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Amoksisilinin anaerobik aritilabilirligi

Hakan CELEBI’, Delya SPONZA
DEU Miihendislik Fakiiltesi, Cevre Miihendisligi Boliimii, 35160, Buca, Izmir

Ozet

Kanalizasyon, ubbi atiklar, ila¢ endiistrisi, gida tiretimi, ¢iftlik hayvanlarimn iiretimi gibi faaliyetler an-
tibiyotiklerin kaynaklarin olusturmaktadir. Antibiyotiklerden [-Laktam grubu olanlar insan saghginda
ve veterinerlikte ¢ok genis bir kullamm araligina sahiptir. Ozellikle Amoksisilin genis spektrumlu bir
etkive sahiptir. Genellikle c¢iftlik hayvanlarmin gelisimi ve saghgi icin (Helicobacter pylori ile
Actinobacillus pleuropneumoniae’nin oldiiriilmesi) veterinerlikte ve ozellikle insan saglhginda kullanil-
maktadwr. Antibiyotiklerin anaerobik kosullarda aritilabilirligi ile yapilmis ¢cok az sayida ¢alisma bu-
lunmaktadur. Antibiyotiklerin BOIs/KOI oranlar: diisiik oldugundan bu oranin Anaerobik Cok Kademeli
Yatak Reaktor (ACKYR) kullanarak yiiksek degerlere ¢ikariimas diistiniilmektedir. Genelde antibiyotik
iceren atik sularin inert KOI oranlari ve zor ayrisan organik madde diizeyleri yiiksektir. Bu nedenle zor
ayrisan organik maddenin anaerobik kosullarda aklimasyon ile mikroorganizmalar tarafindan alinma-
smi saglamak onemlidir. Bu c¢alismada serum gigelerinde anaerobik graniil ¢amur kullanilarak
Amoksisilin i¢in ICsy degeri 195 mg/L bulunmugstur. Anaerobik kesikli ¢alismalarda Amoksisilin kon-
santrasyonu 5 mg/L’den 350 mg/L’ye arttirildiginda SMA'mn 1.2 gCH~KOI/gUAKM.giin’den 0.18
gCH ~KOI/gUAKM.giin e diistiigii gozlenmistir. Aklimasyon safhast olmadan isletme periyodunun 9 ve
10. giiniinde KOI giderim veriminin % 70’e ¢iktigi ve sabit kaldigi, metan iiretiminin 9000 ml, metan
yiizdesinin de % 50 oldugu gozlenmistir. TUYA miktarlarimin 1.Hazneden 3.Hazneye gegiste azaldigi ve
TUYA konsantrasyonlarimin 500 mg/L’den 120—140 mg/L ve diistiigii gozlenmigtir. 1.Haznede pH in
6.98 oldugu c¢ikista ise pH degerlerinin arttigi (7.55) gozlenmistir. HCO; alkalinitesinin 569-874 mg/L
arasinda oldugu ve TUYA/ HCO;3 orammin 0.15-0.38 arasinda oldugu gozlenmigstir. Amoksisilin kon-
santrasyonu reaktor isletilmesinin 9 ve 19. giinlerinde 150 mg/L’den 70 mg/L ye diistiigii yani % 53
oranlarinda arttma verimi ile giderildigi gozlenmistir. Amoksisilin iceren atiksuyun BOIs/KOI oraminin
anaerobik aritma sonrasi 0.05 'ten 0.25 e yiikseldigi gozlenmistir.

Anahtar Kelimeler: Anaerobik cok kademeli yatak reaktor, amoksisilin, anaerobik aritim, KOI
TUYA/HCO:;.

“Yazismalarin yapilacagi yazar Hakan CELEBI. hakan.celebi@deu.edu.tr; Tel: (232) 412 70 91.

Bu makale, 11-13 Haziran 2008 tarihleri arasinda Istanbul’da diizenlenen 11. Endiistriyel Kirlenme Kontrolii Sempozyu-
munda sunulan bildirilen arasindan, ITU Su Kirlenmesi Kontrolii Dergisi’nde basilmak iizere segilmistir. Makale ile ilgili
tartigmalar 21.08.2009 tarihine kadar dergiye gonderilmelidir.
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Anaerobic treatment of amoxycillin

