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Quebra de gotas no Escoamento através de um
Capilar com Garganta

2.1
Estado da arte

2.1.1
Introducao

Dispersoes sao sistemas conformados por pelo menos duas fases
imisciveis, onde uma das fases encontra-se dispersa na outra, chamada de
fase continua. As dispersoes que tém como fase continua um liquido, podem
ser classificadas, segundo a fase que encontra-se dispersa (indicada entre
parénteses, a seguir), em: espumas (gas), emulsoes (liquido) e suspensoes
(s6lido). Becher [18] menciona no seu livro outras cinco possibilidades, ainda
que menos comuns, de uma fase se encontrar dispersa na outra: liquido em
solido, sélido em sélido, gas em sélido, liquido em gas e sélido em gas.

Em concordancia com Salager [19], as dispersoes também podem ser
classificadas de acordo com as dimensoes da fase dispersa (gotas, bolhas
ou particulas), em solugoes moleculares, coloidais e dispersoes, conforme

mostrado na Fig.2.1 .
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Figura 2.1: Classificacao das dispersoes segundo as dimensoes da fase
dispersa.
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Este trabalho é focado em emulsoes. Emulsoes estao presentes em
diversos processos industriais, como na manufatura de fitas adesivas, tintas,
alimentos, cosméticos, no projeto de medicamentos com dosagem controlada
e praticamente em todas as etapas da producao de petréleo. As emulsoes
sao geralmente estabilizadas por um surfactante. Um surfactante é uma
substancia anfifilica, contendo moléculas com regices tanto hidrofilicas
(polares, afins a agua) quanto lipofilicas (nao polares, afins aos éleos). Estas
moléculas agem através da diminuicao da tensao interfacial entre duas fases
liquidas e da criagao de forcas estéricas repulsivas entre as gotas, inibindo
assim a coalescéncia entre elas.

Devido a sua estrutura, as moléculas de surfactante tendem a se
localizar na interface entre o 6leo e a agua, ou entre a agua e o ar. Porém,
existe uma concentracao superficial acima da qual a interface fica saturada.
As moléculas de surfactante excedentes ficam em solucao em uma das fases
e formam diferentes tipos de aglomerados, conhecidos como micelas. A
concentracao de surfactante na qual observa-se o inicio da formagao de
micelas é conhecida como concentragao micelar critica (CMC). Acima deste
valor, a tensao atinge o seu valor minimo e nao se altera significativamente
com a concentracao.

Representagoes de uma molécula de surfactante e da formacao de uma

micela sao apresentadas na Fig.2.2 [20].
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Figura 2.2: Formagao de micelas.

Existe um parametro que permite caracterizar os agentes tensoativos,
e escolher o mais adequado para cada tipo de emulsao que se deseja preparar.
Esse valor caracteristico é conhecido como Balango Hidrofilico-lipofilico

(HLB; “Hidrophilic Lipophilic Balance”, em inglés). A Tab.2.1 apresenta as
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Faixa Aplicacao

3-6 | Emulsificante W/O
7-9 Agente Molhante
8-18 | Emulsificante O/W
13-15 Detergente

15-18 Solubilizador

Tabela 2.1: Algumas faixas de HLB e as suas aplicagoes.

aplicagoes recomendadas segundo algumas faixas de valor deste parametro
[18].

As emulsoes podem ser classificadas na base em diferentes aspectos.
Becher [18] distingue as emulsoes nas chamadas macroemulsoes e nas micro-
emulsoes, conforme mostrado na Tab. 2.2. A estabilidade “infinita” das mi-
croemulsoes nao tem sido verificada experimentalmente por razoes praticas.
Microemulsoes sao caracterizadas pela existéncia de tensoes interfaciais ul-
trabaixas (na ordem ou menores do que 1072 mN/m).

A respeito das fases que compoem a emulsao, estas podem ser classi-
ficadas como emulsées de éleo em dgua (O/W), emulsoes de dgua em 6leo
(W/O) e emulsdes multiplas (W/O/W ou O/W/O). A Fig.2.3 ilustra esta
classificagao.

Na base no grau de estabilidade cinética, as emulsoes podem ser
classificadas como: Grossas (“loose emulsion”), aquelas que separam em
poucos minutos, médias (“medium emulsion”), que podem ser separadas
em dez minutos ou mais, e muito pequenas (“tight emulsions”), que podem
se separar, algumas s6 parcialmente, em horas ou dias [21].

As emulsoes podem ser produzidas de forma espontanea ou controlada.
A producao controlada de emulsées envolve normalmente um processo
mecanico de cisalhamento (agitacdo mecanica), um escoamento submetido a
extensao, ou processos fisico-quimicos, separados ou combinados. A agitacao
mecanica acompanhada da adigao de agentes quimicos (surfactante) é talvez
o método mais comum de formacao de emulsoes polidispersas em escala
industrial. Muitas vezes, a aplicacao da emulsao exige que as gotas da fase
dispersa sejam todas de dimensoes bem controladas, como na producao de
medicamentos e tinta eletronica, por exemplo. Nestes casos, as emulsoes

sao obtidas normalmente através de escoamentos em capilares com divisoes
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Propriedade Macro Micro
Componentes 6leo-agua-surfactante | dleo-dgua-surfactante
Numero de Um ou mais Ao menos dois
surfactante
Tipos de surfactante Todos Todos
Concentragao Medianamente Medianamente
de surfactante baixo alto
Tamanho das gotas Microns 0.01-0.001 microns
Estabilidade Instavel Estavel
Termodinamica
Estabilidade no Dependente Infinita (7)
armazenamento da formulagao

Tabela 2.2: Macroemulsoes vs Microemulsoes.

wio

oleo

Agua em odleo

Figura 2.3: Classificacao das emulsoes segundo as fases que a compoem.

sucessivas, como discutido em [22, 23].

A geracao espontanea de emulsdes acontece quando dois liquidos
imisciveis de composicao quimica especifica entram em contato, mesmo
em auseéncia de aplicacao de alguma energia mecanica. Em todos os casos,

ha evidéncia de que um material tensoativo encontra-se fora do equilibrio
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quimico, e portanto este é um fenomeno de transferéncia de massa através
da interface; em muitos casos a emulsdo coalesce rapidamente [16]. Tal
fenomeno é usado para preparar emulsoes pesticidas de uso agricola ou
veterinario, e tem sido proposto como um possivel método de recuperacao
terciaria por injecao de surfactante [16]; esta ultima aplicacao foi descrita
no capitulo anterior.

A geracao espontanea de emulsoes durante a producao de petrdleo
pode ocorrer quando entram em contato as fases dleo e agua. Conforme
dito antes, os acidos organicos normalmente presentes nos 6leos pesados
podem ser neutralizados por alcalis formando surfactantes “in situ”[15]. O
alcali estd normalmente presente na agua original do reservatério.

A emulsificagao de sistemas dleo-agua nos reservatérios pode ocorrer,
além do processo de emulsificagao espontanea, por causa do escoamento
do sistema bifasico através de um complexo sistema de gargantas de poros
interconectadas. Um dos mecanismos para geracao de emulsoes no meio
poroso, nas velocidades tipicas dentro de reservatorio, é o chamado “snap-
off”, o qual é um tipo de quebra de gota, que sera detalhado mais diante.

Segundo Davies G. A. et al. [6] e Sarbar [8], M.A. et al., as emulsoes
produzidas em reservatorio podem ser estabilizadas, adicionalmente, pela
presenca de outros componentes do Oleo, tipicamente fracoes pesadas de
6leo tais como asfaltenos e possiveis solidos suspensos. A denominacao de
asfaltenos refere-se aos componentes mais pesados e polares do petréleo, que
sao insoliveis em n-heptano (e em outros alcanos lineares como n-nonano,
n-pentano o n-propano), e soliveis em tolueno [24]. Entao, as moléculas de
asfalteno possuem regioes polares e apolares, as primeiras soluveis em agua
e as segundas em alguns dos componentes do petréleo, e acaba agindo como
um surfactante. A Fig. 2.4 ilustra tal fenomeno [21].

O estado da mistura oleo e agua na saida do reservatorio influi na
morfologia nas emulsoes observadas nas instalagoes de superficie, porém
ainda nao é claro onde sdo formadas (e/ou a morfologia modificada), dentro
dos reservatorios ou no escoamento turbulento através de bombas, valvulas
e tubulacoes. Além disto, a formagao de emulsdes no reservatorio é um
fenomeno de extrema importancia em alguns métodos de recuperacao.

