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Ozet

Yillik diretimi tiim diinyada yaklasik 500 tonu bulan antibiyotikler, konvansiyonel aritma teknolojile-
ri ile giderime direncli ozellikleri ile on plana ¢ikmaktadirlar. Antibiyotik iceren evsel ve hastane
atiksulari, aritma tesislerinde bulunan biyolojik reaktorlerde kismi olarak ayrisarak ya da hi¢bir
degisime ugramadan dogrudan alict ortama desarj edilmektedirler. Antibiyotik konsantrasyonlari
daha yiiksek mertebelerde bulunan ilag endiistrisi atiksular ise tesislerde fiziko-kimyasal teknoloji-
ler ile aritilmaktadr. Miktarlar: her gegen giin ekosistemde artan bu ila¢ etken maddeleri, dogada
antibiyotige direnc¢li patojen organizmalarin artisina sebep olmakta ve bu durum halk saglhgi i¢in
biiyiik bir tehdit olusturmaktadir. Bu ¢alismada yiiksek KOI ve inhibitér madde icerigiyle én plana
¢tkan ilag¢ endiistrisi atiksularinin anaerobik aritiminda metanojenik aktivite tizerindeki kronik etkisi
incelenmigtir. Bu kapsamda dizayn edilen spesifik metanojenik aktivite testleri, ¢alisma kapsaminda
segilen ti¢ farkll antibiyotigin kronik inhibisyon profillerini ortaya koymugstur. Bu ¢alismada kullanilan
stilfometaksazol, eritromisin ve tetrasiklin antibiyotiklerinin anaerobik degredasyonun son adimi olan
metanojenesis tizerindeki kronik etkilerinin farkl oldugu goriilmiistiir. Siilfometaksazol ile beslenen sis-
temin ¢amur numunelerinde metanojenik aktivite antibiyotik konsantrasyonu ile paralel artarken, erit-
romisin ve tetrasiklin beslenen sistemlerde metanojenik aktivite diismiistiir. Sisteme eritromisin besle-
mesi kesildiginde metanojenik aktivite diismeye devam etmistir. Bu etken maddenin anaerobik sistem-
lerdeki kronik etkisini doniigtimstiiz inhibisyon modeli ile a¢iklanabilmektedir. Anaerobik reaktore tetra-
Siklin beslemesi kesildikten sonra ise metanojenik aktivite artmistir. Tetrasiklinin anaerobik sistemler-
deki kronik etkisi dontisiimlii inhibisyon modeli ile aciklanabilmektedir. Her ii¢ antibiyotigin etkisi ho-
moasetojenler ve hidrogenotrofik metanojenler iizerinde asetoklastik tiirlere oranla daha fazla olmusg-
tur.
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Chronic effects of antibiotics on
methanogenic activity

Extended abstract

In last decades, pharmaceuticals production and
consumption has been increased. Occurrence and
fate of these compounds are one of the main issues
because of their unknown potential risk and effect on
the environment. Antibiotics are one of these com-
pounds and approximately 500 tons of them are
produced and consumed every year in the world-
wide. Antibiotics are resistant to conventional bio-
logical treatment process and the wastewaters in-
cluding these compounds are directly discharged to
the receiving waterbodies with no or low elimination
after being treated in conventionally operated do-
mestic sewage plants. While the concentration of
these materials in domestic wastewaters and surface
waters are in ug/l level, in pharmaceutical
wastewater they are in 100-1000 mg/L level. So
pharmaceutical industries need to use physico-
chemical treatment approaches to remove these
compounds from their high-strength wastewater.
The occurrence of the antibiotics in the ecosystem
increases from day to day and also low concentra-
tion in the surface wastewaters cause important
problems in the ecosystem, it necessitates the re-
moval of high antibiotic amount that are found in the
pharmaceutical wastewaters. However, because the
chemical removals of these materials are costly, bio-
logical treatment is essential. Antibiotics are the
most often discussed pharmaceuticals in last dec-
ades because of their potential role in the spread
and maintenance of (multi)resistance of bacterial
pathogens. There are lots of studies that have been
done in Europe and North America on the detection
and removal of antibiotics in the receiving environ-
ment and the treatment plant. Anaerobic treatment is
one alternative for the high-strength wastewater in-
cluding the inhibitory compounds such as pharma-
ceutical industry wastewater. In the literature, there
are a few studies reported information about the
anaerobic treatment of antibiotic containing
wastewater. Also these reported studies have pre-
sented limited information about the system. A study
including chronic inhibitory effects of these com-
pounds on methanogenic pathway is a lack in the
literature.

