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37) Beim Verfahren zur flissig/flissig Extraktion von Schwermetallionen aus sauren, wal3rigen
Bsungen mit Hilfe von wasserunldsiichen Diestern der Dithiophosphorséure als Extraktionsmitte!
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Verfehren zur Extraktion von Schwermetallionen aus wiBrigen
Losungen

Anwendungsgebiet der Erfindung

Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren zur
flussig:flissig Extraktion von Sciwermetallionen, insbe-
sondere von Ionen des Cadmiums, Kupfers, Zinks und Arsens
aus wBfrigen Losungen mit Hilfe von wasserunldslichen
Dialkyldithiophosphorsiureestern als Extrsktionsmittel.

Chzraxteristik der bekannten technischen Lsungen

Die Entfernung von Schwermetallionen aus wifrigen, phos-
phorsauren Losuungen bereitet in der Regel Schwierigkeiten,
de in solchen Losungen die lietallionen komplex gebunden
gsind,

Beisplelswelse enth8lt die soge. NaBverfahrensphosphorsiure
ein breites Spektrum von Verunreinigungen, wozu auch die
umweltrelevanten Schwermetalle Kupfer, irsen und insbe-
sondere Cadmium gz8hlen,

Bei der extraktiven Reinigung von NaBverfanrensphosphor—
sdure mit organischen Losemitteln, (europidische Patent-
anmeldung 0 022 477), f811% ein phosphorsaures Raffinat
an, das die gesamten Verunreiniguagen der Rohphosphor-
séure in relativ hoher Kfonzentration enthdlt. Daneben
besteht dieses Raffinat im wesentlichen aus Restmengen
nicnt mehr extrahierbarer Phosphorsiure sowis, je nach
Verfehrensgestaliung, mehr oder wenlger grofen liengen
Scawefelsdure. Um dieses Raffinat geelignet deponieren zu
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ktnnen, mu3 es mit einer Base, z, B¢ Kalk, neutralisiert
und in eine feste, unlgsliche Form gebracht werden’
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(europdische Patentanmeldung O 017 741). Dabei entsteht
eine groBe Menge eines hinsichtlich Umweltbelastung im
allgemeinen ungefdhrlichen Deponieraffinates. Fir bestimmte
Deponiegelénde kann Jjedoch trotzdem die Auflage bestehen,
daB dieses Deponieprodukt weitgehend frei von umweltre-
levanten Schwermetallen insbesondere Cadmium, sein muB8.

Mehrere Verfahren sind beschrieben, durch die Cadmium aus
phosphorsauren Losungen durch Fdllung als Sulfid entfernt
werden kann. Schwierigkeiten bereitet allerdings die hohe
Loslichkeit des Cadmiumsulfids, insbesondere dann,wenn
freie Schwefels8ure vorhanden ist. Diese Schwefelsidure

ist sowohl in Rohphosphorsdure als auch in noch hdherer
Konzentration im Raffinat einer Phosphorsdure-Extraktions-
reinigung enthalten.

So wird z.B. in der JP-PS 7 575 115 die Cadmium-Fdllung
aus phosphorsauren Losungen im Autoklaven bei Uberdruck
durch Zugabe eines grofen Nazs-ﬁberschusses beschrieben.
Das Verfahren ist kompliziert, energieaufwendig und er-

~ fordert einen hohen Chemikalieneinsatz.

In der europédischen Patentanmeldung 0 023 195 wird ein Ver-
fahren erwdhnt, bei dem zuerst durch Basenzugabe die freie
Schwefels&ure neutralisiert und danach mit einem wasser-
16slichen Metallsulfid das Cadmium gef#llt wird. Das hat
zur Folge, dafB3 die Phosphorsiure durch die Teilneutrali-
sation einen Wertverlust e:leidet und u. U, schon PZOS

mit ausfdllt. Allen bisher genannten Verfahren ist gemein,
daB eine groBe Siuremenge filtriert und anschlieBend entgast
werden mufl.
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Wie aus der zuletzt genannten Patentschrift hervorgeht,
ist nicht allein der niedrige pH-Wert der Phosphorséure
fiir das Ausbleiben der Cadmiumsulfid-Fdllung verantwort-
lich, sondern vor allem der Gehalt an freier Schwefel-
sdure. Deshalb 148t sich diese bekannte Methode nur dan%
anwenden, wenn das Phosphorsdure : Schwefelsdure-Verhdlt-
nis sehr grof ist. Dies ist Jedoch z.B. bei einem Raffinat
einer Phosphorsédureextraktions-Reinigung, das mehr H2804
als H3P04 enthdlt, nicht der Fall.

