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Resumo:

O objetivo deste trabalho foi caracterizar amostras de folhelhos do Nordeste do Brasil e correlacionar a sua composicao
quimica e mineral6gica com a sua plasticidade. Para isso, trés amostras de folhelhos foram caracterizadas por fluorescéncia
de raios x (FRX), difragdo de raios x (DRX), analise granulométrica (AG), termogravimetria (TGA) e tiveram suas
plasticidades mensuradas a partir da determinag&o dos indices de Atterberg. Os resultados demonstraram que a composi¢do
mineraldgica dos folhelhos foi o fator determinante para a plasticidade, e que a predomindncia de argilominerais
esmectiticos e iliticos promove um maior indice de plasticidade (IP), o que, provavelmente, pode ocasionar problemas de
acrecéo de cascalhos nos componentes de fundo da coluna de perfuragdo com moderada intensidade durante as operagdes
de perfuracdo de pogos de petréleo.

Palavras-chave: Caracterizacéo; argilomineral; plasticidade; Atterberg; acrecéo

Abstract:

This work aimed to characterize shales samples from Northeast Brazil and to correlate their chemical and mineralogical
composition with their plasticity. Three samples of shales were characterized by x-ray fluorescence (XRF), x-ray
diffraction (XRD), granulometric analysis (GA), thermogravimetry (TG) and their plasticity was measured from the
determination of Atterberg indexes. The results showed that the mineralogical composition of the shales was the
determining factor for plasticity and the predominance of smectitic and illitic clay minerals promotes a higher index of
plasticity (IP), which, probably, can cause agglomeration and accretion of drill cuttings in the bottom hole assembly
components with average scale.

Keywords: Characterization; clay minerals; plasticity; Atterberg; accretion.

1. Introducéo interagfes mecénicas e fisico-quimicas entre os fluidos
de perfuracdo e a formacdo, uma vez que essas rochas
sdo formadas por argilominerais com tendéncia aos
fendmenos de inchamento, desintegracéo e acrecéo [4].

Estudos tém sido reportados na tentativa de explicar
os fenbmenos que causam as instabilidades de folhelhos,
principalmente os fendmenos de inchamento e
desintegracéo [5,6,7,8]. Os resultados demonstram que o
fator principal para a instabilidade esta relacionado com
a presenga de argilominerais reativos, como a esmectita,
e também de argilominerais considerados ndo reativos,
como a ilita e a caulinita. No entanto, pouco se sabe sobre
0s mecanismos que afetam o fenémeno de acrecgéo.

De acordo com Gholami et al. [4], o fenémeno de
acre¢do corresponde a adesdo de cascalhos ao redor do
BHA, do inglés Bottom Hole Assembly, ou seja, 0s

A perfuracdo de pocos é uma das etapas mais
complexas da industria petrolifera, sobretudo, quando se
perfuram folhelhos, que sdo rochas de estruturas
dentriticas formadas a partir da deposicdo de sedimentos
através de uma série de processos quimicos e fisicos.
Essas rochas sdo constituidas de estruturas lamelares
ricas em elementos de fina granulometria que se
enquadram na fracdo argila e silte, e sua composicéo
quimica é funcdo de minerais de argila (esmectita,
caulinita, ilita, etc) e minerais acessorios (quartzo,
carbonatos, feldspatos, etc) [1,2]. De acordo com Asef e
Farrokhrouz [3], os folhelhos representam 55% de todas
as rochas sedimentares e, geralmente, possuem um
conteddo argiloso superior a 40%. A complexidade
associada a perfuragao de folhelhos esta relacionada com




Correlagdo entre a composigcdo quimica e mineraldgica e as caracteristicas pldsticas de folhelhos do Nordeste do Brasil

componentes de fundo de pogo, e se desenvolve quando
a taxa de hidratacao dos folhelhos € suficientemente alta
para atingir o seu limite plastico, promovendo um estado
de plasticidade.

