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O uso de tracadores para a obtengdo de informagdes sobre o processo de produgdo do petrdleo em um
reservatorio vem se ampliando em fung@o dos importantes ganhos de rendimento que possibilita. A necessidade de
saber a quantidade de o6leo residual presente nos reservatorios (SOR) conduziu ao desenvolvimento e aplicagdo de
métodos especiais com tragadores. Neste ramo os tragcadores radioativos sdo vantajosos, entre outras razdes por
possibilitar que pequenas quantidades sejam empregadas, sem perturbar as operagdes de rotina do campo de produgdo.
Mais particularmente, o emprego de um radioisétopo natural, como o ***Rn, ¢ ainda mais interessante por ja ocorrer nas
rochas do reservatorio. Esta possibilidade instigante vem estimulando varias pesquisas para que a técnica se torne
operacional. Pretende-se neste trabalho definir e validar uma metodologia para medicdo do coeficiente de particdo do
222Rn que fornega respostas acerca da quantidade de 6leo residual presente na rocha do reservatorio.

Palavras-Chave: Tracadores de particdo, saturagdo de oleo residual, reservatdrios, recuperagdo secundaria,
Radonio-222.

Abstract — The scope of tracer methods intended to extract information about production processes in oil
reservoirs is broadening due to the significant returns they allow. The necessity of an accurate knowledge about the
residual oil saturation (SOR) has induced the development and application of special tracer methods. Radioactive tracers
are quite useful for this purpose, among other reasons because they require the injection of minimal amounts, with no
disturbance of the oil field routine operations whatsoever. More particularly, the use of the gaseous radioisotope ***Rn is
of a special interest since it is naturally present in the rock formations of the reservoir. This appealing possibility has
stimulated a lot of research work aiming at making operational this technique. It is the purpose of this paper to define
and validate a methodology for the measurement of the partition coefficient of *?Rn that will answer the question about
the value of the residual oil remaining in the rock formation of the oil reservoir.
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1. Introducéo

O petroleo ¢ encontrado na natureza impregnado em rochas porosas denominadas reservatorios. Normalmente
encontra-se em camadas de gés natural, hidrocarbonetos e dgua, que estdo submetidas a grandes pressdes.

A perfuracdo de um pogo cria um caminho para que a pressao impulsione naturalmente o gas, os hidrocarbonetos
ou a agua. Este estdgio do processo de recuperacdo ¢ chamado recuperagdo primdria. Em reservatorios com baixas
pressdes internas, ou quando a pressdo inicial diminui apds algum tempo de extracdo, podem-se utilizar algumas
técnicas de recuperagdo conhecidas como recuperagido secundaria, onde um fluido (comumente a agua) € injetado em
um pogo de modo a forgar o deslocamento do dleo residente na diregdo dos pogos de produgdo (Dias, 2001). O uso de
tracadores adicionados ao fluxo de injegdo, ¢ capaz de fornecer informagdo de grande importancia, como o caminho
percorrido pelo petrdleo durante a fase de extragdo ou a quantidade de dleo presente como fase iméovel em um
reservatorio, que é denominada Saturagio de Oleo Residual (SOR). A necessidade de obter esse tipo de informagao
conduziu ao desenvolvimento e aplicagdo de testes com tragadores. Para isto devem ser usados tragadores que se
distribuem entre as fases liquida e oleosa, denominados tragadores de parti¢ao, que podem ser quimicos ou radioativos.

A principal desvantagem do uso de tracadores quimicos esta relacionada com os baixos limites de sensibilidade
dos métodos de dosagem. Assim ¢ necessario injetar um grande volume de tragador, o que dificulta a operacao. Ja os
radiotracadores além de serem injetados em quantidades muito pequenas, facilitando consideravelmente as operacdes
em campo, podem ser medidos por detectores extremamente sensiveis.

Foram descartadas em nosso trabalho as opgoes pelo uso de tragadores quimicos ¢ radiotragadores de metais de
transicdo emissores gama para a determinag@o da SOR, os tltimos porque implicam em questdes de radioprotecdo. Com
base nas razdes ja expostas, optou-se pelo uso do radonio como tragador de parti¢do, inclusive porque sua concentragdo
em agua ja ¢ medida desde ha muito tempo por diferentes métodos e detectores [Machaj, 2004].

