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Resumo: Neste trabalho serd proposto um modelo bidimensional do crescimento dendritico isotérmico no processo de
solidificagdo de ligas bindrias de Fe-C. O modelo é aplicado para andlise da difusividade do soluto e simulag¢do da
morfologia dendritica. Os resultados serdo comparados qualitativamente com a Teoria cldssica de Solidificacdo. As
relagdes entre a concentragdo de carbono e a velocidade de avango da interface sdlido/ liquido serdo estudadas. Os
efeitos da concentracdo de carbono sobre a morfologia da dendrita gerada também serdo estudadas no
desenvolvimento deste trabalho.
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1. INTRODUCAO

O processo de solidificacdo € caracterizado por uma transformacao de fase, onde o material passa do estado liquido
para o estado sélido. Este fenomeno € inerente a grande parte dos processos de fabricagdo, e pode ser dividido em duas
etapas sucessivas, de nucleacdo e crescimento. Sendo, nucleacdo a etapa onde os primeiros sélidos sdo formados,
podendo ocorrer de forma homogénea ou heterogénea. A etapa de crescimento € caracterizada pela forma com que os
nucleos crescem a medida que prossegue a extracdo de calor.

Nucleagdao homogénea ocorre quando ndo existe nenhum agente estranho ao sistema, tais como: filmes de 6xidos,
particulas de impurezas e paredes de molde, que possam contribuir energeticamente para a nucleacdo da fase sélida em
meio a fase liquida. A nuclea¢do homogénea raramente ocorre num banho metdlico porque os agentes estranhos quase
sempre estdo presentes. Enquanto que a nucleacdio heterogénea ocorre em banhos metalicos que apresentam agentes
estranhos, tais como: aditivos, inoculantes, particulas de impureza e filmes superficiais de 6xidos, que auxiliam a
nucleacgio da fase s6lida em meio a fase liquida, como citado por Ferreira (2005).

O crescimento da nova fase dependerd das condi¢des de solidificacdo impostas ao banho metdlico e da difusdo de
atomos entre as duas fases (sdlido/liquido), que por sua vez irdo determinar a estrutura atdmica da interface
solido/liquido. Segundo Chalmers (1964) e Jena (1992), existem dois tipos de interfaces:

(1) Interface difusa, ocorre quando a interface, que separa a fase liquida (regido totalmente desordenada
atomicamente) da fase sélida (regio ordenada atomicamente) é composta de partes ordenadas e desordenadas;

(2) Interface facetada, ocorre quando a interface, que separa a fase liquida da fase sélida é composta por atomos
alinhados.

E durante a etapa de crescimento que ocorre a formagdo das estruturas dendriticas. Sendo, elas originadas em
metais puros quando a fase liquida estd em condi¢des de super- resfriamento. Na presenga de perturbacdes (particulas
estranhas na fase liquida, vibracdes no molde, etc.) sdo formadas instabilidades na interface sélido/liquido que
avancardo com velocidade maior do que as demais regides da interface para dentro da fase liquida. Estando esta fase
liquida super-resfriada nio ocorrerd a refusdo das instabilidades, e assim elas desenvolverdo ramificacdes, ficando com
a forma semelhante as arvores, sendo chamadas de dendritas.

Uma estrutura dendritica bem desenvolvida possui trés niveis de ramificagdes, o braco primario que € a espinha
dorsal da estrutura dendritica, bragos secunddrios que crescem na direcdo ortogonal ao braco primdrio e os bragos
tercidrios que crescem paralelamente aos bragos primdrios.
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Durante o processo de solidificacdo de ligas ocorre uma redistribuicdo do soluto, que pode ocasionar uma
instabilidade na interface sélido/liquido. Sendo o aparecimento do super-resfriamento constitucional, o primeiro efeito
desta redistribuicio de soluto. Numa condi¢do onde ndo exista um super-resfriamento na fase liquida, variagdes locais
na composi¢do associadas a redistribuicdo de soluto, podem proporcionar uma variagio da temperatura de fusdo, de
regido para regido na fase liquida, desta forma, regides da fase liquida pode ser super-resfriada constitucionalmente.
Assim, o super-resfriamento é resultante das variagdes constitucionais (ou seja, composicionais) no liquido. A
existéncia desta regido de super-resfriamento constitucional provoca altera¢des na forma da interface sélido/liquido.
Onde no inicio tem-se o desenvolvimento de uma estrutura celular, a partir da interface plana, e conforme esta estrutura
celular avancga se torna instdvel e ramifica-se, dando origem a estrutura dendritica.