Alguns trabalhos de pesquisa sao orientados a estudar a geragao de
emulsoes em capilares pequenos, que sao usados como modelo da geometria
dos canais em meios porosos. Segundo Rossen [25]|, os experimentos em
tubos constritos nao sao representativos do que acontece no meio poroso,
mas existem outras opinioes no meio cientifico que sugerem o contrario,

baseados em resultados experimentais. Cuthiell et al. [5] estudaram a
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Figura 2.4: Estabilizacao de emulsoes de gotas de agua pela acao de
particulas de asfaltenos na superficie da gota.

geracao de emulsoes no escoamento bifasico dentro de uma amostra de meio
poroso. Os autores usaram tanto éleo mineral quanto éleo de reservatorio
nos seus experimentos. Eles observaram que as emulsoes foram geradas
na mesma faixa de numeros de capilaridade testadas, para ambos Oleos

usados. Seus resultados sugerem que o niumero de capilaridade da fase
VDNO
g

o: tensao intefacial entre o 6leo e a dgua) é um nimero adimensional que

oleosa, definido como (V,: velocidade do 6leo, pu,: viscosidade do 6leo,
descreve as condigoes em que acontece emulsificagao, e tais condicoes foram
achadas como sendo nimeros de capilaridade entre 107 e 1073, os quais
sao valores encontrados em regices perto do poco, durante as operagoes de
recuperagao de éleo pesado[5].

Gaulitz et al. [26] relacionaram os gradientes de pressao com permeabi-
lidades, nos seus experimentos em testemunhos porosos. Eles concluem que
a geragao de espumas (pelo mecanismo “snap-off”), é uma fungao do raio da
garganta do poro e da distancia entre alguns grupos de poros. Assim, uma
analise na escala de um capilar, além de ajudar a entender o mecanismo de
quebra de gotas em capilares, pode ser usada para determinar o que ocorre

em um meio poroso, para aplicacoes na recuperacao de petroleo.

2.1.2
Mecanismos de geracao de emulsdes em capilares

Existem diferentes mecanismos de rompimento de gota no escoamento
através de um capilar. Dependendo das condicoes do escoamento, tais como
nimero de capilaridade, geometria e molhabilidade do canal, razao de
viscosidades dos fluidos envolvidos, razao de densidades, razao de diametros

gota/garganta de poro, gradientes de concentracao de surfactante e natureza
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fisico-quimica das fases, entre outros, pode-se favorecer o surgimento de um
ou outro mecanismo. O efeito de cada um destes fatores, além de outros
parametros importantes no fenomeno, serd discutido mais adiante.

Neste ponto, e devido a sua importancia no fenomeno de quebra de
gotas dentro de um capilar, é importante definir o niimero de capilaridade,
como sendo um parametro que descreve a razao entre forgas viscosas e
interfaciais.

Ca=— (2-1)

Onde:

Ca: Nimero de capilaridade,
— w: Viscosidade da fase continua,
— V' Velocidade caracteristica do escoamento,

— o: Tensao interfacial entre os dois liquidos.

Os principais mecanismos de quebra de gotas de um liquido imerso
em outro liquido discutidos na literatura sao apresentados a seguir. No que
segue, vai se chamar de “fase continua”o fluido que envolve uma gota e “fase
dispersa’”a fase que compoe as gotas.

“Snap-off”.

Este mecanismo pode ser descrito basicamente como uma invasao de
fase molhante escoando adjacente a parede da garganta do poro, estando
tal constricao ocupada por uma fase nao molhante. O filme molhante na
garganta do poro (constrigao, no caso de um capilar constrito) cresce como
um colar, até criar descontinuidades na fase nao molhante (quebra de gota).
A Fig.2.5 ilustra este fenomeno.

Olbricht [27] descreve o “snap-off’na seguinte forma: quando a fase
nao-molhante se move através de uma constricao, a valores de nimero de
capilaridade proximos de zero, um colar da fase molhante é formado em
torno da gota na constrigao, conforme é mostrado na Fig.(2.5). Devido
a grande curvatura da interface da gota na constricao, a pressao da fase
continua é mais baixa na constricao do que longe dela. Esta diferenca de
pressao provoca um escoamento da fase molhante na direcao da constricao, a
espessura do filme da fase molhante cresce, e o “snap-off” acontece. Segundo
0 mesmo autor, para valores de C'a préximos de zero, o tempo para o “snap-
off”acontecer depende da geometria, que determina a diferenca de pressao
que governa o escoamento.

Ratulowski e Chang [28] descrevem dois tipos de “snap-off”de bolhas,

dependendo se a constricao for mais ou menos abrupta, chamando de
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Fase molhante

Crescimentio do escoando a
colar de fase .+ constri¢do
molhante na
garganta do poro

- ___\-‘\:‘i.____ \ _F_-E‘V_,—\ pOrO

—
Hy
VW
_‘“‘“-ﬁ_ﬁ_ \ pw
Garganta de
poro ou
constri¢éo

Figura 2.5: Mecanismo “Snap-off’num meio poroso para um sistema tendo
agua como fase continua. Os sub indices “w” correspondem a fase molhante,
e “nw”a fase nao molhante.

“mecanismo de instabilidade” aquele que acontece no primeiro caso e por
“drenagem”ao segundo. Os autores afirmam que no caso de drenagem, o
raio das bolhas produzidas ¢ maior do que o raio da garganta de poro,
enquanto que no caso de o mecanismo de instabilidade, o raio das bolhas
produzidas é da mesma ordem do que o raio da constri¢ao.

O mecanismo “snap-off”tem sido amplamente estudado para explicar
a geracao de espumas em reservatoérios de petréleo, e em menor grau para
o caso de geracao de emulsoes. Roof [29] estudou os efeitos da geometria
do canal sobre o “snap-off’de um tapao de fase nao molhante usando
um modelo experimental para um sistema 6leo/dgua. Os resultados dos
experimentos mostraram concordancia com a teoria de que, para uma dada
forma da constri¢ao, ha um tamanho minimo da frente da gota de 6leo que
sobressai da garganta e permite o mecanismo de “snap-off”. Se o capilar
fosse molhado pela fase aquosa, para a forma da constri¢ao toroidal, o éleo
pode sobressair uma distancia de ao menos sete vezes o raio da garganta
antes de acontecer “snap-off’. O mesmo autor afirma que o “snap-off’sé
acontece se existe grande diferenca entre os diametros do tubo e do poro,
pelo menos uma relagao de diametros de 2:1 [29].

Rossen fez uma ampla revisao acerca da geracao de espumas em meios

porosos através do mecanismo “snap-off’. Ele apresenta uma extensa e
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completa revisao deste mecanismo [25]. Ele conclui que a perda de carga
através da constricao para o “snap-off’acontecer depende da geometria
garganta-poro, e que, de acordo com o critério de Roof, o “snap-off” para
quando o poro jusante é enchido com uma ou mais bolhas ou gotas, tal

como ilustrado na figura 2.6 [30].

e

AN

Figura 2.6: Descri¢ao da interrup¢ao do mecanismo “Roof s snapoff’no meio
poroso, segundo Rossen, por preenchimento do poro contiguo a garganta.

Um parametro importante na revisao feita por Rossen [25], é a
chamada “pressao capilar de entrada”na ponta de uma bolha, na garganta

de um poro de se¢ao transversal circular, definida como sendo:

Pc, = —- (2-2)

Onde:

— R.: Radio circunferencial na constricao,

— o: Tensao Interfacial.

Depois de que a ponta da bolha passa através da constricao, a
pressao capilar na garganta cai para o valor Pcy,. Para gargantas cilindricas
circulares, Pcy, = Pc./2. Para construgoes suaves, o valor de Pcg, pode
também ser aproximado como Pcg, = Pc./2.

O fenomeno “snap-off’numa garganta de poro dentro de um meio
poroso pode ser simulado fisicamente mediante o escoamento de um sistema
bifasico através de um capilar constrito.

Ruptura de uma gota por cisalhamento.

Um dos mecanismos de ruptura de gotas por cisalhamento é chamado
“tipstreaming” por De Bruijn [31]. Segundo o autor, é o modo de ruptura de
uma gota submetida a escoamentos simples de cisalhamento e na presenca
de gradientes de concentracao de surfactante na superficie da gota. A gota
adquire uma forma de “s”(forma “sigmoidal”) e rompe na forma de fluxo

(nos extremos) de gotas muito menores, conforme ¢ ilustrado na Fig.2.7 [31].
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o ..

Figura 2.7: Descricao do mecanismo “tipstreaming”.

De Bruijn [31] também conclui que as gotas resultantes teriam um raio
duas ordens de grandeza menor, e tensoes interfaciais muito menores do que
a gota original. De acordo com Eggleton et al., o mecanismo tipstreaming
acontece a vazoes muito menores que aquelas tipicas para outros mecanismos
de rompimento de gota, e que, logo apds de ejetar as gotas-filhas, as gotas-
maes adquirem uma forma estavel [32].

Uma outra variacao deste tipo de quebra é descrito por Eggleton et
al.[32] e Janssen e col. [9]. Eles observaram um outro tipo de mecanismo de
quebra a altas concentracoes de surfactante. Eles dao o nome de “tipdrop-
ping”, ilustrado na Fig.2.8. Neste tipo de mecanismo, as gotas produzidas
sao menores e sao ejetadas mais intermitentemente em comparagao ao caso

de tipstreaming.

v

Figura 2.8: Descrigao do mecanismo “tipdropping”.

Fratura. Para gotas com viscosidade maior que o liquido que a
contém, o mecanismo de quebra acontece por estiramento da gota na direcao
axial [33].

