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1 Einfithrende Bemerkungen

Was ist Synergetik? Darauf gibt Hermann Haken im Vorwort zu seiner Ein-
fihrung in die Synergetik [1] eine sehr schone, sehr allgemeine und sehr
préazise Antwort:

»Was wir untersuchen, ist das gemeinsame Wirken vieler Untersysteme (meistens
derselben Sorte oder von nur wenigen verschiedenen Sorten), das derart verlduft, daf3
es Strukturen und Funktionen auf einer makroskopischen Skala erzeugt.*

Es geht ihm um das Verstindnis der selbstorganisierten Strukturbildung auf
makroskopischer Ebene, ohne daf3 er dabei auf die Methoden eingeht mit
denen man diese Strukturbildung im Einzelfall beschreiben und simulieren
kann.

Diese beiden Aspekte, die makroskopische Strukturbildung und die Indiffe-
renz gegeniiber den moglichen Beschreibungen sind von zentraler Bedeutung
fiir die auf viele Felder der Wissenschatft sich erstreckende neue Denkweise
der Synergetik.

So erfal3t sie zu Beispiel selbstorganisierte physikalische, chemische und bio-
logische Musterbildungen, aber auch entsprechende Vorginge im Bereich
der Kognitionswissenschaft, Psychologie, Sprachwissenschaft oder Okono-
mie. Und ob diese Vorginge mittels Differentialgleichungen oder iterativer
Gleichungen oder zelluldrer Automaten beschrieben werden, hdngt von der
Praktikabilitdt ab, ist aber nicht von prinzipieller Bedeutung.

Es mag sein, da3 aus welchen Griinden auch immer, sich nichtlineare Diffe-
rentialgleichungen sich als besonders geeignet erweisen, um physikalische
Systeme zu beschreiben, aber das begriindet nur eine der vielen moglichen
Methoden und beriihrt nicht den Grundgedanken der Synergetik.

Einen dhnlich weitreichenden Ansatz haben etwa zur gleichen Zeit Ilya Pri-
gogine und Paul Glansdorff, Yuri Klimontovitch und Werner Ebeling mit
dem Begriff der Strukturbildung in irreversiblen Systemen — der dissipativen
Strukturbildung — geschaffen, indem sie auf die Allgemeingiiltigkeit der
Thermodynamik Bezug nahmen. Dieser Begriff erdffnet ein tiefes Verstind-
nis der makroskopischen Strukturbildungsphéinomene, erschwert aber fiir
einige Bereiche der Wissenschaft den unbefangenen Zugang.

Beide, aus unserer Sicht weitgehend gleichwertige Ansitze beruhen auf einer
langen Geschichte der Entwicklung insbesondere in der Physik und Chemie,
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worauf wir in diesem Buch eingehen werden, um zu verstehen, worin das
Neue dieses Ansatzes der Synergetik besteht.

Im 19. Jahrhundert ,,explodierte gewissermallen die experimentelle, beob-
achtende und beschreibende Naturwissenschaft. W. Humboldt, C.F. Gaulf,
A. Volta, Ch. Darwin sind einige der bekannten Naturwissenschaftler, die am
Beginn dieser Entwicklung standen. Es war die groBBe Zeit der Akademien,
die Zentren der neuen Entwicklung der modernen Wissenschaft wurden.

Die Vorfiihrung von Experimenten in 6ffentlichen Experimentalvorlesungen
waren gesellschaftliche Ereignisse; selbst Kaiser und Konige lauschten die-
sen naturwissenschaftlichen Vortrigen.

In dieser Zeit des Aufbruchs in den Wissenschaften entwickelte sich auch
eine enge Verkniipfung von Industrie und Wissenschaft. Die Industrialisie-
rung auf der Basis der Dampfmaschine ist ohne die bahnbrechenden thermo-
dynamischen Arbeiten von N.L.S. Carnot etc. nicht denkbar. Ebenso beruht
die Elektrifizierung auf den fundamentalen Arbeiten von Hermann. L.F. von
Helmholtz einerseits und E. Werner von Siemens andererseits.

In der Chemie spielt die Problematik des Diingers eine dhnlich entscheidende
Rolle fiir deren Entwicklung. Sie ist sowohl mit dem Namen Justus von Lie-
big (ca. 1840) verbunden, der die Diingewirkung von Stickstoff, Phosphaten
und Kalium nachwies was zu dem starken Abbau des natiirlichen Guanos
fiihrte, als auch mit denen von Fritz Haber und Carl Bosch die durch die
heterogene Ammoniak-Katalyse aus Luftstickstoff (Haber-Bosch-Verfah-
ren;1905—-1908) die Herstellung von Kunstdiinger ermoglichten.



2 Fechner/Wetzlar — die ,, Wechselspannungsbatterie*

In diese Zeit fallt auch die Entwicklung der Batterie und des Akkumulators.
Bereits 1828 beobachtete der Leipziger Physiker und Physiologe M.G.Th.
Fechner [2] bei seinen Versuchen, weitere, fiir Batterien interessante Kombi-
nationen von Metallen zu finden, in systematischer Wiederholung der Versu-
che Wetzlars [3], elektrochemische Oszillationen. Besonders interessant fiir
ihn waren seine Untersuchungen an dem System Eisen / Silber in Salpeter-
sdure:

»Da ich fand, daB} diese Silberauflosung etwas sauer reagierte, setzte ich auch jener
neutralen Silberauflésung etwas reine concentrierte Salpetersédure zu und erhielt nun
daBelbe Resultat, d.h. auch hier ging die anfangs positive Ablenkung des Eisens nicht
mehr bloB auf Null zuriick, sondern ins Negative iiber. Nachdem dieser Ubergang ins
Negative erfolgt war, gof3 ich, den Versuch nach Wetzlar’scher Art weiter fortsetzend,
noch eine sehr bedeutende Menge hinzu, so dal wenn ich frisches Eisen und Silber
hineintauchte, das Eisen sich sofort aufzulosen begann und positiv verhielt; es blieb
nicht nur das Eisen blank, sondern auch seine negative Ablenkung dauerte eine gerau-
me Weile fort, bis plétzlich ein heftiges Auflosen des Eisens, Fallung von Silber und
damit zugleich Ubersprmgen der negativen Ablenkung des Eisens in die positive er-
folgte, ganz in Ubereinstimmung mit Wetzlars Versuch und Ansicht. Bald verschwand
das gefillte Silber wieder, das Eisen wurde wieder blank und wirkungslos, und in
demselben Augenblick, wo dies geschah, war auch die negative Ablenkung des Eisens
wieder da. Ich habe jedoch bei wiederholten Versuchen bemerkt, da3 die Erscheinung
hierbei gewdhnlich noch nicht stehen blieb, vielmehr das Auflosen des Eisens und sein
Wiederblankwerden nebst Auflosung des gefillten Silbers wohl 4 bis 6 mal, oft sehr
schnell hintereinander abwechselnd, wobei jedes Mal die Ablenkung der Magnetnadel
auf das Entgegengesetzte libersprang, bis das Eisenstéibchen zuletzt jedesmal unwirk-
sam liegenblieb.*

