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Die Berechnungsgrundlagen fiir die Teilumsatze, den mittleren Polymerisationsgrad und die 
mi t tbre Zusammensetzung von Copolymerisaten, die in Riihrreaktorkaskaden mit beliebiger 
Seiteneinspeisung und beliebig unterschiedlichen KesselgroBen erzeugt werden, sind dargestellt 
und entsprechende Berechnungsbeispiele fiir den EinfluB der Kesselzahl, der KesselgroBenver-
haltnisse und der Zulaufkonzentrationen auf den Reaktionsablauf angegeben. Die Erzeugung 
von Copolymeren mit vorgegebenem Polymerisationsgrad und vorgegebener mittlerer Zusammen-
setzung wird als Optimalproblem behandelt. 

Bei einer Copolymerisation reagieren zwei oder mehrere Monomere (A, B, ...) in 
einem stochastischen ProzeB zu langen Molekulketten. Das Reaktionsschema einer 
binaren Copolymerisation1 ist in Tabelle I dargestellt. In den beiden Startreaktionen 
werden zwei verschiedenartig aktive Produkte mit der Kettenlange 1 (eine Mono-
mereinheit) gebildet, die in vier verschiedenen Wachstumsreaktionen schrittweise 
Monomeres anlagern konnen. In den vier Losungsmittelubertragungsreaktionen bzw. 
in den drei Abbruchsreaktionen werden tote Polymere Mi gebildet. Die anwendungs-
technischen Eigenschaften des im Reaktor gebildeten Copolymeren sind durch drei 
Verteilungsfunktionen (Molmassen-, Sequenz- und Monomerartenverteilung) fest-
gelegt, iiber deren Modellierung in 2 , 3 berichtet wird. Es ist gegenwartig bei den meis-
ten technisch wichtigen Copolymeren sehr schwierig, diese Verteilungsfunktionen 
geniigend schnell und genau experimentell zu bestimmen. Bei der Festlegung optimaler 
Betriebsbedingungen ist man daher zur Zeit oft gezwungen, den EinfluB der ProzeB-
parameter auf die Produktstruktur durch Mittelwerte zu erfassen2. 

Im diskontinuierlichen Riihrreaktor und im Stromungsrohr werden im allgemeinen 
wegen der zeitlichen bzw. ortlichen Konzentrations- und Temperaturgradienten 
die Geschwindigkeiten des Yerbrauchs der Monomerarten laufend verandert, wo-
durch sehr heterogen zusammengesetzte Produkte entstehen, die haufig schlechtere 

* I. Mitteilung in der Reihe: Mathematische Modellierung von radikalischen Copolymeri-
sationen in Riihrkesselkaskaden. 
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Teilumsatze der Monomeren 3725 

Eigenschaften aufweisen. Deshalb eignen sich fur die technische Durchfiihrung solcher 
Reaktionen Ruhrkesselkaskaden mit Zwischeneinspeisung, fiir die im folgenden 
Berechnungs- und Optimierungsgrundlagen entwickelt werden. 

Reaktormodell 

Der r-te Tank einer solchen Kaskade ist in Abb. 1 schematisch dargestellt. Der 
Hauptstrom des (r — i)-ten Kessels und der Seitenstrom des r-ten Kessels addieren 

TABELLE I 

Reaktionsschema der Copolymerisat ion 

Reakt ion Formel 
Reaktionsgeschwin-

digkeit 

Initiatorzerfall 

Start 

Wachstum 

Losungsmittcliiber-
t ragung 

Kombina t ionsabbruch 

P i p j 

Qj 

I - > 2 R 

A ->P, 
B 
A 
B 
A 

l 

Q j +1 
p j + i 

Qj + B ->Q j + 1 

P j + S -> Mj + P 
S p j 

Q j 
Q j 

P i 

Qi 

s 
s 

Pj 
Qj 

M j 
M j 
M : 

Mi 
M 

l 
Q i 

Pi 
Q i 

i + j 

i + j 
Pj + Q j - > M i + j 

k{I 

k-JJ 
kjb I 

^ p a a ^ j 

k p b b B Q } 

^ s a a ^ j 
^ s a b ^ j 

W f i j 
P P 2 K l a a i j 

^ . b b G i G j 
i W i G j 

cr7Jr>°r,er°,sr°; 