O entendimento da forma como ocorre o crescimento dendritico durante o processo de solidificagdo € muito
importante, ja que a morfologia formada durante esta etapa ird determinar as propriedades mecéanicas do material. Este
estudo tem sido beneficiado pela utilizagdo do Método do Campo de Fase no modelamento matematico do processo de
solidificagdo. A vantagem deste modelo estd associada ao fato da posicdo da interface em relagdo ao tempo ser
determinada implicitamente por um parametro de ordem.

2. OBJETIVO

O foco principal do presente trabalho € simular a morfologia de dendritas de ligas bindrias (Fe-C) obtidas durante o
processo de solidificagdo num sistema super-resfriado, utilizando a técnica do Campo de Fase. Entre os objetivos
secunddrios que pretendemos alcangar pode-se citar: a) Estudo da morfologia das dendritas para diferentes
concentragdes de soluto, nesta etapa pretende-se estudar a influéncia das diferentes composi¢des sobre as formas das
dendritas geradas durante o processo de solidifica¢do; b) Estimativa da fragdo de solidificada versus o tempo; c) Estudar
a influéncia das concentra¢des de soluto sobre cinética de solidificacdo, ou seja, discutir o avango da ponta da dendrita
para diferentes composi¢des de soluto; d) Perfil de concentragdo dos solutos a frente da interface que separa as fases
sélido/liquido, espera-se encontrar um pico de concentracdo de soluto logo a frente da interface e a medida que
avancamos os cdlculos no meio liquido a concentragdo de soluto tenderd a concentragio inicial (Cy) do liquido.

Os resultados obtidos através dos cdlculos bidimensionais serdo comparados a teoria de solidificacdo encontrada
nas principais literaturas.

3. REVISAO BIBLIOGRAFICA
3.1 Método do Campo de Fase para ligas binarias

O Método do Campo de Fase é uma ferramenta muito eficaz para descrever a evolucdo de interfaces complexas
durante processos de solidificaciio. A eficdcia deste método é devido as equacdes serem resolvidas sem a determinagéo
direta da posicdo da interface.

A espessura da interface € um pardmetro muito importante no Método do Campo de Fase, pois em caso de
interfaces muito delgadas o esfor¢co computacional € muito grande, o que torna a simulacdo invidvel. Enquanto para
interfaces espessas, 0 método determina muitas caracteristicas do crescimento dendritico durante a solidificacdo de um
sistema super-resfriado.

Os primeiros modelos do Campo de Fase tratavam da solidificacdo de metais puros, Furtado e colaboradores
(2006), em seguida surgiram os trabalhos com foco a ligas bindrias, que é o objetivo do presente artigo. Atualmente
pode-se encontrar o modelo do Campo de Fase aplicado a solidificacdo de ligas terndrias, Furtado (2009), e ainda para
ligas multicomponentes.

Segundo Bhadeshia (2000), o modelamento utilizando o método de Campo de Fase tem trés varidveis distintas que
devem ser consideradas: o niicleo solidificado (isolado do meio liquido pela interface), o meio liquido e a interface. A
interface tem seu movimento determinado pelas condigdes de contorno consistente com o mecanismo de transformacgao.

