controle das
estruturas formadas com o objetivo de obter as propriedades desejadas nas
pecas produzidas. Em particular, 0 método do Campo de Fase tem-se tornado
popular devido a sua habilidade em simular o processo de solidificagdo com
interface solido/liquido complexa. Neste trabalho foi considerado o método do
Campo de Fase aplicado ao fendmeno de solidificagcdo de uma liga binaria (Fe-
C), a partir de condig¢des prescritas, tais como o super-resfriamento, levando-se
em conta os efeitos da tensao superficial, cinética do super-resfriamento e
anisotropia cristalina.

O principal objetivo deste trabalho € modelar a morfologia da interface
solido/liquido, durante o processo de solidificacdo. Portanto, sera feita uma
analise critica, sob o ponto de vista metalurgico, do método do Campo de Fase
aplicado ao processo de solidificagao.

MODELAMENTO MATEMATICO

Para o desenvolvimento do método do Campo de Fase aplicado a
solidificacdo de ligas binarias, admite-se que evolugado do nucleo solidificado é
proporcional a variagdo de um funcional de energia livre com relagdo a variavel
¢, segundo Boettinger e colaboradores [2]:
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O termo F descreve como a energia livre varia em fungédo da variavel ¢,
sendo F representado a seguir, segundo Cahn [3]:

- {fo fed}= (Vo) v @

Onde a energia livre é fungdo da concentragdo e da variavel do Campo de
Fase. O segundo termo, nesta equacéao, depende somente do gradiente de ¢ e,
portanto, & diferente de zero somente na regido da interface. No modelo

proposto por Kim e colaboradores [4], a energia livre, f(c,$ ), onde ¢ é o



parametro do Campo de Fase e ¢ a concentracido do soluto, é definida como o
somatorio das energias livres das fases solida e liquida com diferentes
composi¢gdes para a concentragdo do liquido (c ) e para a concentragao do
sélido (cs), que também contém um termo que representa a barreira de

ativacdo através da interface, wg (¢ ) , como mostrado a seguir:

fled)=h@)f (c)+U=h@))f" () +wg () 3)
Onde h(¢) e uma fungcdo suavizante na regido da interface, cuja forma
amplamente utilizada nos trabalhos que empregam o método do Campo de
Fase, € mostrada a seguir:

h@)=9(10-15 +6p*) (4)
g(¢) modela a tensao superficial na regido da interface, como mostrada a
seqguir:

2
g®)=¢*(1-¢) (5)
A composic¢ao do soluto na regido da interface (c) € determinada através
de soma das composigdes de soluto no saolido e liquido.

c=h@)e, +1-n)), (6)
No modelo desenvolvido por Kim e colaboradores [4] para ligas binarias,
assume-se que o potencial quimico U , das fases solida e liquida, é igual em

qualquer ponto dentro da regido da interface.
B (g (x,0) = nh (e, (x,0) (7)
Os subscritos S e L representam as fases sodlida e liquida

respectivamente. Integrando a equacao 2, e derivando em relagéo a variavel do
Campo de Fase (¢), e substituindo na equacgao 1, tem-se:
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Onde M e ¢ na equagao 8, sdo parametros do modelo. O subscrito em f

significa a derivada de primeira ordem em relagdo a variavel do Campo de

Fase (¢). A partir da derivada da energia livre em fungdo do parametro do

Campo de Fase a equacao 8, se modifica para:
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Os termos entre paréntese da equagao 9 correspondem a forca motriz
do processo de solidificagdo, para o caso da solidificacdo da liga. Para uma
solugédo diluida de uma liga a equacédo 9, pode ser escrita, segundo Kim e
colaboradores [4] como:

M ot v, (1=c;)-cy)

Onde R é a constante dos gases, T a temperatura, e V,, € 0 volume
molar, da liga Fe-C.

Para uma liga diluida, a equagao da concentragao de soluto no sistema
pode ser representada, segundo Kim e colaboradores [4] por:
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Onde D(¢) representa a difusividade do soluto, nas fases liquida e sodlida, c_ e
Cs Sao0 as concentragdes no liquido e solido, respectivamente.

Os parametros do modelo do Campo de Fase ¢ e w da equacgao 10 sao
relacionados com as propriedades do material como energia da interface, o, e
espessura da interface, 2\, onde ¢ varia de 0,1 a 0,9, e o parametro M é
correlacionado com o coeficiente cinético uk. Esses pardmetros do Campo de
Fase s&o obtidos, segundo Kim e colaboradores [4], admitindo-se a hipbtese de
uma liga de solugao diluida.
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O paradmetro M, que representa a mobilidade da equacido de fase, é
representado pela equacgao 14, proposta por Kim e colaboradores [4]:
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Onde D. é o coeficiente de difusdo de soluto no liquido, qu e qu sdo as

concentragcdes em equilibrio no liquido e no sélido respectivamente.

