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rantiert werden. Ein Nitrosylschwefel-
sduregehalt war nicht mehr feststellbar.

Ferner ist kurz iiber ein Konzept zu be-
richten, bei welchem Bertrams auf-
grund der Erfahrungen mit siedender
Schwefelsdure im Auftrag des Eidge-
nossischen Instituts fiir Reaktorfor-
schung in Wiirenlingen die Versuchsan-
lage gemaiss Bild 14 gebaut hat.

Bei der Entsorgung toxischer oder
schwach radioaktiver Abfille spielt die
Volumenreduktion eine grosse Rolle.
Durch Veraschung der brennbaren Tei-
le dieser Abfille kann eine Reduktion
des Abfallvolumens um den Faktor 50
erzielt werden.

Die nass-chemische Veraschung der
brennbaren Abfille wird in konzen-
trierter Schwefelsdure in Gegenwart
von Salpetersdure bei einer Temperatur
von 250 °C durchgefiihrt. Die Anlage

Abgasreinigung

nach Schema Bild 14 umfasst eine
Mahleinrichtung fiir die Abfélle, ein
Anriihrgeféss fiir das Ansetzen des Ab-
fallbreis in konzentrierter Schwefelsiu-
re, einen Ringreaktor aus Quarz als Na-
tur-Umlaufverdampfer, eine  Gas-
Waschstrecke, in welcher Schwefeldio-
xid und nitrose Gase mittels Wasser-
stoffperoxid zu Schwefelsdure und Sal-
petersiure oxidiert werden, eine Sdure-
rektifikation zur Rickgewinnung der
Schwefelsdure sowie eine Riickstands-
abtrennung. Der Salzkuchen wird in
einem Quarzgefdss bei Temperaturen
bis 450 °C getrocknet.

Die fiir das EIR von uns konstruierte
und ausgefiihrte Versuchsanlage be-
steht aus 6 Arbeitseinheiten, Bild 5.
Zur Verhinderung des Austritts giftiger
und radioaktiver Stoffe sind die Appa-
raturen in dichten Boxen unterge-
bracht. Aus Sicherheitsgriinden steht

mittels fixierter Zellen

Die unter idealisierten Bedingungen durchgefiihrten Untersuchungen
zur biologischen Abgasreinigung zeigten, dass granulierte Aktivkohlen
ginstige Eigenschaften als biologisches Trdgermaterial aufweisen. Ne-
ben einer schnellen und stabilen Zellfixierung konnten Modellgasstro-
me mit einer Reihe technisch relevanter Schadstoffe bei hohen Raum-
geschwindigkeiten gereinigt werden.

Bei dem hier untersuchten Reaktionssystem kann als geschwindigkeits-
bestimmender Schritt der Stofftransport in der Fliissigphase angesehen
werden. Bei sehr langsam abbaubaren Substanzen, wie halogenierten
Kohlenwasserstoffen oder Aromaten, konnte der Prozess mehr in den
kinetisch kontrollierten Bereich verschoben werden.

Weiter ist bei instationédren Betriebsbedingungen (Konzentrationsspit-
zen, diskontinuierliche Volumenstrome) eine Schadstoffadsorption
bzw. -desorption an der A-Kohle zu erwarten, woraus eine erhhte Be-
triebsstabilitdt bei biologischen Abgasreinigungsverfahren resultiert.

Die Umwandlung von Luftverunreini-
gungen durch mikrobielle Abbauvor-
ginge - wie dies seit mehr als 100 Jah-

VON G. HAUK,
BASEL

ren gezielt bei der Reinigung von Ab-
wissern geschieht - ist bislang nur in
speziellen technischen Bereichen, wo
beispielsweise Geruchsemissionen auf-
treten, realisiert. Die dabei am hiufig-
sten eingesetzten Verfahren sollen vor-
ab anhand von zwei Ausfiihrungs-
beispielen  veranschaulicht  werden

(Bild 1):

- beim sogenannten Biofilter werden
biologisch aktive Materialien wie
Torf oder Kompost auf Roste ausge-
schiittet. Das Rohgas stromt von un-
ten durch die Schiittung und wird
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von den anhaftenden Mikroorganis-
men gereinigt (Bild 2):

- Im Biowdscher werden die Schadstof-
fe in Absorptionskolonnen mit Bak-
teriensuspensionen  ausgewaschen
und in getrennten Belebungsbecken
von den Mikroorganismen umge-
setzt.

