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Danisman: Prof. Dr. Yiicel TASDEMIR

Bu ¢aligmada, Bursa ili’ndeki dért farkli rnekleme bolgesinden (Uludag Universitesi Kampusii (UUK),
Yavuzselim (YS), TUBITAK BUTAL (TB) ve Mudanya) alian dis ortam hava &rneklerinde PAH’larin
konsantrasyonlari, kuru ¢okelme, islak ¢okelme ve toplam ¢okelme aki degerleri belirlenmistir.
Ormekleme dort mevsimi yansitmasi bakimindan Haziran 2008-Haziran 2009 tarihleri arasinda
gerceklestirilmistir. Konsantrasyon 6rnekleri yiiksek hacimli hava 6rnekleyicisi (YHHO), aki drnekleri
ise su yiizeyi 6rnekleyicisi (SYO), 1slak kuru c¢okelme oOrnekleyicisi (IKCO) ve toplam ¢okelme
ornekleyicisi (TCO) kullanilarak toplanmustir.

Ortalama toplam (gaz+partikiil) PAH konsantrasyonlar1 UUK, YS, TB ve Mudanya &rnekleme
bolgelerinde sirasiyla 28+49, 184+276, 131+131 ve 73+108 ng/m’ olarak tespit edilmistir. Elde edilen
degerler literatiirde benzer bolgeler i¢in elde edilen degerlerle uyumluluk gostermektedir. UUK, YS, TB
ve Mudanya 6rnekleme bolgelerinde tespit edilen toplam PAH konsantrasyon degerlerinin sirasiyla %68,
%78, %86 ve %73 linlin gaz fazda oldugu belirlenmistir. Molekiiler agirlig1 az olan PAH tiirleri gaz fazda
daha yogun olarak bulunurken, molekiiler agirligi fazla olan tiirler partikiil fazda bulunmaktadir.

UUK, YS, TB ve Mudanya ornekleme bolgelerinde PAH bilesiklerinin SYO ile tespit edilen ortalama
toplam (partikiil+¢oziinmiis) kuru ¢okelme aki degerleri sirasiyla 399242706, 7777+4516, 5867+3610 ve
449843702 ng/m*-giin olarak belirlenmistir. Kuru ¢okelme aki degerlerinin ¢oziinmiis fazda partikiil faza
oranla daha yiiksek oldugu tespit edilmistir. Aki ve konsantrasyon degerleri kullanilarak PAH’lar icin
partikiil fazda hesaplanan kuru ¢kelme hiz degerleri UUK, YS, TB ve Mudanya &rnekleme bolgeleri igin
sirastyla 0,91+1,17, 2,26+0,94, 1,184+0,98, 1,23+1,18 cm/s iken kiitle transfer katsayis1 (KTK) degerleri
ise sirastyla 0,95+0,91, 1,53+1,20, 1,39+0,98, 1,60+1,29 cm/s olarak bulunmustur. TCO ile tespit edilen
toplam ¢okelme aki degerleri UUK 6rnekleme bolgesinde 525+1090 ng/m’-giin iken YS &rnekleme
bolgesinde 2213+2921 ng/m’-giin olarak bulunmustur. Bulunan degerler literatiir degerleri ile
ortiismektedir.

Toplanan 6rneklerde tespit edilen ortalama toplam (partikiil+¢oziinmiis) yagmursuyu PAH konsantrasyon
degerleri UUK, YS, TB ve Mudanya 6rnekleme bélgeleri icin sirasiyla 552+600, 1347+1308, 859+612 ve
693+733 ng/L olarak tespit edilirken ortalama toplam 1slak ¢okelme aki degerleri (partikiil+¢oziinmiis) ise
sirastyla 5700£5990, 41360+34575, 22439+19598, 44469+54412 ng/m’-giin olarak tespit edilmistir.
Yagmursuyu konsantrasyonu ve 1slak ¢okelme aki degerlerinde, partikiil faz degerlerinin ¢dziinmiis faz
degerlerine gore daha yiiksek oldugu belirlenmistir.

PAH bilesiklerinin yikanma oranlar1t UUK, YS, TB ve Mudanya 6rnekleme bélgeleri igin partikiil fazda
4,11x10°£2.86x10°, 9,49x10°+11,0x10°, 8,52x10°+10,9x10°, 3,29x10°+3,45x10°, ¢oziinmiis faz yikanma
orani ise 8,15x10°£10,09x10°, 4,05x10°+4,47x10°, 8,97x10°+11,3x10°, 5,22x10°+4,30x10° olarak
hesaplanmistir. Elde edilen degerler literatiir degerleri ile benzerlik gostermektedir.

Anahtar Kelimeler: PAH, konsantrasyon, kuru ¢okelme akisi, toplam ¢okelme akisi, yagmursuyu
konsantrasyonu, 1slak ¢okelme akisi, kuru ¢okelme hizi, yikanma orant
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Department of Environmental Engineering

Supervisor: Prof.Dr. Yiicel TASDEMIR

In this study, ambient air PAH concentrations, dry deposition, wet deposition and bulk deposition fluxes
were determined in the air samples taken from four different sites in Bursa (The Uludag University
Campus (UUC), Yavuzselim (YS), TUBITAK BUTAL (TB) and Mudanya). Sampling campaign was
carried out between June 2008 and June 2009 to emphasize the seasonal variation. Air samples were
collected with high volume air sampler (HVAS) while deposition fluxes were collected with water
surface sampler (WSS), wet and dry deposition sampler (WDDS) and bulk deposition sampler (BDS).
The average total PAH concentration values of the UUC, YS, TB and Mudanya sampling sites were
determined to be 28+49, 184+276, 131+131 and 73+108 ng/m3 , respectively. The values measured in the
present study were within the range of previously reported values in the literature. Total concentration
values of PAH compounds were 68%, 78%, 86% and 73% in the gas phase at the UUC, YS, TB and
Mudanya sampling sites, respectively. Low molecular weight PAH compounds were primarily in the gas
phase while high molecular weight PAHs were mainly found in the particulate phase.

Average total dry deposition fluxes of PAHs were determined with the WSS and the average values were
399242706, 7777+4516, 5867+3610 and 4498+3702 ng/m’-day for the UUC, YS, TB and Mudanya
sampling sites, respectively. Dissolved phase dry deposition fluxes of PAHs were determined higher than
the gas phase fluxes. Dry deposition velocities of PAHs were calculated using of atmospheric
concentration and flux values and in the particle phase values were 0,91%1,17, 2,26+0,94, 1,18+0,98,
1,23£1,18 cm/s while the mass transfer coefficient (MTC) of PAHs were 0,95+0,91, 1,53+1,20,
1,39+0,98, 1,60£1,29 cm/s for the UUC, YS, TB and Mudanya sampling sites, respectively. Bulk
deposition fluxes of PAHs were determined with the BDS and the average values were 525+1090 ng/m’-
day and 221342921 ng/m*-day for the UUC and the YS sampling site. Obtained results were in good
agreement with literature values.

The average total rainwater PAH concentration values, measured with the WDDS were, 5524600,
1347+1308, 859+612 and 693+733 ng/L for the UUC, YS, TB and Mudanya sampling sites, respectively.
While the average wet deposition flux of PAHs were determined 5700+£5990, 41360+34575,
22439+19598, 44469+54412 ng/m*-day for the UUC, YS, TB and Mudanya sampling sites, respectively.
Rainwater concentration and wet deposition fluxes of PAH compounds were found to be higher in the
particle phase than the dissolved phase.

Average washout ratios of PAH compounds were determined as 4,1 1x10°+2.86x10°, 9,49x10°+11,0x10°,
8,52x10°+10,9x10°,  3,29x10°+3,45x10°  and  8,15x10°+10,09x10°,  4,05x10°+4,47x10°,
8,97x10°+11,3x10°, 5,22x10°+4,30x10° for the dissolved and particle phases at the UUC, YS, TB and
Mudanya sampling sites, respectively. Obtained results were shown similarity with the previously
reported values in the literature.

Key words: PAH, concentration, dry deposition flux, bulk deposition flux, rainwater concentration, wet
deposition flux, dry deposition velocity, washout ratio
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1. GIRIS

Kentsel biiyiime ve artan endiistriyel faaliyetler sonucunda fosil yakitlar ve bunlarin
tirevlerinin  kullanimi1 da artmaktadir. Emisyon kontrollerinin uygulanmadigi
durumlarda artan kullanima bagli olarak yiliksek miktarda ucucu organik bilesikler
(UOB'ler) ve bunlarin bozunma iirlinleri agiga ¢ikabilmektedir (Davidi ve ark. 1995).
Poliaromatik bilesikler UOB'lerin en 6nemli gruplarindan birisi olup, bu bilesikler
sadece karbon ve hidrojen atomlarini igerdikleri zaman poliaromatik hidrokarbonlar
(PAH'lar) olarak isimlendirilirler. 16 adet PAH tiirii Amerikan Cevre Koruma Ajansi
(US-Environmental Protection Agency, EPA) tarafindan belirlenen 6ncelikli kirleticiler
listesinde yer almaktadir.

PAH'lar ¢evreye olan etkileri, kanserojenik ve mutajenik 6zelliklerinden dolay1 yaygin
olarak incelenmektedir. Molekiiler agirliklar1 arttikca PAH'larin kanserojenligi artmakta
ve akut toksisitesi diismektedir (Lee ve ark. 1981, Williams 1990, Ravindra ve ark.
2001). PAH'lar genellikle motor egzozlar1 (Marr ve ark. 1999), endiistriyel prosesler
(Kirton ve Crisp 1990), dogal gaz (Rogge ve ark. 1993), evsel 1sinma sistemleri (Oanh
ve ark. 1999) yakma (Lee ve ark. 1998, Zimmermann ve ark. 1999) ve duman gibi
antropojenik kaynaklardan aciga ¢iksa da orman yanginlar1 ve volkanik faaliyetler gibi
dogal kaynaklardan da agiga ¢ikabilmektedir.

PAH'lar genellikle fosil ve fosil olmayan yakitlarin yanmasi sirasinda gerceklesen iki
mekanizma piroliz (serbest radikal olusumu) ve pirosentez (bir yada daha fazla karbon
iceren radikallerin bir araya gelmesi) sonucu agiga ¢ikmaktadir (Barbella ve ark. 1990,
Bonfanti ve ark. 1994, Mastral ve ark. 1999a,b). Diger taraftan PAH'lar yakitin orijinal
yapisinda da yer almaktadirlar ¢ilinkii bazi kiigiik partikiiller tam olarak yanmadan
ortam1 terk edebilmektedirler (Mastral ve ark. 1999a,b). Bu durum yanma prosesinin
veriminin arttirilmast ile ¢dzililebilmektedir (Barbella ve ark. 1990). Ucuculuk
ozelliklerinin fazla olmasindan dolay1 atmosferde partikiillere bagli halde yada gaz
formunda bulunabilmektedirler. PAH'larin kati/gaz dagilimi partikiiliin sivi buhar
basinci, boyutu, kimyasal kompozisyonu, yiizey alani1 ve dig ortam sicakligina baglh
olarak degisim gostermektedir (Sloss ve Gardner 1995).

Bu karakteristik Ozellikler PAH'larin ugucu karakteristigi ile bir araya geldiginde
PAH'larin nasil bir yanma prosesinden ortama verildigi konusunda bilgi sahibi olmaya

olanak saglamaktadir.



Genel olarak, iki yada ii¢ aromatik halkaya sahip olan PAH tiirleri daha ugucu olup gaz
formunda bulunurken, ii¢ yada daha fazla aromatik halkaya sahip PAH tiirleri genellikle
partikiil fazda bulunma egilimindedir (Ravindra ve ark. 2001).

Analitik agidan bakildiginda, PAH'lar oldukca iyi molekiiler floresans 6zelliklere sahip
olmalarindan dolay1 ¢ok diisikk konsantrasyonlarda bile belirlenebilmekte olup diger
PAH tiirleri ile olan girisimleri PAH'larin belirlenmesinde baglica engel tegskil
etmektedir. Bu sebeple, yiiksek performansh sivi kromatografi (HPLC) (May ve Wise
1984), gaz kromatografi alev iyonizasyon detektorii (GC-FID) (Simonsick ve Hites
1986) yada gaz kromatografi kiitle spektrofotometresi (GC-MS) gibi (Romanowsky ve
ark. 1983) yontemlerle numuneler ayirma islemine tabi tutulmaktadir. Son yillarda
floresans tekniklerinde meydana gelen ilerlemeler vasitasiyla PAH'larin analizi oldukca
kolaylagsmistir (Mastral ve ark. 1995).

Atmosfer, PAH'larin kiiresel 6lgekli hareketinde etkili olan en énemli taginim yoludur.
PAH'lar atmosfere desarj edildiginde buhar basinglarina ve atmosferik sartlara bagl
olarak gaz ve partikiil faz arasinda dagilim gosterebilmekte (Pankow 1987, Panshin ve
Hites 1994, Simcik ve ark. 1998), oksidatif ve fotokatalitik reaksiyonlarla
bozunabilmekte (Fielberg ve Nielsen 2001) yada islak veya kuru ¢okelmeye maruz
kalabilmektedirler (Dickhut ve Gustafson 1995).

Cokeldiklerinde meteorolojik etkilere bagli olarak tekrar atmosfere karisabilmekte ve
uzak mesafelere taginarak kara yiizeylerinde ve biiyik su kiitleleri iizerinde
cokelebilmektedirler. Bu bilesiklerin atmosferik konsantrasyonlarinin ve c¢okelme
miktarlarinin belirlenmesi atmosferde tasinim, davranis, kalig siiresi ve giderim
proseslerini dogrudan etkiledigi icin Onemli bir fayda saglayacaktir (Baker ve
Eisenreich 1990).

Bu calismada, Bursa atmosferindeki PAH’larin konsantrasyonlari, gaz/partikiil
dagilimlari, ¢okelme akilar1 (islak ve kuru) ve her bir ornekteki PAH’larin tiirleri
belirlenmeye calisilacaktir. Ayrica PAH’larin Bursa atmosferindeki islak ¢okelme
miktarlart hakkinda herhangi bir verinin bulunmamasi c¢alismanin bilimsel literatiir
acisindan 6onemini arttirmaktadir. Bu ¢alismada meteorolojik sartlar da dikkate alinarak
gaz/partikiil dagilimlar1 tespit edilmeye calisilacak, modellenecek ve elde edilen
sonuclar literatiirdeki verilerle karsilagtirilacaktir. Ayrica mevsimsel ve bolgesel

farkliliklarin ortaya koyulabilmesi i¢in 4 farkli noktadan 1 yil boyunca 4 mevsimi



(ilkbahar, yaz, sonbahar, kis) temsil edecek sekilde ornek toplama islemi
gerceklestirilecektir. Bu ¢alismanin amaci Bursa'nin 4 farkli bolgesindeki;

1. Atmosferik PAH’larin konsantrasyonlarini ve gaz partikiil dagilimlarini belirlemek,

2. Elde edilen sonuglart modellemek,

3. Islak kuru ¢dkelme drnekleyicisi (IKCO) modifiye edilerek PAH'sarin 1slak ¢okelme
miktarlarini belirlemek gelistirmek,

4. PAH'larin kuru c¢Okelme ve hava-su arakesti degisim miktarlarini su yiizeyi
ornekleyicisi (SYO) ile belirlemek,

5. PAH’larin toplam ¢okelme seviyelerini toplam ¢dkelme drnekleyicisi (TCO) ile tespit
etmek,

6. PAH’larin konsantrasyon ve akilarinin mevsimsel ve boélgesel degisimini ortaya
koymak,

7. Elde edilen verilerin, daha ©nce yapilan c¢alisma sonuglari ile mukayesesini

yapmaktir.



2. KAYNAK OZETLERI

2.1. PAH'larim Olusumu

PAH'lar oksijen eksikliginin bulundugu sartlarda doymus hidrokarbonlardan
sentezlenmektedirler. PAH'larin  olusumu temelde 1ki ana mekanizma ile
aciklanmaktadir ki bu mekanizmalar pirosentez ve pirolizdir. Pirosentez ile PAH'lardan
diistik hidrokarbonlar elde edilmektedir. Sicaklik 500 °C'yi asti§i zaman, karbon-
hidrojen ve karbon-karbon baglar1 kirilmakta ve serbest radikaller agiga ¢gikmaktadir. Bu
radikaller asetilen ile birlesmekte daha yogun aromatik halkalar olusturarak 1sil
bozunmaya karst daha dayanikli olan yapilar haline gelmektedirler. Sekil 2.1'de etan ile

baslayan bdyle bir halkanin olusumu gosterilmektedir.

H
:
H H = _-H
| I
H—=C—C—H——— Ly
| Is1 g H C—H
H o H N S
H e o
7N
Ho 7y
Is1

Poliaromatik
Hidrokarbonlar

Sekil 2.1. Etan ila baglayan PAH'larin pirosentezi (Ravindra ve ark. 2008)

PAH yapisindan pirosentez ile sirasiyla aromatikler>sikloolefinler>olefinler>parafinler
meydana gelmektedir (Manahan 1994).

Haynes (1991) yanma sirasinda ii¢ olasit mekanizma ile PAH'larin olusabilecegini
sOylemistir. Bu mekanizmalar, yavas Diels—Alder yogunlasmasi, hizli radikal

reaksiyonlar ve iyonik reaksiyon mekanizmalaridir. Ayrica, radikal olusum



mekanizmasi igten yanmali motorlarda tercih edilen bir yanma big¢imidir ¢iinkii oldukga
hizli meydana gelmektedir. Gaz hidrokarbon radikalleri hizli bir sekilde yeniden
diizenlenmesi PAH'larin olusumu ve gelismesini saglamaktadir. Diisiik molekiiler
agirlikli PAH'lara hidrokarbon radikallerinin ilavesi ile yiiksek molekiiler agirlikli
PAH'lar meydana gelmektedir (Wiersum 1996). Son zamanlarda Lima ve ark. (2005)
yapmis olduklar1 ¢alismada yanma kokenli PAH'larin olusumunu ve ¢evresel etkilerini
cesitli faktorlerin (yakit tipi, oksijen miktar1 ve sicaklik) etkiledigini ortaya
koymuslardir. Piilverize komiir ve lastik kirintilarinin yanmasi sirasinda PAH’larin
pirosentezi ve olusumu Atal ve ark. (1997) tarafindan incelenmistir. Her iki yakat
tiirliniin zengin yakit karisiminda verimli bir sekilde yakilmasi sirasinda yada azot
icindeki pirolitik sartlar altinda onemli miktarda PAH olustugu tespit edilmistir. Bu
PAH'lar pirosentez sonucu olugsmakta yakit iizerine adsorbe olmakta ve yanma sirasinda
aciga cikmaktadirlar. Bunun yani sira oksidatif durumlar haricinde, yiiksek sicakliktaki
pirolitik sartlarda ¢ok az bir kissm PAH'lar ortamda kalabilmektedir. Bu sonuglar
dogrultusunda piilverize komiir ve lastik kirintilarinin yakilmasi esnasinda PAH
emisyonlarinin olusum mekanizmasini kontrol eden ana faktdriin pirosentez oldugu
goriilmektedir.

Halkal1 bilesiklerin var olan halka yapilar1t PAH'larin olusmasina olanak saglamaktadir.
Doymamus bilesikler, PAH olusum reaksiyonlar1 igerisinde yer almaya karst oldukca
duyarhdir. Yiiksek alkanlar yakitin icerisinde ve bitki materyalinde bulunmakta olup
organik maddenin pargalanmasi sonucunda piroliz ile PAH'larin olusum prosesinde

etkili olmaktadir.

2.2. PAH'larin Kaynaklari

PAH'lar hidrokarbonlarin en stabil formu olup sahip olduklar1 diisiik hidrojen karbon
oran1 dolayist ile tekil bilesiklerden cok kompleks yapidaki bilesikler olusturma
egilimindedirler. Bu kirleticiler tam olmayan yanma sirasinda olusabildigi gibi, fosil
yakitlarin yanmasi yada pirolizi sirasinda veya petrol iirlinlerinden agiga ¢ikmaktadir.
Diger PAH kaynaklar1 olarak petrol sizintilar1 ve anoksik sedimentlerdeki organik

maddenin diyajenezi gibi durumlar gosterilebilir (Manahan 1994).



PAH'lar komiir katraninda, ham petrolde, kreozotta bulunabildigi gibi bazi1 PAH tiirleri
boya yada ila¢ iiretiminde, plastik yada pestisit liretiminde kullanilmaktadir. Ticari
kullanim amagh iiretilen PAH tiirleri arasinda naphthalene, fluorene, anthracene,
phenanthrene, fluoranthene ve pyrene yer almaktadir (Franck ve Stadelhofer 1987).
Genel olarak PAH'larin bes ana emisyon kaynagi vardir. Bunlar evsel, hareketli (mobil),
endiistriyel, zirai ve dogal kaynak olarak siniflandirilabilir. Bunun yani sira bazi kozmik
kaynaklarinda bulundugundan bahsedilmektedir (Wing ve Bada 1992, Beegle ve ark.
2001).

Evsel emisyonlar genellikle komiir, fuel-oil, dogal gaz, ¢op ve diger organik maddelerin
yakilmast sonucu agiga cikmaktadir (Smith 1987). Bunu yani sira gelismekte olan
iilkelerde yemek pisirme i¢in odun, kurutulmus hayvan giibresi ve bitki artiklarinin
yakilmasinin da 6nemli 6l¢iide emisyon olusturdugu rapor edilmistir, Diinya Saglik
Orgiitii'niin raporuna goére Cin, Hindistan ve Giiney Dogu Asya iilkelerinde niifusun
%75'nin, Giiney Amerika ve Afrika'da niifusun %50 ila 75'inin gilinliik pisirme
islemlerinde kati yakit kullandigi tespit edilmistir (WHO 2002). Evsel i1sinmadaki
emisyon oranlar1 yakitin dogasina (odun tipi) ve yanma sartlarma (sicaklik nem ve
oksijen varlig1l) bagl olarak degisim gostermektedir. (Standley ve Simoneit 1987,
Jenkins ve ark. 1996). Ayrica cografi bolge farkliliklarimin ve iklimsel degisikliklerin
evsel 1sinma sistemleri {izerinde etkili oldugu diisiiniiliirse 1sinma amacli kullanilan
sistemlerde dolayisiyla farklilik gosterecektir. Bu kaynaklardan olan PAH emisyonlart
i¢ ortam havasini etkileyebildiginden énemli kirletici kaynaklar arasinda yer almaktadir
(Ravindra ve ark. 2008).

Hareketli kaynaklara ugak, gemi, tren ve otomobillerden kaynaklanan emisyonlar 6érnek
gosterilebilir. Bu kaynaklardan olugan emisyonlar motor tipi, ylikleme, tasitin yasi,
kullandig1 yakit tipi ve kalitesine bagli olarak degisim gostermektedir. Yapilan
caligmalarda kentsel bolgelerdeki PAH emisyonunun biiyiik bir kisminin tagit kokenli
oldugu tespit edilmistir (Khalili ve ark. 1995, Miguel ve ark. 1998, Marchand ve ark.
2004, Marr ve ark. 2006).

PAH olusumuna sebep olan bir diger emisyon tiirii de endiistriyel emisyonlardir.
Emisyon olusturan sektorlere aliiminyum iiretimi (6zellikle Soderberg prosesi kullanan

tesisler), demir-celik {iretimi, atik yakma, ¢imento, petro-kimya, asfalt endiistrisi arag



lastigi liretimi ve 1s1 ve enerji tiretim tesisleri 6rnek gosterilebilir (PAHs Position paper,
2001).

Biokiitlenin acik alanda yakilmasi arazinin yeni déneme hazirlanmasi i¢in kullanilan en
yaygin metottur. Zirai atiklarin yakilmasi atmosferik PAH'larin bir diger kaynagidir.
Tarimsal kaynaklara ise aniz yakilmasi, agikta yakma ve cali ¢irpt yakma Ornek
gosterilebilir. Tim bu aktiviteler organik maddenin optimum olmayan sartlar altinda
yakilmasi sonucu gerceklestiginden bu tiir yakma kosullarinda 6nemli miktarda PAH
bilesigi aciga ¢ikmaktadir (Godoi ve ark. 2004).

PAH'larin dogal kaynaklar1 olarak orman yanginlari, volkanik faaliyet ve simsek
cakmasi1 gibi faaliyetler ornek gosterilmektedir. Volkanik faaliyetler oldukg¢a biiytlik
miktarda PAH emisyonunun atmosfere karigmasina sebep olmaktadir (Ravindra ve ark.

2008).

2.3. PAH'larin Fiziksel ve Kimyasal Ozellikleri

Poliaromatik hidrokarbonlar (poliniikleer aromatik hidrokarbonlar olarak da bilinir) iki
yada daha fazla aromatik (benzen) halkasinin bir araya gelmesi ve bir ¢ift karbon
atomuna baglanmasi ile olugsmaktadir (Sekil 2.2). Sonug olarak, karbon ve hidrojen
atomlarinin tek bir diizlemde yer aldigi bir molekiil aciga ¢ikmaktadir Naphthalene
(CioHg, MA=128,16 g), iki benzen halkasinin bir araya gelmesi ile olugsmakta olup tiim
PAH tiirleri icerisinde en diisiik molekiiler agirliga sahip tiirdiir. 2 halkali PAH
tiirlerinden (6rnegin naphthalene) 7 halkali PAH tiirlerine (6rnegin, coronene kimyasal
formiilii C,4H2; MA = 300,36 g) kadar olan tiirler ¢evresel acidan olduk¢a onemlidir.
Bu aralikta oldukga farkli sayida aromatik halkaya sahip, farkli sekilde dizilmis farkl
PAH tiirleri yer almaktadir (EPA 2003, Kanaly ve Harayama 2000).

PAH’lar saf bilesik halinde genellikle renksiz, beyaz veya soluk sari-yesil renklere,
zay1f giizel bir kokuya sahiptirler (ATSDR 2001). PAH’larin ¢ogu yiiksek kaynama ve
erime noktasina sahiptir ve hepsi oda sicakliginda kati formdadir (Odabasi 1998,
ATSDR 2001). Erime noktalari, kaynama noktalar1 ve log K, (oktanol/su dagilim
katsayilar1) molekiiler agirhgin artmasi ile artmakta olup buhar basinglar1 ve

¢oOziiniirliikleri diismektedir (Mackay ve ark. 1992).



PAH'larin fiziksel ve kimyasal karakteristikleri molekiiler agirliklarina gore farklilik
gostermektedir. Ornegin, PAH'larin oksidasyon, indirgenme ve buharlasmaya kars
olan direngleri molekiiler agirligin artmasi ile artarken sudaki c¢oziiniirliikleri
azalmaktadir (Sverdrup ve ark. 2003). PAH'lar fiziksel, kimyasal ve biyolojik
karakteristiklerine gore iki gruba ayrilirlar. Diisiik molekiiler agirlikli PAH'lar (2 ila 3
halkali olan PAH tiirleri 6rnegin naphthalene, fluorene, phenanthrene ve anthracene
gibi) aquatik ortamda 6nemli Olciide akut toksisiteye sebep olurken, yiliksek molekiiler
agirlikli PAH'lar yani 4 ila 7 halkali olanlar (6rnegin chrysene ve coronene) toksisiteye
sebep olmamaktadir. Fakat yliksek molekiiler agirliga sahip bir¢ok PAH tiirii kanserojen
olarak bilinmektedir (Zander 1983, Mackay ve ark. 1992). Baz1 PAH tiirlerinin fiziksel

ve kimyasal 6zellikleri Cizelge 2.1'de verilmektedir.

-~
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Acenanhrhvlcnc Fluorenc Anthracene
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Fluoranthene

l Chrysene Cholantherene

Pcrykcnc Benzo[a]pyrene Coronene

Sekil 2.2. PAH'larin yapilar1 ve numaralandirilmasi (WHO 1998)



Cizelge 2.1. PAH tiirlerinin fiziksel ve kimyasal 6zellikleri (USPHS 1990)

PAH Molekiiler Yapt Erime Sudaki Log
Agirlik Noktasi Coziiniirligi Kow
°C) (mg/L)

Naphthalene 128,2 cO 79-82 320 3,5
Acenaphthene 152,2 & 95 5,3 3,95
Acenaphthylene 152,2 & 72-82 3,93 3,94
Fluorene 166,2 C)  us-16 1,85 4,28
Phenanthrene 178,2 CQ;) 99 1,24 5,62
Anthracene 178,2 CCO 218 0,64 5,33
Fluoranthene 202,3 &) 110 0,25 4,62
Pyrene 202,3 @ 156 0,14 4,47
Banzo(a)anthracene 228,3 031:? 158 0,01 5,30
Chrysene 2283 Ko 255 0,002 5,30
Benzo(b)fluoranthene 2523 (:% 168 - 5,74
Benzo(k)fluoranthene 252,31 CO’—(E) 215 ; 6,06
Benzo(a)pyrene 2523 (ﬁ 179 0,0038 5,74
Benzo(ghi)perylene 276,3 %} 273 0,00026 6,20
Dibenzo(ah)anthracene 278,35 (E;:ISJ 262 0,0005 6,84
Indeno(1,2,3-c,d)pyrene 276,3 Oj% 163 ¢Oziinmez 6,20

2.4. PAH'larin Saghk Etkileri

PAH’lar organik kirleticiler olup mutajenik ve kanserojenik etki gostermekte olup,
insan ve hayvan dokusunda biyolojik olarak birikebilme 6zelligine sahiptir (Liang ve
ark. 2007).

Bu 6zelliklerinden dolay1 insanlar ve gevre lizerinde olumsuz etkiye sahiptirler. Yapilan
calismalarda PAH'larin insanlarda cilt, akciger ve mesane kanserlerine yol agtig1 tespit

edilmistir (Boffetta ve ark. 1997). Kanser ve PAH'lar arasindaki iliski genellikle



PAH'lara maruz kalma ile alakalidir. Maruz kalinan siire, soluma, yutma veya deriye
temas etme, maruz kalinan kirleticinin toksisitesi gibi degisik faktorler PAH'larin insan
saglig1 lizerine olan etkilerini belirlemektedir (Armstrong ve ark. 2004).

Hayvanlar iizerinde yapilan deneylerde, benzo(a)pyrene (B(a)P), chrysene,
indeno(1,2,3-c,d)pyrene ve benzo(b)fluoranthene gibi bazi PAH tiirlerinin kanserojenik,
mutajenik ve genotoksik etkiye sahip oldugu belirlenmistir (Thyssen ve ark. 1981,
Deutsch-Wenzel ve ark. 1983). Somers ve ark. (2002, 2004) PAH ile zenginlestirilmis
hava ortaminda fareler ile yaptigi deneylerde farelerin gen yapisinin mutasyona
ugradigini belirlemistir.

Son zamanlarda yapilan ¢alismalarda sigara icen kisilerle ¢alisma ortaminda yada dis
ortamda PAH'lara maruz kalan kisilerin DNA yapilarinda hasar meydana geldigi tespit
edilmistir (Alexandrov ve ark. 2002, Gaspari ve ark. 2003). Perera ve ark. (2002) dis
ortamda bulunan PAH'larin insan {ireme sistemine olumsuz etki yaparak, erken
dogumlara yada yeni doganlarda gelisim bozukluklarima sebep oldugunu tespit
etmislerdir. Her ne kadar birincil olarak PAH'lara solunum yoluyla maruz kalinsa da
(Venkataraman ve Raymond 1998), deri yoluyla da maruz kalma da gbz ardi
edilmemelidir (ATSDR 1990, Tsai ve ark. 2001). Niifus yogunlugu, artan tasit trafigi
ve tam olmayan dispersiyon gibi sebeplerden dolayi sehir atmosferinde insanlarin
PAH'lara maruz kalma seviyesi oldukca yiiksek seviyededir (Yang ve ark. 2002). Fang
ve ark. (2004a,b,c) Tayvan'da yapmis olduklar1 ¢alismada endiistriyel kentsel ve kirsal
bolgelerdeki ortalama PAH konsantrasyonlarmin 1232-1650, 700-1740 ve 610-831
ng/m’ arasinda degistigini tespit etmislerdir.

Kanserojenik PAH tiirleri yiizey topraklarinda da bulunabilmektedir. Orman bolgesinde
yer alan topraklardaki konsantrasyonlar1 5 ila 100 pg/kg arasinda degismektedir.
PAH'lar kirlenmis topraktan bitki biinyesine aktarilabildigi gibi, hava yoluyla yaprak
gibi organik maddeler iizerine adsorbe olmaktadir. Kirsal bolge topraklarindaki PAH
konsantrasyonlari, kentsel bolge topraklar1 konsantrasyonlarina nazaran daha diisiiktiir.
Kentsel bolgelerde fosil yakit kullanimi sonucunda konsantrasyon seviyeleri

artmaktadir (Menzie ve ark. 1992).
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2.5. PAH’larin Atmosferik Reaksiyonlari

PAH'larin atmosferik reaksiyonlar1 iki ana kategoride incelenebilir: (1) PAH
bilesiklerinin partikiillerle iliskili oldugu fotoliz, fotooksidasyon ve gaz/partikiil
etkilesimleri gibi heterojen prosesler (4, 5 ve 6 halkali PAH'lar bu grupta yer
almaktadir) (2) Gaz fazdaki PAH'larin OH' (giindiiz) ve NO; (gece) radikalleri ile
etkilesimde oldugu homojen gaz faz reaksiyonlaridir (2 ve 3 halkali PAH tiirleri bu
grupta yer almaktadir) (Finlayson-Pitts ve Pitts 2000).
PAH’larin atmosferik kimyasal ve fotokimyasal reaksiyonlar1 iki nedenden dolayi
olduk¢a 6nemlidir. Bunlar;
a) Baz1 PAH tiirleri kimyasal reaksiyonlar sonucunda atmosferden giderilebilirler,
b) PAH’larin dekompozisyon iirlinleri insan sagligi bakimindan PAH’larin kendisinden
daha tehlikeli olabilmektedir (Hansen ve Eatough 1991).
Nitro PAH’lar tam olmayan yanma prosesleri sonucunda olusmaktadirlar. Ozellikle
dizel araclar kent atmosferdeki nitro PAH’larin 6nemli bir kaynagi konumundadir.
Diger nitro-PAH kaynaklar1 arasinda benzinli araglar, aliminyum iiretim tesisleri ve
komiirle ¢alisan enerji santralleri gosterilebilir. Nitro PAH’lar, PAH’larin OH yada NO;
radikalleri (NO, yoklugunda) ile reaksiyona girmesi sonucunda olusur. Fluoranthene’den
nitrofluoranthene olusumu asagidaki denklemde (denklem 2.1 ve 2.2) gosterilmektedir
(Feilberg ve ark. 2001).
Fluoranthene + OH— Fluoranthene-OH (2.1)
Fluoranthene-OH+ NO,—2 nitrofluoranthene (2.2)
Fotokimyasal dontisiim atmosferik dekompozisyonda dnemli bir rol iistlense de bazi
PAH tiirleri fotokimyasal olmayan yollarla o6rnegin buharlasma yada oksidatif
reaksiyonlarla dekompoze olabilmektedir. Korfmacher ve ark. 1979, fluorene ve
benzo(a/b)fluorene’nin 151k yoklugunda okside olabildigini bildirmislerdir. Deneysel
calisma sonuglar1 gostermektedir ki PAH’lar kirli atmosferde Os ile hizli bir reaksiyon
gostermektedir (Baek ve ark. 1991).
PAH'larin atmosferdeki yar1 omiir siireleri saat (giines 15181, 1liman ilkim ve nem), giin ve
hafta (diisiik giines 15181 yogunlugu, diisiik sicaklik ve diisiik nem) seviyesinde

degismektedir (Kamens ve ark. 1988).
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2.6. PAH'larin Atmosferik Konsantrasyonlar:

PAH'larin hava, toprak ve su ortamindan bir diger ortama tasmimi uguculuk,
buharlagma, ¢oziinme, kuru/islak ¢okelme ve gaz adsorpsiyon proseslerine bagli olarak
degismektedir. Dolayisi ile PAH'larin atmosferdeki davraniglar1 gaz/partikiil dagilimi ile
oldukga yakindan ilgilidir (Pankow ve Bidleman 1992, Mastral ve ark. 2003). Ozellikle
gaz partikiil dagilimi PAH'larin 1slak ve kuru ¢dkelmesinde baskin mekanizma rolii
tistlenmektedir (Simcik ve ark. 1998, Offenberg ve Baker 2002, Gaga ve ark. 2009).
Partikiil karakteristikleri (boyut dagilimi, kimyasal kompozisyonu ve karbon igerigi),
buhar basinct ve atmosferik sartlar (sicaklik ve nem) PAH'larin gaz ve partikiil faz
arasinda dagilimina etki eden parametrelerdir (Sitaras ve ark. 2004, Odabas1 ve ark.
2006, Esen ve ark. 2008).

Van Jaarsveld ve ark. (1997) benzo(a)pyrene (BaP) konsantrasyonunun tespiti igin
Avrupa'nin farkli iilkelerini kapsayan bir c¢alisma gergeklestirmistir. En yiiksek
konsantrasyon degerleri sirastyla Cek Cumhuriyeti (2,9 ng/m’), Macaristan (1,9 ng/m”),
Almanya (1,5 ng/m’), Polonya (1,4 ng/m’) ve Avusturya’da (1,3 ng/m’) elde edilmistir.
En diisik degerler sirasiyla Finlandiya (0,034 ng/m’), isve¢ (0,040 ng/m’), Norveg
(0,042 ng/m’) ve Portekiz'de (0,067 ng/m’) elde edilmistir. Olgiilen BaP miktari
kitadaki toplam PAH miktarinin 1/10'una tekabiil etmektedir (Lenicek ve ark. 1997).
Amerika'da sehirlesmenin fazla oldugu bolgelerde kanserojenik PAH konsantrasyonlari
15 ile 50 ng/m’ arasinda degisirken bu deger kirsal bolgelerde 2.6 ile 4,4 ng/m’
seviyesine diismektedir (Menzie ve ark. 1992).

Ingiltere'de kentsel atmosferdeki ortalama toplam PAH konsantrasyonunun 148
ng/m”ten daha fazla oldugu tespit edilmistir (Wild ve Jones 1995, Tremolada ve ark.
1996) ki bu deger Norveg i¢in bulunan degere (158 ng/m’) olduk¢a yakindir (Ramdahl
ve ark. 1984).

PAH'lar bakimindan nispeten daha az kirlenmis olan Polonya'nin Biala Podlaska bolgesi
ve Slovakya'nin Starina bdlgesinde 6lgiilen PAH konsantrasyonlar: sirastyla 20 ng/m’
ve 36 ng/m™tiir (Ovrebo ve ark. 1995, Kocan ve ark. 1996). Farkli bélgelerde yapilan
calismalar sonucunda elde edilen PAH konsantrasyon degerleri Cizelge 2.2°de

gosterilmektedir.
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Cizelge 2.2. Farkli bolgelerde yapilan ¢alismalar sonucu 6l¢iilen PAH konsantrasyonlari

Olciim Yapilan Bolge Periyot Konsantrasyon Kaynak
(ng/m’)

Chicago, ABD (Kentsel) Kis, 1988 507 Cotham fg;gldlema“
Tayvan, Trafik Kaynakh 1991-1992 8110 Lee ve ark. 1995
(Kentsel)
Tayvan (Kirsal) 1991-1992 972 Lee ve ark. 1995
South Haven, ABD Ilkbahar-Yaz 1994, .
(Kursal) Kis 1995 21 Simcik ve ark. 1997
Chicago, ABD (Kentsel) Yaz-Sonbahar, 1995 428 Odabasi ve ark. 1999
Yunanistan (Kentsel) Yaz, 2000 31 Manda12a(1)< 6; ve ark.
Seul, Kore (Kentsel) Kis-Ilkbahar, 2000 109/22,9 Bae ve ark. 2002
Inchon, Kore (Kentsel) Kls-ilkbahar, 2000 410/101 Bae ve ark. 2002
Yangsuri, Kore (Kentsel) Kis-Ilkbahar, 2000 119/74,1 Bae ve ark. 2002
Yangpyoung, Kore Kis-ilkbahar, 2000 195/91 Bae ve ark. 2002
(Kentsel)
OSB, Tiirkiye (Kentsel) Temmuzzf)(())(s)4-May1s 298 Esen ve ark. 2006
Merinos, Tiirkiye Trafik Agustos 2004-May1s .
Kaynakli (Ken tsel) 2005 210 Tasdemir ve Esen 2007
UU Kampiisi, Tirkiye Kis-ilkbahar, 2004 230/20 Vardar ve ark. 2008
(Yar1 Kirsal)

2.7. PAH'larin Gaz Partikiil Dagilimlar:

Yar1 ugucu organik bilesiklerin gaz partikiil dagilimlarini belirlemek amaciyla son yirmi
yilda dnemli sayida ¢alisma yapilmistir. Partikiil yilizeyine olan fiziksel adsorpsiyon ve
aerosol organik maddesi i¢ine olan absorpsiyon gaz partikiil dagilimini agiklayan iki
temel mekanizmadir. Adsorpsiyonun mu yoksa absorpsiyon prosesinin mi olaya hakim
oldugu yogun bir sekilde tartisilmaktadir. Uzun yillar boyunca (1994'e kadar) dagilimin
Lamgmuir'in adsorpsiyon teorisine dayandigi kanisi iizerinde durulurken (Junge 1977,
Yamasaki ve ark. 1982), daha sonralar1 atmosferik aerosollarin organik materyal fazi
igerisinde yar1 ugucu organik bilesiklerin absorptif dagilimi daha fazla dikkat ¢ekmistir
(Jang ve ark. 1997, Liang ve Pankow 1996, Harner ve Bidleman 1998). Son yillarda
PAH'larin gaz partikiil dagilimlarini belirlemek amaciyla kurum-karbon dagilim modeli
kullanilmaktadir (Dachs ve Eisenreich 2000, Fernandez ve ark. 2002).

Dachs ve Eisenreich (2000) kurum-hava (Ksa) ve oktanol-hava (Kopa) dagilim katsayi

karsilagtirarak kurum tizerine olan adsorpsiyon ve organik madde igerisine olan
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absorpsiyonun onemini belirlemeye caligmislardir. Sonug olarak aerosol iizerine olan
adsorpsiyon prosesinin PAH'larin gaz partikiil dagiliminda daha baskin karakterde
oldugunu tespit emislerdir.

Dagilim katsayis1 (Kp, m’/pg) askida partikiil konsantrasyonu ile normalize edilerek

denklem 2.3'teki gibi hesaplanabilmektedir (Pankow 1987).

C, /TSP
K =—*%
! C

g

2.3)

bu denklemde C, ve C, PAH'larn partikiil faz ve gaz faz konsantrasyonlarini (ng/m),
TSP ise toplam askida partikiil miktarini ifade etmektedir (pug/m?).

Pankow'a (1994a) gbre gaz partikiil dagilimini belirleyen mekanizma tipinden bagimsiz
olarak dagilim katsayist (Kp) saf maddenin yar1 sogutulmus sivi buhar basincina P (Pa

yada torr) bagl olarak denklem 2.4'te gosterilen sekilde hesaplanabilmektedir.
log K, = m, log P.° + b, (2.4)

burada m; ve b, ampirik sabitlerdir.

Ideal olarak, denge durumunda PAH'larin gaz partikiil dagilimi agiklanirken egim
degeri m, adsorpsiyon ve absorpsiyon mekanizmalarinin her ikisinde de -1'e esit
olmalidir (Pankow 1994a,b).

Adsorpsiyonda dikkat edilmesi gereken nokta, buharlasma ve desorpsiyon entalpileri
arasindaki fark ile mevcut adsorpsiyon bolgelerinin bilesik sinifi i¢in sabit kalmasidir.
Absorpsiyon iginse aktivite katsayisi bilesik siniflart i¢in sabit kalmalidir (Pankow
1987, Pankow ve Bidleman 1992).

Bununla birlikte, Goss ve Schwarzenbach (1998) m,=-1 olmasiin her zaman denge
durumuna erisildigi anlamina gelmedigini ifade etmistir. Sorpsiyon prosesinde denge
durumuna ulasilsa bile bazi girisimler sebebiyle durumdan sapmalarin olabilecegi ifade
edilmektedir.

Finizio ve ark. (1997) oktanol-hava dagilim katsayis1 (Kpa)'nin absorpsiyonun baskin
karakterde oldugu durumlarda PAH'larin gaz partikiil dagiliminin agiklanmasinda bir

alternatif olarak kullanilabilecegini belirtmistir (Denklem 2.5).
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K, = (10" Koafom) (Moct/Mom) (Yoct/vom) (1/poct) (2.5)

Koa oktanol-hava sistemi dengede iken oktanol igerisindeki konsantrasyonun, havadaki
konsantrasyona orani olarak ifade edilmektedir. Bu oran yar1 ugucu organik bilesiklerin
atmosferde gaz ve partikiil fazlar arasinda dagiliminin agiklanmasi amaciyla
kullanilmaktadir (Harner ve Bidleman, 1996, Finizio ve ark. 1997, Harner ve Bidleman
1998, Vardar ve ark. 2004).
Denklem 2.5'te R iiniversal gaz sabiti (8.31 J/mol.K), T sicaklik (°K), fom partikiil
madde iizerindeki organik madde fraksiyonu, yoct ve Yom oktanol i¢inde absorblanan
ve Orneklenen partikiillerin organik maddeleri ile iligkili aktivite katsayilari, Moct ve
Mom  organik maddenin ve oktanolun (130 g/mol) molekiiler agirligi, pocr ise
oktanolun yogunlugudur (820 kg/m?).
Organik maddenin 6nemli bir kismini hidrokarbon oksidasyonu ile olusan ve
muhtemelen polar olan ikincil organik aerosoller olusturmaktadir (Harner ve Bidleman
1998, Pankow 1994a). yom tam olarak bilinmemekte ve farkli bilesiklere gére degisim
gostermektedir. Eger Mocr/Mom= 1 ve Yocr/Yom=1 oldugu varsayilirsa (yom—>1'in
X—1 oldugu varsayilarak, Raoult kanunu), denklem 2.6'da gosterilen logaritmik form
elde edilir.

logK, = log Koa + log fom- 11.91 (2.6)

Denklem 2.6'da verilen bu yaklasim tarzinda bazi problemler ortaya ¢ikabilmektedir
clinkii egim degeri biitiinden farklilik gosterebilmektedir (Finizio ve ark. 1997, Harner
ve Bidleman 1998, Vardar ve ark. 2004).

Bu farkliligin sebepleri su sekilde 6zetlenebilir

a) baz1 yiizeylerdeki (6rnegin mineraller, tuzlar ve kurum) adsorpsiyon ihmal edilebilir
b) aerosol igerisindeki organik kismin sorpsiyon karakteristigi oktanol i¢erisindekinden
farkli olabilir buda ¢esitli kaynaklardan 6rneklenen partikiillerden kaynaklanmaktadir

c) oktanol aerosol icerisindeki tiirleri yeterince temsil edememektedir (Goss ve
Schwarzenbach 1998, Goss ve Schwarzenbach 2001, Goss 2004).

Atmosferik partikiillerin kurum fazi icerisindeki PAH'larin belirlenmesinde kurum-hava

dagilim katsayis1  (Ksa) kullanilmaktadir. PAH'lar kurum partikiilleri ile
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iliskilendirilmektedir. Elementel karbon (EC) kurum fazi i¢in izleyici olarak gz oniinde
bulundurulmaktadir (Dachs ve Eisenreich 2000). Daha sonra adsorpsiyon ve
absorpsiyonun her ikisinin etkilerini de goz onilinde bulunduran gaz partikiil dagilimi

modellenmekte ve denklem 2.7'de gosterilmektedir.

Ky = (107"*Koa) (Moct/Mowm) (Yoct/vom) (fom/poct) + (107%Ksa) (aec/aac) (fic)  (2.7)

burada fgc aerosol icerisindeki elementel karbon fraksiyonu, agc elementel karbonun
spesifik ylizey alan1 ve asc ise aktif karbonun ylizey alanini ifade etmektedir. apc/asc
oraninin 1 oldugu varsayilmaktadir (Dachs ve Eisenreich 2000). Denklem 2.7'de Kp
degeri hesaplanirken Foy ve fge degerleri 0.15 ve 0.05 olarak kabul edilmistir.

Sicaklik Koa ve Ksa degiskenlerine etki etmekte olup, Ksw/H' degerine esittir ki burada
Ksw kurum-su dagilim katsayisin1 (Dachs ve Eisenreich 2000) H' ise boyutsuz Henry
sabitini ifade etmektedir (Poor ve ark. 2004). Ksw sicakligin bir fonksiyonu olup
hakkinda oldukca sinirli veri bulunmaktadir. Diger taraftan, sicaklikla degisen Koa

degerleri denklem 2.8 ile aciklanabilmektedir.
log Koa =A +B/T (2.8)

buradaki A ve B degerleri Harner and Bidleman (1998) tarafindan agiklanmaktadir.
Sonug itibariyle geleneksel gaz adsorpsiyonun geleneksel denge teorileri PAH'larin gaz
ve partikiil fazlar arasindaki dagilimi hakkinda kalitatif bir bilgi saglarken, gelistirilen

yeni teoriler ile atmosferdeki dagilim proseslerinin incelenmesi siirdiiriilmektedir.
2.8. PAH’larin Kuru, Islak ve Toplam Cokelmeleri

Atmosfere verilen kirleticiler, degisik mesafelere tasinmakta ve yiizeysel sulara veya
karasal ylizeylere c¢okelebilmektedirler (Baker ve Eisenreich 1990). Kirleticilerin
atmosferden yeryiiziine inmeleri 1slak ve kuru ¢okelme ile hava-su arakesitindeki
gecisten ibarettir. Atmosferik ¢okelme PAH’larin uzak bolgelere ulagip o bolgelerin
kirlenmelerine sebep olan en dnemli kaynaklardan birisidir. Molekiil agirligi fazla olan

partikiil fazdaki bilesikler veya partikiillere tutunmus bilesikler kuru g¢okelme ile
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atmosferden kolayca giderilirken, diisiik molekiiler agirlikli bilesikler veya gaz fazdaki
bilesikler ancak 1slak ¢okelme (yagmur, kar ve sis) veya hava su arakesitindeki gecisle

yeryiiziine ulagsmaktadirlar (Odabas: ve ark. 1999).

2.8.1. Kuru Cokelme ve Hava-Su Arakesitindeki Gecisler

Kuru cokelme, yagis, sis vb. ¢okeltici etkenlerin bulunmadigi hava kosullarinda gaz
ve/veya partikiil haldeki kirleticilerin dogrudan carpma yoluyla karasal yada su kiitleleri
tizerinde birikmesini ifade etmektedir. Havadaki PAH'larin 6miirleri birkag¢ saat ile 10
saat arasinda degigsmektedir dolayisiyla kuru havada PAH'lar emisyon kaynaklarindan
uzak mesafelere tasinamamakta tasinma mesafesi birka¢ km ile 10 km arasinda
degismektedir (Seinfeld 1986, Mackay 1992).

Kuru ¢okelme gaz ve partikiil haldeki PAH'larin kara ve su ylizeylerine dogrudan
carpmasi ile sonuglanmaktadir. PAH'larin kuru c¢okelmesi alict ylizeylerin tipine,
direncine, alic1 ylizeydeki kiitle transferine, partikiil boyutuna, havadaki konsantrasyona
ve mikro ve makro meteorolojiye bagli olarak degisim gostermektedir (Seinfeld ve
Pandis 1998).

PAH'larin kuru ¢okelme akisi (F) gaz ve partikiil fazdaki dis ortam konsantrasyonlarina

(C) bagl olarak denklem 2.9'a gbre hesaplanabilmektedir.

F =CxV, (2.9)

bu denklemde V4 ¢okelme hizidir. Bu yaklasimda uygun ¢okelme hizinin secilmesi ile
ilgili belirsizlikler bulunmaktadir. Meteorolojik parametreler (riizgar hizi, atmosferik
kararlilik, bagil nem), alict ylizey (ylizey tipi, piriizliilik) ve kirleticinin (partikiil
boyutu, sekli) fiziksel karakteristikleri gibi faktorler V4'yi etkilemektedir. Sonu¢ olarak
V4'nin biiyiikligii degisken olup V4'nin sabit bir deger olarak alinmasi ile yapilan kuru
¢Okelme hiz1 hesaplarinda belirsizlikler meydana gelecektir (Seinfeld ve Pandis 1998).

Gaz ve partikiiler formdaki PAH'larin kuru ¢okelmesinin dogrudan 6l¢iimiinde petri
kaplari, gres kapli aliiminyum, polyester yada cam ylizeyler, gliserin, mineral yag yada
benzeri kirleticinin tekrar atmosfere karigmasini engelleyen materyaller, cam elyaf

filtreler, yosun torbalar1 ve islak/kuru ¢dkelme oOrnekleyicileri ve bunlarin degisik
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konfigiirasyonlar1 gibi yapay biriktirme yiizeyleri kullanilmaktadir (Bidleman 1988,
Franz ve ark. 1998). Bunlardan en ¢ok kullanilanlar silikon gres kapli polivinil kloriir
(PVC) plakalar (Holsen ve Noll 1992, Sheu ve ark. 1996, Franz ve ark. 1998) ve su
yiizeyleridir (Yi ve ark. 1997, Golomb ve ark. 1997, 2001, Odabas1 ve ark. 1999a, Lee
ve Lee 2004).

Bu yontemin zorlugu yapay yiizey iizerine olan ¢okelme miktari ile dogal yiizey {izerine
olan ¢okelme miktarinin dogrudan tahmin edilememesidir. Ciinkii gaz ve partikiil
fazdaki PAH'larin her iki yiizey iizerine ¢okelme miktarlar esit degildir. Orneklemeye
girisim yapan diger etmenler ise kirleticilerin tekrar buharlagsmasi, ¢okelen PAH'larin
ornekleme periyodu boyunca bozunmasi ve c¢oOkelmeyi etkileyen aerodinamik
etmenledir (Franz ve ark. 1998, Golomb ve ark. 2001).

Kuru ¢okelme 1slak ¢okelme prosesine nazaran daha kompleks bir proses olup kuru
¢okelme Olclimlerinin gerceklestirilmesi de oldukga zordur (Scroeder ve Lane 1988).
Partikiil haldeki PAH’larin giderilmesinde 3 mekanizma etkilidir. Bunlar difiizyon,
carpma ve sedimantasyondur. Bu ii¢ mekanizma adsorplanacak partikiiliin sekli ve
boyutuna bagl olarak degismekle birlikte riizgar hiz1 ve atmosferik siiriikkleme hiz1 da
bu mekanizmalar1 etkilemektedir. Benzer sekilde gaz haldeki PAH’larin ¢okelmesi,
bilesigin molekiil agirligina ve polaritesine (kutupluluk) bagli olarak degismektedir
(Golomb ve ark. 2001).

Gaz fazdaki PAH’lar havadan suya transfer olabildigi gibi sudan havaya da
gecebilmektedirler. Bu transfer Henry kanunu geregi gerceklesmektedir. Henry

kanununa gore (Denklem 2.10)
P.=H.. Xy (2.10)
olup burada P, havadaki kismi basing, H, Henry sabiti (her ikisi de basing biriminde) ve

Xw 1se sudaki mol fraksiyonudur. Diisiik Henry sabiti gazin havadan suya gectigini

gostermektedir (Fisher 2001).

18



2.8.2. Islak Cokelme

Islak ¢cokelme PAH'larin yagmur damlalar1 yada kar tanelerinin yiizeyine tutunarak
¢Okelmesi olarak adlandirilmaktadir. PAH'larin su fazindaki 6miirleri 10 ila 100 saat
arasinda degisebilmektedir (Mackay ve ark. 1992). Yagmur damlaciklari, gaz ve
partikiil formdaki PAH'larin uzun mesafeler boyunca tasinmasina sebep olurlar.
Dolayisiyla kentsel ve endiistriyel kaynaklardan meydana gelen PAH'lar 1slak ¢okelme
ile binlerce kilometre uzaktaki bolgeleri bile kirletebilmektedirler. Kentsel/endiistriyel
bolgelerde kuru cokelme daha baskin karakterde iken, daha uzak bolgelerde 1slak
¢Okelme baskin karakterdedir (Golomb ve ark. 1997).
Yagis olaylarinin son derece degisken bir dogaya sahip olmasindan dolayi, kantitatif
olarak kirleticilerin 1slak ¢okelmesini belirlemek oldukg¢a zordur. Ayrica, kirleticilerin
buz, kar yada yagmur i¢indeki ¢oziintirliikleri, sicaklik, pH, su damlalarinin biiyiikligi
ve sayisi gibi degisik meteorolojik faktorler 1slak ¢okelmeye etki etmektedir. Ornegin,
kar yagisinin bazi kirletici tiirlerinin atmosferden yikanmasinda yagmurdan daha etkili
oldugu belirtilmistir (Shaw 1984).
Yari ugucu organik bilesiklerin (YUOB'larin) atmosferden yikanmasi literatiirde farkli
arastirmacilar tarafindan incelenmistir (Eitzer ve Hites 1989, Koester ve Hites 1992,
Murray ve Andren 1992). Islak ¢okelme mekanizmasi partikiil ve gaz formundaki
kirleticiler i¢in farklilik gostermektedir. Reaktif 6zelligi bulunmayan gaz formundaki
kirleticiler yagmur icine Henry yasasinin denge teorisi geregince absorbe olurlar, ancak
partikiil formdaki kirleticilerin giderim mekanizmas1 partikiiliin fiziksel ve kimyasal
0zelliginin yaninda meteorolojik sartlara da bagli oldugundan bu proses biraz daha
karmasiktir (Gaga 2004). Atmosferdeki PAH'larin yagmur ile yikanarak karasal ve
sucul sistemlere ulagmasi atmosferik giderim mekanizmasi agisindan oldukg¢a 6nemlidir
(Simcik ve ark. 1997).
YUOB!'larin 1slak ¢okelme prosesi, gaz faz yikanma orani ve partikiil faz yikanma
oraninin bir fraksiyonu olup, toplam yikanma orani olarak ifade edilmekte ve denklem
2.11'deki gibi formiilize edilmektedir:

Wy = =W W, (1) @.11)

A
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Bu denklemde; Wrt: Toplam yikanma orani (birimsiz), Cr: Yar1 ugucu bilesiklerin
yagmur icerisindeki konsantrasyonu (ng/m’ yagmur), Ca: Yari ucucu bilesiklerin
havadaki konsantrasyonu (ng/m’ hava), ¢: Yart ugucu bilesiklerin partikiiller ile iliskili
fraksiyonu, Wp: Partikiil faz yikanma orani (birimsiz), Wg: Gaz faz yikanma oram
(birimsiz)’dur.
Partikiil faz yikanma orani (Wp) ise denklem 2.12°de agiklanmaktadir.
WP — C’R,P

C’A,P

(2.12)

Bu denklemde; Cgrp: Yart ugucu organik bilesiklerin yagmurdaki partikiil
konsantrasyonu (ng/m’ yagmur), Ca p: Yari ugucu organik bilesiklerin hava igersisindeki
partikiil konsantrasyonunu (ng/m” hava) ifade etmektedir.

Gaz faz yikanma orani (Wg) olup denklem 2.13’te gosterilmektedir.
ﬁ

W. =
“ Ch

(2.13)

Bu denklemde; Cgrp: Yar1 ugucu organik bilesiklerin yagmur i¢indeki ¢oziinmiis faz
partikiil konsantrasyonu (ng/m’ yagmur), Cag: Yar1 ugucu organik bilesiklerin hava
icersisindeki gaz faz konsantrasyonunu (ng/m’ hava) ifade etmektedir.

