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Yiiksek Lisans Tezi
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HIDROKARBONLARIN (PAH'LAR) MEVSIMSEL DEGISIMININ INCELENMESI

Yildiz Mine EVCI
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Fen Bilimleri Enstitiisii
Cevre Miihendisligi Anabilim Dali

Damisman: Dog. Dr. Fatma ESEN

Bu c¢alismada yiiksek hacimli hava &rnekleyici (YHHO), pasif hava oOrnekleyiciler
(PHO’ler) ve gelistirilmis pasif hava ornekleyiciler (GPHO’ler) kullamilarak dis ortam
havasindaki polihalkali aromatik hidrokarbonlarin (PAH’lar) o6rneklemesi yapilmistir.
Ornekleme Bursa’da yar1 kirsal bir bolgede, 04 Subat 2013-03 Subat 2014 tarihleri arasinda
gerceklestirilmistir. Calismada konsantrasyonlarin hesaplanmasi i¢in 3’er adet PHO ve
GPHO ile 1 adet YHHO es zamanli calistirilarak mevsimsel ve halkasal olarak 6rnekleme
oranlar1 (R, m*/ giin) belirlenmistir. Bununla birlikte, PHO ve GPHO ile bir yil siiresince 10,
20, 30, 40 ve 60 giinliik periyotlarda drneklemeler yapilmustir.

Kis, ilkbahar, yaz ve sonbahar mevsimleri icin YHHO ile elde edilen toplam (gaz-+partikiil)
Y1sPAH konsantrasyonlarinin minimum ve maksimum degerleri sirasiyla 38,6 ng/m3-419,1
ng/m?, 16,4 ng/m®-164,9 ng/m®, 5,6 ng/m*-16,2 ng/m* ve 58,9 ng/m*-797,9 ng/m* olarak
hesaplanmistir. Toplam PAH konsantrasyonlart her mevsimde yaklasik 3 ile 14 kati
arasinda degismektedir. PAH konsantrasyonlarinin mevsimsel ortalamalari partikiil ve gaz
faz i¢in yiiksekten diisife dogru sonbahar > kis > ilkbahar > yaz seklinde siralanmustir.
Diisiik molekiil agirlikli PAH'larin gaz fazinda dort mevsim i¢in baskin oldugu gortilmiistiir.
Partikiil fazda ise kis, ilkbahar ve sonbahar mevsimlerinde BbF ortak baskin PAH tiiriidiir.
Ayrica, elde edilen sonuglar ayn1 6rnekleme bolgesinde gegmis yillarda yapilan ¢aligmalar
ile karsilagtirilmistir. 2009-2013 yillar1 arasinda artan popiilasyona bagli olarak PAH
konsantrasyon seviyelerinin de artirdig diistinilmiistiir.

Hesaplanan 6rnekleme oranlar1 (R) PHO’de 0,66-22,41 m*/giin, GPHOde ise 0,08-11,16
m?*/giin arasinda degiskenlik gostermistir. Bir yil siiresince yapilan bu galismada 10 giinliik
orneklerin Y 1sPAH tiirii kiitle degerleri PHO ve GPHO igin sirasiyla 252,4-11752 ng ve
88,4-3325,51 ng arasinda degismistir. Es zamanli ¢alistirilan bu iki 6rnekleyiciden farkli
kiitle degerleri elde edilmistir. Her iki drnekleyici ile elde edilen PAH Kkiitleleri tiirlerine
gore incelenmis ve molekiil agirhigr diisiik PAH’larin daha baskin oldugu goriilmiistiir.
YHHO mevsimsel PAH konsantrasyonlarmin toksisite esdegerleri gaz ve partikiil faz igin
belirlenmistir. Kanser riskinin en yiiksek oldugu tiir BaA olarak belirlenmistir.

Anahtar kelimeler: yiiksek hacimli hava ornekleyicisi, pasif hava 6rnekleyici, gelistirilmis
pasif hava oOrnekleyici, PAH, konsantrasyon, ornekleme orani, mevsimsel degisim,
atmosferik sartlar
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ABSTRACT
MSc Thesis

DETERMINATION OF SEASONAL VARIATION OF POLYCYCLIC AROMATIC
HYDROCARBONS (PAHs) WITH ACTIVE AND PASSIVE AIR SAMPLING
METHODS

Yildiz Mine EVCI

Uludag University
Graduate School of Natural and Applied Sciences
Department of Environmental Engineering

Supervisor: Assoc. Prof. Fatma ESEN

In this study, ambient air polycyclic aromatic hydrocarbons (PAHs) were sampled using
high volume air sampler (HVAS), passive air samplers (PASs) and developed passive air
samplers (DPASs). The sampling was conducted in a semi-rural area of Bursa between
February 4, 2013 and February 3, 2014. In order to determine the PAH concentrations, 3
PASs and 1 HVAS were run simultaneously and sampling rates (R [m*day]) were
calculated seasonally and according to the PAHSs ring numbers. In addition, samplings were
conducted using PAS and DPAS in 10-, 20-, 30-, 40- and 60-day periods over one year.

The minimum and maximum values of total (gas + particle) > ;sPAH concentrations
obtained with HVAS were determined to be 38,6-419,1ng/m?, 16,4-164,9 ng/m°, 5,6-16,2
ng/m*and 58,9 -797,9 ng/m? in winter, spring, summer and fall seasons, respectively. Total
PAH concentrations ranged from about 3 to 14 times in each season. Seasonal average
concentration of PAHSs for both gas and particle phase were listed as high to low autumn>
winter> spring> summer. Low molecular weight PAHSs in the gaseous phase was found to
be dominant for all four seasons. In the particulate phase, BbF was the common dominant
PAH type in winter, spring and autumn seasons. Also, the obtained results were compared
with previous studies conducted in the same sampling site. Between the years 2009-2013
the increasing population likely increased the PAHs concentration levels.

Calculated R values varied from 0,66 m®day to 22,41 m®day, 0,08 m®day to 11,16 m®day
for the PAS and DPAS, respectively. The masses of Y 15sPAHs from the 10-day samples
fluctuated from 252,4-11752 ng, 88,4-3325,51 ng for the PAS and DPAS, respectively.
Different mass values were obtained from the two simultaneously running samplers. The
values of PAH masses obtained both PAS and DPAS were examined according to the
species studied and the molecular weight was found to be more dominant in the low PAH.
The toxicity equivalents of seasonal PAH concentrations obtained with HVAS were
determined for particulate and gas phase. The type of PAH posing a cancer risk was
identified as BaA.

Keywords: high volume air sampler, passive air sampler, developed passive air sampler,
PAH, concentration, sampling rate, seasonal change, meteorological conditions

2016, 67 +x Sayfa
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SIMGE VE KISALTMALAR DiZiNi

Simgeler Aciklama

A Alan

Al,O3 Altiminyum oksit

b Kiitlesel 6rnekleme orani
BaPeq BaP ekivalent konsantrasyon
C Konsantrasyon

cm Santimetre

cm? Santimetrekare

cm® Santimetrekiip

°C Santigrat derece

dak Dakika

EC Maruziyet konsantrasyonu
ar Gram

H4Si04 Silisik asit

He Helyum

IUR Birim solunum riski

kg Kilogram

km Kilometre

ka Hava ortamindaki kiitle transfer katsayisi
KOA Oktanol-hava dagilim katsayisi
KOW Oktanol-su dagilim katsayist
Kp Gaz-partikiil dagilim katsayisi
Kepm-A PDM-hava dagilim katsayisi
L Litre

log Logaritma

M Kiitle birikimi

m Metre

m?® Metrekiip

ml Mililitre

mm Milimetre

MeOH Metanol

um Mikrometre

ug Mikrogram

n Gegerli say1

ng Nanogram

ns Anlamli olmayan

Na,SO4 Sodyum siilfat

P Basing

R Evrensel gaz sabiti

R Spearman

R Ornekleme orani

r Regresyon katsayisi

r° Regresyon degeri

RH Nem
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Saniye

Sicaklik

Riizgar yonu
Anlamlilik seviyesi
Yogunluk
Ornekleme siiresi
Toplam

Art1 eksi
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Kiiciiktiir
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Kisaltmalar Aciklama

ACE Acenaphthene

ACE Aseton

ANT Anthracene
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BghiP Benzo(g,h,i)perylene

BkF Benzo(k)fluoranthene
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CHR Chrysene
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FL Fluoranthene

FLN Fluorene

GC Gaz kromotografisi

GPHO Gelistirilen pasif hava ornekleyici
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HEX Hekzan

IcdP Indeno(1,2,3-c,d)pyrene

KOK Kalict organik kirletici
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NAP Naphthalene

PAH Polihalkali aromatik hidrokarbonlar
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PHE Phenanthrene

PHO Pasif hava 6rnekleyici

PM Partikiil madde

PUK Poliiiretan koptik

PYR Pyrene

SPM Yar1 gegirgen zar

TEF Toksik ekivalent faktor

US-EPA Amerikan Cevre Koruma Ajansi
UUK Uludag Universitesi Kampiisii
WHO Diinya Saglik Orgiitii
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1. GIRIS

Giliniimiizde yogun sehirlesme ve endiistrilesme faaliyetleri ile giderek artan hava
kirliligi insan sagligina ve gevreye etkilerini siirdiirmektedir. Bu hava kirleticilerinden
cok halkali aromatik hidrokarbonlar (PAH’lar) dogal proseslerle ve o6zellikle fosil
yakitlarin, odunlarin, tarimsal atiklarin tam yanmamasindan olusmaktadir (Cheng ve
ark. 2013, Vardar ve ark. 2013). Bunun yaninda PAH’lar, atmosferik sartlara bagl
olarak giines 1s1n1 radyasyonu ve sicakligin etkisiyle bozunmaktadir (Chetwittayachan
ve ark. 2002) ya da 1slak veya kuru ¢okelmeye maruz kalabilmektedir (Brun ve ark.
2004, Klanova ve ark. 2006). Atmosferde yaygin olarak goriilen kanserojenik,
genotoksik yar1 ugucu organik bilesiklerden (YUOB) olan PAH’lar besin zincirinde
birikerek canlilarin hayatin1 olumsuz etkilemektedir (Jaward ve ark. 2003, Wania ve
ark. 2003). Ayrica PAH’lar havada, suda, toprakta bulunabilir; bu ortamlardan
buharlagsma, kuru/yas ¢dkelme, bozunma ve gaz absorbsiyonu mekanizmalar: ile baska
ortamlara tasmabilir. Dis ortam havasindaki PAH’lar partikiil karakterleri, buhar
basinglar1 ve atmosferik kosullara gore gaz fazinda ya da partikiil fazda bulunabilir
(Offent ve Barker 2002, Poor ve ark. 2004, Vardar ve ark. 2004, Esen ve ark. 2008, Ari
2008).

Kalic1 organik kirleticiler (KOK’lar) ve YUOB’lerin hava konsantrasyonlarinin
belirlenmesinde 0Ozellikle aktif ve pasif Ornekleyici teknikleri kullanilmaktadir. Bu
ornekleme tekniklerinden ucuz, yogun insan giicii gerektirmeyen ve isletimi kolay bir
yontem olmasi sebebiyle pasif hava 6rnekleyiciler (PHO’ler) giiniimiizde daha ¢ok
tercih edilmektedir (Cupr ve ark. 2006, Fan ve ark. 2006). Bununla birlikte Kirletici
konsantrasyonlarinin uzun siireli ve farkli noktalardan es zamanli Olgiimlerin
gergeklestirilmesi icin PHO’ler avantaj saglamaktadir (Santiago ve Cayetano 2007,
Hazrati ve Harrad 2007, Zhang ve ark. 2008). Belli miktarda havay1 pompa yardimi ile
cekerek enerji ve insan giicline ihtiya¢ duyan aktif hava ornekleyicileri ise kirleticilerin
kisa donem konsantrasyon degisimlerini gozlemlemek i¢in kullanilmaktadir (Gouin ve
ark. 2005, Xie ve Ebinghaus 2008, Meylmuk ve ark. 2011).

Bu calisma Bursa’da yar1 kirsal bir bolgede Subat 2013- Subat 2014 tarihleri arasinda

yapilmis olup bu ¢alismanin baslica amaglari:



Vi.

Vii.

Aktif ornekleme ile atmosferik PAH konsantrasyonlarinin ve gaz-partikiil faz
dagilimlarinin belirlenmesi,

Atmosferik gaz ve partikiil faz PAH konsantrasyonlarinin mevsimlere gore
degisimlerinin incelenmesi,

Aktif ve pasif Ornekleyicilerin her mevsim otuzar giin siiresince es zamanli
calistirilarak PAH’larin mevsimsel ve halkasal Ornekleme oranlarinin
belirlenmesi,

Bir sene boyunca farkli 6rnekleme siireleri ve donemlerinde pasif drnekleme ile
PAH kiitlelerinin hesaplanmast,

PAH kiitlelerinin meteorolojik parametreler ile iligkisinin degerlendirilmesi,
Elde edilen verilerin, daha 6nce yapilan ¢alisma sonuclari ile karsilastirilmasi,

PAH’larin potansiyel insan maruziyetinin ve kanser riskinin belirlenmesi.



2. KAYNAK ARASTIRMASI
2.1. Cok Halkah Aromatik Hidrokarbonlar (PAH’lar)

PAH’lar tam yanmamis organik bilesiklerin iiriiniidiir. ki ya da daha fazla benzen
halkas1 igeren, karbon ve hidrojen harici bir element tasimayan bilesiklerdir (WHO
1998, Yang ve ark. 2008, Wannaz ve ark. 2013). Petrol ve petrol tiirevi olan PAH’larin
dogal kaynaklarini volkanik patlamalar ve orman yanginlari; antropojenik kaynaklarini
ise evsel 1sinma, ulasim, endiistri faaliyetleri (termik santraller, petrol rafineri, demir-
celik sanayi vb.), kullanim esnasinda petrol dokiilmesi gibi faaliyetler olusturmaktadir
(Dabestani ve Ivanov 1999, Demircioglu ve ark. 2011).

PAH’lar atmosferde yaygin olarak goriilen kanserojenik ve genotoksik yari ugucu
organik bilesiklerdir. Bu bilesikler besin zincirinde birikerek canlilarin hayatini olumsuz
etkilemektedir (Jaward ve ark. 2003, Wania ve ark. 2003, Cheng ve ark. 2013, Vardar
ve ark. 2013). PAH’lar deriden temas yolu ile ya da solunum sistemi ile canli biinyesine
girebilmektedir (Petry ve ark. 1996).

PAH tiirleri genellikle iki ya da ii¢ halkalar gaz fazinda, dort halkalar gaz ve partikiil
fazda, bes ya da daha fazla halkalilar ise partikiil fazda bulunma egilimindedir (Ar1
2008, Baek ve ark. 1991, Birgiil 2013). PAH’larin sudaki ¢oziiniirliigii ¢ok diisiik,
yagdaki ¢Oziiniirligii fazladir. Havada diisiik buhar basincina sahip bircok PAH,
partikiiller iizerinde tutunmaktadir. PAH’lar gilinesin ultraviyole 1sinlarina maruz kaldig
zaman bozulmaya ugrayabilir. Atmosferde PAH’lar ozon, nitrojen oksitler, siilfiir
dioksit ve siilfiirik asitler gibi kirleticilerle reaksiyona girebilir; toprakta ise bazi

mikroorganizmalar tarafindan bozulabilir (ATSDR 1995, WHO 1998).