Auch Dialkyldithiophosphorsdureester sind bereits bekannt
als fliissig/fliissig-Extraktionsmittel zur Extrakticn
zweiwertiger Schwermetallkationen aus wéBrigen schwefel-
oder salzsauren Losungen, deren Normalitdt Jjedoch nicht
groBer als 1 sein darf (SU-PS 541 882; SU-PS 447 936).
Besonders vorteilhaft sollen, auch im stdrker sauren
Milieu, Mischungen aus Dialkyldithiophosphorsdureester
und Trialkylphosphorsédureester sein (DE-OS 2 717 302).

In der europédischen Patentanmeldung O 023 428 wird die
Extraktion von Metallen aus schwefelsauren L&sungen mit
Diorganyldithiophosphorsdureestern beschrieben die im

- Organylrest mindestens einen Elektronenakzeptor, in Form

eine Halogen-, Nitro-, Cyano-, Amino-, oder Alkoxygruppe, -
besitzen. Zwar wird dadurch in einigen Fdllen die Re-
extrahierbarkeit der Metalle verbessert, Jjedoch werden
gleichzeitig die Extraktionsausbeuten schlechter.

Die Extraktion von phosphorsauren Lsungen, insbesondere
von solchen mit hohen P205-Gehalten, ist hingegen noch nie
versucht worden. Die Extraktion von Metallen mit einer
Wertigkeit >2 aus Phosphorsidure mit Hilfe von organischen
oder phosphororganischen Extraktionsmitteln ist auch schon
mehrfach vorbeschrieben worden. Aufgrund der komplexie-
renden Wirkung des Phosphations liegen Jjedoch die Ver-
teilungsgleichgewichte dabei recht ungiinstig. Beispiels-
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welse konnen Uran oder Vanadin mit dem Extraktionsmittel-
system Di(z-ethylhexyl)phosphorséure/Tri-n—octylphosphin—
oxid (DEHPA/TOPO) aus sog. griner Phosphorsiure, deren
Maximalkonzentration 30 % P205 betragen darf, extrahiert
werden. Die Verteilungskoeffizienten sind <10, wodurch
mehrere Extraktionsstufen, sowie ein niedriges Phasenver-
hiltnis 4 : O (anorganische zu organischer Phase) notig
sind, Aus konzéntrierter Rohphosphorsdure (m 50 % PZOS)
ist eine solche Extraktion nicht mehr m&glich, Andere
Extraktionsgsysteme, wie z, B. Diphosphorsdureester, die
hohere Verteilungskoeffizienten besitzen, neigen dagegen
- 2u rascher hydrolytischer Zersetzung,

Reines DEHPA oder DEHPA/TOPO=Mischuagen sind jedoch nicht
in der Lage, umweltrelevante zweiwertige Schwermetalle wie
Cu, Cd und Zn oder auch Arsen aus Phosphorséure'zu eX=-
trahieren,

Ziel der Erfindung

| Ziel der Brfindung ist die Bereitstellung eines Verfahrens,
das es ermdglicht, aus phosphorsauren Lgsungen, selbst
solchen mit hohen PZOS-Konzentrationen‘von 40 bis 60 %,
Schwermetallionen insbesondere des Kupfers, Cadmiums, Zinks
und Arsens zu extrahieren,

Darleguhgﬁdes Wesens der Erfindung

Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, die Schwermefall-

ionen mit einem Extraktionsmittel zu extrahieren, das einen .

hohen Verteilungskoeffizienten ergibt, sich leicht von der
phosphorsauren Phase abtrennen 148t und selbst nach mehr=
maliger Reextraktion mit Mineralsduren oder Alkalien noch
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Uber ihr volles Extraktionsvermdgen verfiigt und keine Zer-
setzungserscheinung zeigt.

