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Neue Verfahren der katalytischen Abluftreinigung mit im 
Reaktor integriertem regenerativem Warmeaustausch 
erlauben die autotherme Abluftreinigung bis zu Schad- 
stoffkonzentrationen entsprechend einer adiabaten Tempe- 
raturerhohung von weniger als 20 "C. Bei hoheren Konzen- 
trationen erlaubt ein Mittenabzug die nahezu vollstandige 
Auskopplung der Verbrennungswarme auf dem hochsten 
im Reaktor vorliegenden Temperaturniveau. Infolge der 
Ruckkoppl u ng durch den int egrierten Warmeaust ausch 
besitzt der Abluftreaktor ein ungewohnliches Betriebsver- 
halten. Wie gezeigt wird, la& es sich aber uber eine 
Analogie zur Reaktionsfuhrung mit integriertem Gegen- 
stromwarmeaustausch rnit einfachen Gleichungen abschat- 
zen. Werden statt herkommlicher Katalysatorschuttungen 
Monolithkatalysatoren eingesetzt, so lassen sich Stro- 
mungsdruckverluste undloder Bauvolumen drastisch redu- 
zieren. Auf die dafur maBgebenden Zusammenhange wird 
eingegangen. 

Catalytic air purification; Challenges and new solu- 
tions. The integration of regenerative heat exchange into 
the catalyst bed allows for the autothermal operation of 
catalytic air purification with a low content of combustible 
gas. Concentrations corresponding to an adiabatic temper- 
ature rise of less then 20°C can be processed without an 
additional heat source; in case of higher concentratons a 
side stream withdrawal allows for the utilization of the total 
heat of combustion at the highest reactor temperature.The 
feedback of heat due to the integrated heat exchange gives 
rise to an unusual reactor behaviour. An analogy of fixed 
bed reactor operation with countercurrent heat exchange is 
used to derive simple equations for reactor design and 
operation. If conventional catalyst packings are replaced by 
monolithic catalysts, substantial reduction in pressure loss 
andlor packed bed volume can be obtained. The corre- 
sponding relations are briefly discussed. 

1 Einfiihrung 

Die Abluftreinigung durch katalytische Oxidation der 
storenden Begleitstoffe ist fur viele Problemstellungen der 
Praxis die Methode der Wahl. DasVerfahren ist vergleichs- 
weise einfach aufgebaut und arbeitet energetisch gunstig: 
nachstehend beschriebene Varianten erlauben eine fast 
vollstandige Auskopplung der freigesetzten Verbrennungs- 
warme auf hohem Temperaturniveau. 
Im Gegensatz zur Ad- und Absorption sowie zu Membran- 
trennverfahren treten keine Ruckstande auf, die weiterver- 
arbeitet oder entsorgt werden mussen. Im Gegensatz zur 
biologischen Abluftreinigung ergibt sich - neben der War- 
meruckgewinnung - ein vie1 kleineres Bauvolumen und im 
Gegensatz zur thermischen Verbrennung erlaubt die nied- 
rige Oxidationstemperatur einen gunstigeren Energiehaus- 
halt unter Vermeidung von NO,-Emissionen. Die katalyti- 
sche Abluftoxidation erweist sich somit als besonders 
geeignet fur solche Luftbegleitstoffe, fur die nach der 
Oxidation keine weitere Abgasbehandlung erforderlich ist 
und deren Abtrennung und Ruckfuhrung zu wirtschaftli- 
chen Bedingungen nicht moglich ist. Wesentliche Voraus- 
setzung fur ihren Einsatz ist die Verfugbarkeit eines 
langzeitstabilen Katalysators. Hier stellen die Katalysator- 
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hersteller aber ein breites Sortiment fur vielfaltige Anwen- 
dungen zur Verfugung. 
Im typischen Anwendungsfall sollen grol3e Luftstrome mit 
niedriger Schadstoffkonzentration und rnit moglichst wenig 
Energieeinsatz sicher auf Konzentrationen deutlich unter- 
halb der gesetzlichen Grenzwerte abgereinigt werden. Der 
benotigte Energieeinsatz ist dabei Zuni einen gegeben 
durch den Druckverlust zur Durchstromung des Abgasre- 
aktors, zum anderen durch den Bedarf an Zusatzbrennstoff 
wahrend Phasen rnit zu niedriger Schadstoffkonzentra- 
tion. 
Zur besseren Vergleichbarkeit erweist es sich im folgenden 
als zweckmaBig, den Schadstoffgehalt in Form der bei der 
vollstandigen Oxidation auftretenden adiabaten Tempera- 
turerhohung A Tad anzugeben. Die adiabate Temperaturer- 
hohung errechnet sich aus Schadstoffkonzentration CG und 
unterer Verbrennungswarme') Ah,: 

So besitzt Luft mit einem Gehalt von 0,13 Gew.-% Toluol 
eine adiabate Temperaturerhohung von 50 "C. 
Neue Entwicklungen in der Reaktionsfuhrung haben es 
moglich gemacht, Abluft mit Schadstoffgehalten entspre- 
chend ATad = 10 bis 20°C noch autotherm, d.h. ohne 
Zusatzbrennstoff katalytisch zu oxidieren; neue Katalysa- 

1) Eine Zusammenstellung der Formelzeichen befindet sich am 
SchluB des Beitrags. 
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torstrukturen erlauben im Vergleich zu herkommlichen 
Schuttungen eine wesentliche Erniedrigung des Druckver- 
lustes. Daruber und uber die rnit diesen Entwicklungen 
verbundenen Besonderheiten wird im folgenden berich- 
tet. 

1 .I Einfuhrungsbeispiel 

Abb. 1 zeigt zwei herkommliche Standardschaltungen fur 
einen katalytischen Oxidationsreaktor rnit externem War- 
merucktausch. Im autothermen Betrieb (Abb. la) reicht 

I 
Warrneaustauscher Festbett 

1130 KW 175 KW 

T I  i"" 
25'C 

Warrneaustauscher Brennk. Festbett 
1 

565 KW 565 KW 175 KW 

400'C ___- 350'c +jJj--y 188% 

25'C 
b) 
Abb. 1. Konventionelle Schaltung der katalytischen Abluftoxi- 
dation mit externem Warmeaustausch am gegebenen Beispiel; 
a) fur autothermen Betrieb, b) bei 50% Warmeriickgewinn. 