Obgleich die Vorteile von biologischen
Abluftreinigungsverfahren, wie niedri-
ge Betriebstemperaturen und damit
verbundene geringe Investitionskosten,
offensichtlich sind, werden sie von der
Praxis zuriickhaltend aufgenommen.
Dies ist hauptsichlich auf die niedrige
raumspezifische Leistung und geringe
Anpassungsfihigkeiten der Anlagen
zuriickzufiihren. Die Problematik liegt
im weitesten Sinne darin begriindet,
dass die reaktions- und verfahrenstech-
nischen Abliufe in den Anlagen weit-
gehend unbekannt und undefiniert

das Innere der Boxen unter leichtem
Unterdruck. Der Stahlboden der Boxen
ist hochgezogen, damit die vollstindige
Aufnahme des Sdureinhalts bei Lecka-
gen sichergestellt ist.

Der Inhalt dieser Sdureanlage betrdgt
etwa 600 Liter. Der Auslegungs-Durch-
satz betrédgt 1 kg Abfall pro Stunde.

Die Anlage ist mit einer frei program-
mierbaren Steuerung iiberwacht. Unter
der Leitung von Herrn Prof. Richarz
sind auch Versuche {iber den Abbau
chemotoxischer Substanzen, u. a. auch
von PCB, durchgefiihrt worden.

Das Verfahren erwies sich als erfolgver-
sprechend fiir die Veraschung von
Tonenaustauscherharzen.

Adresse des Verfassers: H.L. Kiihnlein, c/o
Bertrams AG, Postfach, 4132 Muttenz.

sind und deshalb meist nicht eingehal-
ten werden. Die Zielsetzung der Unter-
suchungen war es, diese in den Grund-
lagen zu erarbeiten.

Der ganz grob betrachtet in zwei Schrit-
ten

- der Sorption und dem

- biologischen Abbau

der Schadstoffe ablaufende Prozess
wurde in einem verfahrenstechnisch
bekannten Apparat, einem Rieselbett-
reaktor, unter idealisierten Bedingun-
gen untersucht. Zum Einsatz kamen da-
bei granulierte A-Kohlen, auf denen
Bakterienmonokulturen fixiert wur-
den. Dadurch sollte auch gegeniiber
konventionellen Verfahren eine Pro-
zessverbesserung erreicht werden.

Als Modellschadstoffe kamen biolo-
gisch relativ leicht abbaubare Losungs-
mittel zum Einsatz.

Schwerpunktmissig mdochte ich nun
auf folgende Punkte eingehen:

I. Einige Grundlagen zur Immobilisie-
rung von Mikroorganismen

2. Kombinierte Bakterien-/Aktivkoh-
le-Systeme in der weitergehenden
Abwasserreinigung

3. Versuchsanordnung und -durchfiih-
rung

4. Charakterisierung der verwendeten
A-Kohlen

5. Aufbau der biologisch aktiven
A-Kohleschiittung - Modellierung
der Zelladsorption

6. Leistungsfihigkeit des
reaktors

7. Stofftransport mit biologischer Re-
aktion

8. Substrat-Bakterien-Bilanz

9. Vergleich Biowischer-Rieselbett-
reaktor

Rieselbett-
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Bild 1. Filteranlage mit Fasertorf-Fichtenreisig Bild 2. Abgasreinigung in einer Giesserei

1 Rohluftleitung
2 Abscheider fiir Staub (Sprithwischer)
3 Ventilator

4 Luftverteilkanal A Rohgas
5 Filterschiittung B Reingas
Gaswischer

W —

Belebungsbecken

Immobilisierung von
Mikroorganismen

Kombinierte Bakterien-/
Aktivkohle-Systeme

Fiir die Immobilisierung von Mikroor-
ganismen und Enzymen sind verschie-
dene Methoden bekannt. Als einfachste
- und in diesen Versuchen eingesetzte -
sei die adsorptive Immobilisierung ge-
nannt. Daneben werden beispielsweise
fiir spezielle Produktionsprozesse in
Mikrokapseln eingebettete oder an di-
versen Trdgern kovalent gebundene
Zellen oder Enzyme eingesetzt. Die ad-
sorptive Bindung von biologischem
Material an die Oberflichen von Tri-
gern ist nicht an das Vorhandensein
spezieller funktioneller Gruppen ge-
kntpft. Das Tragermaterial ist im allge-
meinen gegeniiber der adsorbierten
Zellmasse inert und stellt ein physiolo-
gisch giinstiges Mikromilieu dar.