Partikiil maddelerin yagmur ile birlikte yikanmasi, yagmur damlasinin biiytikliigiinden
¢ok partikiill maddenin biyiikliginin bir fonksiyonudur (Mircea ve ark. 2000).
Bidleman (1988) yaptig1 ¢alismalar sonucunda yar1 ugucu organik maddelerin partikiil
faz yikanma oranlarinm 2x10° ila 1x10° arasinda degistigini bulmustur. Bu iz metaller
icin belirtilen araliktan 10°-10° daha genis bir arahiktir (Bidleman 1988). Gaz faz

yikanma oranlart ise 10° ila 10° arasinda degismektedir (Ligocki ve ark. 1985).
2.8.3. Toplam Cokelme

YUOB’larin bir tiirii olan PAH’larin atmosferik giderim mekanizmalarindan birisi de
toplam c¢okelmedir. Temelde toplam ¢okelme 1slak ve kuru ¢okelmenin ayni anda
toplandigy, siirekli olarak atmosfere agik bir 6rnekleyici ile gergeklestirilen 6rneklemeye
verilen bir addir. Atmosferik toplam c¢okelme Orneklerinin toplanmasinda ¢esitli
ornekleyiciler kullanilmaktadir. Paslanmaz c¢elikten imal edilmis kaplarin yani sira

borosilikat camdan yada koyu renkli camdan yapilmis siseler atmosferik toplam
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¢Okelme orneklerinin toplanmasinda kullanilmaktadir (Griinhage ve ark. 1993, Manoli
ve ark. 2000, Garban ve ark. 2002, Gocht ve ark. 2007, Motelay-Massei ve ark. 2007).
PAH tiirlerinin toplam g¢dkelmesi bilesiklerin Henry sabiti, bunar basinglari, partikiil
boyut dagilimi, gaz partikiil dagilimi, meteorolojik sartlar ve yagmur damlasinin
boyutuna gibi degisik parametrelerin fonksiyonu olarak degisiklik gostermektedir
(Sehmel 1973, Manoli ve ark. 2000). Atmosferik ¢okelme prosesleri sematik olarak
Sekil 2.3'te gosterilmektedir.

ﬁ?’iﬁ;’.} _:'\\, ~ Hava Kiitlesi_ ~ -"—::h"
g o~ o e

Partikiil Madde

e
Fiziksel yada kimyasal form degisikligi

Sekil 2.3. Atmosferik ¢okelme prosesleri
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3. MATERYAL ve METOT

3.1. Ornekleme Programi

Dis ortam konsantrasyon Ornekleri ile ¢okelme ornekleri 02.06.2008 ile 26.06.2009
tarihleri arasinda Bursa Ili'nde kurulu 4 farkli 6rnekleme noktasindan toplanmustir.
Ornekler, yiiksek hacimli hava 6rnekleyicisi (YHHO), su yiizeyi érnekleyicisi (SYO),
1slak kuru ¢okelme oOrnekleyicisi (IKCO) ve toplam ¢okelme ornekleyicisi (TCO)
kullanilarak toplanmustir.

YHHO ve SYO ornekleri yagisin olmadig1 zamanlarda her bir érnekleme noktasindan
birbirine paralel olacak sekilde her ayin ilk yarisinda 2 defa ve son yarisinda iki 2 defa
olmak {izere ayda 4 kez toplanmistir. IKCO ve TCO &rnekleri ise 15 giinde bir
toplanmustir. Ayrica, Uludag Universitesi Kampusu &rnekleme noktasindan kirleticilerin
gece-giindiiz farkini1 ortaya koymak amaciyla YHHO ve SYO birbirine paralel olacak
sekilde calistirilarak gece ve giindiiz numuneleri toplanmistir.

Bursa 2,5 milyon kisi niifusuyla Tiirkiye'nin 4. biiylik kentidir. Sehirde kurulu olan
bir¢ok organize sanayi bolgesinde otomotivden tekstile ve gidadan islenmis iirlinlere
kadar degisik alanlarda faaliyet gosteren pek c¢ok sanayi tesisi bulunmaktadir.
Gegmisten beri Bursa verimli topraklara sahip olup Bursa ovasinda pek ¢ok tarimsal
faaliyet siirdiirilmektedir. Fakat son yillarda artan sanayilesme bu durumu olumsuz
etkilemektedir. Artan sanayilesmenin olumsuz sonuglarindan birisi de PAH'lardir.
PAH'lar diinyada pek ¢ok bolgede calisma konusu olmasina ragmen literatiirde

Tiirkiye'de PAH'larin 1slak ¢okelmesi konusunda ¢ok fazla bilgi bulunmamaktadir.

3.2. Ornekleme Noktalar

Dis ortam konsantrasyon ve c¢okelme ornekleri bir yil siire ile Uludag Universitesi
Kampiisii (UUK), TUBITAK BUTAL (Bursa Test ve Analiz Laboratuar1) (TB),
Yavuzselim (YS) ve Mudanya 6rnekleme noktalarindan toplanmustir.

Uludag Universitesi Kampusu (UUK) ornekleme noktast (40°13'40.66"K-
28°52'35.11"D) sehir merkezinden yaklastk 20 km uzaklikta olup, Bursa-Izmir

karayoluna 1,5 km mesafede yer almaktadir. 46000'den fazla 6grenci kampusta egitim
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gormektedir. Kampus igerisinde egitim birimlerinin yam sira hastane, 6grenci yurtlar
ve personel lojmanlar1 da yer almaktadir. Uludag Universitesi Kampusu 6rnekleme
noktasi yar1 kirsal nitelikte bir 6rnekleme noktasi olup diger arastirmacilar tarafindan da
kullanilmistir (Tasdemir ve Giinez 2006, Birgiil ve Tasdemir, 2011). Ornekleyiciler
Endiistri Miihendisligi Binasi'nin ¢atisinda yer alan 1 m yiiksekligindeki platforma
yerlestirilmistir. Uludag Universitesi Kampusu 6rnekleme noktasindan YHHO, SYO,
IKCO ve TCO ile érnekler toplanmustir. Uludag Universitesi Kampusu ornekleme

noktas1 Sekil 3.1'de gdsterilmektedir.
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Sekil 3.1. UUK 6rnekleme noktasi

TUBITAK BUTAL (TB) 6rnekleme noktasi (40°11'54.05"K-29°2'55.35"D) trafik
bolgesi olup trafikten kaynaklanan kirliligi temsil etmektedir. Ornekleyiciler BUTAL
bahgesinde yer alan 2 m yiiksekligindeki platforma yerlestirilmistir. Ornekleme bolgesi
etrafinda fazla yiliksek olmayan binalar yerlesim yerleri bulunmaktadir. Bu 6rnekleme

noktasi daha once yapilan ¢alismalarda da kullanilmistir (Cindoruk ve Tagsdemir 2007,
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Giinindi ve Tasdemir 2011, Birgiil ve ark. 2011). TB &rnekleme noktasindan YHHO,
SYO ve IKCO ile ornekler toplanmistir. TB &rnekleme noktast Sekil 3.2'de

gosterilmektedir.
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Sekil 3.2. TB Ornekleme Noktas1

Yavuzselim ornekleme noktas1 (YS) (40°11'48.40"K-29°5'46.80"D) anayola yaklasik
500 m mesafede olup, genellikle yakit olarak dogal gaz ve komiiriin kullanildig: kiigiik
ve orta Olcekli imalathanelerin bulundugu bunun yami sira evsel yerlesimin de
cogunlukta oldugu bir Ornekleme noktasidir. Yavuzselim Ornekleme bdolgesinde
ornekleyiciler kumas imalati yapan bir isletmeye ait 3 kathh binanin ¢atisina
yerlestirilmistir. Yavuzselim 6rnekleme noktasindan YHHO, SYO, IKCO ve TCO ile

ornekler toplanmigtir. Yavuzselim ornekleme noktasi Sekil 3.3'te gosterilmektedir.
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Sekil 3.3. YS 6rnekleme noktast

Mudanya (40°22'24.58"K-28°52'42.80"D) ornekleme noktasi Marmara Denizi'nin
kiyisinda yer almakta olup sehir merkezinden yaklasik 25 km uzakliktadir. Evsel
yerlesimin yogun oldugu bolgede yaz niifusu kis niifusuna gore nispeten daha fazladir.
Bolgede zeytin iiretimi baslica gelir kaynagi konumundadir. Ornekleyiciler Uludag
Universitesi Mudanya Giizel Sanatlar Fakiiltesi'ne ait 3 katli binasmn ¢atisina
yerlestirilmistir. Bu 6rnekleme noktasi daha once yapilan ¢aligmalarda da kullanilmistir
(Giinindi ve Tasdemir 2010). Mudanya drnekleme noktasindan YHHO, SYO ve IKCO

ile 6rnekler toplanmistir. Mudanya 6rnekleme noktas1 Sekil 3.4'te gosterilmektedir.
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Sekil 3.5. Atmosferik 6rneklerin toplandig1 6rnekleme noktalari
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3.3. Ornekleyiciler

Atmosferik konsantrasyon ve g¢dkelme Orneklerinin toplanmasi amaciyla kullanilan

cihaz ve diizeneklere iligkin detaylar asagida ayrintilar ile verilmistir.

3.3.1. Yiiksek Hacimli Hava Ornekleyicisi (YHHO)

Dis ortam hava 6rnekleri modifiye edilmis yiiksek hacimli hava érnekleyicisi (YHHO)
(GPS 11 model, Thermo-Andersen, ABD) kullanilarak toplanmistir. YHHO, partikiil
faz ve gaz fazin ayr1 ayn olarak tutuldugu iki kissmdan meydana gelmektedir. Partikiil
faz gozenek ¢ap1 1,6 um olan 90 mm ¢apli cam elyaf filtre iizerinde tutulurken, gaz
fazdaki kirleticiler ise yogunlugu 0,0225 g/cm’, yiiksekligi 55 mm ve uzunlugu 65 mm
olan poliliretan kopiik (poliurethane foam, PUF) kartuslar icerisinde tutulmaktadir.
YHHO kalibrasyonu iireticinin dnermis oldugu sekilde standart orifis manometre kiti
kullanilarak yapilmistir. Her bir 6rnekleme i¢in ortalama debi ve ornekleme hacmi
yaklagik olarak 0.20 m*/dak ve 260 m’'tiir. Ornekleme debisi, 6rneklemeye baslamadan
once ve drneklemeden sonra kalibre edilmis debimetre ile kontrol edilmistir. YHHO ile

YHHO'de kullanilan filtre ve PUF kartusu sematik olarak Sekil 3.6 ve Sekil 3.7'de

gosterilmektedir.
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Sekil 3.6. Yiiksek Hacimli Hava Ornekleyicisi (YHHO)
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Sekil 3.7. YHHO'de kullanilan Puf Kartus ve cam elyaf filtre

3.3.2 Su Yiizeyi Ornekleyicisi (SYO)

Partikiil ve gaz fazdaki kirleticilerin kuru ¢okelme akilarinin belirlenmesi amaciyla su
yiizeyi 6rnekleyicisi (SYO) literatiirde farkli arastirmacilar tarafindan kullamilnustir
(Tagdemir ve ark. 2005, Tagdemir ve Holsen 2005, Tasdemir ve Esen 2007). Su yiizeyi
ornekleyicisi paslanmaz ¢elik ve teflon malzemeler kullanilarak imal edilmistir. Calisma
prensibi olarak su ylizeyinden savaklanan su toplama kanallar1 toplandiktan sonra teflon
borular vasitasiyla su haznesine ulagsmaktadir. Su haznesinden sonra yer alan filtre
kisminda partikiil fazdaki kirleticiler tutulmaktadir. Filtreden ¢ikan su gaz fazdaki
kirleticilerin tutulmasini saglamak amaciyla icerisinde XAD-2 (Amberlite Supelco,
ABD) recine bulunan regine kolonundan gegirilmektedir. Re¢ine kolonundan ¢ikan su
sistemdeki pompa vasitast ile tekrar su yiizeyine sirkiile edilmektedir. Su yiizeyinin
tepsisi 59,5 cm capinda, 0,5 cm yiiksekliginde olup paslanmaz ¢elikten imal edilmistir.
Tepsinin oturdugu tencerenin agiz kismina dik olarak 20 c¢m riizgar kenarliklar ilave

edilmistir. Riizgar kenarliklari, rlizgarin olusturacagi dalgalanma ile meydana gelecek
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tiirbiilans etkisini en aza indirmek amaciyla yapilmistir (Tasdemir ve ark. 2005,

Tasdemir ve Holsen 2005). SYO sematik olarak Sekil 3.7'de gdsterilmektedir.

' BN Yandan Goriind
Ustten Gorlintis $
100,5 cm 60,5¢cm Rezervuar
Filtre Tutucu
150 ¢cm —
_ I
Regine Kolonu
Riizgar Kenarlidi (20 cm) Pompa
#

Sekil 3.8. Su Yiizeyi Ornekleyicisi (SYO)

3.3.3. Islak Kuru Cékelme Ornekleyicisi IKCO)

Literatlirde 1slak c¢okelme Orneklerinin toplamasi amaciyla kullanilan farkli tiplerde
cokelme oOrnekleyicileri bulunmaktadir (Cindoruk ve ark. 2008). Islak c¢okelme
ornekleyicilerini genel olarak iki gruba ayirmak miimkiindiir. Birinci gruptaki
ornekleyiciler paslanmaz c¢elikten imal edilmis olup sadece yagisli donemlerde
kullanilmaktadirlar (Agrell ve ark. 2002, Backe ve ark. 2002, Mandalakis ve Stephanou
2004). Ikinci grupta yer alan 1slak ¢okelme drnekleyicileri ise yagmur sensdriine sahip
olup yagisin baslamasi ile otomatik olarak drnekleyicinin kapagin1 agmaktadir (Simcik
ve ark. 2000, Park ve ark. 2001, Van Ry ve ark. 2001, Blanchard ve ark. 2006, Sun ve

ark. 2006). Bu ornekleyiciler ile sadece 1slak ¢okelme akilar dlciilebilmekte olup kuru

30



cokelme akilarmin tespiti icin diger Ornekleyicilerin  kullanilmasina ihtiyag
duyulmaktadir.

Bu ¢alisma kapsaminda literatiirde var olan 1slak ¢okelme 6rnekleyicisi PAH'larin 1slak
ve kuru c¢okelme akilarinin belirlenmesi amaciyla grubumuz tarafindan modifiye
edilerek kullanilmistir (Giinindi ve Tasdemir 2011, Birgiil ve ark. 2011) Islak kuru
¢okelme drnekleyicisi (IKCO) tamamiyla paslanmaz celik ve teflon malzemeden imal
edilmis olup, iki kisimdan olusmaktadir. Birinci kisimda yagisin olmadigi donemlerde
kuru ¢okelme Ornekleri toplanmakta olup bu kisim kuru ¢dkelme boliimii olarak
adlandirilmaktadir. Ikinci kisimda ise yagish dénemlerdeki 1slak ¢okelme ornekleri
toplanmakta olup bu kisim 1slak ¢ékelme boliimii olarak adlandirilmaktadir.

IKCO iizerinde hareketli bir kapak bulunmakta olup, bu kapak yagmur sensoriinden
aldig1 komut ile caligmaktadir. Yagmurun baslamasi ile birlikte hareketli kapak yagmur
sensoriinden aldigi komut ile kuru c¢okelme bolimiinlin {izerini kapatarak igeriye
yagmur suyunun girisini engellemektedir. Dolayis1 ile yagisin oldugu siire boyunca
IKCO ile 1slak ¢okelme &rnekleri toplanmaktadir. Yagisin sona ermesi ile hareketli
kapak kuru c¢okelme boliimiiniin {izerini agip 1slak ¢okelme boliimiiniin {izerini
kapatmaktadir.

IKCO'in 1slak ve kuru ¢okelme béliimlerinin her biri 40 cm x 40 cm boyutunda olup
70 cm derinligindedir. Ornekleme béliimlerinin altinda 0,5 cm ¢apinda érnek toplama
deligi yer almaktadir. Islak ¢okelme boliimiimiin altinda partikiil fazdaki PAH'larin
toplanmast amaciyla kullanilan filtre {nitesi yer almaktadir. Yagisin olmadigi
zamanlarda filtre iinitesi buharlasmaya maruz kalacak olup bu sorunun 6niine gegcmek
amaciyla filtre iinitesinin siirekli 1slak kalmasini1 saglamak amaciyla filtre iinitesinden
once mini bir rezervuar sisteme yerlestirilmistir. Coziinmiis haldeki PAH'lar ise filtre
tinitesinden sonra yer alan igerisinde XAD-2 regine bulunan regine kolonunda
tutulmaktadir. Recine kolonundan geg¢en yagmur suyu temizlenmis olarak biiylik
rezervuara aktarilmaktadir. IKCO iizerinde yer alan 1sitic1 rezistans, soguk kis aylarinda
toplanan 6rneklerin donmasmi engellemektedir. Ornekleyici iizerinde yer alan zaman
sayaclar1 vasitasi ile yagisin oldugu ve yagisin olmadigi siireler net bir sekilde tespit

edilebilmektedir. IKCO sematik olarak Sekil 3.8'de gosterilmektedir.
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Sekil 3.9. Islak Kuru Cékelme Ornekleyicisi (IKCO)

3.3.4. Toplam Cékelme Ornekleyicisi (TCO)

Calisma kapsaminda Uludag Universitesi Kampusu ve Yavuzselim &rnekleme

noktalarindan toplam ¢dkelme oOrnekleyicisi (TCO) ile &rnek toplanmustir. TCO

literatlirde farkli arastirmacilar tarafindan da kullanilmistir (Esen ve ark. 2008, Birgiil ve

Tasdemir 2011).

TCO paslanmaz gelikten imal edilmis olup 60,5 cm ¢apinda ve 19 cm derinligindedir.

Riizgarin olusturacag tiirbiilans etkisinin en aza indirilmesi amaciyla etrafinda 2 cm

genisliginde riizgar kenarhig1 yer almaktadir. Ornekleyicinin tam ortasinda numunelerin

toplanmasin1 saglayan bir toplama deligi yer almaktadir. TCO sematik olarak Sekil

3.9'da gosterilmektedir.
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Sekil 3.10. Toplam Cékelme Ornekleyicisi (TCO)

3.4. Meteorolojik Veriler

Meteorolojik parametrelerin (sicaklik, riizgar yonii, riizgar hizi, nem, basing vb.)
belirlenmesi amaciyla her bir 6érnekleme istasyonunda meteoroloji istasyonu (Vantage
Pro 2 Model, Davis, ABD) yer almaktadir. Meteorolojik veriler 15'er dakikalik
periyotlar halinde kaydedilmis olup hesaplamalarda ortalama degerleri alinarak
kullanilmigtir. Dort farkli 6rnekleme bdolgesinden elde edilen meteorolojik degerler

Cizelge 3.1-3.4 arasinda verilmektedir.
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Cizelge 3.1. Ornekleme periyodu boyunca UUK &rnekleme bolgesinde kaydedilen
meteorolojik veriler

No Tarih Sicaklik (°C) Hakim Riizgar Yonii Riizgar Hiz1 (m/s) Bagil Nem (%) Basing (Bar)
1 02.06-03.06.2008 18,2 +4,1 K 2,9+2,1 54,1+14,0  1013,8+0,7
2 03.06-04.06.2008 13,8 +3,7 K 1,3+1,9 65,7+12,7  1012,940,3
3 04.06-04.06.2008 22,5 +3,9 KB 1,1+0,8 47,5+9,4 1011,2+1,5
4 19.06-19.06.2008 34,0 +3,1 K 1,4+0,8 28,4+6,4 1008,2+1,5
5 19.06-20.06.2008 22,9 +2.7 GB 0,7+0,8 72,0+13,9  1008,9+0,9
6 20.06-20.06.2008 28,4 +1,5 K 3,1+1,4 46,3+6,4 1010,2+0,3
7 20.06-21.06.2008 20,7 +1,8 K 0,6+0,9 74,2+7,7 1012,2+40,6
8 03.07-03.07.2008 27,7 +1,5 K 4,4+1,1 36,1+4,9 1010,2+0,3
9 03.07-04.07.2008 18,1 3,4 K 0,8+1,1 60,2+9,6 1010,2+0,2
10 04.07-04.07.2008 27,6 £3,3 KKB 1,3+0,9 34,3+8,9 1008,6+1,3
11 04.07-05.07.2008 20,0 £3,0 K 0,2+0,4 67,6+11,5 1007,4+0,5
12 19.07-19.07.2008 30,4 £1,5 KKB 2,0+1,4 38,34+4,3 1008,7+0,4
13 19.07-20.07.2008 25,1 +1,0 K 0,4+0,9 54,2+4.9 1010,4+0,7
14 20.07-20.07.2008 31,1 £1,5 K 3,742,1 39,9+5,3 1010,1+0,8
15 20.07-21.07.2008 27,2+1,0 K 0,5+1,1 48,8+0,8 1009,7+0,5
16 07.08-07.08.2008 29,6 +1,9 K 5,1£1,1 35,7+5,7 1008,2+0,9
17 07.08-08.08.2008 20,2 +3,1 K 1,4+1,5 64,5+9,6 1008,5+0,4
18 08.08-08.08.2008 27,6 £2,5 K 34+1.4 43,5457 1007,1+0,9
19 08.08-08.08.2008 22,8 £2,2 K 0,7+1,3 60,6+8,4 1007,2+0,5
20 21.08-21.08.2008 29,4 +3.,0 KKB 2,5+1,5 50,9+8,8 1010,1+0,9
21 21.08-22.08.2008 23,2 42,6 K 0,8+1,2 74,9+9,8 1009,9+0,3
22 22.08-22.08.2008 29,3 +2.,2 K 2,9+1,4 55,5+8,5 1008,7+1,1
23 22.08-23.08.2008 24,8 +£1,9 K 0,8+1,1 71,0+£6,4 1007,9+0,7
24 03.09-04.09.2008 25,9 +2.,7 K 0,6£1,1 52,4+10,7  1012,5+0,8
25 04.09-04.09.2008 26,8 +2,1 KKB 1,3+1,0 46,7+4,8 1013,4+0,8
26 04.09-05.09.2008 19,6 +3,7 KB 0,4+0,9 74,6+12,2  1014,0+0,9
27 05.09-05.09.2008 26,4 +3.4 KB 1,2£1,0 51,5+13,8  1014,9+0,9
28 07.10-08.10.2008 15,0 +4,1 K 0,5+0,7 62,7+15,4  1017,0+0,6
29 08.10-09.10.2008 15,7 +4,6 K 0,6+0,8 70,7+16,5 1018,8+1,8
30 29.10-30.10.2008 13,4 +£3,4 KKB 0,6+0,8 76,5+£12,0  1018,9+1,0
31 30.10-31.10.2008 16,7 £3,6 KKB 0,4+0,5 68,2+11,5 1016,7+1,3
32 08.11-08.11.2008 15,8 £2,2 K 1,1+0,8 69,5+7,5 1022,5+0,4
33 08.11-09.11.2008 13,6 +0,5 KKD 0,6+0,5 79,9+1,7 1024,6+0,6
34 09.11-09.11.2008 16,2 £0,6 K 2,3+0,5 64,1+3,8 1025,1+0,6
3509.11-10.11.2008 10,1 £2,2 KKD 0,6+0,9 80,5+7,0 1025,8+0,4
36 03.12-04.12.2008 16,6 1,2 DKD 5,1£1,4 47,6442 1013,2+0,8
37 04.12-05.12.2008 17,8 £2,6 DKD 1,9+1,4 41,248,3 1013,6+1,7
38 20.01-21.01.2009 9,1 +1,6 DKD 2,1+1,6 65,1+4,8 1017,0+0,8
39 21.01-21.01.2009 12,8+1,1 DKD 2,1+1,1 55,5+1,8 1017,3+0,6
40 21.01-22.01.2009 10,4 +1,8 DKD 1,8+0,9 63,3+5,2 1017,7+0,5
41 22.01-22.01.2009 13,4 +1,6 DKD 2,7+1,0 52,4+3,7 1016,9+1,1
42 04.02-05.02.2009 16,5 +1,6 GGB 3,7+1,7 40,9+7,1 1008,5+0,4
43 06.02-06.02.2009 15,4 +2,2 B 2,0+1,2 55,5£10,0  1009,6+1,1
44 06.02-07.02.2009 13,8 +1,4 GB 1,1£0,8 58,9+9.9 1008,1+0,2
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45 18.03-19.03.2009 5,6 £2,6 GB 1,8£1,9 80,8+13,4  1010,5+1,8

46 28.03-29.03.2009 6,6 +4.4 KKB 0,9+0,9 59,8+16,0  1021,4+1,4
47 03.04-04.04.2009 8,3 +4,2 K 1,0£1,6 73,7€15,7  1017,6+0,5
48 04.04-04.04.2009 12,4 =+29 B 1,7¢1,2 69,6+9,3 1016,6+1,2
49 04.04-05.04.2009 8,2+2.4 GB 0,5+0,8 84,6+8,5 1015,4+0,6
50 29.04-29.04.2009 14,0 +1,7 KB 1,1£1,0 72,2£10,0  1008,5+0,2
51 29.04-30.04.2009 10,7 1,0 BGB 0,3+0,4 91,5+1,9 1008,5+0,3
52 30.04-30.04.2009 17,1 £2,7 GB 2,6+0,8 60,5+14,3  1007,5+0,9
53 30.04-01.05.2009 13,4 £3,1 KKB 0,4+0,7 72,0£11,7  1006,7+0,5
54 11.05-11.05.2009 21,7 £3,0 K 2,3+1,5 41,9+10,6  1016,7+1,0
55 11.05-12.05.2009 14,2 +4,4 KKD 0,5+0,9 64,8+15,1  1016,0+0,7
56 12.05-12.05.2009 22,9 +£3,2 KB 1,0+0,7 40,7+11,0  1016,1+0,8
57 12.05-13.05.2009 15,4 +4,3 BKB 0,3+0,5 58,5+14,3  1015,1+0,4
58 27.05-27.05.2009 21,2 +1,9 K 3,6+1,4 41,4+6,8 1016,1+0,6
59 27.05-28.05.2009 15,0 +4,5 K 1,5+1,7 65,2£14,0  1016,5+0,9
60 28.05-28.05.2009 22,1 +£2,5 K 2,714 39,5+9,0 1016,5+0,9
61 28.05-29.05.2009 14,7 +4,0 K 0,9+1,3 68,4+13,7  1015,0+0,3
62 11.06-11.06.2009 26,8 £3,1 K 1,4+0,7 54,6+12,5 1010,0+1,1
63 11.06-12.06.2009 21,3 +4,4 KB 0,5+0,9 77,0£17,1  1007,4+0,4
64 12.06-12.06.2009 26,0 £3,0 KB 1,4+0,8 62,2+13,8  1007,3+0,3
65 12.06-13.06.2009 19,2 £3,6 K 1,7+1,4 60,2+6,1 1014,9+1,3
66 24.06-24.06.2009 30,4 +2,7 KB 1,3+0,9 40,1+£5,4 1003,9+0,9
67 24.06-25.06.2009 24,6 +4,8 B 0,9+1,0 52,6+11,9  1004,9+1,3
68 25.06-25.06.2009 27,1 £2,0 GB 1,4+0,7 41,3+5,7 1004,8+0,7
69 25.06-26.06.2009 19,0 £3,6 KB 1,0£2,0 69,7£11,9  1006,8+0,8

UUK 6rnekleme bolgesinde giindiiz saatlerinde 6lgiilen hava sicakhigi, basing, riizgar
hiz1 ve glines radyasyonu gibi meteorolojik parametreler gece saatlerine oranla daha

yuksektir.
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Cizelge 3.2. Ornekleme periyodu boyunca YS ornekleme bolgesinde kaydedilen
meteorolojik veriler

No Tarih Sicaklik (°C) Hakim Riizgar Yonii Riizgar Hizi (m/s) Bagil Nem (%) Basing (Bar)
1 25-26.06.2008 29,33 + 3,81 KD 1,78 £ 0,73 38,80 £8,34 1013,92+0,93
2 26-27.06.2008 28,46 + 4,18 KD 1,75+ 0,99 43,16 £10,44 1013,74+ 0,59
3 01-02.07.2008 26,12 + 3,80 DKD 1,98 + 0,80 41,28+7,95 1011,97 £ 0,62
4 02-03.07.2008 26,59 + 3,56 KD 2,28 +0,76 39,48 £8,90 1011,29 +0,87
5 21-22.07.2008 27,06 + 4,45 BKB 1,32+0,95 60,48 £ 16,02 1009,93 + 0,58
6 22-23.07.2008 26,24 +3,76 KKB 1,27 +1,07 60,31 £ 12,23 1007,70 + 0,90
7 04-05.08.2008 25,61 + 4,04 K 1,52+ 0,97 51,85+ 10,36 1011,22 + 0,68
8 05-06.08.2008 25,98 + 4,72 BKB 1,13+0,97 47,25 +8,36 1010,51 = 0,86
9 18-19.08.2008 30,16 £ 5,60 KB 0,95+0,81 47,71 +£19,51 1010,29 £ 1,72
10 19-20.08.2008 28,01 + 3,59 KD 2,20+0,81 54,76 + 10,11 1012,62 + 0,74
11 02-03.09.2008 23,91 + 3,86 KB 1,04 £ 0,84 58,32+ 13,11 1014,82 + 1,01
12 03-04.09.2008 22,94 + 4,21 BKB 1,13+ 0,94 56,71 £12,30 1015,39 + 1,05
13 07-08.10.2008 16,54 + 3,88 BKB 0,35+0,50 62,25+ 13,75 1020,12 + 0,60
14 08-09.10.2008 16,91 + 3,33 KKB 0,79 + 0,87 68,40 £ 12,08 1022,68 + 1,75
15 29-30.10.2008 15,99 + 3,13 D 0,73 £ 0,69 65,20 + 10,67 1021,44 + 0,95
16 30-31.10.2008 18,81 + 3,74 GD 0,43 +£ 0,68 60,61 £10,94 1020,14 + 1,56
17 05-06.11.2008 14,03 + 2,73 BGB 0,56 +0,59 78,45+ 11,29 1024,24 + 1,20
18 06-07.11.2008 13,29 £2,72 K 0,42 £ 0,58 79,33 £9,77 1022,59 £ 0,89
19 03-04.12.2008 16,04 + 1,69 D 2,60 + 0,60 50,28 £5,65 1016,79 £+ 1,06

20 04-05.12.2008 18,14 +3,32 DGD 1,45+0,91 41,85+7,38 1017,12+ 1,40

21 21-22.01.2009 11,40+ 1,74 D 1,09 £ 0,55 60,99 £4,03 1021,06 £ 0,56

22 22-23.01.2009 12,88 +2,15 DGD 0,79 + 0,66 54,11 £ 8,45 1012,23 +5,80

23 17-18.03.2009 7,02 +2,14 KB 1,05 + 0,58 72,96 + 10,21 1020,69 + 1,18

24 24-25.03.2009 14,58 + 1,86 GD 4,71 +2.47 43,17 +4,38 1006,12 + 1,17

25 28-30.03.2009 11,03 +4,00 D 0,95+0,77 52,79 £10,48 1023,53 +2,00

26 09-10.04.2009 15,32 +3,60 DKD 1,33+ 0,85 47,40 £10,96 1019,66 + 0,84

27 10-11.04.2009 15,41 +4,75 KKB 1,27 +1,07 44,60 += 18,59 1017,60 + 1,04

28 27-28.04.2009 9,28 +2,51 BKB 1,26 + 1,05 70,92 £ 11,20 1022,34+ 1,16

29 28-29.04.2009 13,30 £ 2,06 KB 0,90+ 0,88 60,30 £8,51 1015,10+2,71

30 11-12.05.2009 19,05 + 3,99 KKB 1,04 £ 0,87 47,52+10,90 1018,94 + 0,82

31 12-13.05.2009 19,93 +4,02 BKB 0,74 + 0,80 46,29+ 11,98 1018,17 + 0,62

32 25-26.05.2009 19,37 + 3,94 KB 0,97 £ 0,96 54,23 £13,96 1016,17 + 0,68

33 26-27.05.2009 18,73 £3,72 K 1,70+ 1,17 51,09 £ 14,95 1018,27 + 0,92

34 10-11.06.2009 24,69 + 4,22 KB 1,11 £0,81 58,34+ 11,39 1013,88 +1,43

35 11-12.06.2009 24,32 + 3,59 BKB 1,38 +0,98 65,57+ 11,23 1010,01 +0,43

36 15-16.06.2009 22,26 + 3,77 KD 1,60 + 0,89 42,91 +10,40 1019,93 +0,73

37 16-17.06.2009 24,56 + 4,99 BKB 1,21+1,06 43,12+ 11,34 1017,10+ 0,59
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Cizelge 3.3. Ornekleme periyodu boyunca TB ornekleme bélgesinde kaydedilen
meteorolojik veriler

No Tarih Sicaklik (°C) Hakim Riizgar Yonii Riizgar Hiz1 (m/s) Bagil Nem (%) Basing (Bar)
1 22.06-23.06.2008 25,87 +3,15 DKD 0,74 £ 0,41 50,62 £8,62 1017,16 £ 0,47
2 23.06-24.06.2008 26,83 +3,51 DKD 0,83+ 0,61 43,09+9,60 1016,02 + 1,04
3 01.07-02.07.2008 26,41 +3,72 DKD 0,67 £0,38 41,90 +8,05 1010,90 +0,70
4 02.07-03.07.2008 26,98 + 3,53 DKD 0,81 + 0,52 39,61 +9,38 1010,11 +0,87
5 18.07-19.07.2008 26,22 + 3,82 DKD 0,35+ 0,45 47,19+ 11,87 1010,67 £0,77
6 19.07-20.07.2008 26,36 + 4,21 G 0,13+0,19 50,82 +11,03 1011,34+ 1,19
7 04.08-05.08.2008 25,71 + 4,02 K 1,61 + 1,01 51,61 +10,35 1011,24+0,71
8 05.08-06.08.2008 26,07 + 4,67 BKB 1,14+ 0,97 4749 +8,51 1010,49 £0,82
9 18.08-19.08.2008 30,34 + 5,45 BKB 1,61 1,01 51,61 +£10,35 1011,24+0,71
10 19.08-20.08.2008 28,00 + 3,60 KD 2,16 0,84 54,94 +£10,29 1012,63 £ 0,75
11 02.09-03.09.2008 24,13 + 3,90 KB 1,03 £ 0,87 57,94+ 13,19 1014,68 + 0,95
12 03.09-04.09.2008 22,85+ 4,14 BKB 1,13 +£0,93 57,27+12,28 1015,42 + 1,03
13 07.10-08.10.2008 16,92 + 3,94 BKB 0,50+ 0,70 61,01 £13,91 1020,04 + 0,64
14 08.10-09.10.2008 16,78 + 3,26 KKB 0,74 +£ 0,84 68,84+ 11,85 1022,86 + 1,63
15 28.10-29.10.2008 13,06 £ 2,76 BGB 0,41 £ 0,56 78,58 £9,58  1022,04 + 1,30
16 29.10-30.10.2008 16,28 + 3,29 D 0,70 = 0,68 64,39 +10,96 1021,41 + 1,11
17 05.11-06.11.2008 14,02 + 2,78 BGB 0,55+ 0,60 78,33 £11,37 1024,43 + 1,35
18 06.11-07.11.2008 13,29 +2,70 K 0,37 +£ 0,50 79,54 +£9,67 1022,58 +£0,88
19 03.12-04.12.2008 15,73 + 1,64 D 2,64+ 0,58 50,66 +5,93  1016,92 + 1,01

20 04.12-05.12.2008 17,86 + 3,07 DGD 1,39+ 0,84 42,32 +7,24 1016,87 1,41

21 21.01-22.01.2009 11,39+1,73 D 1,10+ 0,55 60,96 +4,03 1021,08 0,56

22 22.01-23.01.2009 13,39 +2,84 DGD 0,93 +1,03 52,51+£10,24 1011,11 +6,14

23 17.03-18.03.2009 8,00 = 1,96 KB 1,08 £ 0,63 68,66 +9,91 1021,23 + 1,01

24 24.03-25.03.2009 14,59 +1,90 GD 4,83 +£2,41 43,28 +4,37 1006,07 = 1,18

25 28.03-29.03.2009 7,85+ 3,17 D 0,81 +0,74 56,45+10,62 1024,49 + 1,45

26 09.04-10.04.2009 15,50 + 3,65 DKD 1,37 £ 0,86 46,59 + 10,44 1019,62 £ 0,83

27 10.04-11.04.2009 16,73 + 4,03 KB 0,49 + 0,60 51,63 £14,42  1019,13 + 1,10

28 27.04-28.04.2009 9,36 + 2,50 BKB 1,32 + 1,05 70,47 £11,07 1022,48 £1,20

29 28.04-29.04.2009 12,97 £2,22 KB 0,89 + 0,88 61,22+9,24 1015,54 +£2,89

30 11.05-12.05.2009 19,06 + 3,99 KKB 0,99 + 0,86 47,514+10,90 1018,92 +0,79

31 12.05-13.05.2009 20,03 + 4,05 BKB 0,76 + 0,81 4632+11,91 1018,15+0,57

32 25.05-26.05.2009 19,52 + 3,94 KB 1,04 1,01 53,69+13,93 1016,15 + 0,68

33 26.05-27.05.2009 18,69 + 3,73 K 1,63+ 1,13 50,99 = 15,16 1018,32 £ 0,86

34 10.06-11.06.2009 24,76 + 4,20 KB 1,14+ 0,83 58,20+ 11,27 1013,75+ 1,59

35 11.06-12.06.2009 24,29 + 3,54 BKB 1,40 £ 1,02 65,80 + 10,93  1009,99 + 0,44

36 23.06-24.06.2009 21,91 £3,30 KB 1,91 + 1,06 52,48 £11,57 1018,40 + 1,34

37 23.06-24.06.2009 21,51 £4,18 K 1,66 = 1,04 46,39+ 12,78 1021,50 £ 0,94
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Cizelge 3.4. Ornekleme periyodu boyunca Mudanya &rnekleme bolgesinde kaydedilen
meteorolojik veriler

No Tarih Sicaklik (°C) Riizgar Hizi (m/s) Hakim Riizgar Yonii Bagil Nem (%) Basing (Bar)

1 12-13.06.2008 24,3+4.9 1,2+1,1 K 42,5412,1  1007,9+0,6
2 07-08.07.2008  25,5+5.4 2,142,0 KB 43,4+16,5  1011,2+1,7
3 09-10.07.2008  26,5+4,0 2.5+1,8 KKB 45,5410,1  1008,7+2,0
4 21-22.07.2008 27,7493 2,442.0 KB 62,8423.8  1003,0+5,0
5 23-24.07.2008  26,942.8 1,4+0,9 GD 62,9+11,2  1006,8+1,6
6 11-12.08.2008  26,1+2,0 4,842.1 B 63,5¢8,1  1018,31,7
7 13-14.08.2008  25,8+1,5 43422 GD 66,3+18,6  1012,4+5,0
8 25-26.08.2008 23,942,5 2,3+1,6 B 61,0609,5  1018,040,8
9 27-28.08.2008 23,7426 1,1£0,8 GD 64,048,9  1019,7+0,9
10 08-09.09.2008  24,7+2.7 32419 B 5724193  1012,80,3
11 08-09.09.2008 24,8423 1.8+1.4 B 61,0648,4  1018,1+1,3
12 08-09.10.2008  16,1+4,1 2,242.1 B 71,9412,0  1025,8+4,0
13 13-14.10.2008  17,9+2.5 1,3+1,2 KD 64,0£11,6  1022,742,6
14 30-31.10.2008  16,9+0,7 1.8+1,8 B 69,744,6  1031,4+0,5
15 31-01.11.2008  16,7+1,1 3.6£2.4 B 68,5450  1029,6+1,2
16 01-02.11.2008  21,1+1,3 1,6+1,6 KD 55,672 1025,1+1,4
17 02-03.11.2008  20,1+3,0 0,4+0,5 D 64,1£13,3  1021,6+0,8
18 03-04.12.2008  18,0+1,0 3.9+1,3 KD 45,1430  1018,8+0,8
19 04-05.12.2008  18,8+0,9 12412 KD 41,9462  1019,6+2,0
20 21-22.01.2009  12,042,1 2,7+1,0 KD 55,9447  1024,0+14
21 22-23.01.2009  15,1+0,8 1,7+1,0 K 45,0451  1013,146,0
22 17-18.03.2009  7,9+1,8 2,049,9 B 69,7+15,5  1000,8+2,7
23 24-25.03.2009  14,0+2,1 2.7+1,5 D 482436  1009,4+0,8
24 28-29.03.2009  9,0+1,5 1,6+1,1 KD 51,1443 1027,1%1,1
25 09-10.04.2009 14,8423 1,5+1,5 D 532+48,6  1022,6+0,7
26 10-11.04.2009  15,0+2,7 1,0£1,0 D 49,7497  1020,7+0,8
27 27-28.04.2009  10,0+1,5 1,410 D 72,3+6,0  1025,1£1,5
28 28-29.04.2009  12,2+1,1 0,9+0,9 GD 653+7,5  1018,33,0+
29 11-12.05.2009  18,9+2,0 1,240,9 GD 52,6£6,5  1022,040,8
30 12-13.05.2009  20,0+1,9 0,940,9 GD 454488  1020,9+0,8
31 27-28.05.2009  21,342,5 1.5+1,6 GD 66,1£12,6  1022,5£1,5
32 28-29.05.2009  20,1+1,8 1,3+1,0 G 75,7+73  1023,6+1,0
33 11-12.06.2009  23,4+1,9 1,240,7 GD 71,748,0  1013,7+1,4
34 12-13.06.2009  24,3+1,5 1,7+0,8 B 60,4+7,7  1015,142,2
35 23-24.06.2009  26,1+2,4 0,8+0,7 D 51,247,8  1012,0+0,7
36 24-25.06.2009  26,7+3,3 0,9+0,7 GD 484489  1010,1+1,2
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3.5. Orneklerin Hazirlanmasi

Orneklerin hazirlamasina iliskin prosediirler ile ilgili detayl bilgiler daha onceki
yayinlarda mevcut olup burada 6zet halinde bilgi verilecektir (Cindoruk ve Tasdemir

2010, Birgiil ve ark. 2011, Birgiil ve Tagdemir 2011)

3.5.1. Cam Malzemeler

Calisma kapsaminda kullanilan tiim cam malzemeler sirasiyla musluk suyu, deiyonize
saf su, metanol (MeOH) ve asetondan gecirildikten sonra kullanilmistir. Olas1 herhangi
bir bulagmay1 6nlemek amaciyla tiim malzemeler kullanilmadan 6nce diklorometandan

(DCM) gecirilmistir (Birgiil ve Tagdemir 2011, Birgul ve ark. 2011).

3.5.2. Cam Elyaf Filtre, Sodyum Siilfat Silisik Asit ve Aliiminyum OXksit

YHHO, SYO ve IKCO'de kullanilan cam elyaf filtreler iizerlerindeki olasi organik
kirleticilerin giderilmesi amaciyla gevsekce alliminyum folyoya sarildiktan sonra
450°C'de 1 gece boyunca kiil firininda bekletilmistir. Kiil firinindan ¢ikarildiktan sonra
sogumasi amaciyla desikatore konulan filtreler, kullanilana kadar saklama posetleri
icerisinde derin dondurucuda agzi kapali bir sekilde bekletilmistir. YHHO filtreleri
kullanilmadan 6nce 6rnek alindiktan sonra tartilarak 6rnekleme periyodundaki askida
partikiil madde miktar1 belirlenmistir.

Sodyum siilfat (Na,SO4, Merck) silisik asit (silika) (H4SiO4, Sigma Aldrich, <100
mesh) ve aliiminyum oksit (aliimina) (Al,Os;, Merck) 1siya dayanikli beherlere
konularak agizlar1 aliiminyum folyo ile kapatilip 450 °C'de 1 gece boyunca kiil firininda
bekletilmistir. Sogumasi i¢in desikatére konulduktan sonra kullanilincaya desikatérde

bekletilmistir.
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3.5.3. PUF Kartuslari1 ve XAD-2 Reg¢ine

PUF kartuslar1 ve XAD-2 recine (Amberlite, Supelco) sirasiyla deiyonize saf su,
MeOH, DCM ve aseton/hekzan (ACE/HEX) (1:1) karisimi ile sokslet ekstraktorde 24
saat siire ile ekstrakte edilmistir. Ekstraksiyon isleminin ardindan PUF kartuslar1 ve
recine 60 °C'de etiivde kurutulmustur. Etiivden ¢ikarildiktan sogumasi i¢in desikatore
koyularak oda sicakligina kadar sogutulmuslardir. Soguduktan sonra, recine teflon
kapakli sise icerisine, PUF kartuslar1 ise teflon kapakli kavanozlara koyularak
kullanilana kadar derin dondurucuda saklanmistir (Esen ve ark. 2006, Cindoruk ve ark.

2007, Cindoruk ve Tasdemir 2007).

3.6. Ekstraksiyon ve Temizleme

Ekstraksiyondan 6nce toplanan tiim numunelere ve sahit numunelere PAH verim izleme
standard1 (surrogate standart) ilave edilmistir. Sertifikali PAH standart cozeltileri
(doteryum etiketli verim izleme ve hacim diizeltme (surrogate ve internal standart) Dr.
Ehrenstorfer GmbH (Augsburg, Almanya)'den temin edilmistir. Analitik verimin
belirlenmesi amaciyla igerisinde naphthalene-ds, acenaphthene-d,g, chrysene-d;,,
perylene-d;» ve phenanthrene-d,o yer alan standart verim izleme (surrogate) standardi
olarak kullanilmis. Ayrica gaz kromatografi enjeksiyonundan dnce tiim 6rneklere hacim
diizeltme standard:i (internal standart) pyrene-d,o ilave edilmistir. Toplanan 6rneklerin

ekstraksiyon prosediirleri asagida detaylari ile anlatilmaktadir.

3.6.1. YHHO Orneklerinin Ekstraksiyonu

Orneklemeden sonra PUF Kkartuslar1 1:4 oraninda diklorometan/petrol eteri (DCM/PE)
karisimi ile 24 saat siire boyunca ekstraksiyona tabi tutulmustur (Esen ve ark. 2006).
YHHO'de kullanilan filtreler ise ultrasonik banyoda (S80H model, Elmasonic,
Almanya) 25 mL DCM/PE (1:4) karisimi kullanilarak 30 dakika siire ile ekstrakte
edilmistir. Bu islem yeni bir 25 mL DCM/PE karistimi kullanilarak iki kez
tekrarlanmustir. Ekstraksiyondan sonra, 6rnegin ekstrakte edildigi sise 5 mL DCM/PE

(1:4) karisimi ile durulanmis ve ornek iizerine ilave edilmistir.
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3.6.2. SYO ve IKCO Orneklerinin Ekstraksiyonu

SYO ve IKCO'de kullanilan filtreler 50 mL 1:1 oraninda ACE/HEX karisimi
kullanilarak 30 dakika siire ile ultrasonik banyoda ekstrakte edilmistir. Bu islem iki
tekrarli olacak sekilde gergeklestirilmistir.

SYO ve IKCO'de kullanilan XAD-2 regine ornekleri ise 150 mL 1:1 oraninda
ACE/HEX karigimi kullanilarak 30 dak siire ile ultrasonik banyoda ekstrakte edilmistir.
Ekstrakte edilen solventler ornek icerisinde kalan suyun uzaklagtirilmasi amaciyla
igerisinde sodyum siilfat (Na,SO,) bulunan kolondan siiziilmiistiir.

IKCO'in kuru ¢okelme béliimii 6rneklemeden dnce ve sonra 1:1 oraninda ACE/HEX
karisimi1 kullanilarak kagit havlu ile temizlenmistir. Kullanilan kagit havlular ve solvent
analiz edilinceye kadar teflon kapakli kavanozlarda saklanmustir. IKCO'niin kuru
¢okelme bolimiinden toplanan ornekler 100 mL 1:1 oraninda ACE/HEX karigimi
kullanilarak 30 dakika siire ile iki tekrarli olacak sekilde ultrasonik banyoda ekstrakte

edilmistir.

3.6.3. TCO Orneklerinin Ekstraksiyonu

TCO'den elde edilen ornekler (6rnekleyici igerisinde su varsa) XAD-2 regineden
gecirilmis ve daha sonra regine ultrasonik banyoda iki tekrarli olacak sekilde 1:1
oraninda 100 mL ACE/HEX karisimi kullanilarak 30 dakika siire ekstrakte edilmistir.
Ekstrakte edilen Ornek igerisindeki suyun giderilmesi amaciyla igerisinde sodyum
stilfattan (Na,SO,) bulunan kolondan stiziilmiistiir.

Yagisin olmadigi doénemlerde &rnek toplamrken TCO'min yiizeyi 1:1 ACE/HEX
karigtmi  kullanilarak kagit havlu ile sinmistir. Bu islem Ornekleyicinin yiizeyi
temizlenene kadar bir ka¢ kez tekrar edilmistir. Kullanilan kagit havlular ve solvent
analiz edilinceye kadar teflon kapakli kavanozlarda saklanmustir.

Kuru periyotlarda toplanan oOrnekler 100 mL 1:1 oraninda ACE/HEX karisimi
kullanilarak 30 dakika siire ile iki tekrarli olacak sekilde ultrasonik banyoda ekstrakte

edilmistir.
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3.7. Orneklerin Konsantre Hale Getirilmesi

Ekstrakte edilmis 6rneklerin hacmi 20 dev/dak ve 22 °C'de calisan doner buharlastirici
(Laborota 4001 model, Heidolph, Almanya) vasitastyla 5 mL'ye indirilmistir. Hacmi 5
mL'ye indirilen 6rnegin tizerine 15 mL HEX ilave edilerek 6rnek hacmi tekrar 5 mL'ye
indirilmistir. 5 mL'ye indirilen 6rnegin hacmi saf azot gazi altinda 2 mL'ye indirilmistir.
Bu sekilde solvent hekzana doniistiiriilmiis olmaktadir. Fraksiyonlarina ayirma islemine

kadar 6rnekler derin dondurucuda saklanmistir (Esen ve ark. 2008a).

3.8. Fraksiyonlarina Ayirma

Hacmi 2 mL'ye indirilen ornekler icerisindeki PAH'larin ayrilmasi i¢in igerisinde 3 gr
silisik asit, 2 gr alimina ve 2 gr sodyum siilfat bulunan temizleme kolonundan
gecirilmistir (Odabasi ve ark. 1999ab, Esen ve ark. 2006, Vardar ve ark. 2008).
Temizleme kolonu sematik olarak Sekil 3.10'da gosterilmektedir. Temizleme kolonu
olas1 kirlenmelere karst1 20 mL DCM ve 20 mL PE kullanilarak temizlenmistir. Daha
sonra PCB fraksiyonlarim1 toplamak i¢in 2 mL 6rnek ve 25 ml PE kolona ilave
edilmistir (Tasdemir ve ark. 2004, Tasdemir ve ark. 2005). PE tamamen kolondan
gectikten sonra kolona 20 mL DCM ilave edilmis ve kolonun altina PAH
fraksiyonlarinin toplanacagi sise yerlestirilmistir. PAH Orneklerinin hacmi doéner
buharlastiric1 vasitasiyla 5 mL'ye indirilmis olup azot gazi altinda hacim 2 mL'ye kadar
indirilmistir. Hacmi 2 mL'ye indirilen 6rneklere 15 mL HEX ilave edilip hacim tekrar 2
mL'ye indirilmis ve boylelikle solventin hekzana doniisiimii saglanmistir. En son
asamada saf azot gazi altinda 6rnek hacmi 1 mL'ye indirilmistir. Ekstraksiyon, hacim
azaltma ve fraksiyonlarina ayirma iglemlerinin ardindan kromatografik okumaya hazir
hale gelen 6rnekler 2 mL'lik vialler igerisine koyularak analiz edilinceye kadar -20 °C'de

derin dondurucuda saklanmistir (Tasdemir ve Esen 2007, Esen ve ark. 2008b).
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3.9. PAH'larin Analizi

PAH'larm analizi Uludag Universitesi Cevre Miihendisligi Hava Kirliligi
Laboratuari'nda bulunan Agilent 7890A model gaz kromatograf (GC) ve buna bagl
Agilent 5975C inert XL ii¢ eksenli kiitle detektoriine sahip kiitle spektrofotometresi
(MYS) ile gergeklestirilmistir. Her bir 6rnegin enjeksiyon hacmi 1 pL olup enjeksiyonlar
splitless modda gerceklestirilmistir. GC-MS'de kapiler kolon (HP5-MS, 30mx0,32
mmx0,25 pum) kullanilmistir. Firin sicaklik programi ise; baslangi¢ firn sicakligi 50
°C’de 1 dakika bekletme, 25 °C/dak artis ile 200°C’ye yiikselme, 8 °C/dak artis ile 200
°C’den 300°C’ye yiikselme ve 300 °C’'de 5,5 dak bekleme seklindedir. Enjektor
sicaklig1 295 °C'de sabit tutulmaktadir. Iyon kaynag1 ve quadrupole sicakliklar1 300 and
180 °C'dir. Tasiyic1 gaz olarak, 1,4 mL/dak sabit debide yiiksek saflikta Helyum (He)

gaz1 kullanilmaktadir. Kiitle spektrofotometresi yiiksek hassasiyet i¢in se¢ilmis iyon
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izleme modunda (selected ion monitoring mode, SIM) calistirilmistir. PAH tiirlerinin
belirlenmesi alikonma zamanlarina (kalibrasyon standardinin tutulma zamaninin +0.05
dak icerisinde) ve hedeflenen iyon piklerine bagli olarak gerceklestirilmistir. PAH
tiirlerinin varlig1 degerlendirilen iyonlar i¢inde hedeflenen iyonun miktarina bagl olarak
dogrulanmaktadir. Tespit edilen PAH bilesikleri verim diizeltme standardi kalibrasyon
prosediiriine gore degerlendirilmektedir.

Toplanan 6rneklerde igerisinde naphthalene (Nap), acenaphthylene (Acy), acenaphthene
(Ace), fluorene (Flu), phenanthrene (Phe), anthracene (Ant), fluoranthene (Flt), pyrene
(Pyr), benz(a)anthracene (BaA), chrysene (Chr), benzo(b)fluoranthene (BbF),
benzo(k)fluoranthene (BkF), benzo(a)pyrene (BaP), indeno(1,2,3-c,d)pyrene (IcdP),
dibenz(a,h)anthracene (DahA), ve benzo(g,h,i)perylene (BghiP)'nin yer aldig1 16 adet
PAH tiirlinlin analizi gerceklestirilmistir. GC-MS yapilan dlglimlerin dogrulugu ve
lineerliginin belirlenmesi amaciyla 7 farkli seviyedeki (0,01, 0,1, 0,5, 1,25, 2,5, 5, ve 10
ug/mL) kalibrasyon standardi ile kalibre edilmistir. Her durumda kalibrasyon egrisinin
r* degeri >0,99'dur. Her 25 &rnek enjeksiyonundan sonra orta seviyedeki kalibrasyon
standard1 tekrar okutularak sistem performansinin kontrolii gergeklestirilmistir. Cihaz
belirleme limiti (Instrument detection limits, IDLs) en diisiik seviyedeki ii¢ kalibrasyon
standard1 i¢inde ic¢indeki piklerin alami ile sinyal/giiriiltii oranlarina bagli olarak

belirlenmistir. 1 pL'lik enjeksiyon ile belirlenebilen PAH miktar1 injection 0.1 pg'dir.

3.10. Kalite Giivenirlik/ Kalite Kontrol

Geri kazanin verimleri %50 ila %120 arasinda olan 6rnekler PAH bilesiklerinin
hesaplanmasinda dikkate alinmistir. Dort Ornekleme bdlgesinde elde edilen geri
kazanim verimleri sirasiyla Cizelge 3.5-3.8'de gdsterilmektedir. Belirlenme limiti (the
limit of detection LOD) sahit ortalamasi ile 3 standart sapma degerinin ¢arpilmasi ile
hesaplanmistir (Simcik ve ark. 1998, Odabasi ve ark. 1999a, Tasdemir ve ark. 2004,
Tasdemir ve Holsen 2005). Hesaplanan LOD degerleri 0 ng (benzo(b)fluoranthene ve
benzo(k)fluoranthene) ile 196 ng (phenanthrene) arasinda degismektedir.

Genel olarak orneklerdeki PAH miktar1 LOD degerlerine nazaran oldukga ytiksektir.
LOD degerinden fazla olan PAH degerleri hesaplamalarda kullanilmis ve orneklere

sahit diizeltmesi uygulanmstir. Orneklerin tasinmasi, saklanmasi ve hazirlanmasi
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sirasinda olusabilecek olasi kirlenmelerin belirlenmesi amaciyla PUF kartuglari, cam
elyaf filtreler ve XAD-2 regineden sahit numuneler alinmistir. Konsantrasyon ve aki
degerlerinde olas1 kirlenmelerin olusturacagi olumsuz etkiyi en aza indirmek amaciyla
ornek degerlerinden sahit ortalamasi ¢ikartilarak sahit diizeltmesi uygulanmistir (Simcik

ve ark. 1998, Odabasi ve ark. 1999Db).

Cizelge 3.5. UUK 6rnekleme noktasinda elde edilen geri kazanim verimleri

Omekleyici UUK

naphthalene-dg acenaphthene-d;y phenanthrene-d,, chrysene-d;, perylene-d;,

-~ Filtre - - 58+22 73+26 78+35

YHHO PUF - - 58+24 85+92 8871

Y0 Filtre - - 62+21 T4+25 89+40

Recine - - 50+16 57+18 64+26

Filtre - - 57+20 73+29 96+39

IKCO Regine - - 57+17 64+21 74+32

Kuru - - 60+28 77+£28 96+46

TCO - - 69+17 78+22 100+35

Cizelge 3.6. YS ornekleme noktasinda elde edilen geri kazanim verimleri

2 .. YS

Ormnekleyici naphthalene-dg  acenaphthene-d;y phenanthrene-d,, chrysene-d;, perylene-d;,

-~ Filtre - - 65+20 80+26 86+32

YHHO PUF - - 59+23 73+31 7737

YO Filtr.e - - 58+18 75+22 85+35

Recine - - 57+15 56+17 61+25

Filtre - - 58+13 69+20 83+30

IKCO Regine - - 54+20 64+26 7627

Kuru - - 59+29 75+33 97+45

TCO - - 56+24 68+38 90+38

Cizelge 3.7. TB 6rnekleme noktasinda elde edilen geri kazanim verimleri

2 .. TB

Ornekleyici naphthalene-dg acenaphthene-d;y phenanthrene-d;, chrysene-d;, perylene-d;,

-~ Filtre - - 55+19 66+24 70429

YHHO PUF - - 58+19 75+17 81424

Y0 Filtre - - 53+17 51423 58+31

Regine - - 5620 65126 68+31

Filtre - - 60+20 714£25 95435

IKCO Regine - - 48+18 60+23 69+29

Kuru - - 5627 68+31 92441

45



Cizelge 3.8. Mudanya 6rnekleme noktasinda elde edilen geri kazanim verimleri

Ornekleyici Mudanya

naphthalene-dg  acenaphthene-d;y phenanthrene-d;, chrysene-d;, perylene-d;,

-« Filtre - - 53+24 63131 72437

YHHO PUF - - 50+21 59+31 63434

Y0 Filtre - - 60+22 73+24 92432

Regine - - 59+12 57421 5626

Filtre - - 50+19 67+24 83+31

IKCO Regine - - 52+18 59426 69+30

Kuru - - 50+17 62427 81+£37

3.11. Hesaplamalar

Atmosferik  konsantrasyon  seviyeleri Denklem 3.1'de  gosterilen  sekilde

hesaplanabilmektedir.

C= (3.1)

n
Vv
bu denklemde C atmosferik konsantrasyon (ng/m’), m analiz edilen Grnekteki PAH

kiitlesi (ng), V drneklenen hava hacmi (m*)'dir.

Partikiil ve gaz faz konsantrasyon seviyelerinin toplami ise toplam konsantrasyon

degerini vermektedir (Denklem 3.2).
C,=C,+C, (3.2)

Kuru ¢6kelme akilari F (ng/m*-giin) analiz edilen 6rnek kiitlesinin m (ng), su yiizeyi
6rnekleyicisinde 6rnegin toplandigi yiizey alan1 A (m?) ve 6rnekleme zamanina t (giin)
boliinmesiyle hesaplanabilmektedir (Denklem 3.3).

m
= (3.3)
Islak ¢okelme akilarr hesaplanirken analiz edilen &rnek kiitlesi, IKCO'iin yiizey alan
ve yagis stiresine (6rnekleme siiresi) boliinerek hesaplar gerceklestirilmistir.