Extended abstract

The pharmaceutical wastewaters contain a variety
of organic and inorganic constituents including
spent solvents, catalysts, additives, reactants and
small amounts of intermediates and products, and
may therefore be high in chemical oxygen demand
(COD) It is estimated that approximately half of
the pharmaceutical wastewaters produced world-
wide are discarded without specific treatment. Re-
cently there are specific studies reporting the ap-
plication of anaerobic technology for the treat-
ment of drug pharmaceutical wastewaters. How-
ever, the high COD concentration in such phar-
maceutical wastewaters makes them potential
candidates for anaerobic technology. The an-
aerobic process is very much favorable for toxic
wastewater, where aerobic oxidation of organic
matter would result in high-energy consumption
and production of huge quantities of sludge. The
most important merits of anaerobic treatment are
the ability to treat toxic wastes, low energy input,
low sludge yield, low nutrient requirement, low
operating cost, low space requirement and net
benefit of energy generation in the form of biogas.
Modern anaerobic processes used for high rate
reactors such as the UASB have been applied to
the treatment of a wide variety of industrial
wastewaters, increased disinfection of pathogenic
organisms and eliminating the need of cooling for
effluent of high temperature. The occurrences of
several kinds of antibiotics like macrolides have
been reported in many environmental samples
such as municipal wastewater, surface water,
groundwater, sludge and sediments. Antibiotics
are often not metabolised completely in the human
body after administration and are consequently
excreted into the sewage system, which becomes
the main route of emission of these compounds.
The activities such as sewage, medical wastes,
medicine production, food production and live-
stock production have created the sources of anti-
biotics. p-Lactam groups of antibiotics have a
wide area of usage in human healthy and veteri-
nary medicine and they have inhibitory effects on
bacteria in the biological treatment systems. One
of the most frequently used antibiotics in the
world is amoxicillin. The effect of amoxicillin in
human excrement on the biodegradation process
of feces has been reported and it was found that
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although the concentration of amoxicillin in toilet
matrix declined quickly, it seemed to be basically
difficult to treat antibiotics in a bioreactor due to
their inhibitory effect on bacteria. Since the delay-
ing effect on the feces decomposition process was
strong. Specially, Amoxycillin is a broad spectrum
antibiotic. Generally, it is used for growing of
livestock and their health (for Helicobacter pylori
and Actinobacillus pleuropneumoniae to be killed)
in veterinary and human healthy. Since the
wastewater containing antibiotics have low BODs/
COD ratios, it is thought that this ratio could be
increased by using anaerobic multi-chamber bed
reactor (AMCBR). Since the wastewater contain-
ing antibiotics have high inert COD ratios and
recalcitrant organic matters, it is important to
remove the slowly organic matters via acclimation
of anaerobic microorganisms under anaerobic
conditions in an AMCBR reactor system. In this
study, the ICsy value for Amoxycillin is ascer-
tained as 195 mg/L by using anaerobic granular
sludge in anaerobic batch reactors. When Amoxy-
cillin concentration is increased from 5 mg/L to
350 mg/L in batch operation, it is observed that
SMA decreased from 1.2 gCH,COD/gVSS.day to
0.18 gCH,COD/gVSS.day. In ninth and tenth
days of the operation period, without acclimation
step, it is observed that COD removal efficiency
reached to 70% the daily methane production was
9000 ml, while the percent of methane gas pro-
duced was 50% of the total gas It is observed that
total volatile fatty acid (TVFA) concentrations de-
creased from the third chamber of the AMCBR to
the first chamber of the AMCBR. The TVFA con-
centrations decreased from 500 mg/L to 120-140
mg/L in the third chamber of the anaerobic reac-
tor. It was showed that the HCOj; alkalinity ranged
569-874 mg/L and TVFA/ HCOj; ratios ranged
between 0.15 and 0.38. The amoxycillin concen-
trations decreased from 150 mg/L to 70 mg/L, af-
ter one weak of operation period without acclima-
tion. The Amoxycillin removal efficiency was re-
corded as 53% after 9 and 19 days of operation
period. Also, it is observed that The BODs/COD ra-
tio of wastewater containing Amoxycillin antibiotic
increased from 0.05 to 0.25 after 10-20 days of an-
aerobic treatment in AMCBR reactor system.

