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OZET

Doktora Tezi

NIiLUFER CAYI UZERINDEKI HAVA, SU VE
SEDIMENT ORNEKLERINDEKI ORGANIK KiRLETICILERIN VE
KAYNAKLARININ BELIRLENMESI

Mehmet Ferhat SARI

Bursa Uludag Universitesi
Fen Bilimleri Enstitiisii
Cevre Miihendisligi Anabilim Dali

Danmisman: Prof. Dr. Fatma ESEN

Bu calismada, Bursa ilindeki Niliifer Cay1 giizergdhi boyunca aylik olarak 6 farkli
noktadan dis ortam havasi, 7 farkli noktadan ise yiizeysel su ve sediment 6rneklerindeki
polisiklik aromatik hidrokarbon (PAH) ve poliklorlu bifenil (PCB) konsantrasyonlarinin
zamansal ve bolgesel dagilimlari, bolgelerin birbirleri ile olan iligkileri, hava-su ve su-
sediment medyalarindaki kirletici gegisleri ve akilari, ve muhtemel kaynaklarinin
belirlenmesi degerlendirilmistir. Hava oOrneklerinin toplanmasinda pasif hava
ornekleyiciler (PHOler), yiizeysel su érneklerinin toplanmasinda poliiiretan bidonlar ve
sediment &rneklerinin toplanmasinda Ekman kepgesi kullanilmistir. Ornekleme siiresi
olarak Ekim 2021-Eyliil 2022 tarihleri aras1 secilmistir. Ornekleme periyodu ise hava, su
ve sediment 0rnekleri i¢in aylik olarak belirlenmistir.

Ornekleme siiresi boyunca toplam 16 PAH (316PAH) konsantrasyonlari hava, yiizeysel
su (¢oziinmiis ve partikiil faz) ve sediment drnekleri igin sirasiyla 96,2+45,0 ng/m?,
360,9+296,2 pg/L, 120,6£119,7 png/L ve 347,1£224,9 ng/g kuru agirlik (KA) olarak
bulunmustur. Benzer sekilde toplam 41 PCB (3 41PCB) konsantrasyonlar1 hava, yiizeysel
su (¢oziinmiis ve partikiil faz) ve sediment érnekleri igin sirasiyla 932,4+491,2 pg/m?®,
53,8+54,7 ng/L, 92,8+59.3 ug/L ve 71,4+38,7 ng/g KA olarak bulunmustur. Her iki
kirletici i¢in hava, su ve sediment 6rneklerindeki en diisiik konsantrasyon seviyeleri arka
plan (Keles) 6rnekleme noktasinda, en yiiksek konsantrasyon seviyeleri ise sanayi ve
tarimsal faaliyetlerin yogun oldugu d6rnekleme noktalarinda (Hasanaga ve Karacabey)
Olciilmiistir. PAH’larin muhtemel kaynaklar1 arasinda evsel ve endiistriyel faaliyetler,
PCB’lerin ise muhtemel kaynaklari arasinda oOrnekleme noktalarinin yakinlarinda
bulunan endiistriyel faaliyetler yer almaktadir. Kirleticilerin hava-su ve su-sediment
arasindaki dagilimlarinin belirlenmesinde fugasite oranlarindan yararlanilmistir. Fugasite
oranlarina gore her iki kirletici i¢in de sudan havaya (buharlagsma) ve sudan sedimente bir
gecisin oldugu belirlenmistir.

Anahtar Kelimeler: Fugasite, pasif hava érnekleyici, PAH, PCB, sediment, yiizeysel
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ABSTRACT

PhD Thesis

DETERMINATION OF ORGANIC POLLUTANTS AND THEIR SOURCES IN AIR,
WATER AND SEDIMENT SAMPLES ON NILUFER STREAM

Mehmet Ferhat SARI

Bursa Uludag University
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Department of Environmental Engineering

Supervisor: Prof. Dr. Fatma ESEN

In this study, the temporal and regional distributions, the relationship among the sampling
points, pollutant transitions and fluxes in air-water and water-sediment media, and
identification of possible sources of polycyclic aromatic hydrocarbon (PAH) and
polychlorinated biphenyl (PCB) concentrations in ambient air from 6 different points,
surface water and sediment samples from 7 different points on a monthly basis along the
route of Niliifer Stream in Bursa province were evaluated. Passive air samplers (PASS)
were used to collect air samples, polyurethane drums were used to collect surface water
samples, and Ekman buckets were used to collect sediment samples. Between October
2021 and September 2022 was chosen as the sampling period. The sampling period was
determined monthly for air, water and sediment samples.

During the sampling period, total concentrations of 16 PAHs (3.16PAH) were 96.2+45.0
ng/m3,360.9+296.2 pg/L, 120.6+119.7 pg/L, 347.1+224.9 ng/g DW for air, surface water
(dissolved and particulate phase) and sediment samples, respectively. Similarly, total 41
PCB (Y41PCB) concentrations were 932.4+491.2 pg/m?, 53.8+54.7 ng/L, 92.8+59.3 pg/L
and 71.4+38.7 ng/g DW for air, surface water (dissolved and particulate phase) and
sediment samples, respectively. For both pollutants, the lowest concentration levels in the
air, water and sediment samples were measured at the background (Keles) sampling point,
and the highest concentration levels were measured at the sampling points (Hasanaga and
Karacabey) where industrial and agricultural activities were intense. Possible sources of
PAHSs include domestic and industrial activities, and possible sources of PCBs include
industrial activities near sampling points. Fugacity ratios were used to determine the
distribution of pollutants between air-water and water-sediment. According to the
fugacity ratios, it was determined that there was a transition from water to air
(volatilization) and from water to sediment for both pollutants.

Key words: Fugacity, passive air sampler, PAH, PCB, sediment, surface water
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SIMGELER ve KISALTMALAR DiZiNi

Simgeler Aciklama

m3 Metrekiip

cm? Santimetrekiip

ng/m? Nano gram/metrekiip

pg/m? Piko gram/metrekiip

% Yiizde

°C Santigrat derece

cm Santimetre

um Mikrometre

Pa Paskal

P Basing

L Litre

mL Mili litre

f Fugasite

= Yaklasik

ng Nano gram

pg Piko gram

H Henry Sabiti

Kow Oktanol-su dagilim katsayisi

Ksed Sediment-su dagilim katsayisi

Koa Oktanol-hava dagilim katsayisi

Koc Organik karbon dagilim katsayis1

Kb Cozlinmiug/partikiil faz dagilim katsayisi
foc Organik karbon fraksiyonu

Ch Havadaki kirletici konsantrasyonu

Cs Sudaki kirletici konsantrasyonu

F Aki

Kh Hava fazindaki toplam kiitle transfer katsayisi
Ks Su fazindaki toplam kiitle transfer katsayisi
R Ideal gaz yasas: sabiti

T Sicaklik

Kn Hava fazindaki bireysel kiitle transfer katsayisi
Ks Su fazindaki bireysel kiitle transfer katsayisi
U Riizgar hiz1

Sc Schmidt sayis1

AH Buharlagma entalpisi

Kseddiff Sediment-su arasindaki difiizyon sabitini
Ol Sinir tabaka kalinligi

M Molekiiler agirlik

DW Sudaki molekiiler difiizyon katsayisini

X Ortalama kirletici konsantrasyonu

m Lineer regresyon egim degeri

b Lineer regresyon kesisim degeri

+ Arti-eksi

viv Hacim/hacim

Xi



Kisaltmalar
ACE
AHO
EPA
GC
KA
KOK
HEX
IARC
LOD
MeOH
MS
MTO
NTP
0SB
PAH
PCB
PE
PHO
PUK
SS
TUIK
XAD-2

Aciklama

Aseton

Aktif hava o6rnekleyici
Cevre koruma ajansi

Gaz kromotografisi

Kuru agirlik

Kalic1 organik kirletici
Hekzan

Uluslararasi kanser arastirma ajansi
Bulunma sinir degeri
Metanol

Kiitle spektrometresi
Molekiiler tan1 orant
Ulusal toksikoloji program
Organize sanayi bolgesi
Polisiklik aromatik hidrokarbon
Poliklorlu bifenil

Petrol eteri

Pasif hava ornekleyici
Politiretan kopiik

Standart sapma

Tiirkiye Istatistik Kurumu
Regine
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1. GIRIS

Giliniimiizde diinya ekosistemi, farkli kirleticiler tarafindan siirekli olarak kirletilmekte ve
bu kirleticilerden bazilari ¢gevresel bozunmaya karsi kalicilik 6zelligi gostermektedir. Bu
kirleticiler arasinda en 6nemlileri olan kalic1 organik kirleticiler (KOK’lar), uzun siire
bozunmadan kalabilen ve uzun mesafeler boyunca tasinan, insan ve ¢evre sagligi iizerinde
olumsuz etkileri olan kimyasallardir (Alharbi ve ark. 2018). Ayrica KOKlar, ¢ok sayida
dogal ve antropojenik kaynaklari olan ve dzellikle Tkinci Diinya Savas’indan bu yana
yaygin olarak kullanilmis kimyasallardir (Corsolini ve ark. 2019). KOK’larin tiretimini
ve kullanimini azaltmak ve/veya ortadan kaldirilmak igin birgok iilke tarafindan 2001

yilinda Stockholm Sézlesmesi imzalanmistir (Fang ve ark. 2020).

Polisiklik aromatik hidrokarbonlar (PAH’lar), iki veya daha fazla aromatik halka i¢eren
cogu kanserojen, teratojenik, mutajenik ve toksik etki gdsteren organik bilesiklerdir
(Ambade ve ark. 2021, Yanan Liu ve ark. 2015, Sari ve Esen 2022, J. Yang ve ark. 2019).
Poliklorlu bifeniller (PCB’ler) ise bifenillerin direkt olarak klorlanmasiyla olusan ve
genel kimyasal formiilii C12H(10-n)Cln (n=1-10) olan kimyasal bilesiklerdir (Helou ve ark.
2019). Cogu KOK ’lar ugucudur ve bu 6zellikleri sayesinde normal ¢evre sicakliklarinda
hava, su ve toprak ortamlarinda doniisiim halindedir. KOK’larin yayilmasi ve birikmesi
su ekosistemini tahrip etmekte ve insan sagligina ciddi zararlar vermektedir (Zhu ve ark.
2020). Bu nedenle gesitli ¢evresel ortamlardaki KOK’larin konsantrasyon seviyelerinin

belirlenmesi ve gevre kalitesinin korunmasi 6nem arz etmektedir (Zhu ve ark. 2020).

Niliifer Cay1 birgok kiiclik derenin birlesmesiyle olusan, dort mevsim suyun aktigi,
Bursa’nin igme suyu ihtiyacinin biiyiik bir boliimiinii karsilayan Doganci Barajina ev
sahipligi yapan Onemli bir ¢aydir. Uludag’in giiney yamaclarindan dogup 203 km
uzunlugu ile sehrin ortasindan gecerek Karacabey’den Marmara Denizine dokiilmektedir.
Dogdugu ve dokiildiigii nokta arasinda gerek evsel gerekse de endiistriyel atiksu aritma
tesisleri yer almakta olup, arittiklar1 suyu Niliifer Cayina desarj etmektedirler. Calismada
Niliifer Caymin dogdugu ve dokiildiigii noktalar arasinda farkli ozelliklere sahip 6

ornekleme noktasi secilerek bu noktalarda PAH ve PCB 6rneklemesi yapilmustir.



Bu kirleticiler kaliciliklar1 nedeniyle hava, su ve sediment ortamlarinda yaygin olarak
bulunmalarina ragmen (Frouin ve ark. 2013), ozellikle daha yiiksek sicakliklarda
buharlagsma derecelerine bagli olarak hava ortaminda birikim saglar iken, daha diislik
sicakliklarda su ve toprak ortamlarinda birikim saglarlar (Ontiveros-Cuadras ve ark.
2019). Kirleticilerin bu oOzelliklerinden dolayr her {i¢ ortamdaki konsantrasyon
seviyelerine de bakilarak fazlar arasindaki gegislerin belirlenmesi ve Niliifer Cayinin
dogdugu ve dokiildiigii noktalar arasinda hava, su ve sediment bilesenlerindeki PAH ve
PCB’lerdeki degisimler ve bu degisimlere sebep olan kaynaklarin belirlenmesi
amaglanmistir. Bu ¢alisma, Bursa icin biiyilik bir dneme sahip olan Niliifer Cayinda PAH
ve PCB kirleticilerinin hava, su ve sediment ortamlarinda zamana ve mekana bagli olarak

degisimlerinin incelendigi ilk ¢alisma olma 6zelligini tasimaktadir.

Calismanin genel amaglart,

l. Bursa i¢in biiylik 6neme sahip olan Niliifer Cay1 tizerinde farkli 6zellikteki
noktalarda hava, su ve sediment Orneklerinde PAH ve PCB
konsantrasyonlarinin aylik ve mevsimlik degisimleri ile mekansal
degisimlerinin ortaya konulmasi,

Il. PAH ve PCB konsantrasyonlari arasindaki iliskinin arastirilmasi,

II. Hava-su ve su-sediment bollisiim katsayilarini kullanilarak PAH ve
PCB’lerin fazlar arasindaki gegislerinin belirlenmesi,

V. Ornekleme noktalarindaki giizergah boyunca muhtemel PAH ve PCB
kaynaklarinin belirlenmesinde hem istatistiksel hem de kirleticilerin sahip
olduklar1 fiziksel ve kimyasal oOzelliklere bagli olarak kaynak

tanimlanmasinin yapilmasidir



2. KURAMSAL TEMELLER ve KAYNAK ARASTIRMASI

2.1. Kalicl Organik Kirleticiler (KOK’lar)

Kimyasallar, modern hayatin gelismesinde ve insan yasam kalitesinin artmasinda dnemli
katkilar saglamakla birlikte, yillar igerisinde kullanimlari ve uygun olmayan bertaraf
yontemleri nedeniyle ¢evre kirliligine yol agmistir (Sheriff ve ark. 2021). Giiniimiizde
diinya ekosistemi farkli kimyasal kirleticiler tarafindan siirekli olarak kirletilmekte ve bu
kirleticiler arasinda bazilar1 ¢evresel bozulmaya (fotolitik, kimyasal ve biyolojik
reaksiyonlar) kars1 kalicilik 6zelligi gostermektedir (Alharbi ve ark. 2018). Kalic1 organik
kirleticiler (KOK’lar), ¢cevrede kalici, toksik, biyolojik olarak birikme 6zelliklerine sahip
ve uzun menzilli atmosferik tasinmaya maruz kalan bir grup kimyasal kirleticilerdir
(Akinrinade ve ark. 2020). Bu Kirleticiler, antropojenik ve/veya dogal kaynaklar1 olan
bilesiklerdir ve fotolitik, kimyasal ve biyolojik bozulmaya kars1 oldukg¢a direng gosterirler

(Titchou ve ark. 2021).

KOK’larin dogal ve antropojenik olmak {izere iki esas kaynaklart bulunmaktadir
(Negrete-Bolagay ve ark. 2021). KOK’larin dogal kaynaklar1 arasinda volkanik
faaliyetler ve orman yangmlari yer alirken, antropojenik kaynaklar1 arasinda ise
endiistriyel ve tarimsal faaliyetler yer almaktadir (Alharbi ve ark. 2018, Negrete-Bolagay
ve ark. 2021). Ayrica sanayi ve tip faaliyetleri de KOK kaynaklari arasinda
gosterilmektedir (Alharbi ve ark. 2018). KOK’lar bulunduklar1 ortamdan ¢iktiktan sonra
hava, su, sediment, toprak, bitki ortiisii, kar, buz vb. gesitli ¢evresel ortamlar arasinda
hemen dagilmaya baslarlar. Bu cevresel ortamlar arasindaki KOK’larin dagilimlar
fiziko-kimyasal 6zelliklere ve ¢evresel kosullara bagli olarak degisim gosterirler (Ma ve
ark. 2016). Ayrica KOK’larin bulunduklar1 ortamlardan bagka ortamlara gegislerinde
sicaklik, buhar basinci, Henry Yasasi sabiti (H), oktanol-su (Kow) ve oktanol-hava (Koa)
dagilim katsayilar1 ve bozunma duyarliliklart da olmak {izere 6nemli i¢sel fiziko-kimyasal
ozellikler ile doniisiim kinetikleri de etkilidir (Ma ve ark. 2016, Odabas1 ve ark. 2006).
Fiziko-kimyasal 6zellikler arasinda en dnemli parametre sicakliktir (Ma ve ark. 2016).
Sicakliktaki 1 °C artisin KOK’larin uguculuklarini %10-15 arasinda arttirdigi tahmin
edilmektedir (Komprda ve ark. 2013). Ayrica sicakligin artmasina bagli olarak H sabiti



de artarak sudan havaya daha yiiksek oranda KOK’larin gegmesine olanak saglamaktadir
(Ma ve ark. 2016). Bu da KOK’larin atmosferik tasinimlari, kiiresel ve gevresel
ortamlardaki dagilimlar ile gidalardaki biyobirikim ile orantilidir (Macdonald ve ark.
2005).

KOK’lar sahip olduklar1 karmasik kimyasal yapilarindan dolayr oldukca direngli ve
biyolojik olarak parcalanmasi zor kimyasallardir. Bu yiizden o6zellikle ekosistemlerde
kalicilik 6zelligi gosterirler ve bununla birlikte insan ve hayvanlarin yag dokularinda
birikirler (Tripathi ve ark. 2022). insanlardaki KOK maruziyeti esas olarak gida tiiketimi,
soluma ve deri temasi olmak iizere ii¢ farkli yolla gerceklesmektedir (Lu ve ark. 2021).
Ancak insanlar en ¢ok gida tiiketimiyle viicutlarina KOK’lar1 almaktadir (Islam ve ark.
2018). Bu maruziyet sonucunda birden fazla kanser tiirii, bagisiklik ve iireme
sistemlerinin bozulmasi, dogum kusurlari, hastaliga kars1 yiiksek hassasiyet ve endokrin
bozulmasi gibi 6nemli saglik sorunlart meydana gelmektedir (Tripathi ve ark. 2022,
Yadav ve Chandra, 2018).

Birlesmis Milletler Cevre Programi (UNEP) tarafindan yonetilen ‘“Stockholm
Sozlesmesi” ¢evresel ortamlarda onlarca yildir bozunmadan kalan KOK’larin insan
saghigim ve cevresel ortamlar1 korumayi taahhiit eden kiiresel bir anlagsmadir. Bu
s6zlesme Isvec’in Stockholm kentinde diizenlenmis ve 171 iilke ve bir bdlgesel ekonomik
entegrasyon organizasyonun katilimiyla 22 Mayis 2001°de kabul edilmis ve 17 Mayis
2004’te yirtirliige girmistir (Fiedler ve Sadia, 2021, Tang, 2013). 2004 teki ilk Stockholm
Sozlesmesi Listesi’nde sekiz tane pestisit, iki tane endiistriyel kimyasal ve iki tane de
kasitsiz olarak iiretilen kimyasallar olmak tizere “kirli diizine” olarak adlandirilan toplam
on iki tane kimyasal ve kimyasal gruptan olusmaktadir. Daha sonra Agustos 2009’da
sozlesmeye dokuz yeni kimyasal daha eklenmis ve 1 y1l sonra yiirtirliige girmistir. 2011
yilinda yapilan besinci toplantida ise endosiilfan ve ilgili izomerleri de eklenerek
toplamda 22 adet KOK Stockholm So6zlesmesi Listesi’nde yer almistir (Fang ve ark.
2020, Fiedler ve Sadia, 2021). Stockholm So6zlesmesi Listesi’nde yer alan bu 22 adet
KOK’lar EK-A, EK-B ve EK-C olarak 3 sinifa ayrilmistir (H. P. on Tang 2013). EK-

A’da listelenen KOK’larm iiretimleri ve kullanimlar1 yasaklanmistir. Uretilmeleri ve



kullanilmalar1 i¢in ¢esitli izin ve sinirlama getirilen KOK’lar ise EK-B’de, kasitsiz olarak

tiretilen KOK’lar ise EK-C’de listelenmistir (Fang ve ark. 2020, Tang, 2013).

2.1.1. Polisiklik Aromatik Hidrokarbonlar (PAH’lar)

Polisiklik  aromatik  hidrokarbonlar (PAH’lar), dogrusal, agisal ve kiime
konfigiirasyonlarina sahip iki ya da daha fazla benzen halkasinin bir araya gelmesiyle
olusan kimyasallardir (Kafilzadeh 2015, Sari ve Esen 2022, Tao ve ark. 2007). PAH’larin
sahip olduklar1 fiziksel ve kimyasal Ozellikleri ile birlikte ¢oziinme, ¢cokelme, foto-
oksidasyon ve biyolojik bozunma gibi dagilim ve doniisiim siireclerine bagl olarak hava,
su, sediment ve biyota olmak iizere ¢esitli ¢cevresel ortamlarda siirekli dagilim halindedir
(Lourengo ve ark. 2021). Cevresel ortamlardaki PAH’larin dagilimlar1 biiyiik olgtide
tiretim kaynaklarinin yakinli§ina, endiistriyel alanlarin gelisim diizeyine ve PAH’larin
taginma cesitlerine baglidir. Ayrica ¢evredeki PAH konsantrasyonlari, kontamine alanin
iiretim kaynagina yakinligina, endiistriyel gelisme diizeyine ve PAH tasima mod(lar)ina
bagli olarak biiylik 6lciide degisir. PAH’larin ¢evresel kaliciligina molekiil stabilitesi ve
hidrofobikligi olmak tizere iki temel faktor etkilidir (Lawal 2017). Genel olarak
PAH’larin elektrokimyasal stabilitesi, kaliciligi, kanserojen indeksi, biyolojik
bozunmaya karsi direnci, hidrofobikligi molekiil agirlig1 arttik¢a artmaktadir (Ghosal ve
ark. 2016). Bu yiizden benzen halkasi sayisi arttikca PAH’larin g¢evresel kaliciligt
artmaktadir.

Yiizden fazla PAH bilesigi olmasina ragmen, toksisitesi, kalicilifi ve ¢evre ve insan
sagligina olumsuz etkileri nedeniyle Amerika Birlesik Devleti Cevre Koruma Ajanst (US-
EPA) tarafindan 16 PAH bilesigi oncelikli kirleticiler olarak listelenmistir (Sekil 2.1.)
(Drwal ve ark. 2019, Lamichhane ve ark. 2016).
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Sekil 2.1. US-EPA tarafindan belirlenen 16 6ncelikli PAH bilesikleri

Naphthalene (Nap), petrol rafinasyonu sirasinda komiir katranindan iiretilmektedir.
Ayrica pigmentlerde, 2-naftol sentezince ve gesitli boyarmaddelerde kullanilmaktadir
(Sharma ve Lee, 2015). Acenaphthylene (Acy), etilen kopriisiine sahip naftalin igeren
kararli ve basit bir PAH tiirtidiir (Fukumoto ve ark. 2011). Acenaphthene (Ace), kreozot
yagindan damitma yoluyla elde edilen kimyasal bilesiktir. Ayrica ilag, plastik, boya ve
bocek ilact iretimi gibi ¢esitli endiistrilerde yaygin olarak kullanilmaktadir (Mallick
2019). Fluorene (F1) siklikla dizel ve benzin yakitli motorlardan, ¢at kaplama katranindan,
gaz tlirbinli motorlardan ve petrol alevlerinden olusmaktadir (Ding ve ark. 2019).
Phenanthrene (Phe), diger PAH tiirleri ile kontamine olmus alanlarda yiiksek seviyelerde
bulunan ii¢ benzen halkasina sahip diigiik molekiil agirlikli PAH tiiriidiir. Anthracene
(Ant), esas olarak organik maddelerin eksik yanmasi sirasinda olusmaktadir.
Kanserojenik, mutejenik ve toksikolojik o6zellikleri nedeniyle oncelikli kirleticiler
arasinda yer almaktadir. Ayrica Ant, su kiitlelerinde yaygin olarak bulunur ve kimyasal
kararliliklar1 nedeniyle biyolojik olarak bozunmas diisiik olan hidrofobik bir bilesiktir
(Rubio-Clemente ve ark. 2014). Fluoranthene (FIt), odun ve petrol gibi fosil yakitlarin



yanmasi sirasinda olugsmaktadir ve ¢evrede en yaygin pirojenik kokenli PAH tiiriidiir
(Mojiri ve ark. 2019). Pyrene (Pyr), 6zellikle piroliz ve gazlastirma proseslerinde yiiksek
sicaklikta (800-1000 °C) yakilan diisiik kaliteli biyokiitle veya komiir gibi fosil yakitlarin
eksik yanmasi ile olusmaktadir (Wang ve ark. 2018). Benz[a]anthracene (BaA), ticari
olarak sentezlenmemektedir ve baslica kaynaklar1 arasinda fosil yakitlarin yanmasi yer
almaktadir. Yiizey sularinda BaA ugucu hale gelebilir, asili pargaciklara baglanabilir veya
sudaki organizmalarin viicutlarinda birikebilir (Mojiri ve ark. 2019). Chrysene (Chr),
lipofilik bir PAH tiirtidiir ve alkol-eter gibi polar ¢oziiciilerde ¢ok az ¢6ziiniir. Suda
¢Oziiniirliigliniin  diisitk olmast sebebiyle Chr bulunduklar1 ortamlardan kolayca
uzaklastirilamaz ~ (Mojiri  ve ark. 2019). Benzo[b]fluoranthene (BbF) ve
Benzo[k]fluoranthene (BkF), tiitiin ve fosil yakitlarin yanmasi sirasinda olusan ve
insanlar i¢in oldukga tehlikeli kanserojen 6zelliklere sahip PAH tiirleridir (Kim ve ark.
2013). Benzo[a]pyrene (BaP), 300 °C ile 600 °C sicakliklarinda organik maddelerin eksik
yanmast sonucu olusan ve havadan bir¢ok gidaya kadar neredeyse tiim ortamlarda
bulunan yiiksek molekiiler agirlikli bir PAH tiirtidiir. Indeno[1,2,3-c,d]pyrene (IcdP), alt1
benzen halkasina sahip ve yiiksek toksisite, kanserojen ve mutejenik etkilere sahip olan
PAH tiridir (Ojha ve ark. 2019). Benzo[g,h,i]perylene (BghiP) benzenoid ve floresan
perilen boya grubunun yogunlastirilmasiyla olusan alt1 benzen halkasina sahip yiiksek
molekiiler agirlikli bir PAH tiridir (Mandal ve Das, 2018). Dibenz[a,h]anthracene
(DahA), petrol eteri, toliien, benzen ve eter gibi organik ¢dziiciilerde ¢oziinen ancak suda
neredeyse hi¢ ¢oziinmeyen yiiksek molekiiler agirlikli bir PAH tiiridiir (Mojiri ve ark.
2019).

PAH’larin olas1 kaynaklari ve ¢cevresel akibetleri

PAH'lar dogal cevrede genis bir alana yayilmistir. Hem dogal hem de antropojenik
siireclerin bir sonucu olarak toprakta, sedimentlerde, suda, havada, bitkilerde ve
hayvanlarda bulunmaktadir (Rubio-Clemente ve ark. 2014). PAH’larin dogal ve
antropojenik olmak iizere iki temel kaynagi vardir (Negrete-Bolagay ve ark. 2021).
PAH’larin dogal kaynaklar1 arasinda volkanik faaliyetler, petrol sizintilar1 ve fosil
yakitlarin agikta yanmasi yer almaktadir (Gaurav ve ark. 2021). PAH’larin antropojenik

kaynaklar arasinda ise endiistriyel ve tarimsal faaliyetler yer almaktadir (Abdel-Shafy ve



Mansour, 2016). Petrol, komiir ve gaz gibi yakitlarin yakilmasiyla olusan PAH’lar,
PAH’larin endiistriyel kaynaklarini olusturmaktadir (Rengarajan ve ark. 2015). Bu
kaynaklara ek olarak, birincil aliiminyum, ¢imento ve asfalt iiretimi, enerji iiretimi
PAH’larin diger endiistriyel kaynaklar1 arasinda yer almaktadir (Inomata ve ark. 2012).
PAH’larin tarimsal kaynaklarini ise ¢ali, odununun, samanin ve anizin agikta yakilmasi
olusturmaktadir (Rengarajan ve ark. 2015). Ayrica odun yanmasi sirasinda olusan PAH
konsantrasyonlar1 firin tipine, odun tipine ve yanma sicakligi ile yanma siiresine bagl
olarak degisim gostermektedir (Rengarajan ve ark. 2015). PAH’larin diger antropojenik
kaynaklar1 arasinda ilag, boya, plastik iiretimi ve bocek ilaglari ile ahsap koruyucular
vardir (Nikolaou ve ark. 2009). Ancak bu kaynaklardan iiretilen PAH’lar yapilar1 geregi
yiiksek oranda lipofilik olduklarindan dolay1 hava ve su ortamlarinda bulunmak yerine

toprak, sediment ve diger yagli maddelerde bulunurlar (Rengarajan ve ark. 2015).

PAH’larin ¢evresel akibetleri esas olarak dogal siireglerden (biyolojik bozunma) ve
oksitleyici kirleticilerin konsantrasyonlarindan (NOx, O3, OH") etkilenmektedir (Lima ve
ark. 2005). PAH’lar esas olarak gaz emisyonlarinin salinmasiyla atmosfere girerler.
Atmosfere girdikten sonra kisa ve uzun menzilli tasinmaya maruz kalirlar ve su, toprak
ve bitki Ortiisii lizerine kuru veya 1slak ¢okelme yoluyla birikirler (Birgiil ve ark. 2011,
Rubio-Clemente ve ark. 2014). Ote yandan PAH’lar petrol sizintilar1, atmosferik ¢okelme
veya petrol tiirevi malzemelerin ¢ikarilmasi ve taginmasi sirasinda kaynaklanan kazara
ve/veya kasith yollarla dogal su sistemlerine ulagirlar. Su ortamlarindaki PAH’lar, asili
parcaciklara veya sedimentlere baglanabilir ve besin zinciri yoluyla sudaki
organizmalarda biyolojik olarak birikirler (Rubio-Clemente ve ark. 2014, Zhang ve ark.
2008). Topraktaki PAH’lar ise sirasiyla gaz, sivi ve kati fazin bir parcasi olarak organik
madde veya partikiillerin iizerinde ugucu hale gelebilir, ¢6ziilebilir veya adsorbe olurlar.
Siv1 fazinda ise yer alt1 suyuna girebilir ve su sistemlerinin bir pargasi haline gelen

akiferler i¢inde tasinabilirler (Rubio-Clemente ve ark. 2014).

PAH’larn fiziksel ve kimyasal ozellikleri

PAR’lar, yogunlastirilmis veya kaynasmis en az iki benzen halkasindan olusan ve

yapilarinda karbon ve hidrojen atomlari igeren organik maddelerdir (Kim ve ark. 2013).



Yapilarinda bulunduklar1 benzen halkasi sayisina gore 3 gruba ayrilmaktadir (Li ve ark.
2020). Yapilarinda 2-3 benzen halkasi bulunduran PAH’lar diisik molekiil agirlikli
(LMW) PAH’lar olarak adlandirilirken, 4 benzen halkasi bulunduran PAH’lar orta
molekiiler agirlikli (MMW) PAH’lar ve 5-6 benzen halkasi bulunduran PAH’lar ise
yiiksek molekiiler agirlikli (HMW) PAH’lar olarak adlandirilmaktadir (Corminboeuf ve
ark. 2021, Li ve ark. 2021, 2020). Atmosferde LMW PAH’lar daha diisiik buhar
basinglarindan dolay1 agirlikli olarak gaz fazinda bulunurken, HMW PAH’lar ise yiiksek
buhar basinglarindan dolay1 ¢ogunlukla partikiil fazda bulunurlar. MMW PAH’lar ise
hem sahip olduklar1 buhar basinglarin hem de atmosferik kosullara bagli olarak hem gaz

hem de partikiil fazda bulunmaktadir (L. Zhang ve ark. 2020).

Yiiksek erime ve kaynama noktalari, suda diisiik ¢oziiniirliik ve buhar basinglari
PAH’larin genel oOzellikleri arasinda yer almaktadir (Haritash ve Kaushik, 2009).
PAH’larin yapilarinda bulunan benzen halkas1 sayisi arttik¢a buhar basinglar1 ve sudaki
¢ozliniirlikleri artmaktadir (Abdel-Shafy ve Mansour, 2016). Saf PAH’lar genellikle
ortam sicakliginda renkli ve kristal katilardir. PAH’larin fiziksel 6zellikleri yapilarina ve
molekiil agirliklarina gore degisim gostermektedir. PAH’lar 1s18a duyarhilik, iletkenlik,
yayilabilirlik, 1s1 direnci, korozyon direnci ve fizyolojik etki gibi 0Ozellikler de
gostermektedir (Masih ve ark. 2012). PAH’larin ¢ogu ayni zamanda floresandir ve
uyarildiklar1 zaman karakteristik dalga boylarinda 151k yayar. Her halka yapisi essiz bir
UV spektrumuna sahip olduklarinda dolayr her izomer benzersiz bir UV absorbans
spektrumu sergiler (Kim ve ark. 2013, Masih ve ark. 2012). PAH’larin fiziksel ve
kimyasal 6zellikleri Cizelge 2.1°de 6zetlenmistir (Glirkan Ayyildiz 2019).



