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Nivel minimo de discriminacio de componente para caracteriza¢ao
de misturas bifasicas (petroleo/agua salgada ou gas) usando
transmissao de raios-x ou gama

Minimum level of component discrimination for characterization of
biphasic mixtures (oil / brine or gas) using gamma and
X-ray transmission

Luiz Diego Marestoni'; Carlos Roberto Appoloni?; Jair Romeu Eichlt?

Resumo

Neste trabalho propomos o conceito de Nivel Minimo Discrimina¢do de Componentes (NMDC)
para determinar a discriminagdo de componentes de uma mistura bifasica. A modelagem matematica
seguida da comprovacao experimental ilustra o conceito de diferentes misturas utilizando medi¢des de
transmissdo de cinco linhas de uma fonte 2! Am. Com base nas simulag¢des, foram elaboradas tabelas
de discrimina¢des minimas. Essas tabelas de discriminagdo sdo as previsdes tedricas ideais para a
determinagdo experimental, uma vez que fornecem a percentagem minima de discriminagdo para cada
linha de energia. A simulagdo foi testada usando uma caixa com paredes de epoxi refor¢ado com fibra
de carbono, para as linhas de energia de 20,8 ¢ 59,54 keV.
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Abstract

In this paper we propose the concept of Minimum Level of Component Discrimination (NMDC) to
determine the components discrimination in a biphasic mixture. A mathematical modeling followed
by experimental corroboration illustrates the concept for different mixtures using transmission
measurements of five lines from a *'Am source. Based on the simulations, minimum discrimination
tables were done. These discrimination tables are the ideal theoretical predictions to lead experimental
measurement, since they supply the minimum discriminative percentage for each energy line. The
simulation was tested using the box with epoxy walls reinforced with carbon fiber, for the 20.8 and
59.54 keV energy lines.
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Introducao

6,43x10> m*> de bacias

sedimentares, com 4,83x10'> m? na terra e 1,55x10"

O Brasil possui

m? na plataforma continental. A principal fonte para
a formagao do petrdleo foi o fitoplancton do periodo
quando
morreu, foi depositado no fundo dos oceanos e

do Jurassico Superior-Cretaceo, que,
tornou-se parte dos sedimentos e formaram os
folhelhos ricos em matéria organica.

Para a formagdo do petroleo ¢ necessario que
as bacias tenham sido formadas em condi¢Oes
muito especificas. Por exemplo, rochas sujeitas a
temperaturas de 323 K de 30 mil anos ndo seriam
suficientemente adequado para gerar petroleo, mas
apenas o metano biogé€nico. Em igual periodo,
rochas aquecidas até 463 K podem gerar gas natural.

Variagdes no gradiente geotérmico, na
profundidade e na duragcdo do aterramento
podem gerar variagdes na bacia sedimentar

(STRAPASSON, 2010) e diferentes composi¢des
de petréleo. Os processos de extracdo de petroleo
estdo evoluindo e ficando cada vez mais acelerados,
levando a necessidade de equipamentos mais
modernos e eficazes e processos para todas as areas,
desde a extragdo até o produto final e, além disso, o
custo deve ser levado em consideragao.

E comum, no processo de extragio do petréleo
no mar (offshore), a extracdo de agua salgada e/
ou gas natural junto com o petrdleo. A industria do
petroleo requer um medidor de fluxo multifasico
para determinar as taxas de fluxo de sal, de petrdleo
e gas em dutos de petréleo (ROACH et al., 1994).
O trabalho foi focado neste tipo de mistura, pois a
maioria das estagdes de petréleo no Brasil esta no
offshore.

A
quantidade de cada componente da mistura é a

solugdo tradicional para determinar a
de separar os componentes e, em seguida, medir
a quantidade de cada um usando uma Unica fase
instrumental (JOHANSEN; JACKSON, 2000).
No entanto, este processo ¢ lento, caro, volumoso

e solicita que as trés fases (petroleo, gas e agua

salgada) estejam devidamente separadas. Uma
possivel solugdo para este problema ¢ a medigdo em
linha da mistura, através do processo de gama ou
densitometria de raios-X.