2.1.1. PAH’larin olusum mekanizmalari

PAH’lar oksijenin yetersiz oldugu kosullarda doymus hidrokarbonlardan sentezlenerek
meydana gelir. PAH’larin olusumu yanma reaksiyonu olan piroliz ve pirosentez
mekanizmalar1 ile gerceklesmektedir. 500 °C’yi asan sicakliklarda diisiik molekiil
agirlikli hidrokarbonlardan karbon—hidrojen ve karbon—karbon baglar1 koparak serbest
radikaller olusmaktadir. Bu olaya piroliz denilmektedir ve olusan bu kararsiz radikaller
bir araya gelerek pirosentez ile daha kararli olan PAH’lar1 olusturmaktadir. Etan ile

baslayan bir halkanin pirosentez olusumu Sekil 2.1°de gosterilmektedir.



Pirosentez aromatikler>sikloolefinler>olefinler>parafinler siras1 ile hidrokarbonlarin
halka yapisini meydana getirir (Manahan 1994, Mastral ve ark. 2000, Esen 2006,
Ravindra ve ark. 2008, Hanedar 2009, Birgiil 2013).
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Sekil 2.1. PAH’larin etandan itibaren pirosentezi

Pirolitik prosesler sonucunda olusan PAH’lar organik maddelerin yanmasi yaninda,
karbonizasyon gibi dogal prosesler ile de meydana gelmektedir (Hanedar 2009).

Yiizlerce gesit PAH bilesigi vardir. En iyi bilineni benzo(a)pyrenedir. Benzo(a)pyrene
emisyonu kaynaklari; kok iiretimi, motorlu tasitlar, kok ve petrol iiriinii ile calisan

elektrik santralleridir (WHO 2000).

2.1.2. PAH’larin molekiil yapis: ve fizikokimyasal ozellikleri

Amerikan Cevre Koruma Ajansinin (US-Environmental Protection Agency, EPA)
oncelikli listesinde yer alan 16 PAH bilesiginin kimyasal yapilar1 Sekil 2.2°de

gosterilmistir.
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Sekil 2.2. EPA’nin 6ncelikli kirleticiler listesindeki 16 PAH bilesiginin molekiil yapilari

PAH’larin fiziksel ve kimyasal oOzellikleri ¢ok g¢esitlidir. Atmosferde PAH’larin
aerosollerde gaz fazda ya da askida kati maddeler yiizeyinde partikiil fazda
bulunmalarini sicaklik, buhar basinci ve ¢oziiniirliikleri belirlemektedir (Baek ve ark.
1991, Wannaz ve ark. 2013). PAH'larin fiziksel ve kimyasal Ozellikleri molekiil
agirhklarina gore farklilik gostermektedir. Ornegin, PAH'larm molekiil agirhg

oksidasyon, indirgenme ve buharlasmaya karsi olan direngleri ile dogru orantili iken



sudaki ¢oOziiniirliikleri ile ters orantilidir (Sverdrup ve ark. 2003, Birgil 2013).
Hidrofobik yapilarindan dolayi, sularda olgiilen ¢oziinmiis PAH derisimleri oldukca
disiiktiir. PAH’larin dayanikliligi halka sayisinin artmasi ile artmaktadir. PAH’lar
nitrasyon, siilfiirinasyon ve fotooksidasyon gibi kimyasal tepkimelere girerek zehirli
bilesiklere déniisebilmektedir. Ornegin, bazi kosullarda nitrik asit varliginda bazi PAH
bilesikleri nitro-PAH bilesiklerine doniisebilmektedir (Gaga 2004, Crimmins ve Baker
2007). Aerobik sartlarda yar1 Omiirleri 3 haftadan 300 hafta ve iizerine kadar
cikmaktadir. Bu sebeple PAH’lar dayanikli organik kirleticiler sinifinda
degerlendirilmektedir (Gaga 2004, Ar1 2008). 16 6ncelikli PAH tiiriiniin fizikokimyasal

Ozellikleri, Tablo 2.1°de 6zetlenmektedir.



Tablo 2.1. PAH’larin fiziksel ve kimyasal 6zellikleri (WHO 1998)

Bilesik Erime Kaynama Buhar n- Octanol: Coziintirliik Henry Sabiti Yarilanma Omrii Kategorileri
Noktas1 Noktas1 Basinci su 25 °C suda 25 °C (kPa) (saat)
(°C) (25 °C) (25 °C) (logKow) (ug/L) Hava Su Toprak Sediman

Acenapthylene 92- 93 279 8,9x10" 4,07 - 1,14x10° 2 4 6 7
Acenapthene 95 295 2,9 x10™ 3,92 3,93x10° 1,48 x10°® - - - -
Fluorene 115- 116 340 9,0 x10 4,18 1,99 x10° 1,01 x10° 2 4 6 7
Phenanthrene 100,5 342 1,6 x102 4,6 1,29 x10° 3,98 x10°® 2 4 6 7
Anthracene 216,4 375 9,0 x10™ 45 73 7,3x10° 2 4 6 7
Fluoranthene 108,8 393 1,2 x10 5,22 260 6,5 x10™ 3 5 7 8
Pyrene 150,4 400 6,0 x10™ 5,18 135 1,1x10° 3 5 7 8
Benzo[a]anthracene 160,7 448 2,9 x10° 5,61 14 - 3 5 7 8
Chrysene 253,8 481 9,4 x10° 5,91 2,0 - 3 5 7 8
Benzo[b]fluoranthene 168,3 480 6,7 x10° 6,12 1,2 (20 °C) 5,1 x10® - - - -
Benzo[Kk] fluoranthene 215,7 496 1,3x10° 6,94 0,76 4,4 x10° 3 5 7 8
Benzo[a]pyrene 178,1 536 7,3x107 6,50 3,8 3,4 x10° 3 5 7 8
Indero[1,2,3-¢,d] 163,6 524 1,3x10* 6,58 62 2,9 - - - -
anthracene

Dibenz[a,h] anthracene 266,6 594 1,3 x10* 6,50 0,5 (27 °C) 7 x10° 3 5 7 8




2.1.3. PAH’larin kaynaklar

PAH’larin emisyon kaynaklar1 evsel, endistriyel, hareketli, zirai ve dogal kaynaklar
olarak 5 ana maddede siralanabilir:

Evsel kaynakli PAH’lar, 1sinma ve pisirme aktiviteleri sonucu olusmaktadir. Evsel
1sinmada komiir ve odun gibi kati yakitlar kullanilmaktadir. Bunlara ek olarak
gelismemis iilkelerde kurutulmus hayvan giibresi ve bitki artiklar1 da kullanilmaktadir
(Standley ve Simoneit 1987, Jenkins ve ark. 1996). Kullanilan bu yakitlar tam yanma
olmadan yiiksek seviyelerde PAH emisyonu ile atmosfere verilmektedir (EPA 1998,
Hanedar 2009). Evsel 1sinma emisyon oranlari yakitin tiirline ve yanma sartlarina
(sicaklik, nem ve oksijen varligi) gore degiskenlik gostermektedir. Cheng ve
arkadaslarinin 2013 yilinda yaptig1 calismada Hindistan’da odun, tarimsal atiklar gibi
pisirme yakitlarindan kaynaklanan PAH emisyonlarinin diinyadaki degerlerin
%23,6’s1n1 olusturdugu ifade edilmistir (Zhang ve Tao 2009, Cheng ve ark. 2013).
Primer aliiminyum {iretimi, komiir, kerosen ve odun iiretimi, ¢imento iiretimi, lastik
tiretimi, ticari 1s1 ve gili¢ Uiretimi yapilan tesisler ile petrokimya endiistrisi, bitum ve
asfalt endiistrisi ve atik yakimi yapan tesisler PAH’larin endiistriyel emisyon
kaynaklaridir (Debastani ve Ivanov 1999, Kaya 2012). Kok firinlar1 ve elektrik arkli
kalorifer ocaklarinin kullanildig: tesisler ile agir yakitlarin yakildig: tesislerden 6zellikle
yiksek molekiil agirhikli (4, 5, 6 ve 7 halkal)) PAH emisyonlarinin salindigi
gozlemlenmektedir. Emisyon kaynaklarinin 6zelliklerine gore PAH kaynag belirtecleri
sOyle aciklanmistir: Endiistriyel atiklarin yakilmasinda chrysene ve indeno(1,2,3-
c,d)pyrene; ¢imento tesislerinde acenaphthene ve anthracene’dir (EU 2001, Esen 2006).
Gelismis tilkelerde, endiistriyel liretim ve uygulamalarda kapali sistem ve geri kazanim
prosesleri kullanilmaktadir. Boylece tam yanmanin olmadigi proseslerden kaynakli
PAH emisyonlart 6nemini yitirmeye baglamistir (WHO 1998, Kurada 2015).

Hareketli kaynaklar ise tasimacilik amaci ile kullanilan motorlu araglardir. Bu
kaynaklardan olusan emisyonlar; motorun cinsine, tasidigi yiike, tasitin yasina,
kullandig1 yakit tliriine, kontrol ekipmanina ve siiriis moduna gore degiskenlik
gostermektedir (EU 2001). Ara¢c kaynakli PAH’larin  baglicalarindan  olan
benzo(a)pyreneler genellikle <2,5 um ¢apli partikiillere tutunmus olarak bulunurlar.
Ayrica benzo(a)pyrene emisyonlarinin biiylik bir kisminin tasit kdkenli oldugu tespit

edilmistir (Terzi ve Samara 2004, Marr ve ark. 2006).



Zirai kaynaklar, tarimsal atiklarin (aniz) ve biyokiitlenin uygun olmayan sartlarda agik
alanlarda yakilmasidir.
Dogal kaynaklar ise volkanik patlamalar, simsek ¢akmasi, orman ve bozkir yanginlari

gibi faaliyetlerdir (Public Health Services 1994).

2.1.4. PAH’larin hava, su ve topraktaki dongiisii

PAH’lar dogada volkanik patlamalar, pirolitik reaksiyonlar ve a¢ik yanma gibi dogal
nedenlerle olusmakta, foto parcalanma ve biyolojik doniisiimlerle giderilmektedir.
Glinlimiizde hizla artan endiistriyel faaliyetler ve kullanilan fosil yakitlar PAH
emisyonlarini artirmakta, PAH’larin olusumu ve bozulumu arasindaki bu dogal dengeyi
bozmaktadir (Karaca 2013). PAH’larin kiiresel hareketi su sekilde tanimlanabilir:

Kaynaktan ilk ciktiklarinda genellikle gaz fazinda bulunan PAH’lar, soguyarak
yogunlagsmast sirasinda partikiiller iizerinde adsorplanir. Partikiiller boyutlarina ve
meteorolojik sartlara bagli olarak kisa ve uzun menzillere tasmabilir. Havada asili
bulunan gaz ve partikiil fazdaki PAH’lar kara ve su ylizeylerine yas ¢okelme (yagmur,
kar ylizeyine absorplanarak tutunmasi) ve kuru c¢okelme (yer ¢ekiminin etkisi ile)
mekanizmalart ile ¢okelebilir. Kaynaktan riizgarlar vasitasiyla riizgar yoniindeki uzak

mesafelere taginabilir (Pekey 2004, Pacyna ve ark. 2006).

2.1.5. PAH’larn insanlar iizerinde saghk etkileri

PAH’larin insanlar lizerinde mutajenik ve kanserojenik etkileri bulunmaktadir. Yapilan
caligmalarda bagisiklik sistemi, sinir sistemi, lireme sistemi, solunum sistemi ve ciltte
kanserojenik etkileri oldugu agiklanmistir (ATSDR 1995, Mastral ve ark. 2000, Liang
ve ark. 2007). Birgok PAH maruziyeti kaynakli olas1 ve muhtemel insan kanserlerinin
sebebi ¢ogunlukla havadaki partikiillerdir (Demircioglu 2008). Solunum yolu ile PAH
maruziyeti risk degerlendirilmesi, havadaki benzo(a)pyrene konsantrasyonu temel
alinarak yapilmaktadir (Petry ve ark. 1996).

Ozellikle bazi yiiksek molekiil agirlikli PAH’larin (benzo[a]anthracene, chrysene,
benzo[b]fluoranthene, benzo[k]fluoranthene, benzo[a]pyrene) balik, memeli ve
insanlarda mutajenik ve kanserojenik etkileri oldugu tespit edilmistir. Bu bilesikler
gerek kimyasal/mikrobiyolojik stabiliteleri, gerek sudaki diisiik coziiniirliikleri ve

gerekse yag dokusundaki coziiniirliikleri ile hem su ortamlarinda hem de karasal



ortamlarda bioakiimiile olma ve besin zincirine transfer olma gibi 6zelliklere sahiptir
(Park ve ark. 2001, Gaga 2004).

EPA, PAH’larin insan maruziyeti iizerindeki etkisini kanserojenik olan ve olmayan
olmak tizere iki ana grupta incelenmistir. Kanserojenik olan 7 PAH tiri
benzo[a]anthracene, chrysene, benzo[b]fluoranthene, benzo[k]fluoranthene,
benzo[a]pyrene,  indeno[1,2,3-cd]pyrene  ve  dibenzo[ah]anthracene’dir.  Bu
kimyasallardan toksisite karakterizasyonu iyi belirlenmis olan benzo[a]pyrene referans
kimyasal olarak se¢ilmistir (EPA, 1984). PAH’larin saglik riski degerlendirmesi Toksik
Ekivalent Faktor (TEF) degerleri (Tablo 2.2) kullanilarak hesaplanmaktadir. Literatiirde
en fazla kullanilan Nisbet ve LaGoy (1992)’un TEF degerleridir. Bu degerler ile PAH
Konsantrasyonlar1 ¢arpilarak BaP ekivalent konsantrasyon (BaPeq) degerleri elde edilir

(Esitlik 2.1) (Petry ve ark. 1996, Cheng ve ark. 2013).

Y BaPe=>(Ch* TEF)) (2.1)

Y BaPq : Toplam toksisite denklik konsantrasyonu (ng/m?)
Ch : Ornekteki her bir PAH tiiriine ait konsantrasyon (ng/mg)
TEF, :Ornekteki her bir PAH tiirii igin toksisite denklik faktorii (birimsiz)
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Tablo 2.2. PAH bilesiklerinin literatiirde kullanilan TEF degerleri

EPA Nisbet ve Malcolm ve McClure ve
(1984) LaGoy Dopson Schoeny
(1992) (1994) (1995)
Naphthalene 0 0.001 0.001 -
Acenapthylene 0 0.001 0.001 -
Acenapthene 0 0.001 0.001 -
Fluorene 0 0.001 0.001 -
Phenanthrene 0 0.001 0.001 -
Anthracene 0 0.01 0.01 -
Fluoranthene 0 0.001 0.001 -
Pyrene 0 0.001 0.001 -
Benzo[a]anthracene 1 0.1 0.1 0.1
Chrysene 1 0.01 0.01 0.1
Benzo[b]fluoranthene 1 0.1 0.1 0.1
Benzo[k] fluoranthene 1 0.1 0.1 0.1
Benzo[a]pyrene 1 1 1 1
Indero[1,2,3-c,d] anthracene 1 0.1 0.1 0.1
Dibenz[a,h] anthracene 1 1 1 1
Benzo(g,h,i)perylene 0 0.01 0.01 -

Bireylerin PAH’lara solunum yoluyla maruziyeti sonucu kanserojen potensiyelini
belirlemek igin farkli galismalar mevcuttur. Diinya Saglik Orgiiti (WHO) 1 ng/m*® BaP
konsantrasyonuna bir émiir boyu (70 yil) maruziyet icin birim riski 8,7x10” (ng/m®)™*
olarak oOnermistir (WHO, 1987). EPA’nin rehberliginde akciger kanseri risk
degerlendirmesi esitlik 2.2°deki gibi hesaplanmistir (EPA, 2009).

