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BOLU iL MERKEZINDE KIS MEVSIMINDE TOPLANAN PM, 5.1, Ve
PM,s FRAKSIYONLARINI ETKILEYEN KiRLETICI
KAYNAKLARININ BELIRLENMESI

Fatma OZTURK®™, Melek KELES

Abant Izzet Baysal Universitesi, Miihendislik Mimarlik Fakiiltesi, Cevre Miihendisligi
Boliimi, Golkoy Kampiisii, Bolu, Tiirkiye

OZET

Kis mevsiminde sicakligin diismesi ve dogalgazin hala yaygin olarak kullanilmamasi 6zellikle
bu mevsimde Bolu sehir merkezinde hava kalitesini olumsuz yonde etkilemektedir. Cevre ve
Sehircilik Bakanligi tarafindan sehir merkezinde konuslandirilan istasyonda diizenli olarak
PMyo Olgiimleri yapilmakta ancak bu veriler sehrin hava kalitesini etkileyen ana kaynaklar
hakkinda bilgi sahibi olmakta yeterli olmamaktadir. Bu calismada analiz edilen partikiil
madde (PM) ornekleri sehir merkezinde hali hazirda bulunan istasyonda Aralik 2014 ve Subat
2015 tarihleri arasinda kaba (PM2s.10) Ve ince (PM,s) fraksiyonda toplanmistir. Kaba ve ince
fraksiyonda PM ornekleri SFU o6rnekleyici kullanilarak niikleopor filtre iizerinde toplanmis ve
toplanan orneklerde metal igerigi (Al, As, Ba, Ca, Cu, Fe, K, Mg, Mn, Na, Pb, S, Si, Ti, V ve
Zn) WDXREF cihazi ile bakilmistir. Ayrica es zamanli olarak PM; 5 6rnekleri Thermo Partisol
ornekleyici kullanilarak kuvars filtreler tizerinde toplanmis ve toplanan 6rneklerde elemental,
organik ve toplam karbon (sirasiyla EC, OC, ve TC) konsantrasyonlar1 belirlenmistir. Elde
edilen veriler degerlendirildiginde kaba ve ince fraksiyonda 6l¢iilen toplam siilfat miktarinin
yaklasik olarak 7.7 pg/m® oldugu bulunmustur. PM,s fraksiyonunda 6lgiilen OC, EC ve TC
konsantrasyonlarinin sirastyla 59.9+50.4, 5.92+4.79, 65.8+54.9 ng m” olarak Olciilmiistiir.
Kirletici kaynaklarini belirlemek amaciyla iiretilen veri setine faktor analizi uygulanmistir.
Kaba fraksiyonda toprak ve yanma kaynakli emisyonlar 6nemli kirletici kaynaklar1 olarak
bulunmustur. ince fraksiyonda ise toprak, petrol ve odun-kémiir yakilmasindan kaynakli olan
emisyonlar ana kirletici kaynaklar1 olarak bulunmustur.

ABSTRACT

Air quality in Bolu city center has been worsened during winter due to low temperature and
not wide use of natural gas. Ministry of Environment and Forestry has monitored the PMyg
concentration regularly, which is not enough to figure out the pollution sources affecting the
air quality of the city. The data interpreted in this study were generated by analyzing the
samples collected at a station located in the city center between December 2014 and February
2015. Coarse and fine particulate matter (PM,s.10 and PMys, respectively) samples were
collected by means of SFU sampler on nucleopore filters. These filters were analyzed in terms
of metals (Al, As, Ba, Ca, Cu, Fe, K, Mg, Mn, Na, Pb, S, Si, Ti, V and Zn) by using WDXRF.
In addition, cooncurrent PM, s samples were collected on quartz filters using Thermo Partisol
sampler. The generated data revelaled that the average sulfate concentration in sum of coarse
and fine fraction of PM was about 7.7 ug/m°. The average concentrations of OC, EC and TC
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in PM2.5 samples were found as 59.9+50.4, 5.92+4.79 and 65.8+54.9 pg m™, respectively.
The sources affecting the PM composition were resolved with factor analysis. While
combustion and crustal emissions were identified as the main sources influencing the coarse
fraction, coal-biomass combustion, oil combustion and crustal sources were found as major
sources contributing the PM, s composition.

