|AAC)

INTERNATIONAL ANATOLIA ACADEMIC ONLINE JOURNAL

e-ISSN 2148-3159 HEALTH SCIENCES RESEARCH ARTICLE

HETASILIN MOLEKULUNUN ATIK SULARDAN UZAKLASTIRILMASI

Cihan ERDOGAN?, Simal KURUMOGLU?, Yelda YALCIN GURKAN"

Cihan ERDOGAN?! Orcid: 0000-0002-3940-3195
Simal KURUMOGLU? Orcid: 0000-0001-9456-5456
*Sorumlu Yazar /Corresponding: Yelda YALCIN GURKAN™ Orcid: 0000-0002-8621-2025

Tekirdag Namik Kemal University, Department of Chemistry, Tekirdag, Turkey

Gelis Tarihi/Received Kabul Tarihi/Accepted Yayin Tarihi/Published
26.12.2020 28.02.2021 30.04.2021

Correspondence: Yelda YALCIN GURKAN, E-mail: yyalcin@nku.edu.tr

OZET

Antibiyotikler, dogada genellikle mantarlar tarafindan firetilir ve bakteriyel enfeksiyonlarin tedavisinde ve
onlenmesinde kullanilan bir antimikrobik ilag tiirleridir. Antibiyotikler insanlar igin hayati 6neme sahiptirler.
Ancak agir1 ve bilingsiz kullanim bakterilerin kullanilan antibiyotige karsi diren¢ kazanmasina neden olabilir.
Eger bakteriler bir antibiyotige karsi direng kazanirlarsa, artik o antibiyotigin o bakteriye karsi etkisi olmaz.
Ulkemizin antibiyotik tiiketimi bircok Avrupa iilkesiyle kiyaslanamayacak 6lgiide yiiksektir. Ustelik bu tiiketim
¢ogu zaman uygunsuz ve gereksiz kullanilmaktadir. Bu durum bakterilerin diren¢ kazanmasmin disinda cevreye
de 6nemli etkileri vardir. Bu ¢alismada, hetasilin molekiiliiniin gaz faz1 ve sulu ortamdaki olasi parcalanma
reaksiyonlar1 teorik olarak incelenmistir. Hetasilinin OH radikali ile olasi reaksiyon yollar1 belirlenmistir.
Optimum geometrisi Gaussview5 ile hesaplanmistir. Daha sonra, Gaussian 09 programu ile yapilan optimum
geometrisi sayesinde en diisiik enerjili yapist belirlenmistir. Hetasilin ve pargalanma reaksiyonundaki
fragmanlarin optimum geometrisi DFT metodu ile gergeklestirilmistir. Ayrica, ¢dziicii etkisini agiklamak igin
Gaussian 09 paket programina uygulanan COSMO (conductor-like screening solvation model) ¢oziicii modeli
kullanilmustir. Bu sekilde, yapilan bu hesaplamalar ile deneysel olarak maddi ve zaman kayiplarina neden olan
analizleri teorik olarak hesaplamak amaglanmustir.

Anahtar Kelimeler: Antibiyotik, Hetasilin, Gaussian09, DFT.

REMOVAL OF THE HETACILLIN MOLECULE FROM WASTE WATER

ABSTRACT

Antibiotics, are generally produced by fungi on nature and anti-microbial medicine used for the treatment and
prevention of bacterial infections. Antibiotics have a vital importance for human beings. But excessive and
unconscious usage could cause the bacteria to gain resistance against the used antibiotic. If the bacteria gets
resistance against an antibiotic, that antibiotic is no longer effective against said bacteria. Antibiotic consumption
of our country is incomparably higher than many European countries. Furthermore, this consumption is mostly
unsuitable and unnecessary. Apart from causing bacteria to gain resistance, this situation also has major effects
on the environment. In this study, the possible degradation reaction pathways of hetacillin molecule, which has
been theoretically examined in the gaseous phase and aqueous media. Probable reaction path of hetacillin
molecule with OH radicals was analyzed. Optimized geometry was calculated via Gauss View 5. Subsequently,
the most stable state was determined through geometric optimization via Gaussian 09 program. Aiming to
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determine the intermediates in degradation reaction of hetacillin, geometric optimization of the molecule was
realized through DFT method. Therefore, impact of water solvent was investigated using the COSMO as the
solvation model implemented in Gaussian 09 package. Thus, in this study it has been aimed to theoretically
calculate the analysis that cause experimental material and time loss with these calculations made.

