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ABSTRACT

The purpose of this study was to investigate the polyaromatic hydrocarbons (PAHs) concentrations in sludge
samples from urban and industrial wastewater treatment plants(WWTP) in Bursa city. Sludge samples were
collected from 6 wastewater treatment plants in June 2008. The samples were ultrasonically extracted and
PAH contents of the samples were measured by using GC-MS. The highest PAH level was observed in
automotive industry WWTP sludge among the other industries. Urban WWTP sludge was in the second order
with regards to the PAH levels. 5 and 6 ring PAH compounds were dominant in almost all sludge samples
studied. The ratios of specific PAH compounds suggested that the PAHs in the sludge samples were
combustion originated.

Keywords: Industry, treatment plant sludge, PAHs, ring numbers.

BURSA’DAKi ATIKSU ARITMA TESiSLERiN]_)E OLUSAN CAMURLARDA COK HALKALI
AROMATIK HIDROKARBONLARIN (PAH) SEVIYELERI

OZET

Bu ¢aligma, Bursa’daki kentsel atiksu aritma tesisinden ve farkli endiistriyel atiksu aritma tesislerinden alinan
camurlardaki ¢ok halkali aromatik hidrokarbonlarin (PAH) diizeylerini belirlemeyi ve halka dagilimlarini
ortaya koymay1 amaglamaktadir. 2008 yilmm Haziran ayinda Bursa kent sinirlari i¢inde yer alan 6 atiksu
aritma tesisinden ¢amur Ornekleri toplanmistir. Ornekler, ultrasonik ekstraksiyona tabi tutulmus ve
orneklerdeki PAH igerigi GC-MS kullanilarak 6l¢iilmiistiir. Ornek alinan endiistriler icinde en yiiksek PAH
diizeyi otomotiv endiistrisi aritma tesisi ¢amurunda goriilmiistiir. Kentsel atiksu aritma tesisi gamurunun da
PAH kirliligi agisindan ikinci sirada geldigi gorilmiistiir. Hemen hemen biitiin gamur 6rneklerinde 5 ve 6
halkali tiirlerin baskin oldugu belirlenmistir. PAH tiirleri tanimlama oranlar1 degerlendirildiginde incelenen
biitlin ¢gamurlarin PAH kaynaklarinin yanma kokenli oldugu belirlenmistir.

Anahtar Sozciikler: Endiistri, aritma camuru, PAH’lar, halka sayisi.

1. GiRiS

Cok halkali aromatik hidrokarbonlar (PAH’lar) petrol dokiilmesi ve fosil yakitlarinin tamamen
yanmamasi sonucu g¢evreye atilan, yaygin organik kirleticilerdir. PAH’larin ¢ogu mutajenik ve
bazilar1 da kanserojeniktir [1]. Cevrede bir ¢ok PAH bilesigi vardir ancak bunlardan 16 tanesi
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EPA’nin oncelikli kirleticiler listesinde yer almaktadir. PAH’larin ana kaynaklari sabit ve
hareketli olmak {izere 2 kategoriye ayrilir. Sabit kaynaklari, evsel 1sinma, ¢oplerin yakilmasi, kok
iretimi, aliiminyum iiretimi, demir ve ¢elik, petrol prosesi, asfalt liretimi ve kullanimi, gii¢ ve 1s1
iretimi, orman ve tarimsal yangmlar olusturmaktadir [1,3]. Hareketli kaynaklari ise motorlu
tagitlarin egzoz gazlari olusturmaktadir [5,6]. Bu bilesiklerin ¢evredeki mevcudiyeti endise
konusudur. Bazi iilkelerde toprak ve havadaki PAH seviyeleriyle ilgili smir degerler
uygulanmaktadir.

