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Abstract. EI campo térmico generado por el movimiento de una interfase de solidificacion
hacia una particula esferica fue modelado dindmicamente para estudiar las deformaciones de
la interfase en relacion con las diferentes propiedades térmicas de la particula en una matriz
solido-liquida. La simetria del sistema permitié emplear un modelo de simetria axial en dos
dimensiones. La simulacion se realizd empleando analisis por elementos finitos. Los
resultados muestran una deformacion céncava de la interfase cuando la particula presenta
mayor conductividad térmica que la matriz, y una interfase convexa en el caso contrario. El
caso limite, cuando matriz y particula tienen el mismo valor de conductividad térmica la
interfase de solidificacion es plana. Ademas, se estudiaron las fuerzas de arrastre que acttan
sobre la particula cuando la interfase de solidificacion plana. Para ello se emple6 un modelo
de flujo de fluidos en estado estacionario con la particula ubicada a diferentes distancias de
la interfase y con diferentes velocidades de avance de la interfase de solidificacion. Los
valores obtenidos se compararon con los obtenidos por la ecuacion de Stokes modificada. Se
utiliza el modelo de Lifshitz-Van der Waals para calcular las fuerzas de repulsion y se
observa que, a bajos valores de la fuerza de repulsion la separacién de equilibrio para que se
produzca el estado estacionario de pushing es menor en el modelo simulado que el modelo de
Stokes, en cambio a mayores valores de la fuerza de repulsion ambos modelos son indican
una separacion de equilibrio aproximadamente iguales, independientemente de la velocidad
de la interfase.
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1 INTRODUCCION

La interaccion entre una particula y una interfase solido-liquido es un fenomeno general
que se produce durante la solidificacion de diversos materiales como las aleaciones metalicas
con particulas nativas, los materiales compuestos con refuerzos ceramicos en forma
particulada o fibrosa; cristalizacion de materiales semiconductores, épticos, optoelectrénicos
y bioldgicos. En todos ellos el fendmeno incide en la distribucion de las particulas, lo que a su
vez determina las caracteristicas del mismo, en particular las propiedades mecanicas y fisico-
quimicas.

En algunos de estos sistemas se ha observado, durante la solidificacion, un estado
estacionario de repulsion de la particula (pushing) delante de la interfase. Ademas, en estos
casos, existe una velocidad critica a partir de la cual el sélido atrapa a la particula'”’. Para
predecir el valor de esta velocidad critica se han elaborado diferentes modelos®*®. Sin
embargo, experiencias de solidificacion realizadas con diferentes matrices y particulas,
solidificados a velocidades menores que la critica se comportan de maneras diferente a dichos
modelos ***,

En modelos desarrollados por Schvezov®®, considerando interfases no-planas donde
intervienen fuerzas de Casimir-Lifshitz-Van der Waals como de repulsion y fuerzas de
arrastre como la componente de atraccion, se obtuvieron resultados que logran alcanzar un
estado estacionario de repulsion (pushing) e indican el caso limite donde se produce el
atrapado de la particula.

El objetivo de este trabajo es avanzar sobre el modelo desarrollado por Schvezov,
definiendo un limite preciso que permita determinar la transicion entre repulsion estacionaria
y atrapado de la particula, el cual puede establecerse por una separacion minima entre
particula e interfase para la cual la pelicula que los separa pueda considerarse como un fluido.
Ademas, se deben considerar las propiedades térmicas del sistema Particula e Interfase
Liquido-Sélido, las cuales definen la morfologia de la interfase.

1.1 Interaccion de particulas con una interfase plana

Predicciones del pushing en un sistema particula interfase liquido-sélido particular
requieren de valores de energias superficiales entre la particula sélida y la matriz sélida, la
cual es dificil de conseguir. En los casos donde las teorias muestran concordancia, no esta
claro cuales son las fuerzas microscopicas que evitan o producen el pushing. Ya sea que se
trate de repulsion o atrapado, se requiere incluir estas interacciones durante el proceso
transitorio que conduce al estado estacionario de repulsion o atrapado. Estas fuerzas deben ser
de corto alcance e involucrar tres elementos: la particula, una pelicula de fluido y el solido.
En cualquier caso, estd claro que hay més de un mecanismo o interaccion que pueden crear
una fuerza de repulsion entre la particula y el sélido que conduzcan al pushing.