Uma vez que existem estudos na literatura para
determinar as substdncias em uma mistura com
0 uso de uma fonte radioativa, a maior parte dos
trabalhos usando a fonte *!Am (PUTZ et al., 1993;
ROACH et al., 1994; SCHEERS; SLIJKERMAN,
1996; TIJUGUM; JOHANSEN; HOSTAD, 2001),
neste trabalho o objetivo foi desenvolver um
modelo matematico para determinar qual a linha de
energia da fonte **' Am que melhor discrimina uma
substancia dentro de uma mistura e qual o nivel
minimo de discrimina¢do para a mistura petroleo
/ agua salgada / gas, bem como a realizagdo de
medicdes de testar as equagdes desenvolvidas.

Metodologia

A densitometria de raios gama e de raios X
considera a atenuagdo do X e raios gama que
atravessa a amostra (I/Io). Para a determinagdo da
fracdo de uma substancia em uma mistura bifasica
um Uunico feixe € suficiente. A figura 1 representa
o diagrama de modelagem matematica, utilizando
uma mistura bifasica de duas substancias hipotéticas
sem.

Figura 1. Modelo esquematico usado para a
modelagem matematica.

Detector

Onde M representa a espessura da substancia
m no interior da amostra, . € ¥, Trepresenta a
espessura das camadas de ar entre a fonte/amostra
e amostra/fonte, respectivamente, X ¢ a espessura
total da amostra, que neste trabalho ¢ fixado em X
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=25 mm, S é a espessura da substancia s que esta
dentro da amostra, d,+ d, = d representa a espessura
total da caixa (acrilica ou epoxi), que neste trabalho
foi fixada em d = 4,0 mm, Io e I sdo as intensidade
do feixe incidentes e transmitido pela amostra,
respectivamente.

De acordo com o mostrado na figura 1, a partir da
fragdo feixe que foi atenuada (I/Io), das densidades
dos materiais envolvidos (p) e dos coeficientes de
atenuacao (W), a fracdo de uma substancia S pode
ser determinada pela equacao:
(IToy=exp[-pp, d-1pS-p.p (¢, +x,)-1,0,,(S-X)] - (D)

O programa WinXcom(GERWARD et al., 2001)
foi usado para calcular as se¢des de choque e os
coeficientes de atenuacao de massa das combinagdes
e misturas desejadas. Para as medicdes foi utilizada
uma fonte radioativa de *'Am, um detector 2x2”
de Nal (Tl), ambos com colimadores de 2,0 mm,
acoplado a uma eletronica nuclear padrdo. Na figura
2 ¢ apresentado um espectro caracteristico da fonte
de ! Am, onde entre parénteses sdo apresentadas as
probabilidades absolutas de transi¢do. A resolugdo
em energia do sistema foi de cerca de 5%. As
amostras, compostas por quantidades variaveis de
parafina e agua salgada com salinidade de 35,5
kg.m3, foram acondicionadas em uma caixa de
epoxi refor¢ado com fibra de carbono.

Figura 2. Espectro caracteristico da fonte de **' Am.
As duas energias maiores sdo raios gama e o restante
sdo raios X.
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As medicdes foram realizadas com as linhas de
59,54 € 20,8 keV do *'Am. No intervalo de energia
empregado a interacdo dos fotons com a matéria é
principalmente devida ao efeito fotoelétrico e ao
espalhamento Compton (o espalhamento elastico
ndo ¢ importante). O efeito fotoelétrico, que
aumenta conforme diminui a energia, ¢ muito mais
sensivel as variagcdes da composi¢ao da amostra do
que o espalhamento Compton, que aumenta com o
aumento da energia, na faixa de energia utilizada.

Em contrapartida, como a energia diminui,
a atenuagdo do feixe aumenta e a quantidade de
contagem reduz a um nivel que ndo permite uma
boa estatistica de contagem durante o tempo de
medi¢do. Entdo, como sera mostrado, havera niveis
de energia especificos para se obter os melhores
resultados.

Parafina foi utilizada para simular o petrdleo,
pois seu coeficiente de atenuacdo ¢ semelhante
ao dos tipos de petrdleo usados atualmente. As
medigdes de cada amostra foram repetidas 5 vezes.
Para a linha de 20,8 keV, 10% e 30% de agua
salgada com parafina foram testadas. Para a linha
de 59,54 keV, as amostras foram preparadas com
20%, 70% e 90% de agua salgada em volume para
a mesma mistura.