Risk= IURXEC (2.2)

IUR: Birim solunum riski ( 8,7x10° (ng/m®™)
EC : Maruziyet konsantrasyonu, (3 BaPe, (ng/m%))

2.2. Hava Kalitesi izleme Metotlar:

Yar1 ugucu organiklerin izlenmesinde en yaygin kullanilan metotlar sunlardir:
- Aktif 6rnekleme
- Pasif 6rnekleme
Bu metotlarin yani sira biyoindikatdrler de KOK’larin ve YUOB’lerin hava kalitesi

izlenmesinde kullanilan metotlar arasinda yer almaktadir (Odabasi ve ark. 2013,

Sofuoglu ve ark. 2013).
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2.2.1. Aktif ornekleme metodu

Aktif ornekleme, havanin bir pompa yardimiyla kimyasal veya fiziksel bir ortamdan
gecirilmesi yontemine dayanmaktadir (Chaemfa ve ark. 2009, Cubuk 2009). PAH’larin
gaz ve partikiil faz dagilimlarini incelemek i¢in ¢ogunlukla yiliksek hacimli hava
ornekleyicileri (YHHO) kullanilmaktadir. YHHO ile havadaki partikiil faz bilesenleri
cam elyaf filtre (CEF) lizerinde toplanirken, gaz faz bilesenleri ise poliiiretan kopiik
(PUK) veya XAD2 adsorban regine iizerinde toplanmaktadir (Park ve ark. 2001,
Fernandez ve ark. 2002, Esen ve ark. 2008, Kaya 2012). Bu drnekleyici elektrik enerjisi
ve insan giiciine ihtiya¢ duymaktadir. KOK’larin ve YUOB’lerin kisa donemli
konsantrasyon degisimlerini gozlemlemek icin YHHO’leri tercih edilmektedir (Gouin

ve ark. 2005, Xie ve Ebinghaus 2008, Meylmuk ve ark. 2011).

2.2.2. Pasif ornekleme metodu

PHO ucuz olmasi, kullanimi ve isletimi kolay olmasi sebebiyle giiniimiizde daha ¢ok
tercih edilmektedir (Cupr ve ark. 2006, Fan ve ark. 2006). PHO’lerin daha uzun siire,
farkli ve bircok noktada es zamanli 6rnekleme yapabilmesi YHHO’e nazaran daha
avantajli oldugunun gostergesidir (Hazrati ve Harrad 2007, Santiago ve Cayetano 2007,
Zhang ve ark. 2008).

Atmosferdeki KOK’larin ve YUOB’lerin belirlendigi pasif 6rnekleme medyalarindan
bazilar1 XAD2 regine, yar1 gecirgen zar (SPM) ve PUK disktir (Wania ve ark. 2003,
Bartkow ve ark. 2004, Harner ve ark. 2004, Chaemfa ve ark. 2009). PUK disk
kullanilan PHO’lerinin ¢alisma prensibi gaz fazindaki yari ugucu organik bilesiklerin ic
ya da dis ortamdaki havadan ornekleyicideki PUK disk medyaya absorplanmas: ile
aciklanmaktadir (Shoeib ve Harner 2002).

Ornekleme oran1 ve yar1 ugucu organik kirleticilerin konsantrasyonlari arasindaki iligki
matematiksel olarak tanimlanamamistir (Klanova ve ark. 2006). PHO’lerin &rnekleme
oranlar;, PUK e eklenecek belirli konsantrasyondaki deporasyon bilesiginin alikoyma
stiresince kaybi ile belirlenmektedir (Shoeib ve Harner 2002, Santiago ve Cayenato
2007). Ayrica es zamanli yapilacak aktif ve pasif 6rnekleme verilerinin kalibrasyonu ile
de 6rnekleme oranlarimi belirlemek miimkiindiir (Melymuk ve ark. 2011, Harner ve ark.

2013).
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Pasif hava 6rneklemesinde hava ortamindaki kirleticilerin PUK disk medyasinda (PDM)
zamanla artan birikimi PDM-hava ara kesitindeki direng ve kiitle transferi ile agiklanir.
Bu birikim profili asagidaki yontemler ile hesaplanabilir:

2.2.2.1. Deporasyon bilesigi kullanilarak 6rnekleme oraninin belirlenmesi

Asagidaki formiilasyonda Kppy-a, PDM-hava dagilim katsayisi (PDM tarafindan
alinabilir maksimum kimyasal miktar1) ile oktanol-hava dagilim katsayr (Koa)
arasindaki iliski gosterilmektedir. Bilindigi iizere Koa, ¢ogu KOK’lar ve YUOB’ler i¢in
sicakligin bir fonksiyonudur (Pozo ve ark. 2004, Kaya ve ark. 2012).

|Og Krpm-a= 0,6366 x 10g Koa—3,1774 (23)

Ka, hava ortamindaki kiitle transfer katsayisi (m/giin) PDM’a eklenen deporasyon
bilesiginin geri kazanimi ile hesaplanir (Santiago ve Cayetano 2007, Kaya ve ark.
2012).

Ka= -(In (Ct/Co)) X (0% Kpo.A/t) (24)

PDM’na eklenen deporasyon bilesiginin ilk konsantrasyonu Co (ng/m®), son
konsantrasyonu C; (ng/m®), 8 PDM yogunlugu (0,0213 g/cm®) ve lineer fazda biriktirme

stiresi t (giin) ile ifade edilmistir.

Ornekleme oram (R, m3/gﬁn) asagidaki gibi hesaplanir (Shoeib ve Harner 2002,
Santiago ve Cayetano 2007, Kaya ve ark. 2012):

R:kAApDM (25)

Appm, PDM yiizey alani (365 sz)’dll‘.

2.2.2.2. Es zamanh aktif ve pasif ornekleme ile 6rnekleme oraninin belirlenmesi

PDM’deki kiitle birikimi (M, ng) asagidaki gibi hesaplanir (Shoeib ve Harner 2002,
Pozo ve ark. 2004):

M= kAApDMCAAt:bAt (26)

Burada Ca, hava konsantrasyonu (ng/m®) ve At, érnekleme siiresi (giin) dir. Ornekleme

siiresine kars1 bu siirelerde yapilan pasif 6rnekleme kiitlelerinin grafigi ¢izilir. Grafikten
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elde edilen egim b, kiitlesel ornekleme orani (ng/giin) dir. b degeri, KaAppmCa
carpimina esittir ve kaAppm (ms/gﬁn) pasif ornekleme oranmi temsil etmektedir.

Boylece R (m3/gﬁn);

R=b/Cax 2.7)

olarak hesaplanir.
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3. MATERYAL ve METOT
3.1. Ornekleme Bolgesi ve Program

Di1s ortam hava érnekleri, YHHO, PHO ve grubumuz tarafindan gelistirilen pasif hava
ornekleyici (GPHO) kullanilarak 04/02/2013 ile 03/02/2014 tarihleri arasinda Uludag
Universitesi Kampiisinde (UUK) bulunan o6rnekleme noktasindan toplanmustir.
Ornekleyiciler érnekleme noktasinda bulunan yaklasik 3 m yiiksekligindeki konteynirin
terasia yerlestirilmistir. Gegmis yillarda da aragtirmacilar tarafindan kullanilmis olan
UUK 6rnekleme noktasi (Vardar ve ark. 2008, Esen ve ark. 2010) sehir merkezinden
yaklasik 20 km uzakta olup, Bursa-izmir karayoluna 1,5 km mesafede bulunmaktadir.
55 000’den fazla Ogrencisi olan bu kampiiste fakiilteler ve ilgili idari birimler ile
hastane, 6grenci yurtlar1 ve personel lojmanlari yer almaktadir.

Ornekleme siiresince meteorolojik parametreler (sicaklik, nem, riizgar hizi, basing)
ornekleme noktasindaki meteoroloji istasyonundan (Vantage Pro 2 Model, Davis, ABD)
15 dakikalik periyotlar halinde kaydedilmis olup hesaplamalarda kullanilmistir.
Ornekleme bélgesinin mevsimsel donemlerdeki 30 giinliik meteorolojik verilerinin

ortalamasi1 Tablo 3.1°de gosterilmistir.

Tablo 3.1. Mevsimsel déonemlerindeki meteorolojik veriler

Mevsimler Ornekleme Sicaklik Nem Riizgar Hiz1 Basing
Tarihleri (°O) (%) (km/sa) (bar)

Kis 04/02/2013- 8,03+4,03 80,62+13,70 0,68+0,92 1020,07+5,99
06/03/2013

lkbahar 15/04/2013- 13,89+5,93 76,21+17,05 1,88+4,04 806,71+3,76
04/05/2013

Yaz 24/06/2013- 23,79+4,30 69,01£15,13 1,07£1,15 1014,17+1,05
18/07/2013

Sonbahar 21/10/2013- 6,82+5,76 78,64+14,10 0,54+0,86 1025,44+7.59
22/11/2013

Ornekleme bir yillik periyotta iki sekilde yapilmistir: Birincisinde dért mevsim otuzar
giin siire ile es zamanh olarak aktif ve pasif Ornekleme gerceklestirilmistir. Bu
donemlerde YHHO ile ikiser giinliik periyotlarla drnekler toplanirken, iicer adet PHO ve
GPHO ile 10, 20 ve 30 giin siiresince es zamanli &rnekler toplanmustir. Ikinci olarak da
bunlarin disindaki ara donemlerde de orneklemeye devam edilmis olup sadece pasif
ornekleme yapilmistir. Bu donemlerde iiger adet PHO ve GPHO ile 10, 20, 30, 40 ve 60
giin siiresince &rnekler toplanmistir. Ornekleme giinlerini gdsteren diyagram Sekil
3.1°deki gibidir.
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Sekil 3.1. Ornekleme giinleri diyagrami
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3.2. Ornekleyiciler

Aktif ve pasif ornekleyiciler kullanilarak dig ortam hava Ornekleri bir yil siire ile

toplanmistir. Bu cihaz ve diizeneklerin detayli agiklamalari agagidaki gibidir.

3.2.1 Yiiksek hacimli hava ornekleyicisi (YHHO)

Gaz ve partikiil faz atmosferik PAH konsantrasyonlarini belirlemek i¢in atmosferik
ornekler YHHO ile (GPS II -Thermo Andersen) toplanmustir (Sekil 3.2). Ornekleyici ile
emilen hava once partikiil faz kirleticilerin tutuldugu gézenek cap1 1,6 pum olan 90 mm
caplt CEF yiizeyinden sonra gaz faz kirleticilerin tutuldugu yogunlugu 0,0225 gr/cmS,
yiiksekligi 50 mm ve capi 60 mm PUK kartustan (2 adet) gecerek cikmaktadir.
Orneklemelerde ortalama debi 0,11+0,02 m3/dak, ortalama Ornekleme hacmi ve siiresi

ise sirastyla 321,96+141,35 m° ve 53,26+12,27 saattir.

[ e\

\ 4 L
Hava v
Ciirigi | PUF C1irigl
! 1 [kartugu
[T
Emici
IO
Basing :
Olger

Sekil 3.2. Yiiksek hacimli hava 6rnekleyicisi

3.2.2. Pasif hava ornekleyicisi (PHO)

PHO, paslanmaz celikten yapilmis 18 cm ¢apinda alt gukur hazne ile 23 cm ¢apinda iist
kubbe kapaktan olusmaktadir. Ornekleyici igerisindeki tutucu yuvasina yerlestirilen
PUK disk ¢apt 14 cm, kalinhig1 12 mm, yiizey alam 360,6 cm? ve yogunlugu 0,0168
glcm3’tﬁr (Pozo ve ark. 2004, Hayward ve ark. 2010, Kaya ve ark. 2012). Ornekleyiciye
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iist kapak ile alt hazne arasindaki bosluktan ve alt haznedeki deliklerden hava giris
cikist saglanmaktadir. Kubbe yapist ornekleyiciye giren havanin riizgar hizina bagh
etkilerini ve partikiil fazin girisini minimize etmektedir. Ayrica bu kubbe yagis girisini,
giines 15181a maruziyeti de engellemektedir. Boylece hem PAH’larin bozunmasi hem
de artan sicaklikla desorpsiyona ugramasi onlenmektedir (Sekil 3.3) (Harner ve ark.

2004, Pozo ve ark. 2004, Hazrati ve Harrad 2007).

montajaparati

paslanmaz celik kubbe

PUF disk

hava sirkiilasyonu

Sekil 3.3. Pasif hava 6rnekleyicisi

3.2.3. Gelistirilen pasif hava ornekleyicisi (GPHO)

GPHO 60 cm capinda, 20 cm derinliginde paslanmaz gelikten yapilmis tencere ve
kapagindan olusmaktadir. Hava giris ¢ikisi i¢in Ornekleyicinin iistiindeki kapaga ve
simetrik olarak tencerenin alt kismina sekizer adet 1 cm ¢apinda delikler agilmustir.
Kapak {izerindeki deliklere yerlestirilen baston seklindeki borular ve alt kisimdaki
deliklere yerlestirilen ¢cubuk seklindeki borular ile hava sirkiilasyonu saglanmaktadir
(Sekil 3.4). Bunun yan1 sira giines 1sinlarina maruziyet, riizgar, yagis vb. meteorolojik
sartlarin  Orneklemeyi olumsuz etkilemesinin Oniine gecilmistir (Esen 2013).
Ornekleyicinin i¢ kisminda 1zgara seklindeki bolmelere yerlestirilmis iki adet 50 mm

yiiksekliginde ve 60 mm ¢apinda PUK kartus bulunmaktadir.
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Sekil 3.4. Gelistirilen pasif hava 6rnekleyicisi

3.3. Orneklerin Analizi

Analiz prosediirleri onceki c¢alismalarda ayrintili olarak aciklanmistir (Esen ve ark.
2006, Cindoruk ve Tasdemir 2007, Tasdemir ve Esen 2007, Tasdemir ve Esen 2008).
Burada analizlerde yapilan bazi degisiklikler vurgulanarak kisaca anlatilmaktadir.
Ornekleme ve analizlerde kullanilan tiim cam malzemeler dnce sicak musluk suyu ile
birkag kez yikanmistir. Daha sonra sirasiyla saf su, metanol (MeOH) ve
diklorometandan (DCM) gegirilmis ve etiivde 105 °C’de bir gece kurumaya
birakilmigtir. YHHOde kullanilan CEF’ler organik maddelerin giderimi igin kiil
firminda 450 °C’de 4 saat boyunca bekletilmistir. PUK’ler ilk kullanimindan 6nce
sokslet ekstraksyonuyla sirastyla saf su, MeOH, DCM ve aseton/hekzan (ACE/HEX)
(1:1) karistmi ile 24 saat ekstrakte edilmistir. Daha sonra PUK’ler aliiminyum folyaya
sarilarak 50 °C etiivde kurutulmustur. CEF’ler ve PUK’ler kullamilincaya kadar derin
dondurucuda saklanmaistir.

