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Perfluorowane zwiqzki organiczne PFAS
— nowe wyzwanie w przygotowaniu
wody do spozycia

MARIA WtODARCZYK-MAKULA, IZABELA ZIMOCH

DOI 10.36119/15.2024.1.6

Celem pracy byta ogélna charakterystyka organicznych mikrozanieczyszczen z grupy perfluorowanych surfaktan-

téw (PFAS) w kontekscie proponowanych zmian w przepisach prawnych dotyczqgcych wody do spozycia. Zmiany te
sq konieczne ze wzgledu na wpisanie PFAS w Dyrektywie wodnej na liste zwigzkdw, kidrych kontrola w wodzie do
spozycia bedzie wymagana i monitorowana. Do grupy PFAS zalicza sie kilka tysiecy zwigzkdéw, w strukturze ktérych
fluor jest przytgczony zamiast wodoru do taiicucha (prostego lub rozgatezionego) alifatycznych weglowodoréw.
Oznaczanie stezen tych zwigzkéw w wodzie bedzie wyzwaniem dla przedsigbiorstw wodociggowych ze wzgledu

na trudnosci analityczne. Ze wzgledu na wystepowanie tych zwigzkéw w wodach powierzchniowych i podziem-
nych, bedqgcych Zrédtem zaopatrzenia ludnosci w wode do spozycia konieczne bedzie wprowadzenie ich do bie-
zqcego monitorowania. Jest to istotne dla zdrowia ludnosci ze wzgledu na potencjalnie toksyczne oddziatywanie
tych zwigzkéw. W artykule opisano wiasciwosci zwigzkéw perfluorowanych, oddziatywanie na organizmy,
dopuszczalne stezenia PFAS w wodzie do spozycia okreslone w przypisach prawnych w innych krajach oraz meto-

dyke ich oznaczania.

Stowa kluczowe: PFAS, surfaktanty, woda do spozycia, przepisy prawne, chromatografia

The aim of the article was a general characterization of organic micropollutants from the group of perfluorinated
surfactants (PFAS) in the context of proposed changes in legal regulations regarding drinking water. These changes
are necessary due fo the inclusion of PFAS in the Water Directive on the list of compounds whose control in drinking
water will be required and monitored. The PFAS group includes several thousand compounds in the structure of which
fluorine is attached instead of hydrogen to a chain (straight or branched) of aliphatic hydrocarbons. Determining the
concentrations of these compounds in water will be a challenge for water supply companies due to analytical
difficulties. Due to the presence of these compounds in surface and groundwater, which is the source of drinking
water for the population, it will be necessary to include them in ongoing monitoring. This is important for the health of
the population due to the potentially toxic effects of these compounds. The article describes the properties of
perfluorinated compounds, their impact on organisms, the permissible concentrations of PFAS in drinking water
specified in legal regulations in other countries, and the analytical methodology of these compounds.

Keywords: PFAS, surfactants, drinking water, legislation, chromatographic method

Wprowadzenie

W 2004 r. przyjeto przez Parlament
Europeiski i Rade, Konwencje Sztokholm-
skq, w ktdrej zdefiniowano trwate zwigzki
organiczne dla $rodowiska wodnego [1].
Do trwalych zanieczyszczen organicz-
nych zaliczono wtedy 8 zwigzkéw che-
micznych z grupy polichlorowanych we-
glowodoréw, polichlorowane bifenyle
(PCB), polichlorowane dibenzodioksyny
(PCDD) i polichlorowane dibenzofurany

(PCDF). Wymienia sie 7 kongeneréw
dioksyn, do furanéw zalicza sie 10 zwiqz-
kéw, natomiast sposréd PCB najczeiciej
oznacza si¢ 7 kongeneréw. Na bazie tej
konwencji powstato Rozporzgdzenie WE
Nr 850/2004 i zmiana Dyrektywy
79/M7/EWG [1, 2]. W tym rozporzq-
dzeniu, do grupy trwalych zanieczysz-
czen zdlicza sie takze wielopiericieniowe
weglowodory aromatyczne (WWA), li-
niowe alkilowe benzosulfoniany (LAS),
estry kwasu ftalowego (DEHP) i wiele in-