Cizelge 2.1. PAH’larn fiziksel ve kimyasal 6zellikleri

Molekiiler Kaynama Sudaki Buhar
PAH Tiirleri Kisaltma Formiil Agirhik Noktas1 Cozunirlik | logKow Basinci
(g/mol) (°C) (mg/L) (25 °C, Pa)
Napthalene Nap CioHs 128,17 218 31,6 3,37 10.9
Acenaphthylene Acy Ci2Hs 152,19 280 - 3,98 5,96x10*
Acenapthene Ace CioHio 154,21 279 40,0 4,07 -
Fluorene Fl CisHipo 166,22 295 1,92 4,18 8,81x1072
Phenanthrene Phe CuaH1o 178,23 340 1,10 4,45 1.80x10%2
Anthracene Ant Ci4H1o 178,23 340 0,022 4,45 7,50x10*
Fluoranthene Flt CisH1o 202,26 375 0,265 4,90 2,54x101
Pyrene Py CisH1o 202,25 404 0,146 4,88 8,86x10*
Benzo[a]anthracene BaA CigHi2 228,29 438 0,01 5,61 7,30x10°®
Chrysene Chr CigHin 228,29 448 - 5,16 1,30x10°
Benzo[b]fluoranthene BbF CaoHi2 252,31 481 0,01 6,04 1,20x107
Benzo[k]fluoranthene BkF CaoH12 252,31 480 0,01 6,06 5,50x10®
Benzo[a]pyrene BaP CaoHi2 252,31 495 0,002 6,06 1,50x10°
Dibenzo[a,h]anthracene DahA CaoHi4 278,35 524 0,002 6,50 8,00x107
Benzo[g,h,i]perylene BghiP CooHi, 276,33 550 - 6,84 2,00x10°
Indeno[1,2,3,cd]pyrene lcdP CaoHiz 276,33 536 - 6,58 -

PAH’larin olas1 saghk riskleri

US-EPA tarafindan belirlenen 6ncelikli 16 PAH bilesiginin insan saglig1 i¢in kanserojen
etkileri oldugu bilinmektedir (Balcioglu 2016). Genel olarak insanlarin PAH’lara baglica
maruz kalma yollari; i¢ ve dis ortam havasini solumak, PAH igeren yiyecekleri tiiketmek
ve dermal (cilt) temastir (Kim ve ark. 2013). PAH’larin kanserojen etkileri DNA’ya
kovalent olarak baglanan aktif metabolitlerin {iretimlerinden kaynaklanmaktadir
(Balcioglu 2016). PAH bilesiklerinin kanserojen potansiyelleri genellikle yapisal
ozellikleri ve molekiil karmasikligi ile iliskilidir. Yapisal olarak daha karmasik olan PAH
bilesikleri daha fazla kanserojen etkilere neden olmaktadir (Balcioglu 2016).

PAH’larin tiiketim yoluyla alinmasi insan maruziyetinin baslica kaynaklaridir. insanlarm
PAH’lara maruz kalmasi, dncelikle kontamine gidalari yemekten kaynaklanmaktadir
(Balcioglu 2016). PAH’larin insan saghg: lizerindeki etkileri, esas olarak maruziyetin
boyutuna (maruz kalma siiresinin uzunluguna), maruziyet sirasindaki PAH
konsantrasyon seviyesine, maruz kalma yoluna (soluma, yutma, gida tiiketimi, dermal)

ve PAH bilesiklerinin toksisitesine baglhdir (Kim ve ark. 2013). Ornegin, PAH’lara uzun
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stire maruz kalmanin sonucu olarak karaciger ve bobrek hasari, sarilik ve katarakt
hastaliklarina neden olmaktadir. Ayrica bazi spesifik PAH bilesiklerine maruz kalmak da
cesitli saglik sorunlarina neden olmaktadir. Ornegin, iki benzen halkasma sahip olan
napthalene bilesiginin solunmasi veya kontamine olmus gidalarin tiiketilmesi sonucunda

kirmizi1 kan hiicrelerinde pargalanmalar meydana gelmektedir (Balcioglu 2016).

2.1.2. Poliklorlu Bifeniller (PCB’ler)

Poliklorlu bifeniller (PCB'ler), iki benzen halkasina bagli en fazla 10 klor atomu igeren
ve kimyasal formiilleri C12H(10-n)Cln (n=1, 2, 3,..,10) olan bilesiklerdir (Dai ve ark. 2016,
Faroon ve Ruiz, 2016, Ross, 2004) (Sekil 2.2). PCB’lerin termal kararlilik, hidroliz,
asitlere kars1 direng, yalitilabilirlik ve alev geciktirici 6zelliklere sahip olduklart i¢in

ozellikle gli¢ kapasitorlerinde ve transformatorlerde yaygin olarak kullanilmaktadir (Dai

ve ark. 2016).

Sekil 2.2. PCB bilesiginin kimyasal yapist

PCB’ler 100 yili agkin siire 6nce kesfedilmesine ragmen, ticari olarak 1920’lerde
iretilmeye baslanmis ve 1960-1970’lerde ise iiretimlerinin zirve yaptigt yillar olmustur
(Ross 2004). 1970’li yillarin sonunda ¢ogu iilkelerde yonetmelikler ve direktifler
yardimiyla {retimlerine kisitlamalar getirilmis ve birkag yil sonra iiretimleri
yasaklanmistir (Terzaghi ve ark. 2018). Gegmiste PCB’ler, Aroklor (ABD), Chlophen
(Almanya), Kanechlor (Japonya) ve Fenclor (italya) gibi ticari isimler altinda iiretilmistir

(Reddy ve ark. 2019). Kiiresel bazda tahmini toplam PCB iiretiminin 1,5 milyon ton
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oldugu tahmin edilmektedir ve gilinlimiizde yaklasik %10’u ¢evresel ortamda
bulunmaktadir (Reddy ve ark. 2019). Fosil yakitlarin yanmasi ve kati atiklarin diizensiz
bertaraf edilmesinden dolay1 her yil ¢evreye 1000 ton PCB salinmaktadir (Dai ve ark.
2016). Ayrica PCB’ler, yasadisi geri doniisiim, eski elektrikli aletlerin sokiilmesi ve metal
geri kazanim islemleri gibi bir¢ok proseslerle c¢esitli ¢evresel ortamlara siirekli

tasinmaktadir (Fan ve ark. 2016).

Stockholm Sozlesmesi'nden ve kiiresel bazda yasaklardan 6nce gelismekte olan birgok
iilke ¢cogunlukla transformatodrler ve kapasitorler olmak {izere biiylik miktarlarda PCB
igeren ekipmanlar iiretmislerdir (Debela ve ark. 2022). Ayrica PCB’lerin sahip oldugu
fiziksel ve kimyasal 6zelliklerden dolay1 binalarda da yalitim malzemesi olarak siklikla
kullanilmigtir (Ross 2004). Stockholm S6zlesmesi’ni onaylan birgok iilke gibi Tirkiye’de
de PCB ve PBDE’ler gibi bazt KOK’lar hi¢bir zaman iiretilmemis ancak bu kimyasallari
iceren transformatorler, kapasitorler ve alev geciktiriciler uzun yillar boyunca
kullanilmigtir  (Kurt-Karakus ve ark. 2018). PCB’ler, 2001 yilinda Stockholm
Sozlesmesi’nde endiistriyel kimyasal olarak listeye eklenen ilk KOK’lardir (Fang ve ark.
2020).

PCB’lerin olas1 kaynaklari ve cevresel akibetleri

KOK!'larin ¢evresel akibetleri, tasinimlar1 ve dagilimlar1 hakkinda bilgi sahibi olmak i¢in
genellikle emisyon envanterlerinden yararlanilmaktadir. Bu envanterlere gore atmosferde
iki tiir KOK emisyonu bulunmaktadir. Bunlardan ilki kasitli olarak iiretilen KOK'lardan
kaynaklanan emisyonlar, ikincisi kasitsiz olarak firetilen KOK'lardan kaynaklanan
emisyonlardir (Cui ve ark. 2013). Biiyiik kapasitorler, transformatorler, 1s1 transfer
stvilar1 ve hidrolik sivilarda dielektrik sivi olarak kullanilan PCB’ler kasithh olarak
tiretilen PCB’lerin kaynaklarini olustururken (Nie ve ark. 2014), kasitsiz olarak {iretilen
kaynaklarimi endiistriyel proseslerde ve yanma islemlerinde yan iiriin olarak agiga ¢ikan

veya olugsan PCB’ler olusturmaktadir (Cui ve ark. 2016, Mao ve ark. 2021).

PCB’ler ¢evresel ortamlara kasitli desarjlar yoluyla ya da kasitsiz olarak dokiilmeler ve

sizintilar yoluyla girmektedir (Megson ve ark. 2014). Klor sayisina bagli olarak PCB’ler
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su, toprak, sediment ve hava gibi cevresel ortamlarda siirekli dngii halindedir. Ornegin,
su ortamina giren PCB’ler sedimentlere ve/veya diger organik maddelerin yiizeylerine
adsorbe olurlar. PCB’lerin toprak ortamina girmesinin ise iki yolu vardir. Bunlardan
birincisi dogrudan PCB’lerin toprak yiizeylerine dokiilmeleri (bertarafi), ikincisi ise
atmosferik tasinimdir (Reddy ve ark. 2019). PCB’ler sahip olduklart molekiiler agirlik,
ucuculuk ve suda ¢oziiniirliik gibi fiziksel ve kimyasal 6zelliklere bagl olarak 6zellikle
atmosferde uzun mesafelere tasinmaktadir (Gatuszka ve ark. 2020, Reddy ve ark. 2019).
Genel olarak yapilarinda daha fazla sayida Cl atomu barindiran PCB’ler daha az Cl atomu
barindiran PCB’lere gore suda ¢oOziiniirliikkleri ve buhar basinglar1 daha diisiikken,
kaliciliklar1 ve lipofilik 6zellikleri daha yiiksektir (Gatuszka ve ark. 2020). PCB’ler genel
olarak diisiik buhar basin¢larina sahip olduklari i¢in en diislik konsantrasyon seviyeleri
hava (10-1000 pg/m®) ve su (ng/L) ortamlarinda dlciiliirken, en yiiksek konsantrasyon
seviyeleri ise sedimentlerde ve hayvan dokularinda (1-1000 ng/g) o6l¢iilmiistiir. Nispeten
diisiik buhar basin¢lariin bir sonucu olarak havadaki diisilk PCB seviyelerine ragmen,

kiiresel yayilma i¢in uzun menzilli atmosferik tasinma en 6nemli yoldur (Galuszka ve

ark. 2020).

PCB’lerin fiziksel ve kimyasal ozellikleri

PCB'ler, genel kimyasal formiilleri Ci2H@onCln (n=1, 2, 3,..,10) olan, dogrudan
bifenillerin klorlanmasiyla olusan ve aromatik halkalar tizerinde farkli sayida ve konumda
olan kimyasallardir. Kimyasal yap1 olarak, molekiildeki atom sayisina gore 10 homolog
gruba ve 209 tiire sahiptir (Ziegler ve ark. 2017). PCB bilesiklerinin homolog grup
dagilimlar ve 6zellikleri Cizelge 2.2°de 6zetlenmistir (George ve ark. 1988).
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Cizelge 2.2.PCB bilesiklerinin homolog grup dagilimlar ve 6zellikleri

Molekiiler

Klor Klor Tiir Buhar Basinci Suda Coziiniirliik
Homolog Grup Formiil Agirlik
Sayis1 | Yiizdesi | Sayist (Pa) (25°C) (g/m3) (25°C)
(g/mol)

Monoklorobifenil C12HoCl 188 1 18 3 1,1 4,0
Diklorobifenil C12HgCly 222 2 31 12 0,24 1,6
Triklorobifenil C1H:Cls3 256 3 41 24 0,054 0,65

Tetraklorobifenil C12HeCly 290 4 48 42 0,012 0,26

Pentaklorobifenil C12HsCls 324 5 54 46 0,026 0,099

Hekzaklorobifenil | CioH4Clg 358 6 58 42 5,8x10* 0,038

Heptaklorobifenil | Ci2HsCly 392 7 62 24 1,3x10* 0,014

Oktaklorobifenil C12H,Clg 426 8 65 12 2,8x10° 5,5x10°

Nonaklorobifenil C12HClg 460 9 68 3 6,3x10° 2,0x107

Dekaklorobifenil C1,Clyg 494 10 79 1 1,4x10 7,6x10*

Her bir PCB bilesiginin fiziksel ve kimyasal 6zellikleri sahip oldugu klor atomu sayisina
gore degisiklik gostermektedir. Ornegin diisiik klor atomuna sahip PCB'ler renksiz ve
yagli olma egilimi gosterirken, yiiksek klor atomuna sahip PCB'ler ise daha koyu renkli
ve bal benzeri bir yapiya sahiptir (Borja ve ark. 2005). Kaynama noktalar1 280-415 °C
arasinda degisen PCB’ler, 151k ve 151 gibi ¢evresel sartlara son derece dayaniklidirlar (Sari,

2019).

PCB'lerin suda ¢oziintirliikkleri diisiiktiir ancak siv1 ve kat1 yaglarda ise ¢oziiniirliikkleri son
derece artmaktadir. Ornegin yapisinda bir klor atomu ihtiva eden PCB bilesiklerinin suda
¢oziiniirlikkleri 6 ppm iken, yapilarinda sekiz klor atomu ihtiva eden PCB bilesiklerinin
suda ¢ozitinirliikleri ise 0.007 ppm'dir (Borja ve ark. 2005). PCB’ler lipofiliktir ve diigiik
buhar basincina sahiptir. Yapisinda bir klor atomu ihtiva eden PCB bilesiklerinin 25
°C’de buhar basinglar1 1,1 Pa iken, yapisinda dokuz klor atomu ihtiva eden PCB
bilesiklerinin buhar basinglar1 25 °C’de 6,3x 10 Pa'dir. Ayrica octanol-su dagilim
katsayilar1 da (Kow) logaritma on tabaninda 3,9-8,2 araliginda degisim gdstermektedir

(Galuszka ve ark. 2020).
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PCB’lerin olasi saghk riskleri

1930’Iu yillarin baslarinda PCB’lerin iiretimlerinde ¢alisan insanlarda bazi akut saglik
etkilerinin oldugu bildirilmistir ve 1940’1u yillarda ise ilk olarak isyeri maruziyet limitleri
belirlenmistir. Ancak bu limit degerlerin belirlenmesinden sonra c¢evresel PCB’lerin
endise verici saglik riskleri 1960’11 yillarin da sonunda ortaya konulmustur (Ross 2004).
Insanlarin kontamine gidalardan PCB’lere maruz kalmasinin belirlenmesinde ise iki
onemli olay etkili olmustur. Bu olaylardan ilki 1968 yilinda Japonya’da, ikinci olay ise
1979°da Tayvan’da meydana gelmistir. Her iki olayda da, PCB’lerin islenmesi sirasinda
elektronik ekipmanlardan sizan PCB’ler piring yagini kontamine etmis ve bu yag: tiikketen
insanlarda saglik sorunlart meydana gelmistir (Yu ve ark. 1991). Bu iki olayin meydana
gelmesinden sonra tiim diinyada PCB’lerin ciddi saglik sorunlarmma neden oldugu

belirtilmistir (Ross 2004).

Cevresel ortamdaki daha yiiksek klor oranina sahip PCB’lerin varligi sonucunda 1971
yilinda ABD’nin 6nde gelen PCB iireticisi olan “Monsanto Chemical Company”,
tiretimlerinin %60’tan daha az klor iceren PCB’lerle siirlandirmistir. Sirket ayrica
yiiksek klorlu PCB yiizdesini azalmak amaciyla Aroclor 1242°yi damitarak daha gevresel
bir kapasitor sivis1 gelistirip goniillii olarak PCB iceren ekipmanlarin satisin1 kapali
kullanimlarla sinirlandirmigtir. Ancak bu gibi ¢evresel yaklasimlara ragmen PCB’lerin
sahip oldugu kalicilik ve lipofilik 6zelliklerden dolayr 1976 yilinda ABD’de “Toksik
Madde Kontrol Yasas1” kapsaminda belirli diizenlemeler olusturulmustur. Daha sonra
1978 yilinda EPA, PCB iceren ekipmanlarin etiketlenmesi ve bertaraf edilmesine yonelik
kurallar yayimladi ve akabinde 1979 yilinda PCB’lerin iiretilmesi yasakladi (Erickson ve
Kaley 2011, Ross 2004).

PCB’ler tiim diinyada hava, su, sediment, toprak, yiizeysel sularda, baliklarda ve diger
tim canli yapilarinda bulunmaktadir. Ayrica biyolojik olarak yiliksek konsantrasyon
seviyelerinde bulunabilirler ve insanlarin ve hayvanlarin yag dokularinda birikirler
(Meeker ve Hauser 2010). insanlar PCB’lere genel olarak agiz yoluyla (yutma-PCB’lerle
kontamine olmus gidalarin alinmasi), havanin solunmasi (evde ve/veya elektronik

endiistrisindeki bir iste ¢alisan insanlarin PCB’leri direk solunmasi) ve deri temasi sekilde
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maruz kalmaktadir (Reddy ve ark. 2019). Ayrica PCB’ler biyolojik olarak da birikebilme
ozelligine sahip olduklarindan dolayr PCB’lerle kontamine olmus gidalarin tiiketilmesi

insanlarin bu kirleticileri bilinyelerine almalarinin en yaygin yolunu olusturmaktadir

(Gioia ve ark. 2014).

PCB'ler daha yiiksek tropik seviyelerde biyolojik olarak birikebilir ve biyolojik olarak
bliyliyebilir; bu nedenle baliklardaki seviyeler, besin zincirinin tabaninda yer alan
planktondaki seviyelerden ¢ok daha yiiksek olabilir. Insan numunelerindeki PCB
konsantrasyonlari ile balik ve kabuklu deniz hayvanlarinin diyetle alim1 arasinda pozitif
bir iliski rapor edilmistir (Gioia ve ark. 2014). Ulusal Toksikoloji Programi (NTP) ve
Uluslararas1 Kanser Aragtirma Ajansi (IARC) verilerine gore, PCB’lerin insan ig¢in
kanserojen oldugu sonucuna varilmistir. Ayrica yapilan toksikolojik arastirmalara gore
PCB’lerin, melonum, beyin, safra kesesi ve karaciger kanserine neden oldugu

belirtilmistir (Reddy ve ark. 2019).
2.2. Hava-Su Dagihim Katsayis1 (H) Modeli

Henry yasas1 sabiti (Hava-Su Dagilim Katsayis1) (H), organik bilesiklerin ortamdaki
taginimlarini, akibetlerini ve davranislarini belirlemede temel rol oynayan onemli bir
parametredir ve hava-su arasindaki bilesiklerin aktarimimi modellemek i¢in
kullanilmaktadir. Denklem 2.1 ile hesaplanmaktadir (Cetin ve Odabasi, 2005, Odabas1 ve
ark. 2006).

PQ

Burada, Py gaz fazindaki kismi basinci (atm) ve Cs ise ¢oziinmiis faz konsantrasyonunu
(mol/L) ifade etmektedir. Ideal gaz yasas1 kullanilarak Birimsiz Henry (H') degeri elde
edilmektedir (Cetin ve ark. 2006).

L 2.2)
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Burada, R ideal gaz yasasi sabitini (0,082051 (Lxatm)/(molxK)) ve T ise mutlak sicakligi
(K) ifade etmektedir.

2.3. Oktanol-Hava (Koa) ve Oktanol-Su (Kow) Dagilim Katsayis1t Modeli

Oktanol-hava dagilim katsayist (Koa), denge durumundaki bir kimyasalin oktanol
icerisindeki konsantrasyon degeri Kow ve Henry sabiti kullanilarak hesaplanir ve

Denklem 2.3 ile ifade edilir (Meylan ve Howard, 2005).

Kow < (RT)

KOA = H

(2.3)

Burada, Kow oktanol-su dagilim katsayisin1 (Birimsiz), R ideal gaz yasasi sabitini
(0,082051 (Lxatm)/(molxK)), T mutlak sicakligi (K) ve H ise Henry yasasi sabitini
(atm/(mol/L)) ifade etmektedir.

Cesitli modeller, organik bilesiklerin ¢evresel kaliciliklarimin ve uzun menzilli
tasinimlarinin  belirlenmesinde Koa’yt kullanmaktadir (Meylan ve Howard, 2005).
Koa’ya benzer sekilde Kow, denge durumundaki bir kimyasalin oktanol igerisindeki
konsantrasyon degerinin sudaki konsantrasyon degerine oram seklinde ifade edilmekte

ve Denklem 2.4 ile hesaplanmaktadir (Marrero ve Gani, 2002).

Ky =20 (2.4)

ow — A~
Cs

Burada, Co ve Cs denge durumundaki bir kimyasalin sirasiyla oktanol ve sudaki

konsantrasyon degerlerini (mg/L) ifade etmektedir.
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2.4.  Yiizeysel Sulardaki Coziinmiis/Partikiil Faz Dagilimlari

PAH ve PCB’lerin ylizeysel sulardaki ¢oziinmiis-partikiil faz dagilimlar ¢oziinmiis-
partikiil faz dagilim katsayisi (Kp) ile hesaplanmaktadir (Denklem 2.5) (Nellier vd.,

2015).

K, = TSM (2.5)

Burada, Kp ¢oziinmiig-partikiil faz dagilim katsayist (kg/L), Cp ve Cq sirasiyla yiizeysel
sulardaki partikiil ve ¢ozlinmiis faz kirletici konsantrasyonlarini (ng/L) ifade etmektedir.
TSM ise toplam askida kati madde konsantrasyonunu (kg/L) ifade etmektedir. Bu

calismada elde edilen TSM degerleri Cizelge 2.3’te dzetlenmistir.

Cizelge 2.3. Ornekleme bolgelerine ait TSM degerleri (kg/L)

Keles Guimiistepe 8:(2:1 50'22; Gegit Hasanaga | Karacabey

Ekim 0,20 0,28 1,41 1,10 2,40 2,96 4,07
Kasim 0,19 0,34 1,54 1,31 2,70 3,07 3,88
Aralik 0,27 0,39 1,68 1,28 3,02 3,33 4,25
Ocak 0,29 0,41 1,72 1,32 3,13 3,74 401
Subat 0,17 0,39 1,81 1,13 3,28 3,59 4,26
Mart 0,17 0,34 1,70 1,40 3,00 3,19 4,30
Mayis 0,15 0,31 1,80 1,57 2,99 3,27 4,44
Haziran 0,14 0,28 1,62 1,52 2,87 3,12 4,15
Temmuz 0,13 0,24 1,67 1,43 2,62 3,29 4,09
Agustos 0,10 0,22 1,92 1,27 2,73 3,08 4,29
Eyliil 0,18 0,29 1,67 1,24 2,51 3,08 4,09

2.5. Hava-Su ve Sediment-Su Arasindaki PAH ve PCB Gegisleri

Hava-su degisimi, KOK’larin ¢evresel akibetinin belirlenmesinde kritik bir siirectir.

Genel olarak Henry kanunu sabiti, hava ve su ortamlar1 arasindaki organik bilesiklerin
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akibetlerinin belirlenmesinde 6nemli bir gosterge olup kimyasal bir molekiiliin gaz ve
sulu faz arasinda dagilma kabiliyetini tanimlamaktadir (Odabas1 ve ark. 2006). Hava ve
su ortamlarinda es zamanli olarak ol¢iilen KOK konsantrasyonlar1 sayesinde, hava-su ara
yiizeyleri arasindaki her bir KOK bilesikleri i¢in denge durumlar1 degerlendirilmektedir.
Hava-su fugasite oranlari, KOK’larin sudan havaya, ya da havadan suya gecisin
belirlenmesinde yaygin olarak kullanilmaktadir (Cetin ve Odabasi, 2007). Hava-su

fugasite oranlar1 Denklem 2.6 yardimiyla hesaplanmaktadir.

f, C,
L 2.6
f, HC 26)

S

Burada, fn/fs hava-su fugasite oranimi, Cn ve Cs sirastyla hava (ng/m®) ve su (ng/m?)
fazindaki kirleticinin denge halindeki konsantrasyonlarini ve H" ise Henry yasasi sabitini
(birimsiz) ifade etmektedir. Eger fu/fs oram1 <1 ise sudan havaya bir gegisin
(buharlagmanin), eger fu/fs oran1 >1 ise, havadan su ortamina bir gegisin (¢okelmenin)
oldugu anlamina gelmektedir. Eger bu oran =1 ise kirleticilerin denge durumunda

oldugunu ifade etmektedir (Cetin ve Odabasi, 2007).

Benzer sekilde kirleticilerin sediment-su arasindaki gecislerinin belirlenmesinde de
fugasite oranlarindan yararlanilmakta ve Denklem 2.7 ile ifade edilmektedir (Cui ve ark.
2020).

ff — fsediment 1000XC59 X KOW /041

f.+f, (1000xC, x f, xKg,)/(0.41+C,)

(2.7)

sediment

Burada, ff sediment-su arasindaki fugasite oranini, Cse sediment ortamindaki kirletici
konsantrasyonunu (ng/g kuru agirlik (KA)), Cs su ortamindaki kirletici konsantrasyonunu
(ng/L), Kow oktanol-su dagilim katsayisi (birimsiz) ve foc Sedimentteki organik karbon
fraksiyonunu ifade etmektedir. Eger ff oran1 <0,5 ise sudan sediment ortamina bir gegisin,
eger ff oran1 >0,5 ise, sediment ortamindan su ortamina bir gegisin oldugu anlamina
gelmektedir. Eger bu oran =0,5 ise kirleticilerin denge durumunda oldugunu ifade

etmektedir (Cui ve ark. 2020).
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2.6. Hava-Su Arasindaki PAH ve PCB Gecis Akilar1

Hava—su arasindaki kirletici gegisleri, KOK’larin kiiresel Ol¢ekteki davranislart ve
akibetleri icin kritik oneme sahiptir. Yiizey sularindaki KOK’lar karisma derinligi,
depolama kapasiteleri ve biyojeokimyasal siireclerden etkilenmektedir. Hava-su
arasindaki KOK degisiminin yonii ve biyiikligl, ¢evredeki KOK’larin donglisiinii
anlamada kritik bir rol oynamaktadir (J. O. Cheng ve ark. 2013). Hava-su arasinda
meydana gelen net aki miktarlar1 su ve havadaki konsantrasyon degerlerine ve bilesiklerin
fiziksel ve kimyasal 6zelliklerine baghdir. iki-film teorisi KOK’larin su kiitlelerine
atmosferik yiiklenmesini ve/veya su kiitlelerinden buharlasma yoluyla atmosfere
girmesini ag¢iklamaktadir (J. O. Cheng ve ark. 2013). iki-film teorisi Denklem 2.8 ile

acgiklanmaktadir.

F=K,(C,-C.)=K,(C,-C)) (2.8)

Burada, F net ak1 degerini (ng/m?-giin), Kn ve Ks sirastyla hava ve su fazindaki toplam

kiitle transfer katsayisini (m/gilin), Cy ve Cs sirasiyla hava ve su fazindaki kirletici

konsantrasyonlarin1 (ng/m®), C,, havada olmasi beklenen kirletici konsantrasyonunu

(ng/m3) ve C_ ise suda olmasi beklenen kirletici konsantrasyonunu (ng/m®) ifade

etmektedir. F degerinin pozitif olmasi kirleticinin su ortamindan buharlagarak atmosfere
girdigini, F degerinin negatif olmasi ise kirleticinin hava ortamindan ¢okelerek su

ortamina girdigini gostermektedir (J. O. Cheng ve ark. 2013). Ayrica C;, ve C,
Denklem 2.9 ve 2.10 ile ifade edilmektedir (J. O. Cheng ve ark. 2013).

. C¢H

C, == 2.9
HERT (2.9)
C, = CHHRT (2.10)

20



Burada, H Henry katsayisini (atm.m3mol), R ideal gaz yasasin1 (atm.m®)/(mol.K) ve T

ise atmosferik sicaklig (K) ifade etmektedir.

Iki-film teorisi, hava-su ortamlar1 arasindaki konsantrasyon farki ile kiitle transfer
katsayist (KTK) nin bir fonksiyonudur. KTK hem hava (Kn) hem de su (Ks) fazlar igin
ifade edilir ve bireysel KTK (kn ve ks) degerlerinin fonksiyonlarindan olugsmaktadir (J. O.
Cheng ve ark. 2013). Ky degeri Denklem 2.11 yardimiyla hesaplanmaktadir.

1 1 H
- =y (2.11)
Ky, k, kRT

Burada, kn ve ks sirasiyla hava ve su fazindaki bireysel KTK (cm/s)’n1 ifade etmektedir.
Ayrica, hava-su arasindaki kirletici gegcislerinin riizgar hizina baglh oldugu ¢esitli
arastirmacilar tarafindan bulunmustur (J. O. Cheng ve ark. 2013, Nightingale ve ark.
2000). Riizgar hizina goére kn ve ks degerlerinin hesaplanmasinda kullanilan ampirik

denklemler asagida gosterilmistir.

k, =0,001+0,0462(U*)(Sc, ) ** (2.12)
k, =1x107° +34,1x107*(U")(Sc,) (2.13)
k, =1x107° +144x10™*(U")(Sc,) ** (2.14)
U"=U,,(6,1-0,63U,,)"° x107 (2,15)

Burada, Uip 10 m yiikseklikteki riizgar hizim1 (m/s), Sch ve Scs sirasiyla hava ve su
fazindaki Schmidt sayisim ifade etmektedir. ks’nin hesaplanmasinda eger U™ > 0,3 ise
Denklem 2.13, U< 0,3 ise Denklem 2.14 kullanilmaktadir. Ornekleme periyodu boyunca

ornekleme noktalarinda 6lcililen meteorolojik parametreler Cizelge 2.4’te 6zetlenmistir.
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Cizelge 2.4.0Ornekleme noktalarina ait meteorolojik parametreler

Karisim
Sicaklik Bagil Nem Riizgar hiz1
yiiksekligi
°C) (%) (mfs)
(m)
Keles 11,8+7,2 65,8+9,0 487,2+158,2 4,6+0,8
Gilimiistepe 12,6+7,2 65,9+8.4 505,4+140,8 4,8+0,7
DAAT Oncesi
12,772 65,9+8,2 505,0+138,6 4,8+0,7
ve Sonrasi
Gegit 13,7+7.2 66,9+8,2 516,7+127,7 5,4+0,9
Hasanaga 13,0+£7,3 65,7+8,1 509,9+135.4 5,0+0,8
Karacabey 13,6+7,2 66,7+7,8 517,2+134.4 5,4+0,9

KOK’lar i¢in hava-su arasindaki kirletici gecislerinde kullanilacak olan H’nin dogru
hesaplanabilmesi amaciyla 6rnekleme periyotlari boyunca ornekleme noktalarindaki
hava sicakliklar1 dikkate alinmalidir. Aksi halde hesaplanan aki degerlerinde yanlishiklar
olusmaktadir. Bu baglamda H’nin sicakliga bagli olarak degisimi Denklem 2.16 ile ifade
edilmektedir (Cindoruk 2007).

4 AoH, __AH, (2.16)
2,303R(298) 2,303RT '

log H; =1log H g,

Burada AH,, buharlagma entalpisini (kJ/mol) ve R ise ideal gaz yasasi sabitini (8,314x10
4 kJ/(K.mol)) ifade etmektedir.

2.7.  Su-Sediment Arasindaki PAH ve PCB Gegis Akilari

Su ve sediment arasindaki difiizyon deneyiyle ¢oziinmiis bilesiklerin kiitle akis1 Denklem
2.17 ile hesaplanmaktadir (Meijer ve ark. 2006).

C
Fseddiff = _kseddiff [Cs - Se_j (2-17)
Ksed
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Burada, Cs ve Cs swasiyla su (ng/m®) ve sedimentteki (ng/kg) Kirletici
konsantrasyonlarini, Ksed sediment-su dagilim katsayisini (m3/Kg), Kseqdifr ise sediment-su
arasindaki difiizyon katsayisim1 (m/giin) ifade etmektedir. Ksed Ve Kseqdife sirasiyla

Denklem 2.18 ve 2.19 yardimiyla hesaplanmaktadir (Meijer ve ark. 2006).