Atiksu aritma tesislerinden kaynaklanan ¢amurlar azot, fosfor ve diger mikronutrient
icerikleri nedeniyle tarimsal alanlarda kullanilabilmektedir. Fakat aritilan atiksuyun tipine ve
aritma islemine bagl olarak aritma ¢amurlar: farkli oranlarda toksik organik kimyasallari, tuzlar
ve agir metalleri igerebilmekte ve tarimsal amagh kullanilmalari durumunda da ¢evre igin gesitli
riskler olusturmaktadir. Bu nedenle ¢camurun tehlikeli igerigiyle ilgili gesitli yasal diizenlemeler
bulunmaktadir. PAH’lar da kentsel ve endiistriyel ¢amurlarda yiiksek oranlarda bulunabilecek
tehlikeli kirletici gruplardan biridir [7]. 2005 yilinda 25831 sayili Resmi Gazetede yayinlanmig
Toprak Kirliliginin Kontrolii Yonetmeligi [8] kirlenmis toprakta PAH degerinin en fazla 5 mg/kg
firm kuru toprak olmasini Ongérmektedir. Avrupa Birligi, aritma g¢amurlarinin miimkiin
oldugunca arazide degerlendirilmesi gerektigini, ancak belli PAH tiirlerinin toplamimin 6 mg/kg
firm kuru toprak degerini agsmamasi gerektigini belirtmektedir [9]. AB’nin gosterge olarak sectigi
PAH tiirleri ise acenapthene (Ace), phenanthrene(Phe), fluorene (flu), flouranthene (F1), pyrene,
benzo(b+j+k) fluoranthene (BbjkFl), benzo(a)pyrene (BaP), benzo(ghi)perylene (BghiP),
indeno(1, 2, 3-c, d) pyrene (Ind)’dir. Literatiirde Tiirkiye’deki atiksu aritma tesisi gamurlarindaki
PAH diizeyleriyle ilgili rapor edilmis bir veriye rastlanmamustir. Bu ¢alisma bu alandaki veri
ihtiyacin1 karsilayacak ilk g¢alismalardan biridir. Caligma, Bursa’daki kentsel atiksu aritma
tesisinden ve farkli endiistriyel atiksu aritma tesislerinden alinan ¢amurlardaki PAH diizeylerini
belirlemeyi ve halka dagilimlarini ortaya koymay1 amaglamaktadir.

2. DENEYSEL CALISMALAR

Camur Ornekleri, Bursa kent sinirlari i¢inde yer alan 6 atiksu aritma tesisinde susuzlagtirma
iiniteleri ¢ikigindan toplanmistir.  Orneklere uygulanan ekstraksiyon metodu Sekil 1°de
goriilmektedir. Ornekler, laboratuara +4 °C’de aliiminyum folyo iginde getirilmis ve 5’er gram
tartildiktan sonra hacimce 1/1 oraninda DCM/PE’den olusan 20 mL’lik solvent karisimi ilave
edilerek ekstraksiyona kadar -20 °C’de derin dondurucuda muhafaza edilmistir. Ekstraksiyon
oncesinde 6rneklere verim standardi (surrogate) eklenmistir. Verim standartlari naphthalene-d8
(Nap-d8), acenaphthene-d10 (Ace-d10), phenanthrene-d10 (Phe-d10), chrysene-d12 (Chr-d12) ve
perylene-d12 (Per-12) igermektedir. Ornekler teflon kapakli, amber renkli siselerde, Elma marka
S 80 H model ultrasonik banyoda 1sitma olmaksizin 30 dakika ekstrakte edilmistir. Daha sonra
camelyaf mikro filtrelerden siiziilmiis ve 20 mL DCM/PE (1/1) eklenerek 30 dakika daha
ultrasonik ekstraksiyon uygulanmistir. Ornek, cam yiinii ve 3 gr temizlenmis Na,SO, iceren
siizme kolonundan gecirilmistir. Orek hacimleri déner buharlastiricida yaklasik 30 rpm hizla
26°C su sicakliginda 5 mL’ye indirilmistir. 15 mL hegzan ilave edilerek islem tekrarlanmustir.
Doner buharlastirict sonrasinda drnek hacmi, azot gazi ile 2 mL’ye indirilmistir Fraksiyon ayirimi
icin sirasiyla, cam yiind, silika jel, aliimina ve Na,SQ, i¢eren cam kolon kullanilmigtir. 25 mL
DCM ilavesinden sonra drnek hacmi azot gaziyla 1mL’ye diisiiriilmiistiir [10]. Ornekler viale
almmig yiiksek ¢oziiniirliikteki kiitle dedektorliic (MS) gaz kromatografi (Agilent 7890A GC,
Agilent 5975 MSD) kullanilarak belirlenmistir. Kiitle spektrometresi SIM modunda
cahistirilmugtir [11]. Tlave edilen verim standartlar1 igin ekstraksiyon verimleri de hesaplanmustir.
Sirastyla %4 ve %13 verim hesaplanan Nap-d8 ve Ace-d10’yle ifade edilen PAH bilesikleri
diisiik verim degerlerinden dolay1 raporlanmamugtir. Phe-d10 (Phe, Ant, F1, Pyr ve BaA) verimi
%52, Chr-d12 (Chr, BbF, Bkf ve BaP) verimi %53, Per-d12 (InP, DahA ve BghiP) verimi %50
bulunmustur.
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Sahitlerde 6l¢iilen PAH miktarinin (ng) ortalamasina standart sapmalarinin 3 ile ¢arpilip
eklenmesi ile tespit smir1 (Limit of Detection- LOD) degeri bulunmustur. (LOD= Sahit Ort.+ 3x
std. sapma). Tiim Orneklerde PAH tiirlerine ait miktarlar belirlendikten sonra bu degerler LOD
degeri ile kiyaslanmistir. PAH miktarinin LOD degerinden kiigiik oldugu durumlarda bulunan
deger hesaplamalara katilmamustir.