Der Bleiakkumulator geht zuriick auf die Arbeiten von J Sinsteden (1854)
und G. Planté (1859), der aber erst durch die Entwicklung des Dynamos
(1866) durch W. von Siemens (1816—1892) technische Bedeutung erlangte,
da dieser die wiederholbare Wiederaufladung des Akkumulators ermoglich-
te. Aus heutiger Sicht war dieser Bleiakkumulator das erste aperiodisch ge-
triebene, elektrochemische System. Dieser noch heute kaum beachtete As-
pekt des Akkumulators ist insbesondere fiir seine Alterung und damit
letztlich fiir seinen technischen Einsatz von grof3er Bedeutung.
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Abbildung 1:  G.Th. Fechner (1801-1887) ( Photo: Wikimedia commons)



3 Rungebilder

Es ist fiir die Entwicklung der Chemie im 19. Jahrhundert von gro3er Bedeu-
tung, daB sie sich in der Regel in enger Verbindung mit der chemischen In-
dustrie vollzog. Der fiir seine Arbeiten auf dem Gebiet der Teerfarben be-
kannte ehemalige Breslauer Professor (1828—1831) und Industriechemiker
F.F. Runge, tibernahm 1850 die ,,Chemische Produktenfabrik® in Oranienburg
bei Berlin als ihr technischer Direktor, der er bereits seit 1831 angehérte.

Abbildung 2:  F.F. Runge

Er isolierte, charakterisierte und benannte Substanzen aus dem Steinkohlen-
teer (1833/1834) [4] die wichtigste darunter das Kyanol, das heutige Anilin
oder auch die Carbolsédure, die uns heute unter dem Namen Phenol bekannt
ist. Das sind Grundbausteine fiir viele chemische Stoffe der chemischen In-
dustrie (vgl. Badische Anilin- und Soda -Fabrik, BASF).

Noch als Professor in Breslau beschéftigte sich F.F. Runge mit der bereits im
Jahre 1800 von Alessandro Volta und 1802 von Johann Wilhelm Ritter und
vielen anderen untersuchten Erscheinung des ,,pulsierende Quecksilberher-
zens“. 1829 beschreibt Runge seinen elektrochemischen Versuch in der be-
kannten Form, folgendermafen:

,,UbergieBt man ein Quantum Quecksilber von etwa 4 Linien Durchmesser mit Salpe-
tersdure (...) und beriihrt nun das Quecksilber durch die Sdure hindurch mit einem
Eisendraht, so bemerkt man am Quecksilber eine sehr stark zitternde Bewegung, die
sich auch als Oscillation dem beriihrenden Eisendrahte mitteilt. ...* [5]
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Eine erste physikalisch fundierte Theorie dieser Beobachtungen stammt von
Gabriel Lippmann (1845-1921), der auf Grund dieses Versuches die Unter-
suchung des Zusammenhanges der Oberflichenspannung und des Potentials
des Quecksilbers anregte (1873) und in der Erkenntnis der ,,Elektrokapillari-
tat™ gipfelte [6].

1850 [7] trat Friedlieb Ferdinand Runge (* 8. Februar 1794 in Hamburg-
Billwerder; 1 25. Mérz 1867 in Oranienburg) zum ersten Mal und dann wie-
der 1855 [8] mit chemisch erzeugten Mustern hervor. Er untersuchte chemi-
sche Reaktionen in Fliissigkeitsfronten, die sich in Filterpapier ausbreiten,
um auf diese Weise durch das Filterpapier die Reaktionen zu verlangsamen.
Anders als bei Wasser- oder Fettflecken, die sich im Idealfall kreisformig mit
glatten Fronten in annidhernd homogenen Filterpapieren oder Stoffen aus-
breiten, beobachtete er stark gezackte Ausbreitungsfronten, wenn er auf ein
Filterpapier, das zuvor mit einer Losung ,,getrdnkt™ und anschlieend ge-
trocknet wurde, nun eine zweite Losung tropfte, so da3 es an der sich neu
ausbreitenden Front zu Fillungs- bzw. Farbreaktionen kam.

Abbildung 3:  Von Lothar Kuhnert (1989) experimentell erstelltes Rungebild
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Diese Arbeiten von F.F. Runge flihrten nach heutiger Einschdtzung u.a. zur
Entwicklung der Papierchromatographie und zur Weiterentwicklung der
Zeugfarberei, aber die von ihm beobachtete Musterbildung in den Fronten
wurde damals nur unter dem Aspekt der Asthetik wahrgenommen. So wid-
mete er sein Buch ,,Zur Farben-Chemie* den Freunden des Schonen und dem
kunstsinnigen preuflischen Konig Friedrich Wilhelm IV (K6nig von Preuen
von 1840-1858).

DaB3 es sich bei den Rungebildern um chemisch erzeugte fraktale Fronten
handelt, konnte er natiirlich nicht ahnen, wurde der Begriff des Fraktals doch
erst durch B. Mandelbrot ca. 120 Jahre spéter entwickelt. Auch der Begriff
der Frontinstabilitdt war ihm nicht geldufig — so blieb ihm nur das Staunen
iiber die wundersamen chemisch erzeugten Strukturen.