Keg = Toe XK, (2.18)
D,

kse iff = —* (219)
ddiff 5b|

Burada, foc organik karbon fraksiyonunu (0,041) (Meijer ve ark. 2006) ve Koc organik
karbon dagilim katsayisini ifade etmektedir. Dw KOK’lar i¢in sudaki molekiiler difiizyon

katsayisin1 (m?/giin) ve &, sinir tabaka kalinhgmi (m) ifade etmektedir. Meijer ve ark.
(2006) tarafindan yapilan ¢alismada &,; degerini su kiitlesinde akinti oldugu zamanlarda

0,5 m kabul ederken, su kiitlesinde tabakalasma ve/veya buz tuttugu zamanlarda 5 m

kabul etmislerdir. Bu caligmada tiim 6rnekleme periyodunda 6rnekleme noktalarinda
siirekli akis oldugu igin &, degeri 0,5 m olarak almmustir. Ayrica Diw degerleri (cm?/s)

Schwarzenbach ve ark. (2003) tarafindan asagidaki formiille hesaplanmaktadir.

Dy, =2 (2.20)

Burada, M; sudaki molekiiler difiizyon katsayisinin hesaplanmasi istenilen bilesigin

molekiiler agirhigmi (g/mol) ifade etmektedir (Schwarzenbach ve ark. 2003).

2.8. Hava, Su ve Sediment Orneklerindeki PAH ve PCB Konsantrasyon
Seviyeleri

Hem iilkemizde hem de yurt disinda hava, su ve sediment 6rneklerindeki PAH ve PCB
konsantrasyon seviyelerinin belirlendigi bir ¢ok c¢alisma bulunmaktadir. Literatiirde

yapilan bazi ¢caligmalar asagida 6zetlenmistir.
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Cetin ve ark. (2018) tarafindan 2015-2016 yillar1 arasinda Kocaeli’de sanayinin yogun
oldugu bir bélgede (Dilovasi) pasif hava drnekleyici (PHO) kullanilarak 23 farkli noktada
yapilmis olan calismada Y1sPAH konsantrasyon seviyeleri ortalama 285+431 ng/m®
olarak raporlanmistir. Bu g¢alismada PAH konsantrasyonlarinda o6zellikle sicakligin
azalmasina bagl olarak artis gézlemlendigi ve endiistriyel, trafik ve konut 1sitmasinin en
onemli PAH kaynaklar1 arasinda yer aldigi belirtilmistir. Sari ve ark. (2021) tarafindan
2016 yilinda Bursa’da PHO kullanilarak yapilan bir baska c¢alismada, Y 1sPAH
konsantrasyon seviyeleri ortalama 15+16 ng/m® olarak raporlanmistir. Ozellikle LMW
PAH’larin baskin oldugu ve bolgedeki en onemli PAH kaynaklarinin odun ve komiir
kullanim1 oldugu belirtilmistir. Ayrica konut 1sitmasina bagli olarak yaz mevsimine
kiyasla kis mevsiminde 16 kat daha fazla PAH konsantrasyon seviyeleri 6l¢iilmiistiir.
Aym bolgede Esen ve ark. (2017) tarafindan 2013-2014 yillar1 arasinda PHO ile yapilan
calismada ise 10, 20, 30 ve 60 giinliik 6rnekleme periyotlarinda > 16PAH konsantrasyon
seviyelerini sirasiyla ortalama 206+205, 126+165, 144+211 ve 76+98 ng/m® olarak
raporlanmistir. Aydin ve ark. (2014a) tarafindan izmir’de yapilan calismada, Y 1sPAH
konsantrasyonlarinin 1,6 ile 838 ng/m?® arasinda degistigi ve endiistriyel bolgelerde en
yiiksek PAH konsantrasyonlarinin 6l¢iildiigi belirtilmistir. Choi ve ark. (2012) tarafindan
2011 yilinda Kore’de PHO kullanilarak yapilan ¢alismada, Y13PAH konsantrasyon
seviyeleri ortalama 43 ng/m?® olarak raporlanmistir. Bu galismada her ne kadar rnekleme
bolgeleri PAH kaynaklarma c¢ok yakin olsa da riizgar yoniiniin ve hizinin PAH
konsantrasyonlar tizerinde etkili oldugu belirtilmistir. Lin ve ark. (2015) tarafindan 2011
yilinda Cin’de PHO kullanilarak yapilan ¢alismada, Y2sPAH konsantrasyon seviyeleri
ortalama 294 ng/m?® olarak raporlanmistir. Ayrica bolgedeki en baskin PAH kaynaklarinin
komiir-biyokiitle yanmasi oldugu belirtilmistir. Son olarak havadaki NO:2
konsantrasyonlarinin PAH’larin nitro-PAH’lara (N-PAH) doniisiimiinde katkisi oldugu
vurgulanmistir. Sari ve Esen, (2022) tarafindan PHO kullanilarak Bursa’da kentsel ve yari
kentsel bolgede yapilan ¢alismada, ortalama Y s0PCB konsantrasyon seviyeleri kentsel ve
yar1 kentsel bolgelerde sirastyla 522,5+196,9 pg/m® ve 439,5+166,6 pg/m?® olarak
raporlanmistir. Bu ¢alismada, yaz aylarinda PCB’lerin topraktan buharlagarak atmosferik
konsantrasyon seviyelerinin artmasina neden oldugu belirtilmistir. Cetin ve ark. (2018)
tarafindan 2015-2016 yillar1 arasinda Kocaeli’de sanayinin yogun oldugu bir bolgede
(Dilovas1) PHO kullamlarak 23 farkli noktada yapilmis olan calismada Y4:PCB
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konsantrasyon seviyeleri ortalama 4152+6072 pg/m? olarak raporlanmustir. Pozo ve ark.
(2017) tarafindan Sili’de 3 bolgede PHO kullanilarak yapilan ¢alismada, Y7PCB
konsantrasyon seviyelerinin 0,4-36,0 pg/m® olarak raporlamislardir. Ayrica ayni
caligmada yiiksek klorlu PCB’lerin endiistriyel bolgelerde daha baskin oldugu
belirtilmistir. Li ve ark. (2012) tarafindan PHO kullanilarak Antartika’da yapilan ilk
calismada, '7PCB konsantrasyon seviyelerinin 1,66-6,50 pg/m® olarak raporlamislardir.
Bu caligmada Antartika’da hi¢ PCB kaynaginin olmamasina ragmen PCB’lerin kiiresel

olarak tagindigi belirtilmistir.

Zhu ve ark. (2015) tarafindan Cin’de 3 farkli nehirde yapilan bir ¢alismada, Y 1sPAH
konsantrasyon seviyeleri 130,8-227,5 ng/L olarak raporlanmistir. Ayrica bu ¢alismada
BaP’nin ekosistem i¢in ¢ok tehlikeli bir bilesik oldugu ve ylizeysel su ortaminda petrol,
biyokiitle ve kOmiir yanmasmin en o6nemli PAH kaynaklar1 arasinda yer aldigi
belirtilmistir. Li ve ark. (2017) tarafindan Cin’de yapilan bir bagka ¢alismada ise Y 16PAH
konsantrasyon seviyelerinin 11,84-393,12 ng/L arasinda degistigi raporlanmistir. Bu
calismada da petrol ve petrol yanmasinin yiizeysel sulardaki en biiyiik PAH kaynaklar
arasinda yer aldig1 belirtilmistir. Samia ve ark. (2018) tarafindan Tunus’ta yapilan bir
calismada, atiksularda toplam PAH konsantrasyonlarmin 0,37-0,83 mg/L arasinda

oo

degistigi belirtilmistir. Hindistan’da yapilan bir ¢alismada ise Y 16PAH konsantrasyon
seviyelerinin 0,05-65,90 ng/L arasinda degistigi ayrica niifus yogunlugu ile PAH
konsantrasyonlari arasinda giiglii bir iliski oldugu raporlanmistir (Sharma ve ark. 2018).
Zhang ve ark. (2011) tarafindan Cin’de 26 farkli bolgede yapilan bir ¢alismada, Y 3sPCB
konsantrasyonlarimi (partikiil ve ¢oziinmiis faz) 1,23 ile 16,6 ng/L arasinda oldugu
belirtilmistir. Moret ve ark. (2005) tarafindan 2001°de Venedik’te yapilan ¢alismada,
> 49PCB konsantrasyonlarini ¢éziinmiis faz i¢in 250-1273 pg/L arasinda, partikiil faz i¢in
ise 105-1273 pg/L arasinda degistigi belirtilmistir. Pham ve ark. (1999) tarafindan
Kanada’da yapilan bir ¢alismada, > 13PCB konsantrasyon seviyelerini 1,34+0,71 ng/L
olarak raporlamislardir. Ayrica sudaki PCB konsantrasyonlarinin istatistiksel olarak

mevsimsel degisim gostermedigi belirtilmistir.

Hong ve ark. (2016) tarafindan Cin’de gerceklestirilen ¢alismada, yilizeysel sediment

orneklerindeki ) 46PAH konsantrasyon seviyelerinin ki ve yaz mevsimi i¢in sirastyla
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172-4700 ng/g KA ve 71.1-1090 ng/g KA olarak raporlamislardir. Her iki mevsimde de
en yliksek PAH konsantrasyonlarini endiistriyel alanlara yakin noktalarda dlgmiislerdir.
Su-sediment arasindaki PAH gecisleri i¢in de hem kis hem de yaz mevsiminde HMW
PAH’lar i¢in sudan sedimente, LMW PAH’lar i¢in ise sedimentten su ortamina bir
gecisin oldugu belirtilmistir. Ramdine ve ark. (2012) tarafindan yapilan bir bagka
calismada ise, toplam PAH konsantrasyon seviyelerinin 49-1065 ng/g KA arasinda
degisim gosterdigi ve sediment ortamindaki en biiyilkk PAH kaynaklarin pirolitik
girdiler oldugu raporlanmistir. Unlii ve Alpar, (2006) tarafindan Bursa Gemlik’te 61
noktada gerceklestirilen bir c¢alismada ise sediment Orneklerindeki ) 16PAH
konsantrasyon seviyelerinin 50,8-13482 ng/g olarak raporlamislardir. Bolgedeki en
biiylik PAH kaynaklar arasinda ise liman atiklar1, gemi atiklari, petrol sizintilar1 ve evsel-
endiistriyel atiklar oldugu belirtilmistir. Howell ve ark. (2008) tarafindan Texas’ta
yapilan bir ¢alismada, } 200PCB konsantrasyon degerlerinin 4,18-4601 ng/g KA arasinda
degistigi belirtilmistir. Ayrica bu calismada, en yilksek PCB konsantrasyonlari
endiistriyel bolgelerin yakinlarindaki sediment orneklerinde bulunmus ve sudan-
sedimente bir PCB gegisin oldugu belirtilmistir. Tam ve Yao, (2002) tarafindan Cin’de
yapilan bir c¢alismada toplam PCB konsantrasyonlarmin 0,5-5,8 ng/g KA olarak
raporlamislardir. En yiiksek PCB konsantrasyonlarinin PCB kaynaklarima en yakin

alanlarda oldugu belirtilmistir.
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3. MATERYAL ve YONTEM

3.1. Ornekleme Program

Bu caligmada Bursa Niliifer Cay1 ilizerinde belirlenen farkli 6zelliklerdeki ornekleme
noktalarindan Ekim 2020 ile Eyliil 2021 tarihleri arasinda aylik olarak dis ortam havasi,
yiizeysel su ve sediment drnekleri alinmistir. Hava 6rnekleri i¢in alt1 farkli 6rnekleme
noktasi, yiizeysel su ve sediment 6rnekleri igin yedi farkli 6rnekleme noktasi se¢ilmistir.
Dis ortam havasi &rneklerinin toplanmasinda pasif hava ornekleyiciler (PHO’ler)
kullanilmistir. Yiizeysel su Orneklerinin aliminda poliiiratan bidonlar kullanilmistir.
Sediment Orneklerinin toplanmasinda ise Ekman Kepcesi kullanilmistir. COVID-19
onlemleri kapsaminda Nisan ay1 sonunda sokaga ¢ikma yasagi oldugu i¢in pasif hava
ornekleyicisine birakilan 6rnekleme materyali Mayis ay1 sonunda alinmis dolayis ile dis
ortam havasindaki PAH ve PCB konsantrasyonlari Nisan-Mayis olarak
degerlendirilmistir. Yiizeysel su ve sediment Ornekleri ise Nisan ayinda

degerlendirilememistir.

3.2.  Ornekleme Bolgeleri

Ornekleme, Bursa ili Keles mevkiinde dogan ve Bursa Ili Karacabey ilgesinden Marmara
Deniz’ine dokiilen, Bursa’nin i¢gme suyu barajlarindan biri olan Doganci Barajinin da

lizerinde yer aldig1 Niliifer Cayinda gergeklestirilmistir (Sekil 3.1). Ornekleme noktalar

ve ozellikleri asagida 6zetlenmistir;
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TURKIYE

~_Sl:Keles
S2:Glimiistepe
S3:DAAT Oncesi
S4:DAAT Sonrasi

S5:Gegit
0 15 30 60 90 S6: Hasanaga
B W N Kilometre S7:Karacabey

Sekil 3.1.0rnekleme noktalar

1 No’lu Ornekleme Bolgesi (Keles S1): Arka plan olarak nitelendirilen 1 No’lu
ornekleme bolgesi, Keles Delice Kopriisii mevkiinde yer almaktadir. Bu 6rnekleme
bolgesi tarim faaliyetleri ile yerlesimin yogun oldugu bir bdlge olup, diger tiim drnekleme
bolgelerine kiyasla sanayiden en uzakta yer almaktadir. Ayrica bu 6rnekleme noktasi

Niliifer Caymin dogdugu yeri temsil etmektedir.

2 No’lu Ornekleme Bélgesi (Giimiistepe S2): Bursa Orhaneli yolu iizerinde, etrafi
ormanlarla cevrili, egimli bir arazi iizerine kurulu tarihi bir yerlesim yeridir. Bu yerlesim
yerinin Bursa merkeze uzaklig1 12 km’dir. Bu 6rnekleme bolgesi Bursa’nin igme suyu
ithtiyacimi karsilayan Doganci Baraji’ndan sonraki ilk 6rnekleme noktasi olma 6zelligi

tagimaktadir.
3 No’lu Ornekleme Bolgesi (Dogu Atiksu Aritma Tesisi S3): Bursa Dogu Atiksu

Aritma Tesisi, kentin dogu havzasindaki evsel atiksularin aritilmasi amaciyla Kiiclik

Balikli mevkiinde kurulmustur. Bu 6rnekleme bolgesinde ise aritma tesisinin dncesi ve
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sonrasinda su drnekleri alinip, aritma tesisinin kirlilik yiikiiniin ne denli etkili oldugunun

belirlenmesi 6n goriilmektedir.

4 No’lu Ornekleme Bolgesi (Gegit Mevki S4): 4 No’lu drnekleme bolgesine Bursa
II’indeki biitiin Dogu Havzas1 yani Demirtas Organize Sanayi Bolgesi (DOSAB), Kestel
Sanayi Bolgesi, Giirsu Sanayi Bolgesi ve Dogu Atiksu Aritma Tesisinden desarj edilen
sular gelmektedir. Bu ornekleme bolgesi ile Bursa’min dogu havzasindaki kirlilik

yiikiiniin Niliifer Cayina olan etkilerinin belirlenmesi amaglanmistir.

5 No’lu Ornekleme Bélgesi (Hasanaga S5): Bu 6rnekleme bolgesi 4 No’lu Ornekleme
bolgesine benzer sekilde Bursa I’indeki biitiin Giiney Havzasi’ndan gelen atiksularin
birlestigi noktadir. Bu noktaya, Niliifer Organize Sanayi Bolgesi (NOSAB), Organize
Sanayi Bolgesi (OSB) ve Bati Atiksu Aritma Tesisinden desarj edilen aritilmis sular
gelmektedir. Bu drnekleme bolgesi ile Bursa’nin giiney havzasindaki kirlilik yiikiiniin

Niliifer Cayina olan etkilerinin belirlenmesi amaglanmistir.

6 No’lu Ornekleme Bélgesi (Karacabey S6): Karacabey, Bursa’nin batisinda yer alan
ve niifus bakimindan Bursa’nin 5. biiyiik ilgesi’dir. ilgede tarim ve hayvancilik halkin en
bliylik gelir kaynaklar1 arasinda yer almaktadir. Bu 6rnekleme bolgesi Niliifer Cayinin
Susurluk Cayma karismadan onceki son noktasidir. Bu bolgenin en 6nemli 6zelligi
Niliifer Caymin son buldugu yer olmasidir. Bu bdlgeden elde edilen sonuglar ile Niliifer
Caymin baslangic noktasindaki (S1) degerleri arasindaki farklar/benzerlikler ve bu

fark/benzerliklerin nedenlerinin belirlenmesi amag¢lanmustir.

3.3.  Ornekleme Yontemi

3.3.1. Dis ortam hava érneklemesi

Havadaki KOK konsantrasyonlarmin belirlenmesinde pasif hava ornekleyicileri

(PHO’ler) yaygin bir kullanima sahiptir (Sekil 3.2).
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Sekil 3.2.Pasif hava 6rnekleyici

PHO’ler ozellikle birden fazla bolgede eszamanli olarak KOK’larin atmosferik
dagilimlarinin belirlenmesi igin basit ve uygun maliyetli araglardir (Estellano ve ark.
2012). Giiniimiizde PHO’ler, KOK’larm yerel, bdlgesel ve kiiresel dagilimlarmin
degerlendirilmesinde yaygin bir kullanima sahiptir (Tombesi ve ark. 2017).

Hava &rnekleri PHO’ler ile almmustir. Ornekler yaklasik bir aylik periyotlarda
toplanmustir. PHO’de kullanilan poliiiretan kiipiik (PUK) diskler 1,35 cm kalinlik, 14 cm
cap, 4,40 g agirlik, 365 cm? yiizey alani, 207 cm?® hacim ve 0,0213 g/cm® yogunluga
sahiptirler. PHO’ler her bélgeye 1 tane olacak sekilde yaklasik olarak yer seviyesinden
1,5 m yukariya konumlandiriimigtir. PHOlerin etkin hava hacimlerinin hesaplanmasinda
saflagtirma bilesiklerinin kullanilmas, aktif hava drnekleyici (AHO) ile kalibrasyon ve
matematiksel metotlarinin kullanilmasi gibi genellikle ii¢ yaklasim metodu mevcuttur
(Herkert ve ark. 2016). Bu yontemler arasinda etkin hava hacimlerinin hesaplanmasinda
en dogru sonuglar1 saflagtirma bilesikleri kullanilarak elde edilmektedir ancak bu
bilesiklerin pahali olmas1 ve Ornekleyicilerin performansi hakkinda temel bilgileri
saglamadigi i¢in fazla kullanilmamaktadir (Melymuk ve ark. 2014). Etkin hava
hacimlerinin hesaplanmasinda AHO’lerin kullanilmasi “altin ydntem” olarak kabul
edilmektedir. Ancak burada PHO’ler AHO’lerin kalibrasyonunun yapildig: yerden farkli

bir ortama tasindiginda kalibrasyon sonuglarinin farkli ¢itkmasindan dolay: siklikla tercih
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edilmemekte ve bu sebepten dolayr etkin hava hacimlerinin hesaplanmasinda kabul
gormiis metod olarak matematiksel modellerden yararlanilmaktadir (Herkert ve ark.
2016). Olgiilmesi hedeflenen her bir PAH ve PCB bilesiklerine ait hava hacimleri Herkert
ve ark. (2016) tarafindan dnerilen modele gére hesaplanmistir. Ornekleme bélgelerine ait

PAH ve PCB bilesikleri i¢in hesaplanan hava hacimleri EK1’de gosterilmistir.

3.3.2. Yiizeysel su 6rneklemesi

Yiizeysel su ortamlarindaki KOK kaynaklar1 arasinda evsel ve endiistriyel atiksularin
desarjlari, noktasal olmayan kaynaklardaki ylizeysel akislar ve giibre kullanimi gibi
faaliyetler yer almaktadir (Ntengwe 2006). Ayrica yiizeysel sularin KOK kaynaklari
arasinda atmosferik ¢okelme de (1slak ve kuru) yer almaktadir (Esen, 2006). Poliliretan
bidonlar ile yaklasik olarak 30 cm derinlikten ve her drnekleme periyodunda her bir
ornekleme noktasindan yaklasik 10 L su 6rnegi alinmistir. Alinan su 6rneklerinin agizlar
sitkica kapatilip giines gormeyecek sekilde laboratuvar ortamima getirilmistir.
Laboratuvara getirilen su Ornekleri analizleri gerceklestirilinceye kadar 4 °C’de

buzdolabinda saklanmuistir.

3.3.3. Sediment orneklemesi

Sedimentler, KOK'larin kiiresel dagiliminda ve cevresel akibetlerinde 6nemli bir rol
oynamaktadir. Ayrica bolgesel olarak degisiklik gostermekle birlikte sedimentler
KOK’larin konsantrasyon degerleri ve depolanma kapasiteleri, sicaklik, karisma derinligi
ve biyo-jeokimyasal siireglerinden de etkilenmektedir (Ntengwe, 2006). Sedimentler
uygun kosullar altinda KOK'larin ¢evreye ve partikiillerden su ortamima yeniden
yayllmasindan sorumludurlar. Sedimentlerdeki KOK’larin konsantrasyon seviyelerinin
belirlenmesi, sucul ortamlarin KOK'lar ile kirlenme seviyeleri, kaynaklar1 ve ekolojik
riskleri hakkinda temel bilgiler vermektedir (Sakan ve ark. 2017). Bu kapsamda sediment
ornekleri, paslanmaz gelik kepce ile alindiktan sonra steril cam kavanozlara konularak
laboratuvara getirilmistir (Qiu ve ark. 2020). Laboratuvara getirilen sediment 6rnekleri

analizleri gergeklestirilinceye kadar 4 °C’de buzdolabinda saklanmustir.
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3.3.4. Sediment 6rneklerinin nem tayini

Literatiirde sediment orneklerindeki PAH ve PCB bilesikleri, 1slak ya da kuru agirlik
bazinda rapor edilmistir. Ancak bu konuda literatiirde bir fikir birligi saglanamamistir
(Odabasi ve ark. 2016). Bu nedenle, bu ¢alisma kapsaminda tiim sediment 6rneklerindeki
PAH ve PCB konsantrasyon seviyeleri kuru agirlik (KA) biriminde rapor edilmistir.

Nem tayininde kullanilan tiim cam malzemeler (petri kaplar1 ve cam bagetler) ilk olarak
sabit tartima getirilmistir. Bu amagla cam malzemeler ilk olarak sabit tartima gelene kadar
etivde 105 °C’de bekletilmistir. Sabit tartima getirilen cam malzemeler sogumasi
amactyla desikatore alinmistir. Petri kaplar1 igerisine alinan yaklasik 10 gr sediment
ornekleri etiivde 105 °C’de 2 saat bekletilmistir. Bu siire sonunda etiivden ¢ikarilan
orneklerin ortam sicakligina getirilmesi amaciyla tekrar desikatore alinmis ve son tartima

hazir hala getirilmistir. Nem tayini Denklem 3.1 yardimiyla hesaplanmaistir.

_ ({lk tartum— Son tartim)

% Nem -
1k tartim

x100 (3.1)

3.4. Ornekleme Materyallerin Hazirlanmasi

3.4.1. Cam malzemeler

Ornekleme materyallerinin hazirlanmasi, &rnekleme noktalarina gotiiriilmeleri ve
laboratuvar analizleri boyunca kullanilan tiim cam malzemeler, 6rnekleme periyodunun
baslanmasindan 6nce 6zel deterjanli su ile yikanmistir. Yikanan cam malzemeler daha
sonra sirastyla aseton (ACE) ve petroliim eter (PE) ile ¢alkalanmis ve daha sonra etiivde
105 °C’de 1 giin boyunca kurutulmus ve sogumasi igin desikatore konulmustur.
Desikatorden ¢ikarilan cam malzemeler 6rneklemeye kadar aliiminyum folyo ile sarilmig
ve tekrar kullanimina kadar saklanmistir (Cetin ve ark. 2006, 2019, Odabasi ve ark. 2006,
Sari ve ark. 2020a).
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3.4.2. Analizlerde kullamlan PUK disk, cam elyaf fitre ve XAD-2 recinenin

hazirlanmasi

Ornekleme materyali olarak kullanilacak PUK diskler iizerlerindeki kirlilik kalintilarinin
giderilmesi amaciyla 1 giin saf suda bekletildikten sonra sokslet ekstraksiyon metodu ile
sirasiyla ortalama 24 saatlik periyotlarda 2 giin ACE ve daha sonra tekrar 24 saat boyunca
ACE/Hekzan (HEX) (1/1, v/v) ¢0ziiciileri ile temizlenmistir (Birgiil ve ark. 2017, Sari
ve ark. 2021). Temizlenen PUK diskler aliiminyum folyolara sarilarak 30-35 °C’de
etiivde 1 giin bekletilmistir. Kurutma islemi tamamlandiktan sonra her bir PUK disk
aliminyum folyoya sarildiktan sonra kilitli buzdolab1 posetlerine koyulup 6rnekleme

noktalarina gétiiriilene dek -20 °C’de derin dondurucuda saklanmigtir.

Su orneklerinin ekstraksiyon islemlerinde kullanilacak olan cam elyaf fitre aliiminyum
folyo igerisine gevsekee sarildiktan sonra kiil firininda 450 °C’de 24 saat bekletilmis ve
ardindan sogumalari i¢in desikatére alinmistir. Desikatorden ¢ikarilan cam elyaf fitre
kullanilana kadar -20 °C’de derin dondurucularda muhafaza edilmistir. XAD-2 regineler
ise sokslet ekstraksiyon yontemi ile temizlenmistir. XAD-2 regine sokslet i¢inde saf su,
ardindan MeOH, DCM ve ACE/HEX (hekzan) karigimi sirasi ile 24 saat ekstrakte
edilmistir. Ekstraksiyondan sonra XAD-2 regine temiz bir behere alinmis ve agzi
aliminyum folyo ile kapatildiktan sonra 60 °C’de etiivde kurutulmustur. Oda sicakligina
geldikten sonra temiz, teflon kapakli siselere alinmis ve kullanilana kadar -20 °C’de derin

dondurucularda muhafaza edilmistir.

3.5. Orneklerin Ekstraksiyonu, Analize Hazirlanmas1 ve Fraksiyonlarina

Ayrilmalan

PUK disklerin ekstraksiyon isleminde sokslet ekstraksiyon yontemi kullanilmistir (Aydin
ve ark. 2014a, Esen ve ark. 2019, Odabasi ve ark. 2006, Sari ve Esen 2022).
Orneklemeden sonra laboratuvara getirilen PUK diskler sokslet ekstraktoriine yerlestirip,
tizerine 300 mL ACE:HEX (1:1) karisim1 ve analitik verimin belirlenmesi amaciyla 1 mL
verim standardi eklendikten sonra 24 saat ekstraksiyon islemine tabi tutulmustur (Sekil
3.3) (Cetin ve ark. 2018, Esen 2013, Sari ve ark. 2021). PAH’lar igin verim (surrogate)
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standard1 naphthalene-D8, acenaphthene-D10, phenanthrene-D10, chrysene-D12 ve
perylene-D12 bilesiklerinden, PCB’ler icin PCB#14, PCB#65 ve PCB#166’dan meydana
gelmektedir (Esen ve ark. 2008, Evci ve ark. 2016, Esen ve Kayik¢1 2018, Cetin ve ark.
2016). Bu c¢alismada, US-EPA tarafindan oOncelikli olan 16 PAH bilesikleri
“(Naphthalene (Nap), Acenaphthylene (Ace), Acenaphthene (Act), Fluorene (FIn),
Phenanthrene  (Phe), Anthracene (Ant), Fluoranthene (FI), Pyrene (Py),
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 (lcdP),
Dibenz(a,h)anthracene (DahA), ve Benzo(g,h,i)perylene (BghiP))” ile 41 PCB
bilesiklerinin “PCB #17, 18, 28, 31, 33, 44, 49, 52, 70, 74, 82, 87, 95, 99, 101, 105, 110,
118, 128, 132, 138, 149, 151, 153, 156, 158, 169, 170, 171, 177, 180, 183, 187, 191, 194,
195, 199, 205, 206, 208 ve 209)” konsantrasyon degerlerinin belirlenmesi amaglanmastir.

Sekil 3.3. Sokslet ekstraktor

Su orneklerinin ekstraksiyon islemlerinde 6rnek oncelikle filtre ve XAD-2 regineden
gecirilmistir (Esen 2006). Yaklasik 2 L su 6rnegi 0,45 um gozenek capinda ve 13 cm ¢ap
genisliginde filtrenin yerlestirildigi kartusdan gegtikten sonra XAD-2 regineden
gecirilmistir (Sekil 3.4). Boylelikle sudaki partikiil fazindaki Kkirleticilerin filtrede,
¢cozlinmis fazdaki kirleticilerin ise reg¢inede toplanmasi gergeklestirilmistir. Daha sonra
filtre ve reginenin her biri kavanozlara alinmis ve tizerlerine yaklasik 50 mL ACE:HEX

(1:1) karsimi ve 1 mL verim standardi ilave edilip 24 saat buzdolabinda saklanmistir. 24
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saatin sonunda filtre ve regine Orneklerinin her biri 30 dakika ultrasonik banyoda

ekstraksiyon islemleri gerceklestirilmistir (Sekil 3.5).

—45cm

75cm

1K

Su Haznesi

Cam Elyaf
# Filtre (0.45um)

5 Cam Elyaf

Yiinii

—+——> XAD-2 Regine

Cam Elyaf

Yiini
l%z]% Pompa

Sekil 3.4. Su 6rneklerinin ekstraksiyon iglemi

Sediment Orneklerinin ekstraksiyon igleminde de ultrasonik ekstraksiyon yontemi
kullanilmistir (Sekil 3.5). Bunun i¢in yaklasik 10 gram tartilan sediment 6rneklerinin
tizerine yaklagik 50 mL ACE:HEX (1:1) karsimi1 ve 1 mL verim standard: ilave edilip 24
saat buzdolabinda saklanmigtir. 24 saatin sonunda 30 dakika ultrasonik banyoda

ekstraksiyon islemleri ger¢eklestirilmistir.
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Sekil 3.5. Ultrasonik ekstraktor

Ekstraksiyonlar1 gergeklestirilen hava, su ve sediment 6rnekleri doner buharlastirict
(Laborota 4001 Model, Heidolph, Germany) ile konsantre hale getirilmistir (Sekil 3.6).
Bunu i¢in ilk olarak 6rneklerin déner buharlastiricida hacimleri yaklasik olarak 5 mL’ye
kadar azaltilmistir. 5 mL’ye inen 6rneklerin tlizerine 10 mL HEX ilave edilerek tekrar
doner buharlastiricida hacimleri yaklasik 2 mL olana kadar azaltilmis, boylece ortamdaki
¢oOziiclinlin HEX’ana doniismesi saglanmistir. Bir sonraki asamaya kadar 6rnek siseleri -

20 °C’de derin dondurucuda muhafaza edilmistir.

Sekil 3.6. Doner buharlastirict

Hava, su ve sediment orneklerindeki PAH ve PCB bilesiklerinin konsantrasyon
seviyelerinin belirlenmesi amaciyla kati faz ekstraksiyon (SPE (C18)) kartuslar
kullanilmistir (Sekil 3.7). Kartuslardan ilk olarak olasi kirliligin giderilmesi amaciyla 10-
15 mL HEX gecirilmistir. Olas1 kirliligi giderilen kartuslara daha 6nceden 2 mL’ye
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azaltilan oOrnekler ilave edilerek sirasiyla 20 mL HEX ve 30 mL ACE eklenerek

stizlilmustir.

Sekil 3.7. Kat1 faz ekstraksiyon kartuglari

Kartustan gegirilen O6rneklerin doner buharlastirict ile hacimleri ilk olarak 5 mL’ye
indirilip tizerine 5 mL HEX ilave edildikten sonra son olarak hacimleri I mL’ye indirilmis

ve GC okumalart i¢in viallere alinmustir.

