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UITTREK SE L 

Die doe! m.el hierdie navorsing swerk was 

om d ie invloed wat verskille nde veranderlik es op di e 

h erhaalbaarheid van d ie lotsgewys hid roge n ering van 1n 

'Walerbergsteenkool het, l e b epaal . D aarmee saam is ook 

di e invloed wal die verander likes op d ie verski llende as ­

pekte van die hidrogeneringsproses h e t, vasgeste l. Die 

veranderlikes wat ondersoek is, s luit in: verhoging van 

die oplosmiddel l s teenkoo lverhoudin g vanaf 2 : 1 tot 4 : 1, 

verlaging van die reaksiedruk van a f 20 0 bar tot 150 bar 

e n verlaging van die kata li satorkonsenlrasie vanaf 6 p er­

sent tot 1 persent. Dit b lyk uit die ond ersoek dat die 

m onsternemingste gniek e n a n a litiese metodes tot I n b e ­

vredigende male reproduseerbaar is. Dit i s ook bevind 

dat dit I n aanvaarbare metod e is om die hidrogenerings­

proses kinelies te ondersoek . 



ii 

ABSTRACT 

The purpos e of this research was to 

inves tigat e th e e ffect of c ert a in variab les on lhe repro ­

ducibility of th e batch h ydrogenation of W aterberg coal. 

The e ff e ct of these variables on certain asp·ects of the 

hydrogenation process was determined simultaneously . 

Variables investigated included: increas in g Che s olve nt: 

co a l ratio from 2: 1 to 4 : ,1, decreasing th e .reaction 

pressur e from 200 bar Lo ,150 bar a n d decreasing th e 

catalyst concentration from 6 percent -to 1 percent. 

The results i:;uggest th at th e repro ducibility of both th e 

sampling and analyti c a l metho ds u sed , are satis factory . 

For the study of th e kin eti cs of th e hydro genation process 

thi s method was a lso found to be acceptab le . 



1. 1 

Uittreksel 

.A bstract 

Simbolelys 

INHOUDSOPGAWE 

HOOFSTUK 1 

Inleiding en doelste lling 

Algeme e n 

1. 2· Verand~rings wat steenkool tyden s verhittin g 

ii 

vi 

1 

ondergaan en die inw e rking van oplosmiddels 3 

1. 3 Afbreking van steenkoolm 0le ku le s 6 

1. 4 Die hidrogene r ing v a n steenkoo l 7 

1 . 5 Statistie s e metodes 10 

1. 5 . 1 Beskouings oor monsterneming 11 

1. 5 . 2 Liniere regressie 13 

1. 6 Kinetika 14 

1. 7 D oe lste lling van die ondersoek 18 

HOOFSTUK 2 

Ek s perimentele metod e e n b erek e nin gs 

2 .1 Die reaktor wat gebruik i s 21 

2 . 2 Die monsterhouers 2 3 

iii 



2.3 

2.4 

Die motode wat gevolg is 

Ekstraksieapparaa t en metodes 

2. 5 Berekeninge en grafiese voorstelling van 

die gegewens 

2 . 6 Verdere verwerking van die frak s ie s 

2. 6. 1 Molekulere m as sa be palings 

2. 6 . 2 S wae lbepalings 

2 . 6. 3 Koo!slof- w aterstofbepalings 

2. 6. 4 A s be palings 

2. 6 . 5 Ligtefrak sie 

2 . 7 Toestande waaronder die verskillende e kspe­

rimente uitgevoer is 

3. 1 

3 .2 

3 . 3 

HOOFSTUK 3 

Benseenonop!osbares 

Inleiding 

Die vorming en verd wyning van b enseenonop­

lo sbar es 

Swaelve rwydering 

3. 4 Die opname van waterstof deur benseenonop­

losb a re s 

3 .5 

3.6 

iv 

H e rhaa lbaarh e id 

S amevatting 

Figure 

HOOFSTUK 4 

A s falte e n 

23 

25 

27 

29 

29 

29 

30 

30 

31 

31 

34 

37 

44 

45 

48 

49 

52 



4. 1 

4 . 2 

4.3 

4 .4 

4.5 

4 . 6 

5 .1 

Inleiding 

Die vorming en verdwyning van asfa lteen 

Swaelverwydering 

Die opname van waterstof 

Herhaalbaarheid 

Same vatting 

Figure 

HOOFSTUK 5 

Ligte -olies 

Inle iding 

5 . 2 Die v erdwynin g v a n te tr a li e n e n die vorming 

van n aftaleen 

5 . 3 

5.4 

6. 1 

6 . 2 

6 . 3 

6 .4 

Herhaalbaarheid 

Same vatting 

Figure 

HOOFSTUK 6 

Swaarolie 

Inle iding 

Meganismes wal o n dersoek i s om die 

vorming en verdwyning van swc1.arolie 

Le verklaar 

Waterstofopname deur swaaro li e 

Samevatting 

Figure 

78 

79 

83 

85 

88 

89 

91 

118 

119 

125 

126 

128 

139 

140 

144 

147 

149 

V 



7 . 1 

7.2 

7 . 3 

. vi 

HOOFSTUK 7 

Samevattende oorsig 

Inleiding 

Bespreking van die resultate 

Mate waarin die doelstelling bereik is 

Bedankin g s 

B:ronne lys 

Bylaag 

157 

159 

161 

167 

100 

167 



LYS V A N SIMBOLE WAT IN DIE GRAFIESE 

s 
T 

VOORSTELLINGS GEBRUIK I S 

= Verhouding mass a steenkoo l: m:i.ssa tetralien 

% Kal. = Massapersentasie katalisator , gebaseer op die 

steenkool gelaai . 

Ekspt. = Eksperiment. 

vii 



HOOF ST UK 1 

INLEIDING EN DOELSTELLIN G 

1.1 AL G EMEEN 

Ko o ls tof i s ee n v a n die skaars e leme nte . 

( 1 l 
V o lge n s V a n K rev e le n e n Schuyer b e v a t di e 

aard e maar onge v ee r O, 04 p e rs e nt d aarv a n. Tot 

o p I n di e pte v a n 5 000 me t e r i s d aar s legs 0, 1 p er -

sent koo l s tof . Hie rva n i s daar onge v ee r 1 d ee ] uil 

5 000 w a t as een of a n der v o rm v a n b r a nd s lof aan-

ge w e nd k a n wo rd . Ko o ls tof is vir di e m e n s 'n 

b a ie b e lang rik e e le m e nt, o m dal dil ee n v a n d i e ver ­

n aamst e bronn e v a n e n ergie i s . 

In w eerwil v a n d ie kl e in ho e v ee lh ede ko o l­

s tof w a t in d i e n a luu r aan getre f wo r d, i s d il lo g so 

b eskik d a t d it in gekon sentree rd e v o rm voork om , 

n aamlik hoofsaaklik a s fo ssie lbrand s to_ww e , w aar in 

g root ho e v ee lh ede s on e n ergie opgegaar i s . Tu r f-

kool, lig ni e t, s teenkool, m in e ral e oli e e n aardgasse 

i s voorb ee lde h iervan. Van boge n oemde i s d i e 

ee r s te d rie h o ofsaaklik van p la nlemaleriaa l ai:koms lig 

e n d ie laas le t wee van see le w e s o we l as p la ntema­

t e riaal. 

Die waard e van s tee nk oo l as bran ds lof , word 

1 
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deur di e koo lstofinhoud daarvan bepaal e n op grond 

hierva-n is I n klassifikasie ( 
2

) in stygende orde van 

waarde soos vo lg : Turfkool, subbitume n euse steen -

koo l, semibitumeneuse steenkoo l en antras iet , met 

laasgeno emde as d i e waardevolste en s uiwerste vorm . 

D aar i s egt er ook I n groo t aanta l klassifikasies wat 
( 3 ) 

op a ntler parameters berus . Van Krevelen het, 

onder andere , die volgende sisteme om steenkool te 

klass ifi seer , beskrywe : Die eerste sisteem berus op 

die e lementesamest e llin g va n die s tee nkoo l as para­

meter en i s op die s uur stofinhou d daarvan gebaseer . 

Hierdie s isteem word no g in Fra nkryk to egepas . 

1 n Tweede klassifikasie berus op die persentasie 

residu wat na die verhitting van die steenko o l gevind 

word . In hierdie metode word die vlugtige s to w we, 

d ie kaloriese waarde en die e leme nteana li se ook in 

berekening gebrin g . Die sisteem word nog de e l s in 

Frankryk gebruik . 1 n Verde re parameter wat ge -

bruik is om s tee nkool te k lass ifiseer , berus op die 

brandstof verhoudin g , dit wi l se die verhou d in g van 

koolstofresidu tot ho evee lh e id vlugtige s toww e in die 

steenkool. Die laas te metode, wat ook d i e kaloriese 

waarde in s luit, vorm die basis van d ie klassifikasi­

sisteem wat tans in die Verenigde State van Amerika 

in gebruik is. 

Steenkool bes taan hoofsaaklik uit. d i e e lement e 



koolstof en w a t e r s tof. Die c h e miese samest e lling 

d a arvan is baie komple k s e n is tot I n g root mate 

no g onbekend. D aa r ko m I n g root aanta l o rganiese 

verbindings in s t eenkool voor, waa ronde r die v ol­

gende funksionel e groepe r eeds vasge ste l is ( 
4

) : Hi­

droksielgroepe, karboksie lgro e pe, m e tok s i e lgro e p e , 

karbonielgroepe asook org anies e swae l- e n s tik s tof-

verbindinge. Omdat s te e nkool as organies e rots 

gesien kan word, wissel die sameste lling daarvan 

namate die vormingsr e aksies gevorde r e n verloop 

het. Verskille kan met die b lote oo g waargeneem 

word, omdat sekere de le van die steenkool blink, 

terwyl and er dele do£ is. Hierdie v e rskynsel vorm 

dan ook I n basis vir die v e rd e ling van steenkool in 

. (5) 
rotst1pes . 

1 . 2 VERA NDERINGS WAT STEENKOOL TYDE S 

VERHITTING ONDERGAAN EN DIE INWER­

KING V A N OPLOSMIDDELS 

1 n Eienaardige v e rskynsel wat b y sommige 

soorte steenkool opgemerk word i s d a t dit by 

verhitting eers sag word e n dan b y no g ho er tem p e -

rature weer 1 n vaste s tof word . T y d e n s bo ge no e md e 

stadiums word primere en sekondere gasse onders k e i-

delik vryge ste l. Die v e rhiUin g van s lee nk o ol h e t h oof-

saa klik drie e ndote rmiese reaksies tot ge v o lg ( 
6

) . 
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0 
Eerstens word water by ongeveer 150 C verwyder. 

0 0 
Die chemiese ontbinding wat tussen 350 C-550 C 

plaasvind en vir die prime re gas verantwoordelik is, 

volg daarna. Dit is bevind dat die steenkoo l in 

hierdie temperatuurge.bied sag word . Die derde 

reaksie vind tussen 600° C en 700° C plaas, waar-

tydens die sekondere gas gevorm word. Die .s teen -

koo l word nou weer I n vaste stof. Hierdie gasvry-

stellingsreaksies is verskillend vir die verskillende 

s teenkoolgrade . Laegraadse steenkoo l gee I n dui-

de like onderskeid tussen die primere en sekondere 

ontgassingsreaksies, terwyl d ie reaksies nie in d ie 

geval van hoegraadse steenkoo lti pes soos antrasiet, 

d .d 1·k d k .b . . ( 7 ) so u1 e 1 on ers e 1 aar 1s n 1e 

A s verklaring van die genoemde reaksies 

postu leer Van Krevelen en Chermin ( 
8

) dat d i e ont­

binding van kookssteenk;oo l in drie opeenvo lgende 

reaksies ingedeel kan word, naamlik : 

I. Kookssteenkool ~ metaplasma . . 

I I. Met a plasma 

I-I I . Semikooks 

~ semikooks + prime re gas . 

~ kooks + sekondere gas . 

Die volgende fisiese veranderings gaan met 

hierdie veranderings · gepaard. Gedurende die eer-

ste · reaksie vind depolimerisasie plaas met die vor­

ming van I n intermediere meta plasma wat vir die 



plasliese voor oms van die s te enko o l in hierdi c sta-

dium veraniwoordelik i s . Gedur e nd e die iweede reak -

sie vind kraking van die stee n k oo] plaas, om hoofsaak-

lik nie-aromaiiese groepe vry te sie l. T erself<l€'rtyd 

vind ook rekondensasie v an d ie m e iap lasm a plaas om 

semikooks te gee . Gedurende di e derde r eak s ie vind 

sekondere onLgassing p laas , waartydens die semikooks 

saam s me li om kook s Le g e . 

1 n Verdere fisies e ve r a n dering waL die v e r ­

hiliing s proses v a n s leenkoo l kenmerk , i s dai a lle 

soorte s te'enkool by I n sek ere i e mperaiu u r to t I n meer-

d e r e o f m indere m a t e uilsw e l. D ie g roo t s ie mate van 

uitswe lling vind in d ie lem p c ratu u rgeb ied p laas waa r 

d . ' I d" t . ( l O ) 1 kl 1e meaap asma 1e mees e 1s . n er· a r in g 

h iervoor word gesoek in die feil dat d ie s teenkool in 

hierdie te mperatuurgebied grootliks p lasiies i . T er -

se lfd erlyd word ook g rool hoeve e lh ede gas vrygeslcl, 

social die s ie e nkool d u s e inlli k 
11

opg e b laas 11 word. D ie 

gunstigste toesla nd e v i r u il swe llin g by s lee n koo l , vcr ­

eis dus I n kookssleenkool wal baie p lasma vorm e n 

0 
word dus verkry in die tem p e ratuurgebied 350 C l.ot 

550° C . 1 n Belangrik e vere isie vir d ie u ilswc llin g 

van die sleenkool is egler 'n v innige verhillingslPmpo, 

sodat die gevormde gas nic k a n ontsn a p ni e e n dus 

deur d ie meiap lasma va gevang word. 

1 n Ander oorsaak v i r d i e u i t s w e llin g w a l by 

s teenkool voorkom, i s dat ' n o plosrnidde l die poriec 

5 



van die steenkool binned ring en dan uitsit ( 
11

) . As 

gevo lg · hiervan swel die steenkool en uiteindelik breek 

die dee ltjies op . Dit is byvoorbeeld bevind dat selfs 

oplo smiddels soos metanol , wat I n Ja e dispersiever­

moe het, 1 n volumevermeerdering van tot 10 persent 

in die steenkool kan teweegbring. In hierdi e proses 

word die steenkool in kolloida le deeltjies opgedeel. 

Hierdie opbreking van die steenkool kan vir die hi­

drogeneringsproses van groot waarde wees omdat, 

as gevolg van die groter oppervlakte, die steenkool 

teen I n verhoogde tempo in oplossing gebring kan 

word . 

1. 3 AFBREKING VAN STEENKOOLMOLEKULES 

6 

Deur die toestande te varieer, kan steen­

kool tot I n meerdere of mindere mate afgebreek word. 

Deur vinnige verhitting tot ongeveer 900° C, word al 

die v lugtige bestandele afgedryf, om net I n vaste stof 

. . ( 12) 
agter te laat. Die proses staan bekend as p1rohse 

Algehele afbreking van die steenkool word verkry deur 

die steenkool te verb rand. 

Van belang vir hierdie navorsing is die af­

breking van steenkool deur die inwerking van een of 

antler oplosmiddel. Hierdie proses is Lw eeledig van 

aard. E ersten s word die dee ltjies opgebreek deur 

die uitsetting nada t die oplosmiddel die sLeenkoo lporiee 



binnegedring heL. Tweedens kan die oplossing van 

die oplosbare gedeelte van die steenkool plaasvind. 

Hidroge nolise i s _ nog I n wyse w aarop s teen­

kool opgebreek kari word. Dit behel s d ie afbreking 

van die deeltjies ( 
13

) d e ur reak sie m e t wate rstof . 1 n 

Kombinasie van laasge no emde prosesse word ge vind 

as die oplosmidd e l wat ge bruik word, ook as water -

stofskenker optree . I n hierdie navors ing word laas -

genoemde metode, met tetrahidronaftaleen as oplos­

middel, gebruik . 

1 . 4 DIE H ID ROGENE RI NG V AN STEENK OOL 

Die hidrogenerin g van steenkoo l behels die 

afbreking daarva n d e ur die inwerking van w a ters tof 

om produkte t e !e w er wat ' n laer molekulere gewig 

as die uitg a ng s tof h e t. Steenkool bestaan ho o fsaak lik 

uit hoogsgepolimeriseerde polim e r e e n po likond ensate( 
14 

). 

By verhitting tot ongeveer 35 0°c wo r d b e vind dal 

hierdie mo le ku les in kle iner brokstukk e b egin op-
( 15) 

breek . Hierdie opbreking sprosesse i s oo k ver -

antwoorde lik vir die plastiese voorkoms van die s teen -

kool by die temperatuu r . W aar die bindings gebree k 

word, word vryradikale g vorm, wat hoogs reukt ie f 

is. In die mengsel i s I n groo t aanta l van hierdie 

brokstukk e teenwoordig, sodat tw ee verdere reaks ies 

moontlik i s . Twee van die brokstukke kan met me k aar 

7 
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reageer om I n groter po lime er te gee, of I n vry­

radikaal kan met waterstof reageer om I n k leiner 

molekuul te gee, waardeur die vryradikaal gestabi-

liseer word. Dit i s hier waar die oplosmiddel I n 

belangrike rol vervul. Tetralien bestaan uit I n on-

versadigde benseenring langs I n versadigde s iklohek -

saanring. As gevolg van die e lektrononttrekende in-

vloed van die benseenring, is die vier waterstofatome 

van die sikloheksaanring nie baie vas nie. Tetralien 

kan dus vier waterstofatome s k e nk om I n naftaleen-

molekule t e gee . Hierdie eienskap van te tralie n 

maak horn geskik om as oplosmidde l e n waterstof -

s k e nker gebruik t e word. Dit is belangrik om daar-

op - te let dat waterstofatome vrygestel word en nie 

mo lekulere waterstof nie . Soos bekend , is die a to-

miese waterstof meer reaktief as molekulere water­

( 16) 
stof . A angesie n tetralien vier waters tofatome 

beskikb aar k an s t e l, is interaksies me t s t eenkoo ! dus 

moontlik. 1 n Verdere voordeel van te t ra lien i s dat 

die gevormde n aftaleen , in teenwoordig h e id van wa­

terstofgas en I n geskik te katalisator, weer water ­

stof kan opneem om tetralien te vorm. Van Rens-
( 17) 

burg het bevind dat MoS 2 onder andere I n ge -

skikte katalisator vir d ie hidrogenering van naftaleen 

is. Hy vind dat SnCl2 ook die reaksie kataliseer , 

maar dat dit nie so doeltreffend as Mo s 2 is nie. 



1 n Monster van die r eaksiemengsel uit die ouLoklaal, 

kan deur die opeenvolgende ekstraksies, soos in 

Hoofstuk 2 beskryf sal word, in vier fraksies geskei 

word, naamlik benseenonoplosbares, asfa !Leen, swaar ­

olies en ligLe-olies . 

Benseenonoplosbares besLaan uil ongereageerde 

sLeenkoo l, as en I n organiese hidroge n ering sproduk . 

Die ontstaan van die organiese benseenonoplosbares 

( 18) 
word deur W e ller e . a . aan polimeriseringsreak -

. ( 19) o 
sies Loegi;,skryf. Wi ser b evind daL Lussen 350 C 

.. 
0 

e n 500 C I n groot mate van termiese onLbinding van 

die steenkool plaasvind. Hierdie Lermiese onl.binding 

veroorsaak dat die kovalente binding lus se n lw e aan ­

grensende koolsLofaLome kan breek om h :Vee hoogs-

reaktiewe vryradikale le vorm . Hie rdie vryradikalr 

moet op een of antler wyse gestabiliseer word. 

Vryradikale kan gesLabi li seer word deur m e t antler 

vryradikale 0£ met waterslof Le r eagee r . Dc11r <lie 

polimerisering van vryradika le , word grool mo lL,ku les 

gevorm en reaks ie met walerstof !e w er klein mole­

kules . 

Die polimerisering van vryradika le le wpr 

die organiese gedeelle van die benseenonoplosbar,,s, 

Lerwyl die reak sie met waLerslof vi r die vorrning van 

asfalleen, swaarolies en gas veranlwoorde lik i s . 

(20) 
Volgens Wu kan asf a llec n ook gevorm word dcur 

9 



die kondensering van brokstukke met I n Jae moleku­

lere massa. 
( 21) 

Wiser stel die volgende meganisme voor 

vir die hidrogenering van steenkool : 

Steenkoo l Termiese > 
ontbinding 

geaktiveerde 

brokstukk e 
Produkte 

(22) 
W eller e . a. ste l die volgende meganisme 

vir die hidrogenerin g van asfa lteen voor: 

Asfalteen 

✓ 
gas ~ C i 

. [ geaktiveerdel 
brokstukke J 

i 
Benseenonoplosbares 

olies 

Genoemde skrywer bevind dat, in die afwe ­

sigheid van HC J, die ewewig sterk in die rigting van 

asfa lteen verskuif. Dit blyk dus dat die vorming van 

geaktiveerde brokstukke uit asfalteen I n katalitiese 

reaksie is . 

1. 5 STATISTIESE METODES 

Die doe! met e nige s t a ti s tiese s tu d ie i s om 

10 



1. 5 . 1 

1 n vergelykbare basis te verkry. 

Beskouings oor monsterneming 

Vir die tr e kking van I n monster uit I n 

universum, i s d aar sekere voorwaardes waar-

aan voldo en moet word . Vera! moet die v e ld 

waaruit die monsters gene em word, groat ge ­

noe g w ees e n moet dit m in o f m ee r aan die ­

selfde veranderlikes onderworpe wees. 

D 9.ar i s drie vereistes waaraan die 

monstern eming moet vo ldo e n 
( 23 ) 

1 . D aar moet nie e nige voora fb epaalde verband 

tu sse n die grootte van opeenvo lgende e le ­

mente van die monsters wees n ie . 

2 . Die elemenl e van d i e monsters moet nie in 

1 n spesifieke vo lgorde uit d i e universum ge ­

kies word ni e . 

3 . Die e lemente van die monster moel nie uil 

dieselfde dee! van die universum gekies 

word nie. 

Die betroubaarhe id van d ie monster is 

nog I n saak van belang . Die standaardafwyking 

van die universum vanaf die gemidde lde waarde, 

kan deur die vo lgende formule gevind word ( 
24

) : 

11 
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s 
m 

waar 

s 
X 

(1. 5 -1) 

S m d i e s ta n daardafwykin g van d ie unive r s u m 

vanaf die g emidde ld e 

Sx == di e s tanda ardafwyking v a n die mon s ter 

v a naf di e gemidde ld e 

n == aanta l monste r s ge n e em . 

Die b e t r oubaarh e id v a n I n mon s te r h a n g 
. ( 25 ) 

nou saam met di e grootte d aar van . 1n Groot 

monste r i s m ee r b e troubaa r ·as I n kl e in e r een 

wat uit d iese lfd e universu m ge n e em i s . Anders 

ge s t e l, d i e k a n se om I n kor rekte w aarde uit I n 

be sondere b e p a lin g Le kry sal d i e groots t e w ees 

as I n groot aanta l mo o ntlikhe d e in ag gen e em i s . 