Reservatorios de petroleo estdo envolvidos em formagdes rochosas que, em grande parte, determinam seus
minerais e por conseguinte os radionuclideos contidos. A agua associada a essas formagdes freqiientemente tem
elementos tais como calcio, estroncio, bario e radio preferencialmente dissolvidos [Matta, 2001]. A radioatividade
natural oriunda dos elementos formados pelo decaimento do ***U e do ***Th produzem os gases “*’Rn (radonio) e o
2%Rn (tordnio), respectivamente, os quais sdo bastante soluveis em agua [Hamlat, 2003]. A presenca do **’Rn em agua
conduziu ao desenvolvimento da utilizagdo deste elemento como tragador natural, pois este apresenta particdo entre as
fases aquosa e oleosa em propor¢des fixas. Esta razdo, denominada coeficiente de reparti¢do Kp, qual deve serbem
conhecida para ser posivel aplicar o método.

Pretende-se com esse trabalho caracterizar o raddnio como tragador de particdo a ser utilizado para determinar
a saturacdo de oleos residuais em reservatorio de petroleo e em seguida medir seu coeficiente de partigdo.

2. Metodologia

Para atingir os objetivos propostos no projeto em que o presente trabalho se insere, ¢ necessario fazer medidas da

concentragdo de radonio em agua usando as seguintes técnicas experimentais:
- Medidas de atividade de radonio via célula de Lucas;
- Uso da técnica FIA (Flow Injection Analysis) .

Esta ultima técnica ¢ utilizada para medidas de coeficientes de particdo Kp’s. Trata-se de um método no qual uma

fase oleosa e outra aquosa passam através de um tubo capilar em forma de serpentina onde sdo expostos a um contato
eficiente que favorece a partigdo.
Quando o tracador de particao esta inicialmente presente apenas na fase aquosa, rapidamente obtém-se um equilibrio
entre as duas fases. Apds o equilibrio ter sido atingido, as duas fases sdo separadas por gravimetria e a concentracdo do
tragador € medida nas amostras de dleo e de agua separadamente [Zemel, 1995]. Um esquema simplificado do método é
mostrado na Figura 1.
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Figura 1. Esquema do método FIA para medidas de K,
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1. 2.1. O Rado6nio

O ¢ um gas nobre quimicamente inerte que ocorre naturalmente nas rochas e ¢ formado pelo decaimento alfa
do **°Ra que encontra-se associado as rochas e solo. Ambos fazem parte da série de decaimento do **U. Deste modo o
radénio é continuamente produzido no solo pelo decaimento do ***Ra (meia-vida t;,= 1600 anos), com o qual entra em
equilibrio secular, Ou seja: apés um certo tempo (cerca de 1 més no presente caso) o “*’Rn praticamente atinge a mesma
atividade do **°Ra, atividade esta que permanece virtualmente constante.

O **Rn produzido, normalmente nio se ioniza na 4gua possuindo assim, mais mobilidade do que outros
elementos da série de decaimento do ***U. Ele ¢ capaz de percolar através do solo e da rocha e dissolver-se na agua, da
qual é facilmente removido por degasagem.

Segundo Nelson e col. (1983), as concentragdes de radonio variam de 0.37 a 370 Bg/L, em funcdo da
concentragdo média de uranio, que é uma caracteristica da geologia de cada regido.

O *Rn é um emissor alfa com energia de 5,48 MeV, possui uma meia vida de 3,8 dias e constante de
decaimento de 0.0001258 min™'. Seu decaimento produz uma série de nuclideos de curta meia vida (*'*Po *'*Pb, *'*Bi,
21Po) que decaem para o *'°Pb (t;,= 21,4 anos). Dois dos seus filhos e *'*Po sdo emissores alfa com energias de 5,5
MeV e 7,69 MeV respectivamente. Ja o *"*Bie o 2'*Pb sdo emissores beta.