3.6. Kalite Kontrol ve Kalite Giivenilirligi

Calismada uygulanan deneysel yontemler ve elde edilen konsantrasyon degerleri hem
ulusal hem de uluslararasi literatiirde kabul gérmiis uygulamalara dayanmaktadir (Cetin
ve ark. 2006, Cetin and Odabasi 2007, Esen, 2013, Estellano ve ark. 2012, Pozo ve ark.
2016, Sari ve ark. 2021, Zhang ve ark. 2021). Bu gergevede 6rneklerin hazirlanmasi,
ornekleme bolgelerine gotiiriilmesi ve laboratuvar ortamina tekrar getirilmesi,
ekstraksiyon islemleri, kullanilan analitik standartlar ve bu standartlarin hazirlanmasi,
sahit orneklerin toplanmasi ve bulunma smir degerleri ile ilgili yapilan tiim asamalar

asagida ayrintili bir sekilde agiklanmistir.
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3.6.1. Ornekleme materyallerinin hazirlanmasi

Hava orneklemesinde kullanilacak PHO’ler 6rnekleme bolgelerine gotiiriilmeden dnce
ilk olarak ¢cesme suyuyla iyice yikanmis ve su kalintisinin kalmamas1 amaciyla Metanol
(MeOH) ile durulanmistir. Daha sonra temiz bir pegete yardimiyla ACE/HEX (1/1, v/v)
karigimi ile hem i¢ hem de dis ¢evresi iyice silinmis ve alliminyum folyolara sarildiktan

sonra Ornekleme bolgelerine gotiiriiliinceye kadar temiz dolaplarda muhafaza edilmistir.

Su orneklemesi i¢in kullanilacak olan poliiiretan bidonlar ve sediment 6rneklemesinde
kullanilan ekman kepgesi ilk olarak ¢esme suyu ile iyice temizlendikten sonra su kalintisi
kalmamasi i¢gin MeOH ile durulanmistir. MeOH ile durulanan bidonlar son olarak
ACE/HEX karisimi ile calkalanip 6rnekleme bolgelerine gotiiriiliinceye kadar bidonlarin
agiz1 sikica kapatilip giines gérmeyecek sekilde dolaplarda saklanmistir. Ekman kepgesi
ise MeOH ile durulanmistir. Daha sonra temiz bir pegete yardimiyla ACE/HEX (1/1, v/v)
karisimi ile hem i¢ hem de dis cevresi iyice silinmis ve Ornekleme bolgelerine

gotiiriiliinceye kadar aliminyum folyoya sarilarak temiz dolaplarda muhafaza edilmistir.

3.6.2. Ekstraksiyon islemleri

Hava oOrneklerinin ekstraksiyon islemlerinde kullanilan sokslet ekstraktér ve cam
malzemeler herhangi bir kontaminasyonu 6nlemek amaciyla sirasiyla ¢esme suyu, saf su,
ACE ve PE ile temizlenmistir. Temizlenen sokslet ekstraktor ve cam malzemeler 105
°C’de bir giin boyunca etiivde bekletilmistir. Etiivden ¢ikarilan malzemeler desikatorde
sogutulmus ve kullanilincaya kadar aliiminyum folyolara sarilip bekletilmistir. Su ve
sediment 6rneklerinde kullanilan cam siseler de sirasiyla ¢cesme suyu, saf su, ACE ve PE
ile temizlenmistir. Diger cam malzemeler gibi 105 °C’de bir giin boyunca etiivde
bekletilmis ve sogumasi amaciyla desikatore konulmustur. Desikatorden ¢ikarilan tiim
cam malzemelerin agizlar1 sikica kapatilip giines goérmeyecek sekilde dolaplarda

muhafaza edilmistir.
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3.6.3. Analitik standartlar

Bu ¢alismada GC-MS’in kullanilmas1 amaciyla kalibrasyon standardi ve analitik verimin
belirlenmesi amaciyla verim standardi olmak iizere iki farkli standart kullanilmigtir. Her
iki standart da HEX igerisinde hazirlanmistir. Standartlarin hazirlanmasi sirasinda
kullanilan tiim cam malzeme ve pipetler ilk olarak sirasiyla ¢cesme suyu, saf su, ACE ve
PE ile temizlenmistir. Daha sonra 105 °C’de etiivde 1 saat bekletildikten sonra
desikatorde sogutulmustur. Desikatdrde soguyan malzemeler ile hem kalibrasyon hem de
verim standartlar1 hazirlanmistir. Hazirlanan tiim standartlar -20 °C’de derin

dondurucularda muhafaza edilmistir.

PAH’lar i¢in 6 seviyeli, PCB’ler i¢in ise 5 seviyeli kalibrasyon standartlar1 hazirlanmaistir.
GC-MS’de okunan PAH’larin kiitle degerlerinin belirlenmesinde 6 farkli konsantrasyon
seviyelerinde (40, 400, 1000, 4000, 6000 ve 10000 ng/mL) kalibrasyon standardi
hazirlanirken, PCB’lerin kiitle degerlerinin belirlenmesinde 5 farkli konsantrasyon
seviyelerinde (4, 10, 40, 60 ve 1000 ng/mL) kalibrasyon standardi hazirlanmigtir. Hem
PAH hem de PCB’ler i¢in hazirlanan kalibrasyon seviyeleri icin R? degerleri 0,99’dan
biiylik bulunmustur.

Ornekleme materyallerinin hazirlanmasi, 6rnekleme bdlgelerine gdtiiriilmesi  ve
getirilmesi, ekstraksiyon ve fraksiyon islemlerinde, saklanmalarinda ve orneklerin
okunmasi sirasinda meydana gelebilecek verim kayiplarinin belirlenmesi amaciyla verim
standardi kullanilmistir. PAH’lar i¢in kullanilan verim standartlar1 4000 ng/mL
konsantrasyon degerlerine sahip Naphthalene-D8, Acenaphthene-D10, Phenanthrene-
D10, Chrysene-D12 ve Perylene-D12 bilesiklerinden olusurken; PCB’ler i¢in kullanilan
verim standartlart 4 ng/mL konsantrasyon degerlerine sahip PCB#14, PCB#65 ve
PCB#166 bilesiklerinden olugsmaktadir. Verim standartlar1 tiim 6rneklere ekstraksiyon
islemlerinden hemen 6nce 1 mL eklenmistir. Calismada elde edilen verim degerleri

Cizelge 3.1°de 6zetlenmistir.
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Cizelge 3.1. Ornekleme materyallerinin verim degerleri

Verim Standartlar Dis ortam havasi Yiizeysel Su Yizeysel Su Sediment
(Coziinmiis Faz) (Partikiil Faz)
Naphthalene-D8 67,1+8,9 65,2+7,1 72,5+3 4 74,4+3,7
Acenaphthene-D10 72,3+12,2 70,8+6,2 78,6+7,1 72,5+6,8
Phenanthrene-D10 76,0+£7,4 71,5434 81,9+7,9 80,9+7,3
Chrysene-D12 81,5+11,3 78,6+10,7 83,0+10,4 81,3+7,8
Perylene-D12 84,8+6,7 77,3+11,8 87,6+£13,4 86,6+9,3
PCB#14 71,7123 62,3+7,6 72,4+7,6 76,8+7,2
PCB#65 75,6+6,8 72,9+8,3 68,7+10,7 86,3+6,4
PCB#166 83,2+10,5 73,3+6,0 73,9462 90,7+8,9

3.6.4. Sahit orneklerinin alinmasi

Orneklerin hazirlanmasi, 6rnekleme bolgelerine gétiiriiliip laboratuvara geri getirilmesi,
saklanmasi ve laboratuvar analizlerinin gergeklestirilmesi sirasinda olusabilecek herhangi
bir kirliligin belirlenmesi amaciyla sahit ornekleri alinmistir. Hava 6rneklerinin sahit
numuneleri igin temiz bir PUK disk érnekleme bolgesine gotiiriilmiis ve PHO ye asilip
yaklasik 5 dakika bekletilmistir. Daha sonra sahit 6rnek aliiminyum folyo ile sikica sarilip
buzdolab1 posetine konularak laboratuvara getirilmistir. Su 6rneklerinin sahit numuneleri
icin yaklastk 10 L saf su filtre ve recine kolonlarindan gecirilmistir. Sediment
orneklerinin sahit numuneleri i¢in ise temiz NaSOs aliiminyum folyonun iginde
laboratuvarda 10 dakika bekletilmistir. Tiim alinan sahit 6rneklerinde gercek ornekler
gibi  ekstraksiyon, fraksiyon ve kiitle degerlerinin belirlenmesi islemleri

gerceklestirilmistir.

3.6.5. Bulunma simir degerleri (LOD)

Bulunma smir degerleri hava, su ve sediment materyallerine ait sahit orneklerinin
ortalama kiitle degerlerine (ng) standart sapmalarinin 3 katinin eklenmesiyle
hesaplanmistir (LOD = ortalama sahit kiitleleri + 3xSS). Daha sonra elde edilen LOD
degerleri gercek orneklerdeki kiitle degerleriyle karsilastirilmigtir. Eger bir bilesigin kiitle

degeri LOD degerinden kiiciik ise hesaplamalara dahil edilmemistir.
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LOD diizeltmesi yapildiktan sonra sahit diizeltmesi de yapilmistir. Bunun i¢in LOD
diizeltmesi yapilan bilesiklerden sahit 6rneklerin ortalama kiitle degerleri ¢ikarilmistir.
Son olarak geri kazanim verim degerlerinin de diizeltilmesi yapildiktan sonra
raporlanmistir. Bu ¢alismada, verim degerleri %60-%120 arasinda olan &rnekler
degerlendirilmistir. Degerlendirilmeye alinan orneklerin kiitle degerleri %100 verime

gore diizeltilmistir.
3.7. Istatistiksel Yontemler

Bu c¢alismada, dis ortam havasi, su ve sediment 6rneklerinde 6lgiillen PAH ve PCB
konsantrasyonlar1 arasindaki iliskinin belirlenmesi amaciyla Pearson korelasyon katsayisi
(R) yontemi kullanilmis ve Denklem 3.2 yardimiyla hesaplanmistir (Shojaeefard ve ark.
2017)

Zp:(xij _;J)X(Xij _)_(k)
R, =—= (3.2)

\/i(xij _;1)2 Xi(xik —)_(k)2

Burada, Xij ve Xik 6rnekleme noktalarina ait hava, su ve sediment ortamlarindaki PAH ve
PCB konjenerlerinin konsantrasyon degerlerini, X hava, su ve sediment ortamlarindaki
PAH ve PCB ortalama konsantrasyon degerlerini, p ise PAH ve PCB tiirlerinin sayisini

ifade etmektedir.

3.8. Kirleticilerin Muhtemel Kaynaklarinin Belirlenmesi

3.8.1. PAH’larin muhtemel kaynaklarinin belirlenmesi

PAH bilesiklerinin dagilimlar, kirletici kaynaklarina bagl olarak degisiklik gosterebilir.
Yerel, mobil, endiistriyel ve tarimsal kaynaklar da dahil olmak {izere PAH’larin
muhtemel kaynaklarinin belirlenmesinde molekiiler tan1 oranlar1 (MTO) kullanilmaktadir
(Dat ve Chang, 2017, Sari ve ark. 2020d). Farkli kaynaklardan atmosfere karigan
PAH’larin kaynaklarimin ayirt edilmesi ¢ok giigtiir. Bu sebepten dolay: gesitli teknikler
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Onerilmistir ve bilimsel literatiirde bu teknikler hakkinda ¢ok fazla tartisma
bulunmaktadir. Ancak basitligi ve literatirde yer alan kaynak tanimlamalarin
cogunlugunu molekiiler tanit oranlar1 olusturdugu ic¢in bu calismada da kaynak

tanimlamasinda kullanilmistir (Katsoyiannis ve Breivik 2014).

MTO’lar, belirli bireysel PAH tiirlerinin (genellikle ayni molekiiler agirliga sahip)
konsantrasyonlarinin birbirlerine oranlaridir. Bu yaklasimda bir kaynaktan ¢ikan
PAH’larin her zaman aymi oranda bireysel PAH tiirlerini igerdigi varsayimina
dayanmaktadir. Bir baska varsayimda ise, ayni molekiiler agirliga sahip PAH’larin benzer
cevresel akibetleri olacagidir ve bir PAH tiirliniin diger bir PAH tiiriine kars
konsantrasyon orani, bu PAH’larin tiim c¢evresel akibetlerinde sabit kalacagidir
(Katsoyiannis ve Breivik 2014). Spesifik PAH kaynaklarmin belirlenmesinde degisik
MTO’lar kullanilmaktadir. Literatiirde yer alan cesitli molekiiler tani oranlart ve
kaynaklar1 Cizelge 3.2’de 6zetlenmistir (Dat ve Chang 2017, Katsoyiannis ve Breivik
2014, Sari ve ark. 2020d, Thang ve ark. 2020).

Cizelge 3.2. Literatiirde yer alan baz1 molekiiler tan1 oranlari

Molekiiler Tam <
Oranlar Deger Kaynak Referans
<0,1 Petrojenik (Thang ve ark. 2020,
Ant/(Ant+Phe) Lo Tobiszewski ve
>0.1 Pirojenik Namiesnik 2012)
<0,4 Petrojenik . .
FIU(FIt+Py) 04-05 Fosil yakitlarm yanmas! (Tobiszewski ve
Namiesnik 2012)
>0,5 Cim, odun ve komiir yanmast
<0,2 Petrol (Akyiiz ve Cabuk, 2008,
BaA/(BaA+CHR) 0,2-0,35 Komiir yanmast Sari ve ark. 2020d,
>0.35 Biyokiitle ve kmiir yanmasi ve Tobiszewski ve
' ara¢ emisyonlari Namiesnik 2012)
. <0,6 Trafik olmayan emisyonlar
BaP/BghiP >0,6 Trafik emisyonlar1
<0,5 Benzin emisyonlari (Tobiszewski ve
FI(FI+Py) >0,5 Dizel emisyonlari Namiesnik 2012)
BbE/BKE 2529 Alumlnz;lnrilé ;éﬁ:rel/dokum

3.8.2. PCB’lerin muhtemel kaynaklarimin belirlenmesi

PCB’ler hava, su ve sediment gibi ¢esitli ¢evresel ortamlara girdikten sonra bozunma,

buharlagsma, ¢okelme ve sorpsiyon gibi fiziksel, kimyasal ve biyolojik siireclerden
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gegmekte ve bunun sonucu olarak degisimlere ugramaktadir (Niu ve ark. 2022). Bu
degisimler ortamdaki PCB’lerin fizikokimyasal 6zelliklerine ve klor derecesine gore
degisim gostermektedir (Iwegbue ve ark. 2022). PCB’lerin homolog grup dagilimlari, bu
kimyasallarin kaynaklari, tasinimlar1 ve akibetleri hakkinda bilgiler vermektedir (Deng

ve ark. 2020).

Uluslararast Temel ve Uygulamali Kimya Birligi (IUPAC)’ne goére PCB#1-PCB#3
arasindaki PCB tiirdesleri monoklorlu PCB’ler, PCB#4-PCB#15 arasindaki PCB
tirdesleri diklorlu PCB’ler, PCB#16-PCB#39 arasindaki PCB tiirdesleri triklorlu
PCB’ler, PCB#40-PCB#81 arasindaki PCB tiirdesleri tetraklorlu PCB’ler, PCB#82-
PCB#127 arasindaki PCB tiirdesleri pentaklorlu PCB’ler, PCB#128- PCB#169
arasindaki PCB tiirdesleri hexaklorlu PCB’ler, PCB#170-PCB#193 arasindaki PCB
tiirdesleri heptaklorlu PCB’ler, PCB#194-PCB#205 arasindaki PCB tiirdesleri octaklorlu
PCB’ler, PCB#206-PCB#208 arasindaki PCB tiirdesleri nonaklorlu PCB’ler ve PCB#209
ise decaklorlu PCB’ler olarak adlandirilmaktadir. Bu c¢alismada homolog grup

dagilimlarinin belirlenmesinde yukaridaki tiir araliklar1 dikkate alinmistir.

PAH ve PCB gibi ugucu organik kirleticilerin dis ortam hava konsantrasyonlarinin ortam
sicakliklar ile giiclii bir iliskisi bulunmaktadir. Termodinamik olarak bu iliski Clausius-

Clapeyron denklemi ile agiklanmaktadir (Denklem 3.3) (Akytiz ve Cabuk 2009).
1
InP =m(?j+b (3.3)

Burada, m ve b degerleri sirasiyla lineer regresyonun egim ve kesisim noktalarini, P her
bir bilesigin kismi basinglarin1 (atm) ve T ise dis ortam havasi sicakligimi (K) ifade
etmektedir. Genellikle Clausius-Clapeyron denklemi uzun menzilli atmosferik taginimla
kirletici kaynaklarinin yakinliginin arastirilmasinda kullanilmaktadir (St-Amand ve ark.
2008). Lineer regresyon yardimiyla hesaplanan negatif egim degerleri uzun menzilli
atmosferik tasimimi isaret ederken, pozitif egim degerleri ise kirletici kaynaklarin

yakinligini igaret etmektedir.
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Bu c¢aligmada, atmosferik PAH’larin kaynak tanimlamasinda Clausius—Clapeyron
denklemine ilave molekiiler tan1 oranlar1 (Boliim 4.6.1) da kullanilmistir. Buradaki amag,
ornekleme noktalarindaki atmosferik PAH girdilerinin uzun menzilli atmosferik
tasinimin mu1 yoksa yakindaki bir kaynagm mi etkili oldugunun belirlenmesidir. Bu
baglamda, Clausius—Clapeyron denkleminde molekiiler tani oranlarinda kullanilan 11
PAH tiri dikkate alimmistir. Benzer sekilde atmosferik PCB’lerin kaynak
tamimlanmasinda ise homolog grup dagilimlarindan yararlanilmistir. Atmosferik PCB’ler
i¢in Clausius—Clapeyron denklemlerinde 7 indikator tiir olan PCB#28, 52, 101, 108, 138,
153 ve 180 konjenerleri dikkate alinmugtir.
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4. BULGULAR ve TARTISMA

4.1. PAH Konsantrasyonlari

4.1.1. Dis ortam hava érneklerindeki PAH konsantrasyonlar:

Tim 6rnekleme noktalarinda, dis ortam havasindaki ) 16PAH konsantrasyonlar1 24,8 ile
226,9 ng/m® (96,2+45,0 ng/m?; ortalama+STD) arasinda degisim gostermektedir. En
diisiik PAH konsantrasyonlar1 Keles 6rnekleme bolgesinde (arka plan) 6l¢lilmiisken, en
yilksek PAH  konsantrasyonlart  ise  Karacabey  Ornekleme  noktasinda

(endiistriyel/tarimsal) 6l¢ctilmiistiir (Sekil 4.1).

Keles 6rnekleme noktasina ait toplam 16 PAH bilesigi (3 16PAH) konsantrasyonlari 24,8
ng/m?® ile 57,8 ng/m® arasinda degisim gostermistir (Sekil 4.1). Ornekleme periyodu
boyunca Y 16PAH konsantrasyonlarinin ortalama ve standart sapma degerleri 40,9+11,0
ng/m?® olarak belirlenmistir. Elde edilen konsantrasyon degerleri literatiirde arka plan
ornekleme noktalarinda yapilan bazi galismalardan yiiksek (Ersekova ve ark. 2014,
Mandalakis ve ark. 2005), bazi1 ¢alismalarla ise benzerlik gostermistir (Thang ve ark.
2020, Tsapakis ve Stephanou, 2005, Wang ve ark. 2011). Ornegin, Ersekova ve ark.
(2014) tarafindan yapilan ¢alismada ) 16PAH konsantrasyon degerleri Slovakya i¢in 11,8
ng/m® olarak belirlenmisken, Sirbistan i¢in 13,6 ng/m® olarak belirlenmistir. Benzer
sekilde Mandalakis ve ark. (2005) Y12PAH konsantrasyon degerlerini Yunanistan’da
10,8 ng/m®, Hirvatistan’da 4,8+2,6 ng/m® ve Isve¢’te ise 1,6+1,6 ng/m® olarak
raporlamiglardir. Literatlirde yer alan bu iki ¢alismadaki 6rnekleme yapilan iilkelerin
niifuslart 2021 yili sayimlarina gore yaklasik 5 397 036 (Slovakya) ile 10 682 547
(Yunanistan) arasinda degisiklik gostermistir. Thang ve ark. (2020) tarafindan Giiney
Kore’de arka planda yapilan ¢alismada ise > 13PAH konsantrasyon degerlerini kis
aylarinda 42.2+17,2 ng/m® olarak belirlemislerdir. Giiney Kore’nin 2021 yilinda niifusu
ise 51 709 098°dir. TUIK verilerine gore Tiirkiye’nin 2021 yilindaki niifusu 84 680
273’tlir. Niifusun artis1 ile PAH konsantrasyon seviyeleri arasinda pozitif iliski oldugu
cesitli calismalarda ortaya koyulmustur (Sharma ve ark. 2018, Thang ve ark. 2020, Wang
ve ark. 2011).
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Bu calismada Keles’te (arka plan) dlgiilen PAH konsantrasyon degerlerinin literatiirde
arka planda yapilan cesitli calismalardan yiiksek ¢ikmasinin niifus yogunlugu oldugu
diistiniilmiistiir. Keles 6rnekleme noktasinda en diisik PAH konsantrasyonlar1 Mart
ayinda Olgiilmiisken, en yiiksek PAH konsantrasyonlari ise Temmuz ayinda 6l¢tilmiistiir
(Sekil 4.1). Keles ornekleme noktasi 6zellikle daglik bir alanda yer aldigindan havalarin
istnmasina bagli olarak piknik ve mangal aktiviteleri bu bdlgede artmaktadir. Mangal
aktivitesi sirasinda komiir, odun, gida yagi, gida besin maddeleri ve kat1 yag iceriklerinin
eksik yanmasindan dolay1r bu bolgelerde PAH konsantrasyonlarinda artmalar oldugu
cesitli calismalarda belirtilmistir (Lao ve ark. 2018, Oz ve Yuzer 2016). Dolayisiyla
Haziran ve Temmuz aylarinda PAH konsantrasyonlarindaki artmalarin piknik ve mangal
aktivitelerin artmasima bagl oldugu diisiiniilmiistiir. Ozellikle bu tiir bolgelerde trafigin
donemsel olarak yogun artmasina bagli olarak yiiksek PAH konsantrasyon seviyeleri
goriilmektedir (Hassan ve Khoder 2012). Sonug olarak Keles drnekleme noktasinda yaz
aylarindaki PAH konsantrasyonlarinin ani olarak artmasi donemsel olarak trafik, piknik

ve mangal aktivitelerin artmasina bagli oldugu sonucuna varilmistir.

Giimiistepe drnekleme noktasina ait Y16PAH konsantrasyonlar1 33,4 ng/m? ile 94,9 ng/m?
arasinda degisim gostermistir (Sekil 4.1). Ornekleme periyodu boyunca Y1sPAH
konsantrasyonlarinin ortalama ve standart sapma degerleri 60,1+15,4 ng/m® olarak
belirlenmistir. Elde edilen konsantrasyon degerleri literatiirde yari-kentsel ornekleme
noktalarinda yapilan gesitli ¢alismalarla benzerlik gostermistir (Alani ve ark. 2021, Evci
ve ark. 2016, Pozo ve ark. 2012, Sari ve ark. 2020c, Sari ve Esen 2022). Sari ve Esen,
(2022) tarafindan Bursa’da yari-kentsel bdlgede yapilan c¢alismada ) 14PAH
konsantrasyon seviyeleri 51,7+34,4 ng/m? olarak belirlenmistir. Ayrica Bursa’da yari-
kentsel ornekleme bolgelerindeki en biiyilk PAH kaynaklarimi yanma kaynaklarinin
olusturdugu belirtilmistir (Sari ve Esen 2022). Giumiistepe Ornekleme bdlgesinde en
diisik PAH konsantrasyonlar1 Eylil ayinda Olgiilmiisken, en yiiksek PAH
konsantrasyonlar1 ise Ocak aymnda Slciilmiistiir (Sekil 4.1). Ozellikle kis mevsiminde
yiiksek ol¢iilen PAH konsantrasyonlarinin hava sicakliginin diismesine bagl olarak fosil
yakitlarin kullaniminin artmasindan kaynaklandigi ¢ogu calismada belirtilmistir (Akyiiz
ve Cabuk 2008, Bari ve ark. 2010, Liu ve ark. 2015, Sari ve Esen 2022, Tao ve ark.

2007). Kis aylarindan sonra en yiiksek PAH konsantrasyon seviyeleri Temmuz ve
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Agustos aylarinda Olclilmiistiir. Bunun sebebi de Keles Ornekleme bolgesine benzer
sekilde yaz aylarinda piknik ve mangal aktivitelerinin artmasindan kaynaklandigi

distintiilmektedir.

DAAT 6rnekleme noktasina ait Y16PAH konsantrasyonlar1 65,5 ng/m? ile 209,6 ng/m?
arasinda degisim gostermistir (Sekil 4.1). Ornekleme periyodu boyunca Y1sPAH
konsantrasyonlarinin ortalama ve standart sapma degerleri 106,6+39,5 ng/m® olarak
belirlenmistir. Elde edilen konsantrasyon degerleri literatiirde kentsel ornekleme
noktalarinda yapilan gesitli calismalardan yiiksek (Sampath ve ark. 2015, Sari ve Esen
2022, Thang ve ark. 2020, Wannaz ve ark. 2013), endiistriyel 6rnekleme noktalarinda
yapilan ¢esitli calismalardan ise diisiikk bulunmustur (Aydin ve ark. 2014, Fang ve ark.
2004, Pozo ve ark. 2012). Bu durum ornekleme noktasinin hem kentsel hem de

endistriyel bolgeyi ayni anda temsil etmesinden kaynaklanmaktadir.

DAAT o6rnekleme noktasinda en diisik PAH konsantrasyonlart Temmuz ve Agustos
aylarinda dlgiilmiisken, en yliksek PAH konsantrasyonlar1 ise Ocak ayinda ol¢tilmiistiir
(Sekil 4.1). Ocak ayinda dlgiilen yiiksek konsantrasyon seviyeleri kis aylarinda sicakligin
diismesine bagli olarak artan fosil yakit kullanimina baghdir. Ayrica yaz aylarinda
(Temmuz ve Agustos) Olgiilen diisiik konsantrasyon seviyeleri ise sicakligin
yiikselmesiyle evsel 1sitnma amagli fosil yakit kullanimin azalmasiyla ilgili oldugu cesitli
calismalarda belirtilmistir (Sari ve Esen, 2022, Tao ve ark. 2007, Zhu ve ark. 2015).
Ayrica sonbahar ve kis mevsimlerinde 6l¢iilen daha yiiksek PAH konsantrasyonlar diistik
giines radyasyonuna, diisiik fotodegradasyona ve daha diisiik karisim yiiksekligi ile
ilgilidir (Sari ve Esen, 2022, Thang ve ark. 2020). Ornekleme noktalarinin meteorolojik

parametrelerle olan iliskisi daha sonraki boliimlerde detayli olarak tartigilacaktir.

Gegit 6rnekleme noktasina ait Y16PAH konsantrasyonlar1 92,6 ng/m® ile 226,9 ng/m?
arasinda deg@isim gostermistir (Sekil 4.1). Ornekleme periyodu boyunca Y 1sPAH
konsantrasyonlarinin ortalama ve standart sapma degerleri 125,1+39,8 ng/m? olarak
belirlenmistir. Elde edilen konsantrasyon seviyeleri ile literatiirde sanayi bolgelerinde
olgiilen konsantrasyon seviyeleri arasinda benzerlik goriilmistiir (Aydin ve ark. 2014, H.

Cheng ve ark. 2013, Pozo ve ark. 2012). Gegit 6rnekleme noktasinda en yiikksek PAH
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konsantrasyonlar1 kis aylarinda 6l¢iilmiisken, en diisiik PAH konsantrasyonlar ise yaz
aylarinda olgiilmiistiir. Bu durum hem evsel 1sinmanin kig mevsiminde artmasi hem de
kis mevsiminde goriilen diistik sicakliklar, diisiik solar radyasyon ve daha diisiik karisim
yiiksekligi  gibi  atmosferik kosullarm  PAH  konsantrasyonlarini  artmasiyla

agiklanmaktadir.

Hasanaga 6rnekleme noktasina ait Y 16PAH konsantrasyonlar1 74,6 ng/m? ile 192,2 ng/m®
arasinda degisim gostermistir (Sekil 4.1). Ornekleme periyodu boyunca Y16PAH
konsantrasyonlarinin ortalama ve standart sapma degerleri 132,8+39,3 ng/m? olarak
belirlenmistir. Elde edilen konsantrasyon seviyeleri literatiirde sanayi ve tarimsal
bolgelerinde 6l¢iilen konsantrasyon seviyeleri ile benzerlik gostermistir (Arias ve ark.
2020, Aydin ve ark. 2014, H. Cheng ve ark. 2013, Pozo ve ark. 2012, Sharma ve ark.
2018). Hasanaga o6rnekleme noktasina ait PAH konsantrasyonlart hem DAAT hem de
Gegit drnekleme bolgelerine benzer sekilde en yiiksek seviyeleri kis aylarinda (Ocak-
Subat) dl¢iilmiisken, en diisiik PAH konsantrasyon seviyeleri ise yaz aylarinda (Temmuz-
Agustos) Ol¢lilmiistiir. Bu durum da diger 6rnekleme bolgelerine benzer sekilde sicakligin
azaldig1 ki aylarinda 1sinma amaciyla fosil yakit kullaniminin artmasi, sicakligin arttigi

yaz aylarinda ise 1sinma amaciyla fosil yakit kullaniminin azalmasi ile agiklanmaktadir.

Karacabey ornekleme noktasina ait Y16PAH konsantrasyonlar1 54,2 ng/m® ile 167,9
ng/m? arasinda degisim gostermistir (Sekil 4.1). Ornekleme periyodu boyunca Y 16PAH
konsantrasyonlariin ortalama ve standart sapma degerleri 109,0+28,0 ng/m?® olarak
belirlenmistir. Karacabey 6rnekleme noktasina ait PAH konsantrasyonlart DAAT, Gegit
ve Hasanaga Ornekleme bolgelerine benzer sekilde en yiiksek seviyeleri kis aylarinda
(Ocak-Subat-Aralik) olgtilmiisken, en diisik PAH konsantrasyon seviyeleri ise yaz
aylarinda (Temmuz-Agustos) Olgiilmistiir (Sekil 4.1). Bu durum diger Ornekleme
bolgelerinde bahsedildigi gibi fosil yakit kullanimimin kis aylarinda artmasindan

kaynaklanabilecegi belirtilmistir.

Ornekleme noktalarma ait dis ortam havasindaki Y16PAH konsantrasyonlarmin

mevsimsel dagilimlart Sekil 4.2°de gosterilmistir.
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Sekil 4.2. Dis ortam havasindaki PAH konsantrasyonlarinin mevsimsel dagilimlari

Genellikle 6rnekleme noktalarindaki en yiiksek PAH konsantrasyonlar: kis mevsiminde
Olciilmiisken, en diisiik PAH konsantrasyonlar1 ise yaz mevsiminde ol¢iilmiistiir. Bu
durumun o6zelikle ki mevsiminde daha diisiik hava sicakliklari, daha diisiik gilines
radyasyonu ve daha diisiik karisma yiiksekliklerine bagli oldugu cesitli ¢calismalarda
belirtilmistir (Sari ve Esen 2022, Thang ve ark. 2020, Tsapakis ve Stephanou 2005).
Ayrica ki mevsiminde hava sicakliklarinin diismesine bagli olarak fosil yakit
kullantminin artmas1 da PAH konsantrasyonlarinin artmasina neden olmaktadir (Akyiiz
ve Cabuk 2008, Bari ve ark. 2010, Liu ve ark. 2015, Sari ve Esen 2022, Tao ve ark.
2007). Albuquerque ve ark. (2016) tarafindan yapilan ¢alismada, kis mevsimlerinde daha
sik ve daha giiclii sicaklik degisimleri gozlendigi icin atmosferde kirleticiler daha az
karigmaktadir ve bunun da kirleticilerin konsantrasyon degerlerinin artmasina neden
oldugu bildirilmistir. Bu sebepler gbéz Oniine alindiginda en yiiksek PAH

konsantrasyonlar1 sanayi ve tarimsal aktivitelerin yiiksek oldugu Hasanaga ornekleme
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noktasinda o6l¢iilmiistiir. Ayrica bu bdlge ayn1 zamanda konutlara da yakin oldugu igin
kis mevsiminde evsel 1sinmaya bagli olarak PAH konsantrasyonlarinda artmalar

gozlemlenmistir.