nych potqgczen zwigzkéw organicznych
z réznymi podstawnikami. Ze wzgledu na
to, ze lista TZO opublikowana w Konwencji
sztokholmskiej jest otwarta, w 2009 r. do tej
grupy zanieczyszczerik wigczono kolejne
zwiqzki, ktérych bylo jedenaicie. Sq to:
heksabromobifenyl HBB, etery fetra-, hek-
sa, hepta-, okta — i pentabromodifenylowe,
o, B, v — heksachlorocykloheksany, chlor-
dekon, pentachlorobenzen, kwas perflu-
orooktanosulfonowy i jego sole oraz
fluorek sulfonylu perfluorooktanu  [3].
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W 2020 r. w Komisji europejskiej wydano
dokument roboczy komisji dotyczqcy sub-
stancji poli — i perfluoroalkilowych (PFAS)
towarzyszqcy ,Strategii chemicznej na
rzecz zrébwnowazonego rozwoju w kie-
runku $rodowiska wolnego od toksyn” [4].
W 2021r. kwas perfluoroheksanowy sul-
fonowy i jego sole (PFHxS) zostaty doda-
ne do listy kandydackiej REACH do wyka-
zu substancji stanowigcych bardzo duze
zagrozenie jako , substancja bardzo trwa-
ta i wykazujgca bardzo duzq zdolnoéé do
bioakumulaciji” [5]. Proponuie sie ujednoli-
cenie klasyfikacji zwiqgzkéw zaliczanych
do PFAS z definicig OECD40. Celem arty-
kutu jest przedstawienie, w oparciu o do-
stepnq literature, uwarunkowania prawne
dotyczqce PFAS w wodzie, wiasciwosci
tych zwigzkéw, oddziatywanie na organi-
zmy, metodyke oznaczania oraz stan za-
nieczyszczenia wéd tymi
mikrozanieczyszczeniami.

