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Resumo

Neste trabalho foram quantificados o tamanho de grdo e a porosidade de uma amostra de zirconia estabilizada com itria (ZEI)
sinterizada a 1500 °C/ 2 h ¢ a fragdo volumétrica das fases ZEI, NiO e poros de um composito de ZEI/NiO sinterizado a 1500 °C/ 2
h. Utilizando o programa de analise de imagens ImageJ foi possivel tratar as imagens removendo ruidos e evidenciando as regides
de interesse de analise. Apos as imagens serem analisadas, foi feito o tratamento estatistico dos dados como sugerido nas normas
ASTM E 562-02 e ASTM E 1382-97. As fra¢des volumétricas obtidas desta maneira foram 50 = 7% de NiO, 32 + 2% ZEl e 17
+ 7% poros. O tamanho médio de graos da ZEI foi 4,6 + 0,2 um e sua porosidade 1,5 = 0,2%. Os resultados de porosidade foram
comparados com os valores obtidos utilizando o método baseado no principio de Arquimedes. A diferenga entre os valores permitiu
por este método quantificar somente a porosidade aberta, enquanto a analise de imagens quantifica também os poros fechados.
Palavras-chave: microscopia quantitativa, processamento de analises digitais, analise microestrutural.

Abstract

In this work grain size and porosity of Yttria Stabilized Zirconia (YSZ) sintered at 1500 °C/ 2 h and the volume fraction of the phases
YSZ, NiO and pores in a YSZ/ NiO composite sintered at 1500 °C/ 2 h were quantified. Using the image analysis sofiware ImageJ
it was possible to treat images removing noise and showing the regions of interest in the analysis. After analyzing the images a
statistical treatment of the data as suggested in the standards ASTM E 562-02 and ASTM E 1382-97 was carried out. The volume
fractions obtained were 50 = 7% NiO, 32 + 2% YSZ and 17 + 7% pores. The average YSZ grain size was 4.6 = 0.2 um and the
porosity 1.5 = 0.2%. The porosity results were compared with values obtained using a method based on the Arquimedes principle;
the difference between the values was that this method quantifies only open porosity, while image analysis also quantifies closed

pores.

Keywords: quantitative microscopy, digital image processing, microstructural analysis.

INTRODUCAO

O desenvolvimento sistematico de novos materiais depen-
de fortemente de sua caracterizacdo em diversos niveis de
resolucdo. Estrutura, microestrutura e geometria de defeitos,
assim como composicdo quimica e distribui¢do espacial sdo
parametros importantes para se determinar o comportamento
de materiais em aplica¢des especificas [1].

A determina¢do manual do tamanho de graos e fragdo
volumétrica de fases pode ser uma tarefa laboriosa, geralmente
sujeita a erros do operador. Como alternativa para minimizar
tais erros e diminuir o tempo de analise o uso de programas
computacionais de analise de imagem t€m sido cada vez
mais comuns. Dentre os diversos programas disponiveis no
mercado, com custos variaveis, o ImageJ tem se destacado.

ImageJ ¢ um programa de dominio publico desenvolvido
pelo National Institute of Health, NIH, Estados Unidos. Por
ser de dominio publico possui seu codigo aberto possibilitando
que a comunidade de usudrios desenvolva complementos e

modifica¢des de acordo com suas necessidades [2].

A andlise de imagem automatizada consiste em tratar
uma imagem digital evidenciando as regides de interesse de
maneira que o programa possa realizar a andlise. O tratamento
de imagem se da por operagdes de matrizes que alteram o valor
de seus pixeis. Pixeis sdo elementos da imagem e possuem
posigdo e valor de brilho definidos, formando uma matriz
correspondente a imagem. Existem diversas operagdes ja
descritas na literatura e a aplicagéo consecutiva de diferentes
operagdes, ou filtros, podem levar ao mesmo resultado. Desta
maneira, a experiéncia do operador e o conhecimento basico
dos filtros sdo importantes para se desenvolver um algoritmo
para evidenciar as regides de interesse da imagem [3]. O
resultado do tratamento deve ser uma imagem contendo as
caracteristicas que se desejam analisar, no caso deste trabalho
serdo evidenciados os contornos de gréos e as fases presentes.
A partir da imagem tratada e apds a calibragdo do software
podem-se realizar as medidas. O resultado da efetividade do
uso de certo filtro depende da analise subjetiva do operador,
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no entanto os resultados finais apresentam menores desvios
que os resultados obtidos por medidas manuais [4]