A forma da equagdo 10 do Campo de Fase, a da equacdo da
concentracdo de soluto 11 acoplada, juntamente com a equagdo da
temperatura, calculos computacionais do processo de solidificagao utilizando
estas equagdes, simulariam interfaces planas sem perturbacdes ou
ramificacbes, independente das condigdes de solidificagdo (super-
resfriamento), devido a equagdo 10 da fase n&o incluir a anisotropia da
interface. Para a simulacéo de interfaces complexas, que gerariam estruturas
dendriticas similares as estruturas dendriticas encontradas em experimentos,
duas questdes devem ser devem ser admitidas no método do Campo de Fase
aplicado a solidificagado de ligas: a anisotropia e a instabilidade da interface.
Primeiramente é introduzida no método do Campo de Fase a questdo da
anisotropia e, posteriormente, sera tratada a questao instabilidade.

Uma forma amplamente utilizada nos trabalhos sobre o Campo de Fase,
para a simulagdo do crescimento dendritico, € assumir que &, na equagéao 8,
depende de um angulo 6. Onde 6 é a orientagdo do vetor normal da interface
em relagdo ao eixo de referéncia x. Onde 6 é obtida pela equagdo, segundo
Boettinger e colaboradores [2]:

tan (0) = jj— 5)
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Onde (I)y e ¢ . representam as derivadas de ¢ em relacdo a y e x,

respectivamente. Esta mudanga exige uma nova derivagdo da equacgao 8,
resultando numa equagdo do Campo de Fase mais complexa para ¢. O
desenvolvimento gera dois termos com derivadas cruzadas na equacao de
fase, como mostrado a seguir:
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Esta equagdo substitui a equagdo 10, quando se considera a
anisotropia. Portanto a equacao de fase foi modificada para incluir a anisotropia

da interface, sendo ¢(6) determinado pela equagdo 17, como mostrado a
seqguir:

e@)=e(+38, cos j(6 -6,)) (17)
Onde O, representa a forca de anisotropia, J representa o modo de

(16)
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anisotropia do modelo e 6, € o angulo da dire¢ao preferencial de crescimento.
A instabilidade da frente de solidificagdo é provocada através da adigao
de uma fonte de ruidos. Esta fonte de ruidos € representada a seguir:
Noise =16arp*(1-¢)* (18)
Onde r é o numero aleatorio gerado entre -1 e +1. O fator de amplitude do
ruido “a”, adotado foi 0,025. Pela a equacao 18, pode-se observar que o ruido
tem o seu valor maximo em ¢ = 0,5, sendo nuloem ¢ =0 e ¢ = +1, ou seja, 0s
ruidos sdo gerados na regido da interface.
O modelo do Campo de Fase empregado para o processo de
solidificacdo de ligas binarias consiste na equacdo de fase 16, equacao de
concentragao de soluto 11 e a equacgao da temperatura 19, mostrada a seguir:

T AH
a—:DV2T+—h’(¢)% (19)
ot Cp ot
Onde D é a difusividade térmica, AH o calor latente e o Cp é a capacidade
calorifica.

Ambas as equacdes foram resolvidas numericamente pelo Método de
Volumes Finitos, segundo Patankar [5], sendo que as equagdes de fase 16 e
da concentracdo de soluto 11 utilizaram a forma explicita e a equacado da
temperatura 19 a forma implicita.

RESULTADOS E DISCUSSOES

Neste trabalho o método do Campo de Fase foi aplicado para o
caso de solidificagdo de uma liga binaria de Fe-C, contendo 0,15% em massa
de soluto, o que equivale a 6,87x107 de fragdo molar de soluto.

As propriedades fisicas da liga, utilizada no desenvolvimento deste
trabalho s&o apresentadas na Tabela 1, mostrada a seguir:



Tabela 1. Propriedades fisicas da liga Fe-C’.