| Mekanik olarak susuzlastirilmig gamur |
— 20 ml. DCM/PE (1:1 v/v)

| 30 dak. Ultrasonik ekstraksiyon |
— Filtrasyon (GF Filtre) ve
20 ml. DCM/PE (1:1, v/v) ilavesi
| 30 dak. Ultrasonik ekstraksiyon |
—— Filtrasyon(GF Filtre) ve 10 ml.
DCM/PE (1:1, v/v) ilavesi

| Filtrasyon (Na,SO,) |

Déner buharlastirict
(5 mI’ye hacim azaltma)

—— 15 ml. Hegzan ilavesi

Doner buharlastirict
(5m!’ye hacim azaltma)

—— 15 ml. Hegzan ilavesi

Azot gaz1
(2mI’ye hacim azaltma)

Filtrasyon kolonu [Na,SO,( 1g.), Al,O;
(2g.), Silisik Asit (3g.), Cam Yiinii]

—— Kolona 25 ml. DCM ilavesi

Azot gazi
1ml’ye hacim azaltma

| GC-MS ile PAH tayini

Sekil 1. Deneysel Prosediir
3. SONUCLAR VE TARTISMA

Camur drneklerinden elde edilen PAH diizeyleri Sekil 2°de goriilmektedir. Sekle gore en yiiksek
PAH diizeyinin otomotiv endiistrisi aritma tesisi ¢amurunda o&lgiildiigii sonucu ¢ikarilabilir.
Kentsel atiksu aritma ¢amurunun da PAH kirliligi acisindan ikinci sirada geldigi goriilmektedir.

Kentsel atiksu aritma tesisinden alinan ¢amurdaki PAH diizeyinin yaklasik 10,5 mg/kg
KM diizeyinde oldugu bulunmustur. Sonug¢ kentsel ¢amurlarla ilgili literatiirde verilen araligin
diisiik kismiyla uyumludur. Jiries et al. (2000) [12] Urdiin’de yapilan bir calismadaki PAH
diizeyini 0.03 mg/kg KM olarak rapor etmektedir. Moreda vd. (1998) [13] ise Ispanya’da yaptigi
calismada 484 mg/kg KM diizeyinde bir PAH kirliligi bildirmektedir.
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Sekil 2. Kentsel ve farkli endiistriyel atiksu aritma tesislerinden alinan ¢amurlarda 6lgiilen PAH
diizeyleri

PAH tilirleri arasinda Dbilinen en kanserojenik tiir olan benzo(a)pyrene
konsantrasyonlarma bakildiginda (Sekil 3), yine en yiiksek konsantrasyonun otomotiv endiistrisi
camurlarinda goriildiiglinii sdylemek miimkiin olmaktadir. Bu tiirlin seviyesi toplam PAH
seviyeleriyle uyumludur.
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Sekil 3. Kentsel ve farkli endiistriyel atiksu aritma tesislerinden alinan ¢amurlarda 6lgiilen
benzo(a)pyrene diizeyleri