die vom Reaktoraustritt auf den Zulauf ubertragene War- 
memenge aus, diesen Zulauf auf oder uber die Anspring- 
temperatur der Oxidationsreaktion aufzuheizen. Die Ver- 
haltnisse seien am folgenden typischen Beispiel einer 
Abluftreinigung deutlich gemacht: 10 000 m3/hToluol-bela- 
dene Abluft aus einer Spritzlackieranlage rnit einer adiaba- 
ten Temperaturerhohung von 50 "C sollen gereinigt wer- 
den. Die Temperatur- und Konzentrationsverlaufe fur 
Reaktor und Warmeaustauscher lassen sich bei bekannter 
Kinetik und Geometrie rnit den entsprechenden Bilanzglei- 
chungen berechnen. Hier sei nur eine grobe Abschatzung 
gegeben. Sie beruht auf der Annahme, daB oberhalb der 
Anspringtemperatur des Katalysators die Reaktionsge- 
schwindigkeit so schnell wird, daB sie nur vom Produkt von 
auBerem Stoffubergangskoeffizient kG vom Gas auf die 
Katalysatoroberflache und der zur Verfugung stehenden 
spezifischen Katalysatoroberflache a, abhangt. Fur gegebe- 
ne Gasstrome ist das benotigte Katalysatorvolumen V,  
dann umgekehrt proportional zu ( k G  a,). 
Wie in  Abschnitt 3.2 naher ausgefuhrt, folgt damit fiir das 
obige Beispiel je nach eingesetztem Katalysator ein Volu- 
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men in der GroBenordnung von 1 bis 2 m3. Der zum 
Aufheizen auf 350 "C Anspringtemperatur erforderliche 
Warmestrom liegt bei 1130 kW. Dem steht eine durch 
Reaktion freigesetzte Warmemenge von 175 kW gegen- 
uber. Sol1 die Verbrennung ohne externe Warmezufuhr 
durchgefuhrt werden, so muB fur den Warmerucktausch 
eine Austauschflache in der GroBenordnung von 1000 m2, 
entsprechend einem Warmeaustauschervolumen von ca. 
20 m3 zur Verfugung gestellt werden. In Abb. l a  sind die 
GroBenverhaltnisse und die Temperaturverlaufe in den 
Apparaten skizziert. 
Die Warmeubertragungsflache 1aBt sich drastisch reduzie- 
ren, wenn einTeil der benotigten Aufheizwarme durch eine 
Zusatzheizung zugefuhrt wird. Die in Abb. l b  skizzierten 
Verhaltnisse basieren auf einem 50% igen Warmeruck- 
tausch, d.h. einer Warmeaustauscherleistung von 565 kW. 
Das dafur zur Verfiigung stehende Temperaturgefalle ist 
jetzt mehr als viermal so groB, so daB der Warmeaustau- 
scher auf etwa ein Zehntel der ursprunglichen GroBe 
schrumpft. Dafur sind die fehlenden 565 kW uber einen 
Stutzbrenner zuzufuhren. 

2 Reaktoren mit integriertem 
Warmeriicktausch 

Aus dem diskutierten Beispiel la& sich ableiten, daB ein 
autothermer Betrieb einer konventionellen katalytischen 
Abgasverbrennung mit rekuperativem Warmeaustausch 
erst oberhalb von Schadstoffkonzentrationen entsprechend 
ATad = 150 bis 200 "C technisch sinnvoll ist. Als wesentlich 
gunstiger erweist sich der regenerative Warmeaustausch, 
insbesondere dam,  wenn er im Reaktor integriert durch- 
gefuhrt wird. 
Eine interessante Kopplung von Regenerativwarmeaus- 
tausch rnit Festbettreaktion stellt die von Matros und 
Mitarbeitern entwickelte Reaktionsfuhrung mit periodisch 
wechselnder Stromungsrichtung dar [l-31. Abb. 2a zeigt 
das Schema der Adage. Wie bei allen autothermen Reak- 
toren mu13 der Reaktor rnit Hilfe eines Ziindbrenners Z B  
angefahren werden. Dabei wandert eine Temperaturfront 
in die Schuttung. 1st ein geniigender Teil der Schuttung auf 
Werte oberhalb der Zundtemperatur aufgeheizt, kann der 
Zundbrenner abgestellt werden. Die Abluft tritt danach 
kalt in die Schuttung ein und wird durch das heiBe Bett 
aufgeheizt, so daB die katalytische Verbrennung zunachst 
weiterhin stattfindet. Allerdings fuhrt die Zufuhr der 
kalten Abluft zu einer fortschreitenden Abkuhlung des 
Bettanfangs und damit zu einer stetigen Verschiebung der 
Temperaturfront, einer sog. ,,wandernden Brennzone". 
Ohne weiteren Eingriff wurde die Temperaturfront nach 
einer gewissen Zeit aus dem Reaktor herauslaufen und die 
Reaktion verloschen. Daher wird durch Ventile oder 
Klappen die Durchstromungsrichtung des Festbetts pe- 
riodisch umgekehrt. Der gerade abgekuhlte Schuttungsbe- 
reich wird dann durch die entgegengesetzt wandernde 
Brennzone wieder aufgeheizt. Die beiden Randbereiche 
der Schuttung wirken also als Regeneratonvarmeaustau- 
scher. 
Nach einer groBeren Anzahl von Umschaltungen stellt sich 
im Festbett ein eingeschwungener Zustand ein, wobei 
wahrend einer Halbperiode die Reaktionszone ein Stuck 
nach oben, wahrend der nachsten Halbperiode um den 
gleichen Betrag nach unten Iauft (Abb. 2b). Nur dieser 
eingeschwungene Zustand unmittelbar vor Umschaltung 
der Stromungsrichtung wird im folgenden naher diskutiert. 
Da die Reaktion im Festbett adiabat ablauft, kann die 
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freigesetzte Warmemenge den Reaktor nur uber den 
jeweiligen Ablauf verlassen. Abb. 2c zeigt das dabei auf- 
tretende periodische Ansteigen der Ablufttemperatur uber 
der Zeit t. Aus einer Gesamtenergiebilanz folgt fur den 
Anstieg der Ablauftemperatur TI uber die Zulauftempera- 
tur T o  in einer Halbperiode der Lange ir: 

Zu beachten ist, dal3 bei der Schaltung nach Abb. 2a beim 
Wechsel der Stromungsrichtung die im ehemaligen Zulauf 
befindliche Luftmenge ungereinigt ausgeschoben wird. Zur 
Vermeidung dieses kurzfristigen Durchbruchs ist ein Spul- 
zyklus erforderlich, der sich aber nur in einer Mehrreaktor- 
anordnung ohne Unterbrechung des Abluftstroms realisie- 
ren laat. 
Eine elegante Moglichkeit zu einem ventillosen kontinu- 
ierlichen Betrieb mit integriertem Spulschritt bieten die 
Anordnungen nach Abb. 3 mit rotierendem Katalysator- 
bett. In Analogie zum Ljungstrom-Warmeaustauscher 
fuhrt die Rotation des segmentierten Festbetts bei festste- 
hendem Einlauf-, Auslauf- und Spulsegment zu einem 
periodischen Wechsel in der Durchstromungsrichtung des 
Bettes. Dabei kann die Durchstromung des Rotors entwe- 
der axial oder radial erfolgen, wobei letzteres den Vorteil 
hat, dafi sich dabei der heil3e Innenbereich gewissermafien 
selbst gegen den Aufienbereich isoliert. 
Auch ein indirekter (rekuperativer) Warmeaustauscher 
lafit sich im Prinzip im Reaktor integrieren. Abb. 4 zeigt 
eine Losungsmoglichkeit in Anlehnung an die bei Ammo- 
niak-Synthesereaktoren gebrauchlichen Konstruktionen. 
Allerdings ware im eingangs zitierten Beispiel die fur einen 
autothermen Betrieb erforderliche Warmeaustauschflache 
unvertretbar hoch. 