The focusing items in this study are long-term effects
of the three selected antibiotics; Sulfamethoxazole-
SMX, Erythromycin-ERY, Tetracycline-TET; on
methanogenesis step of anaerobic systems were ex-

52

amined. Specific methanogenic activity (SMA) tests
were performed to detect the chronic effects of the
selected antibiotics on anaerobic biomass in terms
of acetoclastic, hydrogenotrophic activity with
homoacetogenesis. For this purpose, the anaerobic
sludges were collected from different antibiotic feed-
ing phases of laboratory scale anaerobic sequencing
batch reactors (ASBRs). SMA test were set-up by
using the collected sludges. Two different set SMA
tests were performed. One set was only fed by ace-
tate to detect the chronic effects of selected antibiot-
ics on acetoclastic methanogenesis. In the second
set, acetate-butyrate-propionate mixture was used as
carbon source to evaluate the chronic effects of the
antibiotics on methanogenesis with homoacetogene-
sis.

According to the results, methanogenic activity of
SMX fed sludge increased with respect to SMX con-
centration and operation period. Even acetoclastic
activity of this sludge were higher than acetoclastic
activity of seed sludge at the end of operation under
45-mg/L SMX fed condition. Contrary of SMX,
methanogenic acitivities of ERY and TET fed sludges
decreased while the antibiotic concentration in-
creased within the system and inhibition effect of
these antibiotics on anaerobic systems were clear.
For these two systems, the bioreactors were operat-
ed after antibiotic addition was stopped. In ERY fed
system, the methanogenic activity in terms of aceto-
clastic and hydrogenotrophic could not be recov-
ered. ERY inhibition profile can be explained by ir-
reversible inhibition. However, acetoclastic and hy-
drogenotrophic methanogenic activity were recov-
ered in TET fed sludge after TET addition was ter-
minated. While aectoclastic activity increased ap-
proximately 100% compared to previous phase (3
mg/L TET feeding), all methanogenic activity in-
creased 4-fold. Inhibition type of TET can be ex-
plained by reversible inhibition. Additionally, the
results indicated that methanogenesis with homoace-
togenic activity was affected much more than aceto-
clastic methanogenesis. Bacteriostatic effects of the-
se selected antibiotics are known and it can be spec-
ulated that bacterial species which are responsible
for degradation of volatile fatty acids (VFAs) are
more sensitive than methanogenic species which are
members of Archeae and can survive under extreme
conditions.

Keywords: Antibiotic, anaerobic treatment,
methanogenic activity, SMA test.
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Giris

Hizla artan diinya niifusu ve gelisen teknoloji ile
birlikte tip, hayvancilik ve tarimda tedavi ve ko-
ruma amagh kullanilan farmasétikler, gerek en-
diistriyel gerekse de evsel kaynakli atiksular ile
ekosisteme girmekte ve dogada birikerek basta
insan ve hayvan sagligi olmak iizere tiim canli-
lar agisindan biiyiik bir tehlike olusturmaktadir
(Kummerer, 2004). Bu farmasotiklerden olan
antibiyotiklerin  yi1likk  kullanimi  A.B.D’de
25000 ton, Avrupa’da ise 13500 tondur ve yak-
lasik %70-95 kadar1 digki ve idrar ile kismi me-
tabolize olarak ya da hi¢ metabolize edilmeden
insan viicudundan atilarak kanalizasyon sistemi
yoluyla evsel atiksu aritma tesislerine ulagmak-
tadir (Sedlak vd., 2005; Stockholm County Co-
uncil, 2005). Canlilarin enzim sistemlerine ya-
banci olan bu maddeler, konvansiyonel biyolo-
jik aritma sistemlerinde herhangi bir degisiklige
ugramadan veya diisiik bir biyodegredasyon ve-
rimiyle alici ortama desarj edilmektedir. Her
gecen giin toprak ve su sistemlerinde biriken
antibiyotikler, gerek dogada bu etken maddelere
direngli patojenlerin artigina sebep olarak gerek-
se de prokaryotlar iizerindeki inhibisyon etkisi
sebebiyle halk sagligi ve ekosistem acgisindan
onemli bir tehdit olusturmaktadir (Kummerer,
2004).