To ege pas op kine tiese eksp erimente , k a n 

dus gese w ord d at die s ta ti s tiese be t r oubaarh e id 

van die w aard e w a t v i r I n e k s p er iment v erk ry i s , 

bep aal sal w ord deu r d ie aanta l k ere · wat d ie ek -

s p eriment herhaal i s . A s die eksperime nt I n 

groot aantal kere h erh aal is, kan met groter se­

kerhe id vermoed word dat d ie waarde wat ver­

kry is, die waa rheid in I n groter mate sal bena-



1. 5. 2 

der as wanneer <lit slegs e nk e le kere herhaal i s . 

Uit die afwyking van die universum van ­

a f die gemidde lde, kan bepaal word hoe groat 

di e aantal h erhalings moet wees t e n e inde te ver­

seker <lat <lit binne I n voorafgeste lde nouk e urig­

heidsgrens sal v a l, deur gebruikmaking v a n die 

( 26 ) 
volgende formule • 

(1.5-2) 

waar 

St = toelaatbare afwyking 

Sm afwyking van die universum soos bepaal 

n = aantal h e rha lings wat no dig sa l w ees . 

Dit is egter belangrik om daaro p te le t 

<lat · die universum wat b e skou is, tot di e v e rl e d e 

behoort en <lat d e rhalw e geen toekom s tige univer ­

sum, al is <lit van diese lfd e soort, weer presies 

di ese lfd e sal wees nie. Dit moet dus in aanmer -

king geneem word by d ie beplanning van toekom­

s tige e k sperimente . 

Liniere regress ie 

13 



Daa r is v e rskille nd e m e todes waa rop 

1 n r eguitlyn d e ur I n s t e l g e gew e ns op I n graiie k 

·getre k kan word. E e n so I n metode i s om I n 

liniaa l op die papie r t e sit e n die b e ste lyn t e ska t. 

Dit is egter I n ietwat onbetroubare metode, om-

dat dit nie herhaalbaar is nie. Dit is dus van 

belang om I n metode te vind wat nie van persoon 

tot persbon sal wissel nie. So I n m~tode is die 

kleinste-vierkant-metode. Hierdie metode neem 

al die punte in berekening en gee aan elk.een I n 

regverdige aandeel in die be paling van die lyn. 

L6 KINETIKA 

. 14 

Vir die hidrogenering van steenkool kan die 

(27) 
volgende reaksies gepostuleer word : 

steenkool 
k1 

---~>,. asfalteen gas 

As aanvaar word dat eersteordeverbande vir al 

die gevalle geld, '("Olg vir die reaksiereeks die vol­

g~nde kinetiese verband~: 

-dS 

dt 

dA 

dt 

== (1.6-1) 

(1.6-2) 



dO 

dt 

dG 

dt 

(1. 6 - 3 ) 

(1. 6 - 4) 

waar S,A,0 e n G d ie aanla l mo l s leenkoo l , as ­

f a lleen, oli e e n gas onderskeidelik voorste l. 

s 
Uit verge lyking ( 1 . 6- 1) volg dat In / S 0 

s 
Hieruit volg dat I n grafie k van In /S

0 
teen 

di e tyd '- n reguitlyn, m e t h e llin g - k 
1 

sal gee , as I n 

eersteorde v e rwants kap geld. In die a lgerneen ge ld 

k 
vir I n ee rsteorde _reaksie A ~ produkle d a t 

In 
CAI 

CAO -:: -kt (1. 6 - 5 ) 

In die verdere hoofslukk e sal l e lk e n s hier -

n a verwys word . 

A = 

waar 

A 

Uit v e rge lykin g (1.6-1) e n 1.6-2) v o lg : 

-kl 
1 

( 1 . 6- li ) 

S
O 

die mo ! s leenkool b y l ,, o aandui . 

Uil v erge lyking (1.6-1) en (1.6-6) volg dul: 

s 
k2 

- k (- - l )l] 1 k 
1 
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en 

sodat 

d (A/ S ) = 
dt 

In 
d (A/S ) 

dt 
(1. 6 -7) 

As die helling van A/S tee n t op verskil lende 

punte bepaal word en uitgesiL word teen die tyd op 

semilogaritmiese basis, word I n reguillyn verk ry met 

h e tling -(k
2

-k
1

) e n inlersep In k
1

. 

e n k
2 

bepaal word . 

Hieruil k a n k
1 

Die tem p eraluu rafhank likhe id van I n reaks ie 

k an onder andere gegee word deur d ie Arrhenius ­

verband : 

k 
- E /RT 

= A e (1.6-8 ) 

Waar k = r eaksiesn e lh e id skonstanle 

A fr ekwen s ie f aktor 

E aktiveringsenergie 

T = abso lute l emperatuu r 

R = algem~ne gaskonstante 

Uil vergelyking ( 1 . 6 - 8 ) volg dat Ink = In A - E / RT 

(1. 6-9 ) 



.. 

M e t hierdie reglynige verband van In k teen 

1/T kan die aktiveringsenergie van die reaksie be­

paal word. 

Die absolute reaksiesnelheidsteorie wat deur 

. (28) 
Eyenng opgeste l is, pone er dat alle reaktante, 

tydens die reaksie , eers I n geaktiveerde kompleks 

vorm. Die geaktiveerde kompleks kan dan weer 

ontbind om produkte te gee of om weer reaktante 

te !ewer. 

Hierdie 'siening sien wiskundig soos volg daaruil: 

k 

e n dus: 

w aar k 

k' 

h 

T 

H + 

s + 

R 

k
1

T 

h 

r eaksiesnelheidskonstante 

Boltzmann konstante 

Planck se konstante 

absolute temperatuur 

~ a ktiveringswarmte of entalpie 

aktiveringsentro pie 

a lge mene gaskonstante 

(1.6-10) 

H ierdie reg ly nige v e rband van In k/T t ee n 1/T 

17 



!ewer H+/R as helling en In k'/h + S+/R as inter­

sep. Hieruit kan dan vir H+ en s+ opgelos word. 

Die aktiveringswarmte H+ van die reaksie, 

dui die totale hoevee lheid energie aan wat nodig is 

om die reaksie Le laat plaasvind . Die aktiverings -

entropie van I n r eaksie, dui die hoeveelh eid energie 

aan wat nodig is om die tussentoestand of geaktiveerde 

kompleks te vorm. 

+ 
Die aktiveringsenta lpie H , soos bepaal vir 

die hidrogeringsproses, dui die totale energie aan 

wat nodig was vir die reaks ie van steenkool en sy 

produkte met waters tof. . Die . aktiveringsentropi e gee 

1 n aanduid ing van die gemak waarmee die geaktivee rde 

kompleks in 1. 4 genoem, gevorm word. Die aktive -

r ingsenergie van die reaksie, soos bepaal met behulp van 

verge lyking ( 1 . 6 -9) , dui die energieverskil tu ssen 

di e uitgangstof e n die produk aan . Uit die aktive - . 

r ingsentalpie, aktiveringsenergie e n die aktiverings ­

entropie , kan dus b e paal word wat moontlik die sne l­

heidsbepalende stap in die reaksie i s . 

1. 7 DIE DOELSTELLING VAN DIE ONDERSOEK 

Die hidroge n ering van steenkool i s uiters 

kompleks van aard . Die proses kan egt er onder-

soek word d e ur verskillende aspekte daarvan Le be -

skou. Hie rdie aspek te s luit in die om setting s tem po 

18 



van benseenonoplosbares, asfalteen, swaarolie e n 

ligte -olie . Sodoende kan I n geheelbeeld van die 

proses opgebou word e n kan die inligting wat inge­

win word, moontlik gebruik word om die proses te 

verbeter. 

Meeste van die navorsingswerk wat in di e 

lileratuur gerapporteer is, is met behul p van enkel­

ladingreaktore gedoen. Die metode berus daarop 

dal die reaktor gelaai, verwarm en vir die vooraf ­

bepaa!d.., reaksie lyd gelaat is om te reagee r . Die 

reaktor i s d.an afgekoel e n die produkle ontle e d . 

I n hierdie n a vors ingswerk i s ook van d ie monster ­

nemingsmetod e , wat d e ur die departeme nl Indu s trie le 

Chemie van die P. U. vir C.H . 0. ontwikk e l is, ge­

bruik gemaak. Die t egnie k word volledig in Hoof­

stuk 2 bespreek . M e l hierd ie metode word gepoo g 

om slegs k a la litiese e ffe kle na te gaan . 

Die doe! m e t hie rdie navorsin g i s om die 

betroubad.rheid van die mons lernemingstegniek vas 

le stel. Hierby word die invloed wal v erski llende 

veranderlikes op di e h erhaalbaarh e id van die hidro­

gen eringspro ses h e t, ingesluil. Die veranderlikes 

wat inges luit is, i s die verhouding oplosmiddel: 

s teenkool, die reaksiedruk e n di e verhouding kala ­

lisato r : s leenkoo l. Om hi e rdie doelslelling l e ver­

wesenlik, i s eksperiment e in stelle van drie, onder 

19 
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identiese toestande gedoen, terwyl een van die ge­

noemde veranderlikes gewysig is. Twee bykomstige 

eksperimente is uitgevoer om die belangrikheid van 

temperatuurveranderinge in die hidrogeneringsproses 

na te gaan. 



HOOFSTUK 2 

EKSPERIMENTELE METODE EN BEREKE­

NINGS 

2.1 DIE REAKTOR WAT GEB R UIK IS 

Die reaktor wat gebruik is , is I n hoedruk 

outoklaaf. Dit is met I n meganiese roerder, pype 

vir mon~terneming en I n termokoppel toegerus . 1 n 

Afbeelding van d i e outoklaafdeksel asook I n monster ­

houer, of monsterbom, word in Figuur 2 . 1 getoon . 

Die monst ernemingspyp eindig ongeveer een 

sentimete r vanaf die bod em van die outoklaaf . Die 

katalisatorinlaatpyp eindig net onderkant die deksel 

van die outoklaaf. Die termokoppelpyp eindig ook 

naby die bodem van die outoklaaf. Hierdeur kan die 

temperatuur van die reaksiemengsel bepaal word . 

1 n Drukmeter en I n temperatuurregistr erder is 

aangebring om die nodige me tings te · kan doen . 'n 

Gekalibreerde yster-konstantan termokoppel is vir 

die temperatuurmeting gebruik . 1 n Driestadium-

kompressor, waarmee waterstof tot die verlangde 

reaksiedruk in die outoklaaf ingepomp kan word, 

vo rm indirek I n dee! van die apparaat. Die roer-

der is met I n elektromagnetiese vibreerder verbind 
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Fi!: .~.\ DU: DEICSFL VAN DIE OUTOKU,U' . 

1. Naa l cl< l eppe . 

2. Somdek sel. 

1. Aansluit i ng vi r . di e monste rbom . 

2. Kl ep v ir d i e u i tspoel van d ie monsterbom en 

skoonbl aas van die monste rpyp . 

3. Klep v ir die uitlaat van d ie morister u i t di e 

outoklaaf . 

4. Monster pyp . 

5 . Vleklose staaldeksel. 

6 . Aansluiting vir die kata li sato r bc'll . 

7. Klep vi r die inblaa s van die katalisator. 

8 . Klep vir die uitspoel van die katalisator bom. 

9. Heuer vir die te r mokcppels . 

10 . Vibrerende roe rder. 

DU: MONS'I'L1t80N (OOK K.ATAJ,l!iAl'ORBCtl . ) 

3 . vol ume waar in monster geneem wor d ( :!: 20 ml. ) 

4. Kope r seelr i ng . 



en dit strek tot ondcr in die outoklaaf . 

is met spesiale roervinne toegerus. 

Die roerder 

2. 2 DIE MONSTERHOUERS 

1 n Monsterhouer (monsterbom) bestaan uit 

twee helftes wat op mekaar geskroef kan word. Aan 

weerskante van die bom is hoedruk naaldkleppe aan ­

gebring . Tussen die seelvlak van die twee helftes 

is I n koper seelring aangebring om lekke te voorkom . 

Die monsterhouer het I n volume van ongeveer 50 ml. 

Die bom waarmee die katalisator ingevoer 

word, i s identies aan die monsterbomm~ . 

2 . 3 DIE METODE WAT GEVO LG IS 

Die steenkool en tetralien, wat as oplos­

midde l gebruik is, is in die verlangde verhouding in 

die outoklaaf ingevoer. Vir I n verhouding oplos ­

middel : steenkool van 2 : 1, i s 1000 g te tralien en 

500g steenkool gebruik . Vir I n verhouding oplos -

middel: steenkool van 4 : 1, is 1000g te tra lien en 

250g steenkool gelaai . Hierna is die deksel opge -

plaas en verseel. 1 n Druktoets is uitgevoer om Le 

verseker dat die outoklaaf dig is. Voor die aan ­

vang van die eksperiment, is die outoklaaf driekeer 

met waterstof uitgespoel. Op die wyse is sorg ge-
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dra dat die lugkonsentrasie in die outoklaaf baie laag 

is. Hierna is waterstof tot I n druk van 60 bar in ­

gepom p en die verhittingselemente aangeskakel. 

1 n Skedule waarvolgens monsters uit die 

outok laaf onttrek sou word, is voorts opgeste l. Hier­

volgens sou die eerste drie monsters 15 minu te na 

mekaar geneem word e n die daaropvolgende twee, 20 mi-

nute n a mekaar. Die volg e nde drie monsters sou 

3 0 minute na m e kaar en d ie laaste monster 40 mi­

nute daarna geneem word . Dit sou I n r eaksietyd 

van 200 minute gee, nadal die katalisator bygevoeg 

is . 

Die katalisatorbom wat vooraf met die kata­

lisato r en t e tralien gevul is, i s a-an die outoklaaf ver­

bind met aansluiting 6. Met behulp van die kompres ­

sor is I n waterstofdruk van 250 bar in die katalisator­

bom opgebou . Na verstryking van die opwarmings:­

periode, is die kleppe tusse n die born e n die outoklaaf 

vinnig oopgemc1.ak . Hierdeur is die katalisatortetralien-

mengsel in die outoklaaf ingeforseer. Die outok laaf is 

deur die katalisatorbom tot op die verlangde reaksie-

druk gebring en is met klep 7 afgesluit. 

ontspan e n verwyder . 

Die born '.s 

Monsters van die reaksiemengsel in die outo­

klaaf i s op die voorafbepaalde tye getrek • deur die vol-

gen de metode toe te pas: 1 n M onsterbom word met 



aansluiting 1 aan die outoklaaf verbind . Klep 2 in die T ­

stuk is ges luit, die onderste k lep van die born oop­

gemaak en die boonste klep van die born gesluit. 

Klep 3 op die outok laaf word nou vinnig oopgemaak 

en die boonste klep van die born stadig oopgemaak, 

sodat van die reaksiemengsel in die outoklaaf, deur 

die monsterpyp, in die born ingeforseer kan word. 

Die born is afgesluit, die .T-stuk en die monsterpyp 

met waterstof skoongeblaas en die reaksiedruk ter-

selfdertyd hersteL 1 n Daling van vyf bar het tyd e ns 

monsterneming voorgekom. Die outoklaaf is m e t 

klep 3 afge _sluit, die T-stuk ontspan e n die monster-

born verwyder. Die monster is uit die born ver-

wyder deur die uitlaatklep na onder te hou en sta­

dig oop t e maak, terwyl die inhoud in I n monster­

fies opgevang word. Vaste stow w e in die monsters 

word, na ontspanning, uit di e born v e rwyde r deur 

dit oop te skroef. 

2 .4 EKSTRAKSIEAPPARAAT EN METODES 

Twee stelle, e lk van Lien, 60 ml s oxhle t 

ekstraksieapparate, toegerus met ko e lers e n kegel-

flesse, is vir die ekstraksie gebruik . Twee groottes 

ekstraksiekouse, naamlik 28 mm by 80 mm en 30 mm 

by 80 mm is gebruik . D ie kleiner e e n is binne die 

groter een geplaas om ~e verseker dat so min as 
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moontlik van die soliedes d e urspo e l. 

Die ee r s te e kstraksie is m e t ongeve er 2 00 m l 

b e n seen p e r fl e s uilge voer. Die e kstraksie is na 10 

uur be'indig. Op hierdie stadium was die vloeistof 

wat deur die kous dreineer het, so te se kleurloos. 

Die kous is verwyder en in die lug droog gemaak. 

Wat in die kous agtergebly het, is as benseenonoplos-

bares beskou. Dit bestaan uit ongereage.erde steen-

kool, anorganiese as en moontlik I n benseenonoplos­

bare organiese produk, wat gedurende die hidroge­

neringsproses vorm. 

Die benseenekstrak wat verkry is, is met 

behulp van vakuumdistillasie in I n roterende indamper 

van die benseen gestroop . Hierdie _stroping het by 

1 n druk van ongev·eer 50 mm Hg en I n · temperatuur 

· O 
van 70 C plaasgevind. By die· agterb lywende swart 

olie is ongeveer 20~ ml n-heksaan gevoeg. Hierna 

is die asfalteen as duidelike krista:lle uitgepresipiteer. 

Die mengsel van olie, asfalteen en heksaan is hierna 

vir I n verdere twee uur geekstraheer . Die heksaan-

ekstrak is gefiltreer en die asfalteen op die filtreer-

papier is een keer met heksaan gewas . Die asfal-

teen is gelaat om lu_gdroog te word. Die filtraat wat 

uit n-h e ksaan eri olie bestaan, is vervolg e ns met b e ­

hulp v a n ·die roterende vakuumindam p e r v a n die h e k­

saan g e stroop. 

/ 



Die fraksie wat oorgebly het, nadat die hek­

saan afgestroop is, is vervo lgens in twee kleiner 

fraksies met behulp van die roterende vakuumindam -

p e r geskei. In hierdie geval was die druk 69 mm 

Hg en die temperatuur van die oliebad 110°C ±" s 0 c . 

Die distilaat is beskou as ligte-olie, terwyl die bodem­

produk, 1 n swart olie, beskou is as swaarolie. Die 

vloeistofmonster uit die outoklaaf is dus in vier fraksies 

geskei, naamlik benseenonoplosbares, asfalteen, swaar­

olies en ligte -o lies . 

2 . 5 BEREKENINGE EN GRAFIESE VOORSTELLINGS 

VAN DIE GEGEWENS 

Die berekeninge wat op die benseenonoplo s ­

bares betrekking het, is nie op I n asvrye _basis uit­

gevoer nie, omdat daar teen die einde van e lk e ek ­

speriment nie genoeg benseenonoplosbares w as om 

1 n as be paling op uit te vo er nie . Slegs di e benseen­

onoplosbares is hierdeur geraak, omdat dit die anorga-

niese as bevat. Die asfalteen en swaaro lie bevat nie 

as nie en berekeninge in verband met die komponente 

is dus op I n asvrye basis uitgevoer . Die bereke-

ninge is alma! gebaseer op die hoeveelhe id lading , soos 

dit op I n bepaalde tydstip in die outoklaaf voorg e kom 

het. 

In d ie geval van die benseenonoplosbares is 
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die berekeninge op I n massabasis gebaseer, terwyl 

berekeninge met betrekking tot asfalteen, swaarolie, 

tetralien en naftaleen op I n molale basis berus. Die 

verskil in basis word genoodsaak omdat I n algemeen 

aanvaarde metode vir ·die bepaling van die molekulere 

mass a van vaste onoplosbare stow we ( in die geval van 

benseenonoplosbares) nog nie bestaan nie. 

Die verdwyning van benseenonoplosbares is 

grafies nagegaan deur die massa in die outoklaaf teen 

die tyd uit te sit. Snelheidskonstantes vir die · ver-

dwyning van benseenonoplosbares is bepaal deur die 

massa benseenonopiosbares teen die tyd uit te sit op 

semi-logaritmiese papier volgens vergelyking ( 1 , 6-5) 

Die vorming en verdwyning van swaaro lie en asfal­

teen is nagegaan deur · die aantal mo! in die outoklaaf 

teen die tyd uit te sit . Snelheid.skonstantes vir die 

verdwyningsreaksies ~s ,bepaal deur die aantal mol in 

die outoklaaf teen die tyd op semi-logaritmiese papier 

uit te sit Volgens vergelyking (' 1, 6-5) 

Om I n betroubare reguitlyn deur die punte 

te kry, is van die 'metode van kleinste-vierkante ge­

bruik gemaak . Met behulp van hierdie metode word 

die vergelyking y = mx + c ( wat deur die eksperi­

menteel bepaalde ·punte gaan), sodanig opgelos dat 

die ·som van die kwadrate van die afwykings van 

die punte vanaf die reguitlyn die kleinste is. 1 n Voor­

waarde verbonde aan die gebruik van die metode is, 

/ 



dat die punte die vergelyking y = mx + c meet be­

vredig. Die berekenings is met behulp van I n 

Hewlett Pacard model 9100B eleklroniese rekenaar 

uitgevoer. Die program vir liniere regressie is 

deur die Rekensenlrum van d ie P. U . v i r C.H. 0 . 

beskikbaar gestel. Mel behulp van die program word 

die vergelyking y = mx + c socs hierbo besk ryf, op­

ge los . VerdeT word ook die male waarin die punt..e 

d i e vergelyking bevredig , bereken . Om ::l i e herhaal­

baarheid van die hidrogeneringsproses Le bepaa l, is 

1 n program gehruik waardeur die sland aardafwyk ing , 

asook die gemidde ld e v an 'n s le l gegewens bereken 

kan word . 

2 . 6 VERDERE VER WERKI G VAN DIE FRAKSIES 

2 . 6 . 1 

2 .6.2 

Molekulere massa bepalings 

Die mo le kuler e massa van di asf a !Leen 

en swaarolies i s met behu lp van I n Ga llenkamp 

ebulliomeler bepaa l. T e l rahidrofuraan is as op­

losmidde l gebruik . · Asfa!Leen en swaarolies was 

beide volkomc in Lelrahidrofuraan oplosbaar . 

Swaelbepalings 

Die swae linhoud van di<' brn ecnonop ­

losb ares , asfa!Leen en d ie swaaro li s i s tn8L b0-
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2 . 6 . 3 

2 . 6 . 4 

30 

hulp van I n Leco Swaelanaliseerder bepaal. 

Die apparaat bestaan uit I n hoefrekwensie in­

duksieoond, gekoppel aan I n outomatiese titreer­

der. Daar i s b evind dat die akkuraath e id van 

die metode nou saamhang m e t die grootte van 

di e monster . Vir monsters van ongevee r 100mg 

is I n akkuraathe id van 98 per sent gevind , ter ­

wyl vir mo n s t ers van ongevee-r 50 mg, d ie akku-

raath e id na 7 5 persent afneem . 1 n Verdere 

vere iste is dat a l die chemik a liee s w ae lvry m o e t 

wees . Ande r s ins s p eel d ie massa chemik a liee 

wat ge b r uik i s , 1 n groot r ol e n word 1 n kon­

s t a nte mass a chemik a liee v i r elke a n a li se v e r e i s . 

Kool s t of- waters tofbepaTings 

D ie h oeveelhe id k o ol s tof en walerstof 

in d i e benseeno n o p losbares , asf a lteen en s w aar ­

o lies i s met behul p van I n Co leman mode l 33 

m ikroanali seerd er b epaal . Die werking van d ie 

apparaat beru s op d i e verbran din g van d i e mon ­

s ter in I n s uu rs lofslroom , waarna absorbs ie van 

die gevormde wat erdamp en koolsuurgas deur 

geskikte absorbeermiddels , soos askorbiet en 

m c1.gnesiumpercho laat, p laasvind . 