Partikiil faz ve gaz faz yikanma oranlar1 Denklem 3.4 ve 3.5’te gosterilen sekilde

hesaplanabilmektedir.
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W, =2 (3.4)
; CA,P
C
w, =22 (3.5)
CA,G

Bu denklemlerde; Crp: yagmur suyundaki partikiil faz PAH konsantrasyonu (ng/m’
yagmur), Cap: Havadaki partikiil faz PAH konsantrasyonunu (ng/m® hava), Crp:
yagmur suyundaki ¢oziinmiis faz PAH konsantrasyonunu (ng/m’ yagmur), Cag:
Havadaki gaz faz PAH konsantrasyonunu (ng/m’ hava) ifade etmektedir.

Toplam ¢okelme akilar1 hesaplanirken analiz edilen 6rnek kiitlesi, TCO'iin yiizey alani

ve ornekleme siiresine boliinerek hesaplamalar yapilmstir.
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4. BULGULAR ve TARTISMA

4.1. Uludag Universitesi Kampusu Ornekleme Bolgesi

Uludag Universitesi Kampusu (UUK) o6rnekleme bolgesinden 6rnekleme periyodu
boyunca gece ve giindiiz farkini, mevsimsel saliimlari ve 1sinmanin etkisini ortaya
koyabilmek amactyla YHHO ve buna paralel olarak galistirilan SYO ile 69 adet drnek
toplanmistir. Ornekleme periyodu boyunca &rneklenen ortalama hava hacmi 173+61
m”'tiir. IKCO ve TCO'de birbiriyle paralel calistirilmis ve her bir 6rnekleyiciden 25 adet

ornek toplanmstir.

4.1.1. Atmosferik PAH'lar

4.1.1.1. Konsantrasyon Seviyeleri

UUK &rnekleme bolgesi yapisi itibariyle yari-kirsal nitelikteki PAH tiirlerini
yansitmaktadir. Toplam (gaz+partikiil) PAH konsantrasyon seviyeleri 0,95 ile 275,13
ng/m’ arasinda degismekte olup ortalama toplam PAH (Z,PAH) konsantrasyon
seviyesi 28449 ng/m’ olarak tespit edilmistir. Partikiil faz ve gaz faz konsantrasyon
seviyeleri ise sirastyla 11423 ng/m’ ve 19+34 ng/m’ olarak bulunmustur. Olgiilen PAH
konsantrasyonunun %68'inin gaz formunda oldugu tespit edilmistir. PAH'larin partikiil

ve gaz faz konsantrasyon dagilimlar1 Sekil 4.1.'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.1. PAH tiirlerinin partikiil ve gaz faz konsantrasyon dagilimlari

Partikiil ve gaz faz konsantrasyon dagilimlar1 incelendiginde yiiksek molekiiler agirlikli
PAH'larin (Chr, BbF, BKF, BaP, IcdP, DahA ve BghiP) partikiil fazda, diisiik molekiiler
agirhikli PAH'larin (Phe, Ant, Flt ve Pyr) ise gaz fazda daha baskin olduklar
belirlenmistir.

PAH bilesiklerinin reaktivitesi elde edilen sonuglari etkileyen olduk¢a Onemli bir
faktordiir. Ornegin, Ant ve Phe ayni1 molekiiler agirliga sahip olmalarina ragmen farkli
reaktiviteye sahip PAH tiirleridir (Nielsen, 1984). Nielsen (1984) PAH bilesiklerini
kimyasal ve spektroskopik 6zelliklerine gore farkli reaktivite siniflarinda siralamis olup,
bu siralamaya gore Ant (Smf II)in  Phe (Simif V)'den daha reaktif oldugunu
belirlenmistir. Bu durum ¢okelme yiizeylerinde Ant kaybinin daha fazla olmasina yol
agmaktadir.

Su ve hava fazi i¢in tespit edilen yar1 omiir degerleri ve dig ortam verilerini igeren
degerler (0rnegin fotoliz, oksidasyon, hidroliz) incelendiginde Ant'in Phe'den daha hizli
reaksiyona girdigi belirlenmistir (Finlayson-Pitts and Pitts, 1986; Mackay et al., 1992;
Cotham and Bidleman, 1995). Dolayis1 ile Ant tiirii i¢in tespit edilen dislk
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konsantrasyon degerleri bu tiiriin reaktivitesinin diger tiirlere gore daha yiiksek olmasi
ile agiklanabilmektedir (Tasdemir ve Esen 2007).

Partikiil fazda BghiP konsantrasyonunun yiiksek olmasi literatiirde tasit kaynakli
emisyonlarin gostergesi olarak rapor edilmektedir (Greenberg ve ark. 1981, Kiss ve ark.
1996). Harrison ve ark., (1996) BghiP'nin benzinli, Phe'nin ise dizel yakit kullanan
tagitlardan kaynaklanan kirliligin bir gostergesi oldugunu belirlenmislerdir.

Partikiil ve gaz faz konsantrasyon degerlerinin zamana bagli olarak degisimi Sekil

4.2'de gosterilmektedir.
1000
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Sekil 4.2. Partikiil ve gaz faz PAH konsantrasyon degerlerinin zamana bagli degisimi

Toplam PAH konsantrasyonu, sicaklik ve TSP degerlerinin zamana bagl degisimi Sekil
4.3’te gosterilmektedir. UUK 6rnekleme noktasi yart kirsal nitelikte oldugundan
kirletici kaynaklar bu bolgede yogun olarak bulunmamaktadir. Ornekleme periyodu

boyunca TSP konsantrasyon degerleri 13-260 pg/m’ arasinda degismekte olup, ortalama
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TSP konsantrasyonu 73+42 pg/m’ olarak belirlenmistir. Ornekleme periyodu boyunca

Olctilen sicaklik degerlerinin ortalamasi 19,6+6,8 °C olarak belirlenmistir.
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Sekil 4.3. Toplam konsantrasyon, sicaklik ve TSP degerlerinin zamana bagl degisimi
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UUK o6rnekleme noktasinda kirleticilerin gece ve giindiiz farklarimi ortaya koymak
amaciyla drnekler toplanmistir. Ornekleme periyodu boyunca 36 adet giindiiz, 33 adet
gece dis ortam hava oOrnegi toplanmistir. Giindiiz 6rnekleri 08:00 ile 17:30 saatleri
arasinda, gece Ornekleri ise 17:30-08:00 saatleri arasinda toplanmistir. Giindiiz
orneklerinin ortalama toplam PAH konsantrasyon degeri 23+50 ng/m’ olarak tespit
edilirken, gece 6rneklerinin ortalama toplam PAH konsantrasyonu 24+52 ng/m’ olarak
tespit edilmistir. Gece ve gilindiiz saatleri arasindaki toplam PAH konsantrasyon
seviyelerinin birbirine olduk¢a yakin seviyelerde oldugu belirlenmistir. Partikiil ve gaz
faz konsantrasyon seviyelerinin gece ve gilindiiz saatleri arasindaki degisimi
incelendiginde, partikiil fazda gece saatlerinde Olgiilen ortalama konsantrasyon degeri
11+28 ng/m’ iken giindiiz saatlerinde dlgiilen konsantrasyon degeri 7+17 ng/m’'tiir. Gaz
fazda ise gece saatlerinde Slgiilen ortalama konsantrasyon degeri 14+31 ng/m’ olup
giindiiz saatlerinde Slgiilen ortalama konsantrasyon degeri 18+36 ng/m’'tiir. Partikiil
fazda gece saatlerinde Olcililen konsantrasyon degerleri giindiiz saatlerinde oOlciilen
degerlere nazaran daha fazla iken gaz fazda ise giindiiz saatlerinde Olgiilen
konsantrasyon degerleri gece saatlerinde dlgiilen konsantrasyon degerlerinden nispeten
daha fazladir. Gaz ve partikiil faz PAH konsantrasyonunun gece ve giindiiz saatlerine

gore dagilimi Sekil 4.4'te gosterilmektedir.
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Sekil 4.4'ten de goriilecegi lizere gaz faz PAH konsantrasyonu giindiiz saatlerinde daha
fazla iken, gece saatlerinde partikiil faz PAH konsantrasyonu daha fazladir. UUK
ornekleme bolgesinde giindiiz saatlerinde Olgiilen hava sicakligi, basing, riizgar hiz1 ve
giines radyasyonu gibi meteorolojik parametrelerin gece saatlerine oranla daha fazla
olmasi dolayisi ile gilindiiz saatlerinde PAH bilesikleri daha kolay buharlagabilmektedir.
Meydana gelen bu buharlagsmalar sonucunda da gaz faz konsantrasyon seviyeleri
artmaktadir.

PAH tiirlerinin gaz ve partikiil fazda gece ve giindiiz saatlerine gore dagilimi ise Sekil
4.5'te verilmektedir. Sekil 4.5'ten de goriilecegi iizere gece saatlerinde toplanan
orneklerde gaz fazinda Phe, Flt ve Pyr gibi diisiik molekiiler agirlikli PAH tiirleri daha
baskin iken daha agir olan PAH tiirleri partikiil fazda daha baskindir. Giindiiz
saatlerinde toplanan Orneklerde ise gece saatlerinde toplanan Orneklerdekine benzer
sekilde hafif olan PAH tiirlerinin gaz fazda agir olan tiirlerin ise partikiil fazda daha

baskin oldugu tespit edilmistir.
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UUK o&rnekleme bolgesinde gaz ve partikiil fazdaki PAH konsantrasyonlarinin
mevsimsel dagilimi incelendiginde her iki faz i¢in en yliksek konsantrasyon seviyeleri
kis mevsiminde Ol¢iiliirken, en diisiik konsantrasyon seviyeleri ise yaz mevsiminde
tespit  edilmistir.  Mevsimsel  olarak  konsantrasyon  seviyeleri  sirasiyla
kis>sonbahar>ilkbahar>yaz seklinde yiliksekten aza dogru siralanmaktadir. Gaz ve
partikiil  faz  PAH konsantrasyonlarmin mevsimsel degisimi Sekil 4.6'da
gosterilmektedir. Egitim 6gretim faaliyetlerinin yogun olarak siirdiigii kig mevsiminde
yanma kokenli kaynaklar ve tasit kaynakli emisyonlarindan dolayr konsantrasyon
seviyeleri artmaktadir. Sonbaharda ise havalarin sogumaya baslamasiyla birlikte artan
yanma faaliyetlerinden dolay1r konsantrasyonlar artmaktadir. ilkbaharda havalarin
1sinmaya baslamasiyla birlikte yanma kokenli faaliyetlerde meydana gelen azalma ile
birlikte konsantrasyon seviyeleri diismektedir. Yaz mevsiminde normal egitim &gretim
zamanina nazaran kampus niifusunda meydana gelen azalma ve dolayisi ile azalan tagit
kokenli kaynaklar ve 1sinma faaliyetlerinden kaynaklanan emisyonlarin yoklugundan

dolay1 en diisiik konsantrasyon seviyeleri bu periyotta dl¢iilmiistiir.
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Sekil 4.6. Partikiil ve gaz faz PAH konsantrasyonlarinin mevsimsel degisimi
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Mevsimlere gore gaz ve partikiil fazdaki PAH tiirlerinin konsantrasyon dagilimlar1 Sekil

4.7'de gosterilmektedir.
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degisimi
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Partikiil fazda mevsimlere gore baskin karakterde olan PAH tiirleri kisin Flt, Pyr, BaA,
Chr, BbF, BkKF ve BaP, sonbaharda Chr, BbF ve BkF, ilkbaharda Phe, Flt ve Pyr ve
yazin Phe, Flt, Pyr ve BaA'dir. Kis ve sonbahar mevsimi ile ilkbahar ve yaz mevsiminde
benzer PAH tiirleri baskin karakterdedir. Gaz fazda ise kis mevsiminde Phe, Flt, Pyr,
BaA ve Chr sonbahar ve ilkbaharda Phe, Flt ve Pyr, yazin ise Phe, Flt, Pyr, IcdP ve
BghiP baskin karakterdeki PAH tiirleridir. Kis mevsiminde gaz fazda molekiil agirlig
diistik tiirler baskin iken partikiil fazda yiiksek molekiiler agirl tiirler daha yogun olarak
bulunmaktadir. Yaz mevsiminde havalarin sicak olmasinin da etkisi ile gaz ve partikiil
fazda molekiil agirhig diisiik, ucuculugu yiiksek olan PAH tiirleri daha baskin
karakterdedir.

Bunun yan sira, toplam PAH konsantrasyon seviyeleri 1sinma olan (Kasim-Mart) ve
1sinma olmayan (Nisan-Ekim) sezonlar da dikkate alinarak incelenmistir. Isinma olan ve
1sinma olmayan sezonlardaki gaz ve partikiil faz PAH konsantrasyonlar1 Sekil 4.8'de
gosterilmektedir. En yiiksek konsantrasyon seviyeleri isinmanin oldugu Kasim-Mart
sezonunda elde edilmistir. Isinma olan sezonda gaz faz PAH konsantrasyonunun
partikiil faz PAH konsantrasyonuna gore daha yiiksek oldugu tespit edilmistir. Isinma
olmayan sezonda ise gaz faz PAH konsantrasyonu partikiil faza oranla daha ytiksektir.
Ortalama toplam PAH konsantrasyonu isinmanin oldugu sezonda isinmanin olmadigi
sezona nazaran 5 ila 7 kat daha fazladir. Literatiirde yapilan farkli ¢alismalarda da
benzer sonuglar elde edilmistir (Cincinelli ve ark. 2007, Terzi ve Samara 2004,
Fernandez ve ark. 2002). Bu durum kis aylarinda fosil yakit kullanimin artmasi ve kis
aylarinda meydana gelen istenmeyen meteorolojik sartlara baglanabilmektedir.
Literatiirde farkli arastirmacilar tarafindan benzer sonuglar rapor edilmistir (Tasdemir
ve Esen 2007, Vardar ve ark. 2008).

2004-2005 yilinda Bursa'da UUK ve Giilbahge &rnekleme noktalarinda yapilan
calismada 1sinmanin oldugu sezonda ortalama toplam PAH konsantrasyonu sirasiyla
231 ve 1250 ng/m’ olarak bulunurken, 1stnmanin olmadigi sezonda ortalama toplam
PAH konsantrasyonu 20 ve 152 ng/m’ olarak tespit edilmistir (Esen ve ark. 2008b,
Vardar ve ark. 2008). Bu calismada, 1sinma olan sezonda ortalama toplam PAH
konsantrasyonu 80+78 ng/m’ olarak bulunurken ismmanin olmadigi sezonda 11+13

ng/m3 olarak olclilmiistiir.
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Sonuglar incelendigi zaman 1sinma olan ve 1sinma olmayan sezonlardaki konsantrasyon
degerlerinin zaman igersisinde azaldig1 gozlenmektedir. Sicaklik, riizgar yonii ve hizi,
inversiyon olusumu ve fotokimyasal reaksiyonlar gibi degisik meteorolojik faktorler

elde edilen sonuglarn etkilemektedir.
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Sekil 4.8. Isinma olan ve 1sinma olmayan sezonlardaki gaz ve partikiil faz PAH

konsantrasyonlari
UUK o6rnekleme noktasi gibi yari kirsal 6zellik tasiyan drnekleme bolgelerinde farkli

arastirmacilar tarafindan yapilan c¢aligmalara iliskin sonuglar Cizelge 4.1'de

gosterilmektedir.
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Cizelge 4.1. Yari kirsal 6rnekleme bélgelerindeki PAH konsantrasyonlari (ng/m’)

Lancaster, Lancaster, Hazelrigg, UUK, Bursa UUK, Bursa
PAH Tiirleri I{}f}i)ll‘[;lrj i{fggg Ingiltere Tiirkiye Tiirkiye
(Gaz+partikill)  (Gaz-+partikiil) Partikiil-Gaz Yaz  Kis  Partikiil-Gaz
Phe 49 2,76 70-160 8,33 68,5 2,04-13,53
Ant 0,2 0,09 5-15 0,30 6,09 0,24-0,49
Flt 1,3 0,62 5-10 3,33 27,45 1,65-4,06
Pyr 1,0 0,31 5-10 1,92 19,70 1,92-2,64
BaA 0,3 0,02 5-10 0,18 5,96 1,94-0,21
Chr - 0,09 0,3-0,7 1,21 15,90 1,44-0,39
BbF - 0,04 0,25-1 0,33 7,40 1,65-0,03
BkF - 0,03 0,05-1 0,27 5,46 1,35-0,02
BaP - 0,02 - 0,11 3,81 1,16-0,03
IcdP - 0,03 - 0,19 439 0,88-0,02
DahA - - - 0,06 1,55 0,15-0,002
BghiP - 0,03 0,02-0,5 0,25 5,32 0,81-0,02
Kaynak Lee ve Jones Smith ve ark.  Prevedouros Vardar ve Bu calisma
1999 2001 ve ark. 2004 ark. 2008

Cizelge 4.1°den de goriilecegi iizere UUK 6rnekleme bolgesi ile benzer nitelikte bir
ornekleme noktasi olan Lancaster’da Lee ve Jones (1999) ayrica Smith ve ark. (2001)
tarafindan yapilan ¢alismalarda olciilen PAH konsantrasyonlarinin UUK &rnekleme
noktas1 i¢in Olcililen konsantrasyonlardan daha diisiik oldugu tespit edilmistir.
Prevedouros ve ark. (2004) tarafindan yapilan c¢alismada ise Hazelrigg Ornekleme
bolgesinde UUK 6rnekleme bdlgesine nazaran PAH konsantrasyonlarinin daha yiiksek
oldugu tespit edilmistir. Vardar ve ark. (2008) UUK 6rnekleme bdlgesinde yaptiklari
calisma sonucunda PAH bilesiklerinin yaz ve kis mevsimine ait konsantrasyon
seviyelerini belirlemislerdir. PAH bilesiklerinin yaz mevsimi toplam konsantrasyonu 16
ng/m’, kis mevsimi toplam konsantrasyonu ise 172 ng/m’ olarak belirlenmistir. Bu
calismada ise UUK 6rnekleme bolgesinde yaz mevsiminde toplam PAH konsantrasyonu
6 ng/m’, kis mevsimi toplam PAH konsantrasyonu ise 110 ng/m’ olarak tespit
edilmistir. Elde edilen sonuglar konsantrasyon seviyelerinin zaman igerisinde azaldigini

gostermektedir.
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4.1.1.2. Meteorolojik Parametreler ile Olan iliskileri

Meteorolojik parametrelerin (sicaklik, rlizgar hizi, riizgar yonii ve basing) PAH
tiirlerinin atmosferik konsantrasyonlarina olan etkisi Denklem 4.1'de gosterilen sekilde
coklu lineer regresyon (multiple linear regression, MLR) analizi yapilarak incelenmistir

(Hafner ve Hites, 2005).

InP=mA/T)+m,U)+m;(cosWD) + sabit 4.1)

Bu denklemde P gaz fazdaki PAH'larin kismi basinct (atm), T atmosferik ortalama
sicaklik (°K), U riizgar hiz1 (m/s) ve WD ise hakim riizgar yoniinii (wind direction,
derece) ifade etmektedir. Coklu lineer regresyon analizi kullanilarak UUK &rnekleme

noktasi i¢in elde edilen denklem asagida gdsterilmektedir (Denklem 4.2).

InP = 14515,24(1/T) + 0,21 (U) + 0,20 (cos WD)-77,63 (*=0,46) (4.2)

UUK &rnekleme noktasinda gaz fazdaki PAH konsantrasyonlari ile riizgar yonii
arasinda onemli bir korelasyon oldugu tespit edilmistir.

Cografi karakteristikler, toplam askida partikiill konsantrasyonu, riizgar ve yakma
prosesleri gibi farkli etkenler elde edilen sonuclan etkileyebilmektedir (Zheng ve Fang
2000). UUK &rnekleme noktasinda sicaklik ve riizgar hiz degerleri pozitif egime sahip
olup, PAH konsantrasyon degerlerinin sicakligin azalmasi ile arttigini bunun yani sira
rliizgar hizinin artmasi ile de arttigini ifade etmektedir.

Clausius-Clapeyron denklemi (Denklem 4.3) kullamilarak PAH’larin gaz faz
konsantrasyonlar1 ile sicaklik arasindaki iligki agiklanmaya calisilmistir (Lee ve Jones

1999, Cortes ve ark. 1998, Sofuoglu ve ark. 2001).

InP=m(1/T)+b (4.3)
Bu denklemde P PAH bilesiklerinin gaz faz kismi basinci (atm), m egim degeri, b sabit
ve T atmosferik sicakligi (°K) ifade etmektedir.
Denklem 4.3'te InP degerlerine karsilik gelen 1/T degerleri grafige gegirilerek egim
degerleri hesaplanmistir. Sitaras ve ark. (2004) yapmis olduklari c¢alismada toplam
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PAH’lar i¢in InP'ye karsilik cizilen 1/T grafiginde egim degerlerini negatif (-4650)
bulurlarken bu ¢alisma kapsaminda ¢izilen grafigin egim degeri pozitif (14240) olarak
bulunmustur. Elde edilen diisiik egim degerleri PAH kaynaklarinin 6l¢iim noktasindan
uzak olduguna, yiiksek egim degerleri de PAH kaynaklarinin 6l¢iim noktasina yakin
olduguna isaret etmektedir (Sofuoglu ve ark. 2001).

Benzer sekilde Gaga ve ark. (2012) yilinda yapmis olduklar1 calismada egim degerini
pozitif (5069,7) olarak tespit etmis olup, yerel kaynaklarin PAH bilesiklerinin gaz faz
konsantrasyonlarini etkiledigini tespit etmislerdir. Akyiiz ve Cabuk (2010) yilinda
yaptiklar1 caligmada sicaklik ile gaz faz PAH konsantrasyon seviyeleri arasindaki
iliskiyi belirlemek amaciyla Clausius-Clapeyron denklemini kullanmis olup pozitif
egim degeri elde etmislerdir. Yerel emisyonlarin daha baskin olmasindan dolayi, elde
edilen pozitif egim degeri sicakligin diismesine bagli olarak PAH konsantrasyonlarinin
arttigint géstermektedir.

UUK 6rnekleme noktasinda konsantrasyon degerleri ile sicaklik degerleri arasinda
onemli bir iligki oldugu tespit edilmistir (p<0,05). UUK &rnekleme noktasi igin

Clausius-Clapeyron uygulama sonuglart Sekil 4.9'da gosterilmektedir.
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Sekil 4.9. Clausius-Clapeyron uygulamasi
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4.1.1.3. Gaz/Partikiil Dagilimlar:

PAH’lar gaz ve partikiil faz arasinda dagilabilen yar1 ugucu organik bilesiklerdir. Gaz
ve partikiil dagilim1 PAH’larin davranislarini, taginimini ve giderilmelerini etkileyen
onemli bir mekanizmadir (Pankow 1987, Tasdemir ve ark. 2004). Ornekleme periyodu
boyunca dis ortam hava sicakhigi 5,6 ile 34 °C arasinda degisirken, toplam askida
partikiil miktar1 ise 13 ile 248 pg/m’ arasinda degismistir. Denklem 2.4'e gore PAH
tiirleri icin log Kp'ye karsi logP’ler grafige gecirilereck m, ve b, katsayilari
belirlenebilmektedir. m,, P’-Kp grafiginin egim degeri iken, b,, P’-Kp grafigindeki
dogruyu kestigi noktadir. Sekil 4.10'da UUK 6rnekleme bélgesinden alinan drneklerin

log Kp’ye kars1 cizilen log P’ degerleri gdsterilmektedir.
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Sekil 4.10. logK,’ye kars1 log P degerleri

logK,’ye kars1 gizilen log P] degerlerinin korelasyon katsayisi yiiksek olup, istatistiksel
acidan Onemlidir (p<0,05). Cizilen grafiklerin egim degerleri (m;) -0,52 ile -1,84

arasinda degismekte olup istatistiksel manada onem arz etmektedir (p<0,05). Benzer



sekilde dogru kesim noktalar1 (b;) da -3,17 ile -12,35 arasinda degisim gostermektedir.
Elde edilen sonuglar, literatiirde daha once yapilan ¢alisma sonuglar1 karsilastirilmis
olup, literatiirde egim degeri ve dogru kesin noktalar1 i¢in sirasiyla -0,43 ile -1,04 ve -
3,47 ile -10,9 arasinda degisen degerlerin oldugu tespit edilmistir (Baker ve Eisenreich
1990, Gustafson ve Dickhut 1997, Simcik ve ark. 1998, Tasdemir ve Esen 2007).

UUK 6rnekleme bdlgesinden toplanan tiim 6rneklere ait log Kp degerlerine karsi tiim
orneklere ait log P degerleri grafik iizerine aktarildiginda, cizilen grafigin egim degeri
(m,) -0,67, dogruyu kestigi nokta ise (b;) -5,48 olarak tespit edilmistir (1°=0,69). Elde
edilen egim ve dogru kesim noktas1 degerleri literatiirde farkli caligmalar sonucunda
elde edilen degerleri ile benzerlik gostermektedir. Literatiirde egim degerlerinin -0,59
ile -0.98 arasinda degistigi belirlenirken, dogru kesim noktasi ise -4,61 ile -9,06
arasinda degismektedir (Foreman ve Bidleman 1987, McVeety ve Hites 1988, Ligocki
ve Pankow 1989, Foreman ve Bidleman 1990, Baker ve Eisenreich 1990, Cotham ve
Bidleman 1995).

Belirli kosullar altinda, egim degerleri gaz partikiill dagiliminda adsorpsiyon yada
absorpsiyon mekanizmalarinin hangisinin baskin karakterde oldugunun belirlenmesi
amactyla kullanilabilir. Absorpsiyona dayanan alternatif yaklasimda, sicakliga baglh
Koa degerleri ve aeresoliin organik madde fraksiyonu gaz/partikiil dagilim katsayisi,
Kp’nin tahmininde kullanilmaktadir (Harner ve Bidleman 1998, Esen ve ark. 2006).

Bu ¢alisma kapsaminda dagilim katsayisi Kp ile Kpa arasindaki iligski incelenmistir.
Sekil 4.11'de log K,'ye karsilik ¢izilen log Koa degerleri gosterilmektedir. Denklem
2.6'da verilen denklemin egim degerleri 0,54 ile 1,80 arasinda degismekte olup
istatistiksel olarak onem arz etmektedir (p<0,05). Benzer sekilde dogrunun kesim
noktasi -7,33 ile -12,47 arasinda degismektedir. Egim degerleri Koa'nin PAH'larin gaz
partikiil dagilimlarinin belirlenmesinde iyi bir tanimlayict oldugunu goéstermektedir.
Elde edilen r* degerleri 0,63 ile 0,99 arasinda degismekte olup literatiirde elde edilen

sonuglar ile benzerlik arz etmektedir (Finizio ve ark. 1997, Lohmann ve ark. 2000).
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Sekil 4.11. log K,,'ye karsilik ¢izilen log Koa degerleri

UUK 6rnekleme bolgesinden toplanan tiim orneklerin log Kp degerlerine karsi tiim
orneklere ait log Koa degerleri grafik iizerine aktarildiginda, c¢izilen grafigin egim
degeri 0,57, dogruyu kestigi nokta ise -7,99 olarak tespit edilmistir. Literatiirde egim
degerlerinin 0,51 ile 0,83 arasinda degistigi tespit edilirken, dogru kesim nokta
degerlerinin -7,33 ile -10,26 arasinda degistigi tespit edilmistir (Harner ve Bidleman
1998, Lohmann ve ark. 2000, Tagsdemir ve Esen 2007, Radoni¢ ve ark. 2011). Calisma
kapsaminda elde edile egim ve dogru kesim noktas1 degerlerinin liteartiir degerleri ile
benzerlik gosterdigi tespit edilmistir.

Gaz partikiil dagiliminda PAH bilesiklerinin organik madde igine absorpsiyonu is
(Soot) faz gdz oniinde bulundurularak da tahmin edilir. Is fazdaki PAH igerigini
belirlemek icin is/hava dagilim katsayisina ihtiya¢ duyulmaktadir. Dagilim katsayis1 K,
oktanol ve oktanol+is’e bagli modeller kapsaminda incelenmistir (Pongpiachan ve ark.
2009). Sekil 4.12 ve Sekil 4.13'te log K,'ye karsilik modellenen log Kok ve Olgiilen
log K,'ye karsilik modellenen log Kyokeisy degerleri gosterilmektedir. K, degerleri

istatistiksel olarak incelenmis olup deneysel ve modellenen K, degerleri arasinda

onemli bir iliski oldugu tespit edilmistir (p <0,001).
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4.1.1.4. Kaynaklari (Temel Bilesenler Analizi (TBA) ve Molekiiler Tam1 Oranlari)

PAH'larin kaynaklarinin belirlenmesi amaciyla PAH tiirlerine ait molekiiler tan1 oranlar1
kullanilmaktadir (Guo ve ark. 2003, Katsoyiannis ve ark. 2011). PAH'lar organik
materyallerin (6rnegin, benzin, mazot ve diger yakitlar) tam olarak gergeklesmeyen
yanma tirtinleri olup genellikle antropojenik kaynakli kirletici tiirleridir (Fang ve ark.
2004ab, Ravindra ve ark. 2008). PAH emisyon kaynaklar1 kendi aralarinda agir yakit
yakilmasi, dogal gaz yakilmasi, odun ve komiir yakilmasi, dizel yakit yakilmasi ve
tagitlar olarak kategorize edilebilmektedir (Yang ve Chen 2004).

PAH bilesiklerinin molekiiler tan1 oranlart UUK &rnekleme noktasi igin hesaplanmis

olup Cizelge 4.2'de gosterilmektedir.

Cizelge 4.2. UUK 6rnekleme bélgesi icin hesaplanan molekiiler tam oranlar1 ve PAH

bilesiklerinin kaynaklari

Diyagnostik Orn"e klel.ne Kaynak
Oranlar Bolgesi
Yari kirsal Benzin Dizel Komiir Odun
BaA/CHR 0,72 0,28-1,2 " 0,17-0,36 " 1,0-1,2D  0,66-0,92 @
BaP/BghiP 1,24 0,3-0,4 1V 0,46-0,81" 0,9-6,6 V -
IcdP/BghiP 0,96 0,27-0,4 @ 1 &Y 1,06-1,12®  0,23-0,33 @
IcdP/IcdP+BghiP 1,81 0,21-0,22 Y 0,35-0,70 ***5 0,56 © 0,62 4

BbF/BKF 1,44 1,07-1,45@ 3,53-3,87%  0,76-1,08

BghiP/BaP 1,02 2,5-339 1,2- 2 2@

1) Simcik ve ark. 1999 2) Fang ve ark. 2004a 3) Tang ve ark. 2005 4) Manoli ve ark 2004 5) Ravmdra ve
ark. 2008

Cizelge 4.2'den de goriilecegi iizere UUK ornekleme bolgesi icin BaA/Chr oran1 0,72
olarak hesaplanmistir. Bolgede odun yakimi olmadigindan hesaplanan bu deger benzin
kullanimina bagl tasit kokenli kirlilige isaret etmektedir. BaP/BghiP oran1 1,24 olarak
hesaplanmis olup bolgede komiir yakilmasina isaret etmektedir. IcdP/BghiP ve
BbF/BKF oranlar1 yakit olarak dizel ve benzin kullanan tasitlarin sebep oldugu kirlilige
isaret etmektedir. BghiP/BaP oran1 1,02 olarak hesaplanmis olup bu deger de dizel
kullanan tasit kokenli kirliligin bir gostergesidir. Hesaplanan molekiiler tan1 oranlari
UUK o6rnekleme bolgesinde var olan kirliligin ana sebeplerinin 1sinma faaliyetleri ve
tasit kokenli kirlilikler oldugunu gostermektedir.

PAH bilesiklerinin kaynaklarinin belirlenmesinde molekiiler tan1 oranlar1 literatiirde

uzun yillardir kullanilmaktadir. Fakat Galarneau (2008) yapmis oldugu calismada
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molekiiler tan1 oranlar1 kullanilarak dogrudan PAH'larin kaynaklarinin belirlenmesinin
miimkiin olamayacagini belirtmistir ¢linkii hesaplanan tani1 oranlar1 birbirlerine oldukga
yakin olup her biri farkli kaynagi temsil edebilmektedir. Kaynak degiskenligi ve
benzerligi dikkate alindiginda molekiiler tan1 oranlarmin dogrudan PAH'larin
kaynaklarinin agiklanmasinda yeterli olmadig: tespit edilmistir.

Temel bilegen analizi (TBA) (principal component analysis, PCA) veri setleri arasindaki
iligkilerin belirlenmesi bakimindan olduk¢a kullanisli bir veri analiz teknigi olup,
organik bilesiklerin kaynaklarinin belirlenmesinde kullanilmaktadir (Guo ve ark. 2003,
Li ve ark. 2006). TBA sonuglar1 verilerin hangi kismmin hangi faktor ile
aciklanabilecegini gostermekte olup, dolayisiyla her bir faktor igerisinde yer alan PAH
tiirleri ile kaynak izlemesi yapilabilmektedir (Fang ve ark. 2003). Bu calismada TBA
analizi SPSS istatistiksel yazilimi (IBM SPSS 20) kullanilarak yapilmistir. Faktor
analizi 12 adet PAH tiirii i¢in gergeklestirilmistir. UUK 6rnekleme bolgesinden elde
edilen verilere TBA analizi uygulanmis olup, partikiil faz konsantrasyon degerleri i¢in
toplam varyansimn %382'sini agiklayan 5 temel faktor belirlenmistir. 1. Faktor, toplam
varyansin %29'lik kismini olusturmakta olup cogunlukla BaP, BghiP, IcdP ve Chr
tiirleri bu grupta baskin karakterdedir. Bu bilesiklerden BaP ve BghiP tasit kaynakl
emisyonlara igaret etmektedir (Miguel ve Pereira 1989, Li ve Kamens 1993, Harrison ve
ark. 1996). 2. Faktor toplam varyansin %16'lik kismini agiklamakta olup bu grupta Flt
Pyr ve BDF tiirleri baskindir. Pyr ve BbF tiirleri arasinda negatif yonlii, Flt ile pozitif
yonli bir iligki tespit edilmistir. FIt ve Pyr genellikle dizel araglardan kaynaklanan
kirlilige isaret ederken (Fang ve ark. 2006), BbF yakit olarak benzin kullanan tasit
kokenli kirlilige isaret etmektedir (Ravindra ve ak. 2006). 3. Faktor toplam varyansin
%13'lik kismimi acgiklamakta olup bu grupta BaP ve BKF tiirleri yogun olarak
bulunmaktadir. BaP ile pozitif yonlii, BKF ile negatif yonlii bir iligki tespit edilmistir.
BaP'nin pisirme faaliyetleri ve komiir yakilmasi sonucu agiga ¢iktigr belirtilmistir
(Masclet ve ark. 1987, Khalili ve ark. 1995). BKF ise dizel ve benzin kullanan tasit
kokenli kirlilige isaret etmektedir (Li ve Kamens 1993). 4. Faktor toplam varyansin
%12°1ik kismini tegkil etmekte olup bu grupta BaA ve DahA tiirleri yer almaktadir. BaA
ile negatif, DahA ile pozitif yonli bir iliski oldugu tespit edilmistir. Bu tiirler trafik
kokenli kaynaklar1 temsil etmektedir (Li ve ark. 2006). 5. Faktor toplam varyansin
%11°1ik kismini teskil etmekte olup bu grupta Phe ve BDF tiirleri yer almaktadir. Phe ile
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negatif, BbF ile pozitif yonli bir iliski oldugu tespit edilmistir. Phe komiir yakilmasi
sonucu agiga cikan kirlilige isaret ederken (Guo ve ark. 2003), BbF ise dizel ve benzin
kullanan araclarin olusturdugu kirlilige isaret etmektedir (Fang ve ark., 2005).

Gaz faz konsantrasyon degerlerine uygulanan TBA analizi sonucunda toplam varyansin
%97'sini acgiklayan 5 temel faktor bulunmustur. 1. Faktor toplam varyansin %25'ini
aciklamakta olup BaP ve DahA tiirleri bu grupta daha baskindir. Bu tiirler tasit kokenli
kirliligin bir gostergesidir (Li ve ark. 2006). 2. Faktor toplam varyansin %21'lik kismini
teskil etmekte olup Phe ve FIt bu grupta yogun olarak bulunmaktadir. Bu tiirler
genellikle piroliz ve tam olmayan yanma durumlarina isaret etmektedir (Wang ve ark.
2003). BaA ve Chr tiirlerinin yogun olarak bulundugu 3. faktér toplam varyansin
%19'luk kismini olusturmaktadir. Bu tiirler komiir yakilmas1 ve tasit kokenli kirlilige
isaret etmektedir (Fang ve ark., 2005). 4. Faktor ise toplam varyansin %18'lik kismini
teskil etmekte olup yogunlukla Pyr ve BKF tiirlerini blinyesinde barindirmaktadir. Bu
tiirler dizel ve benzinli tasitlardan kaynaklanan kirliligin bir gostergesidir (Ravindra ve
ark. 2006). 5. Faktor toplam varyansin %14'liik kismini1 olusturmakta olup BbF tiirii
baskin karakterdedir. BbF tiirii ile negatif yonlii bir iligki oldugu tespit edilmistir. BbF
tasit kokenli kirlilige ve dogalgaz kullanimina bagl kirlilige isaret etmektedir (Simcik
ve ark. 1999) UUK o6rnekleme bolgesindeki PAH tiirlerinin TBA dagilimlar Sekil
4.14'te, faktor yiiklemeleri ise Cizelge 4.3'te gosterilmektedir.

TBA sonuglar1 gstermektedir ki pirolitik kaynaklar UUK &rnekleme bolgesindeki PAH
konsantrasyonunu etkilemektedir. Yanma kokenli kaynaklar, 6rnegin 1sinma faaliyetleri
ve tagitlar genellikle sicaklikla negatif, riizgar hiz1 ile pozitif yonde korele olmaktadirlar
(Stelson ve Seinfeld, 1982). TBA'min kirlilik kaynaklarinin agiklanmasinda kullanilan
pratik bir yontem oldugu belirtilmistir. Yapilan TBA analizi ile literatiir verileri ile
uyumlu bir sekilde 3, 4 ve 5 halkali PAH tiirlerinin kaynaklar1 belirlenmistir (O’Malley
ve ark.1996).
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Sekil 4.14. PAH tiirlerinin TBA dagilimlari

Cizelge 4.3. UUK 6rnekleme bolgesindeki faktor yiiklemeleri

UUK
Bilesik Partikiil Faz Gaz Faz
Faktorler Faktorler
Faktor 1 Faktor 2 Faktér 3 Faktor 4 Faktor 5 Faktor 1 Faktor2 Faktér3 Faktor 4 Faktor 5

Phe -0,033  -0,135 0,075 0,102  -0,931 0,101 0,410  -0,004 -0,005 0,096
Ant 0,321 0,425 0,409 0,233  -0,082 -0,078 -0,071 -0,172 0,183 0,198
Flt 0,080 0,617 0,406  -0,043 0,181 0,063 0,384 0,050 0,103 -0,231
Pyr 0,030 -0917 0212 -0,073 -0,084 0,097 0,190 0,096 0470  -0,116
BaA -0,018 0,174 0,176  -0,785 0,176 0,071 0,021 0,475 0,121 -0,027
Chr 0,972 0,060  -0,063 0,012  -0,019 -0,012 -0,077 0,433 0,054 0,152
BbF 0,433 -0,584  -0,161 0,291 0,515  -0,094 0,019 -0,129 -0,082  -0,573
BKF 0,174 0,044  -0,906 0,118 0,182 0,071 -0,084 0,124 0,479 0,012
BaP 0,531 0,114 0,536 0,308 0,304 0,396 0,123 0,143 0,093 -0,038
IcdP 0,982 0,012 0,017 0,060 0,059 0,292 0,033  -0,053 -0,050 0,058
DahA 0,175 0,350 0,236 0,730 0,161 0,316 0,003  -0,023 0,090 0,032
BghiP 0,971 -0,049 0,024 0,116 0,101 -0,150 0,208  -0,167 -0,188 0,379
Varyans (%) 29,11 16,13 13,40 11,93 11,46 25,36 21,09 18,39 18,51 13,70
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4.1.2. PAH'larin Kuru Cokelmesi

4.1.2.1. Ak Seviyeleri

Tez c¢alismasi kapsamimnda SYO ve IKCO kullanilarak kuru ¢okelme ornekleri
toplanmustir. Asagidaki boliimlerde her iki 6rnekleyiciden elde edilen sonuglara iliskin

veriler ve tartigmalar yer almaktadir.

4.1.2.1.1. Su Yiizeyi Ornekleyicisi (SYO)

PAH'larm kuru ¢dkelme akilari SYO kullamilarak tespit edilmistir. Toplam
(partikiil+¢oziinmiis) ortalama kuru ¢okelme aki degerleri 121 ile 12430 ng/m*-giin
arasinda degismekte olup, ortalama toplam kuru ¢okelme aki degeri 3992+2706 ng/m*-
giin olarak bulunmustur. Toplam ¢dkelme aki1 degerlerinin PAH tiirlerine gore dagilimi

Sekil 4.15'te gosterilmektedir.
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Sekil 4.15. PAH tiirlerinin toplam (partikiil+¢oziinmiis) kuru ¢okelme aki degerleri
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Sekil 4.15'ten de goriilecegi iizere toplam (partikiil+¢oziinmiis) kuru cokelme aki
degerleri icerisinde molekiiler agirhklar diisiik olan Phe (1934+1381 ng/m’-giin), Flt
(7524695 ng/m’-giin) ve Pyr (860+£927 ng/m’-giin) tiirleri baskin karakterdedir. En
diisiik aki degerleri ise DahA (23+30 ng/m>-giin) ve IcdP (50+62 ng/mz-giin) tiirlerinde
elde edilmistir. Ak1 degerleri, konsantrasyon degerleri ile uyumluluk gostermektedir.
Akt degerleri ile konsantrasyon degerleri arasinda r*=0,97 (p<0,001) seviyesinde bir
korelasyon vardir.

Bu ¢alisma kapsamida PAH'larin kuru ¢ékelme aki degerleri SYO kullanilarak partikiil
ve ¢oziinmiis faz (hava-su arakesiti) igin ayr1 ayr1 olarak tespit edilmistir. Partikiil faz
kuru ¢okelme aki degerleri 16 ila 9317 ng/m’-giin arasinda degisirken ortalama partikiil
faz kuru ¢okelme akis1 1780+1892 ng/mz—giin olarak tespit edilmistir. Cozlinmiis fazda
ise kuru ¢okelme aki degerleri 58 ila 9625 ng/m’-giin arasinda degismekte olup
ortalama ¢oziinmiis faz kuru ¢okelme akist 2857+2112 ng/m*-giin olarak bulunmustur.
PAH tiirlerine ait partikiil ve ¢oziinmiis faz kuru ¢okelme aki degerleri Sekil 4.16'da

gosterilmektedir.
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Sekil 4.16. PAH'larin kuru ¢okelme aki degerlerinin partikiill ve ¢ozlinmiis faz

dagilimlari
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UUK 6rnekleme bolgesinde ¢dziinmiis faz akisinmn partikiil faz kuru ¢okelme akisina
oranla 1,5 kat daha fazla oldugu tespit edilmistir. Partikiil fazda Phe, Flt, Pyr, BaA ve
BKF tiirleri daha baskin karakterde iken ¢ozlinmiis fazda ise en ¢ok tespit edilen PAH
tirleri Phe, Flt, Pyr ve BaA'dir. Yiiksek molekiiler agirlik PAH tiirlerinin (5 ve daha
fazla halkal1) aki degerlerinin diisiik molekiiler agirlikhi tiirlerin aki degerlerine nazaran
daha az oldugu belirlenmistir.

Esen (2006) 2004-2005 yillar1 arasinda yapmis oldugu calismada UUK &rnekleme
bolgesinde PAH'larin ortalama partikiil ve ¢oziinmiis faz kuru ¢okelme aki degerlerini
892+521 ng/m’-giin ve 5061+4090 ng/m>-giin olarak tespit etmistir (n=13). Yapilan bu
calismada benzer sekilde ¢oziinmiis faz aki degerlerinin partikiil faza oranla daha
yiiksek oldugu tespit edilmistir. Toplanan 6rnek sayisinin bu ¢aligmada toplanan 6rnek
sayisina oranla az olmasi ve kis mevsiminde sadece 2 adet ornek toplanabilmesinden
dolay1 elde edilen aki degerleri arasinda farkliliklar meydana gelebilmektedir.
Gergeklestirilen bu g¢alismada 70 adet kuru c¢okelme Ornegi toplanmis olup, kis
mevsiminde toplam 9 adet 6rnek toplanmistir. En yiiksek konsantrasyon seviyelerinin
kis mevsiminde elde edildigi gbz oniine alinirsa konsantrasyon degerleri ile iligkili olan
aki degerleri de kis mevsiminde daha ytiksek olacaktir. Elde edilen bu konsantrasyon
degerleri de hesaplanan aki degerlerine etki etmektedir.

Partikiil ve ¢ozlinmiis faz kuru ¢okelme aki degerlerinin zamana bagli degisimi Sekil

4.17'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.17. PAH'larin partikiil ve ¢6ziinmiis faz kuru ¢dkelme aki degerlerinin zamana

bagl degisimi

Bu caligma kapsaminda gece ve giindiiz ornekleri arasindaki farki ortaya koymak
amactyla YHHO orneklerine paralel olarak SYO ile kuru ¢okelme aki ornekleri
toplanmistir. Giindiiz saatlerinde toplanan Orneklerin (n=36) ortalama toplam
(partikiil+¢oziinmiis) kuru ¢okelme aki degeri 3906+2257 ng/m’-giin’diir. Gece
saatlerinde toplanan Orneklerin ortalama toplam ¢okelme aki degeri ise 371342680
ng/m’-giin olarak bulunmustur. Elde edilen sonuglar gostermektedir ki PAH'larin
giindliz saatlerindeki kuru ¢okelme miktarlari, gece saatlerinde meydana gelen kuru
¢Okelme miktarlarindan daha fazladir. Giindiiz saatlerinde tasit kaynakli kirleticilerin
varligimin 6lgiilen degerlerin artmasina sebep oldugu diisliniilmektedir. Ayrica, 1si1nma

amacli yakma olaylar1 genellikle giindiiz saatlerinde meydana geldiginden giindiiz
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saatlerindeki konsantrasyon degerleri gece saatlerine oranla daha ytiksek olarak tespit
edilmistir.
Gece ve giindiiz periyotlarinda 6l¢iilen mevsimsel partikiil ve ¢oziinmiis faz kuru

cokelme aki degerleri Sekil 4.18'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.18. Gece ve giindiliz periyotlarinda Olgiilen partikiill ve ¢oziinmiis faz kuru

cOkelme aki degerlerinin mevsimsel degisimi

Partikiil fazda giindiiz saatlerinde tespit edilen ortalama aki degeri (1863+1626 ng/m’-
giin) gece saatlerinde tespit edilen ortalama aki degerine (175942254 ng/m’-giin) gore
fazladir. Elde edilen degerler arasinda istatistiksel ag¢idan Onemli bir fark
bulunamamistir (t-test>0,05, P=0,436). Giindiiz saatlerinde yakma faaliyetleri ile tagit
kokenli kirliligin nispeten daha fazla olusu konsantrasyon seviyelerinin ylikselmesine

sebebiyet vermektedir. Coziinmiis fazda ise gece saatlerinde dlciilen (2843+2139 ng/m’*-
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giin) kuru ¢okelme akisi, giindiiz saatlerinde Slgiilen (2515+1611 ng/m’-giin) aki
degerlerinden daha yiiksektir. Hesaplanan degerler arasinda istatistiksel agidan énemli
bir fark bulunamamistir (t-test>0,05, P=0,751). Kuru c¢okelme aki degerleri partikiil
fazda giindliz periyodunda mevsimsel olarak kis>yaz>ilkbahar>sonbahar seklinde
siralanirken gece periyodunda bu siralama yaz>kig>sonbahar>ilkbahar seklinde
olmaktadir. Coziinmiis fazda aki degerleri mevsimsel olarak ¢oktan aza dogru giindiiz
periyodunda yaz>sonbahar>ilkbahar>kis seklinde siralanirken, gece periyodunda
kig>ilkbahar>sonbahar>yaz seklinde siralanmaktadir. PAH bilesiklerinin 6zellikle yaz
aylarinda gilines 15181min etkisi ile bozunmasi, kis ve ilkbahar mevsimlerinde meydana
gelen yagislar ile atmosferden yikanmalari, var olan trafik yiikiine bagh olarak kirletici
konsantrasyonlarinda meydana gelen degisimler ve meteorolojik faktorlere bagli olarak
elde edilen aki degerleri farklilik gosterebilmektedir.

PAH tiirlerinin kuru ¢okelme akilarinin partikiil ve ¢oziinmiis fazda gece ve giindiiz

saatlerine gore dagilimi ise Sekil 4.19'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.19. PAH tiirlerine ait kuru c¢okelme aki degerlerinin gece ve giindiiz

periyotlarindaki partikiil ve ¢6ziinmiis faz dagilimi
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Sekil 4.19'dan da goriilecegi lizere gece saatlerinde toplanan 6rneklerde ¢6ziinmiis fazda
Phe, Flt ve Pyr, partikiil fazda ise Phe, BaA, Flt ve Pyr tiirleri daha baskin iken, giindiiz
saatlerinde toplanan Orneklerde ise partikiil fazda Phe, BaA ve BkF en ¢ok rastlanan
tiirler olup, ¢ozlinmiis fazda ise Phe ve BaA tiirleri en sik karsilasilan tiirlerdir.

Gece ve giindiliz saatleri icin hesaplanan partikiil ve ¢Oziinmiis faz aki degerleri
konsantrasyon degerleri ile uyumluluk gostermektedir (Partikiil faz gece r°=0,56
p>0,05, partikiil faz giindiiz r2=0,79 p<0,05, coziinmiis faz gece r2=0,96 p<0,05,
¢oziinmiis faz giindiiz 1°=0,85 p<0,05). Gece ve giindiiz periyotlarinda gaz faz PAH
konsantrasyon degerlerinin partikiil faz konsantrasyonlarina gore daha yiiksek oldugu
tespit edilmistir. Teoride PAH bilesikleri havada genellikle gaz fazda bulunmaktadirlar.
Dolayisi ile ¢coziinmiis faz aki degerleri her iki 6rnekleme araliginda partikiil faza oranla
daha ytiksek olarak hesaplanmistir. Bunun yani sira aki degerlerinin PAH tiirlerine gore
degisiminin, konsantrasyon degerlerinin PAH tiirlerine goére degisimi ile benzerlik
gosterdigi belirlenmistir (r*=0,97 ve p<0,05).

UUK &rnekleme bélgesinde partikiil ve ¢oziinmiis fazdaki PAH'larin kuru c¢okelme
akilarinin mevsimsel dagilimi incelendiginde her iki fazda en yiiksek aki degerleri kis
mevsiminde Ol¢iiliirken, en diisiik aki degerleri ise yaz mevsiminde tespit edilmistir.
Mevsimsel aki degerleri partikiill fazda yiikksekten aza dogru sirasiyla
kig>ilkbahar>sonbahar>yaz seklinde siralanirken, ¢Ozinmiis fazda
kis>sonbahar>ilkbahar>yaz seklinde siralanmaktadir. Kig mevsiminde sicakligin diistik
olmasi ve 1sinma amagli yakma faaliyetlerinin ¢ok olmasindan dolay1 en yiiksek aki
degerleri bu mevsimde elde edilmektedir. Ilkbahar mevsiminde havalarin tam olarak
1sinmamasindan dolay1 1sinma faaliyetlerinin devam etmesi, sonbahar mevsiminde de
havalarin yeni yeni sogumaya baslamasi ile 1sinma faaliyetleri artis gostermektedir.
Ayrica sonbahar sezonunda UUK'de egitim 6gretim déneminin baslamasi ile var olan
tasit trafiginde meydana gelen artisin elde edilen degerleri etkiledigi diisiiniilmektedir.
Yaz mevsiminde kampis igerisindeki trafik yogunlugunun azalmasi ve 1sinma
faaliyetlerinin olmamasi sebebiyle en diisiik aki degerleri dl¢tilmuistiir.

PAH'larin partikiil ve ¢oziinmiis faz kuru ¢okelme aki degerlerinin mevsimsel degisimi
Sekil 4.20'de gosterilmektedir. Coziinmiis faz kuru ¢okelme aki degerlerinin partikiil faz

aki degerlerinden 3 ila 7 kat daha fazla oldugu tespit edilmistir. Coziinmiis faz PAH
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konsantrasyonlarinin partikiil faz konsantrasyonlarina gore yiiksek olmasi sebebiyle

¢Oziinmiis faz aki degerleri de yiiksek olarak elde edilmektedir.
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Sekil 4.20. PAH'larin partikiil ve ¢0zliinmiis faz kuru cokelme aki degerlerinin

mevsimsel degisimi

PAH tiirlerinin partikiil ve ¢oziinmiis faz kuru ¢okelme aki degerlerinin mevsimsel

bazda degisimi Sekil 4.21'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.21. PAH tiirlerinin partikiil ve ¢dziinmiis faz kuru ¢okelme akilarinin mevsimsel

degisimi
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Mevsimsel dagilimlar incelendiginde, partikiil fazda tiim mevsimlerde Phe, Flt ve Pyr
tiirleri baskin olup ¢oziinmiis fazda ise kis, sonbahar ve ilkbahar mevsimlerinde Phe, Flt
ve Pyr tiirleri baskin iken yaz mevsiminde Phe ve BaA en baskin PAH tiirleridir.
Molekiiler agirlig1 fazla olan tiirler partikiil faza oranla ¢ézlinmiis fazda daha az olarak
bulunmaktadir.

PAH'larin kuru ¢okelme aki degerleri, mevsimsel dagilimlarinin yani sira isinmanin
oldugu (Kasim-Mart) ve i1sinmanin olmadigi (Nisan-Ekim) sezonlara gore de
incelenmistir. PAH'larin 1sinmanin oldugu ve 1sinmanin olmadig1 sezonlardaki partikiil

ve ¢ozlinmiis faz kuru ¢okelme akilar1 Sekil 4.22'de gosterilmektedir.

7000

H Partikil faz

6000 - B Céziinmiis faz

5000

4000 - T

3000

2000 -

Kuru Coékelme Akisi (ng/m2-gUn)

1000

0 T T
Isinma olan Isinma olmayan

Sezon

Sekil 4.22. [sinma olan ve 1sinma olmayan sezonlardaki partikiil ve ¢oziinmiis faz kuru

¢Okelme akilari

Isinma olan sezonda elde edilen aki degerleri 1sinma olmayan sezonda elde edilen aki
degerlerine gore daha yiiksektir. Her iki sezonda da ¢6ziinmiis faz aki degerleri, partikiil
faz aki degerlerine gore daha fazladir. Isinma olan sezonda ¢oziinmiis faz kuru ¢ékelme

akis1 (424142180 ng/m*-giin), partikiil faz kuru ¢Skelme akisindan (1558+1416 ng/m’-
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gilin) yaklasik 3 kat daha fazladir. Isinma olmayan sezonda ise ¢Oziinmiis faz kuru
cokelme aki degerinin (2273+1807 ng/m’-giin), partikiill faz kuru c¢okelme aki
degerinden (1917+2138 ng/m*-giin) 1,2 kat daha fazla oldugu tespit edilmistir. Benzer
sekilde 1si1nma olan sezonda Ol¢iilen PAH konsantrasyon degerleri 1sinmanin olmadigi
sezondaki degerlere oranla daha yiiksektir. Konsantrasyon degerleri aki degerlerini
etkilediginden hesaplanan aki degerleri ile konsantrasyon degerleri birbirleri ile
uyumluluk gdstermektedir. Isinma olan sezonda yanma kokenli faaliyetlerin
fazlaligindan dolay1 konsantrasyon ve dolayisi ile aki degerlerinde artis meydana
gelmektedir. Ayrica 1sinma olan sezondaki trafik yogunlugu 1sinma olmayan sezondaki
trafik yoguna oranla daha fazla oldugundan dolay1 tasit kokenli kirleticilerde meydana
gelen artis konsantrasyon degerlerine ve dolayisi ile aki degerlerine yansimaktadir. PAH
tiirlerinin sezonlara gore dagilimi incelendiginde partikiil fazda 1sinma olan ve 1sinma
olmayan sezonlarda orneklerde en sik rastlanan PAH tiirleri sirasiyla Phe, Flt, Pyr, BaA
ve BkF'dir. Coziinmiis fazda ise en sik rastlanan PAH tiirleri Phe, FIt, Pyr ve BaA
olarak tespit edilmistir. Isinma olan ve 1sinma olmayan sezonlarda partikiil ve ¢6ziinmiis

fazda, PAH bilesiklerinin tiir dagilimi Sekil 4.23'te gosterilmektedir.
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Sekil 4.23. Isinma olan ve 1sinma olmayan sezonlarda partikiil ve ¢oziinmiis fazda PAH

bilesiklerinin tiir dagilimi

Farkli arastirmacilar tarafindan yapilan c¢alismalar sonucunda yar1 kirsal nitelikteki

ornekleme bolgeleri icin elde edilen kuru c¢okelme aki degerleri Cizelge 4.4'te

gosterilmektedir.

Cizelge 4.4. PAH'larin farkli 6rnekleme bolgelerindeki kuru ¢okelme aki degerleri

) Ak1 Ornekleme
Bolge (ng/m’-giin) Periyodu Kaynak
Cumbria, ingiltere 12 120-915 1996 Gevao ve ark. 1998
e Brorstrom-Lundén ve
Rorvik, Isveg 11 657 1990 Lévblad 1998
 Balaton 13 190-300 1996-1997 Kiss ve ark. 2001
Goli,Macaristan
e 4 e e Brorstrom-Lundén ve
Gardsjon Gold, Isveg 11 252-576 1991-1994 Lfaren 1998
Gijang-gun, Kore 16 65-460 2002-2004 Moon ve ark. 2006
UUK Bursa, Tiirkiye 16 5,95 2004-2005 Esen 2006
UUK Bursa, Tiirkiye 12 3,99 2008-2009 Bu ¢aligma
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Cizelge 4.4'ten de goriilecegi iizere en yiiksek kuru ¢okelme aki degerleri ingiltere ve
Isveg'te yapilan ¢alismalarda elde edilmis olup bunlari Macaristan'da yapilan ¢alisma
takip etmektedir. Bu calisma kapsaminda hesaplanan kuru c¢okelme akisi, Esen ve
ark.'nmn 2006 yilinda UUK &rnekleme bolgesinde yapmus olduklart calismada
hesaplanan degerlere oldukg¢a yakindir. Zaman igerisinde aki degerlerinin azaldigi

goriilmektedir.

4.1.2.1.2. Islak- Kuru Cékelme Ornekleyicisi 1IKCO)

IKCO ile PAH'larin 1slak ¢okelme akilarmin yam sira kuru ¢dkelme akilar1 da tespit
edilebilmektedir. Ornekleme periyodu siiresince IKCO'nin kuru ¢okelme bdliimiinden
toplanan 6rneklerde PAH bilesiklerinin analizi gergeklestirilmistir.