Literatiirde bu etken maddelerin laboratuvar 6l-
cekli biyoreaktorlerdeki ve gergek dlgekli atiksu
aritma tesislerindeki davraniglart ve giderimi
iizerine yapilan ¢alismalar bulunmaktadir (Har-
tig vd., 1999; Drilla vd., 2005; Kim vd., 2005).
Fakat konvansiyonel proseslerde rolatif olarak
zor ayrigabilen organik kimyasallarin pek ¢ogu-
nun aritilmasinda alternatif bir metot olarak kul-
lanilan anaerobik aritma proseslerinde bu mad-
delerin davraniglar ile ilgili ¢aligmalar oldukga
smirlidir (Amin, 2006; Chelliapan vd., 2006;
Gartiser vd., 2007). Ozellikle bu maddelerin sii-
rekli beslendigi atiksu aritma sistemlerinde mik-
robiyal metabolik yol izleri tizerindeki inhibis-
yon etkisi, 6zellikle anaerobik aritmada rol alan
metanojenlerin aktiviteleri ile ilgili galismalar
heniiz literatiirde bulunmamaktadir. Literatiir-
deki caligmalarda antibiyotik etken maddeleri-
nin yiiksek sicaklik, yiiksek amonyak konsant-
rasyonu varliginda asetattan dolayli olarak me-
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tan tiretim yol izleri tizerindeki inhibisyon etkisi
gosterilmistir (Griffin vd., 1998; Angenent vd.,
2002). Fakat bu maddelerin yliksek miktarlarda
bulundugu ila¢ endiistrisi ve hastane desarjlar
gibi atiksularin anaerobik olarak aritiminda bi-
yolojik sistem {iizerinde nasil bir etkiye yol aga-
bilecekleri iistiine detayli bir ¢alisma heniiz bu-
lunmamaktir.

Spesifik metanojenik aktivite testi anaerobik
camurlarin potansiyel metan iiretim kapasitesi-
nin belirlenmesinde kullanilmaktadir. SMA testi
uzun siireli igletmelerde biyolojik ¢amurlarin
aktivitelerindeki degisimin tespitinde kullanil-
dig1 gibi, camur i¢in en uygun organik yiikle-
menin belirlenmesini de saglamaktadir (Ince
vd., 1995).

Onerilen bu ¢alismada, insanlarda siklikla gorii-
len enfeksiyonel hastaliklarin tedavisinde kulla-
nilan siilfometaksazol, eritromisin ve tetrasiklin
antibiyotik etken maddelerinin aklime edilerek
beslendigi laboratuvar dlgekli anaerobik ardisik
kesikli reaktorlerden farkli antibiyotik rejimle-
rinde alinan ¢amur numunelerinin metanojenik
aktivitelerinin degisimi yalniz asetat varliginda
ve ugucu yag asidi (UYA) karisiminda incelen-
mistir.