Propriedades Fisicas Fe-C
Energia interfacial (o) 0,408 J/m?
Temperatura de Fusao (Tm) 1811 K
Difusividade do carbono no liquido| 2,0x10®m?/s
DL
Difusividade do carbono no sélido | 6,0x10°m?/s
Ds
Calor latente (AH) 2,0343x10°
J/m’
Volume molar (Vm) 7,7x10° m*mol
Coeficiente de distribuicao de 0,204
equilibrio (Ke)
Inclinag&o da linha liquidus (Me) 18,02
Difusividade térmica (D) 6,1x10° m?/s
Capacidade calorifica (Cp) 5,36x10°
Jim°K.
Espessura interfacial (210) 4x10% m
Inclinagao da linha liquidus -1802
(K/mol)
Fracdo Molar de Soluto 6,87x10™

Os parametros utilizados no método do Campo de Fase relacionados a liga
binaria sdo mostrados na Tabela 2, a seguir:

Tabela 2. Parametros computacionais utilizados no método do Campo de Fase para a liga
Fe-C.

Parametros do Modelo
Constante de anisotropia 0
(6m)
Constante de anisotropia 0,05
(8e)
Espessura da interface (&) 1,46x10™
(J/m)wz
Tens&o superficial (w) 0,46x10° J/m°
Mobilidade da interface (M) 0,41 m%sJ
Espagamento malha (Ax) 3x10% m
Espacamento malha (Ay) 3x10% m
Passos no tempo (At) 1x10°% (s)

Primeiramente nos apresentaremos os resultados do método do Campo
de Fase no instante inicial do processo de solidificagcdo, com o objetivo de
estimar o perfil de soluto na interface sdlido/liquido. A temperatura inicial do
dominio € de 1765 K, ou seja, o metal se encontra numa condi¢cao de super-
resfriamento térmico. Condigdes adiabaticas foram impostas para as equacgdes
de concentragdo, energia e do Campo de Fase, em todas as fronteiras do
dominio. Para estas simulacbes todos os parametros foram mantidos
constantes, ao longo do tempo.
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Figura 1. Calculo da evolugédo do perfil da concentragdo de soluto, nos instantes iniciais do
processo de solidificagao.

Os perfis mostrados na Figura 1 foram calculados para os instantes de
t, =1,0x10"s, ¢, =4,0x10"s e t, =8,0x10*s. Nesta figura, pode-se observar
que a regido do sdlido se encontra com uma concentracdo de soluto
empobrecida, isto se deve ao fato que, durante a solidificagdo, o soluto de
carbono é rejeitado para a fase liquida, portanto enriquecendo esta fase logo a
frente da interface sodlido/liquido. Na fase liquida, a concentragdo de soluto a
frente da interface sdlido/liquido diminui exponencialmente para a concentragao
inicial do liquido. Foi adicionada no dominio uma pequena regiao ja solidificada,
na figura esta regido esta localizada em y = 0, sendo esta concentracgdo inicial
para a regiao ja solidificada no instante t = 0. Ao longo do tempo esta regiao
sera enriquecida pelo processo de difusdao no sélido. Observando-se as trés
curvas, conclui-se que a espessura da camada limite da difusdo do soluto no
liquido permanece inalterada ao longo do tempo, uma vez que em todas as
simulagdes, mantiveram-se constantes a velocidade de propagagao da
interface, a difusividade do soluto na regido liquido e o coeficiente de partigao.
Vale ainda ressaltar que, se analisarmos as curvas nos tempos t1, {2 e t3,
pode-se perceber um suave e gradual aumento na concentragdo de soluto na
regido do sélido. Com as variaveis tempo e distancia, pode-se determinar a
velocidade de propagacdo da frente de solidificagdo, que vale
aproximadamente 0,4m/s, o que esta de acordo com trabalho proposto por Lee
e colaboradores [11].

A Figura 2, a seguir mostra os resultados obtidos para diferentes super-
resfriamentos térmicos do dominio. O objetivo desta simulagdo € estimar o
perfil de concentragao de soluto variando a velocidade de solidificagcado. Neste
caso sera alterado o super-resfriamento térmico do dominio, pois para super-
resfriamentos maiores, a velocidade da interface sera aumentada. O resultado
desta simulag&o encontra-se na figura a seguir:



Dol4 —_— 91
ol E Y]
o M™E A @
E I's ERtl )
ool | { b7 |\ ©
o / g Jor T
’8 oood | ‘\‘ \‘x\__ qos @
© £ / —_— ©
=] £ A 305 o
g noee | i \ oa 2
E ! E g
2 noos [ _,/ Joa ©
8 E 1765K 3 O
nooz | i
E =
L — 3
Y (m)
0014 ——— q1
EY
ooz E|
g . Jo8 P
E = E ©
= 0.01 ! - 307 L
@ \ f T 3 ®
O 0.008 [ ¥ — 4065
S — 377
= 05 3
g 0.006 [ A I E
= { E o
S 0004 [ / 10a©
o — 775K EN
02
0002 [ El
01
o I 10
Y {m)

Figura 2. Perfil da concentragao de soluto, para diferentes temperaturas iniciais do dominio.