ANAHTAR SOZCUKLER
Partikiil Madde (PM), Elementler, Organik Karbon (OC), Elementel Karbon (EC)
1. GIRIS

Sehirlesme ve endiistriyel faaliyetlerin artmasi sonucu insanlar kirsal alanlardan sehir
merkezlerine go¢ etmeye baslamiglardir (Nriagu, 1990). Boylece sehir merkezlerinde olusan
niifus yogunlugu, trafik emisyonlar1 ve endiistriyel faaliyetler gibi antropojenik faaliyetleri
arttirmis ve beraberinde sehir merkezlerinde yogun bir hava kirliligi olusturmustur
(Grigoratos vd., 2014; Fantozzi vd., 2013; Sawidis vd., 2011; Rodriguez Martin vd., 2015).
Yapilan ¢aligmalarda partikiil madde kaynakli hava kirliliginin insanlar ve g¢evre lizerindeki
etkileri incelenmektedir (Hueglin vd., 2005; Manalis vd., 2005) (Samek, 2009). Ozellikle
yiiksek konsantrasyonlardaki PMjp ve PM,s sehir merkezlerinde insanlar iizerinde ciddi
saglik etkilerine neden oldugu bulunmustur (Heninrich ve Salama, 2007; Ho vd., 2007). PM
miktarlarinin bilinmesi 6nemlidir, fakat insan ve gevre iizerindeki etkilerinin daha iyi
anlasilmasi i¢in sadece madde miktar1 degil ayrica da partikiill madde kompozisyonunu
olusturan maddelerin de incelenmesi gerekmektedir (Samek, 2009).

Partikiill madde kompozisyonunu organikler, inorganikler, mineral toz, deniz tuzlar1 ve
elementler olusturmaktadir ( Patearaki vd., 2012; Sharma vd., 2014). PM kompozisyonundaki
bilesikler bulundugu yer ve zamana gore degisiklik gostermektedir.

PM o6rneklerinde bulunan karbonlu bilesiklerin atmosfer sistemi, iklim degisikligi ve insanlar
tizerinde etkileri bulunmaktadir (Liousse vd., 1996; Jacobson, 2001). Yanma kaynakli olusan
partikiil maddelerinin % 60’1n1 organik karbon (OC) ve % 5-10"unu ise elemental karbon
(EC) olusturmaktadir. Elemental karbonun atmosferdeki kaynaklar1 fosil yakitlari, orman
yanginlar1 ve evsel 1sinma amacl kullanilan yakitlardir (Cooke vd., 1999; Masiello, 2004).

PM kompozisyonunu olusturan metaller diisiik konsantrasyonlarda olsa bile insanlar
tizerindeki saglik etkilerinden dolayr PM’de icerigindeki miktarlar: siirekli izlenmektedirler
(Gavett vd., 2003; Schaumann vd., 2004; Guastadisegni vd., 2010). Metal Kkirleticiler
atmosfere hem dogal kaynaklardan hem de antropojenik kaynaklardan salinmaktadirlar. Metal
kirleticiler atmosfere dogal kaynaklardan volkanik patmalar, mineral tozlar1 ve kayalarin
ayrismast sonucu salinmaktadirlar. Atmosfere salinan metal kirleticilerinin ¢ogunun
antropojenik kaynakli oldugu ve daha cok trafik emisyonlar1 ve endiistriyel faaiyetler sonucu
atmosfere verildikleri yapilan ¢alismalar sonucunda bulunmustur (Lv vd., 2014; Oduma vd.,
2014; Rodriguez Martin vd., 2014). Trafik emisyonlar1 ile havaya salinan metaller daha ¢ok
Ba, Pb, Cu, Cr, Sn, Sb ve Zr iken, endiistriyel faaliyetler sonucunda V, Ni, Co, Sb, Cr, Fe,
Mn, Cu, Zn, As ve Sn atmosfere verilmektdirler (Querol vd., 2002; Lin vd., 2005; Alastuey
vd., 2005; Birmilli vd., 2006; Bukowiecki vd., 2010; Moreno vd., 2011).
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2. MATERYAL VE METOD