Keywords: Antibiotic, Hetacillin, Gaussian09, DFT.

GIRIS

Antibiyotik terimi ‘hayata karsi’ anlamia gelir ve eski Yunanca’ da anti (karsi) ve biyos
(yasam, hayat) kelimeleri kullamilarak tiiretilmistir. IIk defa antibiyotik terimi, 1889 yilinda
Jean Paul Vuillemin piyosiyanini tanimlarken kullandi. Antibakteriyel olarak da adlandirilan
antibiyotikler, bakteriyel enfeksiyonlarin tedavisinde ve Onlenmesinde kullanilan bir
antimikrobik ilag¢ tiiriidiir. Literatiirde, herhangi bir mikroorganizma tarafindan, bagka bir
mikroorganizmay1 6ldiirmek veya ¢ogalmasmi durdurmak i¢in tiretilen her tiirlii madde olarak

tanimlanir. (1)

Antibiyotikler, dogada, bakteriler ya da mantarlar tarafindan iiretilir. Bu canlilarin antibiyotik
iiretip bulunduklar1 ortama salma nedenleri, diger tiirlerle besin yaris1 i¢inde olmalaridir. Bu
ylizden, bulunduklar1 ortamda, kendilerinden baska organizmalarm yok olmalarini ya da daha
fazla biiylimelerini engelleyen antibiyotik maddeleri iiretirler. Antibiyotikler viriislere,
mantarlara ve protozoalara etki etmezler. Bu yiizden antibiyotik ilaglar yalnizca bir bakteri
enfeksiyonu s6z konusu oldugunda ise yarar. Antibiyotikler giiniimiizde sentetik olarak da

iiretilmektedir. Uretimi yapan mikroorganizmalar genellikle mantarlardir. (2)

Bilingsiz ve asir1 antibiyotik kullanimi bakterilerin kullanilan antibiyotige karsi direng
kazanmasina neden olabilir. Eger bakteriler bir antibiyotige karsi direng¢ kazanirlarsa, artik o
antibiyotigin o bakteriye karsi etkisi olmaz. Bu nedenle her bakteriye uygun olan antibiyotik
kullanilmalidir. Bakterilerde ¢ok ¢esitli diren¢ mekanizmalar1 tespit edilmistir. Bir bakterinin
antibiyotik direncliligi tek bir mekanizma ile olusabilecegi gibi birden fazla mekanizma ile de

meydana gelebilmektedir.

Bir tiiriin biitiin suglarinin bazi antibiyotiklerden etkilenmemesi dogal direng olarak ifade
edilmektedir. Bu direng tipi genellikle yapisal ve biyokimyasal 6zellikler sayesinde bakterinin
dogasina bagh olarak olusmaktadir. Bu direng¢ tipini gosteren bakteriler dogal olarak
antibiyotiklerin baglanma hedef bolgesini igermeyebilir, ya da antibiyotiklerin kimyasal
yapisindaki farkliliklar nedeniyle dogal olarak bunlara karsi diisiik seviyede gecirgenlik

gosterebilir. Ornegin; penisilin gibi, hedefi bakterinin hiicre duvari olan bir antibiyotigin,
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hiicre duvart olmayan bakteri {iizerinde etkili olmasi beklenmemektedir. Ayrica,
antibiyotiklerin etki edecegi bakteriyel hiicreye girememesi sonucu da diren¢ olugmakta ve
bdylece etkisi de sinirli olmaktadir. Kazanilmis direng ise dogal olarak antibiyotiklere duyarlt
olan bakterilerin ¢esitli yollarla antibiyotiklerden etkilenmeyecek duruma gelmeleri olarak

tanimlanmaktadir (3).

