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RESUMO

Emulsdes sdo frequentemente formadas durante o escoamento de liquidos imisciveis em
sistemas industriais, em decorréncia das tensoes hidrodindmicas que promovem a dispersao de
uma fase na outra. O cisalhamento e a turbuléncia modificam a distribui¢do do tamanho de
gotas (DTG), devido a deformacdo e colisdo entre gotas, que podem resultar na quebra ou
coalescéncia. O diametro das gotas ¢ um parametro de grande relevancia em engenharia, pois
influéncia a estabilidade das gotas, a eficiéncia dos processos de separacdo de fases, as
propriedades fisico-quimicas e na perda de carga do escoamento. Apesar dos avancos nas
pesquisas sobre o tema, ainda ha lacunas tanto na modelagem numérica quanto nos modelos
empiricos para descrever a evolugdo da DTG em emulsdes concentradas, sobretudo na previsao
do tamanho de gotas, pois a quebra e coalescéncia de gotas sdo mecanismos concorrentes. Esta
tese investiga experimentalmente os mecanismos de evolugdo da DTG em emulsdes agua-em-
6leo (A/O) escoando em regime laminar nas dire¢des vertical ascendente e horizontal,
representando escoamentos tipicos da industria. O estudo pretende contribuir para o
entendimento dos mecanismos de quebra e coalescéncia por cisalhamento em escoamento
internos, utilizando emulsdes A/O com fragdo volumétrica de fase dispersa entre 5% e 20%
(v/v) de dgua, em condigdes pouco exploradas na literatura. As emulsdes sdo compostas por
60leo mineral, surfactante Triton X-114, 4dgua deionizada e NaCl, gerando emulsdes
metaestaveis. Os experimentos foram realizados no circuito de escoamento de emulsdes do
laboratorio NEMOG/UFES, em que as emulsdes escoam em regime de batelada. Amostras das
emulsoes sdo coletadas em dispositivos amostradores de emulsdo instalados no inicio e no fim
dos trechos vertical ascendente e horizontal, e DTG ¢ determinada por difracdo a laser. Foi
desenvolvido um método para reciclagem de emulsdes, baseado no reaproveitamento da
emulsdo escoada apos cada batelada de teste, com comportamento validado por meio da analise
da DTG. No escoamento vertical ascendente, observou-se a predominancia da quebra de gotas
e relacdo da evolugdo da DTG principalmente com o nimero de Capilaridade e com o didmetro
inicial das gotas, evidenciando que o historico hidrodinamico da emulsdo afeta sua estabilidade
ao escoamento. J& no escoamento horizontal, foi identificado o aumento do tamanho das gotas,
consistente com a predominancia dos mecanismos de coalescéncia em tubulagdes horizontais
longas, também relacionado principalmente com o niimero de Capilaridade. Os resultados
demonstram que a evolu¢do da DTG em emulsdes A/O escoando em regime laminar ndo ¢
governada exclusivamente pelas tensdes hidrodindmicas do escoamento sobre as gotas, mas
também pela estrutura inicial da emulsdo, que determinam a competicdo entre os mecanismos
de quebra e coalescéncia.

Palavras-chave: Emulsdo agua-em-6leo, Gotas, Quebra, Coalescéncia, Distribui¢do do
Tamanho de Gotas.



ABSTRACT

Emulsions are frequently formed during the flow of immiscible liquids in industrial applications
due to hydrodynamic stresses that promote the dispersion of one liquid phase into another.
Shear and turbulence continuously modify the droplet size distribution (DSD) through droplet
deformation and collisions, which may result in droplet breakup or coalescence processes.
Droplet size is a key parameter governing emulsion stability, phase separation efficiency,
physicochemical properties, and pressure drop during flow. Despite significant advances in this
field, important gaps remain in both numerical and empirical approaches for describing the
evolution of the DSD in concentrated emulsions, particularly in predicting droplet size owing
to the complex interplay mechanisms of droplet breakup and coalescence. This thesis
experimentally investigates the mechanisms governing the evolution of the DSD in water-in-
oil (W/O) emulsions flowing under laminar conditions through vertical upward and horizontal
pipelines, representative of flow configurations commonly encountered in the petroleum
industry. The study aims to improve the understanding of shear-induced droplet breakup and
coalescence in internal flows by investigating W/O emulsions with dispersed-phase volume
fractions ranging from 5% to 20 (v/v) of water under operating conditions that remain scarcely
explored in the literature. The emulsions were formulated using mineral oil, Triton X-114
surfactant, deionized water, and sodium chloride (NaCl) to obtain metastable emulsions. The
experiments were conducted in the emulsion flow loop at the NEMOG laboratory, operating in
batch mode. Emulsion samples were collected at the inlet and outlet of the test sections, and the
droplet size distribution was determined by laser diffraction. An emulsion recycling procedure
was developed based on the reuse of the emulsion after each batch, and its validity was validated
through the analysis of the DSD. In the vertical upward flow, droplet breakup was identified as
the predominant mechanism, and the evolution of the DSD was found to be primarily associated
with the Capillary number and the initial droplet size, demonstrating that the hydrodynamic
history of the emulsion affects its flow stability. In contrast, horizontal flow promoted an
increase in droplet size, consistent with the predominance of droplet coalescence in long
horizontal pipelines, which was also primarily associated with the Capillary number. This thesis
demonstrates that the evolution of the DSD in W/O emulsions flowing under laminar conditions
is governed not solely by the hydrodynamic stresses acting on the droplets but also by the initial
emulsion structure, which influence the competition between droplet breakup and coalescence.

Keywords: Water-in-oil Emulsion, Drops, Breakup, Coalescence, Droplet Size Distribution.
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1 INTRODUCAO

A exploragdo de petrdleo e gas em aguas profundas, como no pré-sal brasileiro, impde
desafios tecnologicos a industria, sobretudo em funcao da alta pressdao do hidrocarboneto e
longas distancias de escoamento ao longo da linha de produgao de petréleo. Durante a producao
de petroleo, hd a ocorréncia de escoamentos concomitantes de petréleo, dgua e gas. A agua
pode ser proveniente do reservatério, denominada agua de formacdo, ou dos processos de
recuperagdo secunddria e tercidria do petréleo (Silva et al., 2018), a chamada agua de produgao.
No final da linha de produc¢ao, a 4gua pode estar separada do petroleo, denominada agua livre,
ou misturada com o petréleo na forma de emulsdo, quando gotas de 4dgua estdo dispersas em
uma fase continua de 6leo ou vice-versa, dentre outras formas de mistura de dgua e 6leo.

Denomina-se emulsao a dispersao de liquidos imisciveis, em que gotas de fase dispersa
estdo em uma fase continua. Segundo Kokal (2005), emulsdes de petrdleo estdo presentes em
praticamente todas as etapas da cadeia de producdo e processamento do petrédleo, incluindo
reservatorios, pogos produtores e instalacdes de manuseio de petroleo bruto; transporte através
de oleodutos e armazenamento; bem como durante o processamento de petroleo. O
cisalhamento entre as fragoes de petroleo e dgua escoando ao longo da linha de produgdo em
tubulag¢des, bombas e valvulas, juntamente com outros tipos de acidentes de linha, sdo algumas
das condi¢des que propiciam a formacgdo de emulsdo (Kelesoglu; Pettersen; Sjoblom, 2012).
Esse processo de emulsificacao ¢ intensificado pelos surfactantes naturais do petréleo, como as
resinas, asfaltenos e sais, que conferem elevada estabilidade as emulsdes de petroleo (Silva et
al., 2018). Grande parte do petroleo produzido no mundo estd na forma de emulsdo (Abou-
Kassem; Ali, 1995; Kokal, 2005).

Na saida do poco de petrdleo, as emulsdes podem ser formadas com uma vasta
possibilidade de didmetro das gotas, podendo ser na ordem de milimetros ou micrometros
(Janssen; Harris, 1998). Ao longo do escoamento, as gotas diminuem de tamanho ao passar por
elementos de alto cisalhamento, resultando em emulsdes que alcangam a plataforma com
tamanho reduzido (menor que 5 pm). Quanto menor o tamanho de gotas, maior a estabilidade
da emulsdo e maior a dificuldade em separagdo das fases dgua e 6leo no processamento e
tratamento de petréleo e agua (Van der Zande et al., 1999; Van der Zande; Van den Broek,
1998).

O estudo de emulsdes permanece altamente relevante na industria de petroleo e gés.
Souza (2024) destaca que a diversidade de 6leos produzidos e a variedade dos processos de
exploracdo e producdo de petroleo fazem com que a formagdo, quebra e coalescéncia de
emulsdo possam ser desejaveis ou indesejaveis ao processo produtivo, a depender do contexto
operacional. Para exemplificar, o escoamento de 6leos pesados de alta viscosidade ¢ favorecido
quando estes encontram-se dispersos em adgua na forma de emulsdes 6leo-em-agua (Choudhary
et al., 2026), uma vez que a queda de pressdo de tais emulsdes € significativamente inferior a
do escoamento monofasico de 6leo pesado. Por outro lado, dgua livre em tubulagcdes cataliza
processos corrosivos. Além disso, a separagdo de emulsdes altamente estaveis demanda
aplicacdo de grandes quantidades de produtos quimicos desemulsificantes, implicando no
aumento de custos de processamento e refino do petroleo (Sarbar; Wingrove, 1997).

A formacao de emulsdes ¢ inevitdvel durante a produgdo e transporte do petréleo,
gerando impactos técnicos e econdmicos, tais como: aumento ou reducdo da viscosidade do
fluido, formagdo de hidratos, corrosdo e incrustacdo em equipamentos, tanques € sistemas de
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tubulagdo. Dessa forma, a compreensdo da dinamica de quebra e coalescéncia de emulsdes em
sistemas de tubulagdo ¢ relevante para o dimensionamento, projeto e operacdo de sistemas de
produgdo, recuperagdo e processamento de petrdleo e derivados.

A estabilidade de emulsdes impacta a separacdo e processamento do petroleo, uma vez
que emulsoes estaveis sdo dificeis de separar, exigindo tanques volumosos, elevado periodo de
residéncia das emulsdes em tanques e alta disponibilidade de produtos quimicos
desemulsificantes. Para o transporte e estocagem do petrdleo, dgua e 6leo devem ser separados
e atender critérios rigorosos. Exemplificando, os requisitos para do petroleo geralmente aceito
no Brasil por refinarias sdo: teor de aguas e solidos (BSW, do inglés basic sediment and water)
inferior a 1% (v/v) e teor salino maximo de 285 mg/L (Thomas, 2004).

Na linha de produgdo de petroleo, hda uma quantidade expressiva de elementos de
tubulagdo, também conhecidos como acidentes de linha, tais como: curvas, valvulas, ¢
ramificacdes, além de bombas e outros tipos de maquinas de fluxo. Esses elementos de
tubulacdo sao indispensaveis para producdo e transporte do petréleo e controle da planta de
processo. Entretanto, a taxa de cisalhamento imposta por esses elementos e caracteristicas
turbulentas do escoamento favorecem tanto a quebra quanto a coalescéncia de emulsoes,
dependendo das condi¢des de escoamento e propriedades do fluido.

Coalescéncia ¢ agregacdo de duas ou mais particulas fluidas com perda da identidade
das particulas que se agregam, ou seja, duas ou mais gotas formam uma gota maior. Para ocorrer
coalescéncia, deve haver colisdo das gotas com tempo de contato suficiente para possibilitar a
drenagem do filme da fase continua entre as gotas da fase dispersa, seguido pela ruptura do
filme e agregacdo das gotas. Durante o periodo de contato, os vortices turbulentos da fase
continua podem separar as gotas e prevenir a coalescéncia (Shinnar, 1961). Chesters (1991)
considera a coalescéncia um processo mais complexo do que a quebra de gotas, pois deve-se
conhecer a frequéncia e eficiéncia de coalescéncia.

Junto com a quebra de gotas, a coalescéncia desempenha fung¢do relevante na evolugao
do tamanho das gotas. A quebra e a coalescéncia de gotas sdo processos concorrentes € nao
concomitantes. Segundo Walsh (2016), a quebra de gotas ocorre em dispositivos altamente
cisalhantes, tal como bombas e valvulas de controle. Em dispositivos com turbuléncia leve,
como tubulagdes verticais, horizontais e inclinadas, a coalescéncia de gotas ¢ predominante,
normalmente resultando em um aumento no tamanho de gotas (Walsh, 2016).

Apesar dos esfor¢os para modelar e prever o comportamento de quebra e coalescéncia
de emulsdes desde a década de 1950, com os trabalhos de Hinze (1955), Shinnar (1961) e
Davies (1985), os métodos para prever o comportamento de emulsdes em escoamentos ainda
sdo baseados em correlagdes empiricas. Os modelos empiricos sdo pouco generalistas, pois a
literatura reporta inconsisténcias ao replica-los em aplicagdes distintas (Rodriguez et al., 2025).
Portanto, ainda ndo h4 uma teoria capaz de generalizar a quebra e coalescéncia de emulsdes ou
dispersdes liquido-liquido. Além disso, a maioria dos estudos sobre quebra e coalescéncia sao
realizados em tanques agitados e separadores, havendo poucas pesquisas sobre quebra e
coalescéncia em sistemas de tubulacdo. Os estudos experimentais com emulsdes em sistemas
de tubulagdes sdao ainda mais escassos.

Voulgaropoulos ¢ Angeli (2017) relatam que experimentos com dispersoes liquido-
liquido ou emulsdes em escala-piloto sdo capazes de medir diversas caracteristicas do
escoamento e viabilizar estudos de quebra e coalescéncia de gotas. Os autores explicam que nas
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linhas de produgdo de petroleo e gas, as informagdes disponiveis do fluido normalmente sdo
limitadas ao gradiente de pressdo e hold-up (fragdo de liquidos), pois as condigdes
termodinamicas e opacidade tipica do petroleo restringem a aplicagdo de técnicas experimentais
opticas mais especificas. Por outro lado, diante das limitagdes praticas e de seguranca
envolvidas no manuseio de grandes volumes de petréleo em ambiente laboratorial, os fluidos
modelo surgem como uma solugdo promissora (Rodionova et al., 2014) para mimetizar algumas
das propriedades fisico-quimicas do petréleo puro ou emulsionado (Corona et al., 2023, 2024),
permitindo a realiza¢do de ensaios experimentais em condigdes seguras, controladas e de custo
relativamente mais baixo quando comparado a testes com fluido real.

Em estudos experimentais envolvendo emulsdes em escoamentos por tubulagdes, a
reutilizacdo da emulsdo ¢ uma técnica empregada para aumentar a viabilidade operacional de
multiplos ensaios a partir da reciclagem dos fluidos. A reutilizacio de emulsdes ¢é
particularmente relevante em experimentos que demandam grande volume de fluidos.
Entretanto, o cisalhamento da emulsdo ao longo do cisalhamento pode modificar a DTG em
virtude dos mecanismos de quebra e coalescéncia ao longo do escoamento, e os procedimentos
de reciclagem do fluido pode ser insuficiente para reutilizacdo do fluido em novas campanhas
de testes. Como consequéncia, a DTG inicial da emulsdo reciclada para um novo experimento
pode diferir dos experimentos anteriores, influenciando a subsequente analise da evolugao da
DTG nos testes subsequentes. Embora essa questio seja relevante em estudos experimentais de
quebra e coalescéncia de emulsdes, ndo foi encontrado estudos na literatura que abordam os
efeitos da reciclagem e reutilizacdo de emulsdes na DTG. Nesse contexto, a investigagdo da
DTG de emulsdes apds ciclos de escoamento constitui uma etapa fundamental para viabilizar
testes com grande volume de fluidos, e também validar metodologia experimentais.

\ \

Os elevados custos associados a manutencdo e a parada da cadeia de produgdo e
exploracdo de petroleo, especialmente em ambiente offshore de dguas profundas do pré-sal,
impde que a industria de petroleo e gas demande alto desempenho dos processos e tecnologias
empregados. No contexto de emulsdes, ha buscas por solu¢des que favorecam a separagao entre
Oleo e agua, seja pela reducao da formagao de gotas, pela minimizagdo da quebra das gotas e
intensificacdo da coalescéncia; por meio de otimizagdo construtiva e da aplicacao de métodos
fisicos ou quimicos. Nesse contexto, este trabalho tem como objetivo a avaliagdo experimental
dos mecanismos de quebra e coalescéncia de emulsdes através da andlise da evolugdo da
distribuicdo do tamanho de gotas (DTG), em uma bancada de testes que simula o escoamentos
industriais.

A Figura 1 apresenta dados da produgdo de petroleo no Brasil em 2025, expressos em
mil barris de 6leo equivalente por dia (Mboe/d). Os dados mostram que a producdo ¢
predominantemente em ambiente offshore, com apenas 5% do petroleo produzido em terra
(onshore) e 95% do petréleo produzido no mar (offshore). No segmento offshore, a produgdo
de petrdleo no pré-sal ¢ dominante, correspondendo a 79,4% do petréleo total produzido,
enquanto o petroleo produzido no pos-sal equivale a 15,6%.

As caracteristicas fisico-quimicas do petroleo variam ndo apenas entre 0s campos
produtores, mas também entre diferentes pocos do mesmo campo. No inicio da produgdo de um
poco, o volume de agua extraido ¢ geralmente nulo ou baixo, pois a pressdo intrinseca do
reservatorio € suficiente para producao do petrdleo durante o processo de recuperacao primaria.
Isso ¢ observado nos campos de petroleo mais novos, na regido do pré-sal. A producao pode
conter a dgua presente no reservatorio, denominada agua de formagao.
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A Figura 2 ilustra a produgao de fluidos nos cinco (5) principais produtores de petrdleo
no pré-sal em dezembro de 2025. A andlise foi produzida com dados do Boletim mensal de
producdo de Petréleo e Gés natural disponibilizados pela ANP (2026b). Nos campos de
producdo de Buzios e Mero, o volume de agua representou menos de 0,2% sobre o volume total
produzido (6leo + agua + gas). Em Tupi, o volume de dgua foi 15%, e em Sapinhod 44%.
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Figura 1 - Evolucdo da produgdo de petroleo no Brasil em 2025, em mil barris de 6leo
equivalentes por dia (Mboe/d)

Fonte: Adaptado de ANP (2026a)

Com o avango do tempo da atividade de produ¢do de hidrocarbonetos em pocos, a
pressao natural do reservatorio tende a cair em fungdo da explotagdo de fluidos. Para manter a
producao de petréleo em campos maduros, sao adotados os métodos de recuperagao secundaria
e tercidria, que consistem em injetar fluidos no reservatorio, tais como agua e polimeros,
visando manter a pressao no reservatorio e forcar a elevacao de petroleo para a superficie. Esse
método ¢ comumente aplicado em campos do pos-sal. Como consequéncia, a producdo de
petroéleo em campos maduros tende a apresentar maior teor de agua.
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Figura 2 - Produgdo de petroleo, gés natural e 4gua nos cinco principais produtores de
petréleo do pré-sal em dezembro de 2025

A Figura 3 ilustra a produgdo de fluidos nos cinco principais campos produtores de
petroleo nos reservatorios do pds-sal da Bacia de Campos em dezembro de 2025, a partir de
dados disponibilizados pela ANP (2026b). Observa-se alta fracdo de agua na produgdo de
liquidos: 75% em Marlim Sul, 71% em Jubarte, 60% em Peregrino e Marlim e 51% em
Roncador. Essas fracdes de dgua elevadas favorecem a formagao de emulsdes ao longo da linha
de produgdo de petréleo.
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Figura 3 - Produgdo de petroleo, gés natural e 4gua nos cinco principais produtores de
petroleo do pos-sal na Bacia de Campos em dezembro de 2025
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A produgdo simultanea de petréleo e dgua, tanto no pré-sal quanto no pods-sal, aliada as
propriedades fisico-quimicas desses fluidos, proporciona a forma¢ao de emulsoes ao longo da
linha de produgdo de petrdleo, seja emulsdes dgua-em-6leo (A/O) ou 6leo-em-agua (O/A).
Nesse contexto, o entendimento dos mecanismos de quebra e coalescéncia de emulsdes em
sistemas de tubulagdes ¢ fundamental para otimiza¢do de processos e aprimoramento de
modelos numéricos mecanicistas.

1.1 MOTIVACAO

Um dos desafios tecnologicos recorrentes na industria de petroleo ¢ o tratamento de
emulsdes formadas durante a producdo de petrdleo, especialmente em dguas profundas do pré-
sal brasileiro. Essas emulsdes impactam desde a operagcdo de equipamentos submarinos até a
eficiéncia dos processos de separagcdo Oleo-dgua em unidades de tratamento, uma vez que
emulsoes estaveis sdo dificeis de separar, demandando equipamentos de separagao de maior
porte e uso de grandes quantidades de produtos quimicos, o que eleva os custos operacionais
dos processos de separacao e tratamento de 6leo e agua.

Por outro lado, a evolucdo da distribui¢do do tamanho de gotas de emulsdes em
escoamento ¢ governada pelos mecanismos de quebra e coalescéncia, que sdo processos
concorrentes. A compreensdo desses mecanismos ainda apresenta lacunas significativas de
entendimento, relacionada tanto a modelagem mecanicista ¢ matematica desses processos, bem
como também a dificuldade de acesso e disponibilidade a pontos de amostragem em ambiente
relevante similar aos escoamentos de produgdo e transporte de petroleo. A DTG influencia as
propriedades termodindmicas e de transporte do fluido, como viscosidade, perda de carga e
eficiéncia de separagdo entre dgua e oleo.

A maioria dos estudos reportados na literatura sobre escoamento de emulsdes em
sistemas de tubulagdes concentra-se em baixa fracdo volumeétrica de fase dispersa, fase continua
de baixa viscosidade ou em dispersdes liquido-liquido obtidas a partir da injegdo separada de
o6leo e 4gua. Os modelos de previsao dos didmetros de gota sdo, em sua maioria, empiricos ou
semiempiricos. Por outro lado, abordagens numéricas de emulsdes apresentam precisdo
dependente de parametrizagdes da quebra e coalescéncia, cujos modelos ainda carecem de
validacdo experimental generalizavel. Diante dessas lacunas, evidencia-se a necessidade de
pesquisas experimentais em escala laboratorial voltados a andlise de DTG de emulsdes
escoando sob condic¢des representativas de sistemas reais.

Esse trabalho propde contribuir para o entendimento dos mecanismos de quebra e
coalescéncia de emulsdes viscosas, com fracdo volumétricas de fase dispersa entre 5% e 20%
(v/v) de H20, escoando em tubulagdes nas orientagdes vertical ascendente e horizontal. Busca-
se, assim, avaliar a influéncia das tensdes dominantes no escoamento na fragmentagdo e
agregacao de gotas.

A proposta desta tese consiste na investigacao experimental da quebra e coalescéncia
de gotas de emulsdes agua-em-6leo em uma bancada de testes com escoamento em diferentes
orientagdes. Para isso, serd analisada a evolucdo da distribuicdo do tamanho de gotas em
escoamento vertical ascendente e escoamento horizontal.
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1.2 ESTADO DA ARTE

O estudo da quebra e coalescéncia de emulsdes em sistemas de tubulacdo ¢ de grande
relevancia para setores industriais como petroquimico, alimenticio e farmacéutico. A
compreensdo dos mecanismos que governam a quebra e coalescéncia das emulsdes em sistemas
de tubulacdes ¢ fundamental para otimizagdo de processos e redugdo de custos operacionais
(EL-Hamouz; Stewart, 1996).

Para evidenciar a relevancia cientifica deste tema, uma pesquisa bibliométrica foi
realizada em abril de 2026 nas bases de dados Web of Science e Scopus, utilizando as seguintes
expressoes: emulsion ou dispersions ou drop, break ou coalescence, pipe ou restriction ou valve
ou flow loop, e droplet size ou size distribution. A busca restringiu as publicagdes para artigos
escritos no idioma inglés e publicados entre os anos de 2010 até 2026, resultando em 155
resultados. Os dados foram processados usando a biblioteca bibliometrix, no software R-Studio.
A Figura 4 apresenta a tendéncia de crescimento na producao cientifica anual do tema abordado,
com publicacdo média anual de 9 artigos e pico de publicacdes em 2019 com 18 artigos
publicados.
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Figura 4 — Evolu¢ao da produgao cientifica anual nos ultimos 15 anos conforme pesquisa
bibliométrica nas bases de dados Web of Science e Scopus

Os dez (10) periddicos com mais publicagdes nesta pesquisa bibliométrica sdo
mostrados na Figura 5. Observa-se que os periddicos sdo na area de engenharia, escoamento
multifsico, ciéncias térmicas, petroleo e energia.
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Figura 5 - Principais periodicos cientificos dos artigos publicados nos tltimos 15 anos
conforme pesquisa bibliométrica nas bases de dados Web of Science e Scopus

A Figura 6 ilustra os dez (10) paises com mais publicagdes em perioddicos cientificos. A
China lidera as publicagdes, seguido por Estados Unidos, Alemanha e Noruega. O Brasil ocupa
a décima posicdo, com trés (3) contribui¢des cientificas de relevancia na area.
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Figura 6 - Paises com maior nimero de publica¢des resultantes da pesquisa bibliométrica

Em relacdo as palavras-chaves mais recorrentes nos artigos resultantes da bibliometria,
a Figura 7 apresenta nuvens de palavras, em que as palavras maiores sdo as que apareceram
com maior frequéncia. A Figura 7(a) corresponde as palavras-chave fornecidas pelos autores.
As palavras com maior incidéncia sdo: population balance, turbulence e droplet size, indicando
destaque das pesquisas nos ultimos 15 anos para andlise do tamanho de gotas no regime
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turbulentos e uso do método numéricos do balango populacional para previsdao do diametro das
gotas. Também ha forte presenca dos termos coalescence, breakup, emulsion e turbulent flow,
confirmando que os mecanismos de quebra e coalescéncia de gotas vém sendo amplamente
investigados na literatura. Por outro lado, termos como orifice € flow behavior aparecem com
menor destaque, sugerindo que estudos em condigdes mais representativas de sistemas reais
ainda s3o pouco explorados.

Uma segunda nuvem de palavras foi construida a partir das Keywords Plus, que sdo
palavras ou termos em titulos das referéncias citadas nos artigos resultantes da pesquisa
bibliométrica (Clarivate, 2025), o que refletem o contexto cientifico ampliado da pesquisa
bibliométrica. A nuvem de palavras geradas ¢ ilustrada na Figura 7(b), em que se observa
mudangas nos termos de maior destaque em relacdo apenas as palavras-chave. Ha forte
concentragdo tematica nos termos coalescence, breakup, emulsion, size distribution e pipe-flow,
evidenciando que a literatura esta orientada a compreensao dos mecanismos de quebra e
coalescéncia de gotas em escoamento. Outros termos em evidéncia sdo emulsification, model,
simulation e viscosity.
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Figura 7 - Nuvem de palavras resultantes da pesquisa bibliométrica

Taylor (1934) foi um dos pioneiros no estudo de gotas dispersas em escoamento,
observando por fotografias a deformacdo de uma uUnica gota sob cisalhamento simples e
escoamento extensional. Seus resultados demonstram que gotas inicialmente esféricas, ao
serem deformadas, assumem forma de elipsoide, podendo ou nao sofrer ruptura (quebra).
Taylor relacionou a deformacdo das gotas discretas com a razdo entre tensdes viscosas €
interfaciais, representada como o parametro adimensional numero de Capilaridade - Ca.

Hinze (1955) desenvolveu um estudo abrangente sobre quebra de gotas em dispersdes
diluidas, com baixa fra¢do volumétrica de fase dispersa, desprezando a coalescéncia. Baseado
em dados experimentais das décadas anteriores feitos por Taylor (1934) e Clay (1940), Hinze
explica os regimes de quebra de gota e introduz a um modelo de previsdo do didmetro maximo
de gotas por quebra no regime inercial sob hipotese de turbuléncia homogénea isotropica,
relacionando o didmetro maximo das gotas com taxa de dissipacao de energia. Hinze introduz
o numero de Weber - We, que ¢ a razdo entre as tensdes inerciais e interfaciais, como parametro
adimensional dominante para quebra de gotas no regime inercial.
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A coalescéncia em dispersdes foi abordada por Shinnar (1961), que explica que os
processos de quebra e coalescéncia de liquidos imisciveis s30 mecanismos concorrentes. No
processo de quebra de gotas, a energia cinética deve ser suficiente para sobrepor a tensao
interfacial, enquanto a coalescéncia de gotas ocorre quando a energia de adesao das gotas supera
a energia cinética do escoamento.

As primeiras pesquisas sobre quebra de gotas em tubulagdes foram conduzidas por
Sleicher (1962), em dispersdes O/A. A partir de fotografias, foi observado que a quebra de gotas
ocorre principalmente na regido proxima a parede da tubulagdo, onde a turbuléncia ¢
anisotropica e os efeitos viscosos sao relevantes. Também por visualizagcdo de gotas, Karabelas
(1978) avaliou a DTG de dispersdes A/O escoando em tubulagdes, verificando que os diametros
de gota obtidos apresentaram boa concordancia com o modelo de Hinze (1955).

A relagdo entre tensdes viscosas ¢ interfaciais, representada pelo numero de
Capilaridade — Ca, ¢ introduzida por Grace (1982). O autor realizou estudos em escoamentos
laminares com gotas, avaliando escoamentos extensionais (extensional flow) e cisalhamento
simples (simple shear flow), relacionando o didmetro maximo estavel das gotas com a razdo de
viscosidade entre fase dispersa e fase continua e caracteristicas do escoamento. O estudo indica
que a adequacado do tipo de escoamento com a quebra de gotas deve ser avaliada caso a caso.
Nos experimentos conduzidos por Rueger e Calabrese (2013) em dispersdes diluidas, com
fragdo volumétrica de fase dispersa de 0,1%, a quebra de gotas em escoamentos laminares foi
mais bem prevista por cisalhamento simples do que por escoamento extensional.

Na década de 1980, surgiram estudos para analisar gotas em dispositivos que promovem
queda de pressao localizada. Percy e Sleicher (1983) observaram a redugao do tamanho de gotas
proximo a flanges e estudaram a quebra de gotas de emulsdes ao passar por orificios
conceéntricos, simulando dispositivos industriais que promovem acelera¢dao local do fluido.
Davies (1985) relacionaram a taxa de cisalhamento imposta por valvula homogeneizadora e
impelidores com o tamanho de gotas em emulsdes, modificando o modelo de Hinze (1955) para
incorporar a viscosidade da fase dispersa.

Hesketh et al. (1991) avaliaram a quebra de gotas e bolhas em tubulacdes horizontais,
identificando que h4a uma zona ativa, em que a turbuléncia ¢ suficiente para causar quebra de
gotas, € uma zona neutra, em que pode haver deformagao das gotas, porém sem ruptura. El-
Hamouz e Stewart (1996) observaram o coalescéncia de gotas em elementos de tubulacdo de
baixo cisalhamento, como curvas e tubulacdes horizontais, mesmo com numero de Reynolds
no regime turbulento. Em elementos que promovem maior cisalhamento, como valvula agulha,
foi observada reducdo do tamanho das gotas.

Trallero, Sarica e Brill (1997) realizaram experimentos com 6leo mineral e 4gua em
tubulagdes horizontais para investigar padrdes de escoamento. Nos padrdes dispersos, tanto em
dispersdes A/O quanto O/A, os autores avaliam que os tamanhos de gota previstos no modelo
de Hinze (1955) subestimam o diametro de gotas experimental. Além disso, o trabalho relaciona
a coalescéncia com aumento da fragdo de fase dispersa, ocorrendo mesmo em altas velocidades
de mistura.

Ainda nos estudos em tubulagdes, Angeli e Hewitt (2000) constataram que, sob mesmas
condi¢des de escoamento em dispersdes liquido-liquido, tubulagdes de ago promovem a
formacao de gotas com diametros inferiores do que em tubulacdes de acrilico. Isso reforca a
importancia das interagdes interfaciais e superficiais na dindmica de quebra e coalescéncia de
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gotas. Simmons e Azzopardi (2001) avaliaram a DTG em dispersdes de querosene e agua salina
em tubulagdes verticais e horizontais, concluindo que a teoria de Hinze ¢ adequada apenas para
baixas fragdes volumétricas de fase dispersa, destacando a necessidade de um novo
desenvolvimento tedrico para prever diametros de gota para fragdes volumétricas elevadas.
Lovick e Angeli (2004) avaliaram a DTG em dispersdes de agua e 6leo em tubulagdes
horizontais usando 6leo mineral de baixa viscosidade. Os didmetros de gotas obtidos
experimentalmente foram comparados aos didmetros obtidos por modelos de outros autores,
mas todos subestimaram o didmetro maximo das gotas.

Kelesoglu et al. (2012) estudaram o tamanho de gotas de emulsdes A/O em escoamentos
laminares em tubulagdes horizontais, identificando redu¢ao da DTG com aumento da vazao do
escoamento e aumento da DTG com aumento da fragdo volumétrica de agua.

Walsh (2016) apresenta uma revisdo de fundamentos de formacdo de gotas por
cisalhamento em tubulagdes, valvulas e bombas em sistemas de tratamento de dgua produzida.
O autor explica que, em tubulacdes e flowlines, a dissipacdo de energia ¢ significativamente
menor em comparagdo a energia dissipada em bombas e valvulas de controle. Como
consequéncia, a coalescéncia ¢ predominante em tubulacdes, enquanto a quebra de gotas ¢
dominante em bombas e valvulas de controle.

Voulgaropoulos e Angeli (2017) apresentam um estudo experimental sobre
escoamentos dispersos de liquido-liquido em escoamento horizontal com L/D = 400, com 12%
O/A e 21% A/O. Agua e 6leo foram injetados separadamente e misturados por um misturador
estatico helicoidal, formando dispersoes. Os resultados demonstraram gotas menores na entrada
da tubulacdo e gotas maiores formando ao longo da tubulagdo devido a coalescéncia de gotas.

Partindo para trabalhos de tamanho de gotas em restri¢des e acidentes de linha, Van der
Zande et al. (1998) estudaram a quebra de gotas de emulsdes 6leo-em-dgua em um orificio
simulando uma véalvula choke, mostrando que a quebra de gotas aumenta com a vazao.
Posteriormente, Van der Zande et al. (1999) ampliaram os estudos com até 1% de fase dispersa,
demonstrando que o didmetro de gotas a jusante do orificio ¢ proporcional a energia dissipada
no orificio. Janssen et al. (2001) realizaram estudos em orificios simulando a valvula choke
com emulsdes dgua em petrdleo, com concentragdes de fase dispersa de até 50%.

Galinat et al. (2005) investigaram a quebra de gotas a jusante de uma restricdo em
escoamento turbulento vertical, observando quebra de gotas imediatamente a jusante do orificio
na zona de difusdo do jato, regido de maior velocidade. Khalil et al. (2011) avaliou o
escoamento de emulsdes O/A em acidentes de linha, como curvas, expansdes, redugdes e
valvulas, observando a maior perda de energia em curvas de 90°, seguido por valvula gaveta
aberta, expansao e reducdo.

O trabalho de Kelemen et al. (2014) avaliou o efeito do regime de escoamento de
emulsdes A/O no coeficiente de descarga (Cd) em orificios de alta pressdo, observando variacao
do Cd no regime laminar e uniformidade no regime turbulento. Outro resultado relevante desse
estudo foi a reducdo do tamanho de gotas com aumento da taxa de dissipag@o de energia.

Mitre et al. (2014) conduziram um estudo experimental e tedrico sobre a evolugdo do
tamanho de gotas de emulsdes A/O ao passar por uma restricdo simulando uma valvula globo.
No experimento, dgua e petroleo foram bombeados separadamente e misturados em linha,
formando emulsdes A/O com 8% e 15% de fase dispersa. O modelo de balango populacional
desenvolvido contempla tanto quebra quanto a coalescéncia de gotas. Simulagdes por balango
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populacional também foram conduzidas por Aryafard, Farsi ¢ Rahimpour (2015), avaliando
valvulas de mistura em escoamentos agua-oleo. Os autores mostram o aumento da taxa de
quebra de gotas com aumento da queda de pressdo na valvula.

Silva, Medronho e Barca (2019) estudaram a quebra de gotas de emulsdes tipo A/O com
até 10% de fase dispersa ao escoar por uma restri¢do, simulando a queda de pressao localizada
em valvulas gaveta. Apesar do regime da quebra predominante ser inercial, os modelos previsao
de diametro de gota baseados na teoria de Hinze nio apresentaram boa aderéncia aos resultados
experimentais. Os autores sugerem que a teoria de quebra de gotas por tensdes viscosa €
aderente ao fenomeno observado, além da possibilidade de ocorrer o fendmeno da coalescéncia
em fragdes de dgua acima de 7,5% A/O, pois quanto maior quantidade de gotas, maior a
possibilidade de colisdes e subsequente adesao e coalescéncia.

Entre as pesquisas de emulsdes escoando através de dispositivos comerciais, Fossen e
Schiimann (2017) avaliaram o efeito da queda de pressdo, concentragdo volumétrica de fase
dispersa e vazdo volumétrica na quebra de gotas de escoamentos 60leo/dgua ao passar por uma
valvula borboleta, demostrando que a queda de pressao € o fator mais influente na quebra de
gotas. Paolinelli, Rashedi e Yao (2018) estudaram o tamanho de gotas pela passagem de
dispersdes dgua/dleo através de uma valvula globo em escala industrial. Os diametros de gotas
experimentais foram comparados com os sub-regimes de quebra viscosa e inercial,
apresentando maior aderéncia ao modelo inercial proposto por Percy e Sleicher (1983).

Schiimann, Simonsen e Brekken (2023) realizaram experimentos com dispersoes
agua/dleo estabilizadas por surfactantes em tubulacdes horizontais com L/D = 2000 a jusante
de uma valvula, observando aumento do tamanho de gotas com o distanciamento da vélvula,
indicando coalescéncia. A coalescéncia foi menos pronunciada em testes com queda de pressao
na valvula mais elevados, que geraram gotas iniciais menores.

Recentemente, Rodriguez et al. (2025) apresenta uma visao abrangente de escoamentos
contendo gotas dispersas. Os autores compilaram 13 modelos para previsdao do didmetro das
gotas em tubulagdes, nos quais apenas 2 se aplicam em escoamentos laminares. Para
escoamentos turbulentos, observam-se grande variabilidade na previsao dos didametros de gota
nos diferentes modelos, atribuida ao carater semiempirico dos modelos. Ou seja, os modelos de
previsdo do didmetro de gotas apresentam coeficientes que precisam ser ajustados com base em
dados experimentais para cada condigdo especifica.

A quebra e coalescéncia de gotas sdo mecanismos concorrentes em sistemas com
fracdes volumétricas de fase dispersa superior a 5%, nos quais a interagdo entre gotas ¢
significativa. Em contrapartida, em dispersdes diluidas ou experimentos com inje¢do controlada
de gotas individuais, é viavel avaliar a ruptura de gotas isoladamente, desprezando a
coalescéncia. Por exemplo, Rueger e Calabrese (2013) avaliaram a quebra de gotas de emulsdes
diluidas, com 0,1% de fase dispersa em um sistema rotor-estator, para avaliar isoladamente a
quebra de gota. Essa predominancia de estudos de emulsdes diluidas corrobora a necessidade
de pesquisas aprofundadas sobre quebra de emulsdes, quando comparado com a coalescéncia.
Além disso, a literatura € ainda mais escassa para emulsdes escoando em regime laminar
(Grace, 1982; Mitre et al., 2014; Rueger; Calabrese, 2013; Silva; Medronho; Barca, 2019),
especialmente sobre condigdes representativas de processos industriais reais, o que reforca a
motivacao para o desenvolvimento desta tese.
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O estado da arte evidencia que os mecanismos de quebra e coalescéncia de emulsdes
sdo dependentes, dentre outros fatores, do regime de escoamento (laminar, turbulento,
transicao), das propriedades dos fluidos que compde a emulsdo, da fragdo volumétrica de fase
dispersa e do arranjo do sistema de tubulacdo. A compreensdo integrada desses fatores ¢
essencial para o desenvolvimento de modelos mecanicistas mais precisos € para a otimizagao
de processos industriais que envolvem escoamento de emulsdes.

1.3 OBJETIVOS

O objetivo desta tese de doutorado € investigar experimentalmente os mecanismos de
quebra e coalescéncia de gotas em emulsdes dgua-em-o6leo (A/O) escoando em um sistema de
tubulagdo. A énfase da tese serd na evolucdo da distribui¢do do tamanho de gotas (DTG). As
emulsdes em estudo sdo metaestaveis e formuladas em laboratério compostas por 6leo mineral
e dgua deionizada, com fracdo volumétrica de fase dispersa entre 5% e 20% (v/v) de H2O,
representando condigdes de escoamento encontradas em sistemas industriais. Para tanto, os
seguintes objetivos especificos devem ser atingidos:

e Desenvolver e validar um procedimento experimental em escala laboratorial para
caracterizar a DTG de emulsdes escoando em sistemas de tubulagdes;

e Desenvolver e validar uma metodologia experimental para reciclagem e reutilizacdo de
emulsdes e o respectivo impacto na DTG;

e Investigar o efeito da fragdo volumétrica da fase dispersa, entre 5% e 20% (v/v) H20,
na quebra e coalescéncia de gotas de emulsdes A/O;

e Analisar a influéncia dos nimero de Capilaridade, Reynolds e Weber na quebra e
coalescéncia de gotas em escoamento vertical ascendente e horizontal;

e Avaliar o desempenho dos processos de reaproveitamento da emulsdo escoada, com fins
de economia e redugdo de residuos por reciclagem de fluidos.
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2 FUNDAMENTACAO TEORICA

2.1 EMULSOES

Pode-se definir emulsdo como a mistura de dois liquidos imisciveis, como agua e o6leo,
em que um liquido esta disperso no outro na forma de gotas. Na presenca de agentes
emulsificantes e energia mecanica, esses liquidos podem formar uma emulsdo. Do ponto de
vista termodinidmico, emulsodes sdo sistemas termodinamicamente instaveis.

Emulsdes estdo presentes em diversas aplicagcdes, como em farmacos, cosméticos,
pesticidas e alimentos, ¢ em diversos setores industriais, como: mecanico, metalirgico e
petroquimico. Em alguns casos, as emulsdes sdo desejaveis, sendo sua formagdo induzida na
mistura (Choudhary et al., 2026); em outros casos, sua existéncia ¢ evitada ao maximo (Souza,
2024).

A estabilizacdo das emulsdes ocorre pela agdo dos agentes emulsificantes, também
conhecidos como surfactantes, que formam um filme interfacial, atuando na interface dgua-6leo
de forma a reduzir a tensao interfacial entre as fases. A estrutura molecular dos surfactantes
pode apresentar afinidade com dgua (hidrofilica) ou com 6leo (hidrofobica). Em emulsdes de
petroleo, a presenca de surfactantes naturais, como asfaltenos, resinas e acidos nafténicos,
favorecem a formagao de emulsdes estaveis.

Na produgao de petréleo, a medida que o fluido escoa por um sistema de tubulagdes,
compostos por tubos (lisos ou rugosos) em diferentes orientacdes (horizontal, vertical ou
inclinada), por acidentes de linha (curvas, joelhos, valvulas), e maquinas de fluxo (como bomba
centrifuga submersa — BCS), ocorre dissipa¢do de energia mecanica. Elementos com alta
dissipacdo de energia favorecem a formacao e estabilizagdo de emulsdes, além da quebra de
emulsdes em gotas pequenas.

A formagdo de emulsdo ndo ocorre espontaneamente, sendo necessario fornecer ao
sistema energia suficiente para promover aumento da area interfacial entre as fases, resultando
na formagao de gotas dispersas em uma fase continua (Oliveira; Gongalves; Marques, 2018). A
Eq. (1) apresenta a defini¢do da variagao da energia livre de Gibbs em sistemas compostos por
fase aquosa, fase oleosa e surfactante.

AG,, =5 AA—T, As (1)

Em que AGup [J] € a variagdo da energia livre de Gibbs, A4 [m?] ¢ a variacdo da area
interfacial, o [J/m?] € a tensdo interfacial 4gua-6leo, Tk [K] € a temperatura absoluta e As [J/K]
¢ a variagdo da entropia do sistema.

A energia fornecida ao sistema corresponde ao produto da tensdo interfacial ¢ e a
variacdo da area interfacial A4. O termo 6.AA4 deve ser superior a variagao do termo entropico
do sistema (7%As), para que a energia livre de Gibbs seja positiva (AGy»>0).
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2.1.1 Descricao e tipos de emulsao

A classificagdo das emulsdes pode ser determinada com base na identificagdo do fluido
que compde a fase continua e a fase dispersa, entre outras possibilidades de critérios de
classifica¢ao de emulsdes. Conforme ilustrado na Figura 8, as emulsdes podem ser do tipo agua-
em-0leo, 6leo-em-dgua ou emulsdes multiplas.

Emulsdes agua-em-o6leo (A/O): consistem em gotas de dgua dispersas em uma
fase continua de 6leo. Esse tipo de emulsdo ¢ observado em estagios iniciais da
producdo de petroleo ocorre, em reservatorios com baixa fragdo de dgua, como
em campos de producdo no pré-sal brasileiro.

Emulsdes 6leo-em-agua (O/A): consistem em gotas de 6leo dispersas em uma
fase continua de agua. Geralmente formadas apds o processamento do petrdleo,
na chamada agua oleosa, que contém teor de petrdleo residual disperso. Esse
tipo de emulsdo ocorre em pogos de producdo mais maduros, com reinjecao de
agua. Um exemplo € a produgdo de petréleo no pos-sal e onshore do Brasil.
Emulsdes multiplas: correspondem a gotas pequenas dentro de gotas maiores
imersas em uma fase continua. Por exemplo, emulsdo 4gua-em-6leo-em-agua
corresponde a gotas de 4gua em gotas maiores de 6leo suspensas em uma fase
continua de agua.

a) Emulsdes dgua-em-o6leo b) Emulsodes 6leo-em-agua ¢) Emulsdes multiplas

Figura 8 — Classifica¢do de emulsdao em emulsdes dgua-em-oleo, 6leo-em-dgua e emulsdes

multiplas

Outra classificagdo relaciona o grau de estabilidade cinética (Kokal, 2005). Essa
classificagdo considera a resisténcia da emulsdo a separacdo de fases. A Figura 9 ilustra a
classificagdo de emulsdes estaveis, instaveis e metaestaveis.

Emulsoes estaveis: sdo emulsdes fortes, com alto periodo de estabilidade. A
separacdo de fases, ao menos parcial, pode levar dias. Emulsdes estaveis
apresentam diametro de gotas na ordem de 1 a 10 um.

Emulsdes instaveis: sdo emulsdes fracas, com baixo periodo de estabilidade. A
separacao de fases leva minutos. As emulsdes instaveis apresentam didmetro de
gotas superior a 50 um.

Emulsdes metaestaveis: apresentam comportamento intermediario. A separagao
de fases leva dezenas de minutos a algumas horas. As emulsdes metaestaveis
apresentam didmetro de gotas entre 10 pm e 50 pm.
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2.1.2 Mecanismos de estabilidade de emulsoes

A estabilidade das emulsdes € relacionada a sua resisténcia a separacao da fase dispersa
com o tempo, sendo influenciada por fatores como: i) tamanho de gotas, ii) agentes
emulsificantes, iii) presenca de particulas solidas e iv) temperatura.
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Figura 9 - Distribui¢do de tamanho de gotas em emulsdes estaveis, metaestaveis e instaveis

Fonte: Adaptado de Kokal (2005)

2.1.2.1 Tamanho de gotas

Os didmetros de gotas de emulsdes em escoamento podem variar da ordem de
micrdmetros [um] até milimetros [mm]. Usualmente, o tamanho de gotas de emulsdes ndo ¢
descrito através de diametros absolutos, mas por faixas de didmetros de gotas com uma certa
frequéncia volumétrica ou numérica, que caracteriza a Distribui¢do de Tamanho de Gotas —
DTG.

A estabilidade da emulsdo ¢ relacionada a respectiva DTG. Quanto menor o tamanho
médio de gotas, mais estdvel a emulsdo. Por outro lado, quanto maior o tamanho médio de
gotas, menor a estabilidade da emulsdo. As chamadas emulsdes metaestaveis apresentam
comportamento intermedidrio, com didmetro de gotas e tempo de estabilidade também
intermediarios.

As propriedades termofisicas das emulsdes também apresentam impacto no tamanho
das gotas. A viscosidade da fase continua, por exemplo, exerce influéncia na DTG,
apresentando correlacdo inversa com o didmetro de gotas, ou seja, viscosidade de fase continua
mais elevadas resultaram em emulsdes com gotas menores (Lv et al., 2024; Yao et al., 2019).

A medida que as gotas se aproximam, aumentam as interagdes entre elas, e aumenta-se
a probabilidade de coalescéncia e formar um empacotamento no qual as gotas menores ocupam
0 espago livre entre as gotas maiores (Oliveira; Gongalves, 2005). Quanto maior a fracao de
fase dispersa nas emulsdes, mais proximas estdo as gotas, e maior a probabilidade de colisdo,
agregacdo e coalescéncia. Como consequéncia, em emulsdes formuladas com mesmo
procedimento de preparo, aquelas com maior fracao de fase dispersa tendem a apresentar maior
tamanho de gotas, como exemplificado nas fotomicrografias da Figura 10 para emulsdes A/O
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com 2% e 20% de fracdo volumétrica de d4gua como fase dispersa. Nesse exemplo, as emulsdes
foram produzidas pela mesma técnica, exceto pela concentracao de fase dispersa.
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Figura 10 — Emulsdes A/O com fragdo volumétrica de: a) 2% H>O e b) 20% H>O

Como técnicas para medicdo da distribui¢do do tamanho de gotas, destaca-se
microscopia optica e difra¢ao a laser. Na difracao a laser, um feixe de laser colimado incide
sobre a amostra, ¢ difratado ao incidir sobre gotas ou particulas sélidas. Os feixes difratados
sdao focados em um detector e o sinal recebido ¢ convertido para tamanho de particulas em
func¢do do indice de refracao. Para que nao ocorra espalhamento excessivo de luz, normalmente
aamostra de emulsdo deve ser diluida em um solvente incolor. Essa técnica apresenta vantagens
da rapidez na andlise (Oliveira; Gongalves; Marques, 2018) e boa representatividade estatistica.