Existe uma gama de aplicagdes na analise digital de
imagens, sendo ja bastante utilizada no controle de qualidade
na producdo de agos, determinando-se tanto o tamanho
médio de grios quanto a quantidade de inclusdes presentes.
Em sistemas ceramicos informagdes como tamanho de gréo,
porosidade, quantidade e disposicdo de fases podem ser
obtidas para se determinar, por exemplo, a temperatura ideal
de sinterizagdo, presenca de fases deletérias a propriedades de
interesse, defeitos inseridos durante o processamento, entre
outros, quantificando as correlagdes entre microestrutura,
processamento e propriedades [5-11].

No presente trabalho foram determinadas as fragdes
volumétricas de poros, das fases NiO e zircOnia estabilizada
com itria (ZEI) em um compdsito NiO/ZEI e também a
porosidade e o tamanho de graos de uma pega de ZEI. As
analises foram realizadas com o programa Imagel, com
imagens obtidas por microscopia eletronica de varredura.

MATERIAIS E METODOS

Obtengdo do composito ZEI/NiO para determinagdo da
frag¢do volumétrica das fases

O composito poroso 44% ZEI-66% NiO (% em peso)
foi preparado a partir da mistura aquosa dos componentes
Tosoh (TZ-8Y) e Vetec, respectivamente. Os 6xidos foram
misturados em agua destilada e o pH ajustado até o valor 3,
utilizando solugdo de 10% em volume de HCIl, medido em
pHmetro Micronal B374. Neste valor de pH obtém-se a melhor
condi¢do de defloculag@o determinada previamente por ensaio
de medida de viscosidade da suspensédo para varios valores do
pH. A medida de viscosidade foi realizada em viscosimetro
Haake VT-550 em condigdo cone-placa, sensor PK-100. Apos
5 h de homogeneizagdo, foi adicionado a suspensdo amido de
milho comercial, tamanho médio de particulas 10 um, para
atuar como formador de poros. O pH foi novamente ajustado
em 3 e a suspensdo homogeneizada por mais 1 h. A suspensdo
foi seca ao ar e em seguida granulada em peneira de nylon
80 mesh (178 pum). Apds a granulagdo, o pd foi prensado
uniaxialmente a 40 MPa na forma de pastilhas de 13 mm
de diametro ¢ 1 mm de espessura e em seguida prensadas
isostaticamente a 200 MPa durante 1 min para eliminar os
gradientes de densidade. As pastilhas foram sinterizadas com
taxa de aquecimento de 150 °C/h até 450 °C, mantidas nesta
temperatura durante 2 h para a elimina¢do do amido de milho
e, em seguida, foram aquecidas com taxa de 800 °C/h até 1500
°C, com patamar de 2 h visando a sinterizagdo da amostra.

As pastilhas sinterizadas foram fraturadas e embutidas
em resina de poliéster insaturado, dissolvida com cerca de
20% em volume de estireno para reduzir sua viscosidade. O
embutimento foi feito sob vacuo para que a resina penetrasse
nos poros da amostra, mantendo assim sua integridade
estrutural [5]. Apdés o polimento, as amostras foram
analisadas em microscopio eletronico de varredura TMP-
Philips. As imagens foram tratadas para evidenciar as fases e

analisadas utilizando o aplicativo ImageJ e a norma ASTM E
562-02 [12]. Foi utilizado o seguinte algoritmo: filtro Sigma
Filter Plus; normalizagdo e equalizagdo do histograma;
limiarizagdo da imagem separando as fases de interesse. Este
procedimento foi realizado em 5 imagens, de onde foram
extraidas as informagdes de fragdo volumétrica de poros, ZEI
e NiO. Como referéncia para o valor da porosidade fez-se a
medida pelo principio de Arquimedes. Importante destacar
que a porosidade medida por este método € devida aos poros
abertos enquanto que a obtida pela analise de imagem ¢ a
porosidade total, isto é, poros abertos ¢ fechados.