A s be palings 



2 . 6 . 5 

Asbepalings is op I n beperkle aanlal 

monsters gedoen. Die metode berus daarop dal 

0 
die monster eers lot 1 n temperatuur van 200 C 

verhit word . Hierna vo lg I n verhilling van lwee 

0 
uur by 700 C . Uit d i e gewigsverlies n a afkoe -

ling, kan d i e persentasie as dan bereken word . 

Ligtefraksie 

Die lig lefraksies i s op 1 n V arian ­

aerograph 1200 gaschromatograaf geanaliseer . 

Die apparaat is_ lo ege rus m e l 'n v lamionisas ie -

delektor en I n regislre e rder . Daa r i s van lwee 

ko lom=e gebruik gemaak, n aam lik I n 5 persenl 

Apiezon op Chromosorb P en I n 20 p rsen l 

Apiezon op Ch romoso rb P . Vir <lie 5 persenl 

Q 
ko lom i s die l mperaluur vanaf 1 20 

0 

0 
,ol 1 8 0 C 

teen I n lempo v a n 20 C p e r minuul g •program -

m ee r . Die 20 perscnl kolom is by i so lcrmiese 

0 
loeslande van 250 C l>edryf . 

die a n a lises w as 0111 ::I i £' ho evee llu•de l e l ra li e n . 

nafla leen, d eka li e n e e n a nd er lig l P kompon nlc, 

moonllik uil s l een k oo l ge vorm, le l>rpaul . 

2 . 7 TOESTA DE WAARO DER DIE VERSKIL­
LENDE EKSPERIME TE UITGEVOER IS 

3 1 



Die toestande waaronder die verskillende 

eksperirnente uitgevoer is, word in Tabel 2 . 1 weer-

gegee. 

TABEL 2.1 

Toestande waaronder die verskillende eksperimente 

uitgevoer is 

Eksperi- Temperatuur druk Steenkool/ % 
ment no. (oC) (bar) tetralien Kata li sator 

A 400 200 1/2 3 

B 400 200 1/2 3 

C 400 200 1/2 3 

D 400 200 1/2 3 

E 400 200 1/4 6 

F 400 200 1/4 6 

G 400 200 1/4 6 

H 400 150 1/4 6 

I 400 150 1/ 4 6 

J 400 150 1/4 6 

K 400 200 1/4 1 

L 400 200 1/ 4 1 

M 450 200 1/4 1 

N 350 200 1/4 1 
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Die persentasie katalisator in Tabel 

2. 1 dui die massapersentasie ten opsigte van die 

gelaaide steenkool aan. 

Deurgaans is S n Cl
2

. 2H
2 

0 as katali­

sator gebruik. 

In Hoofstuk 3 sal sekere aspekte, wat 

in verband met die benseenonoplosbares staan, van 

nader beskou word . Onder meer sal die herhaal-

baarheid van die monsternemingstegniek en die ana­

litiese metodes verdere aandag geniet . Die benade ­

ring is hier, soos in die late re hoofstukke, vanuit 

die kinetiese oogpunt. 
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HOOFSTUK 3 

BENSEENONOPLOSBARES 

3. 1 INLEIDING 

34 

Die term benseenonoplosbares dui die dee! 

van die hidrogeneringsprodukte aan, wat nie in ben-

seen oplosbaar is nie. D it sluit in ongereageerde 

steenkool, organiese produkte, produkte wat tydens 

die reaksie gevorm het, asook die as wat oorspronk­

lik in die steenkool teenwoordig was. 

Uit wat in 1. 4 in verband met die termiese 

ontbinding van steen,kool gestel is, kan afgelei word 

dat benseenonoplosbares hoofsaqklik pirolise-produkte 

is, omdat die vorming daarvan slegs die po lime rise-

ring van vryradikale behels. Die benseenonoplos-

bares behoort dus nie I n toename in die waterstof-

inhoud t e toon nie . Dit is dan ook in hi:erdie onder-

soek vir sekere toestande bevestig. 

Uit wat Wiser ( 
2

1) in verband met die ter­

miese ontbinding van steenkoo! bevind het, en wat 

( 22) . 
deur Weller e. a.. 1n verband met die hidroge-

nering van asfalteen gepostuleer word, word die 

volgende meganisme vir die hidrogenering van steen­

kool afgelei. 



(4 ) 

Swaarolie ~ 

Gas 

Steenkool 

( 1) 

l verhiUing 

!Geaktiveerd;;i 

L kompleks J A sfalteen 

HC1 t 
Swaarolie 

Organiese benseenonoplosbares Gas 

Meganisme 3 . 1 

Die analitiese metodes wat beskikbaar is, het 

die groot tekortkoming dat daar nie tussen organiese 

benseenonoplosbares en steenkool onderskei kan word 

nie . 1 n Vereenvoudiging van die gegewe meganisme 

is dan: 

Steenkool 

k2 

k 
1 

asfalteen 

organiese benseenonoplosbares 

k3 k4 
swaarolies ---- gas. 

Meganisme 3. 2 

Hieruit volg dan dat, indien eersteorde J e ur­

gaans aanvaar word, dat: 

-dS 

dt 
( 3 . 1) 
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dBO 
k

1
S k

2
BO = -

dt 
( 3 . 2) 

dA 
k

2
BO k

3
A = -

dt 
(3 . 3 ) 

dSO 
= k

3
A - k so 

dt 4 
(3 . 4) 

Die meganisme impliseer dat die organiese 

ben_seenonoplosbares I n tussenproduk is by die vor-

ming van produkte uit steenkool. Die termiese ont-

binding van steenkool word gesien as I n onomkeer­

bare proses en daarom sal die steenkoolkonsentrasie 

met tyd afneem . Uiteindelik sal die stadium bereik 

word waar die ongereageerde steenkool baie laag is, 

0 

Tyd 

Figuur 3 

Konsentrasie teen tyd 

in steenkool en ber.­

seenonoplosbares 



Op hierdie stadium vereenvoudig (3 . 2) n a : 

dBO 

dt 
= - k BO 

2 
( 3 . 5) 

Net s o, deur s legs d ie verdwyning van 

asfalteen te beskou dil wil se as : 

k
2

BO (< k
3

A word ( 3 . ~~ ) 

d A . 
I :1 . ti ) = -k A 

dl 3 

3 . 2 DIE VORMI VERDWY 

BENSEENONOPLO SBA RES 

Die ondersoek is in gedeC' I in scs , ·t>rs k ill,, nd ... 

s te ll e loeslande so o s in Tabel 2 . 1 aan gelo on wo ru . 

Om die vorm!n g e n verdwy nin g van b e n seP non op los ­

bares na t e gaan, i s d ie n1assa b nseenonoplosbnr,;;; 

wat op I n b e p aa ld e l yds lip in di e oulok laaf (L,C' nw oor ­

dig wa s , uitgesit teen die !y d . 

word in Figure 3 , 1 lot 3 . 6 geloon, en die ro u gegc w 0 ns 

in Bylaag 1 w eerg gPe . Die s n e lhe idskons l;i 11t, ,,-; , ·«11 

die verdwyningsreaksies is bepaal deur di,· naluur­

lik e logarilme van die massa lePn die> lytl uil I, · ,,;i i 

vo lgens (3.5). 

Hierdie be paling word in Figure 3 . 7 lol 
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.., 
s:: 
<I> 

s 

3 . 12 getoon. Uit die h e lling van die lyn is, vo lgens 

vergelyking ( 1. 6 - 5 ), di e snelheidskonstante b epaal 

omda t aanvaar is dat I n eersteo rdeve rb a nd ge ld . 

D eur die massa in plaas van die aantal mo! teen di e 

tyd uit · e sit, word aanvaar dat die molekulere mass a 

van die benseenonoplo sbares grootlik s konstant bly . 

Die waLrdes vir di e sne lh eidsko n s tante k
2

, word in 

Tabel 3. 1 weergegee . 

TABEL 3.1 

Snelhe idskonstante s vir di e v erdwyning van b e n seen­

onoplosbares by verskille nde toestande 

-~ 
~ <I> H 

.c: 
<l>N I * ::, 

H E H ~ H 
<I> nl ~o -'O nl 0 N rn nl <I> ..... H bJl ni ~ .D 0 s:: .., 

-~ 0 0 <I> .D 'O nl .s H 0 - 0 ~ nl ..... * nl <I> 0 ,.14 -~ ~z :;i ::, 'O >< 'O ,.14 0.- s:: nl 
>< 

rn 0 ·g s:: · :,., s ,.14 
<I> H «i rn -~ H N ::, .., 

nl ~ <I> 
.., .., 

,.14 
N 

nl.., <I> ,.14 .., <I> H .., <I> nl 
µ1 

.., <I> 
0 (/} 'lil E-< p (/} E-< ~ ,.14 (/} iil 

A 1,205 89, 7 
1,208 

D 1, 2 1 9 3, 94 
3,3 400 200 1: 2 3 

E 0, 8 14 92,6 

F 1, 24 4 96,4 1,083 2 1,6 400 · 200 1: 4 6 

G 1, 19 95,31 

H 1,1 3 93,06 

I 1, 77 92 ·, 29 1,497 22,04 40 0 150 1: 4 6 

J 1, 59 9 3,4 7 6 

K 1, 54 92,2 
1,6 6 10,24 4 00 2 00 1: 4 1 

L 1,78 95,31 

M 2, 57 98,36 450 20 0 1: 4 1 

N O·, 939 99,59 35 0 2 00 1 : 4 1 



Met verwysing na geno e mde Figure en Tabel 3. 1, 

blyk die volgende : 

(i) Vir al die ekspe rimente word eersteorde voor-

waardes tot I n groot mat e bevredig. Die s la -

tistiese betroubaarhe id van die waardes v e rkry, 

wissel tussen 89, 7 p e rsen l en 99 , 59 p rs e nl 

(ii) Vir die eksperim 0 nte wat by 400°C e n 450°C 

uitgevoer is, word slegs I n afnam e w a arge ­

neem terwyl by 350° C 'n Loe name , s ow e l as 

1 n afname gem e rk word . Dil b lyk uil Fig ure 

3 . 1 tot 3 . 6 . 

(iii ) D e ur di e verhouding oplosmiddel lol s l enkool 

te verhoog van 2 : 1 tot 4: 1, b lyk dal d ie s n e l­

heidskonstante v i r die verd w yningsr e aksi e ff e n s 

daal vanaf 0,01208 tot 0,01083, maa r die v c-r ­

andering is nie groot nie . 

(iv) 1 n Verlaging van 200 b a r tol 150 b a r in d r uk, 

het tot g e volg dal die s n e lh e id s konsla nl vir die 

v e rdwyning v a n die b e n s eenonop lo s b a r , s Lo e ­

neem van 0 , 01083Lol 0,01497 . 

( v) Deur d ie ho e v ee lh e id k a la li s a to r l e v er laag v a n 

se s p e r sent tot 1 perse nl, by I n kon s la nle <l ruk 

(vi) 

van 200 b a r e n I n v e rhoudin g t e tra li n : s l e e n-

kool v a n 4: 1, i s b e vind d a l die s n e lh e id s k o n s lan ­

t e to e n eem vanaf 0,010 8 3 lol 0,01 66 . 

0 0 1 n V e rho g ing in t e mperatuur v a n 400 C to l ,1:'i O C, 

h e t di e sn e lh e id s kon s t a nte la al to e n e em v a n 0 , 0 166 lol 

0,0257 . 
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(vii) 1 n Verlaging in die temperatuur van 450°C Lot 

350 ° C het die sne lheidskonstante laat daal vanaf 

0,0257 tot 0,00939. 

A an die hand van hierdie opmerkings kan die 

volgende a fl eid ings in verband met die verdwynings­

reaksie van die benseenonoplo sbares gemaak w -ord: 

( a ) By die hoere temperature word I n eersteorde -

( b ) 

_verb and gevolg. By hierdie temperature is slegs 

1 n verdwyning merkbaar. 

0 
By 35 0 C is daar I n to e n ame gevolg deur 'n 

afname, wat daarop dui dat benseenonoplosbares 

1 n intermediere komponent i s . Aange sien s legs 

1 n afname by die hoer e temperatur e verkry i s , 

wil . dit voorkom asof die vor_ming hiervan a lreeds 

gedurende die opwarmingsperiodes volledig ver­

loop het. 

Aan die hand van Meganisme 3 . 1 kan som ­

mige van die tendense wat verkry is, verklaar word. 

Dit kan egter nie wiskundig verantwoord word nie, 

as · gevolg van die tekortkoming dat daar nie tussen 

benseenonop~sbares en ongereageerde steenkool 

onderskei kan wo·rd nie. 

Die eerste verskynsel waarvoar genoemde 

meganisme I n verklaring bied, i s die snelle vorming 

/ 



van benseenonoplosbares tydens d ie opwarmings-

periode. Reaksies 2, 3 e n 4 i s veranlwoordelik 

vir die verdwyning of s labiliser in g van die geakti-

veerde brokstukke . Reaksies 2, en 4 is vrrder 

k a talities van aar d en vind s tadig in diP. af w esig -

h e id van I n kala lisalor plaas . T yde n s die opwar -

mingsperiode , lerwyl daar nog ni e k a l a li salo r teen­

woordig is nie, i s di e bes le slabili seringsmoonllik h e id 

vir die geakliveerde brokstukke dus konde n sas ie om 

organiese b e n see nonoplosb ares le vorn, . ada t d i E-' 

k a l a lisalor ingevoer i s , versne l reaks ies 2 e n 4 so ­

d a nig dat di e ewewig in 3 in d ie ri g ling van die- g ,, _ 

0 
a ktiveerd e kompl e ks v erskuif . By 35 0 C i :;s cg t,) 1· 

bevind dal di e vorming sow c l ae verd w y nin g v a n 

b e nseenonoplosb ares waargenee1n k a n wo r d . Di e 

verk larin g hiervoor le daarin d a l die von11in g v;::,n 

d i e geakli veerde kompl c k s uil s le en kool, uil Pr>-l ;if -

h a nklik v a n die l em p eraluur i s . By d i ,, li oore• 1, ,111 -

0 0 
p eralure, n aam lik 400 C e n LJ5 0 C, is d il' ,·,,a k s i <> 

vinnig ge no eg om t y d e n s d ie opwarmings]Jeriod,, \·o l-

led ig te v er loop . B) 350° C ges ki ed di<' \•On11 in g 

van die geakliveerde k ornp le k s Le en ,;;o I n :c- Lad ig" 

tempo dal dil in wcrklikheid govo lg k.an worcl. Dil 

( 1 5 
word geslaaf deur bcvin d in gc , ·a n 1Vi ,;t'r · 

band met. d i e lerm iese on Lbindin g van ,, t, ,,, nk oo I . 
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02,----------------, 

01 

0 1 2 3 

% Katalis ator 

Figuur 3a 

Snelh e idskonstant e t een % Katalis a tor 

tin 

.5 z 
11) 

rn 
s 
0 

Katalisator 

Figuur 3b 

O msetting teen % Katalisator 



1 n Verde r e verskynse l wat aan die hand 

van genoemde geposluleerde m eganisme verk!aar kan 

word, is d i e kromme wal ver.kry word, as die s n e l­

heidskonstante teen kalalisatorkonsentrasie uitgesit word , 

s oo s in Fig uu r 3 ( a ) getoon . Die norma le kromme 

. ( 29 ) . . 
vir s o I n verb and word m F 1guur 3 ( b ) aange -

( 3 0 ) 
loon . V olge n s W e ller e . a . word SnC l

2 
onder 

die toesta nde in d ie outo klaaf n a S n S e n HC 1 ver -

antler . G ~no emde s k rywers b e vin d voorl s dal 

H C 1 d ie onlb ind in g van asf a lteen, om geaktiveerde 

brok s tukk e l e v o rm , in I n groot m ale kala li seer . 

V e rho g in g · v a n d ie S n C l . 2 H
2

0 - kon senlras ie , br ing 
. 2 

gevolg lik I n v erho g ing ·van d ie HC 1-k o n se ntras ie 

mee e n v e roo rsaak daarom I n v e r hoogd e tempo van 

asf a lleenonlb in d ing . Die byvo egi n g van k a la lisalor 

tot d ie reaksiemengse l, laat reak s ies 2 en 4 s kerp 

ve r s n e l . B okanl I n k a la lisatorko nsenlras i van 1 

persenl, v e r s k u if d ie ewew ig in 2 in die rigling v a n 

d ie geaktiveerde k omple k s , sodal d ie konse n lras ie 

van d ie geakliveerd kompleks verh oog , wal I n Vtc' r­

laging in d ie sne lheidskonslanl e v i r di e v erdwyning 

. van d ie ben seenonoplosbares lo t gevolg h e l. Hi er ­

die verk laring word geslaaf deur die f e il dal dit­

sne lheidskonsla nle vir die verdwyning van asfa lt en 

as gevo lg van die v erho g in g van die k a ta li salo r kon ­

sentrasie v a naf 1 persenl tot 6 p ersenl lo ge n e m 
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het vanaf 0,00899 tot 0,0 1 567, soos in Hoofstuk 4 

aangetoon sal word . 

3 . 3 SWAELVERWYDERING 

44 

Die verwydering van swae l uit die benseen­

onoplo sbares , i s geto e t s aan die voorwaardes _vir 

1 n eersteordeverband d e ur die mass a swae l in die 

benseenonoplo sbares in die outoklaaf teenwoordig , 

t eeh di e tyd op I n semilogaritmiese basis uit t e s it, 

soos in Figure 3. 13 tot 3. 22 aangetoon . A a ngesie n 

die swael as S b e p aa l is, i s hie rdie massabasis in 

werk likhe id ook I n molbas is. Uit die h e lling van die 

reguitlyne wat s o verkry i s, is die snelheidskonstante 

vir di e verwydering van swae l uit b e nseenonoplos­

bares ·b e reken volgen_s vergelyking ( 1. 6- 5 ) • Die 

sne lh e idskonstantes asook die gemiddeldes e n di e 

s tandaarda fw y king by die vers.killende to estand e word 

in Tab e l . 3.2 getoon. 

Bylaag 1 gegee. 

Die rou gegewens word in 



T A BE L 3 . 2 

Sne lheidskonsta ntes vi r d ie verwydering van swae l 
ben seenonoplo sbares by v e rskillende 

toes tande 

I 
CV .., 

.0 ~ I-< i:: Q) '1J ::1 I!) I I!) '1J I-< I-< '::::-s rn CV ..c: -C\J cd bO ::1 cd -3(\J rn .S 
.., 

0 i:: "Cl I-< I!) 0 cd cd .0 -~ "ai i:: 0 -~ cd "Cl .... '1J ..I.I i-.- 0 I!) 

~ ..I.I -~ 
I!) 0 cd .... .., 

cd i:: >- I!) u 'id ~z :S .., 
>< 

rn 
.0 s >< cd ~ 0..0 " i:: 

rn -~ ~'1 I!) I-< I!) 
.., 

::1 
.., 

i:: cd (l) en ..... s- ~ 
.., 

..I.I i:: 0 
.., 0 () ..I.I cd (l) I-< I!) 

~ en en I-< n en E-< ..I.I .., 
* E-< 

C 0,512 76,4 
0,681 35,09 400 200 1:2 

D 0,85 92,0 

E 0,668 78,56 
1,093 3"8, 8 400 200 1: 4 F 1,518 9 1 , 96 

G 1,092 90,5 

H 0,789 97,57 
I 1,923 94,8 1, 3 08 43,8 400 150 1: 4 
J 1,213 83,49 

K 1,49 90,97 
1,56 5,7 400 200 1 : 4 

L 1,63 97,11 8 

M 2,596 98,9 450 200 1 : 4 

N 0,75 99,7 350 200 1: 4 

3 .4 DIE OPNAME VAN WA TERSTOF D EU R 
SEENONOPLO SBARES 

uit 

I-< 
0 .., 
cd 
rn -cd 
iii 
~ 

* 
3 

6 

6 

1 

1 

1 

E -
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Om die invloed wat die hidrogeneringproses 

op d ie waterstofinhoud van die benseenonoplosbares 

gehad het na te gaan , is die ve rhouding koolstofatome 

tot waterstofm olekules teen d i e tyd o p semi- lo_garitmiese 

basis uitgesit, SOOS in Figure 3 .23 tot 3.28 aan getoon. 

Tab e l 3. 3 gee I n samevatting van die sne lhe id skon­

stantes vir die verandering in die C/H2 verho~ding by 

die verskillende toestande. 

TABEL 3 .3 

Sne lheidskonstantes vir die v e randering in C /H 2 by 

verskillende toestande 

D 

F 

H 

L 

M 

N 

(I) 

s 
<llN 
r:: 0 
(I) .... 

0 
r-< X 
r 
~ 

2,72 

0,98 

1,86 

1,98 

0,43 

0, 17 

400 

400 

400 

400 

450 

350 

200 

200 

150 

200 

200 

200 

.......__ 
r:: 0 
(I) 0 
~ ~ 

• <IS r:: 
1-< (I) 

..., (I) 
(I) ..., 

r-< (/) 

2:1 

4:1 

4: 1 

4:1 

4:1 

4: 1 

Die rou gegewens word in Bylaag 1 gegee . 

/ 

3 

6 

6 

1 

1 

1 



Uit genoemde figur e en Tab e t 3 . 3 blyk d i e 

volgende: In a l die gevalle is bevind dat I n eerste -

ordeverband geld volgens verge lyking ( 1 . 6 - 5 ) . Die 

verhouding C /H 2 , 
0 

het by temperatur e laer as 450 C 

0 
1 n afriame getoon, 

druk van 200 b ar , 

terwyl by 450 C en I n waterstof-

di e verhouding van koolslofatom e 

tot waterstofmolekules to egeneem h et, met I n sne l­

heid s konstante vir die Lo e n ame van 0, 00272 . 

Die afnam e in di e C / H
2 

verhouding by laer 

t empe r a ture as 450° C e n I n waterstofdruk v an 20 0 

bar, dui op I n to e name in die wale rslofinhoud by 

hierdie toestande . 

Hierdie to e name in die walerslofinhoud van 

die benseenonoplosbares dui daarop dat by hierdie 

toestande, hidrogenering van die geaktiveerd e kom­

pJ e ks wat in 3. 1 gepostuleer is, ook I n ro l s p ee l 

by die vorming van die b enseenonoplo sbares uil d ie 

geaktiveerdekompleks . 1 n Moonll ik e verk lar ing v i r 

hierdi e v e rskyns e l' is die volge nde : Steenkool b e -

staan uit hoogs gepo Jimeriseerde polikonde n sale . 

Hierdi e moleku]es i s L rmies onstabie l e n onlbind 

by verhitting om geakliveerde brokslukk e Le vor111. 

Ho e hoer di e Lem p eraluu r, ho e kl e iner die aanva nklik e 

b r okslukke e n gevolg lik hoe laer is die k oo ls to f -

inhoud. By laer t emperature word aanva nklik 

brokstukke gevorm wat re la ti e f grool is mel I n 

hoer koolstofinhoud . Daar word dus 
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vermoed dat termiese ontbinding van steenkoo l by 

450°C en 1 n waterstofdruk van 200 bar, met water-

stofopname gepaard gegaan het, terwyl by laer tem­

perature, waterstofverlies voorgekom het. 