Este mecanismo esta presente também na tecnologia de microfluidos
e de solugodes poliméricas. O mecanismo ¢ ilustrado na Fig.2.9 [31].

Formacao de canais na parte posterior da gota. Este mecanismo
acontece de forma diferente dependendo da viscosidade da gota. Para gotas
com baixas viscosidades, a quebra é iniciada por este mecanismo, e logo
a gota se rompe em fragmentos. No caso de gotas com viscosidade maior

que o liquido que a contém, a quebra da gota pode acontecer (dependendo
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Figura 2.9: Descricao do mecanismo fratura.

do tamanho da gota em relagdo ao tubo) pela presenca simultanea de este

mecanismo e do mecanismo de fratura [33].

OO =2 =

Figura 2.10: Descricao do mecanismo por invasao da fase continua na parte
posterior da gota.

2.1.3
Fatores que influenciam a deformacao e o rompimento de gotas em
capilares e em meios posoros

A deformagao e quebra de gota (e, portanto, a formagao de emulsoes)
em capilares e meios porosos dependem de diversos fatores. Estes sao
discutidos a seguir

1. Numero de capilaridade (Ca). Este parametro adimensional foi
definido na Eq.(2-1), e como foi dito antes, expressa uma razao entre as
magnitudes de forgas viscosas e forcas interfaciais. O nimero de capilaridade
influencia significativamente a deformacao e o “snap-off’de gotas escoando
através de capilares. Este parametro representa a razao entre a resisténcia
viscosa ao escoamento da fase molhante adjacente a parede do capilar
e a diferenca de pressao capilar, que gera escoamento da fase molhante
na direcao da garganta. Abaixo de um certo valor critico de nimero de
capilaridade, chamado neste trabalho de nimero critico de capilaridade,
acontece a quebra de gota.

Diversos autores estudaram o efeito do niimero de capilaridade na de-
formagao e quebra de uma gota num capilar [34, 35, 36, 33, 27, 29]. De
acordo com Olbricth e Kung (1992), o valor critico de nimero de capi-

laridade na ruptura da gota depende do tamanho da gota e da razao de
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viscosidades [33]. Khayat et al. [34] observaram nos seus experimentos que
o diametro critico para quebra de gota decresce se a vazao aumenta, e en-
contraram uma relagao linear entre o tempo para a quebra e a velocidade
em que a quebra acontece. Janssen [2] apresenta resultados dos seus expe-
rimentos em escoamentos tanto em microcanais quanto em meio poroso, e
observou diferentes mecanismos para a quebra de gota, de acordo com o
numero de capilaridade do escoamento.

2. Gradiente de pressdao. As condigbes de pressao influenciam as
propriedades da interface gota/fase continua [10]. No escoamento bifésico
num capilar constrito, ou através de uma garganta de poro, por causa da
geometria, existem gradientes de pressao capilar na interface curva entre
os dois liquidos. Segundo Olbricht [27], 0 movimento da gota através da
constrigao, para valores pequenos de nimero de capilaridade, é governado
pelos gradientes de pressao capilar associados a variagao da curvatura
da gota. Esta diferenca de pressao da origem a um escoamento da fase
molhante.

E necessdrio uma diferenca de pressao na direcao do escoamento para
uma gota (ou bolha) passar pela constricio do capilar ou pela garganta
do poro [37, 27]. Segundo Legait et al. [37], esta diferenga diminui com o
aumento da razao do numero de Reynolds com o niimero de capilaridade,
independente da molhabilidade do meio, volume da gota, e razoes de
densidades e viscosidades.

A diferenca de pressao capilar induz um escoamento de fase molhante
na direcao da garganta do capilar, o que pode causar a quebra de gota.
Em concordancia com Gaulitz et al.(2002), o “snap-off’para a geracao de
espumas no meio poroso depende da dinamica da pressao capilar local na
garganta do poro. Os autores estimaram o valor da diferenca de pressao
capilar, para o caso de uma bolha de gas suspensa em um liquido e passando
através de uma constri¢ao. Para o caso de uma gota suspensa num liquido e
passando através de uma constricao, o escoamento € ilustrado na Fig.2.11.
Se a pressao da gota ¢é considerada constante entre as regioes (1) e (2), a

diferenga de pressao capilar entre tais regides é definido como [38]:
PLl—PLQZO'( ————— ) (2—3)
onde:

Pr; Pressao do liquido no ponto i,

o Tensao interfacial,
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Ry Raio da gota na secao (1) do capilar,

Ry Raio circunferencial da gota na segao (2) do capilar,

R3; Raio transverso da geometria da constrigao.

Fase
continua

Figura 2.11: Movimento de uma gota através de uma garganta, com a
deposicao de filme de liquido.

Neste texto, a diferenca de pressao capilar descrita pela Eq.(2-3) sera
denotado por AP.

3. Razao de viscosidades [fase dispersa/continual. Este parametro
influéncia fortemente a deformacao e rompimento de gotas em capilares. Os
experimentos de Olbricth e Kung [33] num capilar circular reto, mostraram
que para um dado tamanho de gota, o nimero de capilaridade critico para
o rompimento da gota aumenta a medida que a viscosidade da gota cai.
Para razoes de viscosidade maiores do que 0.49, eles observaram que o
valor critico de niimero de capilaridade nao é influenciado pela razao de
viscosidades. Esses pesquisadores encontraram também que para gotas com
viscosidade maior que o liquido que as contém, e com tamanho aproximado
ao do tubo ou menor que a metade do tubo, o rompimento acontece por
estiramento da gota na dire¢ao axial, mas pode ocorrer formagao de canais
de penetracao da outra fase na parte posterior da gota simultaneamente.

Para razoes de viscosidade infinitamente pequenas (k — 0), como no
caso de sistemas de bolhas suspensas em liquidos, e em concordancia com as
afirmagoes de Rossen [25], a quebra acontece toda vez que o sistema escoa
através de um capilar constrito. Janssen [2], no seu trabalho experimental,
precisou de velocidades de escoamento relativamente altas para gerar gotas
de um ¢6leo de viscosidade muito mais alta que da fase continua, e isto
aconteceu através de mecanismos diferentes do “snap-off”.

4. Razao de diametros [(inicial da gota)/tubo]. O tamanho das go-

tas em relacao as dimensoes do capilar influéncia fortemente a intensidade
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do cisalhamento que a parede do capilar exerce sobre a superficie da gota.
Durante a extracao de petréleo, podem acontecer reducoes na permeabili-
dade do meio poroso quando as emulsoes presentes tem razao de diametros
gota/poro perto da unidade [11]. Quando o tamanho da gota e o didmetro
do canal sao comparaveis, as paredes afetam a forma da gota, o qual afeta
a mobilidade da gota e a sua contribucao com a resisténcia hidraulica ao
escoamento [27]. Olbricht e Kung [33], nos experimentos no capilar circular
reto, determinaram que o ntmero de capilaridade critico para ruptura da
gota aumenta a medida que o diametro da gota decresce . Khayat et al.
[34], realizaram experimentos num canal convergente-divergente e observa-
ram que gotas alongadas colocadas no eixo do escoamento, deformam-se
menos que gotas curtas da mesma secao transversal.

5. Molhabilidade do canal. Um conceito importante na formacao de
emulsoes no escoamento de dleo e agua em meios porosos € a definicao
do angulo de contato de um liquido com uma superficie sélida, conforme
mostrado na Fig. 2.12[9]. O liquido é molhante quando 6 < 90° e nao
molhante quando 6 > 90°.

Agua

Figura 2.12: Angulo de contato 6.

Segundo Janssen et al.[9] as caracteristicas da mistura dgua/dleo que
emerge do meio poroso sao fortemente influenciadas pela molhabilidade do
meio. Quando o meio poroso é molhado pelo 6leo, o petréleo é produzido ma-
joritariamente em forma de gotas relativamente grandes; no caso contrario,
as gotas produzidas sao pequenas, de dimensoes similares as dos poros do
reservatorio .

6. Geometria do canal. A geometria do canal é uma das variaveis
mais importantes determinacao da deformacao ou do mecanismo de quebra
no escoamento bifasico na escala capilar. De acordo com Olbricht e Leal
[36], o efeito qualitativo da geometria depende fortemente da relativa
importancia das forcas viscosas comparadas com a tensao interfacial, para

0 seus experimentos em particular. Num capilar com garganta, a quebra
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de uma gota mediante o mecanismo “snap-off’é fortemente influenciada
pela diferenca de pressao capilar da fase molhante, nas regioes adjacentes a
constrigao, conforme descrito no item (2). Estes gradientes sao fortemente
dependentes da geometria do capilar.

