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OZET

Tetrasiklin antibiyotikler (TCs) yaygin olarak insan tedavisi, hayvan tedavisi ve
tarimda kullanilan genis spektrumlu antimikrobiyal bilesiklerdir. Bu ¢alismada hem H;’ye
hem de O,’ye dayali MBfR’larda es zamanli tetrasiklin, oksitetrasiklin, klortetrasiklin ve
azotlu bilesiklerin giderimi ¢alisilmistir. Hidrojene dayali MBfR’da es zamanli olarak TC,
OTC, CTC ve NO7; giderimi calisilirken, oksijene dayali MBfR’ de es zamanli olarak TC,
OTC, CTC ve NHy giderimi ¢aligilmistir. Reaktorler 4 psi gaz basincinda ve 1-10 saat
arasinda degisen HRT’ lerde isletilmistir. Ayrica calisma sonuclarina gore antibiyotik
giderim verimleri, aki degerleri, hidrojen ve oksijen esdeger akilar1 hesaplanmaistir.

Calisma sonuglarmna gére H,-MBfR’ de 10 saatlik HRT’ de antibiyotik giderim
oranlar1 TC, OTC ve CTC i¢in sirasiyla %93, % 91 ve % 99 olarak bulunmustur. HRT 5
saate diistiriildiigiinde giderim oranlar1 sirasiyla % 66, % 69 ve % 91 ‘e diismiistiir ve HRT
1 saate alindiginda antibiyotik giderim oranlar1 belirgin diistisler gostererek TC, OTC ve
CTC i¢in srrasiyla % 14, % 24, % 42 olarak hesaplanmistir. Aki degerleri 10 saatlik
hidrolik bekleme siiresinde ortalama TC akis1 2,23 mg/m’.giin, ortalama OTC akis1 2,52
mg/m’.giin ve ortalama CTC akisi 2,87 mg/m’.giin olarak bulunmustur. 1 saatlik HRT
degerinde aki ve hidrojen esdeger akilari artis gostererek TC, OTC ve CTC ortalama
akilar1 siras1 ile 4,08 mg/m”.giin, 6,72 mg/m”.giin, 12,12 mg/m”.giin olarak bulunmustur.

0,-MBfR’ de yapilan ¢aligma sonuglarma gore ortalama TC giderim verimi %53,
ortalama OTC giderim verimi %355, ortalama CTC giderim verimi % 71 olarak
bulunmustur. 5 saatlik hidrolik bekleme siiresinde TC, OTC ve CTC ortalama giderim
verimleri sirast ile % 21, % 37 ve % 45 olarak bulunmustur. HRT 1 saate diisiiriildiigiinde
giderim verimleri daha da kotiileserek % 7, % 24 ve % 32 olarak bulunmustur.10 saatlik
hidrolik bekleme siiresinde ¢oklu antibiyotik karisimindaki ortalama TC akist 1,57
mg/m’.giin, ortalama OTC akist 1,61 mg/m’.giin ve ortalama CTC akis1 2,08 mg/m”.giin
bulunmustur. 1 saatlik HRT degerinde ise TC, OTC ve CTC ortalama akilar1 sirasi ile 1,92
mg/m’.giin, 7,08 mg/m”.giin, 9,36 mg/m”.giin olarak bulunmustur.

Anahtar kelimeler: Membrane Biofilm Reactor, Tetrasiklin, Oksitetrasikline,
Klortetrasikline, Giderim Akisi, Esdeger Aki
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ABSTRACT

Removal of Multiple Tetracyclines Mixture in Hydrogen and Oxygen Based Membrane
Biofilm Reactors

Tetracycline antibiotics are broad spectrum antimicrobial compounds used
commonly in human and animal treatment and agriculture. In this study, it has been studied
the simultaneous removal of trible antibiotic mixture including tetracycline,
oxytetracycline and chlortetracycline by using either H,- based MBfR or O,-based MBfR.
While H,- MBfR was to remove NO;™ and TCs mixture under denitrification conditions,
0,-MBfR was to oxidize NH;" and to degrade TCs mixture under nitrification conditions.
Both MBfRs were opereted at gas pressure of 4 psi and HRTs between 1 and 10 hr. From
experimental results, removal rates, contaminant’ s fluxes and hydrogen and oxygen

equivalent fluxes have been computed.

After H,-MB{R achieved to the adaptation of microbial activities, while removal
rates were obtained to be 93 % for TC, 91 % for OTC and 99 % for CTC at 10 hr, it
decreased with decreasing of HRT, 66 % for TC, 69 % for OTC and 91 % for CTC at 5 hr.
At HRT of 1 hr, antibiotic removals decreased dramatically to 14 %, 24 %, and 42 %,
respectively. On the other hand, the fluxes of TC, OTC and CTC were respectively
computed to be 2.23 mg/ m>.d, 2.52 mg/ m’.d and 2.87 mg/ m*.d at 10 hr, respectively. At
HRT of 1 hr, antibiotic fluxes were on average 4.08 mg TC/ m’.d for TC, 6.72 mg OTC/
m’.d for OTC and 12.12 mg CTC/ nr’.d for CTC.

When O,-MBfR was operated at 10 hr, the removal rates were found as 53 % of
TC, 55 % of OTC and 71 % of CTC. With decreasing HRT three TCs removal decreased
dramatically to 21 %, 37 % and 45 % at 5 hr, and 7 %, 24 % and 32 % at 1 hr, respectively.
The fluxes of TC, OTC and CTC were respectively 1.57 mg TC/ m*.d, 1.61 mg OTC/ m*.d
and 2.08 mg CTC/ m”.d at 10 hr. The fluxes increased with a decrease in HRT due to
increasing the loading rates although the performance deteriorated dramatically. At 1 hr
HRT fluxes were on average 1.92 mg TC/ n'’.d, 7.08 mg OTC/ m*.d and 9.36 mg CTC /

m’.d, respectively.