2.1 Reaktorverhalten 
Abluftreinigungsaufgaben zeichnen sich haufig durch stark 
schwankende Schadstoffkonzentrationen aus. Daher be- 
steht die Gefahr, dal3 der Katalysator sich in Zeiten 
erhohter Emission uberhitzt und dabei thermisch gescha- 
digt wird, wahrend in Zeiten zu niedriger Konzentration die 

t 

f 
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- 3  

T' 

Abb. 2. Abluftreaktor rnit periodisch 
wechselnder Strornungsrichtung; a) Schal- 
tungsscherna, b) Ortsprofile irn einge- 
schwungenen Zustand vor Stromungsurn- 
kehr, c) Zeitverlauf der Reak- 
toraustrittsternperatur. 

Temperatur im Bettinneren unter die Anspringtemperatur 
absinkt und der Reaktor ,,verloscht". In letztgenanntem 
Fall bietet die geregelte Zudosierung eines Zusatzbrenn- 
stoffs eine notwendige und sinnvolle Losung. Der Fall der 
Katalysatoruberhitzung erweist sich als vie1 schwerer 
beherrschbar. Die naheliegende Moglichkeit, uber eine 
Veranderung der Periodendauer einzugreifen, fuhrt unter 
den fur die Abluftreinigung typischen Verhaltnissen nicht 
zum Erfolg. Abb. 5 zeigt Simulationsergebnisse zur Varia- 
tion der Periodendauer zwischen sehr kurzen und den 
langsten stabil fahrbaren Zeiten fur ein konkretes Beispiel. 
Wie bisher sind nur die Profile im eingeschwungenen 
Zustand unmittelbar vor Umschaltung der Stromungsrich- 
tung gezeigt. Das Ergebnis, dafi die Maximaltemperatur 

P 

I 

Abb. 3. Schema der Stromungsfiihrung bei rotierendern Kataly- 
satorbett; a) Axialstromreaktor, b) Radialstromreaktor. Einfach 
schraffiert sind die jeweiligen Spulsegmente. 
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Abb. 4. , Festbettreaktor mit integriertem Gegenstrom-Warme- 
austausch; a) Rohrbundelreaktor, b) Schema der Stromungsfiih- 
rung, c) Stationare Temperatur- und Konzentrationsprofile. 
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Abb. 5.  Abhangigkeit der Temperatur- und Konzentrationspro- 
file von der Periodendauer. Simulationsrechnungen fur Propen mit 
ATad = 25 "C an edelmetallbeschichtetem Monolithkatalysator, 
G, = 1,3 kg/(m2s); 1) t = 0 s, 2) t = 30 s ,  3) t = 60 s, 4) t = YO s, 
5) t = 120s. 

praktisch unabhangig ist von der Periodendauer, ist typisch 
fur solche einfachen, irreversiblen Reaktionen, bei denen 
die Zulauftemperatur weit unter der Zundtemperatur liegt. 
Die sich einstellende Maximaltemperatur ist diejenige 
einer stationar wandernden Brennzone in einem hinrei- 
chend langen Festbett [l, 41. 

2.1.1 Naherungsmodell 

Seit der ersten detaillierten Untersuchung durch Wicke und 
Vortmeyer [5] war das Phanomen der wandernden Brenn- 
zone Inhalt zahlreicher Veroffentlichungen. Neben Arbei- 
ten von Gilles und Mitarbeitern [GS] sind in jungster Zeit 
insbesondere die Ergebnisse der Arbeitsgruppen von 
Matros [1, 41 und Luss [9-111 zu nennen. In beiden 
Gruppen wurden Korrelationen entwickelt, um Tempera- 
turhub und Wanderungsgeschwindigkeit in Abhangigkeit 
der System- und Betriebsparameter zu bestimmen. 1st der 
Temperaturhub AT bekannt, so lafit sich die Wanderungs- 
geschwindigkeit w aus der zuerst von Wicke und Vortmeyer 
1-51 angegebenen Gesamtenergiebilanz um eine wandernde 

Brennzone bestimmen. Mit den hier benutzten Bezeich- 
nungen lautet sie [12]: 

Daraus folgt fur w :  

w =  (3) 

Fur Reaktionen bei Normaldruck und kleiner adiabater 
Temperaturerhohung (im Vergleich zum Gesamthub AT) 
liegt die Wanderungsgeschwindigkeit bei der einer Tempe- 
raturfront ohne Reaktion 

Fur die Abschatzung des Temperaturhubs A T  lafit sich 
besonders einfach eine Analogie zwischen dem autother- 
men Reaktor mit periodisch wechselnder Stromungsrich- 
tung und dem autothermen Reaktor mit indirektem 
Gegenstromwarmetausch heranziehen [ 141. Dazu sei der 
bereits in Abb. 5 gezeigte (theoretische) Grenzfall beliebig 
schneller Umschaltung fur einen Reaktor nach Abb. 6a 
betrachtet. Zur genaueren Analyse wird dabei zwischen 

't 

bzw. Wand 

' - T z  
Abb. 6. Zur Aquivalenz der Betriebsweise mit periodisch wech- 
selnder Strornungsrichtung und integriertem Gegenstrom-Warrne- 
austausch; a) Matros-Reaktor: b) Ternperaturprofile im Matros- 
Reaktor bei schneller Umschaltung, c) Gegenstromreaktor; 
d) schernatischer Umsatz- und Temperaturverlauf. 
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Gas- und Katalysatortemperatur unterschieden. Bei sehr 
schneller Umschaltung bleibt die Katalysatortemperatur 
wegen der ca. 700fach groljeren Warmekapazitat der 
Schuttung im Vergleich zum Gas praktisch konstant, wah- 
rend sich die Gastemperatur im Vergleich zur Schuttungs- 
temperatur quasistationar einstellt und damit - je nach 
Stromungsrichtung - etwas unterhalb oder oberhalb der 
Schuttungstemperatur verlauft. Zur Verdeutlichung sind 
die prinzipiellenTemperaturverlaufe in Abb. 6b ubermal3ig 
gespreizt dargestellt. Diese Verhaltnisse sind offensichtlich 
vollig aquivalent zum (stationaren) Verhalten eines Gegen- 
stromwarmetauscherreaktors, bei dem die warmeaustau- 
schende Trennwand mit Katalysator beschichtet ist 
(Abb. 6c). 
Da das stationare Verhalten des Gegenstromreaktors vie1 
einfacher zu  berechnen ist, als der eingeschwungene 
Zustand des Matros-Reaktors, bietet sich das Aquivalenz- 
modell fur schnelle Parameterstudien an. Daruber hinaus 
erlaubt es eine einfache Abschatzung und Interpretation 
des zunachst etwas ungewohnlichen Betriebsverhaltens der 
betrachteten autothermen Reaktoren. Dazu sei das dem 
Temperaturverlauf entsprechende Konzentrationsprofil in 
Abb. 6d betrachtet. Man erkennt das fur die Abluftoxida- 
tion typische Anspringen der Reaktion bei einer ,,Zund- 
temperatur" und den schnellen vollstandigen Umsatz auf 
einem sehr kurzen Teilstuck. Daher kann in erster Nahe- 
rung angenommen werden, dalj sich der Temperaturhub 
ATaus Zundtemperatur TI und adiabater Temperaturerho- 
hung ATld ergibt: 