Los efectos térmicos no son muy importantes. La importancia de los efectos térmicos ha
sido planteada pero no resuelta. Si ellos fueran determinantes 6xidos o materiales ceramicos
con una baja conductividad seran empujados en casi cualquier metal y cualquier particula
metalica tenderd a ser atrapada. Esto ciertamente no ocurre en todos los sistemas.
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1.2 Interaccidn de particulas con una interfase no-plana

Las estructuras de solidificacion usuales en las aleaciones son celulares o dendriticas. Las
particulas presentes en el fundido durante la solidificacion usualmente terminan en el espacio
intercelular o interdendritico. En estos casos la velocidad de solidificacion es usualmente
mucho mas grande que las velocidades criticas para pushing. En aleaciones hay observaciones
que sugieren la existencia de mecanismos mas eficientes que conducen a la segregacion de
particulas durante la colada y solidificacion. De los cuales algunos casos se estudiaron.

Una serie de experimentos fueron realizados en plomo y aleaciones plomo-antimonio
conteniendo particulas de hierro esféricas'®*?, los resultados indican que las particulas no
fueron repelidas por la interfase. Sin embargo para interfase no-plana muchas particulas de
hierro aparecieron en los espacios interdendriticos. El pushing de particulas fue descartado ya
gue muchas de las particulas grandes fueron segregadas y mientras que las pequefias
particulas eran atrapadas. EI mecanismo propuesto que conduce a la segregacion consiste de
colisiones sucesivas con las puntas y paredes de dendritas o células hasta que las particulas
mas grandes y con mayor movilidad son atrapadas en el liquido remanente. Las particulas
mas pequefias, que tienen menos movilidad y momentum son facilmente atrapadas por las
células o dendritas. EI mecanismo es consistente con resultados y observaciones hechas en
modelos fisicos a escala. En materiales compuestos de matriz metalica basados en aleaciones
de aluminio como matriz y particulas ceramicas como refuerzos, las particulas aparecen
principalmente en regiones interdendriticas. Este resultado es atribuido al pushing. Sin
embargo, basados en argumentos similares, es posible proponer que las particulas son
segregadas por colisiones entre particulas y la interfase™.

Los ultimos trabajos que se publicaron sobre el tema introducen interacciones mas
complejas, fuerzas convectivas, forma de la interfase y experimentos en gravedad cero'’*.

top face i
P o symmetry axis

bottom face

mass or heat flow

Figura 1: Esquema del sistema a modelar.
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2 METODOS

2.1 Descripcion del sistema

El sistema a estudiar consta de una matriz solidificAndose conteniendo una particula
esférica inmersa en la fase liquida, dispuestas como se muestra en la Figura 1. A medida que
la interfase se acerca a la particula, en el ambito de influencia y predominio de la fuerza de
repulsion, la particula tendera a retirase de la interfase y en algin caso a moverse con ella,
como resultado de esto se establece una circulacion de fluido desde detras de la particula para
reponer con liquido el espacio entre ella y la interfase. Esta circulacion introduce el efecto de
arrastre sobre la particula. El arrastre tiende a acercar a la particula hacia la interfase. Por lo
tanto, el equilibrio atraccion-repulsién en la solidificacion influye en el movimiento de la
particula que se acerca o aleja de la interfase. Si la distancia interfase particula es grande el
proceso es independiente de la presencia de la misma.

Las fuerzas de repulsion (Fr) son del tipo de Casimir-Van der Waals, de muy corto alcance
entre la particula y la interfase. Las fuerzas de arrastre (Fa) son debidas al flujo viscoso del
fluido. Ambas fuerzas son de tal magnitud que hacen despreciable la fuerza de gravedad.