Key words: Membrane Biofilm Reactor, Tetracycline, Oxytetracycline, Chlortetracycline,

Removal Flux, Equivalent Flux
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1. GIRIS

Diinya genelinde uzun zamandan beridir insan ve hayvanlar i¢in tedavi edici
bilesikler olarak kullanilan farmasotikler, sucul ortamlarda diisiik miktarda bulunmalarina
ragmen, uzun donemde sucul ve karasal organizmalar i¢in potansiyel bir risk
olusturmaktadir. Bu farmasotikler arasinda tetrasiklin grubu bilesikler, insan ve 6zellikle
ciftlik hayvanlarinin hastaliklarint 6nlemek ve gelisimlerini arttrmak i¢in yaygin bir
sekilde kullanilmaktadir. Giiniimiizde hayvan vyetistiriciligi faaliyetleri sonucunda su
ortamlarinda tetrasiklin, oksitetrasiklin ve klortetrasiklin bilesiklerine yaygin bir sekilde
rastlanmaktadir. Eser konsantrasyonlarda bile bu bilesiklerin insanlar ve hayvanlar
iizerinde fizyolojik etkilerinden siiphelenilmektedir. Biyolojik pargalanmaya karsi
direnglerinden dolay1 genelde klasik aritma tesislerinden herhangi bir bozunmaya
ugramadan c¢ikarlar. Bu durum, biyolojik evsel atiksu aritma tesislerinden dnce veya sonra
tetrasiklin grubu antibiyotikleri pargalayabilecek alternatif aritim proseslerinin
arastirilmasini gerekli kilmaktadir.

Ileri biyolojik aritma sistemlerinden olan Membran Biyofilm Reaktdrleri gaz
susbtratini etkili bir sekilde diflize eden sistemlerdir. Klasik biyofilm sistemlerinin aksine
gaz diflizyon membranlarinin biyofilm destekleme malzemesi olarak kullanildigit MBfR
sistemlerinde gaz susbtrat1 ile kirletici madde ters yonde hareket ettiginden biyofilm
tabakasi siirekli aktif kalabilmektedir. Daha once yiiriitiilen ¢caligmalarda, MBfR sisteminin
tetrasiklin, oksitetrasiklin ve klortetrasiklin antibiyotiklerinin tekli olarak aritilabildikleri
kanitlanmistir (Taskan, 2014; Celik, 2015; Aydm, 2015). Ancak, sucul ortamlarda ¢oklu
antibiyotik kalintilar1 s6z konusu oldugundan dolay1 bu tez ¢alismasinda, MBfR sisteminde
ti¢ tetrasiklin bilesiginin karigimi kullanilarak ¢oklu antibiyotik giderimi arastirilmistir. Bu
amacla, MBfR sisteminde elektron verici olarak H, ve elektron alic1 olarak da tetrasiklin,
oksitetrasiklin ve klorotetrasiklin karigimi kullanilmigtir. Tetrasiklin bilesiklerinin biyolojik
indirgenme, pargalanma hizi, giderim akisi, esdeger akilar1 kiyaslanmis ve PCR-DGGE
ileri molekiiler teknikler kullanilarak reaktordeki biyofilm toplulugu tanimlanmistir.

Bu tez c¢alismasinda, daha Onceki caligmalarda tekli TC antibiyotiklerinin
giderimlerinin kanitlandigi H, ve Oy’li MBfR sisteminde, {i¢li TC antibiyotik

karigimlarmin giderim potansiyelinin arastirilmasi amaglanmaistir.



2. TETRASIKLIN GRUBU ANTIiBiYOTIKLERININ GIDERIM CALISMALARI

Tetrasiklin grubu antibiyotikler (TCs) yaygin olarak insan ve hayvan tedavisi ve
tarimda kullanilan genis spektrumlu antimikrobiyal bilesikleridir (Kim ve Carlson, 2007;
Li ve dig., 2008; Zhang ve dig., 2011). Aym1 zamanda diisiik maliyetleri nedeni ile
hayvanlarda biiyiime hizin1 arttirmak i¢in gida katki maddesi olarak da kullanilmaktadirlar
(Lin ve dig., 2009). TCs ylizeysel sularda 0.11-4.20 pg/L arasinda degisen
konsantrasyonlarda tespit edilirken atiksu aritma tesisinde bu konsantrasyonlar tetrasiklin
icin 46-1300 ng/L, oksitetrasiklin i¢in 240 ng/L, klortetrasiklin i¢in 270-970 ng/L arasinda
gozlenmistir (Gao ve dig., 2012; Lin ve dig. 2009; Ternes ve dig., 2002; Stackelberg ve
dig., 2007).

Tablo 2.1. Tetrasiklinlerin pKa degerleri

TCs pKal pKa2 pKa3 Kaynak
Tetrasiklin 3.57 7.49 9.88 (Figueroa ve Mackay, 2005)
Klortetrasiklin 3.3 7.7 9.7 (Figueroa ve Mackay, 2005)
Oksitetrasiklin 3.6 7.52 9.88 (Tavares ve McGuffin, 1994)