Materyal ve yontem

Laboratuvar olcekli anaerobik ardisik kesikli
reaktorlerin isletilmesi

Es zamanli olarak 1 L aktif hacimli 3 anaerobik
ardisik kesikli reaktér (AAKR) kurulmustur ve
35°C’de 24 saatlik dongii (doldurma: 10 dk.,
reaksiyon: 23 s, ¢okelme: 45 dk. ve bosaltma: 5
dk.) igerisinde isletilmislerdir. Reaktorler 90
rpm hizla manyetik karistirict ile karigtirilmas-
lardir. Reaktorlerde ugucu askida katt madde
(UAKM) konsantrasyonu 5000 mg/L’de tutul-
mustur. Sistem 2250 mg/L KOI esleniginde sen-
tetik atiksu ile beslenmistir. Sentetik atiksuyun
kompozisyonu 1045 mg/L KOI nisasta, 675
mg/L KOI glikoz, 120 mg/L KOI sodyum ase-
tat, 165 mg/L KOI sodyum biitirat ve 245 mg/L
KOI sodyum propiyonattir. Sentetik atiksuya iz
element soliisyonu Cetecioglu ve digerleri
(2011)’de verildigi sekilde eklenmistir. Sentetik
atiksuyun pH’1 7’ye ayarlanmis, reaktor igeri-
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sinde ise pH 6.8-7.2 arasinda sabitlenmistir. Re-
aktorler ilk 10 giin 1.4 g/L.giin organik yiikleme
hizinda (OYH) isletilmis daha sonra bu hiz ka-
demeli olarak 2.25 g/L.giin’e ¢ikartilmig ve re-
aktorler kararli hale gelene kadar isletilmistir.
78. giinden sonra her bir reaktére 1 mg/L antibi-
yotik etken maddesi (siilfometaksazol-SMX,
eritromisin-ERY ve tetrasiklin-TET) eklenmeye
baslanmis ve isletme boyunca SMX konsantras-
yonu 45 mg/L’ye, ERY ve TET konsantrasyon-
lar1 ise 3 mg/L’ye kadar arttirllmislardir. Rek-
torler 50 giin camur yasinda ve 2.8 giin hidrolik
bekletme siiresinde isletilmislerdir. Reaktorlerde
pH ve gaz iiretimi isletme boyunca yerinde iz-
lenmis, kimyasal analizler ve SMA testi i¢in
temsil edici numuneler toplanmaistir.

Spesifik Metanojenik Aktivite (SMA) testi

Metanojenik aktivite testi basing doniistiiriicii
teknigi uygulanarak belirlenmistir (Colleran vd.,
1992). Testler basinca dayanikli kapaklarla mu-
hafaza edilen 120 mL’lik serum siseleri igeri-
sinde 100 mL’lik aktif hacimde kurulmustur. 5-
7000 mbar araliginda 6l¢iim yapabilen el tipi
manometre (Lutron PM-9107, ABD) yardimiyla
gaz uretimleri glinliik takip edilmistir. Test sise-
leri laboratuvar Olgekli AAKR’lerden alinan
sentetik atiksu ile birlikte farkli konsantrasyon-
larda SMX, ERY ve TET’e maruz birakilmis
camurlar ile asilanmiglardir. Her bir test sisesine
2000 mg/L UAKM eklenmistir. Test diizenekle-
ri 2 farkli set olarak kurulmustur. Ilk sette yal-
nizca asetoklatik metanojenik aktivite ol¢limii
hedeflenmis ve optimum asetat konsantrasyo-
nunun tespiti i¢gin 1000-5000 mg/L asetat ile hig
antibiyotige maruz kalmamis camur test edilmis
ve 4000 mg/L asetat konsantrasyonunda mak-
simum gaz iiretimi tespit edilmistir. Toplam me-
tanojenik aktivitenin tespiti icin ise asetat-
propiyonat-biitirat karisimi ile 2. set kurulmus-
tur. Optimum UYA konsantrasyonunun bulun-
mast i¢in 1000-5000 mg/L her bir UYA’dan ek-
lenen karisimlar test edilmis ve 3000’er mg/L
asetat-propiyonat-biitirat karisiminda en yiiksek
gaz lretimi tespit edilmistir. Test siselerinin be-
siyeri OECD311 (2006) protokoliine gore hazir-
lanmistir. Test siselerin anaerobik sartlarda ku-
rulmus ve test siiresince bu sartlar muhafaza
edilmistir. 6 giinliikk test siiresince siseler
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354+2°C’de saklanmis ve hergiin elle calkalan-
mak suretiyle karigtirilmastir.

Analitik metodlar

Laboratuvar 6l¢ekli AAKR’lerin isletilmesi s1-
rasinda KOI, askida kat1 madde (AKM) ve ugu-
cu askida kati madde (UAKM) parametreleri
izlenmis, analizler Standart Metodlara gore ya-
pilmistir (American Public Health Association,
APHA, 2005). Biyogazlar kompozisyonu ise
gaz kromatografi (Agilent Technologies 6890N,
ABD) ile belirlenmistir.