Keywords: Anaerobic multi-chamber bed reactor,
amoxycillin, anaerobic treatment, COD, BODs/COD
ratio, TVFA/HCO:;.
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Giris

Antibiyotikler, etkilerine ve kimyasal yapilarina
gore P-Laktamlar, Tetrasiklinler, Makrolidler,
Aminoglikozidler, Quinolonlar, Linkosamidler,
Oksazolidler olarak siniflandirilirlar (Demirden,
2005). B-Laktam antibiyotikler genis spektrumlu
olup, gram pozitif ve negatif organizmalardan
kaynaklanan enfeksiyonlarin tedavisinde yogun
bir sekilde kullanilmaktadir (Sekil 1) (Baeere
vd., 2005; Cass vd., 2003).
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Sekil 1. Amoksisilinin kimyasal yapisi

Antibiyotikler biyolojik parcalanmaya dayanikli
olmalar1 nedeniyle degisik ortamlarda birikirler.
Yiiksek organik yilike sahip olan antibiyotik
atiksularinin bu nedenle c¢evreye bosaltilmadan
once kesinlikle aritilmasi gerekmektedir. Ilag
endiistrisinin anaerobik kosullarda aritilabilirligi
ile yapilmis ¢ok az sayida ¢alisma yer almakta-
dir (Arikan vd., 2006; Kim vd., 2007; Lallai vd.,
2002; Nandy vd., 2001).

Anaerobik ¢ok kademeli yatak reaktorler ile il-
gili literatiir aragtirmalarinda pek fazla ¢aligsma-
ya rastlanmamistir. Ozellikle asidik petrokimya
endiistrisi atiksularinin aritimi i¢in bu tip reaktor
tercih edilmistir (Patel ve Madamvar, 2001).
Anaerobik aritmada sistemde ilk asamada olu-
san organik asitlerin parcalanip metan ve kar-
bondioksite doniismesi gerekmektedir, Hazne-
1’de hidroliz ve asitlesme diger haznelerde ise
metanlagma metanojenler tarafindan gerceklesti-
rilmektedir. Ayn1 zamanda antibiyotiklerin ana-
erobik aritilabilirligi ile ilgili ¢aligmalarda ¢ok
kademeli anaerobik yatak reaktor ile ilgili bir
calismaya da rastlanmamistir. Bu tip reaktorde
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uygun sartlar altinda oldukga yiiksek yiikleme
oranlar1 uygulanabilmektedir.

Bu calismada veterinerlikte ve insan tedavisinde
yogun bir sekilde kullanilan B-Laktam grubu
antibiyotiklerden biri olan Amoksisilinin anae-
robik ¢ok kademeli yatak reaktdorde anaerobik
aritilabilirligi incelenmistir. Bu calismada bir
aklimasyon siiresi (start-up) olmadan 150 mg/L
Amoksisilin antibiyotiginin anaerobik reaktor
verim ozelliklerine (KOI giderimi, toplam ve
metan gaz iiretimleri, spesifik metanojenik akti-
vite degerleri, HCO; alkalinitesi ile TUY A kon-
santrasyonlariin degigsimleri) incelenmistir.

Materyal ve yontem

Anaerobik ¢ok kademeli yatak reaktor ve deney
diizenegi- 150 mg/L Amoksisilin, 3500 mg/L
KOI’yi veren melas, Vanderbilt mineral ortamu,
NaHCO; ve 0.5 mg/L Sodyum tiyoglukolat ice-
ren sentetik atiksu ile reaktdr 10 giin boyunca
isletilmistir. 150 mg/L Amoksilin’in KOI esdege-
ri 100 mg/L oldugundan giris atiksuyunun toplam
KOI konsantrasyonu 3500 mg/L civarinda olmus-
tur. Anaerobik ¢ok kademeli yatak reaktor igin

isletme kosullar1 Tablo 1°de gosterilmistir.

Tablo 1. Anaerobik ¢ok kademeli yatak reaktor
icin isletme kosullar

Isletme Parametre- Birim ACKYR
leri

HRT Giin 1.15
Debi L/giin 4.00
Org.Yiik. Hiz1 (OLR)  g.KOI/L.giin 2.70
Amoksisilin Kons. mg/L 150
F/M Oran1 2.KOl/g. UAKM.giin 0.046
Sicaklik °C 37+1
Giris KOI mg/L 3500

Asidojenik ve metanojenik mikroorganizmalarin
dengeli biiyiimesi ve faz ayrimi i¢in iki farkh
tiirde destek materyali haznelerde kullanilmistir.
Hazne-1’de 300 g. pomza tasi, Hazne-2’de 315
gram olacak sekilde pomza tasi+komiirlesmis
kemik ve Hazne-3’te ise 330 gram komiirlesmis
kemik sisteme yerlestirilmistir. ACKYR reakto-
rl beslemek i¢in reaktoriin % 20’sini dolduracak
kadar, Izmir Pakmaya isletmesinden asidojenik
ve metanojenik nitelikte kismi graniillesmis
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anaerobik ¢amur alinmistir. Calismada kullani-
lan reaktor sistemin Sekil 2°de verilmistir. Re-
aktoriin tiim hacmi 4.5 L olup haznelerin ha-
cimleri 1.5 L’dir. Sentetik atiksu 150 mg/L
Amoksisilin, melas, Vanderbilt mineral ortamu,
5000 mg/L NaHCO; ve 0.5 mg/L Sodyum
tiyoglukat igermektedir.