Segundo Van Oort et al. [9], os efeitos da acrecéo de
cascalhos sdo mais pronunciados em folhelhos plasticos
com elevado teor de argila. Estudos de Van Qort [1] e de
Jadoon et al. [10] mencionam que a plasticidade do
folhelho é influenciada, primordialmente, pelo tipo e teor
de argilominerais presentes, e a magnitude dessa
propriedade dependera do grau de
hidratagdo/desidratacdo e da pressdo de inchamento da
formacéo, assim como do seu teor de finos e do seu
conteddo de matéria organica. Os autores constataram
que existe uma ampla correlacdo da composi¢cdo mineral
de um folhelho com o seu comportamento plastico. Cliffe
e Young [11] observaram que folhelhos com elevado teor
dos argilominerais ilita e caulinita serdo mais suscetiveis
ao fendmeno de acrecdo quando expostos a fluidos de
perfuracdo aquosos. Por outro lado, folhelhos que
possuem maior teor de minerais interestificados ilita-
esmectita tendem a ser mais hidrativeis e apresentam
maior acrecao.

Desse modo, é possivel afirmar que problemas de
acrecdo de cascalhos no BHA estéo relacionados com o
grau de plasticidade dos folhelhos, que por sua vez é
intimamente dependente da composi¢do quimica e
mineraldgica dessas formagles. Problemas com
enceramento de componentes de fundo de pogo reduzem
a taxa de penetragdo e aumentam o tempo de sonda néo
produtiva, gerando despesas significativas para a
industria do petrdleo [11,12,13].

Diante do exposto, o objetivo desse trabalho foi
caracterizar amostras de folhelhos do Nordeste do Brasil
e correlacionar a sua composic¢do quimica e mineraldgica
com as suas caracteristicas plasticas.

2. Materiais e Métodos

Materiais: para a realizagdo deste estudo foram
selecionadas trés amostras de folhelhos oriundas de
bacias sedimentares do Nordeste do Brasil. As amostras
foram denominadas de FOL1, FOL2 e FOL3, sendo as
amostras FOL1 e FOL3 provenientes da Bacia Rio do
Peixe, localizada no municipio de Sousa — PB, situada na
coordenada 6°44'58,88"S 38°14'50,79"0 e a amostra
FOL2 proveniente da Bacia do Araripe, localizada no
municipio de Nova Olinda — CE, situada na coordenada
7°05'11"S 38°31'17"0.

Metodologia: as amostras de folhelhos, inicialmente
na forma de fragmentos rochosos, foram beneficiadas
utilizando almofariz e peneira ABNT N° 200. A seguir,
foram encaminhadas para os ensaios de caracterizagao
fisica, quimica, mineraldgica e térmica. A composicao
quimica foi determinada por fluorescéncia de raios X
(FRX) a partir do método semiquantitativo, sob
atmosfera de nitrogénio, no espectrdbmetro de
fluorescéncia modelo EDX-720 da marca SHIMADZU.
Para a determinagdo qualitativa dos constituintes

mineraldgicos dos folhelhos, utilizou-se da técnica de
difracdo de raios X, realizada no difratdmetro de raios X
Shimadzu modelo XRD-6000, operando com radiacéo
Ka de cobre a 40 kV, 30 mA de corrente, comprimento
de onda de A=1.5406 A. As amostras foram ensaiadas
numa variacao 26 entre 3° - 70°, com taxa do ganidbmetro
de 2°/min. As fases cristalinas foram identificadas de
acordo com as seguintes cartas do arquivo ICDD
(International Centre for Diffraction Data): 12-0219 -
esmectita; 43-0685 - ilita; 78-2109 - caulinita; 05-0586 -
calcita; 89-8575 - feldspato; e 46-1045 - quartzo.

As curvas termogravimétricas foram obtidas a partir
do equipamento da marca Schimadzu Scientific
Instruments, modelo DTG-60H. Os ensaios foram
realizados com temperatura variando de 25 a 1000°C,
com razdo de aquecimento de 10°C.min-1, e fluxo de gas
de nitrogénio de 100 mL/min. A massa estudada foi de
aproximadamente 10mg.

A andlise granulométrica por difragdo a laser
permitiu analisar a distribuicdo do tamanho de particulas
nas amostras de folhelhos. Uma dispersdo foi preparada
com 5g de amostra de folhelho e 250mL de &gua
destilada e sem seguida agitada em um agitador da marca
Hamilton Beach, modelo N5000, a uma velocidade de
17.000rpm por 10min. Por fim, as dispersdes foram
colocadas no granulémetro CILAS modelo 1064, via
Umido, até que se atingisse uma concentracdo ideal
difracdo/area de incidéncia de 150 unidades.