2.1. Istasyon bilgileri

Bolu sehir merkezinde gergeklestirilen bu ¢alismada Devlet Meteoroloji  Genel
Midiirligii’niin bahgesinde (40° 44' 01.71" K ve 31° 36' 05.74" D) hali hazirda bulunan kabin
kullanilmistir. Kabinin bulundugu yer tam olarak sehir merkezinde trafik yogunlugunun
gorildiigii iki ana cadde arasindadir. Ayrica Bolu genelinde hem dogalgaz hem de komiir ve
odun 1sinma amagh olarak kullanilmakta, buda farkli yanma tiplerinden kaynaklanan
emisyonlarin schrin hava Kkalitesinin farkli parametreler agisindan farkli Olgiilerde
etkilenmesine neden olmaktadir.

2.2. PM orneklerinin toplanmasi

Sehir merkezinde konuslandirilmis istasyonda 1 Aralik 2014-6 Subat 2015 tarihleri arasinda
giinliik olgtimler yapilmistir. Bu 6l¢timler i¢in Gent marka Stack Filter cihaz1 (Salma vd.,
2004; Mkoma vd., 2009) kullanilarak PM;5.190 Ve PMy 5 ornekleri polikarbonat filtre tizerinde
toplanmustir. Ayrica ayni istasyonda bulunan Partisol™ 2000i (Thermo, ABD) cihazi ile
kuvars filtre lizeinde PM> 5 6rnekleri toplanmustir.

Her iki cihazda da yapilacak ol¢iimlerde kullanilacak olan filtreler istasyona gotiiriilmeden
once sabit sicaklik (20°C) ve nemde(% 25-30) sartlandirilarak agirliklar1 kaydedilmistir.
Ayrica kuvars filtrelerin igeriginde bulunan karbon yapisindan dolay1 tartim isleminden 6nce
900 °C’de kiil firininda yakma islemine maruz birakilmistir (Zhao vd., 2013; Sharma vd.,
2014). Bu islem ile filtre igerigindeki karbon giderilmektedir. Giinliik olarak toplanan filtreler
araziden getirildikten sonra tekrar sabit sicaklik ve nem ortaminda tutularak partikiil madde
kiitlesi belirlenmektedir. PM kiitlesi belirlenen filtreler analiz edilene kadar -18°C’de
tutulmaktadir.

2.3. PM orneklerinin analizi

PM orneklerinin metal iceriginin belirlenmesi. Polikarbonat filtre iizerinde toplanan PM
orneklerinde Na, Mg, Al, Si, S, K, Ca, Ti, V, Mn, Fe, Cu, Zn, As, Ba and Pb igerigini
belirlemek icin Panalytical Axios Adwance model WDXRF (dalga boyu dagilimli x-1g1nlari
floresans) cihazi ile analiz edildi. Analiz i¢in cihazda 4.0 kW giiciinde X-Ray tiipii (Imax=
160 mA, Vmax= 60 kV) ve Rh anot (SST-mAX) kullanildi. WDXRF analizinde Ba ve Pb
elementleri i¢in L-o ¢izgisi kullanilirken diger olgiilen elementler icin K-o ¢izgisi
kullanilmistir. Orneklemede kullanilan filtrenin ¢apt 47 mm olmasina ragmen cihaz ile analiz
yapilirken 25 mm ¢ap1 X-Ray 1sinina maruz kalmis fakat 6lciilen sonuglar filtrenin ¢ap1 i¢in
dogrulanmistir. Analiz sirasinda yapilan dl¢timlerin dogrulu 6rneklerler ayni kosullarda analiz
edilen SRM 2783 (Air Particulate Matter on Filter Media, NIST, ABD) ile kontrol edilmistir.