In der Literatur [3, 4, 11] werden die
Vorteile von fixierten gegentiber freien
Zellen mit einer hohen raumspezifi-
schen Zelldichte, einer hohen Biomas-
sezurlickhaltung im Reaktor, einer be-
schleunigten biochemischen Reaktion
durch grossere lokale Substrat- und ge-
gebenenfalls  Sauerstoffkonzentratio-
nen am Trigermaterial aufgefihrt.
Haufig kann jedoch bei schnell ablau-
fenden biochemischen Reaktionen eine
Transportlimitierung von Subtrat und/
oder Sauerstoff zum reaktiven Zentrum
eine prozesslimitierende Grosse dar-
stellen [11]. Vereinzelt tritt auch eine
Reaktionshemmung durch Produktan-
hdufungen an den Zellen auf.

A-Kohle wird seit etwa 20 Jahren
hauptsichlich bei der weitergehenden
Reinigung von Abwissern eingesetzt.
Meist hat man dabei teilimmobilisierte
Zellmassen vorliegen. Neben der Ver-
grosserung der biologischen Anlage-
rungs- bzw. Aufwuchsfliche fiir Mi-
kroorganismen wird gekornte oder pul-
verisierte A-Kohle als Adsorbens fiir
biologisch schwer abbaubare Substan-
zen eingesetzt.

Nach dem heutigen - vorwiegend prak-
tischen Erkenntnisstand - gilt eine zu-
mindest teilweise biologische Regene-
ration der A-Kohle auch von biologisch
schwer abbaubaren Substanzen als gesi-
chert [5, 6]. Die Desorption und der bio-
logische Abbau der Schadstoffe wird
mit der Aufkonzentrierung von Bakte-
rien mit spezifischen Abbaufihigkeiten
sowie langen Kontaktzeiten, woraus
giinstige Adaptionsbedingungen gege-
ben sind, begriindet [7]. Uber den Me-
chanismus liegen allerdings noch keine
gesicherten Erkenntnisse vor.

Weiter wird von Abbauerfolgen mit an
A-Kohle fixierten Bakterienmonokul-
turen bei hohen Phenolkonzentratio-
nen, welche bei freien Zellen toxisch
wirken, berichtet [8].

Dariiber hinaus soll bei Bakterien-/A-
Kohle-Systemen eine erhéhte pH-Wert-
und Temperaturstabilitit sowie Adap-
tionsfihigkeit gegeben sein [9, 12].

Niahrldsungsbehilter

4 Wasserbehilter fiir Vorwéscher
Frischwasser

Schlamm

Beliiftung

~ O\ W

Uber Anlagerungs- und Wachstumsver-
hiltnisse bzw. Filmbildungen an Bakte-
rien-/A-Kohle-Systemen liegen bislang
wenig gezielte Untersuchungen vor [S,
6]. Aufgrund der morphologischen
Struktur der A-Kohle ist eine bakterio-
logische Besiedlung nur im anteilmés-
sig geringen oberen Makroporensystem
maoglich [6]. Es wird tiber Anlagerungs-
erfolge in Porensystemen mit 4-5fa-
chen Zellendurchmessern berichtet [4].
Dennoch wird ein erhohter Schadstoff-
abbau bei einer grosseren inneren Po-
renoberfliche beobachtet [7].

Bei der Abgasreinigung sind praktische
Erfahrungen mit Bakterien-/A-Kohle-
Systemen noch nicht beschrieben. Ent-
sprechend den Erfahrungen aus der Ab-
wasserreinigungstechnik koénnte sich
eine Reihe positiver Einsatzaspekte er-
geben.

Versuchsanordnung und
~durchfihrung

Die Versuche wurden an einer Labor-
apparatur durchgeftihrt (Bild 3). Sie be-
steht im wesentlichen aus dem Riesel-
bettreaktor F1, der im Gegenstrom be-
trieben wurde. Die Flissigkeit (Mine-
ralsalzlosung), deren pH-Wert bei allen
Versuchen auf 7 konstant gehalten wur-
de, ist Uber das Auffanggefiss Bl im
Kreis gepumpt worden. Es ist zu bemer-
ken, dass in dem synthetischen Medi-
um ausser den geldsten Schadstoffen
keine weiteren Kohlenstoffquellen ent-
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- Bakteriensuspension iiber ein zuvor
Reingas fgestelltes Kalibrierdi '
B2 B3 BL aufgestelltes Kalibrierdiagramm ermit-
telt werden.
P Charakterisierung der A-Kohlen