A plasticidade dos folhelhos foi mensurada de
acordo com os indices de Atterberg, pelo método de
Casagrande. Os indices de Atterberg fornecem uma
avaliacdo do estado de consisténcia dos solos (s6lido,
semi-solido, plastico e liquido) a partir das medidas dos
limites de liquidez (LL) e dos limites de plasticidade
(LP), em funcéo do volume e do teor de umidade. As
amostras foram preparadas seguindo a norma ABNT
6457 [14]. O limite de liquidez foi determinado de
acordo com a norma ABNT 6459 [15] e o limite de
plasticidade, de acordo com a norma ABNT 7180 [16].
A partir do conhecimento dos limites de liquidez e dos
limites plasticos, foram determinados os indices de
plasticidade (IP) por meio da Equacéo (A).

IP=(LL-LP)x100% )

Onde:

IP = indice de Plasticidade;
LL = Limite de Liquidez;
LP = Limite Plastico.

3. Resultados e discussao

Na Tabela 1 estdo apresentados os resultados da
fluorescéncia de raios X, responsavel por fornecer a
propor¢do dos principais 6xidos em um dado material,
possibilitando uma melhor compreensdo do carater
mineralégico e das propriedades dos folhelhos
estudados.
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Tabela 1 — Andlise quimica dos constituintes das amostras de folhelhos estudadas.

Composicdo Quimica

Amostras SiO; | AlO3 | Fe:03 | CaO | K:O | MgO | TiO2 | P20s | MnO | SOs SiO2/Al203
FOL1 60,82 | 19,54 | 8,99 239 | 2,70 | 35 | 1,00 | 0,55 | 0,15 | 0,23 3,11
FOL2 39,86 | 1487 | 7,57 | 22,80 | 542 | 3,55 | 0,89 - 0,11 | 4,75 2,68
FOL3 53,87 | 20,54 | 10,44 | 398 | 365 | 3,72 | 1,05 | 0,14 | 0,12 | 0,12 2,62

As amostras de folhelhos apresentaram elevados
teores dos 6xidos de silicio, variando de 39,86 a 60,82%,
e de aluminio, variando de 14,87 a 20,14%. Esses valores
indicam a presenca de argilominerais e minerais
acessorios [17]. Como visto na Tabela 1, a relagdo de
massa entre SiO2/Al203 para todas as amostras é mais
alta que as encontradas para amostras com elevada
pureza de caulinita (SiO2/AI203 = 1,18) e
montmorilonita (Si0O2/AI203 = 2,36), o que ¢ indicativo
da presenga do mineral quartzo de acordo com Silva et
al. [18]. As amostras de folhelhos também apresentaram
apreciaveis teores de 6xido de ferro, o que pode estar
atrelado a coloragdo das amostras. Quanto maior a
concentracdo de Fe203, mais avermelhada serd a
amostra. Além disso, o 6xido de ferro pode indicar a
presenca de argilominerais como a ilita e/ou a esmectita.
Verificou-se nas amostras teores de Oxido de célcio
variando de 2,39 a 20,80%, o que sugere a presenca de
carbonatos. As amostras de folhelhos apresentaram

também o éxido de potassio com teores variando de 2,70
a 5,42 %. Estudos de Mkaouar et al. [18] apontaram a
presenca de K20 numa faixa de 2,53 a 6,38% como
indicativo de argilominerais do grupo da ilita. Dentre as
amostras estudadas, a FOL2 foi a Unica a apresentar teor
consideravel (4,75%) de 6xido de enxofre. Segundo
Suguio [19], elevados teores de 6xido de enxofre indicam
a presenca de matéria organica. Todas as amostras desse
estudo apresentaram teores de Oxido de magnésio
variando de 3,55 a 3,72%. De acordo com Motta et al.
[20], elevados percentuais de éxido de silicio, associados
a teores apreciaveis de MgO, pode ser indicativo do
argilomineral esmectita.

Na Figura 1 estdo exibidos os difratogramas de raios
X das amostras de folhelhos estudadas. Foi possivel
identificar picos referentes & presenca de argilominerais
e minerais acessorios, demonstrando o que havia sido
estimado pela fluorescéncia de raios X.