O estado de todo o sistema (nicleo sélido, meio liquido e interface) é representado por um pardmetro conhecido
como varidvel do Campo de Fase (¢ ). Quando, ¢ =+1, ¢ =0 e entre 0 e +1 representam o nicleo solidificado, o meio
liquido e a interface respectivamente. Por conseqiiéncia a interface € a regifio localizada entre os valores de +1 que
representa a fase sélida e O que representa a fase liquida. As condi¢gdes de contorno para a varidvel ¢ sdo nulas na
fronteira do dominio, ou seja, admite-se fluxo de fase nulo (0 ¢ /0t = 0), Furtado (2005).

No modelamento do processo de solidificacio de uma liga bindria, onde a anisotropia afeta a morfologia da
estrutura obtida durante o processo de solidificacdo a presenca de instabilidades na interface, tais como: vibracdes no
molde, presenca de elementos estranhos na fase liquida e etc., favorecem a obtencdo de uma estrutura dendritica
assimétrica em relagdo as ramificacdes secunddrias, a equagao de fase € definida a seguir:
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Os parametros ¢, W e M na equagdo de fase sdo relacionados com as propriedades do material como a energia
interfacial, espessura da interface, e o coeficiente cinético interfacial. g’(¢@) € a derivada da funcdo que modela a tensao
superficial na interface e garante que a densidade de energia assumird valores diferentes de zero na regido da interface.

R ¢ a constante dos gases, T é temperatura calculada via equacdo de energia. V,, é o volume molar e, c:, e Cz

representam a concentragdo do sélido e liquido em equilibrio, respectivamente. Como citado Colpaerth (1975), as
concentragdes em equilibrio podem ser obtidas pelo diagrama de fase, através as seguintes relacdes:

eq _ Tm _T
L = @)
4 =(r,, -1)Ke. 3)
S e

Onde M, representa a inclinacdo da linha liquidus no diagrama de fases. Segundo Kim e colaboradores (1999), a
equacgdo de concentracdo de soluto para ligas bindrias € representada por:

g_i =V| DNi- i)k (1—c; J+hlple g 1—cg o Ln lf%L ’

D(¢) é o coeficiente de difusividade do soluto no sélido ou no liquido, ¢, € a concentracdo da fase liquida e cg € a

concentra¢do na fase solida, h(¢@) a funcdo suavizante. Sendo essas fungdes utilizadas por (Furtado e colaboradores
2006):

h(g) =93 (10-15¢+64%) ®)
2@ =p2(1-9)2 ©)

No modelamento matemaético de ligas, admite-se que o nucleo sélido adicionado ao dominio liquido, tem
composi¢do inicial igual a ¢g = COK .- O Cy € a concentragdo inicial do liquido e K, € o coeficiente de redistribui¢do
da liga.

4. RESULTADOS E DISCUSSOES

Neste trabalho o Método do Campo de Fase foi utilizado para o modelamento matemdtico do processo de

solidificagdo de ligas Fe-C. As equagdes (1) e (4) foram resolvidas pela técnica de volumes finitos, na forma explicita.

As tabelas 1 e 2, mostram as propriedades e os parametros adotados para a obtencdo dos resultados.

Tabela 1 — Propriedades fisicas da liga Fe-C, segundo Ode (2000).

Propriedades Fe C

Temperatura de Fusdo - T, (K) 1810 | ---—---

Coeficiente de Particio-K, | --—---- 0.204

Inclinacdo da linha liquidus - M, (K/mol) | ------ 1802

Volume molar - V,, (m’/mol) 7.7x10° | -
Difusividade de soluto no liquido - Dy, (ms) | - 2.0x10°
Difusividade de soluto no liquido — Dg (m%fs) | ------ 6.0x107

Energia interfacial - ¢ (J/m?) 0.204 | -----—-
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Tabela 2 — Parametros computacionais.