UUK o6rnekleme noktasinda PAH bilesiklerinin IKCO ile olgiilen ortalama kuru
cokelme aki degerleri 6,97 ile 2779,26 ng/m*-giin arasinda degismekte olup ortalama
4324656 ng/m*-giin'diir. UUK 6rnekleme bolgesinde SYO kullanilarak, PAH bilesikleri
icin tespit edilen ortalama kuru ¢okelme ak1 degerleri partikiil fazda 178041892 ng/m*-
giin, ¢oziinmiis fazda ise 2857+2112 ng/m*-giin'diir. Elde edilen sonuglara gore SYO ile
partikiil fazda dlgiilen kuru ¢okelme aki degerinin, IKCO ile tespit edilen kuru ¢okelme
ak1 degerinden 4 kat daha fazla oldugunu gostermektedir. Ornekleme periyodu boyunca
IKCO &rnekleyicisinde biriken partikiil maddeler riizgar etkisi ile tekrar bulunduklart
yerden havalanabilmektedirler fakat SYO’de partikiil maddeler su yiizeyine bir kez
carptiklarinda tekrar havalanmalar1 miimkiin olmamaktadir. Bu durum SYO
kullanilarak o6lciilen aki degerlerinin daha yiiksek olmasim1 saglamaktadir. Kuru

cokelme aki seviyelerinin PAH tiirlerine gore degisimi Sekil 4.24'te gosterilmektedir.
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Sekil 4.24. IKCO ile dl¢iilen kuru ¢okelme aki seviyeleri

Sekil 4.24'ten de goriilecegi lizere kuru ¢okelme 6rneklerinde en ¢ok tespit edilen PAH
tiirleri Phe, Flt ve Pyr’dir. Diisiik molekiiler agirliga sahip olan Ant tiirli i¢in toplanan
orneklerde belirlenen kiitle degerleri LOD degerlerinin altinda kaldigindan bu PAH
tiiriine ait degerler sekil iizerinde gosterilememistir. En yiiksek ¢okelme aki degeri Flt
(128+160 ng/m’-giin) tiirii i¢in elde edilirken, LOD iistinde en diisik ¢okelme aki
degeri ise DahA (2,88+3,77 ng/m’-giin) tiirii icin tespit edilmistir. Molekiiler agirlig
fazla olan PAH tiirlerinin kuru ¢okelme aki degerlerinin, molekiiler agirligi hafif olan
tiirlere nazaran daha diisiik oldugu belirlenmistir.

IKCO kullanilarak yagmursuyu drneklerinde partikiil fazda tespit edilen ¢okelme aki
degerleri ile, IKCO’nin kuru kisminda tespit edilen aki degerleri karsilastirildiginda
orneklerde tespit edilen PAH tiirleri benzerlik gostermektedir. Her iki durumda da
molekiiler agirligi hafif olan PAH tiirlerinin toplanan 6rneklerde daha baskindir.
Molekiiler agirligi fazla olan tiirlerin aki degerleri ise diger PAH tiirlerine oranla daha
diistiktiir.

IKCO ile tespit edilen kuru ¢okelme aki degerlerinin ayni periyotta YHHO ile toplanan

partikiil faz konsantrasyon degerlerine bdliinmesi ile kuru c¢okelme hiz degerleri
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hesaplanmistir. IKCO ile belirlenen kuru ¢okelme hiz degerleri 0,05 ile 4,53 cm/s
arasinda degismekte olup UUK o6rnekleme noktasi igin ortalama kuru c¢okelme hiz
degeri 0,61+1,11 cm/s olarak belirlenmistir. UUK &rnekleme noktasinda &rnekleme
periyodu boyunca SYO ile belirlenen kuru ¢dkelme hiz degeri ise 3,18+5,46 cm/s olup
IKCO ile belirlenen hiz degerinden yaklasik 5 kat daha fazladir. Toplanan ornek
sayisinin fazlaligi, drneklerde tespit edilen PAH kiitle degerinin IKCO ile tespit edilen
degerlere gore daha yiiksek olusu, 6rnekleyiciye ulasan partikiillerin tekrar atmosfere
havalanamamas1 ve dolayis1 ile meydana gelen kaybin daha az olmasi gibi sebeplerden
dolay1 SYO kullanilarak olgiilen c¢okelme hiz degerleri IKCO ile belirlenen hiz
degerlerine gore daha yiiksektir. PAH tiirlerinin IKCO ile belirlenen kuru ¢dkelme hiz
degerleri Sekil 4.25'te gosterilmektedir.
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Sekil 4.25. IKCO ile belirlenen kuru ¢okelme hiz degerleri

Kuru ¢okelme hiz degerleri incelendiginde 2 ve 3 halkal: tiirlerden Flt ve Pyr, 4 ve daha
fazla halkali PAH tiirlerinden ise Chr, BbF, BkF, IcdP, DahA ve BghiPnin yiiksek kuru
cokelme hiz degerlerine sahip olduklar1 goriilmektedir. Yiiksek molekiiler agirliga sahip

olan PAH tiirleri partikiiller ile birleserek partikiil madde iizerinde adsorplanmaktadir
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(Rajput ve Lakhani 2010). SYO kullanilarak tespit edilen kuru ¢okelme hiz degerlerinin
PAH tiirlerine gore dagilimi géz oniinde bulunduruldugunda kuru cokelme hizi en
yiiksek olan PAH tiirleri BaA, DahA, Flt ve Phe'dir. Benzer sekilde SYO ile belirlenen
KTK degerlerinin PAH tiirlerine goére dagilimi incelendiginde toplanan 6rneklerde en
yiikksek KTK degerine sahip PAH tiirleri BbF, BKF ve BaP'dir. SYO kullanilarak
belirlenen kuru ¢okelme hizi ve KTK degerlerinin PAH tiirlerine gore dagilimi ile
IKCO kullamlarak belirlenen kuru c¢okelme hiz degerlerinin PAH tiirlerine gore

dagilimi biiyiik 6l¢iide birbiriyle benzerlik gostermektedir.

4.1.2.2. Kuru Cokelme Hizlar

UUK 6rnekleme bolgesinde SYO ile élgiilen partikiil faz kuru ¢okelme aki degerleri,
YHHO ile 6lgiilen partikiil faz konsantrasyon degerlerine boliinerek PAH bilesiklerinin
kuru ¢okelme hiz degerleri hesaplanmistir. Benzer sekilde kiitle transfer katsayilari
(KTK) hesaplanirken SYO ile 6lgiilen ¢oziinmiis faz kuru ¢okelme aki degerleri YHHO
ile dl¢tilen gaz faz konsantrasyon degerlerine boliinmiistir.

UUK 6rnekleme bolgesinden toplanan drnekler i¢in hesaplanan ortalama kuru ¢kelme
hiz degeri 1,68+1,55 cm/s'dir. Kuru ¢okelme hiz degerlerinin PAH tiirlerine gore
degisimi incelendiginde en yiiksek ¢okelme hizi DahA (1,19+1,17 cm/s) tiirii i¢in
hesaplanirken en diisiik ¢cokelme hiz1 ise IcdP (0,18+0,18 cm/s) tiirii i¢in hesaplanmustir.
PAH tiirlerine gore elde edilen kuru ¢okelme hiz degerleri Sekil 4.26'da

gosterilmektedir.
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Sekil 4.26. PAH tiirlerine ait kuru ¢okelme hiz degerleri

Sekil 4.26'dan da goriilecegi lizere en yiiksek ¢okelme hizi DahA, BbF ve Flt tiirleri i¢in
elde edilmistir. Diger PAH tiirlerinin ¢okelme hizlar1 bu tiirlere nazaran daha diisiiktiir.
En diisiik ¢okelme hiz degerleri IcdP, BKF ve BghiP tiirleri i¢in elde edilmistir.

Sheu ve ark. (1996) PAH'larin kuru ¢okelme hizlarin1 Tayvan'in kentsel ve endiistriyel
bolgeleri icin sirasiyla 0,18 ve 0,23 cm/s olarak tespit etmislerdir. Ayn1 sekilde Franz ve
ark. (1998) yapmis olduklar1 ¢alismada Sikago (ABD) i¢in yaz ve kis aylarinda PAH
bilesiklerinin kuru ¢dkelme hiz degerlerini 0,64 ve 2,2 cm/s olarak hesaplamislardir.
Odabas1 ve ark. (1999) ise yine Sikago'da gerceklestirdikleri calismada PAH'larin
ortalama kuru c¢okelme hiz degerini 6,7 cm/s olarak tespit emislerdir. Bu calisma
kapsaminda hesaplanan kuru ¢okelme hiz degeri literatiirde var olan kuru ¢okelme hiz
degerleri ile uyumlu olup, hesaplanan hiz degerlerinin o6rnekleme bolgesinin

karakteristigi ve meteorolojik sartlara bagl olarak degisim gosterdigi goriilmektedir.
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SYO ile tespit edilen kuru ¢okelme hiz degerleri IKCO ile tespit edilen kuru ¢kelme
hiz degerleri ile mukayese edilmistir. UUK 6rnekleme bdlgesinde SYO ile belirlenen
ortalama kuru ¢okelme hiz degeri 1,68+1,55 cm/s olup aym bolgede IKCO ile tespit
edilen kuru ¢okelme hiz degeri 0,61+1,11 cm/s'dir. SYO ile toplanan drneklerde en
yiiksek ¢okelme hizina sahip PAH tiirleri BaA, DahA ve Flt iken IKCO ile toplanan
orneklerde en yiiksek ¢cokelme hizina sahip olan PAH tiirleri Flt, Pyr, Chr, BbF, BKF,
IcdP, DahA ve BghiP’dir. SYO ile toplanan &rneklerdeki ortalama kuru ¢okelme hiz
degeri IKCO ile alinan 6rneklerde tespit edilen hiz degerine gore daha fazladur.

PAH tiirlerinin kuru ¢okelme hiz degerleri mevsimsel olarak da incelenmistir. UUK
ornekleme noktasinda PAH'larin kuru ¢okelme hiz degerlerinin mevsimsel olarak

degisimi Sekil 4.27'de verilmektedir.
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Sekil 4.27. Kuru ¢okelme hizlarinin mevsimsel degisimi
En yiiksek kuru c¢okelme hiz degerleri sirasiyla ilkbahar>yaz>kig>sonbahar

mevsimlerinde elde edilmistir. Kig mevsiminde yakma olayinin etkisi ile nispeten daha

biiylik captaki partikiiller ¢okelirken, bahar aylarinda yagislara paralel olarak kaba
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partikiiller yikanmakta ve daha diisiik ¢aptaki partikiiller g¢okelmektedir. Yaz
mevsiminde ise yagisin az olmasina bagl olarak daha biiyiikk c¢aptaki partikiiller
cokelmektedir. Franz ve ark. (1998) bu calisma sonuglarina paralel olarak kis
mevsiminde yaz mevsimine oranla daha yiiksek ¢okelme hizlar1 bulmuglardir. Elde
edilen degerlere meteorolojik faktorler ve yerel kaynaklar da etki etmektedir. Kuru
cokelme hiz degerlerinin PAH tiirlerine goére mevsimsel degisimi ise Sekil 4.28'de

gosterilmektedir.
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Sekil 4.28. PAH tiirlerine gore kuru ¢okelme hiz degerlerinin mevsimsel degisimi

Her bir PAH tiiriinlin kuru ¢ékelme hiz degerinin mevsimlere gore farklilik gosterdigi
goriilmektedir. Ancak, herhangi bir trend gdzlenmemistir. Ornegin Phe, Flt ve Pyr
tiirleri i¢in en yiiksek ¢okelme hiz degerleri yaz mevsiminde elde edilirken BKF ve BaP
gibi tiirler i¢in en yiiksek c¢okelme hiz degerleri kis mevsiminde elde edilmistir.
Konsantrasyon degerlerinin PAH tiirlerine gore degismesi, meteorolojik faktorler ve
tiirler i¢in hesaplanan aki degerlerinde meydana gelen farkliliklardan dolay1 elde edilen

sonuglar farklilik gostermektedir.
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4.1.2.3. Kiitle Transfer Katsayilar1 (KTK)

UUK 6rnekleme bolgesinden toplanan Orneklerde ¢dziinmiis faz igin hesaplanan
ortalama KTK degeri 1,614+1,06 cm/s'dir. Cozlinmiis fazda en yiiksek KTK degeri BbF
(0,95+,87 cm/s) tiirii i¢in hesaplanirken, en diisik KTK degeri ise DahA (0,002+0,001
cm/s) tiirli i¢in hesaplanmistir. KTK degerlerinin PAH tiirlerine gore degisimi Sekil
4.29'da gosterilmektedir.
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Sekil 4.29. PAH tiirleri i¢in 6l¢iilen ortalama KTK degerleri

Sekil 4.29'dan da goriildiigli iizere BbF, BKF ve BaP tiirleri en yiiksek KTK'ya sahip
PAH tiirleridir. En diisiik KTK degerine sahip PAH tiirleri ise Ant, IcdP, Flt, Chr ve Phe
tiirleridir. SYO ile belirlenen ortalama KTK degerleri (1,61+1,06 cm/s) IKCO ile
belirlenen ortalama kuru ¢okelme hiz degerleri (0,61£1,11 cm/s) ile karsilagtirildiginda
SYO ile elde edilen KTK degerinin IKCO ile elde edilen kuru ¢okelme hiz degerinden

88



ylksek oldugu goriilmektedir. Su yiizeyine carpan partikiillerin su igerisinde ¢ozlinmesi
ve gaz haldeki kirleticilerin su icerisinde absorplanmasi SYO ile elde edilen ¢okelme
hiz degerlerine etki etmektedir.

UUK 6rnekleme bolgesi icin hesaplanan KTK degerlerinin mevsimsel bazda degisimi

incelenmis olup Sekil 4.30'da gosterilmektedir.
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Sekil 4.30. KTK degerlerinin mevsimsel degisimi

En yiliksek KTK degerleri sirasiyla kig>sonbahar>ilkbahar>yaz mevsimlerinde elde
edilmistir. Kuru ¢okelme hiz degerlerinde ise bu siralama kig>yaz>ilkbahar>sonbahar
seklindedir. KTK degerlerindeki mevsimsel degisimin kuru ¢okelme hizlarinin
mevsimsel degisiminden farkli olmasinin baslica sebepleri PAH'larin kaynaklari,
konsantrasyon degerleri ve meteorolojik olaylarin fakli olmasidir. KTK degerlerinin

PAH tiirlerine gore mevsimsel olarak degisimi ise Sekil 4.31'da gosterilmektedir.
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Sekil 4.31. PAH tiirlerine ait KTK degerlerinin mevsimsel degisimi

KTK degerlerinin tiirlere gore dagilimi incelendiginde en yiiksek KTK degerine sahip
PAH tiirii BbF olarak belirlenmistir. En diisiik KTK degerleri ise Ant tiirii i¢in elde
edilmistir. BaA icin ilkbahar ve yaz mevsimlerine ait degerler hesaplanamamis olup,
benzer sekilde DahA tiirli icin sonbahar ve ilkbahar mevsimlerine ait degerler
hesaplanamamistir. Phe, Pyr ve BKF tiirleri i¢in en yiikksek KTK degerleri yaz
mevsiminde elde edilirken, BbF ve BaP tiirleri i¢in en yiliksek KTK degerleri sonbahar
mevsiminde elde edilmistir. Molekiiler agirligi fazla olan tiirlere ait miktarlar goz
ontlinde bulunduruldugunda, dizel araglarda motor yag1 degisim zamani egzoz gazlarinin
kalitesini etkilemektedir (Schauer ve ark. 2002). Combet ve ark. (1993) motor sicaklig1
ile PAH'larin kimyasal yapilar1 arasinda herhangi bir iligki tespit edememislerdir. Dizel
yakit kullanan araglardan kaynaklanan emisyonlar igerisinde BbF, BKF ve Chr tiirlerini
barindirdiklarindan  benzin kullanan tasitlardan meydana gelen emisyonlardan

ayrilmaktadirlar (Li ve Kamens 1993, Li ve ark. 1996, Duran ve ark. 2001).
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4.1.3. PAH'larin Islak Cokelmesi

4.1.3.1. Yagmursuyu Konsantrasyonlari

PAH'larin yagmursuyu konsantrasyonlari, 1slak ¢okelme akilar1 ve atmosferik yikanma
oranlar1 1slak kuru ¢okelme &rnekleyicisi (IKCO) kullamlarak alman &rneklerin
analizlenmesi ile belirlenmistir. Ornekler 15'er giinliik periyotlar halinde toplanmuis olup
ornekleme periyodu boyunca IKCO ile 25 adet yagmursuyu ornegi toplanmustir.
Hesaplamalar, kabul edilen 6rnekleme zamanlarina gore degil drnekleyici tarafindan
kaydedilen gercek yagis siirelerine gore yapilmistir. Literatiirde arastirmacilar
tarafindan gergeklestirilen ¢aligmalarda o6rnekler farkli 6rnekleme siirelerinde (haftalik,
12 giinliik, 28 giinliik yada aylik) toplanmistir (Delhomme ve ark. 2008, Gambaro ve
ark. 2009, Melymuk ve ark. 2011).

UUK o6rnekleme noktasindan toplanan yagmursuyu Ornekleri igerisindeki PAH'larin
ortalama toplam (partikiil+¢6ziinmiis) konsantrasyonu 552+600 ng/L'dir. PAH
bilesiklerinin partikiil faz yagmursuyu konsantrasyonu 468+528 ng/L, ¢6ziinmiis faz
konsantrasyonu ise 187+420 ng/L. olarak bulunmustur. PAH'larin yagmursuyu
igerisindeki konsantrasyonlar partikiil fazda ¢oziinmiis faza gore daha yiliksek olarak
bulunmustur. Calisma kapsaminda oOrneklemenin gerceklestirildigi tiim bdlgelerde
partikiil faz yagmursuyu konsantrasyon degerlerinin, ¢6ziinmiis faz yagmursuyu
konsantrasyon degerlerine gore daha yiiksek oldugu tespit edilmistir. Coziinmiis fazda
Ozellikle sonbahar ve yaz aylarinda toplanan orneklerde tespit edilen yagmursuyu
konsantrasyon degerlerinin LOD degerlerinden diisiik olmasi1 ve recine drneklerindeki
geri kazanim verimlerinin partikiil faza oranla daha diisiik olmasi1 sebebiyle ¢oziinmiis
faz yagmursuyu konsantrasyon degerleri partikiil faza oranla daha diistiktiir. Ayrica
UUK &rnekleme bolgesinde YUOB'larin bir diger tiirii olan PCB'ler i¢in gergeklestirilen
calismada da benzer sekilde partikiil faz yagmursuyu konsantrasyonu ¢oziinmiis faza
oranla daha yiiksek bulunmustur (Giinindi, 2010). PAH bilesiklerinin partikiil ve

¢Oziinmiis faz yagmursuyu konsantrasyonlar1 Sekil 4.32'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.32. PAH'larin partikiil ve ¢6ziinmiis faz yagmursuyu konsantrasyonlari

Partikiil fazda Phe, Flt ve Pyr tiirleri en ¢ok tespit edilen PAH tiirleri olup, ¢6ziinmiis
fazda ise Phe, Chr, BbF ve BKF tiirleri daha baskindir. Partikiil fazda molekiiler agirlig
fazla olan PAH tiirlerinin yagmursuyu konsantrasyonlar1 daha molekiiler agirligi hafif
olan tiirlere nazaran daha az oldugu tespit edilmistir. Coziinmiis fazda ise 3- ve 4-
halkal1 tiirler daha baskindir. Her iki fazda en diisiik konsantrasyon degerine sahip PAH
tiri DahA'dir. DahA'dan sonra en diisiik konsantrasyon degerleri Ant icin elde
edilmistir. Phe, Ant ve FIt gibi diisiik molekiiler agirlikli tiirlerin konsantrasyon
degerleri yiiksektir. Kis ve ilkbahar aylarinda toplanan Orneklerdeki PAH'larin
yagmursuyu konsantrasyon degerlerinin diger 6rnekleme zamanlarina gore daha ytiksek
olmasindan dolay1 PAH tiirlerine ait standart sapma degerleri genis bir aralikta degisim
gostermektedir. Partikiil ve ¢ozlinmiis faz yagmursuyu konsantrasyon degerlerinin

zamana bagl degisimi Sekil 4.33'te gosterilmektedir.

92



10000 35

H Partikil faz
— e L
-~ ™ [ Cozinmus faz 30
2 0 B Yagmur Hacmi
N—
= 1000 - L 25
&
—
> S
© I - 20 =
= M e
0 [&]
c n ®
@ 100 - N L 15 T
C M —
S ~ S
4 _ S
3 b 1 _ - 10 °Q
3 >
e
=] 10 L 5
S
o))
©
> )
1 - Ll Ll Ll Ll Ll Ll Ll Ll Ll Ll Ll

© [ce] [ce] © [ee] @ [e2] [o)] (2] [o)] [o)] [e2] [o)] (2] (2] [o)]

o o o o o o o o o o o o o o o o

o o o o o o o o o o o o o o o o

§ § § § &8 § § § & & § & §& & § |

© [o)] o ~ N ~— ~— - N ] [se] < < wn [{e] N~

@ Q T . v O 9 9 o o 9 o 9o 9o o <9

© < © ™ oy N N~ -~ N~ N © ~— N~ © © -

SN T el ® N e we s T owe

L N ®© O - & - » — o O o I 1 © ©

@ Q Q@ © © v 9 9 @ o 9o 9 @ o o <

N~ [s¢] < © 2] — N N~ ~— N~ o © — - - ©

N N N ~— o o o ~ (a2} ~ o ~— o o o ~

Ornekleme Tarihi

Sekil 4.33. PAH’larin partikiil ve ¢oziinmiis faz yagmursuyu konsantrasyon degerlerinin

zamana bagl degisimi

UUK 6rnekleme noktasindan toplanan &rneklerdeki PAH'larin partikiil ve ¢dziinmiis faz

yagmursuyu konsantrasyonlarinin mevsimsel degisimi Sekil 4.34'te gosterilmektedir.
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Sekil 4.34. PAH'larin partikiil ve ¢6ziinmiis faz yagmursuyu konsantrasyonlarinin

mevsimsel degisimi

PAH'larin yagmursuyu konsantrasyon seviyelerinin mevsimsel dagilimi incelendiginde
partikiil fazda en yiliksek yagmur suyu konsantrasyon seviyelerine kis mevsiminde
ulagildig1 goriilmektedir. Partikiil faz i¢in yagmursuyu konsantrasyon seviyeleri
kig>sonbahar>ilkbahar>yaz seklinde yiiksekten aza dogru siralanmaktadir. Partikiil
fazda kig ve sonbahar mevsimlerinde toplanan orneklerde PAH bilesiklerinin
yagmursuyu konsantrasyon degerleri diger mevsimlere gore daha yiiksektir. Bu
donemlerde 6rneklenen yagmursuyu miktar1 diger mevsimlere gore oldukca yiiksektir.
Yagmurla birlikte atmosferdeki kirleticilerin yikanmasi bu donemlerde diger donemlere
nazaran daha fazladir. Ayrica kis mevsiminde yagmurun yani sira kar yagisinin da
meydana gelmesi ve kar tanelerinin yagmur damlalarina nazaran partikiiler formdaki
kirleticileri baglama kapasitesinin daha fazla olmasi sebebiyle partikiil fazda daha
ylksek konsantrasyon degerleri elde edilmistir (Sempére ve Kawamura 1994, Lei ve

Wania 2004). Sonbahar mevsiminde orneklerde tespit edilen partikiil ve ¢6ziinmiis faz
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yagmursuyu konsantrasyon degerleri ilkbahar ve yaz mevsiminde orneklerde tespit
edilen konsantrasyon degerlerinden oldukga yiiksektir. Sonbahar mevsiminde, ilkbahar
ve yaz mevsimine oranla daha fazla yagmursuyu 6rneklenmistir. Elde edilen analiz
sonuglar kirleticilerin yagmursuyu ile birlikte yikandigin1 gostermektedir.

Cozlinmiis fazda ise yagmur suyunda en yiiksek PAH degerleri sonbahar mevsiminde
elde edilmistir. Coziinmiis fazda konsantrasyon seviyeleri sonbahar>kig>ilkbahar>yaz
seklinde yiiksekten aza dogru siralanmaktadir. Bu siralama, partikiil faz i¢in elde edilen
siralamaya benzer olup ¢Oziinmiis fazda sadece kis ve sonbahar mevsimlerinin
siralamada  birbirleriyle yer degistirdigi goriilmektedir. Bu durum dis ortam
konsantrasyonlarinda da ayni sekildedir. Dis ortam partikiil ve gaz faz konsantrasyon
seviyeleri kis>sonbahar>ilkbahar>yaz seklinde siralanmaktadir. Kig mevsiminde yanma
faaliyetlerine bagli olarak kirleticiler partikiil fazda daha fazla bulunmaktadir.
Sonbahar ve kis aylarindaki yagislarla atmosferdeki kirleticilerin yagmursuyu ile
yikanmasi ve kirleticilerin yagmursuyu igerisinde ¢0ziinmesi ile konsantrasyon
degerlerinin artis gosterdigi disiiniilmektedir. Ayrica, yagis miktari, yagis sekli
(yagmur, kar vb.) ve havanin kararliligi gibi meteorolojik etkenler de elde edilen
sonuglar iizerinde &nemli rol oynamaktadir. UUK o6rnekleme bolgesinde PAH'larin
atmosferik konsantrasyon (partikiil ve gaz faz) degerleri ile yagmursuyu konsantrasyon
degerleri (partikiil ve ¢ozlinmiis faz) arasindaki iliski istatistiksel olarak incelenmistir.
Partikiil fazda dis ortam konsantrasyonlari ile yagmursuyu konsantrasyon seviyeleri
arasinda istatistiksel olarak Gnemli bir iliski tespit edilmistir (r*=0,74, p<0,05). Elde
edilen istatistiki sonuglar kirleticilerin  birlikte artma egiliminde oldugunu
gostermektedir. Gaz faz dig ortam konsantrasyon degerleri ile ¢oziinmiis faz
yagmursuyu konsantrasyon degerleri arasinda istatistiksel manada onemli bir iligki
tespit edilememistir (r*=0,02, p>0,05). Atmosferik konsantrasyon degerlerinde gaz faz
konsantrasyon degerleri partikiil faza goére daha baskin iken, PAH'larin yagmursuyu
konsantrasyon degerlerinde partikiil faz ¢oziinmiis faza oranla daha yiiksek olarak
bulunmustur. Di1g ortam konsantrasyon seviyelerini tespit etmek amaciyla toplanan
numune sayisinin i1slak ¢okelme 6rnek sayisindan fazla olmasi ve her iki durumda farkl
parametrelerin sistemi etkilemesinden dolay1 dis ortam ve yagmursuyu konsantrasyon
degerlerinde farkli sonuclar elde edilmistir. Literatiirde farkli arastirmacilar tarafindan

yapilmis ¢aligmalara iligskin sonuglar Cizelge 4.5'te gosterilmektedir.
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Cizelge 4.5. PAH'larin yar1 kirsal ve kirsal drnekleme bolgelerinde tespit edilen yagmur suyu konsantrasyonlari (ng/L)

Ornekleme Bélgesi Ornekleme Periyodu Phe Ant Flt Pyr BaA Chr BbF BkF  BaP  IcdP DahA BghiP Kaynak
Ocak 1995 Maks 451 45 210 431 89 83 143 11 147 - 15 -
Balaton Golii, Macaristan (Kirsal) Mart 1996 Toplam Min 43 0,4 29 21 1,8 1,2 3.8 0,4 2,2 - 2,5 - Kiss ve ark. 2001
(1slak gSkelme) Ort 1334 59 139 1302 174 168 348 134 205 - 53 -
Nisan 2002 Maks 1351,0 3,63 244,10 101,0 6020 162,70 242 320,10 276,10 22,50 238,80 102,20
Erstein, Fransa (Kirsal) Haziran 2003 Toplam Min <BL <BL <BL <BL 0,02 <BL <BL <BL <BL <BL <BL <BL Delhomme ve ark. 2008
(1slak ¢okelme) Ot 79,60 1,10 1725 640 12,18 957 028 3798 31,12 4198 1637 46,56
Ekim 2005 Maks 102,86 15,53 4639 34,60 31,55 20,83 16,06 30,54 31,26 - 10,80 -
Mount Taishan, Cin (Yarikirsal) Agustos 2007 Toplam Min 6,15 0,91 1,47 1,36 0,30 0,51 0,43 034 047 - 0,95 - Wang ve ark. 2010
(1slak ¢okelme) Ort 3331 3,64 780 607 176 3,11 2,62 197 226 - 2,02 -
Maks 277,55 17,74 45728 423,06 400,73 204,83 328,90 146,61 62,77 107,87 19,12 9487
Mayis 2008 Partikil Min 17,09 053 690 19,14 1,50 4,10 443 318 658 244 028 249
UUK, Bursa, Tiirkiye (Yarikirsal) ~ Haziran 2009 Ort 8645 587 11855 12588 5589 5322 6138 3591 21,15 2653 4,06 27,04 Bu alisma
(Islak ¢dkelme) Maks 177,13 103,75 67,11 48,01 13321 523,31 33334 202,79 147,65 177,00 3627 175,11
Coézinmils Min 1047 1,60 8,14 7,31 0,89 2,36 1,98 1,03 0,75 048 0,10 025
Ort 58,01 1996 2571 17,99 2249 5684 3725 3737 2379 1747 6,03 19,09

<BL (LOD): Belirlenme limitinin altinda
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4.1.3.2. Aki Seviyeleri

Islak c¢okelme aki degerleri hesaplanirken Orneklerde belirlenen PAH Kkiitlesi,
ornekleyici ylizey alani ve Ornekleme siiresi degerlerine boliinerek hesaplamalar
gergeklestirilmistir. Burada dikkat edilmesi gereken nokta, bu calismada ornekleme
siiresi olarak IKCO tarafindan 6rnekleme periyodu boyunca kaydedilen gercek yagis
zamanlarinin kullanilmis olmasidir (Birgiil ve ark. 2011). Literatiirde var olan
calismalarda, 1slak ¢okelme ornekleri onceden kabul edilen 6rnekleme zamanlarinda
(bir hafta, 28 giin yada bir ay gibi) toplanmistir. Daha genel bir sekilde ifade edilecek
olursa literatiirde var olan calismalarda gergek yagis siireleri kullanilmamistir (Tsapakis
ve ark. 2000, Brun ve ark. 2004, Gigliotti ve ark. 2005).

UUK 6rnekleme noktasindan toplanan PAH orneklerinin  ortalama toplam
(partikiil+¢oziinmiis) 1slak ¢okelme akisi 5700£5990 ng/m*-giin'diir. Islak ¢Skelme aki
degerleri partikiil fazda ortalama 5240+4850 ng/m’-giin ve ¢oziinmiis fazda ortalama
153042085 ng/m*-giin olarak tespit edilmistir. Elde edilen sonuglar gostermektedir ki
PAH'larin partikiil faz 1slak ¢okelme akilar1 ¢oziinmiis faza gore daha biiyiik oldugunu
gostermektedir. Partikiil faz ¢okelme akilari ile ¢oziinmiis faz 1slak c¢okelme aki
degerleri arasinda hemen hemen 4 kata yakin bir fark bulunmaktadir. Ak1 degerlerine
benzer sekilde, PAH bilesiklerinin yagmur suyu konsantrasyon degerlerinde de partikiil
faz konsantrasyon degerleri ¢6zlinmiis faza oranla daha yiiksektir.

Yagis miktarinin akiya olan etkisi incelendiginde yagisin fazla oldugu durumlarda daha
yiiksek aki degerleri elde edilmistir. Ozellikle partikiil fazda yagis miktar1 arttik¢a aki
miktar1 da artig gostermektedir. Kirleticilerin atmosferden yagis ile yikanmasi, yagistan
once ve yagistan sonra toplanan orneklerin aki degerlerinde farklilifa yol agmaktadir.
Yagis miktarinin yani sira yagis siiresi de elde edilen degerleri etkilemektedir. Uzun
siiren bir yagis periyodu sonunda nispeten daha yiiksek aki degerleri elde edilirken, ani
ve siddetli gelisen yagis olaylarinda uzun siireli yagislara benzer sekilde yiiksek aki
degerleri elde edilebilmektedir. Atmosferdeki kirleticilerin bir anda yagmur ile
yikanmasinin bu duruma sebebiyet verdigi diislinlilmektedir. Yagis sliresi ve miktarinin,
PAH'larin partikiil ve ¢6ziinmiis faz yagmursuyu konsantrasyon degerleri iizerine olan

etkisi istatistiksel olarak incelenmis olup ancak degiskenler arasinda istatistiki manada
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bir iligski tespit edilememistir (p>0,05). PAH bilesiklerinin 1slak ¢okelme akilarinin

partikiil ve ¢ozlinmiis faz dagilimlar1 Sekil 4.35'te gosterilmektedir.
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Sekil 4.35. PAH bilesiklerinin 1slak ¢okelme akilarinin partikiil ve ¢6ziinmiis faz

dagilimlari

Sekil 4.35'ten de goriilecegi tizere partikiil faz 1slak ¢okelme aki degerleri ¢ozlinmiis faz
1slak ¢okelme aki degerlerine gore daha yiiksek olup her iki fazda da 2 ve 3 halkali PAH
tirlerinden Phe, Flt ve Pyr diger tiirlere gore daha baskindir. 4 ve daha fazla halkal
PAH tiirleri (Chr, BbF, BkF, BaP, IcdP ve BghiP) genel itibariyle partikiil fazda daha
yogun olarak bulunmakta olup, bu tiirlerin ¢6ziinmiis faz aki degerleri partikiil faz aki
degerlerine nazaran oldukca diisiiktiir. Phe, Flt ve Pyr tiirlerinin partikiil ve ¢6ziinmiis
faz aki degerleri incelendiginde, partikiil faz akisinin ¢6zlinmiis faz akisina oranla daha
yiiksek oldugu goriilmektedir. Molekiiler agirligi fazla olan tiirlerde ise partikiil faz
1slak ¢okelme akisi ¢ozlinmiis faza oranla daha baskindir. Diisiik molekiil agirligina
sahip PAH bilesikleri haricindekiler diisiik ucuculuk 6zelligi gostermekte ve suda ¢ok
az coziinmektedirler. PAH bilesiklerinin molekiil agirliklar1 arttikga, sudaki
¢Oziiniirliikleri daha da diismektedir (Ar1 2008). Her bir PAH tiiriiniin farkli reaktiviteye

sahip olmasi1 sonucu ayni molekiiler agirliga sahip olan tiirler arasinda ucuculuk
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bakimindan fark bulunmaktadir. Phe ve Ant tiirleri ayn1 molekiiler agirliga sahip olup
Ant'nin uguculugu Phe'ye gore daha fazladir (Tasdemir ve Esen 2007).

Islak ¢okelme akisini etkileyen temel prosesler kirleticilerin partikiillere baglanarak
yada gaz halde atmosferden yikanmalaridir. Partikiillere bagli olarak meydana gelen
yikanma gaz halde meydana gelen yikanmaya gore daha baskindir (Offenberg ve Baker
2002, Sahu ve ark. 2004). Bulut alt1 (below cloud) yikanma olay1 partikiil maddelerin
boyutuna bagli olarak degismektedir ¢iinkii partikiil capinin artmasina bagl olarak
partikiillerin yagmur damlalar1 ile ¢arpma olasiligt ve dolayist ile ¢arpigma verimi
artmaktadir (Calder on et al., 2008).

PAH bilesiklerinin partikiil ve ¢oziinmiis faz 1slak ¢okelme aki degerlerinin 6rnekleme

periyoduna gore degisimi Sekil 4.36'da gosterilmektedir.
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Sekil 4.36. PAH bilesiklerinin partikiil ve ¢6ziinmiis faz 1slak ¢okelme aki degerlerinin

zamana bagl degisimi
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Ornekleme periyodu boyunca 4 mevsimi karakterize edecek sekilde ornekler
toplanmustir. Partikiil ve ¢6zlinmiis faz 1slak ¢okelme aki degerlerinin mevsimsel olarak

degisimi Sekil 4.37'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.37. PAH’larin partikiil ve ¢oziinmiis faz 1slak c¢okelme aki degerlerinin

mevsimsel degisimi

Aki degerlerinin mevsimsel olarak degisimi incelendiginde her iki faz i¢in en yiiksek
aki degerleri kis sezonunda elde edilmistir. Yagishh gegen ilkbahar sezonuna ait aki
degerleri ikinci sirada yer almaktadir. Ilkbahar sezonunu aki degerleri bakimindan
sonbahar ve nispeten yagissiz gecen yaz mevsimi izlemektedir. Partikiil fazda 6l¢iilen
1slak ¢okelme aki degerlerinin ¢Ozlinmiis faza oranla daha yiiksek oldugu tespit
edilmigtir. Kis mevsiminde evsel 1sinma faaliyetlerinin artmasi, yagislarin artmasi,
meydana gelen olumsuz hava sartlar1 sonucunda hesaplanan aki degerleri artis
gostermektedir. En diisiik degerlerin elde edildigi yaz mevsiminde ise yerel kaynaklarda
ve yagis olaylarinda meydana gelen azalma sonucunda elde edilen aki degerleri de
diisiis gostermektedir. Yaz mevsiminde, yagis siiresi ve miktari kis mevsimine oranla
daha az olan kisa siireli sagnak yagislar ile atmosferde bulunan kirleticiler yogun bir

sekilde yeryiiziine inebilmektedirler. Yagis siiresinin ve miktarinin etkisi goz oniinde
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bulunduruldugunda diger mevsimlere goére daha yagish gecen kis ve ilkbahar
mevsimlerinde tespit edilen aki degerleri diger mevsimlere nazaran daha ytksektir.
Ayrica mevsimsel olarak meydana gelen meteorolojik degisikliklerin elde edilen
sonuclara onemli ol¢iide etki ettigi diisliniilmektedir. Partikiil ve ¢oziinmiis faz 1slak

cokelme aki degerlerinin PAH tiirlerine gore daglimi ise Sekil 4.38'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.38. Islak ¢okelme aki degerlerinin PAH tiirlerine gore partikiil ve ¢oziinmiis faz
daglimi
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Sekil 4.38’den de goriilecegi lizere PAH bilesikleri icin en yiliksek degerler kis
mevsiminde alinan 6rneklerde tespit edilmistir. Partikiil fazda en yiiksek 1slak ¢okelme
aki degerine sahip olan PAH tiirleri Flt, Pyr ve Phe tiirleridir. BbF, BkF, BaP, IcdP,
DahA ve BghiP tiirlerinin aki degerleri ise diger tiirlere oranla daha diisiik olarak tespit
edilmistir. En yliksek aki degerleri kis mevsiminde elde edilirken, en diisik aki
degerleri yaz mevsiminde bulunmustur. Coziinmiis fazda en yiliksek degerler partikiil
faza benzer sekilde Phe, Flt ve Pyr tiirleri i¢in elde edilmistir. Molekiiler agirligi fazla
olan tiirlere ait 1slak ¢cokelme aki degerlerinin molekiiler agirliklart diisiik olan tiirlere
gore daha az oldugu tespit edilmistir. Coziinmiis fazda en yiiksek aki degerleri bir¢ok
PAH tiirii icin ilkbahar ve kis mevsiminde elde edilirken, BbF ve DahA tiirleri i¢in en
yiiksek aki degerleri yaz mevsiminde tespit edilmistir. Bu tiirler tasit kokenli faaliyetler
sonucunda meydana gelmekte olup yaz aylarinda artan trafik yogunlugu ile birlikte bu

tiirlere ait aki degerlerinde artis meydana geldigi goriilmektedir.

4.1.3.3. Yikanma Oranlari

PAH'larin yikanma oranlar1 bolim 2.8.2'de verilen denklem 2.12 ve 2.13'e gore
hesaplanmistir. Hesaplamalar yapilirken partikiill ve ¢oziinmiis faz yagmursuyu
konsantrasyon degerleri partikiil fazda YHHO ile belirlenen partikiil faz PAH
konsantrasyonuna, ¢oziinmiis fazda ise YHHO ile belirlenen gaz faz konsantrasyon
degerlerine boliinmiistiir. Yikanma oranlar1 birimsiz olarak hesaplanmustir.

UUK o6rnekleme bolgesinde PAH bilesikleri igin hesaplanan ortalama toplam
(partikiil+¢oziinmiis) yikanma oran1 10,1x10°+11,64x10° olarak tespit edilmistir. PAH
bilesiklerinin partikiil faz ortalama yikanma oram 4,11x10°+2.86x10° olarak
belirlenirken, ¢oziinmiis faz yikanma oran1 ise 8,15x10°+10,09x10°  olarak
hesaplanmustir.

Bidleman (1988), partikiil formdaki yar1 ugucu organik bilesiklerin yikanma oranlarinin
2x10° ile 1x10° arasinda degistigini rapor etmistir. Poster ve Baker (1996) yapmis
olduklar1 c¢alismada Chesapeake Korfezi atmosferinde PAH bilesiklerinin toplam
yikanma orammi 2,2x10° ile 2,4x10° arasinda degistigini tespit etmislerdir. Benzer
sekilde Royal Adasi'nda yapilan calismada ise PAH bilesiklerinin yagmur ile yikanma
oranlarmin 7,9x10°-2,48x10° arasinda degistigi tespit edilmistir (McVeety ve Hites
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1988). Ayrica PAH bilesiklerinin partikiil faz yikanma oranlar1 400 ile 700 arasinda
degistigi belirtilirken (Atlas ve Giam 1988), bu degerlerin yapilan ¢alismalarla 10> ler
seviyesine ¢ikabildigi de literatiirde belirtilmistir (Ligocki ve ark. 1985b, Dickhut ve
Gustafson 1995, Offenberg ve Baker, 2002). Tropikal iklimlerde elde edilen bu
degerlerin daha yiiksek olabilecegi de rapor edilmistir (Sahu ve ark. 2004). Coziinmiis
fazda ise yikanma oranlarimin 5x10” ile 5x10° arasinda degistigi daha 6nce yapilan
caligmalar ile ortaya koyulmustur (Ligocki ve ark. 1985a, Dickhut ve Gustafson, 1995,
Sahu ve ark. 2004). Bu ¢alisma kapsaminda partikiil ve ¢oziinmiis fazda PAH bilesikleri
icin elde edilen yikanma degerleri literatiir degerleri ile benzerlik gostermekte olup
literatiir degerlerinden az da olsa yliksektir. Calisma kapsaminda gercek yagmur
zamanlarinin kullanilmis olmasinin elde edilen sonuglar etkiledigi diisiiniilmektedir.

PAH tiirlerinin partikiill ve ¢oziinmiis faz yikanma oranlart  Sekil 4.39'da

gosterilmektedir.
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Sekil 4.39. PAH tiirlerinin partikiil ve ¢oziinmiis faz yikanma oranlar1

Yikanma orani degerlerine bakildiginda ¢oziinmiis faz yikanma oranmin partikiil faz

yikanma oranina nazaran daha yiiksek oldugu tespit edilmistir. UUK &rnekleme
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bolgesinde KOK'larin bir diger tiirii olan PCB'ler iizerinde yapilan ¢alismada benzer
sekilde ¢ozlinmiis faz yikama yikanma oraninin, partikiil faz yikanma oranindan daha
yiiksek oldugu tespit edilmistir. 2-, 3-, 4- ve 5- klorlu bifeniller partikiil fazda baskin
iken, 6 ve daha klorlu bifeniller ¢oziinmiis fazda daha baskindir. Céziinmiis fazda en
cok tespit edilen PAH tiirleri Ant, BbF, BkF, BaP IcdP ve BghiP’dir. Ant'nin molekiiler
agirhig diger PAH tiirlerine gore diisiik olmasina ragmen bu tiiriin molekiiler agirlig
diisiik olan PAH tiirleri igerisinde daha ugucu karakteristige sahiptir (Tasdemir ve Esen
2007). Dolayis1 ile Ant'nin ¢oziinmiis faz yikanma orami partikiil faza oranla daha
yiiksek olarak tespit edilmistir.

Partikiil fazda ise FIt, Pyr ve BbF tiirleri 6rneklerde en sik rastlanan PAH tiirleridir. Phe,
Flt ve Pyr tiirlerinin yikanma oranlar1 partikiil fazda ¢Ozlinmiis faza oranla daha
yiiksektir. Bunun sebebi Phe, Flt ve Pyr tiirlerinin partikiil faz yagmursuyu
konsantrasyon degerlerinin ¢oziinmiis faza oranla daha ytiksek olmasidir.

Partikiil faz kirleticilerin bir ortamdan diger bir ortama gecisinde ¢oziinmiis (gaz) faza
oranla daha fazla rol iistlenmektedir. Yagis sirasinda kirleticilerin partikiiller vasitasiyla
yikanmasi kirleticinin bir ortamdan digerine gegisinde Onemli oOlgiide yardimci
olmaktadir (Offenberg ve Baker 2002, Kim ve ark. 2006).

PAH tiirleri i¢in partikiil faz yikanma oranlar1 hemen hemen birbirine yakin olmakla
birlikte, ¢oziinmiis fazda molekiiler agirlig1 fazla olan PAH tiirlerinin diger tiirlere
nazaran daha yiiksek yikanma oranlarina sahip oldugu gozlenmektedir. Partikiil ve
¢Oziinmiis faz yikanma oranlarmin  mevsimsel degisimi ise Sekil 4.40'de

gosterilmektedir.
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Sekil 4.40. Partikiil ve ¢6zlinmiis faz yikanma oranlarinin mevsimsel degisimi

Yikanma oranlarinin mevsimsel degisimine bakildiginda partikiil fazda en yiiksek
yikanma orani yaz mevsiminde elde edilirken (5,9x10°+2,23x10°), ¢6ziinmiis fazda en
yiiksek yikanma orani ise ilkbahar mevsiminde (13,7x10°+14,5x10°) elde edilmistir.
Yaz sezonunda toplanan orneklerdeki ortalama yagis miktar1 1,4 L olmasina ragmen bu
yagislarla birlikte Orneklenen partikiil madde miktar1 fazla oldugundan partikiil faz
degerleri yaz sezonunda diger sezonlara gore yiiksektir. Coziinmiis fazda, ilkbahar
mevsiminde 6rneklenen ortalama yagmursuyu hacmi 8,5 L olup, bu yagislar ¢oziinmiis
faz orneklerinin yikanma oranini arttirmaktadir. C6ziinmiis fazda ilkbahar mevsiminden
sonra en yiiksek degerler yine ilkbahar mevsimi gibi bol yagislt gecen kis mevsiminde
elde edilmistir. Yagis miktar1 ile partikiil ve ¢6zlinmiis faz yikanma oranlari arasinda
iligki olup olmadig istatistiksel olarak incelenmis olup, bu degiskenler arasinda kayda

deger bir iliski tespit edilememistir (p>0,05).
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4.1.4. PAH'lari Toplam Cokelmesi
4.1.4.1. Ak Seviyeleri

PAH bilesiklerinin toplam ¢okelme (kuru+islak) akilar1 TCO kullanilarak belirlenmistir.
TCO ornekleri 15'er giinliik periyotlar halinde toplanmustir. Ornekleme periyodu
siiresince toplanan Orneklerin bazilarinda sadece kuru c¢okelme meydana geldigi
goriiliirken, yagisl periyotlarda ise kuru ve 1slak ¢okelme mekanizmalarinin bir arada
gergeklestigi tespit edilmistir. Toplam ¢okelme aki degerleri hesaplanirken 6rneklerde
belirlenen PAH kiitlesi, TCO'nin yiizey alan1 ve érnekleme siiresine boliinmiistiir. UUK
ornekleme bolgesinden Ornekleme periyodu boyunca toplanan orneklerdeki toplam
¢okelme aki degerleri 15,85 ile 5276,02 ng/m*-giin arasinda degismekte olup ortalama
525+1090 ng/m*-giin olarak belirlenmistir. Yagisin oldugu dénemlerde toplanan toplam
¢okelme aki 6rneklerindeki PAH bilesiklerinin ortalama aki degeri 996+1464 ng/m*-
giin'diir. Yagisin olmadigi donemlerde toplanan 6rneklerdeki toplam ¢okelme aki degeri
ise ortalama 99+66 ng/m’-giin olarak hesaplanmistir. Yagish periyot toplam ¢okelme
aki degerleri ile yagisin olmadigi periyotta elde edilen toplam ¢okelme aki degerleri
arasinda 10 kata yakin bir fark oldugu tespit edilmistir. Toplam c¢okelme aki
degerlerinin zamana bagli degisimi Sekil 4.41'de, aki degerlerinin PAH tiirlerine gore
degisimi  Sekil 4.42'de, yagisin oldugu ve yagisin olmadigi sezonlardaki toplam
cokelme aki degerleri ise Sekil 4.43'te gosterilmektedir.
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Sekil 4.43. Yagisin oldugu ve yagisin olmadig1 sezonlarda tespit edilen toplam ¢okelme

aki degerlerinin PAH tiirlerine gore degisimi

PAH tiirlerine gore toplam ¢okeleme akilar1 incelendiginde Phe, Flt, Pyr ve Chr
tiirlerinin orneklerde en sik rastlanan tiirler oldugu belirlenmistir. Molekiiler agirlig
yiiksek olan tiirlerin toplam ¢okelme aki degerleri bu tiirlere nazaran daha diisiiktiir.
Toplanan orneklerde en diisiik aki degerleri DahA ve Ant tiirlerinde tespit edilmistir.
Yagisin oldugu ve yagisin olmadigi sezonlarda 6rneklerde en ¢ok tespit edilen PAH
tirleri Phe, FIt ve Pyr'dir. Molekiiler agirligr diisiik olan PAH tiirleri 6rneklerde
molekiiler agirlig1 fazla olan tiirlere oranla daha baskindir. Molekiiler agirligi diisiik
olan tiirlerin gaz fazda daha fazla bulunmalar1 ve yagmur damlalar1 i¢erisinde absorbe
olmalar1 sebebiyle yagisli sezonda bu tiirlere ait aki degerleri artis gostermektedir.
Molekiiler agirlig1 fazla olan tiirler ise partikiil maddeler {izerinde adsorplanmakta ve
yine bu partikiillerin yagmur damlalar1 tarafindan yikanmasi ile toplama ylizeyine
ulagsmaktadir. Yagish olmayan sezonda ise Ornekleyici yiizeyinde biriken partikiil
maddeler rlizgar vasitasiyla tekrar atmosfere karisabilmektedirler.

Ornekleyici tipinin aki degerleri iizerine olan etkisini tespit etmek amaciyla, PAH

bilesiklerinin TCO ile 6lciilen kuru ¢okelme aki degerleri IKCO ve SYO ile dlgiilen
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kuru c¢okelme aki degerleri ile karsilagtirilmistir. Aymi Ornekleme periyodunda
IKCO'in kuru ¢okelme kismu ile toplanan &rneklerde tespit edilen ortalama ¢okelme
aki degeri 432656 ng/m’-giin olup bu deger TCO ile belirlenen ¢okelme aki
degerinden daha diisiiktiir. SYO kullanilarak tespit edilen partikiil faz ¢okelme aki
degeri ise 1780+1892 ng/m*-giin olup bu deger TCO ile tespit edilen kuru ¢okelme aki
degerinden 3 kat daha fazladir. Elde edilen sonuglar 6rnekleyici seklinin aki degerleri
lizerine olan etkisini agiklamaktadir. Kuru ¢okelme akilarinin tespitinde en yiiksek aki
degerleri SYO kullanilarak gerceklestirilen ¢alismada elde edilmistir. Ornekleyicilerin
her birinin farkli derinlik ve yiizey alanina sahip olmalarindan dolay1 drneklerde tespit
edilen degerleri de degisim gostermektedir.

TCO ile toplanan drneklerdeki PAH'larm tiir dagilimi ile SYO ve IKCO ile toplanan
orneklerdeki PAH'larin tiir dagilimlari birbiri ile benzerlik gostermektedir (1°=0,96,
p<0,05). Ornekleme noktasinin karakteristigi, meteorolojik sartlar, kirleticilerin
atmosferdeki seviyeleri, drnekleyici tipi ve hedeflenen PAH tiirline bagh olarak elde
edilen degerlerde farkliliklar olabilmektedir.

Toplam ¢okelme Ornekleri toplanmasinda genellikle paslanmaz celikten yapilmis
ornekleyiciler kullanilmakta olup, bunun yani sira pyrex ve camdan yapilmis
ornekleyiciler de kullanilmaktadir Ornekleme sirasinda bazi girisimler meydana
gelebilmektedir. Ornegin, uzun érnekleme periyotlarinda ugucu karakteristigi yiiksek
olan PAH tiirleri buharlasma etkisiyle yada riizgar etkisi ile 6rnekleyici ylizeyinden
ayrilarak tekrar atmosfere karigabilmektedirler. Bunun yani sira, yagistan sonra
ornekleyici yiizeyinde yagmursuyu birikebilmektedir. Bu durumda, burada biriken
yagmur suyuna ulasan partikiiller tekrar atmosfere karisamamakta ve biriken
yagmursuyu igerisinde c¢oziinmektedir. Ayrica gaz haldeki PAH'lar Ornekleyicide
biriken su igerisine sorbe olmakta ve ¢oziinmektedir (absorplanmaktadir). Dolayisiyla
ornekleyicinin partikiil faz toplama verimi de artmis olmaktadir (Birgiil ve Tasdemir,
2011).

PAH'larin toplam c¢okelme aki degerlerinin mevsimsel degisimi incelenmis olup,
mevsimsel bazda en yliksek aki degerleri kis ve sonbahar mevsimlerinde elde edilmistir.
En diisiik aki degerleri ise yaz mevsiminde Ol¢ililmiistiir. Kis ve sonbahar mevsimlerinde

yagislh donemlerin daha baskin olmasindan dolay1 elde edilen aki degerleri daha
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yiiksektir. UUK o6rnekleme bolgesinde PAH'larin toplam ¢dkelme aki degerlerinin

mevsimsel degisimi Sekil 4.44'te gosterilmektedir.
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Sekil 4.44. PAH’larin toplam ¢okelme aki degerlerinin mevsimsel degisimi

Toplam ¢okelme aki degerleri ile dig ortam sicakligi ve riizgar hizi arasinda herhangi bir
korelasyon olup olmadigi incelenmis ve riizgar hizi ile aki degerleri arasinda istatistiksel
acidan onemli bir iliski tespit edilememistir (r2=O,03, p>0,05). Aki degerleri ile dis
ortam hava sicakligi arasindaki korelasyon incelendiginde bu iki degiken arasinda
istatistiksel agidan onemli bir iliski oldugu tespit edilmistir (r"=0,97, p<0,05). Bu iki
degisken arasinda istatistiki olarak ters bir iliski bulunmakta olup degiskenlerden biri
artarken digeri bunun aksine azalma egilimindedir. Di1s ortam sicaklig1 arttik¢a elde
edilen aki degerleri diiserken, dis ortam sicaklig1 azaldik¢a 6rneklerde tespit edilen aki

degerleri artis gostermektedir.
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4.1.4.2. Cokelme Hizlar1

TCO ile PAH bilesiklerinin kuru c¢okelme hiz degerleri belirlenirken aki degerleri
sadece kuru ¢okelmenin meydana geldigi 6rneklerde YHHO ile belirlenen partikiil faz
konsantrasyon degerlerine boliinerek hesaplamalar yapilmistir. Islak ve kuru
cOkelmenin birlikte meydana geldigi 6rneklerde ise ¢okelme hiz degeri hesaplanirken
aki degerleri YHHO ile belirlenen partikiil ve gaz faz konsantrasyon degerlerinin
toplammna yani toplam konsantrasyon degerlerine bdliinerek hesaplamalar
gergeklestirilmistir. Tim ornekler gbz Oniine alindiginda, ¢okelme hiz degerleri 0,027
ile 2,94 cm/s arasinda degigsmekte olup, tespit edilen ortalama kuru ¢okelme hiz degeri
0,46+0,71 cm/s'dir.

TCO kullanilarak yagisli periyotta toplanan drneklerde tespit edilen ¢okelme hiz degeri
0,18+0,25 cm/s olup, yagisin olmadig1 periyotta tespit edilen kuru ¢okelme hiz degeri
ise 0,58+0,83 cm/s'dir. Yagisli donemde yagisin olmadigi doneme nazaran daha diistik
cokelme hiz degeri elde edilmistir. Bunun nedeni yagish donemde partikiil fazda
meydana gelen ¢okelmenin yan1 sira gaz fazda da meydana gelen absorpsiyondur. Gaz
fazda tespit edilen ¢okelme hiz degerlerinin, partikiil fazda tespit edilen ¢okelme hiz
degerlerinden neredeyse 10 kat daha diisiik oldugu belirlenmistir (Wethington ve
Hornbuckle 2005). TCO kullanilarak PAH bilesikleri icin tespit edilen kuru ¢okelme hiz
degerleri Sekil 4.45'te gosterilmektedir.
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Sekil 4.45. TCO ile tespit edilen kuru ¢okelme hiz degerleri

PAH tiirlerine gore kuru ¢okelme hiz degerlerinin degisimi incelendiginde Flt, Pyr ve
BaP tiirlerinin diger tiirlere nazaran daha baskin karakterde oldugu tespit edilmistir.
Ayni drnekleme periyodunda IKCO ile tespit edilen kuru ¢okelme hiz1 0,61+1,11 cm/s
iken TCO ile tespit edilen kuru ¢okelme hiz degeri 0,46+0,71 cm/s'dir. Ornekleyicilerin
sahip oldugu yapisal farkliliklarin elde edilen sonuglara etki ettigi diistintilmektedir.
Yagish ve yagisin olmadig1 periyotlarda kuru ¢okelme hiz degerlerinin PAH tiirlerine
gore dagilimi incelendiginde, yagish periyotta PAH tiirleri i¢in tespit edilen hiz
degerleri birbirine oldukca yakin olup en yliksek ¢dkelme hiz degerine sahip PAH
tirleri IcdP, DahA ve Chr'dir. Toplanan Orneklerde molekiiler agirliga bagli olarak
tiirlerin ¢okelme hiz degerlerinin degismedigi belirlenmisti. UUK  &rnekleme
bolgesinde PAH tiirleri i¢in TCO kullanilarak yagisin oldugu ve olmadigi periyotlarda
tespit edilen kuru ¢okelme hiz degerleri Sekil 4.46'da gosterilmektedir.
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Sekil 4.46. TCO ile yagish ve yagisin olmadig1 sezonlarda tespit edilen ¢okelme hiz

degerleri

4.2. Yavuzselim Ornekleme Bolgesi

Yavuzselim (YS) drnekleme bdlgesinden drnekleme periyodu boyunca YHHO ve buna
paralel olarak c¢ahistirilan SYO ile 37 adet drnek toplanmistir. Ornekleme periyodu
boyunca Orneklenen ortalama hava hacmi 288+22 m’'tiir. IKCO ve TCO’de birbirine
paralel olarak calistirilmis ve her bir 6rnekleyiciden 23 adet 6rnek toplanmustir.

4.2.1. Atmosferik PAH'lar

4.2.1.1. Konsantrasyon Seviyeleri

YS ornekleme bolgesi kentsel karakteri temsil eden bir bdlge olup, evsel yerlesimin
yogun olmasinin yani sira civarinda ¢esitli iiriinlerin tiretildigi kiiciik ve orta dlgekli pek

cok imalathane bulunmaktadir. Bolgede dogalgaz ve komiir baglica yakit olarak

kullanilmaktadir.
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YS ornekleme bolgesinde PAH bilesiklerinin ortalama toplam (gaz+partikiil)
konsantrasyon seviyeleri 3,17 ile 1171,82 ng/m’ arasinda degismekte olup ortalama
toplam PAH (2,,PAH) konsantrasyon seviyesi 184+276 ng/m’ olarak tespit edilmistir.
Partikiil ve gaz faz ortalama konsantrasyon seviyeleri sirastyla 5685 ng/m’ ve 142+204
ng/m’ olarak bulunmustur. Toplam PAH konsantrasyonunun %78'inin gaz fazinda
oldugu belirlenmistir. PAH bilesiklerinin partikiil ve gaz faz konsantrasyon seviyeleri

Sekil 4.47'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.47. PAH tiirlerinin partikiil ve gaz faz konsantrasyon dagilimlari

Gaz ve partikiil faz dagilimlar1 incelendiginde yiiksek molekiiler agirlikli PAH’larin
(Chr, BbF, BkF, BaP, IcdP, DahA ve BghiP) partikiil fazda, diisiik molekiiler agirlikli
PAH'larin (Phe, Ant, Flt ve Pyr) gaz fazda daha baskin oldugu belirlenmistir.

PAH tiirlerinin farkli reaktiviteye sahip olmasi elde edilen sonuglar etkilemektedir.
Orneklemek gerekirse Ant ve Phe tiirleri ayn1 molekiiler agirlik degerine sahip
olmalarina ragmen bu iki tiiriin reaktivite degerleri farklidir. Ant tiiri Phe tiiriine gore
daha reaktiftir. Reaktifligin fazla olmasi, ugucu karakteristigin daha fazla olmasi

anlamina gelmektedir (Nielsen, 1984). Molekiiler agirlig1 diisiik olan Ant tiirli icin elde
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edilen diisiik konsantrasyon degerleri bu PAH tiirliniin reaktivitesinin diger tiirlere
oranla daha ytiksek olmasi ile agiklanabilmektedir (Tasdemir ve Esen 2007).