{lberraschenderweise wurde gefunden, daB sich diese Aufgabe
lgosen laB81t, wenn man phosphorsaure Ldsungen mit einenm P205-
Gehalt von 3 bis 80 %, vorzugsweise von 6 bis 60 %, eine
gsetzt, die frei von emulsionsbildenden organischen Verun-
reinigungen sind oder vorher in bekannter Weise von diesen
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Verunreinigungen befreit wurden, diese Ldsungen mit wasser-
unldslichen Diestern der Dithiophosphorsiure extrahiert
und die dabei erhaltene wdBrige Phase wvon der Phase, welche
die Diester der Dithiophosphorsdure enthilt, abtrennt.

Als Diester eignen sich insbesondere Dialkyldithiophos-
phorsdureester mit einer Kettenlidnge von 4 bis 18 C-
Atomen im Alkylrest. '

Vor allem dann, wénn man die extrahierten Metalle einer
weiteren Verwendung zufilihren will, empfiehlt es sich die
Diester der Dithiophosphorsiure geidst in einem wasserun-
16slichen organischen L&sungsmittel, wie z.B. Kerosin,
einzusetzen und die abgetrennte Diesterphase mit einer
wdBrigen Halogenwasserstoffsiureldsung zu reextrahieren,
wobei die Metalle in die wissrige Phase {ibergehen. Als
Halogenwasserstoffsdure wird vorzugsweise Brom- oder Jod~
wasserstoff verwendet. Vorteilhafterweise verfihrt man
dabei so, daB man die abgetrennte Diesterphase mit einer
wdBrigen LOsung einer alkalischen Verbindung reextra-
hiert bevor man sie mit dem Halogenwasserstoff behandelt
und den alkalischen Extrakt mit dem anschlieBend erhalten-
en halogenwasserstoffsauren Extrakt, gegebenenfalls unter
Zusatz weiterer Mengen einer alkaliéchen‘Verbindung, zu
einer Mischung mit einem pH- Wert von mindestens 7 ver-
einigt. '

Vorteilhafterweise setzt man die genannten Diester in
einer Reinheit grsﬁer als 95 % ein, wie man sie aus P481o
und Alkohol in Gegenwart von Katalysatoren erhilt, da
diese Produkte selbst nach mehrmaligen Extraktionen

und Reextraktionen noch lber ihr volles Extraktionsver-
mégen verfiigen und keine Zersetzungserscheinungen auf-
weisen.
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Dies hat den Vorteil, daB man die Diester, gegebenenfall:
zusammen mit dem wasserunlSslichen organischen Ldsungs-
mittel, nach Reextraktion der Schwermetallionen im Kreis-
lauf fihren kann.

Wird eine Wiedergewinnung der entfernten Metalle nich=:
gewlnscht, so ist es ratsam, die Diesterphase, nach Ab-
trennung von der wédBrigen Phase durch Neutralisation mit
einer basischen Verbindung direkt in ein Deponieprodukt :
verwandeln, wobel man zweckmifigerweise entweder von vory
herein auf den Einsatz des organischen Ldusngsmittels ve:
zichtet, oder das Losungsmittel von der Diesterphase
abtrennt. '

Die Mengen,in denen die Diester eingesetzt werden, sollte
0,05 bis 40 Gew%, vorzugsweise 0,2 bis 20 Gew%, bezogen
auf die Menge an phosphorsaurer Lisung, betragen.

Fir den Fachmann war nicht vorhersehbar, daB es durch das
erfindungsgeméZfie Verfahren gelingen wiirde, aus konzentric
ten phosphorsauren Lisungen, deren Eigenschaft,mit Schwer
metallionen stabile Komplexe 2zu bilden,bekannt ist, selbs
bei Gehalten an PZOB von etwa 50 Gewichts% und mehr
nit einem sehr hohen Verteilungskoeffizienten Metallioner
wie z.B. des Cadmiums und Kupfers quantitativ,aber auch
des Arsens mindestens teilweise zu extrahieren.

Dabei sind die Verteilungskoeffizienten so groB, daf selkt
bei einem Phasenverh#ltnis von phosphorsaurer : organisch
Phase (10 Gewichts%ige Ldsung des Dialkyldithiophosphor-
sdureesters in Kerosin) wie 50 : 1 in einstufiger Ver-
fahrensweise eine praktisch véllige Entfernung der Ele-
mente Kupfer und Cadmium erfolgt.
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Die weitgehende Abtrennung der Schwermetalle aus der
organischen Phase gelingt am besten in zwei Teilschritten,
und zwar wird die Extraktphase mit einer verdiinnten
wdBrigen Natronlauge behandelt, wobel Arsen sowile teilweise
z.B. Cadmium und Zink reextrahiert werden, sodann mit einer
Halogenwasserstoffsdure, wobei Cadmium und Zink quantitativ
und Kupfer zum groBten Teil reextrahiert werden.