A T = T l + A T , d - T '  . (5  1 
Eine detaillierte Analyse zeigt [14], dalj man fur genauere 
Abschatzungen auch den Warmeaustausch im Bereich der 
Reaktionszone mitberucksichtigen mulj. Fur die folgende 
Diskussion sol1 deshalb die Zundtemperatur etwas pragma- 
tisch als diejenige Temperatur bezeichnet werden, die um 
ATnd unter der Maximaltemperatur liegt. 
Die Steigung der Temperaturverlaufe unterhalb der Zund- 
temperatur lafit sich aus den Bedingungen des Gegenstrom- 
warmeaustauschs mit axialer Warmeleitung ableiten zu 
[14]: 

Damit ist eine einfache graphische Interpretation des 
Einflusses der Betriebsparameter auf das Reaktorverhal- 
ten moglich. Das sei zunachst an Abb. 7 diskutiert und 
anschliefiend anhand von Versuchsergebnissen und Simula- 
tionsrechnungen erlautert. 
Abb. 7a zeigt die Veranderung der Temperatur- und Kon- 
zentrationsprofile bei hinreichend schneller Umschaltung 
bzw. im Gegenstrombetrieb fur Schadstoffe mit unter- 
schiedlicher Zundtemperatur. Die Schadstoffkonzentra- 
tion seien jeweils so gewahlt, daS die gleiche adiabate 
Temperaturerhohung auftritt. Man erkennt, wie der Pla- 
teaubereich rnit steigender Zundtemperatur immer schma- 
ler wird. Liegt die Zundtemperatur uber dem Schnittpunkt 
T, der beiden Flankengeraden, so ist offensichtlich kein 
Betrieb im gczundeten Zustand moglich. Je schmaler also 
der Plateaubereich der Maximaltemperatur, desto naher 
befindet sich dcr Betriebspunkt an der Stabilitatsgrenze; je 
breiter die Maximaltemperaturschulter, desto stabiler ist 
der Betrieb. 
In diesem Zusammenhang laljt sich auch der Einflulj einer 
Katalysatordesaktivierung verdeutlichen. Desaktivierung 
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Abb. 7. Zum prinzipiellen EinfluB der Betriebsparameter auf 
das Reaktorverhalten; a) und b) EinfluB von Zundtemperatur TI 
und adiahater Temperaturerhohung ATdc, auf die Profile bei 
schneller Umschaltung bzw. Gegenstromaustausch: c) zur 
Abschatzung der maximalen Periodendauer (GI. (7)). 

bedeutet Anstieg der Zundtemperatur. Hier zeigt der 
autotherme Betrieb zum einen eine erfreulicheTendenz zur 
Selbststabilisierung: die Maximaltemperatur pal3t sich 
quasi automatisch der steigenden Zundtemperatur an, so 
daB Vollumsatz uber einen groljen Aktivitatsbereich 
gewahrleistet ist. Bemerkenswert ist, daB bei zu niedriger 
Katalysatoraktivitat das Verloschen vom Zustand mit 
hochster Maximaltemperatur ziemlich abrupt erfolgt. Im 
Falle einer Temperaturschadigung des Katalysators fuhrt 
die Selbststabilisierung allerdings zu einem circulus vitio- 
sus: je hoher die Maximaltemperatur, desto groljer die 
Desaktivierung, desto hoher die Maximaltemperatur . . . 
Abb. 7b zeigt den Einflulj der Zulautkonzentration in Form 
der adiabaten Temperaturerhohung auf das Temperaturpro- 
fil im eingeschwungenen Zustand. Vergrofierung von A Tad 
verbreitert (gemal3 G1. (6)) das Temperaturprofil und 
erhoht die Maximaltemperatur. Wie man sieht, steigt die 
Maximaltemperatur, aber nur um den gleichen Betrag wie 
die adiabate Temperaturerhohung. 
Die bisherigen Abschatzungen bezogen sich auf den Grenz- 
fall sehr schneller Umschaltung der Stromungsrichtung. 
Mit Hilfe von G1. ( 3 )  fur die Wanderungsgeschwindigkeit 
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der Temperaturfront 1aSt sich aber auch der EinfluS der 
Periodendauer einfach abschatzen. Fur einen stabilen, 
geziindeten Betrieb ist es notwendig, daB wahrend der 
gesamten Periode die Maximaltemperatur und damit Voll- 
umsatz erreicht wird. Eine Halbperiode darf nur so lang 
sein, daS das Temperaturprofil nach dem Umschalten auf 
die in GI. (6) gegebene Steigung einschwingt, ohne daB die 
Zundtemperatur unterschritten wird. Somit ergibt sich als 
eine konservative Abschatzung der maximalen Halbperio- 
dendauer rmax: 

All,,  dz 
rmax = - mit Almax = L - 2 (TI  - 70) - (7) 

W d T  

Mit der Katalysatorbettlange L sowie w, ATund dTldz aus 
den Gln. (3), ( 5 )  und (6). 
Mit den angegebenen Gin. 1aDt sich das prinzipielle 
Verhalten von autothermer Verbrennungsreaktoren rnit 
periodisch wechselnder Stromungsrichtung oder integrier- 
tern Gegenstromwarmeaustausch abschatzen. Das sol1 im 
folgenden durch Vergleich mit experimentellen Ergebnis- 
sen und einigen Simulationsrechnungen bestatigt werden. 
Systematische Simulationsrechnungen zum Parameterein- 
flul3 sind zusammen rnit Angaben zu den benutzten 
Modellen in [13, 151 zu finden. 

2.1.2 Experimentelle Ergebnisse 

Die verwendete Versuchsanlage ist schematisch in Abb. 8 
dargestellt. Anstelle eines Festbetts wurden Keramik- 
Autoabgaskatalysatoren von 5 cm AuOendurchmesser der 
Fa. Degussa eingesetzt. Die gesamte Bettlange betragt 
84 cm. Eine Begleitheizung kompensiert die bei diesen 
Abmessungen unvermeidlichen Warmeverluste. 
Abb. 9 zeigt den EinfluS der Ziindtemperatur. Bei Zulauf- 
konzentrationen, die gleicher adiabater Temperaturerho- 

0.00 0.42 

Abb. 9. EinfluB der Ziindtemperatur TI auf den Temperaturver- 
lauf in eingeschwungenem Zustand bei gleichem Durchsatz und 
gleicher adiabater Temperaturerhohung am Beispiel Propen 
(TI = 190 "C) und Propan (7'1 = 450 "C). 