Na microscopia Optica, obtém-se imagens ampliadas das emulsdes em um plano, as
quais devem ser processadas em software de tratamento de imagens para obten¢ao do tamanho
de particulas da amostra. Essa técnica permite visualizagdo da morfologia das gotas, porém ¢
limitada quanto a representatividade estatistica da amostra.

2.1.2.2 Agentes emulsificantes

Os agentes emulsificantes, ou surfactantes, atuam na chamada estabilizacao estérica das
emulsoes (Oliveira; Gongalves; Marques, 2018). Esses compostos formam uma barreira fisica
na interface das emulsdes, reduzindo a mobilidade da interface (Liu; Li, 1999), o que reduz a
aproximacao das gotas e, consequentemente, a coalescéncia.

As caracteristicas estruturais do surfactante definem o tipo de emulsdo formada
(Oliveira; Gongalves; Marques, 2018), representadas pelo balango hidrofilico-lipofilico (HLB),
que fornece um valor correspondente a razao entre a porcao hidrofilica e lipofilica da molécula.
Os surfactantes lipofilicos favorecem a formagdo de emulsdes A/O, enquanto os hidrofilicos
favorecem a formacao de emulsoes O/A.

No caso de emulsdes de petroleo, as resinas e os asfaltenos sdo compostos aromaticos
de alto peso molecular que, em determinadas condi¢des, podem precipitar na solucdo (Sarbar;
Wingrove, 1997). E amplamente descrito na literatura os efeitos de resinas e asfaltenos como
agentes emulsificantes para formagao e estabilidade de emulsdes de petroleo. Em determinados
casos, as resinas sdo agentes de emulsificagdo primarios, enquanto em outros casos O0S
asfaltenos desempenham esse papel (Petroni et al., 2024). Os experimentos de Sarbar et al.
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(1997) indicam que os asfaltenos sdo importantes na estabilizacdo de emulsdes. Segundo Silva
et al. (2018), as resinas e asfaltenos conferem elevada estabilidade as emulsdes de petréleo.
Janssen et al. (2001) realizaram estudos de formag@o de emulsdes em orificios, e observaram
que em petroleos com maior fracdo de resina e asfaltenos, a emulsificacdo ocorreu no sub-
regime viscoso.

2.1.2.3 Temperatura

A temperatura atua tanto como mecanismo de estabilidade quanto de instabilidade de
emulsodes, uma vez que influencia as propriedades fisico-quimicas dos fluidos e a solubilizagao
dos agentes emulsificantes. Segundo Kokal (2005), a viscosidade ¢ muito sensivel a
temperatura, sendo que a redugdo da temperatura implica no aumento da viscosidade,
favorecendo a estabilidade das gotas.

A elevagao da temperatura promove a redugdo da viscosidade, aumentando a
mobilidade e favorecendo a colisdo de gotas por intensificagdo do movimento Browniano
(Oliveira; Gongalves; Marques, 2018), além de reduzir a rigidez do filme interfacial. E
importante destacar que, em escoamento de emulsdes em processos industriais, as interagdes
entre as gotas sdo predominantemente governadas por efeitos hidrodindmicos, sendo o
movimento Browniano um efeito secundario.

Outro efeito relevante do aumento da temperatura ¢ a reducao da viscosidade interfacial,
resultando em uma taxa de drenagem de filme mais rapida, favorecendo a coalescéncia das
gotas.

2.2 MECANISMOS DE QUEBRA DE GOTAS

Considerado uma das principais contribui¢cdes no estudo de quebra de gotas, Hinze
(1955) estabeleceu os fundamentos para compreensdo da ruptura de gotas de liquidos em
escoamentos turbulentos e de gotas em escoamentos viscosos. O autor descreve trés formas de
deformagao de gotas:

e Tipo 1 (lenticular ou simple shear): a gota ¢ achatada, assumindo forma de um
elipsoide.

e Tipo 2 (forma de charuto ou extensional): a gota ¢ alongada, adquirindo forma
de um esferoide.

e Tipo 3 (protuberincias): deformacdes locais na superficie da gota levam a
formacdo de protuberancias, que podem se desprender e originar gotas
menores.

Essas formas de deformacao de gotas representam diferentes caminhos para deformacao
e ruptura das gotas, dependendo do campo do escoamento aplicado.

A Figura 11 ilustra as deformacdes de gotas sob cisalhamento simples e escoamento
extensional. Esses mecanismos de deformacdo podem ser induzidos por diversos tipos de
escoamentos, tais como: escoamento laminar ou turbulento, escoamento de Couette,
escoamento rotacional (como em um misturador ou bomba) e escoamento hiperbolico.
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Figura 11 - Ilustra¢do da quebra de gotas em escoamentos laminares: a) cisalhamento simples
e b) escoamento extensional

Fonte: Adaptado de Rayner e Dejmek (2015)

Considerando uma gota imersa em uma fase continua, a quebra de gota ocorre pela
interacdo entre tensdes externas e internas (Hinze, 1955). As tensdes externas sao induzidas
pelo campo de escoamento, e podem ser de natureza viscosa ou inercial. Tais tensdes externas
promovem a deformagdo de gotas e eventual ruptura. As tensdes interfaciais tentam manter as
gotas no formato esférico original, se opondo a deformacao da gota.

A equagdo de Young-Laplace, Eq. (2), relaciona a diferenca de pressdao através da
interface com a tensao interfacial do fluido o e a curvatura da interface V- 7. A tensdo exercida
pela pressdao de Laplace se opde a deformacdo das gotas, seja essa de origem viscosa ou
interfacial.

AP, =0oV-n (2)

Considerando a curvatura média da interface como fun¢do dos raios principais da
curvatura R; e R», a pressao de Laplace pode ser calculada conforme a Eq. (3). Para uma a gota
esférica, com R; = R>= Dg/2 em que Dy é o diametro da gota, pode-se simplificar mais a
equacao.

AP, ZJLL+L]
R R, 3)
ap, =32
D

A pressdo de Laplace representa a resisténcia interna da gota a deformacgao, sendo um
dos principais parametros que governam a estabilidade da gota. Walstra (1993) destaca que
gotas pequenas apresentam maior resisténcia a quebra devido a pressdo de Laplace, pois a
energia requerida para quebrar gotas pequenas ¢ consideravelmente alta. A adigdo de
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surfactantes reduz a tensdo interfacial, tornando necessario menos energia para promover a
ruptura de gotas.

Os principais grupos adimensionais relacionados a quebra de gotas sdo: o numero de
Reynolds (Re), o nimero de Capilaridade (Ca) e o numero de Weber (We).

O numero de Reynolds (Re) relaciona as tensdes inerciais e as tensdes viscosas do
escoamento, definido conforme a Eq. (4). Em escoamentos monofasicos internos em
tubulagdes, o regime de escoamento laminar ocorre para Re < 2300 e o regime turbulento em
Re > 10*. No caso de escoamento laminar, a quebra de gotas ¢ predominantemente governada
por tensdes viscosas, que induzem gradientes de velocidade na interface da gota (Lemenand et
al., 2013; Walstra, 1993), enquanto no regime de escoamento turbulento as tensdes inerciais
dominam a deformagdo e ruptura de gotas (Taylor, 1955).

_pUD
7

Re 4)
Em que p [kg/m?] é a massa especifica do fluido, u [Pa.s] € a viscosidade dindmica do
fluido, D [m] é o didmetro interno da secdo transversal e U [m/s] é a velocidade média.

O numero de Capilaridade - Ca um niimero adimensional que expressa a razao entre as
tensdes viscosas e a tensdo interfacial, sendo calculado através da Eq. (5). Esse adimensional
governa a deformacdo e ruptura de gotas em escoamento laminar. Quando o niimero de
Capilaridade excede um valor critico Cacir, as tensdes viscosas passam a superar a resisténcia
imposta pela tensdo interfacial, resultando na ruptura das gotas.

_ HGR,

(e

Ca

)

Em que u [Pa.s] ¢ a viscosidade dinAmica do fluido, Rg [m] é o raio das gotas, G [s7] é
a taxa de cisalhamento ¢ o [N/m] € a tensdo interfacial.

O numero de Weber (We) relaciona as tensdes inerciais atuando sobre as gotas com a
tensao interfacial, sendo calculado conforme a Eq. (6). Em regimes turbulentos, esse parametro
governa a deformacao e a ruptura de gotas. Quando o niimero de Weber supera um valor critico
We.,i;, a tensao interfacial ndo € capaz de manter a integridade da gota, levando a sua ruptura.

rr2
_ pU’D,

o

We (6)
Em que: p [kg/m?] é a massa especifica do fluido, U [m/s] é a velocidade média, D, [m]
¢ o diametro da gota e o [N/m] ¢ a tensdo interfacial.

Os mecanismos de quebra de gotas envolvem a deformagao da gota sob agdo de tensdes
externas, as quais se opde a tensdo interfacial associada a pressdao de Laplace, responséavel por
preservar a integridade da gota. Essas tensOes externas podem ter diferentes origens, como:
tensdo de cisalhamento, gradiente de velocidade ou queda de pressdo. Quando a deformacgao da
gota atinge uma deformacao critica, desenvolvem-se instabilidades interfaciais que promovem
sua ruptura. Caso o estado critico ndo seja atingido, a gota retorna ao formato esférico original
apos a remog¢ao ou a reducdo das tensdes externas.
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2.2.1 Deformacio e quebra de gotas em escoamento laminar

Os estudos sobre deformagdo e quebra de gotas em dispersdes liquido-liquido remontam
a quase um século. Grande parte das pesquisas concentra-se na analise de gotas isoladas em
escoamentos idealizados, com controle do cisalhamento imposto sobre gotas, buscando
compreender os mecanismos fundamentais da deformacao e ruptura de gotas. Tais escoamentos
idealizados sdo aparatos com controle da tensdo imposta, com a aplicacdo de cisalhamento
simples (Grace, 1982; Janssen; Boon; Agterof, 1994; Megias-Alguacil et al., 2005; Taylor,
1934) ou extensional (Grace, 1982) sobre as gotas.

Taylor (1934) foi um dos pioneiros no estudo de gotas dispersas em escoamento, em
que uma Unica gota era injetada através de uma pipeta em outro liquido confinado em aparatos
que promoviam escoamentos do tipo simple shear (cisalhamento simples) e hiperbolic flow
(escoamento hiperbolico). Seus resultados demonstraram que gotas inicialmente esféricas se
deformam sob a acdo do cisalhamento imposto, adquirindo formato elipsoidal e havendo
alongamento progressivo até a ruptura em gotas menores.

A partir desse estudo, Taylor introduziu o numero de Capilaridade - Ca, um parametro
adimensional que relaciona as tensdes viscosas € a tensao interfacial, calculado através da Eq.
(7). Essa equagao do Ca se diferencia da Eq. (5) por incorporar o parametro f (p), que ¢ uma
funcdo das viscosidades da fase continua e fase dispersa.

_ HGR, f(p)
O

Ca (7

O parametro f (p) proposto por Taylor (1934) ¢ calculado conforme a Eq. (8), utilizando
a razdo de viscosidade p entre a viscosidade da fase dispersa uq [Pa.s] e a viscosidade da fase
continua u. [Pa.s].

p=t

‘ ®)
_19p+16
f(p)_16p+16

A taxa de cisalhamento G [s'] é a soma das taxas de cisalhamento simples y [s'] e taxa

de elongagdo £ [s7'] (Fournanty et al., 2008; Grace, 1982), conforme a Eq. (9). Lemenand et
al. (2003) destacam que a taxa de deformagdo por cisalhamento simples y pode ser
representada a partir do gradiente de velocidade G.

G =y|+|¢] 9)

Segundo Grace (1982), para escoamento laminar completamente desenvolvido, a taxa
de cisalhamento maxima Gua [s™'] em que gotas com didmetro maximo dpuqy resistem a quebra
pode ser pode ser estimada através da Eq. (10), utilizando o diametro interno D [m] e a

velocidade média U [m/s].

Gy = (10)
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Segundo Taylor (1934), o numero de Capilaridade governa a deformacao e ruptura das
gotas. Sob a¢do de um cisalhamento simples sobre uma gota, ocorre alongamento da gota na
direcdo da maxima extensdo, deformando-a para forma de um filamento. Apds uma
determinada taxa de cisalhamento, a gota deformada ¢ gradualmente fragmentada em gotas
muito menores.

Para Ca = 1, as tensdes viscosas e interfaciais apresentam magnitudes semelhantes. Para
Ca > 1, as tensOes viscosas superam as tensdes interfaciais, favorecendo a quebra de gotas. Por
outro lado, para Ca < 1, a tensdo interfacial ¢ maior que a tensdo viscosa, favorecendo a
manutengdo da integridade do filme interfacial e estabilidade da gota. Em todos os casos, o
critério para quebra das gotas ¢ quando o nimero de Capilaridade excede um valor critico Cacyiz.
Para Ca > Cacir, a tensdo interfacial ndo € suficiente para manter a integridade da interface da
gota deformada, resultando na quebra de uma unica gota mae em duas ou mais gotas filhas.

A Figura 12 apresenta um esquema da quebra de uma gota em duas gotas filhas e uma
gota satélite, baseado nas fotografias de ruptura de gotas de Leal (2004). Considerando uma
gota esférica ndo deformada, a tens@o do escoamento imposta sobre a gota impde a deformacgao
e consequente alongamento desta gota. Quando Ca > Caci, a deformagdo resulta em
rompimento das gotas em pelo menos duas gotas de diametros menores que a gota esférica
original. Esse processo ocorre tanto em escoamento laminar quanto em escoamento turbulento,
valendo que para escoamento turbulento o critério de ruptura ¢ We > Wecyi.

a) Gota esférica |

(no deforma da)l b) Deformagao e alongamento ¢) Ruptura

Gota satélite

OCDOC0C=0Q4D

Gotas filhas

Figura 12 — Esquematico da ruptura de uma gota esférica em duas gotas filhas e gota satélite

A razdo de viscosidade p exerce grande impacto na deformagdo e quebra da gota.
Quanto mais proximas as viscosidades, menor € o cisalhamento necessario para quebrar a gota.
Karam e Bellinger (1968) avaliaram deformacdo e quebra de gotas em um escoamento de
Couette, submetendo a gota a cisalhamento simples. Os resultados demonstraram que a
viabilidade da quebra gotas com razdo de viscosidade p entre 0,005 e 4. Além disso, os autores
observaram que quanto menor o tamanho da gota maior ¢ o cisalhamento necessario para
quebra-la.

Em trabalho abrangente, Grace (1982) analisou dispersdes liquido-liquido em
escoamentos rotacionais em escoamento de Couette e extensionais a partir de um aparato tipo
four-roll-mill, englobando ampla faixa de razdo de viscosidade e tensdes interfaciais. Os
resultados indicam que o Cac- minimo para quebrar gotas em escoamento rotacional ocorre na
faixa de 0,01 < p < 1, enquanto razdes de viscosidade muito altas (>4) ou muito baixas (<107?)
demandam maiores intensidades de cisalhamento viscoso para quebrar de gota, o que dificulta
a quebra de gotas. Grace demonstra que o escoamento extensional ¢ mais efetivo para quebra
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de gotas do que escoamento de cisalhamento simples, pois requerer menor nivel de tensdo para
promover a quebra de gotas.

A Figura 13 apresenta curvas de estabilidade de gotas em escoamentos com
cisalhamento simples e extensionais, derivadas de Grace (1982). O eixo das abscissas ¢ a razao
de viscosidade, enquanto o eixo das ordenadas ¢ o numero de capilaridade critico. Para
escoamentos com Capilaridade abaixo da curva (Ca < Cacrir), a tensdo viscosa imposta pode
deformar a gota, porém sem quebra-la. Para Capilaridade acima da curva (Ca > Caci), a tensao
viscosa ¢ capaz de deformar e quebrar as gotas. Destaca-se que o cisalhamento necessario para
superar o Cacrir ¢ minimo em razdes de viscosidade p entre 0,1 e 1 (Grace, 1982; Lemenand et
al., 2003; Walstra, 1993).

Em um exemplo prético, considerando emulsdes A/O com razdo de viscosidade p na
ordem de 102, o niimero de Capilaridade critico para cisalhamento simples Caci: = 2,5 € para
escoamento extensional Cacir= 0,4.

10°

Cisalhamento simples

-
o
N

T |||||l'l'|

-
=

Escoamento
extensional

Quebra Sem quebra
SM

10° 10° 10* 10° 102 10" 10° 10" 10% 10°
Razao de viscosidade

Capilaridade critico
o

Figura 13 - Curvas de estabilidade de gotas em escoamentos de cisalhamento simples e
extensionais em fun¢do da razdo de viscosidade e nimero de capilaridade

Fonte: Adaptado de Garcia-Masabet et al. (2020)

As curvas do niimero de Capilaridade critico - Cac; em fungdo da razao de viscosidade
p foram obtidas a partir de experimentos com a injecao de gotas isoladas em dispositivos com
escoamentos idealizados, do tipo cisalhamento simples e extensional. E importante ressaltar
que tais configuracdes nao representam fielmente as condi¢des de escoamentos de fluidos em
sistemas de tubulagdo, mesmo sob regime laminar, em que os campos de cisalhamento sdo mais
complexos, resultando de combinacdes de cisalhamento e extensdo de gotas (Fournanty et al.,
2008; Paul; Atiemo-Obeng; Kresta, 2004), além da interacdo entre multiplas gotas.

Em escoamentos laminares industriais, os campos de escoamento apresentam tanto
efeitos de cisalhamento simples quanto de escoamento extensional (Fournanty et al., 2008;
Windhab et al., 2005). O cisalhamento extensional pode ser subdividido em extensional
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uniaxial, planar e equibiaxial (Windhab et al., 2005). A Figura 14 ilustra a deformacao de gotas
em diferentes tipos de cisalhamento.

SEM ESCOAMENTO ESCOAMENTO UNIAXIAL ESCOAMENTO BIAXIAL

4

x

ELONGAGAO PLANAR (x,y)

Iy

GOTA DE FLUIDO

ELONGACAO UNIAXIAL (x) ELONGAGAO BIAXIAL (y,z)
COMPRESSAO UNIAXIAL(x)

Figura 14 - Deformacao de gotas em diferentes tipos de campos de cisalhamento

Fonte: Adaptado de Windhab et al. (2005)

Bentley e Leal (1986) avaliaram a deformacgao e ruptura de gotas por meio do aparato
do tipo four-roll mill com fluidos com diversas razdes de viscosidade p e avaliando proporgdes
entre taxas de deformagdo e vorticidade. Os autores demonstraram escoamentos
predominantemente extensionais favorecem a quebra de ruptura das gotas em baixos nimeros
de Capilaridade, enquanto escoamentos em cisalhamento simples gotas viscosas tendem a
permanecer estaveis e sem quebra, tal como observado por Taylor (1934) e Grace (1982). De
forma complementar, Stone e Leal (1989) investigaram a resposta das gotas a mudancgas no
escoamento, como por exemplo na alteragdo do Ca e variacao do tipo do escoamento.

Janssen et al. (1994) demonstram que a quebra binaria de gotas ocorre proximos a Cacri,
enquanto quebra de uma gota mae em multiplas gotas filhas ocorrem em Ca acima do valor
critico - Caci. Em experimentos fluidos com a presenca de emulsificantes, dois mecanismos
adicionais de quebra de gotas foram observados, denominados tip-streaming e tip-dropping.
Nesses mecanismos, as gotas deformadas assumem estrutura com extremidade pontiaguda, que
geram gotas muito pequenas de forma continua (tip-streaming) ou intermitente (tip-dropping).

A deformacdo de gotas submetidas a cisalhamento simples foi objeto de estudo de
Megias-Alguacil et al. (2005). O estudo demonstrou que, sob acdo de uma taxa de cisalhamento
constante, uma gota inicialmente em repouso ¢ deformada progressivamente até atingir um
estado estaciondrio em regime permanente. Fournanty et al. (2008) investigaram a
emulsificacdo de oleos viscosos em regime laminar, demonstrando que a quebra de gotas nesse
regime resulta de mecanismos de deformagdo progressiva, instabilidades capilares e
alongamento em campos de cisalhamento e extensdo. Os autores destacam que a gota deve
atingir um estado critico de deformagao para haver instabilidade do filme interfacial e quebra
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da gota. Caso o cisalhamento ndo seja suficiente para superar esse limiar, a gota retorna ao
formato esférico original cessado o escoamento.

Segundo Lemenand et al. (2013), gotas podem ser deformadas em escoamento laminar
quando o escoamento induz tensdes normais ao longo da trajetoria da gota. Nesse caso, as gotas
transportadas ao longo das linhas de corrente do escoamento sofrem taxa de deformacdo nao
uniforme devido a heterogeneidade espacial do campo de velocidades, tipicamente em
escoamentos extensionais.

Em estudos mais recentes, Bigio e Sangli (2024) investigaram a deformacao e quebra
de gotas em escoamentos extensionais laminares, observando que a deformagdo das gotas ¢
semelhante para escoamentos abaixo e acima do Cacrr. Os autores propuseram o numero de
capilaridade baseado na denominada dimensdo semi-menor da gota deformada, que ¢ a
dimensdo perpendicular & maior dimensdo da gota, argumentando que ¢ uma métrica mais
representativa da deformagdo e ruptura das gotas. Os resultados indicam que as gotas
deformadas atingem valores semelhantes do nimero de capilaridade baseado na dimensao
semi-menor, sendo uma funcao da razao de viscosidade.

Em termos de modelos para previsao do tamanho de gota em regime laminar, Rodriguez
et al. (2025) utilizaram a modelagem teoérica de Acrivos e Lo (1978) para escoamentos
extensionais uniaxiais, obtendo relacdes criticas de didmetro maximo de gotas e o diametro da
tubulagdo, conforme Eq. (11).

1/6

@=0,074i_ He (11)
D

2.2.2 Deformacio e ruptura de gotas em escoamento turbulento

Considerando uma gota imersa em uma fase continua, a quebra de gota ocorre pela
interacdo entre forcas externas e for¢as internas (Hinze, 1955). As tensdes externas da gota sao
induzidas pelo campo de escoamento, seja por um sub-regime viscoso ou inercial, que tentam
deformar as gotas. A tensdo interfacial o atua para manter as gotas no seu tamanho e formato
esférico original, se opondo as deformagdes externas sobre as gotas.

A Figura 15 ilustra os sub-regimes inercial (D; > Ax), em que as gotas sdo maiores que
os menores vortices de comprimento Ax, € 0 sub-regime viscoso (Dg < Ax), em que as gotas sao
menores que 0s menores vortices.
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Figura 15 — Esquema do regime de quebra de gotas em escoamentos: a) Sub regime inercial e
b) Sub regime viscoso

Fonte: Adaptado de Tcholakova et al. (2011)

Segundo Hinze (1955), quando a tensdo viscosa ¢ predominante, as forcas viscosas
governam a quebra de gotas. Boxall et al. (2012) destaca que, no sub-regime viscoso, o didmetro
maximo estavel das gotas dmax € inferior ao comprimento da menor escala turbulenta do
escoamento (Dg < Ax), que pode ser estimada a partir da escala de comprimento de Kolmogorov.
Nesse caso, a teoria de quebra de gotas em regime laminar pode ser aplicada.

No sub-regime inercial, a deformagdo e quebra das gotas sdo governadas pelas tensdes
inerciais. As flutuagdes de velocidade induzidas pelos vortices atuam na gota ao longo do
volume de dissipacdo de energia. As gotas que apresentam didmetro D, maior que a escala de
comprimento de Kolmogorov (D > 4) sdo deformadas e quebradas pela acdo das tensoes
inerciais.

A teoria de Hinze (1955) relaciona a quebra de gotas com as tensdes inerciais atuando
sobre as gota 7,,., € com a tensdo interfacial, essa ultima representada pela pressdo de

Laplace. Hinze propde dois grupos adimensionais. O primeiro ¢ o numero de Weber - We,
conforme Eq. (12), para escoamentos turbulentos, em que a tensdo viscosa pode ser desprezada.
Quanto maior o nimero de Weber, maior a tensdo externa comparada a tensdo interfacial que
mantém a gota coesa. Em valores criticos — Weci;, ocorre a quebra de gotas.

T. .
We — inercial 12
-ID D, (12)

O segundo adimensional proposto por Hinze (1955) ¢ o numero de viscosidade — N,
calculado através da Eq. (13). Esse adimensional ¢ utilizado para considerar o efeito da
viscosidade da fase dispersa, tipicamente em emulsdes O/A.

U
N, =—== (13)
pdGDg

Em que uq [Pa.s] € a viscosidade da fase dispersa, pq [kg/m?®] € a viscosidade da fase
dispersa, o [N/m] ¢ a tensdo interfacial e Dy [m] é o didmetro das gotas.

O N,; ¢ utilizado para corrigir o Weri;, no caso de dispersdes com fase dispersa de
viscosidade superior a viscosidade da fase continua, conforme a Eq. (14).
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We . =We (1+¢N ) (14)

crit,c crit

Em que Wec, i ¢ o nimero de Weber critico corrigido e ¢ ¢ a fragdo volumétrica de

fase dispersa.

Em escoamentos turbulentos, a tensao inercial é resultante das flutuagdes de velocidade
U’ [m/s], conforme Eq. (15).

z-l’nercial ~ IO(U ')2 (15)

A razdo entre a tensdo inercial e a tensdo interfacial definem o nimero de Weber para
escoamentos turbulentos, calculado conforme a Eq. (16). A quebra de gotas ocorre quando o
numero de Weber excede um valor critico Wecir.

U'Y'D
e PUI D,

o

(16)
2.2.3 Aplicacdes de quebra de gotas em escoamentos internos

Adotando as hipdteses de: 1) turbuléncia isotropica e homogénea, ii) fluido inviscido e
iii) baixa fragdo volumétrica de fase dispersa, Hinze (1955) fundamentou sua teoria de quebra
de gotas em escoamentos turbulentos no trabalho de Taylor (1934). Essas simplificagdes
permitiram estabelecer relagdes para o didmetro maximo estavel de gotas dn.x em condi¢des
ideais. O modelo resultante ¢ apresentado na Eq. (17), valido para razdes de viscosidade p < 1,
sendo a constante de 0,725 obtida analiticamente para gotas escoando no sub-regime inercial.

3/5
d_. (%) £ =0,725 (17)

A taxa de dissipacdo de energia ¢ [m?s>] é de fundamental importincia no modelo de
Hinze, porém sua determinagdo experimental é complexa, sobretudo em escoamentos reais em
sistemas de tubulacdo nos quais a turbuléncia € tipicamente anisotrdpica. Técnicas
experimentais como anemometria por laser doppler e velocimetria por imagem de particulas
podem ser utilizadas para medir o campo de velocidades. No entanto, tais métodos apresentam
limitacdes como alto custo, complexidade operacional em fluidos multifasicos opacos e
restricoes em ambientes industriais. Consequentemente, normalmente as abordagens

experimentais e empiricas de didmetros de gotas assumem uma taxa de dissipacao de energia
média (John et al., 2020).

Sleicher (1962) investigou o didmetro méaximo estavel de gotas em escoamentos de
dispersdes O/A, observando que a quebra de gotas ocorre proximo a parede da tubulacao, regido
caracterizada por maiores gradientes de velocidade, em que os efeitos viscosos sdo dominantes.
No centro do duto, a variacdo da DTG foi pouco significativa. Sleicher (1962) propds o modelo
da Eq. (18), em que duax € independente do didmetro da tubulagdo, mas funcao da propriedades
das fases, como massa especifica e viscosidade.

T

dmaxpc(72 /’ICU
o O

0,7
=38 1+0,7[”Lj (18)
(o2
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Nos trabalhos de Sleicher (1962) e Karabelas (1978), a taxa de dissipacdo de energia
por unidade de massa ¢ [m?s?] € calculada através da Eq. (19). Essa abordagem ¢ baseada em
médias globais, que ndo detectam variacdes locais do escoamento.

20U
D

&

(19)

Em que Cré o fator de atrito de Fanning, D [m] o didmetro interno da tubulagdo e U
[m/s] a velocidade média na tubulagao.

Angeli e Heweitt (2000) investigaram o efeito do material da tubulagdo na DTG,
mantendo rugosidades semelhantes na tubulagdes avaliadas. Os resultados identificaram gotas
menores em tubulagdes de ago e gotas maiores em tubulagdes de acrilico, evidenciando efeitos
da interacdo parede-fluido na quebra de gotas. Além disso, foi observado reducdo do dyax com
aumento da velocidade do escoamento. Os autores utilizaram a Eq. (19), porém usando o fator
de atrito de Darcy.

Karabelas (1978) realizou uma avaliagdo experimental da DTG em dispersdes A/O em
tubulagdes de 50 mm de didmetro em um trecho de testes com 32 metros de comprimento,
utilizando fragdo volumétrica de fase dispersa de 0,2% (v/v) de 4dgua. Os resultados foram
comparados com os modelos de Hinze (1955) e Sleicher (1962), obtendo maior concordancia
com o modelo de Hinze. O estudo identifica que a quebra de gotas ¢ mais intensa proxima a
parede da tubulacdo. Baseando-se nos modelos de Hinze e na teoria de cascata de energia de
Kolmogorov, Karabelas (1978) propds a Eq. (20) para predi¢dao do didmetro de gotas no regime
inercial, no qual o nimero de Weber - We ¢ definido a partir do didmetro da tubulagado D.

Dv95

5 — 4.We—3/5 (20)

Hesketh, Etchells e Russel (1991) avaliaram o tamanho de gotas em tubulagdes
horizontais, identificando que hd uma zona ativa, proxima a parede (/R > 0,5), onde a
turbuléncia ¢ suficiente para causar quebra de gotas e uma zona neutra (/R < 0,5), proxima ao
centro da tubulacdo, em que pode haver deformacao das gotas sem ruptura. Além disso, o estudo
propde corre¢do no Weci;, incorporando a razao entre as massa especifica da fase dispersa e
fase continua.

Van der Zande e Van den Broek (1998) observaram que o didmetro maximo das gotas
diminui com o aumento da vazao e aumenta com a viscosidade da fase dispersa, evidenciando
que gotas viscosas apresentam maior resisténcia contra a tensdo externa do escoamento. Os
autores destacam limitacdo dos modelos classicos (Hinze, 1955; Karabelas, 1978; Sleicher,
1962) na previsao do didmetro maximo de gotas. Simmons e Azzopardi (2001) avaliaram a
DTG em dispersoes de querosene e agua salina em tubulagdes verticais e horizontais de 63 mm
de diametro, concluindo que a teoria de Hinze ¢ adequada apenas para baixas fragdes
volumétricas de fase dispersa, destacando a necessidade de novos desenvolvimentos para
fragdes volumétricas elevadas. Lovick e Angeli (2004) avaliaram a DTG em dispersdes de agua
e 6leo em tubulagdes horizontais de 38 mm de didmetro. Os diametros de gotas experimentais
foram comparados a modelos de outros autores (Hinze, 1955; Sleicher, 1962; Tsouris;
Tavlarides, 1994), mas todos subestimaram 0 dna, indicando limitagdes nas modelagens
existentes.
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Kelesoglu et al. (2012) estudaram emulsdes A/O em escoamentos laminares em
tubulagdes horizontais de 3 metros de comprimento com diametro interno de 22 mm,
observando redu¢do da DTG com aumento da vazao e aumento da DTG com aumento da fracao
volumétrica de dgua. Para previsdo da perda de carga em escoamentos laminares, os autores
usaram a equacdo de Hagen-Poiseuille.

Os modelos classicos de previsdo do diametro maximo de gotas em escoamento através
de tubulagdes apresentam limitagdes significativas quando aplicados a sistemas com emulsdes
com fragdes volumétricas superiores a 5% (v/v), justificando a necessidade de investigagdes
experimentais mais representativas. Além disso, ndo foi encontrada na literatura modelos
empiricos relacionando o diametro de gotas em escoamento em tubulagdes com o numero de
Capilaridade, que ¢ o principal grupo adimensional para escoamento laminar de emulsdes.

Em dispositivos de restricdo geométrica, como valvulas e orificios, a alta taxa de
dissipacdo de energia tipica de tais elementos favorece a deformacdo e quebra de gotas, tanto
em escoamento laminar quanto em escoamento turbulento. Percy e Sleicher (1983) verificaram
a reducdo do didmetro de gotas proximo a flanges. Van der Zande e Van der Broek (1998)
demonstraram em dispersdes A/O com 0,5% de fase dispersa que o aumento da velocidade do
escoamento intensifica a quebra de gotas. Em estudos posteriores com emulsdes O/A com até
1% de fase dispersa, Van der Zande et al. (1999) demonstraram que o didmetro das gotas a
jusante do orificio ¢ diretamente relacionado a energia dissipada.

Estudos posteriores ampliaram as pesquisas sobre diferentes condigdes operacionais.
Galinat et al. (2005) identificaram que a quebra ocorre predominantemente na regido
imediatamente a jusante do orificio, onde se concentram elevados niveis de dissipagdo de
energia. Estudos experimentais sobre quebra de gotas foram realizados em acidentes de linha e
valvulas de diversos tipos (como borboleta, choke, gaveta, globo e de mistura), demonstrando
que o aumento da queda de pressdo local intensifica a quebra de gotas (Aryafard; Farsi;
Rahimpour, 2015; Fossen; Schiimann, 2017; Janssen; Boon; Agterof, 1994; Paolinelli; Rashedj;
Yao, 2018; Silva; Medronho; Barca, 2019). Além da modificagdo do tamanho de gotas, as
emulsdes modificam a perda de carga do escoamento. Khalil et al. (2011) e El-Askary et al.
(2013) verificaram que emulsdes apresentam maior queda de pressdo e maior coeficiente de
perda de carga localizada, superiores a fluidos monofasicos.

De forma geral, a literatura estabelece que a intensidade da quebra de gotas aumenta
com a dissipacdo local de energia e com a queda de pressdo imposta pela restricdo. Assim como
no caso de escoamento por tubulagdes, a maior parte dos estudos sobre quebra de gotas por
restricoes foi realizada em emulsoes diluidas, normalmente com fragdes volumétricas de fase
dispersa inferiores a 5%. Em emulsdes com fragdes volumétricas mais elevadas, as interagdes
entre gotas tornam-se mais frequentes, favorecendo a competicdo entre os mecanismos de
quebra e coalescéncia de gotas, o que reduz a capacidade preditiva dos modelos analiticos
existentes. Essa lacuna evidencia a necessidade de estudos experimentais em condig¢des mais
amplas, particularmente utilizando emulsdes com fragcdes de fase dispersa mais elevadas
escoando em tubulagdes sob regime laminar.
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2.3 COALESCENCIA DE GOTAS

A coalescéncia ¢ um fenomeno de elevada complexidade fisica, envolvendo a
aproximacao das gotas, drenagem do filme interfacial e eventual ruptura desse filme interfacial
(Liu; Li, 1999). Essas etapas sdao governadas por propriedades interfaciais, propriedades
termofisicas das fases e pelas tensdes dominantes no escoamento. Para que a coalescéncia
ocorra, as gotas devem colidir e permanecer em contato durante um periodo suficiente que o
filme liquido aprisionado entre as gotas seja drenado em uma espessura critica, quando ocorre
a ruptura do filme interfacial e agregagao das gotas (Coulaloglou; Tavlarides, 1977; Liu; Li,
1999). Durante esse processo, as tensdes dominantes do escoamento, seja de origem viscosa ou
inercial, podem separar as gotas antes da ruptura do filme, impedindo a coalescéncia. Para
prevenir a coalescéncia, a energia cinética das gotas deve ser superior a energia de adesao entre
as gotas (Shinnar; Church, 1960).

A Figura 16 apresenta um esquema da colisdo entre duas gotas e dos processos
subsequentes de coalescéncia, aglomeragdo ou repulsdo. A primeira etapa consiste na
aproximagao de gotas, em que as gotas se aproximam com diferentes velocidades relativas.
Durante essa etapa, as gotas desaceleram e surgem deformacao na interface, formando um filme
de fase continua entre as gotas.

Ruptura do filme

Coalescéncia
h(t) < hepy =
Colisao
"Contato" ﬁ
Aproximagao Leontato > Tdrenagem

Deformagéo e drenagem do filme &1 &
Clololnlai-"
7 @ @ Aglomeragio @

Leontato < Ldrenagem
Tempo ﬁ
> Repulsiao
[ummm
>

Larenagem

Figura 16 - Esquematico da colisdo entre duas gotas e subsequente coalescéncia, aglomeracao
ou repulsao

Fonte: Adaptado de Kamp, Villwock e Kraume (2017)

Em seguida, na colis@o, ha o contato entre as gotas e a deformacao interfacial. Nesse
etapa, ocorre a drenagem do filme interfacial. O intervalo de tempo entre o contato das gotas e
o término da drenagem do filme (Z.ona0) represente o tempo requerido para o filme interfacial
atingir uma espessura de filme 4. A coalescéncia ocorre somente se o tempo de contato entre
as gotas superar o tempo de drenagem do filme interfacial (fcontawo > tarenagem), € também quando
a espessura critica do filme interfacial for atingida (4 < Acrisica).

Se o critério do tempo de contato for satisfeito, mas a espessura critica do filme nao for
alcancada, as gotas retornam ao estado esférico original apos atingirem a deformacao méaxima
e se mantém unidas temporariamente, caracterizando o processo de aglomeragdo. Por outro
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lado, caso o tempo de contato for inferior ao tempo de drenagem do filme (Zcontaro < tarenagem),
resulta na repulsdo entre as gotas.

A colis@o ¢ consequéncia da existéncia de velocidades relativas entre as gotas. Em
escoamentos viscosos cisalhantes, como em tubulagdo, a velocidade relativa ¢ determinada pela
taxa de cisalhamento G e por uma distancia caracteristica na magnitude do diametro da gota.
Gotas escoando em linhas de corrente podem colidir com outra gota quando o diametro da
menor gota corresponder a pelo menos 15% do didmetro da maior gota (Chesters, 1991).

Conforme Lee e Hodson (1968), as forgas primarias que causam a drenagem do filme
interfacial podem ser: 1) forcas hidrodinamicas associadas ao movimento das gotas; 2) forca
van der Waals; 3) forcas eletroestaticas entre as moléculas adsorvidas na interface e 4) demais
forcas intermoleculares. Kamp, Villwock e Kraume (2017) destacam o numero de Capilaridade
e a forca de atragdo van der Waals adimensional constituem os principais parametros
adimensionais associados aos mecanismos de coalescéncia de gotas.

A estabilidade do filme interfacial ¢ fortemente influenciada pela presenca de
componentes ativos na interface. Os surfactantes sdo componentes que se agregam na interface
entre as gotas, geralmente reduzem a probabilidade de coalescéncia. Tais componentes
diminuem a tensao interfacial, e retardam a drenagem do filme devido a reducdo da mobilidade
interfacial e a barreira estérica (Lee; Hodgson, 1968).

Kamp, Villwock e Kraume (2017) apresentam uma revisao abrangente dos fundamentos
teoricos, métodos experimentais e métodos numéricos sobre coalescéncia de gotas em dispersao
liquido-liquido. Os autores destacam que ndo ha abordagem deterministica consistente para
descrever a coalescéncia, pois a ruptura do filme interfacial € governada por interacdes em
escala microscopica, como por forcas van der Waals e flutuagdes térmicas. Segundo Kamp,
Villwock e Kraume (2017), a natureza estocastica dessas interagdes limita descrigdes
deterministica para a coalescéncia, inclusive de eventos individuais. Como consequéncia, a
representacdo da coalescéncia por meio de numeros adimensionais ou correlagdes simples
torna-se insuficiente.

A abordagem da modelagem numérica da coalescéncia ndo sera detalhada nesta tese.
Tipicamente, assume-se que a fase continua controla a frequéncia, intensidade e duragdo das
colisdes entre gotas. Sob a acdo das tensdes dominantes do escoamento, as gotas dispersas
sofrem deformacdes. A taxa de coalescéncia é frequentemente expressa como o produto entre
a frequéncia de colisdo entre gotas e a eficiéncia de coalescéncia, sendo essa ultima funcdo da
razdo entre o tempo drenagem do filme e o tempo de contato entre gotas apos a colisao
(Tcholakova; Politova; Denkov, 2016). Liao e Lucas (2010) compilam diversos modelos fisicos
e empiricos para a modelagem da frequéncia de coalescéncia, e discutem as limitagdes inerentes
as abordagens empiricas, cuja aplicabilidade ¢ restrita as condi¢gdes experimentais para as quais
foram originalmente desenvolvidos.

As tensdes que regem as colisdes entre gotas podem ser viscosas ou inerciais, sendo o
regime de escoamento caracterizado pelo nimero de Reynolds. Além disso, as propriedades
interfaciais desempenham papel fundamental na modelagem da coalescéncia, principalmente
quanto a mobilidade da interface. Interfaces rigidas sdo associadas a fases dispersas de alta
viscosidade, enquanto interfaces modveis ocorrem em sistemas de viscosidade baixa ou
moderada (Chesters, 1991).
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Kamp, Villwock e Kraume (2017) retnem fatores que promovem ou retardam a
coalescéncia de gotas. Os fatores cujo aumento favorecem a coalescéncia sdo: i) tensdao
interfacial, ii) campo eletroestatico, iii) temperatura, iv) molhabilidade e v) transferéncia de
massa. Como fatores cujo aumento dificultam a coalescéncia, estdo: 1) pH, ii) viscosidade e iii)
componentes ativos na interface. Ha ainda fatores classificados como neutros, uma vez que nao
¢ possivel definir de forma generalista se promovem ou retardam a coalescéncia. Os fatores
neutros sdo: 1) pressao, ii) didmetros de gota e iii) massa especifica. A coalescéncia ¢ favorecida
em emulsdes ou dispersdes com fragdes volumétricas de fase dispersa elevadas, pois quanto
menor a distancia entre as gotas maior a probabilidade de colisdo (EL-Hamouz; Stewart, 1996;
Rueger; Calabrese, 2013; Trallero; Sarica; Brill, 1997).

Em relagdo ao impacto da viscosidade na coalescéncia, gotas com viscosidade inferior
a da fase continua apresentam maior tendéncia a coalescéncia (Chesters, 1991). Isso contribui
para maior estabilidade das emulsdes O/A quando comparadas a emulsdes A/O.

O estudo de Coulaloglou e Tavlarides (1977) ¢ um dos pioneiros na modelagem
numérica via balanco populacional da quebra e coalescéncia de dispersdes em tanques agitados,
servindo como base para desenvolvimentos posteriores como Tsouris e Tavlarides (1994). Os
autores desenvolveram um modelo mecanicista com hipoteses simplificadoras, como
turbuléncia isotrdpica, gotas esféricas e distribui¢cdo normal de energia cinética turbulenta. A
partir dessas premissas, o estudo indica que quanto maior a taxa de cisalhamento imposta ao
sistema menor a coalescéncia.

Chesters (1991) aprofundou a modelagem da coalescéncia em dispersdes ao incorporar
a mobilidade da interface, demonstrando que interfaces moveis favorecem a coalescéncia.
Segundo o estudo, os modelos de drenagem do filme interfacial diferenciam-se pela rigidez e
mobilidade da interface, ou seja, a habilidade da superficie da gota mover com o filme a medida
que o filme ¢ comprimido durante a colisdo entre gotas. Nessas condi¢cdes, as superficies podem
ser rigidas ou moveis, € a interface pode ser imével, totalmente movel ou parcialmente moével.

Em escoamentos turbulentos, a coalescéncia pode ocorrer tanto no sub-regime viscoso
quanto no sub-regime inercial. Entretanto, quebra e coalescéncia sdo processos concorrentes €
ndo concomitantes, ou seja, ndo ha coalescéncia em zonas onde ocorre a quebra das gotas
(Chesters, 1991). Liu e Li (1999) demonstram que o aumento da taxa de dissipagdo de energia
reduz a probabilidade de coalescéncia.

Diversos estudos evidenciam relagdo entre o tipo de escoamento e a coalescéncia. El-
Hamouz e Stewart (1996) observaram predominancia da coalescéncia em regides de baixo
cisalhamento, como curvas e tubulagdes horizontais, enquanto a quebra de gotas ocorreu em
regides de alto cisalhamento, como valvulas e orificios. Trallero, Sarica e Brill (1997)
relacionaram a coalescéncia ao aumento da fragdo volumétrica da fase dispersa, mesmo em
altas velocidades. Walsh (2016) avaliou a formag¢do de gotas por cisalhamento em sistemas de
tratamento de dgua produzida, concluindo que, em tubulagdes e flowlines, a coalescéncia
predomina sobre a quebra de gotas devido a menor taxa de dissipac¢do de energia. Resultados
semelhantes foram obtidas por Voulgaropoulos e Angeli (2017) em escoamento de dispersdes
em tubulacdes horizontais usando técnicas Opticas como PIV para visualizar escoamentos,
identificando crescimento gradual do tamanho das gotas ao longo da tubulagdo atribuido a
coalescéncia. Mitre et al. (2014) e Aryafard, Farsi e Rahimpour (2015) também demonstram
que a coalescéncia ¢ dominante em escoamentos com baixo cisalhamento, como tubulacdes.
Silva, Medronho e Barca (2019) estudaram emulsdes A/O escoando em uma geometria
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simulando valvulas gaveta, identificando coalescéncia para fragdes de agua acima de 7,5%,
atribuindo a maior probabilidade de colisdo e subsequente adesdo das gotas.

Em sintese, o levantamento bibliografico demonstra que a coalescéncia ¢ favorecida em
escoamentos com baixa dissipac¢ao de energia (Tcholakova; Politova; Denkov, 2016), mesmo
em escoamentos turbulentos. Por outro lado, a quebra de gotas ocorre em regides com alta taxa
de dissipacdo de energia, como valvulas e orificios. Deve-se considerar que a evolugdo da DTG
resulta de um balanco entre tais mecanismos concorrentes. Isso refor¢a a necessidade de
investigacdes experimentais da evolu¢do da DTG em sistemas representativos.

24 FLUIDO MODELO

A realizagdo de testes com petroleo ¢ frequentemente limitada ou mesmo invidvel,
devido suas caracteristicas fisico-quimicas como volatilidade, inflamabilidade, toxidade e
riscos ambientais de contaminagdo (Rodionova et al., 2014). Além disso, a utilizacdo de grandes
volumes de petroleo implica desafios logisticas de manuseio, estocagem, transporte e
destinagdo (Naccache et al., 2021). Nesse sentido, o uso de um fluido modelo constitui uma
alternativa atrativa, vidvel, econdmica, ambientalmente e operacionalmente e segura para
estudos experimentais controlados.

Fluido modelo ¢ um fluido de referéncia, formulado para mimetizar caracteristicas
fisico-quimicas de um fluido real, porém sem as desvantagens ambientais e de seguranga do
manuseio do petroleo. Esses fluidos podem reproduzir propriedades fisico-quimica relevantes
como viscosidade, massa especifica e tensdo interfacial. Rodionova et al. (2014) destacam que
um novo fluido modelo deve ser avaliado e preparado para mimetizar cada petrdleo em
especifico, devido a variacdo composicional e de propriedades do petrdleo.

Nesse sentido, ao investigar a emulsificagdo de emulsdes formuladas a partir de
diferentes fluidos, Vankova et al. (2007) constataram que emulsdes formuladas com 6leos mais
viscosos apresentam DTGs mais polidispersas. Por outro lado, a polidispersdao da DTG nao
apresentou relagdo com a tensdo interfacial nem com a taxa de dissipagdo de energia.

Em emulsdes A/O produzidas com fluido modelo, a fase dispersa (dgua) tipicamente &
composta por agua (potavel, filtrada ou deionizada) contendo sais dissolvidos, como NaCl. A
fase continua ¢ composta por um oleo sintético e surfactante adequado. Os surfactantes sdo
responsaveis pelas propriedades interfaciais, como a tensdo interfacial e a rigidez da interface
(Naccache et al., 2021). Consequentemente, os surfactantes atuam na estabilidade das emulsoes
e interacdo entre gotas.

Posteriormente, Rodionova et al. (2014) desenvolveram um fluido de referéncia para
simular as propriedades de um petréleo pesado do Mar do Norte com API 19. Emulsdes A/O
com fragdes volumétricas de agua entre 10% e 60% foram avaliadas nos critérios de
estabilidade, DTG, reologia e comportamento em escoamento. As emulsdes foram formuladas
com Oleo mineral, surfactante ndo i0nico (Span 83) e dgua salina sintética com 3,5% de NaCl.
As emulsoes apresentaram perfil reoldgico e DTG semelhante as emulsdes com petrdleo de
referéncia, embora nao ser viavel reproduzir integralmente todas as propriedades do petrdleo
devido a complexidade composicional do petroleo como fluido real.
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Ainda sobre o tema, Brasil et al. (2020) utilizaram emulsdes modelo tipo A/O com
fragdo volumétrica de 15% e 20% de agua, formuladas com 6leo mineral, surfactantes (Span
80 e AOT) e agua destilada para analisar a estabilidade apos aplicacdo de um campo elétrico.
Os autores destacam como principal vantagem de fluido modelo a alta reprodutibilidade
experimental.

Naccacche et al. (2021) propuseram um método para desenvolver fluidos de referéncia
para avaliar emulsdes em separadores gravitacionais. Os principais pardmetros avaliados foram:
massa especifica, viscosidade da fase continua e tensdo interfacial. O 6leo-modelo foi composto
por oleo mineral (Exxon Primol 352), vaselina e dois surfactantes (Span 85 ¢ Tween 85).