Ahnlich fasziniert von fraktaler Strukturbildung war einst Johannes Kepler
(1571-1630) bei seinen Untersuchungen der hexagonalen Struktur der
Schneekristalle [9]:

,.In solch banger Betrachtung wie dieser iiberschreite ich die Briicke (Karlsbriicke zu
Prag, d. Autor), besorgt {iber meine Unhoflichkeit, ohne Neujahrsgeschenk vor Dir er-
schienen zu sein. ...Es wurde durch einen gliicklichen Umstand Wasserdampf durch
Kalte zu Schnee niedergeschlagen, und Stiickchen des Niederschlags fielen da und dort
auf meinen Mantel, alle sechseckig und von gefiedertem Aussehen. Bei meinem Wort,
hier war etwas kleiner als jeder Tropfen, stets von dhnlicher Struktur; hier war das ide-
ale Neujahrsgeschenk fiir den Verehrer des Nichts. Das war die richtige Sache fiir ei-
nen Mathematiker, der Nichts hat und Nichts erhélt, etwas zu Uberreichen, das vom
Himmel fillt und wie ein Stern aussieht. ... Nun hat Sokrates gemutmalt, wie weit ein
Floh springen kann; unser Problem ist es, warum Schneeflocken im ersten Fallen, ehe
sie zu groBeren Flocken zusammenballen, immer mit sechs Ecken und sechs Stében
ausgestattet sind, Federbiischeln gleich.“

Doch anders als der Chemiker Runge entwickelte Kepler auf Grund dieser
Beobachtungen sein Modell vom Aufbau dieser Strukturen aus kugelférmi-
gen ,,Elementarteilchen®.



4 Liesegang Systeme

Fast ein halbes Jahrhundert spiter (1896) arbeitete Raphael Eduard Liese-
gang (* 1. Nov. 1869 in Diisseldorf; ¥ 13. Nov. 1947 in Bad Homburg) in der
Firma seines Vaters, die er im selben Jahr nach dessen Tode zusammen mit
seinen beiden Briidern {ibernahm, an der Herstellung lichtempfindlicher gel-
artigen Silberchromatschichten auf Glasplatten. Er brachte einen Tropfen
Silbernitatlosung auf eine, auf einer Glasplatte befindliche, bereits erstarrte,
mit Kaliumdichromat getrdnkte, diinne Gelantineschicht auf. Nach einem
Tag beobachtete er eine ringformige periodische Fillung von schwerldsli-
chem Silberdichromat mit einem Durchmesser von 5 cm [10].

Abbildung 4:  Raphael Liesegang; (Photo: en.wikepedia.org).

In Anlehnung an die in der Physik gerade entdeckten neuen Strukturbildun-
gen bei Gasentladungen in ,,evakuierte Gasentladungsréhren bei ,,denen
haufig Schichtungen des Lichtes” vorkommen, nannte er seine Entdeckung
,»A-Linien* und publizierte sie mit Erfolg.

Er flihrte noch viele Versuche zu diesen heute als Liesegangstrukturen be-
kannten rdumlichen Musterbildungen auch im Reagenzglas durch und beo-
bachtete dabei phantastische Musterbildungen wie periodische Scheiben,
Schraubenfliachen und Spiralen. Aber seine wunderschonen Strukturen hatten
keine weitere Bedeutung flir die Entwicklung der Photochemie. Diese Mus-
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Abbildung 5:  Liesegangsche Ringbildung (60 bis 80 cm Grofe des hier gezeigten Rin-
ges) im Bentheimer Sandstein des Steinbruchs bei Gildehaus. (Photo: P. Plath) Der Sand-
stein vom Typ ,,Gildehaus® ist durch seine markanten Liesegangstrukturen bekannt.

ter schienen einen Ausnahmefall bei den Fillungsreaktionen zu sein, eben
schone Kuriosititen, die nur in Gelen auftraten, und so hatten sie auch keinen
weiteren Einflu} auf die Entwicklung der physikalischen Chemie.

In seiner spéteren Arbeit wandte sich Raphael Liesegang den Strukturen der
wunderschonen Achate zu, wo er zeigen konnte, daB} seine ,,Liesegangstruk-
turen” zumindest aus der Sicht der Mineralogen und Geologen bei der Ge-
steinsbildung von mafBigeblicher Bedeutung sind [11]. DalB3 sie auch bei der
Gebirgsbildung aufireten, in einem weit groleren Skalenbereich, wurde erst
in den 90-iger Jahren des 20. Jahrhunderts vom Lagerstittenkundler Karl-
Heinz Jacob (TU-Berlin) gezeigt [12]. Es sei an dieser Stelle angemerkt, daf3
seine Ideen zur Rolle Liesegangscher Strukturen in elektrischen Feldern zu
heftigen Kontroversen bei der heutigen Diskussion zur Erdkrustenbildug und
Kontinentalverschiebung beigetragen haben [13].

Sowohl die Arbeiten Runges als auch die Liesegangs, Beloussovs und Zha-
botinskys sind recht sorgfiltig in ihrem wissenschaftsgeschichtlichen Zu-
sammenhang dargestellt und beschrieben von Lothar Kuhnert und Uwe Nie-
dersen in ihrem Buch Selbstorganisation chemischer Strukturen in der Reihe
Ostwalds Klassiker der exakten Wissenschaften [14].



5 Wilhelm Ostwalds oszillierende Auflosung des
Chroms

Erst um die Wende zum 20. Jahrhundert stiel Wilhelm Ostwald, der Be-
griinder der ,,physikalischen Chemie* bei seinen Versuchen zum chemischen
Verhalten des gerade neu entdeckten und hergestellten metallischen Chroms
erneut auf elektrochemische Oszillationen. Er 16ste metallisches Chrom in 2n
Salzsdure auf und beobachte dabei eine oszillierende Wasserstoffproduktion
[15]. Diese Oszillationen konnten erstmals messend zeitlich verfolgt werden,
denn er entwickelte dafiir einen x/t-Schreiber und einen Thermostaten. So
konnte er die Oszillationen qualitativ reproduzieren. Es handelt sich hierbei
um die ersten, sehr sorgfiltig durchgefiihrten, umfangreichen und gut doku-
mentierten elektrochemischen Reaktionen.

Abbildung 6: Wilhelm Ostwald 1903

Als er neue metallische Chromproben erhielt, die chemisch reiner waren als
das Metall der ersten Lieferung, waren die Oszillationen nicht mehr be-
obachtbar. Das war das ,,Aus” fiir diese Versuche und es lag nahe, die zuvor
beobachteten Oszillationen als Dreckeffekte zu disqualifizieren, was auch
geschah. Es sei aber an dieser Stelle bemerkt, daB Thomas Rabbow aus mei-
ner Arbeitsgruppe die Versuche mit Metallstiicken aus der Originalprobe auf
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Abbildung 7:  Die vom ,,Druckschreiber” des bei der Auflosung des Chroms entste-
henden Gases aufgezeichnete Zeitreihe. Jede Zeile umfafit den Zeitraum von einer Stunde

(Original Aufzeichnungen von W. Ostwald aus seiner ersten Mitteilung aus dem Jahr
1900).

der Basis der heutigen Experimentaltechnik wiederholte und Ostwald vollig
rehabilitieren konnte. Aber darauf soll an spéterer Stelle ndher eingegangen
werden.