Olbricht e Leal [36] determinaram que a geometria do tubo pode ter
grande influéncia na deformagao de uma gota. Segundo Olbricht [27], no
limite do nimero de capilaridade tendendo a zero, o tempo necesséario para
o “snap-off”acontecer depende da geometria do tubo, a qual determina a
diferenga de pressao que provoca o escoamento no filme de fluido. Olbricht
e Kung [33] afirmam que em um meio poroso nao consolidado, gotas com
diametros muito maior que os poros rompem-se varias vezes, até que o
tamanho das gotas resultantes tornam-se similares ao dos poros. Khayat et
al. [34] observaram rompimento de gotas em outras menores, na entrada
da convergéncia num escoamento plano, posterior ao estiramento da gota
nessa posicao do canal. Também observaram que, dependendo do tamanho
da gota, esta poderia deformar sem o rompimento acontecer. Roof [29]
estudou os efeitos de geometria do canal sobre o “snap-off’de um tampao
de fase nao molhante usando um modelo experimental para um sistema
6leo/dgua. Neste trabalho foi determinado que o tamanho do poro afeta a
taxa de “snap-off”. Rossen [30] afirma que a magnitude exata da diminuigao
da pressao capilar necessaria para o‘“snap-off’depende da geometria da
garganta . O autor assinala também que a presenca de quinas, gretas e
rugosidades também influenciam o mecanismo “snap-oft”, ja que influenciam
o escoamento da fase molhante através do filme na parede. Olbricht e Leal
[36] trabalharam em um capilar com diametro que variava sinusoidalmente,
o que permitiu determinar que nesta geometria as gotas quebram, enquanto
que em um capilar reto, e para um conjunto equivalente de parametros
materiais, ndo se produziriam deformacao e quebra . Tsai [39] encontrou
diferentes mecanismos de quebra de gota segundo a geometria do canal
(reto ou constrito).

Um exemplo da importancia da geometria sobre a quebra de gota,
é a tecnologia de microfluidos, na qual, s@o projetados microcanais, cuja
estrutura é um dos fatores mais determinantes da morfologia das emulsoes
monodispersas obtidas.

7. Taxa de cisalhamento. As emulsoes podem ser formadas em um
escoamento com cisalhamento de dois liquidos imisciveis [23]. Para alguns
escoamentos, o numero de capilaridade é definido como funcao da taxa de

cisalhamento [31]:

pAr
= 2-4
Ca . (2-4)
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Sendo:

Ca: Numero de capilaridade

— u: Viscosidade do fluido (fase continua)

v: taxa de cisalhamento
— r: Raio da gota

— o: Tensao Interfacial

No caso do estudo de quebra de gota mediante o mecanismo “tipstre-
aming”, por exemplo, este parametro é chave. Isto pode ser observado nos
resultados apresentados por Bruijn [31].

A taxa de cisalhamento é também extremamente importante no
processo de emulsificacao em escoamentos turbulentos. As altas taxas
de cisalhamento no escoamento através de valvulas geram emulsoes de
diametros de gotas entre 2 a 10 um nas condioes normais de operagao.

8. Gradientes de concentracao de surfactante na superficie da gota.
O gradiente de concentracao de surfactante na superficie de uma gota
que escoa por um canal, produzidos por efeitos de cisalhamento devido as
paredes, geram a quebra da gota pelo mecanismo “tipstreaming”, descrito na
secao anterior. Os gradientes de concentracao de surfactante geram tensoes
cisalhantes na interface, que modificam o padrdao do escoamento (efeito
Marangoni).

Outro efeito importante do gradiente de concentracao de surfactante
¢é associado com o mecanismo “snap-off’no escoamento através de uma
constri¢ao, como sera explicado a seguir. Depois que a parte frontal da gota
passa pela constricao, o surfactante se acumula na superficie da gota, na
garganta. Esta acumulagao produz a queda significativa na tensao interfacial
local, o que acarreta no incremento do nimero de capilaridade efetivo na
constrigao, e este fica maior que na parte “limpa”da gota. Isto aumenta a
quantidade de fluido molhante que se acumula na constri¢ao, acelerando
desta forma o processo de “snap-oft”.

9. Natureza fisico-quimica dos fluidos envolvidos. Sao diversas as for-
mas em que a natureza das fases pode afetar a geragao de emulsoes dentro de
capilares. Gotas de liquidos elasticos sao hidrodinamicamente mais estaveis
que gotas de liquidos Newtonianos no escoamento em canais convergentes
[40]. S¢lidos finos que se alojam na interface estabilizam as emulsoes forma-
das [10, 41]. Emulsces de petrdleo sao estabilizadas por filmes interfaciais
rigidos que formam uma “pele”sobre gotas e prevéem a coalescéncia [21].

Um exemplo pratico é o caso das emulsoes em 6leos com altos contetido
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de asfaltenos e resinas, nos quais tais componentes estabilizam as emulsoes
produzidas, evitando assim a coalescéncia [4, 10]. O mecanismo de estabi-
lizacao pela presenca de asfaltenos foi descrito na introducao deste capitulo
(veja Fig.2.4). Os asfaltenos, resinas e alguns sélidos inorgéanicos como cal-
cita, e podem também, reduzir a tensao interfacial entre a agua e o dleo
2].

Um outro exemplo é o caso de geracao espontanea de emulsoes, devido
a composicao quimica das fases. No escoamento num capilar ou através de
um meio poroso, a quebra de gotas seria influenciada pela formagao de
surfactantes “in situ”, e nao apenas pelo escoamento bifasico através de
gargantas de poro ou constri¢oes, ou pelo efeito de cisalhamento na parede,
no caso de um capilar.

Um outro exemplo é a presenca de grandes quantidades de acido
durante processos de estimulagao, que resulta em emulsoes muito finas [41].

10. Razao de densidades dos fluidos envolvidos. O ajuste das densida-
des é muito importante no experimento; diferengas de 0.003 na gravidade
especifica causam desvios da gota da linha central do capilar [33]. Tais des-
vios estao associados a um maior o menor efeito de cisalhamento da parede
do capilar sobre a gota, conforme descrito no item 11.

11. Posicao inicial da gota no capilar. Mediante simulacoes experi-
mentais e numéricas, Khayat et al. [34] determinaram que o deslocamento
inicial da gota influéncia a taxa e a magnitude da deformagao, levando a
uma maior ou menor influéncia de elongacao ou cisalhamento. Isto influéncia
as deformacgoes que eventualmente poderiam gerar uma quebra de gota.

Segundo Olbricth, a baixos nimeros de Reynolds, o escoamento é
dominado pelos fatores: razao de viscosidades, razao de viscosidades [inicial

da gota/tubo| e nimero de capilaridade [27].

2.2
Objetivos

Grande parte da literatura apresentada na secao anterior trata de
uma andlise quantitativa processo de quebra de bolhas (gés), i.e. processo
de formacao de espumas. O problema de quebra de gotas é tratado de forma
qualitativa e nao existe uma forma que considere todas as varidveis relevan-
tes na previsao das condi¢oes nas quais uma gota escoando através de um
capilar com garganta ira quebrar, levando a um processo de emulsificacao.

O objetivo desta parte do estudo é estender a andlise de geragao de espuma
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em meio poroso a formacao de emulsao devido a quebra de uma gota de
liquido quando ele escoa através de uma garganta de poro, a nuimeros de
capilaridade tipicos do escoamento dentro de um reservatério de petroleo
(107% a 107?). Na andlise, levou-se em conta os efeitos da geometria da gar-
ganta de poro, da razao de viscosidades entre as fases, k, e do ntimero de
capilaridade do escoamento, com o intuito de desenvolver uma metodologia
simplificada que permita prever a geracao de emulsoes em capilares e em

meios porosos, a partir de algumas informacgoes basicas do escoamento.

2.3
Procedimento Experimental e Materiais

O trabalho de pesquisa experimental nesta tese foi desenvolvido no
Laboratorio de Microfluidodinamica e Meios Porosos do Departamento de
Engenharia Mecanica da PUC-Rio.

O estudo dos mecanismos de formagao de emulsdes num meio poroso
foi feito através de andlise na escala de poros. A garganta de um poro foi
representada através de um capilar com uma constricao e a formacao de
emulsoes foi estudada na base da quebra de gotas infinitas de 6leo dispersas
em uma fase continua, quando escoam através de uma constricao.

A pesquisa incluiu, entre as fases iniciais, o projeto e montagem da
bancada experimental utilizada neste trabalho.

A partir do estudo do estado da arte, e baseado nos parametros que sao
possiveis de serem quantificados ou controlados durante a exploragao dos
reservatorios de petroleo, diferentes condigoes de operacao foram analisadas,
buscando determinar as condicoes necessarias para a formagao de emulsoes.
As dimensoes dos capilares foram escolhidas de forma a representar aquelas
correspondentes a um meio poroso de alta permeabilidade. A Fig.2.13

apresenta um exemplo das dimensoes tipicas de uma garganta de poro.

2.3.1
Materiais e caracterizacao

Foram escolhidos como fase dispersa Oleos minerais de diferentes
viscosidades, e n-heptano puro, para evitar inferéncias quimicas de agentes
aditivos, e para permitir uma ampla faixa de razoes de viscosidades. Os
Oleos minerais, por serem transparentes, permitem fazer uma adequada

visualizacao.
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Figura 2.13: Dimensoes de garganta de poro, a partir de uma fotografia num
testemunho de rocha.