Ekstraksiyondan once tiim orneklere deneylerdeki kaybi belirlemek icin PAH verim
standartlar1  (naphthalene-d8, acenapthene-d10, phenantherened10, chrysene-d12,
perylene-d12) eklenmistir. YHHO toplanan CEF’ler ultrasonik ekstraksyon yontemi ile
ekstrakte edilmistir. CEF ornekleri 30 dakika boyunca, 1/1 oraninda hazirlanmis
ACE/HEX karisim ile ekstrakte edilmislerdir. Bu islem iki kez tekrarlanmistir. YHHO,
PHO ve GPHO’lerinden toplanan PUK'’ler ise sokslet ekstraksyonu yontemi ile
ekstrakte edilmistir. PUK 6rnekleri, ACE/HEX (1/1) karisimi 24 saat boyunca sokslet
ekstraksiyona tabi tutulmustur. Ekstraksiyondan alinan orneklerin hacmi doner

buharlastiricida 5 ml’ye azaltilmis ve 15 ml HEX eklenerek tekrar hacmi 5 ml’ye
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indirilmistir. Daha sonra 15 ml HEX ilave edilerek elde edilen 20 mI’lik 6rnegin hacmi,
saf azot gazi ile 2 ml’ye indirilmistir. Boylece hacim azaltma ve hekzana doniistiirme
islemi tamamlanmistir. Fraksiyon isleminde kullanilan sodyum siilfat (Na,SO4, Merck)
ve aliiminyum oksit (Al,0s, Merck) 450 °C’de 4 saat boyunca kiil firininda, silisik asit
(H4Si0,, Sigma Aldrich, <100 mesh) ise 1 giin boyunca 105 °C etiivde bekletilerek
aktive edilmistir. Cam yiini, 3 gr silisik asit (%3 su), 2 gr aliminyum oksit (%6 su) ve 1
cm sodyum siilfat ile ayirma kolonu hazirlanmistir. Sirasiyla 20 ml DCM ve 20 ml
petrol eterinden (PE) gegirilerek kolon temizlenmistir. 2 ml’lik 6rnek kolona ilave
edilmistir. Kolondan 25 ml PE gecirilerek poliklorlu bifeniller (PCB) toplanip
ayrilmistir. Sonra 20 ml DCM kolondan gegirilip PAH’lar toplanmistir. PAH’lar saf
azot ile solvent hekzana doniistiiriilerek 1 ml hacme indirilmis, GC-MS analizi i¢in
hazir hale getirilmistir.

Omek ve sahitlerin analizi Uludag Universitesi Cevre Miihendisligi Boliimii Hava
Kirliligi Laboratuari’nda bulunan Agilent 7890A model gaz kromatograf (GC) ve buna
bagli Agilent 5975C inert XL ¢ eksenli kiitle detektoriine sahip Kkiitle
spektrofotometresi (MS) ile gerceklestirilmistir. GC-MS’de kapiler kolon (HP5-MS, 30
mx0,32 mmx0,25 um) kullanilmistir. Enjektor, iyon kaynagi ve quadrupole sicakliklar
sirastyla 295, 300 ve 180 °C’dir. Firin sicaklik programu ise; baslangig firin 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. Tastyic1 gaz
olarak, 1,4 ml/dak sabit debide yiiksek saflikta Helyum (He) gazi kullanilmistir. Kiitle
spektrofotometresi yiiksek hassasiyet i¢in se¢ilmis iyon izleme modunda ¢alistirilmstir.
PAH tiirlerinin belirlenmesi alikonma zamanlarina ve hedeflenen iyon piklerine baglh
olarak gerceklestirilmistir. Toplanan ornekler icerisinde naphthalene (NAP),
acenaphthene (ACE), fluorene (FLN), phenanthrene (PHE), anthracene (ANT),
fluoranthene (FL), 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 15 adet PAH tiiriiniin analizi gergeklestirilmistir.
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3.4. Kalite Giivencesi/ Kalite Kontrol

Hesaplamalarda verim standardi (NAP-d8, ACE-d10, PHE-d10, CHR-d12, PER-d12)
geri kazanimi %30-%120 arasinda olan ornekler dikkate almmustir. YHHO-CEF,
YHHO-PUK, PHO-PUK ve GPHO-PUK igin verimlerin tiirlere gore ortalamalar1 ve
standart sapmalar1 Sekil 3.5°de gosterilmektedir.

140

[ YHHO-CEF

3 YHHO-PUK

120 1 C—J PHO-PUK

Bl GPHO-PUK

100 - TA _ -

i

NAP-d8 ACE-d10 PHE-d10 CHR-d12 PER-d12

Geri Kazanim (%)

Verim Standartlar1

Sekil 3.5. Ornekleyici tiirlerine gore verim standartlarinin % geri kazanim ortalamalar

Ornekleme sirasinda olas: kirlilik miktarlarini belirlemek i¢in CEF, PUK disk ve PUK
kartuslardan sahit numuneler toplanmistir. Belirlenme limiti (the limit of detection,
LOD) her PAH tiirii icin sahitlerde 6lciilen PAH miktarinin (ng) ortalamasina standart
sapmalarmin 3 ile carpilip eklenmesi ile hesaplanmigtir. PAH tiirleri i¢in belirlenen
LOD degerleri YHHO de filtre drneklerinde 0,3 ng (BbF) ile 1718,5 ng (NAP) arasinda
degisirken PUK &rneklerinde 0,4 ng (BghiP) ile 1051,6 ng (NAP) arasinda degiskenlik
gostermistir. PHO’de ise 0,8 ng (IcdP) ile 641,5 ng (NAP) arasinda degisirken
GPHO’de 0,03 ng (DahA) ile 1279,8 ng (NAP) arasinda degiskenlik gdstermistir. PAH

miktarinin LOD degerinden kiigiik oldugu durumlarda bulunan deger hesaplamalara

katilmamaistir.
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4. BULGULAR
4.1. YHHO {le Elde Edilen Bulgular

4.1.1. PAH’larin konsantrasyon seviyeleri

Bu c¢alismada kis, ilkbahar, yaz ve sonbahar mevsimlerini temsilen sirasiyla
04/02/2013-06/03/2013, 15/04/2013-15/05/2013, 24/06/2013-24/07/2013 ve
23/10/2013-22/11/2013 tarihlerinde ornekler toplanmustir. Boylece, atmosferik PAH
konsantrasyonlarinin ~ mevsimlere gore degisimi  degerlendirilmistir.  Toplam

(gaztpartikiil) PAH konsantrasyonlarinin zamansal degisimi ile mevsimsel ortalamalari

Sekil 4.1'de gosterilmektedir.
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Sekil 4.1. Toplam PAH konsantrasyonlar1 ve ortalama degerleri

Yaptigimiz calismada, mevsimsel PAH konsantrasyonlarin1 belirlemek i¢in stirekli
Olctim yapilmistir. Kis, ilkbahar, yaz ve sonbahar mevsimleri i¢in elde edilen toplam

(gaztpartikiil) Y '15sPAH konsantrasyonlarinim minimum ve maksimum degerleri sirasiyla
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38,6 ng/m*-419,1 ng/m°, 16,4 ng/m>-164,9 ng/m?, 5,6 ng/m>-16,2 ng/m* ve 58,9 ng/m?*-
797,9 ng/m3 olarak hesaplanmistir. Mevsimsel veriler kendi aralarinda yaklasik 3 ile 14
kat1 arasinda degismektedir. Bu degisim atmosferdeki PAH emisyon kaynaklar1 ve
meteorolojik sartlarin etkisi ile agiklanabilir (Liu ve ark. 2007, Tasdemir ve Esen 2007,
Vardar ve ark. 2008). Kis ve sonbahar mevsimlerinde evsel 1sinma en énemli emisyon
kaynagidir. Sonbahar mevsiminin baginda 21-28/10/2013 tarihleri arasinda elde edilen
konsantrasyon degerleri mevsim ortalamasiin oldukga altindadir. Bunun sebebi evsel
isinmanin  Kasim ay1 itibari ile baslamasidir. Baska bir deyisle, 1sinma olmayan
donemden 1sinma olan déneme bir gegis so6z konusudur. Tarimsal atiklarin (aniz) ve
biyokiitlenin uygun olmayan sartlarda agik alanlarda yakilmasi da énemli PAH emisyon
kaynagidir (Hanedar 2009). 19/04/2013 (164,9 ng/m®) tarihli ilkbahar ve 11/11/2013
(717 ng/m®) tarihli sonbahar Srnekleri alinirken yakin cevrede sebebi bilinmeyen
kontrolsiiz yanma emisyonlart gézlemlenmistir. Bu bulgu, ilkbahar ve sonbahar
mevsimlerinde maksimum konsantrasyon degerlerine sahip bu 6rneklerin sebebi olarak
gosterilebilir.

Tablo 4.1°de bu sonuglarin literatiir ile karsilastirilmasi 6zetlenmistir. Inceledigimiz
literatiir ¢alismalarinda toplam PAH konsantrasyonlari mevsimsel ya da 1sinma olan-
isinma  olmayan donemler olarak siiflandirilmaktadir. Literatirde PAH’larin
mevsimsel degisiminin incelendigi c¢alismalar (Fang ve ark. 2004a, Tsapakis ve
Stephanou 2005, Cincenelli ve ark. 2007) ile bu ¢alisma karsilastirilmistir. Tablo 4.1°de
sunulan dis ortam havasindaki PAH konsantrasyonlarinin incelendigi bu ¢aligmalardan
Yunanistan (Tsapakis ve Stephanou 2005) ve Italya’daki (Cincenelli ve ark. 2007)
kentsel bolgelerde arastirmacilarin sundugu degerler bizim calismamizla benzerlik
gostermektedir. Bu iki calismada yakin konsantrasyon degerleri her mevsimde
gozlemlenmese de mevsimler ile PAH konsantrasyonlar: arasindaki iliski benzerdir.
Tayvan’da (Fang ve ark. 2004a) kirsal ve kentsel bolgelerde yapilan ¢alismada ise tiir
saymnin fazla olmast ve iklim farkliliklar1 nedeniyle yakin degerler elde edilemedigi
diistiniilmektedir.

Bazi galismalarda mevsimsel ve isinma olan-1sinma olmayan donemleri temsil etmek
igin rastgele ya da belli araliklarla 6rnekler toplanmistir (Fang ve ark. 2004a, Tsapakis
ve Stephanou 2005, Vasilakos ve ark. 2007, Cincinelli ve ark. 2007, Vardar ve ark.

2008). Bu calismada ise mevsimleri temsil eden 6rnekler siirekli toplanmistir. Boylece
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donem boyunca kaynaklarin (trafik, ismnma vb.) ve meteorolojik sartlarin PAH
konsantrasyon seviyeleri lizerindeki etkisi gézlemlenmistir.

Ornekleme yaptigimiz iiniversite bdlgesinde daha dnceki bir periyotta (Temmuz 2004-
Haziran 2005) YHHO ile Y1sPAH tiiriiniin mevsimsel konsantrasyon degerleri kis
343+239 ng/m?®, ilkbahar 16+12 ng/m®, yaz 9+5 ng/m® ve sonbahar 1524253 ng/m®
olarak rapor edilmistir (Esen, 2006). Bu c¢alismada sonbahar mevsiminin sonlarinda
mevsim normallerinden disiik sicakliklar gozlemlenmistir. Bu sebeplerle ayni
ornekleme alaninda dokuz sene sonra elde edilen PAH konsantrasyonlar1 arasinda farkin
olmasi dogaldir. Ayrica zaman igerisinde drnekleme alani ¢evresindeki yerlesim yerleri

ve bunlarin popiilasyonlart degismekte, mevsimler arasi kaymalar da olabilmektedir.
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Tablo 4.1. Yapilan ¢alismalardaki toplam PAH konsantrasyonlari (ng/m®)

Toplam PAH PAH
(ng/m?) Ornekleme Tarihi Tiirti Ornekleme Bélgesi Kaynak
Sayist

365 01 Agustos-27 Eyliil 2002 21 Tayvan Fang ve ark.

366 07-30 Ekim 2002 (kirsal) 2004a

952 01 Kasim-13 Aralik 2002

740 01 Agustos-27 Eyliil 2002 21 Tayvan Fang ve ark.

924 07-30 Ekim 2002 (kentsel) 2004a

1811 01 Kasim-13 Aralik 2002

78 22 Aralik 2000-23 Subat 2001& 24 Kandiye, Yunanistan Tsapakis ve
14 Aralik 2001-15 Subat 2002 (kentsel) Stephanou

53 16 Mart-11 Mayis 2001 2005

81 15 Haziran-24 Agustos 2001

102 14 Eyliil-23 Kasim 2001

55+40 07- 15 Temmuz 2004 Bursa, Tiirkiye Esen ve ark.

187+202 28 Ekim- 07 Kasim 2004 15 (kentsel) 2006

645+588 01 Aralik 2004-11 Ocak 2005

148+132 20 Nisan- 07 Mayis 2005

27,2 04- 18 Haziran 2003 16 Atina, Yunanistan Vasilakos ve ark.
11 Kasim- 08 Aralik 2003 (yar1 kirsal) 2007

29,5 04- 18 Haziran 2003 16 Atina, Yunanistan Vasilakos ve ark.
11- 20 Aralik 2003 (kentsel) 2007

46 02 Nisan- 30 Mayis 2002 15 Prato, italya Cincinelli ve ark.

19 29-31 Temmuz 2002 (kentsel) 2007

81 11 Eyliil-12 Kasim 2002

153 26 Agustos 2004- 14 Bursa, Tiirkiye Esen ve ark.

1249 17 Nisan 2005 (sanayi) 2008

231 02- 17 Aralik 2004 14 Bursa, Tiirkiye Vardar ve ark.
08- 12 Ocak 2005 (yar1 kirsal ) 2008

20 20 Temmuz- 4 Kasim 2004
10- 26 Mayis 2005

36+39 Mayis 2003- Mayis 2004 14 [zmir, Tiirkiye Demircioglu

(yar1 kirsal) ve ark. 2011

144+163 17- 24 Mart 2004 14 Izmir, Tiirkiye Demircioglu
15- 22 Temmuz 2004 (kentsel) ve ark. 2011

837 Ocak- Mart 2006 15 Eskisehir, Tiirkiye Gaga ve Arn

132 Temmuz- Eyliil 2006 (kentsel) 2011

425 Ocak- Nisan 2006 13 Kocaeli, Tiirkiye Gaga ve ark.

108 Temmuz- Eyliil 2006 (kentsel,sanayi) 2012a

158,3+104,1 04 Subat- 06 Mart 2013 15 Bursa, Tirkiye Bu ¢alisma

59,7+52.,8 15 Nisan- 15 May1s 2013 (yar1 kirsal )

11,8+3,7 24 Haziran- 24 Temmuz 2013

450,6+243,2 23 Ekim 2013- 22Kasim 2013
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Literatirde PHO ile PAH’larin dis ortam hava kalitesinin incelendigi calismalarin
konsantrasyon degerleri agsagidaki gibi sunulmustur:

Tiirkiye’nin endiistri kentlerinden biri olan Izmir’de yapilan ¢alismada PHO ile 2009-
2010 yillarinda dort mevsim PAH’larin dis ortam hava kalitesi incelenmistir (Kaya ve
ark. 2012, Aydin ve ark. 2014). Sanayi, kentsel ve kirsal kullanim alanlarindan 40 farkli
bélgede Y16PAH konsantrasyonlar: 1,6-838 ng/m® arasinda degiskenlik gdstermistir.
Yiiksek PAH konsantrasyonlar1 6zellikle ¢elik tesisleri, petrol rafinerileri, petrokimya
kompleksi ve gemi sokiim faaliyetlerinin oldugu kullanim alanlarindan
kaynaklanmaktadir (Kaya ve ark. 2012, Aydin ve ark. 2014). Ayrica kis aylarinda
kentsel bolgelerde komiir ve odunlarin yakilmasi ile 1isinma kaynakli yiiksek PAH
emisyonlar1 gozlemlenmistir (Kaya ve ark. 2012, Aydin ve ark. 2014).

Wang ve ark.’nmn (2011) 2007-2008 yillar1 arasinda PHO ile yaptigi calismada arka
plan, kirsal ve kentsel 40 bolgede Y 1sPAH tiirii incelenmistir. Kentsel bolgedeki kis,
ilkbahar, yaz ve sonbahar PAH konsantrasyonlar sirastyla 521 ng/m®, 252 ng/m®, 145
ng/m3 ve 377 ng/m3 olarak tespit edilmistir (Wang ve ark. 2011). Santiago ve Cayetano
2005 yilinda 24 Mayis-6 Aralik tarihleri arasinda kirk ikiser ve elli liger giinliikk dort
periyotta Y1sPAH tiiriinii incelemislerdir. Ucii kirsal, {i¢ii kentsel bolgede yapilan bu
¢alismada toplam PAH konsantrasyonlari sirasi ile 41-135 ng/m® ve 41-170 ng/m®
arasinda degiskenlik gostermistir (Santiago ve Cayetano 2007).