3. 5 HERHAALBAARHEID 

48 

\ :qie invloed van verskillende toestande ·op die her-

·. haalbaarheid van die hidrogeneringsproses is ondersoek deuzj 

:deu·r die standaardafwyking van elke stel eksperimente vanaf 

die gemiddeld te bepac).l . Vir die verdwyning van ben-

seenonoplosbares, is bevind dat die afwyking wissel 

van 3, 3 persent tot 22, 04 persent soos getoon in 

Tabel 3 .1 .. Die afwyking was die kleinste waar I n 

oplosmiddel tot steenkool verhouding van 2 / 1 gebruik 

is naamlik 3, 3 per sent. 1 n Opiosmiddel tot steen-

kool verhouding van ~/1, het tot gevolg dat die a f­

wyking toeneem vanaf 3, 3 per sent tot 22, 6 persent. 

Weereens is die katalisatorkonsentrasie verhoog van 

3 persent tot 6 persent, sodat daar nie met seker­

heid gese kan word watter een van die twee veran­

derings vir die verhoging van die standaardafwyking 

verantwoordelik is nie . Verlaging in druk het die 

herhaalbaarheid nie beinvloed nie . D eur egter die 

katalisatorkonsentrasie t e verlaag van 6 persent tot 

1 persent van die massa steenkoo l gelaai, is bevind 



dat die standaardaiwyking afneem van 22, 04 persent 

tot 10, 24 per sent. 

Die herhaalbaarheid van swae lverwydering 

uit benseenonoplosbares i s ook nagegaan . D aar i s 

bevind dat die standaardaf wyking wisse l van 43, 8 p er ­

sent tot 5, 7 p ersent. Verandering van die oplosmidde l 

tot steenkool- verhouding h et nie die h erhaalbaarheid van 

die swaelverwydering in I n groot mate beinvloed nie . 

V e rlaging van di e reaksiedruk van 200 bar tot 150 

bar, het- die standaardaiwyking laat toeneem van 

38, 88 per sent tot 43, 8 p er sent. Verlag in g in die 

katalisatorkonse ntrc!,s ie vanaf 6 persen t tot 1 p erse nt 

het d i e standaardaiwyking laat daal vanaf 38 , 8 per-

sent tot 5, 7 p ersent . 

3 . 6 SAMEVATTING 

Die verdwyning van benseenonoplosbares 

is geto e ts vir I n p·seudo-eersteordeverband e n d aar 

is bevind dat die reaks ie aan die voorw'aardes vol ­

do e n, soos in Fig ur e 3 . 7 tot 3 .12 aangetoon word. 

Die tendense wat verkry is, kan me t be ­

hulp van die volgende gepostu leerde meganisme vir 

die hidrogeneringsproses verk laar word . 
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Steenkool i verhitting 

C
Geaktiveerdej Sn + H?,_ 

Gas ~ Swaarolie ~ 
kompleks HCi 

Asfalteen 

-!, 

so 

][ Gas 

Organiese benseenonoplosbares 

Die resultate dui daarop dat die betroubaar­

ste waardes verkry word as I n oplosmiddel tot steen-

kool - verhouding van 2: 1 gebruik word . Verder word 

uit die resultate afge lei dat die apparaat en die anali ­

tiese metodes wat gebruik is om die benseenonoplos­

bares te bepaal, in I n bevredigende mate· reprodu­

seerbaar is, maar dat die verloop van die hidroge­

neringsproses nie tot . dieselfde mate by al die toe-

stande reproduseerbaar is nie . Wat die verdwyning 

van die b·enseenonoplosbares betref is bevind dat die 

grootste mate van reproduseerbaarheid verkry word 

0 
by . 400 C, 200 bar, 1 n oplosmiddel tot steenkoolver-

houding van 2 / 1 en 3 persent katalisator, gebaseer 

op die massa steenkool gelaai. 

Druk beinvloed nie die herhaalbaarheid van 

die ·verdwyningsreaksie nie en as die swaelverdwy­

ning uit benseenonoplosbares beskou word, h et die 

/ 



verandering in oplosmidde l tot steenkoolverhouding 

ook n i e I n invloed op die herhaalbaarheid nie . 

M inder kata lisator ( 1 persent ) , laat die 

verdw:yningsreaksie van benseen o n oplosbares die 

v innigste ver loop en he t gevolg lik die grootst e mate 

van s teenkoo lvervloeiin g to t gevo lg . 

Vir die verwydering van swael i s d i e beste 

0 
herhaalbaarheid bevind by 400 C, 200 bar water -

stofdruk, 1 n op losmidde l steenkoo lverhouding van 

4: 1 en 1 persent katalisator, gebaseer op die mass a 

steenkool ge laai . 

I n Hoofstuk 4 sal enke le aspekte met be-

trekking to t asfalteen bespreek word , Aandag sa l 

veral ook aan die herhaalbaarh e id van die verd wy -

ningsreaks ies geskenk word. Die benadering is 

weer vanuit die kinetiese_, gesigspunt. 
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HOOFSTUK 4 

ASFALTEEN 

4. 1 INLEIDING 

78 

AsfaJteen word gedefinie er as die vJoeibar e 

hidrogeneringsproduk,· wat opJosbaar is in benseen, 

maar onopJosbaar in n-heksaan . Die chemiese same ­

ste lling van asfaJteen is baie kompJeks en in I n groot 

mate nog onbekend. A sfaJteen word beskou as I n 

tussenproduk tussen s teenkooJ en swaaro Jie . Die 

vorming van asfaJteen word in die literatuur ( 
3 1

) ge­

deeJtelik to egeskryf aan die kondensasie van geak­

tive e.rde brokstukke met I n Jae moJekuJere mass a. 

Aan die hand van die gepostuJeerde mega­

nisme 3. 1, kan die vorming van asfaJteen soos volg 

verk.laar word: SteenkooJ ontbind by verhitting, om 

geaktiveerde brokstukke te . gee wat I n hoe soweJ as 

lae moJekuJere massa insJuit. Die brokstukke met 

hoe molekuJere massa, kan verbind om groot moJe­

kuJes te gee wat in benseen onopJosbaa.r is en be ­

kend staan as benseenonopfosbares. Geaktiveerde 

brokstukke met Jae moJekulere massa kan kondenseer 

om moJekuJes te gee met Jaer mo JekuJer·e massas wat 

in benseen opJosbaar is. Laasgenoemdes is bJyk-



baar asfalteen . Groot geaktiveerde brokstukke kan 

egter ook met waterstof reageer om molekules te 

vorm, met laer mo lekulere massa as die uitgangstof, 

en ook asf a lteen te vorm . Die asfa lteen kan weer 

t ermies ontbind om brok s tukke m e t laer molekulere 

massa te vorm wat dan met w a ters tof kan reageer 

om swaarolie te vorm. O p hierdie wyse tree as -

falteen dan op as I n tu ssenproduk gedurende die 

vorming van swaaro lie uit steenk.ool. 

4 . 2 DIE VORMING EN VERDWYNING VAN 

ASFALTE EN 

Die vorming en verdwyning van asfaltee n 

is nagegaan deur die aantal mo! in die outoklaai 

teer\ die tyd uit le sit soos ,in Figure 4 . 1 tot 4 . 6 

aangetoon. Hieruit i s I n du id e like to ename e n a f-

name sigbaar, wat daarop dui d a t asfalteen I n tu ssen -

produk kan wees . Die rou gegewens word in By-

laag 2 gegee . Die reaksie is g e to e ts aan die voor-

waardes lvir I n pseudo-eerste ordeverband volge n s 

vergelyking ( 3 . 6) deur die aantal mo! in die outo­

. klaaf op semilogaritmiese basis teen die tyd uit t e 

sit. In a l die eksperimente is die pseudo - e erste -

ordevoorwaardes bevredig . Dit word g e toon in 

Figure 4 . 7 tot 4 . 19 . Die mate van b e vr e diging 

wissel van 54, 34 persent tot 98, 79 p ers nt. I n 
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Tabel 4. 1 word I n samevatting gegee van die snel-

heidskonstantes vir die verdwyning van asfalteen, 

asook die gemiddeldes en die persentasie standaard­

afwyking by die verskillende reaksietoestande. 

TABEL 4.1 

Snelheidskonstantes vir die verdwyning van asfalteen 

1C\I 

~ 0 
..I,( ..... 

(I)~ 

'.1.:? ..I,( 
Q) 

:S ! 
Q) i::: 
i::: Ill 

U} ai 

A 0,59 92,23 
C 0,682 54,34 0,623 8,1 
D 0,598 83,95 

E 1,579 97,104 

400 

F 0,561 71,95 1,567 63,82 400 
G 2, 56 98, 79 

H 1,287 85,94 
I 

J 

1,123 82,86 0,917 55,62 400 
o, 34 

K 1,398 
L 0,40 

M 1,014 

N 0,419 

64,28 

92,39 
0,899 78,5 

67,85 

87,25 

98,36 

400 

450 

350 

!-< 
Ill 
,0 

200 

200 

150 

200 

200 

200 

::::-
0 i::: 
0 -~ 

~ ~ 
Q) !-< 
Q) ..,_ 

..., Q) 

U} E-< 

1:2 3 

1: 4 6 

1: 4 6 

1:4 1 

1: 4 1 

1: 4 1 



Uit genoemde Figure en Tabel 4. 1, blyk die volgende: 

(i) Verhoging in die oplosmiddel: ste enkoo Iver houding 

van 2: 1 tot 4: 1, het I n verhoging in die snelheidskon­

stante vir die verdwyning van asfalteen van O, 00623 

tot 0,01567 tot gevolg gehad . Terse lfdetyd is die 

katalisatorkonsentrasie egter ook verhoog van 3 per­

sent tot 6 persent van die hoeveelheid steenkool ge -

laai . Daar kan dus nie met sekerh eid gese word, 

watter een van genoemde twee veranderinge vir die 

verhoging na die snelheidskonstante verantwoordelik 

is nie. 

(ii ) Verlaging in die waterstofdruk vanaf 200 bar na 

150 bar, het die sne lheidskonstante skerp laat daal 

vanaf 0,01567 tot 0,00917. 

(iii) Verlaging van die katali satorkon sentrasie van;.i.f 

6 persent na 1 persent van die massa steenkool ge­

laai, het die snelheidskonstante vir die verdwynings­

reaks i e laat afneem van 0,01567 tot 0,00899. 

(iv) 
0 

Verhoging in die reaksietemperatuur van 400 C 
0 

tot 450 C, het I n toename in die snelheidskonstante 

·vanaf 0, 00899 tot 0, 014 tot gevo lg gehad . Verlaging 
0 0 

van die reaksietemperatuur vanaf 450 C tot 350 C 

het die snelheidskonstante vir die verdwyning van as ­

falteen laat afneem van 0,0104 tot 0,00419. 
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( v ) 1 n Aktiveringsenergie van 42 , 6 k joule/mo! is vir 

die verdwyning van asf alt een gevind . ( Hierdie be -

paling word in Figuur 4.32 aangetoon ). 

Die resulta t e wat verkry i s, dui daarop dat 

die verdwyningsreaksies van asfa lteen in I n groot 

mate deur d ie katalisator beinvloed word. D i.t word 

bevestig deur die lae aktiveringsenergie vir die reak ­

sie wat op chemiese adsor psie van die asfa lteen op die 

k a ta lisato ropp ervlakte dui. D eur die k a t a lisa tor t e 

vermeerder , is die beskikb are a dsorbsie -oppervla kte 

vergroot en d aarom h e t die sne lheidskons ta nte vir die 

v erdwyni_ng van asfalteen to egeneem . Hie rdie waar.-

neming, dat die k a talisatorkonsentrasie · die ewe wig 

tussen asfa lteen e n geaktive e-rd e brokstukk e b aie s terk 

beinvlo ed , 

(32) 
e. a. 

word gestaaf deur die bevindings van Weller 

Dit wil dus voorkom asof die e w ewigsreak -

' s i e hoofsaak lik op die- k a ta lisatoro ppe rvla kte plaasvind. 

Die resultate toon dat die r eaksie nie in die­

se lfd e mat e geraak word deur veranderings in die 

reaksietemperatuur nie. 1 n Verlaging van 5 p er sent 

in .di e k ata li'satorkonsentras ie van 6 persent tot 1 per­

sent, het die snelhe idskonstant e laat afneem v an 

. 0 
0,01567 tot 0,00899 terwyl 1 n verhoging van 50 C 

in die reaks ietemperatuur 
0 0 

vanaf 400 C tot 450 -C, 

die snelheidskonstante slegs laat toeneem vanaf 

0,00899 tot 0,01 04. 

/ 



Dit is ook bevind dat die reaksie gevoelig 

is vir veranderings in die reaks iedruk soos in (ii) 

geste l. Hierdie bevinding is egt er t eenstrydig met 

d ie wat vir dieselfd e drukverande ring vir swael in 

asfa lteen , benseenonoplosbares e n swael in benseen ­

onoplosbares verkry word . 

4 . 3 SWAELVERWYDERING 

Die vermoede bestaan dat swae l in asfalteen 

as organiese swaelverbindings voorkom . D ie s ulfate 

e n piriete vrat in die s te enkoo l voorkom, word ver ­

moede lik in die benseeno_noplo s bare s opgeneem . A s ­

f a lteen bevat ongeveer O, 5 per sent swael terwyl die 

benseenonoplosbares _ongeveer 3 p ersent swae l bevaL. 

O ::n die swaelverwydering uit asfa lteen na te gaan, i s 

die massa swael wat d i e asfalteen in die outoklaa f be­

vat , uitgesit teen die tyd op semilogaritmiese basis. 

D it word geto6n in Figure 4 . 2 0 tot 4 . 25 . Uit di e 

helling van die lyn kon die sne lh e id skonsla nle vir die 

swaelverwydering uit asfa lteen bepaal word . Hierdie 

mass a bas is wat gebruik is, is terselfdertyd I n mol­

basis, omdat die suiwer s tof, s w ae l, beskou word. 

T abe l 4. 2 is I n samevatting van die sne lheidskon s la n ­

tes vir die verwydering van swae l uit asfa ltcen by 

verskillende toestande. Die rou data word in Bylaag 

2 gegee . 
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TABEL 4 . 2 

Snelheidskonstantes vir die verwydering van ·swael uit 

asfalteen 

A 

B 

F 

G 

H 
J 

K 
L 

IN 

~ 0 
.-"i ...... 

(I)~ 

~ ..I< 
(!) 

:S .2 
ID a 
a <1l 

UJ 00 

0,80-7 
0,613 

1,082 
1,497 

2,269 
2,04 

0,744 
0,336 

99,2 
99,9 

98, 17 
97,95 

98,0 
97 ,56 

93,2 
74,3 

(') 

.-"i 

(!) 

3l (\J 
(!) 0 

'U ...... 

~ >< s 
(!) 

0 

0,71 

1,29 

2,155 

0,54 

'U 
H QlJ 

~ a 
'U ..I< 
a >-. 
j ~ 
UJ '«l 
?/<. 

19,29 

22,71 

7,5 

30,0 

400 

400 

400 

400 

H 
(1j 

..0 

200 

200 

150 

200 

"::::-
0 a 
0 (!) 

..I< -~ 
a ~ 
(!) H 
(!).., 

~, (!) 

UJ E-< 

1 : 2 

1: 4 

1: 4 

1: 4 

H 
0 .., 
(1j 
(I) -~ 
~ 
"iii 
~ 

3 

6 

6 

1 

M O, 858 93,118 450 200 1:4 1 

N O, 463 98 ,0 350 200 1:4 1 

Uit Tabel 4. 2 en genoemde figure, blyk die volgende : 

(i) D ie snelheidskonstante vir die verwydering van 

swael uit asfalteen toon I n noue ooreenkoms met 

die s n e lh e idskonstante vir die verdwyning van as ­

fa lteen. 

(ii) Deur die oplosmiddel: steenkoo lverhouding te v erhoog 



van 2/1 tot 4 /1, is bevind dat die sne lh e id skon ­

s ta nte vir die verwydering v an s w ae l uil asfa l­

teen, to e n eem vanaf 0,0071 tot 0,0129 . 

(iii) Verlaging van die waterstofd ruk v a n 200 bar n a 

-150 bar,- h e t die sne lh e idskonst.ante laat to eneem 

vanaf 0,0129 tot 0,0 2155. 

(iv ) Verlaging van die katalisatorkons e ntras ie vanaf 

6 p e r sent tot 1 persen t van d ie massa s leen kool 

gelaai , h e t die snelh eidskonstante laat d aa l vana.f 

0,0129 tot 0,0054 . 

( v ) Verhoging van die reak s ie temperalu u r v a n a f 

0 0 
400 C · tot 450 C, h e t I n toename v a n a f O , 0054 

tot 0, 0085 8 in d i e sne lh e id s ko nsta nle v ,;,ro or saak. 

(vi) In a l di e e k sperimente i s bevind dal di e s w ae l 

volgens di e eerste ordever w ant skap van verg0 ly ­

king ( 1 . 6-5 ) v erwyd er word, so o s in Figure 

4. 20 tot 4. 25 aan getoon . 

4 . 4 DIE OPNAME V AN WA TERSTOF DEUR 
ASFALTEE N 

Die vorm ing van asfa lteen w0rd hoofsaa k lik 

to e geskryf aan d ie reak s i e v a n geaktiv0l'rdc i>rokslukkt· 

me t w a ters tof e n d ee ls oo k aan di e kond e n s ,, 1· i11 g v,111 

brokstukke m<>l Jae mo le kulere m :'lssa,a. 

loon dat asfa lteen meer w a lerslo f ( ongL•v,,,,r l i P•' 1· ,-s ,•11l 

tot 8 p e r sent) b e vat as sleen kool w a l 011gcv<'<'l' ,, p,• ,--
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sent bevat. Die opname van waterstof deur asfalteen 

is nagegaan_ deur die verhouding van koolstofatome tot 

waterstofmolekules op semilogaritmiese basis uit te sit 

soo s in Figure 4. 26 tot 4. 35 aangetoon . 1 n Afname 

in die C /H
2 

verhoudi~g, dui• op die opnc1-me van water-

stof tydens die reaksie. Tabel 4. 3 toon die samevatting 

van die snelheidskonstantes soos uit. genoemde figure 

be re ken: . 

TABEL 4.3 

Snelheidskonstante vir die verandering in C /H 2 by verskil­

Jende toestande 

86 

A 

F 

J 

K 

M 

N 

0,32 

2,13 

0,63 

~ 

1,31 

1, 58 

3,4 

80, _7 400 

48,0 400 

32,9 400 

_77,79 400 

84,4 450 

86, 15 350 

~ 
::s 
f.< 

Q 

200 

200 

150 

200 

200 

200 

,­
i:: 0 
Ill 0 . .-, ~ 

- i:: ct! Ill 
_t Ill 
Ill ..., 

E-< (j) 

2: 1 

4: 1 

4: 1 

4: 1 

4: 1 

4: 1 

Die rou gegewens word in Bylaag 2 gegee. 

1 

6 

6 

1 

1 

1 

Uit Tabel 4. 3 en_ genoemde figure b !yk die 

volgende: 

/ 



( i ) D e ur di e o p lo s m ' dd e l- steenkoolverh o udin g t e ver ­

groot van 2 / 1 tot 4/1, i s b e vind d a t di e sne lh e ids ­

konstante to egen eem h e t v a n 0,001 3 1 tot 0,0015 8 . 

W ee r e ens i s a ie ho e v ee lh e id k a t a lisato r ook v er -

h oog van 3 p e r s ent tot 6 p ers e nt v a n die massa 

s t e e n koo l ge laai, s oda t n ie m e t sek er h e id gese k a n 

word dat die vermeedering van die o plo smidd e l v i r 

di e to e n a m e in die s n e lh e id s kon stante v eran tw o orde ­

Jik was nie . 

(ii ) D e ur di e d ruk te v er la ag v a n 20 0 bar tol 150 bar , 

i s b e v i nd d a t die s n e lh e idskonslanle to n em v a n af 

0 , 00 158 tot 0, 00 3 4 . 

( iii ) V e rlaging van di k a ta lisalo r k o n se n l r as i v a n 6 

p ersent tot 1 p e r sent v a n d ie m assa · s feenkoo l ge ­

laai, h e t d i e r e ak s ie sodanig b e i nvlo e d , d a l d ie 

ve rhoud ing C / H 2 to e g e n eem h e l . I n p laas v a n 

1 n to e n ame in d ie w a t e rs to finh o u d, h e l b y d ie e k ­

s p e rim e nte w aar in d ie la e r k a ta li s a lorko n se n l r as ie 

g e bruik i s , 'n afn am e in d ie w a lc r s lof. inh oud voor ­

ge kom . 

(i v ) V e rhoging v a n di e r eak s ie l empe r a tuur v a n af 40 0 °C 
0 

tot 45 0 C, h e t d ie s n e lh e id s k on s ta nte vir d ie lo c -

n ame i n die C /H 2 v e rhoudin g, Jaat Lo e n ccn 1 v a n a f 

0 , 00032 to t 0,00 2 1 3 . V e r lag in g in di e r< •ak s ir -

0 0 
Le mperatuu r v a n a f 4 5 0 C Lot 350 C , h e t di e s n e l-

h e idskon s la nt e laat a fn eem v a n a f 0, 00 2 J 3 Lo t 0, 000 63 . 
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Die r~su Jta t e dui op d ie gro o t ro J wat die 

k a t a Jisator s p ee J by die hidrogen ering van s teenk o o l. 

By h oe k a t a Ji s a to r konsentrasies , h e t asfa Jteen w a ter ­

s tof opgen eem tyden s di e reak s ie , terw y J b y Jae k a ta ­

Jisato r konsentras ies , d ie asfa Jteen w a terst of v er Jo o r 

h e t tyden s die h idroge n erings p r o ses . I n d i e Jig van 

b ostaan de wil d it d us voo r k om asof d ie verh oging in 

k a ta!isato r k o n sentras ie ho o fsaakJik v i r d ie verandering 

in (i) ve r a ntwo o rde lik is e n dat di e vermeerdering 

van d ie opJo smid d e J m in of gee n inv Jo ed op d ie r eak s ie 

gehad h e t. 

4 . 5 HERHAAL B AA RHE I D 

88 

Die herhaalbaarh e id van d ie i-eaks ies van as ­

fa Jteen , i s n agegaan de u r t e Jke n s d ie s t a n daarda f wyk in g 

van d ie waardes wat by e lk e s te l to es tande verk ry i s , 

t e bepaal. Die s ta n daardafwykin g is t e Jk e n s as I n per -

sentasie van d ie gemidde ld e waarde uitgedruk . Die 

v olgend e word in verban d met die h erhaaJbaarheid van 

di e reak sies aan d ie h a n d van T ab e J 4 ._1 o p gemerk_: 

(i) Die b est e h erh aaJbaarh e id vi r die verd w y ning van 

asf a lteen , i s gevind me t '_n o p losmidde J: s teenkoo J-

verh o u d ing van 2 : 1 waar I n afwyking v a n 8, 1 per ­

sent v o orgekom het. 

( ii) M e t -1 n o plosmidde J: s t e e nkoo lverhoudin g van 4 : 1, 

h e t die p e rse ntas ie s tandaardafw y kin g g e wisse J v a n 



5 6 p er sent tot 79 per sent. 