Algumas variaveis fisicas como pressdo e temperatura influenciam diretamente na concentragdo de radénio em
agua. Este gas é extremamente volatil e, portanto ¢ facilmente liberado quando dissolvido em agua. Sua solubilidade
decresce com o aumento da temperatura, conforme mostrado na Tabela 1.

Tabela 2. Solubilidade do “’Rn em agua a diferentes temperaturas.

Temperatura (°C) Solubilidade (cm?/kg)
0 510
20 230
30 169

Devido a ndo polaridade do radoénio, ele apresenta uma alta tendéncia para particdo entre fases oleosas e
aquosas. O coeficiente de parti¢do linear (K,) entre as fases oleosa e aquosa ¢ definido como: K, = Cryo/ Crn,a, Onde
Crno € a concentragdo do radonio na fase oleosa, € Cg,, ¢ a concentragdo do radonio na fase aquosa (Davis, 2002).
Assim, quanto menor o teor de *?Rn na 4dgua do reservatorio (teor que seria esperado pelo equilibrio secular), maior a
quantidade de 6leo presente. Esta ¢ a base para o uso do **’Rn como tragador para a estimativa da saturagio de leo
residual.

2.2 Resultados esperados

Esta etapa do projeto pretende-se caracterizar o radonio como tragador para determinacdo da saturagdo de dleo
residual (SOR) em reservatorio de petrdleo, implementar a metodologia para sua detecgdo via célula de Lucas e medir
seu coeficiente de particao.

2.3 Resultados preliminares

As primeiras analises de radonio em agua ja foram realizadas. Para implementagdo da metodologia os
primeiros testes foram feitos em agua de abastecimento piblico da cidade de Belo Horizonte. Em seguida, pretende-se
fazer medidas da contragcdo de radonio em pocos de dgua subterranea. As amostras de aguas subterraneas a serem
analisadas serdo coletadas em pocos presentes na area do Campus da Universidade federal de Minas gerais e na area do
CDTN/CNEN, a instituicdo dos autores. Esses pogos fazem parte do Projeto Hidrogeologico da Bacia do Ribeirdo
Engenho Nogueira (PROHBEN), um programa de avaliagdes hidrogeoquimicas do qual o CDTN participa. A rota de
coleta das amostras ja esta estabelecida e em operagdo (Figura 2).
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Figura 2. Pogos de agua subterranea no campus da UFMG e CDTN/CNEN.

3. Técnicas Experimentais

As medidas da atividade do **?Rn foram realizadas usando uma célula de Lucas com volume interno de
(270 *3) mL modelo Pylon 300A (Figura 3), acoplada a um monitor portatil de radiagio modelo Pylon AB-5 (Figura
4). O sistema possui eficiéncia de deteccio de (0,76 ~ 0.02) cpm/dpm e contagem de background tipica de 1,35 cpm.

Figura 3. Célula de Lucas
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Figura 4. Sistema de contagem de radonio

Esse sistema de contagem ¢ usado para detectar radonio através das particulas alfa que ele emite. Para isso sdo
usadas as células de cintilagdo, também conhecidas como célula de Lucas (Figura 3). A parede interna da célula de
Lucas ¢ revestida com sulfeto de zinco ativado com prata ZnS(Ag) e possui uma janela transparente que € acoplada ao
tubo fotomultiplicador. Seu principio de funcionamento baseia-se no efeito de fluorescéncia que as particulas alfa
produzem ao interagirem com a superficie do cintilador, emitindo pulsos luminosos que sdo coletados por uma
fotomultiplicadora de alto ganho e, ap6s a amplificagdo, os pulsos decorrentes da cintilagdo sdo transmitidos para o
contador (AB-5).

Para implementacdo da metodologia foram feitas analises em agua de abastecimento publico. As amostras
foram coletadas diretamente numa proveta que foi devidamente conectada no sistema de medig¢do. O sistema possui
uma unidade degasadora, que extrai o radonio da dgua ¢ armazena na célula de Lucas [Costa, 2001]. Trata-se de um
sistema fechado conforme mostrado na Figura 5.