PHO ile dis ortam havasindaki PAH konsantrasyonlarinin incelendigi bu ¢alismalardan
[zmir bolgesinde arastirmacilarin sundugu degerler (Kaya ve ark. 2012, Aydin ve ark.
2014) bizim ¢aligmalarimizla benzerlik gostermektedir. Diger calismalar yakin degerler
gostermese de sicaklik ile PAH konsantrasyonlar1 arasindaki iliski benzerdir.

Yaz mevsimi konsantrasyonlar1 diger iic mevsimden ¢ok daha diisiiktiir. Yaz aylarinda
evsel 1sinma kaynaklarinin olmamasi PAH’larin fotokimyasal bozunmasi goriilmiistiir
(Wang ve ark. 2011, Wannaz ve ark. 2013). Yar1 kirsal bir bolgede bulunan 6rnekleme
bolgesi, liniversite kampiisii icindedir ve g¢evresindeki semtlerde niifusun ¢ogunlugu
ogrencilerden olugsmaktadir. Yaz aylarinda isinmanin olmamasi ve {iniversitenin tatile
girmesi ile azalan niifus, bu donemde toplam PAH konsantrasyonunun diger
mevsimlerden daha az olmasina yol agmistir. PAH’larin emisyon kaynaklarmin niifus
yogunlugu ile orantili oldugu bilinmektedir (Garban ve ark. 2002, Massei ve ark. 2005).

Kis ve sonbahar mevsimlerinde ise toplam PAH konsantrasyonlar: ilkbahar ve yaz
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mevsimlerinden daha yiiksektir. Dolayisi ile evsel 1sinmadan kaynakli PAH emisyonlari
diisiik sicakliklarin goriildiigii kis ve sonbahar aylarinda artmaktadir (Liu ve ark. 2007,
Tasdemir ve Esen 2007, Vardar ve ark. 2008). Molekiil agirlig1 yiiksek olan partikiil
fazdaki PAH’lar yagis taneciklerine tutunarak ve molekiil agirligir diisiik olan gaz
fazindaki PAH’lar ise yagis tanecikleri i¢inde ¢oziinerek yer yiizeyine ¢okelirler (Gaga
ve ark. 2009, Birgiil ve ark. 2011). Bu sebeple yaptigimiz ¢alismada yanma kaynakli
PAH emisyonlar1 kis ve sonbaharda yiiksek olmasina ragmen, ozellikle kisin kar
yagislariin artis1 bu dénemdeki toplam PAH konsantrasyonlarinin sonbahardan diisiik

olmasin1 agiklamaktadir (Massei ve ark. 2005, Wannaz ve ark. 2013).

4.1.2. Bolgede elde edilen toplam PAH konsantrasyonlarinin tarihsel degisiminin
incelenmesi

Bu c¢aligma kapsaminda 2013 yillinda alinan 6rneklerden elde edilen sonuglar, ayni
ornekleme bolgesindeki (UUK) 2004-2005 ile 2008-2009 yillar1 arasinda yapilan
calisma sonuclar1 ile karsilastirilmistir. Yillara gore ortalama toplam PAH
konsantrasyonlar1 12 PAH tiirii i¢in degerlendirilmistir. 2004-2005 yillar1 arasinda
gerceklestirilen ¢alismada konsantrasyon degerleri 1124165 ng/m® iken 2008-2009
yillart arasinda yapilan calismada 28+49 ng/mg’dﬁr (Birgiil ve ark. 2013). Ornekleme
bolgesinde bu yillarda dogalgaz kullaniminin yayginlagsmasi, PAH konsantrasyonlarinin
zaman igerisinde azalmasinda etkili oldugu diisiiniilmektedir. Bu ¢alismadaki 2013 yili
ortalama toplam PAH konsantrasyon degeri 119+129 ng/m3’d1"1r ve tekrar yiikselen bir
trend goze carpmaktadir. Son yillarda ornekleme bolgesi ¢evresinde yeni yerlesim
alanlar1 yapilmistir. Cevrede artan popiilasyon ve buna bagli olarak artan fosil yakit ve
trafik kaynakli emisyonlarin PAH konsantrasyon seviyelerini artirdig: diistintilmektedir.
Bunun yaninda meteorolojik kosullarin da konsantrasyonlar iizerinde etkisi olabilecegi

distiniilmektedir.

4.1.3. PAH’larin gaz ve partikiil fazdaki konsantrasyonlari

Atmosferik PAH konsantrasyonlarinin gaz ve partikiil faz dagiliminin mevsimlere gore
degisimi incelenmistir. PAH’larin gaz ve partikiil faz konsantrasyonlar ile partikiil
madde (PM) konsantrasyonlarinin zamansal degisimi Sekil 4.2'de gosterilmektedir.
> 1sPAH konsantrasyon degerleri gaz faz i¢in 4,9 ile 660,5 ng/m3 ve partikiil faz i¢in 0,7

ile 194,8 ng/m® arasinda degiskenlik gostermektedir. Partikiil faz konsantrasyonlari ile
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PM konsantrasyonlar1 arasinda 6nemli bir istatistiksel iligki tespit edilmemistir (p>0,1).
Kis, ilkbahar ve sonbahar mevsimlerinde yanma kdkenli kaynaklar nedeniyle gaz ve

partikiil faz konsantrasyon degerleri yaz mevsimine gore daha fazladir.
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Sekil 4.2. Gaz ve partikiil faz PAH konsantrasyonlar1 PM degerleri

Bu ¢alismada ) 1sPAH tiirtiniin gaz ve partikiil faz konsantrasyon dagilimi incelenmistir.
Sekil 4.3°de PAH tiirlerinin gaz ve partikiil fazdaki ortalama konsantrasyonlari
gosterilmektedir. Gaz faz PAH konsantrasyonlari 0,0140,0 ng/m3 (BaP, IcdP, DahA ve
BghiP) ile 123,3+72,8 ng/m3 (PHE) araliginda degismektedir. Bu fazda baskin PAH
tiirleri kigs mevsiminde NAP (% 10,0), FLN (% 17,1), PHE (% 37,5), FL (% 17,8) ve PY
(% 6,8); ilkbahar mevsiminde NAP (% 9,0), FLN (% 16,7), PHE (% 40,8), FL (% 15,6)
ve PY (% 8,3); yaz mevsiminde FLN (% 10,1), PHE (% 41,7), FL (% 24,2) ve PY (%
16,0) ve sonbaharda FLN (% 31,7), PHE (% 33,2), FL (% 13,2) ve PY (% 7,2)dir.
Literatiirde de bahsedildigi gibi diisiik molekiil agirlikli PAH'larin gaz fazinda dort
mevsim i¢in baskin oldugu goriilmektedir (Fang ve ark. 2004a, Esen ve ark 2006,
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Tasdemir ve Esen 2007, Demircioglu 2011, Gaga ve ark. 2012a). Partikiil faz PAH
konsantrasyonlar1 ise 0,02+0,01 (DahA) ile 21,4+13,7 (BbF) araliginda degismektedir.
Kis ve ilkbahar mevsimlerindeki baskin PAH tiirleri BaA (% 18,3; % 13,9), BbF (%
24,8, % 19,4) iken yaz mevsiminde FLN (% 19,9), PHE (% 15,4), sonbahar
mevsiminde ise BbF (% 25,8)’dir. Partikiil fazda kis, ilkbahar ve sonbahar
mevsimlerinde BbF ortak baskin PAH tiirii olup, benzin ve dizel kullanilan tasitlardan
ve dogalgaz kullanimindan kaynaklanmaktadir (Simcik ve ark. 1999, Fang ve ark.
2004a, Ravindra ve ark. 2008). Diger yayimlanan calismalarda oldugu gibi partikiil
fazda 4, 5 ve 6 halkali PAH tiirlerinin seviyesi daha yiiksektir (Odabas1 ve ark.1999,
Tasdemir ve Esen 2007, Esen ve ark. 2008, Demircioglu ve ark. 2011, Gaga ve ark.
2012a).
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Sekil 4.3. PAH tiirlerinin gaz ve partikiil faz konsantrasyonlari
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4.1.4. Gaz ve partikiil faz PAH konsantrasyonlarinin mevsimsel degisimi ve
meteorolojik parametreler ile degerlendirilmesi

Gaz ve partikiil fazdaki PAH konsantrasyonlarinin mevsimsel degisimi ile mevsimsel
sicaklik ortalamalarinin iligkisi Sekil 4.4’te sunulmaktadir. Gaz ve partikiil faz PAH
konsantrasyonlarinin en yiiksek degeri sonbahar mevsiminde, en diisiik degeri ise yaz
mevsiminde oldugu tespit edilmistir. PAH konsantrasyonlarinin mevsimsel ortalamalari
her iki faz icin yiiksekten diisiie dogru sonbahar > kis > ilkbahar > yaz seklinde
siralanmaktadir. Kis ve sonbahar mevsimlerinde tasit kaynakli emisyonlar ve
sicakliklarin ~ diismesi ile artan evsel 1smmma kaynakli emisyonlar PAH
konsantrasyonlarini artirmaktadir (Liu ve ark. 2007, Tagdemir ve Esen 2007, Vardar ve
ark. 2008). Literatiirde PAH konsantrasyonlarinin mevsimsel degisimi incelendiginde
en yliksek deger kis mevsiminde gozlenmekte ve bunu sonbahar mevsimi takip
etmektedir (Birglil ve ark. 2013). Bu calismada ise sonbahar mevsimdeki PAH
konsantrasyonlar1 kig mevsimine nispeten daha yiiksek degerlerde bulunmustur. Bunun
sebebi sonbahar mevsimindeki sicaklik ortalamasinin kis mevsiminden daha diisiik
olmas: ile agiklanabilir. Ilkbahar mevsiminde sicakhigin artmasi ve evsel 1sinma
kaynakli emisyonlarin azalmasi ile konsantrasyon seviyeleri diismektedir. Yaz
mevsiminde ise PAH konsantrasyon seviyeleri diger mevsimlerden daha distlik
dlgiilmiistiir. Ornekleme bolgesinin bulundugu UUK’de yaz mevsiminde tatil sebebiyle
niifus azalmaktadir. Bu mevsimde bdlgede azalan niifus ile tasit kaynakh
emisyonlarinin azalmasi ve evsel 1sinma kaynakli emisyonlarin olmamasi sebebiyle

diisiik konsantrasyon seviyeleri tespit edilmistir.
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Sekil 4.4. Gaz ve partikiil faz PAH konsantrasyonlarinin mevsimsel degisimi ile
mevsimsel sicaklik ortalamalari

Ayni bolgede, aynt donemde Olgiilen gaz faz, partikil faz ve toplam PAH
konsantrasyonlar1 ile meteorolojik parametreler (sicaklik, nem, riizgar hizi ve basing)
arasindaki iligki Spearman sira korelasyonu ile Tablo 4.2°de sunulmustur. Korelasyon,
her mevsim i¢in ayr1 ayr1 degerlendirilmistir. Partikiil faz PAH konsantrasyonlar ile
meteorolojik parametreler arasinda anlamli bir korelasyon bulunamamistir. Gaz faz
PAH konsantrasyonlari ile meteorolojik parametreler arasinda genellikle anlamli bir
korelasyon yoktur. Sadece kis mevsiminde riizgar yonii ile negatif (R=-0,782 ve
p=0,003); sonbahar mevsiminde sicaklik ile negatif (R=-0,626 ve p=0,02), basing ile
pozitif (R=0,665 ve p=0,01) korelasyon gozlenmektedir. Son olarak toplam PAH
konsantrasyonlar1 ile meteorolojik parametrelerin korelasyonu incelenmistir. Bu
korelasyonda yine sonbahar mevsiminde sicaklik ile negatif (R=-0,555 ve p=0,05) ve
basing ile pozitif (R=0,604 ve p=0,03) korelasyon gozlenmektedir. Tasdemir ve Esen
(2007) tarafindan yapilan ¢alismada toplam PAH konsantrasyonlar ile sicaklik arasinda
zayif bir korelasyon oldugu tespit edilmistir. Bu sonu¢ dogrultusunda PAH
konsantrasyonlarinda ornekleme bdlgesindeki antropojenik kaynaklarin etkili oldugu
ifade edilmistir. Park ve arkadaslar1 (2002) tarafindan yapilan calismada ise PAH
konsantrasyonlari ile sicaklik arasindaki korelasyonun diger meteorolojik parametreler

ile korelasyonundan daha yiiksek oldugu tespit edilmistir.
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Tablo 4.2. Partikiil ve gaz faz PAH konsantrasyonlari ile meteorolojik verilerin
Spearman sira korelasyonu

Kis [Ikbahar Yaz Sonbahar
Korelasyon n R p n R p n R p n R p
>PAHpart& 11 O ns 4 04 ns 8 -0405 ns 13 -0,434 ns
T
>PAHpart & 11 -0,0636 ns 4 -02 ns 8 0143 ns 13 -0,0549 ns
RH
>PAHpart & 11 -0,136 ns 4 -04 ns 8 -0,238 ns 13 0,291 ns
wD
>PAHpart & 11 -0,0091 ns 4 08 ns 8 -0119 ns 13 0,484 ns
P
>PAHgaz& 11 0 ns 4 -08 ns 8 0,643 ns 13 -0,626 0,02
T
>PAHgaz & 11 0,255 ns 4 06 ns 8 -00476 ns 13 0,319 ns
RH

>PAHgaz & 11 -0,782 0003 4 08 ns 8 0,119 ns 13 -0,137 ns
wD

S>PAHgaz& 11 O ns 4 -04 ns 8 -0405 ns 13 0,665 0,01
P

>PAHtop & 11 0,209 ns 4 -08 ns 8 0,667 ns 13 -0,555 0,05
T

>PAHtop & 11 0,136 ns 4 04 ns 8 0119 ns 13 0,236 ns
RH

>PAHtop & 11 -0,500 ns 4 0 ns 8 -0,167 ns 13 -0,066 ns
WD

>PAHtop & 11 -0,191 ns 4 06 ns 8 -0619 ns 13 0,604 0,03
P

n: Gegerli say1 T: Sicaklik

R: Spearman RH: Nem

p: Anlamlilik seviyesi WD: Riizgar yonii

ns: Anlamli olmayan ( p >0,05) P: Basing

4.1.5. Isinma olan-1sinma olmayan donem PAH konsantrasyonlari

2013 yilinda olgiilen PAH konsantrasyonlari 1sinma olan donem (Kasim-Mart) ve
1sinma olmayan dénem (Nisan-Ekim) olarak smiflandirilmistir. Bu siniflandirma soguk
donemlerde 1sinma kaynakli PAH emisyonlarinin tespiti i¢in yapilmistir. Toplam
(gaz+partikiil) PAH konsantrasyonu ortalamalar1 1sinma olan déonemde 345+243 ng/m3
iken 1sinma olmayan dénemde 33+51 ng/m® olarak tespit edilmistir. Ismma olan
donemde oOlgiilen yiiksek PAH konsantrasyonlarmin en biiyiik kaynagi evsel isinma
amach fosil yakit tiiketimidir (Harrison ve ark. 1996, Tsapakis ve ark. 2005,
Demircioglu ve ark. 2011). Ornegin, Ekim ve Kasim aylarini kapsayan sonbahar
orneklemesinde evsel 1sinma kaynakli PAH emisyonlarinin etkisi goze garpmaktadir.
Toplam PAH konsantrasyonlariin ortalamasi 21-28/10/2013 tarihleri arasindaki 1sinma
olmayan donemde 114,5+62,2 ng/m® iken 28/10/2013-22/11/2013 tarihleri arasindaki

isinma olan dénemde 551,4+170,4 ng/m® oldugu tespit edilmistir. Bunun yaninda
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PAH’larin fotokimyasal reaksiyonlarla gideriminde etkili olan giines 1s18mnin, kis
mevsiminde siddetini azaltmasi da bir etkendir (Halsall ve ark. 2001, Vasilakos ve ark.
2007, Gaga ve ark. 2012b). Ayrica kis mevsiminde atmosferik karisma yiiksekliginin
alcalmasi da bir miktar etkili olmaktadir (Gaga ve ark. 2012b). Bu ¢alismada toplam
PAH konsantrasyonlari 1sinma olan donemde 1sinma olmayan doneme nazaran yaklasik
10 kat daha fazladir. Literatiirdeki caligmalarda da benzer trend gozlenmektedir
(Fernandez ve ark. 2002, Terzi ve Samara 2004, Cincinelli ve ark. 2007, Vardar ve ark.
2008, Gaga ve ark. 2012a). Bu ¢alisma ile ayn1 6rnekleme bolgesinde Temmuz 2004-
Mayis 2005 tarihleri arasinda yapilan ¢alismada 1sinma olan dénem (Aralik-Ocak) ve
isinma olmayan donem (Temmuz-Ekim, Mayis) toplam PAH konsantrasyonlari
sirastyla 230,9 ng/m® ve 20,3 ng/m® olarak belirlenmistir. Ayrica yapilan ¢alismadan
elde edilen verilerde 1sinma olmayan donem konsantrasyonlari isinma olan donem
konsantrasyonlarindan 8-30 kat daha yiiksek oldugu tespit edilmistir (Vardar ve ark.
2008). Gaga ve arkadaslarinin (2012a) Kocaeli ilinde, endiistriyel bir bolgede yaptigi
calismada ise toplam PAH konsantrasyonlar1 1sinma olan donemde 424,6 ng/mg, 1sinma
olmayan dénemde 108,8 ng/m3 olarak belirlenmistir. Isinma olan donem ve 1sinma
olmayan dénemdeki gaz ve partikiil faz ortalama PAH konsantrasyonlar1 Sekil 4.5’deki
gibi 6zetlenmistir. Elde edilen konsantrasyon degerlerinin %79’u 1sinma olan donemde,
%831 1si1nma olmayan déonemde gaz formundadir. Bu degerler literatiir ile uyumludur