Trabalhos relevantes sobre mimetizar escoamento de petréleo por fluidos-modelo
também foram desenvolvidos no Nicleo de Estudos em Escoamento ¢ Medi¢do de Oleo e Gas
(NEMOG/UFES), como o trabalho de Corona et al. (2023), em que sdo avaliados fluidos
sintéticos com potencial para produzir emulsdes estaveis tipo A/O simulando emulsdo do pré-
sal. Baseada em uma emulsdo A/O de petroleo real, foram formuladas emulsdes modelo
compostas por Oleo lubrificante médio, surfactantes ndo-idnicos, agua deionizada e NaCl.
Foram avaliadas propriedades fisico-quimicas e o perfil composicional de emulsdes sintéticas.
Nagquele trabalho, ¢ concluido que o método de homogeneizacdo e rotagdo do impelidor sdo
determinantes nas caracteristicas da emulsao formulada.

Recentemente, Corona et al. (2024) investigaram a formulacdo e estabilidade de
emulsdes modelo que simulam emulsdo de petroleo, com énfase na sua aplicagdo em circuitos
de escoamento em escala laboratorial. As emulsdes foram preparadas com diferentes fases 6leo
e surfactantes nao 16nicos. Os parametros avaliados incluiram separagdo de fases, distribuicao
de tamanho de gotas, viscosidade dindmica e tensao interfacial. O estudo revelou que emulsdes
preparadas com surfactante ndo i6nico Span 80 apresentaram a melhor potencialidade para
testes em escoamento, por proporcionar estabilidade de até 72 horas e diametros de gotas entre
0.2 e 100 um.
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3 METODOLOGIA

A Figura 17 apresenta uma visao geral da metodologia de testes adotada neste trabalho.
O processo inicia-se com o preparo e caracterizacdo de emulsdes em laboratorio, com volume
total de aproximadamente 400 litros. Em seguida, as emulsdes sao transferidas para o circuito
de testes. Posteriormente, define-se o modo de indu¢dao do escoamento, por bombeamento
mecanico ou por pressurizacdo do vaso de pressdo. Na sequéncia, o operador deve escolher
qual linha de teste serd utilizada, linha de referéncia ou linha principal. Por fim, realiza-se os
experimentos de emulsdes escoando em sistemas de tubulagdo, com extracdo de amostras de
emulsdo para analise da evolugdo da distribuicdo do tamanho de gotas sob diferentes condigdes
experimentais.

Bombeamento
mecanico

Linha de referéncia

. Execucdo dos testes
Preparo e Abaslecimento de . = .
A - - Selecao do modo de Selegdo da linha de de DTG em
caracterizacéo de » emulsdes no circuito —»< . M
A ndugdo do escoamento escoamento escoamento de
emulsdes de lestes ~
emulsdes

Pressurizagao do

Linha Principal ~ ——
vaso

Figura 17 — Visao geral do procedimento experimental proposto para avaliacao da
distribuicdo do tamanho de gotas de emulsdes

O procedimento experimental ¢ descrito detalhadamente nas segdes subsequentes.

3.1 PREPARO DAS EMULSOES PARA TESTES EM ESCOAMENTO

Os fluidos de testes utilizados neste trabalho sdo emulsdes do tipo d4gua-em-o6leo (A/O),
compostas por 6leo como fase continua e 4gua como fase dispersa, com fracdo volumétrica de
agua entre 5% e 20% (v/v). Essas emulsdes sao denominadas como “emulsdes modelo” ou
“fluido modelo”, pois foram formuladas em laboratério para uma aplicagdo especifica. Neste
trabalho, os fluidos simulam propriedades de emulsdes A/O de petroleo, formadas ao longo da
linha de produgao de petroleo offshore. Como principais vantagens, as emulsdes modelo podem
ser preparadas com fluidos sintéticos com protocolo reprodutivel, reduzindo riscos ambientais,
riscos patrimoniais e riscos operacionais (Corona et al., 2023, 2024).

Para preparo de uma emulsdo, deve-se selecionar os fluidos que compode as fases
continua e dispersa e agita-las suficientemente para obter um sistema homogéneo. O preparo
das emulsdes foi baseado em Corona et al. (2024), que obteve emulsdes modelo com
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similaridade diversas propriedades, como massa especifica, viscosidade e DTG, com emulsdes
de petrdleo.

A Figura 18 apresenta, de forma esquematica, o procedimento adotado para preparo de
emulsdes. O procedimento ¢ dividido em trés etapas: i) producdo da fase oleosa (etapa 1), ii)
producdo da fase aquosa (etapa 2) e iii) produgdo da emulsdo A/O (etapa 3).

Etapa1

Tanque de

H | B

dleo H ”mmm -
Tanque de Fase e

Oleosa ' | .

Etapa 3

Tanque de
Surfactante

,"étapa 2

\ 4

Tanque de
Agua

Tanque de Fase
Aquosa

Tanque de
NaCl

Figura 18 — Processo de preparo de emulsdes

A fase continua ¢ composta pelo 6leo mineral hidraulico Mobil AW68 HLP com 0,1%
(v/v) do surfactante nao idnico Triton X-114. A mistura 6leo e surfactante ¢ homogeneizada em
bateladas de 50 litros em estufa de homogeneizacao orbital na rotagdo de 100 rpm, temperatura
de 40°C por 6 horas. Essas condi¢des foram definidas para garantir a completa solubilizagao
do surfactante na fase continua. Segundo a FISPQ, o AW68 ¢ um 6leo sintético composto por
6leo basico e aditivos de agdo antioxidante, com altas temperaturas de ponto de fulgor (>218°C)
e ponto de ebulicdo (>316°C), e solubilidade em agua desprezivel (ExxonMobil, 2018).

A fase dispersa ¢ composta por 4gua deionizada e 35 g/L de NaCl, homogeneizadas na
estufa orbital a 100 rpm e 40°C, por um periodo de 1 hora. A adi¢do de sal reproduz a salinidade
tipica da dgua do mar, além de influenciar as propriedades interfaciais e estabilidade da
emulsdo.

Ap0s a preparagao de cada fase, 4gua e oleo sdo misturados em bateladas de 50 L por
agitacdo mecanica a 2500 rpm pelo periodo de 1 hora, utilizando o dispersor Ika modelo Ultra
Turrax T65 com haste dispersora 65G. O fluido produzido em cada batelada ¢ armazenado em
um tanque de armazenamento com capacidade de 500L. O fluido resultante desse procedimento
apresenta fracao de fase dispersa de 1% H>O.

Cada experimento requer entre 350 e 400 L de emulsdao, demandando a repeticdo do
procedimento de preparo de emulsdes por 7 ou 8 vezes. Um aspecto fundamental para as
emulsdes produzidas ¢ garantir um elevado periodo de estabilidade, tanto em relacdo a
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separagdo de fases quanto a distribuicdo do tamanho de gotas. O periodo de estabilidade das
emulsdes deve ser suficiente para abranger todas as etapas do experimento, desde a produgdo
das bateladas de emulsdo, a homogeneizagdo do fluido produzido, a caracterizacdo das
emulsOes e a realizacdo dos testes no circuito de escoamentos com medicdo da DTG de
amostras.

Para as demais fragdes volumétricas de fase dispersa, entre 5% e 20% (v/v) H20, o
procedimento de producdo da emulsao utilizando o dispersor Ultra Turrax também se mostrou
aplicavel. Entretanto, durante a realizacdo dos experimentos em escoamento, observou-se que
as emulsdes retornam ao perfil de DTG original caracteristico de cada fracdo volumétrica de
H>0, sendo possivel reciclagem da emulsdo para reaproveitamento em novas campanhas de
teste. Dessa forma, finalizado o teste, as emulsdes retornavam para o tanque de armazenamento,
onde ficavam armazenadas em repouso por pelo menos 24 horas. Posteriormente, antes da
proxima bateria de experimentos, as emulsdes foram homogeneizadas manualmente utilizando
uma haste para garantir homogeneidade da fracdo de fase dispersa e DTG em todo o tanque.

Para modificagdo da fracdo volumétrica de fase dispersa, por meio da adicdo de um
volume de fase dgua, a homogeneiza¢do manual foi adequada para produzir uma emulsdo
metaestdvel, apresentando com vantagens: a rapidez operacional, simplicidade do
procedimento e reducdo de custos, visto que a emulsdo previamente utilizada pode ser reciclada.

3.2 CARACTERIZACAO DAS EMULSOES

O preparo e caracterizacao das emulsdes foram realizados no Laboratério de Preparo e
Caracterizagdo de Emulsdo do NEMOG/UFES. Apds o preparo dos fluidos, sdo feitas as
caracterizagdes quanto as seguintes propriedades: massa especifica, viscosidade dinamica,
tensdo interfacial, DTG e fracdo de agua.

Figura 19 - Laboratdrio de preparo e caracterizagao de emulsdes (NEMOG/UFES)

3.2.1 Massa especifica

A massa especifica dos fluidos foi caracterizada utilizando o analisador digital Anton
Paar modelo DSA5000M, conforme norma ASTM D5002 (2019). O equipamento possui
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pastilhas termoelétricas de Peltier para controle de temperatura, operando na faixa de 0°C a
100°C, e dois sensores do tipo PT100 para monitoramento da temperatura. O volume de
amostra requerido para cada medicao ¢ de 5 mL.

A célula de medigao consiste em um tubo de borossilicato em formato de “U”. O
equipamento excita a célula de medi¢ao para oscilar na sua frequéncia caracteristica. Tanto a
massa especifica da amostra quanto a temperatura do fluido que preenche o tubo em “U”
alteram o padrao de vibracao da célula de medigao, que € correlacionado com a massa especifica
da amostra a partir de conversdes matematicas.

Antes das medi¢oes com o fluido de interesse, sdo feitas verificagdes no DSA5000M
primeiro com ar ¢ em seguida com agua deionizada, ambos a 20°C, para verificar a calibragao
do equipamento e garantir a precisdo do analisador. Em seguida, para cada amostra de fluido,
seja emulsdo, fase dgua ou fase oleo, foi realizada uma varredura de massa especifica na faixa
de temperaturas entre 20°C e 36°C, com intervalo de 2°C. Todas as medicdes foram realizadas
em duplicata.

A Figura 20 ilustra o analisador digital DSA5000M, enquanto a Tabela 1 apresenta as
especificagdes técnicas do equipamento.

Figura 20 — Densimetro digital DSA5S000M

Fonte: Anton Paar (2018)

Tabela 1 — Parametros técnicos do densimetro digital DSA5000M

Faixa de medi¢do de massa especifica 0a3g/cm?
Faixa de medicdo de temperatura 0a100°C
Repetibilidade da massa especifica 0,000001 g/cm?
Reprodutibilidade da massa especifica 0,000005 g/cm?
Precisdo massa especifica 0,000007 g/cm?
Precisdo da temperatura 0,01°C

Fonte: Anton Paar (2018)
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3.2.2 Reologia

A viscosidade de uma emulsdo pode ser significativamente superior a viscosidade da
fase continua (Kokal, 2005), seja 6leo ou agua, tornando-se um parametro de previsdo nao
trivial. Além disso, as emulsdes podem exibir comportamento reoldgico de fluido nao-
newtoniano, o que justifica a necessidade de caracterizacao reologica.

A caracterizacdao reologica das emulsdes foi realizada no Laboratorio de Métodos
Experimentais em Fendmenos de Transporte (LAMEFT/UFES), por redmetro da Thermo
Fisher Scientific modelo Haake Mars 60, acoplado a um banho termostatico da Thermo
Scientific modelo Phoenix II para controle de temperatura. Os ensaios visaram determinar
propriedades viscosimétricas, incluindo: viscosidade dindmica, tensao de cisalhamento e taxa
de cisalhamento.

A geometria utilizada foi o cilindro coaxial de folga dupla (DG 41), ilustrada na Figura
21, adequada para liquidos com viscosidade de at¢ 1000 mPa.s (Thermo Scientific, 2014). Essa
geometria consiste em duas geometrias cilindricas posicionadas de forma coaxial, projetada
para que as razdes entre os raios das duas geometrias Ri/R> e R3/R4 sejam as mesmos,
garantindo mesma taxa de cisalhamento entre as geometrias. O volume de amostras requerido
¢ de 6 mL.

Overflow

Figura 21 — Célula de medigdo DG41 com cilindros coaxiais utilizada para caracterizagao
reologica das emulsdes

Fonte: Thermo Scientific (2014)

As curvas de fluxo foram obtidas nas temperaturas de 25°C e 35°C e em taxas de
cisalhamento entre 1 e 3000 s™'; totalizando 600 pontos experimentais por amostra. Essa faixa
foi selecionada para abranger condicdes representativas dos testes no circuito de escoamento.

Para fluidos newtonianos, nos quais a viscosidade nao varia com a taxa de deformacao,
a viscosidade dinamica u ¢ definida como a razao entre a tensao de cisalhamento = [Pa]

cisalhamento

e a taxa de deformacao vy [1/s], conforme Eq. (21).

/U — Tcisalhamento (2 1)
Y
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Em fluidos ndo newtonianos, a viscosidade ¢ fun¢ao da taxa de deformacao. Um dos
modelos amplamente utilizado ¢ o modelo Power-Law ou modelo de Ostwald-de Waele, em
que a viscosidade ¢ descrita por uma lei de poténcia, conforme a Eq. (22).

T=ky" (22)
Em que £ ¢ o indice de consisténcia e n € o indice de fluidez.

O indice de consisténcia estd relacionado com a viscosidade, quanto maior k£ maior a
energia ¢ necessaria para movimentar o fluido. O indice de fluidez pode ser utilizado para
determinar o comportamento do fluido, em que » = 1 o fluido apresenta comportamento
newtoniano, com a viscosidade constante com a taxa de deformacao. Para n < 1, a viscosidade
reduz com aumento da taxa de deformagao e o fluido ¢ denominado como pseudoplastico. Para
n > 1, o fluido apresenta comportamento de fluido dilatante, em que a viscosidade aumenta
com aumento da taxa de deformacao.

Em liquidos, a mudanca da viscosidade em funcdo da temperatura de 6leos derivados
do petrdleo pode ser descrita pela Lei de Arrhenius (Renningsen, 1995), conforme a Eq. (23),

em que C; e C> sdo constantes e Tx [K] é a temperatura absoluta. Ou seja, o grafico de 1/7T}

por In(z) deve ser linear.

/Ty

u=Ce (23)

3.2.3 Distribuicao do tamanho de gotas

A distribui¢cdo do tamanho de gotas (DTG) descreve a populacdo de gotas presente em
uma emulsao, sendo definida como a fragdo da quantidade ou volume de gotas dentro de uma
faixa de tamanhos em relagdo ao ntimero total de gotas ou volume total ocupado pelas gotas
(Dandong Bettersize Instruments Ltd., 2020). A DTG ¢ um dos principais parametros utilizados
neste trabalho para avaliagdo da quebra e coalescéncia.

A DTG pode apresentar comportamento unimodal ou multimodal (Allen, 1990). Como
formas de representagdo, pode-se utilizar graficos, tabelas ou fun¢gdes matematicas. Ha ainda a
representacdo via didmetros caracteristicos, em que ¢ feita uma combinagdo entre duas das
seguintes propriedades: comprimento, superficie, volume e momento. Os didmetros
caracteristicos sintetizam a DTG e simplificam a comparagao entre distribuigdes distintas.

A Eq. (24) apresenta a defini¢do geral do diametro caracteristico Dym,nj, €nquanto a
Tabela 2 apresenta os didmetros caracteristicos.

1

m-n

N
m
>nD
i=1
N
n
>nD
i=1
Em que #»; ¢ a frequéncia numérica da dispersao de gotas no dominio, N ¢ o nimero de

classes (N = Yn;), D; ¢ o diametro da gota e m,n sdo numeros inteiros que definem o tipo de
média.

D,

[m,n] =

(24)

65



Tabela 2 — Defini¢des de didmetros médios caracteristicos

Nome Simbolo Definigao
Numero/Comprimento ou Xne = Dp N
M¢édia aritmética ZI: nD; [N
Ntmero/Area ou Xns = Dp2,0] N %
Média de area superficial [Z n.D’ / N j
i=1
Numero/Volume ou Xvv = Dp3 v %
Média volumétrica (z n, Df / N J
i=1
Comprimento/Area Xis=Dp, N il
P 21 (z nin / niDlj
i=1 i=1
Comprimento/Volume Xov= D31 N N
an.Df/z nl.Dl]
i=1 i=1
Area/Volume ou Xsyr=Dp32) N , /Y ,
Diametro de Sauter leniD i / 2_1: mD;
Momento/Volume ou Xvm = Dpaj) N Ry 5
Diametro de De Broukere leniD i / ;niD i

Para representacdo do diametro caracteristico de emulsdes, destacam-se o diametro de
Sauter - D32) e o didmetro caracteristico de De Brouckere ou Herdan - D3 O didmetro
volumétrico Dyso, que representa a mediana da distribui¢do, também ¢€ utilizado para representar
o didmetro médio de uma DTG. John et al. (2020) defendem que em DTGs multimodais, o
didmetro de Sauter D32 ndo é métrica adequada para caracterizar o comportamento da DTG,
pois o Dy 2 apresenta uma ponderagdo para as menores gotas da distribui¢do, que representa
gotas satélites, ou seja, gotas que foram quebradas.

Quanto aos didmetros volumétricos que representam o tamanho das maiores gotas na
amostra, o Dyg9 € o didmetro no qual 99% do volume das gotas estd abaixo desse valor,
representando o maximo didmetro estavel de gotas na amostra de emulsdo. Entretanto, em
amostragens em escala semi-industrial, o Dyo9 € sensivel a outliers e erros sistematicos da
retirada e analise de aliquotas. Por outro lado, os diametros Dyoo € Dyvos s30 menos sujeitos a
erros experimentais e sao comuns de serem usados para representar o didmetro maximo estavel
de gotas. Eles representam, respectivamente, o diametro de particulas no qual 90% ou 95% das
gotas estao abaixo desse valor. Neste trabalho, as analises do didmetro maximo estavel das
gotas neste trabalho sdo baseadas no Dyes. Na literatura, ndo ha consenso sobre a métrica mais
adequada para representar o dmax, Sendo encontrado pesquisas utilizando Dyoo (Silva, Medronho
e Barca, 2019), o Dyvos (Hinze, 1955; Karabelas, 1978) ou mesmo o Dvioo (Percy e Sleicher,
1983; Van der Zande e Van der Broek, 1998).
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Como métricas para avaliar a dispersdo nas DTGs, a norma ASTM E799-3 (2015)
sugere dois métodos. O primeiro, denominado span, € calculado através da Eq. (25), utilizando
os didmetros volumétricos Dy9o, que representa as maiores particulas, o Dyio, que representa as
menores particulas, e o Dyso, representando a mediana da DTG. O span ¢ um adimensional que
quantifica a largura da distribuicdo relativa ao didmetro central D,s9. Valores menores no span
refletem DTG mais estreita, enquanto maiores valores do span refletem distribui¢do mais larga.

Span — Dv90D Dle (25)
v50

O segundo método sugerido pela ASTM E799-3 (2015) para avaliar a dispersao da
distribui¢do € o Dyev, que corresponde a uma média ponderada dos desvios relativos em relagao
ao Dyso, calculada conforme Eq. (26).

N
zni |Dv50 _Di|
i=1
- N
Z nD,s,
i=1
Neste trabalho, foram utilizados o Dy32;, D437 € Dyso para representacdo do didmetro

médio das gotas. Para os didmetros maximos, foram utilizados o Dygs € Dyg9. Os parametros
span € Dge, foram adotados para avaliar a polidispersao das emulsdes.

D

dev

(26)

A medi¢do da DTG foi avaliada utilizando a técnica de difracdo a laser, que ¢ baseada
na propagagdo de um feixe de luz através de um meio contendo particulas, que por sua vez
promovem o espalhamento do feixe de luz. A intensidade e o angulo de espalhamento do feixe
de luz incidente sao relacionados com o tamanho das particulas que, neste trabalho, sdo gotas
de liquido dispersas em uma fase continua de liquido. Neste trabalho, as medi¢des de DTG por
difragdo a laser foram realizadas com o analisador Bettersizer ST, ilustrado na Figura 22,
utilizando isoparafina como meio dispersante. O equipamento opera na faixa de 0,1 a 1000
micrometros (um), com repetibilidade e precisdo inferiores a 1%. Foram adotadas poténcia do
laser superior a 65%, obscuridade de aproximadamente 10%, espalhamento do laser pela teoria
de Mie e distribui¢do do tamanho de gotas na base volumétrica. O volume de amostra de
emulsdo necessario para analise de DTG ¢ 10 mL. Para cada amostra em andlise, sdo
necessarios pelo menos 150 mL de dispersante.

O Bettersizer ST ¢ um analisador offline, ou seja, opera em bancada analisando
amostras. A DTG resultante da medigao por difracdo a laser ¢ uma distribuicdo acumulada, em
que a somatoria da frequéncia volumétrica ou numérica dos didmetros das gotas resulta em 1.

Para analise da DTG por difracdo a laser, foi adotado um procedimento em triplicata.
Assim, para cada amostra de emulsdo coletada, foram realizadas trés (3) medicdes de DTG.
Nesse procedimento, as medigdes apresentaram repetibilidade e reprodutibilidade, com
variagdo dos didmetros caracteristicos na ordem da segunda casa decimal. No pods-
processamento dos resultados, a DTG volumétrica foi convertida em DTG numérica, visando
a determinacdo dos didmetros caracteristicos apresentados na Tabela 2.

A microscopia Optica ¢ uma técnica visual para avaliacdo da DTG, que possibilita a
avaliacdo do tamanho das gotas, formato das particulas, filme interfacial e dispersdo do sistema
(Rawle, 2002). Sao realizadas medidas diretas da amostra por meio da andlise da
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fotomicrografia (Sjoblom et al., 2003) para obtencdo de valores numéricos para o tamanho das
particulas que compde a amostra. Entretanto, a quantificagdo da DTG por microscopia ¢é
limitada, pois a amostra ¢ avaliada em um plano. Por outro lado, a fotomicrografia permite
analisar a morfologia das gotas.
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Figura 23 - Fotomicrografia de emulsdes A/O com fragdo volumétrica de fase dispersa entre
5% e 20% de agua
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A aquisi¢do das imagens foi realizada no microscépio Optico de luz polarizada Nexcope
modelo NP9OOTRF com lente objetiva de 20x e camera PrimeCam 12 PRO. As imagens foram
processadas no software Image J para obtengdo do didmetro de gotas D[1,0]. Exemplos de
fotomicrografias sdo apresentados na Figura 23 para emulsdes com fracdo volumétrica de fase
dispersa entre 5% e 20% (v/v) H>O, com escala de 100 pm. As imagens foram obtidas a partir
de amostras coletadas no tanque de armazenamento de emulsdes, o qual serd detalhado adiante
neste capitulo. A Figura 23 permite identificar as gotas presentes na emulsdo, bem como
evidenciar que o aumento da fracdo volumétrica de fase dispersa resulta na formacao de gotas
com maiores didmetros.

3.2.4 Fracio volumétrica de agua

A fracdo volumétrica de 4gua na emulsdo produzida foi confirmada pela técnica de
titulagdo potenciométrica usando o reagente Karl Fisher em um titulador Metrohm modelo
Titrino Plus 870 com eletrodo duplo de platina, conforme norma a norma ASTM D4377 (2011).
A amostra foi solubilizada em um solvente contendo 50% (v/v) de metanol e 50% (v/v) de
xileno e titulada com reagente Karl Fischer. As medi¢des da fragdo de dgua foram feitas em
triplicata. A Figura 24 apresenta o titulador Karl Fischer utilizado.

Figura 24 — Titulador Metrohm Titrino Plus 870, utilizado para medi¢ao da fracao
volumétrica de 4gua por Karl Fisher

Fonte: Metrohm (2019)

3.2.5 Tensao interfacial

A tensdo interfacial desempenha um papel fundamental na deformacdo, quebra e
coalescéncia de emulsdes, pois € a tensdo restauradora do sistema, afetando diretamente a area
interfacial entre as fases continua e dispersa. Na quebra de gotas, ocorre aumento da area
interfacial total, enquanto na coalescéncia essa area ¢ reduzida (Ho et al., 2022).

A tensdo interfacial € o limite entre dois ou mais fluidos imisciveis por coexisténcia. E
um fendmeno fisico causado pelas forcas de coesdo entre moléculas semelhantes em uma
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interface liquido-liquido ou liquido-gas. A tensdo interfacial ¢ medida na interface entre dois
fluidos com diferentes massas especificas.

A tensdo interfacial o entre a fase oleosa e a fase aquosa foi medida em triplicata
utilizando o tensidmetro Surface Electro Optics (SEO) modelo Phoenix MT, apresentado na
Figura 25, do Laboratério de Caracterizagdo e Processamento Primario (LabPetro/UFES). O
equipamento emprega o método da gota pendente.

Figura 25 - Tensiometro SEO Phoenix MT, utilizado para medicao da tensdo interfacial

Fonte: Surface Electro Optics

Uma seringa plastica com uma agulha na ponta, preenchida com fase oleosa, foi fixada
no pistdo manual do tensiometro, de forma que a ponta da agulha se manteve imersa em uma
cubeta transparente contendo a fase aquosa. O pistdo foi levemente pressionado, de forma a
formar gota na ponta da agulha. Uma camera CCD acoplada ao tensidometro capturou imagens
da gota gerada. As imagens foram processadas digitalmente utilizando a equagdo de Young-
Laplace para obtencdo da tensdo interfacial.

Neste trabalho, a tensdo interfacial ¢ utilizada como propriedade necessaria para calculo
dos parametros adimensionais nimero de Weber e nimero de Capilaridade. Nesse sentido, as
analises de tensdo interfacial devem ser realizadas sempre que houver alteracdo da composi¢ao
das fases (0leo e 4gua), como mudanca do inventario.

3.3 MONTAGEM EXPERIMENTAL

Os estudos de quebra e coalescéncia de gotas propostos nesta tese foram realizados no
Circuito de Escoamento de Emulsoes, localizado no Nucleo de Estudos em Escoamento e
Medigio de Oleo e Gas (NEMOG), na Universidade Federal do Espirito Santo (UFES). Os
aspectos de projeto mecanico, operacdo e similaridade hidrodindmica do circuito estdo
detalhados por Kempin et al. (2022).

O circuito experimental pode ser dividido em trés etapas principais: (i) Etapa 1:
Tancagem e transferéncia; (ii) Etapa 2: Geracdo do escoamento e medi¢do de vazdo; e (iii)
Etapa 3: Trecho de testes.
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A Figura 26 apresenta a visdo geral do circuito, destacando pontos de amostragem de
emulsdo utilizados neste trabalho.

Extrator 1
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Figura 26 - Visao geral do circuito de testes para avaliagdo da DTG de emulsdes, detalhando
os pontos de extragdo de emulsdes usados neste trabalho

Para a analise da DTG e da quebra e coalescéncia de emulsdes, foram considerados dois
trechos principais: (i) trecho vertical ascendente (EXT 1 — EXT 2) e (ii) trecho horizontal (EXT
3 — EXT 4). Com esses trechos, pode-se avaliar a influéncia da orientagdo do escoamento nos
mecanismos de quebra e coalescéncia de emulsdes.

Os comprimentos L dos trechos analisados sdo apresentados na Tabela 3, tanto em
milimetros quanto adimensional (L/D), sendo D = 20,88 mm medido com micrOmetro interno.

Tabela 3 — Dimensoes relativas dos comprimentos dos trechos de tubos analisados

Trecho Comprimento L [mm] L/D
Trecho vertical (EXT 1 - 2) 1835 87,8
Trecho horizontal (EXT 3 - 4) 9095 435,1

A Figura 27 ilustra o diagrama de tubulagdo e instrumentagdo (P&ID) da bancada de
testes, apresentando as identificacdes das instrumentagdes, maquinas de fluxo, tanques e
dispositivos amostradores de emulsao.
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PT. TRANSMISSOR DE PRESSAQ
PIT: TRANSMISSOR DE PRESSAO COM INDICAGAO ﬂ EXTRATOR DE EMULSAO

PDT: TRANSMISSOR DE PRESSAO DIFERENCIAL
TT: TRANSMISSOR DE TEMPERATURA

PCV: VALVULA DE CONTROLE DE PRESSAQ R
PSV: VALVULA DE SEGURANGA ’%" MEDIDOR CORTOLIS
HV: VALVULA MANUAL
TQ-2 8V: VALVULA SOLENOIDE
CV: VALVULA DE CONTROLE EM TESTE ACUMULADOR HIDRAULICO
V: VASO DE PRESSAQ
TQ: TANQUE

C: COMPRESSOR
P: BOMBA

EXT: EXTRATOR DE EMULSAC = TUBULAGAO

TRECHO EM
@ V-1 @ ANALISE 1
TQ-1

ABASTECIMENTO
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Figura 27 - Diagrama P&ID do circuito de testes de emulsdo, destacando os trechos em
andlise de DTG

Os experimentos foram conduzidos em regime de batelada, sem recirculacdo de emulsdo
em circuito fechado. Apos cada ensaio, todo o volume de emulsdo chega ao tanque superior
(TQ-2). Para o teste seguinte, o fluido ¢ transferido para o tanque inferior (TQ-1), onde era
novamente homogeneizado e caracterizado quanto a DTG e fracdo volumétrica de H>O. Esse
procedimento ¢ fundamental para assegurar as caracteristicas da emulsdao, bem como garantir a
estabilidade das gotas e reprodutibilidade das condig¢des iniciais entre os testes.

O circuito experimental ¢ composto por um conjunto de equipamentos € instrumentos
de medicao, bombas, compressores ¢ linhas de teste emulsdes. Os experimentos descritos neste
trabalho foram conduzidos na chamada Linha Principal (LP), composta por trechos de
tubulacdo verticais e horizontal, equipada com valvulas de estrangulamento e dispositivos
amostradores de emulsdes.

A Figura 28 apresenta o esquema da bancada de testes com dimensdes em metros,
destacando as dimensdes entre os transmissores de pressao e os extratores de emulsao.
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Figura 28 - Croqui do circuito de escoamento de emulsdes, com dimensdes em metros

3.3.1 ETAPA 1: Tancagem e transferéncia

Um tanque de armazenamento de emulsdo de 500 L (TQ-1, Fortelev) ¢ utilizado para
armazenamento, homogeneizacdo e amostragem de emulsdo. Uma vez abastecido com
emulsdo, sdo retiradas amostras na superficie, meio e fundo do tanque para analise da DTG.

O tanque inferior TQ-1 € icado por uma talha elétrica e transfere o fluido por gravidade
para o vaso de pressao de 750 L (V-1, Engetank). Durante essa etapa, assume-se que nao hé
alteracdo da DTG, uma vez que nao ha imposic¢ao de cisalhamento ou gradientes de velocidade,
mas apenas transferéncia de fluido por gravidade.

O vaso de pressdo (V-1) € equipado com valvula de seguranca (PSV-1, Fluid Controls
VS-140N), sensor de pressao manométrica (PT-1, Warme WTP4010), sensor de temperatura
(TT-1, Zurich T.420.1.H), sensor de pressdo diferencial (PDT-1, Yokogawa EJA110E) para
monitoramento de nivel e uma vélvula de controle de pressdao (PCV-1, Samson 3241) para
regular a entrada de ar comprimido e valvula solenoide (SV-1) para regular a saida de ar.
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3.3.2 ETAPA 2: Geracao do escoamento e mediciao de vazio

O escoamento pode ser gerado por dois métodos: (i) bombeamento mecanico ou (ii)
pressurizagdo do vaso de pressao.

No bombeamento mecanico, o escoamento € promovido por uma bomba de cavidades
progressivas (P-1, modelo Helibombas 2HT-32), acionada por um motor elétrico de 4 CV
acoplado a um inversor de frequéncias (modelo WEG CFW500). Esse tipo de bomba fornece
escoamento com menor pulsacdo e baixa quebra de gotas do que bombas centrifugas. Na
operagdo por bombeamento, a valvula solenoide SV-1 ¢ aberta para manter o vaso de pressao
em pressao atmosfera, a valvula HV-1 ¢ aberta e a valvula solenoide SV-2 ¢ mantida fechada.
Um sensor de pressao manométrica (PT-2, modelo Microsensor M20), instalado imediatamente
a jusante da bomba, monitora a pressao na saida da bomba. Além disso, hd uma vélvula de
alivio (PSV-2, modelo Fluid Controls VS-12N) regulada em 11,5 bar para proteger a bomba
contra sobrepressdao. O operador da planta pode realizar o teste definindo o ponto de operacao
da bomba manualmente na operacao por malha aberta, definindo uma frequéncia para o inversor
de frequéncia, ou por malha fechada de controle, em que o operador define um ponto de
operacdo de vazdo massica e o sistema supervisorio (Figura 31) ajusta a instrumentagdo da
planta para atingir o set point desejado.

A jusante da bomba, os tubos t€ém diametro %" polegadas ( classe de pressdao 150 psi),
feitos em aco inoxidavel, com diametro interno de 20,88 mm.

A segunda forma de gerar o escoamento ¢ a partir da pressuriza¢dao do vaso de pressao
V-1. Nesse caso, a valvula manual HV-1 ¢ fechada para impedir vazao para a bomba, a valvula
solenoide SV-1 ¢ fechada para bloquear a saida de ar do vaso de pressdo, a valvula solenoide
SV-2 ¢ aberta para permitir saida de emulsao pelo bocal lateral do vaso de pressao. Em seguida,
o compressor de parafusos (C-1, modelo Chiaperini COPA 30G2) ¢ acionado e a valvula de
controle PCV-1 regula a entrada de ar comprimido no vaso de pressao V-1. A vélvula solenoide
SV-2 regula a saida de ar no vaso de pressdo, caso necessaria. O operador pode optar pela
operacdo em malha aberta, regulando a entrada de ar comprimido no vaso de pressdo, ou
operacao em malha fechada, definindo um ponto de operagdo de vazao méssica ou pressao no
vaso V-1. Entretanto, nessa operacdo, observa-se nao-linearidades entre a pressdo do V-1 e a
vazao na planta. Nesse caso, a vazdo ¢ sensivel a temperatura do fluido e fragdo volumétrica de
agua nas emulsdes.

Apo6s a geracdo do escoamento, o fluido passa por um acumulador hidraulico (HA-1,
modelo Ciltech), cuja fungdo ¢ mitigar flutuacdes de pressdo devido as maquinas de fluxo de
deslocamento positivo (bomba helicoidal ou compressor). A vazdo massica e a massa especifica
sdo medidas por um medidor de vazdo maéssico tipo Coriolis (FIT-1, modelo Metroval SMT-
20), e a temperatura do fluido ¢ medida por um transmissor de temperatura (TT-2, Zurich
T.420.1.H). Os experimentos sdo conduzidos a temperatura ambiente local, em temperaturas
entre 22°C e 30°C.

3.3.3 ETAPA 3: Trecho de testes

A linha principal (LP) possibilita testes com acidentes de linha, como valvulas e
restri¢des, e extracdo de amostras de emulsdao em até sete (7) pontos diferentes para analise da
DTG. A LP contempla diferentes tipos de valvulas de controle para teste (CV-1 e CV-2) para
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induzir perda de carga localizada e alteracdo da DTG por variagdes locais da taxa de dissipagdo
de energia. Por exemplo, as valvulas CV-1 e CV-2 podem simular valvulas de controle e
valvulas de bloqueio, como valvulas globo, valvulas agulha, valvulas gaveta, entre outras.

A secdo de testes de DTG esta localizada apds o medidor de vazao Coriolis, iniciando
no primeiro trecho vertical ascendente de tubulacdo. Essa se¢cdo tem 2,7 metros de comprimento
na vertical. Na parte inferior, h& um amostrador de emulsdo e um sensor de pressao
manométrica (PIT-1, Yokogawa EJA5S30E). Uma curva suave de 90°, fabricada por mangote
flexivel, conecta o primeiro trecho vertical ascendente a uma secao horizontal de 9,7 metros de
comprimento. A pressao manométrica € monitorada por 2 sensores de pressao, localizados no
inicio e no final desta se¢ao (PIT-2 e PIT-3, Yokogawa EJAS30E). A distancia entre essas
tomadas de pressao ¢ de 8,7 metros.

O segundo trecho vertical ascendente tem 3,0 metros de comprimento. Ao final desta
secdo, ha um sensor de pressdo manométrica (PIT-4, Yokogawa EJAS30E). Apods esse trecho,
o fluido escoa através de uma mangueira maleavel para o tanque superior de emulsao (TQ-2),
para armazenamento temporario.

Os dispositivos amostradores de emulsdo, apresentados na Figura 29 e Figura 30, foram
instalados em posicdes estratégicas na bancada de testes para a coleta de amostras destinadas a
analises posteriores. Os amostradores de emulsdo foram projetados e fabricados no Laboratorio
de Mcétodos Experimentais em Fendmenos de Transportes (LaMEFT/UFES), utilizando
manufatura aditiva por impressdo 3D em resina. Esses dispositivos foram dimensionados para
minimizar as perturbacdes no escoamento durante a amostragem, evitando alteragdes na DTG.

Os amostradores de emulsdo possuem o mesmo didmetro interno da tubulacdo da
bancada de testes e sdo equipados com um par de canais de saida de amostras. Esses canais tém
a funcdo de captar fluidos proximos a parede interna da tubulagdo e conduzi-los para um
recipiente externo. Quando instalados em tubulagdes horizontais, os amostradores sdo
posicionados nas geratrizes inferior e superior da tubulagao.
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Figura 29 — Croqui interno do dispositivo de amostragem de emulsdo em escoamento

Os dispositivos amostradores foram operados individualmente e instalados em posigdes
estratégicas entre os trechos que serdo avaliados para a verificagao no impacto na DTG. Foram
utilizados seis (6) dispositivos de amostragem de emulsdo, nas localiza¢des indicadas na Figura
27 e Figura 28.
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a) Representagdo do dispositivo de o ) .
amostragem de emulsio instalado na b) Detalhe no interior do dispositivo

tubulacgao

Figura 30 - Ilustracdo do dispositivo utilizado para coleta de emulsdes em escoamento

3.3.4 Procedimento operacional do teste

O procedimento experimental foi projetado para operar em condi¢do de similaridade
hidrodinamica parcial, tomando como referéncia simula¢des numéricas de escoamento de
emulsdo em uma linha de producao em escala real (Kempin et al., 2022), juntamente com dados
de emulsao de petrdleo tipo A/O (Corona et al., 2023, 2024). O numero de Weber (We) ¢ um
numero adimensional que relaciona as tensoes inerciais do escoamento sobre gotas com tensdes
interfaciais que atuam na interface da gota para manté-la coesa. O We ¢ amplamente utilizado
em escoamentos liquido-liquido contendo gotas dispersas, seja emulsdes ou dispersoes,
principalmente em regime de escoamento turbulento.

As emulsdes armazenadas no vaso de pressdo V-1 encontram-se inicialmente em
repouso. Assume-se que, ao serem submetidas ao escoamento, as gotas sdo aceleradas até¢ uma
velocidade representada pela velocidade média do escoamento. Nessas condi¢des, o nimero de
Weber do experimento ¢ definido como na Eq. (27). Foi adotado o diametro médio
caracteristico Djs,3) para calculo do numero de Weber, por representar a média volumétrica da
DTG. Além disso, foi observado que o Djs3] apresenta boa correspondéncia com a mediana da
distribuicao - Dyso.

p U’D
We =1m" 1431 (27)
o

Em que: o [N/m] ¢ a tensdo interfacial, p» [kg/m?®] é a massa especifica da emulsdo, U

[m/s] € a velocidade média do fluido e Dy4 3 [m] € o diametro da gota.

O numero de Capilaridade (Ca) também apresenta fungdo relevante na evolucao da
DTG, principalmente para escoamentos laminares ou turbulentos no sub-regime viscoso, ao
relacionar as tensoes viscosas e as tensoes interfaciais. Para fins das analises neste trabalho, a
Eq. (28) foi utilizada para calculo do numero de Capilaridade, usando o diametro de gotas como
D99, ou seja, considerando as maiores gotas na distribuigao.
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_ #,GD,

Ca = 28
“ 20 (28)

Em que: u, [Pa.s] é a viscosidade da emulsdo, G [m/s*] é o gradiente de velocidades

sobre a gota, o [N/m] ¢ a tensdo interfacial e D [m] ¢ o diametro de gota.

Os testes foram parametrizados com base no numero de Weber. A condi¢do alvo foi
Wecri = 6, que corresponde a condi¢ao de similaridade hidrodindmica para o qual o circuito foi
projetado, conforme descrito por Kempin et al. (2022). Utilizando a DTG da emulsdo coletada
no tanque inferior, a Eq. (27) ¢ utilizada para calcular a velocidade média do escoamento para
manter o Weber desejado. O numero de Capilaridade foi utilizado como pardmetro
complementar para avaliar a influéncia das tensdes viscosas na evolugdo da DTG.

O célculo da vazao massica alvo do teste On [kg/s] € realizado conforme a Eq. (29),

utilizando a massa especifica p, [kg/m?], a area do duto 4 [m?] e a velocidade média U [m/s].
Essa vazdo ¢ configurada no sistema supervisorio, ¢ monitorada por meio das medi¢des do
medidor de vazao massico Coriolis FIT-1.

0,=p,U4 (29)

Ao longo dos testes, foi observado que o aumento da fragdo volumétrica de H>O na
emulsdo resulta no aumento dos diametros de gotas. Consequentemente, quanto maior o
didmetro médio das gostas D,, menor deve ser a velocidade média do escoamento para garantir
o niamero de Weber definido para o experimento. Essa condigdo implica na redu¢do da vazao
e, consequentemente, diminuicdo do nimero de Reynolds, comprometendo a viabilidade
operacional do procedimento experimental para coleta de amostras. Por isso, nos testes com
fragdo de fase dispersa entre 5% e 15% H20O, o Weber maximo foi Weu. = 6, enquanto nos
testes com 20% H>O, o nimero de Weber minimo foi Weyi, = 6.

Apbs o inicio do escoamento e definicdo da vazdo massica, aguarda-se a estabilizacdo
das variaveis operacionais (pressao, temperatura, vazao massica e massa especifica), bem como
a renovacao do fluido nas tubulacdes e nos dispositivos amostradores de emulsdo. A coleta de
amostras de emulsdo ¢ iniciada 1 minuto ap0s a estabilizagdo de toda a instrumentacao.

As analises da DTG por difragdo a laser sdo conduzidas imediatamente apos a coleta,
concomitante ao teste, com objetivo de minimizar alteracdes na DTG devido ao tempo entre
coleta e analise.

A execucdo de cada experimento requer uma equipe de seis (6) pessoas atuando de
forma sincrona, sendo um (1) para operar o sistema supervisorio, quatro (4) para retirada de
amostras e um (1) para andlise de DTG por difragdo a laser. Esse procedimento permite
obtengdo simultanea de amostras de emulsao em diferentes posi¢cdes ao longo do experimento.

Os experimentos conduzidos nesta tese foram conduzidos em testes induzidos por
bomba de deslocamento positivo (P-1), com as valvulas de controle CV-1 e CV-2
completamente abertas, ou seja, sem promover queda de pressao local.
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3.3.5 Automacio, controle e aquisicao de dados

A automacdo da bancada de testes utiliza o computador logico programavel
(Programmable Logic Controler - PLC) da National Instruments modelo cRIO 9053, equipado
com os modulos de aquisi¢ao e controle NI 9208, NI 9266 ¢ NI 9375. A resolugao dos modulos
da conversao analogica-digital ¢ de 16 e 24 bits. O PLC ¢ responsavel por receber sinais de
sensores, processamento das informagdes em tempo real e envio comandos para dispositivos
de saida, como maquinas de fluxo e atuadores, garantido a operacdo controlada e segura do
circuito de testes.

O processamento, controle e aquisicdo de dados sdo integrados em um sistema de
supervisao e aquisicdo de dados (Supervisory Control and Data Acquisition - SCADA)
desenvolvido na plataforma LabView. O sistema apresenta funcionalidades como: leitura de
dados de instrumentac¢ao na planta, cadastro do range de medicao de cada sensor, conversao de
unidades, geracdo de graficos, controle da planta de forma remota e criagdo de um banco de
dados integrando toda a instrumentacao do experimento com frequéncia de aquisi¢ao de dados
de 10 Hz.

Entre as principais interfaces graficas do sistema supervisorio, destacam-se a visao geral
da bancada (Figura 31) e a tela de controle (Figura 32). Na tela de controle integra todas a
instrumentagdo do experimento. Na parte superior da tela, sdo exibidos graficos das pressoes
manométricas ao longo do circuito de testes, da vazao massica e do nivel de liquidos no vaso
de pressao. O monitoramento dessas variaveis ¢ fundamental para garantir o regime permanente
do experimento e evitar condi¢des de operagdo fora dos limites de seguranca do circuito de
testes.

O operador do teste deve definir o modo de operagdo do experimento: (i) bombeamento
mecanico ou (i) pressurizacdo. Em seguida, deve-se definir entre controle da planta de forma
(1) manual ou (i1) automatica.

N i

PT-01 [bar]

P03 [oe] 2

e

Figura 31 — Tela de visdo geral da bancada de testes no sistema supervisorio
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Figura 32 — Tela de controle do sistema supervisorio

No modo de operagdo por bombeamento, o controle manual consiste na definicao da
frequéncia do inversor de frequéncia (0 a 60 Hz), resultando em rota¢des da bomba de até 400
rpm. A rotagdao da bomba ¢ proporcional a vazao massica. Embora simples, esse modo apresenta
menor precisdo no ajuste do ponto de operagdo, pois fica integralmente a cargo do operador.
Para operagdo em regime permanente, foi implementado um controlador do tipo proporcional
integracao derivativo (P&ID) com agdo anti-windup, no qual o operador define um setpoint de
vazao massica, € o sistema ajusta automaticamente a rotagdo da bomba com base na leitura do
medidor massico Coriolis.

No modo de operagdo por pressurizacao, a vazao ¢ induzida por pressurizacao de ar
comprimido no vaso de pressao. Em controle manual, o operador define a abertura da valvula
de controle PCV-1 (0 a 100%, em que 100% a valvula estd totalmente aberta), regulando a
entrada de ar e gerando uma vazao no bocal lateral do vaso de pressdo. Entretanto, esse modo
apresenta alta sensibilidade as propriedades do fluido e as condigdes operacionais, como o nivel
de fluido no vaso de pressao, dificultando a operacao em regime permanente de vazao massica,
pois o operador precisa ajustar continuamente a abertura da valvula.

Para contornar esse desafio, foi implementado um controlador automatico tipo P&ID
com anti-windup, no qual o operador define o setpoint de pressdo manométrica no vaso de
pressao, relacionada a vazao massica. Contudo, a relagdo entre a pressdao no vaso de pressao e
a vazdo massica exige conhecimento prévio da planta, demandando testes prévios para
levantamento de curvas de pressdo por vazdo. Observou-se também que variagdes de
temperatura ambiente superiores a 1°C impacta a resposta do sistema, devido a relagdo entre
perda de carga e as propriedades da emulsao.

Diante disso, foi desenvolvido um controlador mais robusto tipo P&ID com anti-windup
em cascata. Nesse, define-se uma vazao massica, e o controlador ajusta a abertura da vélvula
de controle para atingir uma pressdo no vaso de pressao suficiente para atingir a vazao massica
desejada. Essa estratégia aumentou a robustez do controlador, resultando em maior estabilidade
na operagao em regime permanente.

A Tabela 4 apresenta as instrumentagdes utilizadas no Circuito de Escoamento de
Emulsdes, com seus respectivos modelos, faixas de medi¢ao e precisao. Os instrumentos
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operam com tensdo de alimentacdo de 24 Vcc. Os protocolos de comunicacdo utilizados sdo:
analdgico 4-20 mA para transmissores de pressdo e temperatura, Modbus para o medidor de
vazao massico e inversor de frequéncia, analdgico 4-20 mA para valvula de controle e digital
para as valvulas esfera com atuador eletropneumatico.

Tabela 4 — Instrumentacao da bancada experimental

TAG Fabricante Faixa de medicdo Exatidao
PDT-01 Yokogawa EJA110E 0 — 800 mmca 0,05%
PT-01 Warme WTP.4010 0—10 bar 0,25%
PT-02 Warme WTP.4010 0— 10 bar 0,25%
PIT-01 Yokogawa EJAS30E 0—10 bar 0,05%
PIT-02 Yokogawa EJAS30E 0 — 10 bar 0,05%
PIT-03 Yokogawa EJAS30E 0—10 bar 0,05%
PIT-04 Yokogawa EJAS30E 0 — 10 bar 0,05%
TIT-01 Zurich T420.IH 0 —100°C 0,15%
TIT-02 Zurich T420.IH 0—100°C 0,15%
FIT-01 — On
Metroval 0,2—-3,0m%h 0,20%
Vazao
FIT-01 - p
Metroval 780 — 1000 kg/m*  0,05%
Densidade
PCV-01 Samson 3241 0—100% -
SV-01 GBI ATO075 Aberto/Fechado -
SV-02 Microkits MKN 75512 Aberto/Fechado -

3.4 COLETA E ANALISE DE AMOSTRAS

A ASTM 5002 (2019) define amostragem como conjunto de procedimentos necessarios
para obtencdo de uma aliquota representativa de um fluido confinado em tanques ou sistemas
de tubulagdes, destinada a realizacdo de testes laboratoriais. Nesse contexto, a
representatividade e homogeneidade da amostra sdo requisitos fundamentais para garantir
confiabilidade da amostragem.

Na Etapa 1 da realizagdo dos experimentos, a emulsdo previamente preparada ¢é
armazenada no tanque TQ-1. Com objetivo de verificar a homogeneidade da DTG e da fragao
volumétrica de fase dispersa, sao coletadas amostras em trés posi¢des distintas: superficie, meio
e fundo. Essas amostras sdo analisadas e comparadas por difracao a laser em triplicata e fragao
de 4gua por Karl Fischer.
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A Figura 33 apresenta fotomicrografias das emulsdes na superficie, meio e fundo em
uma batelada de testes. A semelhanga observada na morfologia das imagens e similaridade da
DTG indicam auséncia de separagdo de fases significativa, validando a homogeneidade.