Uwarunkowania prawne
dotyczagce PFAS w wodach

W nowej dyrektywie w sprawie jako-
éci wody przeznaczonej do spozycig,
ktéra zostala przyjeta w 2022 r. uaktual-
niono wykaz koniecznych do kontroli
w wodzie zwiqzkdw, ktérych wplyw na
zdrowie ludzkie budzi obawy spoteczne
lub naukowe. Miedzy innymi planuje sie
wprowadzenie dopuszczalnych stezer or-
ganicznych zwiqzkéw perfluorowanych.
Stanowisko Rady Europejskiej UE nr
14/2020 opublikowane w Dzienniku
Urzedowym Unii Europejskiej C 410/1
z 27.11.2020 r. dotyczy jakosci wody
przeznaczonej do spozycia przez ludzi
i w nowym wykazie zawiera perfluorowa-
ne surfakianty [4]. W tym dokumencie
stosuje sig dwa okreélenia: , PFAS ogétem”
oraz ,Suma PFAS”. Wyjasnienie tych po-
ie¢ wskazuije, ze ,PFAS ogdtem” oznacza
catkowitq zawarto$é wszystkich substancii
per — i poliflioroalkilowych, natomiast
,Suma PFAS” oznacza sume substancji
per — i polifluoroalkilowych, ktére nalezq
do PFAS, ale zawierajq cze$é perfluoroal-
kilowgq z co najmniej trzema atomami we-
gla — CnF2n-, gdzie n 2 3 lub czgi¢ eteru
perfluoroalkilowego z co najmniej dwoma
atomami wegla ~CnF2nOCmF2m-, gdzie
nim 2 1. Do tej grupy zalicza sie 20 kwa-
séw, takich jak: perfluorobutanowy (PFBA),
perfluoropentanowy (PFPA), perfluorohek-
sanowy (PFHxA), perfluoroheptanowy
(PFHpA), perfluorooktanowy (PFOA), per-
fluorononanowy (PFNA), perfluorodekano-
wy (PFDA), perfluoroundekanowy (PFUn-
DA), perfluorododekanowy (PFDoDA),
perfluorotridekanowy (PFTrDA), perfluoro-
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butanosulfonowy (PFBS), perfluoropenta-
nosulfonowy (PFPS), perfluoroheksanosul-
fonowy (PFHxS), perfluoroheptanosulfo-
nowy (PFHpS), perfluorooktanosulfonowy
(PFOS), perfluorononanosulfonowy
(PFNS), perfluorodekanosulfonowy (PFDS),
perfluoroundekanosulfonowy, perfluorodo-
dekanosulfonowy, oraz perfluorotrideka-
nosulfonowy. Monitorowanie obecnojci
tych zwigzkéw bedzie zwigzane z oceng
ryzyka i z zarzqdzaniem ryzykiem wyste-
powania w obszarach zasilania, gdzie
mogq by¢ obecne w punktach poboru
wody. Proponowana warto$é¢ graniczna
dla ,PFAS ogdtem” wynosi 500ng/L, na-
tomiast dla ,Sumy PFAS” — 100 ng/L.
Paristwa cztonkowskie Unii Europejskiej
bedg mogly zadecydowaé i do swoich
przepiséw prawnych wprowadzié ,PFAS
ogétem” lub , Sume PFAS” lub jeden i dru-
gi wskaznik réwnoczesnie. W dokumen-
cie takze wskazuje sig, ze metoda analizy
substancji per — i polifluoroalkilowych
okreslanych jako ,PFAS ogéfem” i ,suma
PFAS”, w tym réwniez granice wykrywal-
nosci, wartoéci parametryczne, czestotli-
wo$é poboru prébek bedg opracowane
trzy lata po wejéciu w zycie dyrektywy.
W $éwiatowych agencjach regulacyjnych
opracowano wytyczne lub zalecenia do-
tyczqce dopuszczalnych pozioméw PFAS
w wodzie przeznaczonej do spozycia. Ze
wzgledu na liczng grupe oraz réznorodng
w budowie i wiasciwosciach zwigzkdw
perfluorowych, dane z badar toksykolo-
gicznych nie sq kompletne i w przepisach
wymienia sie jedynie kilka lub kilkanascie
potqczen. Dlatego w wiekszosci przypad-
kéw opracowano dopuszczalne stezenia
dla wybranych grup. Amerykariska Agen-
cia Ochrony Srodowiska w uwzglednia-
iqc ryzyko zdrowotne wskazuje, ze w su-
maryczne stezenie PFOA i PFOS w wo-
dzie przeznaczonej do spozycia nie po-
winno przekracza¢ 70 ng/L [6,7]. W réz-
nych stanach Ameryki Pétnocnej dopusz-
czalne stezenia wynoszq odpowiednio 20
ng/Llub 70 ng/L. W Kanadzie graniczne
stezenia zréznicowano podajqc: 200ng/L
dla sumy PFOA i 600 ng/L - dla sumy
PFOS ze wzgledu na wzmozong toksycz-
no$¢ PFOA i PFOS wystepujqcych jedno-
czednie, a w Australii sume PFOA i PFOS

objeto limitem 70 ng/L. W tab. 1 przed-
stawiono wybrane dane dotyczqce kra-
iéw europejskich.

Ogédlna charakterystyka PFAS

Grupa zwiqzkédw okreslana skrétem
PFAS obejmuije syntetyczne zwiqzki per —
i polifluoroalkilowe (4730 zwiqzkéw). Sa
to dlifatyczne weglowodory, w ktérych
przylgczony jest fluor w miejsce atoméw
wodoru w faricuchu weglowym (prostym
lub rozgatezionym). Oprécz podstawo-
wych zwigzkéw perfluorowych wystepuiq
takze takie, ktére w czgsteczce zawierajq
atomy siarki, fosforu czy azotu. Do grupy
PFAS zaliczane sa przede wszystkim:

- kwasy perfluorosulfonowe (np. kwas
perfluorooktanosulfonowy — PFOS),

- kwasy perfluorokarboksylowe (np.
kwas perfluorooktanowy — PFOA),

- kwas perfluoroalkilowy PFAA,

- pentadekafluorooktanian

(APFO),

- kwas perfluorononan-1-owy (PFNA)

i jego sole sodowe i amonowe,

- kwas nonadekafluorodekanowy (PFDA)

i jego sole sodowe i amonowe oraz
- kwas perfluoroheptanowy [8, 9].

W strukturze tych zwigzkéw wystepuje
fluorowany hydrofobowy ,ogon” alkilowy
oraz hydrofilowa ,glowa” co sprawia, ze
wykazujq jednoczesnie hydrofilowe i hy-
drofobowe wiasciwosci. Dlatego skutecz-
nie obnizajq napigcie powierzchniowe
wody czyli majqg wlasciwosci powierzch-
niowo czynne. Wiasciwosci te zalezq od
dtugoéci faricucha weglowego wprost
proporcjonalnie: wlasciwosci surfaktanéw
sa lepsze im dluzszy jest tarcuch weglowy
i wigksza liczba wigzar wegiel-fluor [10].