(Tsapakis ve ark. 2005, Esen ve ark. 2006, Vardar ve ark. 2008, Gaga ve ark. 2012a, b).
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Sekil 4.5. Donemsel gaz ve partikiil faz konsantrasyonlari

Tablo 4.3’de Y1sPAH’in donemsel konsantrasyon degerleri literatiirdeki calismalarla
karsilastirilmaktadir. Bu ¢alismada ve literatiirdeki benzer ¢alismalarda PHE, FLT ve
PY baskin tiirlerdir. Ayrica bu tiirler 1sinma olan ve 1sinma olmayan donemde benzer
trend gostermektedir (Valavanidis ve ark. 2006, Esen ve ark. 2008, Vardar ve ark. 2008,
Gaga ve Ar1 2011, Gaga ve ark. 2012a).
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Tablo 4.3. Dénemsel PAH konsantrasyonlariin literatiir degerleri ile karsilagtirilmast (I: Isinma Olan Dénem 1Y: Issnma Olmayan

Donem)

Vardar ve ark. Valavanidisve  Sharma ve ark. Esen ve ark. Vardar ve ark. Gaga ve An Gaga ve ark. Bu cal

2004 ark. 2006 2007 2008 2008 2011 2012a 1 Gatlsma

Kentsel Kentsel Kentsel Kentsel Yari kirsal Kentsel Kentsel Yar kirsal

| Y | Y | Y | Y | Y | Y | Y | Y
NAP 66,5 12,64 18,6 4,3
ACE 49,9 8,6 4,5 62,1 19,6 21,3 0,7 108 5,41 11,0 0,6
FLN 43,1 53,4 10,4 8,5 178,3 22,7 27,3 2,8 1614 8,56 43,8 2,5 70,6 5,0
PHE 136,5 1345 42,6 39 68,5 29,2 398,1 69,3 685 8,3 2625 355 98,7 35 87,5 12,5
ANT 19,2 7,3 35,6 26,5 63,6 17,1 48,8 6,7 6,1 0,3 77 5,08 27,1 3,6 6,7 1,0
FL 35,4 32,0 70,2 68 1172 77,1 203,1 19,4 27,5 3,3 121,7 149 60,4 16 39,7 5,8
PY 24,8 17,0 1458 123 1205 51,5 130,5 12,5 19,7 1,9 106,9 13,3 53,7 14,7 21,2 35
BaA 3,1 14 36,5 28 156,3° 942" 39,6 1,6 6,0 0,2 45,4 58 18,3 2,9 11,8 14
CHR 4,3 2,6 38,8 30,4 714 4,3 15,9 12 50,4 4.7 22,9 2,7 7,0 0,8
BbF 19 19 132 98 153,2 86,8 36,6 11 7,4 0,3 441 54 26,4 5 14,9 15
BkF 1,7 15 36,7 25 80,6 35 19,5 1,0 55 0,3 24,6 4,8 18,7 5,8 4,0 0,5
BaP 14 1,2 24,5 18,2 30,8 17,2 17,4 0,5 3,8 0,1 30 6,1 18,4 51 4,8 04
lcdP 1,2 0,8 72,3 8,5 1499 90,5 15,8 0,8 4.4 0,2 27,4 6,5 14,4 4,0 59 0,5
DahA 13,1 60,5 56,9 23,2 7,5 0,2 1,6 0,06 12 4,5 6,5 53
BghiP 1,2 0,8 1204 95 160,5 102,3 21,2 1,0 5,32 0,3 26,6 5,9 15,3 6,2 54 0,4
*BaA+CHR

35



4.2. PHO ile Elde Edilen Bulgular
4.2.1. Ornekleme oraninin belirlenmesi

Sezonsal degisimi gormek i¢in dort mevsim otuzar giin siiresince aktif ve pasif
ornekleyiciler paralel olarak ¢alistirilmistir. Her mevsim i¢in pasif hava 6rneklerinin 10,
20 ve 30 giinliikk zaman dilimlerindeki kiitlesel birikimi esitlik 2.6°da agiklandigi gibi 2-
3 halkali, 4 halkali ve 5-6 halkali PAH tiirlerine goére hesaplanmistir. Elde edilen
halkasal pasif kiitle degerleri mevsimlere gore 20,7 ng-11098,8 ng (kis), 10,1 ng-1707,6
ng (bahar), 4,0 ng-1698,7 ng (yaz) ve 10,9 ng-9902,6 ng (sonbahar) araliginda
degiskenlik gostermektedir (Sekil 4.6). Mevsimsel ve halkasal olarak belirlenen b
degerleri istatistiksel olarak uygun bulunmus olup, r* degerlerinin 0,687 ile 0,983

arasinda degistigi tespit edilmistir (p<0,05).
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Sekil 4.6. Ornekleme siiresince mevsimsel ve halkasal kiitlesel birikim

PAH’larin atmosferde tasinimi ucuculuk, buharlasma, ¢oziinme, kuru/islak ¢okelme ve
gaz adsorpsiyon proseslerine bagli olarak degismektedir. Dolayis1 ile PAH’larin

atmosferdeki davraniglari molekiil agirliklart ile yakindan ilgilidir (Pankow ve
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Bidleman 1992, Mastral ve ark. 2003). Bu ¢alismada PAH’larin 6rnekleme oranlari (R)
hesaplanmis ve molekiil agirliklar1 ile halka sayilar1 géz Oniinde bulundurularak
degerlendirilmistir. X3sPAH bilesigi molekiil agirhigi disiik (128-178 g/mol) 2-3
halkalilar, orta molekiil agirligindaki (202-228 g/mol) 4 halkalilar ve yiiksek molekiil
agirligindaki 5-6 halkalilar (252-278 g/mol) olarak siniflandirilmistir (Tao ve ark. 2009,
Melymuk ve ark. 2011).

Elde edilen b degerleri YHHO ile 6rneklenen her mevsimin hava konsantrasyonlarina
(Ca) boliinerek her mevsim igin halkasal 6rnekleme oranlari (ms/gl'in) hesaplanmistir
(Esitlik 2.7). Bu degerler 0,66 m®gin ile 22,41 m®giin arasinda degiskenlik
gostermistir (Tablo 4.4).

Tablo 4.4. Ornekleme oranlari

Mevsimler Halkasal Ornekleme Oram Ornekleme Oram
Siniflandirma (m®/giin) Ortalamalar (m*/giin)
2-3 Halkali 5,09
Kis 4 Halkali 3,60 10,37+10,45
5-6 Halkali 22,41
2-3 Halkali 1,51
ilkbahar 4 Halkali 2,35 2,98+1,86
5-6 Halkali 5,07
2-3 Halkali 12,53
Yaz 4 Halkal1 7,19 8,47+3,59
5-6 Halkali 5,70
2-3 Halkali 0,66
Sonbahar 4 Halkal1 0,79 1,75£1,77
5-6 Halkali 3,79

Melymuk ve arkadaslarinin (2011) KOK’larin pasif 6rneklemesini yaptiklari ¢calismada
R degerlerini hesaplamislardir. Aktif 6rnekleme ve pasif 6rneklemenin paralel yapildig:
calismada R’ler 0,66-24 m®/ giin arasinda degiskenlik gostermistir. Benzer bir 6rnekleme
ile Bartkow ve arkadaslarinin (2004) yaptigi ¢alismada PAH’larin 6rnekleme oranlari
0,6 ile 6,1 m*giin arasinda degisirken deporasyon bilesigi kullanilarak belirlenen
ornekleme oranlar1 yaklasik 3 m3/gﬁn olarak Ol¢lilmiistiir (Tablo 4.5). Kis ve sonbahar
aylarinda atmosferde yiiksek molekiil agirlikli PAH’larin konsantrasyonlar1 daha
fazladir (Odabasi ve ark. 2006, Tasdemir ve Esen 2007, Vardar ve ark. 2008, Harner ve
ark. 2013). YHHO’de bu tiirler filtrede tutunurken pasif drneklemede PUK diske bir
miktar gecis olabilmektedir (Massei ve ark. 2005, Kennedy ve ark. 2010). R degerleri
YHHO ve PHO’deki PUK’ler g6z éniinde bulundurularak hesaplandii igin kis aymda
5-6 halkalilar i¢in yiiksek bulunmustur. D1s ortamda yapilan bu ¢alismadan elde edilen
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R degerlerinin meteorolojik parametreler ile iligkisi istatiksel olarak incelenmistir.
Riizgar hiz1 ve basing hari¢ yapilan regresyonlarin 2-3 ve 4 halkalilar i¢in tutarli oldugu
saptanmistir (sicaklik r=0,832; nem r=0,869). 5-6 halkalilarda ise meteorolojik
parametreler ile aralarinda kayda deger bir iliski bulunamamistir (r<0,5). Dis ortam
havasinda PAH’lar sadece meteorolojik sartlara degil, partikiil ¢cap1 ve atmosfer fizigine

bagli olarak da iliskilendirilebilir (Eisler 2000).

Tablo 4.5. Yapilan calismalardaki pasif 6rnekleme oranlari (m®/giin)

R Kirletici Tiirii Ornekleyici Ornekleme Oram Kaynak
(m*/giin) Tiirii Hesaplama Yontemi
2,0-8,3 PCB PUK Disk Deporasyon Bilesigi Shoeib ve Harner
2002
3,0-4,0 PAH & PCN PUK Disk Deporasyon Bilesigi Jaward ve ark.
2004
1,5-57 OCP & PCB & PBDE PUK Disk Deporasyon Bilesigi Gouin ve ark.
2005
2,40-3,95 PAH PUK Disk Deporasyon Bilesigi Santiago ve
Cayetano 2007
1,3-10 PAH PUK Disk Deporasyon Bilesigi Bohlin ve ark.
2010
4,21-4,93 PAH PUK Disk Deporasyon Bilesigi Kaya ve ark. 2012
2,2-7,8 PAH PUK Disk Deporasyon Bilesigi Cheng ve ark.
2013
5,0£3,6 PAC PUK Disk Deporasyon Bilesigi Harner ve ark.
2013
0,6 -6,1 PAH SPMD Paralel Ornekleme Bartkow ve ark.
2004
0,57-1,95 PCB & PBDE PUK Disk Paralel Ornekleme Hazrati ve Harrad
2007
7,0 PAH & PCB & OCP PUK Disk Paralel Ornekleme Klanova ve ark.
2008
2,1-7,2 OCP & PCB PUK Disk Paralel Ornekleme Chaemfa ve ark.
2009
0,66-24 PAH & PCB & PBDE PUK Disk Paralel Ornekleme Melymuk ve ark.
2011
0,66-22,41 PAH PUK Disk Paralel Ornekleme Bu ¢alisma

4.2.2. PAH kitleleri

Bir y1l siiresince yapilan bu ¢alismada PAH’larin mevsimsel kiitle degisimlerinin pasif
ornekleyiciler ile belirlenmesi hedeflenmistir. Ornekleme donemleri kis (Aralik- Subat),
ilkbahar (Mart-Mayis), yaz (Haziran-Agustos) ve sonbahar (Eyliil-Kasim) mevsimleri

olarak sinmiflandirilmistir.
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Pasif 6rnekleyiciler isletimi kolay olmasi sebebi ile uzun dénemli yar1 ugucu organik
bilesiklerin 6rneklemelerinde tercih edilmektedir (Klanova ve ark. 2006). Subat 2013-
Subat 2014 siiresince yapilan bu c¢alismada genellikle 10 giinde bir pasif 6rnek
toplanmistir. Bu zaman periyodunda Y 1sPAH tiiriiniin kiitle degerleri 252,4 ile 11752 ng
arasinda degiskenlik gostermistir. > 15sPAH tiirii i¢in 10 glinlik kiitle ortalamalar kis,
ilkbahar, yaz ve sonbahar mevsimlerinde sirasi1 ile 6962,3+3580,7 ng, 1285,5+982,9 ng,
562,4+280,1 ng ve 6062,1+1500,8 ng olarak belirlenmistir.