Tetrasiklin molekiilii ¢esitli iyonlasabilen fonksiyonel gruplara sahiptir ve bu
molekiiliin yiikii ¢ozelti pH’sma baghdir (Sarmah ve dig., 2006) Tetrasiklinler asidik
ortamda nispeten kararlidir ancak bazik sartlar altinda kararli degildir ve her iki ortamda
tuz olustururlar (Sorensen ve dig.,1998). Baz ve tuz sekilleri soliisyon halde degilken
stabildir ancak soliisyonlar1 yiiksek 1sida veya alkali pH’da ¢abuk bozunur (Ozalp, 2002).
Notral pH degerlerinde sulu ¢ozelti kararhdir. pH 2.5 ve 25°C’de 30 giin bekleme
stiresinde OTC’nin %1°1 bozunurken 37°C’de 5 giin i¢inde ayni oranda bozunmaktadir. pH
9’a vyiikseltildiginde 2 saatlik stirede OTC’nin % 2’si ve 24 saatlik zamanda % 8’1
bozunmaktadir. Stabilite hem pH hem de sicakligin fonksiyonudur. Hidrokloriirlerin sulu
cozeltileri pH 1-2.5 arasinda 25 °C’de 30 giin kararhdir. pH 3-9 arasinda depolanan
cozeltilerde en az 30 giin boyunca 5°C’de potansiyel kayb1 gozlenmez. Tetrasiklinlerin

glines 15181 ve UV dalga boylarina maruz kaldigi durumlarda bozundugu ve p-



deoksitetrasiklin epimeri gibi inaktif bilesenler olustugu belirtilmistir. Ancak, ayrigsma
derecesi ve oranlar kanitlanmamistir (URL-1, 2016).

Oksitetrasiklin molekiilii diinyada ve iilkemizdeki su iiriinleri isletmelerinde ve
bakteriyel hastaliklarin tedavisinde olduk¢a yaygin kullanilan Tetraksiklin grubuna dahil
genis spektrumlu bir antibiyotiktir. Oksitetrasiklin baliklardaki bakteriyel hastaliklara kars1
olduke¢a etkili bir antibiyotik olmasima karsin, insan kullanimi agisindan ¢esitli yan etkileri
nedeni ile tercih edilmemistir. Oksitetrasiklin ile tedavi edilmis baliklarin arinma siiresini
tamamlamadan insan tliketimine sunulmasi bu antibiyotigin insan viicuduna ge¢mesi ve
bdylece yan etkilerin olusmasina neden olabilmektedir (Ozak, A.A., Cengizler, I., 2001)

Klortetrasiklin bakteriyel protein sentezini inhibe ederek etki eder ve
mikroorganizmalara kars1 yliksek aktivite sebebi ile insanlarda, hayvanlarda ve bitkilerde
kullanilmaktadir (Ji ve dig., 2012). Atiksulardan CTC giderimi i¢in c¢esitli teknolojiler
gelistirilmistir. Ozellikle UV bazl ileri oksidasyon prosesiyle %100’e yakin giderim
saglanmistir, ancak UV lambalarmin biiylik 6lgekli kullanimi enerji agisindan biiyiik bir
yatirim gerektirmektedir (Lopez ve dig., 2010, Gémez-Pacheco ve dig., 2012, Salazar-
Rabago ve dig., 2016).

Zhang ve dig. (2016), 6 farkli antibiyotik grubunu temsil eden 28 antibiyotigin
sudan giderilmesi i¢in toz aktif karbon performansi arastirmiglardir. Antibiyotik gruplari
icinde tetrasiklinler (TCs), Macrolides (MCs), Chloramphenicols (CPs), Penicillins (PNs),
Sulfonamides (SAs) ve Quinolones (QNs) bulunmaktadir. Calisma sonuglarinda toz aktif
karbonun biitiin antibiyotikler icin iistliin adsorpsiyon kapasitesinin oldugu belirlenmistir.
20 mg/L toz aktif karbon dozunda optimum sartlarda ve 20 dk temas siiresinde deiyonize
su icinde giderim veriminin % 99.9 ve yiizey suyunda % 99,6 kadar oldugu goriilmiistiir.
Yapilan calisma su kalitesini iyilestirmek ve antibiyotik kirliligini kontrol etmek i¢in toz
aktif karbonun uygulanabilir bir secenek oldugunu gdéstermistir.

Hanay ve Tiirk (2013), nano 6l¢ekli sifir degerlikli demir (nZVI) kullanarak TC ve
OTC arasidaki etkilesimi ve giderim etkinligini arastirmislardir. Deneysel degiskenler
olarak pH, nZVI dozaj, temas siiresi, giris konsantrasyonlar1 ve reaksiyon sicakligini
kullanmislardir. Psddo’nun ikinci dereceden modelini kullanarak, denge durumundaki
adsorpsiyon kinetiklerine 2 saat i¢inde ulagsmiglardir. Adsorpsiyon davranigimin TC tiiriine
bakilmaksizin pH degerine bagl oldugunu belirlenmistir. TC’nin adsorpsiyon kapasitesi
OTC’den daha fazladir. LC-MS/MS sonuglarinda ana doniisiim iriinii 4-epi-tetrasiklin

olarak belirlenmistir ve OTC i¢in kesin bir sonug elde edilememistir. Calisma sonuglarina



gore nZVI yiizeyinin kullanilmasi ile TC ve OTC giderim mekanizmalarinda adsorpsiyon
prosesinin degredasyon proseslerinden daha etkili oldugu belirlenmistir.

Liu ve dig. (2016), Cin'de bir endiistriyel 6l¢ekli igme suyu aritma tesisinin aritma
islemi swasinda alt1 yapay antibiyotigin akibetini arastirmislardir. Sonuglar tiim
antibiyotiklerin etkili bir ileri aritma prosesi ile giderilebilir oldugunu gostermistir. Alti
antibiyotigin ortalama konsantrasyonlar1 1-43 ng/L. arasinda olup giderim verimleri;
amoksisilin i¢in % 85, tetrasiklin i¢cin % 92, oksitetrasiklin i¢in % 86, siilfametoksazol,
sulfametazin ve eritromisin i¢in yaklasik % 100 olarak belirlenmistir. Tesiste uygulanan
aritma sistemlerinden en etkililerinin ozonlama ve biyolojik aktif karbon oldugu tespit
edilmistir.