Para la resolucion del problema se descompone en dos etapas. La primera diatérmana,
considerando solamente el campo térmico, donde se estudia dindmicamente la deformacion de
la interfase ante una particula inmoévil. La segunda isotérmica, se toma el caso mas simple
donde la interfase de solidificacion no se deforma y se estudia la interaccion entre interfase y
particula.

2.2 Etapa diatérmana

Esta etapa considera una extraccion calorica, desde abajo en la figura 1, la cual produce la
solidificacion de la matriz. Las demas fronteras se encuentran aisladas. Ademas en todas las
fronteras se impusieron velocidad igual a cero.

Para esta etapa, el sistema se simplificd usando un modelo bidimensional, lo cual brinda
resultados cualitativos con bajo esfuerzo computacional. La resolucién del problema incluye
las ecuaciones de conservacién de la masa, momento y energia en forma dinamica.

Se consider6 una particula de la misma densidad que la matriz, condicion que junto con la
imposicion de contornos inmdviles de la matriz y la particula no produce circulacién dentro
del fluido. Se simulé al sélido a través de un fluido de viscosidad elevada, igual a 10° veces la
viscosidad del liquido. Las restantes propiedades fueron independientes de la temperatura y
fueron adoptadas las correspondientes al Aluminio puro para la matriz.

Para realizar el estudio de la deformacion de la interfase se consideraron tres relaciones
entre la conductividad térmica de la particula y la matriz, que se detallan a continuacion:

kp/km= 1.0
kp/km= 0.1
kp/km = 10.0

Donde kp y km son las conductividades térmicas de la particula y la matriz
respectivamente.
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Flujo de ; .
calor particula matriz

Figura 2: Malla del modelo bidimensional empleada en la etapa diatérmana.

En la resolucion se emple6 el método de elementos finitos a través de una formulacion de
residuos ponderados de Galerkin. Se emplearon elementos cuadrilateros con funciones de
interpolacion de segundo orden para la temperatura y la velocidad, y de primer orden para la
presion.

En la simulacion se empled una malla no estructurada estética de 1000 elementos para la
matriz y 300 elementos para la particula. Refinando la malla en las inmediaciones de la
particula, ver la figura 2. La forma y posicion de la interfase se determind siguiendo la
isoterma de solidificacion del aluminio puro: 933 K.

Para la resolucion numérica del sistema de ecuaciones se empled el método de Newton-
Raphson, con una tolerancia del 0.01%. El calculo dindmico se resolvié mediante Crank-
Nicholson con un paso de tiempo variable ajustado mediante Adams-Bashforth*°.

2.3 Etapa isotérmica

Para resolver la etapa isotérmica se implemento un modelo de simetria axial, ver figura 3,
el cual fue inicialmente probado contra un modelo tridimensional, ver Figura 4. Los
resultados de la comparacion se presentan mas adelante en el acépite correspondiente.

El objetivo esta centrado en calcular las fuerzas de arrastre sobre la particula debida a la
circulacién del fluido hacia la interfase. En este caso se esta imponiendo la condicion de
estado estacionario de pushing, es decir, la particula se mueve junto con la interfase
manteniendo una separacion constante. Por lo tanto, esta etapa se simula en estado
estacionario, y se contemplan solamente las ecuaciones de balance de masa y momentum.

Debe imponerse una velocidad de fluido constante en la interfase, perpendicular a la
misma, dejando sin imposicién los demas contornos de la fase fluida. Sobre la superficie de la
esfera se impone la condicién de no deslizamiento.

El fluido se considera Newtoniano y en flujo laminar, ya que el nimero de Reynolds (Re)
respecto al diametro de la particula, es mucho menor a 1.

En la malla del modelo tridimensional se emplearon elementos tetraédricos con funciones
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de interpolacion lineales para la velocidad y para la presion, utilizando el método de Petrov-
Galerkin. En total se emplearon aprox. 200000 elementos, refinando en la zona cercana a la
particula.

LI e o K Pk .)g

— . Detalle &

- Ly 4

interfase

— g | | I Tt us —

particula Eje de simetria

Figura 3: Malla del modelo de simetria axial. Detalle: ampliacion de la region de la particula.