IR-Gasanalysaler

QR—<
Qa i
ok Rohgas
v7

Bild 3. Versuchsanlage zur Ermittlung von Schadstoffeliminationsraten

halten waren. Die Temperatur lag je-
weils bei 24 °C. Die Versuchsdurchfiih-
rung erfolgte unter quasi-stationiren
Bedingungen - d. h. bei der kontinuier-
lichen Messdatenerfassung war das aus
Absorption, Adsorption und biologi-
scher Reaktion gekoppelte System im
stationdren Zustand. Das instationire
Verhalten des Bakterien-/A-Kohle-Sy-
stems (Adsorption-Desorption) wurde
dabei nicht quantitativ untersucht. Die
Bakterienadsorption erfolgte durch
eine kontinuierliche Durchstrémung

der Schiittung mit einer Bakteriensus-
pension. Dabei wurde der Abgasstrom
bereits von unten in den Reaktor ge-
fihrt. Die A-Kohle war zuvor bis zur
Séttigung mit der Schadstoffkonzentra-
tion in der Gasphase beladen.

Neben den Volumenstromen in der
Gas- und Fliissigphase wurden die Kon-
zentrationen im Gasstrom vor und
nach dem Rieselbettreaktor gemessen.
Die adsorbierte Zellmasse konnte indi-
rekt durch die kontinuierliche Auf-
zeichnung der optischen Dichte in der

Fiir die Untersuchung hat sich ein auf
Steinkohlebasis hergestellter, gebroche-
ner abriebfester A-Kohletyp mit den in
Tabelle 1 (I) beschriebenen Eigenschaf-
ten als geeignet erwiesen. Ferner ka-
men zum Vergleich eine Formkohle
mit einer weniger rauhen Oberfliche
sowie eine Bruchkohle mit geringerer
innerer Oberfliche zum Einsatz. Da-
von wurde jeweils die Kornklassenbrei-
te von 2-2,5 mm ausgesiebt.

Der Zwischenkornvolumenanteil g,
der statisch gebundene Feuchteanteil
€, das benetzbare Porenvolumen oa
die Oberflachenfeuchte €, und die Riit-
teldichte g, sind experimentell ermittelt
worden. -

Aufbau der biologisch aktiven
A-Kohleschiittung - Modellierung
der Zelladsorption

Die Bakterien konnten, wie bereits er-
wahnt, mittels einer Durchstrémung
der A-Kohleschiittung mit einer Bakte-

Tragermaterial Adsorption Desorption Xex10-%cm-3
Ol AKL | = | =esr=ses 254 4
o|Aakn | — | T ————o- g =50
=<5 g 07
Al AR | —————— | 201 Nem-moo a0 8 ]
P RR:Sx§ | | s F o—d © o/o/A——
1,5 ‘073,“’;__£/A<f:g_ g
/D’ —%//"
104 :1/3\90/‘/'“ 1
O'S‘V Reg = 5,84 Re = 4,73
0 1 2 3 4 5
Bild 4. Adsorption und Desorption von P. fluorescens bei di- te/h
versen Trdgern
Tabelle 1. Eingesetzte A-Kohletypen und deren physikalische Eigenschaften
A-Kohle Roh- Kornkl. Form BET- Zwischen-| stat. Poren- Oberfl.- Riittel- spez.
mat. breite Oberfl. kornvol. Feuchte Sfeuchte feuchte dichte aussere
ey/= £ = €,/~ /= o/gem™ | Oberfl.
a/cm™
I Al-carbon Stein- 2-2,5mm™* | Bruch- 1250 m?*/g| 0,43 0,5 0,31 0,19 0,39 15,3
(Lurgi) kohle kohle
IT Hydraffin Stein- 2-2,5 mm™*| Form- 1400 m*/g| 0,40 0,4 0,20 0,20 0,38 13,4
AS22 kohle kohle
(Lurgi)
[T Filtrilur VA | Stein- 2-2,5mm™* | Bruch- 100 m2/g | 0,39 0,35 0,17 0,18 0,58 16,3
(Lurgi) kohle kohle