(iii) Die afwyking wat verk ry is in d i e eksperimente 

waar I n katalisatorkonse ntra s ie van 6 p ersent 

gebruik i s , was k le iner a s die v erkry in die 

eksperim e nte waar I n katalisatorkonsentrasie 

van 1 p e rsent gebruik is , naamlik 64 pers e nt 

t eenoor 79 p ersent. 

( iv) Vir die verwydering van swae l uit asfalteen, i s 

die klein ste a fw yking naamlik 7, 5 per sent v e rkry 

0 
by 400 C, 150 bar, e n I n s teenkoo l tot tctra li e n-

verhoudin g van 1: 4 e n I n kata lisatorkon sen tras ie 

van 6 p ersent. By di e antler to es ta n dc wi se l 

die standaardafwyking van 19, 3 p erse nl Lot 3 7 

persent. 

4. 6 SAMEVA TTI G 

Die v erdwyning van asfa lteen i s ge lo e ls vir 

1 n pseudo - eersLeord everband e n diL i s b vind daL 

die gege w e n s aan die voorwaardes vo ldo e n soos 

Fig ur e 4.7 tot 4.19 aanloon . 

Die t e nd e n se waL in di e resu!LaLe voorkom, 

is met behulp van d i e meganisme wat in 3 . l gc-po:,; ­

Lulee r is, v erklaar . 

1 n Verdere bevinding uil die res ulla lc i s 

d a L die b esLe reprodu sseerbaarh e id v i r di e verd w y -
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ningsreaksie van asfalteen verkry word me t I n t e t­

ralien to t s teenk oo l-verh ouding van 2: 1, 1 n reaksie-

o 
temperatuur van 400 C, 1 n waterstofdruk van 200 

bar en I n katalisatorkonsentrasie van 3 persent, 

naamlik 91, 9 per sent . 

Die Jae ak tiveringsen ergi e wat gevind is, 

tesame met die bevinding dat die verdwyningsreak­

sie van asfa lteen in I n groa t mate deur die k a ta li­

sato rkonsentrasie beinvloed word , lei tot die gevo lg ­

t rekking dat die vormings - en verdwyningsreaksies 

van asfa lteen, ho of saak lik op die katalisatoropper-

vlakte plaasvind. A anduid in gs i s dat fisiese adsorb -

s ie van die geaktiveerde brokstukke op die katalisa­

toro ppervlakte , die sne lh eidsbepi'l, lende stap in die 

reaksie is . 

V i r die verwyderin g van swael, is die best e 

0 
herhaalbaarheid by 400 C bevind, 1 n waterstofd ruk 

van 1 50 bar, 1 n op losmiddel tot steenkool- verhouding 

van 4: 1 en I n katalisatorkonsentrasie van 6 per sent 

gebaseer op die massa sLeenkoo l ge laai naamlik 

92,5 persent. 

In Ho o f s tuk 5 sa l op dieselfde wyse as in 

Hoofstuk 4, aan sekere aspekte wat met die reaks ies 

van lig t e - olies in verb and staan, aandag gegee word . 

Die benadering sal weer kineties wees .. 
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HOOFSTUK 5 

LIGTE - OLIES 

5 . 1 INLEIDING 

118 

Die ligte-olies bestaan uit tetralien, naftaleen, 

dekaliene, heksaan, tolueen, xileen, benseen en antler 

ongeidentifiseerde, rede lik laagkokende organiese vloei­

stowwe, wat moontlik uit steenkool gevorm het. Die 

hoofkomponent van die ligte-olies is tetralien wat as 

oplosmiddel gebruik is en naftaleen, wat as gevolg 

van die dehidrogenering van tetralien gevorm het. 

Benseen, dekaliene. , heksaan, tolueen, xileen en 

antler ongeidentifiseerde organiese vloeistowwe, vorm 

ongeveer 1 persent van die totaal. 
' 

In hierdie hoofstuk word slegs aan die hoof­

komponente tetralien en naftaleen aandag gegee. Die 

volgende ewewigsreaksie word gepostuleer: 

k 
1 -

Tetralien ----'» 

~ 
·~2 

naftaleen + waterstof. 

As k
2 
~ k 

1
, geld vir die verd wyning van tetralien: 



-dT 
dt 

Waar T =· mo! tetralien by t = t en T O = mo! 

tetralien by t = o. 

( 5 . 1) 

( 5 . 2) 

As I n onomkeerbare eersteordeverband vir die 

genoemde gepostuleerde meganisme geld sal In T / To 

teen die tyd I n reguitlyn !ewer, met k 
1 

as helling. 

Vir naftaleen geld die volgende verband 

dN 
dt 

(5.3) 

dN 
Uit hierdie verband word afgelei dat teen 

dt 

T 1 n reguitlyn behoort te !ewer met k
1 

as helling. 

Hierdie toets is egter nie uitgevoer nie. 

5. 2 DIE VERDWYNING VAN TETRALIEN EN DIE 

VORMING VAN NAFTALEEN 

Die verdwyning van tetralien is aan die e e rste­

ordevoorwaarde van vergelyking ( 5 . 2) getoets. 
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van naftaleen is aan die eersteordevoorwaarde van 

vergelykings (5.2) en (5 . 4) onderskeidelik getoets. 

Die eersteordetoetse vir die verdwyning van 

tetralien word in Figure 5 . 1 tot 5. 11 weergegee. 

Tabel 5. 1 is I n sanievatting van die snelheids­

konstantes vir die reaksie, die gemiddelde, asook 

die standaard afwyking van elke stel eksperimente . 

TABEL5.1 

Samevatting van die snelheidskonstantes vir die verdwy­

ning van tetralien by verskillende toestande 

C 

D 
E 
F 
G 

I 
J 

K 
L 

M 

N 

...: 

0,00144 

0,00158 

0,00118 

0,00105 

0,00104 

0,00185 

0,00194 

0,00108 

,0, 00120 

0,00168 

0,00358 

...: 

0,00151 4,64 

0,00109 5,5 

0,00189 2,38 

0,00114 5,27 

400 

400 

400 

400 

450 

350 

H 
<II 

.D 

...: 
::1 
>' 
Cl 

200 

200 

150 

200 

200 

200 

'::::--
0 i::: 
0 (I) 

~ :.=: 
i::: <II 
(I) H 

~ ID 
rn E-< 

1. 2 

1: 4 

1:4 

1: 4 

3 

6 

6 

1 

1:4 1 

1:4 1 

Die rou gegewens waarop genoemde figure en Tabet 

5. 1 gebaseer is, word in Bylaag 3 weergegee. 

/ 
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Indien die gepostuleerde meganisme vir 

die vorming van naftaleen uit tetralien geld, sal 

daar I n baie nou verband bestaan tussen die ver­

dwyning van tetralien en die vorming van naftaleen. 

1 n Metode om dit na te gaan is om die aantal mol 

tetralien en naftaleen in dieselfde figure teen die 

tyd uit te sit. 

Genoemde toets word weergegee in 

Figure 5. 12 - 5. 18 waarin die afname in tetralien­

konsentrasie en die toename in naftaleenkonsentra-

sie ve:tgelyk kan word. Dit is telkens .gedoen 

vir een eksperiment by elke toestand wat onder­

soek is. Die rou gegewens waarop die figur e 

gebasseer is, word in Bylaag 3 weergegee. 

Uit I n beskouing van genoemde figure 

is dit duidelik die vorming van naftaleen uit tetr a ­

lien tot I n groot mate reeds gedurende die op-

warmingsperiode verloop het. Verder kan uit 

die verloop van die onderskeie krommes vir 

naftaleen en tetralien gesien word dat genoemd e 

meganisme geld. 

1 2 1 
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Uit genoemde figure vir t e t ralien en naftaleen, 

asook Tabe l 5 . 1 word die volgende in ver-

band ,n et die dehidrogenering van tetralien afge lei . 

( i ) Die dehidrogenering van tetralien, waardeur hid­

rogenolise van steenkool en sy produkte plaasvind, 

geskied in die Leenwoordigheid van stannochloried 

as katalisator, blykbaar volgens I n onomkeerbare 

eersteordereaksie soo s in Figure 5.1 tot 5 . 11 

aangetoon . Dit blyk uit genoemde figure dat die 

eersteordevoorwaardes tot I n groot mate bevre ­

dig word vir Letralien, so we! as vir naftaleen . 

( ii ) Verhoging van d ie verhouding oplosmiddel: steen­

kool vanaf 2 : 1 tot 4: 1, wat met I n vermindering 

van die massa steenkool gelaai, gepaard gegaan 

het, het to L gevolg gehad dat die snelheidskonstan­

te vir tetra liendehid:i;-ogenering daal vanaf 0 , 00 151 

tot 0, 00109. Die katalisatorkonsentrasie i s ook 

verander maar die vermoede bestaan dat eersge­

noemde verandering die grootste invloed op die 

verlaging van die snelheidskonstante gehad het. 

Die vermoede word gesteun deur die bevindings 

van W
. (33 ) 
1ser in verband met d ie dehidrogene-

ring van tetralien. Genoemde skrywer het be-

vind dat tetralien alleen, in uiLers geringe hoe­

·veelhede dehidrogeneei by dieselfde toestande 

waarby in teenwoordigheid van steenkool heelwat 



dehidrogenering plaasvind. Dit blyk dus dat 

steenkool die snelheidsbepalende faktor in die 

dehidrogenering van Letralien is en dal in I n 

verhouding oplosmiddel: steenkool van 2: 1, 

tetralien reeds in oormaat voorkom. 

(iii) Verlaging in druk bevorder die dehidrogenering 

van tetralien in I n groot mate. D ,,mr die water ­

stofdruk te verlaag vanaf 200 bar tot 150 bar, is 

bevind dat die snelheidskonstanle Loeneem vanaf 

0,00109 tot 0,00189. Hierdie verskynsel is van 

groot betekenis vir die hidrogenering van steen­

kool, omdat die mate waarin steenkool en sy pro­

dukte kan hidrogeneer, deur die walerstof wal 

deur tetralien vrygeslel word, bepaal word. In 

die vorige hoofstukke is· dit dan ook bevind dat 

by 150 bar, die reaksies van steenkool en sy 

produkte, die vinnigste verloop hel. By die Lo e ­

stande onder beskouing, naamlik I n hoe Lempe­

ratuur en Ja e druk, word Lelralien dus in I n 

sekere sin, ged wing om sy walerstof af Le gee . 

(iv) Verlaging van die katalisatorkonsentrasie vanaf 

6 persent tot 1 persent, gebaseer of die massa 

steenkool gelaai, het geen noemenswaardige in­

vloed op die snelheidskonstante gehad nie. 

(v) Verhoging van die reaksietemperatuur vanaf 

123 



124 

400° C tot 450° C, het tot gevolg gehad dat 

die snelheidskonstante toeneem vanaf 0, 00114 

tot 0, 00168, terwyl I n ver laging van die tem-

o 0 
peratuur vanaf 450 C tot 350 C, die snelheids-

konstante laat afneem vanaf 0, 00168 tot 

0,000358. Laasgenoemde snelheidskonstan-

tes wat verkry is deur slegs die temperatuur 

te varieer, is gebruik om met behulp van ver­

gelyking ( 1. 6-9) die aktiveringsenergie van die 

reaksie, naamlik 67, 5 k joule, te bereken. 

Hierdie be paling word in Figuur 5 .18 getoon. 

( vi) Uit die verkree resultate word tot die gevolg­

trekking gekom dat naftaleen nie in I n groot 

mate tydens die hidrogeneringsproses uit 

steenkool vorm nie maar dat dit die hoofpro-

duk by tetralien dehidrogenering is. Die 

reaksie is blykbaar ook onomkeerbaar. Hier-

die waarneming hou die volgende betekenis in vir 

'n nywerheidsaanleg waarin steenkool gehidrogeneer 



word met tetralien as oplosmiddel. Die produk-

slroom '3a], a fg es ien van lelralien en hidrogene­

r i ngsprodukle, ook nog nafta lee n be val wal her-

win sal moel word . Die herwonne n afla leen kan 

dan weer onder geskikte omsta n d ig h e d e in l een ­

woordigheid v a n w a terslof e n I n geskikle k ata li­

salor gehid rogeneer word n a telr a li e n . 

5 . 3 HERHAALBAARHEID 

Die invlo ed wat di e v e rsk illende reak:,;i,, toe ­

s tand e op d ie reproduseerbaarhe id van l e lrali e nd e hid­

rogenering hel, i s ond e rsoek deur die gem idcl"kl e 

sne lh e id s kon s l a nte , asook die s la ndaardafwyk in g vi r 

e lk e ste l e k sperimenl e , w a l by I n bepaa ld e loes ta n d 

uilgevoer is, l e b epaal . Die s l a n daardafwyk in g i :,; 

as persenlasie - a fw yk in g ten ops ig le van di e g <>miud e ldc' 

sne lh e id s konstar:ile berek e n. Hie rdie p erse nlas it' -

a f wyking k a n di e n as I n m 3.al s laf vir d ie reproduseer -

baarh e id van di e dehidrog e n erin g van lelra lie n. 1 n 

L ae p ersenla s i e afwyking dui op I n ho e male van 

reprodu seerbaarheid . 

Dit b lyk uil Tabel 5 . 1 dat di P. 

produseerbaarheid van le l ralien d e hidrogen ering bevrc -

dig end is . Die veranderlikcs wal hier onderso,•k is, 

hel nie 1. n merkbare invloed op d ie re;:,rodusecr l>.tar -

12S 



heid van die reaksie gehad nie . Die veranderlikes 

is: verhoging van die oplosmidde l: s t eenkool-

v erhouding van 2: 1 tot 4: 1; verlaging van d ie w a ter­

stofdruk vanaf 200 bar tot 150 bar en verlaging van 

d ie katalisatorkonsentrasie vanaf 6 persent tot 1 per ­

sent. 

5 . 4 S AME VA TT I NG 
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D ie invlo e d wat v erskill e nd e reak s ie to est a n de 

op die d e hidro g ene ring van t e t ralie n het, i s in hierdi e 

h o ofs tuk aan gedui; Die klem i s op die r e prod ·u seer- · 

b aarheid van die reak s ie ge le. Die r e sulta t e d ui 

daarop d a t veran dering van d ie verhouding oplo smiddel: 

s t eenkoo l , die r eak s iedru k en d ie k a t a lisato r k o n sentra­

s ie , n ie d ie rep r o duseerb aarh e id · beinv loed nie. 

1 n Bro n van ,onnouke u r ig h e id word egt er in 

d i e bepaling van d i e best e reguitlyn deu r d ie ekspe -

r imenteel bepaalde p u n te bevind . Die · metode van 

k leinste-vierkante is as gevolg van d ie vers p reid ing 

van die punte nie .t.oepasbaar nie, sodat die beste 

lyn deur die punte geskat moet word . Die afwykings 

in die verspreiding van punte wat uit I n beskouing 

van Fig ure 5 . 1 tot 5 . 1 1 blyk, kan in . 'n groot mate 

aan di e analise metodes to egeskryf word . Dit is 

bevind d a t die temperatutir waarby lig t e - en swaar­

olies geskei is, ongeveer 10° C varieer het tussen 



105°C en 115°C. 1 n Moontlike verklaring vir die 

afwykings in die verspreiding van die punte is dus 

dat die skeiding by die Jae temperatuurgrens nie so 

volledig as by die h~e temperaluurgrens verloo p hel 

nie. 
0 

D eur die skeidingslemperatuur van 110 C lot 

0 
120 C le verhoog, kan hierdie a fw ykin gs mo onllik 

verminder word . 1 n Verdere verklar in g vir die 

afw y kings in die verspreiding van die punle , mag 

ge lee wees in die f e it dal die s k e iding van die ligle ­

e n s.waarolies die laaste stap in die a n a lisering van 

die monster is . Alie foule wal lyden s die vorige 

skeidings gemaak word, sal dus in I n g roler male 

in die waardes vir d ie ligle - e n swaaro lies weer ­

spiee l word . 

In Hoofstuk 6 sal seke r e aspekle met be -

trekking lot swaaro lie aandag ge nie l . Vera! sa l 

dit gaan om die pogings wal aan gewend is om I n 

kineliese model le v ind op gra n d waarvan die ek ­

sperimenle le resullate beskryf kan word . 
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HOOFSTUK 6 

SWAAROLIES 

6 . 1 INLEIDIN G 

Die vorming van swaarolie kan toege s kryf 

word aan die hidrogenering van geaktiveerde brok ­

stukk e , wat gevorm i s deur die ontbind ing van as ­

falteen of d ee ls ook deur die termi ese ontbinding van 

steenkool. 

Kondensering van geaktiveerde broks~kk e , 

met Jae molekulere massa , kan egter ook tot die 

vorming van swaaro li e lei . A s di e verhouding 

C /H
2 

beskou word , dui I n afname hiervan tyd e ns 

die verloop van die reaksi e op I n toename in die 

waterstofinhoud, terwyl I n toename in die C / H2 

verhouding op I n afname in die w a terstofinhoud dui . 

Laasgenoemde proses kan d ie gevo lg wees van die 

vorming van gasse, soos byvoorbeeld me t aan . Hier­

deur neem die waterstofinh oud van die swaarolie ten 

·o psigte van die koolstofinhoud v innige r af . Terwyl 

in werklikheid nog steeds waterstof opgeneem word, 

kan dit dus nog gebeur dat die waterstofinhoud daal. 
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6.2 MEGANISMES WAT ONDERSOEK IS OM DIE 
VORMING EN VER D WYNING VAN SWAA ROLIE 

TE VERKLAA R 
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Die volgende vereenvoudigde meganisme vir 

die hidrogenering van steenkool is in Hoofstuk 3 ge­

postuleer : 

losbares 

gas . 

Steenkool 
k2 

> asfalteen 

organiese bensee.nonop-
k3 k4 

--~>~ swaarolie 

Hieruit vo lg dat swaaro lie I n tussenproduk · by die 

vorming van gasse u it asfalteen kan wees. Uit I n 

grafiese voorstemng van die aantal mo! swaarolie 

teen die tyd , wil dit dan ook voorkom asof genoemde 

postu la a t bevredig word , Die vorm van die krommes 

neig na d ie wat vir I n reaksiereeks verkry word . 

Hierdie grafiese voorste llings word in Figure 6 . 1 tot 

6 . 5 weergegee . 

· Uit die voorgestelde meganisme kan die vol­

gende s r.e lheidsverge lyking vir die vorming en verdwy­

ning van swaarolie, soos in Hoofstuk 1 aangetoon, 

verkry word : 

( 6. 1) 

As die gepostuleerde meganisme vir die vorming en 



verdwyning van swaarolie geld, sal 
d (so ) 

A teen tyd 

dt 

op semilogaritmiese basis I n reguitlyn !ewer met 

- (k -k ) as helling en In k
3 

as intersep . 
4 3 so 

Dit word 

egter gevind dat A teen die tyd I n parabo liese v e r-

d (SO ) 
loop !ewer sodat A verander van I n negatiew e 

na 

dt 
1 n positiewe waarde . 

d (sol 
Gevolg lik kan A teen 

dt 

tyd nie op hierdie basis voorgestel word nie, omdat 

log (-a) · 1n ongedefinieerde begrip is. Dit wil dus voorkom 

asof die bogegewe meganisme oorvereenvoudig is. 

1 n Verde re snelheidsverge lykin g w a t uil 

bostaande meganisme volg is : 

dSO 

dt == ( 6 . 2) 

Hierdie vergelyking is van die vorm: 

z a 
0 

( 6 . 3 ) 

Waarin z 
dSO 

dt 
, x == A, y == so, k3 == 

a k 4 == a
2 

en a
0 

== O. 
1' 

Oplossing van ( 6 . 2 ) met behu lp van I n re­

kenaar, behoort die waardes van k
3 

e n k 
4 

t e !ewer . 

As genoemde snelheidsvergelyking geld, moel a 
0 

in 

vergelyking ( 6 . 3) om e n by O w ees . W aardes vir 
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dSO / 
cit l ' 

1 
A/t

1 
en S0/ l

1 
is vervo lgens bepaal waar -

na waardes vir is. Vir hierdie 

waardes van k
3 

en k 
4 

is egler gevind dat a
0
>> o 

e n dal k
3 

wat in Hoofsluk 4 bepaal is, baie kleiner 

is as die k
3 

wat hier bepaal is. Di.l dui and~rmaal 

daarop dal hierdie meganisme I n onvolledige beskry­

wing van die werklikheid is. 

As I n verdere poging om I n sinvo lle eva­

luering van die swaaroliegegewens te maak, is die 

volgende bewerkingsmetode ook gevolg . 

postuleerde meganisme volg dat : 

dSO = . k A - k
4

SO 
dt 3 

dA 
k

2
EO = - k

3
A 

dt 

met k
2

BO << k
3
A, is 

d A 
-k

3
A 

cit = 

( 6 . 2 ) gedeef deur ( 6 . 5 ) !ewer : 

dSO 

dt k4 so 
= -1 + --

dA k 3 A 
dt 

Uit die ge-

( 6 . 2 ) 

( 6 . 4 ) 

( 6 . 5) 

( 6 . 6 ) 



dSO 

Uit ve rgelyking ( 6. 6) volg dat dt 
dA 

dt 

teen SO 'n 

A 

reguitlyn behoort te !ewer met k 4 as helling en -1 

as intersep . Waardes van 

k3 

dSO 

dt 

dA 

dt 

so 
teen 

A 
!ewer 

egter sodanige verspreiding van punte dat geen dui-

delike reguitlyn daaruit verkry kan word nie . Dri e 

metodes. is aangewend om vas te stel of die gegewe 

meganisme die waarheid tot I n redelike mate weer­

gee. Geeneen va_n die metodes was egter suksesvol 

nie . Dit wil dus voorkom of I n meer ingewikk e lde 

meganisme nodig is om die gegewens te verklaar . 

Die volgende meganisme wat volg uit die 

wat in Hoofstuk 3 gepostuleer is, word dus voorgestel. 

x1 
[steenkool organiese benseenonop-

/ 
k2 11 l k 1 2 

Josbare~ 

x4 ✓ 
k14 

[?as] k2 4 ___ ~sfaltee~ x2 k13 k31 

~ k k321 lk23 
34 ~ 

[swaaroli~ x3 

Vir hierdie meganisme ge ld die volgende diferensiaal­

vergelykings: 
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dx 1 
= k x2 + k31 x3-k12 xl -k1 3 xl -k14 xl 

dt 21 

dx2 
X -k dt = k12 xl + k32 x3-k21 x2-k23 x2 2 24 

k X + k X -k X k X X 
23 2 13 1 32 3 - 3 1 3-k

34
· 3 · 

Waar x
1

, x
2

, x
3 

en x
4 

die massa benseenonoplos­

bares, asfalteen, swaarolie en gas onderskeidelik is. 

Massa in plaas van mo! sal gebruik moet word aan ­

gesien die hoeveelheid benseenonoplosbares slegs op 

1 n massabasis bekend is . Vir die snelle oplossing 

van bostaande vergelykings is die gebruik van 1 n 

analoogrekenaar onontbeerlik. Omdat sodanige re-

kenaar· egter ni e plaaslik beskikbaar is nie, kon die 

meganisme nie verder 9ndersoek word nie. Dit 

word dus aanbeveel dat die aanskaffing van genoemde 

rekenaar- o orw eeg moet word. 