Para el modelo de simetria axial se emplean entre 30000 y 50000 elementos cuadrilateros,
con funciones de interpolacion de segundo orden para la velocidad y de primer orden para la
presion, por lo tanto el meétodo de Galerkin es empleado.

La resolucion del sistema fue a través del método de Picard, para los modelos de simetria
axial y mediante un método desacoplado para el modelo tridimensional, donde las variables
se resuelven individual y secuencialmente, mediante eliminacién gaussiana, alcanzando la
solucion en forma iterativa.

En el disefio del modelo se utilizé un sélo didmetro de particula, 0,050 mm, posicionada a
seis distancias diferentes desde la interfase (h), variando entre hmin y 2R. Siendo hmin la
minima distancia que se puede considerar para que el fluido mantenga las propiedades que lo
definen, 10 m, y R el radio de la particula. Para cada posicién se construyo una malla
diferente.

En cada posicion se modelaron 6 velocidades de interfase. Se calcularon las velocidades
para 15.V¢/1000, 15.Vc/10000, 15.V¢/100000, ¥2.Vc, Ve y 2.Vc considerando flujo laminar y
la velocidad critica (Vc) igual a 2,22x10°® m/s. Siendo Vc la velocidad en la que la repulsion
critica no se produce, por encima de la cual no se observa pushing.
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Figura 4: Malla sobre la superficie externa utilizada para el modelo en tres dimensiones con interfase plana.
Detalle: ampliacion sobre la superficie de la particula.

2.4 Modelos analiticos

Se emplea una modificacion de la formula de Stokes para la fuerza de arrastre, sobre una

esféra, para estimar los valores de la fuerza de arrastre?, cuya expresion es:
2

FazsvaRT o

Donde Fa: es la Fuerza de arrastre, p: es la viscosidad, vy: velocidad de la interfase, R:
radio de la particula, h: distancia interfase-particula.

Se emplea la formula de Casimir-Lifshitz-Van der Waals para calcular los valores de la
fuerza de repulsion, cuya expresién para una interfase plana’ es:

R
Fr:nth—S )

Donde Fg: es la fuerza de repulsion, Bs: es la constante de Lifshitz-Van der Waals, R: radio
de la particula, h: distancia interfase-particula

3 RESULTADOS Y DICUSION
3.1 Campo térmico

Mediante el andlisis del campo térmico generado por el movimiento de una interfase de
solidificacion hacia una particula esférica solida se aprecian deformaciones de la interfase en
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relacion con las propiedades térmicas de la particula en una matriz sélido-liquida.

Situdndonos en la particula se observa, en la fig5(a) una deformacion convexa de la
interfase cuando la conductividad térmica de la particula es menor que la matriz, y en la
fig5(b) una interfase concava cuando la conductividad térmica de la particula es mayor que la
matriz.

(@) ko ki=0.1 (b) ky/ k=10 (C) kp/k=1

: . . Direccion del flujo
Solido Fluido Interfase Particula de calor

h

Figura 5: Campo térmico generado por el movimiento de una interfase de solidificacion

En cambio, en la fig5(c) se observa que la interfase no sufre deformacion, se mantiene
plana. Esto ocurre cuando la conductividad térmica de la particula y la matriz son iguales.

3.2 Validacion del modelo de simetria axial

Se realizaron las simulaciones de un modelo tridimensional y un modelo de simetria axial
de dimensiones similares y comparables

En la figura 6(a) se muestra el campo de velocidades en un plano radial del modelo
tridimensional y en la figura 6(b) el campo de velocidades en el modelo de simetria axial.

En ambas figuras se observa que la maxima velocidad se encuentra a la derecha de la
esfera, desplazado del sector de la linea central de simetria. Esto es debido a que el fluido que
circula por esa zona debe alimentar ademas la region central.