Abb. 8. Versuchsanlage. 

hung entsprechen, sind Versuchsergebnisse mit den Luft- 
begleitstoffen Propen und Propan bei gleichem Luftdurch- 
satz gegeniibergestellt. In Ubereinstimmung mit der gra- 
phischen Interpretation von Abb. 8a fuhrt die leichter 
oxidierbare Komponente Propen (Zundtemperatur um 
190 "C) zu einem niedrigeren, Propan (Ziindtemperatur 
um 450 "C) zu einem deutlich hoheren Temperaturprofil. 
Die Flankensteigung ist gemaB GI. (6) in beiden Fallen 
etwa gleich. Methan als thermisch stabilster Kohlenwasser- 
stoff (Ziindtemperatur an Edelmetallkatalysator urn 
600 "C) fiihrt zu noch hoherer Maximaltemperatur. 
Da die Randzonen des Katalysatorbetts nur als Speicher- 
material fur den Regenerativwarmeaustausch dienen, kon- 
nen sie auch aus Inertmaterial bestehen. Abb. 10 zeigt 
Simulationsrechnungen zum EinfluB unterschiedlich gro- 
Oer inerter Randzonen. Sofern es sich um Inertmaterial im 
strengen Sinne des Wortes handelt, kann die Reaktion erst 
zu Beginn des aktiven Katalysators starten, so darj die 
Ziindtemperatur zu scheinbar hoheren Werten verschoben 
wird. Dies geschieht, sobald die inerten Randzonen eine 
gewisse Lange uberschreiten. Die gezeigten Simulationser- 
gebnisse sind aber insofern akademisch, als bei der Ab- 
luftoxidation bereits bei Temperaturen oberhalb 500 "C 
eine spurbare homogene Verbrennung auftritt und somit in 
den inerten Randzonen eine spurbare Reaktion stattfin- 
det. 

1100 I I 

I 
I 
I 0 ,  

0.00 

Abb. 10. Temperatur- und Umsatzprofile rnit und ohne inerte 
Randzonen (Profile unmittelbar nach Stromungsumkehr); 1 inerte 
Randzonen in a;  2 ohne inerte Randzonen. 
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2.2 Thermische Oxidation 

An dieser Stelle scheint ein Exkurs uber thermische, d.h. 
katalysatorfreie Abluftoxidation angebracht. Es ist offen- 
sichtlich, da13 sich dafur die hier diskutierten autothermen 
Reaktorvarianten in gleicher Weise eignen, wenn anstelle 
des Katalysators Inertmaterial fur den Regenerativwarme- 
austausch eingesetzt wird. Als Zundtemperatur ist dann 
diejenige der homogenen Verbrennung anzusetzen. In der 
Tat haben sich bereits kommerzielle Anlagen nach diesem 
Verfahren in der Praxis bewahrt [16]. Im Gegensatz zur 
katalytischen Totaloxidation ist allerdings die thermische 
Oxidation reaktionskinetisch sehr komplex. Sie startet in 
der Regel als Radikalkettenmechanismus bei Temperatu- 
ren ah 300 "C (,,cool flames"), ist aber erst abTemperaturen 
uber 700 his 800 "C schnell genug fur einen weitgehenden 
Umsatz. Orientierende Versuche mit unbeschichteten 
Monolithtragern aus Cordierit in der Versuchsanlage nach 
Abb. 8 ergaben unter den gleichen Bedingungen wie bei 
katalytischer Oxidation keinen vollstandigen Umsatz, 
obwohl die Maximaltemperatur auf ca. 1000 "C anstieg. In 
den erwahnten kommerziellen Anlagen werden die inerten 
Schuttungen deshalb recht langsam durchstromt, so daJ3 
zum einen vollstandiger Umsatz infolge langer Verweilzeit, 
zum andercn lange Umschaltperioden (Grofienordnung 
1 h) erreicht werden. Wenn durch Beschrankung der Maxi- 
maltemperatur die NO,-Bildung sicher verhindert werden 
kann, ist die ,,homogene" Verbrennung in den diskutierten 
autothermen Reaktoren in vielen Anwendungsfallen eine 
erwagenswerte Alternative. 

2.3 Reaktionswarmenutzung durch Mittenabzug 

Zu Zeiten hoher Abluftbelastung erscheint es wiinschens- 
wert, die verstarkt freigesetzte Oxidationswarme auf mog- 
lichst hohem Niveau abzuziehen und technisch zu nutzen. 
Ideal ware es, wenn damit gleichzeitig eine Beschrankung 
der Maximaltemperatur zur Vermeidung von Katalysator- 
schadigung oder NO,-Bildung erreicht werden konnte. 
Dazu wurde von Matros u.a. die Integration eines Warme- 
austauschers in der Reaktormitte empfohlen. Im Gegen- 
satz dazu soil hier der bereits in 1151 vorgeschlagene 
Mittenabzug von heiBem Reaktionsgas betrachtet werden. 
E r  ist apparativ vie1 einfacher als die erstgenannte Losung 
und fuhrt zu einem stabileren Betriebsverhalten. Da die 
Umsetzung schon vor Reaktormitte beendet ist, handelt es 
sich bei dem Seitenabzug urn gereinigte Abluft auf dem 
hochsten Temperaturniveau. Wie eine Gesamtenergiebi- 
lanz zeigt. betragt der maximal abziehbare Teilstrom 
m M  : 

Wird die freigesetzte Reaktionswarme auf diese Weise 
uber den Mittenabzug entfernt, so kann keine Warme mehr 
uber den normalen Ablauf ausgetragen werden. Zu- und 
Ablauf erfolgen bei Umgebungstemperatur und die gesam- 
te freigesetzte Reaktionswarme kann bei der hochsten im 
Reaktor erreichten Temperatur genutzt werden. Abb. 11 
zeigt entsprechende experimentelle Ergebnisse aus der 
Versuchsanlage der Abb. 8. Die mit dem Mittenabzug 
verbundene Absenkung der Maximaltemperatur ist aller- 
dings zum grofiten Teil auf die unvollstandige Adiabasie der 
Versuchsanlage zuruckzufuhren. Durch Kombination 
mehrerer Eingriffsmoglichkeiten sollte aber auch bei voll- 
standig adiabatem Betrieb eine Beeinflussung der Maxi- 

0 Zeit [ s ]  200 

Abb. 11.  Versuchsergebnisse zur Propanoxidation ohne (1) und 
mit25% Mittenabzug (2) (ATdd = 100 "C); a)Tcmperaturprofileim 
Reaktor; b) zeitlicher Verlauf der Austrittstcmpcraturen. 

maltemperatur uber den Mittenabzug moglich sein. A n  
entsprechenden Konzepten wird zur Zeit gearbeitet. 