Analitik yontemler

Gaz olciimleri

Gaz iiretimleri stvilarin yer degistirmesi yonte-
mi ile Olgiilmiistiir. Toplam gaz % 2 (v/v)
H,S04 ve % 10 (w/v) NaCl iceren sividan geci-
rilerek Olclilmiistiir. Metan gazi; olusan gazin %
3’lik NaOH igeren sividan gecirilmesi ile bu-
lunmugstur (Beydilli vd., 1998; Razo-Flores vd.,
1997). Metan gaz yiizdesi ise; Driager Pac®Ex
methane gaz analiz cihazi ile 6l¢lilmiistiir.

S 25 cm

| ‘ \%’ %

ANAEROBIK COK KADEMELI
YATAK REAKTOR

Anaerobik toksisite ve Spesifik Metanojenik
Aktivite (SMA) deneyleri

3.5 mL anaerobik camur igeren 0.35 mL
Vanderbilt mineral ortamli serum siselerine kar-
bon kaynagi olarak 3500 mg/L KOI’yi verecek
melas, pH i¢cin NaHCOs, ideal ortam kosullari
icin Sodyumtiyoglukat konulmus ve 10-350
mg/L’lik Amoksisilin dozlart ilave edilmistir.
37.5 °C bir giin siireli inkiibasyon sonucu olusan
metan gazinin antibiyotik i¢cermeyen numune-
lerde olusan metan gazina kiyaslanmasi sonucu
% aktivite; (Owen vd., 1979; Donlon vd.,
1995)’e gore hesaplanmis ve ¢izilen grafikten
de ICsp (% 50'sini inhibe eden antibiyotik kon-
santrasyonu) degeri bulunmustur. SMA testi
anaerobik kosullarda ATA testinde oldugu gibi
35 °C’de yapilmstir. 1 g KOI’nin giderimine 35
°C’de 3.96 mL CHj liretimi esdegerdir (Speece,
1996). Belirtilen formiil ile SMA hesaplanmugtir.
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Sekil 2. Anaerobik ¢ok kademeli yatak reaktor
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SMA= g CH;KOI/V¥*UAKM

SMA: g CH, KOI/g-UAKM.giin

V:numune hacmi (75 mL)

UAKM: biyokiitle konsantrasyonu: g UAKM/L

KOI ve BOI; élciimii

WTW Oxi Top IS 12 sistem kullamlarak BOI;s 61-
¢iilmiistiir. KOI ise kapali reflux kolorimetrik y&n-
temi ile hesaplanmistir (APHA-AWWA, 1992).

UAKM ile TUYA ve HCOj; alkalinitesi
ol¢iimleri

APHA-AWWA (1992)’ye gore UAKM miktari
hesaplanmistir. Anderson ve Yang (1992), tara-
findan titrimetrik metot kullanilarak UYA ve
HCO; alkalinitesi ol¢iilmiistiir. Ilk olarak nu-
munenin pH degeri belirlenip 5.1 ve 3.5 pH se-
viyelerine ulasincaya kadar titrasyon yapilir ve
sonugclar bilgisayar programi ile hesaplanir.

pH ve sicaklik olciimleri
WWT pH 330 tipi pH metre ile sistemdeki pH
ve sicaklik degerleri 6l¢tilmiistiir.

Amoksisilin ol¢timii

Agilent-1100 Series marka HPLC kullanilarak
Amoksisilinin analizleri; Cg ters kolon, (150
mm X 4.5 mm, Sum) kullanilarak yapilmistir.
Mobil Faz (75:25/25:75) (v/v) metanol/su+
fosfattan olusmus olup, akis hizi 1 mL/dakika
ve enjeksiyon hacmi 12 pL’dir. 287 nm’de UV
dedektor kullanilarak yapilmistir (Hsu vd.,
1992).

Sonuclar

ATA ve SMA testi sonuclan

Sekil 3’te Amoksisilinin artan derigimleri ile %
aktivite azalma degerleri arasindaki grafik ve-
rilmektedir. Sekil 3’ten Amoksisilin igin
IC50=195 mg/L oldugu goriilmektedir. ICsy dege-
rinin ylksek olmasi anaerobik ¢amurun antibi-
yotigin toksisitesine daha direngli oldugunu gos-
termektedir.