Partikiil fazda BghiP konsantrasyonunun yiiksek olmasi bu tiiriin tasit kaynakl
emisyonlardan kaynaklandiginin bir gostergesidir (Kiss et al., 1996). Harrison ve ark.,
(1996) BghiP'nin benzinli, Phe'nin ise dizel yakit kullanan tasitlardan kaynaklanan
kirliligin bir gostergesi oldugunu belirtmislerdir.

Partikiil ve gaz faz konsantrasyon degerlerin zamana bagl olarak degisimi Sekil 4.48de

gosterilmektedir.
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Ornekleme Tarihi

Sekil 4.48. Partikiil ve gaz faz PAH konsantrasyon degerlerinin zamana bagli degisimi
Toplam PAH konsantrasyonu, sicaklik ve TSP degerlerinin zamana bagl degisimi Sekil

4.49'da gosterilmektedir. Kentsel karakterdeki YS ornekleme bdlgesinde kirletici
kaynaklar yogun bir sekilde bulunmaktadir. Ornekleme periyodu boyunca TSP
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konsantrasyon degerleri 78-324 ung/m’ arasinda degismekte olup, ortalama TSP
konsantrasyonu 167+64 pg/m’ olarak belirlenmistir. Ornekleme periyodu boyunca

Olciilen sicaklik degerlerinin ortalamasi 19,8+6,8 °C olarak belirlenmistir.

TSP (ug/m®)

35 1400 350
[ Konsantrasyon
—=— TSP
30 4 1200 A ﬂ —o— Sicaklik L 300
&= 1000 - I
»{ E L 250
[=))
) €
e — 800 -
o
= 204 2 - 200
=
IS ©
S = 600 -
@ 3
15 S - 150
v 400 A S)i
10 - 200 4 - 100
5_ O |T|ITI|'T|||T||T,T|,T|,T|,|_|H|T||T||||||||||||H||||_||T||T||ITII|T||T| 50
00 00 00 00 O O O W WV WV WV WV WV WV XV VWXV VWD D
[=NeolojololololololololololololololololololololololololoNeololoNeololeNeNe N
RRIIKIIKIIIKIRIKKIIKKIKIKIKIKIKIKIKIKRIKIKKIKKSR

ONNONDDOPONLTONRO—ONTWNNOOLOO—ODNMON— N OGN
ANPRRAURRTARYQRQA PO QAAUTAMD - QAT 7 NN~ T~
VO AN CTATNDONONDDONONIT-—ANTONOND = AL © O — OO
NNOOANNOO-r+-0OOO0OANMOOOONNTANOFTr NN~ - NN« «—« «—

Sekil 4.49. Toplam konsantrasyon, sicaklik ve TSP degerlerinin zamana bagli degisimi

YS ornekleme bolgesinde gaz ve partikiil fazdaki PAH konsantrasyonlarinin mevsimsel
dagilimi incelendiginde her iki faz i¢in en yiiksek konsantrasyon seviyeleri kis
mevsiminde oOlgtiliirken, en diisliik konsantrasyon seviyeleri ise yaz mevsiminde tespit
edilmigtir.  Mevsimsel  olarak  konsantrasyon  seviyeleri  partikiill  fazda
kig>sonbahar>ilkbahar>yaz seklinde yiiksekten aza dogru siralanirken gaz fazda ise
kis>ilkbahar>sonbahar>yaz seklinde siralanmaktadir. Gaz ve partikil faz PAH
konsantrasyonlarinin  mevsimsel degisimi Sekil 4.50'de gosterilmektedir. Kis
mevsiminde evsel 1sinma amagli komiir ve dogal gaz gibi yakitlarin yakilmasi,
ornekleme bolgesinin ana yola olan mesafesinin yakinligi ve dolayisi ile tasit kokenli
kaynaklardan gelen emisyonlar konsantrasyon seviyelerinin artmasina sebep olmaktadir.

Ayrica bolgede komiir ve dogalgazin yani sira tekstil kirpintilari, talas ve odun gibi
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diger maddelerin de 1sinma amacli kullanilmasi yiiksek konsantrasyon degerlerinin elde
edilmesine yol ag¢maktadir. Isinma faaliyetleri sonbahar mevsimi itibariyle
basladigindan konsantrasyon seviyeleri sonbahardan kisa dogru hizli bir sekilde
artmaktadir. Ilkbahar ve yaz aylarinda ise 1sinma faaliyetlerinin azalmasindan dolay1

diisiik konsantrasyon degerleri elde edilmistir.
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Sekil 4.50. Partikiil ve gaz faz PAH konsantrasyonlarinin mevsimsel degisimi

Partikiil ve gaz faz konsantrasyon degerlerinin PAH tiirlerine gore mevsimsel dagilimi

ise Sekil 4.51'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.51. Gaz ve partikiil faz konsantrasyon degerlerinin PAH tiirlerine gore

mevsimsel degisimi
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Partikiil fazda mevsimlere gore baskin karakterde olan PAH tiirleri kisin Chr, BaA,
BbF, BkF ve BaP, sonbaharda Chr, BbF, BkF ve BaP, ilkbaharda BaA, Chr ve BbF,
yazin BbF, BKF ve IcdP'dir. Partikiil fazda biitiin mevsimlerde molekiiler agirhig: fazla
olan PAH tiirlerinin baskin karakterde oldugu belirlenmistir. Gaz fazda ise kis
mevsiminde Phe, Ant, Flt ve Pyr, sonbaharda Phe, FIt ve Pyr, ilkbaharda Phe, Flt, Pyr
ve Ant, yazin ise Phe, Flt, Pyr ve Chr baskin PAH tiirleridir. Mevsimsel konsantrasyon
degerleri incelendiginde gaz fazda genellikle molekiiler agirligt daha az olan PAH
tiirlerinin daha yogun olarak bulundugu tespit edilmistir. Diisiik molekiiler agirh tiirlerin
gaz fazda daha fazla bulunma isteginin bu durumu etkiledigi diisiiniilmektedir.

PAH konsantrasyon seviyeleri mevsimsel bazda incelendigi gibi 1sinmanin oldugu
(Kasim-Mart) ve i1sinmanin olmadigi (Nisan-Ekim) sezonlar da g6z Oniinde
bulundurularak irdelenmistir. Isinma olan ve 1sinma olmayan sezonlardaki gaz ve
partikiil faz PAH konsantrasyonlart Sekil 4.52'de gosterilmektedir. En yiiksek
konsantrasyon seviyeleri 1sinmanin oldugu Kasim-Mart sezonunda elde edilmistir (140
ng/m’ partikiil faz, 410 ng/m’ gaz faz). Ismma olan sezonda gaz faz PAH
konsantrasyonunun partikiil faz konsantrasyonuna gore yaklasik 4 kat daha fazla oldugu
tespit edilmistir. Issnmanin oldugu sezona benzer sekilde 1sitnmanin olmadigi sezonda da
gaz faz PAH konsantrasyonu partikiil faza goére daha yiiksektir. Isinma sezonunda
Olciilen gaz ve partikiil faz PAH konsantrasyon degerlerinin 1sinma olmayan sezonda
oOl¢iilen gaz ve partikiil faz konsantrasyon degerlerine gore 7 kat daha fazla oldugu tespit
edilmistir. Isinma sezonunda evsel 1sinma faaliyetlerinin artmasi, olumsuz meteorolojik
sartlar ve bolge karakteristigi elde edilen sonuglarin degismesinde Onemli rol
oynamaktadir.

YS oOrnekleme bolgesinde 1sinma olan ve 1sinma olmayan sezonlarda elde edilen
ortalama toplam PAH konsantrasyon degerleri UUK &rnekleme bélgesinde ayni
sezonlarda elde edilen degerler ile karsilastirilmistir. UUK'de 1simnma olan sezonda
ortalama toplam PAH konsantrasyonu 80+78 ng/m’, 1smnma olmayan sezonda ise 11413
ng/m’ olarak bulunmustur. YS 6rekleme bolgesinde 1smma olan sezonda ortalama
toplam PAH konsantrasyonu 5074393 ng/m’, 1sinma olmayan sezonda ise 80+100
ng/m’tir. Elde edilen sonuclar gostermektedir ki UUK &rnekleme bolgesi YS

ornekleme bolgesine nazaran PAH'lar bakimindan daha az kirlenmis bir bolgedir. YS
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ornekleme boélgesinin sahip oldugu yogun evsel yerlesim ve gerceklestirilen {iretim

faaliyetleri PAH'larin bu bolgede daha yogun olarak bulunmasina sebep olmaktadir.
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Sekil 4.52. Isinma olan ve 1sinma olmayan sezonlardaki gaz ve partikiil faz PAH

konsantrasyonlari

Isinmanin oldugu ve 1sinmanin olmadig1 periyotlarda PAH bilesiklerinin gaz ve partikiil
faz dagilimi Sekil 4.53'te gosterilmektedir. Isinma periyodunda gaz fazda Phe, Ant, Flt
ve Pyr, partikiil fazda BaA, Chr, BbF, BkF ve BaP tiirleri daha baskin karakterdedir.
Isinmanin olmayan periyotta ise gaz fazda Phe, FIt ve Pyr, partikiil fazda ise Chr, BbF,
BKF ve BaP tiirlerinin daha baskin karakterde oldugu tespit edilmistir.

YS ornekleme noktasina benzer 6rnekleme noktalarinda farkli arastirmacilar tarafindan

yapilan ¢aligmalara iligkin sonuglar Cizelge 4.6'da gosterilmektedir.
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Sekil 4.53. Isinma olan ve 1sinma olmayan sezonlarda PAH tiirlerinin gaz ve partikiil

faz dagilimi

Cizelge 4.6. Kentsel ve yerlesim bolgelerindeki dlgiilen PAH konsantrasyonlari (ng/m’)

Londra Manchester, Bangkok, Shenzen, YS, Bursa
PAH Tiirleri Ingiltere Ingiltere Tayland Kore Tiirkiye
Gaz-Partikiil Gaz-Partikiil  Gaz+Partikill Gaz-Partikiil Gaz-partikiil
Phe 20-22 20-50 - 49,2-1,6 84,06-2,12
Ant 1-2 1-4 - 5,1-0,1 13,30-0,28
Flt 4-6 5-10 - 9,1-2,8 39,51-3,77
Pyr 2,5-5 3,5-8 14 6,7-2,6 27,89-3,97
BaA 0,2-0,9 0,2-1,6 0,66 0,2-1,3 2,51-7,83
Chr 0,5-2 0,4-6 - 0,6-3,3 2,95-791
BbF 0,2-1,5 0,2-1,5 - 0,1-3,0 0,11-8,70
BKF 0,1-1 0,1-1 0,78 0,1-2,2 0,10-6,50
BaP 0,05-0,6 0,1-1 0,72 0,2-1,8 0,03-6,51
IcdP - - - - 0,02-4,67
DahA - - 0,05 - 0,01-0,80
BghiP 0,3-10 0,2-0,8 2,16 0,2-2.4 0,03-4,29
Kaynak Prevedouros Prevedouros Garivait ve  Liu ve ark. Bu calisma
ve ark. 2004 ve ark. 2004 ark. 2001 2010
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Cizelge 4.6’dan da goriilecegi tizere YS Ornekleme bolgesi ile benzer 6zellik gosteren
Londra ve Manchester’da Prevedouros ve ark. (2004) tarafindan yapilan calismada
Olciilen PAH  konsantrasyonlarinin  YS  Ornekleme noktasi i¢in  Olgiilen
konsantrasyonlardan daha diisiik oldugu tespit edilmistir. Ayrica Garivait ve ark. (2001)
ve Liu ve ark. (2010) yilinda yapmis olduklar1 ¢alismalarda YS 6rnekleme bolgesine
nazaran daha diisik PAH konsantrasyonlar1 elde etmiglerdir. Yine bu c¢alisma
kapsaminda yari kirsal nitelikteki UUK 6rnekleme bolgesinde tespit edilen
konsantrasyon degerleri YS ornekleme bdlgesinde tespit edilen degerlere oranla daha
diisiiktiir. Ornekleme bélgesinde kullanilan yakat cinsi, trafik kaynaklarma olan yakinlik

ve meteorolojik etkenler gibi degisik parametreler elde edilen sonuglara etki etmektedir.

4.2.1.2. Meteorolojik Parametreler ile Olan iliskileri

Coklu lineer regresyon analizi kullanilarak YS Ornekleme noktasinda meteorolojik
parametrelerin PAH konsantrasyon degerlerine olan etkisi incelenmistir. YS drnekleme
bolgesi icin ¢oklu lineer regresyon analizi sonucunda elde edilen denklem asagida

gosterilmektedir (Denklem 4.4).

InP = 23234,48 (1/T) + 0,70 (U) + 0,11 (cos WD)-106,04 (r*=0,50) (4.4)

YS ornekleme bolgesinde gaz faz PAH konsantrasyon degerleri ile riizgar yonii arasinda
onemli bir korelasyon oldugu tespit edilmistir. YS ornekleme bolgesinde sicaklik ve
rliizgar hiz1 degerleri i¢in pozitif egim degerleri elde edilmis olup, PAH konsantrasyon
degerleri sicakligin azalmasi ile artmakta, riizgar hizinin artmasi ile de artis
gostermektedir.

YS o6rnekleme bolgesinde olgiilen gaz faz PAH konsantrasyonlar1 ile ayni bolgede
ornekleme periyodu boyunca kaydedilen sicaklik degerleri arasindaki iligki Clausius-
Clapeyron denklemi (Denklem 4.3) kullanilarak agiklanmaya calisilmistir. YS
ornekleme bolgesi icin egim degeri 21220 olarak bulunmustur. Elde edilen diisiik egim
degerleri PAH kaynaklarinin 6l¢iim noktasindan uzak olduguna, yiiksek egim degerleri
de PAH kaynaklarinin 6l¢iim noktasina yakin olduguna isaret etmektedir (Sofuoglu ve

ark. 2001). Benzer sekilde Gaga ve ark. (2012) yilinda yapmis olduklar1 ¢alismada egim
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degerini pozitif (5069,7) olarak tespit etmis olup, yerel kaynaklarin PAH bilesiklerinin
gaz faz konsantrasyonlarini etkiledigini tespit etmislerdir.

YS ornekleme noktasinda gaz faz PAH konsantrasyon degerleri ile sicaklik degerleri
arasinda onemli bir iligski oldugu tespit edilmistir (p<0,05). YS Ornekleme bdlgesi i¢in

Clausius-Clapeyron uygulama sonuglart Sekil 4.54'te gosterilmektedir.

-22
InP=21220 (1/T)-98,31 ®
r2=0,47 1
-24 -
-26 4
o
<
-28 4
o
-30 4 [ ..
'32 T T T T T T
0,00325 0,00330 0,00335 0,00340 0,00345 0,00350 0,00355 0,00360

1T (K

Sekil 4.54. Clausius-Clapeyron uygulamasi

4.2.1.3. Gaz/Partikiil Dagilimlar:

Ornekleme periyodu boyunca dis ortam hava sicaklig: 7 ile 30,2 °C arasinda degisirken,
toplam askida partikiil miktar1 ise 78 ile 324 pug/m’ arasinda degismektedir. Denklem
2.4'%¢ gére PAH tiirleri igin log Kp’ye karsi log P ler grafige gegirilerek m, ve b,
katsayilar1 belirlenmistir. Sekil 4.55'te YS ornekleme bolgesinden alinan drneklerin log

K,'ye kars1 gizilen log P’ degerleri gsterilmektedir.
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Sekil 4.55. logK,’ye kars1 log P degerleri

YS ornekleme bdlgesinde logK,’ye karsi gizilen log P’ degerlerinin korelasyon

katsayis1 olukea yiiksek olup, istatistiksel agidan 6nem arz etmektedir (p<0,05). Cizilen
grafiklerin egim degerleri (m;) -0,61 ile -1,84 arasinda degismekte olup istatistiksel
manada 6nem arz etmektedir (p<0,05). Benzer sekilde dogrunun kesim noktalar1 (b;) da
-5,77 ile -12,35 arasinda degisim gostermektedir. Elde edilen sonuglar literatiir degerleri
ile benzerlik gostermektedir (Simcik ve ark. 1998, Tasdemir ve Esen 2007).

YS ornekleme bolgesinden toplanan tiim Orneklere ait log Kp degerlerine karsi tiim
orneklere ait log P degerleri grafik iizerine aktarildiginda, gizilen grafigin egim degeri
(my) -1,14, dogruyu kestigi nokta ise (b;) -8,64 olarak tespit edilmistir (r*=0,83). Elde
edilen egim ve dogru kesim noktas1 degerleri literatiirde farkli ¢aligmalar sonucunda

elde edilen degerleri ile benzerlik gostermektedir (Ligocki ve Pankow 1989, Baker ve

Eisenreich 1990, Cotham ve Bidleman 1995).
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Gaz partikiil dagiliminda adsorpsiyon yada absorpsiyon mekanizmalarindan hangisinin
baskin oldugunun belirlenmesi amaciyla calisma kapsaminda dagilim katsayis1 Kp ile
Koa arasindaki herhangi bir iliski olup olmadigi incelenmistir. Sekil 4.56'da log K,'ye
karsilik cizilen log Koa degerleri gosterilmektedir. Denklem 2.6'da verilen denklemin
egim degerleri 0,52 ile 1,78 arasinda degigsmekte olup istatistiksel agidan Onem arz
etmektedir (p<0,05). Benzer sekilde dogrunun kesim noktasi -7,55 ile -12,13 arasinda
degismektedir. Egim degerleri Koamin PAH'larin gaz partikiill dagilimlarinin
belirlenmesinde iyi bir tanimlayici oldugunu gostermektedir. Elde edilen r* degerleri
0,59 ile 0,99 arasinda degismekte olup literatiir degerleri ile benzerlik gostermektedir
(Lohmann ve ark. 2000).

'6 T T T T T T
6 7 8 9 10 11 12 13

logKoa
Sekil 4.56. log K,,'ye karsilik ¢izilen log Koa degerleri
YS ornekleme bolgesinden toplanan tiim orneklerin log Kp degerlerine karsi tim
orneklere ait log Koa degerleri grafik iizerine aktarildiginda, cizilen grafigin egim

degeri 0,84, dogruyu kestigi nokta ise -9,96 olarak tespit edilmistir. Calisma

kapsaminda YS ornekleme bolgesi i¢in hesaplanan egim ve dogru kesim noktasi
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degerlerinin literatiir degerleri ile benzerlik gosterdigi belirlenmistir (Tasdemir ve Esen
2007, Radoni¢ ve ark. 2011).

PAH bilesiklerinin organik madde igerisine olan absorpsiyou is (Soot) fazina bagh
olarak belirlenmektedir. Bu baglamda dagilim katsayis1 K,, oktanol ve oktanol+is’e
bagli modeller kapsaminda da incelenmistir. Sekil 4.57 ve Sekil 4.58'de log K,'ye
karsilik modellenen log K, ok ve dlglilen log K,'ye karsilik modellenen log Kyokt+is)
degerleri gosterilmektedir. K, degerleri istatistiksel olarak incelenmis olup deneysel ve

modellenen K, degerleri arasinda 6nemli bir iligki oldugu tespit edilmistir (p <0,001).

2
Modellenen logK. =0,950I¢iilen logK_.-0,76
L 2 Kp Kp °
= r°=0,84 n=230 A %
T
™
E
X 14
o 1
zﬂ.
8 27
5
s 37
o)
Xe,
g 4
-5
-6

Olgiilen Iong(mslug)

Sekil 4.57. Deneysel logK,, ve modellenen logK,ok) degerlerinin regresyonu
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Sekil 4.58. Deneysel logK,, ve modellenen logK,,ok:+is) degerlerinin regresyonu

4.1.1.4. Kaynaklar: (Temel Bilesenler Analizi (TBA) ve Molekiiler Tan1 Oranlar)

YS ornekleme bolgesinde dlgiilen PAH tiirleri i¢in hesaplanan molekiiler tani oranlari

Cizelge 4.7'de gosterilmektedir.

Cizelge 4.7. YS ornekleme bolgesi i¢in hesaplanan molekiiler tan1 oranlar1 ve PAH

bilesiklerinin kaynaklari

Diyagnostik Orn"e klel.ne Kaynak
Oranlar Bolgesi
Kentsel Benzin Dizel Komiir Odun
BaA/CHR 0,61 0,28-120" 0,17-0,36 1,0-1,2D  0,66-0,92 @
BaP/BghiP 0,98 0,3-0,4 ™V 0,46-0,81" 0,9-6,6 V -
IcdP/BghiP 1,00 0,27-0,4 @ 1@ 1,06-1,12®  0,23-0,33 @
IcdP/IcdP+BghiP 5,18 0,21-0,22 Y 0,35-0,70 >4 0,56 © 0,62 4

BbF/BKF 1,28 1,07-1,45@ 3,53-3,87%  0,76-1,08

BghiP/BaP 1,44 2,5-339 1,2- 2 2@ -

1) Simcik ve ark. 1999 2) Fang ve ark. 2004a 3) Tang ve ark. 2005 4) Manoli ve ark. 2004 5) Ravmdra ve ark. 2008

Cizelge 4.7'den de goriilecegi lizere YS Ornekleme bolgesi i¢cin BaA/Chr oram 0,61

olarak hesaplanmistir. Bu deger benzinli tasitlardan kaynaklanan kirlilige isaret
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etmektedir. BaP/BghiP oran1 0,98 olarak hesaplanmis olup bu deger de komiir
yakilmasindan kaynaklanan kirliligin bir isaretidir. IcdP/BghiP oran1 1 olarak
hesaplanmis olup dizel yakit kullanan tasitlardan kaynaklanan kirlilige isaret etmektedir.
BbF/BkF ve BghiP/BaP oranlar1 yakit olarak benzin ve dizel kullanan tasitlarin
meydana getirdigi kirlilige isaret etmektedir. Hesaplanan molekiiler tan1 oranlar1 yanma
kokenli faaliyetler ve tasitlardan kaynaklanan emisyonlarin YS ornekleme bolgesinde
tespit edilen kirliligin baglica sebepleri oldugu géstermektedir.

Organik bilesiklerin kaynaklarinin belirlenmesinde kullanilan bir diger yontemde temel
bilesen analizi (TBA)’dir. YS oOrnekleme bolgesinden elde edilen verilere TBA
uygulanarak PAH bilesiklerinin kaynaklar1 belirlenmeye c¢alisilmistir. TBA analiz
sonuglarina gore partikiil faz konsantrasyon degerleri i¢in toplam varyansin %97'sini
aciklayan iki temel faktor belirlenmistir. 1. Faktor, toplam varyansin % 53'lik kisminm
olusturmakta olup BaA, Chr, BbF, BkF, DahA, BaP, IcdP ve BghiP tiirleri bu grupta yer
almaktadir. Bu bilesiklerden BaP ve BghiP tasit kaynakli emisyonlara isaret etmektedir
(Li ve Kamens 1993, Harrison ve ark. 1996). 2. Faktor ise toplam varyansin % 44'liikk
kismin1 aciklamakta olup Ant, Flt, Pyr, BaA, BbF ve DahA tiirleri bu grupta daha
baskindir. Flt ve Pyr genellikle dizel araglardan kaynaklanan kirlilige isaret ederken
(Fang ve ark. 2006), BbF yakit olarak benzin kullanan tasit kokenli kirlilige isaret
etmektedir (Ravindra ve ak. 2006). Gaz faz degerlerine uygulanan TBA analizi
sonucunda toplam varyansin % 93'liik kismin1 agiklayan 3 temel faktor tespit edilmistir.
Buna gore Chr ve BKF tiirlerinin olusturdugu 1. Faktor toplam varyansin % 35'lik
kismin1 teskil etmektedir. BKF, yakit olarak dizel ve benzin kullanan tasitlardan
kaynaklanan kirlilige isaret ederken, Chr ise komiir yakilmasi sonucu ag¢iga ¢ikan
kirlilige isaret etmektedir (Li ve Kamens 1993). 2. Faktor ise varyansin %35'lik kismini
olusturmakta olup Ant, Flt, Pyr, BaA, BbF ve DahA tiirleri bu grupta yer almaktadir. Bu
tiirler trafik kokenli kaynaklar temsil etmektedir (Li ve ark. 2006, Fang ve ark. 2006).
3. Faktor ise toplam varyansin % 23'liik kismin1 meydana getirmekte olup Chr ve BKF
tirleri bu grupta daha baskindir. BkF tiiri yakit olarak dizel ve benzin kullanan
tagitlardan kaynaklanan kirlilige isaret etmektedir (Li ve Kamens 1993). YS 6rnekleme
bolgesinde gaz ve partikiil faz i¢in belirlenen faktor degerleri mevcut kirliligin tasit
kokenli ve yanma faaliyetleri sonucunda olusan PAH'lardan meydana geldigini

belirtmektedir. YS 6rnekleme bolgesinde PAH tiirlerinin TBA dagilimlar Sekil 4.59'da
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TB2 (44%)

gosterilmektedir. PCA analizi ile elde edilen faktor yiiklemeleri ise Cizelge 4.8'de
verilmektedir.
104 Ant Fit
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Partikul e 2 o
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0.5 5 PR P Da}':-:;r--_--_-'
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ahA_ cdP suf O Ft o
Faltdr 1 BUF BiF & 057 Lo o 9 phe
00 8 00 BkFSCh BgnP
] Q  BaP
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0,5
-0 -a5 on 0 s s D,D‘D'SA !
1,01 TB1 (35%) ! 183 ers“."u]
-1',0 -u',s 00 0:5 1 ,IIJ
TBA (53%)
Sekil 4.59. PAH tiirlerinin TBA dagilimlar
Cizelge 4.8. YS ornekleme bolgesindeki faktor yiiklemeleri
YS
Bilesik PartlkFl Faz Gaz"Faz
Faktorler Faktorler
Faktor 1 Faktor 2 Faktor 1 Faktor 2 Faktor 3
Phe 0,357 0,252 -0,345 0,252 -0,345
Ant 0,345 0,591 -0,088 0,591 -0,088
Flt 0,349 0,731 0,440 0,731 0,440
Pyr 0,367 0,850 0,426 0,850 0,426
BaA 0,622 0,719 0,500 0,719 0,500
Chr 0,725 0,253 0,956 0,253 0,956
BbF 0,871 0,944 0,156 0,944 0,156
BkF 0,942 0,168 0,956 0,168 0,956
BaP 0,890 0,016 -0,062 0,016 -0,062
IcdP 0,929 -0,075 0,303 -0,075 0,303
DahA 0,879 0,960 0,032 0,960 0,032
BghiP 0,940 0,381 0,339 0,381 0,339
Varyans (%) 53,0 44,0 23,4 35,3 234
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4.2.2. PAH'larin Kuru Cokelmesi
4.2.2.1. Ak Seviyeleri

Tez c¢alismasi kapsammda SYO ve IKCO kullanilarak kuru ¢okelme ornekleri
toplanmustir. Asagidaki boliimlerde her iki 6rnekleyiciden elde edilen sonuglara iliskin

veriler ve tartigmalar yer almaktadir.
4.2.2.1.1. Su Yiizeyi Ornekleyicisi (SYO)

SYO o6rnekleyicisi kullanilarak dlgiilen toplam (partikiil+¢dziinmiis) kuru ¢okelme aki
degeri 164 ile 20913 ng/m’-giin arasinda degismekte olup ortalama toplam kuru
¢okelme aki degeri 7777+4516 ng/m’-giin olarak tespit edilmistir. Toplam ¢okelme aki
degerlerinin PAH tiirlerine gore dagilimi Sekil 4.60'ta gosterilmektedir.

10000

1000 - l l
[ 4

Kuru Cokelme Akisi (ng/m?-giin)

10 T T T T T T T T T T T T
Phe Ant FIit Pyr BaA Chr BbF BkF BaP IcdP DahABghiP

PAH tirleri

Sekil 4.60. PAH tiirlerinin toplam (partikiil+¢6ziinmiis) kuru ¢okelme aki degerleri
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Sekil 4.60'tan da goriilecegi tizere (partikiil+¢ozinmiis) kuru ¢okelme aki degerleri
icerisinde molekiiler agirliklar1 diisiik olan Phe (2621+1466 ng/m*-giin), Flt (1638+1465
ng/m’-giin) ve Pyr (1548+1423 ng/m’-giin) tiirleri baskin karakterdedir. En diisik aki
degerleri ise DahA (28+30 ng/m’-giin) ve IcdP (98+118 ng/m’-giin) tiirlerinde elde
edilmistir.

Ak ve konsantrasyon degerleri birbirleriyle uyumluluk géstermektedirler. Ak1 degerleri
ile konsantrasyon degerleri arasinda r’=0,9 (p<0,05) seviyesinde bir korelasyon vardir.
YS ornekleme bolgesinde PAH bilesiklerinin toplam (partikiil+gaz) konsantrasyonlari
incelendiginde Phe, Flt ve Pyr tiirleri en yiliksek konsantrasyona sahip olup tiirler olarak
belirlenmistir. En diisiik konsantrasyon degerleri ise DahA ve IcdP tiirlerinde tespit
edilmistir.

PAH bilesiklerinin kuru ¢okelme akilarinin partikiil ve ¢oziinmiis faz dagilimlari
incelendiginde partikiil faz ortalama kuru c¢Skelme akisi 336143164 ng/m’-giin,
¢Oziinmiis faz ortalama kuru c¢okelme akisi ise 4886+2594 ng/mz-gl'in olarak
bulunmustur. Cozlinmiis faz kuru ¢okelme aki degerinin partikiil faz kuru ¢okelme aki
degerine gore 1,5 kat daha fazla oldugu tespit edilmistir. PAH bilesiklerinin kuru
cokelme aki degerlerinin partikiil ve ¢Ozliinmiis faz dagilimlart Sekil 4.61'de

gosterilmektedir.
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Sekil 4.61. PAH'larin kuru ¢okelme aki degerlerinin partikiil ve ¢ozlinmiis faz

dagilimlari

Coziinmiis faz kuru ¢okelme aki degeri partikiil faz kuru ¢okelme aki degerinden fazla
olup, partikiil ve ¢ozlinmiis fazda baskin olan PAH tiirleri Phe, Ant, Flt ve Pyr'dir.
Yiiksek molekiiler agirlik PAH tiirlerinin (5 ve daha fazla halkali) aki degerlerinin,
diisiik molekiiler agirlikli PAH tiirlerinin aki degerlerine nazaran daha az oldugu tespit
edilmistir.

Partikiil ve ¢ozlinmiis faz kuru ¢okelme aki degerlerinin zamana bagli degisimi Sekil

4.62'de gosterilmektedir.
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Ornekleme Tarihi
Sekil 4.62. PAH'larin partikiil ve ¢6ziinmiis faz kuru ¢okelme aki degerlerinin zamana

bagl degisimi

YS ornekleme bolgesinde partikiil ve ¢oziinmiis fazdaki PAH'larin kuru ¢okelme aki
degerlerinin mevsimsel degisimi incelendiginde her iki fazda en yliksek aki degerleri kis
mevsiminde elde edilirken en diisiik aki degerleri partikiil fazda sonbaharda, ¢oziinmiis
fazda ise yaz mevsiminde elde edilmistir. Mevsimsel aki degerleri partikiil fazda
yiiksekten aza dogru sirasiyla kig>ilkbahar>yaz>sonbahar seklinde siralanirken,
¢oziinmiis fazda ise kig>sonbahar>ilkbahar>yaz seklinde siralanmaktadir. ilkbahar ve
yaz mevsimlerinde agaglardan kaynaklanan polen tozlart ve riizgarlar ile olan
tasinmadan dolay1 bu mevsimlerde partikiil faz kuru ¢okelme aki degerleri artmaktadir.
Cozlinmiis fazda ise sonbahar mevsiminde evsel 1sinmadan kaynaklanan emisyonlar ve
farkli meteorolojik faktorlerin etkisi ile aki degerlerinde artis meydana geldigi
goriilmektedir. PAH'larin partikiil ve ¢dziinmiis faz kuru ¢okelme aki degerlerinin

mevsimsel degisimi Sekil 4.63'te gosterilmektedir.
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Sekil 4.63. PAH'larin partikiil ve ¢Ozlinmiis faz kuru cokelme aki degerlerinin

mevsimsel degisimi

PAH tiirlerinin partikiil ve ¢oziinmiis faz kuru ¢okelme aki degerlerinin mevsimsel

degisimi ise Sekil 4.64'te gosterilmektedir.
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Sekil 4.64. PAH tiirlerinin partikiil ve ¢6zlinmiis faz kuru ¢okelme akilarinin mevsimsel

degisimi
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Mevsimsel dagilimlar incelendiginde partikiil fazda kis mevsiminde Phe, Flt, Pyr ve
Chr, sonbaharda ve ilkbaharda Phe, FIt ve Pyr, yaz mevsiminde ise Phe, Pyr ve BaP
tirleri analizlenen Orneklerde baskin PAH tiirlerdir. CoOziinmiis fazda ise kis
mevsiminde Ant, Flt ve Pyr, ilkbaharda Phe, Flt ve Pyr, sonbaharda Phe, Ant, Flt ve
Pyr, yaz mevsiminde ise Phe, Flt, Pyr ve BaP 6rneklerde en cok tespit edilen PAH
tirleridir.

Kuru ¢okelme aki degerleri mevsimsel dagilimlarin yani sira isinmanin oldugu (Kasim-
Mart) ve 1sinmanin olmadigi1 (Nisan-Ekim) sezonlara gore de incelenmistir. PAH’larin
isinmanin oldugu ve olmadigi sezonlardaki partikiil ve ¢oziinmiis faz kuru ¢okelme

akilar1 Sekil 4.65'te gosterilmektedir.
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Sekil 4.65. Isinma olan ve 1sinma olmayan sezondaki partikiil ve ¢dziinmiis faz kuru

¢Okelme akilari
Isinma olan sezonda elde edilen aki degerleri ile 1sinma olmayan sezonda elde edilen

aki degerleri arasinda yaklagik olarak 1,5 ile 2 kat fark bulunmaktadir. Her iki sezonda

da ¢Oziinmiis faz aki degerleri, partikiil faz aki degerlerine gore daha fazladir. Isinma
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olan sezonda ¢oziinmiis faz kuru ¢Skelme akisi (7829 ng/m’-giin), partikiil faz kuru
¢okelme akisindan (5504 ng/m’-giin) yaklasik 1,5 kat daha fazladir. Ismmma olmayan
sezonda ise ¢oziinmiis faz kuru ¢okelme aki degerinin (4732 ng/m*-giin), partikiil faz
aki degerinden (2379 ng/m*-giin) 2 kat daha fazla oldugu tespit edilmistir. Aki degerleri
tizerinde dnemli bir etkiye sahip olan konsantrasyon degerlerinin 1sinmanin oldugu ve
1sinmanin  olmadig1 sezonlara gore degisimleri goéz Oniinde bulunduruldugunda
hesaplanan aki degerleri ile Olciilen konsantrasyon degerlerinin birbirleriyle uyumlu
olduklar1 tespit edilmistir. YS ornekleme bolgesi gibi yakit olarak ¢ok cesitli kaynagin
kullanildig1 bir bolgede 1sinma sezonunda yanma kokenli faaliyetlerin artmasina baglh
olarak konsantrasyon degerleri artmakta ve dolayisi ile buna bagli olarak aki degerleri
de artig gostermektedir. Isinma sezonundaki olumsuz meteorolojik sartlar ve YS
ornekleme bolgesinin trafige oldukca yakin olmasi elde edilen sonuclar1 etkilemektedir.
Isinmanin oldugu ve olmadig1 sezonlarda partikiil fazda 6rneklerde en sik rastlanan
PAH tiirleri Phe, Flt ve Pyr'dir. Cozlinmiis fazda her iki sezonda en sik rastlanan PAH
tiirlerinin Phe, Ant, Flt ve Pyr oldugu tespit edilmistir. Isinma olan ve 1sinma olmayan
sezonlarda partikiil ve ¢oziinmiis fazda, PAH bilesiklerinin tiir dagilimi Sekil 4.66'da

gosterilmektedir.
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Sekil 4.66. Isinma olan ve 1sinma olmayan sezonlarda partikiil ve ¢oziinmiis fazda PAH

bilesiklerinin tiir dagilimi
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Literatiirde farkli arastirmacilar tarafindan yapilan calismalar sonucunda kentsel
ornekleme bolgeleri i¢in elde edilen toplam (partikiil+¢oziinmiis) kuru ¢okelme aki

degerleri Cizelge 4.9'da gosterilmektedir.

Cizelge 4.9. YS Ornekleme bolgesine benzer kentsel 6rnekleme bolgelerinde PAH'larin

toplam (partikiil+¢oziinmiis) kuru ¢okelme aki degerleri

i Aki1 Ornekleme
Bolge " (ng/m’-giin) Periyodu Kaynak
Camden, ABD 36 16239 1997-2001 Gigliotti ve ark. 2005
Jersey City, ABD 36 11407 1997-2001 Gigliotti ve ark. 2005
Daeyeon-dong, Kore 16 64100 2002-2004 Moon ve ark. 2006
Paris, Fransa 14 61200 1999-2000 Ollivon ve ark. 2002
Thessaloniki, 15 73000 1997 Manoli ve ark. 2002
Yunanistan
Venedik, italya 16 64800 1998-1999 Rossini ve ark., 2005
YS Bursa, Tiirkiye 12 7777 2008-2009 Bu ¢alisma

Cizelge 4.9'dan da goriilecegi lizere Olgiilen kuru ¢okelme aki degeri ABD, Kore,

Fransa, Yunanistan ve italya’da yapilan calisma sonuclarina gére daha diisiiktiir.

4.2.2.1.2. Islak- Kuru Cékelme Ornekleyicisi IKCO)

Ornekleme periyodu boyunca IKCO'nin kuru ¢okelme béliimiinden toplanan drneklerde
yapilan PAH analizi sonuclarma gore, YS Ornekleme noktasinda PAH'larin kuru
¢okelme aki degerleri 10,88 ile 1100,44 ng/m*-giin arasinda degismekte olup ortalama
315543955 ng/m’-giin'diir. YS 6rnekleme bolgesinde SYO kullamlarak, PAH bilesikleri
icin tespit edilen ortalama kuru ¢okelme aki degerleri partikiil fazda 336143164 ng/m*-
giin, ¢oziinmiis fazda ise 4886+2594 ng/m*-giin’diir. Elde edilen sonuglar SYO ile
partikiil fazda dl¢iilen kuru ¢okelme aki degerinin, IKCO ile tespit edilen kuru ¢okelme
aki degerinden biiyiik oldugu gdstermektedir. Ornekleme periyodu boyunca IKCO
ornekleyicisinde biriken partikiil maddeler riizgar etkisi ile tekrar bulunduklar1 yerden
havalanabilmekte olup bu durum SYO’de s6z konusu degildir. SYO’de partikiil
maddeler su yiizeyine bir kez ¢arptiklarinda tekrar havalanamamaktadirlar. Bu durum

SYO kullamlarak dlgiilen aki degerlerinin daha yiiksek olmasim saglamaktadir. PAH
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tiirleri i¢in IKCO kullamlarak belirlenen kuru c¢okelme aki degerleri Sekil 4.67'de

gosterilmektedir.
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Sekil 4.67. IKCO ile dlgiilen kuru ¢okelme aki seviyeleri

Sekil 4.67'den de goriilecegi lizere kuru ¢okelme drneklerinde en ¢ok tespit edilen PAH
tiirleri Phe, Flt ve Pyr’dir. 5 ve daha fazla halkali PAH tiirlerinin kuru ¢ékelme aki
degerleri 2 ve 3 halkal1 tiirlerin kuru ¢okelme aki degerlerine nazaran daha diistiktiir.En
yiiksek ¢okelme aki degeri Flt (1100+1564 ng/m*-giin) tiirii i¢in elde edilirken, LOD
iistinde en diisiik ¢okelme aki degeri ise DahA (10,86+15,84 ng/m*-giin) tiirii i¢in tespit
edilmistir. Molekiiler agirhig1 fazla olan PAH tiirlerinin kuru ¢okelme aki degerlerinin,
molekiiler agirlig1 hafif olan tiirlere nazaran daha diisiik oldugu belirlenmistir.

IKCO kullanilarak yagmursuyu drneklerinde partikiil fazda tespit edilen ¢ékelme aki
degerleri ile, IKCO’nin kuru kisminda tespit edilen aki degerleri karsilastirildiginda
orneklerde tespit edilen PAH tiirleri benzerlik gostermektedir. Her iki durumda da

molekiiler agirligi hafif olan PAH tiirlerinin toplanan 6rneklerde daha baskindir.
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Molekiiler agirhigi fazla olan tiirlerin aki degerleri ise diger PAH tiirlerine oranla daha
diistiktiir.

IKCO ile tespit edilen kuru ¢okelme aki degerlerinin aym periyotta dlgiilen partikiil faz
konsantrasyon degerlerine boliinmesi ile PAH bilesiklerinin kuru ¢okelme hiz degerleri
hesaplanmustir. IKCO ile YS &rnekleme bolgesinde PAH bilesikleri igin tespit edilen
kuru ¢okeleme hiz degerleri 0,29 ile 3,57 cm/s arasinda degismekte olup, ortalama
1,54+0,97 cm/s olarak bulunmustur. YS 6rnekleme bolgesinde SYO ile tespit edilen
ortalama kuru ¢dkelme hiz degeri 2,26+0,94 cm/s olup IKCO ile tespit edilen ¢okelme
hizindan yaklagik olarak 1,4 kat daha fazladir. Toplanan o6rnek sayisinin fazlaligi,
orneklerde tespit edilen PAH Kkiitle degerinin IKCO ile tespit edilen degerlere gore daha
yiiksek olusu, ornekleyiciye ulasan partikiillerin tekrar atmosfere havalanamamasi ve
dolayis1 ile meydana gelen kaybin daha az olmas1 SYO kullanilarak 6lgiilen ¢okelme hiz
degerlerinin IKCO ile belirlenen hiz degerlerine gére daha yiiksek olmasin
saglamaktadir. PAH tiirlerinin IKCO ile belirlenen kuru ¢dkelme hiz degerleri Sekil
4.68'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.68. IKCO ile belirlenen kuru ¢okelme hiz degerleri
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Elde edilen hiz degerleri incelendiginde diisiik molekiiler agirlikli tiirlerden Phe, Ant,
Flt, Pyr, yiliksek molekiiler agirlikli tiirlerden ise BaA, Chr ve BaP tiirlerine ait kuru
cokelme hiz degerlerinin diger tiirlere gore nispeten daha fazla oldugu belirlenmistir.
SYO kullanilarak tespit edilen kuru ¢okelme hiz degerlerinin PAH tiirlerine gore
dagilim1 g6z 6niinde bulunduruldugunda kuru ¢okelme hizi en yiiksek olan PAH tiirleri
Phe, Ant, Flt ve Pyr'dir. Benzer sekilde SYO ile belirlenen KTK degerlerinin PAH
tiirlerine gdére dagilimi incelendiginde toplanan orneklerde en yiiksek KTK degerine
sahip PAH tiirleri BbF, DahA, BKF, BaP ve IcdP'dir. SYO kullanilarak belirlenen kuru
¢okelme hizi ve KTK degerlerinin PAH tiirlerine gére dagilimi ile IKCO kullanilarak
belirlenen kuru ¢okelme hiz degerlerinin PAH tiirlerine gére dagilimi biiylik olgiide

birbiriyle benzerlik gostermektedir.

4.2.2.2. Kuru Cokelme Hizlari

Kuru ¢okelme hiz degerleri SYO ile 6lgiilen partikiil faz kuru ¢okelme aki degerlerinin,
YHHO ile 6lgiilen partikiil faz konsantrasyon degerlerine boliinmesi ile hesaplanmustir.
Benzer sekilde KTK hesaplanirken SYO ile élgiilen ¢oziinmiis faz kuru ¢okelme aki
degerleri YHHO ile dl¢iilen gaz faz konsantrasyon degerlerine boliinmiistiir.

YS ornekleme bolgesinde dlgiilen ortalama kuru ¢okelme hiz degeri 2,26+0,94 cm/s'dir.
Kuru ¢okelme hiz degerlerinin PAH tiirlerine gore degisimi incelendiginde en yiiksek
cokelme hizi Ant (1,14+0,80 cm/s) tiirii i¢in hesaplanirken en diigiik ¢okelme hizi ise
BkF (0,062+0,089 cm/s) tiirli i¢in hesaplanmistir. PAH tiirlerine gore elde edilen kuru
cokelme hiz degerleri Sekil 4.69'da gosterilmektedir.
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Sekil 4.69. PAH tiirlerine ait kuru ¢okelme hiz degerleri

Kuru ¢okelme hiz degerleri incelendiginde Ant, Phe, Flt ve Pyr tiirlerinin diger PAH
tiirlerine oranla daha yiiksek hiz degerlerine sahip olduklar1 goriilmektedir. Molekiiler
agirhigr yiiksek olan BbF, BkF, BaP, IcdP, DahA ve BghiP gibi PAH tiirlerinin kuru
cokelme hizlar diger tiirlere oranla oldukca diisiik oldugu tespit edilmistir.

SYO ile tespit edilen kuru ¢okelme hiz degerleri IKCO ile tespit edilen kuru ¢okelme
hiz degerleri ile mukayese edilmistir. YS ornekleme bolgesinde SYO ile belirlenen
ortalama kuru ¢okelme hiz degeri 2,26+0,94 cm/s olup aym bolgede IKCO ile tespit
edilen kuru ¢okelme hiz degeri 1,54+0,94 cm/s'dir. SYO ile toplanan 6rneklerde en
yiiksek ¢okelme hizina sahip PAH tiirleri Ant, Phe, Flt ve Pyr iken IKCO ile toplanan
orneklerde en yiiksek ¢okelme hizina sahip olan PAH tiirleri Flt, Pyr, Phe, Ant, BaA ve
Chr’dir. SYO ile toplanan 6rneklerde tespit edilen ortalama kuru ¢okelme hiz degeri,
IKCO ile alian &rneklerde tespit edilen hiz degerine gére daha fazladir.

Kuru ¢okelme hiz degerlerinin mevsimsel olarak degisim incelendiginde en yliksek
kuru ¢okelme hiz degerlerinin kisin, en diisiik kuru c¢okelme hiz degerlerinin ise

sonbahar mevsiminde elde edildigi goriilmektedir. Kuru ¢dkelme hiz degerleri ¢coktan
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aza dogru kis>yaz>ilkbahar>sonbahar seklinde siralanmaktadir. Elde edilen kuru
cokelme hiz degerleri PAH'larin konsantrasyon ve kuru c¢okelme aki degerlerinin
mevsimsel degisimine bagli olarak farklilik gosterebilmektedir. Kis mevsiminde yakma
olaymin etkisi ile nispeten daha biiyiik ¢aptaki partikiiller ¢okelirken, bahar aylarinda
yagislara paralel olarak kaba partikiiller yikanmakta ve daha diisiik ¢aptaki partikiiller
cOkelmektedir. Yaz mevsiminde ise yagisin az olmasina bagli olarak daha biiytlik
captaki partikiiller ¢okelmektedir. Ornekleme bdlgesinin karakteristigi ve meteorolojik
faktorlerde elde edilen sonuglarin farkli olmasma yol a¢gmaktadir. PAH'larin kuru

¢okelme hiz degerlerinin mevsimsel olarak degisimi Sekil 4.70'te gosterilmektedir.

Kuru Cokelme Hizi (cm/s)
N

0 T T T T
Sonbahar Kig ilkbahar Yaz

Mevsimler

Sekil 4.70. Kuru ¢okelme hizlarinin mevsimsel degisimi

Kuru ¢okelme hiz degerlerinin PAH tiirlerine gore mevsimsel olarak degisimi ise Sekil

4.71'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.71. PAH tiirlerine gore kuru ¢okelme hiz degerlerinin mevsimsel degisimi

PAH tiirlerine gore kuru ¢okelme hiz degerlerinin degisimi incelendiginde Phe, Ant, Flt
ve Pyr tiirlerinin toplanan orneklerde diger tiirlere oranla daha baskin oldugu tespit
edilmistir. Ancak, herhangi bir trend gozlenememistir. Tirler tek baslarina
incelendiginde her bir PAH tiiriinlin kuru ¢okelme hiz degerinin mevsimlere gore
farklihk gosterdigi goriilmektedir. Ornegin Phe tiirii icin en yiiksek c¢okelme hiz
degerleri ilkbahar mevsiminde elde edilirken, Ant i¢in en yiiksek ¢okelme hizi kis
mevsiminde, Flt icinse en yiiksek kuru ¢okelme hiz degeri yaz mevsiminde tespit
edilmistir. Konsantrasyon degerlerinin PAH tiirlerine gore degismesi, tiirler arasindaki

aki farkliliklari elde edilen sonuglarin degismesinde 6nemli rol oynamaktadir.
4.2.2.3. Kiitle Transfer Katsayilar1 (KTK)
YS ornekleme bolgesinden toplanan 6rneklerde ¢oziinmiis faz i¢in hesaplanan ortalama

KTK degeri 1,53+1,20 cm/s'dir. Coziinmiis fazda en yiiksek KTK degeri BbF
(0,77+0,58 cm/s) tiirii i¢in hesaplanirken, en diisiik KTK degeri ise Chr (0,12+0,12
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cm/s) tiirli i¢in hesaplanmistir. KTK degerlerinin PAH tiirlerine gore degisimi Sekil
4.72'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.72. PAH tiirleri i¢in dl¢iilen ortalama KTK degerleri

Sekil 4.72'den de goriilecegi lizere, BbF, BkF, BaP, IcdP ve BghiP tiirleri en yiiksek
KTK'ya sahip PAH tiirleridir. Phe, Ant, Flt, Pyr BaA ve Chr tiirlerinin KTK'lar1
molekiiler agirligi daha fazla olan PAH tiirlerinin KTK degerlerine gore daha diistiktiir.

BbF, BkF, BaP, IcdP, DahA ve BghiP tiirlerinin ¢ozlinmiis faz aki degerleri ile gaz faz
konsantrasyon degerlerinin diger tiirlere gdre daha diisiiktir. SYO ile belirlenen
ortalama KTK degerleri (1,53+1,20 cm/s) IKCO ile belirlenen ortalama kuru ¢okelme
hiz degerleri (1,54+0,97 cm/s) ile karsilastirildiginda elde edilen hiz degerlerinin hemen
hemen birbiri ile ayni oldugu goriilmektedir. Meteorolojik faktorler ve atmosferik
partikiill madde konsantrasyonu gibi farkli parametreler elde edilen sonuglart

etkilemektedir.
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YS ornekleme bolgesi i¢in hesaplanan KTK degerlerinin mevsimsel degisimi Sekil

4.73'te gosterilmektedir.
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Sekil 4.73. KTK degerlerinin mevsimsel degisimi

Coziinmiis faz PAH bilesikleri i¢in hesaplanan KTK degerlerinin mevsimsel bazda
degisimi incelendiginde en yiiksek KTK degerleri sonbahar mevsiminde elde edilirken
en diisiik KTK degerleri ise yaz mevsiminde elde edilmistir. KTK degerleri sirasiyla
sonbahar>kis>ilkbahar>yaz seklinde ¢oktan aza dogru siralanmaktadir. PAH
bilesiklerinin gaz faz konsantrasyon ve ¢oziinmils faz aki degerlerinin mevsimsel
degisimi elde edilen sonuglara etki etmektedir. KTK degerlerinin PAH tiirlerine gore

mevsimsel degisimi ise Sekil 4.74'te gosterilmektedir.
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Sekil 4.74. PAH tiirlerine gore KTK degerlerinin mevsimsel degisimi

KTK degerlerinin tiirlere gore dagilimi incelendiginde en yiiksek KTK degerine sahip
PAH tiirti BghiP olarak belirlenmistir. En diisiik KTK degerleri ise BaA tiirii i¢in elde
edilmistir. DahA tiiriine ait degerler toplanan 6rneklerde hesaplanamamistir. BbF i¢in
en yiikksek KTK degerleri yaz ve ilkbahar mevsimlerinde hesaplanirken, IcdP i¢in en
yiiksek degerler sonbahar ve ilkbahar mevsiminde tespit edilmistir. Goriilmektedir ki
farklt PAH tiirleri farkli sezonlarda en yiiksek KTK degerlerine sahip olabilmektedir.
Molekiiler agirligi yiiksek olan PAH tiirlerinin baskin karakterde olmasi tasit kokenli
kirlilige isaret etmektedir (Li ve ark. 1996, Duran ve ark. 2001). PAH tiirlerinin
mevsimsel konsantrasyon ve aki degisimlerine bagli olarak elde edilen KTK degerleri

de degisim gosterebilmektedir.
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4.2.3. PAH'larin Islak Cokelmesi

4.2.3.1. Yagmursuyu Konsantrasyonlari

Bir y1l siiren 6rnekleme periyodu boyunca IKCO ile YS 6rnekleme bolgesinden 18 adet
yagmursuyu drnegi toplanmistir. Ornekler 2 haftada bir olacak sekilde toplanmistir.

YS ornekleme bolgesinden toplanan yagmursuyu ornekleri igerisinde tespit edilen
toplam (partikiil+¢6ziinmiis) PAH konsantrasyonu 13471308 ng/L'dir. PAH
bilesiklerinin partikiil faz konsantrasyonu 1068+1140 ng/L, ¢Oziinmiis faz
konsantrasyonu ise 3594305 ng/L olarak belirlenmistir. Yagmursuyu oOrneklerinin
partikiil faz konsantrasyon degerleri ¢oziinmiis faz konsantrasyon degerlerine oranla
yaklasik 3 kat daha fazladir. Gaz fazda 6zellikle sonbahar ve yaz aylarinda toplanan
orneklerde tespit edilen yagmursuyu konsantrasyon degerlerinin LOD degerlerinden
diisiik olmas1 ve regine orneklerindeki geri kazanim verimlerinin partikiil faza oranla
daha diisiik olmasi sebebiyle coziinmils faz yagmursuyu konsantrasyon degerleri
partikiil faza oranla daha diisiik olarak tespit edilmistir. PAH bilesiklerinin partikiil ve

¢Oziinmiis faz yagmursuyu konsantrasyonlar1 Sekil 4.75'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.75. PAH'larin partikiil ve ¢6ziinmiis faz yagmursuyu konsantrasyonlari
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Partikiil ve gaz fazda en ¢ok bulunan PAH tiirleri Phe, Flt ve Pyr'dir. Molekiiler agirligi
fazla olan PAH tiirlerinin yagmursuyu konsantrasyonlari, daha hafif olan PAH tiirlere
nazaran her iki fazda da daha azdir. Her iki fazda en diisiik konsantrasyon degerine
sahip PAH tiirii DahA'dir. Kis ve ilkbahar aylarinda toplanan 6rneklerdeki PAH'larin
yagmursuyu konsantrasyon degerlerinin diger 6rnekleme zamanlarina gore daha yiiksek
olmasindan dolay1 PAH tiirlerine ait standart sapma degerleri genis bir aralikta degisim
gostermektedir. Partikiill ve ¢Oziinmiis faz yagmursuyu konsantrasyon degerlerinin

zamana bagli degisimi Sekil 4.76'da gosterilmektedir.
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Sekil 4.76. PAH’larin partikiil ve ¢oziinmiis faz yagmursuyu konsantrasyon degerlerinin

zamana bagl degisimi
YS ornekleme noktasindan toplanan 6rneklerdeki PAH'larin partikiil ve ¢oziinmiis faz

yagmursuyu konsantrasyon seviyelerinin mevsimsel degisimi  Sekil 4.77'de

gosterilmektedir.
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Sekil 4.77. PAH'larin partikiil ve ¢oziinmiis faz yagmursuyu konsantrasyonlarinin

mevsimsel degisimi

Yagmursuyu konsantrasyonlarinin partikiil ve ¢éziinmiis faz dagilimlart incelendiginde
PAH'lar i¢in en yiiksek yagmursuyu konsantrasyon degerleri partikiil ve ¢oziinmiis faz
icin kis mevsiminde edilmistir. Yagmursuyu konsantrasyon degerleri her iki fazda
mevsimsel olarak c¢oktan aza dogru kig>ilkbahar>sonbahar>yaz seklinde
siralanmaktadir. Kis, ilkbahar ve sonbaharda meydana gelen yagislar ile atmosferdeki
kirleticiler yeryliziine inmektedirler. Dolayis1 ile bu sezonlarda elde edilen yagmursuyu
konsantrasyon degerleri nispeten yagissiz gecen yaz mevsimine gore daha fazla olarak
tespit edilmistir. Kis mevsiminde yagmurun yani sira kar yagisinin da meydana gelmesi
ve kar tanelerinin yagmur damlalarina nazaran partikiiler formdaki kirleticileri baglama
kapasitesinin daha fazla olmasi sebebiyle partikiil fazda daha yiiksek konsantrasyon
degerleri elde edilmistir (Lei ve Wania 2004). ilkbahar mevsiminde 6rneklerde tespit
edilen partikiil ve ¢oziinmiis faz yagmursuyu konsantrasyon degerleri sonbahar ve yaz

mevsiminde orneklerde tespit edilen konsantrasyon degerlerinden daha yiiksektir.
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Sonbahar mevsiminde, ilkbahar ve yaz mevsimine oranla daha fazla yagmursuyu
orneklenmistir. Elde edilen analiz sonuglar1 kirleticilerin yagmursuyu ile birlikte
atmosferden yikandigini gostermektedir. Kis mevsiminde yanma faaliyetlerine bagh
olarak kirleticiler partikiil fazda daha fazla bulunmaktadir. Sonbahar ve kis aylarindaki
yagislarla atmosferdeki kirleticilerin yagmursuyu ile yikanmasi ve Kkirleticilerin
yagmursuyu igerisinde ¢oziinmesi ile konsantrasyon degerlerinin artis gosterdigi
diisiiniilmektedir. Ayrica, yagis miktari, yagis sekli (yagmur, kar vb.) ve havanin
kararlilig1 gibi meteorolojik etkenler de elde edilen sonuclara {izerinde 6nemli rol
oynamaktadir. YS 6rnekleme bolgesinde PAH'larin atmosferik konsantrasyon (partikiil
ve gaz faz) degerleri ile yagmursuyu konsantrasyon degerleri (partikiil ve ¢oziinmiis
faz) arasindaki istatistiksel iliski incelenmistir. Partikiil fazda dis ortam
konsantrasyonlari ile yagmursuyu konsantrasyon seviyeleri arasinda istatistiksel olarak
onemli bir iliski tespit edilmistir (r’=0,72, p<0,05). Elde edilen istatistiki sonuglar
kirleticilerin birlikte artma egiliminde oldugunu gostermektedir. Gaz faz dig ortam
konsantrasyon degerleri ile ¢ozlinmiis faz yagmursuyu konsantrasyon degerleri arasinda
istatistiksel olarak 6nemli bir iliski tespit edilmistir (1*=0,72, p<0,05). Elde edilen
sonuclar her iki degiskenin birlikte artma egilimde oldugunu gostermektedir.
Atmosferik konsantrasyon degerlerinde gaz faz konsantrasyon degerleri partikiil faza
gbre daha baskin iken, PAH'larin yagmursuyu konsantrasyon degerlerinde partikiil faz
gaz faza oranla daha yiiksek olarak bulunmustur. Farkli arastirmacilar tarafindan YS
ornekleme bolgesine benzer bolgelerde yapilan calismalar sonucunda elde edilen

yagmursuyu konsantrasyon degerleri Cizelge 4.10'da gosterilmektedir.