6.3 WATERSTOFOPNAME DEUR SWAAROLIE 
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Die hoofdoel met die hidrogenering van steen­

kool is om produ_kte te verkry met 1 n groter water-

stofinhoud as steenkool. Van die vier fraksies waarin 

die. monster · u ·it die outoklaaf geskei word, bevat die 

swaarolies die grootste massapersentasie waterstof. 



Swaarolies word beskou as die produk wat hoofsaak­

lik deur die hidrogenering van geaktiveerde brokstukke 

gevorm word, hoewel die moontlikheid bestaan dat dit 

ook deur die kondensasie van geaktiveerde brokstukke 

met Jae molekulere massa gevorm kan word. 

Die opname van waterstof deur die swaarolie 

tydens die hidrogeneringsproses is nagegaan deur die 

. C 
verhoud1ng -- teen tyd uit te sit op semilogaritmiese 

H2 
basis . Dit word getoon in Figure 6 . 7 tot 6 . 11, vol-

gens vergelyking· ( 1 . 6 - 5) kan uit die helling van ge-

noemde figure die snelheidskonstante vir die verande­

C 
ve.rhouding bepaal word indien 

H2 
eersteordeverwantskap geld . 

ring in die 'n 

1 n Samevatting van die 

snelheidskonstantes, asook die mate waarin die eks'-­

perimentele punte die eersteordevoorwaardes bevredig 

het, word in Tabel 6 . 1 gegee: 
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TABEL 6 .1 

Samevatling van die snelheidskonstantes vir die verandering 

in die C verhouding van swaarolie by die verskillende 
~ 
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D 

J 

L 

M 

N 

1,2 

1, 8 -

8,2 

8,0 

2,2 

toestande 

6,29 

96,29 

76,97 

_31, 9 

82,2 

400 

400 

400 

450 

350. 

H 
ro 

.D 

200 

150 

200 

200 

200 

,_ 
~ 0 
11) 0 
~~ 
ro ~ 
H ll> 

..., 11) 
11) ..., 

E-< (f) 

1:2 

1:4 

1: 4 

1:4 

1:4 

H 
0 
~ 
(f) 

3 

6 

1 

1 

1 

U it genoemde figur e en Tabel 6 . 1 blyk die 

volgende~· 

( i) 
C 

Die verhouding t een die tyd op semilogarit-
H2 

miese basis uitgesit, het in al die gevalle reguit -

lyne ge lewer, wat volgens vergelyking ( 1 . 6-5) 

daarop dui d~t I n eersteordeverband gevolg word . 

(ii) In sommige gevalle 

· houding voorgekom, 

het I n toename in die _S: v er­
H2 

wat daarop dui dat waterstof 

afgegee is tydens die reak sie . Die daling in die 



verhouding wat in antler eksperimente voor-

gekom het, dui op die opname van waterstof ty-

dens die hidrogeneringsproses. Die eksperimente 

0 0 
wat by 400 C en 450 C met I n katalisatorkonsen -

trasie van 1 persent uitgevoer is, toon I n opname 

0 
van waterstof tydens die reaksie, terwyl by 350 C 

en 1 per sent katalisator, 1 n afname in die water­

stofinhoud van die swaarolies tydens die reaksie 

voorgekom heL. By al die toestande waar met 

meer as 1 per sent katalisator gewerk is, het die 

waterstofinhoud van ·die swaarolie I n afname ge-

toon . D ie afname in die waterstofinhoud van die 

swaarolie, kan moontlik daarop dui, dat gasse 

soos metaan uit swaarolie gevorm is. Die vor-

ming van genoemde gasse uit swaa rolie kan tot 

gevolg he dat die waterstofinhoud van die swaar ­

olie ten opsigte van di e koolstofinhoud, vinniger 

afnee;m. Terwyl dus in werklikheid nog steeds 

waterstof opgeneem word deur die swaarolie, 

kan dit gebeur dat die w a terstofinhoud afneem 

soos hierbo aangetoon . 

6.4 SAMEVATTING 

1 n Grafiese voor s te lling van die aantal mo ! 

swaaro lie teen die tyd, toon dat swaaro li e I n 
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tussenproduk kan wees by die vorming van gas uit 

asfalteen. D ie ondersoek van verskeie sne lhe id s­

vergelykings wat uit I n suiwer kettingreaksiemega­

nisme verkry is, was egter vrugteloos, sodat die 

vermoede bestaan dat die meganisme aangepa s moet 

word, om ook die vorming van swaarolie direk uit 

steenkool in t e sluit. Swaarolie word laaste verkry 

gedurende · die analise van die monster. Enige on­

akkuraatheid _vooraf sal dus tot I n groat mate in die 

hoeveelhede swaarolie weerspieel word. Dit bring 

mee dat die swaaroliegegewens moonUik nie so akku­

raat soos byvoorbeeld die van benseenonoplosbares 

en asfalteen is nie. Hierdeur word die vasstelling 

van I n aanvaarbare meganism e ook bemoeilik. 

In Hoofstuk 7 sal gepo_og word o-m I n be e ld 

van die ondersoek as geheel te gee. Die klem sal 

op I n samevatting van. die resultate en I n besprek.ing 

daarvan in bree trekke, va:l. Uitspraak sal ook ge­

lewer word oor die mate waarin die doelstelling be­

reik is. 
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HOOFSTUK 7 

SAMEVATTENDE OORSIG 

7. 1 INLEIDING 

Die doe! met die ondersoek was om die 

herhaalbaarheid van die hidrogenering van I n Water­

bergsteenkool soos dit hier ondersoek word, te be­

paal. V .ir hierdie doel is eksperimente in stelle van 

drie by die verskillende toestande, soos in Tabel 2. 1 

aangetoon, uitgevoer. Hiermee is die invloed wat 

verskillende veranderlikes op die reproduseerbaarheid 

van die hidrogeneringsproses het, ondersoek. 

Elkeen van die fraksies waarin die monster 

van die reaksiemengsel uit die outoklaaf geskei is, 

naamlik benseenonoplosbares, asfalteen, swaarolies 

en ligte-olies, is in afsonderlike hoofstukke bespreek . 

Telkens is die invioed wat die veranderlike op die 

reaksie het, asook die mate waarin die reproduseer­

baarheid gerac1.k is, ondersoek. 

Dit is gevind dat die vormingsreaksies van 

sekere fraksies, by sekere toestande tydens die op­

warmingsperiode tot I n groot mate verloop het. Al­

gemene grafiese voorstelling van die verloop van die 
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onderskeie fraksies wat gedurende die hidrogene­

ringsproses verkry word, word in Figuur 7 . 1 

weergegee. 

Gasse 

Swaarolie 

Asfalteen 

~enseenonop~sbares 

L==========-------==========::l Steenk~~l 

158 

Tyd 

Figuur 7. 1 

Die verbande in Figuur 7. 1 dui op die ·volgende me­

ganisme wat gedurende die hidrogeneringsproses in 

werking is. · Steenkool ~ organiese benseenonop-

losbares ~ asfalteen ~ swaarolie ~ gas. 

Die afleidings in· verb and met die vorming van orga­

nie .se benseenonoplosbares, is op grand van die waar-

0 
neinings by 350 C gedoen. Omdat daar nie I n metode · 



bekend is om tussen ongereageerde steenkool en 

organiese benseenonoplosbares te onderskei nie, 

is genoemde komponente saamgegroepeer. 

In Hoofstuk 6 is aangetoon dat die mega­

nisme hierbo aangepas moet word om ook die di ­

rekte vorming van swaarolie uit steenkool in te 

sluit. Sodoende sal I n beter voorstelling van die 

hidrogeneringsproses verkry kan word. 

7 . 2 BESPREKING VAN DIE RESULTATE 

Dit_ blyk uit die voorafgaande hoofstukke dat 

al die reaksies wat I n rol gedurende die hidrogene­

ring van steenkool speel, behalwe die swaarolies 

waaroor nie uitspraak gelewer kan word nie, blyk­

baar volgens I n eersteordeverband plaasvind. 

Die doel met die hidrogenering van steenkool 

is om produkte te verkry met I n laer molekulere-

massa en hoer waterstofinhoud as steenkool. Die 

waardevolste hidrogeneringsprodukte is dus die 

swaarolie en tot I n mate die gasse wat tydens die 

reaksie vorm. Om die optimum toestande vir die 

hidrogenering van steenkool te vind, moet dus gesoek 

word na die toestande waarby die waterstofopname 

deur veral die swaarolies, die grootste is. Dit is 
0 

gevind by 400 C, 200 bar, 1 n oplosmiddel tot steen-
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kool verhouding van 4 tot 1 en I n katalisatorkonsen­

trasie van 1 persent. Asfalteen wat ook waarde as 

asvrye brandstof het, vertoon die grootste mate van 

0 
waterstofopname by 400 C, 150 bar, 1 n tetralien tot 

steenkool-verhouding van 4: 1 en 6 per sent katalisator . 

Di.t het tydens die ondersoek aan die Jig gekom dat 

die verskillende fraksies nie dieselfde toestande as 

die reaksie-optimum het nie . Die fraksies kan ge-

volglik in I n mate selektief geoptimiseer word, deur 

die geskikte reaksietoestande daar te stel. 

In verband met die reproduseerbaarheid 

van die hidrogeneringsproses, kan die volgende uit 

die vorige hoofstukke afgelei word: Die kleinste 

mate van afwyking vir die reaksies van benseenon-
o 

oplosbares en asfa.lteen is gevind by 400 C, 200 bar, 

1 n oplosmiddel tot steenkool verhouding van 2: 1 en 3 

per sent katalisator. _ Vir genoemde komponente was 

die afwyking onderskeidelik 3, 3 persent en 8, 1 per-

sent . 1 h Moontlike verklaring hiervoor . kan gevind 

word in die hoeveelheid steenkoolprodukte in die on-

derskeie monsters. Met I n oplosmiddel tot steenkool-

verhouding van 2: 1, is I n groter persentasie steen­

koolprodukte in die monsters teenwoordig as met I n 

verhouding van 4°: l Die moontlikheid dat onnoukeu-

righede kan voorkom met die kleiner hoeveelhede 

steenkoolprodukte is groter as wanneer groot hoeveel-



hede steenkoolprodukte in die monsters leen woordig 

is . 

7. 3 MATE W AARIN DIE DOELSTELLING BEREIK 

IS 

1 n M etode is gevind waarvolgens die her­

haalbaar he id van die hidrogenering van I n Walerberg -

s leenkool onderso e k k on word . Die ondersoek h e l 

aan die lig gebring dal die mo n slernemingslegniek wal 

loegepas i s , b evredigende resu ltate !ewer . D ie al -

leidin g w or d gemaak: na aan le id i ng van d ie gegewE>ns 

van d ie be n seenonoplosbares . Omdal laasgenoemde 

d i e ee r s te f rak s ie i s wat ge'i s oleer word u il d ie mon ­

s ter w a t uit d i e outo klaaf verkry word, sal die her ­

h aa lbaarhe id w a l vi r d ie be n see n onop losbares gevin d 

is , o ok I n maal s t af vir die herhaalb aarh e id van di 

mo n s le rnemin gs legniek wees . U i l d ie bevindings van 

H oof s luk 3 , b lyk dat die ver loop van d ie benscenon ­

oplosbares en d u s d ie monslernemingslegniek gem id -

de ld 86 per sent herhaalbaar was. Geen besondere 

aandag i s tydens die uilvoering van die eksperirnenle 

aan d ie reprodusering van d ie monslcrnem'ngsloe ­

slande gegee nie, wal verdere bewys van die aan ­

vaarbaarheid van die n1onslernemingslegniek !ewer. 

1 n Ondersoek na die doeltrcffcndheid van 

die katalisatorinvoering gedurende drie eksperimc>nLe, 
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het aan die Jig gebring dat van 15 g katalisator, 

gemiddeld 23, 6 per sent katalisator in die kala lisator ­

bom e n die katalisatorpyp agtergebly heL. H ierdie 

afwyking het egler net betrekking op stannoch loried. 

Ander katalisalore kan hulle, as gevolg van hul 

fisiese e ienskappe, moontlik anders gedra . Om vir 

genoemde v e rlies aan kata li sator te kompense e r, 

word du s aanbevee l dat 20 persent m ee r s tannochlo­

ried in die katalisatorbom ge laai word. 

Die ondersoek het verder getoon dat die 

analities e metode wat gebruik is om di e benseeH ­

onoplosbares en asfa lteen van_ die olies te skei, be ­

troubaar is . 1 n Standaardafwyking van 8, 1 per sent 

i s byvoorbeeld vir ee n stel e ksperim en te gevind, wat 

daarop dui dat die s keidings - en analiser ing smetodes 

bevredigende resultate ]ewer . 1 n Tekortkoming word 

egter gevind by d ie metode waarvolge n s die ligte - o-lies 

van die swaaro lies geske i i s . Die fluktuering in die 

tem,:Je ratuur waa rby die skeiding van die lig t e - e n 

swaarolies uitgevoer is, word verantw o ordelik ge ­

hou vir die a fwykings wat genoemde olies getoon heL. 

Die fluktuasie s wat in die molekule r e m assa van die 

swaarolies voorgekom het, word hoofsaaklik hieraan 

gewyt, ho e w e l die v erskill e moontlik ook d ie gevo lg 

van verskill e in die verloop v an d ie reaks ies kan 

wees . Dit w ord dus aanbeveel dat die temperabuur 



wc1.arby die olies geskei word , verhoog mo et word. 

Die gebruik van I n roterendekern - distellas i eko lom 

vir die skeiding van die olies , sal moontlik ook I n 

verdere verbetering teweegbrin g . 

In Hoofstuk 1 i s drie voorwaard es ges te l 

waaraan I n verteenwoordigende m o n s ter moet vol­

doen . Eer s tens mo e t daar ni e I n voorafges te lde 

v e rb a nd tussen die grootLe van d i e elemente van die 

monster w ees nie : Ten tweede mag die elemente 

van die monste r nie i n I n s pesifiek e vo lgorde uit 

die universum gene e m word nie : D erd e n s moet 

die e lemente van die monster nie uit diese lfd e dee ! 

van d ie universum gen eem word nie. By die v e r -

kryging van I n mo n ster v a n die universum, in h i e r ­

die geval die reaksiemengse l, i s die h e le mon ter 

uit dieselfde dee! van die universum verkry. Dit 

wil dus voorkom a.sof d i e monster uit s legs een 

element van die universum bestaan het . As s od a ­

nig sou d ie monsters n ie verteenwoordige nd w ees 

ni e . Aangesi e n die r eaktor met I n roerder to ege -

rus is, i s laasg e no emde s te llin g egler ni e jui ni e . 

Indi e n d ie roering p erf ek i s , word die derde voor ­

waarde ook volkome bevredig. Vir die Lo epassin g 

van die monsLernemingsLegniek i s d i e e ffek tiwile il van 

d i e roer in g van deurslaggewende belang om le ver ­

seker d a t I n vert eenwoordige nd e monster van d ie 
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reaksiemengsel verkry word . 

1 n Toets vir die mate waarin die monster 

verteenwoordigend is, en soos aangetoon, die doel­

treffendheid van die roerder, sal wees om die ver­

houding oplosmiddel tot steenkoo lprodukte van die 

monster t e bepaal. Om I n verteenwoordigende mon-

ster te wees, moet hierdie verhouding die van die 

oplosmiddel tot steenkool ge laai , nader. As hierdie 

verhouding nagegaap word vir eksperiment N, word 

die volgende bevind: 

TABEL 7 . 1 

Verhouding oplo smidde l: produkte 
0 

Reaksietyd 350 C 

2,3 

1,41 

0,65 

1,82 

15 

50 

130 

200 

Hierdie gegewens t o on 1h nou verb and met die 

vorming van benseenonoplosbares soos b lyk uit Figuur 

3 . 6 . Na I n reaksietyd van 130 m;nute, wanneer die 

oplo smidde l: steenkool- verhouding I n laagtepunt be -

reik, bereik die benseenonoplosbares I n maksimum 

waarde . Dit blyk dat die roerderdoeltreffendheid 

skerp afneem met verhoging in benseen6noplosbares 

teen woo rdig . 



Hieruit word gevolglik afgelei 

dat die benseenonoplosbares as I n hoogsviskose 

vloeistof in die outoklaaf voorkom. Dit blyk dat 

die roerder nie in staat is om die viskose vloei­

stof bevredigend met die res van die reaksiemeng­

sel te meng nie. 

Hier kan twee metodes aanbeveel word 

om genoemde afwyking te oorkom. Deur klein 

gaaitjies op I n geskikte hoogte in die monsterne­

mingspyp te boor, kan van die v loeistof uil, die 

reaksiemengsel ook verkry word. 1 n Tweede en 

waarskynlik_ meer effekl,iewe aanbeveling is, dal, 

die grootte van die• roerdervinne, asook die ampli-

tude van die vibreerder verhoog word . Hierdeur 

sal die doeltreffendheid van die roerder verhoog 

word, en kan meer verleen woordigende monslers 

moontlik verkry word. Dit blyk egter dal, as die 

benseenonoplosbares ender I n sekere vlak daal, 

die roe.rder doeltreffend funksioneer en dat verteen-

woordigende monsters verkry word. In die antler 

· eksperimente is soortgelyke tendense as by 350° C 

opgemerk soos in Tabel 7 . 2 vir 400°C en 450°C 

aangetoon word . 
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TABEL 7.2 

Verhouding oplosmiddel: produkte Reaksietyd Temperatuur 

166 

0,55 15 400°C 

2,24 50 

2,96 100 

4,36 200 

o, 52 15 450°C 

2,28 50 

2,43 100 

4,03 200 

1 n Verdere afleiding wat uit- die voorafgaande 

hoofstukk e · gemaak word, is dat die metode om die 

hidrogeneringsproses kine ties te ondersoek , aanvaar-

baar is. Dit is bevind dat in sommige gevalle die 

reaksieordevoorwaar_des 99 per sent bevredig i s. 

Dit dui daarop dat deu·r die reaksie kineties te be­

skou, positief uitsluitsel gegee kan word met be­

trekking tot die reaksieorde en toestande wat die 

reaksie onder beskouing, bevoordeel. 
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BYLAAG l 

Rou gegewens waarop die berekeninge in verband met 

benseenono plosb ares ge_baseer is 

173 



1.1 Rou gegewens by benseenonop~sbares 

-
I 

i::: 0 Q) 

g s Q) 
i::: >< rn .... i::: 

Q) i:::- Q) i::: .... ..., Q) .... Ql) 
..., a, rn Ql) rn i::: 0 rn ~ 

i::: .!J Q) i::: 
Q) z i::: rn >< :a 0 

s Q) Ql >< 0 l/<. '1l 
.!J >< Q) s .!J jiiJ .!J ii! ·c >< '1l ..., rn rn '1l 

Q) '1l j Q) ..., '1l .n rn '1l Ql) 0 Q) -
i:i. rn rn rn rn .... - - ..14 rn ..14 
rn i::: rn o rn ~ i:i. '1l 0 rn o 't:! ..., ..., 

..14 0 '1l - '1l Q) 0 0 ::1 '1l..., >, 
µ1 i i g- ::E 0 § E-< 0 ::E g E-< 

C 1 8,824 20,477 43,1 1500 646,5 0 
2 9 ,178 30 ,1 55 30,4 1479,5 449,8 15 
3 5,929 37,594 15,8 1448,4 228,8 36 
4 3,88 34,235 11,3 1410,8 159,3 60 
5 5,3 1 36,096 14,7 1376,5 202,3 90 
6 3 ,70 38,772 9,5 1370,5 130,2 120 
7 4,93 40,195 12,3 1331,6 163,7 165 
8 5 ,147 38,756 14,1 1291,5 181,9 180 

D 1 18,95 32,456 58 , 4 1500 876,0 0 
2 9 ,_45 29,6 31,9 1468 468,3 15 
3 7,83 33,731 23,2 1439 333,8 30 
4 6 , 52 30,59 1 21,3 1405 299 50 
5 4,84 33,509 14,4 1375 198 70 
6 3,23 35,112 9,2 1341 123,4 100 
7 2,82 32,240 8,7 1306 113,6 130 
8 2,80 34,9 8,0 1274 101,9 170 
9 4,46 47,882 9 , 3 1239 115,2 300 
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I k 
k (I) 

0 (I) 

k kbD >< 00 .s .s (I)-~~ (I) k 
_., (I) 

_., 
(I) 00 

00 Ill) 
k 0 ~ 00 >< k 

,0 (I) 
k (I) z 0 >< :a 0 

s (I) (I) -2; i,p. Ill 
,0 >< 00 s ,0 ~ ':a ,0 ':a -~ >< Ill k 00 00 (I) <ll ~ (I) _., Ill ,o o Ill Ill) 0 

(I)~ 
0. 00 00 ~ s 00 'i 0. - ..lo( 

00 ..lo( 
00 k 00 00 .1 0 

00 0 1J 
..lo( 0 Ill - ~ (I) 0 Ill ..., 

~ g- 0 § 
0 _., 

~ g ;>., 
µl ~ ~ f-< g f-< 

E 1 7,17 36 , 07 19 , 9 1250 248 0 
2 4,25 35,124 1 2, 1 1214 146,9 25 
3 2,07 34 ,45 6,0 1179 70,7 40 
4 2,9e 3 7, 84 7, 9 1145 90,5 60 
5 3 ,01 37, 143 8 ,1 1108 89 ,7 80 
6 2 ,1 6 39,628 5 , 5 1071 58 , 9 100 
7 1,75 39,7 1 4, 4 1032 45,4 130 
8 0,95 41,107 2,3 993 22,8 190 
9 0,91 44,911 2,0 952 l9, 00 300 

F 1 18 , 01 32,24 55 , 8 1250 697 , 5 0 
2 4,726 32 , 23 14, 7 12 17 178,9 15 
3 1,889 30 , 6 1 6 , 2 1.1 85 73,5 30 
4 1, 338 35,65 3,8 1154 43,9 50 
5 1,122 34,42 3,3 1119 36 ,9 70 
6 66 38 ,59 1, 7 1084 18 , 4 100 
7 4 37 37 ,08 1, 2 1046 12,6 130 
8 441 37,83 1, 2 1009 12,l 160 
9 338 36,93 90 971 8 ,7 200 

G 1 16 , 25 33,5 7 48,4 1250 605 , 0 0 
2 3 , 527 34, 199 10, 3 121 6 , 4 1 25,3 15 
3 4,087 33 , 82 1 2,0 1182 141, 8 30 
4 2 ,484 36,44 6,8 1148 78 ,1 50 
5 2,794 39,67 7,2 1112 80 ,1 70 
6 1,484 36,00 4, 1 107 3 41,0 100 
7 824 36,45 2,3 1037 23 , 9 13 0 
8 729 39,50 1, 8 1000 18 ,0 160 
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a> 
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U) 

,I< 
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H 
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0 
z 
H 
Q) ..., 
U) 

.: 
0 

::E 

1 

2 
3 
4 

5 

6 

7 
8 

9 

1 

2 

3 

4 

5 

6 

7 

8 

9 

1 

2 

3 

4 

5 

6 

7 

8 

9 

I 
.: 
0 
.: Qj) 

*·s ~ 
~ UJ H 
Q) Q) 3; 

..0 H UJ 
«l .: 

«l..O 0 

~ ~ s 
olp.. 