Heidari ve dig. (2011) anaerobik sartlar altinda OTC giderimini arastirmislardir.
Ardisik kesikli reaktorde 1 giinliik hidrolik bekleme siiresinde 105 mg/L OTC tamamen
bozunmustur. Maksimum KOI giderimi, 105 mg/L OTC konsantrasyonunda % 90 olarak
bulunmustur.

Liu ve dig. (2016), ilk kez denitrifikasyon ile siilfat giderme prosesi lizerinde
tetrasiklinin etkisini incelemislerdir. 100 mg/L’den daha yiiksek TC konsantrasyonlarinda

siilfat giderme orani ve S° birikme orani kotiilesmistir.



3. MEMBRAN BiYOFiLM REAKTORLER

3.1. Hidrojene Dayalh Membran Biyofilm Reaktorii

Reaktor i¢inde yiiksek yogunluklu biyokiitle birikimi ve bu biyokiitleyi
koruyabilme yetenekleri nedeni ile biyofilm proseslerine ilgi artmistir (Nicolella ve dig.,
2000). Mevcut biyofilm islemleri, tas, siinger tasi, koyu plastik veya plastik kopiik gibi atil
baglanma yiizeylerine dayanmaktadir (Nerenberg, 2016). Membran Biyofilm Reaktorler
(MBfR) membran ve biyofilm kombinasyonundan olugmaktadir. Kullanilacak olan aritma
metodu, membran teknolojisinin yeni bir uygulamasi olup gaz transferini etkili bir bigimde
saglamaktadir. Bu sistemde kullanilan membranlar gaz transfer membranlar1 olup gaz
substrati membranin dis ylizeyinde tutunmus halde bulunan biyofilme dogru diflize
olmaktadir (Hasar, 2009).

Hidrojene dayali membran biyofilm reaktorii, oksitlenmis kirleticileri biyolojik
olarak indirgeme 0zelligine sahiptir ve elektron verici olarak hidrojenin kullanilmas1 sebebi
ile ¢esitli avantajlar bulunmaktadir. H, gazi, karbon kaynagi olarak inorganik karbonu
kullanan ototrofik bakteri tarafindan oksitlenmektedir. Ototrofik bakterilerin organik
karbona ihtiyaglar1 yoktur bu nedenle asir1 bir biyokiitle liretimi s6z konusu degildir.
H,’nin insanlara toksik higbir etkisi bulunmamaktadir ve elektron kaynagi olarak
kullanilmas1 durumunda atik olusumu da s6z konusu degildir (Ritmann, 2008).

Hasar ve Ipek (2010), sabit H, basmci ve farkli nitrat yiikleme oranlarinda
denitrifikasyon performansimi incelemek i¢in H,-MB{fR kullanmiglardir. Calisma sonunda
hidrolik bekleme stiresi 25 dakika oldugunda nitrat gideriminin % 98 oldugu, 0.2 atm
hidrojen basincinda denitrifikasyon hizmnin 3.5 g¢ N/ m” giin, H, akisinmn ise 1.24 g H, /m’
oldugunu belirlemiglerdir.

Tagkan (2014), tetrasiklin bilesiginin biyolojik indirgenme mekanizmasini anlamak
icin H,- MB1R sisteminde elektron verici olarak H,, birinci elektron alic1 olarak nitrat ve
ikinci elektron alic1 olarak tetrasiklin kullanmistir. Yapilan bu ¢alismada hidrojene dayali
membran biyofilm sistemde giderme verimi iizerinde; farkl tetrasiklin yiiklerinin, farkl H,
basincinin ve farkli hidrolik bekleme siirelerinin etkileri incelenmistir. Calismada elde
edilen en yiiksek tetrasiklin giderimi % 85, denitrifikasyon verimi ise % 99’ un iizerinde

bulunmustur.



Celik (2014), hidrojene dayali membran biyofilm reaktorde eszamanli
oksitetrasiklin ve NO'; giderimi iizerinde caligmistir. Calisma siiresi boyunca H,-MBfR,
0,4- 0,5 ppm OTC ve 20 ppm NO3-N ile beslenmistir. Reaktordeki hidrolik bekletme
siiresi 5-24 saat araliginda tutulmustur ve hidrojen gazi basmglar1 2-6 psi araligindadir.
Reaktorlerde OTC akisi 0,4-10 mg/m’. g olarak, NO'3-N akis1 ise 17,3-568 mg/m’.g olarak
elde edilmistir. Reaktorde parcalanma {iriinleri olan epi - OTC, alpha - OTC, beta - OTC
strastyla maksimum 1, 30, 23 ppb olarak bulunmustur.

Aydin (2015), H,-MB1R sistemde eszamanli CTC ve azotlu bilesiklerin giderimi
iizerine farkli hidrolik bekleme stireleri ve farkli H, kismi basincinin etkisini incelemis ve
arastirilan sartlar altinda 4-Epi- Klortetrasiklin, Anhidroklortetrasiklin ve 4-Epi-
Anhidroklortetrasiklin gibi CTC parcalanma iiriinlerinin varligmi belirlemistir. Ayrica,
sistemde kullanilan membran yiizey alanlar1 dikkate alnarak kirletici yiizey akilar1 ve
giderim akilar1 hesaplanmistir. Calisma siiresince H,-MB{R sistemi; 0.4-0.5 ppm CTC ve
20-25 ppm NOs-N ile beslenmis, 2 — 6 psi H, gaz basinci ve 1-15 saat hidrolik bekleme
stirelerinde isletilmistir. Elde edilen sonuglara gore es zamanli giderilen maksimum CTC
ve NOs3-N verimleri siras1 ile % 96 ve % 99, CTC ve NOs3-N maksimum kirletici yiizeysel
yiikleri ve giderim akilar1 sirasiyla 185.04 mg/m”.g, 8280 mg/m’.g olarak bulunmustur.
ECTC, ACTC ve EACTC konsantrasyonlar1 sirasiyla 28, 6 ve 1 ppb olarak bulunmustur.