151



Cizelge 4.10. PAH'larin kentsel 6rnekleme bolgelerinde tespit edilen yagmur suyu konsantrasyonlart (ng/L)

Ornekleme Bolgesi Ornekleme Periyodu Phe Ant Flt Pyr BaA Chr BbF BKF BaP IcdP DahA BghiP Kaynak
Mart 2001 Maks 132 12.6 284 228 116 233 178 88.3 134 110 554 115
Rouen, Fransa (Kentsel) M:;t 2002 Toplam Min 001 ND  ND ND ND ND ND 00l ND ND ND ND Motelay-Massei ve ark., 2007
Ort 127 0.60 142 12.1 4.6l 11.0  7.10 3.62 504 432 011 122
Maks 2615.60 21.60 123.10 128.60 233.50 237.90 9.20 546.40 205.90 141.80 89.20 218.90
Strazburg, Fransa (Kentsel) H(z)l;il;nzgg(zn Toplam  Min 680.60 0.80 29.90 490 40.00 119.60 0.50 21.10 21.70 3530 15.10 17.10 Delhomme ve ark. 2008
Ort 1596.45 1026 76.50 33.45 119.19 176.88 3.70 128.81 81.99 99.35 62.78 109.45
o Aralik 2000 Coziinmiis Ort 112 75 71 60 23 46 65 67 31 5.9 26
Ankara, Tiirkiye (Kentsel) . Gaga ve ark. 2009
Haziran 2002 .
Partikiil ~ Ort 130 9.9 91 59 26 58 122% 36 53 9.2 41
Maks 626,6 70,75 1266,99 1063,39 234,80 394,161 165,44 101,45 128,36 133,46 19,52 117,89
Partikil Min 16,59 0,78 4546 51,28 5,73 14,00 1336 1,69 7,76 5,14 0,53 6,63
. Eyliil 2008 Ort 207,49 17,10 362,36 30,963 54,51 92,69 58,57 34,15 29,09 3341 5,11 32,66
YS, Bursa Tiirkiye (Kentsel) . Bu calisma
Haziran 2009 Maks 388,67 50,08 252,68 205,53 23,58 4582 23,51 2510 12,93 10,07 1,65 990
Coziinmiis Min 18,00 2,34 13,32 745 1,28 231 081 1,50 1,50 080 0,16 0,24
Ort 221,42 21,70 114,38 89,00 9,67 1588 7,04 892 461 296 05 25
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4.2.3.2. Aki Seviyeleri

PAH bilesiklerinin 1slak ¢okelme aki degerleri hesaplanirken her bir o6rnek igin
belirlenen PAH kiitle degerleri, Ornekleyici ylizey alam1 ve Ornekleme siiresine
boliinmiistiir. Hesaplamalar IKCO ile tespit edilen &rnekleme siireleri goz Oniinde
bulundurularak yapilmistir.

YS ornekleme noktasindan toplanan orneklerde tespit edilen ortalama toplam
(partikiil+¢oziinmiis) 1slak ¢okelme akist 41360+34575 ng/m’-giin'diir. Islak ¢okelme
akisi partikiil faz i¢in 36062435566 ng/m’-giin, gaz faz i¢inse 7735+5738 ng/m>-giin
olarak hesaplanmistir. Partikiil faz 1slak ¢okelme akisi ¢oziinmiis faz 1slak c¢okelme
akisindan oldukc¢a fazla olup iki fazdaki aki degerleri arasinda 5 kata yakin bir fark
bulundugu tespit edilmistir. Aki degerlerine benzer sekilde, PAH bilesiklerinin yagmur
suyu konsantrasyon degerlerinde de partikiil faz konsantrasyon degerleri ¢oziinmiis faza
oranla daha ytksektir. Yagis siiresi ve miktarinin, PAH'larin partikiil ve ¢oziinmiis faz
yagmursuyu konsantrasyon degerleri iizerine olan etkisi istatistiksel olarak incelenmis
olup ancak degiskenler arasinda istatistiksel manada bir iligki tespit edilememistir
(p>0,05). PAH bilesiklerine ait partikiil ve ¢oziinmiis faz 1slak ¢cokelme aki degerleri
Sekil 4.78'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.78. PAH bilesiklerinin 1slak ¢okelme akilarinin partikiil ve ¢ozinmiis faz

dagilimlari

Sekil 4.78'den de goriilecegi iizere partikiil faz 1slak ¢okelme aki degerleri ¢oziinmiis faz
1slak ¢okelme aki degerlerine gore daha yliksek olup her iki fazda Phe, Flt ve Pyr tiirleri
en sik rastlanilan PAH tiirleri olarak tespit edilmistir. Molekiiler agirlig1 fazla olan 5 ve
daha fazla halkali PAH tiirlerinin aki degerleri 2 ve 3 halkali PAH tiirlerinin ak1
degerlerine oranla daha diisiiktiir. Molekiiler agirlig1 fazla olan tiirlerde ise partikiil faz
1slak ¢okelme akisi ¢ozlinmiis faza oranla daha baskindir. Diisiik molekiil agirligina
sahip PAH bilesikleri haricindekiler diisiik ucuculuk 6zelligi gostermekte ve suda ¢ok
az ¢oOzinmektedirler. PAH bilesiklerinin molekiil agirliklar1 arttik¢a, sudaki
¢Oziiniirliikleri daha da diismektedir (Ar1 2008). Her bir PAH tiiriiniin farkli reaktiviteye
sahip olmas1 sonucu ayni molekiiler agirliga sahip olan tiirler arasinda uguculuk
bakimindan fark bulunmaktadir. Phe ve Ant tiirleri ayn1 molekiiler agirliga sahip olup
Ant'nin uguculugu Phe'ye gore daha fazladir (Tasdemir ve Esen 2007).

PAH bilesiklerinin partikiil ve ¢oziinmiis faz 1slak ¢okelme aki degerlerinin 6rnekleme

periyoduna gore degisimi Sekil 4.79'da gosterilmektedir.
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Sekil 4.79. PAH bilesiklerinin partikiil ve ¢oziinmiis faz 1slak ¢okelme aki degerlerinin

zamana bagl degisimi

Ormekleme periyodu boyunca 6rnekleme noktalarindan 4 mevsimi karakterize edecek
sekilde ornek toplanmistir. Bu baglamda PAH bilesiklerine ait partikiil faz ve ¢6ziinmiis
faz aki degerlerinin mevsimsel degisimi incelenmis olup elde edilen sonuglar Sekil

4.80'te grafiksel olarak gosterilmektedir.
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Sekil 4.80. YS oOrnekleme bdlgesinde partikiil ve ¢oziinmiis faz islak c¢okelme aki

degerlerinin mevsimsel degisimi

Aki degerlerinin mevsimsel olarak degisimine bakildiginda partikiil ve ¢6zlinmiis fazda
en yiiksek aki degerlerinin kis mevsiminde elde edildigi goriilmektedir. Ilkbaharda
meydana gelen yagislarin olusturdugu aki degerleri ikinci sirada yer alirken bu degerleri
sonbahar mevsiminde Ol¢iilen 1slak ¢okelme akilar1 takip etmektedir. Her iki fazda en
diisiik 1slak ¢okelme aki degerleri yaz mevsiminde Sl¢iilmiistiir. Partikiil fazda 6l¢iilen
1slak ¢okelme aki degerlerinin ¢6ziinmiis faza oranla daha yiiksek olup iki fazdaki aki
degerleri arasinda 6zellikle kis mevsiminde 3 kat'a yakin fark oldugu tespit edilmistir.

Kis mevsiminde evsel 1sinma faaliyetlerinin artmasi, yagislarin artmasi, meydana gelen
olumsuz hava sartlar1 sonucunda hesaplanan aki degerleri artis gostermektedir. En
diisiik degerlerin elde edildigi yaz mevsiminde ise yerel kaynaklarda ve yagis
olaylarinda meydana gelen azalma sonucunda elde edilen aki degerleri de diisiis
gostermektedir. Yaz mevsiminde, yagis siiresi ve miktar1 kis mevsimine oranla daha az
olan kisa siireli sagnak yagislar ile atmosferde bulunan kirleticiler yogun bir sekilde

yeryiiziine inebilmektedirler. Yagis siliresinin ve miktarinin etkisi géz Oniinde
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bulunduruldugunda diger mevsimlere goére daha yagish gecen kis ve ilkbahar
mevsimlerinde tespit edilen aki degerleri diger mevsimlere nazaran daha ytksektir.
Ayrica mevsimsel olarak meydana gelen meteorolojik degisikliklerin elde edilen
sonuclara onemli ol¢iide etki ettigi diisliniilmektedir. Partikiil ve ¢oziinmiis faz 1slak

cokelme aki degerlerinin PAH tiirlerine gore daglimi ise Sekil 4.81'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.81. Islak ¢okelme aki degerlerinin PAH tiirlerine gore partikiil ve ¢oziinmiis faz
daglimi
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Sekil 4.81°den de goriilecegi lizere PAH bilesikleri icin en yiliksek degerler kis
mevsiminde alinan 6rneklerde tespit edilmistir. Partikiil fazda en yiiksek 1slak ¢okelme
aki degerine sahip olan PAH tiirleri FIt, Pyr, Phe, Chr ve BbF tiirleridir. BKF, BaP, IcdP,
DahA ve BghiP tiirlerinin aki degerleri ise diger tiirlere oranla daha diisiik olarak tespit
edilmistir. En yliksek aki degerleri kis mevsiminde elde edilirken, en diisiik aki
degerleri yaz mevsiminde bulunmustur. Coziinmiis fazda en yiiksek aki degerleri Phe,
Flt ve Pyr tiirleri icin elde edilmistir. Molekiiler agirlig1 fazla olan tiirlerine ait 1slak
cokelme aki degerlerinin molekiiler agirliklar1 diisiik olan tiirlere gore da az oldugu
tespit edilmistir. Coziinmiis fazda en yiiksek aki1 degerleri birgok PAH tiirii i¢in ilkbahar
ve kis mevsiminde elde edilirken, DahA tiirii i¢in en yiiksek aki degeri yaz mevsiminde
tespit edilmistir. DahA tasit kokenli faaliyetler sonucunda meydana gelmekte olup yaz
aylarinda artan trafik yogunlugu ile birlikte bu tiire ait aki degerinde de artis meydana

geldigi goriilmektedir.

4.2.3.3. Yikanma Oranlari

PAH bilesiklerinin yikanma oranlarinin hesaplanmasiyla ilgili detayli bilgiler bolim
2.8.2'de verilmistir. YS ornekleme bolgesinde PAH bilesikleri i¢in hesaplanan ortalama
toplam (partikiil+¢oziinmiis) yikanma oran1 10,7x10°£10,3x10° olarak tespit edilmistir.
PAH bilesiklerinin partikiil faz ortalama yikanma orami 9,49x10°+11,0x10° olarak
belirlenirken, ¢O6zlinmiis faz yikanma orant ise 4,05x10°+4,47x10°  olarak
hesaplanmistir. Bu ¢alisma kapsaminda partikiil ve ¢6ziinmiis fazda PAH bilesikleri i¢in
elde edilen yikanma degerleri literatiir degerleri ile benzerlik gostermekte olup literatiir
degerlerinden az da olsa yiiksektir (Sahu ve ark. 2004). Calisma kapsaminda ger¢ek
yagmur zamanlarinin kullanilmis olmasimnin  elde edilen sonuglan etkiledigi
diisiiniilmektedir. PAH tiirlerinin partikiil ve ¢oziinmiis faz yikanma oranlar1 Sekil

4.82'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.82. PAH tiirlerinin partikiil ve ¢oziinmiis faz yikanma oranlari

Yikanma oranlar grafigi incelendiginde Phe, Ant, Flt, Pyr, BaA ve Chr tiirleri i¢in
partikiil faz yikanma oranlarinin ¢6ziinmiis faz yikanma oranlarina goére daha yiiksek
oldugu tespit edilmistir. Coziinmiis faz yikanma oranlari incelendiginde molekiiler
agirhigr fazla olan BbF, BkF, BaP, IcdP, DahA ve BghiP gibi PAH tiirlerinin daha
baskin karakterde oldugu tespit edilmistir. Molekiiler agirlig1 fazla olan PAH tiirlerinin
partikiil fazda daha yogun olarak bulunmasi ve bu partikiillerin yagmur damlalari
vasitasiyla yikanmasi, ¢ozlinmiis fazda 5 ve daha fazla halkali PAH'larin en sik
rastlanilan tiirler olmasina sebebiyet verdigi diisiiniilmektedir.

Yikanma oranlarimin mevsimsel degisimi incelendiginde ¢ozinmiis faz yikanma
oranlarinin partikiil faz yikanma oranlarina gore daha yiiksek oldugu tespit edilmistir.
Cozlinmiis fazda en yiliksek yikanma oranlar1 kis mevsiminde elde edilirken, partikiil
faz i¢in en yliksek yikanma oranlar1 yaz mevsiminde elde edilmistir. Yaz mevsiminde
meydana gelen yagislarin ani olmasi siireklilik arz etmemesinden dolay1 kisa siirede
fazla miktarda partikiil yeryliziine inmektedir. Kis mevsiminde yagisli donemin fazla

olmasindan dolay1 atmosferde siirekli bir yikanma durumu oldugundan partikiil faz
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degerleri nispeten daha diisiik olarak Ol¢lilmiistiir. PAH'larin partikiil ve ¢oziinmiis faz

yikanma oranlarinin mevsimsel degisimi Sekil 4.83'te gosterilmektedir.

1e+10
E Partikil faz
[ Gozinmis faz
1e+9 A l
N
N T T
£ T
S le+8 -
c
o
@)
g 1e+7 -
c
©
x
>_
1e+6 A
1e+5 T T T T
Sonbahar Kis ilkbahar Yaz
Mevsimler

Sekil 4.83. Partikiil ve ¢oziinmiis faz yikanma oranlarinin mevsimsel degigimi

Yikanma oranlarinin mevsimsel degisimine bakildiginda partikiil fazda en yliksek
yikanma orani yaz mevsiminde elde edilirken (304x10°£130x10°), ¢6ziinmiis fazda en
yiiksek yikanma orami ise ilkbahar mevsiminde (3172x10°+3336x10°) elde edilmistir.
Yaz sezonunda toplanan 6rneklerdeki ortalama yagis miktar1 2,6 L olmasina ragmen bu
yagiglarla birlikte 6rneklenen partikiil madde miktar1 fazla oldugundan partikiil faz
degerleri yaz sezonunda diger sezonlara gore yiiksektir. Coziinmiis fazda, kis
mevsiminde drneklenen ortalama yagmursuyu hacmi 11,5 L olup, bu yagislar ¢oziinmiis
faz Orneklerinin yikanma oraninmi arttirmaktadir. Coziinmis fazda kis mevsiminden
sonra en yuksek degerler yine kis mevsimi gibi bol yagish gegen ilkbahar mevsiminde
elde edilmistir. Yagis miktar1 ile partikiil ve ¢6zlinmiis faz yikanma oranlar1 arasinda
iliski olup olmadig istatistiksel olarak incelenmis olup, bu degiskenler arasinda kayda

deger bir iliski tespit edilememistir (p>0,05).
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4.2.4. PAH'larm Toplam Cokelmesi

4.2.4.1. Aki Seviyeleri

UUK o6rnekleme bolgesinde oldugu gibi YS o6rnekleme bolgesinde de PAH
bilesiklerinin toplam ¢dkelme (kuru-+islak) akilart TCO kullanilarak belirlenmistir. TCO
kullamlarak tespit edilen toplam ¢Skelme aki degerleri 71,14 ile 12149,1 ng/m’-giin
arasinda degismekte olup ortalama 221342921 ng/m*-gin'dir. Yagisin oldugu
donemlerde toplanan toplam ¢okelme aki drneklerindeki PAH bilesiklerinin ortalama
aki degeri 329543207 ng/m’-giin'diir. Yagisin olmadigi dénemlerde toplanan
orneklerdeki toplam ¢okelme aki degeri ise ortalama 319+234 ng/m’-giin olarak
hesaplanmistir. Yagish periyot toplam c¢okelme aki degerleri ile yagisin olmadigi
periyotta elde edilen toplam g¢okelme aki degerleri arasinda 10 kata yakin bir fark
oldugu tespit edilmistir. Toplam ¢okelme aki degerlerinin zamana bagli degisimi Sekil
4.84'te, aki1 degerlerinin PAH tiirlerine gore degisimi Sekil 4.85'te, yagisin oldugu ve
yagisin olmadigi sezonlardaki toplam c¢okelme aki degerleri ise Sekil 4.86'da

gosterilmektedir.
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Sekil 4.86. Yagisin oldugu ve yagisin olmadig1 sezonlarda tespit edilen toplam ¢okelme

aki degerlerinin PAH tiirlerine gore degisimi

Sekil 4.85'te verilen aki degerleri incelendiginde Phe, Flt ve Pyr tiirlerinin diger PAH
tirlerine gore daha yiiksek aki degerine sahip oldugu goriilmektedir. Diger PAH
tirlerinin 6zellikle molekiiler agirlig1 fazla olan tiirlerin toplam c¢okelme akilart bu
tiirlere oranla oldukga diisiiktiir. Toplanan 6rneklerde en diisiik aki degerleri DahA ve
Ant tiirlerinde tespit edilmistir. Yagisin oldugu ve yagisin olmadigi sezonlarda
orneklerde en cok tespit edilen PAH tiirleri Phe, Flt ve Pyr'dir. Molekiiler agirlig: diisiik
olan PAH tiirleri, 6rneklerde molekiiler agirlig1 fazla olan tiirlere oranla daha baskindir.
Molekiiler agirligr diigiik olan tiirlerin gaz fazda daha fazla bulunmalar1 ve yagmur
damlalar1 igerisinde absorbe olmalar1 sebebiyle yagishh sezonda bu tiirlere ait aki
degerleri artis gostermektedir. Molekiiler agirlig1 fazla olan tiirler ise partikiil maddeler
tizerinde adsorplanmakta ve yine bu partikiillerin yagmur damlalar tarafindan
yikanmasi ile toplama yiizeyine ulagmaktadir. Yagish olmayan sezonda ise drnekleyici
yluzeyinde biriken partikill maddeler riizgar vasitasiyla tekrar atmosfere

karigsabilmektedirler.
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PAH bilesiklerinin TCO ile dlgiilen kuru ¢dkelme aki degerleri IKCO ve SYO ile
Olctilen kuru ¢okelme aki degerleri ile karsilagtirilmistir. Ayni 6rnekleme periyodunda
IKCO'in kuru kismi kullanilarak belirlenen ¢okelme aki degeri 3155+3955 ng/m*-giin
olup bu deger TCO ile belirlenen aki degerinden yiiksektir. SYO kullanilarak tespit
edilen partikiil faz ¢okelme aki degeri ise 3361+3164 ng/m*-giin olup bu deger TCO ile
tespit edilen kuru ¢okelme aki degerinden 1,5 kat daha fazladir. Bu durum degisen
ornekleyici seklinin aki degerlerine etki edebilecegini gostermektedir.

TCO ile toplanan 6rneklerdeki PAH'larm tiir dagilimi ile SYO ve IKCO ile toplanan
orneklerdeki PAH'larin tiir dagilimlart birbiri ile benzerlik gostermektedir (r*=0,79,
p<0,05). Ornekleme noktasinin karakteristigi, meteorolojik sartlar, kirleticilerin
atmosferdeki seviyeleri, 0rnekleyici tipi ve hedeflenen PAH tiiriine bagli olarak elde
edilen degerlerde farkliliklar olabilmektedir.

YS ornekleme noktasinda Olgiilen toplam ¢okelme aki degerlerinin mevsimsel olarak

degisimi ise Sekil 4.87'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.87. PAH’larin toplam ¢okelme aki degerlerinin mevsimsel degisimi
En yiiksek toplam ¢okelme aki degeri kis mevsiminde elde edilirken en diisiik ak1 degeri
ise yaz mevsiminde Ol¢iilmiistiir. Kis ve ilkbahar mevsimlerinde yagisli donemlerin

daha baskin olmasindan dolay1 elde edilen aki degerleri daha yiiksektir. Sicaklik, riizgar
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hizi, nem, yagis miktar1 ve partikiil madde miktar1 gibi bircok degisik faktoriin etkisi
sonucunda PAH bilesiklerinin aki1 degerleri degisim gostermektedir.

Toplam ¢okelme aki degerleri ile dis ortam sicaklig1 ve riizgar hizi arasinda herhangi bir
korelasyon olup olmadig1 incelenmis ve riizgar hizi ile aki degerleri arasinda istatistiksel
acidan Gnemli bir iligki tespit edilememistir (1°=0,08, p>0,05). Aki degerleri ile dis
ortam hava sicakligi arasindaki korelasyon incelendiginde bu iki degiken arasinda
istatistiksel agidan 6nemli bir iliski oldugu tespit edilmistir (1*=0,56, p<0,05). Bu iki
degisken arasinda istatistiki olarak ters bir iliski bulunmakta olup degiskenlerden biri
artarken digeri bunun aksine azalma egilimindedir. Dis ortam sicakligi arttikga elde
edilen aki degerleri diiserken, dis ortam sicaklig1 azaldik¢a 6rneklerde tespit edilen aki

degerleri artis gostermektedir.

4.2.4.2. Cokelme Hizlar1

TCO ile PAH bilesiklerinin kuru c¢okelme hiz degerleri belirlenirken aki degerleri
sadece kuru ¢okelmenin meydana geldigi 6rneklerde YHHO ile belirlenen partikiil faz
konsantrasyon degerlerine, 1slak ve kuru c¢okelmenin birlikte meydana geldigi
orneklerde ise partikiil ve gaz faz konsantrasyon degerlerinin toplamina yani toplam
konsantrasyon degerlerine boliinerek hesaplamalar gergeklestirilmistir. YS Ornekleme
bolgesinde TCO kullanilarak elde edilen kuru ¢okelme hiz degerleri 0,007 ile 3,01 cm/s
arasinda degismekte olup ortalama kuru ¢okelme hizi 0,73+0,89 cm/s'dir. TCO
kullanilarak yagishi periyotta toplanan oOrneklerde tespit edilen ¢okelme hiz degeri
0,96+1,96 cm/s olup, yagisin olmadig1 periyotta tespit edilen kuru ¢okelme hiz degeri
ise 0,8340,66 cm/s'dir. Yagish déonemde yagisin olmadigi doneme nazaran daha ytiksek
cokelme hiz degeri elde edilmistir. Yagish donemde partikiil faz yikanmasinin yani sira
gaz fazda meydana gelen absorpsiyon elde edilen sonuglar1 etkilemektedir. TCO
kullanilarak PAH bilesikleri i¢in tespit edilen kuru ¢okelme hiz degerleri Sekil 4.88'de

gosterilmektedir.
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Sekil 4.88. TCO ile tespit edilen kuru ¢okelme hiz degerleri

PAH tiirlerine gore kuru ¢okelme hiz degerlerinin degisimi incelendiginde Ant, Flt, Pyr,
BaP ve BghiP tiirlerinin diger tiirlere nazaran daha baskin karakterde oldugu tespit
edilmistir. Aym periyotta IKCO 6rnekleyicisi kullanilarak &lgiilen kuru ¢okelme hizi
2,71£4,01 cm/s olup bu deger TCO ile dlgiilen kuru ¢dkelme hizindan 2 kat daha
fazladir. Elde edilen sonuglar gdstermektedir ki ayni ornekleme zamanlarinda farkl
ornekleyiciler kullanildiginda elde edilen aki degerleri de farklilik gdsterebilmektedir.
Boylelikle ¢alisma kapsaminda kullanilan farkli 6rnekleyicilerin birbiri ile mukayesesi
yapilarak PAH bilesiklerinin 6rneklenmesinde hangisinin daha verimli olacagi
konusunda karar vermek miimkiin olabilecektir.

Yagish ve yagisin olmadig1 periyotlarda kuru ¢okelme hiz degerlerinin PAH tiirlerine
gore dagilimi incelendiginde, yagish periyotta PAH tiirleri i¢in tespit edilen hiz
degerleri birbirine oldukca yakin olup en yiliksek ¢dkelme hiz degerine sahip PAH
tirleri BaP, IcdP be BghiP'dir. Toplanan 6rneklerde molekiiler agirlia baglh olarak
tiirlerin ¢okelme hiz degerlerinin degismedigi belirlenmistir. YS ornekleme bolgesinde
PAH ftiirleri i¢in TCO kullanilarak yagisin oldugu ve olmadig1 periyotlarda tespit edilen
kuru ¢okelme hiz degerleri Sekil 4.89'da gosterilmektedir.
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Sekil 4.89. TCO ile yagish ve yagisin olmadig1 sezonlarda tespit edilen ¢okelme hiz

degerleri

4.3. TUBITAK BUTAL Ornekleme Bolgesi

TUBITAK BUTAL (TB) ornekleme bolgesinden YHHO ve SYO kullanilarak
ornekleme periyodu boyunca 37 adet dis ortam hava 6rnegi toplanmistir. Ornekleme
periyodu boyunca orneklenen ortalama hava hacmi 260+30 m’'tir. TB 6rnekleme

bolgesinde IKCO ile 19 adet 1slak ¢okelme ornegi toplanmis olup, bu ornekleme
bolgesinde TCO bulunmamaktadir.

4.3.1. Atmosferik PAH'lar
4.3.1.1. Konsantrasyon Seviyeleri

TB ornekleme noktasi sehir merkezine oldukca yakin olup, yogun bir trafik yiikiine

sahip gidis istikameti Izmir ve gelis istikameti Ankara olan anayolun hemen yakininda
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bulunmaktadir. Ornekleme bdlgesi cevresinde yerlesim yerleri ve kiiciik 6lcekli
imalathaneler yer almaktadir. TB Ornekleme noktasi trafik bolgesi olup daha cok
trafikten kaynaklanan kirliligi temsil etmektedir.

TB &érnekleme bolgesinde YHHO kullanilarak tespit edilen toplam (gaz+partikiil) PAH

konsantrasyon seviyeleri 3,74 ile 572,50 ng/m’

arasinda degismekte olup ortalama
toplam PAH konsantrasyon seviyesi 131+131 ng/m’ olarak bulunmustur. Partikiil faz
PAH konsantrasyonu 28+36 ng/m’ olarak belirlenirken, gaz faz PAH konsantrasyonu
113+131 ng/m’ olarak tespit edilmistir. Toplam PAH konsantrasyonunun %86'sinin gaz
formunda oldugu tespit edilmistir. PAH tiirlerinin partikiil ve gaz faz konsantrasyon

degisimleri Sekil 4.90'da gosterilmektedir.
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Sekil 4.90. PAH tiirlerinin partikiil ve gaz faz konsantrasyon dagilimlari

PAH bilesiklerinin partikiil ve gaz faz konsantrasyon dagilimlart incelendiginde
PAH'larin gaz faz konsantrasyon degerlerinin partikiil faza oranla daha yiiksek oldugu
goriilmektedir. Phe, Flt, Pyr ve Ant tiirleri gaz fazda, BaA, Chr, BbF, BkF, BaP ve IcdP
tiirleri ise partikiil fazda en fazla tespit edilen PAH tiirleridir. Molekiiler agirlig: fazla
olan PAH tiirleri partikiil fazda yogun olarak bulunurken, molekiiler agirlig1 daha az
olan PAH tiirleri gaz fazda bulunma egilimindedirler. Yanma faaliyetleri ve tasit

kokenli kirliligin sonucu olarak molekiiler agirlig: fazla olan PAH tiirleri partikiil fazda
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daha yogun olarak bulunmaktadir (Kiss ve ark. 1996). Partikiil ve gaz faz konsantrasyon

degerlerinin zamana bagh olarak degisimi Sekil 4.91'de gosterilmektedir.
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Ornekleme Tarihi

Sekil 4.91. Partikiil ve gaz faz PAH konsantrasyon degerlerinin zamana bagli degisimi

TB ornekleme bolgesi i¢in toplam PAH konsantrasyonu, sicaklik ve TSP degerlerinin
ornekleme periyoduna bagl degisimi grafiksel olarak Sekil 4.92'de verilmektedir. TB
ornekleme bolgesi 6zellik bakimindan trafik bolgesi olup tasit kaynakh kirliligin yogun
olarak bulundugu o6rnekleme bolgesidir. Ornekleme periyodu boyunca TSP
konsantrasyon degerleri 70-342 pg/m’ arasinda degismekte olup, ortalama TSP
konsantrasyonu 172468 pg/m’ olarak belirlenmistir. Ornekleme periyodu boyunca

Olciilen sicaklik degerlerinin ortalamasi 19,4+6,1 °C olarak belirlenmistir.
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Sekil 4.92. Toplam konsantrasyon, sicaklik ve TSP degerlerinin zamana bagh degisimi

Sekil 4.92'den de goriilecegi lizere sicaklik degerlerinin diismesine bagli olarak

konsantrasyon ve TSP degerleri artig gostermektedir. Sicakligin artmasina bagl olarak

Olciilen konsantrasyon ve TSP degerlerinde azalma meydana gelmektedir.

Partikiil ve gaz faz konsantrasyon seviyelerinin mevsimsel olarak degisimi

incelendiginde partikiil faz icin en yiliksek konsantrasyon seviyeleri sonbahar

mevsiminde elde edilirken, gaz fazda ise en yiiksek konsantrasyon degerleri kis

mevsiminde elde edilmistir. Partikiil fazda konsantrasyon degerleri ¢oktan aza dogru

sonbahar>kis>ilkbahar>yaz seklinde siralanirken, gaz fazda kig>sonbahar>ilkbahar>yaz

seklinde siralanmaktadir. TB 6rnekleme bdlgesinin yerlesim bolgelerine yakin olusu

sebebiyle kis mevsiminde artan 1sinma faaliyetleri ve bu faaliyetler sonucunda agiga

cikan emisyonlar elde edilen sonuglara oOnemli Ol¢iide etki etmektedir. Ayrica

ornekleme bolgesinde kis mevsiminde, yaz mevsimine oranla daha yogun bir arag

trafiginin olmasindan dolayr tasit kaynakli Kkirleticilerin emisyonlar1 da artis
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gostermektedir. Yaz mevsiminde nispeten hafifleyen trafik yiikii, evsel 1sinmanin
olmayis1 ve kis mevsimine gore olumsuz meteorolojik sartlarin olmamasindan dolay1
her iki fazda da diisiik konsantrasyon degerleri tespit edilmistir. Partikiil ve gaz faz PAH

konsantrasyon seviyelerinin mevsimsel degisimi Sekil 4.93'te gosterilmektedir.

500
B BN Poartikill faz
[ Gazfaz
400 A
(Y)A
S
>
£ 300
c
o
=
o 1
{
% 200 A
]
c
(@)
X
100
O T ﬁ T a T é T ’l‘
Sonbahar Kis ilkbahar Yaz

Mevsimler

Sekil 4.93. Partikiil ve gaz faz PAH konsantrasyonlarinin mevsimsel degisimi

Partikiil ve gaz faz konsantrasyon degerlerinin PAH tiirlerine gore mevsimsel dagilimi
incelendiginde, partikiil fazda sonbaharda BaA, Chr, BbF, BkF ve BaP tiirleri, kisin
BaA, Chr, BbF ve BaP tiirleri, ilkbaharda BaA, Chr ve BbF yazin ise BbF ve BghiP
tiirleri en sik rastlanilan PAH tiirleridir. Gaz fazda ise kis, sonbahar, ilkbahar ve yaz
mevsimlerinde Phe, Flt ve Pyr tiirlerinin 6rneklerde daha baskin oldugu belirlenmistir.
Partikiil fazda molekiiler agirligi daha fazla olan PAH tiirleri daha yogunken gaz fazda
daha diisiik molekiiler agirlikli PAH tiirleri daha yogun olarak bulunmaktadir. PAH
tirlerinin gaz ve partikiil faz konsantrasyonlarinin mevsimsel degisimi Sekil 4.94'te

gosterilmektedir.
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Sekil 4.94. Gaz ve partikiil faz konsantrasyon degerlerinin PAH tiirlerine gore

mevsimsel degisimi
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PAH bilesiklerinin atmosferik konsantrasyon seviyeleri isinmanin oldugu (Kasim-Mart)
ve 1smmanin olmadigi (Nisan-Ekim) sezonlar g6z Oniinde bulundurularak da
incelenmistir. En yliksek konsantrasyon degerleri 1sinma olan sezonda elde edilmistir.
Isinma olan sezonunda 0l¢iilen gaz faz PAH konsantrasyon degerleri, partikiil faz PAH
konsantrasyon degerlerinden fazla olup gaz ve partikill faz PAH konsantrasyon
degerleri arasinda 4 kata yakin fark bulunmaktadir. Isinma sezonunda gergeklesen
yanma faaliyetleri ve bu sezonda trafik yiikiiniin daha yogun olmas1 sebebiyle elde
edilen degerler artig gostermektedir. Isinmanin olmayan sezonda ise yine gaz faz
konsantrasyon degerlerinin partikiil faza oranla daha yiiksek oldugu tespit edilmistir.
Isinma olan sezonunda toplam PAH konsantrasyonu 286+182 ng/m’, 1smmanin
olmayan sezonda toplam PAH konsantrasyonu ise 44434 ng/m’ olarak bulunmustur.
Elde edilen degerler UUK 6rnekleme bolgesinde Slciilen degerlere gore yiiksek olup,
YS ornekleme bolgesinde Olgiilen degerlerden daha diisliktiir. TB 6rnekleme bolgesi
kirlilik yiikii bakimindan UUK &rnekleme bolgesine gore daha kirli, YS &rnekleme
bolgesine oranla daha temiz bir 6rnekleme bolgesidir. TB 6rnekleme bolgesinde, yogun
trafik yiikii ve yerlesim bolgelerinden kaynaklanan emisyonlarin sebep oldugu kirlilik
elde edilen sonuclar ile net bir sekilde ortaya koyulabilmektedir. TB oOrnekleme
bolgesinde 1sinmanin olan ve 1sinma olmayan sezonlardaki gaz ve partikiil faz PAH

konsantrasyon seviyeleri Sekil 4.95'te gosterilmektedir.
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Sekil 4.95. Isinma olan ve 1sinma olmayan sezonlardaki gaz ve partikiil faz PAH

konsantrasyonlari

Isinma olan ve 1sinma olmayan sezonlarda PAH’larin tiir bazinda gaz ve partikiil faz
konsantrasyon degerleri incelendiginde 1sinma olan sezonda gaz fazda diisiik molekiiler
agirlikll tiirler, partikiil fazda ise yiliksek molekiiler agirlikli tiirler 6rneklerde daha
yogun olarak bulunmaktadir. Isinma olmayan sezonda gaz fazda isinma olan sezona
benzer sekilde diisiik molekiiler agirliklit PAH tiirleri 6rneklerde baskin iken partikiil
fazda molekiiler agirligi fazla olan PAH tiirleri Orneklerde daha baskindir. TB
ornekleme noktasinda 1sinma olan ve 1sinma olmayan sezonlardaki PAH bilesiklerinin

gaz ve partikiil faz dagilimi1 Sekil 4.96’da gosterilmektedir.
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Sekil 4.96. Isinma olan ve 1sinma olmayan sezonlarda PAH tiirlerinin gaz ve partikiil

faz dagilimi

TB oOrnekleme noktasina benzer 6rnekleme noktalarinda farkli arastirmacilar tarafindan

yapilan ¢aligmalara iligkin sonuglar Cizelge 4.11'de gosterilmektedir.
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Cizelge 4.11. Farkli 6rnekleme bélgelerinde dlciilen PAH konsantrasyonlar (ng/m’)

Ornekleme Bolgesi n  Konsantrasyon (ng/m’) Kaynak
Birmingham, Ingiltere 13 55,91 Harrison ve ark. 1996
Bangkok, Tayland 9 19.5 Garivait ve ark. 2001
Atina, Yunanistan 20 25.96 (Gaz) Mandalakis ve ark. 2002

’ 4.94 (Partikiil) '
Seul, Kore 12 89.29 Park ve ark. 2002
Roma, italya 12 162.4 Possanzini ve ark. 2004
Taichung, Tayvan 13 476.7 Fang ve ark. 2004a
Heraklion, Yunanistan 12 51.5 Tsapakis ve Stephanou 2005
Roma, Italya 14 64.9 Chirico ve ark. 2007
Bursa, Tiirkiye 15 298 Esen ve ark., 2008a
Konya, Tiirkiye 16 206 Ozcan ve Aydm 2009
Ho Chi Minh, Vietnam 45 4.28 (Kufu Sezon) Kishida ve ark. 2009

15.71 (Yagish sezon)

Zonguldak, Tiirkiye 14 298 Akyiiz ve Cabuk 2010
Shenzhen, Cin 16 128 Liu ve ark. 2010
Strazburg, Fransa 17 127 Morville ve ark. 2011
[zmir, Tiirkiye 14 144 Demircioglu ve ark. 2011
Istanbul, Tiirkiye 16 1804967 (ﬁﬁfglzl)) Hanedar ve ark. 2011
Tuscany, Italya 16 7132 ((?1(1) r%;;l; SSZZZ(())?I)) Martellini ve ark. 2012
TB, Bursa, Tiirkiye 12 131 Bu ¢alisma

Cizelge 4.11'den de goriilecegi iizere TB ornekleme bdlgesi ile benzer karakterdeki
ornekleme noktalarinda yapilan caligmalarda elde edilen sonuclar ile bu calisma
kapsaminda elde edilen sonucglar benzerlik gostermektedir. Bu g¢aligma kapsaminda
yapilan lgiimler sonucunda Istanbul, izmir, Strazburg ve Shenzhen de yapilan ¢alisma
sonuglarina olduk¢a yakin sonuglar elde edilmistir. Esen ve ark. 2008'de yine Bursa'da
yaptiklar1 calismada ise daha yiiksek konsantrasyon degerleri elde etmislerdir. Zaman
igerisinde konsantrasyon degerlerinde azalma meydana geldigi gdzlenmistir. Ornekleme
bolgesinin karakteristigi ve meteorolojik sartlara bagli olarak elde edilen degerler

degisim gosterebilmektedir.
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4.3.1.2. Meteorolojik Parametreler ile Olan Iliskileri

Meteorolojik parametreler ile gaz faz konsantrasyon degerleri arasinda herhangi bir
iliski olup olmadig: elde edilen verilere ¢oklu lineer regresyon analizi (Denklem 4.2)
uygulanarak tespit edilmistir. TB 6rnekleme noktasi i¢in yapilan ¢oklu lineer regresyon

analizi sonucunda elde edilen denklem asagida gosterilmektedir.

InP = 17467,06 (1/T) - 0,13 (U) + 0,30 (cos WD)-85,56 (*=0,29) (4.5)

TB ornekleme noktasindan elde edilen degerler {izerinde gerceklestirilen ¢oklu lineer
regresyon analizi sonucunda meteorolojik parametreler ile konsantrasyon degerleri
arasinda Snemli bir iliski tespit edilememistir. Ornekleme bolgesinin karakteristigi,
toplam askida partikiil miktar1 ve riizgar yonii gibi degisik parametrelerin elde edilen
sonuglar lizerinde 6nemli rol oynadig: diisiiniilmektedir.

TB ornekleme bolgesinde Olgiilen gaz faz konsantrasyon degerleri ile bu bolgede
kaydedilen sicaklik degerleri arasinda herhangi bir iliski olup olmadigi Clausius-
Clapeyron denklemi (Denklem 4.3) kullanilarak agiklanmaya c¢alisilmistir. TB
bolgesinden elde edilen verilere Clausius-Clapeyron uygulamasi sonucunda elde edilen
egim degeri 17351'dir. Pozitif egim degeri kaynaklarin 6rnekleme noktasina yakin
oldugu ve yerel kaynaklarin PAH bilesiklerinin gaz faz konsantrasyonlarini etkiledigini
ifade etmektedir (Gaga ve ark. 2012). TB oOrnekleme noktasinda gaz faz PAH
konsantrasyon degerleri ile sicaklik degerleri arasinda 6nemli bir iliski olmadig tespit
edilmistir (p>0,05). TB 6rnekleme bolgesi i¢in Clausius-Clapeyron uygulama sonuglari

Sekil 4.97'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.97. Clausius-Clapeyron uygulamasi

4.3.1.3. Gaz/Partikiil Dagilimlar:

Ornekleme periyodu boyunca TB 6rnekleme bélgesinde dis ortam hava sicakligr 7,9 ila

30,3 °C arasinda degisirken, toplam askida partikiil miktar1 ise 70 ile 342 pg/m’
arasinda degismektedir. Denklem 2.4'e gére PAH tiirleri igin log Kp’ye karsi log P, ’ler

grafige gecirilerek m, ve b, katsayilar1 belirlenebilmektedir. m,, P-Kp grafiginin egim
degeri iken, b, P’-Kp grafigindeki dogruyu kestigi noktadir. Sekil 4.98'de TB
ornekleme bolgesinden alman 6rneklerin log Kp’ye Karsi gizilen log P’ degerleri

gosterilmektedir.
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log Kp

log PLO (torr)

Sekil 4.98. logK, ’ye karsi log P degerleri

TB o6rnekleme bdlgesinde logK,’ye karsi gizilen log P’ degerlerinin korelasyon

katsayist olukca yliksek olup, istatistiksel agidan 6nem arz etmektedir (p<<0,05). Cizilen
grafigin egim degerleri (m,) -0,43 ile -1,95 arasinda degismekte olup istatistiksel
manada dnemlidir (p<0,05). Benzer sekilde dogru kesim noktalar1 (b;) -3,88 ile -10,43
arasinda degisim gostermektedir. Elde edilen sonuclar literatiir degerleri ile uyum
gostermektedir (Baker ve Eisenreich 1990, Gustafson ve Dickhut 1997).

TB ornekleme bolgesinden toplanan tiim Orneklere ait log Kp degerlerine karsi tiim
orneklere ait log P degerleri grafik iizerine aktarildiginda, cizilen grafigin egim degeri

(m;) -0,67, dogruyu kestigi nokta ise (b;) -4,82 olarak tespit edilmistir (r*=0,61).
Literatiirde egim degerlerinin -0,59 ile -0.98 arasinda degistigi belirlenirken, dogru
kesim noktasi ise -4,61 ile -9,06 arasinda degismektedir (Foreman ve Bidleman 1987,
McVeety ve Hites 1988, Ligocki ve Pankow 1989, Foreman ve Bidleman 1990).

Gaz partikiil dagiliminda absorpsiyon yada adsorpsiyon mekanizmalarindan hangisinin

etkili oldugunu belirlemek amaciyla sicakliga bagl Koa degerleri ile aeresoliin organik

madde fraksiyonu gaz/partikiil dagilim katsayisi, Kp’nin tahmininde kullanilmaktadir.
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Bu amacla, TB 6rnekleme bolgesinde Kp ile Koa degerleri arasinda istatistiksel agidan
onemli bir iligki olup olmadig1 incelenmistir. Sekil 4.99'da log K,'ye karsilik ¢izilen log
Koa degerleri gosterilmektedir. Denklem 2.6'da verilen denklemin egim degerleri 0,48
ile 1,75 arasinda degismekte olup istatistiksel acidan Oonem arz etmektedir. Benzer
sekilde dogrunun kesim noktasi -7,53 ile -12,12 arasinda degismektedir. Egim degerleri
Koa'min PAH'larin gaz partikiill dagilimlarinin belirlenmesinde iyi bir tanimlayici
oldugunu gostermektedir. Elde edilen 1* degerleri yiiksek olup 0,63 ile 0,98 arasinda
degismektedir.

IogKp

6 7 8 9 10 1" 12 13

logKoa
Sekil 4.99. log K,,'ye karsilik ¢izilen log Koa degerleri

TB ornekleme bolgesinden toplanan tiim Orneklerin log Kp degerlerine karst tiim
orneklere ait log Koa degerleri grafik iizerine aktarildiginda, cizilen grafigin egim
degeri 0,78, dogruyu kestigi nokta ise -9,34 olarak tespit edilmistir. Literatiirde egim

degerlerinin 0,51 ile 0,83 arasinda degistigi tespit edilirken, dogru kesim nokta
degerlerinin -7,33 ile -10,26 arasinda degistigi tespit edilmistir (Harner ve Bidleman
1998, Lohmann ve ark. 2000, Radoni¢ ve ark. 2011). Calisma kapsaminda elde edile

egim ve dogru kesim noktas1 degerleri literatiir degerleri ile benzerlik gostermektedir.
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Gaz partikiil dagiliminda PAH bilesiklerinin organik madde igine absorpsiyonu is
(Soot) faza gore tahmin edilmektedir. Bu baglamda dagilim katsayis1 K, oktanol ve
oktanol+is’e bagli modeller ile incelenmis olup Sekil 4.100 ve Sekil 4.101'de log K,'ye
karsilik modellenen log K, (oky ve Olgiilen log K,'ye karsilik modellenen log K, (ok+is)
degerleri gosterilmistir. K, degerleri istatistiksel olarak incelenmis olup deneysel ve

modellenen K, degerleri arasinda 6nemli bir iliski oldugu tespit edilmistir (p <0,001).

Modellenen long:0,98 Olgiilen long—0,63
19 =074 n=213 ' % "
o bV ¢ ?‘

3

Modellenen IOng(Okt.)(m /ug)
Y

Olgiilen long(ms/ ug)

Sekil 4.100. Deneysel logK,, ve modellenen logK, ok degerlerinin regresyonu
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Sekil 4.101. Deneysel logK,, ve modellenen logKok:+is) degerlerinin regresyonu
4.3.1.4. Kaynaklari (Temel Bilesenler Analizi (TBA) ve Molekiiler Tam1 Oranlari)

TB ornekleme bolgesinden elde edilen 6l¢iim sonuglarin kullanilmasiyla PAH

bilesikleri i¢in hesaplanan molekiiler tan1 oranlar1 Cizelge 4.12'de gosterilmektedir.

Cizelge 4.12. TB o6rnekleme bolgesi i¢in hesaplanan molekiiler tan1 oranlar1 ve PAH

bilesiklerinin kaynaklari

Diyagnostik Orn"e klel‘ne Kaynak
Oranlar Bolgesi
Trafik Benzin Dizel Komiir Odun
BaA/CHR 0,72 0,28-1,2 0,17-0,36 1,0-1,2%0  0,66-0,92 @
BaP/BghiP 1,10 0,3-0,4 0,46-0,81" 0,9-6,6 1V -
IcdP/BghiP 0,83 0,27-0,4 @ 1 @9 1,06-1,12®  0,23-0,33 @
IcdP/IcdP+BghiP 3,30 0,21-022 3% 0,35-0,70 %3+ 0,56 ® 0,62+

BbF/BKF 1,43 1,07-1,45 @ - 3,53-3,87@  0,76-1,08 @

BghiP/BaP 1,11 2,5-339 12-229 - -

1) Simcik ve ark. 1999 2) Fang ve ark. 2004a 3) Tang ve ark. 2005 4) Manoli ve ark. 2004 5) Ravindra ve ark. 2008
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PAH bilesiklerinin molekiiler tan1 oranlar1 incelendiginde, BaA/Chr orami 0,72 olarak
hesaplanmis olup bu deger benzin kullanan tasitlardan kaynaklanan kirlilige isaret
etmektedir. TB 0rnekleme bolgesi i¢in BaP/BghiP orani 1,10 olarak hesaplanmis olup
bu deger komiir yakilmasindan kaynaklanan kirliligin bir gostergesidir. IcdP/BghiP
oran1 0,83 olarak hesaplanmis olup bu deger dizel yakit kullanan tasit kokenli kirlilige
isaret etmektedir. BbF/BkF orani 1,43 olarak hesaplanmis olup bu oran benzin kullanan
tagitlarin olusturdugu kirliligin bir gostergesi konumundadir. BghiP/BaP oranmi 1,11
olarak hesaplanmis olup bu deger de dizel kullanimina bagli tasit kdkenli kirlilige isaret
etmektedir. PAH bilesiklerinin molekiiler tani oranlari incelendiginde TB 6rnekleme
bolgesinde benzin ve dizel kullanan tasitlardan kaynaklanan kirliligin baskin karakterde
oldugu goriilmektedir. Tasit kokenli kirliligin yani sira komiir ve dogal gaz kullanimi
sonucunda olusan emisyonlarda bolgede olusan kirliligi etkileyen diger unsurlardir.
PAH bilesiklerinin kaynaklarin belirlenmesinde molekiiler tani oranlarinin yani sira,
temel bilesen analizi (TBA) analizi yapilarak da PAH bilesiklerinin olas1 kaynaklari
belirlenebilmektedir.

TBA analiz sonuglarima gore TB Ornekleme bolgesinde partikiil faz konsantrasyon
degerleri i¢in toplam varyansin %97'sini agiklayan iki temel faktor belirlenmistir. 1.
Faktor, toplam varyansin %56'lik kismini aciklamakta olup BghiP, Icdp, BkF, BaA,
Chr, BbF, DahA ve BaP tiirleri bu grupta yogun olarak bulunmaktadir. Bu tiirlerden
BkF, BaP ve BghiP'nin literatiirde tasit kokenli emisyonlardan kaynaklandigi
belirtilmektedir (Li ve Kamens 1993, Harrison ve ark. 1996). 2. Faktor ise toplam
varyansin %41'lik kismini tegkil etmekte olup Flt, Pyr, BaA, BbF ve DahA tiirleri bu
grupta baskin olarak bulunmaktadir. Bu tiirler literatiirde genellikle komiir yakilmasi
sonucunda agiga ¢ikan PAH tiirleri olarak bilinmektedirler (Khalili ve ark. 1995, Simcik
ve ark. 1999). Gaz faz degerlerine uygulanan PCA analizi sonuglarina gore toplam
varyansin % 99'luk kismim aciklayan 3 temel faktor tespit edilmistir. Buna gore Ant,
Chr ve BKF tiirlerinin baskin bu oldugu 1. Faktor toplam varyansin % 43'lik kismin
teskil etmekte olup bu grupta yer alan tiirlerin genellikle komiir yakilmasi sonucunda
aci8a ¢iktig literatiirde belirtilmektedir (Larsen ve Baker, 2003). 2. Faktor ise varyansin
%33'lik kismini olusturmakta olup Flt, Pyr, BaA, BkF ve DahA tiirleri bu grupta yer
almaktadir ki bu tiirler tam olmayan yanma yada piroliz sonucunda agiga ¢ikan PAH

tirleridir (Wang ve ark. 2003). BkF ve Chr tiirlerinden olusan 3. Faktor ise toplam
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TB2 (41%)

varyansin % 23'llik kismini olusturmaktadir. BKF dizel ve benzin kullanan tasit kokenli
kirliligin bir gostergesidir (Li ve Kamens 1993).

TBA sonuglar1 gostermektedir ki TB ornekleme noktasinda tespit edilen kirliligin ana
nedenleri tagitlardan ve yakma faaliyetlerinden meydana gelen kirliliktir. TB 6rnekleme
bolgesinde PAH tiirlerinin TBA dagilimlar1 Sekil 4.102'de gosterilmektedir. TBA

analizi ile elde edilen faktor yliklemeleri ise Cizelge 4.13'te gosterilmektedir.
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Sekil 4.102. PAH tiirlerinin TBA dagilimlari

Cizelge 4.13. TB ornekleme bolgesindeki faktor yiiklemeleri

TB
Bilesik Partikiil Faz Gaz Faz
Faktorler Faktorler
Faktor 1 Faktor 2 Faktor 1 Faktor 2 Faktor 3
Phe 0.357 0.252 -0.345 0.252 -0.345
Ant 0.345 0.591 -0.088 0.591 -0.088
Flt 0.349 0.731 0.440 0.731 0.440
Pyr 0.367 0.850 0.426 0.850 0.426
BaA 0.622 0.719 0.500 0.719 0.500
Chr 0.725 0.253 0.956 0.253 0.956
BbF 0.871 0.944 0.156 0.944 0.156
BkF 0.942 0.168 0.956 0.168 0.956
BaP 0.890 0.016 -0.062 0.016 -0.062
IcdP 0.929 -0.075 0.303 -0.075 0.303
DahA 0.879 0.960 0.032 0.960 0.032
BghiP 0.940 0.381 0.339 0.381 0.339
Varyans (%) 53.0 353 23.4 353 23.4
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4.3.2. PAH'larin Kuru Cokelmesi

4.3.2.1. Ak Seviyeleri

Tez c¢alismasi kapsamimnda SYO ve IKCO kullanilarak kuru ¢okelme ornekleri
toplanmustir. Asagidaki boliimlerde her iki 6rnekleyiciden elde edilen sonuglara iliskin

veriler ve tartigmalar yer almaktadir.

4.3.2.1.1. Su Yiizeyi Ornekleyicisi (SYO)

TB 6rnekleme bolgesinde SYO kullanilarak tespit edilen toplam (partikiil+¢dziinmiis)
kuru ¢okelme aki degerleri 284 ile 15415 ng/m>-giin arasinda degismekte olup ortalama
toplam kuru ¢okelme aki degeri 5867+3610 ng/m’-giin olarak belirlenmistir. Esen
(2006), TB ornekleme bolgesinde 2004-2005 yillar1 arasinda yapmis oldugu c¢alismada
PAH bilesiklerinin toplam kuru ¢okelme akisinin 66,70-15233 ng/m’-giin arasinda
degistigini ve ortalama 36699+18302 ng/m’*-giin oldugunu belirtmistir. Bu ¢alismada
elde edilen ortalama kuru ¢okeleme aki degeri 5867+3610 ng/m>-giin olup 2004-2005
yillar1 arasinda yapilan calismada elde edilen aki degerinden yaklasik 6 kat daha
diisiiktiir. Elde edilen degerler gdstermektedir ki PAH bilesiklerinin toplam ¢okelme
akilar1 zamana bagli olarak azalma gostermistir. PAH tiirleri icin TB Ornekleme

bolgesinde elde edilen toplam ¢okelme aki degerleri Sekil 4.103'te gosterilmektedir.
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Sekil 4.103. PAH tiirlerinin toplam (partikiil+¢oziinmiis) kuru ¢okelme aki degerleri

Toplam ¢okelme aki degerleri incelendiginde Phe (2681+1810 ng/m’-giin), Flt
(456+800 ng/m*-giin), Pyr (13674965 ng/m’-giin) ve Ant (1320+1221 ng/m>-giin) gibi
molekiiler agirligi az olan PAH tiirlerinin toplanan 6rneklerde diger tiirlere oranlara
daha fazla bulundugu tespit edilmistir. Molekiiler agirligi fazla olan PAH tiirlerinin
toplam kuru ¢okelme aki degerleri hafif olan tiirlere gore daha azdir. En diisiik aki
degerleri ise DahA (26+28 ng/m’-giin) ve IcdP (44430 ng/m’-giin) tiirlerinde elde
edilmistir.

Ak degerleri ile konsantrasyon degerleri birbiriyle uyum icerisindedir. Aki degerleri,
konsantrasyon degerleri ile uyumluluk gostermektedir. Ak degerleri ile konsantrasyon
degerleri arasinda r’=0,94 (p<0,05) seviyesinde bir korelasyon vardir. Aki degerleri
konsantrasyon degerlerine bagli oldugundan, hesaplanan aki degerleri konsantrasyon
degerleri ile uyumluluk gdstermektedir.

Toplanan kuru c¢okelme Orneklerinde tespit edilen PAH'larin kuru c¢okelme aki
degerlerinin partikiil ve ¢oziinmiis faz dagilimlar incelendiginde, partikiil faz kuru

¢Okelme akis1 1453+1497 ng/mz-giin, ¢Oziinmiis faz kuru ¢okelme akisi ise 4604+2802
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ng/m’-giin olarak bulunmustur. Coziinmiis faz kuru ¢okelme aki degerinin, partikiil faz
kuru ¢cokelme aki degerlerinden yaklasik 4 kat daha fazla oldugu tespit edilmistir.

Esen (2006), TB ornekleme noktasinda 2004-2005 yillar1 arasinda yapmis oldugu
caligsmada partikiil ve ¢ozlinmiis faz kuru ¢okelme akilarini sirasiyla 2619+1597 ng/mz-
giin ve 34080+17715 ng/m*-giin olarak bulmustur. Olgiillen bu degerler, bu calisma
kapsaminda elde edilen degerler ile karsilastirildiginda partikiil faz kuru ¢cokelme aki
degerleri nispeten birbirine yakin olarak belirlense de aralarinda 2 kata yakin fark
bulunmaktadir. Coziinmiis faz kuru ¢okelme aki degerleri arasinda da yaklasik olarak 8
kata yakin bir fark bulunmaktadir. PAH bilesiklerinin partikiil ve ¢6ziinmiis faz kuru
cOkelme aki degerleri aradan gecen zaman igerisinde azalma gostermistir. Partikiil ve
¢Oziinmiis faz kuru ¢okelme aki degerlerinin PAH tiirlerine gore degisimi Sekil 4.104'te

gosterilmektedir.
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Sekil 4.104. PAH'larin kuru c¢okelme aki degerlerinin partikiill ve ¢oziinmiis faz

dagilimlar

Genel itibariyle ¢oziinmiis faz kuru ¢okelme aki degerleri partikiil faz kuru ¢okelme aki

degerlerinden fazla olup gaz fazda Phe, Ant, Flt ve Pyr tiirleri toplanan Orneklerde

187



baskin durumdaki PAH tiirleridir. Esen (2006) TB o6rnekleme noktasinda 2004-2005
yillar1 arasinda gergeklestirdigi ¢alismada bu ¢alismadaki sonuglara benzer sekilde Phe,
Flt ve Pyr tiirlerinin ¢ézlinmiis fazda daha baskin oldugunu belirtmistir. PAH tiirlerinin
partikiil faz kuru ¢okelme aki degerleri incelendiginde en diisiik aki degeri DahA i¢in
tespit edilirken en yiiksek kuru ¢okelme aki1 degeri Phe tiirii i¢in belirlenmistir.

Partikiil ve ¢6ziinmiis faz kuru ¢cokelme aki degerlerinin zamana bagli degisimi Sekil

4.105'te gosterilmektedir.
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Sekil 4.105. PAH'larin partikiil ve ¢6ziinmiis faz kuru ¢okelme aki degerlerinin zamana

bagl degisimi

Kuru c¢okelme aki degerlerinin mevsimsel degisimi incelendiginde partikiil ve
¢Oziinmiis fazda en yiiksek aki degerlerinin kis mevsiminde elde edildigi goriilmektedir.
Cozlinmis faz i¢cin kuru c¢okelme aki degerleri ¢oktan aza dogru
kig>sonbahar>yaz>ilkbahar seklinde siralanirken partikiil fazda bu siralama
kig>ilkbahar>yaz>sonbahar seklindedir. Coziinmiis faz kuru ¢okelme akilarinin partikiil

faza gore yiiksek oldugu goriilmektedir. Kis mevsiminde kirletici kaynaklarin fazla
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olmas1 ve tasitlardan kaynaklanan kirliklerden dolayr kuru ¢dkelme aki degerlerinde
artis oldugu gorilmektedir. Yaz mevsiminde yanma kokenli faaliyetlerinin olmamasina
ragmen tasit kokenli kirliligin halihazirda var olmasinin elde edilen aki degerlerini
etkiledigi disiiniilmektedir. PAH'larin ¢6zlinmiis ve partikiil faz kuru ¢okelme aki

degerlerinin mevsimsel bazda degisimi Sekil 4.106'da gosterilmektedir.
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Sekil 4.106. TB 6rnekleme bolgesinde PAH'larin gaz ve partikiil faz kuru ¢okelme aki

degerlerinin mevsimsel degisimi

Esen (2006), 2004-2005 yillar1 arasinda TB o6rnekleme noktasinda yapmis oldugu
calismada PAH bilesikleri icin en yiiksek kuru ¢okelme aki degerlerinin partikiil ve
¢Oziinmiis fazda sonbahar>ilkbahar>yaz seklinde ¢oktan aza siralandigini belirtmistir.
Bu calisma kapsaminda elde edilen sonuglarin partikiil fazda ilkbahar>yaz>sonbahar
seklinde degisirken ¢oziinmiis fazda sonbahar>yaz>ilkbahar seklinde degismektedir. Bu
calisma kapsaminda elde edilen sonucglar 2004-2005 yillar1 arasinda yapilan calisma
sonuglar1 ile benzerlik arz etse de mevsimsel konsantrasyon degerlerinin zaman

icerisinde degistigi gozlenmektedir.
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PAH tiirlerinin partikiil ve ¢oziinmiis faz kuru ¢okelme aki degerlerinin mevsimsel

olarak degisimi Sekil 4.107'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.107. PAH tiirlerinin partikiill ve ¢oziinmiis faz kuru c¢okelme akilarinin

mevsimsel degisimi
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Kuru ¢okelme akilarinin PAH tiirlerine goére mevsimsel degisimi incelendiginde partikiil
fazda en yiiksek aki degerlerinin kis mevsiminde Phe, Flt, Ant ve Pyr tiirleri i¢in elde
edilmektedir. Sonbahar mevsiminde Phe, Flt, Pyr ve BaP tiirleri en yiliksek kuru
cokelme aki degerine sahip iken, ilkbaharda ve yaz mevsimlerinde en yiiksek kuru
cokelme aki degerine sahip PAH tiirleri Phe, Flt ve Pyr'dir. Coziinmiis fazda ise Phe, Flt
ve Pyr tiirleri 6rneklemenin gergeklestirildigi biitiin mevsimlerde Orneklerde en cok
tespit edilen PAH tiirleridir.