Sekil 4’de kentsel ve farkli endiistriyel atiksu aritma tesislerinden alman ¢amurlarda
olgiilen PAH kirliliginin halka dagilimlari goriilmektedir. 5 ve 6 halkali tiirlerin yogunlukta
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oldugu goriilmektedir. 3 halkali tiirler uguculugu yiiksek tiirlerdir ve bu tiirlerin ¢amurlardaki
oranlari ¢ok halkali tiirlere gore oldukga diistiktiir.
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Sekil 4. Kentsel ve farkli endiistriyel atiksu aritma tesislerinden alinan ¢amurlarda 6lgiilen PAH
kirliliginin halka dagilimlari

Halka dagilimlar1 endiistriye gore farklilik gostermektedir. Gida ve metal endiistrisi
camurlarinda en baskin grubun 6 halkalilar oldugu ve bunu sirasiyla 5 ve 4 halkalilarin izledigi
goriilmektedir. Otomotiv endiistrisi camurunda ise 4, 5 ve 6 halkali tiirler yogunluktadir. Organize
sanayi bolgesi ¢amurunda ise 4 halkali tiirlerin yogunlukta oldugu goriilmektedir. Bunu 5 ve 6
halkali tiirler takip etmektedir. Sizinti suyu aritma tesisi ve kentsel atiksu aritma tesisi
camurlarinda ise 5 halkali tiirlerin baskin oldugu géze ¢arpmaktadir.

PAH’larin kaynaklar1 belirlenirken belli tiirler arasindaki oranlar dikkate alinmaktadir.
Cesitli aragtirmacilar bu oranlardan yola ¢ikarak PAH’larin petrol veya yanma kokenli kaynaklar
hakkinda fikir edinmektedirler. Bu oranlar farkli arastirmacilar tarafindan g¢amurlara da
uygulanmigtir [14,18,19,20]. Arastirmacilar [21,22] bu oranlarin kullanilmasinin tartigmali
oldugunu diisiinseler de bu oranlarin petrol kokenli PAH’lar1 yanma kdkenlilerden ayirmak igin
uygun oldugunu diigiindiiren caligmalar mevcuttur [18]. Cizelge 1°de bu oranlarin 6zeti
verilmektedir.

Cizelge 1. PAH kaynaklarinin belirlenmesi igin tanimlama oranlar1 [17, 19, 20]

Petrol Kokenli Yanma Kokenli
Ant/(Ant+Phe) <0.1 >0.1
BaA/(BaA+Chr) <0.2 >0.35
Fl/(F1+Pyr) <0.4 >0.4
Ind/(Ind+BghiP) <0.2 >0.2
Phe/Ant >10 <10
Yakit Yanmast Bitki/kdmiir/ahsap yanmast
F1/(F1+Pyr) 0.4-0.5 >0.5
F1/Pyr <1 >1
Ind/(Ind+BghiP) 0.2-0.5 >0.5

Ant: Anthracene; Phe:Phenanthrene, BaA: Benzo(a)anthracene, Chr:Chrysene, Fl:Fluoranthene,
Pyr:Pyrene, Ind:Indeno(1,2,3-cd)pyrene, BghiP: Benzo(g,h,I)perylene
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Cizelge 2’de farkli tesis ¢amurlarimin PAH kaynaginin, PAH tiirleri tanimlama
oranlarina gore belirlenmesine yonelik bir yaklasim verilmektedir. Cizelgede aritma ¢amurlarinin
tamaminda PAH tiirlerinin eksik yanma kokenli oldugu belirlenmistir. Ayrica, gida sanayi ve
sizint1 suyu aritma ¢amurlarindaki PAH tiirlerinin petrol kokenli olmasima dair bir oran tespit
edilememistir. Kentsel, OSB ve otomotiv aritma ¢amurlarinda ise hem petrol hem de yanma
kokenli PAH tiirleri icerdigine dair tanimlama oranlart belirlenmistir.

Cizelge 2. Tanimlama oranlarina gore aritma ¢camurlarinin PAH kaynaklarinin belirlenmesi

Koken Petrol Yanma
Ant/ (Ant+Phe) Otomotiv 0,06 Sizint1 0,54
Kentsel 1
OSB 0,61
Gida 0,69
BaA/ (BaA+Chr) S1zint1 0,55
Kentsel 0,56
OSB 0,57
Otomotiv 0,59
Gida 0,54
Metal 0,56
Fl/ (F1+Pyr) Kentsel 0,31 S1zint1 0,52
OSB 0,13 Gida 0,65
Otomotiv 0,31 Metal 0,42
Ind/ (Ind+BghiP) Si1zint1 0,46
Kentsel 0,53
OSB 0,49
Otomotiv 0,49
Gida 0,52
Metal 0,53
Phe / Ant Otomotiv 14,73 Sizint1 0,84
OSB 0,62
Gida 0,44