3.2. Oksijene Dayalh Membran Biyofilm Reaktorii

Hava ya da oksijene dayali membran biyofilm reaktorler geleneksel kabarcik
havalandirma sistemine kiyasla bir¢ok avantaj sunar (Martin ve Nerenberg, 2012). Bu

avantajlar sunlardir.

e Yiiksek gaz besleme basinci veya saf oksijen kullanildiginda, yiiksek oranlarda gaz

transfer hiz1 saglandigindan daha kiiciik tank boyutlar1 elde edilir.
e Yiiksek gaz aktarim verimliligi 6nemli 6l¢iide ener;ji tasarrufu saglayabilir.
e Essiz mikrobiyal yapiy1 desteklediginden eszamanli KOI ve N giderimi saglanr.

Sahinkaya ve dig. (2011), siilfidojenik anaerobik bir reaktdr cikisinda stlfit
oksidasyonu ve s° geri kazanimim incelemek i¢in O,-MBfR kullanmislardir. Caligmada
HRT, O, basimnci ve siilfat yiikkleme oranlar1 degistirilerek siilfit oksidasyonu verimi ve S°

geri kazanimi incelenmistir. Calisma sonunda stilfit oksidasyonu ve s° geri kazanim verimi



sirast ile % 37-99, % 64-89 olarak bulunmustur. Ayrica membran tikanmasi meydana
gelmis ve membran yiizeyinde sari-yesil renk olugsmustur.

Hanay ve dig. (2014), oksijene dayali membran biyofilm reaktérde fenol
oksidasyonunu arastirmustir. Sisteme 4.7 mg/ m’.giin fenol ve 55 mg/ m’.giin glikoz
eklendiginde fenol ve gliikozun en yiiksek oksidasyon degerleri elde edilmistir. Bu sartlar
oksijen akismnim en az 46 g O,/ m’.giin’ de yeterli oldugunu ortaya koymustur. Sadece fenol
ile besleme durumunda fenol yiiklemesi yaklasik 5.6 g/m’.giin ve O, akis1 13.4 g O,/
m’.giin’ den daha yiiksek oldugunda MBfR’ da en yiiksek fenol oksidasyonu elde
edilmistir. Yiiksek fenol yiliklemesi yliksek oksijen basinci ile telafi edilebilmistir ve 2.5
saat hidrolik bekleme siiresi, 0.54 atm O, basmci ve 5.6 g/m’.giin fenol yiiklemesi
yapildiginda en 1yi sistem performansi saglanmistir.

Kim ve dig. (2013), oksijen esasli membran biyofilm reaktér kullanarak
farmasotiklerin ayrismasi konusunda elektron esdeger aki degerlerini arastirmislardir.
Farmasotiklerin giris konsantrasyonlar1 sulfamethazine 40 ppb ve sulfathiazole 85 ppb’dir.
Saf oksijen, hollow fiber membranlara borularla iletilmistir ve oksijen basinci 13 kPa’ dir.
HRT 3 saat tutulmustur. Oksijene dayali MBfR kullanarak elde edilen bozunma oranlar1
sulfamethazine % 77 ve sulfathiazole % 87 olarak tespit edilmistir.

Tagkan (2014), oksijene dayali membran biyofilm reaktorde tetrasiklin bilesiginin
oksidasyon mekanizmasini anlamak icin birinci elektron verici olarak amonyum, ikinci
elekron verici olarak tetrasiklin ve elektron alic1 olarak oksijen gazi kullanmistir. Yapilan
calismada tetrasiklin bilesiginin O,-MBfR’ de giderme verimi iizerine farkli tetrasiklin
yiiklerinin etkisi, farkli O, basmcinin etkisi ve farkli hidrolik bekleme siirelerinin etkisi
arastirilmistir. Elde edilen en yliksek tetrasiklin giderimi yaklasik olarak % 70 ve
maksimum nitrifikasyon verimi % 99 olarak bulunmustur.

Celik (2014), oksijene dayali membran biyofilm reaktérde es zamanl
oksitetrasiklin ve NH4-N giderimi tizerinde ¢alismistir. Calisma boyunca O;’li reaktorler
0,1-0,4 ppm araliginda OTC ve 20 ppm NH, ile beslenmistir. Reaktoriin oksijen gazi
basinc1 2-6 psi araliginda tutulmus ve reaktorlerin hidrolik bekleme siireleri 7,5-24 saat
arahiginda tutularak isletilmistir. OTC akisi 0,17-5 mg/m”.g iken NH;"-N akis1 17,4-420
mg/m’.g araliginda degismistir. Par¢alanma tiriinleri olan epi - OTC, alpha - OTC, beta -
OTC srrastyla maksimum 1 ppb, 13 ppb, 4 ppb olarak bulunmustur.

Aydin (2015), O,-MB1R sisteminde eszamanli olarak CTC ve NH4-N giderimi

iizerine ¢alismistir. O,-MBfR’ de biyolojik oksidasyon i¢in birincil elektron alicis1 olarak



O, kullanilirken, birincil elektron verici olarak NH4-N ve ikincil elektron verici olarak da
CTC kullanilmistir. Caligma siiresince O,-MBfR sistemi 0.1-0.4 ppm CTC, 20-25 ppm
NH4-N, 2 — 6 psi O, gaz basinci ve 2.5 - 18 saat aras1t HRT’ de isletilmistir. Es zamanli
giderimi gerceklestirilen CTC ve NH4-N verimlerinin = % 70 ve % 100 oldugu
belirlenmistir. CTC ve NH4-N kirletici yiizeysel ytikleri ve giderim akilar1 sirasiyla 14.51,
1612,8 mg/m>.g ve 3,72, 1566 mg/m.g oldugu hesaplanmistir. incelenen sartlar altinda
ECTC, ACTC ve EACTC konsantrasyonlarinin 7 ppb, 4 ppb ve 1 ppb oldugu tespit

edilmistir.