ABB. 1 

Schema des r-ten Tanks der Kaskade 

±_ 

Cr-i 

CXD 
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3726 Thiele, Herbrich: 

sich zum Hauptstrom des r - t e n Kessels 

V T = V r _ l + V t ° . (1) 

Entsprechend gilt fiir die dem r-ten Kessel nach der Seiteneinspritzung zuflieBende 
Konzentration Cr 

Cr = z r C r - i + ( l - 2 r ) C r ° (2) 

mit dem Seitenstromfaktor zr und dem KesselgroBenfaktor g r 

z I = V I _ l I V t , gT = V T j V g e s . ( 3 ) 

Fur die mittlere Yerweilzeit des r-ten Kessels ergibt sich 

< r = K I K • ( 4 ) 

Die Berechnung der Teilumsatze der Monomeren A und B, der Molanteile der 
Monomeren im Copolymerisat und des mittleren Polymerisationsgrades, die im 
ersten Teil3 behandelt werden soil, beruht auf den Komponentenbilanzen. Bei 
schnelleren Reaktionen und nicht ausreichend groBen Kuhlmantel-Volumen-Ver-
haltnissen ist zusatzlich die Warmebilanz zu beriicksichtigen. Die StofFbilanzen 
fiir die einzelnen Komponenten lauten: 

Initiator: 

V r - l + ( 1 - 2 r ) / r ° ~ / r = t r k - J r . ( 5 ) 

oo 

Totalkonzentration der aktiven Polymeren P'T = £ P[: 

i = 1 

P T I = Z r ^ > T , r - l + *r (^ ir /ar^r + ^ p b a r S T r ^ r + 

+ Q j r S r K b a r - P T X K ^ + k s a h r S r + k t a a r P ^ r + / c t a b r 2 x r ) ) • (<*) 
oo 

Totalkonzentration der aktiven Polymeren Qj = X Qi-

i = i 

Q j r = Z r < 2 ^ r - 1 + ^ i r / b r ' r + W t A + 

+ k s a b r P T r ^ r — 6 T r ( ^ p b a r ^ r + ^sbar^r + ^ t b b r 2 T r + ^ t a b r ^ T r ) ) " 

Losungsmittel oder Regler 

Z r ^ r - l + ( l ~~ Z r ) — ^ r = ^ ( ^ s a a r ^ r ^ T r + ^'sabr^r^Tr + 

+ ^ s b a r ^ r Q T r + /csbbrSrCxr) • ( « ) 
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Monomere 

Z A - 1 + (1 - ZR) A? - A R = TR(KPAAIARPJT + KPBATATQJR) , ( 9 ) 

Z R B R + ( 1 - z r ) £ r ° - B R = T X K ^ B F R R + K ^ B T Q T T ) • (10) 

Dabei wurde vorausgesetzt, daB der Monomerverbrauch in den Start- und Uber-
tragungsreaktionen gegeniiber dem Monomerverbrauch beim Kettenwachstum ver-
nachlassigbar ist, was bei den groBen mittleren Polymerisationsgraden technischer 
Kunststoffe immer zutrifft. 

Durch Anwendung des Bodensteinprinzips4 

P ' T L - Z T P Y , T _ X = 0 , (11) 

QTT-Z*QT. r - l = 0 , (12) 

^ p b a r ^ r ^ T r = k p a b l B T P T r 

und den Yerzicht auf die Berechnung der Absolutwerte der Konzentrationen der 
aktiven Produkte ist es nun moglich, anstelle der Einzelkonstanten fur die Teil-
reaktionen die in der Copolymerisationskinetik iiblichen Konstantenkombinationen 
einzufiihren. 

Dadurch wird die zur Reaktorberechnung erforderliche Konstantenzahl reduziert. 
Anstelle der absoluten Konzentrationen berechnet man 

P j T = ^ p a b r P T r > QJR = ^ p b a r ^ T r • 0 ^ ) 

Aus den Bilanzen fur die aktiven Polymeren ergibt sich damit 

/ a r M r + ^AISRQTL + ARQTR = PJR(BR + 6ABRSR + 

+ ^ a r ^ T r + <PAArVbr2Tr) > 

FBRKIRIR + E.DBLSTPJT + BRP XR = QTL(AREBATSR + 

+ ^LARQLR + A A r V b r ^ T r ) 

und 

^ T r = { I K J J M R F R + 8 L A K ^ M ) ) + 2<PrrarrbAAr(£rMr)]}1/2 , 

/ r = ( / . , + / b r ) / 2 . 