A fase molhante foi 4gua desionizada (tratada por osmoses reversa),
misturada com surfactante ou glicerina pura. Como agente tensoativo, foi
usado o surfactante SDS (dodecil sulfato de sédio), a uma concentragao
de 0.03 M (3 vezes a concentragao miscelar critica). O SDS possui um
HLB (balango hidrofilico-lipofilico, descrito na segao anterior) de 40. A
nomenclatura SDS serd usada neste texto para se referir a este surfactante,
ou as solugoes contendo este agente tensoativo.

O procedimento referente a determinacao das propriedades dos mate-

riais usados é detalhado a seguer.

Determinacao das densidades dos fluidos. As densidades dos fluidos
foram determinadas usando um picnometro e uma balanga de +0.0001
g de precisao. No caso do n-heptano, o valor da densidade foi tomado
da folha de especificacoes técnicas do produto, ja que a volatilidade
nao permite determinar tais propriedades com precisao, usando o

método mencionado.

Por causa dos baixos valores do ntimero de Bond [O(1079)], as
diferencas de densidade entre as fases dispersa e continua nao afetam

os experimentos e nao sao levadas em conta nesta pesquisa [42].

Determinacao das tensoes interfaciais (TIF) entre os fluidos. As

tensoes interfaciais foram determinadas pelo método do anel, a uma
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temperatura de T= 25 °C. O principio do método é o seguinte:
um anel é submerso na superficie liquida ou na interface. Depois,
é acionado um sistema que eleva o anel até faze-lo ultratrapassar a
interface (liquido/ar ou liquido/liquido) medindo a for¢a requerida

para separar o anel da superficie.

Assumindo que a medida que o anel é puxado ele suporta um cilindro
de liquido (veja Fig. 2.14, direita), a forga total P requerida para

separar o anel é igual a massa de liquido no cilindro:

P=Mg=2n0R"+210(R" 4 2r) =4no(R* +r) = 4mcR  (2-5)

sendo:

M massa de liquido suportada pelo anel,
R* raio interno do anel,

o tensao interfacial,

r raio ou espessura do cabo do anel,

R* + 2r raio externo do anel,

(R*+7r) =R é o raio médio do anel .

Figura 2.14: Tensiometro de anel.

O tensiometro usado conta com um banho termostatico para o controle

da temperatura de medicao.
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A Eq.(2-5) nao é exata, pois a forma do liquido levantado pelo anel
nao é a de um cilindro. O tensiometro do anel usa um fator de correcao
para o calculo exato da tensao superficial. Na obtencao dos resultados
na determinacao da tensao interfacial, foram usadas as correcoes do
Laboratorio de Caracterizacao de Fluidos da PUC-Rio.

Determinacao das viscosidades dos fluidos. Foi usado um vis-
cosimetro Cannon-Fenske. Os viscosimetros sao aparelhos que forne-
cem a viscosidade cinemética v = '%, sendo o a viscosidade dinamica
e p a densidade do fluido. Em geral, determina-se o tempo ¢ que um
certo volume de liquido leva para escoar através de um tubo capilar
(Viscosimetro Cannon-Fenske) ou um orificio (viscosimetro Saybolt
Universal). Tendo em vista a grande variagao da viscosidade com a
temperatura, todos os viscosimetros ficam mergulhados em banhos

termostaticos, neste trabalho a 25°C.

A viscosidade cinemadtica (v) é determinada no viscosimetro Cannon-
Fenske a partir da equagao que descreve o escoamento de fluidos em

tubos. A vazao volumétrica é inversamente proporcional a viscosidade.

\% 7 D*
_ 9 2-
Q=+ 128,79 < (2-6)
i DY st = Ct (2-7)
v=-—= cos Ot = -
s 12877

sendo:

V' Velocidade do fluido no viscosimetro,
D diametro da se¢ao onde escoa o fluido,
g gravidade,

f angulo de inclinagao do viscosimetro.

A constante C' do viscosimetro depende do diametro do tubo capilar,
da inclinacao do tubo capilar e do volume V escoado durante o

intervalo de tempo medido. A dimensao da constante é L?/t? .

A Fig. 2.15 mostra o equipamento usado, composto por um vis-
cosimetro, submerso num banho térmico e uma bomba de vacuo para levar
o fluido até posicao desejada no viscosimetro.

Foram usadas correcoes nos valores de densidades, viscosidades e

tensao interfacial, segundo as metodologias estabelecidas no Laboratério de
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Figura 2.15: Viscosimetro Cannon-Fenske.

Componente Densidade (g/ml) | Viscosidade (mP.s)
Agua destilada 0.998 1

Glicerina 1.261 1011
n-heptano 0.7 0.4

Oleo Mineral OP3 0.7876 3.5

Oleo Mineral OP10 0.8361 13.36

Oleo Mineral OP35 0.8834 57
Talpa 30 0.903 460

Tabela 2.3: Propriedades dos liquidos utilizados nos testes em capilares.

Caracterizagao de Fluidos (Departamento de Engenharia Mecanica, PUC-
Rio).

As densidades e viscosidades dos fluidos usados na execucao desta fase
dos experimentos sao apresentadas na Tab. 2.3. As propriedades dos siste-
mas Oleo-agua estudados sao listadas na Tab.2.4. Os experimentos foram
efetuados para oito sistemas diferentes, com diferentes tensoes interfaciais,

e para sete razoes de viscosidade.

2.3.2

Procedimento experimental

A geometria da garganta de um poro dentro de um meio poroso foi
simulada por um capilar de borosilicato com uma garganta. Foram utiliza-
das trés geometrias diferentes, consistindo em diferentes razoes de diametro
constrigao/secao reta (fabricante: Hilgenberg). A curvatura transversal na
constri¢ao, 1/Rs, foi também diferente para cada capilar. As geometrias usa-
das sao mostradas na Fig.2.16, e descritas, conjuntamente com as condic¢oes
de escoamento analisadas, na Tab.2.5. Neste documento, a combinagao das

nomenclaturas das Tabs. 2.4 e 2.5 indicam através de qual geometria estéa
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Sistema Componentes Raz. de viscosidades TIF
(fase nao molhante/fase molhante) (k= Lte) (mN/m)

I n-heptano/agua+glicerina 55% 0.056 21.7

11 n-heptano/dgua-+glicerina 40% 0.124 25.5
II n-heptano/SDS 0.4 17.2
v OP3/SDS 3.5 9.8
\Y% OP10/SDS 13.36 6.7
VI OP35/SDS 57 6.7
VII Talpa 30/SDS 460 5.3
VIII Talpa 30/4gua 460 17.9

Tabela 2.4: Propriedades dos liquidos usados nos experimentos (@ 25°C).

escoando o sistema em questao. A nomenclatura IVb, por exemplo, indica

que o sistema IV escoa pelo capilar b.

Figura 2.16: Capilares constritos usados no estudo. (a) 20/200 (razao de
diametro constrigao/segao reta); (b) 50/200 e (c¢) 50/100.

Preparacao das emulsoes a serem injetadas. Antes de preparar as
emulsoes, os fluidos apresentados na Tab.2.3 foram filtrados usando
uma membrana, para evitar o bloqueio por causa de particulas pre-

sentes nos liquidos.

Os sistemas apresentados na Tab.2.4 foram misturados numa con-
centragao fixa de d6leo (30%). As emulsoes de gotas grandes foram
obtidas botando as fases num frasco, e com uma leve agitacao ma-

nual. As emulsdes assim produzidas nao sao muitos estaveis no tempo
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Geometria 22}1;; RLS Velocidade Ca
(em pm) (em pum™') (na se¢ao reta,(m/s)) (na secao reta)
a 20/200 0.09972  8.84x107°-5.31x107* 9.02x107°-5.41x107°
b 50,200 0.039182  8.84x1075-1.77x107% 4.05x1075-5.75x10~*
c 50/100 0.03924  3.54x1071-2.12x107%  3.61x107°-4x10~*

Tabela 2.5: Velocidades e niimeros de capilaridade estudados.

podendo acontecer coalescéncia de gotas, principalmente das maiores,
mas a estabilidade é suficiente para permitir a realizacao dos testes

aqui descritos.

Injecao das emulsoes nos capilares e visualizagao. A andlise experi-
mental do deslocamento de uma gota através de um capilar com cons-
tricao foi desenvolvida no dispositivo experimental esquematizado na
Fig.2.17. Uma fotografia da bancada de visualizagao é apresentada na
Fig.2.18.

O dispositivo de inje¢ao inclui uma seringa de vidro acoplada a uma
bomba-seringa, o que permite o controle do fluxo através do capilar.
O capilar com garganta é montado a jusante da bomba sobre um

microscopio invertido.

Os efeitos visuais indesejaveis associados as curvaturas dos capilares
foram mitigados submergindo os capilares em glicerina. A Fig. 2.19
mostra o detalhe de um capilar, colocado sobre a mesa do microscépio,
e submerso numa pequena piscina de glicerina, para a visualizagao da

passagem das gotas através dos capilares.