Antibiyotiklerin diren¢ kazanmasinin disinda ¢evreye de nemli etkileri vardir. Ilaglarm sucul
ekosistemlerde meydana ¢ikmalar1 ayrintili olarak ¢aligilmistir. Ancak, ila¢ konsantrasyonlari,
akut toksik olmalar1 umulanlarin altinda olsa da, sucul hayatin ilaglara kronik maruz kalma
etkileri biiyiik oranda bilinmemektedir. Sucul yasama olan risklerin dogru degerlendirilmesi
i¢in, ilaglarin kirleticiler olarak kaderinin ve ¢evrede ortaya ¢ikmalarmin karakterize edilmesi

icin dogru bilgiler 6nemlidir (4).

tarafindan bildirildigine gore suda ilaglarin varligi ve etkileri, Halling-Sorensen ve ark.,
Daughton ve ark., Ternes ve ark, ve Kiimmerer ve ark. tarafindan incelenmistir. Ilaclar, kisisel
bakim {iriinleri ve onlarin metobolitleri birgok yolla, 6zellikle kanalizasyon aritma sahalarinin

¢ikis sulartyla, ¢cevreye devamli olarak giris yaparlar. (5)

Hayvanlar ve insanlar i¢cin kullanilan tibbi maddeler bir takim yollarla sucul ortama girerler.
Tibbi ilaglari, insanlar tarafindan kullanilan tibbi ilaglar ve veterinerlik ilaglar1 diye ikiye
ayrilirlar. Veterinerlik ilaclar1 siklikla ciftlik hayvanmi yetistiriciliginde ve kiimes hayvani
iireticiliginde kullanilirlar. Bunlara ilave olarak meralardaki ¢iftlik hayvanlarinin tedavisi i¢in
kullanilan ilaglar ve balik ¢iftliklerinde kullanilan yem katkilari, veterinerlik amagl kullanim
yoluyla dogaya karisirlar. Insanlar tarafindan kullanilan ilaglar insan viicudundan sadece ¢ok
az doniistiiriilmiis halde veya hi¢ degismeden atilir, idrar ve digki yoluyla kanalizasyona ve
oradan da atik su aritma tesisine ulasirlar. Aritma tesisine ulasan ilaglar, aritma tesisinde
giderilemez. Antibiyotiklerin bakteri etkileme giicii aritma tesislerindeki biyolojik proseslerle
degisir. Polar antibiyotikler, biiylik olasilikla giderilemezler. Ciinkii giderim i¢in kullanilan
aktif karbon adsorpsiyonu hidrofobik etkilesimle yiiriir. Bunun sonucu olarak alic1 sular ve
diger cevre ortamlar1 kirlenebilir. Bu sekilde dogaya ulasan antibiyotiklerin bir kismi yar1
Omiirlerinin uzun olmasi nedeniyle uzun yillar dogada bulunabilir. Aktif bilesikler hemen
hemen hi¢ degismeden atik su aritma tesislerinden alic1 ortama desarj edilirler. Metobolitlerin
biyolojik olarak hala aktif olmalar1 durumunda da ortamdaki sucul organizmalar: etkilemekte,
ekosisteme ve insan saglig1 iizerine gercek bir tehdit olusturmaktadir. Topal ve ark. (2012)

yaptiklar1 ¢aligmalar sonucunda, antibiyotik kalintilar1 evlerden, hastanelerden, kiimes ve
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ciftlik hayvanlarindan, ilag fabrikalar1 atik sularindan kaynaklandigi ve alici ortamlarda
cevresel sorunlari beraberinde getirdigi ve cevreyi olumsuz yonde etkiledigi sonucuna

varmiglardir. (6)

