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Resumo

Resultados experimentais de ensaios de torcdo em macro mono-cristais de cobre
orientados em relacdo a direcdo [111] super-compacta foram comparados com
simulacdes por dindmica molecular (SDM) de nano mono-cristais de cobre (hano-
arames) deformados em tor¢cdo em relacdo a direcao [100]. A comparacao permite
validar o comportamento tipico de curvas de tensdo cisalhante em funcdo da
deformacédo cisalhante. Como esperado 0s niveis de tensdo nos nano-arames para
um angulo de torcdo de 360°, da ordem de 0,17 GPa a 700K até 0,21 GPa a 30K
sdo superiores ao dos macro-cristais que variam de 0,048 GPa a 500k até 0,094
GPa a 77K. Na SDM, apds a suposta deformacdo elastica, discordancias sao
geradas e se multiplicam. Imagens por microscopia eletronica de transmissao
mostram a evolucéo dos arranjos e densidades de discordancias nos macro-cristais.
Palavras-chave: Monocristais de cobre; torcdo orientada;, comparacdo com
dindmica molecular.

COPPER MONOCRYSTAL TORSION ORIENTED IN THE SUPER COMPACT
DIRECTION

Abstract

Experimental torsion test results on macro copper single crystals, oriented with
respect to the close-packed [111] direction, were compared to molecular dynamics
simulation (MDS) of torsion on copper nanowire single crystals, oriented with respect
to the [100] direction. This comparison permitted to validate the typical behavior of
shear stress as a function of shear strain (or rotation angle). As expected, the
nanowire stresslevels for a rotation angle of 360°, around 0.17 GPa at 700K up to
0.21 GPa at 30K are superior to those found in the experimental macro-crystals,
varying from 0.48 GPa at 500K up to 0.094 GPa at 77K. In the MDS, after a suposed
elastic deformation, dislocations are generated and multiplied. In the macro-crystals,
transmission eléctron microscopy images disclosed the evolution of arrangements
and density of dislocations.

Keywords: Copper single crystals; oriented torsion; comparison with molecular
dynamics.
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1 INTRODUCAO

O cobre talvez tenha sido o primeiro material metalico dominado por nossos
ancestrais, no inicio da chamada Idade dos Metais h& cerca de 5000 a.C. Embora ja
tenham sido suplantados pelo aco e aluminio, o cobre continua tendo grande
participagdo como condutor elétrico na maioria dos equipamentos industriais e
domeésticos. Além disto devido a suas propriedades mecanicas, particularmente sua
grande capacidade de deformacédo pléstica, fios de cobre encontram um amplo
grupo de aplicacfes tecnoldgicas nas modernas industrias eletrénica, aeroespacial,
de energia solar e muitas outras.
Pesquisas sobre os fundamentos de deformacao plastica em monocristais de cobre
continuam despertando interesse crescente nos ultimos anos [1-23]. Entre estes
mais recentes artigos, vale destacar aqueles que investigam as propriedades
mecanicas de monocristais de cobre por simulacdo com programas computacionais
dedicando, tanto a “molecular dynamics” (dindmica molecular) [4, 10, 11, 14, 18, 19,
21, 22] quanto a “dislocation dynamics” (dindmica de discordancias” [15, 16].
Em particular o artigo de Yang et al [11] utiliza a simulagdo dinamica molecular
(SDM) para investigar as propriedades elastoplasticas e desenvolvimento de
discordancias em monocristais de cobre, como arames nanométricos, deformados
por torcdo. Neste artigo simulou-se o comportamento em torcdo de um cilindro,
arames manometricos contendo ate 9671 atomos, como esquematizado na Fig. 1.

'

Figura 1 - Esquema da simulag&do dindmica molecular de um arame manométrico de monocristal de
cobre deformado por torcdo. Reproduzido com permisséo de [11].

Esses corpos de prova cilindricos possuiam diametro da secédo reta de 5a e
comprimento variando de 24a a 48a, onde a=0,3615nm é o parametro da rede de
cobre. Ensaios foram simulados para temperaturas entre 30 e 700K, Fig.2. A
posicdo atdbmica, simulada correspondia a cubica de face centrada com eixo do
cilindro, Fig.1, coincidente com a direcdo [001]. A tor¢éo foi realizada até um angulo
8=360°, ou seja, uma rotacdo completa em torno do eixo do cilindro na Fig.1. Com
base nos resultados de energia potencial e tensdo cisalhante, Yang et al [11]
indicaram que o regime elastico estende-se até cerca de 100° de rotacdo sem que
fossem criadas discordancias. No regime plastico tensfes cisalhantes maximas de



160 e 220 MPa foram atingidas nas temperaturas de 700 e 30K respectivamente,
para uma rotacdo completa, 8=360°.
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Figura 2 — Resultados de tensdo cisalhante versus angulo de rotagdo para diferentes temperaturas.
Reproduzido com a permisséo de [11].