Forc¢a de anisotropia - 6, 0.025
Espessura da interface — g, Im” 1.462x10™
Tensdo superficial - w (J/m’) 49.734x10°
Mobilidade da interface - M (m’/sJ) 0.393
Espacamento da malha - d, = d, (m) 3.0x107
Passos no tempo — At (s) 1.0x107®

4.1  Perfis de concentracio de carbono na fase soélido, liquido e interface

Para as simulagdes a seguir serd imposta como condi¢do de contorno a inexisténcia de fluxo para as equagdes (1) e
(4). A temperatura inicial assumida para o dominio de 1780 K; o dngulo preferencial de crescimento da dendrita de 45°
em relacdo ao eixo x; o modo de anisotropia de j = 4 e a concentragdo inicial do soluto de carbono de 0,005% em fragao
molar. Assim, o perfil de concentragcdo do carbono na fase sélida para essas condi¢des de simulagdo é mostrado na fig.
L.
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Figura 1 — Perfil de concentracio de soluto na fase sélida (¢ = +1).

Através da andlise da figura 1, observa-se que a concentrag@o de soluto na fase sélida € baixa, isso ocorre devido a
rejeicdo de soluto para a fase liquida durante a solidificacdo da liga. A primeira regido a solidificar (x = 0) apresenta
concentragdo de soluto (carbono) bem inferior das demais regides solidificadas posteriormente. Isto ocorre porque o
primeiro sélido formado tem uma concentrag@o de Cy.K,, onde Cy é a concentragdo inicial do banho metdlico. A camada
solidificada posteriormente apresenta uma concentracdo de carbono ligeiramente superior devido ao aumento da
absor¢do de carbono nesta nova camada solidificada, no entanto, bem menor quando comparada com a regido do
liquido. Este fato pode ser mais bem esclarecido na figura a seguir. A regido da fase liquida logo a frente da interface
sélido/liquido € enriquecida de soluto, devido a redistribui¢do de soluto para a fase ndo solidificada, como pode ser
visto na fig. 2.
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Figura 2 — Perfil de concentracio de soluto na interface sélido/liquido (0<¢<1).

Em regides distantes da interface a concentrag@o de soluto diminui exponencialmente tendendo a concentragdo
inicial. A figura 3 mostra a essa concentracdo de soluto na fase liquida.
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Figura 3 — Perfil da concentracio de soluto na fase liquida (¢=0).
4.2 Influéncia do teor de carbono na morfologia dendritica

A figura 4 mostra a morfologia dendritica obtida através da simulag¢do microestrutural de uma dendrita de Fe-C
com diferentes concentragdes de soluto, (a) 0.4% de fragdo molar; (b) 0.5% de fragdo molar; (c¢) 0.6% de fracdo molar e
(d) 0.7% de fragdo molar. Sendo as condi¢des de contorno e as condig¢des iniciais as mesmas adotadas para o item
anterior, com excec¢do das concentragdes de carbono que foram alteradas.
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Figura 4 — Morfologia dendritica para (a) 0.4% de carbono; (b) 0.5% de carbono; (c) 0.6% de carbono e (d)
0.7% de carbono em fracio molar.

Através da analise da Fig. 4 pode-se observar que para concentragdes maiores de soluto ocorre alteragdo na
morfologia da dendrita, que se torna mais instdvel, ou seja, com bracos secundédrios bem desenvolvidos e definidos. No
caso da Fig. 4.c também pode-se observar o surgimento de bragos tercidrios que crescem perpendicularmente a partir
dos bracos secunddrios. Outro fendmeno que vale ressaltar € a questdo do crescimento competitivo entre os bragos
secunddrios logo apds a ponta da dendrita. Este fato se torna explicito para os casos de carbono mais elevados, Fig. 4.c e
4.d. Numa regido mais distante da ponta da dendrita o crescimento competitivo entre os bragos ndo € intenso, isto
porque essas regides apresentam-se bracos secunddrios bem desenvolvidos. Proximos aos bragos secunddrios bem
desenvolvidos t&ém pequenos bragos que tem o seu crescimento inibido pelos seus vizinhos. No préximo item faremos
um estudo da relag@o entre a velocidade da ponta da dendrita para diferentes concentragdes de carbono.