Obtengdo de amostra de ZEI para quantificagdo do
tamanho de grdo e porosidade

Foi preparada uma suspenséo contendo 20% em volume de
ZEI (Tosoh TZ-8Y) e 1% em massa em relacdo a quantidade
de oxidos de poli-vinil butiral (Solutia PVB Butvar B98)
solubilizado em alcool isopropilico. Esta suspensdo foi
homogeneizada durante 6 h em moinho vibratorio, seca e
granulada utilizando uma peneira de 80 mesh. Pastilhas com
13 mm de didmetro foram prensadas isostaticamente a 200
MPa e em seguida sinterizadas a 1500 °C/ 2 h, fraturadas e
polidas com pasta de diamante até 1 um. As pastilhas polidas
foram submetidas a ataque térmico a 1400 °C/ 30 min visando
revelar os contornos de grdo. As amostras foram analisadas
em microscopio eletronico de varredura e as imagens foram
tratadas para evidenciar os contornos de graos. A analise foi
feita utilizando o programa Imagel utilizando o seguinte
algoritmo: filtro subtrair fundo; filtro Find Edges; filtro Make
Binary. Ap6s o uso deste procedimento foram aplicadas as
operacdes Dilate e Erode para fechar os contornos de gréos
permitindo que o programa interprete cada grao como um
objeto unico. Foram analisadas 7 imagens, atingindo a
contagem de mais de 600 griaos. Os dados foram tratados
seguindo a norma ASTM E 1382-97 [13].

Para a quantificacdo da porosidade foi necessaria somente
a limiariza¢do das imagens. Foram analisadas 5 imagens e o
tratamento dos dados foi feito conforme proposto na referéncia
[12]. Os dados foram comparados com os valores obtidos
utilizando a medida realizada pelo principio de Arquimedes.

RESULTADOS E DISCUSSAO
Quantifica¢do das fases por andlise de imagens

AFig. 1 apresenta uma micrografia obtida por microscopia
eletronica de varredura do composito poroso ZEI/ NiO. As
regides mais escuras representam 0s poros, as cinza escuro
representam a rede percolada de NiO e a cinza claro representa
a rede percolada de ZEI. A imagem apresenta ruidos, isto
¢, pixeis apresentando intensidade de brilho diferente dos
pixeis vizinhos; além disso, a imagem também possui baixo
contraste, isto ¢é, as cores das trés diferentes fases possuem
intensidades proximas, dificultando a distingdo entre elas.

A primeira etapa da analise da micrografia utilizando o
programa ImageJ foi a aplicagdo do filtro Sigma Filter Plus
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[14]. Este filtro suaviza a imagem tomando o valor médio
dos pixeis vizinhos, incluindo somente os que contém um
valor que ndo desvie do valor do pixel de referéncia dentro
de uma faixa definida pelo usuario, eliminando assim os
ruidos da imagem, preservando interfaces [14]. A Fig. 2
mostra a mesma imagem da Fig. 1, porém tratada com o
filtro Sigma Filter Plus. Os ruidos foram reduzidos, mas a
diferencga de cores entre as fases ainda ¢ pequena.

20 pm

Figura 1: Micrografia obtida em microscopio eletronico de
varredura de um compdsito NiO/zirconia estabilizada com itrio
sinterizado a 1500 °C /2 h.

[Figure 1: SEM micrograph of a NiO/Yttria-stabilized Zirconia
composite sintered at 1500 °C /2 h.]