Bu calismada 6rnekleme stiresince farkli tarihlerde alinan 20, 30, 40 ve 60 giinliik
orneklerin toplam PAH Kkiitleleri sirasiyla 1039,5 ng-12565,1 ng; 2395 ng-31354,9 ng;
1555,8 ng-18502,1 ng; 740,8 ng-43318,8 ng araliklarinda degiskenlik gostermistir. 10,
20, 30 ve 60 giinliik periyotlarda alinan 6rneklerin mevsimsel ortalamalar1 ve 40 giinliik
ornekler tiirlerine gore degerlendirilmistir (Tablo 4.6). Literatiirde konsantrasyon
degerlerinin incelendigi ¢alismalara benzer sekilde PHE baskin tiir olarak
gozlemlenmistir ve bunu FLN, FL tiirleri takip etmistir (Massei ve ark. 2005, Cheng ve
ark. 2013, Choi ve ark. 2013). Ayrica ¢ogu ¢alismada verimleri diisiik oldugu igin
degerlendirmeye alinamayan NAP ve ACE tiirleri de baskin tiirler arasindadir. PHO’ler
ile yapilan bu caligmada goriildiigii gibi baskin olan diisiik ve orta molekiil agirlikli
tirlerdir (NAP, ACE, FLN, PHE, ANT, FL VE PY). Yiiksek molekiil agirlikli PAH
tiirleri (BaA, CHR, BbF, BkF, BaP, IcdP, DahA ve BghiP) ise diisiik seviyelerdedir
(Massei ve ark. 2005, Santiago ve Cayetano 2007, Kennedy ve ark. 2010, Choi ve ark.
2013). Isinmadan kaynaklanan bu tiirlerin kiitleleri kis ve sonbaharda nispeten daha
yiiksektir. Partikiil fazdaki PAH’lar agirlikli olarak yerel kaynaklardan yayilmakta, gaz
fazindakiler ise uzun mesafelere tasinabilmektedir (Ravinda ve ark. 2008, Choi ve ark.
2013). Yari kirsal bir bolgede bulunan oOrnekleme alani g¢evresindeki yerlesim
merkezleri ve batisindaki karayolu trafik kaynaklt FLN, FL ve PY gibi PAH tiirlerinin
baskin olmasinin sebebidir (Harisson ve ark. 1996, Larsen ve Baker 2003, Wannaz ve
ark. 2013).
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Tablo 4.6. Mevsimlere gore farkli periyotlardaki PAH tiirlerinin kiitleleri

Kis Ilkbahar Yaz Sonbahar
10 20 30 60 10 20 40 10 20 30 40 60 10 20 30 40

giinlik  giinlik  giinlik  giinliik | giinliik  giinliik  giinlik | giinliik  giinlik  giinlik  giinlik  giinlik | giinliik  giinliik  giinlik giinliik
NAP 12539 26982  4083,8 482,9 941,2 1269,9 | 2409 478,7 337,2 1372,7 13586 14221 1035,8
ACE 532 565 2754,5 29 48,2 89,6 189,3 362,6 916,7 735,6 1281,8 375,7
FLN 26136 23735  6254,1 7807 433,4 766,5 1208,6 | 2454 203,4 363,7 296 1636,2 485,1 3515,7 5000,4
PHE 1964,8 40028  6767,7 12761 655,8 1939,8  5130,1 | 157,8 466,5 358 656,9 799,6 13438 15715  3485,6 5199,3
ANT 166,6 2477 894,6 981,5 90,4 162,7 358,3 23,9 38,7 40,3 458 508,4 289,9 213,3 197,3 323,5
FL 734,4 1620,6  2964,7  8130,2 2433 613,2 2537,2 88,6 230 364,5 324,7 47 460,8 653,1 1203,1 4186,4
PYR 385,3 705,1 14149 44122 112,2 310,2 1195 49,2 154,6 237,3 167,9 2154 279,8 346,4 806,4 1812,6
BaA 72,6 1155 167,3 503,8 27,3 35,2 182,1 19,9 20 48,1 235 102,5 34,4 46,3 83 262,2
CHR 30,3 112,6 146 340 10 331 191,8 9,5 245 24,5 25,7 36,3 253 35,9 84 1551
BbF 19,6 53,9 69,7 183 71 8,9 73,1 2,6 7,7 3 3,6 211 7 19,6 22,8 53,3
BkF 13, 26,1 39,1 67,8 45 8 29,4 2,2 2 4,7 2,3 14,7 51 6,7 9,2 22,1
BaP 5 131 14, 70,3 2,6 29 10,3 1,7 2 2 2,1 5 2,3 52 8,89 22,9
IcdP 9,9 151 25,4 54,8 2,4 34 15,3 0,8 1,6 3 3,2 25 15,4 10,3 24,2
DahA 77 12,2 11 0,9 0,5 19
BghiP 75 15,9 23,3 65,2 1,6 6,6 15,3 1,6 3,8 4,4 4,1 2,6 7,6 18,4 28,7
2-3 halkali 6531 9887,2 207545 22032,7 | 120853 38584 80565 | 857,3 1187,3 14618 998,7 1355 5559 4364,1 9902,6 119347
4 halkal 1222,7 25538  4692,8 133864 | 392,76 9915 4106,1 | 167,3 429 674,3 541,8 3754 800,3 10817 21764 6416,3
5-6 halkali 62,7 1241 1715 4533 18,26 30,8 1435 9,7 17,2 175 15,3 26,8 20 56,3 69,6 1511
Toplam PAH 7816,3 12565,1 25618,8 358724 | 161954 4880,7 12306,1 | 1034,3 16335 21533 15558 17571 | 6379,3 5502,1 121485  18502,1
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4.2.3. PAH Kiitlelerinin lineerliginin incelenmesi

PHO ile elde edilen kiitlelerin lineerligi 8 farkli 6rnekleme donemi icin ayri ayr
degerlendirilmistir. Bu oOrnekleme donemleri 30’ar giin siireli ki, ilkbahar, yaz,
sonbahar mevsimsel donemler ile 40 ve 60’ar giin siireli ara donemleri kapsamaktadir.
PAH kiitlelerinin zamana kars1 grafikleri ¢izilerek PHO’lerde olusan birikimin lineerligi
incelenmistir (Sekil 4.7). Yaz ara (1=0,1) dénemi hari¢ elde edilen egrilerin regresyon
degerleri (r) 0,53 ile 0,975 arasinda degismektedir. Bu degerler dogrultusunda
PHO’lerdeki birikimlerin lineer oldugu gériilmektedir.
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Sekil 4.7. PHO Toplam Kiitlelerin Dénemsel Lineerligi

Ayrica bir yil siiresince PHO ile 10, 20, 30, 40 ve 60 giinliik periyotlarda elde edilen
kiitlelerin lineerligi incelenmistir. Ornekleme siireleri arttikca, kiitle degerlerinde de
lineer bir artis oldugunu goriilmektedir (Sekil 4.8). Elde edilen regresyon degerleri
(r=0,49) lineerligi dogrulamaktadir.
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Sekil 4.8. PHO Toplam Kiitlelerinin Periyotlara Gore Lineerligi

PHO ile elde edilen dis ortam havasi PAH kiitlelerinin sicaklik ile iliskisi incelenmistir.
Her 6rnekleme periyodu igin (10, 20, 30, 40 ve 60 giinliik) ayr1 ayr1 degerlendirilmistir.
Sicaklik arttikca, kiitle degerlerin de azalma oldugu goriilmektedir (Sekil 4.9). Bu
makul bir bulgudur, ¢ilinkii literatiirde dis ortam havasinda sicaklik arttikca PAH
konsantrasyonlarinda azalma gorilmiistir (Melymuk ve ark. 2012, Kodnik ve ark.

2015). Elde edilen regresyon degerleri 0,74-0,99 arasinda degismektedir.
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Sekil 4.9. PHO Toplam Kiitlelerinin Sicaklik ile iliskisi
4.3. GPHO ile Elde Edilen Bulgular
4.3.1. Ornekleme oraninin belirlenmesi

Bu ¢alismada literatiirdeki PHO ile farkli bigimde tasarlanmis GPHO es zamanli olarak
bir yil siiresince calistirilmistir. Ayrica YHHO ile GPHO ve gelistirilen su yiizeyli
ornekleyici (GSYO) de dort mevsim otuzar giin siiresince paralel ¢alistirmistir. GPHO
ile benzer tasarima sahip GSYO’den elde edilen veriler ile partikiil ve gaz faz dagilimi
PCB tiirii i¢in degerlendirilmistir. Bu ornekleyiciden elde edilen toplam kiitlenin
%7,1’inin partikiil fazda oldugu tespit edilmistir (Sakin, 2015). Bu bilgi dogrultusunda
GPHO ile PAH tiirii i¢in elde edilen toplam kiitlenin %92,9’unun gaz fazda oldugu
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kabul edilmistir. GPHO ile belirlenen 10, 20 ve 30 giinliik zaman dilimlerindeki gaz faz
kiitlesel birikiminin mevsimlere ve 2-3 halkali, 4 halkali ve 5-6 halkali PAH tiirlerine
gore degisimi Sekil 4.10’da gosterilmektedir. Mevsimsel ve halkasal olarak ulasilan b

degerlerinin regresyon katsayisilari (r) 0,73 ile 0,99 arasinda degiskenlik gostermistir.
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Sekil 4.10. Ornekleme siiresince mevsimsel ve halkasal kiitlesel birikim

Elde edilen b degerleri ve Olciilen Ca degerleri kullanilarak her mevsim i¢in halkasal R
degerleri (m*/giin) hesaplanmustir (Esitlik 2.7). Bu degerler 0,08 m%/giin ile 24,9 m*/giin
arasinda degiskenlik gostermektedir (Tablo 4.7). PHO ile belirlenen literatiirdeki R
degerleri ise 0,6 m%/giin ile 24 m*/giin arah@inda degismektedir (Tablo 4.4). GPHO ile

elde edilen R degerleri genellikle literatiirdeki deger ararliginda kalmaktadir.
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Tablo 4.7. Ornekleme oranlari

Mevsimler Halkasal Ornekleme Oram Ornekleme Oram
Simiflandirma (ms/giin) Ortalamalar:
(m*/giin)
2-3 Halkali 5,08
Kis 4 Halkal1 - 5,08
5-6 Halkali -
2-3 Halkali 0,83
ilkbahar 4 Halkal1 0,51 8,75+14,0
5-6 Halkali 24,9
2-3 Halkali 1,64
Yaz 4 Halkali 0,69 4,50+5,79
5-6 Halkali 11,16
2-3 Halkali 0,49
Sonbahar 4 Halkali 0,08 0,40+0,28
5-6 Halkali 0,62

Dis ortamda yapilan bu ¢alismadan elde edilen R degerleri ile meteorolojik parametreler
arasinda lineer regresyon uygulanmis Ve aralarinda kayda deger bir iliski

bulunamamustir.

4.3.2. PAH kiitleleri

Subat 2013-Subat 2014 siiresince Y1sPAH tiiriiniin kiitlesel degisimi GPHO ile de 10
giinliik periyotlarla incelenmistir. Toplam PAH kiitleleri 88,4 ile 3325,5 ng arasinda
degiskenlik gostermistir. > 1sPAH tiiri i¢in kiitle ortalamalar1 kis, ilkbahar, yaz ve
sonbahar mevsimlerinde sirasi ile 663,6+245,7 ng, 903+676 ng, 175,4+68 ng ve
2026,9+1227 ng olarak belirlenmistir. Ilkbahar mevsiminde elde edilen ornek sayist
diger mevsimlere nazaran olduk¢a azdir (n=3). Bu nedenle, sunulan ortalama PAH
kiitlesinin ilkbahar mevsimini dogru yansitmasi sorgulanmalidir. Daha 6nce belirtildigi
gibi PHO ile elde edilen kiitle ortalamalari kis, ilkbahar, yaz ve sonbahar mevsimlerinde
siras1 ile 6962,3+3580,7 ng, 1285,5£982,9 ng, 562,4+280,1 ng ve 6062,1+1500,8
ng’diir. PHO ile GPHO ortammna giren hava hacimleri farkhidir. Bu nedenle, iki pasif
ornekleyici ile elde edilen es zamanli PAH kiitleleri arasinda farkliliklar bulunabilir.

> 1sPAH tiirlinlin incelendigi bu calismada 6rnekleme siiresince farkli tarihlerde alinan
20, 30, 40 ve 60 giinliik 6rneklerin toplam PAH Kkiitleleri sirasiyla 301,9-21653,8 ng;
114,8-8921,6 ng; 1203,6-9430,6 ng; 1587,6-10767,4 ng araliklarinda degiskenlik
gostermektedir. 10, 20, 30 ve 60 giinliik periyotlarda alinan &rneklerin mevsimsel
ortalamalar1 ve 40 giinliik 2 adet 6rnek tiirlerine gére degerlendirilmistir (Tablo 4.8).

PHO ile elde edilen verilerde ve literatiirdeki birgok calismada goriildiigii gibi bu
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calismada da PHE, FLN ve FL tiirleri baskin olarak goriilmiistiir (Massei ve ark. 2005,
Cheng ve ark. 2013, Choi ve ark. 2013). Ayrica NAP ve ACE tiirleri de baskin tiirler
arasindadir. GPHO ile elde edilen sonuclarda, PHO ile elde edilen sonuclar ve
literatiirdeki g¢alismalarda oldugu gibi diisiik ve orta molekiil agirlikli PAH tiirleri
baskin, yiiksek molekiil agirlikli PAH tiirleri ise diislik seviyelerdedir (Massei ve ark.
2005, Santiago ve Cayetano 2007, Kennedy ve ark. 2010, Choi ve ark. 2013). Kis ve
sonbahar mevsimlerinde isinma kaynakli yiiksek molekiil agirlikli tiirlerin kiitleleri

nispeten daha yiiksektir.
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Tablo 4.8. Mevsimlere gore farkli periyotlardaki PAH tiirlerinin kiitleleri

Kis Ilkbahar Yaz Sonbahar
10 20 30 40 60 10 20 30 10 20 30 60 10 20 30 40

ginlik  giinlik ginlik  ginlik  ginlik | glinlik  gilinlik  gilinlik | giinliik giinlik  giinliik giinliik | ginlik  giinlik  giinliik giinliik
NAP 3903,3 29579 12278 694,8 3276,2 7213 1456,3  606,2 21349
ACE 90,4 596,5 990,3 102,5 365,9 355 764,0 | 322,8 790,7 221,0
FLN 342,2 6275,7 19035  4864,8  3346,1 453 485,3 551,6 83,2 199,8 98,0 5114 | 524 486,2 2044,6 590,6
PHE 275,2 1541,5 894,1 1908,6 ~ 1823,7 358,9 412 374,1 86 108,3 37,8 567,0 | 269 82 835,7 2674
ANT 40,1 80,6 445 734 82,7 33,2 22,5 105,5 8,6 7,5 11 67,9 24 34,1 40,6 12,5
FL 1345 601,5 248,8 905,7 539,6 26,4 531 73,7 3,8 21,2 6,0 262,2 40,2 82,2 176,6 76,6
PYR 89 202,1 101,2 298,8 236,3 30,4 22,7 42,9 4,6 9,3 3,6 1711 34,1 2,5 56,5 28,7
BaA 14 38,6 17,7 11,4 13,3 28,1 0,7 36,4 0,9 55 7,9
CHR 5,8 14,3 8,5 13,2 12,8 34 4 8,5 15 14 40,6 3,9 55 23
BbF 2,7 10,3 42 8,7 7,0 3,6 2,6 12,9 1,2 15 1,2 13,9 3,6 1,7 3,6 2,7
BkF 5 4,4 12,7 10,1
BaP 1,0 4,1 11 2,6 2,7 0,6 2,3 58 0,2 0,4 0,5 3,2 1,2 0,1 15 0,2
IcdP 0,8 47 0,9 3,1 2,7 5,2 74 1,9 0,2 0,1 24,5 8,7 14 15 1,0
DahA 0,3 1,6 0,5 0,5 0,7 0,9 31 1,2 0,2 0,3 8,2 3,6 0,5 0,6 0,1
BghiP 0,8 55 18 3,2 2,5 1,4 2,7 25 0,5 11 6,4 4,5 1,2 1,4 0,9 0,5
2-3 halkali 882,4  12999,1 7039,1 90828 68528 | 8715 42491 11049 | 2171 3368 1429 2893,8 2636,3 1290,7 6023,1  1168,1
4 halkal 1115 2653 113,9 338,4 267,5 50,7 29,3 92,4 8 12,2 4.8 262 42,5 9,7 735 337
5-6 halkali 890,3 13015 7043,4 9092,2 68614 | 879,6 4269 1129 2182 3387 182,5 2913,8 26406 12943 60356  1169,9
Toplam PAH 1884,2 262794 141964 185134 13981,7 | 1801,8 85474  2326,3 | 4433 6877 330,2 6069,6 5319,4 2594,7 121322 23717
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4.3.3. PAH Kiitlelerinin lineerliginin incelenmesi

GPHO ile elde edilen kiitlelerin lineerligi her 6rnekleme dénemi igin ayr1 ayr
degerlendirilmistir. PAH kiitlelerinin GPHO’lerde olusan birikimin lineerligi
incelenmistir (Sekil 4.11). Kis (r=0,81), kis ara (r=0,95), yaz ara (r=0,82), sonbahar