Superficie

Figura 33 — Fotomicrografia da superficie, meio e fundo da emulsdo armazenada no tanque

TQ-1

Em seguida, o tanque TQ-1 ¢ icado por uma talha elétrica, valvulas manuais sdo abertas
para que a emulsdo seja transferida por gravidade para o vaso de pressao (V-1). O periodo entre
o abastecimento completo do vaso de pressao e o teste em vazao ndo excede 30 minutos, sendo
inferior ao tempo caracteristico para separacdo de 10% do volume de 4dgua emulsionada
reportado na literatura (Corona et al., 2023), o que minimiza alteragdes da DTG inicial.

Apds o inicio do escoamento, a coleta de amostras ocorre um (1) minuto apds a
estabilizagdo das varidveis operacionais (pressdo, vazdo massica € massa especifica),
garantindo a renovacdo completa do fluido no experimento. Imediatamente apds a coleta das
amostras, procede-se a analise de DTG por difracdo a laser. Para cada amostra, sdo realizadas
medi¢des de DTG em triplicata, permitindo a identificagdio de erros e avaliacdo de
repetitividade.

Os experimentos sao conduzidos em regime de batelada, sem recirculagdo de fluido. Em
cada teste, uma nova emulsdo ¢ preparada ou homogeneizada, e caracterizada para DTG e
fracdo volumétrica de agua. Portanto, as analises de comportamento da DTG serdao conduzidas
com base na variacao relativa dos diametros de gotas para um mesmo teste entre o amostrador
de emulsdo no final e no inicio do trecho em analise, conforme Eq. (30). Essa equagdo sera
aplicada aos didmetros caracteristicos Dy4 3], D32, Dvso € Dyos.

AD — 100 (Dmida — Dentrada ) (3 0)

entrada

Em que Denirada € 0 didmetro de gotas no extrator no inicio do trecho em analise € Dsaida
¢ o diametro das gotas no extrator localizado no final do trecho em anélise. Valores positivos
do AD indicam aumento do tamanho de gotas, ou seja, predominancia da coalescéncia,
enquanto valores negativos do AD refletem a reducdo do tamanho de gotas, caracterizando
predominancia da quebra de gotas.
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3.5 ENVELHECIMENTO DAS EMULSOES

O envelhecimento de emulsdes ¢ um processo de alteracdo gradual das fungdes e
propriedades fisico-quimicas ao longo do tempo, podendo envolver oxidagdo da fase oleosa,
degradacao do surfactante e modificacdo da estrutura interfacial. Esses processos podem
impactar a estabilidade da emulsao. O envelhecimento das emulsdes pode ser verificado através
da mudanga de suas propriedades e caracteristicas tipicas, como DTG, massa especifica e
viscosidade efetiva.

Neste trabalho, o critério de analise do envelhecimento das emulsdes foi baseado na
capacidade de retornar ao perfil de DTG inicial apds escoamento e reagitagdo da emulsdo
armazenada no tanque inferior TQ-1. Para isto, antes de cada teste no circuito de escoamentos,
foram coletadas amostras de emulsdo no TQ-1 ap6s a homogeneizagao, em diferentes posigoes
do tanque (superficie, meio e fundo). As amostras foram comparadas para garantir uma
amostragem representativa e analisadas quanto ao envelhecimento e segregagdo de gotas.

A integridade da emulsdo foi analisada quanto ao perfil da distribui¢do volumétrica do
tamanho das gotas e através dos didmetros médios caracteristicos Dj4.3], D32}, Dvso € Dyos.

O critério estatistico utilizado para comparacdo entre os didmetros caracteristicos foi o
critério de deteccao de falhas de Chauvenet (Taylor, 1997), que consiste em um teste estatistico
para detecgdo de valores discrepantes. Esse critério foi utilizado para identificagdo e remogao
de dados anomalos de didmetros caracteristicos.

Considerando um espago amostral com N medig¢des, representadas por um valor médio
¥ e um desvio padrao s, calcula-se o quanto cada medicao x; difere do desvio padrdo s, atraveés
do parametro z; conforme Eq. (31). Em seguida, calcula-se a probabilidade P(Z) de cada valor
x; estar distante da média em uma distribuicdo normal padrao. De acordo com o critério de
Chauvenet, para N*P(Z) < 1/2 o valor x; pode ser rejeitado.

X, —X
| 31)
s

Ap0s a aplicagdo do critério de rejeicdo de dados, as DTGs iniciais serdo comparadas

entre si, considerando cada fragdo volumétrica de fase dispersa.

3.6 ESTUDO DA RECICLAGEM DE EMULSOES

O procedimento operacional para realizacdo de testes no circuito de escoamento de
emulsdes envolveu a recirculagdo e reutilizagdo de emulsdes. A recirculagdo refere-se a
realizacdo de dois ou mais experimentos utilizando a mesma emulsdo. A reutilizacdo consiste
na modificacdo da emulsdo por meio da adi¢dao controlada de fase dispersa em uma emulsao
previamente existente, € homogeneizacgao desse fluido por cisalhamento.

Para avaliacdo do impacto da reutiliza¢do da emulsao na DTG, foram conduzidos testes
analiticos com a preparacao de pequenos volumes de emulsado, cerca de 200 mL, e analise das
DTGs para diferentes protocolos de formulacao de emulsdo. Foram definidos trés (3) protocolos
experimentais para preparo de emulsdes, visando analisar o efeito do cisalhamento sucessivo e
do periodo de agitacdo na DTG. Os procedimentos de preparo de emulsao foram: (i) Emulsdes
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novas — EN; (ii) Emulsoes reutilizadas e reagitadas — ER; e (iii) Emulsdes com periodo de
agitacdo variavel — EPV.

Foram preparadas novas amostras de fase d6leo e fase agua, com volumes de 4,5 litros e
2 litros, respectivamente, seguindo o procedimento descrito na Se¢do 3.1. A utilizagdo de um
mesmo inventario de fases oleosa e aquosa no preparo das emulsdes EN, ER e EPV teve como
objetivo minimizar variagdes composicionais e garantir a semelhanga entre as amostras.

As emulsdes dos testes analiticos foram preparadas utilizando o dispersor Ultra Turrax
IKA T25 com haste 18G, operando com a rotagao de 3600 rpm em um periodo de agitacao
controlado, produzindo emulsdes com fracao volumétrica de H>O entre 5% e 25%.

3.6.1 Preparo das emulsoes novas (EN)

As emulsdes novas (EN) foram formuladas diretamente a partir das fases oleo e agua,
submetidas a cisalhamento no dispersor Ultra Turrax T25 com a rotacdo de 3600 rpm por 4
minutos, produzindo 200 mL de emulsdo por amostra. A Tabela 5 apresenta a fracdo de dgua
medida em triplicata para as emulsdes EN, incluindo o valor médio e o desvio padrao das
medigdes. Os limites inferior e superior foram definidos como média + desvio padrio.

Tabela 5 — Fragdo volumétrica de agua das emulsdes novas (EN) para andlise do impacto da
reutilizagdao de emulsao na DTG

Nome da amostra % H>O
A-EN 6,7+0,2
B-EN 12,5+0,3
C-EN 18,5+0,3
D-EN 22,5+0,3

3.6.2 Preparo de emulsoes reutilizadas (ER)

As emulsoes reutilizadas e reagitadas (ER) foram preparadas a partir de uma emulsao
previamente existente, com objetivo de reproduzir a reutilizacdo de emulsdes realizadas no
circuito de escoamentos e avaliar o impacto de reagitagdes sucessivas na DTG. As emulsdes
ER envolvem o reaproveitamento de uma emulsdo existente, adicdo de fase aquosa e agitagao
por cisalhamento no dispersor Turrax T25 a 3600 rpm por 4 minutos.

Em cada etapa, a fracdo volumétrica de dgua foi medida por titulagdo por Karl Fischer
em triplicata imediatamente apds a agitagdo, garantido controle da composi¢do da emulsdo e
permitindo o calculo do volume de fase dispersa necessario para a etapa subsequente.

A formulacdo das emulsdes reutilizadas seguiu um procedimento sequencial de preparo,
divido em 4 etapas, com armazenamento de 200 mL da emulsdo em cada etapa para realizagao
das caracterizagdes das propriedades termofisicas e analise da DTG.

&3



e FEtapa preliminar: preparo da emulsdo com fracao de fase dispersa de 1,5% A/O.

e FEtapa I: preparo da emulsdo A-ER, com fragdo de agua similar a emulsao A-
EN, ou seja, fracdo de agua semelhante a 6,7% A/O utilizando a emulsdo da
etapa preliminar.

e FEtapa 2: preparo da emulsdao B-ER a partir da emulsao A-ER, com fracao de
agua similar a emulsdo B-EN, ou seja, fracdo de dgua semelhante a 12,5% A/O.

e FEtapa 3: preparo da emulsdo C-ER a partir da emulsdo B-ER, com fragdo de
agua similar a emulsdo C-EN, ou seja, fracdo de d4gua semelhante a 18,5% A/O.

e FEtapa 4: preparo da emulsdao D-ER a partir da emulsao C-ER, com fracao de
agua similar a emulsdo D-EN, ou seja, fracdo de 4gua semelhante a 22,5% A/O.

O procedimento sequencial de preparo visa reproduzir o efeito do cisalhamento
sucessivo nas emulsdes ER para avaliar o efeito da reutilizagdo de emulsdo e cisalhamento
sucessivo na DTG de emulsdes, tal como conduzido nos experimentos no circuito de
escoamento de emulsdes.

A Tabela 6 apresenta a fracdo volumétrica de 4gua medida nas emulsdes ER, obtidas
em triplicata.

Tabela 6 — Fracdo volumétrica de agua das emulsdes reutilizadas e reagitadas (ER) para
analise do impacto da reutilizacdo de emulsdo na DTG

Nome da amostra % HxO
A-ER 7,0+0,1
B-ER 12,7+0,2
C-ER 18,8+0,5
D-ER 229+0,5

Comparando os limites superior e inferior das emulsdes reutilizadas - ER (Tabela 6) e
emulsdes novas - EN (Tabela 5), observa-se que os pares apresentam composi¢des
estatisticamente semelhantes: A-EN e A-ER, B-EN e B-ER, C-EN e C-ER, ¢ D-EN ¢ D-ER.

3.6.3 Preparo de emulsdes com periodo de agitacao variavel (EPV)

Na avaliagdo do impacto da reutilizacdo de emulsdes na DTG, surgem também o efeito
do periodo de agitacao, pois o periodo de agitacao total das emulsdes ER sdo: 4 minutos para a
A-ER, 8 minutos para a B-ER, 12 minutos para a C-ER e 16 minutos para a D-ER.

Para avaliacdo do efeito do periodo de agitacdo na DTG, foram preparadas quatro (4)
amostras de emulsdo com periodo de agitagcdo variavel (EPV), com objetivo de interpretar as
mudangas da DTG nas emulsdes ER se sdo resultantes das reagitagdes sucessivas ou do periodo
total de cisalhamento de cada emulsdo no dispersor.

O preparo das emulsdes EPV foi feito a partir da agitagdo mecénica no dispersor Ultra
Turrax T25 na rotagdo de 3600 rpm, usando os seguintes tempos de agitacao:
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e A-EPV: 4 minutos de agitacao;
e B-EPV: 8 minutos de agitacao;
e C-EPV: 12 minutos de agitacdo;
e D-EPV: 16 minutos de agitagdo.

A Tabela 7 apresenta a fragao volumétrica de agua medida em triplicata para as
emulsdes EPV.

Tabela 7 - Fragdo volumétrica de agua das emulsdes com periodo de agitacao variavel (EPV)
para analise do impacto da reutilizacao de emulsdo na DTG

Nome da amostra % H20
A-EPV 82+0,1
B-EPV 14,3+0,3
C-EPV 20,8+ 0,2
D-EPV 26,0+ 0,7

As emulsdes EPV apresentam fracdo volumétrica de 4gua levemente superior as
emulsoes EN e ER. Entretanto, as fracdes volumétricas de fase dispersa contemplam a faixa
entre 5% e 25% de H»O, o que ¢ suficiente para realizacdo de estudos analiticos sobre a
reutilizagdo de emulsdes com foco na DTG.

3.7 AVALIACAO DE CORRELACOES LINEARES ENTRE DIAMETROS
CARACTERISTICOS

Correlagdo ¢ uma medida do grau da relagdo existente entre duas ou mais varidveis
aleatorias. Sendo X e Y variaveis aleatorias, caso X e Y forem correlacionados, entdo as
realizagdes de X podem ser usadas para predizer as realizagdes de Y.

O coeficiente de correlacdo de Pearson ryy quantifica a relacdo linear entre duas
variaveis e ¢ descrito pela razdo entre a covariancia de X e Y e o produto dos desvios padrao
das variaveis. Para amostras, a covariancia ¢ calculada através da (32).

_ cov(X,Y)

SxSy

rX,Y

> (X, - X))
er - — 2 — 2
- Yoo

Em que cov(X, Y) € a covariincia entre as varidveis X e Y, e sx € 5, s3o o desvio padrao
amostral das variaveis aleatorias X e Y.

(32)

O coeficiente de correlagao de Pearson ¢ uma grandeza adimensional que pode ser usada
para comparar relagdes lineares entre pares de varidveis em diferentes unidades. O coeficiente
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de correlagdo de Pearson ¢ limitado ao intervalo [-1, 1], sendo interpretado da seguinte forma:
(1) rxy=1 indica correlagdo linear perfeita e direta; (ii) rx,y = 0 indica auséncia de dependéncia
linear; e (iii) rxy = -1 indica correlacdo linear perfeita e inversa.

A interpretacdo usual do coeficiente de correlagdo de Pearson ¢ apresentada na Tabela

Tabela 8 — Interpretacao coeficiente de correlagao de Pearson

Valor do coeficiente Interpretagdo
09<rxy <1//-1<rxy<-09 Correlacao muito forte
0,7<rxr<0,9//-09<rxy<-0,7 Correlacao forte
0,5<rxr<0,7//-0.7<rxy<-0,5 Correla¢ao moderada
03<rxr<0,5//-0.5<rxy<-0,3 Correlacao fraca

rxy=0 Sem correlagao

E importante destacar que correlagdo nio implica em causalidade. Ou seja, a existéncia
de correlagdo significa que ha semelhancgas na distribuigao estatistica das variaveis. Além disso,
o coeficiente de correlagdo de Pearson descreve apenas a dependéncia linear, sendo importante
também analisar a dispersdo dos dados para identificar possiveis relagcdes nao lineares.

Neste trabalho, foi feita a avaliagdo de correlagdes lineares entre os diametros
caracteristicos Dy 3], D321, Dvso, Dvos € Dygo utilizando o coeficiente de correlacdo de Pearson
e graficos de dispersdo. Essa andlise foi realizada para verificar se as diferentes métricas de
diametros caracteristicos sdo relacionadas, considerando que as DTGs podem ser
monodispersas ou polidispersas.
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4 RESULTADOS E DISCUSSOES

Este capitulo apresenta os resultados e discussdes da investigagao dos mecanismos de
quebra e coalescéncia de gotas em emulsdes agua-em-oleo em escoamento vertical ascendente
e escoamento horizontal, a partir da analise da evolucdo da distribui¢do do tamanho de gotas.
A metodologia contempla ensaios analiticos, para caracterizagdo dos fluidos e analise da DTG,
e experimentos em escala piloto no circuito de escoamento de emulsoes.

4.1 CARACTERIZACAO DAS PROPRIEDADES TERMOFISICAS DE EMULSOES

Apbs o preparo das fases oleosa e aquosa, foi realizada a caracterizagdo de propriedades
termofisicas de interesse desses fluidos. As propriedades avaliadas foram: tensdo interfacial,
massa especifica e reologia para determinagao da viscosidade.

A tensdo interfacial entre fase oleosa e fase aquosa foi de 4,5 = 0,1 mN/m, obtida a partir
de medic¢des em triplicata. A Figura 34 apresenta uma imagem da gota de 6leo imersa na fase
aquosa, obtida no tensidmetro utilizando o método da gota pendente.

Surface Tension [mN/m] = 4.50
Drop Volume [JL] = 1.48

Syringe Tch"p: [*C)=20

Figura 34 — Gota da fase 6leo imersa em fase dgua no teste de tensdo interfacial

A Figura 35 apresenta a variacdo da massa especifica das fases oleo e agua na faixa de
temperaturas entre 20°C e 50°C, totalizando 16 pontos experimentais. As medi¢des foram
realizadas no analisador DSA5000M. Para cada temperatura, a diferenca entre as massas
especificas das fases dgua e dleo variou entre 150 kg/m? (a 20°C) e 157 kg/m? (a 50°C).

Para a fase 6leo, o decaimento da massa especifica foi de 0,625 kg/m? por 1°C. Para a
fase agua, também houve reducdo da massa especifica com aumento de temperatura, com
decréscimo de 0,325 kg/m? por 1°C. Esses resultados indicam maior sensibilidade térmica da
massa especifica para fase oleosa em comparacao a fase aquosa.
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Figura 35 - Massa especifica da fase dleo e fase agua

A Figura 36 e Figura 37 apresentam as curvas de viscosidade e curvas de fluxo para as
fases aquosa e oleosa, respectivamente, em taxas de deformacio de até 3000 s™.
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Figura 37 — Caracterizagao reolédgica da fase oleosa
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Os dados da curva de fluxo foram processados para determinagdo dos indices de
consisténcia k e indice de fluidez n, conforme Eq. (22). Os parametros reoldgicos estdo
apresentados na Tabela 9.

Tabela 9 — Caracterizagdo reologica fase 6leo e fase agua

Fase Temperatura ~ Viscosidade  Indice de fluidez Indice de consisténcia

[°C] u [Pa.s] n k
) 25 0,0010 0,989 0,001
Agua
35 0,0008 0,977 0,001
, 25 0,1219 1,006 0,118
Oleo
35 0,0755 0,960 0,103

Avaliando o indice de fluidez para as fases analisadas, os valores de 7 sdo entre 0,98 ¢
0,99 para fase agua e entre 0,96 e 1,00 para fase 6leo. Tais valores indicam comportamento de
fluido newtoniano para as fases oleosa e aquosa nas temperaturas de 25°C e 35°C, ou seja, a
viscosidade ¢ independente da taxa de deformagdo nas condi¢des avaliadas.

Para a fase aquosa, o indice de consisténcia ¢ 0,001. Para a fase oleosa, o indice de
consisténcia sdo entre 0,103 e 0,118, ou seja, duas (2) ordens de grandeza superior ao indice k
da fase aquosa. Esses resultados refletem a viscosidade dindmica, que para a fase agua ¢ 0,0010
Pa.s a 25°C ¢ 0,0008 Pa.s a 35°C e para a fase 6leo ¢ 0,1219 Pa.s a 25°C e 0,0755 Pa.s a 35°C.

Para caracterizacdo de cada emulsao formulada, foram coletadas trés (3) amostras de
fluido para analise da massa especifica e viscosidade, nas mesmas condigdes utilizadas para
caracterizar as fases oleosa e aquosa. Essa abordagem permite avaliar a influéncia da fragao
volumétrica de fase dispersa nas propriedades termofisicas das emulsoes.

A Figura 38 apresenta a massa especifica de emulsdes com fragdes volumétricas entre
7% e 20% (v/v) de H>O em temperaturas entre 20°C e 36°C, com incremento de 2°C. Observa-
se que a faixa de temperatura adotada para caracterizacdo da massa especifica das emulsoes ¢
mais restrita que aquela utilizada para as fases oleosa e aquosa (20°C a 50°C). Essa limitagao
da temperatura ocorreu por alertas de medicao no analisador DSA5000M associado a presenca
de gotas. Esse aviso ocorreu nas temperaturas superiores a 36°C, especialmente para a fragdes
volumétrica de 15% e 20% H>O. Acredita-se que temperaturas acima de 36°C aceleram o
processo de separagdo de fases, uma vez que a metodologia de formulagdo de emulsdes foi
avaliada até 35°C, conforme descrito por Corona et al. (2024).

Para cada fracdo volumétrica de dgua, observa-se redu¢do da massa especifica com o
aumento da temperatura. Em contrapartida, a massa especifica aumenta a fragdo volumétrica
de agua, sendo a emulsdo com 7% (v/v) H2O apresentando valores mais baixos de massa
especifica e a emulsdo com 20% (v/v) H>O apresentando os valores mais elevados de massa
especifica. Esses comportamentos foram observados na faixa de temperatura em analise, entre
20°C e 36°C.

89



900
6'? A ... A
= | e A
~ 890 | ‘ ........ ‘ ........
o0 O---_ A
2 D“'D‘“-D--- A g A | P T HO
< i U @ 10% Hy0
E 80 e B0 o 15% 1o
E | e ®ay A& 20% H,0
= 0 Sreealg ...
; 870 + | ST ... > ... o -
[ [ .
= | P | T

860 F >-

20 22 24 26 28 30 32 34 36

Temperatura [C]

Figura 38 - Massa especifica das emulsdes

Segundo Wallis (2020), a massa especifica de uma mistura homogénea pode ser
expressa como uma fung¢ido das massas especificas de cada fase, ponderadas por suas respectivas
fragdes volumétricas, conforme a Eq. (33).

Prcae = P2+ p,(1—0) (33)

Em que p,, .. [kg/m’] € a massa especifica estimada, p, [kg/m’] e p, [kg/m’] sdo a
massa especifica da fase aquosa e oleosa, respectivamente, e ¢ [%] ¢ a fracdo volumétrica de
agua.

Com base nos dados de massa especifica obtidos no DSA5000M para as fases oleosa e
aquosa, a massa especifica da emulsdo foi estimada utilizando a Eq. (33) e comparadas com os
dados experimentais de massa especifica da emulsio - p, , apresentados na Figura 38. O erro

da previsao do modelo foi calculado através da Eq. (34).

_ pm,calc - pexp
pexp

Ap (34)

Os resultados da previsdao da massa especifica pelo modelo homogéneo e erro do modelo
sao apresentados na Figura 39. Os resultados do modelo homogéneo seguem o comportamento
observado nas medigdes da massa especifica das emulsdes. Em relagdo aos erros do modelo, os
resultados da Figura 39 b) mostram baixa sensibilidade do erro a temperatura na faixa avaliada
(20 a 36°C). A aplicagdo do modelo para a massa especifica da emulsdo com 15% A/O
apresentou os menores erros, entre 0,70% e 0,75%, enquanto a aplicagdo do modelo para
emulsdo com 7% A/O apresentou os maiores desvios, entre 1,40% e 1,45%. Esses resultados
indicam que o modelo homogéneo ¢ capaz de prever a massa especifica da emulsdo com boa
precisdo na faixa de temperatura investigada, com erros menores que 1,5%.
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A Figura 40(a) apresenta curvas de viscosidade das emulsdes na temperatura de 25°C,
compreendendo taxas de cisalhamento entre 100 e 3000 s™'. Observa-se que a viscosidade das
emulsdes aumenta com a elevacao da fragdo volumétrica de d4gua, de modo que a emulsdo com
7% H>0 ¢ a de menor viscosidade (0,141 Pa.s) e a emulsdo com 20% H>O ¢ a de maior
viscosidade (0,180 Pa.s).

As curvas de viscosidade das emulsdes na temperatura de 35°C sdo apresentadas na
Figura 40(b), também em taxas de cisalhamento entre 100 e 3000 [1/s]. Tal como observado a
25°C, quanto maior a fragdo volumétrica de fase dispersa maior a viscosidade das emulsdes.
Em relagdo ao efeito da temperatura, as viscosidades a 35°C sdo menores do que em 25°C,
refletindo o efeito da temperatura na reducao da viscosidade. A emulsdao com 7% H>O apresenta
a menor viscosidade (0,080 Pa.s), enquanto a emulsdao com 20% H>O apresenta a maior
viscosidade (0,110 Pa.s).
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Figura 40 - Curva de viscosidade das emulsdes



Os resultados do comportamento da viscosidade das emulsdes com a variagdo da fragao
volumétrica de fase dispersa estdo de acordo com a literatura (Ariffin; Yahya; Husin, 2016;
Choudhary et al., 2026), em que o aumento da fragdo volumétrica promove o aumento da
viscosidade aparente ou dindmica. Choudhary (2026) explica que a presenca de maior
quantidade de gotas e de gotas com pequeno tamanho resultam em maior area interfacial e
interagdes entre gotas.

As curvas de fluxo das emulsdes nas temperaturas de 25°C e 35°C sdo apresentadas na
Figura 41. Verifica-se que a tensdo de cisalhamento aumenta linearmente com a fragdo
volumétrica de 4agua. As curvas de fluxo foram processadas matematicamente para
determinagdo do indice de consisténcia k, indice de fluidez n e viscosidade dinamica p das
emulsdes, cujos resultados sdo apresentados na Tabela 10.
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Figura 41 — Curvas de fluxo das emulsoes

Tabela 10 — Caracterizacao reoldgica das emulsoes

Temperatura Viscosidade dindmica Indice de fluidez Indice de consisténcia

P20 ey u [Pa.s] n k
25 0.141 1.002 0.145
7 35 0,080 0.942 0.126
0 25 0,155 1,007 0,160
35 0,095 0,058 0.132
N 25 0,174 0,998 0,180
35 0,104 0,985 0.122
N 25 0,180 1,007 0,184
35 0,110 0,958 0,156
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O indice de fluidez n ¢ um pardmetro importante para a classificagdo reologica do fluido,
em que n = 1 indica comportamento de fluido newtoniano, n < 1 comportamento de fluido
pseudoplastico e n > 1 comportamento de fluido dilatante. Na temperatura de 25°C, o indice de
fluidez variou entre 0,998 ¢ 1,007. Em 35°C, o indice de fluidez variou entre 0,942 e 0,985.
Assim, com 7 proximo de 1, as emulsdes podem ser consideradas como fluidos newtonianos
para fins das andlises deste trabalho.

O indice de consisténcia k é diretamente relacionado a viscosidade dindmica, sendo este
superior em 25°C do que em 35°C, tal como observado para as fases 6leo e fase 4gua. Observa-
se também aumento do indice de consisténcia com incremento da fracao volumétrica da fase
agua, o que € consistente com o aumento da viscosidade com a fragdo volumétrica de agua.

A Tabela 10 também apresenta a viscosidade dindmica p das emulsdes nas temperaturas
de 25°C e 35°C, em que se verifica o aumento da viscosidade com aumento da fragdo
volumétrica de fase dispersa.

A previsdo da viscosidade de fluidos multifasicos ¢ essencial para calculo de numeros
adimensionais como Re, Ca e We, estimativa do gradiente de pressdo e uso na modelagem
mecanicista e numérica do escoamento. Nesse contexto, diversos modelos foram propostos na
literatura para descrever o comportamento da viscosidade de dispersoes liquido-liquido
homogéneas. Foram selecionados quatro (4) modelos em destaque na literatura para avaliacao
da performance de predi¢do da viscosidade dindmica das emulsdes.

O modelo de Einstein (1906) - peai,7 € aplicavel a sistemas diluidos com baixa fracao
de fase dispersa (¢ <0,02). O modelo de Taylor (1932) - pca,2 foi desenvolvido para a partir
do modelo de Einstein, incorporando efeitos de circulagdo interna causado por tensdes
tangenciais na interface da gota. O modelo de Brinkman (1952) - pear,3 também ¢ derivado da
formulacao de Einstein, e aplicavel em concentragdes moderadas da fase dispersa. Por fim, o
modelo de Thomas (1965) ¢ uma correlacao empirica para viscosidade obtida a partir de extensa
base de dados experimentais para particulas esféricas. A equagao de cada modelo ¢ apresentada
na no sistema de equagdes (35), e os resultados da aplicacdo dos modelos sdo apresentados na
Figura 42.

Iucalc,l = /lc (1 + 2’ 5(0)

0,44, +
/ucalc,Z = ,Llc 1+ 2’ 5(p( ﬂ ’Ud j
/Llc +/’ld (35)

/ucalc,S = luc (1 - §0)72’5
Hees = 1.1+ 2,50 +10,05¢0” +0,00273¢'*")

Utilizando a viscosidade dindmica das fases oleosa e aquosa e a fragdo volumétrica de
fase dispersa, foram feitas estimativas da viscosidade da emulsdo pelos modelos da Eq. (35).
Os modelos foram comparados com os dados experimentais de viscosidade das emulsdes - £,

apresentados na Tabela 10. O erro da previsdao do modelo de viscosidade foi calculado através

da Eq. (36).

— lum,calc - luexp
/uexp

Au (36)
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Os resultados da aplicagdo dos modelos de previsdo da viscosidade de emulsdes
mostram que todos os modelos capturam o aumento da viscosidade com incremento da fragdo
volumétrica de fase dispersa, tanto a 25°C quanto a 35°C. Entretanto, a capacidade preditiva
dos modelos em relagdo aos dados experimentais de viscosidade dindmica obtidos no redmetro
varia significantemente, evidenciando a importancia da caracterizagdo reologica das emulsdes
para selecdo do modelo mais adequado. De modo geral, o modelo de Einstein (1906) apresentou
melhor concordancia com os dados experimentais e menor sensibilidade a fracdo volumétrica
de 4gua. Em contrapartida, os demais modelos apresentaram desvios maiores e relacionados
com a fragdo volumétrica de fase dispersa, com erros de previsao maiores para emulsdes com
maior teor de agua.
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Figura 42 - Analise de modelos de previsao da viscosidade dindmica de emulsdes

Em relagdo ao erro dos modelos avaliados, o modelo de Einstein (1906) foi o que
apresentou a melhor concordancia com os dados experimentais, com desvios entre -3,7% e
1,7% a 25°C e entre -0,7% e 10,9% a 35°C. Por sua vez, o modelo de Taylor foi o Uinico que
subestimou a viscosidade em todas as condi¢des avaliadas, com desvios entre -18,6% e -7,4%
a 25°C e entre -17,4% e -1,1% a 35°C. Em contrapartida, o modelo de Brinkman (1952)
superestimou a viscosidade das emulsdes, com desvios entre 3,7% e 18,3% a 25°C e entre 3,4%
e 19,9% a 35°C. O modelo de Thomas (1965) apresentou os maiores desvios da previsao da
viscosidade, com erros de previsao entre 6,6% e 33,9% a 25°C e entre 8,5% e 35,7% a 35°C.
Observa-se aumento dos desvios com a fracdo volumétrica de 4gua para os modelos de Taylor
(1932), Brinkman (1953) e Thomas (1965).

Uma vez que tanto a fase 6leo quanto as emulsdes se comportam como fluido
newtoniano, foram feitos ensaios para avaliar o comportamento da viscosidade em fun¢do da
temperatura. Para isso, o redbmetro foi mantido na taxa de cisalhamento constante de 500 s,
representando taxa de cisalhamento tipica dos testes no circuito de escoamento de emulsdes, e
o redometro foi programado para fazer uma varredura de temperatura na célula de medicao entre
20°C e 35°C. Os resultados sdo das medi¢des apresentados na Figura 43(a), e apontam que a
viscosidade segue a Lei de Arrhenius, conforme a Eq. (23). Ou seja, ha redugdo da viscosidade
com o aumento da temperatura, e o decaimento da viscosidade segue uma fungao exponencial
em temperaturas entre 23°C e 35°C.
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Tal como observado nas curvas de fluxo, a viscosidade do fluido aumenta com
acréscimo da fragdo volumétrica de agua na emulsdo, sendo a fase 6leo o fluido de menor
viscosidade e a emulsdo com 22,9% H>O o fluido de maior viscosidade. Para as demais
emulsdes, quanto maior a fracdo volumétrica de fase dispersa maior a viscosidade das emulsoes.

Em relagdo a adaptacdo a Lei de Arrhenius, que prevé uma redugdo exponencial da
viscosidade com a temperatura, as medicdes realizadas sdo aderentes com o comportamento
previsto, principalmente nas temperaturas entre 23°C e 35°C. Para demonstrar a
compatibilidade com a Lei de Arrhenius, o comportamento dos dados de 1/Tx e In(x) foram

analisados. A Figura 43(b) apresenta graficamente os resultados, em que se pode observar a
linearidade dos dados, o que reforgam as medi¢des sao coerentes com a Lei de Arrhenius. As
curvas dos fluidos sdo praticamente paralelas, o que indica que tanto a fase 6leo quanto as
emulsdes respondem de maneira semelhante a variacdo da temperatura. Os coeficientes de
determinagdo dessas curvas variam entre 0,982 e 0,989, demonstrando que o modelo de
Arrhenius descreve adequadamente a influéncia da temperatura na viscosidade das emulsdes
nas condig¢oes avaliadas.
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Figura 43 — Viscosidade dindmica em funcdo da temperatura (Taxa de cisalhamento 500 s™!)

42 IMPACTO DA RECICLAGEM DE EMULSOES NA DTG

A metodologia de testes empregada nesta tese envolveu a reciclagem das emulsdes, a
partir da recirculacdo e reutilizacdo das emulsdes na bancada de testes em experimentos por
bateladas. A recirculagdo consiste na utilizacdo da mesma emulsdo em multiplos experimentos,
sem alteragdo de sua composi¢cdo. A reutilizacdo ¢ definida como modificacdo da fragdo
volumétrica de fase dispersa da emulsdo por adigdo de fase dispersa seguida por agitagdo
mecanica para cisalhamento da emulsao resultante.

Este capitulo dedica-se a estudos analiticos da reciclagem de emulsdes. As analises
foram feitas em triplicata, ou seja, substituindo o inventario de fluidos no difratometro a laser
por trés (3) vezes, em medigdes codificadas como R1, R2 e R3. Para cada amostra, foram
realizadas trés (3) submedicoes.
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4.2.1 Emulsées novas (EN)

A Figura 44 apresenta a DTG das emulsdes novas — EN, produzidas a partir do
cisalhamento entre as fases oleosa e aquosa no dispersor. O eixo das abscissas representa o
diametro das gotas em micrometros - um, em escala logaritmica. O eixo das ordenadas ¢ a
frequéncia volumétrica de gotas. De forma complementar, a Figura 45 apresenta as
distribui¢cdes acumuladas de didmetros, permitindo observar parametros como a mediana da
distribuicao - Dyso € o diametro maximo de gotas dmax.
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Figura 44 - Distribuicdo do tamanho de gotas de emulsdes novas (EN): a) A-EN (6,7% A/O),
b) B-EN (12,5% A/O), ¢) C-EN (18,5% A/O) e d) D-EN (22,5% A/O)

As Figura 44(a) e Figura 45(a) referem-se a emulsdo A-EN, com fracdo de 4gua de 6,7
+ 0,2 % H20. A DTG apresenta comportamento bimodal. O primeiro pico ¢ centrado em 2 um
e o segundo pico entre 10 e 15 um. O Dyso € 3,5 um, ou seja, préximo ao primeiro pico,
indicando predominancia de gotas pequenas na emulsdao A-EN. Os didmetros caracteristicos e
volumétricos das repeti¢des R1, R2 e R3 sdo semelhantes. Os didmetros maximos de gotas
obtidos sao por volta de 30 um, representado pelo diametro volumétrico D,g9. As submedicdes
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R2 e R3 sdo semelhantes e, apesar do pequeno deslocamento da R1 em relagdo as demais
amostras, os diametros caracteristicos em R1, R2 e R3 sdo semelhantes.

Aumentando a fracdo volumétrica de agua para 12,5 = 0,3 % H>0, a Figura 44(b) e
Figura 45(b) apresentam os resultados da DTG e frequéncia acumulada para emulsdes B-EN.
A emulsdo B-EN permanece com formato bimodal, porém com equilibrio entre os picos, ambos
com fracdo volumétrica proxima a 4,4%. O primeiro pico ocorre em 2 um, € o segundo pico
estd em 20 um. Como consequéncia, o Dyso aumentou para 4,6 pm. Isso sugere o inicio de uma
transi¢do de regimes, em que gotas maiores ganham maior contribuicdo volumétrica. As
submedi¢des R1, R2 e R3 sdo praticamente sobrepostas. Os diametros maximos de gotas sao
40 pm.
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Figura 45 - Frequéncia volumétrica acumulada do tamanho de gotas de emulsdes novas (EN):
a) A-EN (7,0% A/O), b) B-EN (12,7% A/O), ¢) C-EN (18,8% A/O) e d) D-EN (22,9% A/O)

Os resultados para emulsdo C-EN, com fracdo volumétrica de dgua de 18,5 = 0,3 %
H>O0, sdo apresentados na Figura 44(c) para DTG e na Figura 45(c) para frequéncia acumulada.
A DTG continua com formato bimodal, mas a emulsdo C-EN marca a predominancia do
segundo pico, representado a maior presenca volumétrica de gotas maiores. O primeiro pico €
mantido em 2 pm, e o segundo pico em 25 um. As sub submedi¢des amostras R1, R2 e R3
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garantem a confiabilidade dos resultados, sendo essas praticamente sobrepostas. A mediana da
distribuicdo — Dyso aumenta para 8,3 pm, € o0 D99 atingem 50 pm.

Para a emulsdao D-EN, composta por 22,5 + 0,3 % H>O, os resultados sdo apresentados
na Figura 44(d) para DTG e na Figura 45(d) para o volume acumulado. A DTG ¢ bimodal com
assimetria mais acentuada no segundo pico, representando a predominancia de gotas maiores.
O primeiro pico segue em 2 um e o segundo pico em 30 pm. A mediana da distribui¢do — Dyso
aumenta para 12,8 um. As submedi¢cdes R1, R2 e R3 sdo praticamente sobrepostas. Os
diametros maximos de gotas, visualizados no grafico da frequéncia acumulada, atingem cerca
de 70 um.

Os resultados da Figura 44 e Figura 45 evidenciam uma evolugdo do tamanho das gotas
de emulsdes A/O com o aumento da fragdo volumétrica de 4gua. Na faixa de fracdo volumétrica
analisada, entre 6,7% e 22,5% de A/O, o aumento da fase dispersa provoca geragdao de gotas
maiores. Todas as DTGs s@o bimodais, com a posi¢do do primeiro pico em 2 um para todas as
emulsdes e deslocamento progressivo do segundo pico para a direita, regido com maiores
diametros de gotas.

Uma vez que gotas pequenas sao mais estaveis, o aumento da fracdo volumétrica de fase
dispersa gera emulsdes com didmetros de gotas maiores, o que pode favorecer a coalescéncia
de gotas nos testes em escoamento.

Para quantificar a inversdo de dominancia observadas nas distribui¢des bimodais,
define-se a Razdo de Dominancia - RD conforme a Eq. (37), como a razdo entre a altura do
segundo pico — /p; € a altura do primeiro pico — /p;, em que altura € a frequéncia volumétrica
da DTG.

h
RD=-1% (37)

Pl
A interpretagdo do RD ¢ definida por:
e RD <1: predominancia de gotas pequenas;
e RD = 1: equilibro;
e RD > ]: predominancia de gotas moderadas ou grandes.
Os resultados da razdo de dominancia sao apresentados na Tabela 11, comprovando o
dominio de gotas pequenas na emulsdo A-EN, equilibrio de gotas pequenas e grossas na B-EN

e dominio de gotas moderadas ou grandes nas emulsdes C-EN e D-EN. Esse resultado reforca
que o aumento da fragdo volumétrica de fase dispersa promove aumento do tamanho das gotas.

Tabela 11 — Estimativa de razao de dominancia das emulsdes novas (EN)

Amostra Pico 1 [%] Pico 2 [%] RD Dominio
A-EN 5,7 3,6 0,63 Gotas pequenas
B-EN 4,4 4,3 0,98 Equilibrio
C-EN 3,8 5,1 1,34 Gotas moderadas ou grandes
D-EN 3,4 5,3 1,56 Gotas moderadas ou grandes
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4.2.2 Emulsoées reutilizadas (ER)

A Figura 46 apresenta a DTG das emulsdes reutilizadas — ER, preparadas a partir da
adi¢ao de um volume de fase dispersa em uma emulsdo previamente existente, e cisalhamento

para mistura das fases. A Figura 47 presenta graficos da frequéncia acumulada de didmetros de
gotas.

Para a emulsdo A-ER (7,0 + 0,1 % H>0), os resultados sdo apresentados na Figura 46(a)
e Figura 47(a). Observa-se que as DTGs sao monodispersas € unimodais, com pico centrado
entre 2 um e 3 um. O Dys50 ¢ 2,6 um e os diametros maximos nao ultrapassam 10 um. As
repeticoes R1, R2 e R3 sdo praticamente sobrepostas.

Aumentando a fracdo volumétrica de dgua para 12,7 + 0,2 % H>O, as Figura 46(b) e
Figura 47(b) apresentam os resultados para emulsdes B-ER. Essas emulsdes apresentam DTG
bimodais com predominéncia do primeiro pico em torno de 2 pm e o segundo pico em 10 pm.
A mediana da distribuicdo — Dyso teve pouca alteragdo: 2,7 pm, enquanto os didmetros maximos
de gotas atingem 17 um. As submedi¢des R1, R2 e R3 sdo praticamente sobrepostas.
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Figura 46 — Distribui¢ao do tamanho de gotas de emulsdes reutilizadas (ER): a) A-ER (7,0%
A/O), b) B-ER (12,7% A/O), c) C-ER (18,8% A/O) e d) D-ER (22,9% A/O)
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Os resultados para emulsdo C-ER, com fra¢do volumétrica de dgua de 18,8 = 0,5 %
H>O0, sdo apresentados na Figura 46(c) para DTG e na Figura 47(c) para frequéncia acumulada.
A DTG também apresenta formato bimodal, com frequéncias volumétricas semelhantes entre
os dois picos, indicando a transi¢do para um regime de maior participacdo de gotas moderadas
ou grandes. O primeiro pico permanece em 2 um e o segundo pico desloca-se para 15 uym. O
Dyso € 4,2 um e os didmetros maximos atingem 30 pm. As submedi¢des R1, R2 e R3 sdo
semelhantes.

Por fim, os resultados de DTG e frequéncia acumulada para emulsdao D-ER (22,9 + 0,5
% H>0), sdo mostrados na Figura 46(d) na Figura 47(d). A DTG mantém-se bimodal, com
predominancia do segundo pico, centrado em 20 pm, representando maior presenca volumétrica
de gotas moderadas e grandes. O primeiro pico mantém-se em 2 um. O Dyso € 10,6 pm e os
diametros maximos de gotas atingem 50 pm. As submedicdes R2 e R3 mantém boa
repetibilidade, apesar do pequeno deslocamento da R1, sem impacto significativo nos didmetros
caracteristicos, vide Tabela 27 no Apéndice 1.
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Os resultados da Figura 46 e Figura 47 evidenciam a evolucdo da distribui¢ao do
tamanho das gotas de emulsdes A/O relacionadas a fracdo volumétrica de fase dispersa. O
aumento da fracdo de 4gua promove transi¢do de DTG dominada por gotas pequenas para DTGs
bimodais com crescente participagdo de gotas moderadas ou grandes. O pico da DTG em 2 pm
permanece constante em todas as DTGs, enquanto o segundo pico surge na emulsdo B-ER e
desloca-se progressivamente para os maiores diametros conforme aumento da concentragdo de
H>0 na emulsdo. Nota-se também a tendéncia de aumento da frequéncia volumétrica do
segundo pico com aumento da fragdo volumétrica de dgua. Ou seja, o aumento da fracdo de
agua altera a morfologia da DTG, que ¢ dominada por gotas pequenas nas fragcdes volumétricas
mais baixas (A-ER) para distribui¢cao bimodal dominada por gotas moderadas ou grandes (D-
ER). Todas as emulsdes apresentaram repetibilidade nas subamostras, validando os resultados
obtidos.

Comparando as emulsdes novas — EN com as emulsdes reutilizadas — ER, observa-se
que as emulsdes ER apresentam menores didmetros caracteristicos, sugerindo que a reciclagem
modifica a DTG, possivelmente devido ao cisalhamento acumulado.

A razdo de dominancia foi calculada usando a Eq. (37) e os resultados sao apresentados
na Tabela 12. Observa-se dominio de gotas pequenas nas emulsdes A-ER e B-ER, transicdo de
gotas pequenas para equilibrio na emulsdo C-ER, e dominio de gotas moderadas ou grandes na
emulsdo D-ER. Exceto para a emulsdo D-ER, o primeiro pico é sempre dominante. A analise
comprova a tendéncia de aumento do tamanho de gotas com aumento da fragao de fase dispersa,
apesar da transi¢do ocorrer de forma mais gradual quando comparada as emulsoes EN.

Tabela 12 - Estimativa de razdo de dominancia das emulsdes reutilizadas (ER)

Amostra Pico 1 [%] Pico 2 [%] RD Dominio
A-ER 8,3 - 0,00 Gotas pequenas
B-ER 7,2 3,3 0,45 Gotas pequenas
C-ER 4,8 4,3 0,90 Gotas pequenas/Equilibrio
D-ER 3,5 5,4 1,54 Gotas moderadas ou grandes

4.2.3 Emulsées com periodo de agitaciao variavel (EPV)

A Figura 48 apresenta a DTG das emulsdes com periodo de agitagdo variavel - EPV,
formuladas com diferentes periodos de cisalhamento no dispersor, e a Figura 49 apresenta
graficos do volume acumulado dos didmetros de gotas. As amostras sao identificadas como: A-
EPV agitada por 4 minutos, B-EPV agitada por 8 minutos, C-EPV agitada por 12 minutos e D-
EPYV agitada por 16 minutos. Observa-se que todas as distribuigdes apresentam comportamento
polidisperso e bimodal.

Uma vez que as amostragens das DTGs foram repetitivas para as emulsoes EN e ER, a
analise das emulsdes EPV contemplam avaliacao da estabilidade das DTGs no periodo de 0 até
60 minutos. Por isso, cada grafico contém quatro curvas, identificadas como P1, P2, P3 ¢ P4,
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correspondentes aos periodos de analise da DTG apds o cisalhamento no dispersor. Entre os
periodos descritos abaixo, ndao ha aplicagdo de cisalhamento adicional para analise da DTG. Os
periodos de cisalhamento analisados foram: (i) P1: imediatamente ap6s o cisalhamento (At =
0); (i1) P2: 20 minutos apds o cisalhamento (Az = 20 min); (iii) P3: 40 minutos apos o
cisalhamento (A¢ = 40 min); e (iv) P4: 60 minutos apos o cisalhamento (Az = 60 min).

A Figura 48(a) e Figura 49(a) correspondem a emulsdo A-EPV, formulada com fragao
volumétrica de 4dgua de 8,0% (v/v) H20. A DTG ¢ bimodal, com primeiro pico em 2,1 um e
segundo pico em 11,7 um. A mediana das distribui¢cdes Dyso € 3,0 um e os didmetros maximos
de gotas sao na ordem de 20 um. As curvas correspondentes aos periodos P1 a P4 sdo
coincidentes, indicando estabilidade temporal na DTG.

= 64 = 64
B S
£4 £4
S S
> >
3 .8
2 2
<§ 2 ‘% 21
£ £
0 T T T 0 T T T
10" 10° 10' 10° 10 10° 10' 10°
Diametro da gota [pum] Diametro da gota [pum]
a) A-EPV (8,0% A/O) b) B-EPV (14,3% A/O)
T6- T6-
B 8
£s S
o o
> >
8 .8
2 2
<§ 24 ‘% 2 1
O T LR | T LA | T T ““4“| T T 0 T AL | T Tt T “““‘; T T
10" 10" 10' 107 10 10° 10' 107
Diametro da gota [pum] Diametro da gota [um]
¢) C-EPV (20,8% A/O) d) D-EPV (26,0% A/O)

Figura 48 - Distribuicao do tamanho de gotas de emulsdes com variagcdo no periodo de
cisalhamento no dispersor (EPV): a) A-EPV (8,3% A/O), b) B-EPV (14,3% A/O), ¢) C-EPV
(20,8% A/O) e d) D-EPV (26,0% A/O)

Para a emulsdao B-EPV, com fragdo volumétrica de fase dispersa de 14,3% (v/v) H20, o
periodo de cisalhamento na formulacdo da emulsdo foi de 8 minutos. Os resultados sdo
apresentados na Figura 48(b) e Figura 49(b). A DTG imediatamente ap6s o cisalhamento,
representada pela curva em P1, apresenta gotas menores em relacao aos P2, P3 e P4, indicando
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crescimento das gotas apds o cisalhamento no dispersor, mas que mantém a estabilidade entre
20 e 60 minutos. Os didmetros caracteristicos aumentam em relagdo a emulsdo A-EPV, com
Dyso=4,0 um e Dyos = 25,4 pum. A DTG mantém-se bimodal, com primeiro pico em 2,1 pm e
o segundo pico em 17,0 um.

100 100 -
o 751 S 75
: :
g g
2 504 3 50
< <
g — Pl g — Pl
= i o = | o
£ B By
------ P4 e P4
O T T T 0 T T T
10" 10° 10" 10° 10" 10° 10' 10°
Diametro da gota [pm] Didmetro da gota [pm]
a) A-EPV (8,0% A/O) b) B-EPV (14,3% A/O)
100 100 -
o 751 < 75
E 2
= =
g
2 50+ % 501
< <
[} [}
5 5
; 25 T § 25 p
O T T T O T T T
10" 10° 10" 10° 10" 10° 10" 10°
Diametro da gota [um] Diametro da gota [pm]
¢) C-EPV (20,8% A/O) d) D-EPV (26,0% A/O)

Figura 49 — Frequéncia volumétrica acumulada do tamanho de gotas de emulsdes com
variagdo no periodo de cisalhamento no dispersor (EPV): a) A-EPV (8,3% A/O), b) B-EPV
(14,3% A/O), c) C-EPV (20,8% A/O) e d) D-EPV (26,0% A/O)

Os resultados para a emulsao C-EPV, com fra¢ao volumétrica de H,O de 20,8% A/O,
sao apresentados na Figura 48(c) e Figura 49(c). Essa emulsao foi formulada com 12 minutos
de cisalhamento. A DTG ¢ bimodal, observando-se aumento da frequéncia volumétrica do
segundo pico proximo a 30 um, representando predominancia de gotas moderadas e grandes.
A curva correspondente ao periodo P1 encontra-se deslocada para esquerda em relacao as DTGs
obtidas nos demais periodos (P2, P3 e P4), as quais sdo praticamente coincidentes. Isso indica
que entre 20 e 60 minutos apds a formulagdo da emulsdo, o fluido mantém o tamanho de gotas
estabilizado. A mediana das distribui¢des Dyso ¢ 10,2 um, e o didmetro méximo de gotas,
representado por Dyos, € 45,2 um.