Deneysel ¢calisma sonuclari

Laboratuvar ol¢ekli anaerobik ardisik kesikli
reaktorlerin performansi

Bu calisma kapsaminda isletilen 3 biyoreaktor
ilk 78 giin boyunca sadece sentetik atiksu ile
beslenerek aklime edilmis ve ardindan 1 mg/L
SMX, ERY ve TET eklenmeye baslanmis ve
antibiyotik etken maddelerin konsantrasyonlari
kademeli olarak arttirilmistir. Her ii¢ reaktorde
KOI giderim verimi antibiyotik beslemesinden
once SMX reaktorii i¢in %96.1, ERY ve TET
reaktorleri icin ise %96.5 olarak belirlenmistir.
SMX reaktoriinden yapilan SMA testi 6rnekle-
meleri 10 mg/L, 40 mg/L, 45 mg/L ve yine 45
mg/L besleme rejiminin son giiniinde gergekles-
tirilmistir. SMX reaktoriiniin bu dénemlerdeki
KOi giderim verimi ise sirastyla, %96.5, %92.9,
%76.2 ve %13.3 olarak bulunmustur. ERY ve
TET reaktorlerinden ise 1 mg/L, 2 mg/L, 3
mg/L antibiyotik besleme rejimlerinde ve ardin-
dan antibiyotik beslenmeyen donemde biyolojik
camur Ornegi alinarak SMA testleri kurulmus-
tur. ERY reaktoriinde bu antibiyotik rejimlerin-
de KOI giderim verimi sirasiyla %96.8, %97.3,
%25.2 ve %8.6 olarak bulunurken, TET reakto-
riinde bu degerler %96.7, %97.4, %57.7 ve
%2.3 olarak degismistir.

Spesifik Metanojenik Aktivite (SMA) testi

SMX, ERY ve TET ile beslenmis reaktorlerden
alman ¢amur numunelerinde, bu antibiyotik et-
ken maddelerin metanojenik aktivite tizerindeki
kronik etkilerinin tespiti amaciyla SMA testleri
kurulmustur. iki farkli set olarak dizayn edilen
bu testlerin ilkinde yalnizca asetoklastik aktivi-
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te, ikincisinde ise asetoklastik ile hidrogenotro-
fik metanojenik aktivite birlikte belirlenmistir.

Asetat kullanimi- As1 ¢gamuru ve ii¢ reaktorden
farkli antibiyotik besleme rejimlerinde alinan
camur Ornekleri ile kurulan SMA testlerinden
elde edilen asetoklastik kiimiilatif metan iiretim
(KMU) miktarlar1 Sekil 1°de verilmistir. Anti-
biyotige maruz kalmamis as1 gamurunun asetok-
lastik KMU degeri 6 giin sonunda 77 mL olarak
bulunmustur. SMX reaktoriinde kronik testlere
baslandiktan sonra ilk numune 10 mg/L. SMX
beslenen donemin sonunda alinmis ve bu ¢amu-
run KMU degeri 51 mL olarak bulunmustur.
Reaktor icerisindeki SMX konsantrasyonu za-
manla arttirilirken, asetkolastik metanojenik ak-
tivite de beklenenin tersine artmustir. 40 mg/L
SMX beslenen déonemde KMU degeri 68 mL
iken, isletme sonunda (45 mg/L beslenen done-
min sonu) 87 mL’ye ¢ikmustir. Teorik olarak
tim asetat tiiketildiginde ftiretilebilecek maksi-
mum metan miktari ise 97 mL’dir. SMX reaktdo-
rinden alinan numuneler ile kurulan test sisele-
rinin timiinde, deney siiresinin bitiminde metan
miktart ise tim biyogaz igerisinde %70 olarak
bulunmustur. Elde edilen sonuglara gore ytiksek
konsantrasyonlarda bile SMX’in metanojenlerin
asetat tilketimi tizerinde olumsuz bir etkisi ol-
madig1 ortaya ¢ikmistir. Bu durumda asetoklas-
tik metnaojenlerin SMX’e kars1 bir direnci s6z
konusu olabilir.