Z punktu widzenia zdrowia cztowieka
istotna jest zdolno$¢ tych zwigzkéw do
kumulacji w organizmie. Sa to zwiqzki,
kidre w strukturze zawierajq co najmniej
sze$¢ perfluorowanych wegli. Nie po-
twierdzono tych wiasciwosci (bioakumu-
lacji) w odniesieniu do krétkotarcucho-
wych PFAA u zwierzat, ale wykazano, ze
mogq sie gromadzi¢ w naziemnych tkan-
kach rolin (pedy, liécie i owoce). Dlatego
uprawy rodlin na glebach silnie zanie-
czyszczonych krétkotaricuchowymi PFAA

amonu

Tabela 1. Dopuszczalne stezenia w wodzie do spozycia w krajach europeiskich [pg/L] [7]
Table 1. Permissible concentrations in drinking water in European countries [ug/L] [7]

Kraj Stezenie dopuszczalne

Podstawa opracowania granicznych
wartosci

100 ng/ L

Unia Europejska

dla sumy 20 PFAS (C4-C13 PFSAs oraz C4-C13 PFCAs)
500 ng/ L dla sumy PFAS

aspekt profilaktyczny

Dania 100 ng/ L 12 zwigzkéw o podobnej toksycznosci
dla C4-C10 PFCAs, PFBS, PFHxS, PFOS, PFOSA i 6:2 FTS do PFOS

Sowedi 90 ng/ L 11 zwigzkéw o podobnej toksycznosci
weeld dla C4-C10 PFCAs, PFBS, PFHxS, PFOS i 6:2 FTS do PFOS
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mogq w konsekwencji stanowi¢ zagroze-
nie dla czlowieka. Zdolno$¢ do biokumu-
lacji w organizmach wykazujg kwas per-
fluorooktanowy, kwas perfluorofosforowy
a takze inne zwiqzki zawierajgce fosfor,
azot lub siarke [11, 12]. Wazng cechg
charakterystycznq zwigzkéw zaliczanych
do PFAS jest oddziatywanie na organi-
zmy. Perfluorooktanosulfonian  (PFOS)
oraz kwas perfluorooktanowy (PFOA) zo-
staly zaliczone do grupy endokrynnie ak-
tywnych EDC. Ponadto, wyniki badan
toksykologicznych byly podstawg do
tego, ze PFOA zostat zaklasyfikowany do
grupy 2B wedfug Agencji Badan nad Ra-
kiem IARC [13]. Jest to jednoznaczne
z tym, ze zwiqzek ten jest niewgtpliwie
rakotwérczy dla zwierzqt i prawdopo-
dobnie ma takie oddziatywanie dla czlo-
wieka. Ze wzgledu na zastosowanie tych
zwiqzkéw w wielu produktach uzywanych
w gospodarstwach domowych (powtoki
tkanin, dywanéw, opakowar do zywno-
§ci, piana gasnicza, $rodkéw do pielegna-
cji podtég, insektycydy, $rodki higieniczne
i inne) narazenie cztowieka na kontakt
z nimi jest duze [10, 14].

Oznaczanie PFAS w roztworach
wodnych

Perfluorowane zwigzki organiczne
najczescie] oznaczane sq W Zywnosci,
opakowaniach do zywnosci oraz rzadziej
- w wodach. W literaturze znajdujq sie
informacje dotyczqce identyfikacji PFAS
metodq cieczowej chromatografii z tande-
mowym detektorem masowym LC/MS/
MS. Podstawy oznaczania w wodach
znajdujq sig w opracowanej przez US EPA
537 [15]. Zostata opracowana w 2009 r,
ale zaktualizowana w 2018 i 2020. Doty-
czy oznaczania wybranych per - i poliflu-
orowanych substanciji alkilowych w wo-
dzie pitnej metodq ekstrakciji do fazy statej
(SPE) i chromatografii cieczowej tandemo-
wej z identyfikaciq z wykorzystaniem
spektrometrii masowej (LC/MS/MS). Pro-
cedure tq zaleca sie stosowaé do iloscio-
wego oznaczania w wodzie pitnej szes-
nastu wybranych perfluorowanych kwa-
séw alkilowych (PFAA) oraz kwasu dimeru
tlenku heksafluoropropylenu  HFPO-DA
i soli amonowej fluorowanego kwasu ete-
rowego stosowana jako GenX [16]. Jed-
nak nalezy podkresli¢, ze od czasu opra-
cowania metody produkowane i stosowa-
ne sq takze inne zwiqzki perfluorowane
PFOA/PFOS, ktére mogq powodowaé
zanieczyszczenie wéd, w tym wody do
spozycia. Zaleca si¢ zastosowanie wzor-
ca wewnetrznego. Prébki wzbogacone
wzorcem wewnetrznym kierowane sq do