C o l l e c t i o n C z e c h o s l o v . C h e m . C o m m u n . [Vol . 41] [1976] 



3728 Thiele, Herbrich: 

Aus den Stoffbilanzen fur den Initiator und die Monomeren folgt 

Ir = [zTIt_x + ( 1 - z r ) J r ° ] / ( l + trkir), (19) 

Ar = [ z A - i + ( i - zr) < | / { 1 + f r [ r a r P T r + (Br/Ar) PT r]} , (20) 

= [ z r B r - i + (1 - zt) 5r°]/{ 1 + f r [P T r + rbr(BrjAr) PXr]} . (21) 

SchlieBlich leitet sich aus der Stoffbilanz fur die toten Polymeren 

ZrMj,r-l - MXr = -tr(\kuydrP'jr + ifc.bbQxr + 

+ K ^ P j r ^ T r + fear + ^ s a b r ) S r P ^ r + ( / c a b b r + fcsbar) S r & r ) ( 2 2 ) 

die Berechnungsgleichung fur ihre Totalkonzentration ab 

z M r . r - 1 - M J r = (?r/2) Pxr[^arrar + S ^ l f a l A r ) 2 + 2 -

— ^(fiaar^r^r^Tr + Sab^r^Tr + fibbrbr^'r6Tr + eba^r2Tr) • (2^) 

Numerischer Rechenweg 

Fiir den Teilumsatz an A, den Molenbruch von A im Copolymerisat und den mittle-
ren Polymerisationsgrad am Austritt des r-ten Tanks gelten die Beziehungen 

X K < - A . I K 
VA, = ^ ; , (24) 

1° I 
k = 1 

A'Ar = 
i L K A i - A ^ n 

k = 1 k = 1 

l+Bi)-(At + Br)Y K 

(25) 

I K(A°k + Bi)-(Ar + Br)ZK 
P n r = ^ t • (26) 

VrMJr 

Dabei sind bei der Formel fur den mittleren Polymerisationsgrad die aktiven Poly-
meren vernachlassigt worden, was bei radikalischen Polymerisationen im allgemeinen 
zutrifft. Bei der numerischen Rechnung geht man zweckmaBig wie folgt vor 
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1. Berechnung von Jr nach (5); 2. Annahme eines Schatzwertes fiir Br/Ar; 3. Berech-
nung von PTr nach (27); 4. Berechnung von Ar und BT nach (9) und (10); 5. Iteration 
ab Schritt 2., bis Ubereinstimmung fiir BrjAc nach 2. und 4. besteht; 6. Berechnung 
von MTr nach (23); 7. Berechnung des Umsatzes, der mittleren Zusammensetzung 
und des mittleren Polymerisationsgrades nach (24), (25) und (26). 

Fiir die Berechnung des r-ten Kessels benotigt man ferner die Konzentrationen 
in den r — 1 vorangehenden Kesseln, d.h. die Rechnung beginnt beim ersten Kessel, 
in den nur Initiator, die Monomeren und Losungsmittel eingespritzt werden. 

Beispiele fiir den Einflufi einiger Parameter auf den Reaktionsablauf 

Im folgenden wird der EinfluB einiger Parameter auf den Umsatz, die mittlere Zusam-
mensetzung und den Polymerisationsgrad untersucht. Die Berechnung bezieht sich 
auf die Copolymerisation von Styrol (A) und Acrylnitril (B) in Toluol als Losungs-
mittel mit Azobisisobutyronitril als Initiator bei 50°C, die Werte sind5 '6 entnommen: 
frj = 2,88. H r 2 h _ 1 ; / = 0,6; ra = 0,41; rb = 0,04; 5a = 0,811 ( m o l h l _ 1 ) 1 / 2 ; 
<5b = 0,177 (mo lh l _ 1 ) 1 / 2 ; q> = 20; ei}(i = a, b; j = a, b) = 10~5. In der Copoly-
merisationskinetik werden im allgemeinen Abweichungen der experimentellen 
Ergebnisse von der hier postulierten Kinetik, die durch heterogene Phasengebiete 
oder Diffusionshemmung insbesondere in hochviskosen Medien bedingt sein konnen, 
durch eine Anpassung des Parameters cp an die Experimente angeglichen7. Abb. 2 
zeigt die Abhangigkeit des Umsatzes und des mittleren Polymerisationsgrades vom 
(^-Parameter. 