Figura 5. Sistema para degasagem do radonio

As amostras foram borbulhadas com ar para que o radonio fosse arrastado para a célula de Lucas. Depois o
sistema foi mantido fechado para que o equilibrio radioativo entre o radonio seus filhos (emissores de particulas alfa)
fosse atingido. Em seguida a célula de Lucas foi conectada ao contador AB-5. O contador foi programado para registrar
contagens a cada 10 min, com uma tensdo de 580 V no modo continuo do aparelho.

Quando as particulas alfa, produzidas pelas desintegragdes do radonio, atingem a parede interna da célula uma
cintilagdo ¢é produzida. Os fotons provenientes destas cintilagdes sdo detectados, isto é: convertidos em uma corrente de
elétrons que ¢ amplificada por um tubo fotomultiplicador . O sinal elétrico resultante é armazenado no contador AB-5.
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Existe uma relagdo direta entre o nimero de pulsos luminosos e a concentragdo (ou atividade) de gas radonio
introduzido na célula. A eficiéncia (€) de um sistema de detecgdo é a razdo entre o numero de pulsos observados
(contados) por unidade de tempo e o nimero de eventos de emissdo detectada por unidade de tempo. Considerando que
numa célula de Lucas, apos trés horas o “*Rn estard em equilibrio com seus produtos de decaimento, particularmente
com o *'"®Po e 0 '*Po, emissores alfa, a atividade total alfa na célula é equivalente a 3 vezes a atividade do 222Rn, entdo
a atividade do *’Rn é obtida . A partir da atividade obtida , levando-se em consideragdo fatores de corregdo de
decaimento pelos tempos de espera (A) e tempos de contagem (C) é possivel expressar a concentragdo de 22Rn em
pCi/L, conforme mostrado na equagéo 1.

NCPM x C
A( d Im) = l
(dpm) 3x222Xx€XVXA W

A{(d.p.m). - Concentragio de ***Rn expressa em pCi/L
NCPM - ¢ a taxa de contagem no intervalo estabelecido menos o background (em contagens por minuto)
C - ¢ o fator de correcdo para o decaimento durante o intervalo de contagem.
3 — Refere-se ao niimero de particulas alfa emitidas no decaimento do *’Ra.
2.22 — fator de transformag¢@o de com para dpm:
lg de Ra*=1Ci=3.7x 10" dps
IpCi=10"Ci=3.7x10""x 102 =0.037 dps
1pCi=0.037 dps =0.037 x 60s =2.22 dpm
& —¢éaeficiéncia de contagem (com/dpm) expressa em fragdo decimal.
V — ¢ o volume de 4gua amostrado (190 mL)
A — ¢ o fator de corregdo para o tempo de decaimento entre a coleta da amostra e o inicio da contagem.

6. Resultados experimentais

Para implementagdo da metodologia para analise de “?Rn amostras de agua de abastecimento piblico e do
pogo P3 (Figura 2) foram contadas por um periodo de 13 horas. Assim foi possivel fazer o levantamento de curvas
padrdes caracteristicas, conforme especificado no manual do aparelho (AB-5). As curvas obtidas sdo apresentadas nas
Figuras6 e 7.
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Figura 7. Medidas de “?Rn em 4gua subterrinea
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7. Conclusdo

Os testes realizados permitiram definir a faixa de contagem que sera aplicada para analise das proximas
amostras. Optou-se por um tempo de 6 horas, que corresponde ao tempo necessario para que o radonio atinja o
equilibrio radioativo com seus filhos.

A partir da analise dos dados foi possivel calcular a atividade de radonio na 4gua de abastecimento publico e na
agua subterranea, sendo estas equivalentes a 8,74 Bq /L e 170,4 Bq/L, respectivamente. Nelson e col. (1983), indicam
que em geral as concentragdes de radonio em agua subterrdnea variam de 0,37 a 370 Bq/L de acordo com a
concentragdo média de urdnio no solo, que € relacionado com a composi¢do geoldgica de cada regido. Conclui-se
portanto que tanto a agua de abastecimento publico com a agua subterranea amostrados no CDTN/CNEN apresentam
teores mais elevados do que a média geral.
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