Yaz mevsimlerinde ise daha diisik PAH konsantrasyonlarmin goriillmesinin birkag
nedeni vardir. Bunlardan birincisi sicakligin artmasina bagli olarak fosil yakit
kullaniminin azalmasidir. Diger bir sebep ise sicaklik inversiyonlarinin yaz mevsiminde
daha az goriilmesidir. Bu durum hem daha yiiksek fotokimyasal oksidasyon olaylarinin
goriilmesine hem de ortam havasindaki PAH’larin daha fazla dagilip seyrelmesine neden

olmaktadir (Albuquerque ve ark. 2016, Sari ve ark. 2020b).

4.1.2. Yiizeysel su orneklerindeki PAH konsantrasyonlar:

Tiim oOrnekleme noktalarinda, yiizeysel sulardaki ¢Oziinmiis fazdaki ) 16PAH
konsantrasyonlar1 2,3 ila 1118,5 pg/L (360,9+£296,2 pug/L) arasinda degisim gdstermistir.
Benzer sekilde yiizeysel sulardaki partikiil fazdaki ) 16PAH konsantrasyonlart 0,3 ila
855,1 nug/L (120,6+119,7 pg/L) arasinda degisim gostermistir (Sekil 4.3). En diisiik PAH
konsantrasyonlar1 Keles 6rnekleme bolgesinde (arka plan) 6l¢iilmiisken, en yliksek PAH
konsantrasyonlar1 ise Karacabey Ornekleme noktasinda (endiistriyel/tarimsal)

Olclilmiistiir.

Keles ornekleme bolgesi Niliifer Caymin dogdugu yeri temsil etmektedir ve ) 16PAH
konsantrasyonlari ¢oziinmiis ve partikiil faz igin sirastyla 3,2 ug/L ile 12,8 ug/L ve 0,3
ug/Lile 3,1 pg/L arasinda degisim gostermistir (Sekil 4.3). Ornekleme periyodu boyunca
> 16PAH konsantrasyonlarinin ortalama ve standart sapma degerleri ¢6zlinmiis ve partikiil
faz i¢in sirasiyla 6,6+£2,9 ug/L ve 1,3+0,7 ug/L olarak belirlenmistir. Keles 6rnekleme
bolgesi igin toplam PAH konsantrasyonlari (¢6ziinmiis+partikiil faz) 8,3+3,3 ug/L olarak
belirlenmis olup literatiirde yapilan ¢aligmalarla benzerlik gostermistir (Chen ve ark.
2004, Guo ve ark. 2009, King ve ark. 2004, Rabodonirina ve ark. 2015). Toplam PAH
konsantrasyonlarinin %15,3’1 partikiil fazinda bulunurken, %84,7°si ¢6zlinmiis fazda
bulunmaktadir. Ya ve ark. (2014) tarafindan Cin’de yapilan galismada, yiizeysel

sulardaki ¢ozlinmiis fazindaki PAH’larin toplam PAH’lara oraninin %72’den daha fazla
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oldugu belirtilmistir. Benzer sekilde Ustafson ve Ickhut, (1997) tarafindan 4 farkli
nehirde yapilan ¢alismada, ¢oziinmiis fazindaki PAH’larin toplam PAH’lara oranlarinin
%72,1-%92,9 arasinda degistigi raporlanmistir. Coziinmiis fazdaki en yiiksek PAH
konsantrasyonlar1 Ocak-Subat aylarinda 6l¢iilmiis iken; en diisiik PAH konsantrasyonlar1
Temmuz-Agustos aylarinda Olglilmiistiir. Bilindigi iizere PAH’larin en biiyiik
kaynaklarini antropojenik kaynaklar olusturmaktadir (Bari ve ark. 2010, Liu ve ark.
2015, Sari ve ark. 2020a). Kis aylarinda diisen hava sicakliklar1 ile birlikte evsel
1sinmadaki artisa paralel sekilde fosil yakit kullanimi artmaktadir. Bu da hem hava hem
de su ortamlarinda yliksek PAH girdilerine sebep olmakta ve konsantrasyon degerleri

artmaktadir.

Glimiistepe 6rnekleme noktasina ait ) 16PAH konsantrasyonlar1 ¢6ziinmiis ve partikiil faz
igin sirastyla 4,1 pg/L ile 22,3 ug/L ve 2,5 pg/L ile 10,2 pg/L arasinda degisim
gostermistir (Sekil 4.3). Ornekleme periyodu boyunca Y16PAH konsantrasyonlarmin
ortalama ve standart sapma degerleri ¢oziinmiis ve partikiil faz i¢in sirasiyla 12,2+6,4
ug/lL ve 62429  pg/L olarak belirlenmistir. Toplam PAH konsantrasyonlari
(¢cozlinmig+partikiil faz) 18,4+8,8 pg/L olarak belirlenmistir. Giimiistepe ornekleme
bolgesi icin toplam PAH konsantrasyonlarinin %33,7’si partikiil fazinda bulunurken,
%66,3’1 ¢ozlinmiis fazda bulunmaktadir. Yiizeysel sularin hidrodinamigi de partikiil-
¢oziinmiis faz konsantrasyonlar1 arasinda degisiklie neden olmaktadir. Ayrica yaz
aylarinda yiiksek sicaklik ve daha giiclii giines 1s1nlar1 da PAH’larin fotodegradasyonunu
etkilediginden partikiil fazindaki kirleticilerin adsorpsiyon kapasitelerini diistirmektedir
(Yang ve ark. 2019). Giimiistepe ornekleme bolgesinin etrafinin ormanlarla kapli olmasi
nedeniyle giines 1s1nlar1 Keles drnekleme bolgesine gore daha etkili degildir. Bu sebepten
dolay1 Giimiistepe 6rnekleme bolgesinde adsorpsiyon kapasitelerinde bir diisiis meydana
gelmeyecegi i¢in  Keles oOrnekleme noktasina gore partikiil fazindaki PAH

konsantrasyonlar1 ¢ok fazladir.
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1 ¢cOziinmii:

Sekil 4.3. Yiizeysel sulardak



DAAT oncesi 6rnekleme noktasina ait ) 16PAH konsantrasyonlar1 ¢6ziinmiis ve partikiil
faz i¢in sirasiyla 339,2 ug/L ile 766,8 pg/L ve 126,8 pg/L ile 214,9 ug/L arasinda degisim
gostermistir (Sekil 4.3). Ornekleme periyodu boyunca Y16PAH konsantrasyonlarinin
ortalama ve standart sapma degerleri ¢ozlinmiis ve partikiil faz i¢in sirasiyla 540,6+117,4
ug/L ve 174,6+32,2 ng/L olarak belirlenmistir. Benzer sekilde DAAT sonrasi 6rnekleme
noktasina ait > 16PAH konsantrasyonlar1 ¢oziinmiis ve partikiil faz i¢in sirastyla 260,3
ug/L ile 350,7 ug/L (265,2+45,5 ug/L) ve 94,9 ug/L ile 142,1 pg/L (117,7£12,7 ng/L)
arasinda degisim gostermistir (Sekil 4.3). DAAT o6ncesi ornekleme bolgesi i¢in toplam
PAH konsantrasyonlari (¢oziinmiig+partikiil faz) 383,0+52,8 pg/L olarak belirlenmistir.
DAAT oncesi alinan su 6rnekleri DAAT sonrasi alinan su 6rnekleriyle karsilagtirildiginda
¢Ozlinmis faz olarak %350,9, partikiil faz olarak ise %32,6 ve toplamda da %46,5
oranlarinda azaldigi goriilmiistiir. Buradan da aritma tesisinin ciddi anlamda PAH
yiiklerini azalttigi goriilmektedir. Bergqgvist ve ark. (2006) tarafindan atiksu aritma tesisi
Oncesi ve sonrasi su numunelerinde yapilan c¢alismada, diisiik molekiiler agirlikli
PAH’larin uzaklastirilma verimlerinin %33-%100 arasinda, yiiksek molekiiler agirlikli
PAH’lar icin ise %5-%60 arasinda degistigi belirtilmistir. Bu calismada atiksu aritma
tesisine giren PAH yiikii bilinmedigi i¢in bir karsilagtirma yapilamamistir. Ancak buna
ragmen evsel atiksularin aritilip desarj edilmesi ile Niliifer Cay1’ndaki PAH yiikiiniin o

bolge i¢in %46,5 oraninda azaltildigi belirlenmistir.

Gegit ornekleme noktasina ait ) 16PAH konsantrasyonlar1 ¢ézlinmiis ve partikiil faz i¢in
sirasiyla 440,3 pg/L ile 1060,1 pg/L (666,3+174,2 pg/L) ve 79,7 pg/L ile 160,7 ug/L
(120,3+27,1 pg/L) arasinda degisim gostermistir (Sekil 4.3). Toplam PAH
konsantrasyonlar1 (¢oziinmiis+partikiil faz) 786,6+£189,1 pg/L olarak belirlenmistir. Gegit
ornekleme noktasi, DAAT Ornekleme noktalarindaki atik suyun da geldigi Bursa’nin
dogu havzasindaki atiksular1 igermektedir. Gegit 6rnekleme noktasinda 6l¢iilen partikiil
fazindaki PAH konsantrasyonlar1 DAAT sonras1 Olcililen partikiil fazdaki PAH
konsantrasyonlarindan %2,2, ¢oziinmiis fazdaki PAH konsantrasyonlar1 ise DAAT
sonrast Olgiilen ¢oziinmiis fazdaki PAH konsantrasyonlarindan %466,0 daha fazla
Olclilmiistiir. Toplam (partikiil+¢6ziinmiis) PAH konsantrasyonlar1 ise DAAT sonrasi
Olclilen PAH konsantrasyonlarina kiyasla %196,5 daha fazla Olglilmiistiir. Buradan,

Niliifer Cayi’na iki ornekleme bdolgesi arasinda ¢oziinmiis fazdaki PAH girdilerinin
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oldugu anlagilmaktadir. Guigue ve ark. (2014) tarafindan yapilan ¢alismada, 6zellikle
antropojenik kaynaklarin yiizeysel sulardaki ¢oziinmiis faz PAH konsantrasyonlarini
ciddi sekilde arttirabilecegi belirtilmistir. Buradan da, her iki 6rnekleme bolgesi arasinda
PAH kaynagi olarak sanayi bolgeleri, konutlasma, trafik emisyonlar1 ve aritilmamis

atiksu desarjlar1 olabilecegi 6n goriilmektedir.

Hasanaga 6rnekleme noktasina ait ) 16PAH konsantrasyonlar1 ¢6ziinmiis ve partikiil faz
icin sirasiyla 187,4 pg/L ile 419,9 pg/L (292,4+77,1 pg/L) ve 104,0 pg/L ile 164,9 pg/L
(132,7£18,3 pg/L) arasinda degisim gostermistir (Sekil 4.3). Toplam PAH
konsantrasyonlar1 (¢ozlinmiis+partikiil faz) 425,2+89,4 ng/L olarak belirlenmistir.
Hasanaga 6rnekleme noktasina ait partikiil fazdaki PAH konsantrasyonlar1 toplam PAH
konsantrasyonlarinin %31,2’sini olusturmaktadir. Genel olarak partikiil fazindaki PAH
konsantrasyonlar1 6érnekleme periyodu boyunca ¢ok fazla dalgalanma gostermemistir.
Ancak ¢Oziinmiis fazdaki PAH konsantrasyonlart 6rnekleme periyodu boyunca fazla
dalgalanmalara neden olmustur. Buradan da yiiksek oranda ¢oziinmiis fazda PAH
girdisinin oldugu anlagilmaktadir. Ozellikle yiizeysel sularda fazla antropojenik
kaynaklarin girdisi ¢6ziinmiis fazdaki PAH konsantrasyonlarini arttirmaktadir (Guigue
ve ark. 2014). Ayrica Hasanaga Ornekleme noktasinda Olgiilen toplam PAH
konsantrasyonlar1 Niliifer Cayi’nin dogdugu bolgeye (Keles 6rnekleme noktasi) gore

yaklagik 51 kat artis gostermistir.

Karacabey ornekleme noktasina ait Y 16PAH konsantrasyonlar1 ¢ézlinmiis ve partikiil faz
igin sirastyla 492,4 ug/L ile 1062,0 pug/L (719,0+180,4 pg/L) ve 159,2 ug/L ile 214,3
ug/L (181,1+19,5 pg/L) arasinda degisim gostermistir (Sekil 4.3). Toplam PAH
konsantrasyonlar1 (¢ozlinmiis+partikiil faz) 900,1+184,9 pg/L olarak belirlenmistir.
Hasanaga ornekleme bolgesine benzer sekilde partikiil fazdaki PAH’lar 6rnekleme
periyodu boyunca fazla dalgalanma gostermezken, ¢oziinmiis fazdaki PAH’lar ise
ornekleme periyodu boyunca dalgalanmalar gostermistir (Sekil 4.3). Elde edilen sonuglar
Niliifer Cayr’nin dogdugu yerdeki (Keles drnekleme noktasi) konsantrasyon degerleri ile
karsilastiracak olursak toplam PAH konsantrasyonlar1 Keles 6rnekleme noktasina gore
Gilimiistepe O6rnekleme noktasinda 2 kat, DAAT oOncesi 6rnekleme noktasinda 86 kat,

DAAT sonras1 ornekleme noktasinda 46 kat, Gegit 6rnekleme noktasinda 94 kat ve
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Hasanaga 6rnekleme noktasinda 51 kat, son olarak Karacabey 6rnekleme noktasinda 100
kat daha yiiksek Ol¢iilmiistiir. Tiim O6rnekleme noktalarinda kis aylarinda en yiiksek
konsantrasyon seviyelerine ulasmistir. Bu da 6zellikle kisin sicakligin diismesi ile artan

PAH emisyonlarinin etkili oldugu sonucuna varilmaistir.

Ornekleme noktalarina ait yiizeysel sulardaki ¢dziinmiis ve partikiil fazindaki Y 1sPAH

konsantrasyonlarinin mevsimsel dagilimlar1 Sekil 4.4°te gosterilmistir.
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Genellikle 6rnekleme noktalarindaki en yiiksek PAH konsantrasyonlari kis mevsiminde
Olciilmiisken, en diisik PAH konsantrasyonlar1 ise yaz mevsiminde Olgiilmistiir. Y.
Wang ve ark. (2018) tarafindan yapilan calismada, 6zellikle insan ve endiistriyel
faaliyetlerinin yiiksek oldugu bolgelerde tiim mevsimlerde en yiiksek PAH
konsantrasyonlarinin 06lgtildiigii belirtilmistir. Bu calismada ise en yiiksek PAH
konsantrasyonlart hem ¢o6ziinmiis hem de partikiil faz i¢in Karacabey ornekleme
noktasinda Ol¢iilmiistiir. Bu durum 6zellikle Karacabey 6rnekleme noktasinin hem insan
hem de tarimsal ve endistriyel faaliyetlerin yogun olmasindan kaynaklandigi
distintilmektedir. Kong ve ark. (2021) tarafindan yapilan bir calismada ise, kis
mevsiminde 6zellikle fosil yakit kullaniminin artmasi nedeniyle yiizeysel sulardaki PAH
konsantrasyonlarinin dnemli 6l¢iide arttig1 belirtilmistir. Ayrica 6zellikle kis mevsiminde
atmosferik PAH konsantrasyonlarinin artmasi nedeniyle bu mevsimlerde kuru/islak
¢okelme mekanizmalar1 da yilizeysel sulardaki hem ¢6ziinmiis hem de partikiil fazdaki

PAH’larin artmasina neden olmaktadir (Kong ve ark. 2021).

4.1.3. Sediment é6rneklerindeki PAH konsantrasyonlari

Tiim 6rnekleme noktalarinda, sedimentlerdeki ) 16PAH konsantrasyonlar1 32,2 ila 836,6
ng/g KA (kuru agirlik) (347,1+£224,9 ng/g KA) arasinda degisim gostermektedir. En
diisiik PAH konsantrasyonlar1 Keles 6rnekleme bolgesinde (arka plan) dl¢tilmiisken, en
yiiksek PAH konsantrasyonlar1 Karacabey drnekleme noktasinda (endiistriyel/tarimsal)

Olclilmiistiir (Sekil 4.5).

57



Gilimiistepe

80

Keles

80

so)sndy

Znwiwa |,

uenizep]
sifey
e
AN
A0
yiery

wisey|

wry

RN

solsngy

uenzep|

siejA|
RN
eqng
Ae20
yijely
wisey

wryg

I

300
600 -
400 -
200 A
0

DAAT Oncesi

800
400 -

10144
sojsndy
Znuid |,
uelizey
siejp|
e
1reqng
Ae20
yijely
wisey|

wyg

LIRS
sopsn3y
Znuiwd |,
ueliZep
sifey
e
eqng
ye2Q
Aery
unsey|

wry

LR

siej
LR
1reqng
3820
Aesy

Hasanaga

wisey|

Wiy

800
600 1
400

0!

b onmisg

= sifey
w., b ey

[ b aeqng

[ pLale}
[ Nieay

[ b owisey]

[ wiyy

=4 =3 =3
S =] =) S
o o <

(V3 8/3u) uejuoksenjuesuoy HVd ' <

sosngy
Znuwd |

uenze

Karacabey

| soisn3y
F znwwd |

[ uelizep|

800 1
600 1
400 1
200 1

04y
s01SN3y
Znwwa |
uelizey
sifey
R AN
jeqng

L e20

yijery

L wisey

Wy

Ornekleme Periyodu
58

Sekil 4.5. Sediment 6rneklerindeki PAH konsantrasyonlari



Keles 6rnekleme noktasina ait ) 16PAH konsantrasyonlar1 38,7 ng/g KA ile 69,2 ng/g KA
arasinda  degisim  gostermistir.  Ornekleme  periyodu  boyunca  Y16PAH
konsantrasyonlarinin ortalama ve standart sapma degerleri 55,0+9,6 ng/g KA olarak
belirlenmistir. Keles ornekleme noktasinda en yiiksek PAH konsantrasyonlart kig
aylarinda Ol¢iilmiigken, en diisiik PAH konsantrasyonlar1 ise sonbahar aylarinda
Olciilmiistiir. Bu durum hem kisin artan fosil yakitlara hem de nehir akig hizina baglhidir
(Ko ve ark. 2007). Ozellikle nehir akis hizinin 6rnekleme periyodu boyunca degismest,
yiizeysel sularla birlikte sedimentlerdeki PAH konsantrasyonlari da etkilenmektedir.
Kafilzadeh (2015) tarafindan yapilan ¢alismada, sediment Orneklerinin 6zellikle ki
aylarinda artan fosil yakit kullanimina bagli olarak kirliligin arttig1 belirtilmistir. Ayrica
Xu ve ark. (2007) tarafindan yapilan bir baska ¢alismada ise sedimentin fiziksel ve
kimyasal o6zellikleri (su, organik karbon ve kil icerigi) de PAH konsantrasyonlarinin
dagilimlarinda 6nemli rol oynadigi belirtilmistir. Ayrica Keles 6rnekleme noktasindan
elde edilen konsantrasyon seviyeleri literatiirde yapilan cgesitli ¢aligmalardan diisiik
bulunmustur (Doong ve Lin 2004, Kafilzadeh 2015, Xu ve ark. 2007). Bu durum ise

ornekleme noktasinin arka plani temsil etmesi ile agiklanmaktadir.

Giimiistepe 6rnekleme noktasina ait > 16PAH konsantrasyonlar1 32,2 ng/g KA ile 63,1
ng/g KA arasinda degisim gostermistir. Ornekleme periyodu boyunca Y1sPAH
konsantrasyonlarinin ortalama ve standart sapma degerleri 50,4+9,0 ng/g KA olarak
belirlenmistir. Glimiistepe drnekleme noktasinda en yiiksek PAH konsantrasyonlar kis
aylarinda dlgiilmiisken, en diisiik PAH konsantrasyonlar1 ise yaz aylarinda 6l¢iilmiistiir.
Ayrica hava ve su Orneklerinin aksine sediment Orneklerinde Giimiistepe ornekleme
noktasinda elde edilen konsantrasyon degerleri Keles 6rnekleme noktasinda elde edilen
konsantrasyon degerlerinden daha diisiik bulunmustur. Bu durumda 6zellikle nehir akis
hizinin 6nemli rol oynadigi bilinmektedir (Ko ve ark. 2007). Giimiistepe 6rnekleme
noktas1 oncesi Doganci Baraj1 yer almasindan dolay1 nehir akis hizi daha kontrollii bir
bicimde akmaktadir. Ayrica Glimiistepe ornekleme noktasinin hemen yakinlarinda bir
piknik alani olmasi1 ve bu alanin i¢inden akan Niliifer Cayi’na ¢esitli setler insa edilmesi
akis hizinin belli 6l¢iide stabil hale gelmesine neden olmaktadir. Belirtilen bu durumlarin

Guimiistepe ornekleme noktasindaki sediment 6rneklerindeki PAH konsantrasyonlarinin
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artmasina neden oldugu diistintilmektedir. Ayrica kis aylarinda artan fosil yakit kullanimi

da 6zellikle bu aylardaki PAH konsantrasyonlarinin artmasinda dnemli rol oynamaktadir.

DAAT oncesi ve sonrasi 0rnekleme noktalarina ait ) 16PAH konsantrasyonlari sirasiyla
300,5 ng/g KA ile 639,0 ng/g KA ve 197,3 ng/g KA ile 398,8 ng/g KA arasinda degisim
gdstermistir. Ornekleme periyodu boyunca Y16PAH konsantrasyonlarinin ortalama ve
standart sapma degerleri DAAT Oncesi ve sonrasit 0rnekleme noktalar1 i¢in sirasiyla
406,5+£106,4 ng/g KA ve 282,3+71,6 ng/g KA olarak belirlenmistir. Her iki d6rnekleme
noktalari i¢in de en yiiksek PAH konsantrasyonlari kis aylarinda dl¢iilmiis iken, en diigiik
PAH konsantrasyonlar1 yaz mevsiminde dl¢tilmistiir. Ayrica DAAT sonrast drnekleme
noktasindaki PAH konsantrasyonlart DAAT oncesi Ornekleme noktasindaki PAH
konsantrasyonlarina gore %23,4’11k bir azalma goriilmiistiir. Buradan da atik sularin 6nce
aritilip sonra desarj edilmesinin 6nemli oldugu sonucuna varilmigtir. Atiksularin
aritildiktan sonra desarj edilmesi sonucunda sedimentteki PAH konsantrasyonlarinda
onemli dlglide bir azalma oldugu ¢esitli ¢alismalarda belirtilmistir (Edokpayi ve ark.
2016, Jiries ve ark. 2000). Ayrica benzer durum su oOrneklerindeki PAH
konsantrasyonlar1 i¢in de gegerlidir. DAAT sonrast ylizeysel sulardaki PAH
konsantrasyonlarinin DAAT 06ncesi ornekleme noktasindaki PAH konsantrasyonlarina

gore %46,5’1lik bir azalma goriildiigi Boliim 4.1.2°de belirtilmistir.

Gegit 6rnekleme noktasina ait Y 16PAH konsantrasyonlart 421,9 ng/g KA ile 729,0 ng/g
KA arasinda degisim gostermistir. Ornekleme periyodu boyunca Y16PAH
konsantrasyonlarinin ortalama ve standart sapma degerleri 557,3+92,4 ng/g KA olarak
belirlenmistir. Gegit drnekleme noktasinda 6rnekleme periyodu boyunca en yliksek PAH
konsantrasyonlar1 kis aylarinda olgiiliirken, en diisik PAH konsantrasyonlar1 yaz
aylarinda Ol¢iilmiistiir. Genel olarak tiim 6rnekleme materyallerinde kis mevsimindeki
yiiksek PAH konsantrasyonlarinin fosil yakitlar ile biyokiitle ve komiir yakilmasindan
kaynaklandig1r onceki boéliimlerde belirtilmistir. Ayrica elde edilen konsantrasyon
seviyeleri literatiirde yapilan ¢esitli galismalarla benzerlik gostermistir (Liu ve ark. 2008,
Woodhead ve ark. 1999, Xu ve ark. 2007).

60



Hasanaga o6rnekleme noktasina ait ) 16PAH konsantrasyonlar1 393,3 ng/g KA ile 617,3
ng/g KA arasinda degisim gostermistir. Ornekleme periyodu boyunca Y16PAH
konsantrasyonlarinin ortalama ve standart sapma degerleri 499,7+78,1 ng/g KA olarak
belirlenmistir. Diger o6rnekleme noktalarina benzer sekilde Hasanaga ornekleme
noktasinda en yliksek PAH konsantrasyonlari kis aylarinda olgiiliirken, en diisik PAH
konsantrasyonlari ise yaz aylarinda dl¢tilmistiir. Gegit drnekleme noktasi Bursa’nin dogu
havzasindaki kirlilik yiiklerinin belirlendigi 6rnekleme noktasi ozelligi gosterirken,
Hasanaga oOrnekleme noktasi Bursa’min giiney havzasindaki kirlilik yiiklerinin
belirlendigi  O6rnekleme noktasit oOzelligi gostermektedir. Dogu havzasindaki
konsantrasyon degerleri genellikle giiney havzadaki konsantrasyon degerlerinden
yiiksektir. Bu durumun, Bursa’da 6zellikle sanayi bolgelerinin dogu-bati giizergahi
iizerinde kurulu olmasindan kaynaklandig: diisiiniilmektedir. ilaveten niifusun ve trafigin
en yogun oldugu bolgeler de sehrin dogu-bati giizergahinda oldugu igin bu bolgelerdeki
PAH konsantrasyonu seviyelerinde artislar meydana gelmistir. Ayrica elde edilen
konsantrasyon seviyeleri literatiirde yapilan gesitli calismalarla benzerlik gostermistir (Ke

ve ark. 2005, Liu ve ark. 2008, Woodhead ve ark. 1999, Xu ve ark. 2007).

Karacabey 6rnekleme noktasina ait > 16PAH konsantrasyonlar1 379,4 ng/g KA ile 836,6
ng/g KA arasinda degisim gostermistir. Ornekleme periyodu boyunca Y1sPAH
konsantrasyonlarinin ortalama ve standart sapma degerleri 572,5+140,2 ng/g KA olarak
belirlenmistir. Karacabey 6rnekleme noktasinda en yiiksek PAH konsantrasyonlar1 kig
aylarinda Olgiiliirken, en diisik PAH konsantrasyonlar1 ise yaz aylarinda olgiilmiistiir.
Ayrica Niliifer Cayr’nin dogdu yer olan Keles 6rnekleme noktasina goére Karacabey
ornekleme noktasindaki sediment 6rneklerindeki PAH konsantrasyonlar: yaklagik 10 kat
bir artig gostermistir. Ayrica toplam PAH konsantrasyonlar1 Keles 6rnekleme noktasina
gore Giimiistepe Ornekleme noktasinda artis meydana gelmemisken, DAAT Oncesi
ornekleme noktasinda 7,4 kat, DAAT sonrast 6rnekleme noktasinda 5,1 kat, Gegit
ornekleme noktasinda 10,1 kat, Hasanaga 6rnekleme noktasinda 9,2 kat ve son olarak
Karacabey ornekleme noktasinda 10,4 kat daha yiiksek Ol¢iilmiistiir. Bu da 6zellikle
Niliifer Cayr’nin dogdugu yerle hem giizergdh boyunca hem de Niliifer Cayi’nin
dokiildiigi yer arasinda ciddi PAH girdisinin oldugu anlamina gelmektedir. Ayrica

benzer durumun su ve hava ornekleri i¢in de gecerli oldugu onceki boliimlerde
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belirtilmistir. Ancak en fazla artig su 6rneklerindeki (sediment 6rneklerine gore yaklasik

2 kat) konsantrasyonlarda gézlenmistir.

Ornekleme noktalarma ait sediment orneklerindeki Y16PAH konsantrasyonlarinin

mevsimsel dagilimlart Sekil 4.6’da gosterilmistir.
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Sekil 4.6.Sediment 6rneklerindeki PAH konsantrasyonlarinin mevsimsel dagilimlari

Di1s ortam havasi ve yiizeysel su 6rneklerine benzer sekilde 6rnekleme noktalarindaki en
yilksek PAH konsantrasyonlar1 kis mevsiminde o6l¢iilmiisken, en diisik PAH
konsantrasyonlar1 yaz mevsiminde Sl¢iilmiistiir. Buradan da 6zellikle bu {i¢ medyadaki
PAH konsantrasyonlarinin kis mevsiminde fosil yakitlarin artmasina bagl olarak arttig1
belirlenmistir. Dong ve ark. (2022) tarafindan yapilan ¢alismada, PAH’lar dogrudan
yanma emisyonlart ile iligkili oldugundan kis mevsiminde PAH konsantrasyonlarinin
sediment orneklerinde arttig1 belirtilmistir. Ayrica bu mevsimlerde atmosferik ¢okelme,

kentsel ve endiistriyel atik desarjlart ve yiizeysel akislar nedeniyle sediment
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orneklerindeki PAH konsantrasyonlar1 kis mevsiminde artmaktadir (Dong ve ark. 2022).
Genellikle Karacabey 6rnekleme noktasinda tiim mevsimlerde en yiiksek konsantrasyon
degerleri ol¢iilmiisken, Keles 6rnekleme noktasinda ise en diisiik konsantrasyon degerleri
Olclilmiistiir. PAH’larin en biiyiik kaynaklar1 arasinda tarim ve sanayi yer almaktadir
(Dong ve ark. 2022, Qiu ve ark. 2020, Sari ve Esen 2022). Bu durum PAH
konsantrasyonlarinin 6rnekleme bolgeleri arasindaki farkliliklarinin nedenini ortaya
koymaktadir. Ayrica sediment konsantrasyonlarinin mevsimsel dagilimlar1 hem hava
hem de ylizeysel sulardaki PAH konsantrasyonlarinin mevsimsel dagilimlarina benzedigi
icin Bursa’da PAH konsantrasyonlarinin en biiyiik kaynaklarinin evsel 1sinma ve
endustriyel kaynaklar oldugu diisiiniilmektedir. Bu durum PAH’larin kaynak tanimlama

boliimiinde detayli olarak irdelenecektir.

4.2. PCB Konsantrasyonlari

4.2.1. Dis ortam hava érneklerindeki PCB konsantrasyonlar:

Tiim 6rnekleme noktalarinda, dis ortam havasindaki ) 41PCB konsantrasyonlari 234,8 ile
2025,9 pg/m?® (932,4+491,2 pg/m3; ortalama+STD) arasinda degisim gostermektedir. En
diisiik PCB konsantrasyonlar1 Keles drnekleme bolgesinde (arka plan) 6l¢iilmiisken, en
yiiksek PCB konsantrasyonlari ise Hasanaga 6rnekleme noktasinda (endiistriyel/tarimsal)

Olctlmiistiir (Sekil 4.7).
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Sekil 4.7. Dis ortam havasindaki PCB konsantrasyonlari

Keles 6rnekleme noktasina ait toplam 41 PCB bilesigi (3 41PCB) konsantrasyonlar1 234,8

ng/m? ile 563,4 pg/m?® arasinda degisim gostermistir (Sekil 4.7). Ornekleme periyodu
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boyunca Y 41PCB konsantrasyonlarinin ortalama ve standart sapma degerleri 419,0+91,1
pg/m® olarak belirlenmistir. Pasif hava &rnekleyici kullanilarak arka plan rnekleme
bolgelerindeki PCB konsantrasyonlarinin 6l¢iildiigii ¢alismalar bulunmaktadir (Li ve ark.
2010, Mao ve ark. 2020). Li ve ark. (2010) tarafindan diinya genelinde yapilan ¢alismada,
arka plan 6rnekleme bolgelerindeki ortalama PCB konsantrasyonlarinin Avrupa i¢in 70
pg/m?, Kuzey Amerika igin 79 pg/m3, Giiney Amerika icin 66 pg/m®, Orta Amerika icin
270 pg/m?®, Asya i¢in 59 pg/m? ve Avustralya igin 15 pg/m® olarak bildirmislerdir. Mao
ve ark. (2020) tarafindan Dogu Cin'de (Zhejiang Eyaleti) arka plan Ornekleme
bolgelerinde yapilan calismada ortalama Y 40PCB konsantrasyonlarmim 145+80 pg/m3
oldugunu bildirmislerdir. Keles 6rnekleme noktas: i¢in elde edilen konsantrasyon
degerleri, literatiirde yapilan caligmalardan biraz daha yiiksek bulunmustur. Bu durum ilk
olarak, birincil atmosferik PCB emisyonlarinin devam eden bir etkisi olarak
yorumlanabilmektedir. Ayrica bazi arka plan 6rnekleme bolgelerinde bir veya daha fazla
yerel emisyon kaynagi olmasi, bu bdlgelerde daha yiiksek PCB konsantrasyonlarinin
oOlglilmesine neden olmaktadir (Halse ve ark. 2011). Ayrica Keles 6rnekleme noktasinin
sehir merkezine ¢ok uzak olmamasi ve ayrica meteorolojik parametrelerin PCB'lerin
taginmasinda rol oynadigi diisiiniilmektedir (Sari ve ark. 2020a). Keles ornekleme
noktasindan sonra ikinci en diisiik PCB seviyeleri, sirasiyla Glimiistepe (yari-kentsel)
(437,6+68.9 pg/m®) ve DAAT (kentsel/endiistriyel) (635,2£130,4 pg/m®) ornekleme
bolgelerinde olglilmistiir. Sari ve Esen, (2022) tarafindan yapilan c¢aligmada, 2017-
2018'de Bursa'da yar1 kentsel alandaki ortalama ) so0PCB konsantrasyon seviyelerini
439,5+166,6 pg/m® olarak bildirilmistir. Birgiil ve ark. (2017) tarafindan yapilan
calismada, 2014 yilinda Bursa'da yar1 kentsel alanlardaki ortalama ) 43PCB
konsantrasyon seviyelerinin 43,8+24.4 pg/m® ve 140,0£190,0 pg/m® oldugunu
bildirmistir.