(r=0,88) ve sonbahar ara (r=0,62) donemlerde lineerlik saglanmistir.
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Sekil 4.11. GPHO Toplam Kiitlelerin Zamana Bagl Degisimleri

Ayrica bir yil siiresince GPHO ile 10, 20, 30, 40 ve 60 giinliik periyotlarda elde edilen
kiitlelerin lineerligi incelenmistir. Ornekleme siireleri arttikga, kiitle degerlerinin de
artigi goriilmektedir (Sekil 4.12). Bu lineer artis elde edilen regresyon degerleri (r=0,51)

ile dogrulamaktadir.
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Sekil 4.12. GPHO Toplam Kiitlelerinin Periyotlara Gore Lineerligi

GPHO ile elde edilen dis ortam havast PAH Kkiitlelerinin sicaklik ile iliskisi
incelenmistir. 10, 20, 30 ve 60 giinliik Ornekleme periyodlar1 igin ayri1 ayri
degerlendirilmistir. 40 giinliik periyotlarda sicaklik wverileri eksik oldugu igin
degerlendirmeye alimmamustir. Literatiirdeki PAH konsantrasyon degerlerinde
(Melymuk ve ark. 2012, Kodnik ve ark. 2015) oldugu gibi bu g¢alismada da sicaklik
arttikca, kiitle degerlerinde azalmaktadir (Sekil 4.13). Elde edilen r degerleri 0,52-0,68

arasinda degismektedir.
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Sekil 4.13. GPHO Toplam Kiitlelerinin Sicaklik ile Iliskisi
4.4. PHO ve GPHO ile Elde Edilen PAH Kiitlelerinin Karsilastirilmasi

Bu ¢alismada, dis ortam havas1 PAH kiitlelerinin uzun donemli degisimini gézlemlemek
icin isgletimi ucuz ve kolay olan pasif Ornekleyiciler tercih edilmistir. Gilinliimiizde
kullanim1 yaygin olan PHO ile grubumuz tarafindan tasarlanmis GPHO bir yil siiresince
es zamanl ¢alistirilmistir. Bu iki pasif ornekleyici ile es zamanli elde edilen toplam
PAH Kkiitleleri her ornekleme periyodu igin iligkisi istatistiksel olarak incelenmistir.
Yapilan regresyonlarin 30 ve 60 giinliik 6rneklemeler i¢in tutarli oldugu saptanmistir ve
r degerleri sirastyla 0,90 ve 0,86°dir. 10 giinliikk (r=0,40) ve 20 giinliik (r=0,12)
orneklerde anlamli bir iliski gozlemlenmemistir. 40 giinliik 6rnekler ise veri sayisinin az

olmasi (n=2) nedeniyle tutarl bir sonug elde edilememistir.

4.5, Insan Maruziyeti

YHHO’den elde edilen veriler kullanilarak gaz ve partikiil fazdaki y BaPeq degerleri kis,

ilkbahar, yaz, sonbahar mevsimleri igin hesaplanmistir. Gaz fazda sirasiyla 15 PAH tiirti
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(T15BaPeg) icin 0,52 ng/m®, 0,19 ng/m®, 0,05 ng/m®, 1,27 ng/m® ve kanserojenik olan 7
PAH tiirii (BaA, CHR, BbF, BkF, BaP, IcdP ve DahA) (3 7BaPeq) i¢in ise 0,35 ng/ma,
0,13 ng/ms, 0,04 ng/m3, 0,84 ng/m3 olarak hesaplanmistir. Partikiil fazda ise sirasiyla 15
PAH tiirii (Y15BaPe) igin 3,8 ng/m® 1,29 ng/m® 0,18 ng/m® 1355 ng/m® ve
kanserojenik olan 7 PAH tiiri (BaA, CHR, BbF, BkF, BaP, IcdP ve DahA) (3 7BaPeq)
i¢in ise 3,76 ng/ms, 1,28 ng/ms, 0,18 ng/m3, 13,44 ng/m3 olarak hesaplanmistir (Sekil
4.12). Gaz fazinda Y 15BaPeq ve kanserojenik Y 7BaPeq degerleri her mevsimde birbirleri
ile orantilidir. Gaz fazinda yaz mevsimi ) 15BaPeq degeri ile ) 7BaPeq degeri birbirine
cok yakin olmasina ragmen diger mevsimler ile kiyaslandiginda nispeten diisiik
bulunmustur. Bunun sebebi kis, ilkbahar ve sonbahar mevsimlerindeki evsel 1sinma
kaynakli fosil yakitlarin kullanilmasi olabilir (Liu ve ark. 2008, Xia ve ark. 2013).
Partikiil fazda ise her mevsim ) 15BaPeq degeri ile ) 7BaPeq degeri birbirine ¢ok yakin
bulunmustur. (Gaga ve ark. 2012a). Bunun sebebi daha toksik olan yiiksek molekiil
agirlikli PAH tiirlerinin genellikle partikiil fazda bulunmasidir. Literatiirde atmosferik
PAH ) 16BaPeq degerlerini Petry ve arkadaslar1 (1996) 0,96 ng/mg, Fang ve arkadaglar
(2004b) ise 12,6 ng/m® olarak rapor etmislerdir. Ayrica Kennedy ve arkadaslarinimn
(2010) 8 farkl1 bolgede yaptig1 ¢alismada kis ve yaz mevsimleri i¢in ) 20BaPeq degerleri
sirastyla 0,036-0,33 ng/m* ile 0,042-0,93 ng/m® araliginda degismistir. Calismada her

mevsim ve iKi faz igin toksisite denklik konsantrasyonunda en yiiksek tiir BaP olmustur.

o1



1,4
[ Toplam 15 PAH BaPeq
1,2 A ® Toplam 7 Kanserojen PAH BaPeq
Gaz Faz
1,0 4
°
0,8
0,6
mr-\ 0’4 -
[ °
>
£
s 0,2 A
[y
°
2
S 00
E ) T ] T T T
b Kig IIkbahar Yaz Sonbahar
[y
§ 16
=)
2
2 144
o - =
= Partikiil Faz
E 12
=3
S
|_
10 1
8 -
6 -
4 °
2 -
0 T T T
Kis Ilkbahar Yaz Sonbahar

Mevsimler

Sekil 4.14. Gaz ve partikiil faz ) 1sPAH BaP¢q konsantrasyonlarinin mevsimsel
degisimi ve kanserojen ) 7PAH BaPeq konsantrasyonlari ile karsilastiriimasi

Elde edilen }15BaPeq degerleri kullanilarak 6rnekleme bolgesindeki insanlarin akciger
kanseri olma riski, EPA tarafindan sunulan esitlik 2.2 ile her mevsim ig¢in
hesaplanmistir (EPA, 2009). Kis, ilkbahar, yaz ve sonbahar mevsimleri i¢in kanser riski
srrastyla gaz faz igin 45x10°°, 17x10°, 4,3x10°, 110x10° iken partikiil faz igin
33OX10'6, 110X10’6, 16X10'6, 1180x10° olarak sunulmustur. Yapilan hesaplamalarda
elde edilen sonuglar EPA tarafindan belirlenen smir degerin (1x10°) (EPA, 1996)

iistiinde kalmistir.
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5. Sonuclar

Bu calisma, ge¢mis yillarda aragtirmacilarin atmosferik KOK konsantrasyonlarini
ornekledigi UUK’nden aliman ornekler ile yapilmistir.  Atmosferik PAH
konsantrasyonlarinin  04/02/2013 ile 03/02/2013 tarihleri arasindaki degisimi
incelenmistir. Orneklemelerde yiiksek hacimli hava 6rnekleyici (YHHO), Harner tiirii
pasif hava &rnekleyiciler (PHO’ler) ve grubumuz tarafindan gelistirilen pasif hava
ornekleyiciler (GPHO’ler) kullanilmistir. Bununla birlikte 6rnekleme bolgesinde
meteorolojik sartlarin 6rneklemeye olan etkisinin belirlenmesi amaciyla meteoroloji
istasyonu yer almaktadir.

Calisma kapsaminda PAH’larin gaz ve partikiil faz dagilimlarinin mevsimlere gore
degisimini incelemek icin YHHO kullanilmistir. Mevsimleri temsilen 30 giinliik
periyotlarda, 2 veya 3 giinliik siireler ile ard arda 6rnekler toplanmistir. Kis, ilkbahar,
yaz ve sonbahar mevsimleri i¢in elde edilen ortalama toplam (gaz+tpartikiil) PAH
konsantrasyonlarinin sirasiyla 158,1 ng/mg, 53,7 ng/m3, 11,8 ng/mg, 450,6 ng/m3 olarak
belirlenmistir. Y'1sPAH tiiriiniin konsantrasyon degerleri gaz faz igin 4,9 ile 660,5 ng/m®
ve partikiil faz icin 0,7 ile 194,8 ng/m® arasinda degiskenlik gostermektedir. Mevsimsel
verilerin  kendi aralarindaki maksimum ve minimum degerleri incelenmistir. Bu
konsantrasyon salinimlariin emisyon kaynaklari ve meteorolojik sartlarla ile iligkili
oldugu gozlemlenmistir. Bu calisma kapsaminda 2013 yillinda elde edilen sonuglar,
aym Ornekleme bolgesindeki (UUK) 2004-2005 ile 2008-2009 yillari arasinda YHHO
ile elde edilen sonuglar ile karsilastirtlmistir. 2004-2005, 2008-2009 ve 2013 yillarinin
sirastyla ortalama toplam (gaz+partikiil) PAH konsantrasyonlar1 112+165 ng/m®, 28+49
ng/m?® ve 119+129 ng/m3’dijr. Ornekleme bdlgesinde, 2004-2009 yillar1 arasinda
dogalgaz kullaniminin yayginlasmast PAH konsantrasyonlarinin zaman iginde
azalmasinda etkili oldugu distiniilmektedir. 2009-2013 yillar1 arasinda ise artan
popiilasyon ve buna bagli olarak artan emisyon kaynaklarinin PAH konsantrasyon
seviyelerini artirdig: diisiiniilmektedir.

PAH konsantrasyonlariin mevsimsel ortalamalar1 her iki faz i¢in yiiksekten diisiige
dogru sonbahar > kis > ilkbahar > yaz seklinde siralanmaktadir. Gaz faz, partikiil faz ve
toplam (gaztpartikiil) PAH konsantrasyonlar ile meteorolojik parametreler arasindaki
iliski Spearman sira korelasyonu ile incelenmistir. PAH konsantrasyonlariin

meteorolojik parametreler arasinda genellikle anlamli bir iliski bulunamamistir. Diistik
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molekiil agirlikli PAH'larin gaz fazinda dort mevsim i¢in baskin oldugu goriilmektedir.
Partikiil fazda ise kis, ilkbahar ve sonbahar mevsimlerinde BbF ortak baskin PAH
tiirtidiir. Bununla birlikte, PAH konsantrasyon seviyeleri isinmanin oldugu (Kasim-
Mart) ve 1sinmanin olmadigi (Nisan-EKim) periyotlar da dikkate alinarak incelenmistir.
Toplam (gaztpartikiil) PAH konsantrasyonlari 1sinma olan dénemde 1sinma olmayan
doneme nazaran yaklasik 10 kat daha fazla oldugu tesit edilmistir. Ayrica, elde edilen
konsantrasyon degerlerinin %79’u 1sinma olan doénemde, %83’i 1sinma olmayan
donemde gaz formundadir.

Uzun dénemli hava drneklemesi icin ise kullanimi ucuz ve kolay olan PHOler tercih
edilmistir. Mevsimsel 6rnekleme oranlart YHHO ile PHOlerin paralel rneklenmesi
sonucu elde edilen verilerle belirlenmistir. R degerleri halkasal ve mevsimsel olarak
0,66-22,41 mg/gﬁn araliginda degiskenlik gostermektedir. Literatiirle de benzerlik
gosteren Ornekleme oranlari, 2-3 ve 4 halkali tiirler i¢in meteorolojik kosullarla
(sicaklik, nem) aralarinda istatistiksel olarak O6nemli bir iligki bulunmustur (r220,61-
0,75). PHO’lerin dis ortam hava kalitesi izleme calismalarinda &rnekleme oranlarinin
mevsimsel hatta mekansal olarak farklilik gosterdigi goéz Oniinde bulundurulmalidir.
PHO ile farkli periyotlarda elde edilen Y1sPAH kiitle degerleri 252,4 ile 11752 ng
arasinda degiskenlik gostermektedir. Bu fark mevsimsel emisyon kaynaklari, bolgedeki
kisa donemli niifus degisiklikleri, fotosentetik bozunmalar ile iligskilendirilmektedir. 10,
20, 30, 40, 60 giin stirelerince birbirleri ile paralel pasif drneklemeler yapilmistir. Bu
veriler incelendiginde diisik ve orta molekiil agirlikli tiirlerin baskin oldugu
gbzlemlenmistir. Bunun yaninda farkli 6rnekleme donemlerinde 10, 20, 30, 40 ve 60
giinlik orneklerin toplam PAH Kkiitlelerinin lineerligi incelenmistir. Yaz ara donemi
hari¢ diger donemlerde lineerlik gézlenmemektedir.

GPHO ile elde edilen R degerleri halkasal ve mevsimsel olarak 0,08-11,16 m3/g1’jn
araliginda degiskenlik gostermektedir. Elde edilen R degerleri ile meteorolojik
parametreler arasinda istatistiksel olarak énemli bir iliski bulunamamistir. Ornekleme
oranlar1 mevsimlere ve bolgelere gore farklilik gosterdigi gibi 6rnekleyici tiirline gore
de farklilik gostermektedir. GPHO elde edilen toplam PAH kiitle degerleri 88,4 ile
3325,5 ng arasinda degiskenlik gostermektedir. 10, 20, 30, 40 ve 60 giinliik periyotlarda
alman ornekler, mevsimlerine ve tiirlerine gore degerlendirilmistir. Elde edilen PAH

kiitleleri incelendiginde diisik ve orta molekiil agirlikli tiirlerinin baskin oldugu
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gozlemlenmistir. 10, 20, 30, 40 ve 60 giinliik periyotlarda alinan 6rneklerin mevsimlere
gore lineerligi incelenmistir. Kis, kis ara, yaz ara, sonbahar ve sonbahar ara
donemlerinde lineerlik saglanmistir.

PHO ile GPHO ile elde edilen PAH Kkiitlelerinin 6rnekleme siiresi ve sicaklikla iliskisi
incelenmistir. Pasif PAH kiitlelerinin 6rnekleme siiresiyle artan, sicaklik ile azalan
lineer bir iligkisi oldugu saptanmustir.

Yapilan bu calismada PHO ile GPHO bir yil siiresince es zamanl ¢alistirilmistir. Bu iki
pasif Ornekleyiciden elde edilen PAH Kkiitlelerinin iligkisi istatistiksel olarak
incelenmistir. Her 6rnekleme periyodu i¢in elde edilen regresyon degerleri 30 giinliik
(r=0,90) ve 60 giinliik (r=0,86) 6rneklemeler igin tutarlilik gostermistir.

PAH’larin insan maruziyeti lizerindeki etkisi kis, ilkbahar, yaz, sonbahar mevsimlerinde
Y15BaPeq degerleri igin sirasiyla gaz fazda 0,52 ng/m®, 0,19 ng/m® 0,05 ng/m?, 1,27
ng/m® iken partikiil fazda 3,8 ng/m® 1,29 ng/m° 0,18 ng/m® 13,55 ng/m® olarak
belirlenmistir. Elde edilen degerler literatiir degerleri arasinda kalmaktadir. Ayrica,
akciger kanseri risk degerlendirmesi yapilmigtir. Yapilan hesaplamalarda elde edilen

sonuglar siir degerin (1x10°®) iistiinde kalmustir.
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