*
* %
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mittlerer Durchmesser d,= 2,25 mm
mittlerer Durchmesser einer quivalenten Kugeloberfliche d ;= 2,75 mm
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riensuspension fixiert werden. In Bild 4
ist die rdumliche Bakteriendichte X,,
die auch zur Quantifizierung der Zell-
masse dient, tiber der Berieselungszeit
tg fir die Bakterienkulturen P. fluores-
cens bei verschiedenen Trigermateria-
lien aufgetragen. Es stellt sich nach
etwa 4 h eine Sittigungsbeladung ein.
Bemerkenswert erscheint, dass die fi-
xierten Zellen auch bei einer lingeren
Berieselungszeit mit einer nahezu zell-
freien Mineralsalzlosung nicht mehr
desorbiert werden konnen. Es erfolgte
eine irreversible Adsorption.

Der geringfiigig schwichere Anlage-
rungserfolg beim Voraktivat kdnnte auf
die niedrigere Aktivitdt der Kohle zu-
riickgefithrt werden. Ferner hat die
Oberflachenstruktur bei der Formkoh-
le einen Einfluss. Bei Raschig-Ringen
(RR) aus Glas beobachtet man eine
sehr geringe Anlagerung, welche offen-
bar an den rauhen Stirnflichen erfolgt.
Ferner ist fiir die jeweiligen Kohlen
eine maximale Zelldichte X™* ermit-
telt worden.

Die zeitlich verdnderliche Zelldichte in
der Suspension kann durch ein kineti-
sches Gesetz 2. Ordnung beschrieben
werden (Tabelle 2).

X, stellt die aktuelle Bakteriendichte in
der Suspension und Z die verdnderliche
dar.

Mit Y wird die freie Anlagerungskapa-
zitdt der A-Kohle eingefiihrt. XM jst
die rdumliche max. Belegung und a, das
Einsatzverhiltnis von Suspensions- zu
A-Kohlevolumen.

Durch Integration und Einsetzen der
Grenzen kann die adsorptionskineti-
sche Konstante k, aus der Beziehung (5)
in Tabelle 2 ermittelt werden.

Die Zellmasse an der A-Kohleoberfli-
che konnte auch durch rasterelektro-
nenmikroskopische Aufnahmen sicht-
bar gemacht werden (Bild 5). Nach dem
Abschluss des Adsorptionsvorgangs
sind nur vereinzelte Zellanhdufungen
ersichtlich. Bei A-Kohle, welche etwa 2
Wochen im Einsatz war, hat sich hinge-
gen ein ausgepragter Bakterienfilm ent-
wickelt.

Tabelle 2. Adsorptionsgesetz fir Bakterien

Bild 5. Rasterelektronenmikroskopische Aufnahmen der Zellmasse an der A-Kohlen-
oberfliache (Rhodococcus sp.) nach Adsorption (oben) und nach etwa 2 Wochen Ein-
satz (unten)

Modellreaktionssysteme

In dem Rieselbettreaktor ist die biologi-
sche Abbaubarkeit von einer Reihe
technisch bedeutsamer Schadstoffe mit
verschiedenen auf A-Kohle fixierten
Bakterienmonokulturen untersucht
worden. Die Reaktionssysteme sind im
einzelnen in Tabelle 3 dargestellt.

Das Reaktionssystem P. fluorescens/
Propionaldehyd, von welchem bereits
ausfiihrliche Untersuchungen in einem
Laborbiowischer vorliegen [2], wurde
bei reaktionstechnischen Versuchen als
Vergleichssystem herangezogen.

(1) integriert mit (2)...(4)

! Xsu(XU“'x—ﬂhZ)

(5)

X\r,mlx—xsouh XUmX(Xxu_Z)

dX,
(1) d—l5= = kaXeY
(2) X = X, —apZ Zelldichte (Suspension)
(3) Y = X" -a,Z Adsorptionskapazitit (A-Kohle)
(4) a, = V,/V, Einsatzverhiltnis

= kulli

Bild 6. Reaktorleistung  bei
Modellreaktionssystemen

diversen

P. fluorescens /Ethylacetat

O Rhodococcus sp./Methylethylketon
% Rhodococcus sp./Propionaldehyd

O P.fluorescens /Propionaldehyd
<

Vi = 102,5¢cm?, AK 1
Xyo =25+ 10°cm™; k* = V,V,

UX100/°/0
100, ——t——
ol
\E\ )
80+ T N -
L \8\3’§ - 4
60 + \x}\ d
e O it
40t ]
201 1
0 1000 2000 3000 4000 5000
k*/h-1
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Bild 7. Einfluss des Schadstoffmassen-
stroms auf den Abscheidegrad

k*/h~!
x 1141
@) 2243
o 334]