Os resultados para a emulsdo D-EPV (26% H>0), submetida a cisalhamento no
dispersor por 16 minutos, sdo apresentados na Figura 48(d) e Figura 49(d). As DTGs sao
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polidispersas e bimodais, com D,s5p = 13,6 um e D,95s = 53,2 um, havendo predominancia de
gotas superiores a 10 pm. As DTGs se estabilizam 20 minutos ap6s a formulacdo da emulsao,
semelhante ao observado na emulsdao C-EPV.

A analise da razdo de dominancia das emulsdes EPV ¢ apresentada na Tabela 13, e
indica predominancia de gotas pequenas na emulsdo A-EPV, equilibrio na emulsdo B-EPV e
dominio de gotas moderadas ou grandes nas emulsdes C-EPV e D-EPV. Esse comportamento
¢ consistente com o observado para as emulsdes novas (EN).

Tabela 13 - Estimativa da razdo de dominancia das emulsdes com periodo de agitacao

variavel (EPV)
Amostra Pico 1 [%] Pico 2 [%] RD Dominio
A-EPV 6,2 3,4 0,55 Gotas pequenas
B-EPV 4,6 4.4 0,96 Equilibrio
C-EPV 4,0 4,9 1,22 Gotas moderadas ou grandes
D-EPV 34 4,7 1,38 Gotas moderadas ou grandes

4.2.4 Avaliacdo do método de formulagcio da emulsdo no tamanho das gotas

O Apéndice 1, localizada na pagina 181, apresenta o processamento das DTGs para as
emulsdes EN, ER e EPV, incluindo didmetros caracteristicos, diametros volumétricos ¢
parametros de dispersdo Daey € span, conforme ASTM E799-3 (2015). Foram utilizados os
diametros caracteristicos D43 € Dp32), € os didmetros volumétricos Dyso, Dvos € Dygg. Os
didmetros volumétricos Dyio € Dyoo foram incorporados na tabela, pois sdo utilizados para
calculo do span.

Para as emulsdes codificadas como EN e ER, as tabelas apresentam os resultados dos
diametros caracteristicos em trés subamostras independentes, intituladas R1, R2 e R3, além dos
valores da média e desvio padrdo para cada fragdo volumétrica de agua. No caso das emulsdes
EPV, para sintetizacao, os didmetros caracteristicos sdo apresentados em funcao dos periodos
de andlise da DTG apo6s a formulagao da emulsao, codificados como P1, P2, P3 e P4.

Para ilustrar as diferengas entre os didmetros caracteristicos e parametros de
polidispersdo, a Figura 50 retine graficos com a compara¢do do método de formulacido da
emulsdo, sendo esse emulsdes novas (EN), emulsdes recicladas (ER) e emulsdes com periodo
de agitacao variavel (EPV), em funcao da fragdo volumétrica de H>O, como fase dispersa.

A analise dos diametros caracteristicos e volumétricos das emulsdes novas (EN), cujos
dados estao detalhados na Tabela 26 do Apéndice 1, evidencia o aumento de todos os didmetros
caracteristicos com acréscimo da fragdo volumétrica de H>O na emulsdo. O Dyso foi entre de
3,5 um e 12,8 um; o Dyy 37 entre 7,0 pum e 17,6 um; o Dygs entre 22,3 um e 50,1 um; o D327
entre 2,9 um e 3,6 pm. Em relagdo a variabilidade da DTG, o desvio relativo Dy, variou de 0,7
e 0,9, e os resultados indicam que o aumento da fra¢do de fase dispersa aumenta a variabilidade
da DTG. Por outro lado, o span apresentou tendéncia de redu¢do aumento da fracdo de fase
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dispersa, exceto na fragdo de fase dispersa mais baixa (A-EN), apresentando valores entre 3,2

pm e 4,7 pm.
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Figura 50 - Relacao entre diametros caracteristicos e fragdo volumétrica de d4gua nas emulsoes
EN, ER ¢ EPV

Para as emulsdes reutilizadas (ER), cujo método de formulacdo da emulsdo envolve
reciclagem de fluidos, os dados resultantes da medi¢cdo da DTG sdo apresentados na Tabela 27
do Apéndice 1. Os resultados indicam aumento dos didmetros de gotas com aumento da fragao
de fase dispersa na emulsdo. Entretanto, os didmetros caracteristicos sdo intrinsicamente
menores em relacdo as emulsdes EN, evidenciando que a reutilizacdo e cisalhamento sucessivo
nas emulsdes atuam na reducgdo dos diametros das gotas. Os principais didmetros caracteristicos
apresentaram valores nos seguintes intervalos: Dyso entre 2,6 um e 10,6 um; Dy 3 entre 4,3 um
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e 14,3 pm; Dygs entre 7,0 um e 39,6 um; e Dy3 2 entre 2,2 um e 3,3 um. Em relacdo a
variabilidade da DTG, exceto na fracdo volumétrica mais alta (D-ER), o span apresentou
tendéncia de aumento com aumento da fragao de 4gua na emulsdo, com valores entre 1,8 ¢ 4,4.
O Dyey manteve comportamento aproximadamente linear com a fragcdo volumétrica de H>O,
com valores entre 0,6 € 0,9.

Diante da reducao dos diametros de gota observada nas emulsdes ER em comparagao
as emulsdes EN, torna-se pertinente discutir a contribuicdo dos pardmetros envolvidos no
procedimento de formulagdo da emulsdo nos didmetros caracteristicos. O procedimento de
formulacao das emulsdes ER envolveu reciclagem de emulsdes previamente formuladas, com
a adicao de um volume controlado de fase dispersa, seguido de uma nova etapa de cisalhamento.
Como resultado, as emulsdes ER apresentam periodo de agitacdo mecanica total superior as
emulsoes EN. Quantificando: a emulsao D-ER foi cisalhada por 16 minutos, a C-ER por 12
minutos, a D-ER por 8 minutos de agitagdo, enquanto a A-ER foi cisalhada por 4 minutos.

Nesse contexto, as emulsdes EPV foram formuladas diretamente a partir da fase dgua e
fase 6leo cisalhadas no dispersor Ultra Turrax IKA T25, porém com periodo de agitacdo
equivalente ao periodo de cisalhamento total das emulsdes recicladas - ER. Essa abordagem
permite isolar o efeito do periodo de cisalhamento na DTG, possibilitando a comparacao direta
entre emulsdes submetidas a historicos de agitacdo semelhantes, porém obtidas por
procedimentos de formulacdo distintos.

A Tabela 28 no Apéndice 1 apresenta os dados dos didmetros caracteristicos € 0s
parametros de variabilidade das DTGs das emulsdes EPV. De forma semelhante ao observado
para as emulsoes EN e ER, os didmetros caracteristicos aumentam com o acréscimo da fracao
volumétrica de agua na emulsdo. O D5y ficou entre 3,0 um e 13,6 um; Dy4 3/ entre 5,8 um e
18,5 um; Dy32; entre 2,5 um e 3,7 um; Dyos entre 8,3 um e 53,2 um. Em relacdo a variabilidade
da distribuicao, o span apresentou reducao com aumento da fragdo volumétrica de agua, exceto
para a menor fracdo volumétrica de agua, com valores entre 3,2 e 4,5. Por outro lado, 0 Dyev
manteve comportamento de aumento com a fragdo de agua, com valores entre 0,7 e 0,9.

Destaca-se que o comportamento do span e Dae, sdo semelhantes ao observado para as emulsdes
EN.

Os didmetros caracteristicos evidenciam que tanto o periodo de cisalhamento quanto a
reciclagem da emulsdo atuam na redu¢do do tamanho de gotas. Isso foi observado em todos os
didmetros médios caracteristicos e diametros volumétricos, € pode ser associado ao maior
periodo cisalhamento utilizado nas emulsdes ER e EPV quando comparadas as emulsdes EN.

Os graficos apresentados na Figura 50 consolidam que, independentemente do método
de formulacao da emulsdo, o aumento da fragdo volumétrica de fase dispersa (% H>O) promove
formag¢ao de emulsdes com gotas de didmetros moderados ou grandes. Esse comportamento ¢
observado nas emulsdes EN, ER e EPV, considerando os didmetros caracteristicos Dy 3/, Dy3,2),
Dyso e Dyos.

Ao comparar os diferentes métodos de formulagdo da emulsdo, as emulsdes EN
apresentam os maiores diametros caracteristicos, enquanto as emulsdes ER os exibem os
menores didmetros caracteristicos. As emulsdes EPV apresentam tamanhos de gota
intermediario, aproximando-se mais do comportamento das emulsdes EN. Isso indica que,
embora o periodo de cisalhamento seja um fator relevante na DTG, a reutilizagdo e
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cisalhamentos sucessivos nas emulsdes também exercem um papel importante no tamanho das
gotas.

Em relagdo aos parametros de polidispersdo da DTG, os resultados da Figura 50
mostram que span € Dge, no geral sdo menores nas emulsdes recicladas (ER) quando
comparados com as emulsdes novas (EN) e emulsdes com periodo de agitagio variavel (EPV),
refletindo que o reaproveitamento das emulsdes reduz os tamanhos de gotas, resultando em
emulsdes com menor polidispersdo. O Dgey apresenta tendéncia de aumento com a fragdo de
agua, particularmente nas emulsdes codificadas como A, B e C. Nas emulsdes EN e EPV, o
Dg.y manteve-se constante nas amostras C e D, ja nas emulsdes ER o Dy, foi invariavel entre
as amostras B e C, e aumentando na amostra D.

O parametro span ndo apresentou linearidade com a fracdo de H>O, considerando as 4
emulsdes produzidas a partir dos protocolos de preparo EN, ER e EPV. Nas emulsdes EN e
EPV, o span apresentou aumento entre as emulsdes A e B, seguido por reducdo entre as
emulsdes B, C e D. Entretanto, para as emulsdes ER, formuladas a partir de reciclagem de
emulsdes, houve aumento do span entre as amostras A, B e C, seguido pela redugdo do span na
emulsdo D.

A semelhanga no comportamento observado para o span € Dyey entre as emulsdes EN e
EPYV evidencia que, embora o cisalhamento influencie fortemente os diametros caracteristicos,
a dispersao relativa da DTG ¢ pouco sensivel ao periodo de agitacdo, e mais sensivel a fragao
de 4gua e aos fluidos utilizados na formulagao da emulsdo, ou seja, se a emulsao foi formulada
a partir de fluidos monofasicos ou a partir de outra emulsdo previamente existente.

Os resultados indicam que as emulsdes novas (EN), as emulsdes fabricadas a partir de
reciclagem (ER) e as emulsdes fabricadas com periodo de cisalhamento varidvel (EPV) sao
qualitativamente semelhantes em termos de diametros de gotas, com aumento do tamanho das
gotas com aumento da fragdo de fase dispersa na emulsdao. No entanto, as emulsdes EN
apresentam gotas maiores do que nas EPV, e as emulsdes ER sdo as que apresentam os menores
diametros de gotas. Em todas as familias de emulsdes — EN, ER e EPV — o0 aumento da
concentracdo da fase dispersa impactou a distribui¢do do tamanho de gota. Isso pode ser
observado no aumento em todos os didmetros caracteristicos, exceto pelo D,;9 que se mantem
entre 1,1 pme 1,3 um.

Os resultados demonstram que a fragdo volumétrica da fase dispersa ¢ o principal
parametro responsavel nos didmetros caracteristicos das emulsdes, independentemente do
método de formulagdo. No entanto, as diferencas quantitativas observadas entre as emulsdes
EN, ER e EPV evidenciam que o procedimento de formulagdo da emulsdo também ¢ relevante
na DTG. As emulsdes EN, formuladas diretamente a partir das fases 60leo e d4gua e submetidas
a um unico cisalhamento por 4 minutos, apresentam os maiores didmetros caracteristicos. As
emulsdes ER, obtidas por reaproveitamento de emulsdes e reagitagdo, exibem os menores
diametros caracteristicos, resultante do cisalhamento sucessivo sobre uma emulsdo previamente
existente, o que resulta na quebra das gotas da emulsdo prévia. As emulsdes EPV, formuladas
a partir das fases dgua e 6leo, porém com tempos de agitacdo equivalentes ao tempo total de
cisalhamento das emulsdes ER, apresentam comportamento intermedidrio, confirmando que o
periodo de cisalhamento ¢ um fator de influéncia no tamanho das gotas.

Foi realizada uma analise de correlagdo linear entre os didmetros caracteristicos para
cada familia de emulsdes — EN, ER e EPV — por meio do coeficiente de correlagdo de Pearson.
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Os graficos de dispersdo entre os didmetros caracteristicos sdo apresentados no Apéndice 3
(pagina 198), enquanto os valores do coeficiente de correlacdo de Pearson encontram-se
sintetizados na Tabela 14.

Para as emulsdes novas (EN), observa-se correlagdes lineares muito fortes (r > 0,90)
entre os pares de diametros caracteristicos: Dy4 37 € Dyso, D437 € Dyos; Dyso € Dyvos. As correlagdes
envolvendo o diametro médio de Sauter - Dy32 sdo classificadas como moderadas, com
coeficiente de correlagdo de Pearson de 0,73 (com D,9s), 0,76 (com Dy437) € 0,81 (com Dyso).

Tabela 14 — Coeficiente de correlagdo de Pearson das emulsdes EN, ER ¢ EPV

Diametros relacionados Emulsdes EN Emulsdes ER EmulsdesEPV
Dy 3y e Dy3 2 0,76 0,99 0,97
Dyy 37 Dyso 0,98 0,96 0,97
Dyy 37 € Dyos 1,00 0,99 0,99
Dy3 27 € Dyso 0,81 0,95 0,99
Dy3,27€ Dyos 0,73 0,99 0,94
Dyso e Dyos 0,97 0,96 0,94

Para as emulsdes reutilizadas (ER), os coeficientes de correlagdo de Pearson indicam
correlagdes lineares muito fortes entre todos os didmetros caracteristicos, com coeficientes r
entre 0,95 € 0,99. As correlagdes fortes observadas nas emulsdes ER podem ser associadas com
o fato dessas emulsdes apresentarem menores didmetros caracteristicos quando comparadas as
emulsdes EN, consequentemente maior estabilidade e menor polidispersao.

Para as emulsdes formuladas com periodo de agitacdo variavel (EPV), todas os
diametros caracteristicos apresentam correlagdes lineares muito fortes, com coeficiente de
correlagdo de Pearson entre 0,94 ¢ 0,99.

A existéncia de correlagdes fortes, em sua maioria, reforca a existéncia de correlagdes
estatisticas entre os diversos diametros caracteristicos que caracterizam uma distribuicdo de
tamanho de gotas, independentemente do método de formulagdo da emulsdo avaliado neste
trabalho.

43 ANALISE DA EMULSAO PRODUZIDA

Para cada emulsdo produzida, foram realizados diversos experimentos no circuito de
escoamento de emulsdes. A Tabela 15 apresenta a matriz de testes, incluindo a fragdo
volumétrica de dgua medida por Karl Fischer e os grupos adimensionais Weber, Reynolds e
Capilaridade. O cédigo do teste segue o formato Tx_ Wy, em que x € o niimero do teste de 1 a
33 ey ¢ a fracdao volumétrica de agua do teste.

A fragdo volumétrica de dgua foi medida imediatamente apos a homogeneizagao do
fluido no tanque de armazenamento inferior TQ-1. Uma vez definida a concentracao de fase
dispersa alvo do teste, foram aceitas variagdes de até 15% na fracdo de fase aquosa.
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O numero de Weber calculado através da Eq. (27), utilizando o diametro médio
volumétrico Dy4 3 de emulsdes amostradas no tanque de armazenamento inferior (TQ-1 da
Figura 27). A adocao do Dy4 3 € justificada pela sua representatividade de tamanho médio de
gotas em emulsdes com DTG polidispersa.

Tabela 15 — Matriz de teste com didmetros caracteristicos da emulsdo produzida

Codigo do %H,O  Weber Reynolds Capilaridade Didmetros caracteristicos [um]

teste KF Weglgbal Re Capvoo Dy Dy o D.so D5
T1 WO05 4.8 5 228 0,48 9,8 2.9 4,1 37,1
T2 WO05 4.8 6 183 0,61 14,6 3,7 8,5 46,8
T3 WO05 4.8 6 213 0,41 10,9 3,7 8,1 30,0
T4 WO05 4.8 11 212 1,43 22,4 4,3 9,7 97,1
T5 WO05 4.8 2 100 0,55 16,9 4.4 9,1 67,5
T6 W05 5,5 1 79 0,34 16,3 5.3 10,3 57,9
T7 WO05 5,5 3 160 0,54 14,4 39 9,5 493
T8 WO05 5,4 4 150 0,72 15,3 4.3 10,5 51,6
T9 W10 10,0 6 96 1,14 48,6 7,1 26,9 158,3
T10 W10 8,9 4 104 0,75 33,0 6,9 22,6 105,2
T11 W10 8,9 3 111 0,59 26,3 5,4 17,7 89,1
T12 W10 9,6 2 76 0,55 26,7 6,6 18,4 88,3
T13 W10 9.8 5 116 0,90 29,0 6,7 21,0 94,9
T14 W10 9.8 4 101 0,80 28,6 6,7 20,5 91,6
T15 W10 10,0 3 99 0,61 26,2 6,1 19,6 82,2
T16 W10 10,0 2 80 0,54 27,6 5,9 19,0 92,3
T17 W10 10,0 6 156 0,78 27,2 6,3 19,8 86,3
TI8 W10 9,9 5 127 0,82 27,3 6,3 19,7 88,3
T19 W15 14,3 6 86 1,20 54,1 9,7 34,8 165,2
T20 W15 13,6 5 84 0,92 45,6 12,6 343 127.9
T21 W15 14,9 6 96 1,04 394 8,0 29,5 115,5
T22 W15 15,2 5 87 0,89 43,8 9,9 33,5 123,1
T23 W15 13,0 4 90 0,74 38,5 8,5 29,8 109,6
T24 W15 13,0 3 84 0,65 35,0 8,1 26,6 104,7
T25 W15 13,2 4 80 0,82 48,1 10,0 35,0 139,9
T26 W15 13,2 3 87 0,60 36,8 8,5 28,3 107,5
T27 W20 19,7 6 73 0,97 59,7 18,2 53,6 137,2
T28 W20 20,8 10 87 1,53 67,9 14,5 55,2 174,2
T29 W20 20,7 15 122 2,60 71,6 14,6 51,3 202,9
T30 W20 21,2 20 153 1,68 61,1 15,2 50,8 150,9
T31 W20 21,2 6 92 0,89 54,7 11,7 43,1 144,9
T32 W20 20,5 10 100 1,35 57,1 13,0 46,5 147,6
T33 W20 21,0 15 131 1,54 61,2 13,8 50,7 154,6

O numero de Reynolds foi calculado conforme Eq. (4), a partir da vazao massica e massa
especifica medidas pelo medidor de vazao méssico Coriolis (FIT-1), do diametro interno da
tubulacdo e da viscosidade dinamica. Os testes no circuito de escoamento de emulsdes foram
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conduzidos no regime laminar, com nimero de Reynolds entre 70 e 230. O baixo nimero de
Reynolds da bancada pode ser atribuido a dois fatores. Primeiro, tanto a fase oleosa quanto as
emulsdes apresentam viscosidade dindmica consideravel, superior a 100 vezes a viscosidade da
agua, o que aumenta o gradiente de pressao na tubulacdo, principalmente em tubulacdes longas
com L/ D> 600, em que Ly € 0 comprimento total da tubulagdo. Segundo, por questdes
operacionais do laboratério, ha limitagdo da pressdo maxima admissivel na bancada de testes
em 10 bar.

Considerando o regime de escoamento laminar, torna-se relevante analisar o numero de
Capilaridade, que relaciona as tensdes viscosas € as tensdes interfaciais. Para isso, a Eq. (28)
foi utilizada utilizando Dy = D99, € adotando a hipdtese de Grace (1982), na qual a taxa de
cisalhamento G ¢ aproximada como a maxima tensdo de cisalhamento em um escoamento
laminar plenamente desenvolvido, conforme a Eq. (10). Os valores do nimero de Capilaridade
dos testes variam entre 0,34 e 2,60. Comparando com as curvas de capilaridade criticas - Cacir
apresentadas na Figura 13 para razdes de viscosidade na ordem de p =107, caracteristico dos
fluidos que compde as emulsdes analisadas neste trabalho, o Ca dos experimentos estdo abaixo
da curva de Ca.i; para escoamentos de cisalhamento simples, o que implica que estdo em uma
regido que ndo had quebra de gotas por cisalhamento simples. No entanto, para escoamentos
extensionais, os valores de Ca dos experimentos abrangem tanto regides abaixo como acima da
curva de Caci;, indicando que a quebra de gotas € possivel de ocorrer em determinadas
condi¢des locais.

Vale destacar que as curvas classicas de Cacqi; foram obtidas analiticamente em
condig¢des idealizadas e ndo representam integralmente o campo de escoamento em sistema de
tubulagdes reais, especialmente em casos de perfis de velocidades que ndo sdo completamente
desenvolvidos. Nesse caso, os campos de escoamentos sao uma combinagdo entre efeitos de
cisalhamento simples e extensao (Fournanty et al., 2008; Paul; Atiemo-Obeng; Kresta, 2004).
Dessa forma, a aplicacao direta do critério de ruptura por Ca > Cacri apresenta limitagdes, ndo
sendo suficiente para prever a ocorréncia de quebra de gotas em regime laminar no circuito de
testes.

A andlise conjunta dos numeros de Re, We ¢ Ca e os fundamentos de quebra e
coalescéncia de gotas indica que os mecanismos de quebra e coalescéncia podem coexistir nas
condi¢des experimentais investigadas. O regime laminar promove menores taxas de
cisalhamento, mas no caso de trechos em que perturbacdes no escoamento, como acidentes de
linha, desenvolvimento do escoamento e o proprio procedimento de amostragem de fluidos, ¢
possivel atingir regides tanto abaixo quanto acima das curvas tedricas de Cacri.

Por outro lado, em emulsdes ndo diluidas, ou seja, com fragdes volumétricas de fase
dispersa ndo despreziveis nas propriedades termofisicas, as interagdes entre gotas aumentam a
probabilidade de coalescéncia, mesmo em condi¢des nas quais os critérios classicos de ruptura
indicariam quebra de gotas por We > Wecir ou Ca > Cacrir, conforme observado por Silva,
Medronho e Barca (2019) para emulsdes A/O com fragdo de fase dispersa acima de 7,5% (v/v)
H>0. Ou seja, a magnitude da fracdo volumétrica de fase dispersa também ¢ de relevancia nos
processos de quebra e coalescéncia.

A Figura 51 apresenta a DTG inicial das emulsdes, coletadas no tanque de
armazenamento TQ-1. Observa-se que em alguns testes, as curvas de DTG se afastam da
tendéncia das demais, considerando a mesma fracao volumétrica de H,O do teste. Isso pode ser
observado na emulsdo T1 W05 em 5% H:0, a emulsdao T9 W10 em 10% H20, a emulsdao
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T19 WIS para 15% H20 e a emulsdao T27 W20 para 20% H>O. Entretanto, a avaliacdo da
quebra e coalescéncia ndo serd limitada na comparacao qualitativa das DTGs em relagdo ao
formato de graficos, mas também na comparacao quantitativa entre os didmetros caracteristicos
e volumétricos, com aplicagdo de critérios estatisticos para identificagdo e exclusdo de dados
que destoam da tendéncia dos demais.
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Figura 51 — Distribui¢dao de tamanho de gotas inicial das emulsdes, coletadas antes dos
experimentos na bancada de testes

As DTGs iniciais apresentam comportamento bimodal em todas as fragdes volumétricas
analisada, sendo esse efeito mais pronunciado para as fragdes volumétricas de 5% e 10% A/O.
A bimodalidade pode ser atribuida, em partes, a formagcdo de gotas pequenas, também
conhecidas como gotas satélite, a partir das gotas maiores (John et al., 2020) no procedimento
de formulacdo e homogeneizacdo das emulsdes. Nesse contexto, observa-se que o primeiro
pico, centrado em 2 pum, ¢ recorrente em todas as emulsdes produzidas, o que pode representar
as gotas satélites. Adicionalmente, segundo Windhab et al. (2005), o uso de surfactantes na
formulagdo da emulsdo promove redugdo da tensdo interfacial entre as fases aquosa e oleosa,
favorecendo a quebra em gotas de didmetro pequeno, que tendem a apresentar maior
estabilidade, o que explica a polidispersao das DTGs obtidas.
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Os parametros de dispersao da DTG foram calculados conforme norma ASTM E799-3
(2015). A Figura 52 apresenta a evolugdo dos parametros span € Dg.» em funcdo da fragdo
volumétrica de dgua, calculados a partir das DTGs iniciais das emulsdes. O span, definido na
Eq. (25), quantifica a largura da DTG relativa ao Dyso. O Daey, definido na Eq. (26), mensura o
desvio médio dos didmetros de gotas em relagdo ao D,so. Os graficos sdo do tipo violino,
apresentando a distribuicdo estatistica completa dos dados, sendo os pontos cada medig¢ao
individual.

Na analise do span, através da Figura 52(a), indica que o aumento da fragdo de fase
dispersa ¢ associado a formagdo de DTGs com largura mais estreita, ou seja, com menor
polidispersao, o que resulta na reducao do span com aumento da fragdo volumétrica de H>O. A
mediana do span € 3,2 para emulsdes com 5% e 10% H20O, reduzindo para 2,9 com 15% de
H>0 e 2,4 para 20% de H>O.

Os resultados do desvio médio Dy, para as emulsdes iniciais sdo apresentados na Figura
52(b), e mostram aumento do Dg., com a fracdo de H>O. Isso reflete o aumento dos tamanhos
de gota com a fracdo volumétrica de fase dispersa. Nota-se que a dispersdo dos valores de Dyey
reduz com aumento da fragdo volumétrica de H>O, indicando menor polidispersao nas DTGs,
tal como observado no parametro span. A analise combinada do span € Dgev sao
complementares, e sugere que embora o aumento da fragdo volumétrica de fase dispersa
promova o aumento no tamanho médio das gotas, a DTG torna-se mais concentrada, ou seja,
abrangendo faixas mais restritas de tamanhos de gotas.
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Figura 52 - Gréaficos tipo violino para parametros de dispersao das DTGs iniciais

Para estabelecer uma base comparativa de um conjunto de experimentos compostos por
emulsdes estatisticamente semelhantes, torna-se necessario aplicar critérios de detec¢do de
valores discrepantes nos didmetros caracteristicos das emulsdes armazenada no tanque TQ-1.
Essa etapa ¢ fundamental para garantir que as analises subsequentes ndo sejam influenciadas
por amostras ndo representativas do sistema experimental. Para isso, foi adotado o critério de
deteccao de falhas de Chauvenet conforme Taylor (1997).

O critério de Chauvenet foi aplicado aos diametros caracteristicos Dy4 37, Dy3,27, Dvso €
Dygs para as emulsoes fracdo volumétrica de agua de 5%, 10%, 15% e 20% de H>O, com
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tamanho da amostra de 8, 10, 8 e 7, respectivamente. Os valores da média e desvio padrao
utilizados na aplicacao do critério de falha estdo apresentados na Tabela 16.

A aplicagdo do critério de Chauvenet identificou como valores discrepantes os
experimentos T1_WO05 (5% H»0) pelo critério do Dy32 € Dyso, T9 W10 (10% H>O) pelo
critério do Dy4 3 ¢ T27 W20 (20% H>0) pelo critério do Dy3,2;. Logo, dos 33 experimentos da
matriz de teste, 3 foram descartados, resultando em um conjunto de 30 experimentos para as
analises de quebra e coalescéncia de emulsdes em escoamentos vertical ascendente e horizontal.

Tabela 16 — Estatistica descritiva dos didmetros caracteristicos inicial das emulsdes

Diametro A d; Desvio padrao
) % H20 Média P Outliers
caracteristico [nm] [wm]
5 15,1 3.9 _
10 30,1 6,8 T9 W10
Dya3
15 42,7 6,5 -
20 61,9 5,9 -
5 4,1 0,7 T1_WO05
5 10 6,6 0,6 -
2 15 9.5 1.7 .
20 14,4 2,0 T27 W20
5 8,7 2,0 T1_WO05
10 21,2 3,3 -
Dv50
15 31,4 3,3 -
20 50,2 4,1 -
5 54,7 20,7 -
10 104,6 27,0 -
D,os
15 1243 21,8 -
20 158,9 22.5 -

Os resultados de DTG apresentados na Figura 51, Tabela 15 e Tabela 16 indicam que a
reutilizacdo de emulsdes ndo promove alteracdes estatisticamente significativas na DTG e nos
diametros caracteristicos, considerando mesma fracdo volumétrica de fase dispersa. A
homogeneizagdo de emulsdes previamente utilizadas no circuito de testes ¢ capaz de
reestabelecer o perfil da DTG inicial, considerando emulsdes com mesma fragdo volumétrica
de agua. Dessa forma, pode-se afirmar que a reutilizacdo de emulsdes ndo compromete as
propriedades de interesse das emulsdes, em particular a estabilidade, a DTG e caracteristicas
interfaciais associadas ao surfactante.
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Em relagdo ao efeito da concentragao de fase dispersa sobre os didmetros caracteristicos
e volumétricos, os resultados apresentados na Tabela 16 estdo em concordancia com a literatura
sobre emulsdes. Fournanty et al. (2008) realizaram um estudo paramétrico de variaveis
envolvidas na formulacdo de emulsdes, demonstrando que menores fragdes de fase dispersas
estdo associadas a DTGs com gotas menores.

Para ilustrar esse comportamento, a Figura 53 apresenta fotomicrografias de emulsdes
contendo 5% e 20% de H»O, obtidas com ampliagdo de 20x. As amostras foram coletadas no
meio do tanque de armazenamento de emulsdes (TQ-1). Observa-se que a emulsao com 20%
H>O apresentam gotas intrinsicamente maiores em comparagdo com a emulsdo com 5% H»O.
Esse aumento do diametro de gotas com a fragdo volumétrica de fase dispersa também ¢
refletido na DTG caracterizada por difrac¢do a laser. Conforme ilustrado na Figura 54, as curvas
de distribuigdo volumétrica das gotas apresentam deslocamento progressivo para a direita,
regido que compreende didmetros maiores, a medida que a fracdo volumétrica de 4gua aumenta.

"‘,\70 o e 250 O,‘_’ ST AR Bl < < e
a) 5% H>O b) 20% H>O

Figura 53 — Fotomicrografia de emulsdes com 5% (a) e 20% (b) A/O, imagens obtidas
utilizando lente objetiva de 20x
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Figura 54 - Comparacao da DTG de emulsdes coletadas no tanque inferior
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44 CARACTERIZACAO DA BANCADA DE TESTES

Antes da realizagdo dos experimentos com emulsdes, o circuito de testes foi
caracterizado com escoamento monofasico da fase oleosa, com intuito de validar a medicao de
perda de carga a partir do fator de atrito. O procedimento experimental consistiu em bombear
o fluido a partir do vaso de pressdao V-1 até o tanque superior TQ-2, em regime de batelada.

A partir dos dados experimentais, foi calculado o fator de atrito tedrico para regime
laminar conforme Eq. (38) e o fator de atrito experimental através da Eq. (39). Para o fexp, foi
calculada a queda de pressdo entre os sensores PIT-2 e PIT-3, instalados em um trecho
horizontal e com distancia entre as tomadas de pressdao de Ly = 8,68 m.

64

=" 38
Sieo Re (38)
L, p U
AP = L 39
Sexo D o (39)

Em que fox, [-] € o fator de atrito experimental, fi., [-] é o fator de atrito tedrico, Lz [m]
¢ a distancia entre os sensores de pressao, D [m] é o didmetro interno da tubulagdo, pm [kg/m?]
¢ a massa especifica do fluido e U [m/s] é a velocidade média do fluido.

As leituras de temperatura do sensor TIT-2, localizado a jusante do medidor de vazao
Coriolis, foram utilizadas para interpolacdo da viscosidade dinamica da fase oleosa em cada
temperatura média do teste. Para a massa especifica pm, foi considerada a medi¢ao do medidor
de vazao massico Coriolis, uma vez que o Coriolis € calibrado para tanto vazao massica quanto
para massa especifica.

Os resultados do fator de atrito experimental sdo apresentados na Figura 55. Na Figura
55(a), os resultados indicam que o comportamento do fator de atrito experimental apresenta
comportamento semelhante ao fator de atrito tedrico. Em um grafico com eixos na escala
logaritmica, o fator de atrito reduz linearmente com o aumento do nimero de Reynolds.
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experimental e tedrico

Reynolds

Figura 55 — Validagdo da bancada de testes com 6leo mineral
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A Figura 55(b) compara os fatores de atrito tedrico e experimental, observando as
diferengas sistematicas na faixa de -5%. A proximidade dos dados a reta de correlacdo perfeita
y = x indica que o experimento estd validado e que a instrumentacdo apresenta exatidao
adequada para os testes com emulsdo. As diferencas sistemdticas podem ser atribuidas ao
conjunto de instrumentag¢ao utilizado, ou mesmo a variagdes do lote do 6leo mineral utilizado.

A Figura 56 apresenta a comparacdo entre o gradiente de pressdo dP/dz experimental e
teorico para emulsdes A/O com fragdes volumétricas de agua entre 5% e 20%. Cada marcador
corresponde a um teste distinto. Observa-se que os dados experimentais apresentam boa
concordancia com o modelo tedrico, com desvios relativos no gradiente de pressao de até £15%.
Esse valor ¢ superior ao observado no escoamento monofasico da fase 6leo, o que pode ser
atribuido a maior complexidade das emulsdes, aos fendmenos interfaciais das gotas e as
incertezas associadas a viscosidade efetiva do modelo teorico.

o T
T T T - T - T T T

20000 f—y =x - I5F » s%mo 7
----- + 15% . ®  10% H0
17500 F » 5% 1,0 e B 5% 1,0
o 100 HO 10k 20% H,0 >
=07 o e
15000 F = 15% H,0 - >
g 20% H,0 * »
£ 12500 | o i L > |
£ 10000 . o > @ > >
3 3] oy >
~ [Sa] 0OF .
g mor - ",
*
5000 - sk =" u* i
n
2500 .
0 L L L 1 -10} . . . LT
0 5000 10000 15000 20000 0 5000 10000 15000 20000
(dP/dz) ey [Pafm] (AP /dz)exp[Pa/m]
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Figura 56 — Validagao da bancada de testes com emulsdes

Uma vez caracterizado a bancada e validada a partir da anélise do fator de atrito, foi
feita a avaliagdo quanto a modificacdo do tamanho de gota das emulsdes em escoamento.
Conforme fundamentos de quebra de gotas (Grace, 1982; Taylor, 1934), em regime laminar o
numero de Capilaridade ¢ o principal pardmetro adimensional que governa a deformagao e
quebra de gotas. No caso de Ca > 1, as tensdes viscosas superam as tensoes interfaciais e para
Ca < 1 as tensdes interfaciais sdo superiores as tensdes viscosas. Entretanto, a condi¢do de
instabilidade e quebra de gotas ndo depende apenas da comparagdo entre tensoes interfaciais e
viscosas, mas das propriedades do sistema e tipo do escoamento. Usualmente, a literatura utiliza
como critério de quebra de gotas Ca > Cacrir.

Para avaliar a faixa do nimero de Capilaridade compreendida nos experimentos
realizados no circuito de escoamentos, o nimero de Capilaridade foi calculado nos dispositivos
extratores de emulsdo E1, E2, E3 e E4, utilizando dyax = Dyv99 como maior tamanho de gotas na
amostra. Os resultados estdo apresentados na Figura 57 em graficos de numero de Capilaridade
nos dispositivos amostradores de emulsao por didmetro de gotas D,99. De forma geral, quanto
maior a fragdo de agua na emulsdo, maior o valor de Ca. Isso ¢ resultado do aumento do
tamanho maximo de gotas, pois 0 D,99 aumenta com a fracao de fase dispersa na emulsdao. Os
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maiores valores de Ca foram observados nos extratores E1 e E4, atingindo valores entre 0,5

(emulsdo 5% A/O) e 1,3 ( emulsdo 20% A/O).
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Figura 57 - Relagéo entre o numero de Capilaridade € 0 diax = Dyvoo nos dispositivos extratores
de emulsao

A Figura 58(a) analisa a relacdo entre a taxa de cisalhamento G, calculada através da
Eq. (10), e o nimero de Reynolds Re. Observa-se tendéncia de aumento de G com Re para todas
as fracdes volumétricas de fase dispersa. Os experimentos no circuito de escoamento de
emulsdes contemplaram taxa de cisalhamento entre 200 e 700 s! e faixa de nimero de Reynolds
entre 70 e 220. As emulsdes com 5% A/O apresentam as maiores taxas de cisalhamento, e as
emulsdes com 15% e 20% A/O apresentam os menores valores de taxa de cisalhamento.

O aumento na taxa de cisalhamento também resulta em aumento do nimero de
Capilaridade e aumento na taxa de dissipacdo de energia. Assim, quanto maior a taxa de
cisalhamento maior o potencial de quebra de gotas, mesmo em escoamento laminar em que as
tensdes viscosas dominam a deformacgao e ruptura de gotas.

A taxa de dissipagao de energia por unidade de massa & foi calculada conforme a Eq.
(19), e os resultados, apresentados na Figura 58(b), indicam que quanto maior o nimero de
Reynolds maior a taxa de dissipacdo de energia. Os experimentos com emulsdes de 5% H>O
apresentaram maior Reynolds e maior taxa de dissipacao de energia, seguido por emulsdes com
10% H>20 e 15% H>O. Para emulsao com 20% H>O, os testes abrangeram faixa mais ampla de
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numero de Reynolds, por isso ndo foi possivel estabelecer um padrao entre a taxa de dissipacao
de energia e a fragdo volumétrica de fase dispersa.
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Figura 58 - Relacdo entre o nimero de Reynolds, taxa de cisalhamento e taxa de dissipacdo de
energia

4.5 QUEBRA E COALESCENCIA EM ESCOAMENTO VERTICAL ASCENDENTE

Neste trabalho, a avaliacdo da quebra e coalescéncia de gotas foi realizada em dois
trechos distintos no circuito de escoamento de emulsdes. O primeiro corresponde a um trecho
vertical ascendente, que contempla os dispositivos amostradores de emulsdao EXT-1 e EXT-2,
identificados doravante como E1 e E2, respectivamente. O extrator E1 est4 localizado no inicio
do trecho vertical, enquanto o E2 encontra-se posicionado no final do trecho. A posi¢ao dos
extratores na bancada experimental estd apresentada na Figura 27 e Figura 28.

O escoamento vertical ascendente impde simultaneamente efeitos de desenvolvimento
do perfil de velocidades, efeitos gravitacionais e gradientes de velocidade, além da tensdo
interfacial, que podem promover deformagao, quebra ou coalescéncia de gotas, impactando a
evolucao da DTG neste trecho entre os dispositivos amostradores de emulsdo E1 e E2.

Além dos efeitos gravitacionais no escoamento vertical ascendente, um ponto relevante
que diferencia a evolucdo da DTG nos trechos ¢ o tempo de contato entre gotas, pois no
escoamento vertical L,/D = 90 e no escoamento horizontal Lx/D = 435, ou seja, considerando
interacdo entre gotas entre o extrator 1 e 2 e entre os extratores 3 e 4, o tempo de contato entre
gotas no escoamento vertical € inferior ao tempo de contato na tubulagdo horizontal. Conforme
fundamentagdo tedrica, um dos critérios para ocorréncia de coalescéncia ¢ o tempo de contato
entre gotas ser superior ao tempo de drenagem do filme interfacial.

A Figura 59 apresenta os resultados da DTG para emulsdes A/O em escoamento no
circuito de escoamento de emulsdes, sob condi¢do de niimero de Weber global Wegiopa = 6. A
analise contempla emulsdes com fragdes de dgua de 5% (Re = 212, Cag; = 0,24), 10% (Re =
155, Cag; = 0,60), 15% (Re = 95, Cag; = 0,77) e 20% (Re = 92, Cag; = 0,80). Apesar da
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parametriza¢do do teste pelo nimero de Weber aproximadamente constante, ha variagdo do
numero de Reynolds (entre 92 e 212) e nimero de Capilaridade (entre 0,24 ¢ 0,80), decorrente
das mudangas de propriedades termofisicas do fluido com a modifica¢do da fracdo volumétrica
de fase dispersa, sendo as propriedades: massa especifica, viscosidade e diametro médio de
gotas.

Considerando que os experimentos ocorrem em regime laminar, espera-se que a
evolucdo da DTG seja governada por efeitos das tensdes viscosas locais e interagdes entre as
gotas. Dessa forma, o nimero de Capilaridade deve apresentar maior relevancia com a variagao
dos didmetros caracteristicos. Além disso, os resultados da reciclagem de emulsdes do Capitulo
4.2 indica que o tamanho de gotas inicial pode afetar a DTG e, consequentemente, impactar os
processos de quebra e coalescéncia de gotas.

Na Figura 59, cada subfigura apresenta simultaneamente a frequéncia volumétrica da
DTG, representada por linhas continuas com marcadores, e a frequéncia acumulada,
representada como linha tracejada. As curvas na cor preta correspondem as emulsdes coletadas
no extrator 1, localizado no inicio do trecho vertical, enquanto as curvas na cor cinza
representam emulsdes coletadas no extrator 2, ao final do trecho vertical. A comparagao entre
as distribuigoes em El e E2 permite avaliar a evolugdo da DTG em escoamento vertical
ascendente, possibilitando identificar os mecanismos de quebra e coalescéncia.
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Figura 59 - DTG de emulsdes em sistema de tubulacao vertical ascendente, com variacao da
fracdo volumétrica de agua (Wegiopar = 6)

Para a emulsdao com 5% H>0, a DTG apresenta comportamento bimodal em EI e
praticamente unimodal em E2. O D59 reduz de 3,4 um no extrator E1 para 2,8 um no extrator
E2, equivalente a uma reducdo de 21%. Além disso, observa-se o deslocamento da DTG para
a esquerda entre E1 e E2 ao longo do trecho vertical ascendente, indicando a reducdo do
diametro das gotas. O D95 também apresenta reducao, passando de 19,1 um em E1 para 16,7
pm em E2.

Na emulsdo com 10% H20, a DTG passa a apresentar comportamento bimodal tanto em
E1 quanto em E2, com primeiro pico centrado em 2 um e um segundo pico em torno de 10 pm.
A bimodalidade indica coexisténcia de populagdes de gotas pequenas e moderadas,
caracteristica tipica de emulsdes polidispersas e metaestaveis. O segundo pico da distribui¢ao
apresenta maior contribuigdo volumétrica, conforme evidenciado na curva de frequéncia
acumulada. O Dyso reduz de 8,3 pum no extrator E1 para 6,4 um no extrator E2, equivalente a
uma redu¢do de 23%, indicando quebra de gotas. O D,gs reduz de 46 pm no extrator E1 para
39,3 no extrator E2, indicando quebra de gotas e reducdo de 14% no valor de D,¢s. A redugdo
dos diametros caracteristicos e deslocamento da DTG para regido de menores diametros sugere
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predominancia dos mecanismos de quebra de gotas no trecho vertical ascendente para emulsao
A/O com 10% H>O.

A emulsdao com 15% de H,O também apresenta comportamento bimodal, com o
primeiro pico em 2 um e o segundo pico em 20 um. A frequéncia volumétrica associada ao
segundo pico ¢ superior ao observado para emulsdo com 10% H»>O, indicando aumento no
tamanho das gotas associadas ao aumento da fracdo volumétrica. O D59 reduz 28%, passando
de 12,7 pum em EI para 9,1 pm em E2. O D,¢s5 reduziu 24%, diminuindo de 62,6 pm em EI
para47,3 um em E2. A DTG em EI est4 mais a direita que em E2, refor¢cando a predominancia
da quebra de gotas no trecho vertical ascendente para emulsao A/O com 15% H>O.

Por fim, para a emulsdo com 20% H>O, as DTGs em El e E2 sdo praticamente
sobrepostas. As distribui¢des sdo assimétricas, com predominincia de gotas por volta de 20
pum. Em E1, 0 Dysp € 21,3 pm e em E2 20,5 um, indicando uma pequena redu¢do no tamanho
das gotas na ordem de 3%. O D95 reduziu 14%, partindo de 102,9 pm em E1 para 88,4 um em
E2. A semelhanca entre o formato da DTG em El e E2 e semelhanga entre os diametros
caracteristicos indicam uma discreta reducdo no tamanho das gotas, tipico da quebra de gotas.

De forma geral, as DTG em El1 e E2 apresentam comportamento semelhante. As
observagdes visuais das DTGs para emulsdes com fragcdo de fase dispersa entre 5% e 15% (v/v)
H>O indicam a quebra de gotas como fendmeno preponderante. Para a emulsdo com 20% (v/v)
H>0, a interpretagdo dos processos de quebra e coalescéncia de gotas baseada apenas em
observag¢ao visual ¢ limitada, pois as distribui¢cdes em E1 e em E2 sdo praticamente sobrepostas.
No entanto, a andlise conjunta com os didmetros caracteristicos D50 € Dygs confirma o
predominio da quebra de gotas no trecho vertical ascendente em testes com We = 6.

Os resultados indicam relacdo entre a fragdo volumétrica de agua e os tamanhos das
gotas, sendo que quanto maior fragdo volumétrica de 4gua, maiores sdo os diametros das gotas.
Esse comportamento ¢ consistente com os resultados obtidos no Capitulo 4.2, com aumento do
Dyev com a fracao de fase dispersa.

As secOes a seguir analisam a evolucdo da distribuicdo do tamanho de gotas em
diferentes condi¢des de escoamento, a partir da variacdo do Re, Wegiopa € Cagi. As diferencas
relativas entre os didmetros caracteristicos serdo calculadas conforme a Eq. (30).

4.5.1 Emulsido com 5% de agua

A Tabela 17 apresenta os diametros Dyy,37, Dy3.27, Dvso € Dyos entre os extratores E1 e E2
em func¢do do nimero de Capilaridade baseado no D99 no extrator E1 para concentragdo de 5%
(v/v) H20, além das respectivas variagcdes de AD [%]. Nesse trecho vertical ascendente, houve
reducdo no tamanho de gotas, que reflete os mecanismos de quebra de gotas por forcas viscosas.
A redugdo nos diametros caracteristicos foi constatada em todos os didmetros caracteristicos e
em todos os experimentos com 5% (v/v) H>O.
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Tabela 17 - Evolugdo dos diametros Dyy 37, D327, Dvso € Dyos entre os extratores E1 e E2
(trecho vertical ascendente) para concentragdo de 5% (v/v) H20

Teste1d CaF D437 [pm] D327 [pm] Dyso [pm] Dyos [um]
este AD AD AD AD
D, El E2 El E2 El E2 El  E2

” [%] [%] [%] [%]

T2 W05 024 60 49 -183 2,5 22 -122 34 28 -184 191 16,7 -12,5
T3 Wos 0,18 41 38 66 22 21 -40 28 27 -47 11,8 11,0 -69
T4 Wo5 0,19 51 47 -63 26 24 -45 33 31 -53 150 145 -35
T5 wWos 043 112 80 -283 3,5 28 -21,6 6,1 39 -367 404 27,5 -319
T6 W05 021 95 78 -184 32 29 90 57 40 -300 332 243 -26,8
T7 Wos 028 70 60 -134 2,7 25 -61 3,5 3,1 -11,5 21,3 188 -11,7
T8 W05 038 74 62 -159 29 25 -108 40 32 -197 229 19,1 -166

O teste TS W05 (We =2 e Ca = 0,43), foi o que apresentou maior reducdo do tamanho
de gotas, com varia¢ao dos didmetros caracteristicos entre -21,6% no Dy3,2; € -36,7% no D, 5.
O segundo teste com maior redugao no tamanho das gotas foi o teste T6. W05 (We=1¢ Ca =
0,21), com redugao do didmetro entre -9,0% no Dy3,2; € -30,0% no Dyso. A Figura 60 apresenta
a evolucdo da DTG nesses experimentos. Pode-se observar que as DTGs sdo bimodais, tanto
em E1 quanto em E2, com aumento da frequéncia volumétrica do primeiro pico em E2, centrado
em 2 um, e redugdo da frequéncia volumétrica do segundo pico em E2, em cerca de 10 um,
evidenciando a predominancia dos mecanismos de quebra de gotas.

O teste com menor variacdo no tamanho das gotas foram o T4 W05 (We =11 e Ca =
0,19), com variacao dos didmetros caracteristicos entre -3,5% no D,os € -6,3% no D4 3/, seguido
pelo teste T3_WO05 (We = 6 e Ca =0,18), com variagdes entre -4,0% no Dy3,2; € -6,9% no D,gs.
Analisando os diametros caracteristicos, esses testes sao os que apresentam menores didmetros
no inicio do trecho, ou seja, no extrator E1. O estado da arte da quebra e coalescéncia de gotas
indica que gotas pequenas sdo mais estaveis € com menor tendéncia a quebra ou coalescéncia
de gotas. Considerando a pressao de Laplace AP;, quanto menor o didmetro das gotas maior a
pressdo de Laplace que se opde as tensdes externas que tendem a deformar as gotas, seja de
origem viscosa ou inercial. A Figura 61 apresenta a DTG de tais testes. Pode-se observar alta
sobreposi¢do entre os diametros de gota em El1 e E2, principalmente nas caudas das
distribuigodes.
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Figura 60 - DTG em emulsdes A/O com 5% H>O escoando em trecho vertical ascendente
com reducdo do tamanho das gotas
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Figura 61 - DTG em emulsdes A/O com 5% H>O escoando em trecho vertical ascendente
com pequena variacao do tamanho de gotas

A Figura 62 sintetiza a influéncia dos pardmetros adimensionais e do tamanho inicial
das gotas na evolucdo dos diametros caracteristicos da emulsdo A/O com 5% (v/v) H2O em
escoamento ascendente, compreendendo trecho entre os extratores E1 e E2. Os marcadores sao
medi¢des experimentais, € as retas tracejadas sdo linearizagdes dos dados para cada didmetro
caracteristico, visando destacar a tendéncia de cada conjunto de dados.