El flujo es similar en ambos modelos. A la izquierda de la particula se desacelera y no
presenta zonas de recirculacion

Mirando con maés detalle a la izquierda de la particula se puede observar en las figuras 7(a)
y 7(b) una ligera diferencia en el campo de velocidades. En el modelo tridimensional se
observa una desaceleracion gradual en el sector de la linea central, mientras que en el modelo
de simetria axial se observa una ligera alteracion del flujo cerca de la particula. Esto se debe
al modelo matematico utilizado en el disefio de simetria axial que asigna una componente no
nula de la velocidad en la linea central. La maxima velocidad en ambos modelos coinciden en
magnitud, direccién y posicion.

En las figuras 6(a) y 6(b) se puede observar que la perturbacion radial que ocasiona la
particula en el campo de velocidades es minima. Las componentes radiales de la velocidad
son similares en los dos modelos
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Se calcularon los valores de la velocidad radial en el extremo superior axial del modelo en
tres dimensiones y, en las mismas coordenadas, en el modelo de simetria axial los cuales
resultaron coincidentes.

(a)
> 5. £5 e -
. ".:.\:
40 ¥ \*\'
\ R
.1.
II'
7
f’-/;"
7%
(b)
1{)':
0SS TE-of 2y
REFER. VECTOR 2 #
—0 .42 12E-24

Figura 6: Campo de velocidades en el plano radial. Modelos: (a) Tridimensional (b) Simetria axial. La interface
esta ubicada a la derecha en ambas figuras.

Estos dos altimos resultados justifican los valores extremos axial y radial usados en el
modelo tridimensional.

Las similitudes de los flujos en ambos modelos pueden confirmarse calculando la fuerza de
arrastre sobre la particula, asi se obtienen: 2,952x10™ N en el modelo en tridimensional y
2,956x10™* N en el modelo de simetria axial. Mostrando una diferencia de 0,13%

Los tiempos de calculo demandado en la resolucion del problema fueron de: aprox. 5 horas
para el modelo tridimensional y de 20 minutos para el modelo de simetria axial, en una
computadora PC estandar.

Por lo tanto, se elige, en virtud de la exactitud y reducida demanda de tiempo, el modelo de
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simetria axial para la simulacion y calculo de las fuerzas de arrastre que actlan sobre una
particula que se utilizaré en la continuacién del trabajo.

(a)
Modelo 3D
—— —.3647E-p4

—— - .3418E-B84
w5 SABEE <B4

i 4 FIGCE ~RE
—-_0.2556E-07

2 (b)

Modelo de
simetria axial

Figura 7: Componente axial de la velocidad. Modelos: (a) Tridimensional (b) Simetria axial. La interface esta
ubicada a la derecha en ambas figuras.

3.3 Fuerzas de arrastre

Empleando el modelo de simetria axial se calcularon mediante elementos finitos las
fuerzas de arrastre (Farem) sobre la particula y los valores de la fuerza de arrastre segun la
formula de Stokes modificada (Fasm). Los valores de Fa simuladas se compararon con los
valores obtenidos a partir de la ecuacion de Stokes. De las dos variables de disefio, h y v, se
encontrd dependencia con h. Los resultados de la comparacion se muestran en la tabla 1
donde el error es calculado a partir de esta relacion a diferentes velocidades.

Se observa en la tabla 1, que a medida que h disminuye la relacion entre las fuerzas de
arrastre tiende a 1, es decir, la simulacion y los valores obtenidos de modo analitico son
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coincidentes. De esta manera se puede detectar ambito de validez de la aproximacion de
Stokes para predecir la Fuerza de arrastre En general de una buena prediccion para valores de
h/R tendiendo a cero.

Tabla 1: Relacion de fuerzas de arrastre en funcién del la
separacion interfase particula h. R = Radio de la particula

Separacién h Fagem / Fasu Error (95%)
2xR 3.1453 0.0040
1xR 2.1362 0.0015

0.2xR 1.2676 0.0006
0.1xR 1.1497 0.0034
0.05 xR 1.0844 0.0015
0.0002 x R 1.0015 0.0003

De las relaciones entre las fuerzas de arrastre: Farem / Fasm Se puede observar que la Faggm
es mayor que la Fagyu, acercandose a 1 cuando el valor de h se hace pequefio, como se observa
en las Figura 8.