PM orneklerinde OC ve EC analizi. Bu c¢alismada toplanan kuvars filtreler {izerinde
toplanan PM;s orneklerinde EC/OC analizleri Sunset Lab. (Oregon, ABD) temin edilen
“termal-optik karbon aerosol analizorii” kullanilarak yapilmistir.

Bu yontemde standart biiyiikliikkte kesilen PM vyiikli kuvars filtreler kuvars firina
yerlestirilmektedir. Firinin i¢ine gonderilen helium gazi firmin sicakligii 870°C seviyesine
cikarmakta, artan sicaklikla Ornekten desorbe olan organik bilesikler piroliz {iriinlerine
dontiserek manganez dioksit (MnQO,) yiikseltgen firina hareket etmektedir. MnO;, firinda
hareket eden karbon fragmanlar1 burada CO; gazina doniismektedir. Yikseltgen ortamdan
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helyum gaziyla siipiirilen CO, hidrojen gazi ile karigmaktadir. Daha sonra bu karisim
isitilmis nikel katalizde CH4 gazina doniismekte ve alevli iyonlagsma dedektorii (FID) ile
ornekde bulunan karbon tayin edilmektedir. Kuvars oOrnekleme firininda ilk basamak
tamamlandiktan sonra firinin igerisindeki sicaklik 550°C’ye diisiiriilmekte ve firindan bu kez
helyum/oksijen tasiyict gaz karisimi akmaktadir. Bu yiikseltgen gaz karisimiyla ikinci bir
sicaklik sigramasiyla ornekde bulunan elemental karbonda filtreden okside olarak. MnO,
firina hareket etmektedir. Daha sonra elemental karbon da organik karbon gibi FID dedektorle
tayin edilmektedir. Sekil 1°de toplanan 6rneklerden birine ait bir termogram sunulmustur.
Tipik bir termogramda dort adet organik karbon piki (OCy, OC,, OC3 ve OC,) ve alt1 adette
elemental karbon piki (EC,, EC,, EC3, EC4, ECs ve ECg) bulunmaktadir.

OC | .):x:*] \".] 141(‘ l: EC
= = <t -
5000 —
10x10° 200 g
g T 4000 - 2
- a — 600 .,
g | & 3000- @
£ ¢z a00 B
E ,_| B 2000+ =
B L5
& 1000 — —200
SEE o
0
He tasiyici gaz HetO2  yretCH4

Zaman (5)
Sekil 1. Analiz edilen 6rneklerden birine ait termogram

EC/OC analizoriinde toplanan Orneklerin analizine baslamadan o6nce kuvars filtreden
kaynaklanabilecek karbon miktarin1 belirlemek amaciyla temiz kuvars filtreler de analiz
edilmistir. Ayrica her giin analize baslamadan once cihazdan gelebilecek hata paymi1 gérmek
amactyla cihaz igerisine Ornek yerlestirmeden bos calistirilmistir. Cihazdaki Olglimlerin
dogrulugunu belirlemek amaciyla bilinen miktarda siikroz bos temiz filtrelerin lizerine enjekte
edilerek Orneklerle ayni kosullarda analiz edilmistir. Ayrica her analiz sonunda belirli
miktarda metan gazi dis standart olarak sistemden geg¢irilerek, cihazin performansinda
gozlenen kiiclik degisimler normalize edilmekte bdylece analiz sonuglarinin tekrarlanabilirligi
ve kararlilig1 kontrol altinda tutulmaktadir.

Orneklerden alinan 1.5 cm? biiytikliiglinde pargalar kuvars 6rnekleme firinina yerlestirilerek
OC ve EC tayini yapilmstir.