Figura 1 — Difratogramas de raios X para as amostras FOL1, FOL2 e FOL3, sendo: E —Esmectita, | - llita, C -
Caulinita, F - Feldspato, Q - Quartzo, Ca — Calcita.
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O argilomineral caulinita foi observado nas amostras
FOL2 e FOL3. A presenca de caulinita esta atribuida aos
teores de oOxidos de silicio e aluminio, uma vez que a
composicdo mineraldgica desse argilomineral €
basicamente formada por silicatos de aluminio. Para as
amostras de folhelhos em estudo, foram verificados picos
referentes ao argilomineral ilita. A presenca da ilita é
fortemente representada pela presenca de Odxido de
potassio em sua composicdo quimica e, de acordo com a
fluorescéncia de raios X (Tabela 1), todas as amostras em
estudo apresentaram teores de dxido de potassio variando
de 2,70 a 5,42%.

Nas amostras FOL1 e FOL2 foram observados picos
referentes ao argilomineral esmectita. A presenca de
esmectita é compativel como os elevados teores de
silicatos e aluminatos vistos nas composi¢cdes quimicas
da Tabela 1. Também foram identificados picos de

Perda de Massa (W)

Perda de Massa (%)

quartzo e de feldspato, o que era esperado devido a silica
livre e pela presenca de Oxidos fundentes,
respectivamente, na composicdo quimica dos folhelhos.
Além disto, picos referentes a calcita foram observados
em todas as amostras, confirmando a presenca de
carbonatos, especialmente na amostra de folhelho FOL2.

A Figura 2 exibe curvas termogravimétricas das
amostras de folhelhos desse estudo. O primeiro pico
endotérmico ocorre em temperaturas de
aproximadamente 150 °C e foi verificado para as trés
amostras. Esse evento esta atribuido a eliminacdo da
umidade presente e a perda de agua adsorvida. O
segundo evento endotérmico ocorre entre uma faixa de
temperatura aproximadamente 200 e 550 °C para as trés
amostras de folhelhos, devendo-se a combustdo de
matéria organica por reacdes de desidroxilacao.

=]
10

Pera de Massa (%)

Tem

ratur

Figura 2 - Curvas TGA das amostras FOL1, FOL2 e FOL3 obtida a razéo de aquecimento de 10°C/min em atmosfera de

A amostra de folhelho FOL2 foi a Unica a apresentar
um terceiro pico endotérmico mais evidente em
aproximadamente 720 °C, referente a decomposic¢éo de
carbonatos, os quais foram quantificados pela
fluorescéncia de raios X em uma maior proporcao para
essa amostra (22,5%). De acordo com Mkaouar [18], 0s
materiais argilosos apresentam reagGes endotérmicas e
exotérmicas que sdo responsaveis pela perda de massa
em forma de agua, combustdo de matéria organica e
decomposicdo de carbonatos. Dessa forma € possivel
inferir que parte da massa perdida estd associada a
combustdo de matéria organica presente nas amostras de
folhelhos, e como mencionando por Menezes et al. [21],
sabe-se que a plasticidade também é funcdo do teor de
matéria organica. A presenca de matéria organica em um

N2.

folhelho também se caracteriza como um fator que
contribui para a retencdo de agua, pois a estrutura aberta
dos componentes orgénicos tem a capacidade de reter
cations trocaveis e moléculas de &4gua, 0 que por sua vez
aumenta a plasticidade [10].

As perdas de massas para as amostras de folhelhos
estdo apresentadas na Tabela 2.

Tabela 2 - Percentuais de massa perdida para as
amostras de folhelhos analisadas por TGA.
Andlise Termogravimétrica

Amostra Perda de Massa (%)
FOL1 10,6
FOL2 25,9
FOL3 14,6
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A amostra de folhelho FOL2 apresentou a maior
(25,8%) perda de massa nesse estudo, o0 que
provavelmente esta relacionado com a volatizacdo de
moléculas de H20 e de CO2 proveniente de carbonatos
e da matéria organica presente [18]. Além disso, a
amostra FOL2 apresentou maior percentual de 6xido de
enxofre 0 que estd associado a presenca de matéria
organica [8].

Verificando as curvas de  distribuicdo
granulométrica apresentadas na Figura 3, percebe-se que
todas as amostras de folhelhos apresentaram
comportamento multimodal em diferentes faixas
granulométricas, as quais compreendem particulas que se
enquadram na granulometria da fracdo argila, silte e
areia.

e ()

L e

Figura 3 - Curvas de distribui¢do do tamanho de
particula das amostras.