As imagens foram capturadas usando uma camera CCD acoplada
a um microscopio invertido, modelo Axiovert 40 MAT (Carl Zeiss),
operando com luz transmitida. Foi adquirido este tipo de microscépio
por possuir uma grande area para a realizacao da montagem, o que
permite uma maior area de trabalho e uma melhor manipulacao dos
capilares. A velocidade de captura foi de 15 quadros por segundo.
Foram usadas objetivas de 2.5x, bx e 10x para observar a regiao da
constrigao. A objetiva de 10x foi usada para capturar os detalhes do
“snap-off”, enquanto que as objetivas de 2.5 e 5x foram usadas para
capturar campos maiores da constricao. A camera foi conectada ao
computador, e deste as imagens foram enviadas a um equipamento
VHS (para capturar videos de longa duracao dos escoamentos através
dos capilares). No computador foram capturados videos de curta

duragao e imagens pontuais.
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Objetiva do Microgedpio
acoplada a uma camera

CCD
Seringa
contendo a 4
migtura O/W
I:‘—l: — | Gravador de :
video
Bomba _/
geringa

Capilar Computador para
congtrito receber e processar
imagens

Figura 2.17: Diagrama esquemético do dispositivo experimental para as
provas em capilar com constricao.

Figura 2.18: Dispositivo experimental para as provas em capilar com cons-
tricao.

O procedimento experimental pode ser resumido nos seguintes passos:

i) Carregamento da seringa com emulsao. Por causa da diferenca
de densidade, as emulsoes separam, com o passar do tempo, numa
camada de gotas de 6leo e de fase continua. Entao, da camada superior,

sao escolhidas gotas grandes para serem injetadas.

i) Conexao do capilar a seringa. Isto foi conseguido empregando uma

conexao especial, de material plastico, de uso cirdrgico. O capilar é
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Figura 2.19: Detalhe do dispositivo experimental para as provas em capilar
com constricao.

inserido dentro do conector, e este é acoplado a seringa. Antes de
adaptar o conector a seringa, esta deve ser colocada na posicao vertical
para conseguir a saida de qualquer bolha de ar. Deve-se assegurar
a auséncia de vazamento nas conexoes, ja que vazamentos minimos

representam grandes erros nos experimentos.

iii) Purga de ar. Apés efetuadas todas as conexoes, é preciso purgar
qualquer resto de ar presente na seringa, conector e capilar, mantendo
esta na posicao vertical, e pulsando o émbolo da seringa. Esta etapa

pode determinar o sucesso ou nao da prova.

iv) Montagem do sistema de inje¢do. A seringa é colocada na bomba, e
fixada com os dispositivos correspondentes. O capilar é colocada numa
pequena piscina, posicionada embaixo da objetiva do microscépio,
selando-se as regioes onde pudesse acontecer vazamento de glicerina,

e entao a pequena piscina é enchida com glicerina.

v) Ajuste do dispositivo de visualizagao. E escolhida a lente a ser
usada, e focalizada a regiao a ser estudada, geralmente a constricao do
capilar. Sao ajustadas a iluminagao e o tempo de exposicao da camara,
sendo este funcao da velocidade do escoamento a ser estudado, para
capturar adequadamente os fenomenos que acontecem na interface
das gotas na passagem pelo capilar. A intensidade da lampada do
microscopio ¢ ajustada segundo os fluidos a serem usados, com o
intuito de fazer o contraste entre as fases o maior possivel, para uma

melhor visualizacao.
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vi) Escolha das vazoes de inje¢ao. A vazao é ajustada na bomba,
existindo um valor minimo e maximo possivel para cada diametro de

seringa. Logo apds € iniciada a injecao.

vii) Estabiliza¢ao do sistema. Apds 20 minutos, poderia considera-se
que o sistema esta estabilizado, em concordancia com os trabalhos
de Rodd e Cobos [43, 44], e inicia-se a visualizagdo e estudo do

escoamento da gota através do capilar.

viii) Captura de imagens. A camara CCD é conectada em paralelo
com um aparelho VHS (para video de longa duragao, cobrindo a
experiéncia toda) e com o computador, para a captura de imagens

pontuais ou videos de curta duragao.

ix) Monitoramento permanente. O sistema ¢ monitorado continua-
mente, com a finalidade de detectar qualquer fator afetando negativa-
mente o experimento, como vazamento, presenca de ar, ou impurezas

obstruindo a constrigao.

x) Limpeza dos capilares. No caso de entupimento dos capilares na
constricao, o sistema deve de ser desmontado, e fase continua é
injetada pelo extremo da saida do capilar, até fazer a impureza sair

do capilar. Logo depois, os passos (i) ao (ix) devem ser repetidos.

Processamento de imagens. As imagens foram analisadas usando o
software Axiovision (Carl Zeiss) para medir detalhes dos experimen-
tos, tais como tamanhos de gotas, distancias e diametros na cons-
tricao. Quando necessario, os videos foram convertidos ao formato
digital usando um aparelho conversor, Convert X, PX-AV 100U, con-

juntamente com o aplicativo Intervideo WinDVD Creator.

2.4
Resultados

Enquanto as gotas escoam através da secao reta do capilar, um fino
filme de dgua (fase molhante) escoa adjacente a parede do capilar. Quando
a gota escoa através da constricao do capilar, é gerada uma diferenca de
pressao capilar, conforme indicado na Eq.(2-3). Esta diferenca de pressao
conduz agua na dire¢cao da garganta do capilar, criando um colar que cresce
até fechar, resultando na quebra da gota de 6leo. Para o problema de estudo
de quebra de gotas durante a passagem através de uma garganta, a diferenca

de pressao capilar pode ser estimada pela Eq.(2-3), assumindo que R; é
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aproximado por Ry, o raio da segao reta do capilar, e que o raio Ry é
inicialmente (antes de se iniciar o “snap-off”) aproximado por R., o raio da
constrigao. Tais aproximacoes sao validas nos experimentos realizados, dado
que a espessura do filme de fase molhante na parede do capilar é desprezivel,
pelo menos antes de se iniciar o “snap-off”. Também é suposto que a pressao
da gota nas regioes indicadas com os pontos 1 e 2 é constante. Conforme é
iniciada a acumulacao de fase molhante na constri¢ao, o raio Ry diminui, i.e.
a diferenga de pressao capilar descrita pela Eq.(2-3) aumenta, favorecendo
a quebra de gota pelo mecanismo “snap-off”.

A Fig.2.20 apresenta uma seqiiencia de imagens que ilustra o cresci-
mento do colar da fase molhante até a quebra da gota da fase nao-molhante.
Esses resultados foram obtidos com o capilar b (50/200) e para o sistema
IV. A gota de éleo se movimenta de esquerda a direita em cada imagem. O
estado inicial da formagao da estrutura tipo colar é mostrada na Fig.2.20(a).
O crescimento do colar e o processo de “afloramento”da gota de 6leo é mos-
trada claramente nas Figs.2.20(b) e (c). Na tltima fotografia, a gota de éleo

quebra em duas gotas.

Re= 25 um

e, 11500183 | i M 1304188
(c) (d)

Figura 2.20: “Snap-off”tipico de do escoamento de uma gota de dleo através
de um capilar com garganta. Sistema IVb. k= 3.5 .

O mecanismo observado e descrito na Fig.2.20 concorda com as
afirmacoes de Roof, que afirma que para o “snap-off’acontecer, a frente
da gota deve sobressair da constrigdo até uma certa distancia [29].

A vazao de dgua (fase molhante) na diregao da garganta é uma funcao
da diferenca de pressao capilar, que causa o escoamento, da viscosidade
da fase molhante, que resiste ao escoamento, e da tensao de cisalhamento
na interface, proporcional a viscosidade da fase nao-molhante, que leva o

escoamento de agua para longe da constricao. Se o escoamento resultante
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da fase molhante é na direcao da garganta do capilar, uma gota infinita pode
quebrar. Entao, a ocorréncia de quebra de gota pode ser “mapeada” como
uma funcao do numero de capilaridade, da razao de viscosidade e da
geometria do capilar.

Para cada um dos trés capilares estudados, e para cada um dos oito
sistemas testados, a vazao foi suavemente incrementada. O escoamento
de gotas grandes através da constricao foi observada para cada vazao,
i.e., numero de capilaridade. A ocorréncia ou nao de quebras de gotas
foi observada. Estes resultados para geometria b (2R./2Rr = 50/200)
sao mostrados na Fig.2.21. Os simbolos abertos no grafico representam as
condicoes experimentais nas quais nao foi observada quebra de gota. O
simbolos cheios indicam as condigoes nas quais o “snap-off acontece. No
caso da mais baixa razao de viscosidade testada, i.e, Kk = % = 0.056,
a quebra de gota foi sempre observada, mesmo nos valores de nimero de
capilaridade mais altos. Neste caso, a viscosidade da gota é mais baixa do
que a da fase continua e a tensao de cisalhamento na interface que leva a
agua para longe da garganta do capilar é pequena. Esta observacao concorda
com a conclusao de Rossen [25], que afirma que uma bolha de gés, i.e kK — 0
sempre quebra ao escoar através de um capilar constrito. Neste caso, pode
entao se dizer que o comportamento de uma gota de tao baixa viscosidade

se assemelha ao de uma bolha. As observagoes sao as seguintes:

1. Conforme a razao de viscosidade cresce, existe um ntumero da capi-
laridade por acima do qual a gota escoa através da constricao sem
quebrar. Este valor critico de nimero de capilaridade cai conforme a
razao de viscosidade aumenta. A tensao de cisalhamento na interface
cresce com o incremento da viscosidade da fase nao molhante, pu-
xando a fase molhante para longe da constricao. Conseqiientemente,
a magnitude relativa da forca capilar que leva dgua na direcao da gar-
ganta deve ser maior, i.e. o nimero de capilaridade necessario para

romper as gotas cai.