Ferner wird bei dieser Behandlung der Dialkyldithiophosphor-
sdureester, der z. Teil in Salzform vorliegt, quantitativ
wieder in die Sdureform iberflihrt.

Die die Schwermetalle enthaltenden Natronlauge- und SZure-
phasen werden vereinigt und mit einer Base, vorzugsweise
Kalk, neutralisiert, wobel die Metalle in eine unldsliche
Hydroxidform o. &. iberfiihrt werden und entsprechend de-
poniert oder aufgearbeitet werden kénnen.

Fir eine kontinuierliche Verfahrensdurchfihrung unter weit-

'gehender-Entfernung der Elemente Cu, C4d und As empfiehlt

es sich, die Reextraktion iber mehrere Cyclen nur mit
Salzsdure vorzunehmen, wobei die Elemente mit hohen Ver-
teilungskoeffizienten (z.B. Cd, Zn) gestrippt werden,

wdhrend sich andere mit sehr kleinen Reextraktions-Ver-
teilungskoeffizienten wie Cu und As im Extrakt anreichern.

Da nach einer bestimmten Zahl von Extraktions-/Reextraktions-
cyclen die Maximal-Beladung der Extraktphase mit diesen
Elementen erreicht ist, muf sodann deren Reextraktion
alkalisch (fir As) bzw. sauer mit Brom~ oder Jodwasserstoff-
sdure (z.B, fiir Cu) erfolgen.

Eine weitere bevorzugte Ausfiihrungsform der Entferaung wvon
Schwermetallen aus phosphorsauren Ldsungen verzichtet
generell auf die Reextraktion. In diesem Fall wird die zur
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Extraktion verwendete Dialkyldithiophosphorsdure in einen
niedrigsiedenden inerten Ldsemittel wie z.B. Hexan oder
Petrolether eingesetzt. Die metallbeladene organische
Phase wird sodann auf gesignetem Wege vom Ldsemittel ge=
strippt und das verbleibende saure Gemisch aus Salzen und
freier Dialkyldithiophosphorsiure mit einer geeigneten
Base wie z.B. Kalk neutralisiert. Auf die Verwendung eine
Losemittels kann auch ganz verzichtet werden.

Bezliglich der Wahl -des Dialkyldithiophosphorséureesters
gilt,daB mit wachsender Kettenlinge im Alkylrest die
Extraktionsfdhigkeit nachlédBft, jedoch die Reextrahierbar-
keit mit S&uren aus der organischen Phase zunimmt. Je nac
Lage des zu ldsenden Problems wird also ein anderer Ester
benttigt. Im Interesse einer méglichst hohen Reextrahier-
barkeit, insbesondere des Kupfers, sind Dialkyldithiophos
phorsiureester mit einer C-Zahl von 8 - 14 im Alkylrest
besonders geeignet. |

Das Phasenverhdltnis anorganischer Phase (A) : organische
Phase (0) bei der Extraktion kann in einem weiteren Be-
reich variiert und dem Jjeweiligen Kationengehalt der
phosphorsauren Lésung angepaSt werden, jedoch empfiehlt
sich zur Erzielung der gréBtméglichen Selektivitidt ein
méglichst hohes Verhdltnis A : O, so daB die zu -
eliminierenden Elemente mit hohen Verteilungskoeffiziente:
(Cu, Cd) noch fast quantitativ extrahiert werden und die
anderen Metalle bei der Komplexbildungsreaktion ver-
drédngen.