Conforme apresentado na Tabela 17, todos os valores de AD sdo negativos,
evidenciando a quebra de gotas em escoamento vertical ascendente para emulsdes com 5%
(v/v) H2O. A magnitude da reducdo dos didmetros caracteristicos depende do parametro
analisado e do didmetro caracteristico considerado. O Dy3,2; ¢ o didmetro caracteristico mais
estavel entre os demais, ou seja, € 0 que menos apresenta variagdo com a modificagdo dos
numeros de Capilaridade, Weber e Reynolds. O Dy32; ¢ um didmetro médio ponderado pela
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area superficial, por isso dd mais peso as gotas menores, que por defini¢do apresentam maior
estabilidade.

T T T T T T T T T T T
0
—10F 4
Q 720 - _
<
—30 1
—40+ 4
0.15
T T T T T T T T T T T T T T T T
0 0
g I
4 m
—10F 4 —10F s\‘ am B
< < (AN
X = i e o R
Q -20r STl H (RN N 1
< < \\ ° i &
—30F e (] T -
—30F : . 1 .
® Dy » Dy ‘ [ ] D[\ 3| » Dy
> A Dy m Dy —40 A Dy B Dy 7
—40f 1 1 1 1 1 1 1 1] I 1 1 1 1 1 1 1
80 100 120 140 160 180 200 220 0 5 10 15 20 25 30 35 40 45
Re Dgy [pm]
c¢) Reynolds d) Diametro no inicio do trecho

Figura 62 — Variacao dos didmetros caracteristicos na emulsdao A/O com 5% (v/v) H2O
escoando no trecho vertical ascendente em fun¢ao do numero de Capilaridade, nimero de
Weber, nimero de Reynolds e didmetro no inicio do trecho

A Figura 62(a) relaciona a variacdo dos didmetros caracteristicos com o numero de
Capilaridade em E1 baseado no D9, com nimero de Capilaridade entre 0,18 e 0,43. Os
resultados evidenciam o aumento da intensidade da quebra de gotas com aumento do numero
de Capilaridade, principalmente para o Dygs, Dyvso e Dy437. Esse comportamento converge com
a teoria de quebra e coalescéncia de gotas, uma vez que o niimero de Capilaridade representa a
razdo entre tensdes viscosas e tensdes interfaciais, parametro relevante em escoamento de
emulsdes em regimes laminares. Quanto maior o numero de Capilaridade, maior a tensao
viscosa do escoamento atuando sobre as gotas, e maior a propensao a deformacdo e ruptura das
gotas. O Dys2; apresenta menor sensibilidade ao aumento de Ca, o que comprova que as
menores gotas t€ém menor propensao a quebra.

A Figura 62(b) apresenta a influéncia do nimero de Weber global do experimento sobre
a variacao dos diametros caracteristicos no trecho vertical ascendente para emulsdao A/O com
5% (v/v) H20. O Wegiobar € 0 nimero de Weber em que o experimento foi parametrizado,
calculado através da Eq. (27) com base no Dy4 3; da emulsdo no tanque TQ-1. O Wegjopar variou
entre 1 e 11. Os resultados indicam reducao da intensidade da quebra de gotas com aumento do

124



nimero de Weber. Do ponto de vista classico dos fundamentos de quebra de gotas, este
resultado ¢ aparentemente contraditdrio, uma vez que Weber alto indica maior intensidade das
tensdes inerciais quando comparadas as tensdes interfaciais. Entretanto, considerando que os
experimentos foram realizados em regime laminar, os resultados da Figura 62(b) indicam que
o numero de Weber ndo representa adequadamente os mecanismos de deformagao e quebra de
gotas em regime laminar. Além disso, 0 Wegopar N30 contempla os processos de deformagao,
quebra e coalescéncia de gotas que podem ocorrer no trecho entre TQ-1 e E1, pois 0 Wegiopai
foi obtido com os tamanhos de gotas das emulsdes antes do escoamento. Consequentemente,
as modificacdes na DTG a montante do extrator de emulsdao E1 pode favorecer a estabilidade
de gotas pequenas, € menor propensao a quebra, mesmo sob tensdes inerciais mais elevadas.

A relagdo entre o numero de Reynolds e a variagdo dos didmetros caracteristicos esta
ilustrada na Figura 62(c) com Re entre 80 e 220. O comportamento ¢ semelhante ao observado
para o nimero de Weber, ou seja, o aumento do nimero de Reynolds corrobora para a reducao
da quebra de gotas, conforme indicado no gréfico pela menor magnitude do AD. Para uma
mesma concentragcdo volumétrica de fase dispersa, Re pode ser associado diretamente com a
variacao da velocidade média do escoamento. Em testes com velocidades mais altas, pode haver
maior deformagdo e quebra de gotas na regido do circuito a montante do extrator de emulsdes
El, resultando em gotas pequenas em E1 e, consequentemente, mais estdveis e mais resilientes
as tensdes do escoamento.

A Figura 62(d) apresenta a variacdo dos didmetros caracteristicos em relacdo ao
didmetro inicial de gotas em E1, no inicio do trecho vertical ascendente. H4 uma tendéncia clara
de aumento da magnitude de AD com o didmetro de gota inicial, ou seja, gotas inicialmente
maiores apresentam maior susceptibilidade a ruptura de gotas. Esse comportamento ¢ mais
acentuado para os didmetros caracteristicos Dyso € D,os, em que AD atinge -36% e -32%,
respectivamente. O Dyy 3 reduz -28% e Dy3,2; reduz -21%.

Os resultados indicam que a evolucao da distribuicdo do tamanho de gotas no trecho
vertical ascendente para emulsdo com 5% H>O ¢é governada por quebra de gotas, e os
parametros de maior influéncia sdo o nimero de Capilaridade e o didmetro inicial das gotas.
Isso demonstra que ndo sé a tensdo exercida sobre a gota afeta a quebra, mas também o tamanho
inicial das gotas, ou seja, o histérico do cisalhamento.

4.5.2 Emulsiao com 10% de agua

A Tabela 18 apresenta os diametros Dy 37, Dy3,27, Dvso € Dyvos medidos nos extratores E1
e E2 para concentracdo de 10% (v/v) H2O em fun¢do do ntimero de Capilaridade em E1. A
variacdo dos diametros caracteristicos AD [%] foi utilizada como indicador da evolugdo do
tamanho de gotas ao longo do trecho vertical ascendente. Valores positivo do AD indica
predominancia da coalescéncia de gotas e valores negativos indicam predominancia da quebra
de gotas. Em comparacdo aos testes realizados com emulsdoes A/O com 5% H>0, houve
aumento nos didmetros caracteristicos, tal como observado nos testes analiticos do Capitulo 4.2
e na analise da emulsdo produzida para os testes no circuito de escoamentos, conforme Capitulo
4.3.
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Tabela 18 - Evolugdo dos diametros Dyy 37, D327, Dvso € Dyos entre os extratores E1 e E2
(trecho vertical ascendente) para concentragao de 10% (v/v) H20

; Dyy,37 [um] Dy3,27 [um] Dyso [um] Dyos [um]
Teste Id  Cag; AD AD AD AD
El E2 El E2 El E2 El E2
[%0] [%0] [%0] [%0]

T10_W10 0,53 156 133 -147 38 34 -11,7 94 7,1 -238 551 47,8 -133
T11_W10 0,42 148 13,8 -72 38 35 -75 97 85 -13,1 503 47,1 -63
T12_W10 0,43 148 147 -0,7 40 39 -31 10,0 98 -2,0 49,7 48,7 -19
T13_W10 0,50 11,7 12,8 9,3 34 33 27 74 75 0,6 39,6 450 13,6
T14_W10 0,54 12,6 12,7 0,2 36 35 -12 &1 79 -1.,8 4277 435 2,0
T16_W10 0,37 150 139 -70 40 38 -65 10,6 9,0 -151 479 475 -0,9
T17_W10 0,60 132 11,3 -143 3,6 33 95 83 64 226 46,5 393 -154
T18 W10 0,55 142 130 -80 40 34 -140 10,1 80 -20,9 457 454 -0,6

Todos os experimentos com emulsdo com 10% H>O apresentaram D43 maior que 11
um, Dys5p acima de 7 um e D,9s5 acima de 40 pm, o que refor¢a o aumento da presenca de gotas
moderadas ou grandes com aumento da fragdo volumétrica de fase dispersa. O teste T15 W10
foi descartado das analises subsequentes por apresentar didmetros caracteristicos incoerentes
ao comparado com os demais testes, com D,95 na ordem de 65 pm.

Diferente do observado nos testes com 5% H>O, houve aumento no tamanho das gotas
em 2 dos 8 testes no trecho vertical ascendente, indicado pelo parametro AD > 0. Os critérios
de andlise com base no Dy43 € D,¢s identificaram redugdo no tamanho de gotas em 6 dos 8
testes. A variacdo dos didmetros caracteristicos com base no Dy3,2; € Dyso identificaram redugao
no tamanho das gotas em todos os experimentos, indicando predominancia dos mecanismos de
quebra de gotas. A recorréncia de AD < 0 confirmam a hipotese de que as tensdes viscosas
atuantes no trecho vertical ascendente promovem deformagdo e ruptura de gotas dispersas,
mesmo em regime laminar.

Os testes com maior reducdo no tamanho de gotas foram o T10 W10 (We =4 e Ca =
0,53), com AD entre -11,7% no Dy3,2; € -23,8% no Dyspe o T17_W10 (We=6 e Ca = 0,60), que
apresentou reducdo do tamanho de gotas entre -9,5% para Dy32; e -22,6% no Dyso. Entre os
testes com quebra de gotas, o com menor variacao no AD foio T12 W10 (We=6 ¢ Ca =0,43),
em que a variagdo nos didmetros de gotas foi entre -0,7% no Dyy3; € -3,1% no Dy32;. Esse
resultado refor¢a que o nimero de Weber isoladamente ndo ¢ suficiente para explicar a quebra
de gotas observada.

A Figura 63 apresenta graficos da evolugdo do tamanho de gotas nos testes T10 W10 e
T17_ W10 entre os extratores de emulsdo E1 e E2. As DTGs sdo bimodais, e em E2 h4 aumento
da frequéncia volumétrica do primeiro pico, centrado em 2 pum, e reducdo da frequéncia
volumétrica do segundo pico, em torno de 10 um, refor¢cando a predominancia dos mecanismos
de quebra de gotas.

Em 2 dos 8 testes realizados com emulsdes A/O com 10% H>O houve aumento do
tamanho das gotas, evidenciadas pelo AD > 0. Esses testes foram os que apresentaram menores
diametros de gotas no inicio do trecho vertical ascendente, ou seja, em EI, o que resulta em
menor tendéncia a ruptura do filme interfacial e quebra de gotas. No teste T13 W10 (We=>5¢
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Ca = 0,50), o Dy4 37 aumentou 9,3%, o Dysp aumentou 0,6% e o D,95 aumentou 13,6%. Esse
comportamento sugere predominancia da coalescéncia neste teste. No teste T14 W10 (We =4
e Ca = 0,54), o aumento no tamanho das gotas foi menos pronunciado, com aumento em 2 dos
4 didmetros caracteristicos em analise: 0,2% no Dy4 37 € 2,0% no D,gs. Por isso, ndo se pode
afirmar a predominancia da coalescéncia de gotas nesse teste, mas uma competicao entre os
mecanismos de quebra e coalescéncia.
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Figura 63 - DTG em emulsdes A/O com 10% H2O escoando em trecho vertical ascendente
com maior reducao dos diametros de gotas

A Figura 64 apresenta a evolucdo da DTG nos extratores E1 e E2 nos experimentos com
aumento nos didmetros caracteristicos. A analise visual dos graficos impossibilita tragar
conclusdes significativas, pois as DTGs sdo praticamente sobrepostas em El e em E2. Isso
reforga a relevancia em analisar os didmetros médios caracteristicos na avaliagdo de quebra e
coalescéncia de gotas em emulsdes. Os resultados da Tabela 18 indicam predominancia da
quebra de gotas, evidenciada pelo AD negativo, no escoamento vertical ascendente para
emulsdes com 10% H>O, porém de forma menos pronunciada do que observado nas emulsdes
com 5% H>0. O aumento da fragdo volumétrica de fase dispersa intensifica as colisdes e
interacdes entre as gotas, o que pode favorecer a coalescéncia dependendo da intensidade das
tensdes viscosas e do didmetro inicial das gotas. Como consequéncia, os resultados para
emulsdo com 10% de fase dispersa sdo mais dispersos € com ocorréncias de aumento nos
diametros caracteristicos.

A Figura 65 apresenta a influéncia de pardmetros adimensionais e do tamanho inicial
das gotas na evolug¢do dos didmetros caracteristicos da emulsdo A/O com 10% (v/v) H.O
escoando no trecho vertical ascendente. Os marcadores sdo pontos experimentais e as retas
tracejadas sdo linearizagdes dos conjuntos de dados para cada didmetro caracteristico, visando
destacar tendéncias. De forma geral, observa-se dominancia de valores negativos do AD,
indicando redu¢ao do tamanho das gotas no trecho entre E1 e E2. Entretanto, os resultados sao
dispersos e com existéncia de testes com aumento nos diametros caracteristicos, indicando
maior competicao entre os mecanismos de quebra e coalescéncia.
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A Figura 65(a) relaciona o0 AD com o nimero de Capilaridade entre 0,37 ¢ 0,55. O
grafico indica uma tendéncia de aumento da variacdo relativa dos diametros caracteristicos com
o numero de Capilaridade, de forma mais pronunciada no Dyso. As linearizacdes de todos os
conjuntos de dados apresentam inclinacdo negativa, ou seja, o aumento das tensdes viscosas
favorece a reducao do tamanho de gotas no trecho vertical ascendente. Entretanto, na faixa 0,50
< Ca < 0,55 houve variabilidade nos dados e AD > 0 do Dy¢s e D43 no trecho vertical
ascendente, ou seja, predominancia da coalescéncia de gotas. Esse comportamento evidencia
que o aumento do nimero de Capilaridade ndo resulta necessariamente no mecanismo de
quebra de gotas como dominante, mas que pode haver coalescéncia dependendo de outros
parametros do escoamento ou da emulsdao. Novamente, o D;32; foi o didmetro médio mais
estavel, com variagdes entre -1% e -14%.

A relacdo entre o nimero de Weber global do experimento e a variacdo dos diametros
caracteristicos ¢ apresentada na Figura 65(b). O niimero de Weber variou entre 2 e 6. Os
resultados sdo semelhantes ao observado com o nimero de Capilaridade, ou seja, ha tendéncia
de que o aumento do nimero de Wegipu favorece a reducdo do tamanho das gotas no trecho
vertical ascendente. Entretanto, nota-se alta variabilidade experimental para Wegopar = 4 €
Weglobal =35.

A Figura 65(c) apresenta a variagdo dos didmetros caracteristicos em fun¢do do nlimero
de Reynolds, com Re entre 75 e 160. Diferente do observado para emulsao com 5% H>O,
observa-se tendéncia de aumento da variacdo dos diametros caracteristicos com aumento do
Re, especialmente no D,so. Novamente, o D32 apresenta menor dispersdao do AD, e o D,os
apresenta a maior dispersao do AD.

A Figura 65(d) relaciona a variacdo dos diametros caracteristicos em relagao ao
diametro de gota no inicio do trecho vertical ascendente, isso ¢, em E1. Tal como observado
para 5% H>0, ha uma relagdo clara entre o didmetro inicial das gotas com a variagdo dos
diametros caracteristicos, especialmente nos diametros volumétricos Dyy 3 € Dygs, havendo
quebra de gotas para Dyos > 45 um e D43 > 13 um. Os resultados indicam que emulsdes em
escoamento vertical ascendente contendo gotas inicials maiores apresentam maior
predisposi¢ao a quebra de gotas. O D,gs foi o diametro caracteristico com maior amplitude de
variagdo, apontando que a cauda da DTG apresenta maior sensibilidade as condi¢des
hidrodinamicas do escoamento. Por outro lado, o Dy3 2; apresenta menores variagdes do AD, ou
seja, as gotas menores sao mais estaveis.

Os resultados apresentados para a emulsdo com 10% H>O em escoamento vertical
ascendente evidenciam que a dindmica do escoamento das emulsdes ¢ mais complexa do que
para as emulsdes com 5% H>O, havendo tanto a quebra quanto coalescéncia de gotas,
dependendo de Cari, Wegiovai, Re € do diametro inicial das gotas no trecho e do nimero de
Capilaridade. Esse comportamento sugere que o aumento da fracdo volumétrica de fase dispersa
intensifica as interacdes entre gotas, podendo haver colisdo, agregagdo e coalescéncia de gotas.
Diferente do observado para 5% H>0, houve uma tendéncia de aumento da magnitude do AD
com aumento dos numeros de Weber e Reynolds, apesar da elevada variabilidade dos dados.
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4.5.3 Emulsiao com 15% de agua

A Tabela 19 apresenta a evolugdo dos didmetros Dy 3/, Dy3,27, Dvso € Dyvos para emulsdes
A/O com 15% (v/v) H2O em escoamento vertical ascendente, compreendendo a faixa de Cag;
entre 0,29 e 0,77. O parametro AD [%] ¢ um indicador da variacdo do tamanho de gotas entre
El e E2 relativa a E1, em que AD < 0 indica redu¢do no tamanho das gotas e AD > 0 aponta
aumento no tamanho das gotas. Comparando com os testes com 10% de H>O, nas emulsdes
com 15% H>O todos os didmetros caracteristicos aumentaram em E1, com Dy 3> 16 um, D5
> 13 um e D,o5 > 43 um, evidenciando o aumento no tamanho de gotas com incremento da
fragao volumétrica de fase dispersa na emulsao.

Tabela 19 - Evolugdo dos diametros Dyy 37, D327, Dvso € Dyos entre os extratores E1 e E2
(trecho vertical ascendente) para concentragdo de 15% (v/v) H2O

; D437 [pm] Dy3,27 [pm] Dyso [pm] Dygs [pm]
Teste I Cag; AD AD AD AD
El B2 G, El E2 o El E2 o ElE2 4

T19 W15 0,76 26,7 240 -10,1 58 53 -88 172 157 -84 899 80,5 -10,5
T20_ W15 0,64 194 185 46 44 44 0,0 12,8 12,6  -1,6 699 63,6 -9,0
T21_WI15 0,77 183 13,8 -245 42 36 -142 12,7 91 -28,0 62,6 473 -244
T22 W15 0,63 190 17,1 -10,1 4,7 43 -§]1 13,6 123 90 63,1 551 -12,7
T23_WI15 0,56 198 179 96 50 46 -88 143 129 -103 64,7 589 -9,0
T24 W15 0,45 18,7 19,2 30 48 47 -1,7 141 13,7 -23 57,6 63,6 104
T25 W15 0,50 204 190 -6,6 52 4,7 -1000 150 134 -104 645 633 -19
T26_ W15 0,29 16,2 17,4 7,5 48 44 8,6 133 123 -78 43,77 572 30,8

Semelhante ao observado para os testes com emulsdes com 10% H2O, em 6 dos 8 testes
com emulsdo com 15% H>O houve reducdo em todos os didmetros caracteristicos, ou seja,
predominancia da quebra de gotas no trecho vertical ascendente, evidenciado por AD < 0. A
variacdo dos didmetros caracteristicos com os critérios do Dy3,2; € Dyso identificaram redugao
no tamanho de gotas em todos os testes, evidenciando predominancia da quebra de gotas para
emulsdes com 15% H>O em escoamento vertical ascendente.

Em 2 dos 8 testes, foram identificados AD > 0 nos didmetros caracteristicos Dy43; € 0
Dyg5. Como nesses casos ndo houve AD > ( para os demais didmetros caracteristicos — Dy32; €
Dys0, ndo ¢€ possivel definir que houve coalescéncia nesses casos, mas que ha uma concorréncia
entre os mecanismos de quebra e coalescéncia de gotas. O aumento do Dy 3 foi de 3% no
T24 W15 e 7,5% no T26_ W15. Nesses experimentos, o aumento no D,os5 foi 10,4% e 30,8%,
respectivamente.

A Figura 66 apresenta a DTG nos testes T24 e T26, que houve AD > 0. No teste
T25 W15, as DTGs apresentam sao bimodais e sobrepostas, com diferencas proximas ao
primeiro e ao segundo pico. Ja no teste T26 W15, A DTG em EI encontra-se mais deslocada
para a direita, regido com maiores diametros, e a DTG em E1 deslocada para esquerda, exceto
na cauda da DTG que a E2 apresenta diametros maiores. Logo, nao ¢ possivel concluir a
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predominancia da coalescéncia nesses experimentos, mas pode-se afirmar que ha uma
concorréncia entre os mecanismos de quebra e coalescéncia.
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Figura 66 - DTG em emulsdes A/O com 15% H20 em escoamento vertical ascendente em
testes com aumento dos didmetros caracteristicos

O teste com maior reducao no tamanho de gotas foi 0 T21 W15 (We=6¢ Ca =0,77),
com reducao de -24,5% no Dy43j, -14,2% no Dys3,27, -28,0% no Dysg e -24,4% no D,gs. O segundo
teste com maior reducdo do tamanho de gotas foi o T22 W15 (We =5 e Ca = 0,63), com
redugdo de -10,1% no Dy4 3, -8,1% no Dy3,27, -9,0% no Dyso e -12,7% no D,os. A Figura 67
apresenta a DTG desses testes. No T21 W15, a reducdo do tamanho de gotas ¢ notavel, com
deslocamento da DTG para a esquerda em E2, regido que compreende os menores diametros
de gotas. Jano T22 W15, a reducdo no tamanho de gotas ¢ mais sutil.
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Figura 67 - DTG em emulsdes A/O com 15% H20 em escoamento vertical ascendente com
redu¢do dos diametros de gotas
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Os resultados da Tabela 19 demonstram que o aumento da fragcdo de fase dispersa na
emulsdao aumenta a complexidade da competi¢ao entre os mecanismos de quebra e coalescéncia
de gotas em escoamento vertical ascendente, resultante do aumento das interagdes entre gotas.
De forma geral, observa-se dominadncia da quebra de gotas, e equilibrio entre quebra e
coalescéncia.

A Figura 68 apresenta a influéncia de Ca, Re, Wegiopa € do didmetro de gotas no inicio
do trecho vertical ascendente na variacao dos diametros caracteristicos da emulsdo com 15%
H>0. Novamente, os marcadores sdo pontos experimentais e as retas tracejadas sdo indicadores
da tendéncia do conjunto de dados.
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Figura 68 - Variacao dos didmetros caracteristicos na emulsdao A/O com 15% (v/v) H2O
escoando no trecho vertical ascendente em fun¢do do numero de Capilaridade, nimero de
Weber, nimero de Reynolds e didmetro no inicio do trecho

A Figura 68(a) apresenta a variagao relativa dos didmetros caracteristicos em funcao do
nimero de Capilaridade no inicio do trecho vertical ascendente, compreendendo Cag; entre
0,29 € 0,77. Observa-se AD > 0 para Cag; < 0,50 para os didmetros caracteristicos Dyos € Dj4 3/,
ou seja, 0 Cacrir € proximo a 0,50. Os dados evidenciam o aumento do nimero de Capilaridade
favorece e intensifica a quebra de gotas, de forma mais significativa no Dygs € Dy 3. Quanto
maior o Cag;, maiores sao as tensoes viscosas atuando sobre as gotas, € maior possibilidade de
ruptura, mesmo em escoamentos laminares.
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A Figura 68(b) relaciona o nimero de Weber global dos experimentos com a variacao
dos diametros caracteristicos, com Wegopa entre 3 e 6. Observa-se AD > 0 para Wegiopar < 4, €
tendéncia de intensificagdo da quebra de gotas (AD < 0) com aumento do nimero de Weber,
evidenciado para o aumento da magnitude do AD, principalmente no Dyso, Dyos € Dy 3;. O teste
com Wegopar = 6 apresentou a maior redu¢do nos didmetros caracteristicos no trecho
compreendido entre os extratores E1 e E2.

A influéncia do nimero de Reynolds na variacdo dos didmetros caracteristicos ¢
analisada na Figura 68(c), com Re entre 79 € 96. O AD para D.¢s e Dj4 3; apresenta alta dispersao
em 80 < Re <90, o que limita a identificacao de tendéncias de quebra ou coalescéncia com a
variacao de Re. Para o Dys5o € Dy3,2;, ha aumento da quebra de gotas com aumento de Re.

A Figura 68(d) relaciona o didmetro de gotas no inicio do trecho com a varia¢do dos
diametros caracteristicos. Ha uma relagao clara entre o Dg; e AD, principalmente para o D,os €
Dyy 3. Ha intensificacdo da quebra de gotas com o aumento do didmetro inicial das gotas no
trecho vertical ascendente, sendo que gotas iniciais maiores favorecem a quebra de gotas. Para
Dyos <60 pm e Dyy 37 < 18 um, observa-se AD > 0.

O diametro de Sauter Dy3,2; € 0 mais estavel entre os demais, ou seja, o que apresenta
menor variacdo em escoamento vertical ascendente. Por defini¢do, em DTG bimodais ou
assimétricas o Dy3 2 representa a contribuicdo das menores gotas da distribuicdo, reforgando
que as gotas pequenas permanecem mais estdveis perante os mecanismos de quebra e
coalescéncia de gotas, e que tais mecanismos sao mais atuantes nas gotas moderadas e grandes.

Os resultados para emulsdes com 15% H>O escoando no trecho vertical ascendente
indicam a influéncia da DTG no inicio do trecho, do nimero de Capilaridade e do nimero de
Weber na evolucao da distribuicao do tamanho de gotas. O aumento da fragcdo de fase dispersa
intensifica as interagdes entre gotas, e favorecem a disputa entre quebra e coalescéncia, em
func¢do das tensdes viscosas e tensdes interfaciais sobre as gotas, e também do didmetro de gotas
no inicio do escoamento.

4.5.4 Emulsao com 20% de agua

A Tabela 20 apresenta os didmetros caracteristicos Dy43;, Dy32;, Dvso € Dyos nos
extratores E1 e E2 para emulsdo A/O com 20% (v/v) H20 em escoamento vertical ascendente.
Os experimentos foram conduzidos com niimero de Capilaridade em E1 entre 0,53 ¢ 1,01. A
variagao relativa dos didmetros caracteristicos foi utilizada como indicador da predominéancia
dos mecanismos de quebra ou da coalescéncia de gotas, por meio do pardmetro AD [%].

Em comparagdo as demais fragdes volumétricas de agua, na faixa entre 5% e 20% H»O,
houve aumento em todos os didmetros caracteristicos para a emulsdo com 20% H»O,
evidenciado por D437 > 19 um, Dyso > 17 um e Dyos > 49 um. Esses resultados confirmam que
o incremento da fragdo volumétrica de fase dispersa resulta em emulsdes com gotas
intrinsicamente maiores.

Em 3 dos 6 testes, todos os diametros caracteristicos apresentaram redugao no trecho
vertical ascendente, evidenciando predominancia da quebra de gotas. O experimento T30 W20
(We=20¢ Cag; = 1,29) apresentou a maior intensidade de quebra de gotas, com valores de AD
em -18% para 0 Dy3,27 € Dyso, -20% no Dy4 37 € -22% no Dygs. O segundo teste com maior reducao
no tamanho das gotas foi o T33 W20 (We = 15 e Cag; = 1,01), com valores de AD na ordem
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de -10% no Dyos € Dy3,27, -12,9% no Dy 37 € -14,3% no D,so. Vale ressaltar que tais testes foram
0s que apresentaram maiores gotas no inicio do trecho vertical ascendente, indicando que os
mecanismos de quebra de gotas atuam preferencial nas maiores gotas.

Tabela 20 - Evolugao dos diametros Dy 37, D;3,27, Dvso € Dyvos entre os extratores E1 e E2
(trecho vertical ascendente) para concentragdo de 20% (v/v) H.O

i c Dyy,37 [um] Dy3,27 [um] Dysp [um] Dyos [um]
Teste I ag;] AD AD AD AD
El E2 |, Bl E2 0 El E2 |, El E2 o

T28 W20 0,85 22,7 21,2 -66 57 52 90 174 155 -109 694 714 29
T29 W20 0,58 22,7 228 0,5 62 55 -100 198 17,0 -142 563 72,9 295
T30_W20 1,29 249 199 -20,1 5,7 4,7 -178 174 143 -179 86,0 67,2 -219
T31_W20 0,80 30,0 275 -81 66 63 -35 213 205 -3,5 1029 884 -14,1
T32_ W20 0,53 194 249 284 55 57 40 16,8 17,9 6,1 49,5 824 66,3
T33_W20 1,01 285 248 -129 66 60 98 219 18,7 -143 873 788 -9,

A Figura 69 apresenta a DTG correspondente aos testes T30 W20 ¢ T33 W20. Em
ambos os casos, a DTG em E2 ¢ deslocada para esquerda em relacdo a DTG em El, ou seja,
deslocada para regides com menores didmetros de gotas, indicando aumento na frequéncia
volumétrica de gotas pequenas ao longo do escoamento. H4 aumento da frequéncia volumétrica
do primeiro pico, situado em torno de 2 um, além de um leve deslocamento do segundo pico,
centrado proximo a 20 um, para a esquerda, regido com menores didmetros de gotas. Esse
comportamento evidencia a redistribuicdo da emulsdo para gotas menores, consistente com
predominancia da quebra de gotas.

7
X < 61
E E
s S 3
g £ 21
g 2
& = 1
107! 10° 10* 10° 107! 10° 10* 10°
Diametro da gota [um] Diametro da gota [pm]
a) T30 W20 b) T33_ W20

Figura 69 - DTG em emulsdes A/O com 20% H>O escoando em trecho vertical ascendente
com redug¢do dos didmetros de gotas
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Em relagdo aos experimentos com AD > 0, apenas o teste T32 W20 apresentou aumento
em todos os diametros caracteristicos, indicando predominancia da coalescéncia de gotas.
Nesse experimento, houve aumento substancial no Dy32; € no Dyso, na ordem de 4% e 6%,
respectivamente, além de aumento expressivo nos demais didmetros caracteristicos, com
aumento de 28% no Dy4 37 € 66% no Dygs. No T29 W20, o unico aumento significativo no AD
foi de 29% no D,9s5. Esse comportamento indica que o aumento no tamanho das gotas ocorreu
principalmente na cauda da DTG, e ndo de maneira uniforme em toda a DTG.

A Figura 70 apresenta a DTG nos testes T32 W20 e T29 W20, nos quais foram
observados valores positivos do AD. No T32 W20, as DTGs em El e E2 apresentam
sobreposi¢cdo na regido de didmetros de gota menores que 10 um. Entretanto, na cauda da
distribuicdo, para Dy > 50 um, ha aumento da frequéncia volumétrica de gotas em E2,
evidenciando crescimento preferencial de gotas grandes ao longo do trecho vertical ascendente.
Comportamento semelhante foi observado no T29 W20, em que na regido de gotas pequenos
(Dg <6 um) as DTGs em E1 e E2 sdo semelhantes, na regido de Dgentre 6 pm e 60 um a DTG
em E2 apresenta gotas de didmetros menores do que em E1, e na cauda da distribuicdo, para Dy
> 60 um, ha aumento no tamanho das gotas em E2. Esse comportamento evidencia que os
mecanismos de quebra e coalescéncia ocorrem de forma ndo homogénea para emulsdo A/O
com 20% H>O em escoamento vertical ascendente, com existéncia simultanea de quebra de
gotas moderadas e coalescéncia de gotas grande.

-3

We = 10
Ca =053
Re = 100

(%]
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Frequéncia volumétrica [%)]

Frequéncia volumétrica

10-1 100 10! 102

Diametro da gota [pm] Diametro da gota [pm]
a) T32. W20 b) T29 W30

Figura 70 - DTG em emulsdes A/O com 20% H>O escoando em tubulagao vertical ascendente
em testes com coalescéncia de gotas

A Figura 71 apresenta a influéncia de Ca, Re, Wegiopa € do didmetro de gotas no inicio
do trecho vertical ascendente na variagao dos diametros caracteristicos da emulsdo A/O com
20% H20. Novamente, os marcadores sdo pontos experimentais e as retas tracejadas sao
indicadores da tendéncia do conjunto de dados. De forma geral, os resultados indicam
comportamento mais complexo do que observado para emulsdes com menores fragdes
volumétricas de 4gua, com competicao entre os mecanismos de quebra e coalescéncia de gotas.
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O efeito do nimero de Capilaridade na variagao relativa dos diametros caracteristicos ¢
apresentado na Figura 71(a), para Cag; entre 0,53 e 1,29. De forma geral, as linearizagdes
indicam tendéncia de reducao dos diametros caracteristicos com aumento do Cag;. Para Cag; <
0,60, observa-se AD > 0, especialmente para o Dygs € Dy4 3/, indicando aumento nos diametros
das maiores gotas. Em contrapartida, AD < 0 para Cag; > 0,80, indicando predominancia da
quebra de gotas. Esses resultados apontam que o Cac; para a emulsdo A/O com 20% H>O em
escoamento vertical ascendente pode estar na faixa entre 0,60 e 0,80. A variacdo nos didmetros
caracteristicos baseado no Dys,2; € Dyso apresentam menor dispersdo, com AD entre -3,5% e -
18%.
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Figura 71 - Variacao dos didmetros caracteristicos na emulsdao A/O com 20% (v/v) H2O
escoando no trecho vertical ascendente em fun¢ao do niumero de Capilaridade, nimero de
Weber, nimero de Reynolds e didmetro no inicio do trecho

O aumento da concentragao de fase dispersa reduz a distancia entre gotas, resultando no
aumento da interac¢do entre gotas e aumento na frequéncia de colisdo entre gotas, o que favorece
a agregacao e coalescéncia de gotas. Quanto maior o tamanho de gotas, menor a pressao de
Laplace, que se opde a tensdo externa atuante sobre a gota para manter a estabilidade do filme
interfacial.

A Figura 71(b) relaciona o numero de Weber global em que o experimento foi
parametrizado com o AD, com Wegiopar €ntre 6 € 20. Para Dyso € Dy3,27, 0 aumento de Wegiopar
favorece a quebra de gotas. No entanto, o AD para o D,os5 € Dy4 3 apresenta alta variabilidade
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de dados em 10 < Wegiopa < 15, ndo sendo possivel tragar conclusdes sobre a tendéncia do AD
com o numero de Weber global do experimento.

A relagdo entre o nimero de Reynolds e o AD ¢ apresentada na Figura 71(c), com Re
entre 80 e 160. O comportamento ¢ semelhante ao observado para o Wegiopa, com elevada
dispersdo em 95 < Re < 125 para o AD calculado para os diametros Dgs € Dy43;. Para o Dysp e
D327, a variabilidade dos dados ¢ menor, e os resultados indicam aumento da tendéncia de
quebra de gotas com aumento de Re.

A Figura 71(d) apresenta a influéncia do diametro de gotas no inicio do trecho vertical
ascendente com a variagao dos didmetros caracteristicos. Pode-se observar relagdo entre do Dg;
com AD, principalmente no Dyos € D43, em que didmetros iniciais pequenos resultam em
coalescéncia de gotas. Para Dygs < 60 pm e D43 < 23 pm observa-se AD > 0, ou seja, ha
coalescéncia de gotas moderadas ou grandes da distribui¢do. Acima destes valores, foi
observado quebra de gotas, com AD < (. De forma geral, pode-se concluir que a quebra de
gotas ¢ favorecida para didmetros de gotas moderados ou grandes, evidenciado por Dyes € Dj4,3).

Os resultados para emulsdes A/O com 20% H>O em escoamento vertical ascendente
reforcam que em regime laminar, a evolu¢gdo da DTG ndo ¢ governada apenas por grupos
adimensionais como niimero de Reynolds, Weber e Capilaridade isoladamente, mas dependente
fortemente do didmetro das gotas no inicio do trecho de tubulag¢do analisado. Entre os grupos
adimensionais citados, o numero de Capilaridade Cag; € o de maior influéncia na variagao dos
didmetros caracteristicos.

4.5.5 Sintese dos mecanismos de evolu¢ciao da DTG em escoamento vertical ascendente

Os resultados obtidos para emulsdes A/O escoando no trecho vertical ascendente
evidenciam forte influéncia da fracdo volumétrica de H>O sobre a evolugdo da DTG. Para
emulsdes com 5% (v/v) H2O, ha predominancia da quebra de gotas. Em 10% (v/v) H2O, a
quebra de gotas permaneceu como mecanismo dominante, embora identificados testes com
coalescéncia na regido de maiores diametros da DTG. Para as emulsdes com 15% e 20% (v/v)
H>O0, verificou-se a predominancia da quebra de gotas, mas com intensificacdo da coalescéncia,
em funcdo principalmente do nimero de Capilaridade e do didmetro de gotas no inicio do trecho
vertical.

Entre os nimeros adimensionais avaliados, o nimero de Capilaridade foi o que melhor
descreveu a evolucao da DTG, representada pela variagao relativa dos didmetros caracteristicos
entre o inicio e o final do escoamento vertical ascendente. De forma geral, observou-se a
contribui¢cdo do nimero de Capilaridade para a quebra de gotas, sendo que quanto maior o Cag;
maior a quebra de gotas. Isso comprova que, mesmo em regime laminar, as tensdes viscosas
atuantes sobre as gotas promovem deformagdo e ruptura. O nimero de Weber também
apresenta relacdo com a variagdo dos didmetros caracteristicos. Por sua vez, o nimero de
Reynolds apresentou grande dispersdo com AD. Esse resultado reforca que, em escoamentos
laminares, os mecanismos da evolu¢do da DTG sdo governados pelas tensdes externas atuando
sobre as gotas, principalmente de origem viscosa.

Outro resultado em destaque foi a forte influéncia do didmetro de gotas no inicio do
trecho vertical ascendente sobre a evolugcdo da DTG. Os resultados demonstram que gotas
inicialmente maiores sdo mais suscetiveis a ruptura, enquanto gotas menores tendem a
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apresentar maior estabilidade, sendo mais resiliente aos mecanismos de quebra de gotas. Para
as emulsdes com 15% e 20% (v/v) H2O, emulsdes com gotas inicialmente menores em El
apresentaram coalescéncia de gotas, conforme evidenciado por AD > 0. Dessa forma, pode-se
concluir que a DTG inicial das emulsdes apresenta forte influéncia nos mecanismos de quebra
e coalescéncia de gotas em escoamento vertical ascendente.

A Figura 72 sintetiza a variagao relativa dos didmetros caracteristicos no trecho vertical
ascendente em func¢do do produto entre o nimero de Reynolds e o nimero de Weber (Re. We),
que incorpora efeitos interfaciais, viscosos e inerciais do escoamento e sobre a populacao de
gotas. O parametro Re.We foi introduzido por Rodriguez et al. (2025) como métrica para
comparagdo de modelos de previsao de tamanho de gotas em escoamentos internos. O eixo das
abscissas contabiliza efeitos inerciais e viscosos do escoamento através do nimero de Reynolds
- Re, e o numero de Weber - We inclui tensdo inercial sobre as gotas e tensdes interfaciais entre
as fases oleosa e aquosa.

De forma geral, a Figura 72 aponta que Re.We captura parcialmente tendéncias da
evolucdo da DTG, especialmente em emulsdes com fragdes de fase dispersa entre 5% e 15%
(v/v) H20. Deve-se destacar que as faixas de Re.We para as quatro (4) fracdes de fase dispersa
avaliadas sdo distintas, o que impede o estabelecimento de conclusdes sobre o comportamento
da variagdo dos didmetros caracteristicos com tais grupos adimensionais.
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Figura 72 - Variagdo dos diametros caracteristicos no trecho vertical ascendente com Weber e
Reynolds
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Para emulsdes com 5% (v/v) H20, com produto Re. We de até 2200, observa-se reducao
da quebra de gotas, evidenciado pela redu¢ao da magnitude de AD, com o aumento do produto
Re.We. Os maiores valores em modulo do AD ocorrem para Re. We < 700, com reducdo de até
-36% nos diametros caracteristicos em E2 quando comparado em El. Em contrapartida, para
Re.We > 1000, o AD tende a estabilizar entre -5% e -10%. Embora a quebra de gotas seja
predominante para emulsdao com 5% (v/v) H20O, a intensidade da quebra diminui com aumento
das tensdes inerciais do escoamento e das gotas. Isso sugere que o escoamento a montante de
El1 promove fragmentagdo prévia das gotas, produzindo gotas menores e mais estaveis,
consequentemente com menos propensao a deformagao e ruptura.

Para emulsdes com 10% (v/v) H20, o comportamento do AD com Re. We torna-se mais
disperso. Embora ocorra quebra de gotas na maior parte dos experimentos, observa-se
coalescéncia localizada para Re. We = 600, evidenciado por AD > 0 para D437 ¢ Dyvos. Nao ha
uma tendéncia clara de quebra o coalescéncia de gotas com o produto Re.We. O aumento da
concentracdo de fase dispersa para 10% H>O intensifica a complexidade da dindmica das
emulsdes, devido ao aumento das interacdes entre gotas, permitindo que a coalescéncia atue
como mecanismo concorrente a quebra de gotas, em fun¢do principalmente do tamanho das
gotas no inicio do trecho vertical, conforme evidenciado na Figura 65.

Para as emulsdes com 15% H>O escoando no trecho vertical ascendente, torna-se mais
evidente o efeito competitivo entre quebra e coalescéncia. Para Re. We < 250, a varia¢dao dos
didmetros caracteristicos ¢ positiva (AD > 0) para de Dygs e Dyy 3, indicando crescimento das
maiores gotas da distribuicdo ao longo do trecho vertical ascendente. Entretanto, AD < 0 para
Re.We > 300, com aumento da magnitude do AD com aumento de Re. We, indicativo de quebra
de gotas. Esse comportamento foi explicado na Figura 68 tendo relacio com o nimero de
Capilaridade e com o diametro de gotas no inicio do trecho vertical.

Para emulsdes com 20% H>O escoando no trecho vertical ascendente, o comportamento
da variagdo dos didmetros caracteristicos ¢ ainda mais complexo. Nessa concentragdo, a maior
presenca de gotas de fase dispersa aumenta a interagdo entre gotas, ou seja, hd aumento da
colisdo entre gotas, o que pode resultar em adesdo e subsequente coalescéncia. Tal como nas
demais fragdes volumétricas, observa-se maior variabilidade do AD baseado no Dygs e Dyy 3/,
especialmente entre 800 < Re.We < 2000. Tal como nas fragdes de fase dispersa inferiores, a
variagdo relativa dos diametros caracteristicos ¢ relacionada ao nimero de Capilaridade e com
o diametro de gotas no inicio do trecho vertical, conforme evidenciado na Figura 71.

Os resultados demonstram que o produto Re.We apresenta capacidade preditiva na
variacdo dos didmetros caracteristicos apenas para a fragdo volumétrica mais baixa em teste,
em 5% (v/v) H2O. Para as demais fracdes de fase dispersa, em que os mecanismos de
coalescéncia de gotas surgem como consequéncia a maior presen¢a volumétrica de gotas e
redu¢do da distancia entre gotas, o AD apresenta alta dispersao com o produto Re. We. Deve-se
destacar que a faixa de Re.We ¢ estreita, o que inviabiliza tracar conclusdes generalistas sobre
a evolugdo da DTG.

Os resultados apresentados demonstram que a evolugdo da distribuigdo do tamanho de
gotas de emulsdes A/O em escoamento vertical ascendente sob regime laminar ¢ governada
principalmente pelo numero de Capilaridade, que relaciona tensdes viscosas sobre as gotas e
tensdes interfaciais, e da estrutura inicial da emulsdo, representada pelo diametro caracteristico
de gotas no inicio do trecho de tubulagdo em analise.
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46 QUEBRA E COALESCENCIA DE EMULSOES EM ESCOAMENTO HORIZONTAL

A evolugdo da distribuicdo do tamanho de gotas também foi analisada no trecho
horizontal, que contempla os dispositivos amostradores de emulsio EXT-3 e EXT-4,
identificados doravante como E3 e E4, respectivamente. O extrator E3 estd posicionado no
inicio do trecho horizontal, enquanto o E4 esta instalado no final do trecho horizontal. O
posicionamento dos dispositivos amostradores de emulsao ¢ detalhada na Figura 27 e Figura
28. O trecho horizontal apresenta razao de aspecto Ly/D = 435. Esse comprimento garante o
desenvolvimento do escoamento no trecho horizontal.

O escoamento horizontal impde a emulsdo efeitos viscosos, inerciais ¢ gradientes de
velocidade, que podem resultar na deformagdo, quebra ou coalescéncia de gotas. O
levantamento do estado da arte da evolugao da DTG de emulsdes em escoamento horizontal
aponta ocorréncia da coalescéncia, mesmo em regimes de escoamento turbulento. Trallero,
Sarica e Brill (1997) detectaram coalescéncia mesmo em altas velocidades de mistura. Walsh
(2016) explicam que a coalescéncia ¢ predominante em escoamentos horizontais em virtude da
baixa dissipacao de energia. Voulgaropoulos ¢ Angeli (2017) detectaram coalescéncia de gotas
em emulsdes com L/D = 400, ou seja, com razdo de aspecto semelhante a estudada neste
trabalho. Schiimann, Simonsen e Brekken (2023) também detectaram aumento do tamanho de
gotas em emulsdes sob escoamento horizontal.

O estudo da evolugdo da DTG ¢ particularmente relevante para a induastria de produgao
de petroleo, pois na producado offshore as denominadas flowlines sdo tubulagdes posicionadas
no leito marinho, que normalmente permanecem na horizontal ou com pequenas inclinagdes,
na ordem de £ 5%, para acompanhar o relevo do leito marinho. Uma das fun¢des das flowlines
¢ conectar as tubulacdes de perfuracao do pogo até o riser.

A Figura 73 apresenta os resultados da DTG para emulsdes A/O em escoamento
horizontal no circuito de escoamento de emulsdes, sob condicdo do numero de Weber global
do teste com Wegiopa = 6. As curvas em preto sdao a DTG em E3, ou seja, no inicio do trecho
horizontal e as curvas em cinza correspondem ao resultado em E4, no final do trecho horizontal.
A frequéncia volumétrica ¢ apresentada como a linha continua com simbolos e a frequéncia
acumulada como linha tracejada. A analise conjunta de graficos da frequéncia volumétrica,
frequéncia acumulada e didmetros médios caracteristicos possibilitam analise da evolugdo da
DTG em escoamento horizontal.

Tal como nas emulsdes no trecho vertical ascendente, os resultados contemplam
emulsdes com fragdes volumétricas de dgua de 5% (Re = 212, Cagsz = 0,22), 10% (Re = 155,
Cagrz =0,53), 15% (Re =95, Carz = 0,72) € 20% (Re = 92, Cagsz = 0,73). A parametrizacdo do
Wegiopar = 6 ndo implica em igualdade dos demais ntimeros adimensionais, Cars € Re, uma vez
que ha alteragdes das propriedades termofisicas das emulsdes para cada fracdo volumétrica,
além dos didmetro médios caracteristicos de gotas.

Uma vez que as emulsdes escoam em regime laminar, no trecho horizontal com
comprimento suficiente para desenvolvimento do perfil de velocidades, a deformagao das gotas
deve ser governada por cisalhamento simples, com variacdo da velocidade na componente
radial e uniformidade do campo de escoamento na direcao axial. Entretanto, deve-se considerar
que o processo de medicao da DTG ¢ offline e requer amostragem de emulsao da tubulagdo, o
que inevitavelmente perturba as linhas de corrente do escoamento que, para escoamento laminar
desenvolvido, devem ser paralelas. De acordo com as curvas de Cac; obtidas por Grace (1982),
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para razio de viscosidade p = 1072, os valores de Cacri sdo 2,5 para cisalhamento simples e 0,4
para escoamento extensional.

Emulsdo 5% H,O Emulsdo 10% H>O
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Figura 73 - DTG de emulsdes em sistema de tubulagao horizontal com variagdo da fracao
volumétrica de dgua (Wegiopar = 6)

Para a emulsdo com 5% de H20, as DTGs apresentam comportamento unimodal tanto
em E3 quanto em E4. A DTG em E4 desloca-se para a direita em relagdo a E3, indicando
aumento no tamanho das gotas no escoamento horizontal, ou seja, predominancia da
coalescéncia de gotas. Isso ¢ confirmado na andlise dos didmetros caracteristicos, que sdo
superiores em E4. O D,sp aumenta de 2,7 um para 3,1 pm. O D,¢s5 aumenta de 16,0 um em E3
para 16,8 um em E4. Nota-se predominancia de gotas pequenas.

Na emulsdo com 10% H20, as DTGs apresentam comportamento bimodal, com um
primeiro pico centrado em 2 um e o segundo pico proximo a 10 um. O segundo pico apresenta
maior frequéncia volumétrica que o primeiro pico, evidenciando o aumento de gotas moderadas
com o incremento da fracdo volumétrica de 4gua na emulsdo, caracteristica tipica de emulsdes
polidispersas e metaestaveis. Por andlise visual das curvas de frequéncia volumétrica e
frequéncia acumulada, as DTGs em E3 e E4 s3o praticamente sobrepostas, com pequenas
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mudancas nos didmetros caracteristicos. O D,so passa de 7,2 pum em E3 para 7,1 um em E4, e
0 Dygs5 reduz de 39,4 um em E3 para 37,6 um em E4. Apesar do aumento dos diametros
caracteristico ser uma das caracteristicas da quebra de gotas, ndo se pode afirmar a ocorréncia
da quebra de gotas para emulsio A/O com 10% H>O em escoamento horizontal, pois os
aumentos nos didmetros caracteristicos foram praticamente irrisorios, além da sobreposi¢ao dos
graficos de DTG no inicio e ao final do trecho horizontal.