Hasanaga (sanayi/tarim) Ornekleme bolgesinde > 41PCB konsantrasyonu 1426,4 ile
2025,9 pg/m?® (1643,1£200,5 pg/m®) arasinda degisim gostermistir. Birgiil ve ark. (2017)
tarafindan sanayi bolgelerinde yapilan ¢aligmada, ortalama  43PCB konsantrasyonunun
2014 yilinda 170+150 pg/m3 ve 280+540 pg/m® oldugu bildirilmistir. Bu calismada
Hasanaga 6rnekleme bolgesinde elde edilen daha yiiksek konsantrasyon seviyelerinin

sanayi isletmelerinin ve niifusun 8 yillik siire i¢inde artmasindan kaynaklandigi
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diistiniilmiistiir. PCB'lerin ana kaynaklarinin diizenli depolama alanlarinda uygunsuz
veya yasa dig1 yakma, topraga veya akarsulara dogrudan veya dolayli desarj ve PCB
igeren eski ekipmanlarin bakim ve onarimlari oldugu bilinmektedir (Aydin ve ark. 2014).
Ancak bu calismada sanayi bolgesi i¢in elde edilen sonuglar, diger sanayi siteleri i¢in
daha once bildirilen degerlerden nispeten daha diisiiktiir (Aydin ve ark. 2014, Cetin ve
ark. 2007, Li ve ark. 2008). Ornegin, Cetin ve ark. (2007) tarafindan Izmir’de sanayi
bolgesinde yapilan ¢alismada, ortalama ) 3sPCB konsantrasyon seviyesini kis mevsimi
icin 3136+824 pg/m® ve yaz mevsimi igin 1371£642 pg/m?® olarak bildirmistir. Aydin ve
ark. (2014) tarafindan Izmir'de sanayi bolgesinde yapilan baska bir ¢alismada ise,
¥ '35sPCB konsantrasyonunun 346 ile 94.363 pg/m? arasinda degistigi bildirilmistir. Li ve
ark. (2008) tarafindan Giineydogu Cin'de bulunan bir sanayi bolgesinde ortalama ) 1sPCB

konsantrasyon seviyesini 7220 pg/m? olarak bildirmistir.

Hasanaga ornekleme bolgesinden sonra en yliksek ikinci PCB seviyesi sirasiyla
Karacabey (kentsel/tarim) (1347,8+237,1 pg/m®) ve Gegit (endiistriyel) (1132,2+140,9
pg/m®) drnekleme bolgelerinde dlciilmiistiir. Gegmiste tarim topraklart PCB'ler igin
dogrudan bir desarj noktas1 oldugundan, glinlimiizde bile bu tiir alanlarda yliksek PCB
konsantrasyonlari 6l¢iilmektedir (Di Guardo ve ark. 2020). Pozo ve ark. (2011) tarafindan
yapilan ¢aligmada, tarimsal alanlarda 6l¢iilen PCB konsantrasyonlarinin kentsel alanlarda

6l¢iilen PCB konsantrasyonlarindan daha yiiksek oldugunu bildirmistir.

D1s ortam havasindaki PCB konsantrasyonlarinin mevsimsel dagilimlar1 Sekil 4.8°de
gosterilmistir. Genellikle 6rnekleme noktalarindaki en yliksek PCB konsantrasyonlar1 yaz
mevsiminde Ol¢iilmiisken, en diisik PCB konsantrasyonlar1 ise kis mevsiminde

Olclilmiistiir.
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Sekil 4.8. Dis ortam havasindaki PCB konsantrasyonlarinin mevsimsel dagilimlari

Di1s ortam havasindaki en yiiksek PCB konsantrasyonlarinin yaz mevsiminde dl¢iilmesi,
bu mevsimde yiiksek sicakliklarda PCB’lerin toprak ve su gibi yiizeysel ortamlardan
atmosfere buharlagsmasidir (Ozcan ve Aydin 2009, Sari ve Esen 2022). Ayrica bolgesel
olarak PCB konsantrasyonlarinin dagilimlar ise drnekleme noktalarinin karakteristik
ozelliklerine baghdir (Aydin ve ark. 2014). Ozellikle tarimsal ve endiistriyel alanlara
yakin Ornekleme noktalarinda tiim mevsimlerde yiiksek PCB konsantrasyonlari
gbzlemlenmistir. Bu durum literatiirde yapilan ¢esitli ¢calismalarla benzerlik gostermistir
(Aydin ve ark. 2014, Ozcan ve Aydin 2009, Sari ve Esen 2022). Sari ve Esen (2022)
tarafindan yapilan caligmada, Bursa atmosferindeki PCB konsantrasyonlarmin asil
kaynaklarinin endiistriler ve PCB igeren atiklar1 uygun olmayan depolanmalar1 ve
taginmalari, eski elektronik esyalarin kullanilmasit ve bu esyalarin bertarafi oldugu
raporlanmistir. Buradan da bu ¢aligmada en yiiksek PCB konsantrasyonlarinin Hasanaga
ve Karacabey drnekleme noktalarinda dl¢iilmesinin asil nedeninin endiistriyel emisyonlar

oldugu distliniilmektedir.
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4.2.2. Yiizeysel su orneklerindeki PCB konsantrasyonlari

Tim Ornekleme noktalarinda, yiizeysel sulardaki ¢oziinmiis fazdaki ) 41PCB
konsantrasyonlar1 3,8 ila 209,9 pg/L (53,8+54,7 ng/L) arasinda degisim gostermistir.
Benzer sekilde yiizeysel sulardaki partikiil fazdaki Y 41PCB konsantrasyonlar1 6,3 ila
206,9 ng/L (92,8+59,3 nug/L) arasinda degisim gostermistir (Sekil 4.9). En diisiik PCB
konsantrasyonlar1 Keles 6rnekleme bolgesinde (arka plan) dlgiilmiisken, en yiiksek PCB
konsantrasyonlar1 ise Karacabey Ornekleme noktasinda (endiistriyel/tarimsal)

Olciilmiustiir (Sekil 4.9).

Keles 6rnekleme noktasina bilinen bir desarj noktast yoktur. Bu nedenle en diisiik PCB
konsantrasyonlar1 bu noktada 6l¢iilmiistiir. Ancak bu bolge tarimsal faaliyetlerin yogun
oldugu bir bdlgede yer almaktadir. Ozellikle yagish aylarda yiizeysel akisin daha fazla
artmasiyla birlikte tasinan kirleticilerde artmakta bu da konsantrasyon degerlerinin
artmasina neden olmaktadir. En diisiik konsantrasyon seviyeleri yagisin az oldugu yaz
aylarinda 6l¢iilmiis iken, sonbahar ve kis mevsimlerinde yagisla birlikte konsantrasyon
degerlerinde artislar gozlenmistir. Keles 6rnekleme noktasindan sonra en diisik PCB
konsantrasyon seviyeleri sirastyla Giimiistepe, DAAT Oncesi ve Sonrasi, Gegit ve
Hasanaga ornekleme noktalarinda &lgiilmiistir. DAAT Oncesi ve DAAT Sonrast
ornekleme noktalar1 arasinda yaklasik 500 m mesafe bulunmaktadir. DAAT Oncesi
ornekleme noktasi belediye atik su aritma tesisinden onceki bir noktada yer alirken,
DAAT sonras1 6rnekleme noktasi ise atik su aritma tesisinin Niliifer Cay1’na desarjindan
500 m ileride bir noktada yer almaktadir. Atiksu aritma tesisine gore atiksulardaki PCB
konsantrasyonlari analiz edilemedigi i¢in atiksu aritma tesisinin verimi belirlenememistir.
Ancak DAAT oncesi ve sonrasi PCB konsantrasyonlari arasinda %20'lik bir fark
olmasimna ragmen, aralarinda istatistiksel bir fark bulunmamistir (Mann-Whitney,
p>0.05). Bu sonuglar, atiksu aritma tesisinde aritilip daha sonra DAAT sonras1 6rnekleme
noktasina desarj edilmesinin Nillifer Cayi’na herhangi bir etkisinin olmadigini

gostermektedir.
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Sekil 4.9. Yiizeysel sulardaki ¢ozlinmiis ve partikiil fazindaki PCB konsantrasyonlar1
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Karacabey 6rnekleme noktast hem kentsel niifusun hem de tarimsal faaliyetlerin yogun
oldugu bir alan1 temsil etmektedir. Bettinetti ve ark. (2011) tarafindan yapilan ¢alismada,
PCB’lerin genis tarimsal alanlar ile yogun niifuslu alanlardan yiizeysel sulara tasindigini
belirtmislerdir. Ayrica, Montuori ve ark. (2016) tarafindan yapilan baska bir ¢alismada
ise, yiizeysel sulardaki PCB’lerin en 6nemli kaynaklarinin genis tarimsal alanlar ile
aritilmamig atiksularin dogrudan desarji oldugu belirtilmistir. Karacabey ornekleme
noktasmin Ozelliklerinden dolayr en yiliksek PCB konsantrasyonlart bu 6rnekleme
noktasinda Olglilmiistiir. Karacabey oOrnekleme noktasindan sonraki en yiiksek PCB
konsantrasyonlar1 hem endiistriyel hem de tarimsal faaliyetlerin yogun oldugu Hasanaga
ornekleme noktasinda dl¢iilmiistiir. Ozellikle endiistriyel alanlardaki tesislerden desarj

edilen atik sular, su ortamindaki en 6nemli PCB kaynagidir (Balasubramani ve ark. 2014).

Ormekleme periyodu boyunca, Karacabey ornekleme noktasi disindaki tiim drnekleme
noktalarinda yiizeysel sularda partikiil fazindaki PCB’ler baskindir (%66,8+12,1). Sudaki
partikiil fazindaki kirleticilerin baskin olmasinin asil nedeni suyun tiirbiilansidir (Zhang
ve ark. 2011). PCB'lerin hidrofobiklik ve diisiik ¢6ziiniirliik gibi fiziksel ve kimyasal
ozelliklerinden dolay: partikiil faza kolayca adsorbe olurlar (Wolska ve ark. 1999). Ayrica
PCB'lerin suda ¢oziinmiis ve partikiil fazdaki akibetleri, hava-su ara kesit degisimi,
kimyasal ve biyolojik doniisiim, sedimantasyon ve su sicakligi gibi bir¢ok faktore bagh
olarak degisim gostermektedir (Smith ve McLachlan, 2006). Ornekleme siiresi boyunca
en distk su sicakliklart Keles ornekleme noktasinda (9,6+4,7 °C), en yiiksek su
sicakliklar1 ise DAAT Oncesi ornekleme noktasinda (22,6+7,4 °C) olgiilmiistiir.
Karacabey ornekleme noktast disinda, Keles 6rnekleme noktasinda en diisiik partikiil
madde oranina (%57,7+9,0) sahipken, DAAT Oncesi 6rnekleme noktasinda ise en yiiksek
partikiil madde orani (%78,5+5,1) gozlenmistir. Bu calismada elde edilen konsantrasyon
degerleri literatiirde yapilan ¢alismalarla benzerlik géstermistir (Bruhn ve McLachlan,
2002, Chen ve ark. 2011, Nellier ve ark. 2015, Wang ve ark. 2017).

Ornekleme noktalarina ait yiizeysel sulardaki ¢dziinmiis ve partikiil fazindaki Y 41PCB

konsantrasyonlarinin mevsimsel dagilimlar Sekil 4.10°da gdsterilmistir.
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Sekil 4.10. Yiizeysel sulardaki ¢oziinmiis ve partikiil faz PCB konsantrasyonlarinin
mevsimsel dagilimlar
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Genellikle 6rnekleme noktalarindaki en yiiksek PCB konsantrasyonlar ilkbahar ve yaz
mevsimlerinde Ol¢lilmiisken, en diisik PCB konsantrasyonlart ise sonbahar ve kis
mevsimlerinde Sl¢iilmistiir. Yiizeysel sulardaki PCB konsantrasyonlarinin dagilimlari,
yiizeysel akis hizlari, sicaklik, PCB’lerin hidrofobiklik ve ¢oziiniirliik gibi fiziksel ve
kimyasal 6zelliklere bagli olarak degisim gostermektedir (Wolska ve ark. 1999). Ayrica
su sicakliklari, sedimantasyon, hava-su ve su-sediment ara kesit degisimleri de mevsimsel
olarak hem yiizeysel sulardaki PCB konsantrasyonlarini hem de ¢oziinmiig-partikiil faz
dagilimlarini etkilemektedir (Smith ve McLachlan, 2006). Son olarak yiizeysel sularin
endistriyel alanlara yakinligi ve buna bagh atiksularin desarjlart da PCB’lerin ylizeysel
sulardaki mevsimsel dagilimlarini etkilen faktorler arasindadir (Balasubramani ve ark.
2014). Bu bilgiler 1s181nda, en yiiksek PCB konsantrasyonlarinin yaz aylarinda Hasanaga
ve Karacabey ornekleme noktalarinda 6l¢iilmesi, en disiik PCB konsantrasyonlarinin ise
gene yaz aylarinda Keles ve Glimiistepe ornekleme noktalarinda o6lgiilmiis olmasi

beklenen bir durumdur.

4.2.3. Sediment orneklerindeki PCB konsantrasyonlari

Tim 6rnekleme noktalarina ait ) 41PCB konsantrasyonlar1 12,1 ila 167,4 ng/g KA (kuru
agirlik) (71,4+38,7 ng/g KA) arasinda degisim gostermistir (Sekil 4.11). En diisiik PCB
konsantrasyonlar1 Keles ornekleme noktasinda Olcililmiis iken, en yliksek PCB
konsantrasyonlar1 ise Karacabey drnekleme noktasinda 6lgiilmiistiir. Bu ¢alismada elde
edilen konsantrasyon seviyeleri, Giiney Baltik Denizi (Konat ve Kowalewska 2001),
Misir (Salem ve ark. 2013) ve Tiirkiye'de (Gedik ve ark. 2010) yapilan ¢alismalardan elde
edilen konsantrasyon seviyeleri ile benzerlik gostermistir. Ayrica konsantrasyon
seviyeleri Birlesik Krallik (Vane ve ark. 2007) ve Tiirkiye'de (Ozyiirek ve ark. 2013)
yapilan ¢alismalardan elde edilen konsantrasyon seviyelerinden diisiik, Kiiba (Alonso-
Hernandez ve ark. 2014), Cin (An ve ark. 2009, Duan ve ark. 2013, Zhang ve Jiang,
2005), Iran (Arfaeinia ve ark. 2017) ve Vietnam (Hoang ve ark. 2021)’da yapilan

calismalardan elde edilen konsantrasyon seviyelerinden yiiksek bulunmustur.
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Sekil 4.11. Sediment 6rneklerindeki PCB konsantrasyonlari
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Sediment orneklerindeki PCB konsantrasyonlar1 genellikle 6rnekleme bdlgelerinin
karakteristigi ile iligkilidir (H. Yang ve ark. 2012). Ayrica sedimentlerdeki PCB’lerin esas
kaynaklar1 arasinda niifus, tarimsal faaliyetler ve endiistriyel atiklarin dogrudan veya
dolayl1 olarak desarj edilmesi yer almaktadir (Aly Salem ve ark. 2013). Tiim bu faktorler
g6z Oniinde bulundugunda en yiiksek PCB konsantrasyonlar1 Karacabey ornekleme
noktasinda daha sonra da Hasanaga ornekleme noktasinda ol¢iilmiistiir. PCB'lerin
hidrofobik yapisi ve yiiksek dagilma katsayis1 (Alonso-Hernandez ve ark. 2014) gibi
fiziko-kimyasal 6zellikleri ile difiizyon, biyo-tiirbasyon, bozunma ve ¢6kelme hiz1 gibi
fiziko-kimyasal Ozelliklerinden dolay1r c¢okeltilerde birikme egilimi gosterdigi de
bildirilmistir (Sahu ve ark. 2009). Keles ve Karacabey érnekleme noktalarinda dlgiilen

> 41PCB konsantrasyonlar: arasinda 6-7 kat fark bulunmustur.

Keles ornekleme noktasindan sonra en diisiik PCB konsantrasyonlart Giimiistepe
ornekleme noktasinda  Ol¢iilmiistir. Bu  ornekleme  noktasindaki > 4:PCB
konsantrasyonlar1 25,3 ila 53,22 ng/g KA (36,6£9,2 ng/g KA) arasinda degisim
gostermektedir. Giimiistepe 6rnekleme noktas1 Keles 6rnekleme noktasina benzer sekilde
kismen PCB kaynaklarindan uzak yari-kentsel bolgeyi temsil etmektedir. Lidia Wolska
ve ark. (2014) tarafindan yapilan ¢alismada, 6zellikle PCB kaynaklarinin uzak oldugu
bolgelere ait sediment 6rneklerindeki PCB kaynaklarinin aritilmamais atik suyun ve/veya
kanalizasyon sularinin dogrudan veya dolayli olarak nehir sularina desarji oldugu
belirtilmistir. Ayrica gene ayni c¢aligmada atmosferik c¢okelme mekanizmalarinin
sedimentlerdeki PCB’lerin esas kaynaklari oldugu raporlanmistir. Bu calismada,
Glimiistepe 0rnekleme bolgesinde Niliifer Cayi’na bilinen bir atiksu desarj1 yoktur. Bu
bolgedeki sediment drneklerindeki PCB kaynaklarinin atmosferik ¢okelme olabilecegi

diistiniilmektedir.

DAAT Oncesi ve Sonras1 drnekleme noktalarindaki Y41PCB konsantrasyonlar: sirasiyla
44,8 ila 97,3 ng/g KA (67,6+13,8 ng/g KA) ve 48,1 ila 82,8 ng/g KA (65,0+8,7 ng/g
KA) arasinda degisim gostermektedir. Yiizeysel sediment Orneklerindeki PCB’lerin
kaynaklar1 arasinda yiizeysel sulardaki organik madde konsantrasyonlari yer almaktadir

(Sobek ve ark. 2015). Bu iki 6rnekleme noktasi arasindaki mesafe yaklasik olarak 500
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m’dir ve ayn1 PCB kaynaklarindan etkileniyor olmasi sebebiyle bu iki drnekleme noktasi

arasinda istatistiksel olarak bir fark bulunmamistir (Mann-Whitney, p>0.05).

Gegit ve Hasanaga ) 41PCB konsantrasyonlari sirasiyla 59,3 ila 98,1 ng/g KA (71,6+11,9
ng/g KA) ve 69,7 ila 109,7 ng/g KA (90,3£13,7 ng/g KA) arasinda degisim
gostermektedir. Bu iki 6rnekleme noktasi sirastyla kentsel ve kentsel/tarimsal 6rnekleme
noktalarini temsil etmektedir. Sedimentlerdeki PCB’lerin kaynaklar1 arasinda endiistriyel
ve tarimsal faaliyetler sonucunda olusan atiksu desarjlar1 yer almaktadir (Lidia Wolska
ve ark. 2014). iki 6rnekleme noktas: arasindaki PCB konsantrasyonlarindaki farkliliklar
Hasanaga 6rnekleme noktasina muhtemelen tarimsal faaliyetler sonucu olusan atiksularin
desarjlar1 yer almaktadir. Ayrica Hasanaga drnekleme noktasi endiistriyel faaliyetlerin
yogun oldugu bir bolgede yer aldigindan bu 6rnekleme noktasinda hem hava hem de
yiizeysel sularda yiiksek PCB konsantrasyonlarit 6l¢iilmiis ve bunun sonucu olarak
atmosferik ¢okelme ve su-sediment ara gecis mekanizmalart nedeniyle sedimentlerde

yiiksek PCB konsantrasyonlari gozlenmistir.

Ornekleme noktalarina ait sediment &rneklerindeki Y41PCB  konsantrasyonlarinin

mevsimsel dagilimlart Sekil 4.12°de gosterilmistir.
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Sekil 4.12.Sediment 6rneklerindeki PCB konsantrasyonlarinin mevsimsel dagilimlari

Ornekleme periyodu boyunca sediment oOrneklerindeki PCB’lerin  mevsimsel
dagilimlarina bakildiginda genellikle en yiiksek PCB konsantrasyonlar: ilkbahar ve yaz
mevsimlerinde, en diisiik PCB konsantrasyonlar1 ise sonbahar ve ki mevsimlerinde
Ol¢tilmiistiir. Chowdhury ve ark. (2022) tarafindan yapilan ¢alismada, sedimentlerin
mevsimsel dagilimlarini etkilen faktorler arasinda yagis ve sicaklik gibi meteorolojik
faktorler ile 6rnekleme noktalarinin karakteristigi yer almaktadir. Yagis ve sicaklik gibi
meteorolojik faktdrler yiizeysel sularin dinamigini etkilemekte ve bunun sonucu 6zellikle
yiizeysel su-sediment arasindaki kirleticilerin gecislerini etkilemektedir. Benzer sekilde
ornekleme noktalarmin endiistriyel ve tarimsal faaliyetlere yakinligin dig ortam havasi,
yiizeysel su ve sediment konsantrasyonlarinin artmast ile dogru orantilidir (Chowdhury
ve ark. 2022, Sari ve ark. 2023). Tiim bu sebepler goz 6niine alindiginda tiim mevsimlerde
en yiiksek konsantrasyon seviyeleri kentsel ve sanayi bolgelerini temsil eden Karacabey
ornekleme noktasinda, en diisiik konsantrasyon seviyeleri ise arka plani temsil eden Keles

ornekleme noktasinda 6lgiilmiistiir.
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4.3.  Ornekleme Bélgelerinin Birbirleri Arasindaki iliskilerinin Belirlenmesi

Bu calismada 6rnekleme noktalarindaki hava, su ve sediment 6rneklerine ait PAH ve PCB
konsantrasyonlar1 arasindaki iligkinin belirlenmesinde Pearson korelasyon katsayisindan
(R) yararlanilmistir. Ornekleme noktalarindaki hava, su ve sediment rneklerine ait PAH
konsantrasyonlar1 arasindaki iligkinin belirlenmesinde hesaplanan R degerleri Sekil

4.13’te gosterilmistir.

Ornekleme noktalarina ait dis ortam havasindaki R degerlerine bakildiginda Keles
ornekleme noktast hari¢ diger Ornekleme noktalarinda pozitif korelasyon katsayisi
hesaplanmistir. Bu durum dig ortam havasinda Keles drnekleme noktasi hari¢ diger
ornekleme noktalarinda PAH konsantrasyonlarinin zamansal dagilimlar1 arasinda bir
farkliligin olmadig1 anlamina gelmektedir. Keles 6rnekleme noktasinin diger 6rnekleme
noktalarina gére zamansal olarak konsantrasyon degerlerinin farkli olmasi ise bu bolgede
yaz aylarinda piknik ve mangal aktivitelerinin oldugu diistiniilmiistiir. Ciinki PAH’larin
en biiyiik kaynaklar1 arasinda piknik ve mangal aktiviteleri yer almaktadir (Lao ve ark.
2018). Piknik ve mangal aktiviteleri sirasinda odun, komiir, gida besinleri ve kati1 yag
igeriklerinin eksik yanmasi sirasinda PAH konsantrasyonlarinin arttigi daha onceki

calismalarda belirtilmistir (Lao ve ark. 2018, Oz ve Yuzer, 2016).
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Sekil 4.13. Hava, su ve sediment 6rneklerindeki PAH konsantrasyonlarina ait R degerleri

Yiizeysel sulardaki ¢oziinmiis faz PAH konsantrasyonlar: i¢in hesaplanan pozitif R
degerlerine gore, 6ornekleme noktalar1 arasinda zamansal olarak 6nemli farkliliklar tespit
edilmemistir. Keles Ornekleme noktasi ile Giimiistepe Ornekleme noktasi arasinda
hesaplanan yiiksek R degeri, bu iki 6rnekleme noktalar1 arasinda zamansal olarak
konsantrasyon degerlerinde bir farkliligin olmadigi belirlenmistir (p<0,001). Yiizeysel
sulardaki ¢oziinmiis faz PAH konsantrasyonlarinin Keles ve Glimiistepe Ornekleme

noktalarinda zamansal olarak farkliliklarinin olmamasinin birka¢ nedeni oldugu
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diisiiniilmiistiir. Ilk olarak Keles ve Giimiistepe rnekleme noktalar sirasiyla arkan plan
ve yari-kentsel drnekleme noktalarini temsil etmektedir. Bu durumda diger 6rnekleme
noktalarina kiyasla daha az PAH kaynaklarindan etkilendigi anlamina gelmektedir. Diger
bir neden ise bu iki drnekleme noktalarinda bilinen bir atiksu ve/veya bir endiistriyel
desarjin olmamasidir. Guigue ve ark. (2014) tarafindan yapilan bir ¢calismada, yiizeysel
sulardaki ¢ozlinmiis faz PAH’larin en biiyiikk kaynaklar1 arasinda atiksu ve endiistriyel

atiklarin desarjinin yer aldigi belirtilmistir.

Yiizeysel sulardaki partikiil faz PAH konsantrasyonlar1 i¢in ¢ogunlukla R degerleri
negatif bulunmustur. Bu durum 6rnekleme noktalar1 arasinda zamansal olarak 6nemli
farkliliklarin oldugu anlamina gelmektedir. Kong ve ark. (2021) tarafindan yapilan bir
calismada, kis mevsiminde 6zellikle fosil yakit kullaniminin artmasi nedeniyle yiizeysel
sulardaki PAH konsantrasyonlarinin o6nemli o6lgiide arttigi belirtilmistir. Ayrica
atmosferik PAH konsantrasyonlarinin  artmast nedeniyle kuru/islak ¢okelme
mekanizmalar1 da yiizeysel sulardaki partikiil fazdaki PAH’larin artmasina neden
olmaktadir (Kong ve ark. 2021). Dis ortam havasindaki PAH kaynaklarinin yakin oldugu
ornekleme bolgelerinde (Keles ve Giimiistepe Ornekleme noktalar1 harig) yiiksek
bulunmustur. Bu Ornekleme noktalarinda yiiksek oOlgiilen atmosferik PAH
konsantrasyonlar1 nedeniyle 1slak/kuru ¢okelme mekanizmalarinin bu noktalarda daha
etkili oldugu diisiiniilmekte ve bunun sonucu olarak 6rnekleme bdlgelerinde zamansal

olarak konsantrasyon degerlerinin farklilagmasina neden olmaktadir.

Ornekleme noktalarma ait sediment érneklerindeki R degerlerine bakildiginda Keles
ornekleme noktas1 hari¢ diger ornekleme noktalarinda pozitif korelasyon katsayisi
hesaplanmistir. Sediment 6rneklerindeki PAH konsantrasyonlarini kentsel ve endiistriyel
atiksu desarjlari, ylizeysel akislar ve atmosferik ¢okelme mekanizmalar etkilemektedir
(Dong ve ark. 2022). Benzer durum partikiil fazindaki yiizeysel su orneklerinde de
gecerlidir ve Keles ornekleme noktasinda diger 6rnekleme bolgelerine kiyasla negatif R
degerleri Keles drnekleme noktasinin arka plani temsil etmesi, Karacabey 6rnekleme
noktasinin ise hem kentsel hem de tarimsal-sanayi 6rnekleme noktasini temsil etmesinden

kaynaklandig: diistiniilmektedir.
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Ornekleme noktalarindaki hava, su ve sediment érneklerine ait PCB konsantrasyonlari

arasindaki iligkinin belirlenmesinde hesaplanan R degerleri Sekil 4.14’te gosterilmistir.

Ornekleme noktalaria ait dis ortam havasindaki R degerlerine bakildiginda 6rnekleme
noktalar1 arasinda pozitif korelasyon katsayisi hesaplanmistir. Bu durum dis ortam
havasinda ornekleme noktalarindaki PCB konsantrasyonlarinin zamansal dagilimlar
arasinda bir farkliligin olmadigi anlamina gelmektedir. Yiizeysel sulardaki ¢oziinmiis faz
PCB konsantrasyonlar1 i¢in hesaplanan R degerlerine bakildiginda Keles ve Giimiistepe
ornekleme noktalar1 diger 6rnekleme noktalari ile negatif, diger 6rnekleme noktalarinin
ise kendi aralarinda pozitif R degerleri hesaplanmistir. Bu durum Keles ve Giimiistepe
ornekleme noktalarinin diger 6rnekleme noktalarina gére zamansal olarak konsantrasyon
degerleri arasinda bir farkliligin oldugunu goéstermektedir. Bu durum Keles ve
Glimistepe ornekleme noktalarinin diger 6rnekleme noktalarina gére PCB kaynaklarina

biraz daha uzak olmasindan kaynaklaniyor olabilecegini gostermektedir.

Yiizeysel sulardaki partikiil faz PCB konsantrasyonlar1 i¢in hesaplanan R degerlerine
bakildiginda Karacabey drnekleme noktasinin diger 6rnekleme noktalari ile negatif, diger
ornekleme noktalariin ise kendi aralarinda pozitif R degerleri hesaplanmistir. Bu durum
yiizeysel sulardaki partikiil faz konsantrasyonlarinin Karacabey 6rnekleme noktasi igin
diger Ornekleme noktalarina gore zamansal olarak farklilhik gosterdigi anlamina
gelmektedir. Karacabey drnekleme noktasi diger 6rnekleme noktalarina gére kismen daha
cok PCB kaynaklarindan etkilenmektedir. Ayrica tiim 6rnekleme materyallerinde (dis
ortam havasi, ylizeysel su ve sediment) en yiiksek konsantrasyon degerlerine sahiptir. Bu
durum da hava-su ara gegisinde en fazla aki degerlerine ve daha fazla kirletici birikime

neden olmaktadir.
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Sekil 4.14. Hava, su ve sediment 6rneklerindeki PCB konsantrasyonlarina ait R degerleri

Ornekleme noktalarina ait sediment &rneklerindeki R degerlerine bakildiginda drnekleme
noktalar1 arasinda hem pozitif hem de negatif korelasyon katsayilar1 hesaplanmistir. Bu
durum Ozellikle zamansal olarak Ornekleme noktalarinin birbirleriyle benzer
konsantrasyon dagilimlarinin olmadigin1 gostermektedir. Sedimentler 6zellikle kalict
organikler i¢in bir yutak gorevi gormekte ve genellikle yiizeysel sulardaki

konsantrasyonlara bagli olarak degisim gostermektedir. Ozellikle yiizeysel su
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konsantrasyonlarindaki dagilimlar sediment Orneklerindeki konsantrasyonlarinin
dagilimlarini etkilemektedir. Ayrica sulardaki organik madde igerikleri, yiizeysel akis
hizlar1 ve su sicakliklar1 gibi faktorler sediment Orneklerindeki konsantrasyon
dagilimlarini etkileyen faktorler arasinda yer almaktadir (Sahu ve ark. 2009). Gegit
ornekleme noktasi ile hem Hasanaga hem de Karacabey 6rnekleme noktalari arasinda R
degerleri 0 hesaplanmistir. Buradan da bu Ornekleme noktalari arasinda sediment
orneklerindeki PCB’lerin zamansal olarak konsantrasyonlarindaki dagilimlarinin benzer

olmadig1 anlamina gelmektedir.

4.4.  Hava ve Su Ortamlan Arasindaki Kirletici Gegisleri ve Net Aki Degerleri

4.4.1. PAH gecisleri ve net aki degerleri

Kirleticilerin farkli ortamlar arasindaki gegislerinin belirlenmesinde genellikle fugasite

oranlar1 kullanilmaktadir. Bu ¢alismada hava ve su ortamlari arasindaki PAH gegislerinin

belirlenmesi i¢in hesaplanan fugasite oranlar1 Sekil 4.15°te gosterilmistir.
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Dis ortam havasi fugasitesi (ng/m?)