Por se tratar de uma simulacdo computacional em um monocristal manomeétrico,
existe o interesse cientifico de comparar os resultados basicos de Yang et al [11]
com outros experimentos para monocristais de cobre em escala macrométrica. Os
autores do presente trabalho desconhecem resultados de ensaios de torcdo em
monocristais de cobre orientados em relagdo a seu plano e direcbes super
compactos. Assim sendo, o0 objetivo deste trabalho foi realizar ensaios experimentais
em corpos de prova cilindricos de monocristal de cobre com diametro de 12,7 mm,
em sua sec¢dao Util reduzida, e comprimento util de 36,2 mm. O eixo desses corpos de
prova coincide com a direcdo [111], o que ativa um maior nimero de sistemas
primarios de deslizamento, permitindo extensa deformacédo plastica. A deformacgéao

cisalhante y é dada por:
ro
Y=
Onde r é o raio de segéao reta, 8 o angulo de rotagdes e L o comprimento do corpo
de prova.
Enquanto a tensdo cisalhante maxima é igual a [24]:
2T

r3
Onde T é o torque dado pelo produto da for¢a tangencial aplicada, multiplicado pelo
didmetro do corpo de prova. Ensaios de tor¢cédo foram realizados em temperaturas de
77 até 500K. Arranjos de discordancias foram analisados por microscopia eletronica
de transmissao.

2 MATERIAIS E METODOS

Cobre de alta pureza, 99,99%, foi adquirido da United Mineralanel Chemical, EUA na
forma de barras policristalinas extrudadas. A Tabela 1 apresenta as principais
impurezas (ppm) indicadas pelo fabricante.



Tabela 1 — Impurezas em parte por milh&o (ppm) no cobre de alta pureza do UMC

C S Fe Ni Si Ag Gases

25 20 3 3 1 1 5

A partir das barras policristalinas de cobre, foram produzidos monocristais com 33
mm de diametro em um molde de grafite, Fig. 3 (a), com ponta cbénica contendo um
pequeno monocristal “semente” de cobre. Em um forno elétrico, Fig. 3(b),
especialmente projetado para ser resfriado com um gradiente programado ao longo
do comprimento, todo o cobre policristalino foi inicialmente fundido com
temperaturas até 1250°C no topo, com excecdo da “semente” monocristalina na
ponta coOnica. Apos resfriamento lento e controlado, formou-se o monocristal com
direcdes cristalinas aleatérias. Por difracdo de raios X identificou-se a direcdo [111],
permitindo que fossem retirados, por eletroeroséo, cilindros com didmetro de 19 mm
na secao reta coincidente com o plano cristalografico (111) do monocristal.

(b)

Figura 3 — (a) molde de grafite utilizado para a fabricagdo dos monocristais de cobre e (b) forno elétrico
para evitar gradientes de temperatura.

Esses cilindros orientados tiveram suas secfes retas reduzidas por eletroerosao
para fabricar corpos de prova de torgdo com diametro util de 8 mm e comprimento
atil de 17 mm. A superficie de todos os corpos de prova, como no exemplo da Fig.4,
foi polida eletroliticamente para revelar as marcas de deformacéo durante a tor¢ao.




Figura 4 — Corpo de prova de cobre monocristalino retirado por eletroerosao e polido eletroliticamente
para ser ensaiado em torgéo.

Os corpos de prova monocristalinos de cobre com secédo reta coincidente com o
plano cristalografico (111), Fig.4, foram ensaiados em tor¢do utilizando dispositivo
especial em maquina Instron, EUA, associado a um forno com atmosfera de argénio.
Um conjunto de garras apropriadas para submeter o corpo de prova a um torque
controlado com velocidade rotacional de 1,4x1012 radianos por milimetros.

Durante o ensaio de tor¢cdo a superficie dos corpos de prova foi observada por
microscopia 6tica em equipamentos Leitz. A subestrutura de discordancias em
corpos de prova ensaiados até um nivel determinado de deformacéo ou até a fratura
foi observado por microscopia eletrdnica de transmissao em um equipamento Philips
200, operando com 100 KV.