Man erkennt, daB mit zunehmender GroBe der Abbruchskonstanten ktab der Umsatz 
und der mittlere Polymerisationsgrad fallen. In Abb. 3 ist der Umsatz gegen die 
Initiatorkonzentration bei einem Riihrkessel aufgetragen. Die Verweilzeit ist dabei 
Parameter. Das Bild vermittelt die bekannte Tatsache quantitativ, daB mit zunehmen-
der Initiatorkonzentration sich die Anzahl der wachstumsfahigen Keime vergroBert 
und der Umsatz steigt. Der Abb. 4 ist zu entnehmen, daB sich der mittlere Polymeri-
sationsgrad mit zunehmender Verweilzeit bei den gewahlten Reaktionsbedingungen 

ABB. 2 

Abhangigkeit des Umsatzes und des mittleren 
Polymerisationsgrades vom Copolymerisa-
tionsparameter <p 

Styrol (A)-Acrylnitril (B)-AIBN (I) T = 
= 50cC, /ges = 18 h, R = 3, z 2 = z3 = 1, 
A° = 4,18 mol/1, = 7,19 mol/1, 1^ = 9. 
. 10" 3 mol/1. 

7000 

h 
5000 

3000 

0 20 40 
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3730 Thiele, H e r b r i c h : 

nur geringfugig andert. Abb. 5 zeigt die stufenweise Veranderung des Monomer-
verhaltnisses in den Kesseln einer Kaskade ohne Zwischeneinspeisung bei gleichen 
KesselgroBen. Der EinfluB des Volumens der einzelnen Kessel ist in Tabelle II 
wiedergegeben. Es ist zu sehen, daB die Kaskade mit drei gleich groBen Kesseln den 
maximalen Umsatz und den groBten mittleren Polymerisationsgrad liefert. Jede 
andere Kombination senkt sowohl den Umsatz als auch den Polymerisationsgrad. 
Die Anderungen sind aber so gering, daB sie innerhalb der experimentellen Fehler 
liegen. Es ist deshalb nicht moglich, durch Variation der KesselgroBe einen wesent-
lichen EinfluB auf den ProzeB auszuiiben. 

A B B . 3 

Abhangigkei t des Umsatzes von der Ini-
t ia torkonzentra t ion 

T = 50°C, R = 1, A<( = 4,18 mol/l , = 
= 7,19 mol/ l . 

N r 1 2 3 4 5 6 7 8 9 

t, h 36 32 28 24 20 16 12 8 4 

3 -

2~ 

0 20 h 40 

A B B . 4 

Abhangigkeit des mittleren Polymerisations-
grades von der Verweilzeit 

Styrol (A)-Acrylnitri l (B) -AIBN (I) T = 
= 50°C, / g e s = 18 h, R = 1, .40 = 4,18 
mol/ l , = 7,19 mol/ l . 
1 / o = 5 i o ~ 4 mol/l , 2 = 1 0 " 3 mol/ l , 
3 / o = 6 . 1 0 " 3 mol/ l , 4 7° = 2 . 1 0 " 3 mol/ l . 

0 4 8 h 12 

A B B . 5 

Verlauf der Monomerkonzent ra t ionsverhal t -
nisse in der Kaskade ohne Zwischenein-
speisung 

7g e s = 14 h, I°x = 2 . 10" 2 mol / l , A \ = 
= 2 mol/l , Bl = 2 mol / l . 
Von unten nach oben 1 kontinuierlicher 
Kessel, 3 er Kaskade , 7 er Kaskade . 
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Optimale Kaskade 

Nach dem heutigen Stand der Erkentnis ist es in vielen Fallen eine praktikable Losung, 
ein Produkt mit einem bestimmten mittleren Polymerisationsgrad und einer moglichst 
gleichmaBigen bestimmten mittleren Zusammensetzung zu fordern. Wir untersuchen 
das folgende Optimalproblem: Fur eine Kaskade soli die Seiteneinspritzung so aus-
gelegt werden, daB ein mittlerer Polymerisationsgrad von 5430 und ein Verhaltnis 
der umgesetzten Mole Styrol zu Acrylnitril von 1,08 eingehalten wird. 