Calisma sonunda, Nap, Acy, Ace ve Flu verim degerleri %15°ten diisiik oldugu icin
arasgtirilan 16 PAH tiirii arasinda raporlanamamistir. Avrupa Birligi, Ace, Phe, Flu, Fl, Pyr, BbF,
benzo[j]fluoranthene (BjF), BkF, BaP, BghiP ve InP’den olusan toplam PAH’larin topraga
uygulanacak ¢amurlarda 6 mg/ kg KM’yi agsmamasini 6nermektedir [23]. Salihoglu vd. (2010)
tarafindan iilkemizde gergeklestirilen bir ¢aligmada; toplam 12 PAH bilesigi diizeyinin, kentsel
aritma ¢amurlarinda 5,3-10,5 mg/kg KM, farkli endiistriyel aritma ¢amurlar igin 1,8-19,9 mg/kg
KM araliginda oldugu tespit edilmistir [24]. Sonug olarak; atiksu aritma ¢amurlarinin tiimiinde
farkli konsantrasyonlarda PAH bilesiklerine rastlanmugtir. Camurlardaki PAH’larin kaynaklarmin
belirlenmesinde atiksu kaynaklarinin yam sira atmosferik kuru ve islak ¢okelme diizeyleri de
incelenmelidir. Bilesiklerin kimyasal ve fiziksel 6zellikleri sebebiyle daha ¢ok kati bir matris
iizerinde birikme egiliminin fazla olmasi beklendiginden aritma tesisi ¢amurlarindaki diizeylerin
aragtirtlmasi nihai camur bertarafi kararinin verilmesinde yardimci olacaktir.

Acknowledgement / Tesekkiir
Bu arastirma Uludag Universitesi Bilimsel Arastirma Projeleri Komisyonu tarafindan
desteklenmistir (Proje No: M-2008/9). Siddik Cindoruk, Didem Yolsal, Ruken Ogulmus, Gaye

Aydogdu, Zeynep Lok ve Hatice Secgin’e laboratuar ¢alismalarinda gosterdikleri destekten dolay1
tesekkiir ederiz.

87



N.K. Salihoglu, G. Salihoglu, Y. Tasdemir Sigma 3, 82-89, 2011

REFERENCES / KAYNAKLAR

(4]

(5]

(6]

[13]

[14]

[15]

[16]

[17]

(18]

Park S.S., Kim Y.J., Kang C.H., Atmospheric polycyclic aromatic hydrocarbons in Seoul,
Korea. Atmospheric Environment, 36, 2917-2924, 2002.

Smith D.J.T., Harrison R.M., Concentrations, trends and vehicle source profile of
polynuclear aromatic hydrocarbons in the U.K. atmosphere. Atmospheric Environment
30, 2513-2525, 1996.

Simcik M.F., Zhang H., Eisenreich S.J., Franz T.P.,Urban contamination of the
Chicago/Lake Michigan atmosphere by PCBs and PAHs during AEOLOS. Environmental
Science and Technology 31, 2141-2147, 1997.

Garban B., Blanchoud H., Motelay-Massei A., Chevreuil M., Ollivon D., Atmospheric
bulk deposition of PAH’s onto France: Trends from urban to remote sites. Atmospheric
Environment 36, 5395-5403, 2002.

Dickhut R.M., Canuel E.A., Gustafson K.E., Liu K., Arzayus K.M., Walker S.E.,
Edgecombe G., Gaylor M.O. and Macdonald E.H., Automotive sources of carcinogenic
polycyclic aromatic hydrocarbons associated with particulate matter in the Chesapeake
Bay Region. Environ. Sci. Technol. 34, 4635-4640, 2000.

Castellano, A.V., Cancio, J.L., Aleman, P.S., Rodriguez, J.S., Polycyclic aromatic
hydrocarbons in ambient air particle in the city of Las Palmas de Gran Canaria.
Environment International, 29, 475-480, 2003.

Eriksson, E.,Christensen, N., Schmidt, J.E., Ledin, A., Potential priority pollutants in
sewage sludge. Desalination, 226, 371-388, 2008.