3 Formgebung des Katalysators 

1st die Integration des Warmeaustauschs in den Reaktor 
fur eine effiziente Warmenutzung von entscheidender 
Bedeutung, so bestimmt die aul3ere Geometrie des Kata- 
lysators das benotigte Bettvolumen bzw. den Gesamtum- 
satz und uber den Stromungsdruckverlust die erforderliche 
Geblaseleistung. 
Wie bereits eingangs erwahnt, ist bei den mit integriertem 
Warmerucktausch erreichten Reaktortemperaturen die 
Reaktionsgeschwindigkeit im wesentlichcn vom auReren 
Stofftransport kontrolliert. Daher kommt der verfugbaren 
auBeren Katalysatoroberflache a, und dem erzielbaren 
Stoffubergangskoeffizienten k G  entscheidende Bedeutung 
zu. Der Druck ist besonders bei der Reinigung grol3er 
Abluftvolumina ein entscheidender Kostenfaktor. Druck- 
abfall und auJ3erer Stoffubergang sind in der Regel eng 
korrelliert. Trotzdem ist bei Kenntnis der EinfluRfaktoren 
eine Optimierung auf die jeweilige Aufgabenstellung mog- 
lich. Am eingangs zitierten Beispiel werden im folgenden 
traditionelle Katalysatorschuttungen in Kugelform geord- 
neten Packungen in Monolithform gegeniibergestellt. 

3.1 Monolithkatalysatoren 

Seit ihrem Siegeszug bei der Autoabgasreinigung werden 
Katalysatorstrukturen in Monolithform auch in anderen 
Bereichen der Reaktionstechnik vermehrt in Erwagung 
gezogen. Die drei dabei zur Auswahl stehenden Hauptfor- 
men sind: 
- Monolithe mit geraden, parallelen Kanalen unterschied- 

- Stapel aus parallelen, meist etwas gepragten Platten, 
- schrag gewellte Platten mit jeweils gekreuzten Kanalen 

in Art des Sulzer SMV-Mischers (Sulzer KATAPAK). 
Man kann die Wirksamkeit einer Katalysatorpackung sehr 
schon mit einer Methode sichtbar machen, die von Kottkc 
u.a. entwickelt wurde [17]. Sie beruht auf dcr Reaktion von 

lichen Querschnitts, 

Chem.-1ng.-Tech. 63 (1991) Nr. 8, S. 781-791 787 



NH3 aus einem Luftstrom mit einer Manganchlorid enthal- 
tenden feuchten Oberflache. Die Reaktion zu Braunstein 
ist bereits bei Umgebungsbedingungen so schnell, dalj sie 
praktisch nur vom Diffusionstransportwiderstand in der 
Grenzschicht abhangt. Damit liegen die gleichen Verhalt- 
nisse vor wie bei der katalytischen Oxidation bei vie1 
hoheren Temperaturen. Die gebildete Menge an Braun- 
stein, erkenntlich an der Intensitat der Braunfarbung, 
entspricht also direkt der lokalen Reaktionsgeschwindig- 
keit. 
Abb. 12 zeigt als Ergebnis einer solchen Sichtbarmachung 
die lokale Verteilung der Reaktionsgeschwindigkeit in 

Abb. 12. 
digkeiten in Wellplattenpaketen mit gekreuzten Kanalen [HI. 

Zur Sichtbarmachung der lokalen Reaktionsgeschwin- 

einem Paket aus gekreuzten Wellplatten [lS]. Alle Well- 
platten waren wahrend desversuchs rnit getranktem Filter- 
papier belegt. Die Abbildung zeigt oben eine Wellplatte 
und unten das davon abgewickelte Filterpapier. Die Far- 
bung 1al3t starke Reaktion am Eintritt (links) erkennen. 
Am Austritt ist NH3 offensichtlich vollstandig aus dem 
Gasstrom verschwunden. 
Die Verhaltnisse in einem unter gleichen Bedingungen 
untersuchten Modell-Monolith rnit quadratischen Kanalen 
von gleichem hydraulischen Durchmesser zeigt Abb. 13. 
Auch hier nimmt die Farbintensitat vom Zulauf her schnell 
ab. Wie die Sichtbarmachung in einem kurzen Wellplatten- 
paket am Ende des Monoliths zeigt, ist aber der Reaktand 
am Auslauf noch in hoher Konzentration vorhanden. Die 
Abnahme der Reaktionsgeschwindigkeit beruht also - im 
Gegensatz zum vorherigen Beispiel - nicht auf vollstandi- 

Abb. 13. 
keit in einem Monolith mit quadratischen Kanalen [18]. 

Sichtbarmachung der lokalen Reaktionsgeschwindig- 

gem Verbrauch, sondern nur auf einer Ausdunnung in der 
sich entwickelnden laminaren Grenzschicht. 
Abb. 13 laBt ein weiteres Charakteristikum von Monolith- 
katalysatoren mit eckigem Kanalquerschnitt erkennen: 
Am Zulauf sind nur die Stellen weil3 ausgespart, an denen 
die senkrechten Stege aufsitzen. Stromab verbreitern sich 
diese weiBen Streifen aber immer mehr. Ursache dafur ist 
das Zusammentreffen von zwei Reaktionsflachen in der 
Ecke, wodurch der eingangs vorhandene Stoff schnell 
abreagiert und wegen des langen Diffusionsweges vom 
Stromungskern nur vermindert nachgeliefert wird. Dieser 
Eckeneffekt tritt bei allen nichtkreisformigen Monolithka- 
nalen auf und fuhrt dam, dalj die wirksame Oberflache nur 
in etwa der eines einbeschriebenen Kreiskanals ent- 
spricht. 
Die qualitativen Ergebnisse zeigen also bei gleichen geo- 
metrischen Abmessungen einen wesentlich besseren Stoff- 
ubergang des Wellpakets imvergleich zum Kanalmonolith. 
Das wird auch durch eine quantitative Auswertung besta- 
tigt. Betrachtet man allerdings den Stromungsdruckver- 
lust, so gilt die bekannte Tatsache, dalj man sich eine 
Verbesserung bei Stoff- bzw. Warmeubertragung in der 
Regel nur durch eine uberproportionale Zunahme des 
Druckverlusts erkaufen kann. Von allen bekannten Struk- 
turen hat bei gleichem hydraulischem Radius das gerade 
glatte Rohr rnit Kreisquerschnitt das gunstigste Verhaltnis 
von Stoff- bzw. Warmeubergang zu Druckverlust. Fur das 
eingangs gegebene Beispiel sollen die Einflusse im folgen- 
den zahlenmal3ig abgeschatzt werden. 

3.2 Abschatzung von Katalysatorvolumen und 
Druckverlust 

Unter der Naherungsannahme, dalj der auaere Stofftrans- 
port fur die Oxidationsreaktion geschwindigkeitsbestim- 
mend ist, lautet die Materialbilanz fur die Konzentration CG 
der zu oxidierenden Komponente langs des Stromungswe- 
ges z :  

dcG - 
&V-- - 

dz 
kG a, (CG - cs) mit cs = 0 . (9) 

Wird 99% Umsatz (d.h. Endkonzentration = 1% der 
Zulaufkonzentration) gefordert, so folgt durch Integration 
fur die Lange der Reaktionszone ZL 