Ostwald erhielt 1909 den Nobelpreis fiir Chemie seine Arbeiten zur Katalyse
sowie den Gleichgewichtsverhdltnissen und Reaktionsgeschwindigkeiten.

1916 veroffentlichte Wilhelm Ostwald die erste Auflage seiner wissenschaft-
lichen Farbenlehre in der ,,Farbenfibel [16] in einer Auflage von 1200
Exemplaren, die sofort vergriffen waren, so daB3 1917 schon die dritte Aufla-
ge erschien. Alle dort gegebenen Farbbeispiele stellte er bzw. wurde unter
seiner unmittelbaren Aufsicht in Handarbeit in seinem Labor (in Grof3-
bothen) hergestellt. Mit diesem Werk nimmt er groflen Einflufl auf die nie-
derldndische ,,de Stijl“-Bewegung, deren bekannteste Vertreter Piet Mondri-
an (1872-1944) und Teo van Doesburg (1883—1931) waren. Ostwalds Vor-
stellungen wurden in den spéten zwanziger Jahren des 19. Jahrhunderts auch
zur Grundlage des Lehrplanes zum Farbunterricht am Bauhaus [17].

Es ist schon interessant, daf3 die drei groBen Entdecker der Strukturbildung in
chemischen Systemen F.F. Runge, R. Liesegang und W. Ostwald von der
Schonheit und Harmonie dieser Strukturen begeistert waren. Es verdeutlicht,
welch entscheidende Rolle die Asthetik in der Wissenschaft, ihrem schopfe-
rischen Akt entsprechend, spielt und zwar nicht nur in der Theorie, sondern
auch im Experiment. Dieser Gedanke ist nicht neu, daf3 er aber auch fiir die
Experimentatoren gilt, ist bemerkenswert!



6 Das Lotka-Modell

Das alles war bereits bekannt, als Alfred Lotka (* 2. Mirz 1880 in Lemberg,
Osterreich-Ungarn; heute: Lwiw, Ukraine; T 5. Dezember 1949 in New
York) in Ostwalds ,,Zeitschrift flir physikalische Chemie* seine Theorie der
periodischen chemischen Reaktionen publizierte [18] — heute bekannt als
Lotka-Volterra-System. Das war das erste Beispiel flir ein hypothetisches,
chemisch homogenes System, das Oszillationen zeigte. Es war aber in dieser
abstrakten, dem Chemiker im Allgemeinen unzuginglichen Sprache der Ma-
thematik geschrieben — gekoppelte nichtlineare Differentialgleichungen (1) —
und hatte demzufolge kaum einen EinfluB auf die Entwicklung der chemi-
schen Kinetik.

&=kc ¢y —kycqcC

ddt 1CaC1 2C1C

C

d_::kzc1cz_k302 (D

Hierbei sind ¢; und ¢, die Konzentrationen von Substanzen X; und X,. Die-
ses Gleichungssystem enthélt, wie auch Lotka bemerkte, einen autokatalyti-
schen Schritt beziiglich der Substanz X, Es war damals nicht nur mathema-
tisch schwer zu 16sen, sondern es war auch schwer, es molekular- chemisch
Zu interpretieren.

Die von Max Trautz (1880—-1960) praktisch zur selben Zeit entwickelte che-
mische Kinetik gestattete es zwar, chemische Gleichungen in gewdhnliche
Differentialgleichungen zu iibersetzen, nicht aber jedem System gewohnli-
cher Differentialgleichungen ein chemisch interpretierbares Reaktionssche-
ma zuzuordnen. Dessen jedoch hétte es im Fall des Lotka-Modells bedurft,
um es als chemisch relevant zu erachten.

Die heutige Interpretation (2) des Lotka‘schen Differentialgleichungssystems
(D
ky
A+ X, - 2X;
k
X, + X, 52X, 2)
k
X, 5 F
enthélt denn auch heute noch die Problematik, dal} sie molekular nicht ver-
niinftig interpretierbar ist. Die molekulare Interpretation verlangt ndmlich,
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Abbildung 8:  Alfred J. Lotka

daB sich ein Molekiil X; in Gegenwart von X, in eben dieses Molekiil X,
umlagern miilite — ganz praktisch ginge das nur, wenn es sich dabei um Iso-
mere handelte. Die Regeln zum Aufstellen chemischer Reaktionsgleichungen
wiirde dariiber hinaus eine solche Formulierung wie sie in der zweiten Zeile
des Gleichungssystems (2) aufiritt, ausschlieBen. Man wiirde den Regeln
gemdl einfach formulieren: X; — X, und die Nichtlinearitét des Lotka‘schen
Differentialgleichungssystems wiirde verschwinden. Die Chemiker denken
auch heute in diesen molekularen Kategorien und nicht in Differentialglei-
chungen und Konzentrationen. Hier liegt wahrscheinlich einer der Griinde,
warum die oszillierenden, chemischen Systeme, obwohl lange bekannt, keine
wesentliche Beachtung in der Chemie gefunden haben.

Anders war es mit seinen Ideen in der Biologie bestellt [19]. Dort kannte
man das Rauber-Beute-System, das eine Interpretationsgrundlage fiir das
Lotka-Modell zu bilden im Stande war. Diese Interpretation war auch Ver-
dienst des Mathematikers und Physikers Vito Volterra (1860—1940). Sie ge-
stattete die mathematische Beschreibung oszillierender Populationen (1926)
[20]. Die entsprechenden grundlegenden Gleichungssysteme von Lotka und
Volterra sind jedoch dquivalent (vgl. (1)).

Aber so wie es Lotka erging, erging es in dhnlicher Weise auch Emil Abel
(* 2. Juni 1875 in Wien; T 3. April 1958 in London) mit seinen Vorstellun-
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gen zum Wesen der Katalyse. Er war der erste, der klar formulierte, da3 nicht
Stoffe katalysieren, sondern Reaktionen [21]. Diese frithe Idee kommt der
der Ordnungsparameter in der Synergetik sehr nahe. Aber das war eine so
abstrakte Formulierung, als dal man damit in der chemischen Praxis — bei
der Katalyse handelt es sich insbesondere um die heterogene Katalyse der
industriellen Produktion — nichts anzufangen wusste. Dort setzte man ja ge-
rade Katalysatoren, also Stoffe ein, um Prozesse zu ermdglichen bzw. zu
beschleunigen. Da war es doch scheinbar viel einfacher, nach ,,dem besten
Katalysator zu suchen, der die jeweilige Reaktion bewirken sollte. Relevant
wird diese Problematik vor allem im Fall der Autokatalyse.