3 RESULTADOS E DISCUSSAO

Antes de serem apresentados os resultados experimentais, importante destacar que
0S corpos de prova, monocristalinos de cobre com eixo orientados segundo a
direcdo cristalogréafica [111], ou seja, com plano de secdo reta coincidente com
(111), sao ativados simultaneamente 6 sistemas de deslizamento nas dire¢des <1-
10>. Como mostrado no esquema da secdao reta circular de corpo de prova na Fig. 5,
estes sistemas sao ativados inicialmente na superficie, onde ocorre a maior tensédo
cisalhante. Esta configuracdo é distinta da simulacdo de Yang et al [11] na qual a
secdo reta coincide com o plano cristalografico (100) com menor tenséo cisalhante
resultante nos possiveis sistemas de deslizamento. Ou seja, é mais facil ativar o
deslizamento no presente caso do que na simulagdo de Yang et al [11].
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Figura 5 — Esquema das dire¢cdes de deslizamento <110> no plano da secéo reta (111) do corpo de prova
manocristalino de cobre.

A Figura 6 mostra as curvas de torcdo do cobre mono relacionando a tensao
cisalhante, T dada pela Eq. (2), com a deformacéo cisalhante, y dada pela Eq. (1).
As curvas foram obtidas para as temperaturas 77, 193, 298, 400 e 500K. Nestas
curvas a escala horizontal de cada uma esta deslocada de 100% de vy, para permitir
visualizagdo separada. Devido a grande deformacdo cisalhante alcancada pela
curva de 500K, corresponderia a 8 rotacdes em torno do eixo do corpo de prova
(2879°), somente parte esta mostrada na Fig.6.
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Figura 6 — Curvas de tenséo cisalhante versus deformacao cisalhante para corpos de prova
monocristalino de cobre ensaiados em torcédo a diferentes temperaturas até a ruptura. As curvas estao
deslocadas horizontalmente de y=100% para permitir visualizagao individual.

As mesmas curvas da Fig.6 estdo apresentadas na Fig. 7, com suas origens
coincidentes, mostrando escala vertical em GPa e horizontal em angulo rotacional
Eq.(1) limitada até 360°. Esta formatacdo é similar a de Fig.2, permitindo assim
comparar os resultados do presente trabalho com os de Yang et al [11].
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Figura 7 — Curvas de torgdo idénticos as da Fig.5, todas com origem comum além da escala vertical em
GPa e escala horizontal em angulo rotacional limitado a 360°.

A Figura 8 apresenta um esquema genérico para uma curva de tensao cisalhante (1)
versus deformacao cisalhante (y) para um monocristal cubico de face centrada. Esta
curva é semelhante a esquematicamente mostrado por Meyers e Chawla [24]. Nesta
curva estdo colocadas tensdes e deformacgOes correspondente a: T, = limite de
escoamento; t; e y; para o final do Estagio | de * deslizamento; t;; e y;; para o final
do Estagio Il para o estagio linear de encruamento; Tyax € ¥Ymax Para os maximos
alcancados na tensao e deformacéo (fratura do corpo de prova).
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Figura 8 — Curva genérica de 1 versus y para um monocristal CFC. Parametros rotacionais estado
indicados.

Baseada nos parametros da Fig.1 a Tabela 2 apresenta os respectivos valores
experimentais obtidas nas curvas da Fig. 6 e 7. Pode se considerar que o formato,
em todas estas curvas de monocristal de cobre, esta coerente com o esperado para
curvas de monocristais CFC para diferentes temperaturas [24]. Na verdade, além
dos trés estagios (I, Il e lll na Fig.8), tipicos dos monocristais também existe,
ultimamente, uma primeira regido elastica linear com maior inclinacdo de toda a
curva associada ao modulo G de cisalhamento.

Tabela 2 — Pardmetros das curvas de tor¢do dos corpos de prova monocristalinos de cobre para
diferentes temperaturas.