As DTGs também sdo bimodais para a emulsdo com 15% de H>O, com o primeiro pico
em 2 pm e o segundo pico em 16 pum. A DTG em E3 esta notoriamente mais a esquerda que
em E4, indicando coalescéncia de gotas, o que ¢ evidenciado tanto pela andlise da frequéncia
volumétrica quanto pela frequéncia acumulada. A coalescéncia ¢ salientada na analise dos
diametros caracteristicos: o Dyso aumenta de 10,1 um em E3 para 12,0 pm em E4, enquanto o
D95 aumenta de 53,9 um em E3 para 55,0 um em E4.

Para a emulsdao com 20% H>0, a DTG também ¢é bimodal, semelhante ao observado no
trecho vertical ascendente para a mesma fragdao volumétrica de fase dispersa, com pico da
distribuicdo centrado em 20 um. A DTG em E4 estd deslocada para a direita em relagdo a E3,
ou seja, ha maior presenca de gotas moderadas ou grandes, indicativo de coalescéncia de gotas.
O Dysp aumenta de 19,7 um em E3 para 21,8 um em E4, enquanto o D,¢s aumenta de 87,9 um
em E3 para 93,5 pm em E4.

Os resultados apresentados indicam que as DTGs obtidas nos extratores E3 e E4
apresentam estrutura semelhante, o que reforga a validade e reprodutibilidade da metodologia
de amostragem de emulsdo adotada. Para todas as fracOes volumétricas de fase dispersa
analisadas, as DTGs no extrator E4 estiveram a direita em relagdo a E3, ou seja, deslocada para
regido de maiores diametros, indicando predominancia dos mecanismos de coalescéncia no
trecho horizontal em experimentos com Wegiopar = 6.

A analise dos diametros volumétricos D,so € Dygs refor¢a a ocorréncia da coalescéncia
de gotas, evidenciado pelo aumento dos didmetros volumétricos no trecho horizontal. Esse
comportamento foi mais pronunciado para emulsdes com fragao volumétrica de dgua de 15% e
20%, pois a maior presenca volumétrica de gotas favorece a interacdo entre gotas e reduz a
distancia entre elas, o que favorece a colisdo, agregacao e coalescéncia.

O escoamento horizontal em tubulagdes lisas apresenta baixa taxa de dissipagdo de
energia, seja em regime laminar ou turbulento, o que favorece os mecanismos de coalescéncia
de gotas. Quanto maior a fragdo volumétrica de fase dispersa, maiores sdo as interagdes e
colisdes entre gotas, e consequentemente maior a probabilidade de coalescéncia. Além disso, o
maior tempo de residéncia das emulsdes no trecho horizontal favorece a drenagem do filme
interfacial entre gotas apds colisdes, aumentando a probabilidade de coalescéncia. Assim, os
resultados obtidos para emulsdes A/O com fragdes de agua entre 5% e 20% em escoamento
horizontal apresentam coeréncia com o reportado na literatura para emulsdes e dispersoes
liquido-liquido.

As segdes a seguir analisam a evolugdo da distribuicdo de tamanho de gotas em
condicdes de escoamento distintas, a partir da variacdo do Re, Wegiopu € Cars. As diferencas
relativas entre os didmetros caracteristicos serdo calculadas conforme a Eq. (30).
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4.6.1 Emulsido com 5% de agua

A Tabela 21 apresenta os diametros Dy 3;, Dy3,27, Dvso € Dyos nos extratores de emulsdo
E3 e E4 em funcdo do numero de Capilaridade no extrator E3 para concentragdo de 5% (v/v)
H>0, além das respectivas variagdes do AD [%] relativo ao extrator E3. Valores positivo do AD
indica predominancia da coalescéncia de gotas e valores negativos indicam predominancia da
quebra de gotas. Em escoamento horizontal, os resultados indicam aumento de todos os
diametros caracteristicos, o que ¢ compativel com a coalescéncia de gotas.

Tabela 21 - Evolugdo dos diametros Dyy 37, D327, Dvso € Dyos entre os extratores E3 e E4
(trecho horizontal) para concentracdo de 5% (v/v) H2O

i c Dyyg3 [um] Dy3,27 [um] Dyso [um] Dyos [um]
Teste | ag3 AD AD AD AD
E3 E4 o] E3 E4 4] E3 E4 4] E3  E4 4]

™ wos 022 47 52 103 22 25 130 27 3,1 145 160 168 49
T3 wos 0.8 37 39 55 21 23 75 26 28 66 107 111 34
T4 Wos 0,19 44 62 41,6 23 25 65 29 31 82 137 194 421
Ts wos 022 63 75 2001 26 28 81 33 37 146 196 246 259
Te Wos 0,19 82 85 46 30 31 43 42 46 79 261 275 52
7 wos 025 62 67 77 25 27 53 31 34 75 189 202 70
T8 wos 032 59 63 61 26 26 - 32 32 - 180 189 49

O teste com maior aumento no tamanho de gotas foi 0 T4 W05 (We=10¢e Ca=0,19),
com variacdo dos diametros caracteristicos entre 42,1% no Dy¢s € 6,5% no Dy3,2;. O segundo
teste com mais coalescéncia de gotas foi o TS W15 (We =2 e Ca = 0,22), com aumento nos
diametros caracteristicos entre 8,1% no Dy3,27 € 25,9% no D,¢s. Por sua vez, o teste com menor
variacdo no tamanho de gotas foi o0 T6 W05 (We =1 e Ca = 0,19), apresentou aumento no
tamanho de gotas entre 4,3% no e D;3,27 € 7,9% no D,so.

A Figura 74 apresenta a DTG nos testes com maior aumento no tamanho de gotas. No
T4 WO0S5, nota-se que em E4 hé reducdo da frequéncia volumétrica de gotas com diametros
entre 2 um e 7 um e aumento na frequéncia volumétrica de gotas com diametro acima de 7 pm.
Ha um aumento significativo de gotas na cauda da distribui¢cdo, em D, > 30 um, associada aos
maiores diametros na distribui¢do como o D,gs. Esse comportamento ¢ consistente com
coalescéncia de gotas em escoamento horizontal. Comportamento ¢ semelhante ocorreu no teste
T5 W05, em que gotas com D, < 2 um permanecem estaveis, para didmetros de gota entre 2
um e 7 um hé redugdo da frequéncia volumétrica das gotas em E4, e aumento de gotas com Dy
>7 um em E4. Os graficos evidenciam que a coalescéncia ndo ocorre de maneira uniforme em
toda a populagdo de gotas, mas preferencialmente em diametros de gota moderados, acima de
7 um, em que a pressdo de Laplace AP, das gotas ndo ¢ suficiente para isenta-las da quebra e
da coalescéncia.

Nos demais experimentos, que apresentaram coalescéncia moderada, ha menor aumento
de gotas nas regides dos maiores didmetros de gotas, especialmente na cauda da DTG. Nesses
casos, a coalescéncia de gotas pode ser associada diretamente com a DTG em E4 ser deslocada
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para a direita em relacdo a E3, com defasagem entre as distribuigdes mais perceptivel na regido
dos maiores diametros de gotas, conforme mostrado na Figura 75.

64 ca=o010 E3 64 ca=o022 —o— E3
— We = 10 _ We =2 q
X Re = 212 —— 4 X Re = 100 ——
£ 41 £ 41
=) =
= =
S g
£ 21 g 21
<E <2
0 i T ) T T 5 0 1 F T 0 T 1 T 5
1071 101 10t 10° 10~ 10 10 10
Diametro da gota [pm] Diametro da gota [pm]
a) T4 W05 b) TS _WO05

Figura 74 - DTG em emulsdes A/O com 5% H>0O escoando em trecho horizontal com maior
aumento no tamanho de gotas
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Figura 75 - DTG em emulsdes A/O com 5% H>O escoando em trecho horizontal com
aumento moderado do tamanho de gotas

A Figura 76 sintetiza a influéncia de nimeros adimensionais ¢ do tamanho inicial das
gotas no inicio do trecho horizontal na evolucdo dos didmetros caracteristicos da emulsdo A/O
com 5% (v/v) H2O em escoamento horizontal, entre os extratores de emulsdo E3 e E4. Os
marcadores sdo medicdes experimentais, e as retas tracejadas sdo linearizagdes dos conjuntos
de dados para cada diametro caracteristico.

Diferente do observado para escoamento vertical ascendente, as emulsdes com 5% (v/v)
H>O apresentaram variagao positiva dos tamanhos de gotas no trecho horizontal, ou seja, AD >
0, indicando aumento no tamanho das gotas. Esse comportamento foi consistente para todos os
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didmetros caracteristicos, principalmente no Dy43; € Dy¢s, 0 que indica que os mecanismos de
coalescéncia atuam predominantemente nas gotas moderadas e grandes.
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Figura 76 - Variagdo dos didmetros caracteristicos na emulsdao A/O com 5 % (v/v) H2O
escoando em trecho horizontal em fun¢do dos nimeros de Capilaridade, Weber, Reynolds e
didmetro no inicio do trecho

A Figura 76(a) relaciona o nimero de Capilaridade com a variacdo dos didmetros
caracteristicos entre os extratores E3 e E4, compreendendo a faixa de Cags entre 0,18 e 0,32.
Apresar da tendéncia geral dos dados apontar para a redugdo da coalescéncia de gotas com
aumento de Cags, ou seja, os dados apresentam grande variabilidade dos diametros
caracteristicos, especialmente no Dygs € Dy4,3/, que representam as gotas moderadas ou grandes
na DTG. Esse resultado possui coeréncia fisica com os mecanismos de quebra e coalescéncia
de gotas em escoamentos em tubulagdes, pois o aumento do nimero de Capilaridade implica
no aumento das tensdes viscosas atuando sobre as gotas, o que dificulta a predominancia da
coalescéncia. Além disso, hd desenvolvimento do escoamento no trecho horizontal, logo o
cisalhamento simples € predominante. Logo, considerando Caci: = 2,5, 0 Cags < Cacrir, OU seja,
os mecanismos de quebra de gotas ndo sdo efetivos no escoamento horizontal, especialmente
para a emulsdo com 5% A/O que apresenta gotas majoritariamente pequenas. O Dy32; € Dyso
apresentam a menor dispersao e menor sensibilidade ao nimero de Capilaridade, o que reforca
que as menores gotas permanecem mais estaveis € com maior resiliéncia quanto a quebra e
coalescéncia de gotas.
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A Figura 76(b) apresenta a influéncia do nimero de Weber global com a varia¢do dos
didmetros caracteristicos, com Wegiopa entre 1 e 10. Nao ha uma relacdo clara entre AD e
Wegiopal. Para o Dy3,27 € Dyso, as variagdes dos didmetros caracteristicos sdo entre 4% e 15%. Por
outro lado, ha grande variagdes do AD para Wegiopar = 2 € Wegiopa = 10. Os resultados indicam
que o numero de Weber global nio representa tdo bem a evolugao da DTG no trecho horizontal
como o numero de Capilaridade.

Os resultados da relacdo entre o nimero de Reynolds e a variagdo dos diametros
caracteristicos sdo apresentadas na Figura 76(c), com Re entre 80 e 220. Os resultados sao
semelhantes ao observado para o Wegiorai, em que a dispersdo dos dados ndo permite estabelecer
uma relagao entre a evolu¢ao da DTG no trecho horizontal com o nimero de Reynolds.

O efeito dos didmetros de gota no inicio do trecho horizontal na variacdo dos diametros
caracteristico ¢ apresentado na Figura 76(d). Os dados também apresentam grande
variabilidade, ndo sendo possivel associar o aumento no tamanho de gotas com o didmetro
inicial de gotas no inicio do trecho horizontal.

Os resultados mostram que a evolucdo da distribuicdo do tamanho de gotas no trecho
horizontal para a emulsdo com 5% A/O resulta no aumento do tamanho de gotas, o que ¢
compativel com o mecanismo de coalescéncia. Entretanto, os resultados de AD sdo bastante
dispersos com os nimeros adimensionais We, Cags € Re, além do didmetro de gotas no inicio
do trecho horizontal.

4.6.2 Emulsao com 10% de agua

A Tabela 22 apresenta os didmetros D437, D;3,27, Dvso € Dyvos medidos nos extratores E3
e E4 para emulsdes A/O com 10% (v/v) H20 escoando no trecho horizontal em fungdo do
numero de Capilaridade em E3. A variagdo dos diametros caracteristicos AD [%] entre E3 e
E4, relativo a E3, foi utilizada como indicador da evolugdao da DTG no trecho horizontal, em
que AD > 0 indica aumento no tamanho das gotas e AD < 0 indica redu¢do do tamanho das
gotas. Em 6 dos 8 testes houve aumento no tamanho das gotas, consistente com a predominancia
dos mecanismos de coalescéncia no trecho horizontal.

Diferente do observado para emulsdes A/O com 5% H>O em escoamento horizontal,
houve redu¢do do tamanho das gotas em 2 dos 8 testes, indicados por AD < (. Nesses testes,
houve diminui¢ao no Dy 3; de até -3,1% e reducdo no Dygs de até -4,6%, enquanto os didmetros
Dy3,27 € Dysp ndo apresentaram variagao, ou seja, AD = 0. Analisando os graficos das DTGs em
tais testes na Figura 77, as curvas em E3 e E4 apresentam forte semelhanca, principalmente
para D, < 10 um, o que explica AD = 0 para Dy32; € Dyso. Na faixa de 10 a 20 um, nota-se um
crescimento discreto da frequéncia volumétrica de gotas em E4, especialmente proximo ao
segundo pico. Na cauda da distribuicdo, a DTG em E3 e E4 sdo praticamente coincidentes, e as
variacdes do D,gs sdo pouco significativas. Assim, pode-se dizer que houve equilibrio dos
mecanismos de quebra e coalescéncia nos testes T17 W10 e T18 W10.
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Tabela 22 - Evolugdo dos diametros Dyy 37, Dy3,27, Dvso € Dyos entre os extratores E3 e E4

(trecho horizontal) para concentragdao de 10% (v/v) H2O

D437 [um] D327 [pm] Dyso [pm] Dygs [um]
Teste Id  Cags AD AD AD AD
E3 E4 %] E3 E4 %] E3 E4 %] E3 E4 (%]
TIO W10 0,47 13,6 152 120 35 39 121 7,5 97 289 482 523 85
TIl W10 041 131 13,7 43 35 3,6 47 76 85 121 463 470 14
TI2 W10 0,40 13,3 147 10,0 3,6 39 10,6 83 99 188 456 483 6,1
TI3 W10 0,49 102 122 195 32 3,5 90 54 74 362 352 41,8 188
Ti4 W10 0,55 12,1 12,7 45 34 36 52 70 81 159 431 429 -05
Ti6 W10 039 150 164 94 39 43 79 99 114 141 500 53,8 75
T17. W10 0,53 11,7 113 -31 35 35 - 72 71 -19 394 376 -46
TI8 W10 0,57 123 120 2,1 35 35 - 73 13 - 428 413 3,6
6
6 - Ce} =0,32 Ca = 0,57 —0o— E3
— We = 4 We =5
N Re = 150 ' Re = 127
s =
£ 4] g4
g g
£ 21 T 21
g g
= £
0 £ T T | 0 | . “x
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Diametro da gota [pm]

a) T17 W10

Didmetro da gota [pm]

b) T18_ W10

Figura 77 - DTG em emulsdes A/O com 10% H20 escoando em trecho horizontal com
redugdo pequena ou nula do tamanho de gotas

O teste com maior aumento no tamanho das gotas foio T13 W10 (We = 5 e Ca = 0,49),
com aumento no AD entre 9% no Dy32; € 36,2% no D,sp. O segundo teste com mais aumento
no tamanho de gotas foi 0 T12 W10 (We =2 e Ca = 0,40), com aumento no tamanho de gotas
entre 6,1% no Dygs e 18,8% no D,so. A Figura 78 apresenta a evolucao da DTG entre os
extratores E3 e E4 nos experimentos com aumento nos didmetros caracteristicos. Nota-se
redugdo da frequéncia volumétrica do primeiro pico da DTG em 2 pm, aumento da frequéncia
volumétrica do segundo pico em 20 pm e um pequeno deslocamento da cauda da DTG para a
direita, regido de maiores didmetros.
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Figura 78 - DTG em emulsdes A/O com 10% H2O escoando em trecho horizontal com
aumento do tamanho de gotas

A Figura 79 apresenta a influéncia de parametros adimensionais e do tamanho inicial
das gotas na evolugdo dos diametros caracteristicos da emulsdo A/O com 10% (v/v) H20 em
escoamento horizontal. De forma geral, observa-se predominancia de valores positivos do AD,
indicando aumento do tamanho das gotas no trecho entre E3 e E4.

A Figura 79(a) relaciona a variagdo dos didmetros caracteristicos com numero de
Capilaridade em E3, na faixa de Cags entre 0,39 e 0,57. Os resultados indicam tendéncia de
redu¢do do AD com aumento do niumero de Capilaridade, evidenciando que o crescimento das
gotas se torna menos pronunciado a medida que as tensdes viscosas atuando sobre as gotas
aumentam. Observa-se AD <0 para Cags > 0,50, especialmente no Dygs € Dyy 37, apontando que
os mecanismos de quebram de gotas passam a competir com a coalescéncia de gotas. O
diametro caracteristico com maior dispersao no AD com Cags foi o Dyso. Em contrapartida, o
Dy3.2; apresentou as menores variacoes, reforgando a estabilidade das gotas pequenas perante
os processos de quebra e coalescéncia.

A relacao entre o numero de Weber global e a variagdo dos didmetros caracteristico ¢
apresentada na Figura 79(b), com Wegopar entre 2 e 6. Semelhante ao observado para as
emulsdes com 5% (v/v) H2O escoando no trecho horizontal, ha tendéncia de redugdo do AD
com aumento do niumero de Weber, em que houve coalescéncia de gotas para Cags < 5. A
variacdo dos didmetros caracteristicos mensurada peara Dyso, Dyvos € Dj43 apresentam alta
variabilidade na faixa de Wegiopar = 4 € Wegiopal = 5.
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Figura 79 - Variagao dos didmetros caracteristicos na emulsao A/O com 10% (v/v) H.O
escoando em trecho horizontal em funcdo dos ntimeros de Capilaridade, Weber, Reynolds e
diametro no inicio do trecho

A Figura 79(c) ilustra o efeito do numero de Reynolds sobre a variagdo dos didmetros
caracteristicos, compreendendo valores de Re entre 75 e 155. Os resultados mostram que ha
correlagdo negativa entre AD e Re, ou seja, a magnitude da variacdo dos diametros
caracteristicos tende a reduzir com aumento do nimero de Reynolds. Destaca-se que AD <0
para Re > 120, tipicamente associado aos mecanismos de quebra de gotas, especialmente no
D,os e Dy 3. Semelhante as observagdes anteriores, a variagao dos diametros caracteristicos
baseada no D50 € a que apresenta maior dispersao de dados.

A Figura 79(d) relaciona o diametro no inicio do trecho horizontal com a variacio
relativa dos didmetros caracteristicos. Para os diametros Dy32;, D437 € Dyso, ndo € possivel
associar a varia¢ao do tamanho das gotas com o didmetro de gotas inicial no trecho horizontal.
Em contrapartida, em 7 dos 8 experimentos observa-se aumento no AD baseado no Dygs com
aumento do didmetro inicial das gotas. Esse resultado demonstra que o aumento as gotas tendem
a apresentar maior crescimento na cauda da distribuicdo e confirma a validade da pressdo de
Laplace no escoamento interno de emulsdes: como a pressao interna da gota € inversamente

proporcional ao seu raio, gotas maiores apresentam menor resisténcia a deformacao,
coalescéncia e quebra.

Os resultados para emulsdo A/O com 10% (v/v) H2O escoando no trecho horizontal
reforca que a evolugdo da DTG ¢ predominantemente caracterizada pelo aumento nos diametros
das gotas, compativel com os mecanismos de coalescéncia. Apesar da dispersao do AD, a
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variagdo dos didmetros caracteristicos apresenta relagdo com o numero de Capilaridade,
nimero de Weber, nimero de Reynolds e com o didmetro inicial das maiores gotas da
distribuicdo, representadas como D,os.

4.6.3 Emulsiao com 15% de agua

A Tabela 23 apresenta a evolucao dos diametros Dy43;, Dy327, Dvso € Dyos no trecho
horizontal para emulsdes com 15% (v/v) H2O em funcdo do nimero de Capilaridade. O
parametro AD [%] ¢ um indicador da varia¢do do tamanho de gotas entre E3 e E4 relativa a E3,
em que AD < 0 indica redu¢ao no tamanho das gotas e AD > 0 sinaliza o aumento no tamanho
das gotas. Em 3 dos 8 testes, a variagdo de todos os didmetros caracteristicos foi positiva, ou
seja, a coalescéncia de gotas foi evidenciada por AD > 0. Em 3 testes, houve aumento de 3
diametros caracteristicos, exceto o D,¢s. Em 2 testes, a variacdo de todos os diametros
caracteristicos foi negativa, ou seja, AD < 0, compativel com quebra de gotas. Esse
comportamento evidencia que os mecanismos de quebra e coalescéncia que regem a evolucao
da distribuicdo do tamanho de gotas tornam-se mais complexos com aumento da fragdo
volumétrica de fase dispersa.

Tabela 23 - Evolugao dos diametros Dyy 37, Dy3,27, Dvso € Dyos entre os extratores E3 e E4
(trecho horizontal) para concentragdo de 15% (v/v) H2O

i c Dyy,37 [um] Dy3,27 [um] Dysp [um] Dyos [um]
Teste 1 ag3 AD AD AD AD
E3 E4 o] B3 B4y E3 E4 o BB g

T19 W15 0,65 228 22,6 -0,7 5,1 53 42 149 152 26 77,1 746 -33
T20_ W15 0,61 18,6 19,0 23 44 47 53 12,6 134 69 623 62,0 -05
T21 W15 0,72 155 169 9,0 39 44 132 10,1 12,0 179 539 550 2,1
T22_ W15 0,59 16,7 17,5 4,7 4,1 44 68 11,5 124 73 55,8 588 55
T23 W15 0,52 176 18,0 2,0 44 48 82 124 134 79 58,7 556 -52
T24_ W15 0,50 21,1 194 -8,0 51 47 -74 156 140 -104 67,1 648 -34
T25 W15 047 16,8 19,6 16,8 42 49 157 11,7 141 21,1 552 65,0 17,8
T26_W15 045 19,2 182 -52 47 46 -2,6 138 13,0 -57 61,6 59,7 -29

O experimento que apresentou maior aumento no tamanho das gotas foi o T25 W15
(We=4¢e Ca=0,47), com variagdes relativas AD entre 15,7% para Dy3 27 € 21,1% para Dys9. O
segundo teste com maior aumento nos didmetros caracteristicos foi o0 T21 W15 (We=6 ¢ Ca
=0,72), com AD entre 2,1% no D95 € 17,9% no D,so.

A Figura 80 apresenta as DTG correspondentes a tais experimentos. A coalescéncia de
gotas ¢ confirmada pela redugdo da frequéncia volumétrica do primeiro pico, centrado em 2
um, e aumento da frequéncia do segundo pico em 20 pm. Observa-se que as DTGs em E4 sdo
deslocadas para direita em relacao a E3, regides de maiores didmetros de gota. Nota-se ainda
que, na regido da cauda da distribuicao, para didmetros superiores a 50 um ha sobreposi¢ao
entre as DTGs em E3 e E4. Esse comportamento explica a menor variagao dos diametros
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caracteristicos calculadas com o D,¢s quando comparada as emulsdes com menores fracdes
volumétricas de agua.
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Figura 80 - DTG em emulsdes A/O com 15% H>20 escoando em trecho horizontal com
aumento dos didmetros caracteristicos

Em trés experimentos foi observada a reducdo de pelo menos dois diametros
caracteristicos. No teste T19 W15 (We =6 e Ca = 0,64), o AD situou-se entre -0,7% para Dy4 3/
e -3,3% para D,gs. Ja os testes T24 W15 (We =3 e Ca = 0,50) e T26 W15 (We=3 e Ca =
0,45) apresentaram reducdo em todos os diametros caracteristicos, com AD entre -2,9% e
-10,4%. Nesses testes, a redu¢ao do AD foi mais pronunciada no Dy4 3 € Dyso.

A Figura 81 apresenta a evolugdo da DTG no trecho horizontal nos experimentos em
que ocorreu reducdo do tamanho das gotas. Observa-se que a DTG em E4 encontra-se deslocada
para regides de menores diametros em comparacdo a E3, comportamento consistente com os
mecanismos de quebra de gotas. De forma geral, as DTGs em E3 e E4 apresentam formato
semelhante, porém com distribuicdo em E4 deslocada para a esquerda em relagdo a E3,
indicando reducao dos diametros de gotas no ao longo do trecho horizontal.

A Figura 82 apresenta a influéncia de Cags, Wegiobai, Re € do didmetro de gotas no inicio
do trecho horizontal na variagao relativa dos didmetros caracteristicos em emulsdes com 15%
(v/v) H20 escoando em trecho horizontal. Os simbolos sdao medigdes experimentais € as retas
tracejadas sao indicadores da tendéncia do conjunto de dados.

Diferente do observado para emulsdes com 5% e 10% (v/v) H20 escoando no mesmo
trecho horizontal, os resultados evidenciam ocorréncia dos mecanismos de tanto coalescéncia
quanto quebra de gotas. A maior dispersao da variagdo dos didmetros caracteristicos, tanto
positiva quanto negativa, evidenciam que nessa concentragdo de fase dispersa os mecanismos
de evolucdo da DTG tornam-se mais complexos, o que pode ser atribuido a menor distancia
entre gotas e aumento das interagdes entre gotas.
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Figura 81 - DTG em emulsdes A/O com 15% H>O escoando em trecho horizontal com
reducao dos didmetros caracteristicos
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Figura 82 - Variagao dos didmetros caracteristicos na emulsao A/O com 15% (v/v) H.O
escoando no trecho horizontal em fungdo dos numeros de Capilaridade, nimero de Weber,
nimero de Reynolds e didmetro no inicio do trecho

A Figura 82(a) relaciona o nimero de Capilaridade em E3 com a variagdo relativa dos
diametros caracteristicos no trecho horizontal, compreendendo a faixa de Cags; entre 0,45 e

152



0,72. Os diametros caracteristicos apresentam alta dispersdo com Cags. Entretanto, pode-se
observar tendéncia geral de aumento do AD com o niimero de Capilaridade para os diametros
Dyso, Dys37 € D32, Tais diametros evidenciaram coalescéncia de gotas para Cagz > 0,52. Os
resultados indicam que o aumento de Cags favorecem o crescimento das gotas moderadas,
entretanto sem efeito significativo na regido dos maiores diametros, compreendida na cauda da
distribui¢do, conforme evidenciada pela maior estabilidade do D,¢s para Cags > 0,55.

O comportamento do AD com Cagz para emulsdes com 15% (v/v) H2O diverge do
observado para emulsdes com 5% e 10% (v/v) H20 escoando no mesmo trecho horizontal, nas
quais o aumento de Cags esteve associado a redugdo do AD, ou seja, reducao da coalescéncia
de gotas.

A Figura 82(b) analisa a variacao relativa dos didmetros caracteristicos com o nimero
de Weber entre 3 e 6. Os resultados evidenciam coalescéncia de gotas para Wegiopar > 4, com
AD positivo para os diametros Dyso, Dy437 € Dy3,27. Em comparagdo as mesma emulsdes com
15% (v/v) H2O em escoamento vertical ascendente, em que ocorreu redugdo do AD com
aumento do Wegiopar, 0 comportamento do AD no trecho horizontal foi exatamente o oposto.

O numero de Weber relaciona as tensdes inerciais sobre as gotas com a tensdo
interfacial. Uma vez que a tensdo interfacial ¢ constante entre as fases oleosa e aquosa, 0
aumento de Wegopba pode ser associado com aumento das tensdes inerciais, 0 que aparenta
favorecer as interacdes e colisdes entre as gotas para a emulsdo com 15% H>O escoando no
trecho horizontal, principalmente para as gotas moderadas, o que ¢ refletido principalmente no
Dyso e Dy4 3. Esse comportamento se opoe a teoria de Hinze (1955), que relacionam o aumento
do niumero de Weber com a intensificagdo quebra de gotas. Entretanto, os mecanismos de
evolucdo da DTG em emulsdes concentradas sao mais complexos, com a coexisténcia de quebra
e coalescéncia de gotas. A teoria de Taylor (1934), Hinze (1955) e Grace (1982) ndo consideram
a coalescéncia de gotas.

A influéncia do nimero de Reynolds na variacdo dos didmetros caracteristicos ¢
apresentada na Figura 82(c), com Re entre 79 e 96. Os dados de AD apresentam alta dispersao
com Re, ndo sendo possivel estabelecer correlacdes de quebra ou coalescéncia com a variagao
do nimero de Reynolds.

Por fim, a Figura 82(d) relaciona o didmetro de gotas no inicio do trecho horizontal, ou
seja, em E3, com a variacdo relativa dos didmetros caracteristicos. Para os didmetros
caracteristicos Dy 37, Dvso € Dyos, 0s resultados evidenciam que existe um diametro maximo em
que a coalescéncia € possivel, e acima deste valor ocorre quebra de gotas. O Dy3,2; apresenta a
maior estabilidade entre os demais, o que pode ser atribuido a baixa amplitude de variag¢ao deste
didmetro caracteristico, na ordem de 1 pm. Esse comportamento ¢ semelhante ao observado
para as mesmas emulsdes escoando no trecho vertical ascendente, em que a quebra de gotas
atua como mecanismos dominante preferencialmente nas maiores gotas.

Os resultados demonstram que os mecanismos de evolu¢do da DTG nas emulsdes com
15% (v/v) H2O em escoamento horizontal no regime laminar apresentam transicdo entre
dominancia da coalescéncia de gotas para a competicdo entre quebra e coalescéncia,
principalmente em funcdo do didmetro inicial de gotas e do numero de Capilaridade. A
evolugdo da DTG ndo ocorre de maneira uniforme em toda a distribuicdo, mas depende
fortemente da faixa de diametro considerada. Os diametros moderados, representados pelo Dyso
e Dyy3j, apresentaram comportamento mais sensivel as tensdes viscosas atuantes sobre a
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emulsdo. Os resultados evidenciam que o nimero de Reynolds ndo descreve bem a evolugao
da DTG nas condi¢des experimentais avaliadas, devido a alta variabilidade experimental.

O aumento da concentracdo de fase dispersa intensifica as interagdes entre gotas,
favorecendo os mecanismos de colisdo, agregagdo e coalescéncia. Entretanto, emulsdes mais
concentradas inerentemente apresentam maiores tamanhos de gotas quanto comparadas as
emulsdes com fragdes de fase dispersas menores, o que reduz a estabilidade das gotas e as torna
mais sujeitas a quebra de gotas. Gotas maiores possuem menores pressao de Laplace,
responsaveis por manter as gotas coesas no formato esférico e resistir as tensdes externas do
escoamento. Como consequéncia, as gotas maiores sao mais susceptiveis a deformacao e
eventual quebra, favorecendo a coexisténcia entre mecanismos de quebra e coalescéncia ao
longo do trecho horizontal.

4.6.4 Emulsiao com 20% de agua

A Tabela 24 apresenta os didmetros caracteristicos Dy4 37, Dy3,27, Dvso € Dyves medidos nos
extratores de emulsdo E3 e E4 para emulsdes com 20% (v/v) H2O em escoamento horizontal,
em fungdo no nimero de Capilaridade no inicio do trecho analisado. A variagdo relativa dos
diametros caracteristicos, representada por 4D [%], foi utilizada como indicador da evolugao
dos tamanhos de gota ao longo do trecho horizontal.

Tabela 24 - Evolucdo dos didmetros Dy4.37, Dys,27, Dyvso € Dyos entre os extratores E3 e E4
(trecho horizontal) para concentra¢ao de 20% (v/v) H>O

i c D37 [um] D327 [um] Dysp [um] Dygs [um]
Teste | aE3 AD AD AD AD
E3 E4 %] B3 B4 o B3 E4 %] B3 B4 o

T28 W20 0,98 26,0 258 -0,7 60 63 52 190 194 24 829 81,7 -14
T29 W20 0,99 273 296 82 63 67 61 204 213 42 848 975 149
T30 W20 1,10 21,8 219 03 51 54 60 158 160 15 731 713 -25
T31 W20 0,73 269 292 87 61 67 106 197 218 104 879 935 63
T32. W20 0,91 23,0 282 223 53 61 143 165 20,1 21,9 765 92,0 203
T33 W20 0,96 242 283 167 58 64 113 181 212 170 769 864 124

Em 5 dos 6 experimentos, os mecanismos de coalescéncia de gotas foram predominantes
na evolucao da DTG, evidenciado por 4D > 0 em pelo menos trés dos didmetros caracteristicos
avaliados. Em apenas um experimento, foram observados valores 4D < 0 para D43 € D.os,
porém com magnitude menor que 2%.

Destaca-se que em todos os experimentos, os didmetros caracteristicos D327 € Dyso
apresentaram 4D > 0, indicativo de predominancia da coalescéncia de gotas. Esse
comportamento sugere que, em emulsdes mais concentradas em regime laminar sob
escoamento horizontal, o aumento da fragdo volumétrica favorece o crescimento das gotas
moderadas da DTG.
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Os experimentos T32 W20 e T33 W20 apresentaram os maiores aumentos na variagao
dos diametros caracteristicos, ou seja, apresentaram maior coalescéncia de gotas no trecho
horizontal. No T32 W20 (We =10 e Ca = 0,91) a variagdes dos didmetros caracteristicos foi
entre 14,3% no Dy327 € 22,3% no Dyy35. No T33 W20 (We =15 ¢ Ca = 0,96), o AD foi entre
11,3% no Dy32 e 17,0% no Dysp. O crescimento simultdneo de todos os didmetros
caracteristicos nesses experimentos sugere aumento generalizado do tamanho das gotas,
compativel com predominancia da coalescéncia ao longo do trecho horizontal. A Figura 83
apresenta as DTG correspondentes a tais experimentos. As DTGs s3o bimodais, com
predominancia de gotas moderadas e grandes. Nota-se que a DTG em E4 ¢ deslocada para a
direita em relagdo a E3, ou seja, para a regido de maiores diametros. Esse comportamento ¢
consistente em toda a DTG, e de forma expressiva no pico, que se desloca de 20 um para 30
pm.

7 7
£ 41 £ 41
£ 34 £ 34
£ 21 Z 2
g 1 i ? 1 .
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Diametro da gota [pum] Diametro da gota [pm]
a) T32. W20 b) T33_ W20

Figura 83 - DTG em emulsdes A/O com 20% H>0 escoando em trecho horizontal com maior
aumento do tamanho de gotas

Em dois experimentos foi observado redugdo de pelo menos um diametro caracteristico.
No teste T28 W20 (We =10 e Ca = 0,98), houve reducao de -0,7% no Dy43; € -1,4% no D,ys,
enquanto o Dy;,2; aumentou 5,2% e o Dyso aumentou 2,4%. Analisando a Figura 84(a), observa-
se que a DTG em E4, quando comparada a E3, apresenta redu¢ao da frequéncia volumétrica do
primeiro pico em torno de 2 pm e aumento da frequéncia volumétrica do segundo pico, centrado
em 20 um. Assim, observa-se que houve aumento do tamanho das gotas intermediarias da DTG
e reducdo das menores gotas da DTG. Nas regides de maiores didmetros, na cauda da
distribuicdo, as DTGs em E3 e E4 apresentam alto grau de sobreposi¢ao.

No teste T30 W20 (We =20 e Ca = 1,10), a variacdo do 4D foi positiva para Dy43;,
Dy327 € Dyso, com AD entre 0,3% e 6,0%. Entretanto, houve redugdo do Dyos de -2,5%.
Analisando a Figura 84(b), as DTGs em E3 e E4 apresentam formato semelhante, estando

praticamente sobrepostas, nao sendo possivel definir qual mecanismo ¢ dominante na evolugao
da DTG.
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Figura 84 - DTG em emulsdes A/O com 20% H>O escoando em trecho horizontal com
reducdo pequena ou nula dos diametros de gotas

A Figura 85 relaciona a variagdo relativa dos diametros caracteristicos no trecho
horizontal entre os extratores E3 e E4 com os numeros de Capilaridade, Weber e Reynolds,
além da influéncia do didmetro inicial das gotas em E3 no AD, para emulsao A/O com 20%
(v/v) H20. Os resultados evidenciam que evolugdo da DTG ¢ predominantemente caracterizada
por crescimento das gotas no trecho horizontal, comportamento consistente com coalescéncia
de gotas. A coalescéncia atua principalmente nas gotas moderadas, representadas por Dy43; €
Dyso. Essas emulsdes apresentam comportamento mais complexo do que emulsdes com fracao
de fase dispersa entre 5% e 15% (v/v) H20, destacado pela maior variabilidade dos dados com
0s parametros em analise.

A Figura 85(a) relaciona o nimero de Capilaridade com a variacdo dos didmetros
caracteristicos no trecho horizontal, compreendendo valores de Cags entre 0,73 e 1,10. Observa-
se tendéncia geral coalescéncia de gotas, evidenciado por AD > 0. Os resultados demonstram
redu¢do da magnitude do AD com aumento do nimero de Capilaridade. A coalescéncia atua
nos didmetros de gota moderados e grandes, principalmente. Esse comportamento sugere que
o aumento das tensdes viscosas atuando sobre as gotas reduz a intensidade e eficiéncia da
coalescéncia no trecho horizontal, enquanto os mecanismos de deformagdo e quebra de gotas
passam a atuar nas maiores gotas da distribui¢do. Para Cags > 0,98, pode-se identificar que os
mecanismos de quebra e coalescéncia atuam simultaneamente, com AD > 0 para as gotas
moderadas, representadas por Dyso € Dyy37, € AD = 0 para D,¢s5. Esse comportamento reforca
que as gotas maiores apresentam menor estabilidade, tornando-se mais susceptivel a
deformagdo por tensdes viscosas.

156



25 T T T T T 25 T T T T T T T T
] ® Duy
20+ 20 m A Dy H
[ »  Duxo
R 15 A . B D H
K = Y
o 10F s -
< <
or 4 5k i
0 g . 0
i a
-5 1 1 1 1 1 -5 1
0.7 0.8 0.9 1.0 11 12 6 8 10 12 14 16 18 2
CGE;; Weglnbal
a) Capilaridade em E3 b) Weber global
25T T T T 25 T T T T
e ® Dpg > © ® Dpg
20 u A Dpy A 20 A Dpy u E
® > Dy > o > Dy
. 15F A [ | m Dy A - 15F a B Dy ] —
= =X A [
L i L W\ i
o 10 o 108 (Y e
< < "y n
5t . 5t . .
0 0 > e
.
- ]
_[} 1 1 1 1 r) 1 1 1 1
’80 100 120 140 160 °0 20 40 60 80 100
Re Dgs
¢) Reynolds d) Diametro no inicio do trecho

Figura 85 - Variagdo dos didmetros caracteristicos na emulsao A/O com 20% (v/v) H.O
escoando em trecho horizontal em funcdo do nimero de Capilaridade, nimero de Weber,
nimero de Reynolds e didmetro no inicio do trecho

A influéncia do nimero de Weber e nimero de Reynolds na variagao dos didmetros
caracteristicos em emulsdes escoando em tubulagdes horizontais sdo apresentadas na Figura
85(b) e Figura 85(c), respectivamente, para 6 < Wegiopas < 20 € 80 < Re < 160. Os dados de AD
apresentam elevada dispersdao com Wegiorai € Re, 0 que impossibilita estabelecer correlagdes
com os mecanismos de coalescéncia e quebra de gotas.

A Figura 85(d) relaciona o didmetro de gotas no inicio do trecho horizontal na variagao
relativa dos diametros caracteristicos. Semelhante ao observado para emulsdes A/O com 15%
(v/v) H20, o Dy;2; apresenta baixa sensibilidade com o didmetro inicial, mantendo valores
positivos de AD e semelhantes em toda faixa analisada, com varia¢des absolutas do Dy3.2; na
ordem de 1 pm. Os diametros Dyso € Dj4 3 apresentam tendéncia de reducdo do AD com
aumento do diametro inicial das gotas, apesar da variabilidade experimental. O D,gs5 apresenta
alta dispersdo com Dg3, ndo sendo possivel estabelecer relagdo com a predominancia da quebra
ou coalescéncia.

Os resultados para emulsdes A/O com 20% (v/v) H20 escoando no trecho horizontal
demonstra a predomindncia dos mecanismos de coalescéncia de gotas ao longo do trecho
horizontal entre os extratores E3 e E4, principalmente para as gotas moderadas da distribuigdo,
conforme indicado pela variagao relativa dos didmetros caracteristicos e pelos graficos de DTG.
Entretanto, nas maiores gotas da DTG, localizadas na cauda da distribuicao e representadas por
Dygs, ha coexisténcia dos mecanismos da quebra de gotas com a coalescéncia. Os resultados
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evidenciam que, nas condi¢des experimentais avaliadas, os mecanismos de evolu¢ao da DTG
em escoamentos horizontais em regime laminar sdo relacionados principalmente com o namero
de Capilaridade.

Os resultados obtidos para emulsdes com 20% (v/v) H20 apresentam comportamento
consistente e semelhante com as conclusdes observadas para emulsdes contendo 15% (v/v) H2O
escoando no mesmo trecho horizontal, especialmente no que se refere a predominancia da
coalescéncia de gotas e fragmentacgdo localizada na regido de maiores diametros.

4.6.5 Sintese dos mecanismos de evolu¢ciao da DTG em escoamento horizontal

Os resultados experimentais obtidos para as emulsdes A/O com fragdes volumétricas de
fase dispersa entre 5% e 20% (v/v) HoO em escoamento laminar horizontal com Lx/D = 435
evidencia a dominancia dos mecanismos de coalescéncia de gotas. A evolugdo da DTG neste
trecho demonstrou dependéncia em multiplos parametros, como: tensdes viscosas atuando
sobre as gotas representadas pelo numero de Capilaridade, da estrutura da emulsao no inicio do
trecho horizontal ¢ da fragdo volumétrica de fase dispersa. A evolucdo da DTG no trecho
horizontal exibiu maior dispersdo de resultados quando comparada ao escoamento vertical
ascendente.

Os resultados evidenciam que os mecanismos da evolugdo do tamanho de gotas de
emulsdes em tubulagdes horizontais tornam-se mais complexos com o aumento da fragdo
volumétrica de fase dispersa. Para emulsdes com 5% (v/v) H2O, ocorreu apenas coalescéncia
de gotas. Em 10% (v/v) H20, a coalescéncia de gotas permaneceu como mecanismo dominante,
embora identificados testes com redu¢do do tamanho de gotas dependendo do nimero de
Capilaridade. Para as emulsdes com 15% e 20% (v/v) H20, verificou-se coalescéncia
majoritariamente, entretanto com fragmentacdo pontual das maiores gotas presentes na cauda
da distribuicao.

Para a emulsao com 5% (v/v) H2O, identificou-se coalescéncia de gotas em todas as
condi¢des experimentais. Por ser constituido por gotas majoritariamente pequenas e,
consequentemente, com maior resiliéncia perante a quebra de gotas. No geral, as variagdes dos
diametros caracteristicos foram inferiores a 15%. A analise visual da DTG indica que a
coalescéncia de gotas ocorre tipicamente nas gotas moderadas ou grandes, situadas acima do
diametro mediano volumétrico Dyso.

Para a emulsdo com 10% (v/v) H20, a coalescéncia permaneceu como mecanismo
dominante para nameros de Capilaridade Carz < 0,50. Os resultados evidenciam que a
coalescéncia de gotas ¢ favorecida para numeros de Capilaridade mais baixos, ou seja, por
menores tensdes viscosas atuando sobre as gotas.

Para a emulsdao com 15% (v/v) H2O, verificou-se aumento na variagdo relativa dos
diametros caracteristicos com o aumento do numero de Capilaridade. Esse comportamento ¢
contraditorio e diverge das demais fragdes volumétricas. Uma vez que o numero de
Capilaridade ¢ relacionado com as tensdes viscosas atuando sobre as gotas, o aumento de tais
tensdes tende a favorecer a deformagdo e fragmentagdo de gotas, e ndo os mecanismos de
agregacdo e coalescéncia. Destaca-se, ainda, a variabilidade das variacdes dos didmetros
caracteristicos.
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Para as emulsdes com 20% H>O, a coalescéncia de gotas mostrou-se novamente
dominante, e atuando principalmente nas gotas moderadas, representadas por Dyso € Djs3).
Foram identificados eventos pontuais de fragmentacdo local de gotas grandes, localizadas na
cauda da distribuicdo e representadas pelo D,¢s. Nessa concentracdo de fase dispersa, a
magnitude da variagdo dos didmetros caracteristicos apresenta correlacdo negativa com o
numero de Capilaridade, ou seja, quanto menor Cags maior a coalescéncia de gotas, evidenciada
pelo parametro AD.

Entre os parametros analisados, o nimero de Capilaridade foi o que melhor descreveu
a evolu¢ao da DTG no trecho horizontal, representada pela variacao relativa dos diametros
caracteristicos. Exceto pela emulsdo com 15% H>0O, o ntimero de Capilaridade apresenta
correlagdo negativa com AD, ou seja, quanto maior o Cags menor a variagao do tamanho das
gotas, reduzindo a incidéncia de coalescéncia. Essa conclusdo converge com os fundamentos
teoricos de quebra de gotas, pois as tensdes viscosas externas atuando sobre a gota tendem a
deformar a gota do seu formato esférico e que, em casos criticos, leva a ruptura das gotas.
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Figura 86 - Varia¢do dos didmetros caracteristicos no trecho horizontal com Weber e
Reynolds

Os nimeros de Reynolds e Weber nao apresentaram comportamento consistente com o
AD nas condigdes experimentais deste trabalho. Isso refor¢a que, em escoamentos laminares,
os mecanismos da evolu¢ao da DTG sao governados pelas tensdes viscosas exercidas sobre as
gotas.
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A Figura 86 sintetiza a variagdo relativa dos didmetros caracteristicos no trecho horizontal
em fung¢do do produto entre o nimero de Reynolds e o nimero de Weber (Re. We), que incorpora
efeitos interfaciais, viscosos e inerciais do escoamento e sobre a populagcdo de gotas. O eixo das
abscissas contabiliza efeitos inerciais e viscosos do escamento através do nimero de Reynolds - Re,
e o numero de Weber inclui a inércia das gotas e efeitos interfaciais.

47 CORRELACAO LINEAR ENTRE OS DIAMETROS CARACTERISTICOS

Cada técnica de andlise de tamanhos de gotas apresenta uma faixa de operagdo, ou seja,
limites minimos ¢ maximos de didmetros de gotas que podem ser medidos. Apo6s a medigdo da
DTG, os resultados devem ser processados para obtengdo dos diametros caracteristico e
volumétricos, como Dy43;, Dy3,2, Dvso, Dvos € Dyog. Por exemplo, a difracdo a laser fornece
histogramas de frequéncia volumétrica de gotas em classes de didmetros. Em técnicas baseadas
em fotomicrografia, as imagens devem ser processadas para obtencdo dos diametros de gotas.
Nesse contexto, a precisdo e exatiddo da DTG e dos didmetros caracteristicos e volumétricos
dependem diretamente da capacidade da técnica de medigdo utilizada em representar
adequadamente toda faixa de didmetros de gota presentes no histograma da DTG.

A técnica de difragdo a laser utilizada neste trabalho apresenta ampla faixa de medigao
de tamanho de particulas, entre 0,1 um e 1000 pm. Em contrapartida, técnicas baseada em
fotomicrografia possuem limitagdes significativas na deteccdo de gotas pequenas,
particularmente para diametros de gotas inferiores a 10 um (Pimentel, 2024). Além disso, as
caracteristicas intrinsecas da DTG, como a polidispersdo, modificam a relagdo cruzada entre os
didmetros caracteristicos e volumétricos.

Nesse contexto, a existéncia de correlagdes estatisticas entre os didmetros caracteristicos
¢ de relevancia. Em situagdes nas quais determinada técnica possui maior sensibilidade para
uma faixa especifica de didmetros, torna-se possivel estimar outros parametros da DTG a partir
de relagdes empiricas previamente estabelecidas. Por exemplo, se apenas a técnica de
fotomicrografia estiver disponivel, sabendo que essa técnica apresenta bom desempenho para
gotas moderadas e grandes, o didmetro volumétrico D,¢s pode ser utilizado para obten¢do do
Dy 3, D3 2; ou Dysg, desde que exista uma relacdo de dependéncia conhecida entre tais
parametros.

Diversos autores relacionam os didmetros médios caracteristicos com o didmetro
maximo estavel de gotas. Nesse sentido, Lemenand et al. (2003) destacam a importancia da
relagdo linear entre diametros médios, como Dy32;, € o didmetro maximo estavel de gotas,
representado por Dygs, uma vez que os modelos cléssicos de previsdo de tamanho de gotas em
escoamentos frequentemente utilizam o didmetro méaximo estavel de gotas.

Entre as diferentes abordagens matematicas utilizadas para relacionar dados, a regressao
linear de primeiro grau ¢ uma das relagdes matematicas mais simples entre duas varidveis,
indicando uma dependéncia linear. Antes da obtencdo da regressao linear, € necessario avaliar
a existéncia de correlagdo linear entre as variaveis analisadas. Neste trabalho, tal analise foi
realizada através do coeficiente de correlacdo de Pearson.