Abel, der Professor am Institut fiir physikalische Chemie der Technischen
Hochschule in Wien war, verlor nach dem ,,Anschluf* Osterreichs am
22. April 1938 mit sofortiger Wirkung seine Position. Als Mitglied der Deut-
chen Physikalischen Gesellschaft wurde er am 9. Dezember 1938, wie auch
die anderen noch verbliebenen jlidischen Mitglieder der DPG, vom damali-
gen Vorsitzenden (1937-1939) und Nobelpreistrager (1936) Peter Debye
aufgefordert, aus der Gesellschaft auszutreten, wozu dieser gendtigt worden
war. Abel emigrierte nach London. Der Niederldnder Peter Debye verweiger-
te 1940 die angetragene Annahme der deutschen Staatsbiirgerschaft und ging
daraufthin mit Frau und Sohn 1940 in die USA (Cornell University). Seine
Direktorenschaft am Kaiser-Wilhelm Institut in Berlin lieB er voriibergehend
ruhen. 1941 wurde er dann US-Biirger.



7 Autokatalyse

Relativ klar gefaflit wurde der Begriff der Autokatalyse im Fall der fest —
fest Reaktionen bei der Umwandlung von Festkdrpern, wobei die Umwand-
lungsgeschwindigkeit von der GroBe der dabei entstehenden Phasengrenze
abhingig ist [22]. Das historisch bekannteste Beispiel hierfiir ist die beriihm-
te Zinnpest, die Umwandlung des silberweilen, metallischen B-Zinns in das
bei Temperaturen tiefer als +13,2°C bestéindigere, grauschwarze a-Zinn. Aber
auch das ,,Brennen” des Kalks CaCOs, bei dem ,,gebrannter Kalk* CaO ent-
steht, gehort zu dieser Klasse von autokatalytischen fest — fest Reaktionen.

Lotka, der ja mit seinem autokatalytischen Reaktionsmechanismus Reaktio-
nen in homogenen Systemen beschrieb, war die bereits von H.H. Landolt
1886 gefundene Reaktion [23], die sogenannte ,,Zeituhr* zwischen Jodséure
und Schwefliger Séure sicherlich bekannt,

2J0; +5 S05+2 H'—5 SO + H,0 + I, 3)

doch war ihr autokatalytischer Charakter noch nicht erkannt. Landolt nahm
an, daf} bei Vermischung entsprechend verdiinnter Losungen die Jodbildung
nicht sofort eintritt, sondern erst nach einer gewissen Zeit, in der Jodid in ge-
niigendem Mafe gebildet wird. Er machte hierfiir die in einem ersten Schritt
erfolgende Bildung von Jodidionen verantwortlich.

JO; +3S07 — I'+3 SO
JO;+5T7 +6H —3J,+3H,0 (4)

J, +S07+H,0 —» 2T +S0; + 2 H'

Nach J. Eggert reagiert das Jodid im zweiten Schritt mit dem Jodat zu Jod
(4). J. Eggert [24], der sich damals an der Diskussion der Landoltreaktion
stark beteiligte, beschrieb in seinem Lehrbuch der Physikalischen Chemie
1960 diese Reaktion als Autokatalyse [25], hielt aber den Mechanismus der
Reaktion noch nicht fiir vollig aufgeklért.

Ausgehend von der Landoltreaktion wurde das zugrundeliegende Redoxsys-
tem in vielfdltiger Weise leicht variiert. So fand W.C. Bray (1921) [26] die
erste in homogener Losung stattfindende oszillierende Reaktion, bei der in
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Abbildung 9:  Zeitreihe der oszillierenden Jodkonzentration in der Bray-Liebhafsky
Reaktion. (Kopie der Original Aufzeichnungen von W.C. Bray aus seiner ersten Mittei-
lung aus dem Jahr 1921.)

felsaurer Losung neben dem bereits bekannten Jodanion JO; das Wasser-
stoffperoxyd H,0, der neue Reaktionspartner war. Bray bezieht sich in sei-
ner Arbeit ausdriicklich auf Lotkas Arbeit von 1910. EIf Jahre spéter hatten
Bray und sein Schiiler Herman A. Liebhafsky [27] diese komplexe Reaktion
noch einmal sehr intensiv experimentell untersucht.

Es entwickelte sich in der ersten Hélfte des 19. Jahrhunderts in einem kleinen
Kreis von Physikochemikern jedoch eine rege wissenschaftliche Diskussion,
die aber vorwiegend der Aufkldrung der molekularen Mechanismen dieser
komplexen Reaktionssysteme galt. Vorwegnehmend ist zu betonen, daB3 es
erst 1976 K.R. Sharma und R.M. Noyes gelang, den Mechanismus der oszil-
lierenden Bray-Liebhafsky Reaktion aufzukldren [28].



8 K.F. Bonhoeffer — Elektrochemische Oszillationen

Karl-Friedrich Bonhoeffer [29] (* 13. Januar 1899 in Breslau; { 15. Mai
1957 in Gottingen), der 1922 bei Walter Nernst in Berlin promovierte, und
anschlieBend bei Fritz Haber am Kaiser-Wilhelm-Institut fiir Physikalische
Chemie und Elektrochemie in Berlin-Dahlem arbeitete (1923-1930), iiber-
nehm 1934 als Nachfolger von M. Le Blanc den ehemaligen Lehrstuhl Wil-
helm Ostwalds in Leipzig. Dort wandte er sich der Elektrochemie zu, ins-
besondere dem Ostwald-Lillie Modell der Nervenleitung [30, 31]. Hierbei
wird ein Eisendraht (Klavierseitendraht) in konzentrierte Salpetersdure ge-
taucht und dadurch passiviert. Beriihrt man diesen Draht nun mit einem
Stiick Zink, wobei er lokal kathodisch polarisiert wird, so lduft eine Aktivi-
titswelle lokaler Auflésung des Eisens iiber den ansonsten passiven Eisen-
draht [32].