O critério para o NMDC foi criado para garantir
que um percentual definido da substancia pode ser
discriminado a partir do material puro. Este critério
pode ser resumido da seguinte forma:

* Compara-se os valores de I / Io da mistura
com I / lo da amostra pura, tendo como algarismos
significativos até a posi¢ao correspondente a dois
algarismos significativos do desvio-padrao;

» Compara-se a faixa de valores de 1 / lo da
amostra pura ¢ da mistura considerada, utilizando
o intervalo (I/lo + 1,96¢,, );

* Para considerar que a mistura ¢ discriminada
em relacdo a amostra pura, os dois intervalos de
valores de I / lo precisam ser comparados, e deve
haver uma diferenca de duas unidades no ultimo
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algarismo significativo.

Para testar este critério foram consideradas as
estatisticas do desvio para a I e Io de: 0,3, 0,5, 1, 2,
3,5,10 e 15%. Onde:

* 0,3% corresponde a 100.000 contagens de I e lo.
* 0,5% corresponde a 40.000 contagens de I e Io.
* 1% corresponde a 10.000 contagens de I e lo.

* 2% corresponde a 2500 contagens para I e lo.

* 3% corresponde a 1111 contagens para I e lo.

* 5% corresponde a 400 contagens de I e lo.

* 10% corresponde a 100 contagens para I e lo.

* 15% corresponde a 44 contagens de I e lo.

A etapa seguinte ¢ comparar a relagdo I/Io
da substancia pura com a relacao I/lo da mistura
bifasica e verificar se existe diferenca significativa,
de acordo com o critério apresentado para NMDC.

Resultados

Como o epodxi utilizado € um material especial,
foi necessaria a obtencdo da sua densidade
experimentalmente, via método gravimétrico e
o valor obtido foi p, ;.= (1,45+0,16). 103 kg.m?,
determinando suas dimensdes com um paquimetro e
o volume imergindo em um béquer. Para determinar
o coeficiente de atenuacdo linear, para a linha de
59,54 keV, dez placas de epdxi foram utilizadas,
com espessura média de 2 mm cada.

Inicialmente foi utilizada uma placa, em
seguida, duas, trés e assim por diante até completar
dez placas, com oito repeticdes em cada medig¢ao
do feixe atenuado em relagdo ao indice inicial (I/
10). Cada medida durou um minuto. Interpolando
os valores da espessura para o In (I/I0) foi obtido o

valor para cada grupo, pu = (49,51+0,11) m™.

Para efeito de comparacdo e validagdo, usando

a formula molecular do epoxi, C,;H O, Cl,
(EPOXI, 2010), foi determinado o coeficiente de
atenuacdo de massa com o programa WinXcom,
para a linha de energia de 59,54 keV. O produto
do coeficiente de atenuagdo de massa com
densidade do epodxi, resultou no coeficiente de
atenuacdo linear pepéxi=(49,65i0,09) m!. Como
houve boa concordancia entre os valores teoricos
e experimentais para o coeficiente de atenuagdo
linear, o valor tedrico foi utilizado para o calculo
dos coeficientes de atenuagdo das outras linhas de
energia do >*! Am. Os resultados sdo apresentados na
tabela 1.

Tabela 1. Coeficientes de atenuagdo de massa e
linear.

Energia EPOXI PARAFINA
(keV) . Pincar — Minass Pincar

(10" m?2kg') (m') (10" m*kg') (m')
59,54 0,3420 49,65  0,2000 16,72
26,35 2,1800 316,50  0,3050 25,50
20,80 42300 614,14  0,4060 33,95
17,80 6,6000 95823  0,5240 43,82
13,90 13,500  1960,00 0,8780 73,42

Da mesma forma, foi determinada a densidade
e o coeficiente de atenuacdo linear da parafina,
das quais cinco pecas de parafina, de espessuras
variadas foram usadas. O valor obtido para a
densidade da parafina foi p=(0,8362+0,0073).10°
kg.m3, o coeficiente de atenuagdo linear obtido
experimentalmente foi p= (17,70 + 0,09) m! para
a linha de 59,54 keV. Os valores dos coeficientes
de atenuacdo obtidos com o programa WinXcom
sdo mostrados na tabela 1. Como pode ser visto na
Tabela 2, o valor do coeficiente de atenuacdo dos
quatro tipos de petréleo (CENTRAL EUROPEAN
PETROLEUM, 2008) sao semelhantes a da parafina,
portanto, seu valor foi utilizado no experimento.