Toprak Kirliliginin Kontrolii Yonetmeligi, 31/05/2005 tarih ve 25831 sayili Resmi
Gazete.

CEC, 2000. Council of the European Community, Working Document on Sludge, 3rd
Draft, Brussels, 27 April, p.20.

Tasdemir, Y., Esen, F., Dry deposition fluxes and deposition velocities of PAHs at an
urban site in Turkey. Atmospheric Environment, 41, 1288-1301, 2007.

Bozlaker, A., Muezzinoglu, A., Odabasi, M., Atmospheric concentrations, dry deposition
and air-soil exchange of polycyclic aromatic hydrocarbons (PAHs) in an industrial region
in Turkey. Journal of Hazardous Materials, 153, 1093-1102, 2008.

Jiries, A., Hussain, H, Lintelmann, J., Determination of polycyclic aromatic hydrocarbons
in wastewater, sediments, sludge and plants in Karak province, Jordan. Water, Air, and
Soil Pollution, 121, 217-228, 2000.

Moreda, J.M.,Arranz, A., Betono, S.F.D., Cid, A., Arranz, J.F., Chromatic determination
of aliphatic hydrocarbons and polyaromatic hydrocarbons (PAHs) in a sewage sludge.
The Science of the Total Environment, 220, 33-43, 1998.

Baran, S.,Oleszczuk, P., The concentration of polycyclic aromatic hydrocarbons in
sewage sludge in relation to the amount and origin of purified sewage. Polish Journal of
Environmental Studies, 12, 523-529, 2003.

Dai, J., Xu, M., Chen, J., Xiangping, Y., Ke, Z., PCDD/F, PAH and heavy metals in the
sewage sludge from six wastewater treatment plants in Beijing, China. Chemosphere, 66,
353-361, 2007.

Shen, R.Y.,Luo, Y.M., Zhang, G.Y., Teng, Y., Li, Z.G., 2007. Contamination of PAHs in
sludge samples from the Yangtze river delta area. Pedosphere, 17, 373-382.

Brandli, R.C.,Bucheli, T. D., Kupper, T., Mayer, J., Stadelmann, F. X., Tarradellas, J.,
Fate of PCBs, PAHs and their source characteristic ratios during composting and
digestion of source-separated organic waste in full-scale plants. Environmental Pollution,
148, 520-528, 2007.

Mansuy - Huault, L., Regier, A, Faure, P., Analyzing hydrocarbons in sewer to help in
PAH source apportionment in sewage sludges. Chemosphere, article in pres, 2009.

88



Polycyclic Aromatic Hydrocarbon (PAH) Levels In ... Sigma 3, 82-89, 2011

[19]

(20]

[21]

[22]

Budzinski, H, Jones, 1., Bellocq, J., Pierard, C., Garrigues, P. Evaluation of sediment
contamination by polycyclic aromatic hydrocarbons in the Gironde estuary. Marine
Chemistry, 58, 85-97. 1997.

Yunker, M.B.,Macdonald, R.W., Vingarzan, R., Mitchell, R.H., Goyette, D., Sylvestre, S,
2002. PAHs in the Fraser River basin: a critical appraisal of PAH ratios as indicators of
PAH source and composition. Organic Geochemistry, 33, 489-515.

Zhang, X.L.,Tao, S., Liu, W.X., Yang, Y., Zuo, Q., Liu, S.Z., Source diagnostics of
polycyclic aromatic hydrocarbons based on species ratios: a multimedia approach.
Environmental Science and Technology, 39, 9109-9114, 2005.

Katsoyiannis, A.,Terzi, E., Cai, Q.Y., Discussion: on the use of PAH molecular diagnostic
ratios in sewage sludge for the understanding of the PAH sources. Is this use appropriate?,
Chemosphere, 69, 1337-1339, 2007.

Council of the European Community, 2000.Working document on sludge, third draft.
Council of the European Community, Brussels.

Salihoglu, N. K., Salihoglu, G., Tasdemir Y., Cindoruk, S. S., Yolsal, D., Ogulmus, R.,
Karaca, G. Comparison of polycyclic aromatic hydrocarbons levels in sludges from
municipal and industrial wastewater treatment plants, Archives of Environmental
Contamination and Toxicology, DOI 10.1007/s00244-009-9389-5, 2010.

&9