Nach Gleichung (20) und (21) gilt 

(At - Ar)l(Br - Bt) = [L r (L r r„ + 1 )]/(L r + rb r) (27) 

Lt = PjrlQjr = AjBr. (28) 

(28) folgt aus der Giiltigkeit des Bodensteinprinzips fur den WachstumsprozeB 1,6. 
Um ein konstantes Verhaltnis der umgesetzten Mole A zu denen der Komponente B 
zu erreichen, ist es notwendig und hinreichend, das Verhaltnis A/B selbst konstant 
zu halten. Man muB also fordern, daB der mittlere Polymerisationsgrad des sich 
bildenden Produktes als auch das Verhaltnis der Monomerkonzentration in jedem 
Kessel konstant sind. Als Steuerparameter werden die Initiatorkonzentration und 
die Gemischzusammensetzung gewahlt. Im Prinzip handelt es sich um zwei vertrag-
liche Forderungen mit zwei Unbekannten. Man hat es aber mit transzendenten 
Gleichungen zu tun, deren Losung als Optimalproblem aufzufassen ist. Die Ziel-
funktionen haben die Gestalt 

Z. = (Pn>i - 5430)2 + [(A-jBi) - 1,08]2 = min! 

i= 1 , 2 , 3 . . . 

TABELLE I I 

Abhangigkeit des Umsatzes und des mittleren Polymerisationsgrades von der KesselgroBe 
gr = y j Fges , A\? - 4,18 mol 1" 1 , Br° = 7,19 m o l l - 1 , 7r° = 9 , 1 0 - 3 mol l - 1 , = 0, R = 3, 

T = 50°C, /g e s = 18 h, z; = 1, <p = 20. 

Si 1/6 1/6 1/6 1/3 1/3 1/3 1/2 1/2 1/2 
9i 1/6 1/3 1/2 1/6 1/3 1/2 1/6 1/3 1/2 
Ss 213, 1/3 1/3 1/2 1/3 1/6 1/3 1/6 0 
U3 31,61 32,16 32,15 32,15 32,44 32,15 32,14 32,14 31,51 

P3 5 733 5 797 5 796 5 796 5 831 5 796 5 795 5 795 5 718 
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3732 Thiele, Herbrich: 

Dabei wird durch die Wahl der Initiatorkonzentration besonders der mittlere Poly-
merisationsgrad beeinfluBt und durch das Verhaltnis A^B? = (/ = 1, 2, 3) der ge-
wiinschte Wert des umgesetzten Monomerkonzentrationsverhaltnisses eingehalten. 
Das Problem laBt sich damit auf die Optimierung jedes einzelnen Kessels zuriick-
fiihren, wobei die geforderten Bedingungen fur jeden Kessel eingehalten werden. 
Damit kann die Rechenzeit wesentlich verkiirzt werden. Das ursprtingliche Problem 
einer Optimierung mit sechs Variablen (7°, I°2, I°3, A^B^, A\\B\, A°3lB°) wurde in 
drei Optimalprobleme mit je zwei Veranderlichen zerlegt. Zur Optimierung diente 
das Gradienten-Taylor-Verfahren. Die Ergebnisse sind in Tabelle III dargestellt. 
Bei technischen Polymerisationskaskaden wird haufig nur der Initiator und das 
schneller reagierende Monomere der Seiteneispritzung zugefuhrt, um den Umsatz 
zu steigern. 

Die Ergebnisse in Tabelle III fiihren zu einer iiberraschenden SchluBfolgerung: Bei 
der optimalen Variante bleibt nach jedem Kessel das Verweilzeitspektrum des ersten 
Kessels erhalten. Da Umsatz, mittlere Zusammensetzung und mittlerer Polymeri-
sationsgrad nach jedem Kessel gleich groB sind, wird der ProzeBablauf nicht durch 
die unterschiedlichen Mischzustande des einzelnen Kessels und der Kaskadenschaltung 
beeinfluBt. Das bedeutet, daB kinetische Information und Verweilzeitverhalten hier 

TABELLE I I I 

Optimale Einspsisung zur Einhaltung eines mittleren Polymerisationsgrades und eines vorgege-
benen Verhaltnisses der einpolymerisierten Monomerarten 