Na Tabela 3 é possivel observar que, para as
amostras de folhelhos desse estudo, 0s maiores
percentuais sdo de particulas que se enquadram nas
fracdes argila (15,81 a 30,26%) e silte (57,06 a 59,74%).
Em geral, quanto maior o percentual de particulas que se
enquadra na granulometria de argila (<2 pum) e silte
(>2<20 pm), maior sera a reten¢do de liquidos e
substancias polares, pois quanto menor o tamanho de
particula, maior sera a area superficial, logo, as
caracteristicas plasticas das amostras de folhelhos serdo
fortemente afetadas por essa capacidade de retencdo de
agua [10].

Tabela 3 - Percentuais de particulas enquadradas na
fracdo argila, silte e areia das amostras de folhelhos
FOL1, FOL2 e FOL3.
Granulometria Das Fracoes

Argila Silte Areia
Amostra | (<2 pm) | (>2<20 pm) | (<20 pm)
(%) (%) (%)
FOL1 20,33 59,74 19,93
FOL2 15,81 58,83 25,36
FOL3 30,26 57,06 12,68

Os graficos da Figura 4 relacionam os niveis de
umidade dos folhelhos com o nimero de golpes para a
determinagéo do Limite de Liquidez (LL). Os pontos em
destaque correspondem ao LL e foram obtidos a partir da
linearizagdo dos demais pontos, de acordo com a
Equacdo 3. As amostras FOL1 e FOL2 apresentaram 0s
maiores valores de LL (48 e 50% respectivamente), o que
esta relacionado a presenca de minerais argilosos em
suas composigoes.
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Figura 4 — Gréficos do teor de umidade das amostras FOL1, FOL2 e FOL3, onde os pontos em destaque representam o
limite de liquidez.

106



Correlagdo entre a composigcdo quimica e mineraldgica e as caracteristicas pldsticas de folhelhos do Nordeste do Brasil

Além do LL, o limite de plasticidade (LP) é um
importante indice para mensurar a plasticidade dos
folhelhos. O LP é o teor de umidade abaixo do qual o
solo passa do estado plastico para o estado semissélido,
ou seja, perde a capacidade de ser plastico e se torna
quebradico [22]. A partir da diferenca entre LL e LP

obtém-se o indice de plasticidade, que se refere a faixa
de umidade que um solo é considerado plastico. A Tabela
4 apresenta os resultados obtidos para os indices de
Atterberg das amostras estudadas, bem como a
classificacdo, proposta por Maestrelli et al. [23], quanto
ao grau de plasticidade.

Tabela 4 - indices de Atterberg das amostras FOL1, FOL2 e FOL3 e classificacdo quanto ao grau de plasticidade.

Iindices De Atterberg

Limite de Limite de Plasticidade Indice de -
Amostra Liquidez (%) (%) Plasticidade (%) Grau de Plasticidade
FOL1 48 39 9 Moderadamente plastico
FOL2 50 40 10 Moderadamente plastico
FOL3 31 26 5 Fracamente plastico

De acordo com os resultados da Tabela 4, as
amostras de folhelhos FOL1 e FOL2 apresentaram 0s
maiores indices de plasticidade (9 e 10%,
respectivamente). As amostras apresentaram picos
referentes ao argilomineral esmectitico, que séo
considerados bastante plasticos. As esmectitas destacam-
se por suas propriedades particulares como o
inchamento, propriedades reoldgicas e coloidais e,
principalmente, por sua elevada capacidade de troca
catibnica, a qual é proveniente de substituicbes
isomorficas que ocorrem nas folhas tetraédricas e
octaeédricas desse argilomineral. Essas substituicdes
favorecem a hidratacdo e o inchamento devido a
tendéncia de adsorcéo de ions hidratados, implicando no
aumento da plasticidade em folhelhos que possuem esse
argilomineral [18, 24].