Kuru ¢okelme aki degerlerinin mevsimsel degisiminin yani sira, 1sinma olan (Kasim-
Mart) ve 1sinmanin olmayan (Nisan-Ekim) sezonlardaki aki degisimleri de
incelenmistir. Isinma olan sezonda her iki faz icin elde edilen aki degerleri 1sinma
olmayan sezonda elde edilen aki1 degerlerine gore oldukea yiiksektir. Partikiil fazda her
iki periyot degerleri arasinda yaklasik 2,5 kat, ¢oziinmiis fazda ise yaklasik 1,5 kat fark
bulunmaktadir. Coziinmiis faz kuru ¢okelme aki degerleri her iki periyotta da partikiil
faz kuru ¢okelme aki degerlerinden yliksektir. Bunun sebebi 1sinma olan ve 1sinma
olmayan sezonlarda TB Ornekleme bolgesinde PAH bilesiklerinin gaz faz
konsantrasyon seviyelerinin partikiil faz konsantrasyon degerlerine gore daha yiiksek
olmasi ile agiklanabilir. Aki degerlerinin konsantrasyon degerleri ile iligkili oldugu goz
oniinde bulunduruldugunda ¢6ziinmiis faz kuru ¢okelme aki degerlerinin partikiil faz
kuru cokelme aki degerlerine gore yiiksek olmasi bu sekilde aciklanabilmektedir.
PAH'larin 1sinma olan ve 1sinma olmayan sezonlardaki partikiil ve ¢ézlinmiis faz kuru
cokelme akilart Sekil 4.108'de gosterilmektedir. PAH tiirlerinin sezonlara gore dagilimi
incelendiginde partikiil fazda 1sinma olan ve 1sinma olmayan sezonlarda 6rneklerde en
sik rastlanan PAH tiirleri sirasiyla Phe, Flt, Pyr ve BaA'dir. Coziinmiis fazda ise en sik
rastlanan PAH tiirleri Phe, Ant, Flt ve Pyr olarak tespit edilmistir. Isitnma olan ve 1sinma
olmayan sezonlarda partikiil ve ¢oziinmiis fazda, PAH bilesiklerinin tiir dagilimi Sekil

4.109'da gosterilmektedir.
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Sekil 4.108. Isinma olan ve 1sinma olmayan sezonlardaki partikiil ve ¢oziinmiis faz kuru

¢Okelme akilari
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Sekil 4.109. Isinma olan ve 1sinma olmayan sezonlarda partikiil ve ¢ozlinmiis fazda

PAH bilesiklerinin tiir dagilimi
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Farkli arastirmacilar tarafindan kentsel ve trafik bolgelerinde yapilan c¢aligsmalar

sonucunda tespit edilen kuru ¢okelme aki degerleri Cizelge 4.14'te gosterilmektedir.

Cizelge 4.14. TB oOrnekleme noktasina benzer kentsel/trafik bolgelerinde PAH'larin
toplam (gaz+partikiil) kuru ¢okelme aki degerleri

. Aki Ornekleme
Bolge (ng/m’. giin) Periyodu Kaynak
Manchester, Ingiltere 15 37600 1991-1992 Halsall ve ark. 1997
Cardiff, Ingiltere 15 29500 1991-1992 Halsall ve ark. 1997
Porto Marghera, Italya 16 26300 2003-2004 Rossini ve ark. 2005
TB Bursa, Tiirkiye 13 36699 2004-2005 Esen 2006
TB Bursa, Tiirkiye 12 8852 2008-2009 Bu ¢alisma

Cizelge 4.14'ten de goriilecegi iizere ingiltere ve Italya’da gergeklestirilen ¢alismalarda
bu c¢alismaya gore daha yiliksek kuru g¢okelme aki degerleri elde edilmistir. TB
ornekleme noktasinda Esen (2006) tarafindan yapilan ¢calismada da bu ¢aligmaya oranla
daha yiliksek kuru c¢okelme aki degerleri elde edilmistir. Bu calisma kapsaminda
hesaplanan aki degerleri 2006 yilinda yapilan ¢aligmada hesaplanan aki degerlerinden

daha diisiik olup aki degerlerinin zamanla azaldig1 goriilmektedir.

4.3.2.1.2. Islak- Kuru Cokelme Ornekleyicisi IKCO)

IKCO ile 1slak ¢okelme drnekleri toplanabildigi gibi cihazin kuru ¢ékelme béliimiinde
yagisin olmadigi zamanlarda kuru ¢okelme Ornekleri de toplanmaktadir. TB 6rnekleme
bolgesinde PAH'larin IKCO ile 6lgiilen ortalama kuru ¢okelme aki degerleri 155,85 ile
18417,9 ng/m*-giin arasinda degismekte olup ortalama 4047+5210 ng/m*-giin'diir. TB
ornekleme bolgesinde SYO kullamilarak, PAH bilesikleri igin tespit edilen ortalama
kuru ¢okelme aki degerleri partikiil fazda 1453+1497 ng/m’-giin, ¢6ziinmiis fazda ise
4604+2802 ng/m*-giin'diir. Elde edilen sonuclar SYO ile partikiil fazda Slgiilen kuru
¢okelme aki degerinin, IKCO ile tespit edilen kuru ¢okelme aki degerinden 2,7 kat daha
diisiik oldugunu gostermektedir. SYO’de tespit edilen ¢dziinmiis faz kuru ¢okelme aki
degeri ile IKCO ile tespit edilen kuru ¢dkelme aki degerinin birbirine yakin oldugu
tespit edilmistir. SYO ile IKCO kullanilarak PAH tiirleri igin belirlenen kuru ¢okelme
aki degerleri Sekil 4.110'da gosterilmektedir.
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Sekil 4.110. IKCO ile 6lciilen kuru ¢okelme aki seviyeleri

Kuru ¢okelme aki degerinin tiirlere gére degisimi incelendiginde Flt, Pyr ve Phe
tiirlerinin en yiiksek ¢okelme aki degerine sahip tiirler oldugu goriilmektedir. Molekiiler
agirligt hafif olan PAH tiirlerinin ¢6kelme aki degerlerinin daha agir olan tiirlere oranla
daha fazla oldugu tespit edilmistir. TB &rnekleme noktasinda SYO kullanilarak
belirlenen ortalama toplam kuru ¢okelme aki degeri 8852+11436 ng/m*-giin olup bu
deger IKCO ile belirlenen aki degerinden yaklasik 2 kat daha fazladir. Bunun yam sira
SYO ile partikiil faz i¢in belirlenen aki degeri 2910+7057 ng/m*-giin olup bu deger de
IKCO ile belirlenen kuru ¢ékelme aki degerinden neredeyse 1,5 kat daha azdir. Sonug
itibariyle kullanilan Ornekleyici tipine gore elde edilen aki degerleri de degisim
gosterebilmektedir. Ornekleme siiresi, drnekleyici sekli ve meteorolojik parametreler
elde edilen sonuglari etkileyen diger faktorlerdir.

IKCO ile elde edilen aki degerlerinin ayni periyotta YHHO ile 6lgiilen partikiil faz
konsantrasyon degerlerine boliinmesi ile kuru ¢okelme hizlari hesaplanabilmektedir.

PAH bilesikleri i¢in hesaplanan kuru ¢okelme hiz degerleri 0,12 ile 2,71 cm/s arasinda
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degismekte olup ortalama 1,05+0,74 cm/s olarak belirlenmistir. SYO kullanilarak
hesaplanan kuru ¢dkelme hiz degeri 1,18+0,98 cm/s olup bu deger IKCO ile belirlenen
kuru ¢okelme hiz degerinden daha fazladir. PAH tiirlerinin IKCO ile belirlenen kuru
cokelme hiz degerleri Sekil 4.111'de gosterilmektedir.

1,0

0,8 1

0,6 1

0.4 -

Kuru Cokelme Hizi (cm/s)

0,2

W s easaada
Phe Ant Flt Pyr BaA Chr BbF BkF BaP IcdP DahABghiP
PAH Turleri

Sekil 4.111. IKCO ile belirlenen kuru ¢okelme hiz degerleri

IKCO ile belirlenen kuru ¢okelme hiz degerleri incelendiginde Phe, Ant, Flt ve Pyr gibi
diisitk molekiiler agirlikli PAH tiirlerinin kuru ¢dkelme hizlarinin diger tiirlere oranla
daha fazla oldugu goriilmektedir. Yiiksek molekiiler agirli PAH tiirlerinin kuru ¢okelme
hizlarinin daha diisiik oldugu tespit edilmistir. Yiiksek molekiiler agirliga sahip olan
PAH tiirleri partikiiller ile birleserek partikiil madde {izerinde adsorplanmaktadir
(Rajput ve Lakhani 2010). SYO kullanilarak tespit edilen kuru ¢6kelme hiz degerlerinin
PAH tiirlerine gore dagilimi géz oniinde bulunduruldugunda kuru cokelme hizi en
yiiksek olan PAH tiirleri Phe, Ant ve Flt'dir. Benzer sekilde SYO ile belirlenen KTK
degerlerinin PAH tiirlerine gore dagilimi incelendiginde toplanan orneklerde en yliksek
KTK degerine sahip PAH tiirleri BbF, BkF, Icdp ve BghiP'dir. SYO kullanilarak

belirlenen kuru ¢okelme hizi degerlerinin PAH tiirlerine gore dagilimi ile IKCO
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kullanilarak belirlenen kuru c¢okelme hiz degerlerinin PAH tiirlerine gore dagilimi

bliyiik dlciide birbiriyle benzerlik gostermektedir.

4.3.2.2. Kuru Cokelme Hizlar:

TB 6rnekleme bolgesinde SYO ile tespit edilen aki degerlerinin, aym bdlgede YHHO
ile belirlenen partikiil ve gaz faz konsantrasyon degerlerine boliinmesi suretiyle PAH
bilesiklerinin kuru ¢okelme hizlar1 ve KTK'lar1 hesaplanabilmektedir.

TB ornekleme bolgesinden toplanan Ornekler i¢in hesaplanan ortalama kuru ¢okelme
hiz degeri 1,18+0,98 cm/s'dir. Kuru ¢okelme hiz degerlerinin PAH tiirlerine gore
degisimi incelendiginde en yiiksek ¢okelme hizi Phe (0,60+0,32 cm/s) tiirii i¢in
hesaplanirken en diisiik c¢okelme hizi ise BkF (0,024+0,019 cm/s) tiirii ig¢in
hesaplanmistir. TB 6rnekleme bolgesinde PAH tiirlerine gore elde edilen kuru ¢okelme

hiz degerleri Sekil 4.112'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.112. PAH tiirlerine ait kuru ¢okelme hiz degerleri
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TB ornekleme bolgesinden toplanan drneklerdeki PAH bilesiklerinin kuru ¢ékelme hiz
degerleri incelendiginde en yiiksek kuru ¢okelme hiz degeri sirasiyla Phe, Ant, Flt, Pyr
ve Chr tiirleri i¢in elde edilirken en diisiik kuru ¢okelme hiz degeri ise BKF tiirii i¢in
elde edilmistir. Sekil 4.112'den de agikg¢a goriildiigii tizere molekiiler agirli az olan PAH
tiirlerinin kuru ¢okelme hizlar1 molekiiler agirlig1 fazla olanlara oranla daha yiiksektir.
2004-2005 yillar1 arasinda TB Ornekleme bolgesinde Esen (2006) tarafindan yapilan
calismada PAH bilesikleri i¢in hesaplanan ortalama kuru ¢okelme hiz degeri 0,30+0,34
cm/s olarak bulunmustur. Bu calismada hesaplanan ortalama kuru ¢dkelme hiz degeri
1,18+0,98 cm/s olup 2004-2005 yillar1 i¢in hesaplanan hiz degerlerinden daha
yuksektir.

SYO ile tespit edilen kuru ¢okelme hiz degerleri IKCO ile tespit edilen kuru ¢okelme
hiz degerleri ile mukayese edilmistir. TB &rnekleme bélgesinde SYO ile belirlenen
ortalama kuru ¢okelme hiz degeri 1,18+0,98 cm/s olup aym bolgede IKCO ile tespit
edilen kuru ¢okelme hiz degeri 1,05+0,74 cm/s'dir. SYO ile toplanan 6rneklerde en
yiiksek ¢okelme hizina sahip PAH tiirleri Phe, Ant, Flt, Pyr ve Chr iken IKCO ile
toplanan orneklerde en yliksek ¢okelme hizina sahip olan PAH tiirleri Phe, Ant, Flt ve
Pyr’dir. SYO ile toplanan &rneklerdeki ortalama kuru ¢okelme hiz degerinin IKCO ile
alinan 6rneklerde tespit edilen hiz degerine gore daha fazla oldugu tespit edilmistir.
Mevsimlere gore kuru ¢okelme hiz degerlerinin degisimi incelendiginde en yiiksek kuru
cokelme hizinin kis mevsiminde elde edildigi goriilmektedir. TB 6rnekleme bdlgesinde
PAH'larin kuru ¢okelme hiz degerleri mevsimsel olarak c¢oktan aza dogru
ilkbahar>sonbahar>kis>yaz seklinde siralanmaktadir. Kis mevsiminde yakma olayinin
etkisi ile nispeten daha biiyiik ¢aptaki partikiiller ¢okelirken, bahar aylarinda yagislara
paralel olarak kaba partikiiller yikanmakta ve daha dusiik captaki partikiiller
cokelmektedir. Yaz mevsiminde ise yagisin az olmasina bagli olarak daha biiyiik
captaki partikiiller ¢okelmektedir. Elde edilen degerlere meteorolojik faktorler ve yerel
kaynaklar da etki etmektedir. PAH'larin kuru c¢okelme hiz degerlerinin mevsimsel

olarak degisimi Sekil 4.113'te gosterilmektedir.
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Sekil 4.113. Kuru ¢okelme hiz degerlerinin mevsimsel degisimi

Kuru ¢okelme hiz degerlerinin PAH tiirlerine gére mevsimsel degisimi ise Sekil

4.114'te gosterilmektedir.
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Sekil 4.114. PAH tiirlerine gore kuru ¢okelme hiz degerlerinin mevsimsel degisimi

Mevsimsel olarak PAH tiirlerinin kuru ¢ékelme hiz degerlerinin degisimi irdelendiginde
molekiiler agirlig1 diisiik olan PAH'larin kuru ¢okelme hiz degerleri, molekiiler agirligi
fazla olan tiirlere oranla daha ytiksektir. En yiiksek ¢okelme hizina sahip PAH tiirleri
Phe, Ant, Flt ve Pyr'dir. TB 6rnekleme bolgesinde BKF tiirii i¢in sonbahar, BaA igin
sonbahar ve yaz, DahA i¢in yaz mevsimine ait kuru c¢okelme hiz degerleri
hesaplanamamistir. Konsantrasyon degerlerinin PAH tiirlerine gore degismesi,
meteorolojik faktorler ve tiirler i¢in hesaplanan aki degerlerinde meydana gelen

farkliliklardan dolay1 elde edilen sonuglar farklilik gostermektedir.

4.3.2.3. Kiitle Transfer Katsayilar1 (KTK)

TB ornekleme noktasi i¢in ¢oziinmiis faz aki degerleri ve gaz faz konsantrasyon
degerleri kullanilarak hesaplanan ortalama KTK degeri 1,39+0,98 cm/s'dir. Esen (2006)

TB o6rnekleme noktasinda yapmis oldugu ¢alismada PAH bilesiklerinin ortalama KTK
degerini 0,5540,38 cm/s olarak bulmustur. Bu calismada PAH'lar i¢in daha yiiksek
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KTK degerleri elde edilmistir. KTK degerlerinin PAH tiirlerine gore degisimi Sekil
4.115'te gosterilmektedir.
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Sekil 4.115. PAH tiirleri i¢in hesaplanan ortalama KTK degerleri

PAH tiirlerinin KTK degerleri incelendiginde. KTK en yiiksek olan tiirler BghiP, BbF,
IcdP ve BkF'dir. Molekiiler agirliklar fazla olan bu tiirlerin KTK'lar1 molekiiler agirlig
az olan Phe, Ant ve Flt gibi tiirlere oranla oldukga yiiksek seviyededir. SYO ile
belirlenen ortalama KTK degerleri (1,39+0,98 cm/s) IKCO ile belirlenen ortalama kuru
cokelme hiz degerleri (1,05+0,74 cm/s) ile karsilastirildiginda SYO ile elde edilen KTK
degerinin IKCO ile elde edilen kuru c¢okelme hiz degerinden yiiksek oldugu
goriilmektedir. Su yiizeyine ¢arpan partikiillerin su igerisinde ¢oziinmesi ve gaz haldeki
kirleticilerin su igerisinde absorplanmasi SYO ile elde edilen ¢okelme hiz degerlerine
etki etmektedir.

PAH bilesiklerinin KTK degerlerinin mevsimsel bazda degisimi incelendiginde en
yiiksek KTK degerleri yaz mevsiminde elde edilirken en diisiik degerler ise ilkbaharda
elde edilmistir. TB oOrnekleme noktasi icin KTK degerleri coktan aza dogru

yaz>kig>ilkbahar>sonbahar seklinde siralanmaktadir. KTK degerlerindeki mevsimsel
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degisimin kuru c¢okelme hizlariin mevsimsel degisiminden farkli olmasinin sebebi
PAH'larin partikiil ve gaz faz konsantrasyon degerlerinin mevsimsel olarak fakli olmas1
ve benzer sekilde aki degerlerinde meydana gelen mevsimsel farkliliklardir. TB
ornekleme bolgesinde PAH'lar i¢in hesaplanan KTK degerlerinin mevsimsel degisimi

Sekil 4.116'te gosterilirken PAH tiirleri bakimindan KTK degerlerinin mevsimsel

degisimi ise Sekil 4.117'da verilmektedir.
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Sekil 4.116. KTK degerlerinin mevsimsel degisimi
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Sekil 4.117. PAH tiirlerine gore KTK degerlerinin mevsimsel degisimi

KTK degerlerinin tiirlere gore dagilimi incelendiginde en yiiksek KTK degerine sahip
PAH tiirii IcdP olarak belirlenmistir. En diisiik KTK degerleri ise BaA tiirii i¢in elde
edilmigtir. DahA tiiri i¢in sonbahar ve ilkbahar mevsimlerine ait degerler
hesaplanamamis olup benzer sekilde BaP tiirii i¢in ilkbahar ve yaz, BKF i¢in sonbahar

mevsimine ait degerler hesaplanamamastir.

4.3.3. PAH'larin Islak Cokelmesi

4.3.3.1. Yagmursuyu Konsantrasyonlari

Ornekleme periyodu boyunca TB &rnekleme noktasindan 15'er giinliik periyotlar
halinde IKCO ile 18 adet yagmursuyu drnegi toplanmustir.

IKCO ile toplanan yagmursuyu érnekleri igerisindeki toplam (partikiil-+¢oziinmiis) PAH

konsantrasyonu 16,40 ile 1968,66 ng/L. arasinda degismekte olup yagmursuyu
orneklerinin ortalama toplam PAH konsantrasyonu 859+612 ng/L'dir. PAH
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bilesiklerinin partikiil faz yagmursuyu konsantrasyonu 664+534 ng/L, ¢oziinmiis faz
yagmursuyu konsantrasyonu ise 2914291 ng/L olarak belirlenmistir. Partikiil faz
yagmursuyu konsantrasyon degerleri, coziinmils faz yagmursuyu konsantrasyon
degerlerine gore daha yliksek olup aralarinda 3 kata yakin bir fark bulunmaktadir. PAH

bilesiklerinin partikiil ve ¢ozlinmiis faz yagmursuyu konsantrasyonlar1 Sekil 4.118'de

gosterilmektedir.
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Sekil 4.118. PAH'larin partikiil ve ¢ézlinmiis faz yagmursuyu konsantrasyonlari

PAH tiirlerinin partikiil ve ¢6zlinmiis faz yagmursuyu konsantrasyonlari incelendiginde

her iki fazda en ¢ok tespit edilen PAH tiirleri Phe, Fit ve Pyr'dir. Molekiiler agirlig1 fazla
olan PAH tiirlerinin yagmursuyu konsantrasyonlar1 daha hafif olan PAH tiirlerine oranla
her iki fazda daha azdir. Her iki fazda en diisiik konsantrasyon degerine sahip PAH tiirii
DahA'dir. DahA'dan sonra en diisiik konsantrasyon degerleri Ant i¢in elde edilmistir.
Kis ve ilkbahar aylarinda toplanan 6rneklerdeki PAH'larin yagmursuyu konsantrasyon
degerlerinin diger drnekleme zamanlarina gore daha yiiksek olmast PAH tiirlerine ait

standart sapma degerlerinin genis bir aralikta seyretmesine sebep olmaktadir. Partikiil
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ve ¢Oziinmiis faz yagmursuyu konsantrasyon degerlerinin zamana bagli degisimi Sekil

4.119'da gosterilmektedir.
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Ornekleme Tarihi

Sekil 4.119. PAH’larin partikiil ve ¢0ziinmiis faz yagmursuyu konsantrasyon

degerlerinin zamana baglh degisimi
TB ornekleme noktasindan toplanan yagmur suyu orneklerinde PAH'larin partikiil ve

¢cOziinmiis faz konsantrasyon degerlerinin mevsimsel degisimi Sekil 4.120'de

gosterilmektedir.
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Sekil 4.120. PAH'larin partikiil ve ¢oziinmiis faz yagmursuyu konsantrasyonlarinin

mevsimsel degisimi

IKCO ornekleyicisi ile 4 mevsimi karakterize edecek sekilde toplanan yagmursuyu
orneklerinde en yiiksek yagmursuyu konsantrasyon degerleri partikiil ve ¢oziinmiis
fazda kis mevsiminde elde edilmistir. PAH'larin yagmursuyu konsantrasyon seviyeler
partikiil fazda mevsimsel olarak c¢oktan aza dogru kig>ilkbahar>yaz>sonbahar,
¢Oziinmiis fazda kig>ilkbahar>sonbahar>yaz seklinde siralanmaktadir. Kis mevsiminde
yagisin etkisi ile kirleticilerin atmosferden yikanmasi sonucunda konsantrasyon
degerleri artmaktadir. Ayrica kis mevsiminde yagmurun yani sira kar yagisinin da
meydana gelmesi ve kar tanelerinin yagmur damlalarina nazaran partikiiler formdaki
kirleticileri baglama kapasitesinin daha fazla olmasi sebebiyle partikiil fazda daha
yiiksek konsantrasyon degerleri elde edilmistir (Lei ve Wania 2004). Yaz mevsiminde
meydana gelen kisa siireli yerel yagislar kirleticilerin yeryliziine inmesine sebebiyet

verse de bu durum kis mevsimindeki kadar etkili olamamaktadir. Cozlinmiis fazda
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sonbahar ve kis aylarinda meydana gelen yagislarla atmosferdeki kirleticiler
yagmursuyu ile yikanmakta ve bu kirleticiler yagmursuyu igerisinde ¢dzlinmektedir.
Dolayisi ile elde edilen konsantrasyon degerlerinde artis meydana gelmektedir. Ayrica,
yagis miktari, yagis sekli (yagmur, kar vb.) ve havanin kararlilig1 gibi meteorolojik
etkenler de elde edilen sonuglar iizerinde onemli rol oynamaktadir. TB Ornekleme
bolgesinde PAH'larin atmosferik konsantrasyon (partikiil ve gaz faz) degerleri ile
yagmursuyu konsantrasyon degerleri (partikiil ve c¢Oziinmiis faz) arasindaki iliski
istatistiksel olarak incelenmigstir. Partikiil fazda dis ortam konsantrasyonlari ile
yagmursuyu konsantrasyon seviyeleri arasinda istatistiksel olarak dnemli bir iligki tespit
edilememistir (r’=0,12, p>0,05). Gaz faz dis ortam konsantrasyon degerleri ile
¢Oziinmiis faz yagmursuyu konsantrasyon degerleri arasinda istatistiksel manada 6nemli
bir iligki tespit edilememistir (r*=0,35, p>0,05). Atmosferik konsantrasyon degerlerinde
gaz faz konsantrasyon degerleri partikiil faza gore daha baskin iken, PAH'larin
yagmursuyu konsantrasyon degerlerinde partikiil faz gaz faza oranla daha yiiksek olarak
bulunmustur. Farkli arastirmacilar tarafindan TB Ornekleme bdlgesine benzer
ornekleme bolgelerinde gerceklestirilen ¢alismalar sonucunda elde edilen yagmursuyu

konsantrasyon degerleri Cizelge 4.15'te gosterilmektedir.
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Cizelge 4.15. PAH'larin kentsel/trafik 6rnekleme bolgelerinde tespit edilen yagmur suyu konsantrasyonlari (ng/L)

Ornekleme Bolgesi Ornekleme Periyodu Phe Ant Fit Pyr BaA Chr BbF BKF BaP IcdP DahA BghiP Kaynak
Nisan 2002 .
Le Havre, Fransa Nisan 2003 Toplam Ort 255 53 804 746 379 656 418 197 377 317 46 332 Motelay-Massei ve ark. 2006
. Temmuz 2005 : .
Singapur Ocak 2006 Toplam Ort 100 10 8 11 19 12 33 6 10 116 231 55 Rianawati 2007
Hangzhou, Cin Temmuz 1999 1.0 lam Ort 2271 309996 1319 245 538 - 188 218 - - - Zhu ve ark. 2004
’ Kasim 2002 '
Ekim 1998 Coziinmiis Ort 42" 116 188 947 93" 17 12 82 95
Gdansk Wrzeszcz, Polonya Nisan 1999 . . . Grynkiewicz ve ark. 2002
1san Partikiil Ort 457" 365230 194 222" 179 91 17 27
o Eyliil 2008 Coziinmiis Ort 145 11 109 69 8 11 5 4 3 2 1 2
TB. Bursa Tiirkiye Haziran 2009 Bu ¢alisma

Partikil Ort 96 9 206229 44 68 44 38 31 31 5 37
*Phe+Ant, “BaA+Chr, = BbF+BkF
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4.3.3.2. Aki Seviyeleri

Islak ¢okelme akilari hesaplanirken PAH bilesikleri i¢in bulunan kiitle degerleri
IKCO'nin  yiizey alam ve &rnekleme —siiresine  boliinerek  hesaplamalar
gergeklestirilmistir.

TB  ornekleme noktasindan toplanan  Orneklerde tespit edilen  toplam
(partikiil+¢oziinmiis) 1slak ¢okelme aki degerleri 295,07 ile 19598,22 ng/m’-giin
arasinda degismekte olup ortalama toplam 1slak ¢okelme aki degeri 22439419598
ng/m’-giin'dir. PAH bilesiklerinin 1slak ¢6kelme aki degerleri partikill faz icin
17551418910 ng/m’-giin, ¢Oziinmiis faz icin 736247306 ng/m’-gin olarak
hesaplanmistir. Partikiil faz 1slak ¢okelme aki degeri ¢oziinmiis faz 1slak ¢okelme aki
degerinden yiiksek olup, iki fazdaki aki degerleri arasinda 2 kata yakin bir fark
bulunmaktadir. Aki degerlerine benzer sekilde, PAH bilesiklerinin yagmur suyu
konsantrasyon degerlerinde de partikiill faz konsantrasyon degerleri ¢0ziinmiis faza
oranla daha yiiksektir. Yagis siiresi ve miktarinin, PAH'larin partikiil ve ¢6zlinmiis faz
yagmursuyu konsantrasyon degerleri lizerine olan etkisi istatistiksel olarak incelenmis
olup ancak degiskenler arasinda istatistiksel agidan 6nemli bir iliski tespit edilememistir
(p>0,05). PAH tiirlerinin partikiil ve ¢Ozlinmiis faz 1slak ¢okelme aki degerleri Sekil
4.121'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.121. PAH bilesiklerinin 1slak ¢okelme akilarinin partikiill ve ¢oziinmiis faz

dagilimlar

PAH tiirlerinin partikiil ve ¢oziinmiis faz aki degerleri incelendiginde her iki fazda 2 ve
3 halkali PAH tiirlerinden Phe, FIt ve Pyr tiirlerinin baskin karakterde oldugu
goriilmektedir. Bunun yam sira 6zellikle partikiil fazda molekiiler agirhigi fazla olan
PAH tiirlerinin 1slak ¢okelme aki degerleri ¢6ziinmiis faza oranla daha yiiksektir. PAH
bilesiklerinin partikiil ve ¢Ozlinmiis faz 1slak ¢okelme aki degerlerinin 6rnekleme

periyoduna gore degisimi Sekil 4.122'de gosterilmektedir
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Ornekleme Tarihi

Sekil 4.122. PAH bilesiklerinin partikiil ve ¢ézlinmiis faz 1slak ¢okelme aki1 degerlerinin

zamana bagl degisimi

Aki degerlerinin mevsimsel olarak degisimi incelendiginde partikiil ve ¢ozlinmiis fazda
en yuksek aki degerlerinin kis mevsiminde elde edildigi goriilmektedir. En diisiik 1slak
cokelme aki degerleri ise yaz mevsiminde elde edilmistir. Ak1 degerleri her iki fazda
coktan aza dogru kig>ilkbahar>sonbahar>yaz seklinde siralanmaktadir. Kis mevsiminde
partikiil faz 1slak ¢okelme aki degerleri ile ¢oziinmiis faz 1slak ¢okelme aki degeri
arasinda 2 kata yakin bir fark bulundugu tespit edilmistir. Kis mevsiminde evsel 1sinma
faaliyetlerinin artmasi, yagislarin artmasi, meydana gelen olumsuz hava sartlar
sonucunda hesaplanan aki degerleri artis gostermektedir. En diisiik degerlerin elde
edildigi yaz mevsiminde ise yerel kaynaklarda ve yagis olaylarinda meydana gelen
azalma sonucunda elde edilen aki degerleri de diislis gostermektedir. Yaz mevsiminde,
yagis siiresi ve miktar1 kis mevsimine oranla daha az olan kisa siireli sagnak yagislar ile

atmosferde bulunan kirleticiler yogun bir sekilde yeryiiziine inebilmektedirler. Yagis
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siiresinin ve miktarinin etkisi g6z 6niinde bulunduruldugunda diger mevsimlere gore
daha yagish gegen kis ve ilkbahar mevsimlerinde tespit edilen aki degerleri diger
mevsimlere nazaran daha yiiksektir. Ayrica mevsimsel olarak meydana gelen
meteorolojik degisikliklerin elde edilen sonuglara Onemli Olgiide etki ettigi
diisiiniilmektedir. Partikiil ve ¢oziinmiis faz 1slak ¢okelme aki degerlerinin mevsimsel

olarak degisimi Sekil 4.123'te gosterilmektedir,.
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Sekil 4.123. Partikiil ve ¢oziinmiis faz 1slak ¢okelme aki degerlerinin mevsimsel

degisimi

Partikiil ve ¢oziinmiis faz 1slak ¢okelme aki degerlerinin PAH tiirlerine gore daglimi ise

Sekil 4.124'te gosterilmektedir.
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Sekil 4.124. Islak ¢okelme aki degerlerinin PAH tiirlerine gore partikiil ve ¢oziinmiis

faz daglhimi
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Sekil 4.124°den de goriilecegi lizere PAH bilesikleri i¢in en yliksek degerler partikiil
fazda ilkbahar ve kis mevsiminde alinan 6rneklerde tespit edilmistir. Partikiil fazda en
yiiksek 1slak ¢okelme aki degerine sahip olan PAH tiirleri Phe, Flt, Pyr ve Chr tiirleridir.
BbF, BkF, BaP, IcdP, DahA ve BghiP tiirlerinin aki degerleri ise diger tiirlere oranla
daha diisiik olarak tespit edilmistir. En diisiik ak1 degerleri yaz mevsiminde 6l¢iilmiistiir.
Coziinmiis fazda en yiiksek degerler sonbahar ve ilkbahar mevsimlerinde 6lgiilmiistiir.
Cozlinmiis fazda orneklerde en yiiksek aki degerleri Phe, Flt ve Pyr tiirleri i¢in elde
edilmistir. Molekiiler agirlig1 fazla olan PAH tiirlerine ait 1slak ¢okelme aki degerlerinin

molekiiler agirliklar diisiik olan PAH tiirlerine gore daha az oldugu tespit edilmistir.

4.3.3.3. Yikanma Oranlari

TB ornekleme bolgesinden toplanan 6rneklerde PAH bilesikleri icin belirlenen toplam
(partikiil+¢oziinmiis) yikanma orani 9,71x10°+12,8x10° olarak tespit edilmistir. PAH
bilesiklerinin partikiil faz yikanma oram 8,52x10°+10,9x10° olarak belirlenirken
¢oziinmiis faz yikanma orani ise 8,97x10°+11,3x10° olarak hesaplanmustir. Partikiil ve
¢Oziinmiis fazda PAH bilesikleri i¢in elde edilen yikanma degerleri literatiirde PAH’lar
icin belirtilen degerler ile benzerlik arz etmekte olup, hesaplanan degerler literatiir
degerlerinden az da olsa yiiksektir. Calisma kapsaminda ger¢cek yagmur zamanlarinin
kullanilmig olmasinin elde edilen sonuglar etkiledigi diistiniilmektedir. PAH tiirlerinin
partikiil ve ¢oziinmiis faz yikanma oranlar1 Sekil 4.125'de gosterilmektedir.

Tirler gore partikiill ve ¢oziinmiis faz yikanma oranlarinin degisimi incelendiginde
partikiil fazda Phe, Ant, Flt ve Pyr gibi diisiik molekiiler agirlikli PAH tiirleri daha
yogun olarak bulunurken, ¢6ziinmiis fazda BbF, BkF, BaP, IcdP, DahA ve BghiP gibi
molekiiler agirligi fazla olan PAH tiirleri daha yogun olarak bulunmaktadir. Partikiil
fazda molekiiler agirlig1 fazla olan PAH tiirlerinin yikanma oranlar1 molekiiler agirlig

daha diisiik olan tiirlere oranla daha azdir.
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Sekil 4.125. PAH tiirlerinin partikiil ve ¢dziinmiis faz yikanma oranlari

PAH bilesiklerinin partikiil ve ¢oziinmiis faz yikanma oranlarinin mevsimsel degisimi
incelendiginde ¢ozlinmiis ve partikiil fazda en yiiksek yikanma oranlari sonbahar
mevsiminde elde edilmektedir. En diisiik yikanma oranlar1 ise yaz mevsiminde elde
edilmistir. PAH'larin partikiil ve ¢oziinmiis faz yikanma oranlarinin mevsimsel degisimi

Sekil 4.126'da gosterilmektedir.
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Sekil 4.126. Partikiil ve ¢oziinmiis faz yikanma oranlarinin mevsimsel degisimi

Yikanma oranlarinin mevsimsel degisimine bakildiginda partikiil ve ¢6ziinmiis fazda en
yiiksek yikanma orant sonbahar mevsiminde elde edilmistir (partikiil faz
7,65x105i5,58x105, ¢Ozlinmiis faz 6,95X105i9,5X105). Coziinmiis fazda, sonbahar ve
kis mevsimlerinde orneklenen ortalama yagmursuyu hacmi 10 L olup, bu yagislar
¢Ozlinmiis faz 6rneklerinin atmosferden yikanma oranini arttirmaktadir. Yagis miktar
ile partikiil ve ¢6ziinmiis faz yikanma oranlar1 arasinda iliski olup olmadigi istatistiksel
olarak incelenmis olup, bu degiskenler arasinda kayda deger bir iliski tespit

edilememistir (p>0,05).
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4.4. Mudanya Ornekleme Bolgesi

Mudanya 6rnekleme bolgesinden 6rnekleme periyodu boyunca YHHO ve SYO
kullanilarak 36 adet dis ortam hava &rnegi toplanmustir. YHHO ile érnekleme periyodu
boyunca 6rneklenen ortalama hava hacmi 190+61 m™'tiir. IKCO ile 6rnekleme periyodu
boyunca 17 adet yagmursuyu &rnegi toplanmistir. Mudanya 6rnekleme bdlgesinde TCO

bulunmamaktadir.
4.4.1. Atmosferik PAH'lar
4.4.1.1. Konsantrasyon Seviyeleri

Mudanya ornekleme bolgesi, kiyr bolgesi karakteristigine sahip bir Ornekleme
bolgesidir. Ornekleme bolgesi denize yakin bir yerde olup, bdlgenin niifusu yaz
aylarinda kis aylarina gore oldukca fazladir. Mudanya 6rnekleme bolgesinde dogalgaz
ve komiir baglica yakit olarak kullanilmaktadir.

Mudanya ornekleme bolgesinde PAH bilesiklerinin ortalama toplam (gaz+partikiil)
konsantrasyon seviyeleri 1,06 ile 518,40 ng/m’ arasinda degismekte olup ortalama
toplam konsantrasyon degeri 73+108 ng/m’ olarak belirlenmistir. Konsantrasyon
degerlerinin gaz ve partikiil faz dagilimlar incelendiginde partikiil faz konsantrasyonu
24+40 ng/m’, gaz faz konsantrasyonu ise 53+73 ng/m’ olarak hesaplanmistir. Mudanya
ornekleme bolgesinde toplam PAH konsantrasyonunun %73'niin gaz formunda oldugu
tespit edilmistir. PAH bilesiklerinin partikiil ve gaz faz konsantrasyon dagilimlar1 Sekil
4.127'de gosterilmektedir.

PAH bilesiklerinin partikiil ve gaz faz konsantrasyon dagilimlari incelendiginde partikiil
fazda Phe, FIt ve Pyr tiirleri en fazla tespit edilen PAH tiirleri olup ¢alisma kapsaminda
incelenen diger PAH tiirlerinin partikiil faz konsantrasyon degerleri birbirine oldukca
yakin seviyede oldugu gozlenmistir. Gaz fazda en ¢ok tespit edilen PAH tiirleri Phe,
Ant, Flt ve Pyr olup, gaz fazda molekiiler agirligi fazla olan PAH tiirlerine ait
konsantrasyon degerleri molekiiler agirlig1 hafif olan tiirlere oranla daha azdir. Mudanya
ornekleme bolgesinde Olciilen ortalama partikiil ve gaz faz konsantrasyon degerleri

arasinda 2 kat fark bulundugu tespit edilmistir.
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Kiy1 bolgesi olan Mudanya ornekleme noktasinda evsel 1sinma kokenli kirletici
kaynaklar yogun bir sekilde bulunmaktadir. Ayrica 6rnekleme bolgesine yakin mesafe
yer alan Bursa Organize Sanayi Bolgesi ve izmit Korfezinden Mudanya'ya dogru olan

kirletici tasinimlarinin da bolgeyi etkiledigi diistintilmektedir.
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Sekil 4.127. PAH tiirlerinin partikiil ve gaz faz konsantrasyon dagilimlari

Partikiil ve gaz faz konsantrasyon degerlerinin zamana bagli olarak degisimi Sekil

4.128'de gosterilmektedir.
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Ornekleme Tarihi

Sekil 4.128. Partikiil ve gaz faz PAH konsantrasyon degerlerinin zamana bagh degisimi

Mudanya 6rnekleme bolgesinde Slgiilen toplam PAH konsantrasyonu, sicaklik ve TSP
degerlerinin zamana bagli degisimi Sekil 4.129'da gosterilmektedir. Mudanya
ornekleme bolgesinde TSP konsantrasyon degerleri 6rnekleme periyodu boyunca 56-
379 pg/m’ arasinda degismekte olup ortalama TSP konsantrasyon degeri 140489
ng/m’'tiir. Ornekleme periyodu boyunca 6lgiilen sicaklik degerlerinin ortalamasi ise
19,945,6 °C'dir. Mudanya Ornekleme bolgesinde dig ortam sicaklik degeri diistiikge
PAH bilesiklerinin  konsantrasyon degerlerinin  arttigt  goriilmektedir. TSP
konsantrasyonu yaz aylarinda en yiiksek seviyede olup sonbahar ve kis aylarinda ise

TSP konsantrasyon degerleri benzerlik arz etmektedir.

218



30 - 1000 400

[ Konsantrasyon
- —=— TSP
—O— Sicaklik - 350
25 M
. I - 300
(V)E .
S 100 + _f
— — L 250 —~
O 204 £ &
o W E
~ 8 =
Xx _ o))
X > f i L =1
= 7 . N 200 2
) o N 71' o
s
A 15 4 c n _ N
n @ - 150 +
»
c 10 A
2
- 100
10 A 7| b(
N
HH ™ - 50
5_ 1 T rrrrrrrrrrrrrrrrrTrTr T r T T T T T T T T o
00 00 00 00 0O 00 00 G 0 0 0 O W W W OV W WOV DDA D
[Nl oNeololoNololoNololololoNololoNeolololNolololololoNoNoNoNeNeNel
OO0 O0O0OO0O0DO0DO0O0DO0OO0D0DO0DO0DO0DO0DO0DO0DO0DO0DO0O0O0OO0O0O0000 00O
SRR B S R I N A A R A A I A A R A A B B B B B A B I IS IR
ONMNNMNMNMNOOWMODVOVWIIDOOO AN N—-—OOOSTIEIITITOWWOLW OO
SS9 99599999308 " ==--009990399999399S
M OO FTANTOODDDT - ANODOITOANMOL DO «~—~0O0DNMOWDMDN M
TTATLTNAURIIR TR0 Ay g Qa T T T s
ANNOMO - MOUOUMNDODDDOMNMO T ANNDTET - ANNMNTODDOMNWOWANMNOWO-—N
T OO N~ AN NOOOTTFMMOOOOANNTANNO NN ANN «~— «—

Ornekleme Tarihi

Sekil 4.129. Toplam konsantrasyon, sicaklik ve TSP degerlerinin zamana bagli degisimi

Mudanya ornekleme bdlgesinde gaz ve partikiil faz PAH konsantrasyonlarinin
mevsimsel degisimi incelendiginde gaz fazda en yiiksek konsantrasyon degerleri
ilkbahar mevsiminde elde edilirken, partikiil fazda en yiiksek konsantrasyon degerleri
kis mevsiminde elde edilmistir. Gaz fazda konsantrasyon degerleri ¢oktan aza dogru
ilkbahar>kig>sonbahar>yaz seklinde siralanirken, partikiil fazda g¢oktan aza dogru
kig>ilkbahar>sonbahar>yaz seklinde siralanmaktadir. Kis mevsiminde yanma kokenli
kaynaklar ve tasit kokenli kirlilikten dolayr konsantrasyon seviyeleri artmaktadir.
Sonbaharda mevsiminde havalarin sogumaya baslamasi ve ilkbahar mevsiminde tam
olarak sinmamasi sonucunda artan yanma faaliyetleri konsantrasyon degerlerinin
artmasina sebep olmaktadir. Gaz ve partikiil faz PAH konsantrasyonlarinin mevsimsel

degisimi Sekil 4.130'da gosterilmektedir.
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Sekil 4.130. Mudanya oOrnekleme bolgesinde gaz ve partikil faz PAH

konsantrasyonlarinin mevsimsel degisimi

Gaz fazda ilkbahar mevsiminde i1sinma faaliyetlerinin halen devam etmesi, ilkbahar
mevsiminden itibaren yaz mevsimine kadar bolge niifusunun artis gostermesinden
dolay1r yiiksek konsantrasyon degerlerinin elde edildigi disiiniilmektedir. Yaz
mevsiminde 1sinma faaliyetlerinin olmayisi dolayisiyla yanma kokenli kirliligin az
olmasi sebebiyle diisiik konsantrasyon degerleri elde edilmistir.

Partikiil fazda ilkbahar ve kis mevsimlerinde toplanan 6rneklerde en sik rastlanan PAH
tiirleri Flt ve Pyr'dir. Sonbahar mevsiminde toplanan 6rneklerdeki PAH konsantrasyon
degerleri birbirine olduk¢a yakin olup yaz mevsiminde toplanan oOrneklerde en sik
rastlanan PAH tiirleri Phe, FIt, Pyr ve BbF’dir. Gaz fazda ise Phe, FIt ve Pyr tiirleri
orneklemenin gergeklestirildigi dort mevsimde orneklerde en sik rastlanan PAH tiirleri
olarak belirlenmistir. Gaz fazda molekiiler agirlig1 yiiksek olan tiirlerin konsantrasyon
degerlerinin molekiiler agirlig1 hafif olan tiirlere nazaran daha az oldugu belirlenmistir.
PAH tiirlerinin partikiil ve gaz faz konsantrasyonlarinin mevsimsel degisimi Sekil

4.131'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.131. Gaz ve partikiil faz konsantrasyon degerlerinin PAH tiirlerine gore

mevsimsel degisimi
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Partikiil fazda mevsimlere gore baskin karakterde olan PAH tiirleri kisin Flt, Pyr, BbF,
Chr, sonbaharda Pyr, BbF, Flt, Phe, ilkbaharda Phe, Pyr, BaA ve BbF ve yazin Phe, Pyr,
BbF ve IcdP'dir. Gaz fazda biitiin mevsimlerde Phe, Flt ve Pyr tiirleri 6rneklerde en ¢ok
tespit edilen PAH tiirleridir.

Konsantrasyon degerleri 1sinma olan (Kasim-Mart) ve 1sinma olmayan (Nisan-Ekim)
sezonlar g6z Oniine alinarak incelendiginde her iki fazda en yiiksek konsantrasyon
degerleri 1sinma sezonunda elde edilmistir. Isinma olan ve 1sinma olmayan sezonlardaki
gaz ve partikiil faz PAH konsantrasyonlar1 Sekil 4.132'de gosterilmektedir. Isinma
sezonunda gaz faz konsantrasyon degeri partikiil faz konsantrasyon degerine gore
yuksektir. Isinmanin olmadigi sezonda da 1sinma periyoduna benzer sekilde gaz faz
konsantrasyon degerlerinin partikiil faz konsantrasyon degerlerinden yiiksek oldugu
tespit edilmistir. Partikiil ve gaz faz i¢in 1sinma sezonunda Olg¢iilen konsantrasyon
degerleri ile 1sinma olmayan sezonda Ol¢iilen konsantrasyon degerleri arasinda 4 kata
yakin bir fark oldugu belirlenmistir.

Mudanya Ornekleme bolgesi i¢in 1sinma ve 1sinmanin olmadigi periyotlarda oOlciilen
PAH konsantrasyon degerleri UUK, YS ve TB 6rnekleme bolgelerinde dlgiilen degerler
ile karsilastirildiginda en yiiksek konsantrasyon degerlerinin sirasiyla YS>TB>Mudanya
ve UUK o6rnekleme bélgelerinde elde edildigi goriilmektedir. PAH konsantrasyonlari
bakimindan en kirli bolge YS 6rnekleme bolgesi olup, konsantrasyon bakimindan en

temiz bolge ise UUK 6rnekleme bdlgesidir.
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Sekil 4.132. Isinma olan ve 1sinma olmayan sezonlardaki gaz ve partikiil faz PAH

konsantrasyonlari

Isinmanin oldugu ve 1sinmanin olmadig1 periyotlarda Mudanya 6rnekleme bolgesinde

Olciilen PAH tiirlerinin konsantrasyon dagilimlar1 Sekil 4.133'te gosterilmektedir.
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Sekil 4.133. [sinma olan ve 1sinma olmayan sezonlarda PAH bilesiklerinin gaz ve

partikiil faz dagilim

Isinma periyodunda 6rneklerde en sik rastlanan PAH tiirleri gaz fazda Phe, Flt ve Pyr,
partikiil fazda FIt ve Pyr'dir. Isinmanin olmadigi periyotta ise Orneklerde en sik
rastlanan PAH tiirleri gaz fazda Phe, FIt ve Pyr, partikiil fazda Phe, Flt, Pyr, Chr ve
BbF'dir.

Mudanya Ornekleme noktasina benzer Ornekleme noktalarinda gergeklestirilen

caligmalara ait literatiir degerleri Cizelge 4.16'da gosterilmektedir.
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Cizelge 4.16. Mudanya 6rnekleme noktasi ile benzer 6zellikteki 6rnekleme bolgelerinde

6lciilen PAH konsantrasyonlari (ng/m’)

Tampa Mudanya,
N . .1 Pallas .
PAH Kprfem, Rorvik. Isveg Finlandiya Singapur Burga
Tiirleri Florida, ABD Tiirkiye
uriett o - Gaz- - Gaz-
Gaz-Partikiil Gaz-Partikiil Partikiil Gaz-Partikiil partikiil
Phe 13,34-2,37 0,8-3 0,2-0,7 20,7-1,6 36,61-3,96
Ant 0,50-0,00 0,01-0,1 0,02-0,01 3,8-0,19 3,82-0,66
Flt 4,91-0,99 0,3-1,7 0,1-0,3 27,3-1,1 15,41-3,65
Pyr 1,74-0,61 0,1-1 0,05-0,2 24,8-1,5 10,17-4,42
BaA 0,04-0,01 0,01-0,2 0,005-0,02 3,2-0,5 0,88-2,61
Chr 0,46-0,04 0,05-0,5 0,03-0,04 2,6-1 1,31-2,37
BbF 0,06-0,02 0,04-0,8 0,02-0,05 0,44-1,6 0,10-2,75
BkF 0,01-0,01 0,01-0,3 0,01-0,02 0,10-0,63 0,07-1,90
BaP 0,01-0,00 0,01-0,2 0,01-0,03 0,11-0,54 0,07-2,06
IcdP 0,02-0,02 - - - 0,06-1,56
DahA - - - 0,03-0,26 0,02-0,28
BghiP 0,04-0,04 0,02-0,15 0,01-0,04 0,08-1,7 0,14-1,58
Kaynak Poor ve ark. Prevedouros  Prevedouros Balasiia\rllianian Bu calisma
2004 ve ark. 2004  ve ark. 2004 2010 ’

Cizelge 4.16'dan da goriilecegi lizere Mudanya 6rnekleme bolgesi ile benzer 6zellikteki
ornekleme noktalarinda yapilan ¢alismalarda Phe, Ant, Flt ve Pyr tiirleri diginda kalan
tiirler icin hemen hemen benzer sonuclar elde edilmistir. Fakat Mudanya ornekleme
bolgesinde Phe, Ant, Flt ve Pyr tiirleri i¢in tespit edilen konsantrasyon degerleri
Amerika, Isve¢ ve Finlandiya'da yapilan calisma sonuglarina gore daha yiiksek olup,

Singapur'da yapilan ¢alisma sonuglarina gére daha diistiktiir.
4.4.1.2. Meteorolojik Parametreler ile Olan liskileri

Konsantrasyon degerleri ile meteorolojik parametreler arasinda herhangi bir iliski olup
olmadigr Mudanya boélgesinden elde edilen verilere ¢oklu lineer regresyon analizinin
uygulanmasi (Denklem 4.1) ile tespit edilmeye calisilmistir. Yapilan ¢oklu lineer

regresyon analizi sonucunda elde edilen denklem asagida gosterilmektedir (Denklem
4.6).

InP = 13353,542(1/T) - 0,10 (U) + 0,15 (cos WD)-72,09 (*=0,27) (4.6)
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Yapilan analiz sonucunda Mudanya 6rnekleme bolgesinde meteorolojik parametreler ile
konsantrasyon degerleri arasinda istatistiksel acidan Onemli bir iligki tespit
edilememistir.

Mudanya 6rnekleme bolgesinde gaz faz konsantrasyon degerleri ile 6rnekleme periyodu
boyunca bu bolgede kaydedilen sicaklik degerleri arasinda herhangi bir iliski olup
olmadig1 ise Clausius-Clapeyron denklemi kullanilarak aciklanmaya calisiimistir.
Clausius-Clapeyron denklemi uygulamas: sonucunda Mudanya ornekleme bdlgesi igin
elde edilen egim degeri 13686'dir. Elde edilen pozitif egim degeri kirletici kaynaklarin
Olgiim noktasinin yakininda yer aldigin1 ve yerel kaynaklarin gaz faz PAH
konsantrasyonlarim1  etkiledigini gostermektedir. Mudanya O6rnekleme noktasinda
yapilan veri analizi sonucunda PAH konsantrasyon degerleri ile sicaklik degerleri
arasinda Oneli bir iligki olmadig tespit edilmistir (p>0,05). Mudanya 6rnekleme bolgesi
icin yapilan Clausius-Clapeyron denklemi uygulama sonuglar1i Sekil 4.134'te

gosterilmektedir.

-23

-24 -

-25 -

-26

27

In P

-28 -
In P=13686(1/T)-73,41

PY r2=0,266

-29 A ]

-30 -

'31 T T T T T
0,00330 0,00335 0,00340 0,00345 0,00350 0,00355 0,00360

1T (K™

Sekil 4.134. Clausius-Clapeyron uygulamasi
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4.4.1.3. Gaz/Partikiil Dagilimlar:

Mudanya 6rnekleme noktasinda 6rnekleme periyodu boyunca dig ortam hava sicakligi
7,9 ile 27,7 °C arasinda degisirken, toplam askida partikiil madde miktar1 56 ile 304
ug/m3 arasinda degismektedir. Denklem 2.4'e gore PAH tiirleri i¢in log Kp’ye karsi

log P ler grafige gegirilerek m, ve b, katsayilari belirlenebilmektedir. m,, P’-Kp
grafiginin egim degeri iken, b, P’-Kp grafigindeki dogruyu kestigi noktadir. Sekil
4.135'te Mudanya ornekleme bolgesinden alinan 6rneklerin log Kp’ye karsi ¢izilen

log P degerleri gosterilmektedir.

2
0 -
o
X
o -2
(@)
-
-4 4
'6 T T T T T T
-9 8 7 -6 5 4 3 2
0
LogP| ™ (torr)

Sekil 4.135. logK,’ye karst log P, degerleri

Mudanya drnekleme bdlgesinde logK,’ye karst gizilen log P degerlerinin korelasyon

katsayis1 olukga yiiksek olup, istatistiksel agidan 6nem arz etmektedir (p<0,05). Cizilen
grafigin egim degerleri (m;) -0,57 ile -1,31 arasinda degismekte olup istatistiksel
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manada onemlidir (p<0,05). Benzer sekilde dogrunun kesim noktalar1 da (b;) -4,30 ile -
9,90 arasinda degisim gostermektedir. Elde edilen sonuglar literatiir degerleri ile uyum
gostermektedir (Baker ve Eisenreich 1990, Gustafson ve Dickhut 1997).

Mudanya o6rnekleme bolgesinden toplanan tiim 6rneklere ait log Kp degerlerine karsi
tiim Orneklere ait log P degerleri grafik iizerine aktarildiginda, gizilen grafigin egim
degeri (m;) -0,81, dogruyu kestigi nokta ise (b;) -6,43 olarak tespit edilmistir (*=0,66).
Elde edilen egim ve dogru kesim noktast degerleri literatiirde farkli caligmalar
sonucunda elde edilen degerleri ile benzerlik gostermektedir (Ligocki ve Pankow 1989,
Cotham ve Bidleman 1995).

Gaz partikiil dagiliminda adsorpsiyon yada absorpsiyon mekanizmalarindan hangisinin
baskin oldugunun belirlenmesi amaciyla ¢alisma kapsaminda dagilim katsayis1 Kp ile
Koa arasindaki herhangi bir iliski olup olmadig: incelenmistir. Sekil 4.136'da log K,'ye
karsilik cizilen log Koa degerleri gosterilmektedir. Denklem 2.6'da verilen denklemin
egim degerleri 0,53 ile 1,84 arasinda degismekte olup istatistiksel olarak 6nem arz
etmektedir. Benzer sekilde dogrunun kesim noktasi -7,54 ile -12,10 arasinda
degismektedir. Egim degerleri Koa'nin PAH'larin  gaz partikiil dagilimlarinin
belirlenmesinde iyi bir tanimlayici oldugunu gostermektedir. Elde edilen r* degerleri

yiiksek olup 0,66 ile 0,99 arasinda degismektedir.

\

7 8 9 10 11 12 13
logKoa

Sekil 4.136. log K,'ye karsilik ¢izilen log Koa degerleri
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Mudanya 6rnekleme bolgesinden toplanan tiim 6rneklerin log Kp degerlerine karsi tiim
orneklere ait log Koa degerleri grafik iizerine aktarildiginda, cizilen grafigin egim
degeri 0,49, dogruyu kestigi nokta ise -6,34 olarak tespit edilmistir. Calisma
kapsaminda Mudanya 6rnekleme bolgesi i¢in hesaplanan egim ve dogru kesim noktasi
degerlerinin literatiir degerleri ile benzerlik gosterdigi belirlenmistir (Radoni¢ ve ark.
2011).

PAH bilesiklerinin organik madde igerisine olan absorpsiyou is fazina bagl olarak
belirlenmektedir. Bu baglamda dagilim katsayis1 dagilim katsayist K, oktanol ve
oktanol+is’e bagli modeller kapsaminda da incelenmistir olup Sekil 4.137 ve Sekil
4.138'de log K,'ye karsilik modellenen log Kok ve log K'ye karsilik modellenen log
Kpoketisy degerleri gosterilmistir. K, degerleri istatistiksel olarak incelenmis olup
deneysel ve modellenen K, degerleri arasinda 6nemli bir iligski oldugu tespit edilmistir

(p <0,001).

1
Modellenen logK,=0,92 Olgiilen logK,-1,08
p o e
2 * $ .
0 4 r=0.50 n=228 ¥ 4
R . LS
™ .
2 1
n =1 A *
£
= « 3
3 2- .
o . S
3 8
L -3
5 * * 0
= NG ** %00 *
5} e
3 4 1 ¢ {Q{&V‘ooo *n o
B
P .
-5 ce s @ $ . ¢
GO0 4040 0000 o0
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5 4 3 -2 1 0 1

Olgiilen long(m3/ ug)

Sekil 4.137. Deneysel logK,, ve modellenen logK, ok degerlerinin regresyonu
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1,6
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Sekil 4.138. Deneysel logK,, ve modellenen logKok:+is) degerlerinin regresyonu

4.4.1.4. Kaynaklari (Temel Bilesenler Analizi (TBA) ve Molekiiler Tam1 Oranlari)

Mudanya 6rnekleme bolgesi igin belirli PAH tiirleri i¢in hesaplanan molekiiler tani

oranlar1 Cizelge 4.17'de gosterilmektedir.

Cizelge 4.17. Mudanya ornekleme bdlgesi icin hesaplanan molekiiler tani oranlar1 ve

PAH bilesiklerinin kaynaklar1

Ornekleme

Di(y)agn(l)stik Bilgesi Kaynak
ranfar Trafik Benzin Dizel Komiir Odun
BaA/CHR 0.62 0,28-1,2 " 0,17-0,36 1,0-120  0,66-092@
BaP/BghiP 1.15 0,3-0,4 0,46-0,81" 0,9-6,6 ¥ -
IcdP/BghiP 0.93 0,27-0,4 @ 19 1,06-1,12®  0,23-0,33 @
IcdP/IcdP+BghiP 2.47 0,21-022 3% 0,35-0,70 %3+ 0,56 ® 0,62+
BbF/BKF 1.8 1,07-1,45 @ - 3,53-3,.87@  0,76-1,08 @
BghiP/BaP 1.14 2,5-33@ 12-22@ - -

1) Simcik ve ark. 1999 2) Fang ve ark. 2004a 3) Tang ve ark. 2005 4) Manoli ve ark. 2004 5) Ravindra ve ark. 2008

Cizelge 4.17'de verilen molekiiler tan1 oranlar1 incelendiginde, BaA/Chr orani 0,62
olarak tespit edilmis olup bu deger yakit olarak odun yakilmasi sonucu olusan kirlilige

yada benzin kullanan tasitlarin sebep oldugu ara¢ kaynakli kirliligine isaret etmektedir.
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BaP/BghiP oram1 1,15 olarak tespit edilmis olup bu degerde komiir kullanimindan
kaynaklanan kirliligin bir gostergesidir. Tasit kokenli kirliligin ifadesi olan IcdP/BghiP
orant 0,93 olup bu deger dizel yakit kullanan araclarin olusturdugu kirlilige isaret
etmektedir. Ayrica BghiP/BaP orani 1,14 olarak hesaplanmis olup yine bu degerde dizel
yakit kullanan araglarin olusturdugu kirliligin bir gostergesidir. BbF/BkF orani yakit
olarak benzin kullanan tasitlarin sebep oldugu kirliligin bir gostergesi konumundadir.
Mudanya ornekleme bolgesi icin PAH bilesiklerinin temel kaynaklar1 yanma koékenli
kaynaklarda odun ve komiir, tasit kokenli kaynaklarda ise dizel ve benzin kullanan
araclar oldugu hesaplanan molekiiler tan1 oranlari ile belirlenmistir.