2. Para os mais altos valores de razao de viscosidade, i.e. k > 57, a que-
bra de gotas nao foi observada, na faixa de nimeros de capilaridade
estudada. Esta observagao concorda com as reportadas por Olbricht
[27] e Tsai et.al. [45], e mais recentemente por Janssen [2], que estabe-
leceram que o “snap-off’sé acontece para gotas de baixa viscosidade,
i.e. para baixas razoes de viscosidade. Janssen [2] observou quebra de

gotas num sistema com k=126, porém para condi¢oes de nimero de
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capilaridade elevados, fora da faixa explorada neste trabalho. Neste

caso, a quebra de gota nao foi através no mecanismo de “snap-off”.

. + |b Quebra
Capilar 50/200
@ lb Quebra
1.E+03 < llb Nao quebra
X X X XXX
4 lllb Quebra
1.E+02 4
+ ++ 0000 & lllb Nao quebra
1E+01 | B RO A Vb Quebra
K A A AA N
1.E+00 4 A IVb Nao Quebra
* W M Vb Quebra
1.E-01 + LR X 2 o
* ¢ 200000 eoe Vb Nao Quebra
1.E-02 T T OVIb N&o Quebra
1.E-06 1.E-05 1.E-04 1.E-03 X VIl b N&o quebra
Ca =+ VIl b Ndo quebra

Figura 2.21: Regioes Mapeadas par ao “snap-off”. Razao de viscosidades vs
Ca. Capilar b (2R./2Ry = 50/200); sistemas [-VIII.

3. A quebra de gota foi observada apenas dentro de uma faixa de niimeros
de capilaridade, para cada razao de viscosidade e geometria do capilar.
Isto concorda com os resultados obtidos por B. Sendrea [46], que
estudou a quebra de gotas pelo mecanismo “snap-off”para vérios
sistemas 6leo/agua. O numero de capilaridade critico para a quebra
de gotas num capilar é também uma funcao da geometria do capilar,
conforme esperado. Quanto maior a contragao, maior a diferenca de
pressao capilar, e, consequientemente, maior a forca que conduz ao
mecanismo “snap-off’. A Fig.2.22 apresenta os resultados para as
outras duas geometrias testadas ((a), 1/10, e (c), 5/10) na faixa de
razoes de viscosidade de 3.5 a 460. O capilar (a) possui uma razao de
contracao mais forte e o capilar (¢), uma razao de contragao mais fraca
que o capilar (b). Para maior razao de viscosidade, k=460, a quebra
de gota nao foi observada em toda faixa de nimero de capilaridade

explorada para os dois capilares.

4. Para razao de viscosidade k=57, a quebra de gota nao ocorreu com
a geometria (c) para toda a faixa de ntimero de capilaridade testada.
Devido ao maior didmetro do capilar (a) (em relagao & geometria (c)),
a faixa de nimero de capilaridade explorada foi mais baixa. Com a
geometria (a) a quebra de gotas foi observada para Ca € 2.5x107°. E

importante observar que com a geometria (b), que possui uma razao
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de raios maior e conseqiientemente uma diferenca de pressao capilar

menor, a quebra de gotas nao foi observada até Ca ~ 1075,

Capilares 20/200 e 50/100 4 IVa Quebra
A IVa Ndo Quebra
1.E+03 5
E A IVc Quebra
] x o xOK00X XXX
1 A Ve Nao Quebra
1.E+02 1 m Va Quebra
K 3 ° e 0c@° O OGO o Va N&o Quebra
| oo [ OVc Néo Quebra
| | | | n oo
1.E+01 5 e Vla Quebra
] A a A A A AN o Vla Nao Quebra
i O Vic Nao Quebra
1.E+00 R REREE o o )
1.E-06 1.E-05 1.E-04 1.E-03 | X VilaNao quebra
X Vllc Nao quebra
Ca

Figura 2.22: Regioes Mapeadas par ao “snap-off’. Razao de viscosidades vs
Ca. Capilares a (2R./2Rr = 20/200) e ¢ (2R./2Ry = 50/100); sistemas IV,
V, VI e VIL

5. Como a faixa de nimero de capilaridade explorada com a geometria
(c) foi mas alta e como a diferenga de pressao capilar é mais fraca,
devido a maior razao de raios (50/100), a quebra de gotas sé foi
observada para razao de viscosidades k=3.5. J4 com a geometria (a),

a quebra de gotas foi observada para 3.5 < k < 57.

Os resultados apresentados nas Figs.2.21 e 2.22 mostram que o niimero
de capilaridade critico no qual a quebra de gotas ocorre é uma funcao da
geometria do capilar. Para cada geometria, e para um mesmo sistema, um
novo valor de numero de capilaridade critico deve ser determinado. Seria
importante a determinagao de um tnico grafico que mostre as condicoes
de quebra de gotas levando em conta a geometria do capilar. Isto é feito
mediante a analise das magnitude relativa das forcas importantes. Todos os
dados experimentais apresentados nas Figs. 2.21 e 2.22 podem ser escritos
em termos de duas vaidveis adimensionais:(i) o ndmero de capilaridade
Ca = p,V/o que representa a a razao entre as forgas viscosas resistivas
e as capilares, e (i) AP* = [RL2 — R% - R%]/[%’%”] que determina a razao
entre a diferenca de pressao capilar e a tensao de cisalhamento na interface,
que é proporcional a viscosidade da gota. A primeira forca contribui para
a quebra de gota enquanto a segunda resiste ao escoamento que leva ao
“snap-off’. Todos as condigoes experimentais testadas sao representadas

em termos de C'a e AP* na Fig.2.23.
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Figura 2.23: Regioes mapeadas para o “snap-off’. Diferenca de pressao
capilar adimensionalizada vs Ca.

A regiao do grafico na qual o “snap-off’ocorre para as trés diferentes
geometrias estudadas colapsa numa tnica regiao.

Se apresentaram trés comportamentos diferentes em relacao ao o valor
de AP* requerido para a quebra acontecer, para diferentes ntmeros de

capilaridade analisados:

1. Comportamento “viscoso”: Os sistemas que apresentam AP* < 1071

nao apresentaram quebra de gotas.

2. Comportamento “tipo bolha”: Para AP* =~ 60, a quebra de gota

aconteceu em toda a faixa de Ca testada, como se tratasse de bolhas.

3. Comportamento “de transicao”: Entre os limites mencionados acima,
o valor de AP* requerido para o “snap-off” acontecer aumenta rapida-
mente de 10~! a 60, e foi observada dependéncia com o nimero de ca-
pilaridade. Este comportamento pode ser descrito como uma transicao
de comportamento “viscoso”ou “tipo gota’para “tipo bolha”, e sera

analisado no paragrafo que segue.

Janssen [2], nos seus experimentos de escoamentos bifdsicos através
de microcanais interconectados, encontrou que para um mesmo sistema,
com os mesmos fluidos e geometrias, se apresentam diferentes regimes
de escoamento, para cada faixa de numero de capilaridade. O regime
de escoamento com numero de capilaridade observado entre 107> e 1074

(chamado por ele de “escoamento dominado por capilaridade”) é diferente
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daquele observado entre 5 x 107* e 1073. No primeiro, segundo Janssen,
grandes ganglios escoam interconectados, através dos poros com menor
resisténcia capilar, e no segundo, a fase de 6leo esta completamente dispersa
na dgua. Na faixa de nimeros de capilaridade entre 107 < Ca < 5 x 1074,
Janssen define uma regiao regiao de “regime de escoamento de transicao”,
onde uma combinagao dos regimes mencionados acontece.

No caso deste estudo, e baseado nos resultados apresentados na
Fig.2.23, pode-se dizer também que existe uma regiao de transicao na
faixa de 0.1< AP* <80. Para valores baixos de AP* a resisténcia ao
escoamento da fase molhante em direcao a garganta é tao alta que a quebra
de gotas nunca ocorre. Ja para altos valores de AP*, a forca responsavel
pelo escoamento da fase molhante é bem mais forte que a resisténcia ao
escoamento e desta forma a quebra de gotas ocorre a qualquer valor do
numero de capilaridade. Dentro da faixa de transicao, a quebra ou nao da
gota depende do nimero de capilaridade.