= 4,6 - EV . ln(0,Ol) EW 

zL = - kG a, kG Qv 

Fur das benotigte Reaktorvolumen VR gilt rnit der Flache 
A: 

d.h., VR ist direkt proportional dem Gasvolumenstrom V 
und umgekehrt proportional dem spezifischen Stoffuber- 
gang ( ~ G u , ) .  Fur kG und a, finden sich Korrelationen fur 
ubliche Schuttguter z. B. im VDI-Warmeatlas [19]. Beson- 
ders einfach ist ihre Abschatzung im Fall von geraden, 
laminar durchstromten Kanalen. Nach dem in Abb. 13 
sichtbar gemachten Einlaufbereich von etwa 10 Kanal- 
durchmessern klingt die dimensionslose Stoffubergangs- 
zahl Sh (Sherwood-Zahl) auf einen konstanten Wert ab. So 
gilt fur quadratische Kanale der Kantenlange d h  (hydrauli- 
scher Durchmesser) 
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mit dem Diffusionskoeffizient D der Schadstoffkomponen- 
te in Luft (Toluol in Luft bei 600 K: D = 0,28 . m2/s). 
Fur die spezifische Oberflache gilt 

u(,,, = 0.5 m / s  

4 
a, = __ 

dh & 

Unter Vernachlassigung des Einlaufbereichs folgt somit fur 
Monolith-Katalysatoren und quadratischen Kanalquer- 
schnitt 

12 D 
d; E 

kG U, ___ 

und 

V d t  E 

D 
VR 0,38 ___ 

Fur den Druckverlust gilt in diesem Fall die Hagen- 
Poiseuille-Gleichung 1201: 

Daraus folgt mit den Gln. (10) und (14) 

12,25 4 
Ap = v; &2 

D 

Fur Katalysatorschuttungen ergeben sich ahnliche Ten- 
denzaussagen, wenngleich die Sh-Zahl (GI. (12)) hier in 
etwas komplexerer Weise von Geometrie, Stoffwerten und 
Stromungsgeschwindigkeit abhangt. Auljerdem steigt der 
Druckverlust im Gegensatz zu G1. (16) uberproportional 
mit der Geschwindigkeit v an. 
Die allgemeine Schluljfolgerungen bleiben aber unveran- 
dert..So folgt aus GI. (15), dalj bei gegebenem Luftdurch- 
satz V das benotigte Katalysatorvolumen quadratisch vom 
hydraulischen Durchmesser abhangt; hingegen hat die 
geometrische Anordnung (kleiner Stromungsquerschnitt A 
und grolje Bettlange zL oder groljer Stromungsquerschnitt 
und kurzes Bett) keinen Einflulj auf V,. Demgegenuber 
geht der Stromungsquerschnitt uber die Stromungsge- 
schwindigkeit v quadratisch in den Druckverlust ein, 
wohingegen der hydraulische Durchmesser keine Rolle 
spielt. 
Minimales Katalysatorvolumen bei minimalem Druckver- 
lust wird also durch ein sehr flaches Bett mit groljem 
Stromungsquerschnitt A und kleinem hydraulischen 
Durchmesser erreicht. 
Die bisherigen Uberlegungen bezogen sich nur auf den 
Katalysator in der Reaktionszone. Fur die Zonen des 
Regenerativwarmeaustauschs gelten gemalj der Aquiva- 
lenz von Warme- und Stofftransport ganz analoge Bezie- 
hungen. Die erforderliche Lange der Warmeaustauschzone 
hangt gemaili Abb. 6d von der Zundtemperatur TI und der 
Steigung der Temperaturprofilflanke, G1. (6), ab. 
Fur eine Abschatzung der GroBenordnung sei im folgenden 
angenommen, dalj die Warmeaustauschzone 4 ma1 solang 
ist wie die Reaktionszone ZL gemal3 G1. (10). Da in einem 
Matros-Reaktor beide Zonen doppelt vorliegen, folgt ein 

Multiplikator 10. Diese Verhaltnisse sind einem Vergleich 
zwischen Kugelschuttung und Monolit hkatalysator rnit 
quadratischen Kanalen am eingangs gegebenen Beispiel 
zugrunde gelegt. In Abb. 14 ist der Gesanitdruckverlust in 

1200 

n 
0 a aoo Y 

c 
ul Vlecr = I .0 l l l f . 3  

- 3 3 

I L 

P 

Abhangigkeit der Reaktorlange aufgetragen. Kurvenpara- 
meter ist der hydraulische Durchmesser in mm bei gegebe- 
ner Gasleerrohrgeschwindigkeit qeer (bzw. Eintrittsquer- 
schnitt A ) .  Man erkennt, wie die benotigte Schuttungslange 
(bzw. das Katalysatorvolumen) uberproportional rnit d h  
ansteigt, hingegen wird der Gesamtdruckverlust nur unwe- 
sentlich von d h  beeinfluat. Wahlt man eine groBere Gas- 
leerrohrgeschwindigkeit, so kann man den Stromungsquer- 
schnitt entsprechend verkleinern und die Bettlange vergro- 
Bern. Der Druckverlust nimmt allerdings quadratisch rnit 
der Geschwindigkeit zu. Andere Katalysatorformen wie 
Raschig-Ringe oder Wellenplattenpakete liegen zwischen 
den gezeichneten Grenzkurven. 

3.3 Durchstromung von Monolithen 

Die Aussage, dalj minimales Bauvolumen bei minimalem 
Druckverlust durch flache Betten mit groBen Stromungs- 
querschnitt und kleinem hydraulischen Durchmesser zu 
erreichen ist, stoljt bei der praktischen Umsetzung auf 
Schwierigkeiten. Hauptursachen dafiir sind zum einen die 
Verstopfungsneigung zu enger Kanale durch mitgefuhrte 
Schwebestoffe. Die heute bei Automobilkatalysatoren 
ublichen Werte von dh = 1 mm diirften daher (und aus 
Herstellungsgrunden) bereits nahe der moglichen Unter- 
grenze liegen. Die zweite Schwierigkeit liegt bei der 
gleichmal3igen Verteilung der Abluft vom Zulaufrohr auf 
einen groljen Stromungsquerschnitt. 
Abb. 15 zeigt dazu gemessene Geschwindigkeitsprofile 
unmittelbar vor Eintritt in den Monolith an einem fertig 
konfektionierten Automobilkatalysator. Wie die Abbil- 
dung zeigt, erfolgt die Zustromung aus konstruktiven 
Grunden auljermittig, wobei sich die Querschnittsflache 
auf einem kurzen Stuck um den Faktor 4,s erweitert. Man 
erkennt, wie das ankommende Abgas als Freistrahl auf die 
Katalysatoroberflache auftrifft und ca. ein Drittel der 
Gesamtflache mit entsprechend hoherer Geschwindigkeit 
durchstromt. Da der schnell durchstromte Bereich den 
Gesamtumsatz bestimmt, laljt sich abschatzen, dalj der 
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Abb. 15. Gemessene Geschwindigkeitsprofile vor einem fertig 
konfektionierten Autoabgaskatalysator der skizzierten Geo- 
metrie. 

Katalysatorquerschnitt um fast 50% reduziert werden 
konnte, wenn die Durchstromung gleichmaBig erfolgt. 
Hier besitzen gekreuzte Wellplatten als Katalysatortrager 
ein vie1 gunstigeres Verhalten. Bei richtig gewahlten Para- 
metern sorgen sie auch bei ungleichmaBiger Anstromung 
fur eine schnelle Quervermischung. Das zeigt beispielhaft 
Abb. 16, wo rnit der vorstehend genannten Sichtbarma- 
chungstechnik ein Tracerpuls lokal zugegeben wurde. Man 
erkennt, wie er schnell uber die ganze Paketbreite verteilt 
wird [HI. 