Semina: Ciéncias Exatas e Tecnolégicas, Londring, v. 32, n. 2, p. 191-198, 2011



Nivel minimo de discriminag@o de componente para caracterizacdo de misturas bifésicas (petréleo/dgua salgada ou gds)
usando transmiss@o de raios-x ou gama

Tabela 2. Coeficiente de atenuagdo de massa (107!
m”.kg") dos elementos usados no trabalho.

Energia

\ (keV) 5954 2635 20,80 17,80 1390

Material
Petr. Genérico 0,196 0,322 0,448 0,594 1,030
Petréleo A 0,199 0396 0,409 0,530 0,893
Petréleo B 0,201 0306 0407 0,525 0879
Petréleo Bell 0,178 0295 0412 0,550 0,963
Gas 0212 0,310 0402 0,509 0.830
Acrilico 0,193 0357 0,529 0,732 1,340
Epoéxi 0,342 2180 4,230 6,600 13.50
Agua 0,207 0462 0,741 1,070 2,060
35,5 0,212 0,532 0,884 1,300 2,530
50 0,214 0,560 0940 1,390 2,720
Agua 100 0,221 0,648 1,120 1,670 3,310
salgada 150 0,227 0,729 129 1940 3,850
(kgm?) 200 0232 0,804 1,440 2,180 4,350
250 0,237 0,872 1,580 2400 4,810
300 0,242 0,935 1,700 2,600 5,230
Ar 0,187 0424 0,681 0,984 1,890

Os ajustes foram feitos para a relacao I/Io versus
a fragdo de agua salgada em petroleo, para as cinco
linhas de energia do **'Am, com varias salinidades
e usando a caixa de acrilico. A Figura 3 mostra o
grafico da previsdo tedrica para a linha de 26,35 keV
para sete salinidades. Observou-se que as linhas de
26,35 e 20,80 keV foram as que apresentaram melhor
discriminagdo, porque as linhas de 13,90 e 17,80 keV
foram muito atenuadas, enquanto a linha de 59,54 keV
foi muito pouco atenuada.

Astabelas 3,4 e 5 apresentam os dados referentes ao
célculo tedrico do NMDC por trés diferentes misturas
bifasicas, com as cinco linhas de energia do **'Am.
Para o caso do petroleo, apenas a tabela com petroleo
A foi apresentada, visto todos serem semelhantes. Para
a caixa de epdxi, apenas as trés linhas de energia mais
elevadas foram apresentadas.

Para a validagdo das previsdes tedricas, as medidas
foram realizadas com as linhas de 20,8 keV e 59,54
keV, com &gua salgada em parafina, usando a caixa de
epoxi. Os resultados sdo mostrados na tabela 6. Como
a fragdo da amostra era conhecida, uma comparago
entre os percentuais previamente conhecidos e aqueles
medidos por transmissdo gama foi feita. Os célculos
foram feitos usando a equagdo 1 e o ajuste dos
resultados esta apresentado na equagao (2),

Am=52+0,90*Ac, ©)

Onde Am representa a fragdo percentual de amostra
medida e Ac representa a fragdo percentual da amostra
conhecida. O resultado mostra um bom ajuste e valida
o modelo tedrico, pois R?=0,978.

Figura 3. NMDC de 4gua salgada em petroleo A

para a energia de 26.35 keV. Salinidade apresentada
em kg.m>.

——35,5 kg/m3
=850 kg/m3
4100 kg/m3
=150 kg/m3
=200 kg/m3
o250 kg/m3
——300 kg/m3
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Tabela 3. NMDC da agua salgada (35.5 kg.m?) em
gas usando caixa de acrilico.

Energia [Estatistica  NMDC I/To de
(keV) delelo (%) (%) NMDC (.10%)
13,9 15 5 1,22
5 3 1,36
2 1 1,52
17,8 15 20 2,01
10 10 2,62
3 5 2,99
2 1 3,32
20,8 15 30 2,62
10 20 3,11
5 10 3,69
2 5 4,02
0.5 1 4,31
26,35 15 95 2,23
10 40 3,74
5 20 4,51
2 10 4,95
0.5 2 5,34
59,54 5 90 5,40
3 50 5,79
2 40 6,13
0.5 10 6,61
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Tabela 4. NMDC do gés em petroleo A.