PAH bilesiklerinin olas1 kaynaklarini belirlemek amaciyla kullanilan bir diger yontemde
temel bilesen analizidir (TBA). TBA analiz sonuclarina gére Mudanya ornekleme
bolgesinde partikiil faz konsantrasyon degerleri igin toplam varyansin %92'sini
aciklayan iki temel faktor belirlenmigtir. 1. Faktor, toplam varyansin % 64'lik kismin
aciklamakta olup BaA, Chr, BbF, BkF, DahA, BaP, IcdP ve BghiP tiirleri bu grupta en
cok tespit edilen PAH tiirleridir. Bu bilesiklerden BaP ve BghiP tasit kaynakl
emisyonlara isaret etmektedir (Li ve Kamens 1993). BbF ise yakit olarak benzin
kullanan tasitlarin yarattigi kirlilige isaret etmektedir (Ravindra ve ak. 2006). 2. Faktor
ise toplam varyansin % 28'lik kismin1 teskil etmekte olup Phe, Ant, Flt ve Pyr tiirleri bu
grupta en ¢ok bulunan PAH tiirleridir. Flt ve Pyr genellikle dizel yakit kullanan
araglardan meydana gelen kirliligin bir gostergesidir (Fang ve ark. 2006) Gaz faz
konsantrasyon degerlerinin TBA analiz sonuclar1 incelendiginde toplam varyansin %
100'linii aciklayan 3 temel faktor tespit edilmistir. 1. Faktor toplam varyansin % 36'lik
kismin tegkil etmekte Pyr, BaA ve IcdP bu grupta en cok tespit edilen PAH tiirleridir.
Bu tiirler trafik kdkenli kaynaklar1 temsil etmektedir (Li ve ark. 2006). 2. Faktor toplam
varyansin %34'inii agiklamakta olup Flt, BbF, BkF ve BghiP tiirleri bakimindan
yogundur. Flt yakit olarak dizel kullanan, BbF ise yakit olarak benzin kullanan
tagitlardan meydana gelen kirliligin bir gostergesidir (Ravindra ve ak. 2006). Toplam
varyansin %29'lik kismini1 olusturan 3.Faktor Chr, Phe ve Pyr tiirleri bakimindan
yogundur. Chr ile pozitif, Phe ve Pyr ile negatif yonlii bir iligkiye sahiptir. Bu tiirler
komiir yakilmasi sonucu meydana gelen kirlilikle tasitlardan kaynaklanan kirliligin
gostergesidir (Fang ve ark., 2005). TBA dagilimi sonucunda her bir faktor degeri

icerisinde yer alan PAH tiirleri incelendiginde, Mudanya'da var olan kirliligin yanma
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kokenli faaliyetler ve tasit kaynakli kirleticiler oldugu goriilmektedir. Mudanya
ornekleme bolgesinde PAH tiirlerinin TBA dagilimlart Sekil 4.139'da gosterilmektedir.
PCA analizi ile elde edilen faktor yliklemeleri ise Cizelge 4.18'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.139. PAH tiirlerinin TBA dagilimlari

Cizelge 4.18. Mudanya 6rnekleme bolgesindeki faktor yiiklemeleri

Mudanya
Bilesik Partikiil Faz Gaz Faz
Faktorler Faktorler
Faktor 1 Faktor 2 Faktor 1 Faktor 2 Faktor 3
Phe 0.076 0.971 -0.062 0.154 -0.986
Ant 0.249 0.901 -0.588 0.257 0.492
Flt 0.705 0.683 0.475 0.857 0.063
Pyr 0.737 0.640 0.669 -0.286 -0.681
BaA 0.831 0.480 0.888 0.280 -0.132
Chr 0.920 0.343 -0.112 0.014 0.991
BbF 0.941 0.110 -0.588 0.632 0.468
BkF 0.795 0.336 0.333 0.827 -0.045
BaP 0.862 0.391 -0.311 -0.074 -0.023
IcdP 0.954 0.265 0.992 0.011 -0.012
DahA 0.978 0.147 0.579 -0.719 0.306
BghiP 0.983 0.144 -0.214 0.970 0.006
Varyans (%) 64,47 28,07 36,19 34,43 29,38
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4.4.2. PAH'larin Kuru Cokelmesi

4.4.2.1. Aki Seviyeleri

Tez c¢alismasi kapsamimnda SYO ve IKCO kullanilarak kuru ¢okelme ornekleri
toplanmustir. Asagidaki boliimlerde her iki 6rnekleyiciden elde edilen sonuglara iliskin

veriler ve tartigmalar yer almaktadir.

4.4.2.1.1. Su Yiizeyi Ornekleyicisi (SYO)

SYO kullanilarak Mudanya o6rnekleme bolgesinde belirlenen ortalama toplam
(partikiil+¢oziinmiis) kuru c¢okelme aki degeri 17 ile 13315 ng/m’-giin arasinda
degismekte olup ortalama toplam kuru ¢ékelme aki degeri 4498+3702 ng/m*-giin olarak
belirlenmistir. PAH tiirleri i¢in TB 6rnekleme bolgesinde elde edilen toplam ¢okelme

aki degerleri Sekil 4.140'ta gbsterilmektedir.
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Sekil 4.140. PAH tiirlerinin toplam (partikiil+¢oziinmiis) kuru ¢okelme aki degerleri
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Sekil 4.140'tan da goriilecegi iizere toplam (partikiil+¢oziinmiis) kuru ¢okelme aki
degerleri icerisinde molekiiler agirhklar diisiik olan Phe (2112+1726 ng/m’-giin), Flt
(1714+1863 ng/m*-giin) ve Pyr (1136+978 ng/m’-giin) tiirleri baskin karakterdedir. En
diisiik aki degerleri ise DahA (11£10 ng/m*-giin) ve IcdP (3226 ng/m’-giin) tiirlerinde
elde edilmistir.

Mudanya 6rnekleme bdlgesi i¢in hesaplanan aki degerlerinin partikiil ve ¢oziinmiis faz
dagilimlari incelendiginde PAH'larmn partikiil faz kuru ¢6kelme akisi 1362+1837 ng/m*-
giin, ¢oziinmiis faz kuru c¢okelme akisi ise 4333+2911 ng/m’-giin olarak tespit
edilmistir. PAH'larin ¢6ziinmiis faz kuru ¢okelme akilarinin, partikiil faz kuru ¢okelme
akisma oranla 3 kat daha fazla oldugu belirlenmistir. Elde edilen aki degerleri UUK
ornekleme bolgesinde Olciilen degerlerden yiiksek olup YS Ornekleme bdlgesinde
oOl¢iilen degerlerden diisiiktiir. Mudanya 6rnekleme bolgesi i¢in hesaplanan aki degerleri
TB ornekleme bolgesinde hesaplanan degerler ile benzerlik gostermektedir. PAH
tiirlerine gore partikiil ve ¢coziinmiis faz kuru ¢okelme aki degerlerinin degisimi Sekil

4.141'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.141. PAH'larin kuru ¢okelme aki degerlerinin partikiil ve ¢oziinmiis faz

dagilimlari
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Kuru ¢okelme aki degerlerinin partikiil ve ¢oziinmiis faz dagilimlar1 incelendiginde her
iki fazda da 6rneklerde en ¢ok tespit edilen PAH tiirleri Phe, Flt ve Pyr'dir. Molekiiler
agirhigr fazla olan PAH tiirlerine ait aki degerlerinin her iki fazda hafif olan tiirlere
oranla daha az oldugu tespit edilmistir. Mudanya 6rnekleme bdlgesinde tespit edilen
konsantrasyon degerleri ile ak1 degerleri arasinda istatistiksel olarak iligski olup olmadigi
incelenmis ve bu iki degisken arasinda istatistiksel olarak kayda deger bir iliski tespit
edilememistir (r’=0,18, p>0,05). Partikiill ve ¢Oziinmiis faz kuru ¢okelme aki

degerlerinin zamana bagli degisimi Sekil 4.142'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.142. PAH'larin partikiil ve ¢6ziinmiis faz kuru ¢okelme aki degerlerinin zamana

bagl degisimi
PAH bilesiklerine ait kuru ¢okelme aki degerlerinin partikiil ve ¢O6ziinmiis faz

degisimlerinin yam sira, ¢calisma kapsaminda aki degerlerinin mevsimsel degisimi de

incelenmistir. Partikiil ve ¢6ziinmiis fazda en yiiksek aki degerlerinin kis mevsiminde
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elde edildigi goriilmektedir. Cozlinmis fazda en diisiik kuru ¢okelme aki seviyeleri yaz
mevsiminde Olciiliirken, partikiil fazda en diisiik kuru ¢okelme aki seviyeleri ilkbahar
mevsiminde tespit edilmistir. Kuru ¢okelme aki seviyeleri mevsimsel olarak ¢6ziinmiis
fazda ¢oktan aza dogru kig>sonbahar>ilkbahar>yaz seklinde siralanirken, partikiil fazda
bu siralama kig>yaz>sonbahar>ilkbahar seklindedir. Orneklemenin gegeklestirildigi
dort mevsimde ¢Oziinmiis faz kuru ¢dkelme akilarimin partikiill faz kuru c¢okelme
akilarina oranla daha fazla oldugu tespit edilmistir. Kig mevsiminde sicakligin diisiik
olmasi ve 1sinma amagli yakma faaliyetlerinin ¢ok olmasindan dolay1 en yiiksek aki
degerleri bu mevsimde elde edilmektedir. Ilkbahar mevsiminde havalarin tam olarak
1sinmamasindan dolay1 1sinma faaliyetlerinin devam etmesi, sonbahar mevsiminde de
havalarin yeni yeni sogumaya baglamasi ile 1sinma faaliyetlerinde artis gbzlenmektedir.
PAH'larin partikiil ve ¢oziinmiis faz kuru ¢okelme aki degerlerinin mevsimsel degisimi

Sekil 4.143'te gosterilmektedir.
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Sekil 4.143. PAH'larin partikiil ve ¢oziinmiis faz kuru cokelme aki degerlerinin

mevsimsel degisimi
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PAH tiirlerinin partikiil ve ¢oziinmiis faz kuru ¢okelme aki degerlerinin mevsimsel

bazda degisimi Sekil 4.144'te gosterilmektedir.
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Sekil 4.144. PAH tiirlerinin partikiil ve ¢6ziinmiis faz kuru c¢okelme akilarinin

mevsimsel degisimi
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PAH tiirlerine gore kuru ¢okelme aki degerlerinin mevsimsel degisimi incelendiginde
partikiil fazda kis, ilkbahar ve yaz mevsimlerinde en yiiksek aki degerlerine sahip PAH
tiirleri Phe, Flt ve Pyr iken sonbahar mevsiminde en yiiksek kuru ¢okelme aki degerine
sahip PAH tiirleri Phe, FIt, Pyr ve BghiP olarak belirlenmistir. Cozlinmiis faz kuru
cokelme aki degerlerinin mevsimsel degisimi incelendiginde Orneklemenin
gerceklestirildigi dort mevsimde en yiiksek aki degerleri Phe, Flt ve Pyr tiirleri i¢in elde
edilmistir. her iki fazda molekiiler agirlig1 fazla olan PAH tiirlerinin kuru ¢dkelme aki
degerleri daha hafif olan PAH tiirlerinin aki1 degerlerine gore daha azdir.

Yapilan calisma kapsaminda 1sinma olan (Kasim-Mart) ve 1isinmanin olmayan (Nisan-
Ekim) sezonlardaki kuru c¢okelme aki degerlerinin degisimleri de incelenmistir.
PAH'larin 1sinmanin oldugu ve 1sinmanin olmadig1 sezonlardaki partikiil ve ¢oziinmiis

faz kuru ¢okelme akilar1 Sekil 4.145'te gosterilmektedir.
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Sekil 4.145. Isinma olan ve 1sinma olmayan sezonlardaki partikiil ve ¢oziinmiis faz kuru

¢Okelme akilari
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Isinma olan sezonda Olgiilen kuru ¢okelme aki degerleri 1sinma olmayan sezonda
Olclilen degerlere nazaran daha yiiksek olup, ¢oziinmiis faz kuru ¢ékelme akisi 1sinma
olan ve 1sinmanin olmayan sezonlarda partikiil faz kuru ¢okelme akisina oranla daha
fazladir. Isinma periyodunda ¢oziinmiis ve partikiil faz kuru ¢okelme aki degerleri
arasinda yaklasik 4 kat, istnmanin olmadigi periyotta ¢oziinmiis ve partikiil faz aki
degerleri arasinda 3 kat fark oldugu tespit edilmistir. Isinma olan sezonda yanma
kokenli faaliyetlerin fazlaligindan dolay1 konsantrasyon ve dolayisi ile aki degerlerinde
artts meydana gelmektedir. Ayrica 1sinma olan sezondaki trafik yogunlugu isinma
olmayan sezondaki trafik yoguna oranla daha fazla oldugundan dolay1 tasit kokenli
kirleticilerde meydana gelen artis konsantrasyon degerlerine ve dolayisi ile aki
degerlerine yansimaktadir. Aki degerleri iizerinde Onemli bir etkiye sahip olan
konsantrasyon degerlerinin 1sinmanin oldugu ve isinmanin olmadigi sezonlara gore
degisimleri goz Oniinde bulunduruldugunda hesaplanan aki degerleri ile olgiilen
konsantrasyon degerlerinin birbirleriyle uyumlu olduklar1 tespit edilmistir. PAH
tiirlerinin sezonlara gore dagilimi incelendiginde partikiil fazda 1sinma olan ve 1sinma
olmayan sezonlarda 6rneklerde en sik rastlanan PAH tiirleri sirasiyla Phe, Flt, Pyr ve
BaA’dir. Coziinmiis fazda ise en sik rastlanan PAH tiirleri Phe, Flt, Pyr olarak tespit
edilmistir. Isinma olan ve 1sinma olmayan sezonlarda partikiil ve ¢6ziinmiis fazda, PAH

bilesiklerinin tiir dagilimi Sekil 4.146'da gosterilmektedir.
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Sekil 4.146. Isinma olan ve 1sinma olmayan sezonlarda partikiil ve ¢éziinmiis fazda

PAH bilesiklerinin tiir dagilimi

Farkli arastirmacilar tarafindan kiy1 bolgelerinde yapilan calismalar sonucunda elde

edilen aki degerleri Cizelge 4.19°te gosterilmektedir.

Cizelge 4.19. Mudanya 6rnekleme noktasina benzer kiy1 bolgelerinde PAH'larin toplam

(partikiil+¢ozlinmiis) kuru ¢okelme aki degerleri

. Ak Ornekleme

Bolge (ng/m’-giin) Periyodu Kaynak
NMassachusetts Korfezt (Nahand). 44 1400 1992-1993  Golomb ve ark. 1997
g(];rgus Christi Korfezi Teksas, 5 578 1998-1999  Park ve ark. 2002
Tampa Korfezi, ABD 16 11500 2002 Poor ve ark. 2004
[zmit Kérfezi, Tiirkiye 16 8300 2002-2003 Pekey ve ark. 2007
Banyuls-sur-Mer, Fransa 15 114 2002 Guitart ve ark. 2010
Barselona, Ispanya 15 84 2002 Guitart ve ark. 2010
Mudanya Bursa, Tiirkiye 12 4498 2008-2009 Bu caligma
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Cizelge 4.19'dan da goriilecegi lizere Mudanya Ornekleme bolgesinde tespit edilen
toplam ortalama kuru ¢okelme aki degeri Fransa, Ispanya ve Amerika'da &lgiilen
degerlere nazaran yiiksek olup, Tampa Korfezi ve Izmit Korfezi'nde 6lciilen degerlere
gore daha diisiiktiir. Olciim yapilan bolgenin karakteristigi elde edilen sonuglari

etkilemektedir.

4.4.2.1.2. Islak- Kuru Cokelme Ornekleyicisi IKCO)

Mudanya ornekleme bélgesinde IKCO kullanilarak belirlenen kuru ¢okelme aki
degerleri 187,01 ile 56041,2 ng/m*-giin arasinda degismekte olup ortalama 8500+14985
ng/m*-giin'diir.

Kuru ¢okelme aki degerlerinin tiirlere gére degisimi incelendiginde Flt, Pyr ve Phe
tiirlerinin en yiiksek ¢okelme aki degerine sahip tiirler oldugu goriilmektedir. Molekiiler
agirhg hafif olan PAH tiirlerinin ¢okelme aki degerleri, daha olan agir olan PAH
tiirlerinin aki degerlerine oranla daha fazladir. Mudanya 6rnekleme noktasinda SYO
kullanilarak belirlenen ortalama toplam kuru ¢kelme aki degeri 4498+3702 ng/m’-giin
olup bu deger IKCO ile belirlenen aki degerinden daha diisiiktiir. Ayrica SYO partikiil
fazdaki PAH bilesikleri icin belirlenen aki degeri 1362+1837 ng/m’-giin olup bu
degerde IKCO ile belirlenen kuru ¢okelme aki degerinden daha diisiiktiir. PAH tiirleri
icin belirlenen kuru ¢okelme aki degerleri Sekil 4.147'da gosterilmektedir.
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Sekil 4.147. IKCO ile 6lciilen kuru ¢okelme aki seviyeleri

IKCO ile belirlenen aki degerlerinin YHHO ile belirlenen partikiil faz konsantrasyon
degerlerine boliinmesiyle orneklerdeki PAH tiirlerinin  kuru ¢okelme hizlar
hesaplanabilmektedir.

PAH bilesikleri i¢in hesaplanan kuru ¢okelme hiz degerleri 0,07 ile 2,37 cm/s arasinda
degismekte olup ortalama kuru ¢okelme hiz degeri 0,84+0,66 cm/s olarak belirlenmistir.
SYO kullanilarak belirlenen kuru ¢okelme hiz degeri 1,23£1,18 cm/s olup IKCO ile
belirlenen hiz degeri daha yiiksektir. PAH tiirlerinin IKCO ile belirlenen kuru ¢ékelme
hiz degerleri Sekil 4.148'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.148. TIKCO ile belirlenen kuru ¢okelme hiz degerleri

IKCO ile belirlenen hiz degerleri incelendiginde PAH tiirleri igerisinde en yiiksek
cokelme hizina sahip olan PAH tiirlerinin Phe, Flt ve Pyr oldugu tespit edilmistir.
Molekiiler agirligi fazla olan tiirlerin kuru ¢okelme hiz degerlerinin birbirine yakin

seviyelerde oldugu tespit edilmistir.
4.4.2.2. Kuru Cokelme Hizlar

Mudanya &rnekleme bolgesi icin hesaplanan aki degerlerinin aym bélgede YHHO ile
belirlenen partikiil ve gaz faz konsantrasyon degerlerine boliinmesiyle PAH'larin kuru
cokelme hizlan ve kiitle transfer katsayilar1 hesaplanabilmektedir.

Mudanya 6rnekleme bolgesinde PAH bilesikleri i¢in hesaplanan ortalama kuru ¢okelme
hiz degerleri 0,02 ile 4,52 cm/s arasinda degismekte olup ortalama kuru ¢okelme hizi

1,23+1,18 cm/s'dir. Kuru ¢okelme hiz degerlerinin PAH tiirlerine gore degisimi Sekil
4.149'da gosterilmektedir.
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Sekil 4.149. PAH tiirlerine ait kuru ¢okelme hiz degerleri

PAH tiirlerine ait kuru ¢okelme hiz degerleri incelendiginde, en yliksek kuru ¢okelme
hizina sahip PAH tiiriiniin Phe oldugu gorilmektedir. Kuru ¢okelme hiz degerleri
ylksek olan diger PAH tiirleri ise FIt, Pyr, BbF ve DahA'dir. Bu tiirler disinda kalan
PAH tiirlerine ait kuru ¢okelme hiz degerlerinin birbirine olduk¢a yakin oldugu tespit
edilmistir. Bu ¢aligma kapsaminda hesaplanan kuru ¢okelme hiz degeri literatiirde var
olan kuru ¢okelme hiz degerleri ile uyumlu olup, hesaplanan hiz degerlerinin 6rnekleme
bolgesinin karakteristigi ve meteorolojik sartlara bagli olarak degisim gosterdigi
goriilmektedir (Sheu ve ark. 1996, Franz ve ark. 1998). Mudanya 6rnekleme bolgesinde
PAH bilesikleri i¢in hesaplanan kuru ¢dkelme hiz degerinin UUK 6rnekleme bolgesi
icin hesaplanan kuru ¢okelme hiz degerinden biiyiik, YS ve TB 6rnekleme bolgeleri igin
hesaplanan kuru ¢okelme hiz degerinden diisiik oldugu tespit edilmistir.

SYO ile tespit edilen kuru ¢okelme hiz degerleri IKCO ile tespit edilen kuru ¢okelme
hiz degerleri ile mukayese edilmistir. Mudanya ornekleme bélgesinde SYO ile
belirlenen ortalama kuru ¢okelme hiz degeri 1,23+1,18 cm/s olup ayni bolgede IKCO
ile tespit edilen kuru ¢okelme hiz degeri 0,84+0,66 cm/s'dir. SYO ile toplanan
orneklerde en yiiksek ¢okelme hizina sahip PAH tiirleri Phe,Flt, Pyr, BbF ve DahA iken
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IKCO ile toplanan &rneklerde en yiiksek ¢okelme hizina sahip olan PAH tiirleri Phe, Flt
ve Pyr’dir. SYO ile toplanan 6rneklerdeki ortalama kuru ¢okelme hiz degeri IKCO ile
alian 6rneklerde tespit edilen hiz degerine gore daha fazladir..

Mevsimlere gore kuru ¢okelme hiz degerinin degisimi incelendiginde en yiiksek kuru
cokelme hiz degerinin yaz mevsiminde elde edildigi goriilmektedir. Mudanya
ornekleme bolgesinde kuru ¢okelme hiz degerleri mevsimsel bazda ¢oktan aza dogru
yaz>sonbahar>kig>ilkbahar seklinde siralanmaktadir. PAH'larin kuru ¢oékelme hiz
degerlerinin mevsimsel degisimi Sekil 4.150'de gosterilirken, PAH tiirlerine gore kuru

¢okelme hiz degerlerinin mevsimsel degisimi ise Sekil 4.151'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.150. Kuru ¢okelme hizlarinin mevsimsel degisimi
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Sekil 4.151. PAH tiirlerine gore kuru ¢okelme hiz degerlerinin mevsimsel degisimi

PAH tiirlerine ait kuru ¢okelme hiz degerlerinin mevsimsel degisimi incelendiginde yaz
mevsiminde Phe ve Pyr, kis mevsiminde Phe ve Ant, sonbaharda Ant, Pyr ve BaA,
ilkbaharda ise Phe, Flt ve Pyr tiirleri en yiiksek kuru ¢ékelme hiz degerine sahip PAH
tiirleri olarak belirlenmistir. Konsantrasyon degerlerinin PAH tiirlerine gore degismesi,
meteorolojik faktorler ve tiirler i¢in hesaplanan aki degerlerinde meydana gelen

farkliliklardan dolay1 elde edilen sonuglar farklilik gosterebilmektedir.

4.4.2.3. Kiitle Transfer Katsayilar1 (KTK)

Mudanya Ornekleme bolgesinden toplanan Orneklerde ¢oziinmiis faz i¢in hesaplanan
ortalama KTK degeri 1,60+1,29 cm/s'dir. Cozlinmiis fazda en yiiksek KTK degeri BkF
(1,27+1,17 cm/s) tiirii i¢in hesaplanirken, en diisik KTK degeri ise Chr (0,10+0,05
cm/s) tirii i¢in hesaplanmistir. Mudanya 6rnekleme bolgesi i¢in hesaplanan KTK
degerinin diger li¢ drnekleme bolgesi i¢in hesaplanan KTK degerlerinden diisiik oldugu
belirlenmistir. Mudanya oOrnekleme noktasinda PAH tiirleri i¢in hesaplanan KTK
degerleri Sekil 4.152'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.152. PAH tiirleri i¢in 6l¢iilen ortalama KTK degerleri

PAH tiirlerine ait KTK degerleri incelendiginde KTK degerleri en yiiksek olan tiirler
BKF, BaP. BbF ve Phe'dir. Orneklerde molekiiler agirhigr fazla olan PAH tiirlerine ait
KTK degerlerinin daha baskin karakterde oldugu belirlenmistir. Genel itibariyle
molekiiler agirlig1 az olan PAH tiirlerinin KTK degerleri daha diisiik seviyededir.
Coziinmiis faz PAH bilesikleri i¢cin hesaplanan KTK degerlerinin mevsimsel bazda
degisimi incelendiginde en yiiksek KTK degerleri kis mevsiminde elde edilirken en
diisiik KTK degerleri ise yaz mevsiminde elde edilmistir. KTK degerlerinin mevsimsel
olarak ¢oktan aza dogru kis>ilkbahar>yaz>sonbahar seklinde siralanmaktadir. Mudanya
ornekleme bolgesinde PAH'lar i¢in hesaplanan KTK degerlerinin mevsimsel degisimi
Sekil 4.153'te, PAH tiirleri i¢in hesaplanan KTK degerlerinin mevsimsel degisimi ise
Sekil 4.154'te gosterilmektedir.
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Sekil 4.153. Mudanya 6rnekleme bolgesinde KTK degerlerinin mevsimsel degisimi
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Sekil 4.154. PAH tiirlerine ait KTK degerlerinin mevsimsel degisimi
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KTK degerlerinin tiirlere gore dagilimi incelendiginde en yiiksek KTK degerine sahip
PAH tiirii BKF olarak belirlenmistir. En diisiik KTK degerleri ise Chr tiirii i¢in elde
edilmistir. BbF, BkF ve BaP tiirleri i¢in sonbahar mevsimine ait degerler, Phe tiirii
icinde kis, BghiP i¢in yaz mevsimine ait degerler hesaplanamamigtir. Goriilmektedir ki
Elde edilen sonuglar farklt molekiiler agirliga sahip PAH tiirlerinin farkli sezonlarda

ylksek KTK degerlerine sahip olabilecegini gostermektedir.

4.4.3. PAH'larin Islak Cokelmesi

4.4.3.1. Yagmursuyu Konsantrasyonlari

Ornekleme periyodu boyunca Mudanya 6rnekleme noktasindan IKCO ile 17 adet
yagmursuyu Ornegi toplanmistir. Toplanan yagmursuyu ornekleri igerisindeki toplam
(partikiil+¢ozlinmiis) PAH konsantrasyonu 15,24 ile 3036,51 ng/L arasinda de§ismekte
olup ortalama toplam PAH konsantrasyonu 693+733 ng/L'dir. PAH bilesiklerinin
partikiil faz yagmursuyu konsantrasyonu 475+629 ng/L, ¢ézlinmils faz yagmursuyu
konsantrasyonu ise 248+288 ng/L olarak belirlenmistir. PAH bilesiklerinin partikiil faz
yagmursuyu konsantrasyon degerleri ¢oziinmiis faz degerlerine gore 2 kat daha fazladir.
PAH bilesiklerinin partikiil ve ¢6zlinmiis faz yagmursuyu konsantrasyon degerleri Sekil

4.155'te gosterilmektedir.

249



400

Il Partikil faz
- [ ¢ozinmis faz

300

200 ~

100 -

Yagmursuyu Konsantrasyonu (ng/L)

N L ol T

Phe Ant FIt Pyr BaA Chr BbF BkF BaP IcdP DahABghiP
PAH tirleri

Sekil 4.155. PAH'larin partikiil ve ¢ézlinmiis faz yagmursuyu konsantrasyonlari

Yagmursuyu konsantrasyon degerlerinin faz dagilimi incelendiginde her iki fazda en
cok tespit edilen PAH tiirlerinin Phe, FIt ve Pyr oldugu tespit edilmistir. Molekiiler
agirhgr fazla olan PAH tiirlerinin yagmursuyu konsantrasyon degerleri, molekiiler
agirhig1 daha hafif olan tiirlere oranla daha azdir. Partikiil ve ¢6ziinmiis faz yagmursuyu

konsantrasyon degerlerinin zamana bagl degisimi Sekil 4.156'da gosterilmektedir.
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Ornekleme Tarihi

Sekil 4.156. PAH’larin partikiil ve ¢0ziinmiis faz yagmursuyu konsantrasyon

degerlerinin zamana bagli degisimi

Yagmursuyu konsantrasyon degerlerinin mevsimsel degisimini belirlemek amaciyla
dort mevsim boyunca toplanan Orneklerde en yiikksek PAH konsantrasyon degerleri
partikiil fazda kis mevsiminde, ¢oziinmiis fazda ise ilkbahar mevsiminde tespit
edilmistir. Partikiill fazda yagmursuyu konsantrasyon seviyeleri ¢oktan aza dogru
kisg>ilkbahar>yaz>sonbahar  seklinde siralanirken, ¢Ozinmiis fazda  ise
ilkbahar>kig>sonbahar>yaz seklinde siralanmaktadir. Mudanya 6rnekleme noktasindan
toplanan yagmursuyu orneklerinde PAH'larin partikiil ve ¢6ziinmiis faz konsantrasyon

degerlerinin mevsimsel degisimi Sekil 4.157'de gosterilmektedir
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Sekil 4.157. PAH'larin partikiil ve ¢oziinmiis faz yagmursuyu konsantrasyonlarinin

mevsimsel degisimi

Mudanya o6rnekleme bolgesinde PAH'larin atmosferik konsantrasyon (partikiil ve gaz
faz) degerleri ile yagmursuyu konsantrasyon degerleri (partikiill ve ¢Oziinmiis faz)
arasindaki iliski istatistiksel olarak incelenmis olup degiskenler arasinda 6nemli bir
iligki tespit edilememistir (p>0,05). Atmosferik konsantrasyon degerlerinde gaz faz
konsantrasyon degerleri partikiil faza gére daha baskin iken, PAH'larin yagmursuyu
konsantrasyon degerlerinde partikiill faz gaz faza oranla daha yiiksek olarak
bulunmustur. Farkli aragtirmacilar tarafindan Mudanya Ornekleme bdlgesine benzer
ozellikteki kiy1 bolgelerinde gergeklestirilen ¢alismalar sonucunda elde edilen yagmur

suyu konsantrasyon degerleri Cizelge 4.20'de gosterilmektedir.

252



Cizelge 4.20. PAH bilesiklerinin kiy1 bolgelerinde tespit edilen yagmur suyu konsantrasyonlari (ng/L)

Ornekleme Bolgesi Ornekleme Periyodu Phe Ant Fit Pyr BaA Chr BbF BKF BaP IcdP DahA BghiP Kaynak
Royal Adasi, ABD 1987 Toplam Ort 1,6 02 1,3 1 03 0,6 - - 0,5 - - 1 McVeety ve Hites 1988
Chesapeake Korfezi, ABD 1991 Toplam Ort 8§ - 3 - S - - - Dickhut ve Gustafson 1995
Great Lakes, ABD 1994 Toplam Ort 32 - - 82 - - - - 82 - 5,1 - Hoff ve ark. 1996
Singapur Ocak 2006 Rianawati, 2007
ca Partikiil Ort 127 80 218 115 34 74 116 44 140
L Eyliil 2008 Coziinmiis Ort 155 11 148 140 30 35 32 26 17 20 3 20
Mudanya. Bursa Tiirkiye Haviran 2009 Bu ¢aligma

Partikiil Ort 103 5 75 97 7 12 9 100 7 5 1 6
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4.4.3.2. Aki Seviyeleri

PAH bilesiklerinin 1slak ¢okelme akilar1 6rneklerde bulunan kiitle degerinin, IKCO'nin
ylizey alani ve 6rnekleme siiresine boliinmesi ile hesaplanmstir.

Mudanya oOrnekleme bolgesinden toplanan Orneklerde tespit edilen toplam
(¢oziinmiis+partikiil) 1slak cokelme akist 925,99 ile 199307,2 ng/m’-giin arasinda
degismekte olup ortalama toplam 1slak ¢Skelme aki degeri 44469+54412 ng/m*-giin'diir.
Partikiil fazda elde edilen 1slak ¢okelme aki degeri ¢ozlinmiis faz i¢in elde edilen aki
degerinden yiiksek olup PAH bilesiklerinin partikiil faz 1slak ¢okelme aki degeri
28852444390 ng/m’-giin, ¢ozinmiis faz 1slak cokelme aki degeri ise 18385+22422
ng/m’-giin olarak hesaplanmustir. PAH tiirlerinin partikiil ve ¢oziinmils faz 1slak

cokelme aki degerleri Sekil 4.158'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.158. PAH bilesiklerinin 1slak ¢Okelme akilarinin partikiill ve ¢oziinmiis faz

dagilimlar
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Ak1 degerlerinin partikiil ve ¢6ziinmiis faz dagilimlar1 incelendiginde Phe, Flt ve Pyr
tiirlerinin her iki fazda en fazla tespit edilen PAH tiirleri oldugu goriilmektedir. BbF,
BkF, BaP, IcdP gibi molekiiler agirligi fazla PAH tiirlerinin 1slak ¢dkelme aki
degerlerinin molekiiler agirlig1 hafif olan tiirlere oranla daha az oldugu tespit edilmistir.
PAH bilesiklerinin partikiil ve ¢oziinmiis faz 1slak ¢okelme aki degerlerinin 6rnekleme

periyoduna gore degisimi Sekil 4.159'da gosterilmektedir.
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Ornekleme Tarihi

Sekil 4.159. PAH bilesiklerinin partikiil ve ¢6zlinmiis faz 1slak ¢okelme aki1 degerlerinin

zamana bagl degisimi

Aki1 degerlerinin mevsimsel olarak degisimi incelendiginde PAH bilesikleri i¢in en
yiiksek aki degerleri partikiil ve ¢oziinmiis fazda kis mevsiminde elde edilmektedir.
Islak cokelme aki degerleri partikiill fazda mevsimsel olarak coktan aza dogru
kig>sonbahar>ilkbahar>yaz seklinde siralanirken, ¢o6ziinmiis faz aki degerleri ise
kig>ilkbahar>sonbahar>yaz seklinde siralanmaktadir. Kis mevsiminde ¢Oziinmiis ve

partikiil faz aki degerleri arasinda 3 kata yakin bir fark oldugu tespit edilmistir. PAH
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bilesiklerinin partikiil ve ¢Oziinmiis faz aki degerlerinin mevsimsel olarak degisimi
Sekil 4.160'da, partikiil ve ¢ozlinmiis faz 1slak ¢okelme aki degerlerinin PAH tiirlerine
gore daglhimi ise Sekil 4.161'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.160. PAH’larin partikiil ve ¢oziinmiis faz 1slak ¢okelme aki degerlerinin

mevsimsel degigimi
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Sekil 4.161. Islak ¢cokelme aki degerlerinin PAH tiirlerine gore partikiil ve ¢ozlinmiis

faz daglimi
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Sekil 4.161°den de goriilecegi lizere PAH bilesikleri icin en yiliksek degerler kis
mevsiminde alinan 6rneklerde tespit edilmistir. Partikiil fazda en yiiksek 1slak ¢okelme
aki degerine sahip olan PAH tiirleri FIt, Pyr, Phe, Chr ve BbF tiirleridir. BKF, BaP, IcdP,
DahA ve BghiP tiirlerinin aki degerleri ise diger tiirlere oranla daha diisiik olarak tespit
edilmistir. En yliksek aki degerleri kis mevsiminde elde edilirken, en diisiik aki
degerleri yaz mevsiminde bulunmustur. Coziinmiis fazda en yiiksek aki degerine sahip
PAH tiirleri Phe, Flt ve Pyr’dir. Cozlinmiis fazda molekiiler agirlig1 fazla olan tiirlerin

1slak ¢okelme aki degerleri, molekiiler agirliklar diistik olan tiirlere nazaran daha azdir.

4.4.3.3. Yikanma Oranlari

Mudanya o6rnekleme bolgesinden toplanan orneklerde PAH bilesikleri i¢in belirlenen
toplam (partikiil+¢oziinmiis) yikanma oram 7,55x10°+5,46x10° olarak tespit edilmistir.
PAH bilesiklerinin partikiil faz yikanma oram1 3,29x10°+3,45x10° olarak belirlenirken
¢Oziinmiis faz yikanma orani ise 5,22x10°+4,30x10° olarak hesaplanmistir. Elde edilen
yikanma oranlart TB, YS ve UUK &rnekleme bélgeleri icin elde edilen yikanma
oranlarindan diisiiktiir. PAH tiirlerinin partikiil ve ¢ozlinmiis faz yikanma oranlar1 Sekil

4.162'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.162. PAH tiirlerinin partikiil ve ¢oziinmiis faz yikanma oranlari

PAH tiirlerine gore partikiill ve c¢Ozlinmiis faz yikanma oranlarinin degisimi
incelendiginde partikiil fazda en ¢ok tespit edilen PAH tiirleri Flt, Pyr, Phe, BbF, BKF,
ve BghiP iken, ¢oziinmiis fazda en fazla tespit edilen PAH tiirleri BbF, Bap, IcdP, DahA
ve BghiP'dir. Partikiil fazda molekiiler agirligi daha az olan PAH tiirleri daha baskin
iken, ¢ozlinmiis fazda molekiiler agirlig1 fazla olan tiirler daha baskin karakterdedir.

Partikiil ve ¢oziinmiis faz yikanma oranlarinin mevsimsel degisimi incelendiginde
partikiil fazda en yiiksek yikanma oranlar1 kis mevsiminde elde edilirken, ¢oziinmiis
fazda en yiiksek aki degerlerinin ilkbahar mevsiminde elde edildigi goriilmektedir.
Partikiil fazda en diisiik yikanma oran1 yaz mevsiminde elde edilirken, ¢6ziinmiis fazda
en diisiik yikanma oranm1 sonbahar mevsiminde elde edilmistir. PAH'larin partikiil ve

¢Oziinmiis faz yikanma oranlarinin mevsimsel degisimi Sekil 4.163'te gosterilmektedir.
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Sekil 4.163. Partikiil ve ¢oziinmiis faz yikanma oranlarinin mevsimsel degisimi

Yikanma oranlarinin mevsimsel degisimine bakildiginda partikiil fazda en yiiksek
yikanma oram kis mevsiminde elde edilirken (3,03x10°+3,09x10°), ¢coziinmiis fazda en
yiiksek yikanma orami ise ilkbahar mevsiminde (7,43x10°+4,86x10°) elde edilmistir.
Coziinmis fazda, ilkbahar mevsiminde 6rneklenen ortalama yagmursuyu hacmi 6,5 L
olup, bu yagislar ¢oziinmiis faz drneklerinin yikanma oranini arttirmaktadir. Coziinmiis
fazda ilkbahar mevsiminden sonra en yiiksek degerler yine ilkbahar mevsimi gibi bol
yagish gecen kis mevsiminde elde edilmistir. Yagis miktar: ile partikiil ve ¢oziinmiis
faz yikanma oranlar1 arasinda iliski olup olmadig: istatistiksel olarak incelenmis olup,

bu degiskenler arasinda kayda deger bir iligki tespit edilememistir (p>0,05).
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5. SONUCLAR

Bu ¢alismada, Bursa atmosferindeki PAH'larin seviyeleri ve ¢okelme mekanizmalarinin
belirlenmesi amaciyla dort farkli 6rnekleme bdlgesinden bir yil siire ile dis ortam hava
ornekleri toplanmustir. Toplanan Ornekler, literatiirde kabul gormiis metotlar
kullanilarak, oldukg¢a siki kalite giivenirlik ve kalite kontrol sartlar1 altinda analiz
edilmistir. Analiz sonucunda elde edilen veriler sahitlere gore diizenlenmis ve LOD

degerinin iizerinde kalan veriler ¢alisma kapsaminda kullanilmistir.

Calisma kapsaminda, dort farkli karakterdeki o6rnekleme bolgesinden dis ortam hava
ornekleri toplannustir. Ornekler, Uludag Universitesi Kampusu (UUK, yari-kirsal),
Yavuzselim (YS, kentsel-yerlesim), TUBITAK BUTAL (TB, kentsel) ve Mudanya
(kiyr) ornekleme bolgelerinden toplanmustir.  Ornekler yiiksek hacimli hava
ornekleyicisi (YHHO), su yiizeyi 6rnekleyicisi (SYO), 1slak kuru ¢okelme drnekleyicisi
(IKCO) ve toplam ¢okelme drnekleyicisi (TCO) kullanilarak toplanmistir. Meteorolojik
parametrelerin  Orneklemeye olan etkisinin belirlenmesi amaciyla Ornekleme
bolgelerinin hepsinde meteoroloji istasyonu yer almaktadir. Yapilan bu ¢alisma ile elde

edilen sonuglar asagida 6zet olarak verilmistir.

PAH bilesiklerinin ortalama toplam konsantrasyonu UUK, YS, TB ve Mudanya
ornekleme bolgeleri icin sirasiyla 28+49, 184+276, 131+131 ve 73+108 ng/m’ olarak
hesaplanmistir. Elde edilen konsantrasyon degerlerinin UUK o6rnekleme bélgesinde
%068'1, YS ornekleme bolgesinde %78'i, TB 6rnekleme bolgesinde %86's1 ve Mudanya
ornekleme bolgesinde %73'ii gaz formundadir. Ayica UUK 6rnekleme bolgesinde
kirleticilerin gece ve giindiiz farklarimi ortaya koymak amaciyla gece ve giindiiz
ornekleri toplanmustir. Gece Orneklerinde tespit edilen ortalama toplam PAH
konsantrasyonu 23+50 ng/m’, giindiiz 6rneklerinde ise 24+52 ng/m’'tiir. Gece giindiiz
orneklerinin konsantrasyon degerleri birbirine yakin olup, her iki 6rnekleme zamaninda
gaz faz konsantrasyon degerlerinin partikiil faza oranla daha yiiksek oldugu
belirlenmistir. Gaz fazda en ¢ok tespit edilen PAH tiirleri Phe, Ant, Fit ve Pyr'dir. Elde
edilen sonuglar literatiirde benzer bolgeler icin verilen degerlerle paralellik

gostermektedir.
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PAH'larin gaz ve partikiil faz dagilimlar1 incelendiginde genellikle molekiiler agirlig1 az
olan PAH tiirlerinin (Phe, Ant, Flt ve Pyr) gaz fazda, molekiiler agirligi fazla olan PAH
tiirlerinin (Chr, BbF, BkF, BaP, IcdP, DahA ve BghiP) ise partikiil fazda daha baskin

oranlarda olduklar belirlenmistir.

Toplanan orneklerde PAH'larin konsantrasyon seviyelerinin mevsimsel degisimi de
incelenmistir. UUK &rnekleme bolgesinde mevsimsel olarak partikiil ve gaz fazda en
yiiksek konsantrasyon degerleri kis mevsiminde OSlgiiliirken, en diisiik konsantrasyon
seviyeleri ise yaz mevsiminde tespit edilmistir. YS 6rnekleme bolgesinde partikiil fazda
en yiiksek konsantrasyon degerleri sonbahar mevsiminde elde edilirken, gaz fazda en
yiiksek konsantrasyon degerleri kis mevsiminde elde edilmistir. Partikiil ve gaz fazda en
diisiik konsantrasyon seviyeleri ise yaz mevsiminde tespit edilmistir. TB o6rnekleme
noktasinda PAH bilesiklerinin konsantrasyon seviyelerinin mevsimsel degisimi partikiil
fazda sonbahar>kig>ilkbahar>yaz seklinde siralanirken, gaz fazda bu siralama
kig>sonbahar>ilkbahar>yaz seklinde degismektedir. Mudanya o6rnekleme bdlgesinde
PAH'lar i¢in en yiiksek konsantrasyon degerleri partikiil fazda kis mevsiminde, gaz
fazda ise ilkbahar mevsiminde tespit edilmistir. Benzer sekilde her iki fazda en diigiik

konsantrasyonlar yaz mevsiminde ol¢iilmiistiir.

Bunun yanisira, toplam PAH konsantrasyon seviyeleri 1sinmanin oldugu (Kasim-Mart)
ve 1sinmanin olmadigi (Nisan-Ekim) periyotlar da dikkate alinarak incelenmistir.
Orneklemenin gergeklestirildigi tiim bolgelerde 1smnma periyodunda elde edilen
degerlerin, 1sinmanin olmadig1 periyotta elde edilen degerlere gore daha yiiksek oldugu

tespit edilmistir.

Esen (2006) yilinda yapmis oldugu calismada UUK ve TB &rnekleme noktalar: icin
ortalama PAH konsantrasyon degerlerini 147+222 ve 456+524 ng/m’ olarak tespit
etmistir. Bu ¢aligmada elde edilen degerler 2006 yilinda elde edilen degerlere gore daha
diistiktiir. Sonuclar gostermektedir ki, PAH bilesiklerinin konsantrasyon seviyeleri
zaman icerisinde azalma gostermistir. Dogalgaz kullannominin yayginlagmasi, kacak
komiir kullaniminin azalmasi, tasit teknolojilerinde meydana gelen gelismeler, 6zellikle

TB ornekleme noktasi etrafinda yapilan yol diizenleme c¢alismalar1 ile araglarin
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ornekleme bolgesi etrafinda bekleme siirelerinin azalmasi ve meteorolojik parametrelere

bagli olarak konsantrasyon seviyelerinde azalma meydana geldigi diistiniilmektedir.

Meteorolojik parametrelerin PAH tiirlerinin atmosferik konsantrasyonlarina olan etkisi
istatistiksel olarak incelenmistir. UUK ve YS ornekleme noktalarinda gaz faz PAH
konsantrasyonlart ile riizgar yonii arasinda dnemli bir korelasyon oldugu tespit edilirken
(p<0,05) TB ve Mudanya ornekleme noktalarinda konsantrasyon degerleri ile riizgar
yonii arasinda onemli bir iliski tespit edilememistir (p>0,05). Clausius-Clapeyron
denklemi kullanilarak PAH’larin gaz faz konsantrasyonlar1 ile sicaklik arasindaki iligki
aciklanmaya c¢alisilmistir. Tiim Ornekleme noktalarinda pozitif egim degerleri elde
edilmis olup, pozitif egim degerleri PAH kaynaklarinin 6l¢iim noktasina yakin
oldugunu gostermektedir. Cografi  karakteristikler, toplam askida partikiil
konsantrasyonu, riizgar ve yakma prosesleri gibi farkli etkenlerin elde edilen sonuglar

etkiledigi g6z 6niinde bulundurulmalidir.

Gaz ve partikil faz PAH dagilimlarinin agiklanmasinda ¢esitli yaklasimlar
kullanilmistir. Deneysel gaz/partikiil dagilim degerleri (Kp), PAH bilesiklerinin

sogutulmus sivi buhar basmci (P) degerleri ile korele edilerek kirleticilerin dengeye

ulasip-ulasmadigi belirlenmeye c¢alisilmistir. Ayrica oktanol-hava (Kpa) ve is-oktanol
(Ksa) yaklasimlart iizerinde durulmus olup, deneysel ve modellenen K, degerleri

arasinda onemli bir iligki oldugu tespit edilmistir (p <0,001).

Temel bilesenler analizi (TBA) ve molekiiler tam1 oranlar1 kullanilarak PAH’larin
kaynaklar1 tespit edilmeye ¢alisilmistir. TBA analizi sonucunda her bolge icin gaz ve
partikiil faz1 aciklayan faktorler ortaya konmustur. Cesitli PAH tiirlerinin molekiiler
diyagnostik oranlar1 hesaplanmis ve kirletici kaynagin belirlenmesine ¢aligilmistir. TBA
analiz sonuglar1 ve hesaplanan molekiiler diyagnostik oranlar 6rnekleme bolgelerinde
tespit edilen PAH'larin ana kaynaklarinin yakma faaliyetleri ve tasit kokenli emisyonlar

oldugunu gostermistir.

Su yiizeyi 6rnekleyicisi (SYO) kullanilarak PAH bilesiklerinin toplam kuru ¢dkelme
akilar1 belirlenmis ve ortalama degerler UUK, YS, TB ve Mudanya &rnekleme bélgeleri
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icin sirastyla 399242706, 7777+4516, 5867+3610 ve 4498+3702 ng/m’-giin
seviyelerinde bulunmustur. Kuru ¢okelme akilarmin gaz ve partikiil faz dagilimlan
incelendiginde UUK 6rnekleme bdlgesinde partikiil faz kuru ¢okelme akisi 1780+£1892
ng/m’-giin, ¢oziinmiis faz kuru ¢okelme akis1 2857+2112 ng/m’-giin, YS 6rnekleme
bolgesinde partikiil faz kuru ¢okelme akisi 336143164 ng/m’-giin, ¢oziinmiis faz kuru
cokelme akis1 4886+2594 ng/m’-giin, TB 6rnekleme noktasinda partikiil faz kuru
¢Okelme akist 1453+1497 ng/mz—giin, ¢Oziinmiis faz kuru ¢okelme akisi 460442802
ng/m*-giin, Mudanya Grnekleme noktasinda partikiil faz kuru ¢okelme akisi 1362+1837
ng/m’-giin, ¢oziinmis faz kuru c¢okelme akist 433342911 ng/m’-giin olarak tespit
edilmistir. Coziinmiis faz kuru c¢okelme aki degerleri partikiil faza oranla daha
yiiksektir. UUK o6rnekleme bolgesinden gece ve giindiiz periyotlarmda toplanan
orneklerin ortalama kuru ¢okelme aki degerleri gece saatlerinde 37132680 ng/m>-giin,
giindiiz saatlerinde 3906+2257 ng/m’-giin olarak olciilmiistir. Phe, Flt, Pyr ve BaA
tiirleri aki oOrneklerinde en cok tespit edilen PAH tiirleri olarak belirlenmistir.
Ornekleme bolgeleri igin elde edilen aki degerleri literatiirde benzer bolgeler igin

verilen 6l¢iim sonuglari ile benzerlik gostermektedir.

Ornekleme bolgeleri i¢in hesaplanan aki degerlerinin mevsimsel olarak degisimi
incelendiginde partikiil ve gaz fazda en yiiksek aki degerleri kis mevsiminde elde
edildigi, en diisiik konsantrasyonlarin ise yaz ve ilkbahar mevsimlerinde elde edildigi
tespit edilmistir. Bunun yanisira 1sinma periyodunda elde edilen aki degerleri 1sinmanin
olmadig1 periyottaki aki degerlerinden yiiksek olup her iki periyotta da gaz faz aki

degerlerinin partikiil faz aki degerlerine oranla daha yiiksek oldugu goriilmiistiir.

SYO kullanilarak belirlenen partikiil faz aki degerlerinin, YHHO kullanilarak belirlenen
partikiil faz konsantrasyon degerlerine boliinmesi ile PAH bilesiklerinin kuru ¢okelme
hizlar1 hesaplanmistir. UUK, YS, TB ve Mudanya &rnekleme bolgeleri icin hesaplanan
ortalama kuru c¢okelme hiz degerleri sirasiyla 1,68+1,55, 2,26+0,94, 1,18+0,98,
1,23+1,18 cm/s'dir.

Kuru c¢okelme hizina benzer sekilde c¢oziinmiis faz aki degerlerinin, gaz faz

konsantrasyon degerlerine boliinmesi ile PAH'larin kiitle transfer katsayilart (KTK)
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hesaplanabilmektedir. UUK, YS, TB ve Mudanya drnekleme bolgeleri igin hesaplanan
ortalama KTK degerleri sirasiyla 1,61+1,06, 1,53+1,20, 1,39+0,98, 1,60+1,29 cm/s'dir.

Bu ¢alisma kapsaminda Bursa ili'nde PAH bilesiklerinin yagmursuyu konsantrasyonlari,
1slak ¢okelme akilart ve yikanma oranlari ilk defa belirlenmistir. Dolayisi ile yapilan bu
calisma ile literatiirde var olan 6nemli bir bosluk doldurulmus olacak ve daha sonra

yapilacak ¢alismalar i¢in bir altyap1 ve veri tabani olusturulacaktir.

Ormekleme periyodu boyunca UUK, YS, TB ve Mudanya 6rnekleme noktalarindan
toplanan yagmursuyu oOrneklerindeki ortalama toplam PAH konsantrasyon degerleri
sirastyla 552+600, 1347+1308, 859+629 ve 693+733 ng/L olarak belirlenmistir.
Yagmursuyu konsantrasyon degerlerinin partikiill ve ¢ozinmiis faz dagilimlan
incelendiginde UUK, YS, TB ve Mudanya &rnekleme bélgeleri icin partikiil faz PAH
konsantrasyon degerleri 468+528, 1068+1140, 664+£534 ve 475+629 ng/L, ¢6ziinmiis
faz PAH konsantrasyon degerleri ise 187+420, 359+305, 291+£291 ve 248+288 ng/L
olarak hesaplanmistir. Coziinmiis faz PAH konsantrasyon degerlerinin, partikiil faza

oranla daha yiiksek oldugu goriilmektedir.

PAH bilesiklerinin yagmursuyu konsantrasyon seviyelerinin mevsimsel degisimi
incelendiginde tiim oOrnekleme bolgelerinde partikiil fazda en yiiksek yagmursuyu
konsantrasyon degerlerleri kis mevsiminde elde edilirken, ¢oziinmiis fazda en yiiksek
degerler TB ve YS ornekleme bdlgelerinde kis mevsiminde, UUK &rnekleme
bolgesinde sonbaharda, Mudanya 6rnekleme bolgesinde ise ilkbahar mevsiminde elde
edilmistir. Coziinmis fazda ise en yiiksek yagmursuyu degerleri YS,TB ve Mudanya
ornekleme bolgelerinde kis mevsiminde, UUK &rnekleme bélgesinde ise sonbaharda
mevsiminde elde edilmistir. En diisiik yagmursuyu konsantrasyon degerleri ise yaz

mevsiminde elde edilmistir.

Orneklerde belirlenen PAH Kkiitlesinin 1slak kuru c¢okelme ornekleyicisinin (IKCO)
ylizey alan1 ve Ornekleme siiresine boliinmesi ile PAH bilesiklerinin 1slak ¢okelme
akilar1 hesaplanmistir. Diger bir ¢cok ¢alismadan farkli olarak bu ¢alismada 6rnekleme
siiresi olarak gercek yagis zamanlart kullanilmistir. Literatiirde gergeklestirilen

caligmalarda gercek yagis siiresinin yerine Orneklemenin gerceklestirildigi periyot
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ornekleme siiresi olarak alinmakta ve hesaplamalar bu sekilde yapilmaktadir. Bu
calisma kapsaminda modifiye edilen IKCO iizerinde yer alan sayag vasitasi ile gergek
yagis zamanimni Olgmekte olup dolayisi ile hesaplamalarda gercek yagis siireleri

kullanilarak olmasi gereken aki degerleri bulunmustur.

PAH bilesikleri igin hesaplanan ortalama toplam 1slak ¢okelme aki degerleri UUK, YS,
TB ve Mudanya Ornekleme bolgeleri i¢in sirastyla 5700+£5990, 41360434575,
22439+19598, 44469+54412 ng/m*-giin'diir. Islak ¢okelme aki degerlerinin partikiil ve
¢oziinmiis faz dagilmlar incelendiginde UUK, YS, TB ve Mudanya ornekleme
bolgeleri i¢in partikiil faz aki degerleri 5240+4850, 36062+35566, 17551+18910 ve
28852+44390 ng/m’-giin, ¢oziinmiis faz PAH konsantrasyon degerleri ise 1530+2085,
773545738, 7362+7306 ve 18835422422 ng/m’-giin olarak hesaplanmustr.

Islak ¢okelme aki degerlerinin mevsimsel degisimi incelendiginde tiim ornekleme
bolgelerinde en yiliksek aki degerleri kis mevsiminde elde edilirken en diisiik aki

degerleri ise yaz mevsiminde elde edilmistir.

IKCO kullanilarak belirlenen partikiil ve ¢oziinmiis yagmursuyu konsantrasyon
degerlerinin, YHHO kullanilarak belirlenen gaz ve partikiil faz konsantrasyon
degerlerine boliinmesi ile PAH bilesiklerinin partikiil ve ¢oziinmiis faz yikanma oranlari
hesaplanmistir. UUK, YS, TB ve Mudanya ornekleme bolgeleri icin hesaplanan
ortalama toplam yikanma oranlar1 sirasiyla 10,1x105i11,64x105, 10,7x105i10,3x105,
9,71x10°+£12,8x10°, 7,55x10°+5,46x10° olarak tespit edilmistir. Partikiil faz yikanma
oranlart  sirastyla  4,11x10°+2.86x10°,  9,49x10°+11,0x10°,  8,52x10°+£10,9x10°,
3,29x10°+3,45x10° iken, ¢Oziinmiis faz yikanma oranlari 8,15x10°+10,09x10°,
4,05x10°+4,47x10°, 8,97x10°+11,3x10°, 5,22x10°+4,30x10° olarak hesaplanmustir.

Yikanma oranlarinin mevsimsel degisimi incelendiginde partikiil fazda en yiiksek
yikanma oranlart UUK ve Mudanya érnekleme bolgelerinde ilkbahar mevsiminde, TB
ornekleme bolgesinde sonbahar mevsiminde, YS oOrnekleme bdlgesinde ise yaz
mevsiminde elde edilmistir. Coziinmiis fazda en yiiksek yikanma oranlart YS ve
Mudanya oOrnekleme bolgelerinde ki mevsiminde, TB ornekleme bolgesinde

sonbaharda, UUK &rnekleme bolgesinde ise ilkbahar mevsiminde elde edilmistir.
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IKCO'in kuru haznesi ile yagisin olmadig1 zamanlarda kuru ¢okelme ornekleri de
toplanmistir. Toplanan orneklerde hesaplanan ortalama kuru c¢okelme aki degerleri
UUK, YS, TB ve Mudanya ornekleme bolgeleri icin sirasiyla 432+656, 3155+£3955,
4047+5210, 850014985 ng/m*-giin'diir.

Kuru c¢okelme aki degerleri ve konsantrasyon degerleri kullanilarak hesaplanan kuru
¢dkelme hiz degerleri ise UUK, YS, TB ve Mudanya drnekleme bélgeleri igin sirastyla
0,61+1,11, 1,54+0,97, 1,05+0,74 ve 0,84+0,66 cm/s'dir.

UUK ve YS ornekleme bolgelerinde yer alan toplam ¢dkelme drnekleyicisi (TCO) ile
PAH bilesiklerinin toplam ¢okelme akilar1 ve kuru ¢okelme hizlart hesaplanmistir. PAH
bilesiklerinin toplam ¢okelme aki degeri UUK ornekleme bolgesinde 525+1090 ng/m*-
giin, YS ornekleme bélgesinde ise 221342921 ng/m>-giin olarak belirlenmistir. TCO
kullanilarak hesaplanan ortalama kuru ¢dkelme hiz degerleri UUK ve YS &rnekleme
bolgeleri i¢in sirastyla 0,46+0,71 ve 0,73+0,89 cm/s'dir. Toplam ¢okelme 6rnekleyicisi
ile yagish sezonda tespit edilen aki degerleri yagisin olmadigi sezonda tespit edilen eaki
degerlerine gore daha fazladir. Benzer sekilde yagish sezonda TCO ile PAH'lar i¢in
tespit edilen kuru cokelme hiz degerleri yagis olmayan sezonda tespit edilen kuru

cokelme hiz degerlerine gore daha yiiksektir.

Yapilan bu calisma sonucunda, incelenen O&rnekleme bolgeleri igerisinde PAH
bilesikleri bakimindan en kirli bélgeler sirasiyla YS, TB, Mudanya ve UUK &rnekleme
bolgeleridir. Ornekleme bolgelerinin karakteristigi, bolgede kullanilan yakit tiirii,
cografi etkenler, Ornekleyici tiiri, Ornekleme siiresi, trafik yiikii ve meteorolojik

faktorler gibi bircok degisik faktoriin sonuglara etki ettigi gorilmiistiir.
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