Bu ¢aligmada kullanilan Gaussian09, kuantum mekaniginin temel yasalarmdan yola ¢ikarak,
bilesiklerin ve reaksiyonlarin molekiiler &zelliklerini, molekiiler yapilarini, titresim
frekanslarini ¢ok cesitli kimyasal ortamlarda 6nceden tahmin edebilmemize olanak saglar.
Optimum geometriyi teorik olarak bulmak i¢in minimum-enerji dizilisini bulmak amaciyla
bag uzunluklarini, bag acilarini, ve dihedral agilar1 degistirerek cekirdeklerin pek ¢ok degisik

dizilisi i¢in molekiiler dalga fonksiyonu ve elektronik enerji hesaplanir.

Bu calismada toksik etkiye sahip olan ve suda ¢oziilebilen Hetasilinin olas1 reaksiyon yollar1
teorik olarak incelenmistir. Optimum geometrisi Gaussview5 ile hesaplanmistir. Daha sonra,
Gaussian 09 programi ile yapilan optimum geometrisi sayesinde kararli yap1 belirlenmistir.
Programda, DFT yontemi kullanilmistir. Gaussian 09 programi ile Mullkien yiiklerine
bakilarak niikleofilik merkezler belirlenmistir. Ayrica bu ¢alismada H20O nun Hetasilin + *OH
reaksiyon enerjisi iizerindeki ¢oziicii etkisini agiklamak icin Gaussian paket programina

uygulanan COSMO (conductor-like screening solvation model) ¢dziicii modeli kullanilmistir.

YONTEM VE GERECLER

Bu calismada Gaussian 09 paket programi kullanilmistir. Gaussian 09 programi Gauss
serisinin irilinlerindendir. Gauss, teorik ve yogunluk fonksiyoneli hesaplamalar1 i¢in en
yaygimn kullanilan programdir ve yar1 ampirik hesaplamalar da yapabilir. Gauss’ un ilk stiriimii
1970 yilinda ortaya ¢ikt1 ve Gaussian 09, 2009 yilinda ortaya ¢ikti. Gauss, John Pople ve
arkadaslar1 tarafindan gelistirildi ve kuantum-kimyasal hesaplamalarin kimyacilar tarafindan
kullanimmin artmasinda onemli bir etkisi olmustur. Hemen hemen mevcut her kuantum-
mekanik yontem ile yapilabilen bircok hesaplamaya olanak saglayan kullanimi kolay olan bir

programdir. (7)

Gaussian09, kuantum mekaniginin temel yasalarindan yola ¢ikarak, bilesiklerin ve
reaksiyonlarin molekiiler 6zelliklerini, molekiiler yapilarini, titresim frekanslarint ¢ok cesitli

kimyasal ortamlarda 6nceden tahmin edebilmemize olanak saglar.

Geometrik optimizasyonunda, ¢ekirdeklerin yerlerini esitlik Ee elektronik enerjisinde bir

minimuma gelecek sekilde degistirilerek bulunur. Optimum geometriyi teorik olarak bulmak
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icin minimum-enerji dizilisini bulmak amaciyla bag uzunluklarini, bag ag¢ilarini, ve dihedral
acilar1 degistirerek ¢ekirdeklerin pek ¢ok degisik dizilisi i¢in molekiiler dalga fonksiyonu ve
elektronik enerji hesaplanir. Geometrik optimizasyon hesabi, bir enerji minimumunun
bulundugunu gosteren gradyanin biiyiikligi sifira yakin olana kadar devam eder. Titresim
frekans1 hesaplamasinda program molekiiler titresim frekanslarini hesaplar. Titresim frekansi
hesabi, geometri optimizasyonunu izlemelidir. Ciinkii enerji minimumda bulunmayan bir

geometri i¢in titresim frekansi hesaplamak gereksizdir (7).