Gartiser ve digerleri (2007) tarafindan yapilan
inhibisyon testleri sonucunda Amoksisilin ile
ilgili etkin bakterilerin % 10’unu, % 20’sini ve
% 50’sini etkileyen etkin antibiyotik dozlari
ECp=12.3 mg/L, EC»=95.9 mg/L ve EC5;=2721
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Sekil 3. ATA testi (ICsp = 195 mg/L)
mg/L  olarak  saptanmustir.  Symechococcus

leopoliensis ve Selenastrum capricornutum kiil-
tiirlerinin biiylimesini engelleyici bir ¢alismada
Lindberg ve digerleri (2007), 96 saatte
siyanobakteri ve alg tiirlerinin % 50’sini etkile-
yen Amoksisilin ve Eritromisin ECsy degerinin
0.78 pg/L ve 10.3 pg/L oldugunu bulmuslardir.
Lalumera ve digerleri (2004), su kiiltiirlerinde
antibiyotiklerin etkileri iizerine yaptiklar1 ¢alig-
mada Amoksisilin, Okisitetrasiklin, Flumeguin
ve Tiyamfenicol gibi 6nemli antibiyotik grupla-
rinin ECsy degerlerini 121-139 mg/L olarak bul-
muslardir. Bu ¢aligmada kullanilan kismi gra-
niillesmis ¢camur i¢in Amoksisilinin ICsy degeri-
nin yukarida verilen ¢alismalarda saptanan de-
gerlerden ¢ok daha yliksek oldugunu gostermis-
tir. Bu durum bu ¢alismada as1 olarak kullanilan
kismi graniillesmis ¢camurun Amoksisiline di-
rengli oldugunu gostermektedir.

SMA testi, anaerobik ¢amurun metanojenik ak-
tivitesinin bir gostergesidir. Sekil 4’te SMA de-
geri Amoksisilin i¢in 0.12-1.05 g CH4-KOl/g-
UAKM.giin araliginda olup antibiyotik konsant-
rasyonu arttik¢a azalmaktadir. Anaerobik camu-
run metan kapasitesini 6lgmek i¢in kullanilan
SMA testi, reaktoriin isletme donemlerinde sis-
temde tutulmasi gereken UAKM’nin belirlen-
mesini ve sisteme uygulanabilecek optimum or-
ganik yiiklemenin ve aritilacak antibiyotik doz-
larmin hesaplanmasini saglayarak, sistemlerin
isletmeye alma siirecini kisaltmaktadir. Yapilan
SMA analizleri daha sonraki ¢alismalarda anae-
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robik reaktorlerde aritilacak antibiyotik konsant-
rasyonunu da tayin etmeye yarar.

4 N

=
‘@1.2

£1.0

<
=0.8 1

o0

E0.0 T T T T T T T T T T
0 35 70 105140 175 210 245 280 315 350 385

Amoksisilin Konsantrasyonu mg/L

/

Sekil 4. Amoksisilinin SMA degisimleri

Literatiirde yapilan ¢alismalarda dogrudan
Amoksisilin antibiyotiginin anaerobik aritilmasi
ile ilgili ¢alismalardan SMA degerini igeren bir
calismaya rastlanmamistir. Bu nedenle bazi an-
tibiyotikleri iceren atiksulardaki SMA degerleri
derlenmistir. Oktem ve digerleri (2007) ilag sa-
nayi atiksularinin aritimi igin alternatif hibrid
yukart akish yatak reaktor kullanmiglar ve anti-
biyotik igeren ilag sanayi atiksularinin SMA de-
gerini 0.5 gCH4-KOI/gUAKM.giin olarak sap-
tamslardir. Ayrica 8 kg COD/m’.giin’liikk orga-
nik yiiklemede KOI giderim verimini % 72 ola-
rak bulmuslardir. Yukar akish yatak reaktorde
antibiyotik artimi1 ile ilgili bir calismada
Wollenberger ve digerleri (2000) oksitetra-
siklin icin SMA degerini 0.425 g CHs-
KOI/gUAKM.giin olarak bulmuslardir.

Aritilabilirlik calismalar:

ACKYR’nin anaerobik kosullarda beslemesi ve
bakteri populasyonun dengelenmesi i¢in adap-
tasyon siireci ¢ok onemli olmaktadir. Bu neden-
le sistemin kararli hal kosullarina gelmesi igin
belli bir siiregte igletilmesi gerekmektedir (anae-
robik kararli hal kosullar yaklasik 15 giinliik bir
periyotta cikis suyu KOI giderimi ile olusan ga-
zin metan ylizdesinde % 10’luk bir degisiklik
olmalidir). Ancak bu ¢alismada aklimasyon saf-
hast olmadan dogrudan 150 mg/L. Amoksisilin
antibiyotigi ile beraber reaktor beslenerek anae-
robik ACKYR reaktoriin verim &zellikleri ince-
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lenmistir. ATA testinde elde edilen ICsy degeri
(195 mg/L) dikkate alinarak bu degerin altinda
Amoksisilin konsantrasyonu (150 mg/L) secil-
mistir.