Sekil 4.15. PAH’larin hava ve su ortamlar1 arasindaki fugasite oranlari

Hesaplanan fugasite oranlarina gore tiim Ornekleme noktalarinda sudan havaya bir
buharlagmanin oldugu gériilmektedir. Ozellikle diisiik molekiiler agirlikli PAH’lar (2-3
halkali PAH’lar) daha fazla buharlagma egilimi géstermistir. Bu durumun 6zellikle diisiik
molekiiler agirlikli PAH’larin yiiksek buhar basinglar1 ve daha diisiik buharlagsma
entalpilerine bagli oldugu belirtilmistir (Wu ve ark. 2019). Tucca ve ark. (2020)
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tarafindan yapilan ¢alismada, PAH’larin hem hava hem de ylizeysel sulardaki fugasite
oranlarinin Ornekleme noktalarinin PAH kaynaklarmma uzakliginin ve atmosferik
tasinimin etkili oldugu raporlanmistir (Tucca ve ark. 2020). Keles ve Giimiistepe
ornekleme noktalar1 diger 6rnekleme noktalarina gére PAH kaynaklarina nispeten daha
uzaktir. Bu sebepten dolayr diger drnekleme noktalarina gore daha diisiik yilizeysel su
fugasitesi dlciilmiistiir. Ote yandan tiim drnekleme bolgelerinde molekiiler agirliklarin
artmasina bagli olarak yiizeysel sulardan olan fugasite azalmaktadir. Bu sonug, molekiiler
agirliklarin artmasi ile birlikte PAH’larin partikiil maddeye adsorbe olma egiliminin
artmas ile tutarlidir (Du ve ark. 2020). Feng ve ark. (2021) tarafindan yapilan ¢alismada,
PAH’larin su ortamindan hava ortamina daha fazla buharlagma egilimi géstermesinin en
onemli etkenleri arasinda asir1 kirli yiizeysel akislarin ve kirli endiistriyel kaynaklarin
ornekleme noktalara yakinliklarina bagli oldugu belirtilmistir. Bu ¢alismada Gegit,
Hasanaga ve Karacabey 6rnekleme noktalarinin endiistriyel tesislere yakin olmasinin bu

noktalarda daha fazla yiizeysel su fugasitesi 6l¢iilmesine neden oldugu diistiniilmiistiir.
Ornekleme noktalarma ait hava ve su ortamlar1 igin net aki degerleri Sekil 4.16°da

gosterilmistir. Elde edilen aki degeri 0,9 ng/(m?xgiin) (Keles) ile 92.539,4 ng/(m?xgiin)
(Gegit) arasinda degisim gostermistir (Sekil 4.16).
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Sekil 4.16. PAH’larin hava ve su ortamlar1 arasindaki net aki degerleri

Genel olarak en yiiksek aki degerleri 2-3 halkali PAH’larda ol¢iilmiistiir. Bu durum
PAH’larin fiziko-kimyasal 6zelliklerine baglhidir (Cheng ve ark. 2013). Diisiik molekiiler
agirlikli PAH’lar yliksek buhar basincina sahiptir ve ayrica ortamda riizgar hizlariin
artmasina bagl olarak daha yiiksek buharlasma 6zelligi gostermektedir (Cheng ve ark.
2013). Ayrica hava-su ortamlarindaki aki degerlerinin degisim gdstermesinin en dnemli
faktorleri arasinda Henry kanunu sabiti (H) ve hava-su sicakliklar1 yer almaktadir (Fang
ve ark. 2012). Keles ve Giimiistepe 6rnekleme noktalarinda hava sicakligi 6rnekleme

periyodu boyunca sirastyla 11,8+7,2 °C ve 12,6+7,2 °C’dir. Benzer sekilde Keles ve
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Gumistepe drnekleme noktalarinda su sicakligi 6rnekleme periyodu boyunca sirastyla
13,64+5,9 °C ve 17,4+5,1 °C’dir. Diger drnekleme noktalarina gore bu iki ornekleme
noktalarindaki hava sicakliklar1 ortalama 1 °C daha soguktur. Benzer sekilde diger
ornekleme noktalarindaki ortalama su sicakliklar1 ise Keles ve Giimiistepe 6rnekleme
noktalarindaki ortalama su sicakliklarina gore sirasiyla 7,5 °C ve 3,7 °C daha soguktur.
Ayrica, Fang ve ark. (2012) tarafindan yapilan ¢alismada aki degerleri iizerinde etkili 5
parametrenin, partikiill ve ¢ozinmiis faz PAH Kkonsantrasyonlari, riizgar hizi, su
sicakliklar1 ve tuzluluk parametreleri oldugu belirtilmistir. Bu parametreler arasinda
¢oziinmiis PAH konsantrasyonlari, su sicakligi ve tuzlulugun diger iki parametreye oranla
aki degerleri lizerinde daha etkili oldugu belirtilmistir. Keles ve Glimiistepe 6rnekleme
noktasinda diger 6rnekleme noktalarina kiyasla daha diisiik su sicakliklar1 ve riizgar hizi
Olciilmiistiir. Keles ve Giimiistepe 6rnekleme noktalarinda hesaplanan aki degerlerinin
diger ornekleme noktalarina gore daha diisiik olmasinin sebebinin su sicakliklart ve
rizgar hizlarmin diisiik olmasmin yani sira bu iki Ornekleme bolgelerindeki

konsantrasyon seviyelerinin de diisiik olmasindan kaynaklanmaktadir.

4.4.2. PCB gecisleri ve net aki degerleri

Fugasite, PCB'lerin hava ve yiizey suyu arasindaki denge durumlarini ve yon
degistirmelerini belirlemek i¢in kullanilmaktadir (Gioia ve ark. 2008). PCB’ler i¢in hava-
su fugasite oranlar1 Sekil 4.17°de gosterilmektedir. Tim ornekleme alanlarinda
cogunlukla yilizey suyundan havaya bir buharlasma meydana geldigi belirlenmistir.
PCB'ler, klor igeriginin derecesi arttik¢a ortam havasindan ylizey suyuna dogru dengeden
sapma egilimindedir. Ornekleme alanlarmin %93,5'inden fazlasi, dikkate alinan PCB
tirdesleri i¢in net buharlagma gdstermistir. Bu, ylizey suyunun atmosferik PCB
seviyelerini kontrol ettigini ve drnekleme alanlarinda bir PCB kaynagi olarak hareket
edebilecegini gostermektedir. Bu c¢alismada elde edilen fugasite sonuglari, Hint
Okyanusu (Huang ve ark. 2014), Pakistan (Ullah ve ark. 2020) ve ABD'de (Yan ve ark.
2008) yapilan calismalarla benzerlik gostermistir. Yiizey suyunda en diisik PCB
konsantrasyonlarina sahip dérnekleme bolgelerinde (Keles ve Glimiistepe) havadan yiizey
suyuna hafif bir cokelme varken, en yiiksek yiizey suyu konsantrasyonlarinin elde edildigi

ornekleme bolgesinde (Karacabey) ¢okelme egilimi gézlemlenmedi. Benzer sekilde
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Sekil 4.17. PCB’lerin hava ve su ortamlar1 arasindaki fugasite oranlari

E+04
E+05

Bu calismada, Y 41PCB'lerin hava-yiizey suyu aki degerleri -1,2 pg/(m?xgiin) (¢okelme,

Keles) ile 1730,6 pg/(m?xgiin) (buharlasma, Karacabey) arasinda degisim gostermistir

(Sekil 4.18). Genel olarak, en yiiksek net aki degerleri diisiik klor igerigine sahip

PCB'lerde (Mono-, Di-, Tri- ve Tetra-Cl) 6l¢iiliirken, en diisiik net aki degerleri yiiksek
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klor igerigine sahip PCB'lerde (Octa-, Nona- ve Deca-Cl) olgiilmiistiir (Sekil 4.17).
Martinez ve ark. (2019) tarafindan yapilan ¢alismada, en yiiksek aki degerlerinin Tri-, ve
Tetra-Cl PCB'lerde 6l¢iildiigiinii bildirilmistir. Bunun nedeni, yiiksek klor i¢erigine sahip
PCB'lerin daha yavas kiitle transfer katsayilarina ve daha diisiik ¢oziinmiis faz
konsantrasyon degerlerine sahip olmasidir (Yan ve ark. 2008). Ek olarak, kiitle transfer
hizlar1 6ncelikle riizgar hizina, PCB'lerin uguculuguna ve sicakliga bagh olarak degisim
gostermektedir (Liu ve ark. 2016). Keles 6rnekleme bolgesi, hem riizgar hizinin hem de
sicakligin en diisiik oldugu bolgedir. Daha yliksek riizgar hizlari, toplam kiitle aktarim
hizlarini artirarak daha yiiksek aki degerlerinin 6l¢iilmesine neden olmaktadir (Liu ve ark.
2016). Ayrica meteorolojideki kiigiik degisiklikler akinin yoniinii degistirebilir (Palm ve
ark. 2004). Bu nedenle 6rnekleme alanlarindaki farkli meteorolojik kosullarin PCB akilari
izerinde biiyiik etkileri vardir. Bu ¢alismada elde edilen aki degerleri literatiirdeki ¢esitli
calismalardan daha disiik bulunmustur (Gevao ve ark. 1998, Martinez ve ark. 2019,
Nelson ve ark. 1998, Zhang ve ark. 1999).
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Sekil 4.18. PCB’lerin hava ve su ortamlari arasindaki net aki degerleri

4.5.  Suve Sediment Ortamlar1 Arasindaki Kirletici Gegisleri ve Net Aki Degerleri

4.5.1. PAH gegisleri ve net aki degerleri

Su ve sediment ortamlar1 arasindaki PAH gecislerinin belirlenmesi i¢in hesaplanan
fugasite oranlar1 Sekil 4.19’da gdsterilmistir. Ornekleme bolgelerinin cogunda su
ortamindan sediment ortamina bir taginimin oldugu belirlenmistir. Bu durumda tiim

ornekleme noktalar1 i¢in sedimentlerin su ortamt i¢in ikincil bir PAH kaynag1 olmasindan

89



ziyade bir rezervuar gorevi gordiigii anlasilmaktadir (Du ve ark. 2020). Keles 6rnekleme
noktasinda % 6,1, Glimiistepe o6rnekleme noktasinda ise % 3,2 oraninda denge durumu
gbzlenmistir. Ayrica bu ornekleme noktalarinda sirasiyla % 12,6 ve % 1,2 oranlarinda
sediment ortamindan su ortamina bir taginim oldugu hesaplanmistir. Genel olarak PAH
kaynaklar1 ¢evrede ¢ok fazla yaygindir ve bu kaynaklar farkli ¢evresel ortamlardaki
kirleticilerin davranislarin1 belirlemektedir. Farkli ¢evresel ortamlardaki (hava, su ve
sediment vb.) PAH konsantrasyonlar1 arasindaki farkliliklarda bu ortamlar arasindaki
PAH’larin tasimimlarin1 ve ¢evresel akibetlerini etkilemektedir (Cui ve ark. 2016).
Ayrica, Ashayeri ve ark. (2018) tarafindan yapilan g¢alismada, farkli numune alma
noktalarindaki su ve sediment ortamlarindaki PAH’larin davranislari, bu noktalardaki
sedimentlerin organik karbon iceriklerindeki degisikliklerle iliskili oldugu belirtilmistir.
Ozellikle Keles ve Giimiistepe o&rnekleme noktalar1 disindaki diger ornekleme
noktalarindan Niliifer Cay1’na bir atik su desarjinin yapildigi bilinmektedir. Desarj edilen
atik su nedeniyle ozellikle Keles ve Giimiistepe ornekleme noktalar1 disindaki diger
ornekleme noktalarinda ciddi bir organik madde girisi bulunmaktadir. Bu sebeplere bagh
olarak DAAT 0Oncesi ve sonrasi, Gegit, Hasanaga ve Karacabey ornekleme noktalarinda
belirlenen su ortamindan sediment ortamina taginimin hem atik su desarjlart hem de

sicaklik ve riizgar hizlarindaki farkliliklardan kaynaklandig: diistintilmektedir.
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Sekil 4.19. PAH’larin su ve sediment ortamlar1 arasindaki fugasite oranlari

Ornekleme noktalarina ait su ve sediment ortamlari icin net aki degerleri Sekil 4.20°de
gosterilmistir. Elde edilen aki degeri -0,02 ng/(m?xgiin) (Keles) ile 8852,0 ng/(m?xgiin)
arasinda (Gegit) degisim gostermistir (Sekil 4.20).
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Sekil 4.20. PAH’larin su ve sediment ortamlari arasindaki net aki degerleri

Genel olarak en yiiksek aki degerleri 2-3 halkali PAH’larda 6lgiilmiistiir. Bu durum

PAH’larin fiziksel ve kimyasal 0zelliklerine bagli oldugu c¢esitli caligmalarda
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belirtilmistir (Cui ve ark. 2016, Fang ve ark. 2012). Hidrodinamik faktorler de (riizgar
hiz1, akis hizi ve su sicakligi), su ve sediment ortamlar1 arasindaki kirletici gegislerinin
belirlenmesinde 6nemlidir. Ayrica organik kirleticilerin ¢evresel davranislar1 sicaklikla
dogrudan iliskilidir ve yiiksek sicakliklarda bu kirleticiler nispeten kararli ortamlardan
hizla diger ortamlara gecis yapabilmektedir (Cui ve ark. 2016). En diisiik riizgar hizlari
ve su sicakliklar1 Keles ve Gilimiistepe Ornekleme noktalarinda o6l¢iildigii i¢in bu
bolgelerde hem sudan sedimente hem de sedimentten suya geg¢is durumlar1 gézlenmistir.
Bu duruma bagli olarak net aki degerleri bu iki ornekleme noktalarinda en diisiik
seviyedir. Farkli 6rnekleme bolgelerine ait aki degerleri arasindaki biiyiik farkliliklarin
yiizeysel sulardaki PAH konsantrasyonlari arasindaki farkliliktan meydana geldigi gesitli
calismalarda bildirilmistir (Fakhradini ve ark. 2019, Sun ve ark. 2017). Keles ve
Glimiistepe Ornekleme noktalarinda suda ¢ozlinmiis fazdaki PAH konsantrasyon
seviyeleri diger Ornekleme noktalarma gore 70-110 kat arasinda daha diistiktiir.
Ornekleme noktalari arasinda suda ¢oziinmiis fazdaki PAH konsantrasyonu
seviyelerindeki farkliliklarin  aki  degerlerindeki farkliliklarin  kaynagi oldugu

diistiniilmektedir.

4.5.2. PCB gecisleri ve net aki degerleri

PCB'lerin sediment ve yiizey sulari i¢in kaynak-yutak egilimleri, fugasite orani
hesaplamalar1 kullanilarak belirlenmis ve Sekil 4.21'de gosterilmistir. Sonuglar,
sedimentlerin ikincil bir kaynak olmaktan ziyade PCB'ler i¢in bir yutak (birikme) gorevi
gordliiglinii gostermistir. Ek olarak, Sekil 4.21'den, sudan sedimente taginma egiliminin
Keles ornekleme bolgesinden Karacabey Ornekleme bolgesine yiikseldigi agikca
goriilmektedir. Hidrodinamik faktorler (yani riizgar hizi, akis hiz1 ve hizlart ve su
sicakligl) sediment-ylizeysel su arasindaki kirletici gegislerinin belirlenmesinde énemli
faktorler arasinda yer almaktadir (Du ve ark. 2020). Genel olarak Keles ve Giimiistepe
ornekleme noktalarindaki yiizeysel sulara herhangi bir kirlilik girisi olmadig:
bilinmektedir. Ayrica bu iki 6rnekleme noktalarinda hem su hem de hava sicakliklarinin
en diisiik oldugu noktalardir. Atik sular yiizeysel sulara DAAT Oncesi &rnekleme
noktalarindan itibaren desarj edilmektedir. Bu noktadan itibaren Karacabey 6rnekleme

noktasina kadar farkli endiistriyel sektorlerden desarjlar olmaktadir. Bu nedenle bu
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ornekleme noktalarinda suyun sicakligi ve organik karbon igerigi artarak su ve sediment
arasindaki gegislerin dagiliminda farkliliklara neden olmaktadir (Ashayeri ve ark. 2018).
Ayrica elde edilen sonuglara goére hicbir PCB tiiriiniin denge durumunda yer almadigi

goriilmektedir (Sekil 4.21).
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Sekil 4.21. PCB’lerin su ve sediment ortamlar1 arasindaki fugasite oranlari
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Bu calismada, Y 41PCB'lerin sediment-yiizeysel su aki degerleri —225,9 pg/(m?xgiin)
(Keles) ile 0,001 pg/(m?xgiin) (Karacabey) arasinda degisim gdstermistir. Genel olarak,
en yiiksek aki degerleri diisiik klor igerigine sahip PCB'lerde (Mono-, Di-Cl PCB'ler)
Olctilmiisken, en yiiksek aki degerleri yiiksek klor igerigine sahip PCB'lerde (Octa-, Nona-
ve Deca-Cl PCB'ler) dlglilmiistiir (Sekil 4.22).

Daha yiiksek klor igerigine sahip PCB'ler daha yiiksek Kow dagilim katsayilarina sahiptir.
Bu nedenle bu PCB'ler su ortamina ge¢mek yerine sediment ortaminda kalma
egilimindedir (Sun ve ark. 2018). Elde edilen sonuglar, fiziksel ve kimyasal 6zelliklerine

bagli olarak PCB'lerin ¢evresel dagilimlardaki davraniglar ile tutarlidir.
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Sekil 4.22. PCB’lerin su ve sediment ortamlar1 arasindaki net aki degerleri
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4.6. PAH ve PCB’lerin Kaynak Tanimlanmasi

4.6.1. Dis ortam havasindaki muhtemel PAH kaynaklari

Di1s ortam havasindaki PAH’larin muhtemel kaynaklarinin belirlenmesinde molekiiler
tan1 oranlar1 kullanilmistir. Bu ¢alismada dis ortam havasi i¢in elde edilen molekiiler tani
oranlar1 Sekil 4.23’te gosterilmistir. Ornekleme periyodu boyunca tiim &rnekleme
bolgelerindeki dig ortam havasina ait Ant/(Ant+Phe) oranlarinin %92,2’si 0,1’den biiyiik
bulunmustur. Buradan da  Ornekleme  boélgelerinin  ¢ogunlugundaki PAH
konsantrasyonlarinin asil kaynaklarin pirojenik oldugu sonucuna varilmistir. Pirojenik
kaynaklar, fosil yakit kullanan enerji santrallerinden, endiistriyel islemlerden, ¢6p yakma
firinlarindan, benzin ve/veya dizel yakitla calisan araglardan ve organik maddelerin
(odun, komiir ve petrol gibi) eksik yanmasindan kaynaklanmaktadir (Saha ve ark. 2009).
Ornekleme periyodu boyunca tim ornekleme bolgelerinde Fl/(FI+Py) oranlarinimn
%68,2’s1 0,5’den biiylik, BaP/BghiP oranlarinin ise %87,5’1 0,6’dan biiyiiktiir. Benzer
sekilde FIt/(Flt+Py) oranlarinin %90,2’si  0,4’ten, %62,3’i ise 0,5’ten biiyiik,
BaA/(BaA+CHR) oranlarinin  %91,3’4  0,2’den, %81,6’s1 ise 0,35’ten biiyiik
bulunmustur. Flt/(Flt+Py), BaA/(BaA+CHR) ve BaP/BghiP oranlarma bakildiginda
ornekleme bolgelerinde ¢ogunlukla biyokiitle ve komiir yanmasi ile trafik emisyonlarinin
etkili oldugu goriilmiistiir. Bursa’da PHO kullanilarak yapilan dnceki ¢alismalarda da
benzer sonuglar bulunmustur (Sari ve ark. 2020a, Sari ve Esen, 2022). Buradan da Bursa
atmosferindeki en onemli PAH kaynaklarinin biyokiitle ve komiir yanmasi ile trafik
emisyonlart oldugu belirlenmistir. Ayrica Fl/(Fl+Py) oranlar1 0,5’den biiytik ise trafikten
kaynaklanan emisyonlara dizel yakit kullanan araglar etkili iken, bu oran 0,5 den kii¢iik
ise benzin kullanan araglar etkilidir (Tobiszewski ve Namiesnik, 2012). Fl/(FI+Py)
oranlarina bakilarak trafikten kaynaklanan emisyonlarinin ¢ogunlugunu da (%68,2) dizel

yakit kullanan araglardan meydana geldigi belirlenmistir.
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Sekil 4.23. PAH’larin dis ortam havasi i¢in hesaplanan molekiiler tan1 oranlari

Son olarak BbF/BKF oranlarina gore 6rnekleme noktalarinda aliiminyum eritme/dékme

emisyonlarindan etkilenip etkilenmedigine bakilmistir. Eger BbF/BkF oranlart 2,5-2,9
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arasinda ise ornekleme noktalarinda aliiminyum eritme/dokme emisyonlar1 da etkilidir
(Tobiszewski ve Namie$nik, 2012). Sekil 4.23’e bakildiginda bir tek Hasanaga 6rnekleme
noktasinda alliminyum eritme/dékme emisyonlarindan etkilendigi goriilmektedir. Diger
ornekleme noktalarina kiyasla Hasanaga 6rnekleme noktasi farkli 6zelliklere sahip sanayi
bolgelerine yakin olmasindan dolay: aliiminyum eritme/dokme emisyonlarindan daha

fazla etkilendigi sonucuna varilmistir.

Bu calismada, atmosferik PAH’larin kaynak tanimlamasinda kullanilan molekiiler tani
oranlarina ilave olarak Clausius—Clapeyron denklemi de kullanilmigtir. Buradaki amag,
ornekleme noktalarindaki atmosferik PAH girdilerinde uzun menzilli atmosferik
tasinimin m1 yoksa yakindaki bir kaynagin mi etkili oldugunun belirlenmesidir. Bu
baglamda, molekiiler tani oranlarinda kullanilan 11 PAH tiirii dikkate alinmistir. Elde
edilen sonuglar Sekil 4.24’te gosterilmistir. Ayrica Clausius—Clapeyron denklemi ile

hesaplanan egim, kesisim noktasi, R? ve p degerleri Cizelge 4.1°de 6zetlenmistir.

Keles ve Glimiistepe 6rnekleme noktalarinin ¢ogunda egim degerleri pozitif bulunmustur.
Buradan da Keles ve Giimiistepe 6rnekleme noktalarindaki PAH kaynaklarinin uzun
menzilli atmosferik tasinma oldugu, diger ornekleme noktalarinda ise bolgesel PAH
kaynaklarinin etkili oldugu anlagilmaktadir. Bu durumun ayrica érnekleme noktalarinin
karakteristigi ile de ilgili oldugu diisiiniilmektedir. Ciinkii Keles ve Giimiistepe drnekleme
noktalar1 sirastyla arka plan ve yari-kentsel 6rnekleme noktalarini temsil etmektedir. Bu

noktalarda PAH kaynaklarinin az oldugu bilinmektedir.
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Sekil 4.24. Atmosferik PAH’lar i¢in Clausius—Clapeyron grafigi

Molekiiler tani1 oranlarina gore Ornekleme bolgelerinin ¢ogunlugundaki PAH
konsantrasyonlarinin asil kaynaklarin pirojenik oldugu sonucuna varilmigtir. Clausius—
Clapeyron denklemi sonuglar ile molekiiler tan1 oranlar birlikte degerlendirildiginde,
Keles ve Giimiistepe 6rnekleme noktalarindaki PAH kaynaklarinin uzun menzilli organik
maddelerin eksik yanmasi, diger 6rnekleme noktalarindaki PAH kaynaklarinin ise sanayi,

trafik ve tarimsal aktiviteler oldugu anlasilmistir.
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Cizelge 4.1. Atmosferik PAH’lar i¢in Clausius—Clapeyron denklemi regresyon sonuglari

. PAH Tiirleri
Ornekleme
Bolgeleri | ANT PHE FL PY BaP BghiP | BaA FLT CHR BbF BKF
m 37,7 -160,0 01 -116,2 150,2 2315 | -105 | -411 | -1,70 | -111720 | 3369
[72]
2| b | -2983 | -37.85 -28,06 -28,64 31,91 | -3205 | -26,56 | -28,22 | -31,35 8,24 -31,67
i
R2 0,00 0,07 0,00 0,02 0,09 009 | 0001 | 003 0,00 0,41 0,30
m | -2082 | -1655 2446 -162,5 -134,3 8,0 300 | -2004 | -301,4 -140,7 -209,4
g
2| b | 1774 | 2733 27,06 27,67 30,02 | -31,23 | -27,04 | -27,24 | -2864 -29,53 -29,59
§
R2 0,07 0,17 0,21 0,09 0,04 0,00 0,02 0,19 0,19 0,08 0,12

m 2213,2 -112,8 3388,6 5156,9 6143,5 1173,4 | 2463,2 | 21134 116,1 1128,4 1010,8
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R? 0,14 0,00 0,64 0,58 0,15 0,01 0,30 0,13 0,00 0,01 0,00

m -292,0 -7665,4 -7697,4 6526,3 1888,9 3577,9 -78,4 1063,8 | 7061,8 9207,9 7687,3

=
'g b -26,74 -0,22 -0,15 -50,79 -36,86 -43,68 -25,46 -31,02 -53,85 -61,48 -59,27
Q
R? 0,00 0,99 0,99 0,81 0,07 0,30 0,00 0,05 0,26 0,57 0,58
m -985,6 7516,7 3935,5 -1191,4 9839,8 8750,4 | 42042 | 24312 | 5104,6 4701,2 5374,1
=
3
2 b -24,93 -53,43 -41,32 -23,42 -64,56 -62,14 -40,80 -35,32 -46,14 -44,84 -48,05
2
R? 0,03 0,56 0,46 0,05 0,69 0,44 0,63 0,44 0,38 0,55 0,49
m 5909,8 8047,8 14715 2052,9 -2132,7 1637,8 936,0 380,9 1782,7 1591,0 1944,8
g
3 b -48,30 -55,53 -32,34 -35,46 -22,63 -37,46 -29,44 -29,13 -34,60 -34,37 -35,96
R? 0,61 0,67 0,10 0,10 0,05 0,05 0,26 0,00 011 0,05 0,10

4.6.2. Yiizeysel su orneklerinde muhtemel PAH kaynaklari

Di1s ortam havasina benzer sekilde yiizeysel sulardaki PAH’larin muhtemel kaynaklarinin
belirlenmesinde molekiiler tani1 oranlar1 kullanilmistir. Yiizeysel sulardaki ¢oziinmiis
fazdaki PAH’lara ait molekiiler tani oranlar1 Sekil 4.25’te gosterilmistir. Coziinmiis
fazdaki PAH’lar i¢in Ant/(Ant+Phe) oranlarina bakildiginda neredeyse tiim 6rnekleme
noktalar1 i¢in 0,1’den biiyiik bulunmustur. Buradan da yiizeysel sulardaki ¢oziinmiis

fazdaki PAH’larin ayn1 kaynaktan etkilendigi sonucuna varilmigtir. Ornekleme periyodu
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boyunca tiim 6rnekleme bolgelerinde BaP/BghiP oranlarinin %87,5°1 0,6’dan biytiktiir.
Flt/(F1t+Py) oranlarinin %90,2’si 0,4 ten, %62,3’1 ise 0,5’ten biiyiik, BaA/(BaA+CHR)
oranlarinin %91,3’1 0,2°den, %81,6’s1 ise 0,35’ten biiyiik bulunmustur. Benzer sekilde
Fl/(F1+Py) oranlar1 6rnekleme periyodu boyunca tiim 6rnekleme noktalarinda %62,7’si
0,5’den biiyiik BaA/(BaA+CHR) oranlarinin %74,7’si 0,2’den, %69,3’1 ise 0,35’ten
biiyiik, BaP/BghiP oranlarinin da %97,2’si 0,6’dan biiylik bulunmustur. Flt/(Flt+Py),
BaA/(BaA+CHR) ve BaP/BghiP oranlarina bakildiginda ornekleme bolgelerinde
cogunlukla biyokiitle ve komiir yanmasi ile trafik emisyonlarmin etkili oldugu
goriilmustir. FI/(FI+Py) oranlarina gore tiim oOrnekleme noktalarinda trafik
emisyonlarinin hem benzin hem de dizel yakitlardan kaynaklandigi belirlenmistir. Son
olarak BbF/BkF oranlarina bakildiginda o6rnekleme noktalarinin  aliiminyum
erime/dokiim emisyonlarindan etkilenmedigi belirlenmistir (Sekil 4.25). Yiizeysel
sularda hesaplanan molekiiler tani oranlar literatiirde yapilan ¢ogu ¢alisma ile benzerlik
gostermistir (Ambade ve ark. 2021, Khuman ve ark. 2018, Santana ve ark. 2015, Tang
ve ark. 2017).

102



DAAT DAAT

Keles  Giimiistepe Oncesi Sonrast Gegit  Hasanaga  Karacabey
[ ] [ ] ® (€] o @
1.0
Petrojenik Fosil Cim. odun ve kémiir yanmasi
0.9 1 [Yakitlar]
’ o
0.8 4
&}
0.7 3 P
z 0.6 .
& 6 3
4+ .0
2051 ®
z
= d
= 0.4 1
< ..
0.3 4 o
L]
o
0.2 4
0.1 Pirojenilf
Petrojenik
0.0 T T T T T T T
0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 1.0
Flt/(Flt+Py)
20
Benzin emisyonlar: Dizel emisyonlar
15 4
10 4
®
& 54 @ o
Eh 8o
B e o °
M (¢]
@
06 Trafik Emisyonlari 8
Trafik olmayan emisyonlar &\
0 T T T T T T T T
0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 1.0
FI/(F1+Py)
Aliiminyum eritme/dokiim emisyonlar
1.0
0.9 e o
E ®
0.8 o
3 (¢]
7iog @ .
2 06 &c@' o
5 o °
[}
+ 3 ()
o &0 o‘:o
8 04 ° ety
S03] O @ ® 9
M Komiir Yanmast
0.2 +& \wiv)
@ Petrol
01jg © °
® o
0.0 3 o
0 1 2 3 4

BbF/BKF

Sekil 4.25. Yiizeysel sulardaki ¢6ziinmiis fazdaki PAH’lar i¢in hesaplanan molekiiler tani
oranlar1
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Yiizeysel sulardaki partikiil fazdaki PAH’lara ait molekiiler tan1 oranlar1 Sekil 4.26°da
gosterilmistir. Partikiil fazdaki PAH’lara ait Ant/(Ant+Phe) oranlarina bakildiginda tiim
ornekleme noktalar1 i¢in 0,1’den biiyiik bulunmustur. Buradan da yiizeysel sulardaki
partikiil fazdaki PAH’lar i¢in pirojenik kaynak girdilerinin hakim oldugu belirlenmistir.
Bursa’da sanayi ve kentlesme olduk¢a yogundur. Ayrica fosil yakit kullanimi, endiistriyel
girdiler, trafikten kaynakli emisyonlar Bursa’da en Onemli PAH kaynaklarini
olusturmaktadir (Sari ve Esen 2022, Tobiszewski ve Namiesnik 2012). Bu sebepten
dolay1r Ant/(Ant+Phe) oranlar1 6rnekleme noktalarinda ve tim 6rnekleme periyodunda
0,1°den biiylik bulunmustur. BaP/BghiP oranlarinin %85,3’1 0,6’dan biiyiiktiir. Benzer
sekilde FIt/(Flt+Py) oranlarmin %100,0’ti 0,4’ten, %87,2’si ise 0,5’ten biiyiik,
BaA/(BaA+CHR) oranlarinin  %87,6’s1  0,2’den, 9%79,7°si ise 0,35’ten biiyiik
bulunmustur. Flt/(Flt+Py), BaA/(BaA+CHR) ve BaP/BghiP oranlarma bakildiginda
ornekleme bolgelerinde ¢ogunlukla biyokiitle ve komiir yanmast ile trafik emisyonlarinin
etkili oldugu goriilmiistiir. Benzer sonuglar dis ortam havasinda da olgildiigi icin
Bursa’da biyokiitle ve komiir yanmasi ile trafik emisyonlarinin en 6nemli PAH
kaynaklar1 arasinda yer aldig1 anlagilmaktadir. FI/(F1+Py) oranlarina gore tiim 6rnekleme
noktalarinda %48,7’si 0,5’ den biiyiik bulunmustur. Buradan da trafik emisyonlarinin hem
benzin hem de dizel yakitlardan kaynaklandigi belirlenmistir. Son olarak BbF/BkF
oranlarina  bakildiginda  6rnekleme  noktalarinin  aliiminyum  erime/dokiim

emisyonlarindan etkilenmedigi belirlenmistir (Sekil 4.26).
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PAH’larin genel faz dagilimlari, hem her bir molekiiliin hidrofobik &zelliklerine hem de
ornekleme bolgelerinin karakteristigine gore degisim gosterebilmektedir. Ayrica su
sicakligl, Kow ve TSM (toplam askida katt madde) gibi gesitli parametreler ylizeysel
sulardaki ¢oziinmiis-partikiil faz dagilimlarini etkilemektedir (Nellier ve ark. 2015). Bu
calismada molekiiler tan1 oranlarinda kullanilan 11 PAH (Ant, Phe, Fl, Py, BaP, BghiP,
Flt, BaA, CHR, BbF ve BKF) tiirii i¢in hesaplanan ¢oziinmiis/partikiil faz dagilim
katsayis1 (logKp) degerleri ile bu tiirlere ait logKow degerleri arasindaki regresyon

sonuglar1 Sekil 4.27°de gosterilmistir.
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Sekil 4.27. PAH’lara ait logKp-logKow grafigi

Elde edilen sonuglara gore logKp ve logKow arasinda Gilimiistepe, Hasanaga ve
Karacabey 6rnekleme noktalarinda pozitif, diger 6rnekleme noktalarinda ise negatif iliski
gdzlenmistir. Ornekleme noktalari arasindaki bu farkliliklar, partikiil maddelerin organik

madde igerigi ile iligkilendirilmektedir. Organik madde agisindan zengin olan partikiil

106



maddeler cam elyaf filtre tarafindan tutulamaz ve ¢6ziinmiis faz konsantrasyonlarina
katkida bulunurlar (Vilanova ve ark. 2001). Ayrica su ve sedimentlerdeki PAH’larin
dagilimlar1 ve g¢evresel akibeti gesitli faktorler tarafindan etkilenmektedir (Li ve ark.
2014). Bu faktorler arasinda en 6nemlileri su sicakliklari, ylizeysel akis hizlari, organik
madde igerikleri ve PAH’larin fiziksel ve kimyasal 6zellikleri yer almaktadir (Li ve Ran,
2012). En disiik su sicakliklar1 Keles (13,6+£5,9 °C) ve Giimiistepe (17,4+5,1 °C)
ornekleme noktalarinda 6l¢tilmiistiir. Diger 6rnekleme noktalarinda ise su sicakliklari bu
iki bolgeye oranla yaklasik 5 °C daha fazladir. Ayrica 6rnekleme noktalar1 arasindaki
atmosferik PAH kaynaklar1 da sudaki konsantrasyon degerlerini etkilemektedir. Ciinkii
sudaki en Onemli PAH kaynaklar1 arasinda atmosferik ¢okelme (kuru-islak) yer
almaktadir. Keles ve Gilimiistepe 6rnekleme noktalarindaki PAH kaynaklarinin organik
maddelerin eksik yanmasi, diger 6rnekleme noktalarindaki PAH kaynaklarinin ise sanayi,
trafik ve tarimsal aktiviteler oldugu anlasilmistir. Ornekleme noktalar1 arasinda
¢cOziinmiis-partikiil faz dagilimlar1 arasindaki farkliliklarin 6rnekleme noktalarinin
degisik karakteristikte olmast ve farkli PAH kaynaklarindan etkilenmesinden

kaynaklandig1 diisiiniilm{istiir.