Biiyilk molekiillerin geometrik optimizasyon hesaplar1 yliksek seviye yontemlerle
yapildigindan oldukca ¢ok zaman alan islemlerdir. Biiyiik molekiiller, global minimumu ve
enerjileri, olduk¢a biiyiilk molekiillerin sahip olabilecegi kadar diisiik lokal minimumlari
bulmay1 zorlastiran, ¢ok sayida konformere sahip olabilir. Amaci diisiik-enerjili konformeri
bulmak olan konformasyonel tarama i¢in bircok 6zel yontem vardir. (8) S6z konusu
konformerin sayisinin ¢ok biiylikk olmasi nedeniyle, biiylikk molekiillerle yapilan
konformasyonel taramadaki enerji hesaplamalar1 genellikle molekiiler mekanik yontemiyle

yapilir.

Gaussview 5.0.8 Gaussian paket programlar1 i¢in giris (input) dosyalar1 hazirlamak ve
gaussian ¢iktilarin1 gorsellestirmek i¢in hazirlanmis bir grafik ara yiizdiir. Gaussview
molekiilleri gorsel hale getirir onlar1 istedigimiz gibi dondiirmemize, hareket ettirmemize ve
molekiillerde degisiklik yapmamiza olanak saglar. (9) Ayrica karmasik hesaplamalar i¢in dahi
kolaylikla giris dosyalar1 hazirlamamizi saglar. Gaussian programi tarafindan hesaplanan
sonuglar1 grafiksel olarak incelememizi saglar. Bu sonuglar; optimize edilmis molekiiler
yapilar, molekiiler orbitaller, elektrostatik potansiyel yilizeyi, atomik yiikler, IR, Raman,
NMR, VCD spektrumlari, titresim frekanslarina bagli normal mod animasyonlar1 gibi

siralanabilir. (10)

BULGULAR

Molekiiler mekanik yontemiyle yapilan konformer analizine gore hetasilin molekiiliiniin en
diistik enerjili, en dayanikl yapisi sekil 1 de gosterilmistir. MM hesaplamalar1 sonucu elde
edilen hetasilinin en dayanikli geometrik yapist DFT/B3LYP/6-31G(d) yontemleriyle
optimize edilmistir. DFT hesaplamalar1 sonucu hetasilinin gaz fazinda toplam enerjisi -

1004506,230 kcal/mol, entalpisi -1004505,638 kcal/mol, gibbs serbest enerjisi -1004558,848
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kcal/mol diir. Ayrica su fazindaki toplam enerjisi, entalpisi ve gibbs serbest enerjisi sirastyla;
-1004521,678 kcal/mol, -1004521,085 kcal/mol, -1004573,947 kcal/mol. DFT/B3LYP/6-
31G(d) yontemleriyle optimize edilen hetasilinin geometrik yapist Sekil 1’ de, geometrik

parametreleri ise Tablo 1’ de gosterilmistir.

Sekil 1. Hetasilin molekiiliiniin DFT yontemi ile elde edilen optimum geometrik yapisi

Tablo 1. Hetasilinin optimum geometrik parametreleri

DFT DFT

Bag Uzunluklar (A°) Bag Acilar (°)

13C-190 1,22 3C-12C-16N 114,50
15C-16N 1,48 190-13C-18N 125,85
18N-28C 1,44 12C-16N-15C 110,57
30C-33N 1,47 18N-28C-29C 121,20
38C-35S 1,88 340-29C-33N 132,11
355-38C 1,84 29C-33N-30C 95,00
39C-41H 1,09 30C-35C-38C 90,24
47C-480 1,21 41H-39C-38C 111,34
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47C-490 1,34 490-47C-480 123,68

50H-490 0,98

Hetasilin molekiiliiniin en dayanikli konformerinin optimum yapisinin DFT/B3LYP/6-31G(d)
yontemi ile titresim frekanslar1 hesaplanmistir. Elde edilen teorik IR sonuglar1 Sekil 2’ de
gosterilmigtir. IR spektrumunda bazi piklerin yerinin kaymasinda molekiiliin halka i¢inde yer

almasi1 ve molekiiliin biiyiikliigiiniin etkisi vardir.
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Sekil 2. Hetasilinin hesaplanan IR degerleri