E (keV) Estatistica NMDC I/lo NMDC I/To de
Ielo(%) (%)! de NMDC! (%)? NMDC?
13.9 15 20 9,05.102 - -
10 10 8,43.102 -
5 8,07.107 - -
3 8,02.107 - -
2 7,96.102 - -
0.5 7,90.102 - -
17.8 15 80 2,29.10 - -
10 50 2,04.107 - -
5 40 1,96.102 - -
3 20 1,81.102 - -
2 10 1,73.102 - -
0.5 4 1,69.102 - -
0.1 2 1,68.102 - -
20.8 15 90 2,80.102 - -
10 80 2,71.107 90 3,99.10"
5 50 2,48.10" 50 3,54.10"
3 20 2,27.10" 30 3,34.10!
2 10 2,21.10" 20 3,24.10"
0.5 - - 5 3,10.10"
0.1 1 2,15.10! - -
26.35 5 60 3,01.10" 80 4,47.10°!
3 50 2,94.10 60 4,29.10"
2 20 2,77.10° 50 4,20.10"
1 10 2,71.10" - -
0.5 - - 10 3,86.10"
0.1 1 2,66.10! - -
59.54 3 90 3,69.10"! - -
2 40 3,48.10" 70 5,14.10"
1 20 3,39.10" - -
0.5 - - 20 4,84.10°!
0.1 1 3,32.101 - -

!'Para acrilico; ? Para epoxi
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Tabela 5. NMDC de agua salgada em petroleo A.

E (keV) Estatistica NMDC I/To NMDC I/lo de
I e I0(%) (%)! de NMDC! (%)* NMDC?
13.9 15 2 7,15.102 - -
3 1 7,49.10 - -
17.8 15 20 1,07.10" - -
10 10 1,33.10" - -
3 2 1,59.10"! - -
0.5 1 1,63.10" - -
20.8 15 20 1,61.10" 20 0,230
5 10 1,86.10" 10 0,265
3 2,05.10" - -
2 - - 3 0,293
0.5 2 2,08.10°! 1 0,301
26.35 15 40 1,98.10" 50 0,263
10 30 2,13.10" 40 0,283
5 - - 20 0,327
3 20 2,29.10"! - -
2 10 2,47.10" - -
0.5 2 2,61.10" 3 0,370
59.54 5 95 2,92.10"! - -
3 80 2,98.10" 90 0,420
2 40 3,14.10" 70 0,431
0.5 20 3,23.10"! 20 0,460
0.1 2 3,30.10" - -

! Para acrilico; ? Para epoxi

Tabela 6. NMDC de agua salgada em parafina.

E Estatistica NMDC NMDC Tempo (s)
(keV) Ielo (%) (%) NMDC (.10
20,8 10 30 4,76 18
5 10 4,88 7
59,54 3 90 4,719 3
3 70 4,997 6
2 20 5,040 24
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Conclusoes

De acordo com as tabelas 3 a 5 de NMDC,
¢ possivel discriminar uma substancia em um
liquido bifasico com um nivel minimo desejavel
de discriminacdo, sem a necessidade do numero
de contagens elevadas. Também foi observado
que as melhores energias para discriminar todas
as misturas sdo as intermediarias de 17,8, 20,8 ¢
26,35 keV, visto que a linha de 13,9 keV ¢ muito
atenuada, enquanto a de 59,54 keV nio ¢ atenuada
o suficiente, o que implica em I e 10 apresentarem
valores muito proximos.

No entanto, ¢ de extrema importancia incluir
neste critério o uso da linha de 59,54 keV, visto que
se a espessura da amostra for elevada, as energias
inferiores podem ser muito atenuadas. Um bom
resultado foi obtido a partir da comparagdo dos
dados experimentais com os calculos de modelagem
matematica. A modelagem matematica ¢ aplicavel
para orientar o planejamento de experimentos para
determinar as fracdes de uma substdncia em um
liquido bifasico envolvendo petroéleo, gas natural ou
de agua salgada. Foi obtida uma boa correlagdo entre
os valores conhecidos da mistura bifasica e aqueles
medidos por transmissdo, conforme apresentado
na equagdo 2, comprovando que a metodologia
apresenta boa aplicabilidade.
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