ACKYR reaktérde KOI giderimleri

Sekil 5’te ACKYR’nin ilk isletim asamasinda
KOI giderimi ve KOI konsantrasyonundaki de-
gisimler gdsterilmistir. Isletmeye alindiktan son-
ra anaerobik ¢cok kademeli yatak reaktorde 7. ve
10. giinler i¢in KOI giderim verimleri % 70 ola-
rak bulunmustur. Literatiirde Amoksisilinin ana-
erobik arntilabilirligi ile ilgili ¢alismalara pek
rastlanmamustir. Chelliapan ve digerleri (2006);
makrolid antibiyotikleri igeren atiksularin anae-
robik sartlarda organik yiiklemenin 0.43
kg/m’.giin’den 3.73 kg/m’.giin’e ¢ikarilmasinda
KOI giderim veriminin % 70’e diistiigiinii, % 85
KOI giderim verimi igin 4 giinliik alikonma sii-
resinde ideal organik yiliklemenin 1.86 kg/
m’.giin oldugunu belirtmislerdir.
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Sekil 5. ACYR de KOI degisimleri

Mohan ve digerleri (2001) tarafindan yapilan bir
calismada antibiyotik iceren ilag¢ endiistrisi atik
sularinin anaerobik kosullarda organik yiiklemenin
0.25 kg/m’.giin’den 2.5 kg/m’.giin’e ¢ikarilma-
sinin KOI giderim verimini % 60’a diisiirdiigiini,
% 80 KOI giderme verimi i¢in uygun organik
yiikleme degerinin 1.25 kgKOi/m’.giin oldugu
saptanmustir. Oktem ve digerleri (2006) tam ka-
ristmli anaerobik asidojenik reaktérde optimum
isletme kosullarinda antibiyotik igeren atiksu-
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larin alikonma siiresi, pH, organik yiikleme deger-
leri kriter alinarak bir ¢alisma yapmislardir. Ca-
lisma sonucunda pH 5-6.3 organik ylikleme 13
kg KOi/m’ giin ve KOI giderimi maksimum %
44 bulunmustur. Ayrica reaktdrde baskin ugucu
asitlerin asetik, probiyonik ve n-biitrik asitler
oldugunu belirlemislerdir. Buitron ve digerleri
(2002) ardisik kesikli biyofiltrede anaerobik/
aerobik kosullarda 824 saatlik antibiyotik ice-
ren atiksularin aritimu ile ilgili ¢aligmalarinda %
95-97 KOI giderimi elde etmislerdir. Sridhar ve
digerleri (2001) kesikli tip anaerobik reaktorde
ilag sanayi atiksularmin arttimini yapmislardir.
Calisma sonucunda 1.9 kg KOI/m’.giin organik
yiiklemede % 83 ve 5.8 kg /m’ organik yiikle-
mede ise % 45 KOI giderimleri bulunmustur.
Sponza ve digerleri (2006) yaptiklar1 ¢calismada
anaerobik siirekli yukar1 akishh camur yatak re-
aktor ile silirekli tam karigimhi tank reaktor sis-
temde siilfamerazinin aritimin1 gergeklestirmis-
lerdir. Farkli siilfamerazin konsantrasyonunda
% 76, % 97 KOI giderimi 6l¢iilmiistiir. Farkli
isletme kosullarinda antibiyotik igeren atiksular
yukar1 akisli anaerobik filtrede artilmistir.
Oktem ve digerleri (2007) ilag sanayi atiksulari-
nin aritimi i¢in alternatif hibrid yukar1 akish ya-
tak reaktor kullanmiglar ve antibiyotik iceren
ila¢ sanayi atiksularimin 3 kg COD/m’.giin or-
ganik yiikleme ve 2 giinliik alikonma siiresinde
KOI giderim verimleri %96, %91, %85 olarak
bulmuslardir.

ACKYR reaktorde toplam ve metan gazi
iiretimleri

Sekil 6’da ACKYR reaktoriin 10 giinliik ¢alisti-
rilmas1 sonucunda giinlik metan iiretimleri ve
metan yiizdesi verilmistir. 10. giin sonunda me-
tan Uretimi 9000 mL/giin ve metan ylizdesi %
50 olarak bulunmustur.