A Figura 87 apresenta graficos de dispersdo entre os didmetros caracteristicos Dyy 3j,
Dy327, Dyso, Dyos € Dyoo, utilizando dados de todos os testes no circuito de escoamento de
emulsoes, ou seja, contemplando amostras de emulsao dos tanques de armazenamento superior
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e inferior, além dos extratores de emulsdo E1, E2, E3 e E4. A diagonal localiza os histogramas
de cada diametro caracteristico, representando a distribuicdo estatistica de cada parametro. Os
marcadores azuis representam os dados experimentais, enquanto a reta vermelha corresponde
a linearizacdo dos conjuntos de dados.

n
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a
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2 150
[a]
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D[4, 3] D[3, 2] Dv50 Dv95 Dv99

Figura 87 - Graficos de dispersdo entre pares de didmetros caracteristicos Dy 37, Dy3,27, Dvso,
D95 € Dygo envolvendo todos os experimentos no circuito de escoamento de emulsdes, em que
r ¢ o coeficiente de correlagdo de Pearson

As correlagdes lineares foram mensuradas a partir do coeficiente de correlagdo de
Pearson, que calcula o grau de linearidade entre duas variaveis, utilizando a Eq. (32). Os
resultados evidenciam que didmetros caracteristicos apresentam correlagdes lineares muito
fortes, com coeficientes de correlagdo de Pearson envolvendo Dyy 3j, Dy3,2;, Dyvso € Dyos entre
0,90 e 0,99, conforme detalhado na Tabela 25. Tais resultados demonstram elevada
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dependéncia estatistica entre os diferentes parametros representativos da DTG, indicando que
alteracdes na distribui¢do de tamanhos de gotas tendem a impactar simultaneamente diferentes
métricas caracteristicas da emulsdo.

Tabela 25 — Correlagdo entre didmetros caracteristicos mensuradas pelo coeficiente de
correlacdo de Pearson envolvendo todos os experimentos no circuito de escoamento de
emulsdes

Diametros relacionados  Coeficiente de correlagao de Pearson

Dyy31e Dy o 0,96
Dys37e Dyso 0,99
D437 € Dyos 0,98
Dyy 37 € Dyog 0,87
D327 € Dyso 0,97
Dy327€ Dyos 0,92
Dy327 € Dy 0,79

Dyso € Dyys 0,90

Dyso € Dygo 0,82

Dygs € Dygo 0,93

Os coeficientes de correlacdao de Pearson relacionando o D,99 com os demais diametros
caracteristicos apresenta valores entre 0,79 com Dy327 € 0,93 com D, 5. Os gréficos de dispersao
comprovam a existéncia de correlagdes também para este didmetro maximo de gotas, com
correlagdes muito fortes entre Dygo € Dygs, e correlagdes fortes para os demais didmetros
caracteristicos.

Vale destacar que, apesar da forte correlagdo estatistica, cada diametro caracteristico
preserva sensibilidade distinta em relacdo as particularidades e diferentes regides da DTG.
Como por exemplo, o Dy,sg € D437 representam a mediana e média volumétrica, o Dyos € Dyog
representam a cauda da DTG.

Além da relevancia estatistica, a existéncia de correlacdo forte entre os didmetros
caracteristicos apresenta uma importante aplicagdo experimental, visando garantir
confiabilidade dos dados. Em pesquisas envolvendo grande volume de dados experimentais,
DTGs que apresentem desvios significativos de algum diametro caracteristico da tendéncia
linear esperada podem indicar possiveis inconsisténcias associadas ao experimento, como ho
método de medicao da DTG ou na amostragem da emulsdo, além de outras fontes de incertezas
experimentais. Assim, a andlise cruzada entre diametros caracteristicos pode auxiliar na
identificacdo de outliers e na avaliagdo da consisténcia experimental dos dados.

A correlacdo entre os didmetros caracteristicos contribui com a comparagao e validacao
cruzada entre diferentes técnicas de medicdo de DTG, particularmente relevante em
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desenvolvimento de novas metodologias experimentais e métodos de medi¢ao em linha (in/ine),
tal como desenvolvido por Pimentel (2025).
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5 CONSIDERACOES FINAIS

Esta tese de doutorado apresentou avaliagdes experimentais da evolucao da distribuigao
do tamanho de gotas em emulsdes 6leo-em-dgua com fracdo de fase dispersa entre 5% e 20%
em escoamento vertical ascendente e horizontal com objetivo principal de avaliar os
mecanismos de quebra e coalescéncia. Para isso, uma bancada experimental foi projetada,
montada e utilizada. Além disso, um laboratdrio de preparo e caracterizagdo de emulsdes foi
construido como infraestrutura auxiliar aos experimentos. Deve-se considerar que sdo avaliadas
emulsdes em concentracdes de fase dispersa mais elevadas que aquelas normalmente estudadas
na literatura disponivel que, geralmente, abordam emulsdes ou dispersdes com concentragao
volumétrica de fase dispersa menor que 5%.

Amostras de emulsdes com volume de 400 litros foram preparadas a partir de 6leo
mineral AW68 com 0,1% do surfactante Triton X-114 e dgua deionizada com 35 g/L de NaCl.
Como métodos de formulagdo de emulsdo, inicialmente foi utilizada agitacdo em bateladas de
50 litros com dispersor Ultra-Turrax T65. Entretanto, ao longo do desenvolvimento desta tese,
foi observado que a reciclagem de emulsdo a partir de homogeneizacdo manual em emulsdes
ja existentes foi capaz de produzir emulsdes metaestaveis com tamanho de gota adequado para
poder ser alterado nos experimentos na bancada de testes, também atendendo o requisito de
periodo de estabilidade para separagcdo gravitacional das fases suficiente para os testes em
escoamento.

Para modificacdo da fragdo volumétrica da fase dispersa, um procedimento semelhante
foi adotado, com a adi¢do de um volume determinado da fase aquosa em uma emulsdo ja
existente, seguido por homogeneizagdo. Esses procedimentos resultaram em economia de
recursos materiais, como 6leo e tensoativos, e humanos para o preparo de emulsdes em grandes
volumes para os testes no circuito de escoamento, com vantagens da rapidez de
homogeneizagao e disponibilidade de emulsdes para testes no circuito de escoamento. Deve-se
considerar também que a reciclagem da emulsdes proporcionou drastica reducdo de descarte de
residuos liquidos oleosos.

A evolucao da DTG foi avaliada por meio de medigdes do tamanho de gotas por difracao
a laser em amostras de emulsao retiradas da bancada de testes. As DTGs foram processadas
para obtencdo dos didmetros médios caracteristicos Dy 37, D327, Dvso, Dvos € Dyog, além dos
parametros de dispersdo span € Daev. O uso de diametros caracteristicos possibilita a
quantificagdo da evolucao do tamanho das gotas nos trechos de andlise por diversas métricas
representativas e adotadas pela comunidade especializada.

Foram realizadas avaliagdes sobre o impacto da reciclagem das emulsdes na DTG,
envolvendo formulacao e analise de: (i) emulsdes novas (EN), (i1) emulsoes reutilizadas (ER)
e (ii1) emulsdes com periodo de agitacao variavel (EPV). Os resultados demonstram que,
independentemente do método de formulagdo da emulsdo, a adi¢do de fase dispersa promove
aumento no tamanho das gotas, evidenciada através dos diametros caracteristicos, volumétricos
e pelo proprio grafico da frequéncia volumétrica de gotas. Os resultados evidenciam que tanto
a reutilizacdo da emulsdo com cisalhamento sucessivo como o periodo de agitagdo tém impacto
na DTG, sendo que quanto maior o periodo de cisalhamento, menores sdo os tamanhos das
gotas na emulsdo formulada. Além disso, os resultados demonstram que a reciclagem da
emulsdo reduz os diametros das gotas. Entretanto, em todos os métodos de formulagdo de
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emulsdo, a fragdo volumétrica de fase dispersa foi o principal fator influente nos diametros
caracteristicos.

O envelhecimento das emulsdes foi monitorado a partir da DTG prévia ao experimento
na bancada de testes, em amostras de emulsdo coletadas na superficie, meio e fundo do tanque
de armazenamento de emulsdes. Os critérios para andlise foram: as curvas de DTG, de forma
qualitativa, e os diametros caracteristicos, de forma quantitativa. Os resultados demonstram que
nao houve perda de integridade da DTG causada pela reagitacdo e reutilizacdo das emulsoes,
considerando cada fragdo volumétrica de fase dispersa.

A metodologia de reaproveitamento da emulsdo foi validada a partir de critério
estatistico de detec¢do de dados espurios de didmetros caracteristicos, o que permitiu a
reciclagem de emulsdes. Além disso, essa metodologia permitiu a comparacao de resultados
em bateladas de testes distintas, mas com emulsoes estatisticamente semelhantes.

Embora os testes tenham sido parametrizados pelo nimero de Weber, obtido utilizando
o diametro médio D;4 37 das emulsdes antes do teste em escoamento, o fato da viscosidade da
fase continua ser na ordem de 0,130 Pa.s, juntamente com os requisitos operacionais de pressao
maxima de 10 bar, e gradientes de pressdo elevados em tubulagdo de 21 milimetros implicam
em numero de Reynolds dos testes entre 70 e 230, ou seja, no regime de escoamento laminar.
Como consequéncia, as tensdes viscosas, representadas pelo nimero de Capilaridade, dominam
os mecanismos evolugdo da DTG, especialmente em trechos cuja de deformacao e quebra de
gotas sao dominantes.

Considerando as curvas classicas de capilaridade critica de Grace (1982) e razdo de
viscosidade entre fase dispersa e continua na ordem de 10?2, o conjunto de niimeros de
Capilaridade compreende faixas entre as curvas de cisalhamento simples (Cacir = 0,4) €
escoamento extensional (Cacrir = 2,5), 0 que possibilita tanto a ocorréncia da deformag¢ao quanto
a ruptura de gotas. E relevante destacar que as curvas de Ca. ndo representam integralmente
o campo de escoamento em sistema de tubulacdes reais e com possibilidade de ocorréncia de
tanto quebra como coalescéncia de gotas, especialmente em sistemas com amostragem de fluido
e analise da DTG offline, tal como utilizado neste trabalho.

Em relagdo aos mecanismos de agregacdo e coalescéncia de gotas, as emulsdes sao
concentradas, com fracdo de fase dispersa entre 5% e 20%, em que a presenca de fase dispersa
modifica as propriedades termofisicas da emulsdo, como massa especifica e viscosidade. Além
disso, escoamento em tubulagdes lisas tipicamente apresentam baixas taxas de cisalhamento,
favorece a coalescéncia de gotas em trechos de tubulacdo longo. Isso foi observado em
escoamento horizontal, que apresenta razao de aspecto Ln/D =435. A coalescéncia de gotas em
tubulagdes horizontais € reportada na literatura mesmo em regimes de escoamento turbulento
por diversos autores, como Trallero, Sarica e Brill (1997), Walsh (2016), Voulgaropoulos e
Angeli (2017) e Schiimann, Simonsen e Brekken (2023).

A evolucdo da DTG em escoamento vertical ascendente evidéncia forte influéncia da
fracdo de fase dispersa nos mecanismos de evolu¢do da DTG. Para emulsdes com 5% e 10%
(v/v) H20, a quebra de gotas foi o mecanismo dominante, evidenciada pela reducdo dos
diametros caracteristicos. Ja nas emulsdes com 15% e 20% H>O, verificou-se a coalescéncia
dependendo do nimero de Capilaridade no inicio do trecho em andlise, havendo um niimero de
Capilaridade minimo para ocorréncia de quebra de gotas, que foi por volta de Cac; = 0,50 para
emulsdes com 15% (v/v) H20 e Cacrie = 0,80 para emulsdes com 20% (v/v) H20. Os resultados
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demonstraram a contribui¢do do numero de Capilaridade para a quebra de gotas, o que
comprova que, mesmo em regime laminar, as tensdes viscosas atuantes sobre as gotas
promovem deformagdo e ruptura. Destaca-se também a influéncia do didmetro de gotas no
inicio do trecho vertical sobre a variagdo dos didmetros caracteristicos, em que gotas
inicialmente maiores sdo mais suscetiveis a ruptura, e gotas menores tendem a apresentar maior
estabilidade, sendo mais resilientes aos mecanismos de quebra e coalescéncia de gotas.

Em escoamento horizontal, a evolucdo da DTG foi caracterizada por aumento nos
diametros caracteristicos, consistente com a predominancia dos mecanismos de coalescéncia
de gotas. Para as fragcdes volumétricas de 15% e 20% (v/v) H20, foram identificadas redugao
do tamanho de gotas na cauda da DTG, ou seja, na regido de maiores didmetros de gotas.
Entretanto, foi observada elevada dispersdo dos diametros caracteristicos em relagdo aos
nimeros de Capilaridade, Weber e Reynolds. Essa variabilidade evidencia a complexidade dos
mecanismos de coalescéncia de gotas. Exceto para emulsdo com 15% (v/v) H20, o numero de
Capilaridade apresentou correlacdo negativa com a variacao dos didmetros caracteristicos. Este
resultado estd em concordincia com os fundamentos de quebra de gotas, pois as tensdes
viscosas externas atuando sobre a gota tendem a deformar a gota do seu formato esférico e que,
em casos criticos, leva a ruptura das gotas, e atuam de forma concorrente aos mecanismos de
coalescéncia.

Os objetivos da tese de doutorado foram atingidos, com as seguintes contribuicdes
inéditas na literatura e que constam nos trabalhos e artigos publicados:

(1) Estudo analitico do impacto do periodo de agitacdo e reutilizacdo de emulsdes na
DTG;

(11) Desenvolvimento e validacdo de um procedimento experimental inédito sobre a
evolucao da DTG em escoamento em tubulagdes com diferentes orientacdes;

(iii))  Identificacdo de quebra de gotas em escoamento vertical ascendente (L,/D=90), com
relacdo direta entre a variacdo no tamanho das gotas e o nimero de Capilaridade e
o diametro de gotas inicial;

(iv)  Identificagdo de coalescéncia de gotas em escoamento horizontal (Lx/D=435),
relacionada ao nimero de Capilaridade;

(v) Disponibilizagdo de dados experimentais inéditos sobre a evolucdo da DTG em
tubulagdes verticais ascendentes e horizontais.

5.1 SUGESTOES DE TRABALHOS FUTUROS

Os resultados obtidos nesta tese evidenciam a complexidade dos mecanismos de
evolugdo da DTG, mesmo em escoamento laminar em escoamento vertical ascendente e
horizontal. Embora o trabalho tenha permitido avangos importantes, ha lacunas em aberto.
Nesse contexto, sdo apresentadas as seguintes recomendagdes para trabalhos futuros.

Recomenda-se a realizagcdo de experimentos com emulsdes A/O diluidas, ou seja, com
fragdes volumétricas de fase dispersa baixas, tipicamente entre 0,5% e 5%, visando isolar os
efeitos de agregacao e coalescéncia de gotas, especialmente em escoamento horizontal.

Para ampliacdo dos dados experimentais existentes, sugere-se a realizagdo de
experimentos semelhantes utilizando emulsdes menos viscosas, como emulsdes 6leo-em-agua
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(O/A) ou mesmo agua-em-0leo (A/O) composta por dleo de baixa viscosidade, como
querosene, abrangendo numeros de Reynolds em regime turbulento. Esses testes sdo relevantes
no contexto do pré-sal brasileiro, em que o petrdleo tipicamente apresenta viscosidade muito
baixa na linha de produgdo. E de grande relevancia os testes abrangerem ampla faixa dos
numeros de Capilaridade, Weber e Reynolds.

Outra sugestao refere-se a utilizagdo de métodos de medigdo da DTG em linha, sem
necessidade de retirada de amostras, visando minimizar perturbacdes na emulsdo e no
escoamento inerentes do método de amostragem. Vale destacar que tal método deve apresentar
como requisito principal a utilizagdo em fluidos opacos. Os resultados desta tese demonstraram
existéncia de correlagdo linear forte entre diametros caracteristicos e volumétricos, o que pode
viabilizar métodos de inferéncia indireta da DTG completa a partir de sensores capazes de medir
faixas especificas de diametros de gotas.

Por fim, para ampliacdo da compreensdao do impacto da reciclagem e reutilizacdo de
emulsdes em diversos experimentos, recomenda-se avaliagdo da interface das gotas apds ciclos
de utilizacao.
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APENDICE 1 — DIAMETROS CARACTERISTICOS EMULSOES
NOVAS, REUTILIZADAS E COM PERIODO DE AGITACAO
VARIAVEL
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Tabela 26 - Diametros caracteristicos das emulsdes novas (EN), produzidas sem a diluicao do surfactante

Fluido %H20 Amostra Dpysyy  Dpzy Dvie Dyso Dy Dys Dy Dyey span
R1 7,5 3,5 1,7 4,1 18,5 22,6 29,1 0,6 4,1
R2 7,0 2,7 1,2 3,4 17,7 22,5 31,9 0,7 49
TR 67402 R3 6,6 2,5 1,1 3,1 17,0 21,8 31,2 0,7 5,1
’ ’ Média 7,0 2,9 1.3 3,5 17,8 22,3 30,8 0,7 4,7
Desvio Padrao 0,48 0,53 0,28 0,49 0,75 0,42 1,44 0,07 0,50
Desvio Padrao Relativo  6,9% 18,4% 21,2% 13,8% 4,2% 1,9% 4,7%  10,0% 10,5%
R1 9,8 2,7 1,1 4,4 25,3 30,5 40,2 0,8 5,6
R2 10,0 2,8 1,1 4,4 25,5 30,6 40,2 0,8 5,5
R 195 4 0.3 R3 10,2 2,9 1,1 5,0 25,7 31,0 40,6 0,8 4,9
’ ’ Média 10,0 2,8 1,1 4,6 25,5 30,7 40,3 0,8 5,3
Desvio Padrao 0,20 0,07 0,02 0,35 0,25 0,25 0,21 0,00 0,35
Desvio Padrao Relativo  2,0% 2,5% 2,0% 7,5% 0,9% 0,8% 0,5% - 6,5%
R1 11,9 3,2 1,2 7,9 28,7 33,7 424 0,9 3,5
R2 13,1 3,1 1,1 8,7 30,9 373 52,8 0,9 3.4
T 18.5 « 0.3 R3 12,7 3,2 1,2 8,3 30,8 37,0 48,6 0,9 3,6
’ ’ Média 12,6 3,2 1,2 8,3 30,1 36,0 47,9 0,9 3,5
Desvio Padrao 0,63 0,04 0,02 0,36 1,26 2,01 5,22 0,00 0,08
Desvio Padrao Relativo 5,0% 1,2% 2,0%  43% 42% 5,6%  10,9% - 2,2%
R1 17,5 3,7 1,4 13,2 41,2 494 66,3 0,9 3,0
R2 17,1 3,5 1,3 12,1 41,1 49,0 64,3 0,9 33
DEN 975 4 0.3 R3 18,2 3,4 1,2 13,3 43,3 51,9 68,4 0,9 3,2
’ ’ Média 17,6 3,6 1,3 12,8 41,9 50,1 66,3 0,9 3,2
Desvio Padrao 0,55 0,16 0,08 0,64 1,26 1,58 2,04 0,00 0,13
Desvio Padrao Relativo 3,1% 4,6% 6,3% 49%  3,0% 3,2% 3,1% - 4,1%
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Tabela 27 — Didmetros caracteristicos das emulsdes reutilizadas (ER), produzidas a partir da dilui¢do do surfactante

Fluido %H20 Amostra Dusyy  Dpzy Dvie Dyso Dy Dys Dy Dyey span
R1 3,1 2,1 1,2 2,6 5,8 7,0 9,3 0,6 1,8
R2 3,1 2,2 1,2 2,6 5,7 6,8 9,1 0,6 1,7
AER 70401 R3 3,1 2,2 1,2 2,5 5,7 7,0 9,3 0,6 1,8
’ ’ Média 3.1 2,2 1,2 2,6 5,7 7,0 9,2 0,6 1,8
Desvio Padrao 0,02 0,01 0,02 0,02 0,07 0,11 0,11 0,01 0,02
Desvio Padrao Relativo 0,7% 0,3% 1,4% 0,8% 1,2% 1,6% 1,2% 2,1% 1,4%
R1 4.3 2,3 1,2 2,7 10,0 12,4 17,1 0,6 33
R2 4,2 2,3 1,2 2,7 10,0 12,4 17,3 0,6 33
PR 127402 R3 43 2,2 1,1 2,6 10,2 12,7 17,7 0,6 34
’ ’ Média 4,3 2,3 1,1 2,7 10,1 12,5 17,4 0,6 33
Desvio Padrao 0,03 0,02 0,01 0,03 0,14 0,19 0,26 0,01 0,06
Desvio Padrio Relativo 0,7% 0,8% 1,2% 1,0% 1,4% 1,5% 1,5% 0,9% 2,6%
R1 7,7 2,7 1,2 3,9 18,9 22,9 31,3 0,8 4,5
R2 7,9 2,7 1,2 4,1 19,5 23,8 323 0,8 4,5
C-ER 18.840.4 R3 8.4 2,8 1,2 4,5 20,7 25,1 333 0,8 43
’ ’ Média 8,0 2,7 1,2 4,2 19,7 24,0 323 0,8 4,4
Desvio Padrao 0,39 0,05 0,00 0,33 0,91 1,13 1,04 0,02 0,13
Desvio Padrao Relativo  4,9% 1,8% 0,4% 7,8% 4,6% 4,7% 3.2% 2,6% 2,9%
R1 15,5 3,6 1,2 13,3 34,9 41,0 52,4 0,9 2,5
R2 14,5 3,3 1,2 10,1 34,6 41,3 54,1 0,9 33
R 999405 R3 12,8 3,1 1,2 8,5 30,6 36,6 48,0 0,9 3,5
’ ’ Média 14,3 3,3 1,2 10,6 33,4 39,6 51,5 0,9 3,1
Desvio Padrao 1,40 0,24 0,04 2,44 2,42 2,65 3,13 0,02 0,50

Desvio Padrao Relativo  9,8% 7,1% 34% 23,000 72%  6,7%  6,1%  22% 16,1%
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Tabela 28 - Didmetros caracteristicos das emulsdes produzidas com periodo de agitagdo variavel (EPV)

Fluido %H20 Amostra Dusyy  Dpzy Dvie Dyso Dy Dys Dy Dyey span
P1 =0 min 5.7 2.4 1.1 30 144 180 251 07 45
P2 =20 min 5.6 2.4 12 290 141 178 251 06 4,5
P3 = 40 min 5.8 2,5 12 30 146 183 256 07 4,5
A-EPV 8.0+ 0,1 P4 = 60 min 6,1 2,6 12 32 153 191 261 07 4.4
(4 min) Média 5.8 25 1,2 30 146 183 255 07 4,5
Desvio Padrio 0,22 0,07 003 012 050 059 049 001 0,04
Desvio Padrio Relativo  3,9% 2,8% 2,3% 4,1% 3,5% 3,2% 1,9% 2,1% 0,9%
P1 =0 min 7.3 2,6 11 33 190 232 319 07 5.4
P2 =20 min 8,5 2.7 1,1 41 213 257 342 08 4.9
P3 = 40 min 8,2 2,6 1,1 37 21,1 256 342 08 5.4
B-EPV 43103 P4 = 60 min 9,2 2.9 12 48 226 272 357 08 4.4
(8 min) Média 8,3 2,7 1,1 40 21,0 255 340 08 5,0
Desvio Padrio 0,77 0,06 0,04 064 151 1,65 155 004 0,44
Desvio Padrio Relativo 9,3% 5.9% 3,7% 16,0%  7,2% 6.5% 4,6% 4,9% 8,8%
P1 =0 min 143 33 12 114 329 387 503 09 2.8
P2 =20 min 18,1 3.4 12 119 446 541 744 09 3,6
P3 = 40 min 14,3 3.2 12 85 355 423 552 09 4,0
CEPV 08402 P4 = 60 min 15,1 3.2 12 89 376 456 60,7 09 4,1
(12 min) Média 15,5 33 1,2 102 376 452 60,1 0,9 3,6
Desvio Padrio 1,83 0,00 0,03 1,76 504 656 1041 0,02 0,62

Desvio Padrao Relativo 11,8% 3,0% 22% 173% 13,4% 145% 173% 1,7% 16,9%
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Tabela 28 - Diametros caracteristicos das emulsdes produzidas com periodo de agitagdo variavel (EPV) (Continuacao)

Fluido %H20 Amostra

Dusy  Dpszyy Do Dwso Dy  Dys Dy Diey span
P1 =0 min 18,9 4,0 1.4 16,4 41,8 49,8 66,4 0,9 2,5
P2 =20 min 17,3 3,5 1,2 12,2 41,8 50,8 68,2 0,9 33
P3 =40 min 19,2 3,7 1,3 13,4 46,8 57,7 79,5 0,9 3,4
D-EP,V 26,0 £0,7 P4 = 60 min 18,4 3,6 1,3 12,6 453 54,6 72,4 0,9 3,5
(16 min) Meédia 18,5 3,7 13 13,6 439 532 71,6 09 3.2
Desvio Padrao 0,84 0,22 0,06 1,89 2,54 3,61 5,85 0,01 0,47

Desvio Padrio Relativo  4,5% 5,9% 45% 139% 5,8% 6,8% 8,2% 0,9% 14,9%
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APENDICE 2 - DADOS EXPERIMENTAIS DO BANCO DE TESTES

Tabela 29 - Diametros caracteristicos emulsdes no tanque de armazenamento inferior

Teste ID Local Dy 3 D32 Dyso D5 Dy Span Doy
Fundo 9,6 3,1 4.5 32,9 45,1 5,5 0,80

T1 _WO05 Meio 10,4 2,8 3,8 41,9 67,9 8,0 0,76
Superficie 9,6 2,7 4,0 36,5 51,8 6,9 0,79

Fundo 14,3 3,6 8,0 46,4 71,3 4.3 0,89

T2 W05 Meio 16,8 39 10,0 52,3 76,2 4,0 0,91
Superficie 13,0 3,6 7,4 41,6 59,0 43 0,87

Fundo 9,8 3,0 6,1 29,1 39,0 3,7 0,85

T3 W05 Meio 11,7 3,7 9,4 31,3 40,6 2,6 0,90
Superficie 11,3 4.5 8,8 29,6 39,2 2,6 0,86

Fundo 19,3 3,7 8,6 86,5 142,7 6,2 0,87

T4 W05 Meio 20,1 4,0 8,8 90,5 145,4 6,4 0,86
Superficie 17,5 3,6 7,6 79,1 1349 6,1 0,85

Fundo 17,5 4,0 8,9 73,3 124,1 5,1 0,86

T5 W05 Meio 17,5 4,0 8,9 73,2 124,6 5,1 0,86
Superficie 15,8 5,1 9,6 56,1 105,1 3,6 0,84

Fundo 14,3 4,0 9,3 50,0 103,5 32 0,87

T6_WO05 Meio 16,4 4,7 10,8 58,6 115,5 3,1 0,88
Superficie 18,3 7,2 10,9 65,2 110,9 3,7 0,79

Fundo 14,7 39 9,7 494 106,8 3,0 0,89

T7 W05 Meio 14,7 3,9 9,4 51,4 110,1 3,1 0,88
Superficie 14,0 4,0 9.4 47.0 97,9 3,0 0,87

Fundo 14,6 3,9 9,6 51,3 107,4 3,1 0,88

T8 W05 Meio 14,0 3,9 9,6 46,9 95,9 3,0 0,89
Superficie 17,3 5,2 12,2 56,6 110,8 2,8 0,90
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Tabela 29 - Diametros caracteristicos emulsdes no tanque de armazenamento inferior (Continuagao)

Teste ID Local Dy 3 Dy3 Dyso Dyys Dyyg Span Dey
Fundo 50,3 6,7 25,4 165,8 230,7 5,1 0,96

T9 W10 Meio 58,5 8,1 36,6 1774 248,6 3,8 0,97
Superficie 37,6 6,5 18,7 131,8 194.4 53 0,94

Fundo 31,4 6,5 21,5 99,8 155,5 3,3 0,96

TI10 W10 Meio 34,5 6,8 24,1 107,9 163,2 3,3 0,96
Superficie 334 7,5 224 107.,9 163,5 3.4 0,95

Fundo 26,1 5,2 17,1 90,3 149.,6 3,5 0,95

TI1 W10 Meio 26,0 5,5 17,8 85,3 132,2 3,3 0,95
Superficie 27,2 5,7 18,1 91,8 149,6 3.4 0,95

Fundo 26,6 5,8 17,9 89,3 146,0 3,3 0,95

T12 W10 Meio 25,7 5,8 17,4 87,3 144.8 3,3 0,94
Superficie 28,1 8,4 20,0 88,3 134,7 3,0 0,94

Fundo 28,8 6,2 20,5 95,7 1553 3,0 0,96

T13 W10 Meio 29,5 6,6 21,4 94,4 152,2 2,9 0,96
Superficie 29,2 7,2 21,0 94,6 154,0 2,9 0,95

Fundo 23,9 5,8 17,0 76,5 124,7 3,0 0,94

T14 W10 Meio 27,8 5,9 19,2 93,2 151,9 3,2 0,95
Superficie 344 8,4 25,3 105,2 161,9 2,9 0,96

Fundo 26,9 6,0 20,1 83,4 131,1 2,8 0,95

TI5 W10 Meio 25,9 6,0 19,3 81,8 131,2 2,8 0,95
Superficie 26,0 6,3 19,3 81,4 139,1 2,7 0,95

Fundo 27,5 5,8 18,7 91,7 150,7 3,3 0,95

T16_ W10 Meio 28,6 6,0 19,7 94,2 152,0 3,2 0,95
Superficie 27,1 5,9 18,5 90,9 150,7 3,2 0,95
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Tabela 29 - Diametros caracteristicos emulsdes no tanque de armazenamento inferior (Continuagao)

Teste ID Local Dy 3 Dy3 Dyso Dyys Dyyg Span Dey
Fundo 24,7 5.6 18,0 79.2 128.4 2.9 0.95

T17_W10 Meio 25.5 5.8 18.5 82.0 130.9 2.9 0.95
Superficie 317 7.4 22.9 97.6 154.5 3.0 0.96

Fundo 23.6 5.5 17.2 76.8 127.3 2.9 0.94

T18_Wl10 Meio 28.5 6.4 20.4 92.1 1493 3.0 0.95
Superficie 30.1 7.1 21.6 96.1 155.6 3.0 0.96

Fundo 56.9 9.6 34,7 176.5 250.2 3.9 0.97

T19_WI15 Meio 52.4 9.1 353 157.1 2222 3.4 0.97
Superficie 53.8 10,3 34.4 162.0 2272 3.6 0.97

Fundo 48 8.9 344 142.0 206.6 3.1 0.97

T20_W15 Meio 43.1 9.0 3.1 125.7 178.4 3.0 0.97
Superficie 45.9 19,9 36.5 115.9 1502 23 0.92

o1 Wi Fundo 37.0 7.9 28.7 1043 1445 2.8 0.97
- Meio 40.4 7.8 28.6 123.9 190.9 32 0.97
Superficie 37.6 7.8 273 1143 169.8 3.1 0.97

Fundo 43.1 9.0 31.9 124.9 177.4 3.0 0.97

T22_W15 Meio 4223 8.9 32.7 1172 164.5 2.8 0.97
Superficie 46.5 11.8 36.0 127.2 174.9 2.7 0.97

Fundo 435 1.1 353 113.0 147.6 2.5 0.97

T23_WI15 Meio 45.6 9.3 34,0 130,9 1980 2.9 0.97
Superficie 47.0 11,5 35.7 130.6 197.8 2.7 0.97

Fundo 34.9 7.7 26.1 106.,0 163.0 2.8 0.96

T24_WI15 Meio 35.8 8.3 27.4 1057 161.4 2.7 0.97
Superficie 34.6 8.4 262 102.4 160.1 2.7 0.96
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Tabela 29 - Diametros caracteristicos emulsdes no tanque de armazenamento inferior (Continuagao)

Teste ID Local Dy 3 Dy3 Dyso Dyys Dyyg Span Dey
Fundo 51.1 10,2 36.1 150.6 2162 32 0.97

T25_W15 Meio 42.8 9.3 32.4 121.3 172.6 2.8 0.97
Superficie 50.8 10,7 36.4 147.7 2133 3.0 0.97

Fundo 37.8 8.3 20.0 110,0 164.0 2.8 0.97

T26_W15 Meio 334 72 24.9 101.3 159.1 2.9 0.96
Superficie 39,7 10,0 31.0 1113 164.5 2.6 0.97

Fundo 53.8 12,5 46,3 1322 175.7 23 0.97

T27_W20 Meio 56.1 13.6 493 135.9 175.7 22 0.96
Superficie 69.9 28.7 65.1 1433 180.9 1.6 0.96

Fundo 69.4 142 55.6 179.5 233.8 2.6 0.98

T28 W20 Meio 68.0 15.5 56.1 169.6 224.9 2.4 0.98
Superficie 67.1 13.8 54.0 173.5 228.9 2.5 0.98

Fundo 711 14.4 57.1 185.9 259.4 25 0.98

T29_W20 Meio 83.6 15.4 50.0 260.5 670.2 3.0 0.97
Superficie 60.8 14.1 46.8 162.5 222.0 2.7 0.97

Fundo 58,2 13.8 47.8 144.6 186.2 2.4 0,08

T30_W20 Meio 62.7 15.0 51,7 155.6 2042 23 0,98
Superficie 62.9 16.8 52.8 152.6 202.1 22 0.98

Fundo 59,2 12.2 475 152.4 194.0 2.6 0.97

T31_W20 Meio 51.1 11,0 39.5 137.6 181.4 2.8 0.97
Superficie 54.5 11.9 423 144.8 187.5 2.8 0.97

Fundo 52.0 1.6 40.7 1406 184.7 2.7 0.97

T32_W20 Meio 55.6 13.1 45.7 140.9 183.8 2.4 0.97
Superficie 64,2 14.4 53.0 1613 215.9 2.4 0.98

Fundo 59.6 13.8 48,7 1515 207.8 2.4 0.98

T33_W20 Meio 66.3 14.1 56.2 1612 212.6 22 0.98
Superficie 58.4 13.7 47.1 1512 208.8 2.4 0,98
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Tabela 30 - Dados médios do banco de testes

Teste ID TIT-1 TIT-2 PIT-1 PIT-2 PIT-3 PIT-4 PT-01 PT-2 FT-1 Densidade

[°C] [°C] [bar] [bar] [bar] [bar] [bar] [bar] [kg/min] [kg/m?|
1 24,4 26,1 3,95 3,25 1,82 1,00 0 6,06 29,17 882,78
2 22,0 22,8 4,03 3,31 1,83 1,00 0 6,14 26,37 878,89
3 22,3 22,9 4,79 3,98 2,22 1,27 0 7,28 30,61 878,80
4 23,5 24,3 4,06 3,34 1,87 1,03 0 6,27 29,11 877,76
5 22,9 23,4 2,19 1,75 1,00 0,45 0 3,20 14,15 878,68
5 22,9 23,5 2,98 2,42 1,36 0,68 0 4,45 20,00 878,05
6 25,0 26,2 1,54 1,20 0,72 0,27 0 2,17 10,19 878,61
7 26,6 28,6 2,38 1,91 1,11 0,53 0 3,53 18,77 877,48
8 25,1 24,1 3,04 2,48 1,40 0,72 0 4,48 21,04 877,03
9 24,2 25,4 2,32 1,86 1,07 0,50 0 3,34 14,50 885,14
10 25,2 26,7 2,24 1,80 1,03 0,48 0 3,22 14,47 884,93
11 27,5 29,0 1,88 1,49 0,87 0,38 0 2,70 13,91 882,89
12 24,3 25,3 1,85 1,46 0,86 0,36 0 2,62 11,28 884,62
13 25,1 25,8 2,58 2,09 1,19 0,58 0 3,75 17,10 883,88
14 24,9 24,9 2,43 1,96 1,12 0,53 0 3,49 15,42 885,81
15 25,7 26,9 2,07 1,65 0,96 0,42 0 2,97 13,95 883,73
16 26,7 27,3 1,66 1,30 0,77 0,31 0 2,33 11,09 884,09
17 28,3 29,7 2,45 1,98 1,15 0,56 0 3,61 19,42 882,49
18 26,2 27,3 2,50 2,02 1,16 0,57 0 3,65 17,64 883,48
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Tabela 30 - Dados médios do banco de testes (Continuacao)

TIT-1 TIT-2 PIT-1 PIT-2 PIT-3 PIT-4 PT-01 PT-2 FT-1 Densidade

TesteID "o pocy [bar] [bar] [bar] [bar]  [bar]  [bar] [kg/min] [kg/m?]
19 274 26,2 2,17 1,74 1,00 0,47 0 3,07 13,81 889,94
20 26,3 254 2,21 1,77 1,02 0,47 0 3,17 13,69 888,85
21 23,5 25,3 2,82 2,29 1,29 0,65 0 4,08 16,17 892,30
22 25,1 26,6 2,29 1,84 1,05 0,49 0 3,28 13,97 892,14
23 26,7 27,5 2,04 1,62 0,94 0,42 0 2,90 13,32 889,75
24 27,5 28,0 1,83 1,45 0,85 0,36 0 2,58 12,11 887,76
25 26,7 274 1,87 1,48 0,87 0,37 0 2,64 11,92 891,57
26 27,7 294 1,71 1,34 0,80 0,33 0 2,42 11,80 886,89
27 24,8 244 2,55 2,06 1,17 0,56 0 3,62 13,22 898,42
28 22,9 24,2 3,25 2,65 1,47 0,75 0 4,66 15,96 901,74
29 26,6 28,3 3,10 2,52 1,42 0,72 0 4,53 19,04 898,96
30 27,0 28.4 3,76 3,09 1,73 0,94 0 5,67 23,80 897,73
31 28,1 29,1 2,20 1,76 1,01 0,46 0 3,13 13,82 898,15
32 23,7 25,5 3,30 2,69 1,50 0,77 0 4,80 17,40 899,83
33 27,1 28,2 3,27 2,67 1,50 0,78 0 4,78 20,58 900,92
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Tabela 31 - Didmetros caracteristicos de emulsdes em escoamento vertical ascendente

Teste ID Dys, 2 Dys, Dy, 3 Dy, 3 D,so D5 D,ys D5 D,y D,y
E1l E2 E1l E2 E1l E2 E1l E2 E1l E2
1 2,9 2,4 10,2 6,7 5,7 3.3 30,9 22,7 40,5 32,3
2 2,5 22 6,0 4,9 3.4 2.8 19,1 16,7 26,5 25,1
3 22 2.1 4,1 3.8 2.8 2,7 11,8 11,0 17,2 16,7
4 2,6 2.4 5.1 4,7 33 3.1 15,0 14,5 20,4 20,2
5 3,5 2.8 11,2 8,0 6,1 3.9 40,4 27,5 91,2 61,0
5 2,6 2,4 6,5 4,6 3.5 3,0 19,9 13,9 47,8 19,9
6 32 2,9 9.5 7.8 5,7 4,0 33,2 243 67,0 56,2
7 2,7 2,5 7,0 6,0 3,5 3,1 21,3 18,8 52,4 452
8 2,9 2,5 7.4 6,2 4,0 32 22,9 19,1 54,0 51,7
9 42 3.8 21,5 19,5 11,7 10,2 77,5 72,5 124,7 120,8
10 3.8 3.4 15,6 13,3 9.4 7,1 55,1 47,8 11,1 100,3
11 3.8 3,5 14,8 13,8 9,7 8,5 50,3 47,1 100,8 99,1
12 4,0 3.9 14,8 14,7 10,0 9.8 49,7 48,7 107,8 106,6
13 3.4 3.3 11,7 12,8 7.4 75 39,6 45,0 83,6 106,4
14 3,6 3,5 12,6 12,7 8,1 7.9 42,7 43,5 96,2 95,9
15 34 3,5 13,1 15,1 8,3 8,1 45,6 65,8 96,8 120,1
16 4,0 3.8 15,0 13,9 10,6 9,0 47,9 47,5 100,8 105,8
17 3,6 3,3 13,2 11,3 8,3 6,4 46,5 39,3 103,5 92,8
18 4,0 3.4 14,2 13,0 10,1 8,0 45,7 454 95,5 102,8
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Tabela 31 - Diametros caracteristicos de emulsdes em escoamento vertical ascendente (Continuagao)

Teste ID Dys, 2 Dys, 5 Dy, 3 Dy, 3 Dyso Dyso D,ys D,ys D,y D,y
E1l E2 E1l E2 E1l E2 E1l E2 E1l E2
19 5.8 53 26,7 24,0 17,2 15,7 89,9 80,5 145,6 127,1
20 4.4 4.4 19.4 18,5 12,8 12,6 69,9 63,6 120,7 115,5
21 42 3,6 18,3 13,8 12,7 9,1 62,6 473 120,4 97,9
22 4.7 43 19,0 17,1 13,6 12,3 63,1 55,1 120,1 108,5
23 5,0 4.6 19,8 17,9 14,3 12,9 64,7 58,9 121,6 115,5
24 4,8 4,7 18,7 19,2 14,1 13,7 57,6 63,6 109.4 120,2
25 5.2 4,7 204 19,0 15,0 13,4 64,5 63,3 120.,5 122,0
26 4,8 4.4 16,2 17,4 13,3 12,3 43,7 57,2 75,9 114,6
27 5,7 5,6 25,5 25,0 19,4 18,2 79,7 83,2 135,0 145,0
28 5,7 5,2 22,7 21,2 17,4 15,5 69,4 71,4 124,8 126,8
29 6,2 5,5 22,7 22,8 19,8 17,0 56,3 72,9 83,0 125,4
30 5,7 4,7 24,9 19.9 17,4 14,3 86,0 67,2 149,1 1223
31 6.6 6,3 30,0 27,5 21,3 20,5 102.9 88,4 164,2 150,7
32 5.5 5.7 19.4 24.9 16,8 17,9 49,5 82,4 74,1 130,9
33 6,6 6,0 28,5 24,8 21,9 18,7 87,3 78.8 1349 129,1
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Tabela 32 - Diametros caracteristicos de emulsoes em escoamento horizontal

Teste ID Dy, 5 Dy, 2 Dy 3 Dy 3 Dyso Dyso D95 D,ys D,y Dyyy
E3 E4 E3 E4 E3 E4 E3 E4 E3 E4
1 2,8 2.9 9,2 9,0 49 4.6 28,9 28,8 38,8 38,8
2 2,2 2,5 4.7 5,2 2,7 3,1 16,0 16,8 24,5 25,1
3 2,1 2,3 3,7 39 2,6 2,8 10,7 11,1 16,9 16,7
4 2.3 2,5 4.4 6,2 2.9 3,1 13,7 19.4 19,7 47,6
5 2,6 2,8 6.3 7.5 33 3,7 19.6 24,6 46,0 55,2
5 2.4 2,6 4,3 4,8 2.9 33 13,3 14,3 19,3 20,2
6 3,0 3,1 8,2 8,5 4.2 4.6 26,1 27,5 59,3 63,1
7 2,5 2,7 6,2 6,7 3,1 3,4 18,9 20,2 48,2 51,6
8 2,6 2,6 59 6,3 32 32 18,0 18,9 452 51,2
9 3,6 39 17,4 18,9 7,9 10,0 68,4 70,4 121,2 1223
10 3,5 39 13,6 15,2 7.5 9,7 48,2 52.3 99,2 106,0
11 3,5 3,6 13,1 13,7 7,6 8,5 46,3 47,0 98.8 98.9
12 3,6 39 13,3 14,7 8,3 9.9 45,6 48.3 100,1 104,2
13 32 3,5 10,2 12,2 5,4 7,4 35,2 41,8 81,7 100,8
14 34 3,6 12,1 12,7 7,0 8,1 43,1 429 98,4 96,8
15 3,8 3,7 15,0 12,4 8,7 8,1 59,7 41,5 114,5 95,5
16 3.9 4,3 15,0 16,4 9.9 11,4 50,0 53,8 107,5 112,1
17 3,5 3.5 11,7 11,3 7.2 7,1 394 37,6 91,7 88,6
18 3,5 3,5 12,3 12,0 7,3 7,3 428 41,3 97,4 95,5
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Tabela 32 - Diametros caracteristicos de emulsdes em escoamento horizontal (Continuagao)

Teste ID Dy, 5 Dy, 2 Dy 3 Dy 3 Dyso Dyso D95 D,ys D,y Dyyy
E3 E4 E3 E4 E3 E4 E3 E4 E3 E4
19 5,1 53 22,8 22,6 14,9 15,2 77,1 74,6 124,8 122,1
20 4.4 4,7 18,6 19,0 12,6 13,4 62,3 62,0 116,1 115,8
21 39 4.4 15,5 16,9 10,1 12,0 53,9 55,0 112,1 111,3
22 4.1 4.4 16,7 17,5 11,5 12,4 55,8 58,8 112,4 116,5
23 4.4 4.8 17,6 18,0 12,4 13,4 58,7 55,6 113,4 106,7
24 5,1 4,7 21,1 19.4 15,6 14,0 67,1 64,8 121,9 121,9
25 4,2 4,9 16,8 19.6 11,7 14,1 55,2 65,0 112,9 121,9
26 4,7 4,6 19,2 18.2 13,8 13,0 61,6 59,7 119.,6 116,8
27 5,7 6,3 25,9 26,3 18,5 20,5 86,3 79,8 148,7 133,4
28 6,0 6,3 26,0 25,8 19,0 19,4 82,9 81,7 143,0 140,8
29 6,3 6,7 27,3 29.6 20,4 21,3 84,8 97,5 143,0 157,4
30 5,1 5.4 21,8 21,9 15,8 16,0 73,1 71,3 126,5 125.4
31 6,1 6,7 26,9 29,2 19,7 21,8 87,9 93,5 149.,7 154,5
32 5.3 6,1 23,0 28.2 16,5 20,1 76,5 92,0 128.2 151,0
33 5,8 6,4 24,2 28,3 18,1 21,2 76,9 86,4 128.4 138.9
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Tabela 33 — Dados de medigao da concentragdao volumétrica de fase dispersa

% H20
Teste ID Karl Fischer
. 4,8
) 4,8
3 4,8
4 4,8
s 4,8
s 4,8
. 5,5
. 5,5
g 5.4
9 10,0
10 8,9
1 8,9
12 9,6
13 9.8
14 9.8
15 10,0
16 10,0
17 10,0
18 9.9
10 14,3
20 13,6
2”1 14,9
2 15,2
23 13,0
24 13,0
25 13,2
26 13,2
27 19,7
28 20,8
29 20,7
30 21,2
31 21,2
2 20,5
3 21,0
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Tabela 34 - Parametros de dispersao da DTG nos dispositivos amostradores de emulsao,

conforme ASTM E799-3 (2015)

Teste Span Span Span Span Dio  Diev  Diev  Daev
ID El E2 E3 E4 El E2 E3 E4

T1 W05 4,3 5,0 4,6 4,8 0,69 0,57 0,66 0,64
T2 WO05 4,0 4,0 3.9 3,6 0,57 0,51 0,50 0,52
T3 WO05 2,8 2,7 2,6 2,5 0,51 0,49 0,48 0,48
T4 WO05 3,2 3,1 3,1 4.1 0,50 0,49 0,46 0,49
T5 WO05 3,6 4,2 3,9 4,0 0,63 0,55 0,49 0,53
T5 W05 3,7 3,1 2,9 2,9 0,52 0,47 0,44 0,45
T6_WO05 3,1 3,7 3,7 3,5 0,64 0,55 0,56 0,57
T7 W05 3,9 4,0 4,0 3.9 0,52 0,48 0,48 0,50
T8 WO05 3,5 3,7 3,7 3,7 0,55 0,49 0,48 0,48
T9 W10 4,6 4.9 5,6 4.7 0,75 0,74 0,71 0,73
T10 W10 3,7 4.2 4,1 34 0,72 0,68 0,69 0,72
T11 W10 3,3 3,5 3,7 34 0,73 0,71 0,69 0,71
T12 W10 3,0 3,1 3,3 3,0 0,72 0,73 0,71 0,73
T13 W10 3,2 34 3,6 3,1 0,68 0,69 0,61 0,68
T14 W10 3,1 3,2 34 3,1 0,69 0,69 0,67 0,69
T15 W10 3,3 4,1 3,7 2,9 0,71 0,70 0,70 0,69
T16 W10 2,9 3,1 3,1 2,9 0,74 0,71 0,73 0,74
T17 W10 3,2 3,3 3,1 3,0 0,70 0,65 0,67 0,67
T18 W10 2,8 3,3 3,3 3,1 0,72 0,70 0,67 0,67
T19 W15 3,6 3,6 3,5 33 0,78 0,77 0,77 0,77
T20 W15 3,4 3,2 3,2 2,9 0,76 0,76 0,76 0,76
T21 W15 2,9 3,1 3,1 2,8 0,76 0,72 0,73 0,75
T22 W15 2,8 2,8 3,0 2,8 0,77 0,76 0,75 0,76
T23 W15 2,7 2,8 2,9 2,7 0,77 0,76 0,76 0,76
T24 W15 2,6 2,8 2,7 2,8 0,77 0,77 0,78 0,77
T25 WI15 2,7 2.9 2.9 2,8 0,77 0,76 0,75 0,77
T26 W15 2,4 2,8 2,8 2,8 0,76 0,76 0,77 0,76
T27 W20 2,6 2,8 2,9 2,5 0,79 0,79 0,79 0,79
T28 W20 2,5 2,7 2,8 2,6 0,78 0,78 0,79 0,79
T29 W20 2,2 2,7 2,7 3,0 0,79 0,78 0,79 0,80
T30 W20 2.9 2,8 2,8 2,7 0,79 0,77 0,78 0,78
T31 W20 3,0 2,7 2,8 2,7 0,80 0,79 0,79 0,80
T32 W20 2,2 3,0 2.9 3,0 0,78 0,79 0,78 0,79
T33 W20 2,7 2,7 2,7 2,8 0,80 0,79 0,79 0,80
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APENDICE 3 -

CORRELACOES ENTRE DIAMETROS
CARACTERISTICOS
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Figura 88 - Graficos de dispersao entre pares de diametros caracteristicos Dy4 37, Dy3,2,
Dyso, Dyvos € Dyos para as emulsdes novas - EN, em que » € o coeficiente de correlagdo de

Pearson
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Figura 89 - Graficos de dispersdo entre pares de didmetros caracteristicos Dy 37, Dy3,2,

D50, Dyos € Dygo para as emulsdes reutilizadas - ER, em que 7 € o coeficiente de
correlacdo de Pearson
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Figura 90 - Graficos de dispersdo entre pares de didmetros caracteristicos Dy 3;, Dy3,2),
Dys0, Dyvos € Dyog para as emulsdes com periodo de agitagao variavel - EPV, em que 7 € o
coeficiente de correlagdo de Pearson
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