Meteorolojik veriler. Devlet Meteoroloji Genel Miidiirligiine ait meteoroloji istasyonu ile
ornekleme yapilan kabin ayni yerde oldugu igin meteorolojik veriler (sicaklik, nispi
nem,yagis, riizgar hizi ve yonii) i¢in hali hazirda bulunan meteoroloji istasyonu kullanilmistir.
Ornekleme donemine ait verilerin zamansal degisimi Sekil 2°de sunulmustur.
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Sekil 2. Orekleme doneminde &lgiilen meteorolojik verilerin zamansal degisimi (kirmizi art1
isareti kar yagisini gostermektedir) (Oztiirk ve Keles, 2015)

3. SONUCLAR

3.1. Meteorolojik veriler

Ornekleme siiresi boyunca sicaklik, yagis, nispi nem, riizgar hizi ve yonii verileri saatlik
ortalamalr1 seklinde alinmistir. Bolu sehir merkezinde Aralik ve Subat arasindaki donemde
ortalama sicaklik 3.7 °C iken maksimum sicaklik 18.9 °C minimum sicaklik -11.6 °C olarak
kaydedilmistir. Riizgar yonii ise daha ¢ok 210 °© ile 240 ° arasinda, hiz1 ise ortalama 1.23 m/s
olarak belirlenmistir. Ayn1 sekilde drnekleme siiresi boyunca nispi nem ortalama % 84 olarak
kaydedilmistir.

3.2. Metal sonuclar

PMgjs.10 Ve PMys olarak toplanan Orneklerde partikiil madde konsantrasyonlari ortalama
olarak biiytlik ¢apli partikiillerde (PMa2s.10) 31422 ng m™® olarak bulunmustur. Kiigiik caplt
partikiillerde ise (PM2s) 20+15 nug m® bulunmustur. PM kompozisyonunun biiyiik bir
bolimiinii  olusturan siilfat iyonunun PMa;s.10 ve PM;s fraksiyonlarindaki ortalama
konsantrasyonlar1 sirastyla 3669+3138 ve 4029+4203 ng m™ olarak bulunmustur.

Toprak kokenli olarak bilinen metallerden ise Ca, Si, Fe, Al, Mg ve Ti konsantrasyonlar1 kaba
fraksiyonda sirasiyla 17562194, 615+793, 322+306, 2914+346, 74108 ve 35+31 ng m>
olarak tespit edilmistir. Bu elementlerin kiigiik ¢apli partikiillerdeki konsantrasyonlari ise
strastyla 527+701, 416+£497, 178+116, 2554259, 57478 ve 29+18 ng m™ olarak bulunmustur.
Kuloglu ve Tuncel (2005) tarafindan yapilan ¢alismada da toprak kdkenli metallerin daha ¢ok
biiyiik ¢apl partikiillerde oldugu saptanmustir. Atnropojenik kaynakli olarak salinan Pb, Zn,
Cu, As ve Ni gibi elementlerin konsantrasyonlar1 biiyiik ¢apli partikiil maddelerde , kiigiik
caplt olanlara gore daha yiiksek bulunmustur. Sekil 3’de hem biiylik ¢apl partikiillerde
(PM35.10) hem de kiigiik capli partikiillerdeki metal konsantrasyonlari gosterilmistir.
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Sekil 3. PM35.10 Ve PM; 5 metal konsantrasyonlari

3.3. OC/EC sonuclan

Sehir merkezinde kis mevsiminde toplanan PM,s Orneklerinde ortalama OC, EC ve TC
konsantrasyonlar1 sirasiyla 59.9+50.4, 5.92+4.79, 65.8+54.9 ng m™ olarak 6l¢iilmiistiir. En
yiikksek PM; 5 konsantrasyonu 18 Ocak 2015 tarihinde 278 pg m™ olarak belirlenmistir. Bu
tarthte alinan meteorolojik verilerde ise en diisiik sicakligin -3°C oldugu tespit edilmistir.
PM3 s konsantrasyonun ve bunlara ek olarak karbon konsantrasyonlarinin yiiksek ¢ikmasi kis
mevsiminde evsel 1isinma faaliyetlerinin artmasi ve buna bagli olarak da emisyonlarin artmasi
ile agiklanmustir.