Abb. 16. Mischverhalten in Weltplattenpaketen geeigneter 
Struktur bei punktformiger Tracer-Zugabe [18]. 

4 Schlufibetrachtungen 

Wegen der meist niedrigen Schadstoffkonzentration erfor- 
dert die klassische Reaktionsfuhrung der oxidativen Ab- 
luftreinigung entweder einen Zusatzbrennstoff oder sehr 
groBe Flachen fur den indirekten Warmeriicktausch. Dem- 
gegenuber erlaubt eine neuartige Reaktionsfuhrung rnit 
direktem - regenerativem - Warmeaustausch eine weitge- 
hende Warmeruckkopplung bei kompaktem Bauvolumen. 
Zwei unterschiedliche Varianten mit festen Betten und 
periodischem Wechsel der Stromungsrichtung (,,Matros- 
Fahrweise") oder mit rotierendem Festbett wurden disku- 
tiert. In beiden Fallen ermoglicht ein Mittenabzug die 
nahezu vollstandige Auskopplung der Verbrennungswar- 
me auf dem hochsten im Reaktor vorliegenden Tempera- 
turniveau. 
Durch die direkte Warmeruckkopplung unterscheidet sich 
das Reaktorverhalten deutlich von dem herkommlicher 
Festbettreaktoren. Eine Analogiebetrachtung zumverhal- 
ten eines Festbettreaktors mit integriertem Gegenstrom- 
warmetausch erlaubt aber die Ableitung einfacher Bezie- 
hungen, rnit denen das Reaktorverhalten abgeschatzt 
werden kann. 
Da die Katalysatorschuttung zugleich als Regenerativwar- 
meaustauscher dient, ist der Einsatz der Katalysatormenge 
groBer als beim konventionellen Verfahren. Dieser Nach- 
teil kann durch kurze Umschaltzyklen und dieverwendung 
inerter Randzonen gemindert werden. Sind die inerten 
Randzonen zu lang, ergeben sich allerdings unnotig hohe 
Reaktortemperaturen, 
Prinzipiell ist das Verfahren auch fur die thermische 
Oxidation geeignet, wenn einerseits die Venveilzeit im 
heiBen Bereich fur eine vollstandige Oxidation ausreicht, 
andererseits die Maximaltemperatur so beschrankt werden 
kann, daB keine NO,-Bildung auftritt. 
Bei der Bestuckung des Reaktors besteht die Wahl zwi- 
schen herkommlichen Schuttungen und geordneten Struk- 
turen. Fur Monolithkatalysatoren rnit geraden parallelen 
Kanalen wurden rnit der Annahme von stoffubergangskon- 
trollierter Reaktion die maagebenden Beziehungen zwi- 
schen Katalysatorvolumen, Bettlange, Druckverlust und 
Kanaldurchmesser angegeben. Ein Vergleich zeigt die 
Vorteile von Monolithkatalysatoren gegenuber Kugel- 
schuttungen. Allerdings mu13 bei Monolithkatalysatoren 
fur eine sorgfaltige Stromungsgleichverteilung gesorgt wer- 
den. 

Eingegangen am 27. Dezember 1990 [B 56111 
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Rompp Chemie Lexikon, Bd. 3 H-L. Herausgeg.vonJ. Falbe und 
M .  Regitz. Georg Thieme Verlag, Stuttgart - New York 1990, 9., 
erweit. u. neubearb. Aufl.. XII, 902 S., Ln., DM 248,-. 

Wenn ein Werk wie das Rompp Chemie Lexikon uber 40 Jahre 
Bestand hat, wenn es in dieser &it mehrere Auflagen erlebte, dann 
handelt es sich um ein erfolgreiches Werk. Der vorliegende 3. Band 
der 9. Auflage enthalt - die Laune des Alphabets will es so - 
ausfuhrliche Artikel uber Halbleiter (6 112 Spalten), Hormone (9 
Spalten), das Immunsystem (3 112 Spalten), IR-Spektroskopie (6 
112 Spalten), Katalyse (11 112 Spalten), Kernreaktoren (13 Spal- 
ten) und Laser ( 5  Spalten). 
Auch dieser Band vermittelt also, wie die beiden vorhergehenden, 
sehr vie1 Wissen aus unterschiedlichen Gebieten. Umso bedauer- 
licher sind sachliche Fehler, z.B. im Beitrag uber die neuen 
oxidischen Hochtemperatur-Supraleiter: 
Es trifft nicht zu. daB Lanthanoxocuprat, La2Cu04, eine supralei- 
tende Verbindung ist, wie auf S. 1820 behauptet wird (rechte 
Spalte, 12. Zeile von unten). Dazu wird es erst durch die 
Substitution von etwas La3+ durch Sr2+ oder Ba2+: Mischkristalle 
der Zusammensetzung La&3rxCu04 (x j= 0,2) werden bei T = 
35 "K supraleitend (vergl. C. Politis et al., Z. Phys. B 66, 141 
(1987) und J.  D. Jorgensen et al., Phys. Rev. Lett. 58, 1024 
(1987). 

Bei dem als Beispiel fur einen Hochtemperatur-Supraleiter rnit 
einer besonders hohen Sprungtemperatur vorgestellten OXOCUprdt 
YBa2Cu307 (vergl. S. 1820, rechte Spalte, 1. Zeile von unten) 
handelt es sich in Wirklichkeit urn die nichtstochiometrische 
VerbindungYBa+&O,., mit x = 0,3 und T = 90 "K (vergl. M .  K.  
Wu et al., Phys. Rev. Lett. 58, 908 (1987). Die Supraleitfahigkeit 
dieser Verbindung hangt stark von den Praparationsbedingungen 
ab ( E .  Kernnitz et al., Mat. Res. Bull. 25, 1019 (1990)). 
Der Artikel uber Hochtemperatur-Supraleiter wird in der vorlie- 
genden Form seinem Thema nicht gerecht und bedarf einer 
griindlichen Revision unter Berucksichtigung des Mechanismus 
der Supraleitung und der Kristallstrukturen. 
Zum Stichwort ,,Kumulene" ist zu bemerken, daB die Formel fur 
Kohlensuboxid O=C=C=C=O lautet und nicht O=C=C=O,wie 
auf S. 2395 irrtumlich angegeben wird (linke Spalte. 7. Formel von 
oben) . 
In der Biographie Jean-Marie Lehns wurde der Chemienobelpreis 
vergessen, den er 1987 gemeinsam mit Charles .I. Peclersen und 
Donald J. Cram fur die ,,Entwicklung und Verwendung von 
Molekulen mit strukturspezifischer Wechselwirkung von hoher 
Selektivitat" erhielt (vergl. S. 2479, linke Spalte). 
Die genannten Unzulanglichkeiten sind in einem Nachschlagewerk 
dieses Anspruchs schon mehr als befremdlich und schmalern 
seinen Gebrauchswert empfindlich. 
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