Diese Arbeiten fithrten Bonhoeffer schlieBlich zu einer ganzen Reihe von
auBerordentlich bedeutsamen Untersuchungen iiber die Passivitit des Eisens.
Im Hinblick auf die Wurzeln der Synergetik ist erwdhnenswert, dafl wie
Wellen auf Eisendrdhten bereits 1901 von Wilhelm Ostwald und dann erneut
1941 von Karl Friedrich Bonhoeffer experimentell untersucht wurden. 1953
griffen K.F. Bonhoeffer und G. Vollheim [33] diese Problematik noch ein-
mal auf, in dem sie die Wechselwirkung von Aktivititswellen an parallelen
passivierten Eisendriahten untersuchten. Sie wurden dann von seinem Schiiler
U.F. Franck [34] seit den flinfziger Jahren fortgefiihrt.

Ausgehend von experimentellen Untersuchungen, die von der Deutschen
Forschungsgemeinschaft und der Deutschen Industriebank gefordert wurden,
entwickelte Bonhoeffer 1943 ein einfaches System gekoppelter nichtlinearer
Differentialgleichungen (H. Haken in diesem Buch, vgl. Abschn. 5.2 {iber
das Versklavungsprinzip), und beschrieb damit Grenzzyklen und Kipp-
schwingungen wie er sie auch bei seinen elektrochemischen Arbeiten beob-
achtete [35].

Ins besonders in den Jahren nach dem zweiten Weltkrieg beschéftigte er sich
zusammen mit Giinter Langhammer, Elfriede Brauer und Vera Haase aus-
fithrlich in vier groBen Arbeiten [36] aus den Jahren 1947/1948 mit periodi-
schen Reaktionen von Eisen in Salpetersdure und wandte dabei das bereits
1943 entwickelte Modell an. Er beschrieb mit Hilfe von Richtungsfeldern
auch die Trajektorien der Bahnkurven in der Umgebung des jeweiligen
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Abbildung 10: Nullisoklinen und Grenzzyklen; Kopie der Seite 68 aus der Arbeit von
Karl Friedrich Bonhoeffer aus dem Jahr 1943

Grenzzyklus. Dies sind ganz fundamentale Arbeiten zum Verstdndnis perio-
discher chemischer Reaktionen.

U.F. Franck [37], der der wie K. Vetter [38] als Schiiler von K.F. Bonhoeffer
in Gottingen die Deckschichtkinetik passivierbarer Metalle wie Eisen unter-
such hatte, setzte die Arbeiten Bonhoeffers zum ,,Nervenmodell“ [39] und
den elektrochemischen Oszillationen fort. Mit Hilfe guter Potentiostaten
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Abbildung 11: U.F. Franck Abbildung 12: Boris Pawlowitsch Be-
loussow in den flinfziger Jahren. (Photo:
Sonderdruck A.T. Winfree)

nahm er die Stromspannungskurven z.B. des Systems Eisen in Schwefelsédure
auf und bestimmte seine stabilen und instabilen stationdren Zustdnde [40,
41]. Er habilitierte 1955 in Gottingen.

Wenige Jahre spéter (1960) présentierte er auf der 59. Hauptversammlung
der Bunsengesellschaft fiir physikalische Chemie zusammen mit R. FitzZHugh
aus den USA seine berithmte Arbeit ,,Periodische Elektrodenprozesse und
ihre mathematische Beschreibung durch ein mathematisches Modell* [42].



9 Die Beloussow-Zhabotinsky-Reaktion

Zu der Zeit, da K.F. Bonhoeffer und U.F. Franck ihre grundlegenden Arbei-
ten zu den elektrochemischen Oszillationen veroffentlichten, arbeitete Boris
Pawlowitsch Beloussow (7.2. 1893 — 12.6.1970) als Leiter des Instituts fiir
Biophysik des Gesundheitsministeriums der UdSSR an einem katalytischen
Modell fiir den Krebszyklus, indem er Cer-Ionen anstelle proteingebundener
Metall-Ionen, wie sie in den Enzymen lebender Zellen auftreten, verwendete.

Arthur T. Winfree [43] berichtet 1984, dall Beloussow selbst davon iiber-
rascht war, daBl seine Reagenzglaskarikatur des biologischen Systems - eine
wisserige Losung von Zitronenséure mit einer angesiuerten Bromatldsung
als Oxidationsmittel und den gelben Cer*"-Ionen als Katalysator sich fast
eine Stunde lang bei Raumtemperatur periodisch entfiarbte (Bildung von
Cey, farblos), wobei perlend CO, entstand. Auf Vorschlag von A.P. Safro-
nov ersetzte er das Cer(Ill) / Cer(IV) —System durch das eisenhaltige Ferroin
— Ferriin-System (Ferroin — rot, Fe*"; Ferriin — blau, Fe’"), um einen besser
erkennbaren Farbindikator, der von Blau nach rot umschlégt, zu verwenden.

Arthur Winfree berichtet ausfiihrlich tiber die Schwierigkeiten, die Belous-
sow hatte, seine Arbeit zu publizieren, was ihm in stark gekiirzter Form erst
1959 gelang [44]. Die Bemerkung eines Gutachters seines Manuskriptes von
1951, daB die Publikation seiner ,,angeblich entdeckten Entdeckung® ganz
unmoglich sei, zeigt nur, daB3 er hinsichtlich dieser Arbeit leider nicht {iber
ein kompetentes Netzwerk verfligte.

Oszillationen |
' [
Rihrkesselreaktor Cer - katalysierte
(CSTR) Bromierung von

Zitronensaure (1951)

Abbildung 13: Prinzip der Beloussow-Reaktion im Durchfluflrithrkessel, was eine be-
liebig lange aufrecht zu erhaltene Oszillation erlaubt.
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Abbildung 14: B. Beloussow Abbildung 15: E.S. Schnoll

1958 wurde Lev A. Blumenfeld (*1921 — 12002) — einer der Pioniere der
Elektronen-Spin-Resonanz (ESR, bzw. engl. EPR) Spektroskopie — mit dem
Aufbau des Lehrstuhls fiir Biophysik an der Physikalischen Fakultit der
,Moskauer Staatlichen Lomonossow Universitit“ (MGU) betreut. Er setzt
sich dafiir ein, daB3 Simon E. Schnoll (geb. 1930), der sich seit 1950 fiir bio-
chemische Probleme und radiochemische Anwendungen in der Medizin in-
teressierte, 1960 als Biochemiker Oberassistent an seinem Institut wurde.