4. MATERYAL VE METOT

4.1. Membran Biyofilm Reaktorii (MBfR)

Calismada bir adet hidrojen esasli ve bir adet oksijen esasli olmak tizere iki adet
membran biyofilm reaktorii (MBfR) kullanilmistir (Sekil 4.1.). Her bir MBfR biri ana ve
digeri numune alma kolonu olmak iizere birbirine sirkiilasyon pompasi ile bagli 2 adet
kolondan olugmaktadir. MBfR’1in ana membran kolonunda cam tiip igerisinde 40 adet
hidrofobik hollow-fiber gaz transfer membrani yerlestirilmisken ikinci kolonda biyofilm
numunesi almak i¢in kullanilan 10 adet hidrofobik gaz transfer membrani mevcuttur.
Kullanilan MBfR sistemlerinin fiziksel Ozellikleri Tablo 4.1’de verilmistir. Kullanilan
reaktorlerin birinde elektron verici olarak H,, birincil elektron alic1 olarak nitrat ve ikincil
elektron alic1 olarak tetrasiklin, oksitetrasiklin ve klorotetrasiklin karigimi kullanilmastir.
Diger reaktorde ise elektron alici olarak O, gazi, birincil elektron verici olarak amonyum,

ikincil elektron verici olarak tetrasiklin, oksitetrasiklin ve klorotetrasiklin karisimi

kullanilmastir.
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Tablo 4.1. Membran biyofilm reaktér modiiliiniin fiziksel 6zellikleri

Ozellikler Degerler
Tiip Uzunlugu 22 cm
Tip ¢ap1 17 mm
Fiber D1 Cap1 605 um
Ana kolon fiber adedi 40
Numune kolon fiber adedi 10

Aktif Fiber Uzunlugu 28 cm
Toplam fiberin yiizey alani 250 cm’
Sirkiilasyon Orani 150 Q
Hacim 150 mL

4.2. Reaktorlerin isletim Siirecine Alinmasi

Her iki reaktorde gaz basinglar1 4 psi (0.27 atm) degerinde sabit tutularak 10 saatlik
bekletme siiresinde ve 150 (Q) degerindeki sirkiilasyon hizinda ¢alistirilmaya baglanmastir.
Bir haftalik 6lii sartlarda ¢alistirma ile gaz sartlandirmasi saglandiktan sonra, H,-MBfR
coOktiiriilmiis anaerobik ¢amurun iist sivistyla ve O,-MB1{R evsel atiksu aritma tesisinden
alman ¢Oktiiriilmiis aktif camurun {ist sivisiyla asillanmistir. H,-MBfR’de elektron verici
olarak H,’1 ve O,-MBfR’da elektron alic1 olarak O,’yi kullanan biyofilm, hidrofobik
membran iizerinde gelismeye basladiktan sonra reaktorlere tetrasiklin, oksitetrasiklin ve
klortetrasiklin karistmindan olusan besleme yapilmistir. TCs beslemesine baslanmadan
once H,-MB{R’ii nitrat ile, O,-MBfR’ii amonyum ile beslenerek her iki reaktdrde 6totrofik
fakat farkli indirgeme/ylikseltgeme mekanizmalarina sahip mikrobiyal topluluk

olusturulmustur.

4.3. Sentetik Besleme Suyu

Hidrojene dayali membran biyofilm reaktoriine tetrasiklin, oksitetrasiklin ve
klortetrasiklin karigimindan olusan ve nitrat iceren sentetik su ile besleme yapilirken,
oksijene dayali membran biyofilm reaktoriine tetrasiklin, oksitetrasiklin ve klortetrasiklin
karisimmdan olusan ve amonyum iceren sentetik su ile besleme yapilmistir. Sentetik
besleme sularinin hazirlanmasinda distile su kullanilmistir. Sentetik besleme sularinin

icerigi, H,-MB{R i¢in Tablo 4.2 ve O,-MB1R i¢in Tablo 4.3’de gosterilmistir. Kullanilan
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eser mineral ¢ozelti igerigi ise Tablo 4.4’de verilmistir. Besleme sular1 151k gecirmeyen 2,5
L’ lik cam siselere konulup Watson Marlow 205S marka peristaltik pompa ile reaktore
iletilmistir.

Tablo 4.2. H,-MB{R sentetik besleme suyu icerigi

Kimyasal Miktar, mg/L
NaNOs3 120
KH,PO, 130
Na,HPO4.12H,0 1100
MgS0,4.7H,0 200
CaCl,.2H,0 1
NaHCO; 125
FeS04.7H,O 1

Eser mineral ¢6zelti, ml 1 mL

Tablo 4.3. O,-MB{R sentetik besleme suyu icerigi

Kimyasal Miktar, mg/L
(NH4)2S04, g/1 0,095
NaHCOs, g/l 0,25
KH,POy,, g/l 0,05
MgS0,4.7H,0, g/l 0,05
NaCH3;COOH.3H;O0, g/l 0,024
Eser mineral ¢6zelti, ml 1

Tablo 4.4. Eser mineral ¢ozelti igerigi

Kimyasal Miktar, mg/L
ZnS04.7H,0, png/l 100
MnCl,.4H,0, pg/l 30
H;BOs, ng/l 300
CoCl,.6H,0, pg/l 200
CuCl,.2H,0, pg/l 10
NiClL.6H,0, pg/l 10
Na,SeOs, pg/l 30
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4.4. Coklu Antibiyotik Karisim Cozeltisi