::E 0 

7,548 
3,916 
5,406 
2,885 
2,461 
1,772 
1,559 

993 
1,219 

14,22 
7,294 
3,518 
2,12 
1,154 

412 
633 
470 

8,7 
16,146 
8,63 
3,62 
2,81 
2,316 
1,189 
1,857 
1,03 

H 
Q) ..., 
U) 

.: 
0 

s 
«l 
U) 
U) 

«l 

::E 

30,00 
37,331 
33,92 
37,46 
36,91 
35,53 
37,96 
39,14 
36,83 

37 ,"16 
33,9 
34,72 
36,35 
37,2 

34,45 
38,55 
37,70 

37,64 
32,41 
34, 13 
33,81 
35,56 
36,31 
37,21 
38, 18 
36,72 

I 
.: 
Q) 

a> 
U) 

.: U) 
Q) Q) 

..0 H 

?:I< .2 
U) 

U) 0 
Qj) ~ 
.... P.. 
):: 0 
Q) .: 

C) 0 

25,2 
10,5 
15,9 
7,7 
6,7 
5,0 
4, 1 

2,5 
3,3 

38,3 
21,5 
10,1 
5,8 
3,1 

1,2 
1, 6 

1, 3 

23,1 
49,8 
25,3 
10,7 
7,9 
6,4 
3,2 
2,2 
2,8 

.S 
Qj) 
.: 
~ 
j';a 

«l 
Q) ~ 
~ ,I< 
«l 0 ..., ..., 
0 :::l 
E, 0 
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1182 
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1074 
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1228 
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1157 
1120 

1047 
1009 

972 

1250 
1212 
1178 
1144 
1108 
1072 
1035 

997 
960 

.S 

0 

..0 ~ 
«l j 
U) ,.I< 
U) 0 
«l..., 

::E g 

315,0 
128,1 
187,9 
88,4 
74,4 
53,7 
42,6 
25,0 
31,7 

478,8 
264,0 
120,5 

67,1 
34,7 

12,6 
16,1 
12,6 

288,0 
603,0 
298,0 
122,0 
87,6 
68,6 
33,1 
21,9 
26,9 

'"d 
~ 

E, 

0 
15 
30 
50 
70 

100 
130 
160 
200 

0 

15 
30 
50 
70 

130 
160 
200 

0 

15 
30 
50 
70 

100 
130 
160 
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I I 
I k k 
k 0 QJ 
0 s QJ .s h 1-, (JJ 

QJ k QJ k k ..., Q,) •.-4 - 00 QJ (JJ QO -~ 
k 0 (JJ QO .D QJ k 
Ql z k rJJ ~ k 1-, ;a s QJ Q) 0 ~ <O 

0 
.D 1-, 1-, s j ';a -~ 1-, 

<O 
.D .D ';a 

QJ 
Q) (JJ (JJ <O 

QJ <O .D ..., 
<O QO 0 QJ - <O j P. 00 (JJ (JJ (JJ 

·; 0.. - ~ 
(JJ k (JJ 0 

(JJ 
<O 0 (JJ ~ 

,>,! " it' -
(JJ 

QJ 0 
..., ..., (JJ 0 u 

j ~ g. <O 0 ;:l <O ..., >, 
µ1 ::E 0 § E--, 0 ::E g E-< 

K 1 5 ,101 28 , 58 17 , 8 1250 222 ,5 0 

2 9 , 8 6 2 2 9, 83 33 ,1 12 2 1 , 4 40 4 , 2 15 

3 15 ,1 3 1 29, 7 2 50 , 9 11 9 1 606 , 2 30 
4 6 ,741 26 , 65 25 , 3 11 64 294 , 5 50 

5 2 , 536 32 ,1 2 7,9 1 132 89 , 4 70 
6 2 ,202 33 , 6 4 6 , 5 109 9 71,4 100 

7 1, 8 24 33 ,94 5 ,4 1065 5 7, 5 130 
8 1,426 38,6 3 ,7 1026 38 , 0 160 
9 7 33 34 , 29 2 , 1 992 20, 8 200 

L 1 9,635 3 1, 37 30,8 1 2.50 385 , 0 0 
2 13 , 425 26 , 4 7 50 ,7 1 2 18 6 17,5 15 
3 8 ,5 5 1 26,3 0 32 , 5 119 2 38 7, 4 30 
4 2 , 830 25 , 57 11, 1 1 165 129,3 50 
5 2 , 36 1 32 , 46 7 , 3 11 40 83 , 2 70 
6 2 ,499 34 ,1 4 7, 3 1 107 8 0, 8 100 
7 1, 18 1 35 ,11 3 , 4 10 7 3 36 , 5 130 
8 7 3 7 38 ,1 8 1, 9 1038 19, 7 160 
9 7 62 37 ,1 2 , 1 1000 2 1 ,7 200 

M 1 1 4 , 424 28,82 50 , 00 1 250 625 0 

2 11,36 24,91 45,60 122 1 586 15 

3 5 , 24 23 , 30 18 , 5 11 96 22 1 30 
4 3 , 214 31,4 1 10,20 11 68 119 50 
5 2,307 34,48 6,70 11 36 76 70 

6 1,017 37,45 2,70 11 02 30 lllU 

7 656 35,34 1,90 1064 20 130 

8 455 37,97 1,20 1029 12 Loll 
9 974 35,00 2,80 991 28 20() 

- - -
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co z Ekspe rime nt 

co co -..J en Ul "" w [\) ,_. Monster No. 

en co -..J co "" en en u, en Massa benseenon-

" - - - - - -[\) w [\) ,_. co co 0 Ul co oplosbares in 
·co. ,_. 0 ,_. w Ul 0 .,. 0 ( g } w ,_. ,_. w en 0 co ,_. [\) monster 

[\) [\) ,_. [\) ,_. [\) [\) [\) w 
-..J -..J -..J en co -..J w co w 

Massa monster - - - --..J en w co 00 [\) .,. [\) 
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[\) w "" w [\) [\) [\) ,_. [\) 
Gewigs % benseen-[\) w ,_. w -..J Ul Ul co 0 
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1. 2 Rou d a t a by s wae l verw y d ering 

I a 'qj) a I 
a 0 Q) a 
0 s Q) .s 0 Q) .s I 
a H rn a a al rn 
Q) a Q) a QJ.~ 

~ .!2 ..., Q) 
..., 

Q) rn tlD Q) -~ - rn Q) a. a 0 rn tlD .0 Q) a rn rn 
Q) z a rn - a H ;a a rn al 0 

s Q) (l) 0 

* al Q) Q) * ~ a s ~ ii! 0 -~ H .0 ~ H .0 .0 ~ii! rn a al Q) rn rn al rn 
Q) 11) 

al .0 
..., 

al tlD 0 Q) al.O~ -~ -~ Q) ..., rn ~ 11) rn a. rn rn rn rn .i P. «i rn rn~ 
rn a rn .!2 rn 0 rn o o ~ ~ rn 11) 

'U 0 
..., ..., a H ~ 0 al a. al Q) a 0 :; al _ _, 

Q) Q) 
al >, 

µ1 ~ ~ ~ 0 f-, 0 ~ a.:; 0 ol f-, 0 0 00 .0 

C 1 8,824 20,477 43,1 1500 646 1 ,665 10,76 0 
2 9,178 30,15 _30, 4 1479 449 2,240 10,79 15 
3 5,929 37, 59 15,8 1448 228 2 , 295 5, 25 36 
4 3,88 34,23 11,3 1410 159 3,000 4,77 60 
5 5,31 36 ·, 09 14,7 1376 202 3,025 6,119 90 
6 3,70 38,77 9,5 1370 130 3,190 4,153 120 
7 4,93 40, 19 12,3 1331 163 2,85 4,666 165 
8 5,47 38,76 14,1 1291 181 3,700 6!729 180 

Vir die orige eksperime nte is die geg e w e ns s oortge lyk 

en is beskikbaar 
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1.3 Ro u gegewens 
C 

by / H
2 

verhoudin g van benseen-
ono p lo sbares 

II .., 
I'.: 0 .... Qj z .... 0 s 0 0 .., .., 11) 

ol£ -~ f.< !l f.< 01:c . 
Qj 

Qj 
0 Qj :c .., II Q, 11) o . .., 

11) I'.: ~ 
al -0 

..l,C 0 01C\l ~ >-
µ:"l :::E ~ ~ ... 

~ 
E-< 

F 1 65 , 5 5,466 6,8 O, 803 1,606 0 
3 57 , 2 4 , 775 4,33 1,102 2,204 30 
5 46 , 4 3,866 3,78 1,022 2,004 70 
7 44 , 2 3,68 3,98 924 1,848 130 
9 28 , 3 2,36 3,87 609 1,218 200 

Vir die oorblywende e k s p e rime nte is di e r ou ge­

g ew e ns soortgelyk e n is dit beskikbaar . 

/ 
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BYLAAG 2 

Rou gegewens waarop die berekeninge in verband 

met asfalteen gebaseer is 
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2.1 Rou gegewens waa rop die b e r e kening van die aantal 

mo! asfalteen in die outoklaaf gebaseer is. 
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A 1 1, 8 29,18 6,18 1500 92,5 415 0,223 
2 2,46 29 ,5 6 8,34 148 1 129,. 5 364 0,355 
3 2,29 34,81 6,58 1451 95,7 375 0,255 
4 623 11, 29 5,56 1416 78 ,8 418 o, i88 
5 2,65 35,05 7, 56 1405 106,0 399 0,266 
6 2,00 35,39 5,65 1370 77,2 356 0,200 
7 1,66 32,71 5,08 1334 67,8 610 0 , 111 
8 1,42 35,56 4,00 1302 52,2 457 0, 11 4 
9 0, 9 2 31,03 2,06 1266 37,5 810 0,463 

C 1 o, 88· 20,477 4,28 1500 64,3 1100 0,0585 0 
2 1,755 30,153 5,84 1479 86,0 514 0, 148 15 
3 2, 184 37,594 5,8 1 1448 84,3 700 0,120 36 
4 2,073 34,235 6,05 1410 85,5 425 0,200 60 
5 1 ,763 36,096 4,90 1376 67,5 885 0,0076 90 
6 1,168 38,772 3,02 1370 41, 4 1020 0,04 14 120 
7 1, 166 40,195 2,9 1 1331 38,8 9070 0,0043 165 
8 1,126 38,756 2, 9 1 1291 37 , 6 1030 0,036 180 
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i:: 
Ill <II 

I-+ Ill i:: 
(/J 

i:: = (/J 
Ill Ill I-+ <II .5 Ill <II s Ill Ill ..... Ill s s = 

.., (/J 
tU) = i:: _, 

(/J ~- j ':;J Ill i:: <II i:: 
Ill 0 ..... i:: I-+ :a Ill Ill 

i:: (/J 0 (/J <II I-+= 
.§ -,J<. Ill ~ ~ ~ ~ .., Jg "<d <Ill <II 

I-+ (/J (/J 
,.14 ~ 'H 

I-+ Ill tU) i:: Ill Jg <II 2 ::, (/J 

Ill .., <II <II 
-~ 0 (/J ::, ,.14 <II 

0. (/J (/J (/J ~ ,.14 Ill Ill 
~ s j 0 (/J 0 "cJ (/J i:: (/J (/J 

<II () i:: 0 :>, 
,.14 0 <II <II Ill 0 .., 

~ ~ µl ~ ~ ~ O .S E-< g ~ .5 ~ b 

D 1 1,683 32,46 5 ,2 1500 78,0 214 0,364 0 

2 2,109 29,6 7, 12 1468 104,5 367 0,283 15 

3 2,839 33,74 8,4 1439 121,6 450 0, 16 9 30 

4 2,608 .30, 59 8,55 1405 120,0 230 o, 520 50 

5 2,427 '33, 51 7 , 2 5 13 7 5 99,5 353 0,290 70 

6 2,482 35,11 7 ,08 134 1 95,0 262 0 , 269 100 
7 2,35 32,240 7,28 1J06 95,0 442 0,215 130 

8 1,922 34,93 5,5 0 1274 70 , 0 500 0 , 140 170 

9 1,946 47,88 3 ,99 1239 49,4 938 0,052 200 

E 1 2,07 36,07 5,75 1250 71, 8 188 0,382 0 
2 2,35 35,12 6 ,68 1214 8 1, 2 217 0,374 25 
3 3,33 34,45 9,65 11 79 11 4,0 338 0,338 ·10 
4 2,37 37,84 6,30 1145 72,0 316 0,228 60 
5 1,26 37,14 3, 40 1108 40,0 378 0, 106 80 
6 1,22 39,63 3, 08 1071 33 ,0 322 0, 103 100 
7 1,22 39,71 3,06 1032 3 1 , 6 538 0,059 130 
8 0,83 41, 11 0,20 993 20,0 187 0, 11 190 

9 0,45 44,911 0, 10 952 9 , 5 151 0,006 300 

F 1 1,336 32,24 4, 15 1250 5 1, 9 284 0, 183 0 
2 2,084 32,23 6,45 121 3 78 , 2 447 0, 175 15 
3 1,832 30,61 5 ,98 1185 70,9 790 0,089 31) 
4 2, 158 35, 65 6,05 1150 70 , 0 240 0,291 50 
5 1,736 34,42 5,04 1119 56,2 380 0, 148 70 
6 1,439 37,08 3,88 1046 40,6 354 0, 11 5 130 
7 1,136 37,83 3,00 1009 30,2 585 0,051 160 
8 0,815 36,93 2,20 971 21, 4 309 0,069 200 
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i:: 
(!) t1l 

>-< i:: -3 i:: rn 
(!) rn 
s (!) H ~ .5 (!) 

t1l 
(!) (!) (!) s s .., .., rn ;t: i:: 

~ «i rn < Qj) t1l (!) 

(!) 0 'H i:: H i:: 'H ':a (!) (!) 

s .. i:: rn 0 (!) ;a rn 
5l H 

.., 
< i "a'<- .., 

5l ':a < ((!) «i -~ H rn ..I.I 'H 

(!) 
(!) 

t1l t1l rn i:: t1l t1l 0 ::s rn .., 
Qj) 0 ~ 

.., 
..I.I t1l 

0. rn rn rn -~ s ..I.I rn ::s (!) ~ rn i:: rn rn t1l 0 rn 0 i:: "CJ 
0 (lj (lj 

_., _., 
t1l 0 0 .Y. (I) 0 ::s t1l :>.. 

µ:1 i i i 0 .5 E-< 0 i .5 i > i E-< 

G 1 0,640 33,57 1, 91 1250 23,8 205 o, 116 0 
2 2,83 1 34 , 2 8 , 30 1216 101,0 216 0,468 15 
3 2,3 13 33 , 8 6,85 11 82 81, 0 234 0,346 30 
4 2, 156 36,44 5,93 1148 68,1 336 0,202 50 
5 1,721 38,67 4,46 1112 49,5 538 0 ,092 70 
6 1, 076 36 ,00 2,99 10 73 32,0 535 o,_050 100 

H 1 2,289 30,00 7,64 1250 95 , 5 292 0,327 0 
2 2,843 37 , 371 7,64 1220 93,2 250 0,372 15 
3 1,321 33,9 1 2 3 ,90 11 82 46,2 5 19 0,089 30 
4 1,550 37,46 4; 14 1148 47,5 543 0,087 50 
5 1,513 36,91 4, 10 1111 45,6 439 0, 104 70 
6 1,230 . 35,53 3,46 1074 37,2 305 0,122 100 
7 0,881 37 ,96 2,32 10 38 24,1 542 0,045 130 
8 0,919 39, 14 2,35 1000 23,5 717 0,03 160 

I 1 4,011 37 ,16 10,8 1250 135,0 234 0,577 0 
2 5,45 33,9 16 ,1 12 28 197,7 576 0,343 15 
3 4,56 34,72 13 ,1 11 93 156, 28 4 7 6 0,328 30 
4 4,59 36,35 12,6 11 5 7 145,7 346 0,421 50 
5 3,78 37,2 10,2 11 20 114, 24 3 19 0,357 70 
6 3,27 34,45 9,5 104 7 99,46 270 0,368 130 
7 0,54 36,70 1, 5 972 14,58 449 0,032 200 
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~ 
11) l1l 

I-< ~ ~ 
(f) 

11) ~ .S (f) 
11) I-< l1l 11) 

Ill s 11) 11) ..... 11) s s ~ 
.., (f) 

tll) 
.., 

~ 

l1l 
(f) < ~ l1l ..... 11) 

'"i: 0 ..... ~ · I-< ;a ..... l1l 11) 11) 
~ r/l 0 (f) 

~ I-< 
.., 

Q; < ~ 
.,,,_ 11) 

~ < ( 0) «l .§ 
_, 

':a I-< (f) ..14 ..... 
-3 ~ ~ l1l l1l 0 :::l (f) 

L l1l l1l ~ 1i ..14 l1l 
8. (f) -~ 0 ..14 (f) (f) (f) 

~ s j ~ 
11) 

~ (f) (f) 0 (f) 0 "d 
(f) 

Ill l1l Q) 0 
_, 

l1l 0 ~ 0 >, 0 :::l l1l ..14 
~ (.'J .s E-< ~ .s ~ ~ r 

(il ::E -~ 0 > 

J 1 1 , 288 37 , 64 3 ,4 1250 42, 5 257 0, 1 65 0 
2 1, 359 32,4 1 4 , 2 1212 5 0, 9 445 0,11 4 15 
3 2,748 34, 13 8 , 1 1 178 95 , 43 493 0, 193 30 
4 2,29 33,81 6 , 8 1144 77 , 82 350 0,22 50 
5 1 ,8 1 25,56 5, 1 1108 56 , 56 34 1 0 , 166 70 
6 1, 53 36 , 3 1 4 ,2 1072 45 ,03 295 0, 152 100 
7 1, 36 3 7, 2 1 3 , 7 1035 38 , 3 1 253 0, 15 1 130 
8 1 , 18 38 , 18 3 ,1 997 3 0 ,9 1 100 0, 307 160 
9 0 , 901 36 , 72 2,5 960 24,04 343 0 , 070 200 

K 1 0 , 502 28 , 58 1 , 8 1250 22,5 355 0 , 063 0 
2 1, 45 29 , 83 4 , 9 122 1 53 , 72 329 0, 163 15 
3 1 , 11 7 29 , 72 3,8 1 19 1 45,28 396 0 , 1 14 30 
4 1,886 26,654 7,1 1164 82,71 324 0,255 50 
5 1,659 32,12 5 , 2 1132 58,86 261 0 , 225 70 
6 2 , 16 33,64 6,4 1099 70 , 35 293 0,246 100 
7 1 ,74 33,94 5 , 1 1065 54,33 353 0 , 154 1~0 
8 1 ,54 38 , 58 4 ,0 1026 41, 04 255 0 , 1 6 1 160 
9 1,37 34, 29 4,0 992 39, 'iID 343 0,053 200 

L 1 0,857 31, 33 2,7 1250 33,75 375 0,09 0 
2 1,452 26 , 47 5,5 1218 66,99 348 0 , 192 15 
3 1, 11 9 26,31 4,3 1192 5 1 ,26 4 14 0, 1 22 30 
4 1,254 25 , 57 4 , 9 1165 57 , 1 343 0 , 166 50 
5 1,412 32,46 4,3 1140 49,02 276 0,177 70 
6 1,153 34, 14 3,4 1107 37,64 310 0, 121 100 
7 1,220 35,11 3,5 1073 37,56 3 74 0, 100 130 
8 1,471 38,18 3,9 103 8 40 , 48 269 0, 152 160 
9 1,136 37,09 3,1 1000 3 1 ,00 3 63 0,08 5 200 
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(lJ <1l 
(lJ i:: 

Cl) 
H i:: ~ Cl) 
(!) .S (lJ 

<1l (lJ H <1l (lJ s (lJ (lJ 'H ..., s i:: Cl) s ~ 
.., tlD ~ (lJ ..., Cl) -ct: iii i:: <1l i:: 'H (lJ (lJ 

(l) .• 0 'H i:: H ;a Cl) 

3! H 
.., 

i::: Cl) 0 lf'. -ct: ~ s (lJ 

3! 'H (lJ 
-ct: ~ 

.., 
<1l ~ 'H -~ H Cl) 

3! 0 ::i Cl) 
(lJ 

<1l <1l ~ i:: (lJ <1l ..., 
~ <1l Q) .., 

-~ 0 ~ Cl) ::i 
~ p., Cl) Cl) Cl) 

~ s ~ 0 Cl) 0 ~ "d 
Cl) i::: Cl) Cl) .., .., ej 0 i:: 0 >, 
~ 0 <1l <1l (lJ 0 ::i 

~ .s ~ 
<1l 

~ E-< 
~ ~ ~ ~ 0 .s E-< 0 > 

M 1 0,992 28 , 82 3 , 4 1250 42,5 490 0 , 087 0 

2 1 ,45 1 24,909 5,8 1221 70,8 144 0,489 15 

3 1,533 28, 3 02 5,4 1196 64,6 462 0, 140 30 
4 1,478 31,412 4,7 1168 54,94 349 0, 157 50 

5 1,385 34,468 4,0 1136 54,64 435 0, 125 70 

6 1,339 37,452 3,6 1102 39,67 508 0,078 100 
7 0,963 35,34 2,7 1060 28,74 452 0,06 3 130 
8 0,703 35,00 2 , 0 991 19,82 416 0,048 200 

N 1 0,587 29,431 1,99 1216 2 4,21 424 0,05 7 15 
2 0,388 23,203 1, 67 11 87 19,83 441 0,045 30 
3 0,864 27,029 3,197 11 64 37,22 409 0,09 1 50 
4 0, 5 75 18 ,072 3, 18 11 37 36,18 456 0,079 70 
5 0,669 26 ,9 63 2,48 1119 27,75 265 0, 104 100 
6 0,448 17, 364 2,58 1092 28, 17 427 0,045 i30 
7 0, 82 7 27,67 2,99 1074 32,13 422 0,076 160 
8 1,053 27,79 3,79 1047 39,68 573 0,069 200 
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2 . 2 Rou gegewens waarop die be paling van die massa 

swael in asfalteen g e baseer is 

i::: i::: .s (]) 
(]) Ql) 

(]) 
.., (]) ;c! a:; ~ .., 

(]) i::: ';ii .... l1l l1l Ql) ~ (]) l1l .... .... I)) ~-s I)) l1l l1l .s l1l I)) i::: ·r:; " ..I.I (]) s (]) 0 .S (]) 

al l1l "'5 l1l J a.. I)) I)) 
I)) i::: I)) 0 U) I)) l1l "C1 

..I.I () l1l ~ .... >-. 
~ ::.s ::.s .s ::.s 

I)) 

E--'tP- l1l 

B 1 183,6 1,108 2,034 0 

3 89,45 0,839 0,75 28 

4 103 ,01 0,544 0 , 556 45 

6 68 , 36 0,539 0,368 100 

8 46,3 11 0,412 0, 19-1 190 

Soortgelyke gegewens vir die antler eksperimente 

is beskikbaar op aanvraag . 
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2 . 3 Rou -gegew e n s W 'J.a rop die b e p a ling van die C / H
2 

v e rhouding van asfalleen g e bas e e r is 

'H 

'H 0 
0 

..., 
..., [I) ..., 

'H [I) k s:: 0 ii) 
ii) 'H 0 N _g ..., ..., 

N s [I) 0 .... (1j 
k [I) k ~ ~ -~ ii) ii) 

ii) 
..., 0 ..., 

0.. 
[I) 0 (1j ~ l/<. 