Rhodococcus sp./Methylethylketon

Vi=1025cm? Xg,=0,8-10°cm
Ux100/%
100 ,
Nx
NG o
N
80 + # . §
LAy .
- \\GO«’;\ OO\O\ -
60 + 1
404 -
20+ 1
0 05 10 15 20 25
Msx104/g (cm3h)-1

Bild 8.  Stofftransport mit biochemischer
Reaktion

Né’ = Kqap (pg= pg)
Ny = kjagfy (¢* —¢))
R, =N;=N, (stat.)

g

Flussigkeit

Bakterien
/

2

3 Aktivkohle
-,

T

AMHTHH;

Q
N

Tabelle 3. Untersuchte Reaktionssysteme

Der Abscheidegrad u von einigen Mo-
dellgasstromen in dem Rieselbettreak-
tor ist in Bild 6 in Abhéngigkeit von der
Raumgeschwindigkeit k™ dargestellt.
Man erkennt, dass sowohl die zugesetz-
ten Schadstoffe als auch die auf der
A-Kohle fixierten Bakterienmonokul-
turen einen Einfluss auf den Umsatz
haben. Mit einigen Reaktionssystemen
kénnen bei Raumgeschwindigkeiten
von 1500 h™' noch Umsitze bis 90% er-
reicht werden.

In Bild 7 wird gezeigt, dass der Umsatz
u mit der pro Stunde und cm?® Reaktor-
volumen zugesetzten Schadstoffmenge
M, abnimmt. Allerdings konnen bei
grosseren Raumgeschwindigkeiten k°
héhere Schadstoffmengen umgesetzt
werden. Dies wird auf einen erhdhten
Stoffiibergang zurlickgefiihrt, worauf
im folgenden noch eingegangen wird.

Stofftransport mit biologischer
Reaktion

Die Schadstoffe werden aus der Gas-
phase in die Flissigphase absorbiert
und gelangen von dort - im wesentli-
chen durch Diffusion - an die A-Koh-
leoberfliche, wo die Mikroorganismen
fixiert sind. Im folgenden Bild 8 sind
die Konzentrationsverldufe und Volu-
menstrome  vereinfacht an einem
Volumenelement dargestellt. Fiir den
stationédren Fall sind die Diffusionsstro-
me durch die Gas- bzw. Fliissigphase
gleich der biologischen Reaktionsrate
Ry

In dem Rieselbettreaktor sind also dhn-
liche physikalische Gesetzmissigkeiten
wie in katalytischen 3-Phasen-Reakto-
ren vorzufinden. Die wesentlichen Ein-
flussgrossen sind hier sowohl beim ex-
ternen Stofftransport in der Fliissigpha-
se als auch bei der Bakteriendichte auf
der A-Kohle (Aktivitit des Biokatalysa-
tors) zu erwarten. Beide Grossen wur-
den getrennt untersucht.

Bild 9. Einfluss des Stofftransports auf
die biologische Reaktion P. fluorescens/
Propionaldehyd

AK I,V =385cm’

Ryx104/g (cmdh)-"
2,2 + + + 1 ;

2,0 x ]
1,81 .
1,6
1,41

x
1,2+ /

1,0—' ’

P. fluorescens/
Propionaldehyd

0,2+
AKI, Vx = 38,5cm3

0 2 4 6 8 10 12 14 16

Sh/—

Der Stoffiibergang ist zuvor in dem ent-
sprechenden Rieselbett durch absorp-
tionskinetische Untersuchungen be-
stimmt worden. In Tabelle 4 ist die er-
mittelte Modellgleichung fiir die Sh-
Zahl als Funktion der Re-Zahlen der
fluiden Phasen sowie der Sc-Zahl darge-
stellt.

Die benetzte Phasengrenzfliche f, wur-
de nach einer bei Brauer [10] beschrie-
benen Korrelation fiir Kugeln berech-
net.

Weiter ist fiir den dynamischen Fliissig-
keits-Hold-up in Abhédngigkeit von den
Re-Zahlen eine Modellgleichung aufge-
stellt worden.