Uma outra comparacgao pertinente aos escoamentos a altos valores de
AP* tem a ver com o critério proposto por Roof [29] e descrito Rossen
[25] para geracdo de espumas (razoes de viscosidade infinitamente baixas).
Segundo este critério, para o “snap-off”acontecer é necessario que a pressao
capilar na entrada da constrigdo (Pc.) seja menor que a pressdo capilar
requerida para o “snap-off”’ (Pcy,). Pc. é calculado conforme a Eq.(2-2),
e Pcy, = Pc./2. A Tab.2.6 apresenta os valores de Pcg, e Pc, assim
calculados, e os correspondentes a Pc., a pressao capilar na constricao
(Pe, = J(Ric - Rig)) e a AP, calculado conforme a Eq.(2-3). Para fins
comparativos, sao colocados na tabela os valores correspondentes a diferenca
de pressao adimensionalizada, AP*, e indica-se se aconteceu quebra pelo
mecanismo “snap-off”, para pelo menos una das vazoes estudadas.

Como pode ser observado a partir da tabela, até o sistema Vb, a
geracao de emulsao pode ser comparada com a geracao de espumas, se
seguindo o critério de Rossen, mesmo que a quebra s6 acontece para algumas
vazoes. A partir do sistema Ve, isto deixa de acontecer. As gotas nao
quebram mais, mesmo tendo valores de Pc. < Pcy,, e relativamente altos
valores de gradientes de pressao capilar. A partir do sistema Ve, o fator
que determina a ausencia de quebra pelo mecanismo “snap-off’é o valor
de AP*, que inclui o fatores de geometria, gradientes de pressao capilar, e
adicionalmente a k.

Pode entao ser inferido que em presenca de um sistema Oleo-agua
com uma alta razao de viscosidade, é possivel fazer a gota quebrar, caso a

diferenca de pressao capilar for suficientemente alto (uma forte contragao).
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Sistema AP AP* Pe. Pc, Pc,, Observacoes
(N/m?) (N/m?) (N/m?) (N/m?))
Ib 633.25 54.7 850.25 1736 868 Quebra
ITb 744.14 23.5 999.14 2040 1020 Quebra
[1Ib 501.93 7.3 673.93 1376 688 Quebra
IVa 742.05 2.56 977.25 1960 980 Quebra
IVb 285.98 0.834 383.98 784 392 Quebra
Ve 188.549  0.275 384.54 784 392 Quebra
Va 601.12 0.677 668.12 1340 670 Quebra
Vb 195.52 0.22 262.52 536 268 Quebra
Ve 128.90  0.0725  262.90 536 268 Nao quebra
Via 601.12 0.157 668.12 1340 670 Nao quebra
VIb 195.52  0.0512  262.52 536 268 Nao quebra
Vic 128.90  0.0169  262.90 536 268 Nao quebra
Vila 475.51  0.0195  528.51 1060 530 Nao quebra
VIIb 154.66  0.00634 207.66 424 212 Nao quebra
Vllc 101.97  0.00209 207.97 424 212 Nao quebra
VIIIb 522.36  0.00512 701.36 1432 716 Nao quebra

Tabela 2.6: Comparagao de um comportamento “tipo gota” (médios e altos
valores de k) a um segundo “tipo bolha” (baixos k), segundo o incremento
na razao de viscosidade e diminuicao dos valores de AP*.

Os autores que associam a ruptura mediante o mecanismo “snap-off para
gotas de baixas viscosidade, dada uma determinada geometria, estao na
realidade falando de uma baixa razao de viscosidade para uma determinada
diferenga de pressao capilar (razao de diametros) dada, que em termos de
pressao capilar adimensional e Ca poderia resultar em uma regiao de nao
quebra na Fig.2.23.

Acidentalmente, durante alguns dos experimentos, o tubo capilar foi
entupido por algumas particulas, criando um bloqueio irregular e muito
abrupto. Isto permitiu uma andlise de quebra de gotas no escoamento
através de constricoes muito pequenas. O tamanho real da constrigao
causada pela obstrugao acidental nao pode ser medido. A Fig. 2.24 mostra
a seqiiencia de imagens de quebra de gotas. Sao formadas pequenas gotas,
com uma estreita distribuicao de tamanho de gotas, com diametros entre 8
e 30 microns. Um interessante fenomeno foi observado. Enquanto as gotas
quebram em outras menores, o volume da gota a montante diminui, e o
tamanho das gotas produzidas, a jusante da constricao, aumenta, até um
ponto no qual a gota original a montante é tao pequena que o fenémeno de
quebra de gota nao acontece. Apds este ponto, a gota simplesmente passa
pela constricao sem quebrar. Assim foram geradas gotas com dimensoes

muito pequenas, o que demonstra que gotas de tais dimensoes podem
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ser geradas no meio poroso, bem antes dos fluidos de reservatério serem
expostos aos escoamentos turbulentos no fundo de poco, ou nas instalacoes
de superficie. Conforme citado antes, estes tamanhos de gota originam

dificuldades nos processos de separacao.
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Figura 2.24: “Snap-off’através de uma constri¢ao abrupta. Q=0.02 ml/h.
Sistema IVb. Os diametros médios das gotas produzidas (dp) sdo:
(a)dp=11.57 pm; (b)dp=13.33 pum; (c¢)dp=20 pm e (d)dp=32 pm.

Os raios das gotas geradas neste estudo foram maiores do que o raio
da constricao para as geometrias estudadas, pois a contracao no diametro
do capilar é bastante suave, o que apresenta concordancia com a definicao
de Ratlowski e Chang [28], de “snap-off”’por drenagem.

Foram tomados os tempos para a quebra da gota, tg, como sendo
o tempo entre a passagem da frente da gota pela parte mais estreita da
constri¢ao, até o estigio final da quebra (separacao em duas gotas). Os
tempos de quebra forma adimensionalizados como t¢* = tq/(pu/AP).
Os resultados obtidos para a geometria b sao apresentados na Fig.2.25.
Os resultados, pelo menos qualitativamente, apresentam similaridade com
aqueles obtidos por Gaulitz e col. [42, 38], num estudo de quebra de bolhas,
para diferentes fases externas. Eles determinaram que o tempo adimensional
para a quebra de uma bolha é proporcional a Ca=2.

Como pode ser observado na Fig.2.25, existem trées regimes distintos:
para baixos valores de capilaridade, e.g. Ca < 1075, o tempo de quebra varia
com a razao de viscosidade. O tempo aumenta com a razao de viscosidade.
Para 3 x 107° < Ca < 2 x 107, o tempo de quebra adimensional obtido
com os diferentes sistemas (diferentes razoes e viscosidades) colapsam em
uma unica curva. Como na analise com bolhas, o tempo de quebra decresce
com o nimero de capilaridade seguindo a relacao Cla=%?.

Os tempos entre cada quebra, apds a primeira quebra, nao foram

constantes. Isto pode ser atribuido as flutuagoes nos valores de diferenca de
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pressao capilar, por mudangas na configuragoes dentro do capilar, interacgoes

com as gotas previamente produzidas, entre outras.

—— b
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—— b
—=— b
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s / ——Vb
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1.00E+06 - tq*= 0.0258 Ca™'-*""
R2 = 0.9711 “\s‘\H
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Figura 2.25: Tempo de quebra adimensionalizado, t¢*, vs Ca.

2.5
Comentarios Finais

Foi desenvolvida, através de uma analise experimental, a pesquisa de
quebra de gotas no escoamento de fluidos imisciveis através de um capilar
com garganta. Foi construida uma bancada experimental e desenvolvida
uma metodologia para o estudo do fenémeno. Ainda quando alguns autores
consideram que os experimentos em tubos capilares nao sao representativos
de escoamentos em meios porosos, ja que poderia favorecer o “snap-off”,
a compreensao deste fenomeno nesta forma simplificada é essencial para
estudos mais avancados na escala de testemunhos de rocha, e mais ainda,
de reservatorios inteiros.

Foi obtido o mapeamento numa tnica curva das condigoes que levam
a quebra de gota, sendo os parametros requeridos em tal andalise de simples
e pratica obtencao. Esta curva mestre permite prever a geracao de emulsoes
no escoamento bifasico através de um capilar com garganta. Os resultados
sao uma contribui¢ao na compreensao do fenomeno de emulsificagao dentro
do meio poroso, com aplicagoes também no desenvolvimento de tecnologias
de microfluidos.

Foram encontradas, e na sua maioria resolvidas, algumas dificuldades
experimentais, tais como a presenca de pequenas bolhas de ar, e freqiiente

entupimento dos capilares, particularmente aqueles com o menor diametro
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na constri¢ao (capilar a). A filtragem das fases, se bem que reduziu muito
o problema, nao o eliminou por completo, j& que mesmo no ar existem
particulas capazes de entupir o capilar. Por causa das pequenas dimensoes,
e por ser uma linha nova de pesquisa no departamento, achar as conexoes e
pequenos acessorios para tal escala representou um outro desafio, igualmente
o controle dos vazamentos e da entrada do ar no sistema. Tais dificuldades

experimentais foram resolvidas com sucesso.
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