ekstrakcji do fazy statej SPE na kolumnie
C18 z wykorzystaniem polistyrenodiwiny-
lobenzenu (SDVB). Elucje analitéw pro-
wadzi sie metanolem, a zatezanie -
w strumieniu azotu. Nastrzyk ekstraktu
o objetoéci 10 pl wprowadza sie do
chromatografu cieczowego potgczonego
z detektorami MS/MS. Andlity sq roz-
dzielane i identyfikowane przez poréwna-
nie uzyskanych widm masowych i czaséw
refencji z widmem wzorca identyfikowa-
nym na chromatogramach w odpowied-
nim czasie retencji.

Wystepowanie PFAS
w $rodowisku wodnym

Uwzglednienie  perfluorowanych
zwiqzkéw w aktualizacji przepiséw praw-
nych dotyczgcych jakosci wody oraz za-
interesowanie wéréd naukowcdw wynika
z szerokiego wystepowania ich w $rodo-
wisku. To z kolei jest wynikiem rozwoju
cywilizacji, przemystu oraz urbanizaciji
poniewaz zrédfa antropogenne odgry-
wajg najwazniejszg role w emisji tych
ksenobiotykéw. Zwigzki te sa szeroko sto-
sowane w przemysle jako $rodki po-
wierzchniowo czynne, impregnaty, dodat-
ki farb, pestycydéw, nawozdéw sztucz-
nych, w transformatorach oraz w wielu in-
nych $rodkach stosowanych w gospodar-
stwach domowych [10,14,17]. Dlatego
perfluorowane zwiqzki organiczne sq
identyfikowane w $rodowisku wodnym,
wodach podziemnych, powierzchnio-
wych, w tym morskich, w wodach opado-
wych, a takze w éciekach. Zrédtem zanie-
czyszczenia wéd sq odcieki ze sktado-
wisk, sptyw powierzchniowy oraz odply-
wy z oczyszczalni komunalnych i przemy-
stowych. Dane literaturowe w tym zakresie
jednak nie sa jednak obszemne i gtéwnie
dotyczq wéd, iciekéw i wody do spozy-
cia poza granicami naszego kraju
[11,16,18]. Wyniki tych badan sq czesto
trudne do poréwnania ze wzgledu na to,
ze analizowane sa rézne zwiqzki
i w prébkach réznego pochodzenia z za-
stosowaniem niejednoliotej metodyki iden-
tyfikacji. Publikowane dane dotyczq steze-
nia kwaséw PFOA i zwigzkéw sulfono-
wych PFOS. Przykfadowo w wodach po-
wierzchniowych z terenéw Szwaijcarii ste-
zenie PFOA nie przekraczato 8 ng/L,
Francji — 12 ng/L, a w Austrii — 19 ng/L.
W wodach z terenéw Whoch i Niemiec
oznaczone stezenia PFOA byly znacznie
wigksze i siegaly wartoéci odpowiednio
1270 i 3640 ng/L. Stezenia zwigzkéw
sulfonowych, okreslonych jako PFOS,
w wodach powierzchniowych paristw eu-
ropejskich przyjmowaly wartosci z zakre-
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su 4ng/L (Austria) — 2,709 ng/L (Hiszpa-
nia). Poérednie wartoéci oznaczono
w wodach Wioch (25 ng/L), Francji (62
ng/L), Niemiec (193 ng/L). Zwiqzki per-
fluorowane identyfikowane byly takze
w $ciekach. Stezenia zwigzkéw perfluoro-
wanych w $ciekach opisane w literaturze,
podobnie jok w wodach, réwniez w $cie-
kach byly oznaczane w szerokim zakresie.
W krajach UE stezenia PFOS w $ciekach
surowych siegaly 2 101 ng/L, a PFOA -
15900 ng/L 11, 19].