In Bild 9 ist die auf das Reaktorvolu-
men bezogene Eliminationsrate R, iiber
der Sh-Zahl aufgetragen. Man erkennt,
dass die Reaktorleistung eindeutig vom
flissigkeitsseitigen Stofftransport be-

Tabelle 4.  Modellgleichungen

Schadstoff | Propion-| Ethyl- |Butanol| Aceton | Methyl-| Iso- | Styrol | Metha-
aldehyd| acetat ethyl- | propa- nol
Bakterien keton nol
P. fluorescens X X X X O X
(DSM 50 090)
Rhodococceus sp. % X % X X X ©)
(DSM 43001)
Coryneb. rubrum X X X X
Micrococcus lut. X X X O
(DSM 348)
Arthrobacter X p S

% Schadstoff abbaubar
(O Schadstoff nicht abbaubar
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Bild 10.  Aktivitdtseinfluss der Biokatalysatoren Bild 11.  Vergleich: Biowdscher - Rieselbettreaktor
AK Re; Re, Biowdscher Rieselbettreaktor
X | 4,73 5,84 Einbau ORR9x9 x AK 1/ A AK I/ O AK 111
O |1l 5,78 7,13 Ap/Pa 15-20 40-50
= | III 4,73 5,84 Vi/ 1/h 15 10,7
P. fluorescens/Propionaldehyd P. fluorescens/Propionaldehyd
R ~
E=R"" Rux10-¢ e e
1'5 T T T T T T g(cmsh)_‘
Bakterienads. | Bakterienwachstum x ,Q/X/Q’A‘ XTEa PO
- > — > 5 1,01 ~97x x T
o R 7 5
/D X | X N
1.0 +
o % . I 7
L oé: X 4 r
v 0,5+ i
X
051 / 4 4
o —0—
- 4 —~— 0o 0
9 f } : : " 8 I : : . } =
: ! t : ¥ i 0 05 10 15 20 25 30 3
~9/cm-3
Xvx10-8/cm-3 Xux10-8/cm

stimmt wird. Weiter wird R, - entspre-
chend der Modellgleichung - durch den
dynamischen Fliissigkeits-Hold-up be-
einflusst.

Im néchsten Bild 10 ist der Nutzungs-
grad E des Biokatalysatorkontaktes in
Abhingigkeit von der Aktivitdt - d. h.
Zelldichte - aufgetragen. Er gibt das
Verhiltnis der biologischen Reaktions-
rate zur Absorptionsrate bei einem voll-
stindig regenerierten Absorbens an.
Man erkennt, dass ab einer Zelldichte
von 1,8 X 10°cm™ keine Steigerung
von E mehr erreicht werden kann.

Das bedeutet, dass die Schadstoffkon-
zentrationen an der Reaktionszone ge-
gen Null gehen. Der Prozess ist dann
eindeutig transportkontrolliert. Werte
von E > 1 sind mit einer biologischen
Reaktion ausserhalb der dynamisch be-
netzten Trageroberfliche zu erklaren.

Bakterienbilanz

Da in dem eingesetzten Medium ausser
den geldsten Schadstoffen keine andere
C-Quelle enthalten war, konnte das

Bild 12. Temperaturabhéngigkeit von fixierten und freien Zellen

Bakterienwachstum nach deren Ad-
sorption durch eine Schadstoffbilanzie-
rung ermittelt werden.

Zuvor wurde der Ertragskoeffizient
(Tabelle 5) Y bei freien Zellen durch
die Messung der optischen Dichte (Zell-
dichte XM) der Suspension anhand des

Tabelle 5. Wachstum von fixierten Mi-
kroorganismen (Biofilm)

Ertragskoeffizient freier Zellen

XY - V=X Voo _ Mz

Y= Ry Vg +L Mg

Ertragskoeffizient immobilisierter Zellen

(XY - X¥b) Ve

Y, = s

T + P
/ 2] ~y
+ \+
o
O

T T

— fixierte B -

C

susp. B.

(o) B

Bakterien E,/kJ - mol™! T'/K
x | fixiert 11,9 287,5-297
O | susp. 54,4 288-306
P. fluorescens/Propionaldehyd Bild 13.  pH-Wert-Stabilitét
ry /
ry ma_x D 1.0F T
4,0 t t 1 t
I ] 0,8+
201 4
1.0 0.6
U ,x’_—*‘_ch'~x~§.,(\ T
0,8 f X% x\,‘_x\ 3
o6 | / \O 1 0al |
0,4+ 7= i
- ¥ /O 5 -
0.2+ / b . L
x /+
0,1 L— t + ; 0 :
3,1 32 33 3,4 3,5 3.6 2
1/T' X 103/K-1
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Tabelle 6.  Wachstum von freien und fixierten Zellen (P. fluorescens/Propionaldehyd), V;, = 38,5 cm?