Amoksisilin derisimi 150 mg/L ve melas esde-
geri KOI konsantrasyonu 3500 mg/L oldugunda
anaerobik camurda kiimiilatif gaz tretimleri ve
metan gazi yiizdesi Sekil 7°de verilmistir. Kii-
milatif giinliik toplam ve metan gazlar1 ile me-
tan ylizdesi ilk giin sirastyla 31680 mL/giin,
4800 mL/gin ve % 18 olarak kaydedilmistir.
Maksimum toplam gaz, metan gaz iiretimleri ve
metan yiizdesi 108000 mL/giin, 10145 mL/giin
ve % 50 olarak belirlenmistir.
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Sekil 6. ACYR de metan gazi degigimleri
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Sekil 7. ACYR 'de toplam, metan tiretimleri ve
metan ylizdesi degisimleri

ACKYR’de TUYA degisimleri

150 mg/L Amoksisilin igeren ACKYR’de 10
giinliik isletme siireci icin TUY A {iretimleri sis-
temdeki her bdlmede gozlenmistir (Sekil 8).
TUY A konsantrasyonlar1 5, 7 ve 10. giinlerde 1.
haznede 300-500 mg/L civarinda olgiilmiistiir.
Cunkii 1. hazne anaerobik aritmada asitlesme
kademesi olarak kullanilmaktadir. ACYR reak-
toriin 3. haznesinde ve ¢ikista TUYA konsant-
rasyon-larinin salinim gosterdigi gozlenmistir.
Ancak KOI’nin % 70’e yaklasan bir verimle ve
olusan gazin metan ylizdesinin yiiksek oldugu 6
ve 10. giinlerde c¢ikis oOrneklerindeki TUYA
konsantrasyonlarinin diistligii gézlenmistir.

TUYA konsantrasyonlar1 Hazne 1’°de 490-500
mg/L Hazne 2 ve 3’te ise 180—400 mg/L arasin-
da 6l¢iilmistiir. Cikista ise 120-170 mg/L civa-
rinda Olgiilmiistiir.
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Sekil 8. ACYR de TUYA degisim miktarlart

ACKYR’de pH, HCOj; alkalinitesi,
TUYA/HCOj; oranlarindaki degisimler
Metanojenlerin verimli aritimi i¢in optimum pH
aralig1 yaklasik olarak 7-8 olmaktadir. Sekil
9°da ACKYR’de uygun isletme zamaninda pH
degisim miktarlar1 verilmistir. Genellikle 1.
haznede pH’1in daha diisiik oldugunu (6.98), ¢1-
kis numunelerinde ise pH’1n daha yiiksek (7.55)
oldugu gozlenmistir. Anaerobik sistemlerde
diger zayif asitlerle, CO, artis1 yeterli HCO;
alkalinitesine bagli olmaktadir. Yiiksek asit
konsantrasyonlarinda (HCOs; ve TUYA) alkali-
nitenin artmasi reaktérde bozunmalara, bazi
mikrobiyal aktivitelerin 6zellikle metanojenlerin
inhibe olmasina yol agmaktadir (Speece, 1996).
Anaerobik ¢ok kademeli yatak reaktoriin ¢iki-
sinda HCOs; alkalinitesi konsantrasyonlari 569—
874 mg/L arasinda hesaplanmistir (Sekil 10).
Bikarbonat alkanitesi konsantrasyonu ilk hazne-
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Sekil 9. ACYR 'de pH degisimleri
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Sekil 10. ACYR de HCOj; alkalinitesi

de diger haznelere gore yiiksek derecededir.
TUYA/HCO; Alkalinitesi oran1 0.8’den diisiik
ise reaktor bir dereceye kadar kararli ya da ka-
rarsiz durumdadir (Behling vd., 1997). Sekil
11°’de TUYA/HCO; oranm1 1. ve 2. haznelerde
0.3-0.5 arasinda olcililmiistiir. 3. haznede ve ¢i-
kista olgiilen 0.15 ve 0.38 degerleri 15181nda
ACKYR’de sistem kararli denilebilir c¢iinkii;
TUYA/HCOs; Alkalinitesi oranlar ¢ikis ve diger
bolmelerde 0.4’ten diisiiktiir (Behling vd., 1997).
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Sekil 11. ACKYR 'de TUYA/HCO:; degisim miktarlar:

Anaerobik cok kademeli yatak reaktorde
Amoksisilin giderimleri

Ik 7-8 giinliik isletme siirecinden sonra sisteme
yapilan antibiyotik dozlamast 150 mg/L
Amoksisilin konsantrasyonu olacak sekilde ya-
pilmistir. Amoksisilin giinliik anaerobik igletme
sonunda 150 mg/L’den 70 mg/L’ye diiserek %
65 oraninda giderilmistir (Sekil 12). Kim ve diger-
leri (2002) yaptiklar1 calismada fosfat ve sod-



Amoksisilinin anaerobik aritilabilirligi

yum azid i¢eren bir ortamda anaerobik kosullar-
da Amoksisilin antibiyotiginin 2 giin i¢inde 140
mg/L’den 43 mg/L’ye diiserek % 52 oraninda
azaldigin1 goézlemislerdir. S6z konusu c¢alismada
farkli besiyeri bilesimleri kullanilmasina rag-

men mevcut calismamiz ile ayni oranda
Amoksisilin giderimi vermektedir.
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Sekil 12. ACYR’ de Amoksisilin giderimi

150 mg/LL Amoksisilin i¢eren atik suyun baslan-
gi¢ ve 20 giinliik anaerobik aritma sonrasi ayri-
sabilirlikleri incelenmistir. Buna goére Amok-
sisilin iceren anaerobik reaktoriin baslangig
BOIs/KOI oran1 0.05 olup (zor ayrisabilir) 20
giin sonunda 0.25’e (kolay ayrigabilir)(veriler
verilmemistir) ulasmistir. Uzun isletme siirele-
rinde siirekli anaerobik reaktorlerde biyolojik
ayrisabilirligin daha da artacagi diistiniilmektedir.

Tartisma

Beta laktam gurubu bir antibiyotik olan
Amoksisilinin BOIs/KOI oranlar diisiik oldu-
gundan, 10-20 giinliik aklimasyonsuz olarak
ACKYR reaktorde artilarak biyolojik ayrisabi-
lirligi arttirllmisgtir. Amoksisilin igeren anaero-
bik reaktérde BOIs/KOI orani 0.05’den 0.25%¢
cikarilmistir. Bu ¢alismada Amoksisilinin ICs
degeri 195 mg/L olmasina ragmen ACKYR re-
aktore kararli hal kosullarina ulagsmadan dogru-
dan ilave edilen 150 mg/L Amoksisilin 20 giin-
lik isletme sonunda % 65 aritma verimi ile gi-
derilmistir. Melas—KOI’si ve 150 mg/L Amok-
sisilin igeren atik suyun 10 giin sonunda KOI
giderimi % 70, toplam gazin metan yiizdesi %
50 olmustur. Kisa siirede elde edilen yiiksek
KOI, antibiyotik giderimleri ile yiiksek metan
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igerigine sahip biogaz olusumu ACKYR “lin {i¢
kademeli 3 ayr1 hazneden olugmasi ve kismi
graniillesmis ¢camurun as1 olarak kullanilmasi ile
aciklanabilir. ACKYR’ de 1. haznenin asido-
jenik olarak ¢alismas1 KOI’nin kolaylikla hidro-
lizine ve asitlesmesine neden olmaktadir. Kolay
ayrisan KOI ile birlikte Amoksisilin de besin
kaynagi olarak alinmakta ve son haznede me-
tanlagma olmaktadir. Boylelikle anaerobik arit-
manin farkli kademelerde olmasi ile asit ve me-
tan bakterilerinin aktivitelerinde olumsuz etkile-
rin olmadig1 sonucuna varilabilir.

Amoksisilin dozlar1 10 mg/L’den 350 mg/L’ye
dogru kademeli artmasina ragmen SMA deger-
lerinin  Amoksisilin i¢in 1.05 gCH4—KOi/
gUAKM.giin degerinden 0.12 gCH4-KOI/
gUAKM.giin degerine distiigii gozlenmistir.
Yani doz kademeli olarak 20, 30 kez artmasina
ragmen SMA degeri 1/3 oraninda azalmistir. Bu
durum da ayrica Amoksisilinin kesikli beslemeli
diizende anaerobik aritilabilirligini gostermek-
tedir. ACYR’de UYA/HCO; alkalinitesi oranla-
rinin ¢ikis ve diger bolmelerde 0.4’den diisiik
olmas1 sistemin kararli oldugunu gostermekte-
dir. Bu ¢alismanin sonucunda anaecrobik kade-
meli ACKYR reaktoriin B-Laktam grubu antibi-
yotiklerin yliksek verimle aritilmasinda kullani-
labilecegi gézlenmistir.

Tesekkiir
106 Y 306 numarali proje ile bu arastirmayi
kismen destekleyen TUBITAK a tesekkiir ederiz.
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