4. SONUCLARIN DEGERLENDIRILMESI

4.1. Metal konsantrasyonlarinin degerlendirilmesi

Bu calismada o6l¢iilen elementlerin konsantrasyonlar1 diger ¢aligmalar ile kiyaslandiginda en
yiikksek stilfat konsantrasyonun Bolu sehir merkezinde Ol¢iildiigli bulunmustur. Yatin ve
arkadaglarinin (2000) yilinda Ankara sehir merkezinde toplanan PM,s 6rneklerinde siilfat
konsantrasyonu 10488 ng m™ olarak bulunmustur. Antalya’da yapilan bir diger ¢alismada ise
PMy, fraksiyonunda kis mevsiminde 6lgiilen ortalama siilfat konsantrasyonu 5583 ng m™
olarak tespit edilmistir (Oztiirk vd., 2012).

Kis mevsiminde yapilan diger caligmalardaki bulunan degerlerle Bolu sehir merkezinde

yapilan Sl¢timlerle kiyaslanmis ve konsantrasyonlar Sekil 4’de gosterilmistir. Bu ¢alismada
bulunan stilfat konsantrasyonunun diger ¢aligmalara oranla daha yiiksek ¢iktigi bulunmustur.
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Magnezyum elementi ise karsilastirma yapilan diger ¢alismalara gore en diisiik seviyede
bulunmustur.
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Sekil 4. PM;5.190 Ve PM3 5 metal konsantrasyonlarinin literatiir ile karsilagtirilmasi

4.2. OC/EC konsantrasyonlarinin degerlendirilmesi

Bu calismada kis mevsiminde Slgiilen OC ve EC konsantrasyonlarinin PM3 s kiitlesi ile giiglii
korelasyon (R > 0.90, p< 0.001) gosterdigi bulunmustur. Ayrica OC ve EC arasinda da giiclii
bir korelasyon (R > 0.94, p< 0.001) oldugu saptanmustir.

Yittri ve arkadaslarinin (2007) 2002-2003 yillart arasinda kirsal alanda yaptiklar1 ¢alismada
PMjy kompozisyonunun % 30 unu karbonlu bilesiklerin olusturdugunu bulmuslardir. Ayrica
bu karbonlu bilesiklere organik karbonun kiitlece katkis1 % 27+9 seviyesinde gozlenirken,
elemental karbonun katkist % 3.4+1 olarak belirlenmistir. Ayrica ayn1 ¢aligmada organik
madde konsantrasyonunun siilfata kiyasla daha yliksek oldugu bulunmustur. Yine ayni sekilde
farkli bolgelerde yapilan bir ¢calismada, Putaud vd. OC ve EC’ nun PMyy kiitlesindeki katkis1
% 25-40 iken PM3 5 % 30-50 arasinda oldugunu gostermistir.

Feng ve arkadaslar1i(2009) Cin, Japonya, Tayvan ve Kore’de OC ve EC ile ilgili yapilan

caligmalar1 degerlendirmistir. Yapilan ¢alismalar dogrultusunda EC sadece birincil
kaynaklardan salindigin1 ve atmosferde olugmadigini kanitlamiglardir. OC ise hem birincil
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kaynaklardan salindigin1 hem de atmosferdeki fotokimyasal tepkimeler sonucunda olustugunu
bulmuslardir. Ozellikle sehir merkezlerinde, trafigin yogun oldugu bélgelerde (otoban gibi) ve
endiistriyel faaliyetlerin yogun oldugu bolgelerde OC ve EC degerlerinin yiiksek ¢iktig
goriilmektedir. Ayrica kirsal alanlarda yapilan ¢aligmalarda ise OC ve EC degerlerinin sehir
merkezlerine gore daha diistik ¢iktig1 goriilmektedir.

4.3. Kirletici kaynaklarmin belirlenmesi

Bu caligmada iiretilen veri setine faktor analizi uygulanarak PM kompozisyonunu etkileyen
Kirletici kaynaklar1 belirlenmeye ¢alisilmistir. Faktor analizi hem kaba hem de ince fraksiyona
ayr1 ayr1 uygulanmistir. Kaba fraksiyonda kirletici kaynaklari toprak ve odun-kdmiir yanmasi
olarak bulunurken, ince fraksiyonda kirletici kaynaklar1 toprak, komiir-odun yanmasi ve
petrol yakilmasi olarak bulunmustur.
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