Sekil 1b’de goriildiigii gibi ERY beslenen reak-
torden alinan ¢amur numunelerinin asetoklastik
KMU profilleri SMX ile beslenen ¢amurdan
farklidir. Tiim KMU degerleri antibiyotige ma-
ruz kalmamis as1 ¢amurununkinden diisiiktiir.
Isletme boyunca artan ERY konsantrasyonu ile
ters orantili olarak KMU degerleri diismekte ve
en diisiik degere isletmenin son déneminde, an-
tibiyotik beslemesinin kesildigi periyodun so-
nunda ulasilmaktadir. 1 ve 2 mg/L ERY besle-
me rejiminde asetoklastik aktivite degismezken,
ast camuruna gore diisiis gostermistir. 3 mg/L
ERY besleme rejiminde KMU degeri 40 mL
belirlenirken, antibiyotik beslemesinin kesildigi
isletmenin son doneminde bu deger 30 mL’ye
diismiistiir. SMXin farkli olarak, ERY ’nin kro-
nik etkisinin anaerobik biyokiitle iizerinde dii-
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siik konsantrasyonlarda basladigi ve ERY bes-
lemesi kesilmesine ragmen, ¢amur aktivitesinin
geri kazanilamadig1 gézlemlenmistir. ERY reak-
toriinde alinan ¢amur numunelerinden kurulan
tim SMA test siselerinde iiretilen biyogazin
%70’ini metan olusturmaktadir.
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Sekil 1. Asetoklastik spesifik metanojenik aktivi-
te (SMA) testi (a) SMX reaktor camuru, (b) ERY
reaktor ¢camuru ve (c) TET reaktor camuru kii-
miilatif metan tiretimi
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Bu calismada, ERY reaktoriinden isletme so-
nunda alinan ¢amur numunesinde %40 oraninda
asetoklastik metanojenik aktivitede diisiis goz-
lemlenmistir. Fakat literatiirdeki bir baska ca-
lismada 200-500 mg/L ERY konsantrasyonu ile
beslenen anaerobik sistemlerde bile SMA testle-
rinde asetik asit tiikketiminin etkilenmedigi rapor
edilmistir. (Amin vd., 2006).

Sekil 1c’de TET reaktoriinden farklt TET bes-
leme rejimlerinde alinmig ¢amur numunelerinin
asetoklastik KMU profilleri verilmistir. 1 mg/L
TET beslenen periyodun sonunda asetoklastik
KMU degeri 55 mL olarak bulunmustur. SMX
ve ERY ile kiyaslandiginda TET’in inhibisyon
etkisi 1 mg/L ¢ok daha yiiksektir (%30 gaz {ire-
timden disiis). TET reaktoriinlin isletmesi bo-
yunca alinan ¢amur numunelerinin asetoklastik
aktivitenin kademeli olarak distigii gozlem-
lenmistir. 3 mg/L beslemenin yapildigi donemin
sonunda alman ¢amurun KMU degerinde as1
camuruna gore %58 diisiis tespit edilmistir (23
mL). Isletmenin son déneminde laboratuvar 6l-
cekli AAKR’ye TET beslemesi kesilmis ve bir
siire sadece sentetik atiksu ile beslenmistir. Is-
letmenin sonunda alinan ¢amur numunesinde
asetoklastik aktivitenin tekrar arttig1 ve 2 mg/L
TET beslenen donemdeki aktiviteye yaklastigi
goriilmistiir (43 mL). Farkli zamanlarda alinan
¢amur numunelerinin SMA test siselerinde {iret-
tikleri biyogazlarin metan igerikleri SMX ve
ERY numunelerinin aksine TET e maruz kalmis
camur numunelerinde degisim gostermistir. Asi
camurunda %70 olan metan igerigi, 1 mg/L
TET konsantrasyonunda %65°e, 2 mg/L TET
konsantrasyonunda %60’a ve 3 mg/L TET kon-
santrasyonunda ise %58’¢ diismiistiir. TET bes-
lemesinin kesildigi isletmenin son ddneminde
alinan numunede ise metan miktar1 tiim biyogaz
igerisinde %63 olarak bulunmustur. Elde edilen
sonuglar, TET in asetoklastik metanojenler iize-
rindeki inhibisyon etkisinin doniigimli (rever-
sible) oldugunu gostermistir. Literatiirde bulu-
nan tetrasiklin grubuna ait diger antibiyotiklerle
yapilmis c¢alismalarda, bu antibiyotiklerin ase-
toklastik metanojenler {izerindeki inhibisyon
etkisi gosterilmistir (Sanz vd., 1996; Stone vd.,
2009).