Temperatura | T, T | vi(%)| T Y (%) Tox Ve (%)
(K) (GPa) | (GPa) | 6 (°) | (GPa) | 6 (°) (GPa) 10
77 0,0023 | 0,0213 (6250) 0,1020 (2?)?0) 0,2840 (13220)
193 0,0019 | 0,0173 (jfo) 0,0527 (1‘820) 0,2084 (1%%)
300 0,0028 | 0,0087 (220) 0,0313 (623?0) 0,1186 (1;‘1?0)
400 0,0019 | 0,0073 (130) 0,0205 (jfo) 0,0625 (123‘50)
500 0,002 | 0,0053 (730) 0,0112 (1%0) 0,0573 (215};3920)

A regido elastica, quase imperceptivel nas curvas da Fig. 6 e 7, termina no limite de
escoamento, por volta de 0,002 GPa com a primeira movimentacao de discordancias
no sistema primario caracterizando o estagio I. Por serem ativados 3 sistemas
primarios o estagio | das curvas das Fig. 6 e 7 € relativamente curto com
encruamento (inclinagéo) significativo. A curva de 77K apresenta o estagio | mais




extenso (28%) e com maior tenséo cisalhante (21,2 MPa). Estes valores, Tabela 2,
diminuem sensivelmente com o aumento da temperatura.

Segue-se o0 estagio Il, linear com o maior encruamento plastico de toda a curva e
associada a forte interacdo das discordancias dos sistemas secundarios e até
terciarios, formando bloqueios para a movimentacdo das discordancias do sistema
primario [24]. A Tabela 2 revela também que a tenséo (t;;) e deformacao (y,;) do
término do estagio Il decrescem com a temperatura. Na sequéncia, com o estagio lll,
tem-se um encruamento decrescente devido a formagdo de subestruturas
organizadas tais como sub-contornos e arranjos poligonizados de baixa energia [24].
Estas subestruturas de discordancias se ampliam até os maximos na tenséo (T,qx)
e na deformacao (Y,max)- O valor de t,,,, diminui com temperatura como € esperado
Nnos mecanismos termicamente ativados [24].

Vale aqui destacar trés aspectos relevantes nas curvas experimentais, Fig. 6 e 7, do
presente trabalho comparativamente com as curvas simuladas por dinamica
molecular em nano-arame monocristalinos de cobre, Fig.2, do artigo de Yang et al
[11]. Primeiro, o regime elastico é atribuido por aqueles autores a parte inicial da
curvat X 8 com pouca variagdo na tensao e sem a formacgéo de discordancias. Isto
é ressaltado no caso de curva a 30K da Fig.2 com tensdes quase constante, em
torno de 0,02 GPa até um angulo de rotacdo de 75°, correspondendo a y = 16%
para 0 nano-arame em torcdo [11]. Esta interpretacdo € dificil de ser compreendida
ja que uma regido de tensdo quase constante ndo pode ser associada ao regime
elastico. Seria provavel que esta baixa inclinacdo, quase horizontal, na Fig.2
correspondesse ao movimento das primeiras discordancias do sistema primario
resultando no Estagio | de facil deslizamento, como esquematizado na Fig.8.
Entretanto, Yang et al [11] indicam que a 30K o nano-arame de cobre monocristalino
s6 inicia a deformacao plastica apds uma torcdo correspondente a 75°, ou seja, uma
deformagéo acima de y = 16%. Esses autores indicaram também que na simulacéo
por mecanica molecular, ainda ndo existem discordancias nesta primeira regiao
quase horizontal da curva de tor¢cdo. A despeito desta inconsisténcia nos resultados
da Fig.2, adaptada de [11], vai-se imaginar que um nano-cristal de cobre perfeito
antes de ser deformado néo tenha discordancias. Entretanto nos macro-cristais do
presente trabalho verificou-se que mesmo apés terem sido recozidos a 1250°C por
uma semana antes de serem ensaiados em tor¢cdo, ainda permanecia uma
densidade de discordancias de p = 108/m?.

O segundo aspecto diz respeito ao nivel de tensdo no limite de escoamento do
presente trabalho (0,002 GPa) ser bem menor que a tensao inicial, Fig.2, (0,02 GPa)
registrada por Yang et al [11]. Considerando a hipGtese de que estas tensdes
estejam associadas ao estagio |, haveria entdo uma justificativa para esta grande
diferenca. No presente trabalho, o inicio da deformacado plastica corresponderia a
ativacdo de discordancias ja existentes nos 6 sistemas primarios. Isto s necessitaria
de uma tensao cisalhante aplicada sobre as discordancias suficiente para vencer o
atrito da malha cristalina. Por outro lado, nos nano-arames perfeitos, sem
discordancias iniciais [11], a tensdo para gerar novas discordancias € bem maior
[24]. Assim, sugere-se que as primeiras discordancias no nano-arame sejam
geradas ao se atingir por volta de 0,02 GPa e acarretem o estagio | com nivel quase
constante de tensdo a 30K, Fig.2, até y = 16% (0 = 759).