In diesem Zusammenhang muf3 ihm auch das Manuskript von Beloussov
bzw. die Versuchsanleitung ,,unbekannten Ursprungs® (Zitat: A.T. Winfree)
zu den Versuchen mit der Zitronenséure bekannt geworden sein. Von ihm
bekommt 1961 Anatoli M. Schabotinski (A.M. Zhabotinsky, engl. Schreib-
weise; *17. 1.1938 — 116.9. 2008, Moskau) als Doktorand eine Versuchs-
anleitung mit der Aufforderung, sich der Sache anzunehmen. Im Friihjahr
1962 diskutiert er seine Ergebnisse mit S.E. Schnoll und wendet sich damit
auch an Beloussow.

Zhabotinsky macht sich diese Problematik zu eigen und wird damit zu
einem der fuhrenden Wissenschaftler auf dem sich bald darauf international
stark entwickelndem Gebiet der chemischen Oszillationen und ,,Auto-
wellen®.

Die Reaktion der Cer-katalysierten Bromierung von Malonséure trigt heute
den Namen ,,Beloussow-Schabotinski-Reaktion™ (engl. Belousov-Zhabotins-
ky reaction) und ist zu einem der bekanntesten chemischen Beispiele der
Synergetik geworden.



10 Die heterogen-katalytische Wasserstoffoxidation
an Metallen

Nach Auskunft von Marina Slin’ko stie ihr Vater Mikhail Gavrilovich
Slin’ko (*15. 9. 1914 — 118. 7. 2008) bereits 1949 auf merkwiirdige Unre-
gelmiBigkeiten bei seinen Untersuchungen zur Wasserstoffoxidation an
Nickelkatalysatoren. Als Physiker war er vertraut mit der Theorie instabiler
Systeme und vermutete instationdre Zustinde dieses Systems. Damals war er
jedoch am Atomprojekt der UdSSR beteiligt und konnte diese Forschungen
nicht weiter verfolgen. Das war ihm erst im Jahre 1971 wieder moglich. Er
iibergab diese Thematik seinem Doktoranden V.D. Beljaev sowie seiner
Tochter Marina M. Slin’ko zur Diplomarbeit. 1972 reichten sie ihre ersten
Ergebnisse zur Publikation ein. Sie hatten bei sehr systematischen Scans
Oszillationen gefunden! Doch da man zu dieser Zeit rein kinetischen, chemi-
schen Oszillationen recht skeptisch gegeniiberstand, dauerte es bis 1973, ehe
sie publiziert wurden [44].

Zur gleichen Zeit arbeitete Ewald Wicke (¥*1914 — +2000) am Institut fiir
Physikalische Chemie der Universitdt Miinster auch an der Wasserstoffoxi-
dation sowie der katalytischen Kohlenmonoxidoxidation, aber an Platin auf
v- Aluminiumoxid: y-Al,O5 als Tragermaterial und fand ebenfalls Oszillatio-
nen, die er aber schon 1972 ver6ffentlichen konnte [45].

Beiden Forschern war die 1947 (in Russisch) erschienene, fundamentale
Arbeit von David Albertovich Frank-Kamenetzkii (*3.8.1910 — 12.6.1970)
iiber Diffusion und Warmetransport [46] bekannt. Ein wesentliches Ergebnis
seiner Arbeit ist, dafl in exothermen Reaktionen in Strodmungsreaktoren bei
bestimmten Betriebsbedingungen wie Temperatur, Zusammensetzung und
Stromungsgeschwindigkeit des Reaktionsgemisches mehrere stationdre Zu-
stinde auftreten konnen. Dieses mit einem Hystereseverhalten verbundene
Verhalten von chemischen Systemen wurden in im deutschen Sprachraum zu
dieser Zeit unter dem Begriff des Ziind-Losch-Verhaltens stark diskutiert
[47].

M.G. Slin’ko kannte D.A. Frank- Kamenetzkii und seine Arbeiten nach Aus-
sage von Marina Slin’ko sehr gut. E. Wicke beginnt seine Arbeit damit, daf}
er sich ausdriicklich auf Frank-Kamenetzkiis Arbeit und die von Carl Wag-
ner [48] bezieht. Er zitiert die 1969 in Plenum Press erschienene englische
Ausgabe des Buches von D.A. Frank-Kamentzkii.
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Abbildung 16: Links: M.G. Slinko 1973 in Novosibirsk wihrend des sowjetisch-ameri-
kanischen Seminars (mit freundlicher Genehmigung von Marina Slin’ko); Rechts: Aache-
ner Konferenz ,Kinetics of Physicochemical Oscillations* Sept. 1979; O.E. Réssler,
E. Wicke und F. Schlégl (Diagonale von links oben nach rechts unten).

Waihrend Frank Kamenetzkii als erster die Stabilitdt in kontinuierlich geriihr-
ten Rilhrkesselreaktors (engl.: continuously stirred tank reactor — CSTR) fiir
homogene Reaktionen studierte, untersuchten M.G. Slin’ko wie auch E.
Wicke praktisch zur gleichen Zeit die Stabilitét heterogener Reaktionen ge-
wissermaflen unter CSTR-Bedingungen, denn sie gingen davon aus, daf} die
Reaktion unabhéngig vom Ort in allen Bereichen des Katalysators zur glei-
chen Zeit in der gleichen Weise stattfindet.

M.G. Slin’ko publiziert 1972 die Multiplizitit stationdrer Zustinde in hetero-
genen katalytischen Systemen am Beispiel der Methanbildung aus Kohlen-
monoxid und Wasserstoff an Nickelkatalysatoren [49]:

CO+3H, > CH, + H,0" (5)

Er schlug dafiir ein mathematisches Modell vor, das auf einer Oberflédchen-
reaktion am Nickelkatalysator beruht, wobei er die Aktivierungsenergie flir
den dritten Schritt als vom CO-Bedeckungsgrad abhingig betrachtete.

CO + [Ni] © [Ni — CO0]
3H, + 6[Ni] © 6[Ni — H] (6)
6[Ni — H] + [Ni — CO] - CH, + H,0 + 7[Ni]
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Abbildung 17: Abhingigkeit der Reaktionsrate (Mol m™ s™') von der Konzentration
(Mol m™) des Kohlenmonoxids fiir zwei verschiedene Reaktortemperaturen. (Kopie der
Originalarbeit von M.G. Slin‘ko, V.S. Beskov, l.A. Dubjaga 1972).