56

Ugucu yag asidi (UYA) kullanimi- Segilmis 3
farkli antibiyotik etken maddesinin laboratuvar
Olcekli AAKR’lerin biyolojik ¢amurunun {ize-
rindeki kronik inhibisyonu metanojenik (asetok-
lastik ve hidrogenotrofik) aktiviteleri tizerindeki
etkileri ile de tespit edilmistir. Sisteme asetatin
yani sira propiyonat ve biitirat beslemesi yapil-
mis ve gaz iretimleri izlenmistir. Elde edilen
KMU profilleri her ii¢ reaktoriin farkl1 antibiyo-
tik besleme rejimlerinde alinmig numuneler i¢in
Sekil 2°de verilmistir.

Antibiyotik etken maddelerinden hig¢birine ma-
ruz kalmamis olan as1 camurundan elde edilen
metan tiretimi 315 mL olarak bulunmustur. Her
3 antibiyotigin de as1 camuru ile kiyaslandigin-
da inhibisiyon etkisi asetoklastik aktiviteye
oranla ¢ok daha fazladir. SMX ile beslenen re-
aktorden alinan ilk dénem ¢amurunun toplam
metanojenik aktivitesi as1 ¢amuruna kiyasla
%091 diiserken, asetoklastik aktivitede yalnizca
%36’lik bir inhibisyon gozlemlenmistir. SMX
reaktér camurlarinin KMU profilleri asetoklas-
tik KMU profilleri ile paralellik gdstermektedir.
10 mg/L SMX beslenen donemdeki ¢amurun
metanojenik aktivitesi en diislik degeri verirken,
isletme sonunda (45 mg/L SMX besleme reji-
minin sonunda) en yiiksek aktiviteye ulagilmistir
(123 mL) ve ast ¢camurunun %40’1 oraninda
KMU gozlemlenmistir.

Sponza ve Demirden (2007) siilfonamid grubu
bir bagka antibiyotik olan siilfamerazin ile yap-
tiklart c¢alismada metanojenik aktivitenin 65
mg/L siilfamerazin beslenen ¢amurda 2.5 kat
arttigin1 gostermislerdir. Ayrica ayni ¢aligmada
65 mg/L’den daha yiiksek siilfamerazin kon-
santrasyonunda metanojenik aktivitede diisiis
rapor edilmistir.

Farkli zamanlarda SMX reaktoriinde alinan ca-
mur numuneleri ile kurulmus SMA testlerinden
elde edilen biyogaz kompozisyonu farklilik gos-
termektedir. 10 mg/L SMX ile beslenmis ¢a-
murdan %60 metan igeren biyogaz elde edilir-
ken, bu oran isletme sonunda %65 yiikselmistir.
Asetoklastik aktivite ile kiyaslandiginda elde
edilen sonuglar hidrogentorofik metanojenlerin
ve/veya homoasetojenik bakterilerin SMX’e karsi
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Sekil 2. Spesifik metanojenik aktivite (SMA) testi (a)
SMX reaktor camuru, (b) ERY reaktér ¢amuru ve
(c) TET reaktor ¢camuru kiimiilatif metan iiretimi

daha duyarl olduklarin1 gostermektedir. Biitirat
ve propiyonat anaerobik sistemlerde metanojen-
ler tarafindan dogrudan kullanilamamaktadir.
Homoasetojenik bakteriler tarafindan once ase-
tat ve H2/CO2’ye doniistliriilmekte ve metano-
jenlerin kullanimina hazir hale getirilmektedir-

ler (Speece, 1996). SMX’in bakterilerin folik
asit iiretimi tizerindeki bakteriyostatik inhibis-
yon etkisi (Sweetman, 2009) g6zoniinde bulun-
durulursa, bu ¢alismadaki metanojenik aktivite-
nin distisi sadece hidrogenotrofik metanojenle-
r1 SMX’e kars1 duyarliligi ile agiklamak yeterli
olmayacaktir. Fakat sistem uzun siireli igletme-
lerde kendini toparlamakta ve SMX konsantras-
yonu artsa bile metanojenik aktivite hem asetok-
lastik metanojenler hem de hidrogenotrofikler
acisindan yiikselmektedir.