Para acentuar a diferenca de cores entre as trés fases
foi aplicada a ferramenta “Enhance Contrast” (Melhorar
Contraste). Contraste é a diferenca de valores entre o pixel
mais claro e o mais escuro. A normalizacdo do contraste
consiste em utilizar toda a faixa de valores possiveis para
os pixeis da imagem, por exemplo, em imagens de 8 bits
0s pixeis mais escuros receberdo valor 0 e os mais claros
255 enquanto o restante recebe valores intermediarios [15].
A Fig. 3A mostra a imagem e seu histograma de cores no
normalizado enquanto a Fig. 3B apresenta a imagem com
o histograma normalizado contendo trés regides distintas:
uma regido mais escura representando os poros, uma regido

Figura 2: Figura 1 ap06s a aplicacdo do Filtro Sigma (Sigma Filter).
[Figure 2: Same as Fig. 1 after applying Sigma Filter.]

de brilho intermediario representando a rede de NiO e uma
regido clara que representa a rede de ZEI.
Utilizando a ferramenta “Threshold” (Limiarizagdo),

(a)

Figura 3: A) Imagem original e seu histograma apresentando
apenas um pico; B) Imagem com o contraste melhorado, mostrando
3 regides distintas representando cada uma das fases.

[Figure 3: A) Original image and its histogram presenting only
one peak; B) Image with enhanced contrast, showing 3 different
regions indicating each phase.]

comando que transforma em 1 o valor dos pixeis dentro
de uma faixa de valores selecionadas e em 0 pixeis que
apresentam valores fora desta faixa, foram geradas imagens
binarias que representam as redes de NiO, ZEI e Poros, Fig.
4. A partir destas imagens foram determinadas as fragdes
de area ocupada pela fase de interesse na sec¢do analisada,
correlacionando com as fragdes volumétricas

A Tabela I apresenta os resultados de porosidade e
fracdo volumétrica das fases obtidas pela analise de imagem
e os resultados obtidos a partir das medidas de porosidade
utilizando principio de Arquimedes, sendo que as fragdes
volumétricas foram calculadas considerando as fracgdes
iniciais de cada oxido. Os resultados obtidos a partir da
analise de imagem foram bastante proximos aos valores
de referéncia. E importante salientar que a porosidade
determinada por analise de imagem considera também
os poros fechados, enquanto a medida pelo principio de
Arquimedes considera apenas os poros abertos. Sendo assim,
o fato dos valores de porosidade determinados pelas duas
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Figura 4: Imagens bindrias mostrando as fases: A) NiO, B) Poros
e C) ZEL

[Figure 4. Binary images showing the phases: A) NiO, B) Pores
and C) YSZ.]

Tabela I - Resultados das medidas de porosidade e fragdo
volumétrica de fases.

[Table I - Results of porosity and volumetric phase fraction
measurements. |

Analise de Imagem Principio de

Fase (Y%ovol) Arquimedes (%vol)
NiO 50+7 50,1
ZEl 32+2 34,9

Porosidade 17+7 15

técnicas serem proximos indica que este compdsito poroso
possui uma rede de poros interconectados, possibilitando o
fluxo de gases quando utilizado como substrato poroso em
pilhas a combustivel.

A Fig. 5 apresenta uma micrografia de uma pastilha
de ZEI sinterizada a 1500 °C/ 2 h, onde nota-se que existe
uma quantidade consideravel de poros fechados, que
ndo sdo quantificados na medida baseada no principio de
Arquimedes.

Aplicando a ferramenta Limiarizagdo € possivel
evidenciar estes poros fechados, Fig. 6, ¢ quantifica-los. A
Tabela II compara os valores de porosidade determinados

10 pm

Figura 5: Micrografia obtida em microscopio eletronico de
varredura de uma amostra de ZEI sinterizada a 1500 °C/ 2 h e
atacada termicamente a 1400 °C/ 30 min.

[Figure 5: SEM micrograph of a YSZ sample sintered at 1500 °C/
2 h and thermally etched at 1400 °C/ 30 min.]

Figura 6: Figura 5 apds o comando Limiarizagdo evidenciando os
poros.
[Figure 6: Same as Fig. 5 after using Threshold showing the pores.]

Tabela II - Porosidade da pastilha de zirconia sinterizada a
1500 °C/ 2 h.
[Table II - Porosity of a zirconia pellet sintered at 1500 °C/2 h.]