[I) s:: ~ a:: II II 
0 N ol:it ..I< 
~ 0 ::r: w 1:/< 1:/< 

A 1 74, 16 6,18 6 , 8 16 3, 408 2 , 204 

2 76,08 6,34 6,000 3,00 1, 892 

5 76,20 6,35 7,166 3,583 2,256 

6 71, 54 5,92 6, _50 3,25 2,194 

9 71, 28 5,94 4,30 2, 15 1,446 

Soortgely k e gegew e ns vir die ander eksperimenl 

i s b eskikbaar op a anvraag . 



BYLAA G 3 

Rou gegewens waarop die berekeninge in verband 

met die ligte - o lies gebaseer is 
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3.1 Rou gegew e ns w a arop die b e r e kening e in verb a nd 

met tetralie n gebaseer is. 

i:: i:: i:: 
.!!l .!!l .!!l 
«i «i «i -..., 

0 '-< _t; '«I '-< " i:: z ..., '-< ..., '«I 
Q) Q) Q) Q) <ll Q) <ll 
s E-< ..., E-< - E-< -H rn ..I.I ..I.I ·;::: Q) <ll i:: <ll .£ <ll .£ 
Q) 

..., 
rn rn o rn ;j rn ;j 

Cl, i:: rn S rn o rn o ~ "O rn 
..I.I 0 <ll <ll <ll 0 >, 

rr1 ~ :t .s ~ .s ~ .s ~ E-< 

C 1 11 ,2 820 820 6,21 0 
2 9,38 685 694,38 5 ,25 18 
3 14 , 1 542 558,79 4,23 36 
4 13,45 550 571,09 4,33 60 
5 13,75 522 555,89 4,21 90 
6 16,2 560 608,64 4,61 120 
7 i5,6 505 568,29 4,31 165 
8 14,1 470 547,79 4, 14 180 

D 1 14,72 830 830 6 , 28 10 
' 2 13,7 671 682,92 5,16 30 

3 15,2 619 642,67 4,87 45 
4 4,72 587 621,02 4 ,71 65 
5 17,5 685 728,57 5,52 85 
6 15,6 688 749,17 5,67 115 
7 14,7 585 659,47 5,00 155 
8 14,6 520 . 607,57 4,60 225 
9 14,00 560 663,27 5,02 300 
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s:: s:: s:: 
-~ Q) -~ 

i:: «l (\j «l .. 
0 >➔ l; ~ 

I-<·•;._. 
Q) z .., >➔ .., (\j 

s Q) Q) Q) (\j Q) (\j 
E-< .., E-< - E-< -·c >➔ rn ,.14 ,.14 

Q) (\j s:: (\j .£ (\j .£ ill .., 
A, rn rn o rn ::l rn ::l Q) rn s:: rn S rn o rn o "Cl 

,.14 C (\j (\j (\j 0 >, 
µl ::E ::E .5 ::E .5 ::E .5 ::E E-< 

C 1 2 1,7 771 77 1 5,84 0 
2 18 ,5 637 65 4 ,8 4,95 25 
3 17,9 612 647,6 4 , 90 40 
4 19,6 592 644,8 4,88 60 
5 20,7 618 691, 2 5 ,25 80 
6 19, 7 531 62 2,0 4,71 100 
7 21, 5 560 67 1 ,75 5 ,09 130 

8 23,9 579 7 12,9 5 5 ,40 190 

9 29,0 615 774, 35 5 ,86 300 

F 1 11,07 428 428 3 ,25 0 
2 17,68 668 685,25 5 , 18 15 
3 19,69 761 798,35 6,05 30 
4 21,15 684 739,05 5 ,60 50 
5 22,03 71 6 79 3 , 25 6,00 70 
6 24,55 689 787,45 5 ,9 6 100 
7 21, 08 595 713,33 5 ,40 13 0 
8 23 , 80 634 774,78 5 , 86 lliU 

9 22,64 598 761, 18 5 , 77 200 

G 1 9 ,788 365 365 2 ,76 0 
2 18 , 271 649 , 3 666 , 6 5 ,05 15 
3 18 , 51 646 681, 55 5, 16 30 
4 22,85 7 19 775,15 5 , 87 50 
5 22, 57 64.9 725,55 5 , 50 70 
6 2 1, 42 638 736,75 5,58 100 
7 20,96 596 714,75 5 ,40 130 
8 22,56 571 609, 85 4,62 160 
9 22,43 567 72 8 , 35 5,5 1 200 
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_.., 
~ 

• 11) 

s -~ 
11) 

a. 
rn 

,I<( 

[r1 

I 

J 

K 
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0 

z 
H 
11) 

00 
~ 
0 

~ 

1 
:,:; 

3 

4 

5 
6 

7 

8 

1 
2 

3 

4 

5 

6 

7 

8 

9 

1 
2 

3 
4 

5 

6 

7 

8 

9 

~ 

-~ 
";;J 
H 

_.., H 
(!) (!) 

E-< 00 
<ll ~ 
rn o 
rn S 
11! ~ 
~ ,,< 

12,47 
15,845 
17,71 
18,31 
15, 84 
17,59 
18,83 
13,68 

21,24 
9,53 

13,11 
16,24 
18,57 
21,09 
18,26 
16,68 
14,73 

23,94 
14,06 
10, 69 
12,02 
20,67 
20,76 
21, 10 
25,67 
22,41 

~ 
(!) 

,,< 

";;J 
H <+-< _.., <ll 
11) <ll 

E-< ~ 
,I<( 

<ll .£ 
rn ::i 
rn o 
<ll ~ 
~ ,,< 

452,1 
544,38 
543,65 
551 

535 
492 
362 

701 
356 
452 
549 
568 
630 
518 
450 
402 

1047 
575 
459 
523 
728 
678 
624 
682 
649 

~ 
11) 

;.C1 

lU * H <+-< _.., <ll 
11) <ll 
E-<:;:; 

<ll .£ 
rn ::i 
rn o 
<ll ~ 
~ ,,< 

452 
559,36 
595 ,03 
599,68 

615,08 
588 , 23 
471,73 

701 
366,75 
473,95 
586,85 
622,65 
705,25 
610,65 
558,45 
525,40 

1047 
588,15 
583 , 35 
559,55 
781, 30 
750,50 
715,50 
?96,60 
787,00 

~ 
(l 

~ 

3,43 
4,23 
4, 51 
4, 54 

"d 
>-, 

E-< 

0 
15 
30 
50 

4 , 66 100 
4,45 130 
3,56 160 

5 , 31 
2,78 
3,58 
4,44 
4,72 
5,34 
4,63 
4,23 
3,98 

0 

15 
30 
50 
70 

100. 
130 
160 
200 

7,94 0 
4,46 15 
4,42 30 
4,23 50 
5,93 70 
5,68 100 
5,42 130 
6,04 160 
5,96 200 



.: .: .: 
Q) Q) 

~ -~ -~ 
.., ~ nl nl ,,_ 
~ 0 H H 

'«l l1 -~ Q) z .., 
H 

.., 
s Q) 

.2 
Q) 

!! Q) nl 
E-< E-< E-< -"i: H rn ,.14 ,.14 

Q) Q) nl .: nl 0 nl 0 .., 
0 

.., .., 
0. rn rn s rn ::l rn ::l Q) rn .: rn rn 0 rn 0 -0 

,.14 0 nl nl nl 0 >-, 
µ1 ~ ~ .e ~ .e ~ .e ~ E-< 

L 1 19, 38 773,75 77 3 ,75 5 , 86 0 
2 8,37 385 3 94 2 ,99 15 
3 12, 56 568 589,3 4,46 30 
4 15,92 726 763,35 5 ,78 50 
5 21,11 740 793,57 6 ,00 70 
6 23,65 747 82 1, 87 6,22 100 
7 f 3 ,79 421 5 0 8 , 87 3 , 85 130 
8 25,42 69 1 8 01,47 6 ,06 160 
9 25,19 679 8 14,47 6 ,1 6 200 

M 1 8,43 366 366 2 ,77 0 
2 6 , 96 338 345,8 2 ,5 2 15 
3 14,05 594 6 14,0 4,65 30 
4 17,73 659 69 4, 6 5,26 50 
5 22,07 727 782,2 5,92 70 
6 24, 1 6 710 786,8 5,96 100 
7 18 , 39 55 4 649 , 6 4,92 130 
8 24,9 1 675 793,0 6,00 100 
9 22 ,49 636 777,5 5,:38 200 

N 1 23 , 8 896 896 6,80 0 
2 18, 4 760 780,2 5,9 1 15 
3 12,6 640 7 ,7 5 ,1 2 30 
4 13,8 596 643,5 4,87 50 
5 6,72 388 468,5 3 , 55 130 
6 14,7 5 7 2 662,4 5,02 160 
7 16,9 638 754,8 5,7 200 

'-'Gekorrigeer vir mo n s ters wat onttrek i s . 
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3. 2 Rou gegewens waarop die berekeninge in verb and 

met naftaleen gebaseer is. 

194 

-;:: 
11) 

s ·;:; 
11) 

0.. 
(/) 

,.I( 

µl 

C 

D 

0 

z 
>< 
11) ...., 
(/) 

r::: 
0 

~ 

1 
2 

3 
4 

5 

6 

7 

8 

1 

2 

3 

4 

5 

6 

7 

8 

9 

r::: 
11) 
11) 

j >< 
ill .21 

r::: (/) 
r::: 

<1l 0 

~ s 
m r::: 

:::E """ 

3,52 
3,12 
4, 10 
3,60 
4,12 
4,65 
4,90 
4,00 

1,94 
2,48 
3 , 94 
3,06 
4, 12 
4,42 
4,69 

r::: 
11) 
11) 

3 ill 
ill <1l 

r::: :i:; 
<1l .8 
(/) ::l 
(/) 0 

<1l r::: 
:::E •e< 

258 
153 
158 
148 
157 
161 
159 
134 

89,5 
123 
168 
146,5 
169 
169 
170 

r::: 
11) 
11) 

«J lt_. 
..., <1l 

ill~ 
r::: ,.I( 

0 
<1l ..., 
(/) ::l 
(/) 0 

<1l r::: 

:::E """ 

258 
155,09 
163,31 
157, 15 
169,97 
178,19 
180,79 
159, 1°6 

89,5 
125,67 
174,05 
149,11 
181,29 
185 ,41 
190,86 

~ 
0 

:::E 

2,02 
1,218 
1,270 
1,225 . 

1,32 
1,39 
1,405 
1,24 

0,7 
0,982 
1,36 
1,16 
1,42 
1,445 
1,48 

1j 
:,.. 

E-< 

0 

15 
36 
60 
90 

120 
165 
180 

0 

15 
30 
50 
70 

100 
170 



.., 
C 
Q; 

.§ 
;., 
a, 
a. 
rn 
~ 
µ1 

A 

E 

F 

0 
z 
;., 
a, .., 
rn 
C 
0 

i 

1 

2 

3 
4 

5 

6 

7 

8 

9 

1 

2 

3 

4 

5 

6 

7 

8 

l 

2 

3 
4 

5 

6 

7 

8 

9 

C 
a, 
Q; 

3 ~ 
'1i1 ..a2 
C rn 

C 
<ti C 

~ E 
<ti C i -~ 

3,86 
3,64 
4,54 
1,44 
5,1 
4,76 
4, 54 
4,35 
3,84 

1,85 
2,72 
3 , 02 
3,86 
3,3 
2,72 
2,86 
3,34 

2,701 
3,446 
3,48 
3,20 
3 , 49 
3,24 
3,87 
4,308 
4,52 

C 
a, 
a, 

~ 
~ 
C 

<ti 
rn 
rn 
tt! 
i 

'1i1 
<ti 
~ 
0 .., 
~ 
0 

.s 

190,7 
178,00 
184 
178 
198 
179 
179 
154 
153 

64,2 
94,0 

103,8 
117,0 
98,0 
73,2 
74,0 
81,0 

105 
130 
135 
1.03 
113 

91 
109 
115 
124 

C 
a, 

~* 
2 '1i1 
'1i1 j 
C ~ 
<ti _g 
rn ~ 
rn o 
<ti 
i .s 

190,7 
181,62 
191, 36 
189 ,74 
211, 34 
196,96 
201,72 
180,62 
183,92 

64,2 
96,72 

109,51 
126,04 
110,28 
87, 94 
9 1, 49 

101, 62 

105 
133,34 
141,92 
112,58 
124,09 
104,89 
126,77 
136,85 
150, 5 

~ 
0 

i 

1,49 
1,42 
1,49 
1,48 
1,65 
1, 53 
1,57 
1,41 
1,43 

0,502 
0 ,755 
0,852 
0,985 
0,860 
0,680 
0,715 
0,794 

0,822 
1,04 
1, 1 

0,875 
0,97 
0,815 
0,985 
1,06 
1,17 

"O 
>-, 
t"' 

10 
30 
45 
65 
85 

115 
155 
225 
300 

0 

25 
40 
60 
80 

100 
130 
190 

0 
15 
30 
50 
70 

100 

130 
160 
200 
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J::: J::: J::: IV IV IV _, ~ ~ 31 ~f-J::: 0 ro j '1il j '1il IV z _, 
>< 'H '1il ro .S ro IV '1il ~ J::: 
_, J::: ~ -~ >< rn ~ J::: ~ 

IV IV ro J::: ro 0 ro 0 _, 
0 

_, .., 
i:l. rn rn s rn ::l rn ::l 

~ (f) J::: (f) (f) 0 (f) 0 'CJ 
~ 0 ro ro ro 0 :,., 
ril ~ ~ .S ~ .s ~ .s ~ E-< 

G 1 1 , 710 63,7 63,7 0,492 0 
2 2,378 85,2 87,43 0,682 15 
3 2,321 92,75 87,36 0,681 30 
4 2,053 91, 83 99,02 0,773 50 
5 2,626 75,62 85,24 0,665 70 
6 2,14 84,77 97,34 0,76 100 
7 3,89 110,96 126,43 0,985 130 
8 2,93 74,0 81,96 0,63 8 160 
9 3,46 87,45 108,87 0,845 200 

I 1 2,402 87, 19 87, 19 0,68 15 
2 2,971 102,67 105,49 0,825 30 
3 3,38 107,64 113,58 0,888 50 
4 4,096 123,2 133,01 1,04 70 
5 4,988 151, 9 168,73 1, 3 1 130 
6 6,018 157,44 179,42 1,40 160 
7 4,65 123,51 153,34 1,20 200 

J 1 1,905 62,5 62,5 0,488 0 
2 1,71 64,26 66,22 0,516 15 
3 2,58 89,53 93,87 0,733 30 
4 3, 13 106,39 111,92 0,874 50 
5 3,42 106,45 115,11 0,900 70 
6 4,35 129,09 138,96 1,08 100 
7 4 ,1 6 118,29 132,14 1,03 130 
8 3,92 106,18 123,60 0,962 160 
9 3,88 107,52 129,04 1,01 200 
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_, 
.:: 
QJ 

s ·c 
QJ 

0. 
rn 

.;.: 
µI 

K 

L 

M 

0 
z 

S-. 
QJ _, 
rn 
.:: 
0 

~ 

1 

2 

3 

4 

5 
6 . 
7 

8 

9 

1 

2 

3 

4 

5 

6 

7 

8 

9 

1 

2 

3 

4 

5 

6 

7 

8 

9 

.:: 
QJ 
QJ 

";;i 
;;:j S-. 
(v ~ 
.:: rn 
co .:: 
rn o 
rn S 
co 
~ .:: 

0,704 
1, 25 
0,971 
1,366 
1,61 
1,75 
i,46 
1,79 
1,67 

1,7 
1, 38 
1, 58 
1 ,61 
1,88 
1,77 
1, 01 

1,75 
2,049 

1, 6 15 
1, 644 
2, 11 

2,55 
2,89 
3, 14 
2 ,1 6 
3,19 
3 , 24 

.:: 
QJ 
QJ 

";;i,.... 

'la ~ 
.:: .;.: 
co 0 
rn "5 
rn o 
co 
~ .5 

3 1, 25 
5 1, 28 
41,69 
59,41 
56,64 
57 ,15 
45,9 
47,22 
48,63 

67,5 
62,85 
71, 53 
73,45 
66 , 1 4 
57,61 
31, 14 
47,77 
55,02 

70,0 
80,59 
89 ,0 
94,68 
95,47 
92,57 
64,94 
86,46 
92, 16 

31,25 
52,84 
44,27 
63,48 
62,02 
64,16 
54,32 
57, 15 
59,55 

67,5 
64,43 
74, 68 
78 , 22 
72,36 
65,47 
40, 16 
48, 34 
66,75 

70,0 
82 ,45 
92,68 

100 , 61 
104,00 
10 3 , 90 

7 8 ,47 
103,09 
111, 99 

0,244 
0,413 
0,349 
0,495 
0,485 

0 

15 
30 
50 
70 

0,500 100 
0,424 130 
0,446 160 
0,465 200 

0, 52 7 
0,504 
0,5 83 
0, 61 
0,56 
0, 5 1 
0,31 
0,39 
0,52 

0,5 5 
0, 65 
0,72 
0,78 

0 
15 
30 
50 
70 

100 

130 
160 
200 

0 

15 
30 
50 

0,82 70 
0,805 100 
0 , 61 130 

0, 805 160 
0,87 200 
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C C C 
(I) (I) (I) 

..., . (I) (I) (I) 

-;; ~ ':ii 
-* C 0 j ':ii (!) z ~ .. 

· S <I! (I) ':ii <I! ':ii <I! 
C..., C - I.' - --~ I-< UJ ~ ~ 

(I) <II C <I!.£ <I!.£ (I) ..., 
0. UJ UJ 0 UJ ::1 UJ ::1 

-2 UJ C UJ s UJ 0 UJ 0 "Cl 
~ 0 <I! <I! <I! 0 >. 
~ ::E ::E .s ::E .s ::E .s ::E f-< 

N 1 1,09 41, 0 41,0 0,32 0 
2 0,86 25,4 27, 16 0,21 15 
3 0 , 57 28,9 31,61 0,24 30 
4 0,63 27,2 30,44 0,24 50 
5 0,437 27 , 6 31,48 0,242 130 
6 1 , 03 40,0 44,52 0, 344_ 160 
7 1,06 40,0 45,5 5 0,344 200 

*Gekorrigeer vir monsters wat onttrek is. 

198 



BYLAA G 4 

Rou gegewens waarop die berekening e in verband m e l 

swaaro lie gebaseer i s 
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4 . 1 Rou gegewens waarop die berekeninge in verb and 
meL swaaro lie gebaseer is 

I!) QJ -~ i:; -~ o- I-< -~ 0 
I-< ilD QJ I-< ..., 

ilD -..., ti! ~ UJ ~ «l i:; 
ti! 'H i:; 

i:; Ql) 
QJ :a ~ «! 

E ~ «! 0 QJ ~ ~ UJ 0 

UJ ~ E- ?P.;.::: ~ «I UJ ..lo( CJ) E 'i: I-< ..lo( 
Ql) 0 0 «! 

Ill 
QJ 

«! 0 «! ~ «! I-< QJ ~ «! _, E ~ _, 
IJ) ti! IJ) ::, 0, UJ UJ ..., UJ - ..lo( ..., 

UJ i:: UJ ::, UJ UJ ti! j 0 UJ 0 i:; -0 
..lo( 0 «! 0 «! «! ~ 0 ..., «! i:; 0 «! >, 
µ1 ~ 

.... 
~ ~ U) E-< g ~ -~ ~ <( E-< ~ .5 

C 1 2,775 20,477 13, 52 1500 203 158 1,29 0 
2 4,246 30,153 14 , 05 1479 207 193 1,07 15 
3 5,896 37,594 15,68 1448 227 209 ·1 , 09 36 
4 6,207 34,24 18, 10 1410 255 204 1 ,25 60 
5 6 , 827 36,09 18,90 1376 260 198 1,31 90 
6 7,394 38 , 77 19,05 1370 261 224 1,17 120 
7 7,205 40,195 17 , 90 133 1 239 216 1,10 165 
8 6,94 1 38,76 17,90 1291 232 228 1 ,02 180 

D 1 2,55 32,456 7,85 1500 118 183 0,65 0 
2 3,82 29,6 12,90 1468 190 194 0,98 .15 
3 4,04 33,74 11 , 95 1439 172 244 0 , 71 30 
4 4,54 30,59 14 , 8 1405 208 230 0,9 1 50 
5 6,23 33, 51 18 , 6 1375 256 224 1 , 14 70 
G 3,56 35, 1 1 10,01 1341 134 23 6 o, 57 100 
7 4,25 34,93 1 2,2 1274 155 260 o , 59 170 
8 6 , 74 47,88 14 ,1 1239 174 244 0,72 300 
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11> i:: ~ :.::- ..... 
0 QI) H ~ 0 
H~ 11> QI) QI) H _, Ill 

.., .: ~ Ill Cl) i:: Ill<+-< i:: ;a Ill 'tiJ Ill 11> ~ ~ 11> 0 ~ 'ta ~ Ill Cl) 0 s Cl) - s ~ ?R~ Cl) - Cl) s ·i:: H ~ QI) 0 Ill ~ Ill 
11> Ill .£ Ill H 11> - Ill o 11> 111 - -~ s «i 00 Cll Ill Ill o Cl) 1:l 0. Cl) ::1 Cl) Cll Ill 

.., 
Cl) i:: Cl) 0 Cl) 

.., .., 
Cl) 0 - i:: "Ci 

Ill ~ 0 ::1 
~ 0 Ill Ill f-, 0 Ill 0 Ill >-, 

µl ~ ~ .s ~ ~ U) ~ .s ~ <t: f-, 

E 1 2,371 36,07 6,57 1250 82 179 0,46 0 
2 4,052 35, 12 11,55 12 14 140 209 0,67 25 
3 4,291 34,45 12,40 1179 146 216 0,68 40 
4 4,669 37,84 12,35 1145 141 200 0,71 60 
5 5,227 37,14 14,1 1108 156 199 0,78 80 
6 8,415 39,63 21,30 1071 228 179 1,28 100 
7 6,67 39,71 16,8 1032 178 150 1,19 130 
8 6,82 41, 11 16 , 6 993 165 214 0,77 190 
9 6,73 44,91 15,0 952 143 206 0,69 3 00 

SoorLg e lyk e g ege w c ns is b e skikbaar vir die oorblyw e nde 

ekspe rime nte 
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4.2 Rou gegewens waarop die bepaling van C/H 2 vir 
swaarolie gebasseer is 

0 
.... ..., 
0 Ill ..., ..., 1-, Q) 

i: .... !! Q) ..., 
(l) .... 0 

0 C\l id :, 

.§ 
0 ..., C\l i: ..., Ill 0 .-< 

� ul::t 
.... 

1-, � 1-, � s 1-, 
(l) (l) 

(l) ..., 0 ..., � 
Q, Ill 0 

� 
� 

Ill i: � ,, I? 
'O 

� 0 C\l >. 
C;l:l � � � u !I: E-< 

D 1 112,24 9,37 8,056 4,68 1,718 0 

3 55,70 4,65 7,208 2,33 3, 10 30 

5 96,4 8,2 7,375 4, 1 1,79 70 

7 75,36 6,28 7,333 3, 14 2,33 130 

9 79, 12 6,76 7,375 3,38 2, 18 300 

*Soortgelyke gegewens is vir die antler eksperimente
beskikbaar op aanvraag.
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