4.3 Influéncia do teor de carbono na velocidade da ponta da dendrita

Na figura 5 é possivel notar que a velocidade da ponta da dendrita diminui a medida que a concentragdo de
carbono aumenta isso ocorre porque a mobilidade da interface sélido/liquido diminui na presenga de maior quantidade
de soluto a frente da interface, ou seja, o aumento na concentracdo de carbono atua como uma barreira para o
movimento da mesma. O motivo do perfil linear do gréifico a seguir ainda ndo estd claro, o estudo deste comportamento
demanda novos testes de simulagdo, que serdo desenvolvidos nos préximos trabalhos.
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Figura S — Velocidade da ponta da dendrita versus concentracio de carbono.
44 Fracio de sélido versus tempo de solidificacio

A relacdo entre a fracdo solidificada e o tempo de solidificacdo é apresentada na Fig. 6. Nota-se que a fracdo
solidificada € proporcionalmente linear ao tempo de solidificacio, experimentos encontrados na literatura sugerem um
comportamento cuja quantidade solidificada é proporcional ao tempo de solidificacdo ou a raiz quadrada do tempo de
solidificag@o. A razdo pela qual o nosso modelo apresentou este comportamento estd associada ao fato de consideramos
o problema de solidificacdo isotérmica.
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Figura 6 — Fracao solidifica x tempo de solidificacao.

5. CONCLUSOES

O método do Campo de Fase € uma técnica nova, surge como uma alternativa interessante para a modelagem e
simulacdo do processo de solidificagdo em sistemas meta-estaveis. O atrativo deste método estd relacionado ao fato da
posicdo da interface ser determinada implicitamente por uma varidvel conhecida como pardmetro de fase e a capacidade
do método em gerar interfaces complexas. Os resultados gerados neste trabalho mostram dendritas semelhantes as
encontradas em experimentos ou na literatura, com seus bracos secunddrios crescendo perpendiculares aos bragos
primdrios. Outra caracteristica apresentada nestas simulagdes € o crescimento competitivo dos bragos secunddrios logo
apds a ponta da dendrita, principalmente nos casos com concentragdo de carbono mais elevada. Durante o processo de
solidifica¢@o, o carbono é aprisionado entre os bracos secunddrios. Esse aprisionamento tem como conseqiiéncia a
diminuicdo da temperatura de solidificacdo nessas regides, portanto esses pontos levardo um tempo maior para
solidificarem. Pode-se concluir ainda que maiores concentracdes de carbono afetam a mobilidade da interface
solido/liquido, diminuindo a velocidade de avango da mesma. A relacdo entre fracdo solidificada e o tempo de
solidificag¢@o difere do encontrado na literatura devido & considera¢do de solidificacdo isotérmica feita no presente
trabalho. Em virtude do que foi discutido, uma sugestdo para trabalhos futuros é a simulac¢@o do crescimento dendritico
de varias dendritas simultaneamente, crescendo em dire¢des aleatdrias. Possibilitando assim, o estudo do crescimento
competitivo entre as dendritas. Para uma modelagem que mais se aproxime da realidade a equacdo da energia deve ser

considerada no modelo de solidificagdo.
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AbstractThis work will be offered a two-dimensional model of dendritic growth in the process of isothermal
solidification of binary alloys of Fe-C. The model is applied to analysis of the diffusivity of the solute and simulation of
dendritic morphology. The results will be compared qualitatively with the classical theory of solidification. The
relationship between carbon concentration and growth rate of solid / liquid interface will be studied. The effects of

carbon concentration and supercooling on the morphology of the dendrite generated will also be studied in the
development of this work.

Keywords: Solidification, dendritic growth, binary alloys.