Hetasilinin olas1 reaksiyon yollari, N-C bag kirilmasi, C-S ve C-O bag kirilmasi olarak
saptanmigtir. Reaksiyon merkezleri, molekiiliin Mulliken yiik dagilimma gore belirlenmistir.
Tablo 2’ deki verilere gore parcalanma reaksiyonu S, N ve O’ nin elektronegatifligi nedeniyle

meydana gelmistir. En uygun yontem olarak belirlenen DFT/B3LYP/6-31G(d) yontemi ile
elde edilen hetasilinin Mulliken yiikleri Tablo 2’ de gdsterilmistir.

Tablo 2. Hetasilinin Mulliken ytikleri
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Hetasilinin Mulliken yiikleri

1C -0.132348 18N -0.453261 35S  0.081360
2C -0.167788 190  -0.512404 36 C  -0.040597
3C 0.159612 20C -0.438980 37H  0.194426
4C -0.162092 21H 0.143042 38C -0.108725
5C -0.134966 22H 0.150308 39C  -0.460588
6C -0.124910 23H 0.184723 40H  0.159775
7H 0.127446 24C -0.456563 41H  0.165092
8H 0.144033 25H 0.151468 42H 0.187071
9H 0.128657 26 H 0.155698 43C  -0.456487
10H 0.128068 27H 0.155904 44H 0.167819
11H 0.126450 28C -0.109020 45H 0.166636
12C  -0.132393 29C 0.592258 46 H  0.174150
13C 0.614898 30C -0.103417 47C  0.596785
14H 0.151463 31H 0.192321 480  -0.466266
15C 0.353561 32H 0.213328 490 -0.540119
16 N -0.621534 33N -0.411178 50H  0.415382
17H  0.309365 340  -0.457465

Tablo 2’ deki degerlere gore, molekiiliin niikleofilik merkezleri N16, N18, N33 ve S35’ dir.
Hetasilin i¢in belirlenen olasi reaksiyon yollar1 Sekil 3* de gosterilmistir. Cok aktif bir tiir
olan hidroksil radikali kuvvetli elektrofilik karaktere sahiptir. Bu nedenle Hetasilin

molekiiliine saldirmaya ve reaksiyon ara {iriinleri olugturmaya isteklidir.
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Molekiiliin reaksiyon merkezleri Mulliken yiik dagilimma gore belirlenmistir. Bunun i¢in en
uygun yontemler olan B3LYP/6-31G(d), DFT ile yapilan hesaplamalarin sonuglar1 Tablo 3-8
de gosterilmistir. (10)

Tablo 3. Fragman 1 (F1) mulliken yiikleri

Fragman 1 (F1) mulliken yiikleri

1C -0.132320 17H 0.308925 33 N -0.405878
2C -0.167494 18 N -0.447674 340 -0.461223
3C 0.156689 190 -0.515025 35S 0.064884
4C -0.161076 20 C -0.439631 36 C -0.127606
5C -0.135286 21 H 0.143892 37H 0.172238
6C -0.124784 22H 0.150281 38 C -0.097539
7H 0.126438 23 H 0.180520 39 C -0.454282
8H 0.142881 24 C -0.456744 40H 0.161975
9H 0.130583 25H 0.150360 41H 0.167783
10H 0.127845 26 H 0.158112 42 H 0.155902
11 H 0.125853 27H 0.155129 43 C -0.438163
12C -0.131923 28 C -0.109523 44 H 0.162534
13C 0.615208 29C 0.595444 45H 0.149462
14H 0.151713 30C -0.101187 46 H 0.164886
15C 0.353799 31H 0.189991 47H 0.170497
16 N -0.622183 32H 0.195718