Damit simulierte er nach Aussage von Marina Slin’ko [50] seine experimen-
tellen Ergebnisse.

E. Wicke verwendete flir seine Untersuchungen der Wasserstoffoxidation an
einem Katalysatorkorn (0,4 % Pt auf Si0,/Al,03) von 0,8 cm im Durchmes-
ser einen Differentialreaktor. Er mafl die Temperatur im Zentrum dieses
Korns mit einem Thermoelement (Ni/NiCr; 0,2 mm Dmr.) und beobachtete
dabei das Hystereseverhalten der Ziind-Losch Erscheinung dieser katalyti-
schen Reaktion aber auch ihr oszillatorisches Verhalten.

M.G. Slin’ko, der, wie oben bereits berichtet, ebenfalls Oszillationen bei der
heterogen katalytischen Wasserstoffoxidation, jedoch an Nickelkatalysato-
ren, fand, konnte seine Arbeit 1972 nicht mehr publizieren und wandte sich,
nachdem er die Einwéinde widerlegt hatte, daf es sich hier um unkontrollierte
Temperaturschwankungen oder Kondensationsphéinomene etc. handelte, am
9. Januar an die vom Akademiemitglied G.K. Boreskov 1960 gegriindete
Zeitschrift Kinetics and Catalysis (Kinetika i Kataliz), wo die Arbeit unter
dem Titel ,,Uber das Auftreten sich selbst-erhaltender Oszillationen bei der
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Abbildung 18: Links: Hystereseverhalten in der Warmeproduktion bei der katalytischen
Wasserstoffoxidation (T¢ - Temperatur im Kornzentrum; Tg - Gastemperatur); Rechts:
Oszillationen der Temperatur und der Wasserproduktion. Kopie der Originaldaten der
Arbeit von E. Wicke et al, Chem. Eng. Tech. 44,7 (1972) 445 — 451.

Wasserstoffoxidation an Nickel* (aus dem Englischen iibersetzt vom Autor)
dann 1973 auch publiziert wurde.

Wie auch im Fall der Multistabilitit schlug M.G. Slin‘ko auf der Basis von
Oberflachenreaktionen ein Reaktionsmodell vom Langmuir-Typ vor, um die
Oszillationen damit zu simulieren [51].

ky
0, + 2[Ni] _ 2[Ni — 0]
k_q
ks
ﬁ
H, + 2[Ni] _ 2[Ni — H] (7)
k_

k
[Ni — 0] + 2[Ni — H] = 3[Ni] + H,0

[Ni-O], [Ni-H] und [Ni] bedeuten hier die bei der Adsorption auf dem
Nickelkatalysator entstehenden ,,Oberflichenmolekiile” bzw. freien Ober-
flachenplétze des Nickels.



10 Die heterogen-katalytische Wasserstoffoxidation an Metallen 117

’
A 10, mone/mn-cex

5t
x
< “F
S0 WVW
&
S ¥
g
3 L
205 5
Q.
N F
B o, | P .

4 4 58 60 o 7 2
Bpems, mun Po, , MM PT.CT.
I'uc.- L. AstoxoneGauus CKOPOCTH peakwun  Puc. 2. 3aBHCHMOCTB aMmiITYAb! Kode-
oknenernst Hy na Ni (240°C; I’”. = 760 mm  Gaunii or pasjenus kucaopoaa (240°C,
pT. cT.; Py = 0,77 MM prT. cT.) Py, =760 mu pr. cT))
0O, p H,

Abbildung 19: Kopie der am 9. Januar 1973 von M.G. Slin’ko an die Zeitschrift Ki-
netics and Catalysis abgeschickten Originalarbeit iiber die Oszillationen der Wasserstof-
foxidation an Nickelkatalysatoren. Links: oszillierende Reaktionsrate (Mol ml" s™") gegen
die Zeit (min"). Rechts: Abhingigkeit der Amplitude der oszillierende Reaktionsrate
(Mol mlI"'s™") vom Sauerstoffpartialdruck (mm Hg).

Die bloBe Ubersetzung dieses chemischen Gleichungssystems in kinetische
Gleichungen (gewohnliche Differentialgleichungen) fithrt jedoch nicht zu
einer oszillatorischen Losung (Grenzzyklus). Dazu bedurfte es der zusitzli-
chen Annahme M.G. Slin‘kos, daf} die Reaktionsgeschwindigkeitskonstante
k3 der Oberflichenreaktion vom jeweiligen Bedeckungsgrad 6, der katalyti-
schen Oberfliche mit Sauerstoffatomen abhéngig ist.

k3 = k30€_”9

% =k Po,(1 = 00 = 0)* — k_105 — kyoBo 07 e ™% (8)

DU = kyPu, (1= 6o — 0,)> — k0% — 2ksoBo8he %

Durch diesen bereits 1974 postulierten Riickkopplungsmechanismus gelang
es M. G. Slin’ko erstmals das oszillierende Verhalten eines heterogene kata-
lytischen Systems, ausgehend von einem akzeptierten chemischen Glei-
chungssystem, mathematisch zu beschreiben.

Dies war fiir die heterogene Katalyse eine Pionierleistung, die noch auf den
Entwicklungen vor der Synergetik beruhte. Ausfiihrlich diskutiert wird diese
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Entwicklung von Marina Slin’ko und Nils 1. Jaeger in ihrem 1994 erschiene-
nen Buch ,,Oscillating Heterogeneous Catalytic Systems* [52].

Es sei betont, daf} es sich hierbei nicht um ein autokatalytisches System wie
den ,, Briisselator” handelt, der bereits 1971 von I. Prigogine und seinen
Mitarbeitern [53] filir chemische Reaktionen in homogenen Systemen vorge-
schlagen wurde oder den 1973 von Richard J. Field und Richard M. Noyes
1973 diskutierten ,, Oregonator “ [54].

Die Arbeiten von Gerhardt Eigenberger (Eigenberger-Modell) 1978 zu kine-
tischen Instabilitdten in heterogen katalysierten Reaktionen [55] setzen die
Kenntnis der Arbeiten von E. Wicke et al. und M.G. Slin’ko et al. voraus.

Aber hier bin ich bereits mitten in dem sich in den 70iger Jahren stlirmisch
entwickelnden Bereich der neuen Ideen der Synergetik und dissipativen
Strukturbildung, was im Besonderen fiir den Bereich der Chemie einer ge-
sonderten Darstellung bediirfte und nicht mehr Gegenstand dieses Buches
sein kann.
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