Coklu antibiyotik karigimi gilinliik olarak hazirlanmis ve peristaltik pompa ile
reaktore verilmistir. Ayri ayri hazirlanan sentetik besleme suyu ve coklu antibiyotik
karisimi reaktor girisinde karistirilarak sisteme verilmistir. Stok ¢ozelti icin Sigma marka
ve PCBOBI16 kod numaral1 0.022 mg tetrasiklin hidrokloriir, Sigma marka O5875-100G
kod numarali 0.022 mg oksitetrasiklin hidrokloriir ve Sigma marka 0.023 mg
klortetrasiklin hidrokloriir kimyasallar1 hassas terazide tartildiktan sonra 1 L’ lik balon joje

icinde ¢Oziilmiis ve distile su kullanilarak 1 L” ye tamamlanmastir.

4.5. isletme Sartlan

Calisma siiresince hidrojene ve oksijene dayalt MBfR sistemler farkli hidrolik
bekleme stirelerinde (10, 7.5, 5, 2.5, 1 saat) isletilmis ve bu siirelerin giderim {izerindeki
etkisi arastirilmistir. Girig amonyum ve nitrat degerleri 20 ppm, H, ve O, basinci 4 psi’ dir.
TC, OTC ve CTC’ den olusan c¢oklu antibiyotik karisiminda her bir antibiyotik
konsantrasyonu 0.2 ppm olacak sekilde toplam antibiyotik konsantrasyonu 0.6 ppm olacak

sekilde tutulmustur. Reaktorlerin isletme sartlar1 Tablo 4.5°de gosterilmistir.

Tablo 4.5. Hidrojene ve oksijene dayali membran biyofilm reaktoriinde isletme sartlar1

H,; MBfR O, MBfR
HRT (saat) 1,2.5,5,7.5, 10 1,2.5,5,7.5, 10
Basing (psi) 4 4
Sicaklik (°C) 25 25
pH 7-7.5 7-7.5
Besleme TC/OTC/CTC ve NO5” TC/OTC/CTC ve NH4"

4.6. Analizler

4.6.1. Kimyasal analizler

Membran biyofilm reaktor girisinden anlik olarak ve ¢ikisindan 2 saat siire sonunda
alinan numunelerde pH, amonyum azotu (NH;-N), nitrit azotu (NO,-N), nitrat azotu
(NOj5™-N), tetrasiklin, oksitetrasiklin, klortetrasiklin analizleri yapilmistir. NH4-N, NO,-N
ve NOs-N analizleri Standart Metotlara gore yapilmistir (Samsunlu A.,1997). pH degerleri

Thermo Scientec marka pH metre ile Olctilmiistiir. TC, OTC, CTC analizleri Shimadzu
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marka Yiiksek Performansli Stvi Kromatografisi (HPLC) ile yapilmistir. HPLC cihazinin
analiz sartlar1 Tablo 4.6’da gosterilmistir. Deneysel siirecte kullanilan HPLC cihaz1 Sekil
4.2°de gosterilmistir.

Tablo 4.6. HPLC cihazi i¢in analiz degerleri

Analiz Sartlan Degerler

Akis hizi 1.2 ml/ dk

Kolon Restek Allure Biph 150x 4.6 mm
Kolon sicakligi 25C°

Max. Basing limiti 20 mPa

Dedeksiyon 269 nm

mFA 20 mM (NH4)H,PO4

mFB HPLC safliginda asetonitril
Analiz siiresi 13 dk

Sekil 4.2. Yiiksek performansl sivi kromotografisi (HPLC)
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4.6.2. Molekiiler analizler

Hidrojen ve oksijen esasli MBfR’lardan alinan biyofilm numunelerine biyofilmdeki

DNA’lar1 tespit etmek ve mikrobiyal toplulugu belirlemek amaci ile DNA ekstraksiyon,

polimeraz zincir reaksiyonu ve denature gradyan jel elektroforesi (DGGE) molekiiler

analizleri uygulanmistir. DNA ekstraksiyon igslemi i¢cin UltraClean Soil DNA izolasyon kiti

kullanilmis ve asagidaki adimlar izlenmistir.

DNA extraksiyon tiipii diislik hizda vorteks ile karistirildi.

C1 ¢ozeltisinin ¢cokeldikten sonra 60 °C’ye kadar 1sitild1.

60 uL C1 ¢ozeltisi DNA extraksiyon tiipiine konuldu ve diisiik hizda vortekslendi.
Yatay adaptor tiip tutucu ile DNA extraksiyon tiipii 10 dakika maksimum hizda
vortekslendi ve daha sonra oda sicakliginda 30 saniye 10000 rpm’de santrifiijlendi.
Santrifiijlenen tlipten yaklasik 400-500 pL {ist s1v1 baska bir tiipe konuldu.

Her bir tiipe C2 ¢ozeltisinden 250 pL eklenerek 5 saniye vortekslendi.

Tiipler 4 °C’de 5 dakika inkiibe edildi ve oda sicakliginda 10000 rpm’de 1 dakika
santrifiijlendi.

Tiip i¢inden en fazla 600 pL iist s1v1 alinarak 2 ml’lik bagka bir tiipe aktarildi.

200 pL alinan C3 ¢ozeltisi bir tiipe ilave edilir ve vortekslendi.

Tiipler oda sicakliginda 10000 rpm’de 1 dk santrifiijlendi.

Tip icindeki st sivi en fazla 750 pL olacak sekilde 2 ml’lik baska bir tiipe
aktarildi.