1,2B-14 1 Drag and Repulsion Forces
Radius = 50 pm
Interface velocity = 3,3*E-10 m/s

1,0E-14

—a— Modeling DF

—a— Modif. Stokes DF

—m— Repulsion
8,0E-15

6,0E-15
4,0E-15 \\\\\
2,0E-15

0,0E+00 + + + —

0,0E+00 2,0E-05 4,0E-05 6,0E-05 8,0E-05 1,0E-04
h [m]

Figura 8: Fuerzas de arrastre y de repulsién para una velocidad de interfase de 3,3x10™° m/s

Al comparar las Fasy y Farem con la Fr, como en la figura 8, se encontrd que la separacion
de equilibrio (he) es menor cuando se emplea las Fargy, independientemente de la velocidad
de la interfase de solidificacion. Los valores de he para distintas condiciones de velocidad de
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la interfase son calculados y mostrados en la tablas 2.
Se correlacionaron los datos de he obtenidos a partir de la simulacion con la velocidad de
la interfase, obteniéndose la siguiente relacion:

_ 1
he = 4.965x10™" 0S4 (3)
Vp
similar a la que surge de igualar las expresiones (1) y (2), que se detalla a continuacion.
he =2,22x107" E (4)
Vv

p

Tabla 2: Separaciones de equilibrio calculadas por simulacion (hergm) y por
Stokes-Modificado (hesy)

vi [m/s] h?r;]EM he su [m] |Farem [N]|Fasw [N] FI?;I;TA/
3,300E-10 | 2,732E-05 | 6,734E-05 | 1,380E-15 | 3,464E-16 | 3,9839
3,300E-09 | 5,540E-06 | 6,734E-06 | 4,510E-14 | 3,464E-14 | 1,3020
3,300E-08 | 6,734E-07 | 6,734E-07 | 3,540E-12 | 3,464E-12 | 1,0220
1,110E-06 | 2,000E-08 | 2,002E-08 | 3,930E-09 | 3,919E-09 | 1,0028
2,220E-06 | 1,000E-08 | 1,001E-08 | 1,570E-08 | 1,568E-08 | 1,0015

Al graficar los valores obtenidos a partir de la simulacion y la regresion mostrados en la
figura 9, se observa un buen ajuste en el rango de velocidades considerado.

= Simulacién

Regresion
L R N
—_— 1 ]
E,
i)
S
S LEB b b D
o ] ]
()
©
o
©
Q
IS
®
L = B - T————
(]
%]
1E-8 5 e — \

1E-7 1E-6
Velocidad de la interface [m/s]
Figura 9: Separacion de equilibrio calculados por simulacion y resultados de la regresion

1E-9
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4 CONCLUSIONES

Utilizando los modelos bidimensionales para el analisis del campo térmico se puede
concluir que, la forma de la interfase depende de las conductividades térmicas de la particula
y la matriz. La interfase es plana cuando las conductividades son iguales, concava cuando la
conductividad de la particula es mayor y convexa en el caso opuesto.

Modelando el flujo de fluidos alrededor de una particula esférica mediante un modelo
tridimensional y un modelo de simetria axial, se encontré6 concordancia en el campo de
velocidades vy las fuerzas de arrastre para ambos modelos. Por lo tanto, el modelo de simetria
axial resulta adecuado para simular las fuerzas de arrastre que actdan sobre una particula.

Comparando la fuerza de arrastre obtenida a partir de la simulacion del flujo alrededor de
una particula con la fuerza de arrastre obtenida de la expresion de Stokes-Modificada se
observa que, la fuerza simulada es siempre mayor que la de Stokes-Modificada. La relacion
entre ambas tiende a 1 cuando los valores de distancia desde la interfase disminuyen. Esta
relacion es independiente de la velocidad de la interfase.

A partir de la simulacion se obtuvo una expresion para el separacion de equilibrio
inversamente proporcinal a la velocidad de la interfase, similar a la que surge de igualar las
expresiones analiticas de fuerzas de repulsion y fuerzas de arrastre.
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