System /h XM.103/ XM 103/ V,/cm?3 XM 103/ XM. 103/ M, /g Y~ Yo/~
gcm™ gem™ gcm™ gcm™
freie Zellen 0 0,111 - 266,8 = = = = -
5,33 0,111 0,225 250,0 - - 0,0362 - 0,73
fixierte Zellen 0 0,100 - 313,5 1,22 = - = =
AK I 7,00 0,100 0,166 288.,6 1,22 1,47 0,0356 0,27 0,73

XM: Bakteriendichte in der Suspension

Schadstoffabbaus bestimmt. Unter der
Annahme, dass dieser Wert bei teilim-
mobilisierten Systemen konstant bleibt,
konnte daraus der Ertragskoeffizient Y,
auf den Trégern ermittelt werden.

In der folgenden Tabelle 6 sind die
Werte eingetragen. Unter den gegebe-
nen Bedingungen wird bis zu 70% der
zugesetzten Schadstoffmasse in Bio-
trockenmasse umgesetzt. Davon wird
etwa Y5 auf dem Tréger zurtickgehalten,
der Rest geht in die umgepumpte Lo-
sung Uber und féllt im Puffergefiss als
Schlamm an.

Vergleich von fixierten und
freien Zellen

Die technischen Anforderungen an Ab-
gasreinigungsanlagen sind sowohl an
eine hohe spezifische Reaktorleistung
als auch an niedrige Druckverluste im
Abgasstrom gerichtet. Der Rieselbett-
reaktor wurde dahingehend mit dem
Biowéscher unter idealisierten Bedin-
gungen im Labormassstab anhand des
Reaktionssystems P. fluorescens/Pro-
pionaldehyd verglichen.

Als Reaktorleistung wird die Schadstoff-
eliminationsrate R, gewdhlt. Fir den
Rieselbettreaktor setzt sich das Reak-
tionsvolumen aus dem Schiittvolumen
V, und fiir den Biowidscher aus dem Ab-
sorbervolumen V4 und dem Regenera-
torvolumen V, zusammen.

In Bild 11 ist R, in Abhéngigkeit von
der Zelldichte X, fiir die beiden Verfah-
ren dargestellt.

In dem Rieselbettreaktorvolumen kon-
nen bei gleichen Zelldichten von etwa
0,5-1x10° Bakt. cm™ 3-4fache Schad-
stoffmengen eliminiert werden. Auf-
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XM: Bakteriendichte auf der A-Kohle

grund der Transportlimitierung hat al-
lerdings die Art der A-Kohle und die
Zelldichte (> 1,8x10° Bakt. cm™) kei-
nen signifikanten Einfluss auf die
Reaktionsrate R, .

Im Rieselbettreaktor treten jedoch auf-
grund der hoheren Packungsdichte ge-
ringfiigig hohere Druckverluste Ap auf.
Der Energiebedarf fiir den Sauerstoff-
eintrag in den Regenerator sowie einen
Teil des Pumpenantriebs fiir den niedri-
geren Absorbensstrom kann hingegen
eingespart werden.

Biologische Reaktionen weisen in rela-
tiv engen Bereichen eine Temperatur-
abhingigkeit auf. Die Arrheniusbezie-
hung soll hier als reine Formalkinetik
betrachtet werden (Bild 12). Unterhalb
einer Systemtemperatur von 24 °C wird
mit den fixierten Mikroorganismen
eine Aktivierungsenergie von etwa 12
kJ/mol gemessen, mit freien Zellen bei
Temperaturen unter 33 °C hingegen
54,4 kJ/mol.

Neben einer niedrigen Aktivierungs-
energie weisen also die fixierten Zellen
eine grossere Temperaturstabilitit auf,
was beispielsweise bei unterschiedli-
chen Prozessgastemperaturen von der
anwendungstechnischen Sicht glinsti-
ger ist. Das gleiche gilt auch fiir die
pH-Wert-Stabilitit (Bild 13).

Adresse des Verfasser: Dr. G. Hauk Engi-
neering VT, Sandoz, Basel (die Arbeit ist am
Dechema-Institut, Frankfurt, durchgefiihrt
worden).

M;: Schadstoffmasse
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