Fir die Reextraktion mit Salzsiure kann ebenfalls ein hoh

Phasenverhiltnis O : A gewshlt werden, z.B >20 : 1, da
die Verteilungskoeffizienten fiir z.B. Cd und Zn dies zZu-
lassen. Flir die Reextraktion m1t Bromwassersto;fsaure

- sollte das Verh&dltnis mogllchst nicht groBer als 5t 1 se:

da der Verteilungskoeffizient z.B. fiir Cu, nicht so hoch :
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Ausflihrungsbeispiel

Die nachfolgenden Beispiele sollen die Erfindung niher
beschreiben, ohne jedoch den Gegenstaend der Erfindung
darauf zu beschrinken,

Beigpiele 1 - 5

Eine handelsiibliche Marokko-~Rohphosphorsiure (46 Gewichts%
PZOS’ 0,4 Gewichts% SO4, 200 ppm Corg : Beispiele 2 - 5)
bzwe ein Gemisch aus einer solchen uiad einer Florida-
Rohsdure (49 Gewichts% P205; 0,6 Gewichts% SO4, 300 ppm
Corg ¢ Beispiel 1), die in bekannter Weise mit Aktivkohle
- und Kalk vorgereinigt waren ("green acid"), werden in
wechselndem Volumenverhdlinis mit einer 10 Gewichts%igen
Lssung eines Dialkyldithiophosphorsiurcesters (RO)2 PSSH
in Kerosin 15 Minuten intensiv geriihrt. Nach dem Absitzen
werden beide Phgsen analysierts Die Erhebnisse sind in
Tabelle 1 zusammengefafBt.

Belspiel 6

Es wird wie in Beispiel 1 - 5 verfahren, jedoch wird eine
an 9205 30 Gewichts%ige griine SHure verwendet, die z. B,

in grofen Mengen auch als Ausgangsstoff zur Uran-Extrak-

tion dient; Ergebnisse siehe Tabelle 1.

Beigpiel 7,

Anstelle einer Rohphosphorsdure wird als Rohstoff das
von noch geldstem Alkohol gestrippte Raffinat (Riickstand)
elner Phosphorséure-Ektraktionsreinigung verwendet,
welches entsteht, wenn man eine griine konzentrierte
Rohphosphorsdure unter Zusatz von Schwefelsfure mit
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Amylalkohol extraniert (7,4 Gewichts% PZOB’ 11,6 Gewichts

504,200 ppm Copg); Ergebnis siehe Tabelle 1.

& 10

Beispiel 8 - 10

Ein Extrakt der 10 Gewichts¥ Di(2-ethylhexyl)dithiophos-
phorsdure und 0,17 Gewichts% Cd, 0,34 Gewichts% Cu,
0,047 Gewichts% As und 0,1 Gewichts% Zn in Kerosin geldst
enthilt, wird im Verhdltnis A : O = 1 : 20 mit 36 Gewicht
%iger Salzsdure bzw. im Verhdltnis A : O =1 : 1 mit

48 Gewichts%iger Bromwasserstoffsdure bzw. im Verhdltnis
A:O=1:5mit 10 Gewichts¥iger Natronlauge re-
extrahiert; Ergebnisse siehe Tabelle 2.

Beispiel 11

Eine aus der Reextraktion stammende 36 Gewichts¥%ige salz-
saure Phase (0,9 Gewichts% Cd; 0,5 Gewichts% Zn) und eine
5 Gewichts%ige Natronlauge-Phase (0,07 Gewichts% As)
werden im Mengenverhdltnis 1 : 1 vereinigt, mit Kalk bis
pH 10,5 neutralisiert und die Maische {iber ein Saugfilter
filtriert. Im Filtrat sind anschlieBend <<1'ppm Cd, 2 ppo
As und 7 ppm Zn enthalten. -
Wird eine kupferhaltige Bromwasserstoffsdure (1 Gewichts?
Cu, 48 Gewichts% HBr) auf die gleiche Weise neutralisiert
und filtriert, sind im Filtrat <:1 ppm Cu enthalten.

Beispiel 12
Jewells frische Portionen der in Beispiel 2 - 5 beschriet

nen Rohsdure werden im Verhdltnis A : O = 10 : 1 finfmal
mit derselben 10 Gewichts¥%igen Ldsung von Di(2-ethylhexyl
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dithiophosphorsdure in Kerosin extrahiert. Nach Jjeder
Extraktion wird die organische Phase sukzessive mit 10
Gewichts%iger Natronlauge sowie mit 36 Gewichts¥iger

Salzsdure Jeweils im Verh&8ltnis A : O =1 : 10 reextrahiert.

Nach der filinften Extraktion werden in der Phosphorsdure
£ 0,5 ppm Cd, <£0,5 ppm Cu und 4 ppm As gefunden.