Tablo 4. Fragman 2 (F2) mulliken yiikleri

Fragman 2 (F2) mulliken yiikleri

1C -0.151253 14 H 0.152235 27 C -0.046206
2C 0.450121 15H 0.171164 28 C -0.543318
3H 0.187078 16 H 0.175528 29 H 0.268259
4C 0.241276 17 C -0.100776 30H 0.246453
5N -0.594047 18 C 0.422290 31H 0.184736
6H 0.332913 19C -0.101820 32 C -0.529189
7N -0.407224 20H 0.171240 33 H 0.156950
80 -0.396369 21 H 0.186645 34H 0.219182
9C -0.440469 22 N -0.424377 35H 0.201660
10H 0.160742 230 -0.371254 36 C 0.589032
11 H 0.155496 24'S 0.088754 370 -0.463488
12H 0.160032 25C -0.087576 38 O -0.561295
13 C -0.469135 26 H 0.174033 39H 0.421295
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Tablo 5. Fragman 3 (F3) mulliken yiikleri

Fragman 3 (F3) mulliken yiikleri

1C -0.133969
2C -0.162839
3C 0.185435
4C -0.182429
5C -0.129727
6 C -0.126025
7H 0.130351
8H 0.123100
9H 0.134707
10H 0.132619

11H 0.131024
12 C -0.082644
13C 0.417937
14H 0.173200
15C 0.244030
16 N -0.576697
17H 0.329016
18 N -0.558519
190 -0.416783

20 C -0.446316
21 H 0.152918
22H 0.164694
23 H 0.143680
24 C -0.465557
25H 0.151834
26 H 0.172588
27 H 0.174297
28 H 0.320074

Tablo 6. Fragman 4 (F4) mulliken yiikleri

Fragman 4 (F4) mulliken yiikleri

1C -0.336989
2C  0.430230
3C -0.110852
4H 0.164070
5H 0.184323
6N -0.404089
70 -0.413386
8S 0.118917

9C -0.087361
10H 0.174194
11 C -0.062663
12 C -0.551655
13H 0.255982
14H 0.243715
15H 0.181266
16 C -0.531623

17H 0.156170
18H 0.217635
19H 0.196106
20C 0.587906
210 -0.463916
220 -0.563512
23H 0.420212
24 H 0.195322

Tablo 7. Fragman 5 (F5) mulliken yiikleri

Fragman 5 (F5) mulliken yiikleri

1C -0.128669
2C -0.128546
3C -0.128669
4C -0.128737

5C -0.128555
6 C -0.128649
7H 0.128638
8H 0.128623

9H 0.128648
10H 0.128649
11H 0.128629
12H 0.128638

Tablo 8. Fragman 6 (F6) mulliken yiikleri

Fragman 6 (F6) mulliken yiikleri

1 C 0.380890

4 O -0.549424
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2 O -0.375447 5 H 0.408845
3 H 0.135136

Parcalanma Uriinlerinin Optimum geometrik yapilarin bag uzunluklari ve bag agilart

Tablo 9-14’de gosterilmistir.

Tablo 9. Fragman 1 (F1) optimum geometrik parametreleri

DFT DFT

Bag Uzunluklar (A°) Bag Acilan (°)

13C-190 1,22 3C-12C-16N 114,48
15C-16N 1,48 190-13C-18N 125,63
18N-28C 1,43 12C-16N-15C 110,64
30C-33N 1,46 18N-28C-29C 120,85
38C-35S 1,88 340-29C-33N 132,19
355-30C 1,84 29C-33N-30C 95,09
39C-41H 1,09 30C-35C-38C 90,42
Tablo.10. Fragman 2 (F2) optimum geometrik parametreleri

DFT DFT

Bag Uzunluklan (A°) Bag Acilan (°)

5N-1C 1,47 1C-5N-4C 106,41
2C-7N 1,38 80-2C-7N 126,03
2C-80 1,22 22N-18C-230 132,10
245-27C 1,88 19C-245-27C 90,12
19C-24S 1,84 380-36C-370 123,64
36C-380 1,34