Pode-se observar nesta figura que o perfil de soluto na regido do liquido
torna-se mais abrupto para o caso de temperaturas iniciais menores. Isto se
deve ao fato que, como a velocidade da interface sdlido/liquido aumenta com a
diminuicdo da temperatura, mantendo-se a difusividade do soluto no liquido
constante, € de se esperar uma diminuicdo da espessura desta camada de
acumulo de soluto, ou seja, o efeito da difusividade do soluto no liquido torna-
se menos efetivo.

A Figura 3, a seguir mostra a evolugdo da dendrita da liga de Fe-C. O
objetivo deste item é simular a evolugdo de uma dendrita durante o
processo de solidificagdo para uma temperatura inicial de 1763 K. A figura 3,
mostra a evolugdo microestrutural da liga, durante o estagio inicial do processo
de solidificagdo, para um crescimento preferencial num angulo de 90°. Para
tanto uma semente (4x4 volumes de controle) foi colocada na parte inferior do
dominio de 300x320 volumes de controle. Ela cresce preferencialmente em trés
diregdes como mostra a Figura 3 (a). A velocidade de crescimento, nesta
etapa, € a mesma para as trés pontas devido aos seus comprimentos serem
iguais. Os tempos de solidificacdo da figura 3 sdo de (a) 3,5x10° s, (b) 5x10° s,
(c) 7,5x10° s, (d) 10x10° s, (e) 11,5x10° s e (f) 17 x10® s. Com o avanco da
solidificacdo, as pontas da dendrita tornam-se instaveis e pequenas
ramificacbes laterais sdo geradas Figura 3 (b). Algumas ramificagdes crescem
mais rapidamente que as demais e se transformam em bragos secundarios
como mostrado na Figura 3 (c).
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Figura 3. Evolucao microestrutural da liga de Fe-C, com uma temperatura inicial de 1763K.
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Com o surgimento de outros bragos secundarios, inicia-se o crescimento
competitivo. Nesse processo, alguns bragos continuam a crescer enquanto
outros tém seu crescimento inibido, devido a presenca de bragos secundarios
que cresceram com uma velocidade maior, como na Figura 3 (d). Bragos
secundarios bem desenvolvidos sao observados, apds o crescimento
competitivo, e se tornam instaveis, assim é possivel observar a presenca de
ramificacbes nestes bragos secundarios. Estas ramificacbes, por sua vez,
crescem tem-se novamente o crescimento competitivo, e apds este estagio
tem-se a presencga dos bragos terciarios, Figura 3 (e). E num ultimo estagio da



evolugdo microestrutural, tem-se o crescimento competitivo entre os bragos
secundarios e terciarios.

CONCLUSOES

O método do Campo de Fase surge como uma alternativa interessante
para a simulacao de processos de solidificacdo, principalmente quando se
considera solidificacdo a partir de liquidos super-resfriados. Com o método
aplicado para a solidificagdo da liga de Fe-C, conclui-se que o método
corresponde qualitativamente as informacdes sobre a teoria classica de
solidificacdo encontrada na literatura.
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SIMULATION OF DENDRITIC GROWTH DURING
SOLIDIFICATION PROCESS IN THE SUPER-COOLING
LIQUID SYSTEM FILLED WITH Fe-C ALLOY

Alexandre Furtado Ferreira
Jose Adilson de Castro
Alexandre Jose da Silva

Abstract

The understanding of solidification process is importance because
microsegregation affects the properties material. The phase field model is a
very useful method for simulating complex interfaces. The present paper, we
argue the solidification simulation of Fe-C alloy by phase field method. In the
last decades, significant progress has been made in understanding on the
dendritic structures. However, our knowledge on the dendritic growth
phenomena is largely based on experiments and idealized theoretical models.
The phase field method is based on the description of phase transformation by
coupling temperature, solute and phase equations. In present model, the phase
field (¢) characterizes the physical state of the system. The phase field variable
(¢) changes steeply but smoothly at the solid/liquid interface, which avoids
direct tracking of the interface position, it is an advantage of phase field method.
Realistic dendritic structures can be obtained for a Fe-C alloy. The simulations
by phase field method show various solidification features consistent with
experiments results, as showed to the following: The super-cooling parameter
affects the interface mobility; The thickness of the diffusion layer in the liquid
phase showed a typical distribution; The competitive growth during
solidification process of alloy between primaries, secondary e tertiary arms was
observed.

Key-words: Solidification; Dendrites; Phase field.