ERY reaktoriinde farkli antibiyotik besleme re-
jimlerinde alman ¢amur numunelerinin KMU
profilleri Sekil 2b’de verilmistir. 1 mg/L ERY
beslenen camurun KMU degeri 89 mL iken is-
letme boyunca bu deger diismeye devam etmis
ve isletme sonunda, antibiyotik etken maddesi
beslemesi kesilmesi ragmen 19 mL’ye diismiis-
tiir. Bu deger as1 gamurunun KMU sii ile kiyas-
landiginda metanojenik aktivitede %94’liik bir
kayip soz konusudur. Ayrica SMA test sisele-
rinde ERY konsantrasyonu ile ters orantili ola-
rak metan iceriginde bir diisiis gézlemlenmistir.
1 mg/L ERY beslenmis camurun SMA test sise-
sinde Urettigi biyogazin metan igerigi %56 iken,
2 mg/L ERY beslenmis ¢camurda %50, 3 mg/L
ERY beslenmis ¢amurda %49 ve ERY beslen-
mesinin kesildigi isletmenin son doéneminde
%48 olarak bulunmustur. Asetoklastik aktivite
ile kiyaslandiginda elde edilen sonuglar
ERY’nin hidrogenotrofik metanojenler ve/veya
biitirat ve propiyonat kullanan bakteriler tizerin-
deki inhibisyon etkisinin daha fazla oldugunu
gostermektedir.

TET ile beslenmis sistemin ¢amur numuneleri-
nin KMU profilleri ise Sekil 2¢’de verilmistir.
Ast camuru ile mukayese edildiginde 1 mg/L
TET ilave edilerek isletilmis sistemin ¢amurun
metanojenik aktivitesinde %70’lik bir disis
gozlemlenerek 93 mL KMU elde edilmistir.
KMU degeri 2 mg/L TET beslendigi donemde
29 mL’ye, 3 mg/LL TET beslendigi donemde ise
14 mL’ye diigmiistiir. Fakat isletmenin son do-
neminde TET beslemesi kesilmis ve asetoklastik
aktivitede gozlemlendigi gibi metanojenik akti-
vite artmis, 52 mL KMU elde edilmistir. SMA
test siselerindeki metan miktar1 tiim ¢amur nu-
munelerinde %50 olarak tespit edilmistir.
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Z. Cetecioglu ve digerleri

Sonuglar

Elde edilen sonuglar her {i¢ antibiyotik etken
maddesinin anaerobik sistemler iizerindeki kro-
nik inhibisyon etkisinin birbirinden farkli oldu-
gunu ortaya koymustur. Bu sonuglar asagidaki
gibi 6zetlenebilir:

e SMX beslenen sistemde diisiik konsantrayon-
larda inhibisyon etkisi, SMX konsantrasyonu
ve isletme siiresi arttikga azalmis ve metano-
jenik aktivite uzun siireli igletmede artmistir.
Asetoklastik aktivitede as1 ¢amurundan elde
edilen degerden daha fazlasi isletme sonunda
gozlemlenirken, metanojenik aktivitede ise
isletme sonunda yaklasik %30’luk bir artig
tespit edilmisgtir.

ERY ile beslenen laboratuvar oOlgekli
AAKR’de alinan ¢amur numunelerinde ERY
konsantrasyonu ile ters orantili inhibisyon et-
kisi hem asetoklastik aktivitede hem de me-
tanojenik aktivitede tespit edilmistir. Islet-
menin sonunda sisteme ERY beslemesi kesi-
lerek bir donem daha isletilmis ve bu periyo-
dun sonunda alinan c¢amur numunesinin
KMU degerinin ERY ile beslenen dénemde-
kinde daha disik oldugu goriilmistiir.
ERY’nin metanojenik aktivite {izerindeki et-
kisi doniistimsiiz (irreversible) inhibisyon ile
aciklanabilir.

TET beslenen anaerobik sistemin metanoje-
nik aktivitesi ise tipki ERY beslenen sistem-
de oldugu gibi antibiyotik konsantrasyonu ve
isletme siiresi ile ters orantili olarak diismiis,
fakat antibiyotik beslemesi kesildiginde me-
tanojenik aktivite tekrar artmistir. TET’in
metanojenik aktivite lizerindeki kronik etkisi
ise donilistimlii (reversible) inhibisyon ile
aciklanabilir.

Her ii¢ antibiyotigin homoasetojenik ve hid-
rogenotrofik metanojenik aktivite iizerindeki
etkisinin asetoklastik metanojenik aktiviteden
fazla oldugu tespit edilmistir.
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