Tablo 11. Fragman 3 (F3) optimum geometrik parametreleri

DFT DFT
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Bag Uzunluklar (A°) Bag Acilan (°)

12C-16N 1,47 12C-16N-15C 110,27721
13C-18N 1,36 15C-18N-13C 115,43528
13C-190 1,22 18N-13C-190 127,09522
Tablo 12. Fragman 4 (F4) optimum geometrik parametreleri

DFT DFT

Bag Uzunluklar (A°) Bag Acilan (°)

2C-70 1,20 70-2C-6N 130,81
11C-8S 1,88 3C-85-11C 90,34
85-3C 1,84 220-20C-210 123,29
20C-220 1,35

20C-210 1,21

Tablo 13. Fragman 5 (F5) optimum geometrik parametreleri

DFT DFT

Bag Uzunluklan (A°) Bag Acilan (°)

1C-2C 1,40 70-2C-6N 120,00
6C-12H 1,09

Tablo 14. Fragman 6 (F6) optimum geometrik parametreleri

DFT DFT

Bag Uzunluklar (A°) Bag Acilan (°)

40-1C 1,35 40-1C-20 122,66
1C-20 1,20

40-5H 0,97

1C-3H 1,11
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Tablo 15. Bilesiklerin Enerji-Entalpi-Gibbs Serbest Enerjileri

Enerji Entalpi Gibbs Serbest
(kcal/mol) (kcal/mol) Enerjisi
Bilesikler (kcal/mol)
" " Gaz faz1 -886194,167 -886193,575 -886242,550
3@ Do
29 o F1
29 >
2 ? 3,}’ 4° Su fazi -886206,692 -886206,100 -886254,667
3‘/' S A 3
o a‘: 9 v"s
" 4 Gaz faz1 -859573,525 -859572,933 -859618,197
> ?
oo ? Y
P e ®$ 320 F2
F] do’ Su fazi -859587,499 -859586,907 -859632,617
%
@ 29 Gaz fazi -384093,550 -384092,958 -384126,440
i :\fﬂ:iv 3
Do : F
*?/ 1 i) Su fazi -384101,920 -384101,328 -384134,934
JJ\’ 9
2
g Gaz faz1 -621157,352 -621156,760 -621189,664
ﬁr,” Fa
v e,
% ﬁ Su faz -621165,565 -621164,973 -621197,892
&
e ' " Gaz faz1 -145672,132 -145671,540 -145692,120
2 9 @ 2
9@ F5
2 ?
Su fazi -145673,820 -145673,227 -145693,803
? Gaz faz1 -119044,985 -119044,392 -119062,130
Su fazi -119052,025 -119051,432 -119069,149

‘0% °©
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TARTISMA VE SONUCLAR

Tablo 15° deki verilere bakilarak hetasilinin olas1 par¢alanma yollarindan fragman 1 (F1), en
diisiik enerjiye sahiptir, diger bir deyisle en kararl yapiya sahiptir. Bu fragman, elektronegatif

N ve S atomlarinin bagl oldugu halkadan bag kopmasiyla olusur.

Bu calismada, Hetasilin ile OH radikali arasindaki reaksiyonda olasi reaksiyon yollar1
belirlendi. Parcalanma reaksiyonu enerjiye gereksinim duymaktadir. Sudaki antibiyotik
maddeleri degrade etmek i¢in OH radikalleri kullanilmaktadir. Elde edilen fragmanlarda
goriildiigii gibi, hetasilin F6’ ya kadar indirgendi ve ¢evreye zararsiz hale geldi. Amacimiz
olan, sulara karisan antibiyotik maddeleri zararsiz olan en kii¢iik maddelere kadar pargcalamak
ve toksik etkisini sulardan uzaklastirmakti. Sonuclardan da goriildiigii gibi bu parcalanma

teorik olarak gerceklesmistir.
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