W pionierskich badaniach wspétau-
torskich oznaczano perfluorowane weglo-
wodory w wodzie powierzchniowej, pod-
ziemnej oraz w $ciekach oczyszczonych
z wybranego regionu Polski [20]. Zidenty-
fikowano nastepujqgce 23 kwasy nalezqce
do grupy PFAS: Perfluorobutanowy, Per-
fluoropentanowy, Perfluoroheksanowy,
Perfluoroheptanowy, Perfluorooktanowy,
Perfluorononanowy, Perfluorodecanowy,
Perfluoroundecanowy, Perfluorododeca-
nowy, Perfluorotridecanowy, Perfluorobu-
tasulfonowy, Perfluoropentasulfonowy,
Perfluorohexasulfonowy, Perfluorohepta-
sulfonowy,  Perfluorooktanosulfonowy,
Perfluorononano sulfonowy, Perfluorode-
canosulfonowy, Perfluoroundecansulfono-
wy, Perfluorododecanosulfonowy, Perflu-
orotridecansulfonowy, 6:2 Fluorotelome-
rosulfonowy, 8:2 Fluorotelomerosulfono-
wy oraz Perfuorooctanosulfamid. Stezenie
sumaryczne w/w zwigzkéw w wodzie
powierzchniowej nie przekraczalo 10
ng/L, a w wodach podziemnych — 35
ng/L. W éciekach oczyszczonych wpro-
wadzanych do odbiornika powierzchnio-
wego suma stezer 23 zwigzkéw perflu-
orowanych byfa kilkukrotnie wigksza [20].
Swiadczy to o potencjalnym zagrozeniu
zanieczyszczenia $rodowiska wodnego
przez niedostatecznie oczyszczone cieki.
Ze wzgledu na to, ze wody powierzchnio-
we moggq stanowié¢ zrédto wody dla celéw
komunalnych, problem wystepowania
PFAS w $rodowisku wodnym staije sie aktu-
alny i wazny. Potwierdza to potrzebe sta-
tego monitorowania perfluorowanych
zwiqzkéw w wodach stanowiqcych zré-
dto zaopatrzenia dla przedsiebiorstw wo-
dociggowych. Pozwoli to na zaplanowa-
nie dodatkowych proceséw ukierunkowa-
nych na zapewnienie usunigcia PFAS
podczas przygotowania wody. Wazne
jest takze monitorowanie PFAS w $ciekach
oczyszczonych co pozwoli na ocene po-
tencjalnego zagrozenia zanieczyszczenia
wéd powierzchniowych i podziemnych
tymi zwigzkami. Prawdopodobnie ko-
nieczne bedzie zastosowanie dodatko-
wych proceséw. Wsréd nich wymienia sie
adsorpcje, separacie membranowg lub
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chemiczne lub fotochemiczne utlenianie

[21,22].

Podsumowanie

Na podstawie dokonanego przeglg-

du mozna sformutowaé nastepujace
whioski:

Woprowadzenie do nowej Dyrektywy
Wodnej dopuszczalnych stezeri orga-
nicznych zwiqzkéw perfluorowych
powoduje konieczno$é¢ dostosowania
polskich przepiséw oraz opracowanie
jednolitej procedury analityczne;.
Monitorowanie stezer PFAS w wodzie
do spozycia, w wodach bedgcych
zrédtem zaopatrzenia ludnosci oraz
w $ciekach odprowadzanych do od-
biornikéw bedzie wyzwaniem dla
przedsiebiorstw wodociggowych ze
wzgledu na ograniczony dostep do
aparatury analitycznej.

W celu minimalizacji zanieczyszcze-
nia wéd konieczne bedzie wprowa-
dzenie dodatkowych proceséw,/ mo-
dyfikacja obecnie stosowanych w in-
stalacjach uzdatniania wody i oczysz-
czania $ciekdw.

Podziekowania:

Prace wykonano z uwzglednieniem sub-
wencii statutowej Politechniki Czestochow -
skiej i Politechniki Slqskiej w Gliwicach
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