Principio de Arquimedes
0,17+ 0,01 %

Analise de Imagem
1,5+ 0,2 %
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por analise de imagem com o obtido utilizando o principio
de Arquimedes. A diferenca entre os valores ¢ devida ao fato
de que a técnica baseada no principio de Arquimedes mede
somente os poros abertos, enquanto a analise de imagem
considera também os poros fechados.

Quantificag¢do do tamanho de grdos

A andlise do tamanho de grios utilizando o programa
Image] foi realizada em micrografia obtida por microscopia
eletronica de varredura de ZEI sinterizada a 1500 °C/ 2 h,
Fig. 5. Observa-se na imagem que os contornos de graos nao
estdo bem definidos além de apresentar ruidos e diferencas
de brilho que podem interferir na analise. Neste caso se faz
necessaria a utilizagdo de filtros para eliminar estes defeitos
e evidenciar os contornos de grdo para que a andlise possa
ser realizada com maior precisdo.

Para corrigir as diferengas de iluminacdo utilizou-se o
comando “Subtract Background” (Subtrair Fundo). Este
comando ébaseadono algoritmo “Rolling Ball”’ desenvolvido
por S. Sternberg e consiste em gerar uma imagem de fundo
a partir da média de valores de aproximadamente 50 pixeis
de raio a partir de um pixel central [16]. Esta imagem de
fundo ¢ subtraida da imagem original, corrigindo diferencas
de iluminagao, Fig. 7.

Apds a corregdo de iluminagdo, utilizou-se o comando

B

Figura 7: Figura 5 apos a utilizagdo do filtro Subtrair Fundo
(Subtract Background).
[Figure 7: Figure 5 after using Subtract Background filter.]

“Find Edges” (Encontre Bordas), que atua indicando
gradientes de variagdo de cor, acentuando assim as interfaces
[17]. A Fig. 8 mostra a imagem resultante contendo os
contornos de grio em evidéncia. Esta imagem ainda contém
ruidos e os contornos de grdos estdo “abertos”, sendo
contados apenas como um objeto pelo programa.
Utilizando o comando “Make Binary” (Transformar em
Binaria), a imagem foi binarizada e a partir dos comandos
com imagem binaria obteve-se a Fig. 9, que representa
os contornos de grios da amostra. Os comandos binarios
utilizados foram “Erode”, que remove pixeis das bordas de
objetos brancos; “Dilate”’, que adiciona pixeis as bordas de

Figura 8: Figura 7 apds a aplicagdo do filtro Encontre Bordas (Find
Edges).
[Figure 8: Figure 7 after the application of Find Edges filter.]

Figura 9: Imagem bindria enfatizando os contornos de graos.
[Figure 9: Binary image emphasizing the grain boundaries.]

o0 o N
P

Figura 10: Objetos contados na medida de tamanho de graos.
[Figure 10: Counted objects in the grain size measurement.]

objetos brancos e “Fill Holes” que preenche pixeis brancos
contidos em um fundo preto [18]. A partir da imagem binaria,
Fig. 9, fez-se a medida de didmetro de Feret, que indica a
distancia entre duas retas paralelas que tangenciam o objeto,
excluindo os graos dispostos na borda da imagem. A Fig. 10
mostra os graos que foram considerados na analise.
Aplicando o procedimento descrito acima foi obtido 4,6
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+ 0,2 um para o tamanho médio de grdo, assim como as
curvas de distribuigdo de tamanho de grios e distribui¢do
acumulada de tamanho de graos, Fig. 11.

Distribuicdo acumulada de tamanho de grédos
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Figura 11: A) Distribuicdo de tamanho de grios. B) Distribuigdo
acumulada de tamanho de graos.

[Figure 11: A) Grain size distribution. B) Accumulated grain sized
distribution.]

CONCLUSOES

A analise de imagem automatizada gera resultados com
grande rapidez e precisdo sem interferéncia do operador.
Utilizando filtros que alteram os valores dos pixeis podem-se
evidenciar regides de interesse, de maneira que o programa
possa diferenciar os objetos e realizar a analise. A medida
de porosidade considera, além dos poros abertos, os poros
fechados. Em relagdo ao tamanho de gréos, a partir desta
técnica pode-se determinar ndo s6 seu tamanho médio, como
também sua distribui¢do.
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