Beispiel 13

Es wird wie in Beispiel 3 verfahren, Jjedoch wird als orga-
nisches Verdinnungsmittel statt Kerosin n-~-Hexan verwendet.
Nach erfdlgter Extraktion und Phasentrennung wird das

- Hexan von der Extraktphase abdestilliert und zur erneuten

Verwendung als Losemittel zurlickgeflihrt. Der verbleibende
zdhfliissige Rilickstand wird mit festem Ca0 im Verh&dltnis
1 ¢ 1,5 zu einer festen Masse verriihrt und verworfen.

Beispiel 14

Analog Beispiel 3 wird eine Extraktion durchgefiihrt, wobei
auf die Verwendung.eines Ldsemittels verzichtet wird, so
daB ein Phasenverhdltnis A : 0 = 500 : 1 resultiert. Die
Sgure verfiigt nach der Extraktion iber dieselben analy-
tischen Daten wie in Tabelle 1, Beispiel 3, beschrieben.
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Erfindungsanspruch

1e Verfahren zur fliissig/fliissig Extraktion von Schwer=
metellionen aus sauren, widfrigen Losungen mit Hilfe
von wasserunldslichen Diestern der Dithiophosphor-
gdure als Extraktionamittel, gekennzeichnet dadurch,
daB man phosphoprsaure Losungen mit einem 3205-Gehalt
von 3 bis 80 Gewichts% einsetzt, die frei von
emulsionsbildenden organischen Verunreinigungen sind
oder vorher in bekannter Weise von diesen Verunm
reinigungen befreilt wurden, und die erhaltene wiBrige
Phase von der Phase, welche die Diester der Dithio=
phosphorséuré enthdlt, abbtrennt,

24 Verfzhren nach Punkt 1, gekennzeichnet dadurch,
daB man als Extraktionsmittel Dialkyldithiophosphors
sdureester mit einer Kettenldnge von 4 bis 18 C-
Atomen im Alkylrest einsetzt,

3. Verfahren nach Punkt 1 oder 2, gekennzeichnet dadurch,
daB men die Diester der Dithiophosphorsdure geldst in
einem wasserunldslichen organischen Losungsmittel ein-
getzt,

A Verfanren nach einem der Punkt 1 bis 3, gekennzeichnet
dadurch,'daﬁ man zur Gewinnung der extrahierten Schwerw
metalle die abgetrennte Diesterphase mit einer wdlrigen
Halogenwasserstoffsdureldsung reexirahiert,
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Verfahren nach Punkt 4, gekennzeichnet dadurch, daB

man die abgetrennte Diesterphase mit einer widBrigen
Losung elner alkalischen Verbindung reextrahiert, be=-
vor man sie mit. der Halogenwasserstoffsiureldsung behan=-
delt, und den ernaltenen alkalischnen Extrak? mit dem anw
schliefBend gewonnenen halogenwasserstoffsauren Extrakt,
gegebenenfalls unter Zusatz weiterer Mengen einer alka-
lischen Verbindung, zu einer Mischung mit einem pH~

Wert von mindestens 7 vereinigt,

Verfanren nach einem der Punkte 1 bis 5, gekennzelchnet
dadurch, daf man Diester der Dithiophosphorsiure mit einer
Reinheit grifer als 95 % einsetzt,

Verfanren nach einem der Punkte 1 bis 6, gekennzeichnet
dadurch, deB man die Diester der Dithiophosphorsdure, ge-
gebenenfalls zusammen mit dem organischen Ldsungsmittel,
nach Reextraktion der Schwermetallionen im Kreislauf flihrt.

Verfahren nacih Punkt 1 bis 3, gekennzeichnet dadurch, dag
die‘Diesterphése nach Abtrennung von der wiBrigen Phase
durch Neutralisation mit einer basischen Verbindung direkt
in ein Deponieprodukt verwandelt wird, wobel man enfweder
von vornherein auf den Einsatz des organischen Ldsungs-
mittels verzichiet oder das Losungsmitiel von der Diester=
phase abtrennt,

Verfanren nach einem der Punkte 1 bis 8, gekennzeichnet
dedurch, daB man die Diester der Dithiophosphorsdure in
Mengen von 0,05 bis 40 Gews elnsetzt, bezogen auf die

Menge an phosphorsaurer Ldsunge.
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