As amostras com maiores indices de plasticidade
também apresentaram picos referentes ao argilomineral
ilita, 0 que esta de acordo com os estudos de Cliffe e
Young [11] e de Campos et al. [25], que afirmam que
folhelhos que possuem ilita e impurezas de esmectitas,
geralmente,  demonstram  elevada  plasticidade.
Observando os difratogramas de raios X da amostra de
folhelho FOL2 (Figura 1), verificou-se a presenca da
caulinita. O argilomineral caulinita desenvolve
plasticidade quando em contato com 4&gua e €
caracterizado por possuir elevada area especifica e alto
teor de matéria organica. Porém, ao comparar oS
difratogramas das amostras de folhelhos FOL1 e FOL2,
percebeu-se que a amostra de folhelno FOL1 ndo
apresentou picos referentes ao argilomineral caulinitico,
e ainda assim obteve indice de plasticidade de 9%. Essa
comparacdo sugere que a caulinita, apesar de suas
caracteristicas plasticas intrinsecas, seria o Ultimo
argilomineral a interferir na plasticidade do folhelho.
White [26] estudou os indices de Atterberg para amostras
de solos contendo a predominancia dos argilominerais
esmectiticos, iliticos e cauliniticos com elevada pureza e
observou que o indice de plasticidade dos argilominerais
¢ funcdo dos argilominerais dominantes. O autor
observou que o indice de plasticidade dos argilominerais
decresce na seguinte ordem: Esmectita > llita >
Caulinita.

Na amostra FOL3 foi observado o menor indice de
plasticidade (5%) dentre as amostras de estudadas. Pelo

difratograma de raios X, essa amostra apresentou 0s
argilominerais ilita e caulinita, logo, o menor IP esta
associado a presenca da caulinita, pois como visto por
Vieira et al. [27], a ilita apresenta maior plasticidade que
a caulinita. Além disso, a auséncia de argilominerais
mais plasticos, como a esmectita, a presenca de minerais
ndo argilosos, como o quartzo e feldspato, e 0 menor
limite de liquidez (31%) dentre as amostras estudadas,
contribuem como redutores de plasticidade [28, 29].

De acordo com Van Oort [1] e Cliffe e Young [11],
folhelhos que forem expostos a estados de plasticidade
podem ocasionar problemas de aglomeracéo e acre¢éo de
cascalhos na coluna de perfuracdo e de enceramento de
broca. Os resultados apresentados nessa discussdo
corroboram com os estudos de Jadoon et al. [10], que
estudou a plasticidade de folhelhos de diversas regiGes.
O autor fez uma comparagdo basica entre folhelhos de
composi¢do mineralégica heterogénea e constatou que
folhelhos de mesma composicéo, diferindo apenas na
presenca de esmectita, apresentaram grau de plasticidade
inferior, enquanto que os folhelhos que apresentaram
apenas tracos do argilomineral  esmectitico,
demonstraram indice de plasticidade superior. Desse
modo, é possivel inferir que a magnitude do fendmeno
de acregdo possa estar relacionada diretamente com o
grau de plasticidade de folhelhos que, como visto nessa
discussdo, foi primordialmente dependente da
composi¢do mineraldgica das amostras estudadas.

4. Conclusdes

Com o objetivo de correlacionar a composigao
quimica e mineralégica com plasticidade, amostras de
folhelhos foram caracterizadas e tiveram seus indices de
plasticidades determinados pelos indices de Atterberg,
sendo possivel verificar a influéncia dos principais
fatores que afetam a plasticidade de folhelhos. De acordo
com os resultados obtidos, concluiu-se que:

« O tipo de argilomineral presente foi o fator de
principal influéncia na plasticidade dos folhelhos. Os
argilominerais esmectita e ilita, nessa ordem, conferiram
maior plasticidade as amostras estudadas, e a presenca de
caulinita, uma menor plasticidade;
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« Parte da perda de massa esta associada a
combustdo de matéria organica dos folhelhos, a qual é
considerada um fator que influencia na plasticidade;

* O maior percentual de particulas enquadradas
na fracdo argila ndo implicou em um maior indice de
plasticidade, sendo possivel perceber que a distribuicdo
do tamanho de particulas podera ser um fator secundario
na plasticidade das amostras de folhelhos estudadas;

»  Os folhelhos foram classificados em fracamente
e moderadamente plasticos, o que, provavelmente,
podera causar problemas de aglomeracao e acregdo em
componentes de fundo de po¢o quando da perfuracdo de
pocos, sobretudo em folhelhos que possuem o
argilomineral esmectitico.
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