Parameter 1. Kessel 2. Kessel 3. Kessel 

Eingabewerte 
Z, 0 0,5 0,6667 
9\ 0,333 0,333 0,333 
Tt, °C 50 50 50 
t h 18 ges ' 

Optimalwerte 
/r°, mol 1 9 . 10~3 9 . 10~3 9 . 10" 
A°t, mol l " 1 ' 4,178 4,178 4,178 

mol r 1 7,189 7,189 7,189 

Ergebnisse 
u{, % 29,09 29,09 29,09 
Pn,i 5 430 5 430 5 430 
A{, mol 1~1 2,46 2,46 2,46 
Bv mol I - 1 5,60 5,60 5,60 
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Teilumsatze der Monomeren 3733 

koppelbar sind, was sonst nur fur lineare Prozesse (Reaktionen 1. Ordnung) zutrifft. 
Zur Berechnung eines Reaktors fiir eine radikalische Copolymerisation ist daher 
nur die Kenntnis der Kinetik und des Verweilzeitspektrums notig. 

SYMBOLVERZEICHNIS 

A Konzentration des Monomeren A 
B Konzentration des Monomeren B 
I Initiatorkonzentration 
L Monomerkonzentrationsverhaltnis 
M j Konzentration der toten Polymeren der Kettenlange j 
MT Totalkon^ntrat ion der toten Poiymeren 
P} aktive Polymere der Kettenlange j mit A am aktiven Zentrum 
P n Zahlenmittel des Polymerisationsgrades 
P j Totalkonzentration der aktiven Polymeren mit A am aktiven Zentrum 
PT Produkt aus Geschwindigkeitskonstante und Konzentration der aktiven Polymeren 

mit A am aktiven Zentrum 
Q} aktive Polymere der Kettenlange j mit B am aktiven Zentrum 
QT Totalkonzentration der aktiven Polymeren mit B am aktiven Zentrum 
Q r Produkt der Geschwindigkeitskonstante und Konzentration der aktiven Polymeren 

mit B am aktiven Zentrum 
R Zahl der Kessel der Kaskade 
R Zerfallsprodukt des Initiators 
S Losungsmittel kcnzentration 
T Temperatur y 

U Umsatz 
V Volumen 
c Konzentration 
c Konzentration nach der Zwischeneinspeisung 
/ a Ausfceutefaktor fiir die Startreaktion mit A 
fb Ausbeutefaktor fiir die Startreaktion mit B 
/ Gesamtausbeutefaktor 
g Kesselfaktor 
k Geschwindigkeitskonstante 
'a = ^paaApab 
r b = ^ p b b M p b a 

t Verweilzeit 
v Volumendurchsatz 
.Y Molenbruch im Copolymerisat 
z Zwischeneinspeisungsfaktor 
^ = ( ^ a a ) 1 / 2 A ' p a a h 1 / 2 m o l ^ r ^ 

= ^ ( k t h b ) ] , 2 / k p b b , h 1 / 2 mo l 1 / 2 1 " 1 / 2 

£ aa = ^ s a a / ^ p a a ' e a b ~ ^ s a b A p a b 
e ba = ^ s b a / ^ p b a ' e b b = - ^ s b b / ^ p b b 
<P=KJ(klaaklbb)1/2 
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3734 Thiele, Herbrich 

Untere Indizes 

A Monomeres A 
T Totalwert 
a Reaktion mit dem aktiven Zentrum A 
aa Reaktion zwischen einem aktiven Zentrum A und dem Monomeren A oder zwischen 

zwei aktiven Zentren A 
ab Reaktion zwischen einem aktiven Zentrum A und dem Monomeren B oder einem akti-

ven Zentrum B 
b Reaktion mit dem aktiven Zentrum B 
ba Reaktion zwischen einem aktiven Zentrum B und dem Monomeren A oder einem akti-

ven Zentrum A 
bb Reaktion zwischen einem aktiven Zentrum B und dem Monomeren B oder zwischen 

zwei aktiven Zentren B 
ges Gesamtwert 
i Initiatorstart, ein bsliebiger Kessel der Kaskade 
k Laufzahl fiir die Kessel 
n Zahlenmittel 
p Wachstumsreaktion 
r ein bestimmter Kessel der Kaskade 
s Losungsmitteliibertragung 
t Kombinationsabbruch 

Obsre Indizes 

o Zulauf 
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