4.6.3. Sediment 6rneklerindeki muhtemel PAH kaynaklar

Sediment 6rneklerindeki Ant/(Ant+Phe) oranlarina bakildiginda tiim 6rnekleme noktalari
icin 0,1’den biiylik bulunmustur (Sekil 4.28). Buradan da sediment orneklerindeki
PAH’larin esas kaynaklarinin pirojenik kokenli oldugu anlasilmaktadir. Ayrica
Flt/(F1t+Py) oranlarina bakildiginda ise sediment drneklerinin ¢ogunlukla fosil yakitlar
ile ¢im, odun ve komiir yanmasindan etkilendigi sonucuna varilmistir. Jiang ve ark.
(2009) tarafindan yapilan ¢aligmada, sediment Orneklerindeki PAH’larin  asil
kaynaklarinin pirojenik ve fosil yakitlar oldugu belirtilmistir. BaP/BghiP oranlarinin
%100,0°1 0,6’dan biliyiiktiir. Benzer sekilde F1/(FI+Py) oranlarinin %72,3’1 0,5’ten
biiyiik, BaA/(BaA+CHR) oranlarinin %94,7’si 0,2’den, %86,2’si ise 0,35’ten biiyiik
bulunmustur. F1/(Fl+Phe), BaA/(BaA+CHR) ve BaP/BghiP oranlarmma bakildiginda
ornekleme bolgelerinde ¢ogunlukla biyokiitle ve komiir yanmasi ile trafik emisyonlarinin
etkili oldugu goriilmiistiir. FI/(F1+Py) oranlarina gore tiim 6rnekleme noktalarinda trafik

emisyonlarinin dizel yakitlardan kaynaklandigi belirlenmistir. Son olarak BbF/BkF
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oranlarina

bakildiginda

ornekleme

noktalarmin  aliiminyum  erime/dokiim

emisyonlarindan etkilenmedigi belirlenmistir. Hem hava hem de su 6rneklerine benzer

sekilde sediment Orneklerinin de benzer PAH kaynaklarindan etkilendigi sonucuna

varilmstir.
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Sekil 4.28.Sediment 6rneklerindeki PAH’lar i¢in hesaplanan molekiiler tan1 oranlari
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4.6.4. Dis ortam havasindaki muhtemel PCB kaynaklar:

Dis ortam havasindaki PCB’lerin muhtemel kaynaklarinin belirlenmesinde homolog grup
dagilimlar kullanilmistir. Bu ¢alismada dis ortam havasi i¢in elde edilen homolog grup

dagilimlan Sekil 4.29°da gosterilmistir.
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Sekil 4.29. D1s ortam havasi igin hesaplanan homolog grup dagilimlari
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6-C1 PCB’ler tiim 6rnekleme noktasinda en baskin hesaplanan homolog gruptur. 6-Cl gibi
yiiksek klor igerigine sahip PCB’lerin esas kaynaklar1 arasinda yerel kaynaklar yer
almaktadir (Devi ve ark. 2014). Arka plan olarak nitelendirilen Keles 6rnekleme
noktasinda 6-C1 PCB’lerin baskin olmasi bu bolgenin yerel emisyon kaynaklarindan
etkilendigi anlamina gelmektedir. Bu durum Keles 6rnekleme noktasinin sehir merkezine
cok uzak olmamasi ve ayrica meteorolojik parametrelerin PCB'lerin tasinmasinda rol
oynadig1 diisiiniilmektedir. Ayrica bazi arka plan 6rnekleme bolgelerinde bir veya daha
fazla yerel emisyon kaynagi olmasi, bu bolgelerde daha yiiksek PCB
konsantrasyonlarinin olgiilmesine neden olmaktadir (Halse ve ark. 2011). Hasanaga
ornekleme noktasinda 6l¢iilen 6-Cl PCB’lerin esas kaynaklarini bu bolgedeki tarimsal ve
endiistriyel faaliyetler olusturmaktadir. Di Guardo ve ark. (2020) tarafindan yapilan
caligmada, tarimsal ve endiistriyel alanlardaki PCB’lerin esas kaynaklarini olusturdugu
belirtilmistir. Karacabey ornekleme noktasi hem insan faaliyetlerinin hem de tarimsal
faaliyetlerin yogun oldugu kentsel/tarimsal alan1 temsil etmektedir. Karacabey 6rnekleme
noktasinda baskin olarak 6lgiilen 6-Cl’lerin bu bdlgedeki PCB’lerin esas kaynaklarinin

tarimsal faaliyetler olabilecegini gostermektedir.

6-Cl PCB’lerden sonra en baskin homolog grup Keles, Glimiistepe ve Gegit drnekleme
noktalari i¢in 8-C1 PCB’ler, DAAT, Hasanaga ve Karacabey ornekleme noktalari i¢in ise
5-Cl PCB’lerdir. Keles, Giimiistepe ve Geg¢it 0rnekleme noktalarinda 8-Cl PCB’lerin
baskin homolog tiir olmasi bu boélgelerin yerel kaynaklardan etkilendigi anlamina
gelmektedir (Devi ve ark. 2014). Kaya et ve ark. (2012) tarafindan yapilan ¢alismada, 5-
CI PCB’lerin endiistriyel bolgelere yakin olan 6rnekleme noktalarinda en baskin homolog
tiir oldugu belirtilmistir. Bu ¢calismada, Hasanaga ve Karacabey 6rnekleme noktalarindaki
5-Cl PCB’lerin baskin olmasi, bu ornekleme noktalarinda endiistriyel ve tarimsal

faaliyetlerin yogun olmasindan kaynaklandig: diistiniilmektedir.

Bu ¢alismada, atmosferik PCB’lerin kaynak tanimlamasinda kullanilan homolog grup
dagilimlarina ilave olarak Clausius—Clapeyron denklemi de kullanilmistir (Sekil 4.30).
Buradaki amag, ornekleme noktalarindaki atmosferik PCB girdilerinin uzun menzilli
atmosferik taginimm mi1 yoksa yakindaki bir kaynagin mi etkili oldugunun

belirlenmesidir. Bu baglamda, indikatér PCB tiirleri (PCB#28, 52, 101, 118, 138, 153 ve
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180) dikkate alinmistir. Ayrica Clausius—Clapeyron denklemi ile hesaplanan egim,

kesisim noktas1 ve R? degerleri Cizelge 4.2°de 6zetlenmistir.

Cizelge 4.2. Atmosferik PCB’ler i¢in Clausius—Clapeyron denklemi regresyon sonuglari

Ornekleme PCB Tiirleri
Bolgeleri PCB#28 PCB#52 PCB#101 PCB#118 PCB#138 PCB#153 PCB#180
m 5150,5 -2124,45 -6072,45 -6203,45 842,26 971,30 -3797,35
é b -53,41 -26,56 -14,26 -12,75 -39,24 -39,04 -21,87
R? 0,21 0,08 0,17 041 0,00 0,01 0,11
-3 m 5641,5 491,21 -11159,48 - -897,22 -527,29 -131,30
% b -54,95 -36,31 3,5076 - -32,73 -33,78 -34,48
:5 R? 0,23 0,00 0,49 - 0,02 0,00 0,00
m -5136,7 -3122,52 -9764,93 -5563,06 -6015,74 -6991,19 -409,87
5 b -16,88 -23,59 -0,94 -15,57 -14,20 -10,72 -33,37
° R? 0,28 0,13 0,30 0,60 0,36 0,79 0,00
m 936,93 304,87 -1194,18 -2014,03 -1087,26 -288,98 -1531,12
:% b -36,77 -34,65 -29,66 -26,84 -30,37 -33,38 -28,62
R? 0,07 0,01 0,04 0,23 0,06 0,00 0,27
S m -833,47 -1906,26 -1006,89 -35,97 -1516,92 -776,03 -1893,99
% b -30,87 -26,86 -30,50 -34,22 -29,13 -31,72 -27,84
é R? 0,017 0,09 0,02 0,00 0,24 0,05 0,40
> m 134,52 -11,61 -2686,38 -685,81 -1537,63 -989,96 -1654,27
Tg b -34,25 -33,48 -24,49 -31,66 -28,80 -30,62 -28,34
g R? 0,00 0,00 0,16 0,03 0,29 0,14 0,20
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Sekil 4.30. Atmosferik PCB’ler i¢in Clausius—Clapeyron grafigi

Atmosferik PCB’lerin i¢in hesaplanan Clausius—Clapeyron denklemi sonucunda egim

degerleri genellikle tiim bilesikler ve 6rnekleme noktalari i¢in negatif bulunmustur. Bu
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durum Ornekleme noktalarindaki atmosferik PCB’lerin yerel kaynaklardan etkilendigini
gostermektedir. Elde edilen sonuglar homolog grup dagilimda elde edilen sonuglarla
ortiismekte olup, Bursa atmosferi i¢cin PCB’lerin esas kaynaklarinin yerel kaynaklar
oldugu anlamma gelmektedir. Ozellikle DAAT, Gegit, Hasanaga ve Karacabey
ornekleme noktalarinin sanayi bolgelerine yakin olmasi bu dort 6rnekleme noktalarindaki
PCB’lerin kaynaginin endiistriyel kaynaklar oldugu anlasilmaktadir. Keles ve Glimtiistepe
ornekleme noktalar1 sirasiyla arka plan ve yari-kentsel 6rnekleme noktalarini temsil etse
de bulunduklar1 konum itibari ile sehir merkezine ¢ok uzak degildir. Bu durum
meteorolojik faktorler (riizgar hizi ve yonii) gibi etmenler yardimiyla PCB kaynaklarinin

bu drnekleme noktalarina tagindigini géstermektedir.
4.6.5. Yiizeysel su 6rneklerindeki muhtemel PCB kaynaklar:
D1s ortam havasina benzer sekilde yiizeysel sulardaki PCB’lerin muhtemel kaynaklarinin

belirlenmesinde homolog grup dagilimlart kullanilmistir. Yiizeysel sulardaki ¢oziinmiis

ve partikiil fazlardaki PCB’lere ait homolog grup dagilimlar1 Sekil 4.31°de gosterilmistir.
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Sekil 4.31. Yiizeysel su i¢in hesaplanan homolog grup dagilimlari
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Yiizeysel sulardaki hem ¢6ziinmiis hem de partikiil fazindaki PCB’lerin i¢in hesaplanan
homolog grup dagilimlarma gore, ¢ogunlukla yiiksek klor igerigine sahip homolog
gruplar (5-Cl, 6-Cl, 7-Cl ve 8-Cl) baskindir. Yiiksek klor igerigine sahip PCB’lerin baskin
olmas1 bu bolgelerdeki PCB’lerin yerel kaynaklardan etkilendigi anlamina gelmektedir
(Devi ve ark. 2014). DAAT Sonrasi 6rnekleme noktasindaki ¢6ziinmiis faz PCB’lerin
homolog grup dagilimlarina bakildiginda ise 2-ClI’lu PCB’lerin baskin homolog tiir
oldugu goriilmektedir. Vecchiato ve ark. (2015) tarafindan yapilan ¢alismada, yiizeysel
sulardaki yiiksek klor igerigine sahip PCB’lerin varligi o ortamin yerel kaynaklardan
etkilendigini belirtmistir. Bu baglamda, DAAT Sonrasi 6rnekleme noktasinda 2-CI’lu
PCB’lerin baskin homolog tiir olmasmin nedeni bu bdlgenin yerel kaynaklardan
etkilenmedigini gostermektedir. Bu durum, DAAT Sonras1 6rnekleme noktasinin hemen
Oncesinde atiksu aritma tesisinin ¢ikis suyunun bu bdlgeye desarj edilmesinden

kaynaklaniyor olabilecegini gostermektedir.

Bu calismada yiizeysel sulardaki PCB’lerin kaynak tanimlanmasinda homolog grup
dagilimlarina ek olarak Clausius—Clapeyron denklemi de kullanilmigtir. Bu baglamda 7
PCB (PCB#28, 52, 101, 118, 138, 153 ve 180) tiirii i¢in hesaplanan logKp degerleri ile
bu tiirlere ait logKow degerleri arasindaki regresyon sonuglart Sekil 4.32°de

gosterilmistir.
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Sekil 4.32. PCB’lere ait logKp-logKow grafigi

Elde edilen sonuglara gore logKp ve logKow arasinda Keles, DAAT Oncesi, DAAT
Sonrasi ve Gegit 6rnekleme noktalarinda negatif, diger 6rnekleme noktalarinda ise pozitif
iligki gozlenmigtir. Pearson ve ark. (1996) tarafindan yapilan ¢alismada, logKp ile
LogKow arasindaki negatif ve/veya pozitif egim degerleri, 6rnekleme noktalar1 arasindaki
farkliliklardan, suyun organik madde iceriginden, noktasal-bolgesel kaynaklardaki
degisiklikler gibi bircok faktore gore degisiklik gosterebilecegini belirtmislerdir.
Ornekleme noktalar1 arasindaki bu farkliliklar, partikiil maddelerin organik madde igerigi
ile iliskilendirilmektedir. Organik madde agisindan zengin olan partikiil maddeler cam
elyaf filtre tarafindan tutulamaz ve ¢6ziinmiis faz konsantrasyonlarina katkida bulunurlar
(Vilanova ve ark. 2001). Ayrica su sicakliklari, nehir akis hizi, tiirbiilans ve atmosferik
cokelme mekanizmalar sulardaki PCB’lerin ¢ozlinmiis-partikiil faz konsantrasyonlar1 ve

dagilimlar1 iizerinde etkilidir. Ornekleme noktalar1 arasinda ¢dziinmiis-partikiil faz
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dagilimlari arasindaki farkliliklarin 6rnekleme noktalarinin degisik karakteristikte olmasi

ve farkli PCB kaynaklarindan etkilenmesinden kaynaklandigi diistiniilmiistiir.

4.6.6. Sediment 6rneklerindeki muhtemel PCB kaynaklari

Sediment o6rneklerindeki homolog grup dagilimlart Sekil 4.33’te gosterilmistir. Sediment
orneklerindeki homolog grup dagilimlarina bakildiginda tiim 6rnekleme noktalarinda 6-
CI PCB’ler baskin homolog grubu olusturmaktadir. Daha 6nceki boliimlerde belirtildigi
gibi 6-Cl1 PCB’lerin baskin homolog grup olmasi, 6rnekleme noktalarinin yerel
kaynaklardan etkilendigini gostermektedir (Devi ve ark. 2014). Boélim 4.5.2 “PCB
gecisleri ve net aki degerleri”de belirtildigi gibi su-sediment arasindaki PCB gegislerine
bakildiginda tiim 6rnekleme noktalarinda su ortamindan sediment ortamina bir gegis
bulunmaktadir. Yiizeysel sularin yerel kaynaklardan etkilenip kirlenmesi ve PCB’lerin
fiziksel ve kimyasal 6zelliklerine bagli olarak sediment ortamina taginmasi nedeniyle

sediment ornekleri su 6rnekleri ile benzer homolog grup dagilimi géstermistir.
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5. SONUCLAR

Bu calismada, Bursa ili sinirlar1 igerisinde yer alan Niliifer Cay1 iizerindeki 6 farkli
noktadan dig ortam havasi, 7 farkli noktadan ise yiizeysel su ve sediment 6rneklerindeki
polisiklik aromatik hidrokarbon (PAH) ve poliklorlu bifenil (PCB) konsantrasyonlarinin
zamansal ve bolgesel dagilimlari, érnekleme noktalarinin birbirleri ile olan iliskileri,
hava-su ve su-sediment medyalarindaki kirletici gegisleri ve akilari, ve muhtemel
kaynaklarinin belirlenmesi degerlendirilmistir. Ornekleme siiresi olarak Ekim 2021-Eyliil
2022 tarihleri aras1 secilmistir. Ornekleme periyodu ise hava, su ve sediment 6rnekleri
icin aylik olarak belirlenmistir. Bu calismada elde edilen en 6nemli sonuglar asagida

Ozetlenmistir.

1. Tim ornekleme noktalarinda dis ortam havasindaki en disik PAH
konsantrasyonlar1 arka plan Ornekleme noktasinda (Keles), en yiikksek PAH
konsantrasyonlar1 ise endiistriyel/tarimsal 6rnekleme noktalarinda (Hasanaga ve
Karacabey) 6l¢iilmiistiir. Benzer durum PCB’lerde de gbzlenmistir. D1 ortam havasinda
en disiik PCB konsantrasyonlar1 Keles ornekleme noktasinda, en yiiksek PCB
konsantrasyonlari ise Karacabey 6rnekleme noktasinda dl¢lilmiistiir. Bu durum ozellikle
Bursa atmosferindeki PAH ve PCB konsantrasyonlarinin dagilimlarinda endiistriyel ve

tarimsal faaliyetlerin etkili oldugu sonucuna varilmistir.

2. Dis ortam havasindaki kirleticilerin mevsimlik dagilimlarina bakildiginda,
PAH’larda en yiliksek konsantrasyon seviyeleri ki mevsiminde, PCB’lerde ise yaz
mevsiminde Olclilmiistir. PAH konsantrasyonlarmmin  kis mevsiminde yiiksek
seviyelerinde 6l¢iilmesinin asil nedeni evsel 1sinma ve endiistriyel faaliyetler sonucunda
fosil yakit kullaniminin artmasindan kaynaklandigi belirlenmistir. PCB’lerde ise yaz
mevsiminde Ol¢iilen yiiksek konsantrasyon seviyelerinin asil nedeni sicakligin artmasina
bagli olarak ylizeysel sular, toprak ve bitki Ortlisii gibi ortamdanlardan PCB’lerin

buharlasarak atmosfere gegmesi oldugu belirlenmistir.

3. Yiizeysel su drneklerindeki kirletici konsantrasyonlari hem ¢6ziinmiis faz hem de

partikiil faz halinde belirlenmistir. Tiim O6rnekleme noktalarinda, yiizeysel sulardaki
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coziinmiis fazdaki ) 16PAH konsantrasyonlar1 2,3 ila 1118,5 pg/L arasinda, partikiil
fazdaki ) 16PAH konsantrasyonlar1 ise 0,3 ila 855,1 pg/L arasinda degisim gostermistir.
Elde edilen sonuglar Niliifer Cay’’nin dogdugu yerdeki (Keles 6rnekleme noktasi)
konsantrasyon degerleri ile karsilastiracak olursak toplam PAH konsantrasyonlari
(¢Ooziinmigtpartikiil faz) Keles Ornekleme noktasina gore Giimiistepe Ornekleme
noktasinda 2 kat, DAAT Oncesi 0rnekleme noktasinda 86 kat, DAAT sonras1 6rnekleme
noktasinda 46 kat, Gegit 6rnekleme noktasinda 94 kat, Hasanaga 6rnekleme noktasinda
51 kat ve son olarak Karacabey ornekleme noktasinda ise 100 kat daha yiiksek
Ol¢iilmiistiir. Tiim Ornekleme noktalarinda kis aylarinda en yiiksek konsantrasyon
seviyelerine ulagsmustir. Bu da ozellikle kisin sicakligin diismesi ile artan PAH

emisyonlariin etkili oldugu sonucuna varilmistir.

4. Cozlinmiis fazdaki en yilksek PAH konsantrasyonlari Ocak-Subat aylarinda
Ol¢iilmiis iken; en disik PAH konsantrasyonlari Temmuz-Agustos aylarinda
Olciilmiistiir. Bu durum o6zellikle kis aylarinda fosil yakit kullanimina bagli olarak PAH
konsantrasyonlarinin artmasina bagl oldugu belirlenmistir. Ayrica yaz aylarinda ytiksek
sicaklik ve daha giiclii giines 1s1inlart da PAH’larin fotodegradasyonunu etkilemekte ve
bu durumda partikiil fazindaki kirleticilerin adsorpsiyon kapasitelerini diistirmektedir.
Buna bagl olarakta ¢ozlinmiis fazdaki en diisiik PAH konsantrasyonlar1 yaz aylarinda

Olclilmiistiir.

5. Yiizeysel sulardaki PCB konsantrasyonlar1 ¢oziinmiis faz i¢in 3,8 ila 209,9 pg/L
arasinda, partikiil faz icin ise 6,3 ila 206,9 pg/L arasinda degisim gostermistir. Yiizeysel
sulardaki en diisiik PCB konsantrasyonlar1 Keles 6rnekleme noktasinda, en yiiksek PCB
konsantrasyonlar1 ise Karacabey oOrnekleme noktasinda Ol¢iilmiistiir. Elde edilen
sonuglart Niliifer Cayr’nin dogdugu yerdeki (Keles ornekleme noktasi) konsantrasyon
degerleri ile karsilastiracak olursak toplam PCB konsantrasyonlari (¢6ziinmiig+partikiil
faz) Keles o6rnekleme noktasina gore Gilimiistepe 0rnekleme noktasinda 2 kat, DAAT
oncesi Oornekleme noktasinda 6 kat, DAAT sonrasi 6rnekleme noktasinda 5 kat, Gegit
ornekleme noktasinda 9 kat, Hasanaga ornekleme noktasinda 13 kat ve son olarak

Karacabey 6rnekleme noktasinda ise 16 kat daha yiiksek 6l¢tilmiistiir.
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6. Tiim 6rnekleme noktalarinda, sedimentlerdeki ) 16PAH konsantrasyonlar1 32,2 ila
836,6 ng/g KA (kuru agirlik) (347,1£224,9 ng/g KA) arasinda degisim gdostermektedir.
En diisiik PAH konsantrasyonlar1 Keles 6rnekleme bolgesinde (arka plan) dlgiilmiisken,
en yiksek PAH konsantrasyonlar1 ise Karacabey Ornekleme noktasinda
(endiistriyel/tarimsal) Olciilmistiir. Nilifer Cayi’nin dogdu yer olan Keles 6rnekleme
noktasina gore Karacabey ornekleme noktasindaki sediment orneklerindeki PAH
konsantrasyonlarinin yaklasik 10 kat bir artis gostermistir. Ayrica toplam PAH
konsantrasyonlar1 Keles 6rnekleme noktasina gore Giimiistepe ornekleme noktasinda
artis meydana gelmemisken, DAAT 0Oncesi 6rnekleme noktasinda 7,4 kat, DAAT sonrasi
ornekleme noktasinda 5,1 kat, Geg¢it 6rnekleme noktasinda 10,1 kat, Hasanaga 6rnekleme
noktasinda 9,2 kat ve son olarak Karacabey 6rnekleme noktasinda 10,4 kat daha ytiksek
Ol¢iilmiistiir. Bu da 6zellikle Niliifer Cay1’nin dogdugu yerle hem gilizergah boyunca hem
de Niliifer Cay1’nin dokiildiigii yer arasinda ciddi PAH girdisinin oldugu tespit edilmistir.

7. Tim 6rnekleme noktalarindaki sedimentlere ait } 41PCB konsantrasyonlar1 12,1
ila 167,4 ng/g KA (71,4+38,7 ng/g KA) arasinda degisim gostermistir. Sediment
orneklerinde en diisiik PCB konsantrasyonlari Keles, en yiiksek PCB konsantrasyonlari
ise Karacabey 6rnekleme noktasinda 6l¢iilmiistiir. Ayrica sediment drneklerindeki PCB
konsantrasyonlarinin genellikle 6rnekleme bdlgelerinin karakteristigi ile iliskili oldugu
tespit edilmistir. Ayrica toplam PCB konsantrasyonlar1 Keles 6rnekleme noktasina gore
Glimiistepe ornekleme noktasinda 2 kat, DAAT oncesi ornekleme noktasinda 3 Kat,
DAAT sonrasi1 6rnekleme noktasinda 3 kat, Gegit 6rnekleme noktasinda 3 kat, Hasanaga
ornekleme noktasinda 4 kat ve son olarak Karacabey drnekleme noktasinda ise 6 kat daha

yiiksek ol¢lilmiistiir.

8. Ornekleme noktalar1 arasindaki hava, su ve sediment 6rneklerine ait PAH ve PCB
konsantrasyonlar1 arasindaki iligkinin belirlenmesinde Pearson korelasyon katsayisindan
(R) yararlanilmistir. D1s ortam havasi icin Keles 6rnekleme noktasi hari¢ diger 6rnekleme
noktalarinda PAH konsantrasyonlarinin zamansal dagilimlar: arasinda bir farklilik tespit
edilmemistir. Benzer durum yiizeysel sularda ve sedimentlerdeki PAH konsantrasyonlari

icin de gecerlidir. Buradan Bursa i¢in PAH konsantrasyonlarinin benzer kaynaklardan
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etkilendigi anlagilmistir. Tiim medyalardaki PCB’ler i¢in R degerleri genellikle negatif
bulunmustur. Buradan da ornekleme noktalar1 arasinda zamansal olarak farkliliklarin
oldugu anlamina gelmektedir. Ozellikle PCB’ler gibi antropojenik kaynaklar1 olmayan
kirleticilerin konsantrasyon dagilimlari cogunlukla 6rnekleme noktalarinin karakteristigi
ile ilgilidir. Bu calismada farkli 6zelliklerdeki 6rnekleme noktalarindan 6l¢iilen PCB
konsantrasyonlari, PCB’lerin farkli karakteristikteki bolgeler iizerindeki etkilerinin

belirlenmesine olanak saglamistir.

9. PAH ve PCB’lerin hava-su-sediment medyalarindaki gecislerinin belirlenmesinde
fugasite oranlarindan yararlanilmigtir. Hesaplanan fugasite oranlarina gore tim
ornekleme noktalarinda hem PAH’lar hem de PCB’ler i¢in sudan havaya buharlasarak bir
gecisin oldugu tespit edilmistir. Benzer sekilde su-sediment arasindaki fugasite oranlarina
gore hem PAH’lar hem de PCB’ler i¢cin sudan sedimente bir gecisin oldugu tespit
edilmistir. Buradan da yiizeysel sularin hem PAH hem de PCB kirleticileri i¢in dis ortam

havasi ve sedimente gore daha fazla kirli oldugu anlamina gelmektedir.

10.  PAH’lar i¢in hava ve su ortamlar1 arasindaki net aki degerleri 0,9 ng/(m?xgiin)
(Keles) ile 92.539,4 ng/(m?xgiin) (Gegit) arasinda degisim gostermistir. Benzer sekilde
PCB’ler i¢in hava-yiizey suyu aki degerleri -1,2 pg/(m?xgiin) (¢kelme, Keles) ile 1730,6
pg/(m?xgiin) (Karacabey) arasinda degisim gostermistir. PAH’lar igin en yiiksek aki
degerleri Gegit 6rnekleme noktasinda, PCB’ler i¢in ise en yiiksek aki degerleri Karacabey
ornekleme noktalarinda oOlclilmiistiir. Buradan da ozellikle PAH ve PCB’ler i¢in
endiistriyel ve tarimsal faaliyetlere yakin 6rnekleme noktalarinda ¢ok fazla girdilerinin

oldugu anlamina gelmektedir.

11. PAH’lar i¢in su ve sediment ortamlar1 arasindaki net aki degerleri -0,02
ng/(m?xgiin) (Keles) ile 8852,0 ng/(m?xgiin) (Gegit) arasinda degisim gostermistir.
Benzer sekilde PCB’ler i¢in hava-yiizey suyu aki degerleri —225,9 pg/(m?xgiin) ( Keles)
ile 0,001 pg/(m?xgiin) (Karacabey) arasinda degisim gostermistir. Hem hava-su hem de
su-sediment ortamlar1 arasindaki PAH ve PCB’lerin net aki degerleri sirasiyla Gegit ve
Karacabey ornekleme noktalarinda yiiksek ol¢iilmiistiir. Buradan da Gegit ve Karacabey

ornekleme noktalarinda yiizeysel sulardaki PAH ve PCB konsantrasyonlarinin seviyeleri
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ayni bolgelerdeki dis ortam havasi ve sediment ortamlarina gore ¢ok yliksek oldugu

anlamina gelmektedir.

12. Dis ortam havasindaki PAH’larin muhtemel kaynaklarmin belirlenmesinde
molekiiler tan1 oranlar1 ve Clausius—Clapeyron denklemleri kullanilmistir. Ornekleme
noktalariin ¢ogunlugundaki PAH konsantrasyonlarinin asil kaynaklarinda pirojenik ve
biyokiitle ve kOmiir yanmasi ile trafik emisyonlarinin etkili oldugu bulunmustur.
Clausius—Clapeyron denklemi sonuglar1 ile molekiiller tani1 oranlart birlikte
degerlendirildiginde, Keles ve Giimiistepe drnekleme noktalarindaki PAH kaynaklarinin
uzun menzilli organik maddelerin eksik yanmasi, diger 6rnekleme noktalarindaki PAH

kaynaklarinin ise sanayi, trafik ve tarimsal aktiviteler oldugu anlasilmistir.

13. Dis ortam havasindaki PCB’lerin muhtemel kaynaklarinin belirlenmesinde homolog
grup dagilimlar1 ve Clausius—Clapeyron denklemleri kullanilmistir. Bursa atmosferindeki
PCB’lerin en 6nemli kaynaklar1 arasinda tarimsal ve endiistriyel faaliyetleri oldugu tespit
edilmistir. Ayrica tim Ornekleme noktalarinda yerel kaynaklarinda PCB

konsantrasyonlariin dagilimlarinda etkili oldugu belirlenmistir.

14. Yiizeysel sulardaki ve sedimentlerdeki muhtemel PAH kaynaklarinda dis ortam
havasina benzer sekilde sirasiyla pirojenik ve biyokiitle ve kdmiir yanmasi ile trafik
emisyonlar1 etkilidir. Bu ortamlardaki muhtemel PCB kaynaklarinda yine dis ortam

havasina benzer sekilde tarimsal ve endiistriyel faaliyetlerin oldugu tespit edilmistir.
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