O terceiro aspecto que ajuda a validar experimentalmente os resultados simulados
de dinamica molecular [11] relaciona-se aos niveis de tenséo cisalhante atingidas.
Em particular, verificou-se pelas curvas da Fig.7 que as tensdes atingidas para um
angulo rotacional de 360° nos macro-cristais de cobre variam de 0,048 GPa a 500K



até 0,094 GPa a 77K. Por outro lado, na simulacdo por dinamica molecular as
tensfes atingidas a 360° nos nano-arames de cobre, Fig.2, variam de 0,17 GPa a
700K até 0,21 GPa a 30K. Estes valores relativamente maiores sdo compativeis do
gue se espera para a resisténcia mecanica de nano-cristais metalicos, no mesmo
nivel de deformacéo [24].

Finalmente, deve der mencionado a evolugéo da subestrutura de discordancias tanto
nos nano-arames simulados por dindmica molecular [11] quanto nos macro-cristais
de cobre deformados em torgéo orientada. Com relacdo aos nano-arames de cobre,
Yang et al [11] mostram conjuntos de pequenas esferas simulando atomos com
distorcbes no interior e degraus nas superficies atribuidos a discordancias. Os
autores concluem que no regime elastico ndo aparecem discordancias tanto na
superficie quanto no interior. Somente quando € atingido um angulo rotacional maior
gue 60° aparecem discordancias no modelo simulado [11], ocorre uma continua
interacdo entre elas o que acarreta grande aumento com maior inclinacdo na tenséo
cisalhante. Como ja foi discutido, a parte inicial da curva T X 8 com baixa e constante
tensdo, a partir de angulos rotacionais de 30 até 100°, possivelmente corresponderia
ao classico estagio | de facil deslizamento. Sendo assim, discordancias ja seriam
geradas por volta de um angulo rotacional de 30° em condi¢bes ndo visiveis no
modelo simulado de Yang et al [11].

No presente caso de macro-cristais de cobre, observa-se movimentacao e interacao
de discordancias devido a ativacdo simultdnea de 6 sistemas primarios de
deslizamento ja no inl'cio_‘da tor¢éo a 300K como mostra a Fig.9.
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Figura 9 — Subestrutura de discordancias para deformacéo cisalhante de 8% no cobre monocristalino
deformado em torgcao a 300k.

Nesta figura a densidade de discordancias ja é da ordem de 10° — 101°/m? para
uma deformacao cisalhante y = 8% correspondendo a @ = 33°. Para deformacGes
cisalhantes no final do estagio Il de 40%, correspondente a 8 = 165° (quase meia
tor¢éo) tem-se uma densidade de discordancias da ordem de 10'? — 1013 /m? como
ilustra a Fig.10.
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Figura 10 — Subestrutura de discordancias para deformacéao cisalhante de 40% no cobre monocristalino
deformado em torgéo a 300K.

Neste nivel de deformacdo as discordancias ja estdo formando arranjos celulares
gue permanecerao, reduzindo o tamanho das células, até a fratura associada a uma
deformacéo cisalhante y = 715% (8 = 2941°) ou seja, por volta de 8 rotacées em
torcao.

4 CONCLUSOES

e Uma comparacdo entre resultados experimentais de torcdo em macro
monocristais orientados de cobre e simulagdes por dinamica molecular (SDM)
de nano-arames monocristalinos de cobre, recentemente publicados por Yang
et al [11], revelaram aspectos comuns e algumas interpretacdes conflitantes.

e AS curvas de tor¢do tanto do macro-cristal, experimentalmente obtidas de 77
a 500K, guanto do nano-cristal obtidas por SDM no intervalo de 30 até 700K
limitadas até um angulo rotacional de 360° apresentam aspectos
semelhantes, mas niveis de tensao diferentes.

e Um estagio | inicial, tipico dos manocristais metalicos é observado tanto nos
macro quanto nos nano-cristais simulados (~0,02GPa) é bem superior aos
macro-cristais experimentais (0,002 GPa).

e Ainterpretacdo de Yang et al [11] de que este estagio | inicial corresponde ao
regime elastico sem discordancias na SDM, ndo parece consistente com 0s
modelos classicos da literatura.

e Assim como observado por microscopia eletrénica de transmissao nos macro-
cristais, sugere-se que ja sejam criadas discordancias na SDM desde o
estagio inicial, com tensdo quase constante, a 30K, correspondente ao
reconhecido estagio | de facil deslizamento.
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