1200 pL. C4 ¢ozeltisi karistirildiktan sonra tiipe eklendi ve 5 saniye vortekslendi.
Tiipten 675 pL aliarak spin filtreye ilave edilir ve oda sicakliginda 1 dakika 10000
rpm’de santrifiijlendi. Spin filtreden gegen kisim uzaklastirilarak iglem tekrarlandi.
CS5 c¢ozeltisinden 500 pL spin filtreye eklendi ve oda sicakliginda 10000 rpm’de 1
dakika santrifiijlendi. Spin filtreden gegen kisim uzaklastirildi.

Spin filtre oda sicakliginda 10000 rpm’de 1 dakika santrifiijlendikten sonra 2 ml’lik
baska bir tiipe yerlestirildi.

C6 cozeltisinden 100 pL alinarak spin filtredeki membranin merkezine eklendikten
sonra spin filtre oda sicakliginda 10000 rpm'de 30 saniye santrifiijlendi.

Santrifiij isleminden sonra tiip igerisindeki DNA numunesi PCR analizi i¢in -

20°C’de sakland..
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DNA ekstraksiyonu isleminden sonra numunelerde 16S rRNA bdlgesinin
cogaltilmast amaci ile TECHNE /TC-512 marka PCR cihazi kullanilarak polimeraz zincir
reaksiyonu islemi gergeklestirilmistir. PCR cihazi Sekil 4.3’de gosterilmistir. PCR
bilesenleri Tablo 4.7°de gosterilmistir ve islem sirasinda kullanilan primerlerin dizilimi

Tablo 4.8’de gosterilmistir.

Sekil 4.3. Polimeraz Zincir Reaksiyon (PCR) cihazi

Tablo 4.7. PCR analizi i¢in kullanilan malzemeler

Kimyasal Ad1 Miktan (pL) Konsantrasyonu
Taq Buffer 2,5 10X
MgCI2 0,5 25 mM
dNTP 0,5 10 mM
Forward Primer 0,5 10mM
Reverse Primer 0,5 10 mM

Taq polimeraz 0,125 -

DNA 1 -
Niikleaz free su 19,375 -
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Tablo 4.8. PCR isleminde kullanilan primerlerin baz dizilimleri

Primer Baz Dizilimi

Forward 5" —= CCTACGGGAGGCAGCAG- 3’

Reverse 5’-CCGTCAATTCMTTTGAGTTT-3’

Forward-GC 5’-CGCCCGCCGCGCGCGGCGGGCGGGGCGGGG

GCACGGGGGGCCTACGGGAGGCAGCAG-3°

PCR isleminden sonra agaroz jel elektroforez islemi yapilmistir. Bu islem igin
Fermentas marka 10X konsantre TBE tamponu kullanilmistir. % 1° lik agaroz jel
mikrodalga firimda kaynatilmis ve agaroz jelin TBE i¢inde ¢dziinmesi beklenmistir. Bu
karigima 5 pL etidyum bromiir eklenerek jel tepsisine alinmistir. PCR isleminden sonra
elde edilen iirtinden 5 pL ve yiikkleme boyasindan 2 pL karistirilarak kuyulara yiikleme
yapilmistir. PCR isleminden elde edilen iirlinler Sekil 4.4°de gosterilen yatay elektroforez
cihazinda 90 V’da 20 dakika yiiriitilmiistiir. Bu islemden sonra Sekil 4.5’de gdsterilen

Thermo marka jel goriintiileme cihazi ile hedef genin ¢ogalip ¢ogalmadigl gézlenmistir.

Sekil 4.4. Yatay Elektroforez Cihazi
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Sekil 4.5. Jel Goriintiileme Cihazi

Hedef genlerin ¢ogaldigmin belirlenmesinden sonra DGGE islemine gegilmistir.
DGGE islemi INGENY Phoru JLO31 cihazi ile yapilmistir ve saf DNA® lar elde edilmistir.
DGGE cihaz1 Sekil 4.6’da gosterilmistir. Denaturant konsantrasyonu % 40-60 araliginda
jel gradyani hazirlanmistir. DGGE rezervuar1 1XTAE ile doldurulmus ve DNA 6rnekleri
60 °C’ de ve 85 V’da 16 saat siireyle yiiriitiilmiistiir. Daha sonra jel 30 dakika siire ile
Invitrogen marka 1X sybr gold boyasi iginde bekletilmistir. Siire sonunda jel UV
goriintiileme sistemine alinarak goriintiisii alinmistir. Daha sonra karanlik odada UV 15181
altinda her bir DNA bant steril bistiiriler yardimiyla kesilerek PCR tiiplerine alinmistir.
Biitiin 6rneklere 20 pl niikleaz igermeyen su ilave edilmistir. Saf DNA ornekleri GC
klampsiz primerler kullanilarak yukarida anlatilan PCR adimlar1 izlenerek ¢ogaltilmis ve

elde edilen tiriinler DNA sekans analizine gonderilmistir.
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Sekil 4.6. DGGE cihazi

4.7. Kirletici Ak1 Hesabi

Aki, membranin birim alanindan birim zamanda gegen akim miktaridir. Yiizey

yiikii ve aki hesabi i¢in agagidaki formiiller kullanilmistir.

St-(Q.So)/ A

Js= [Q.(So-S)/A

S = Yiizeysel yiik ( mg/m’-giin)

Q= Giris akis hiz1 (L/giin)

SO0= Kirletici giris konsantrasyonu (mg/ L)
S= Kirletici ¢ikis konsantrasyonu (mg/L)

Js= Biyofilmdeki kirletici akis1 (mg/ m’-giin)
A= Membran ve biyofilm yiizey alani (m?)

Ayrica TC, OTC ve CTC i¢in H; ve O, esdeger akilar1 asagidaki reaksiyonlara gore

hesaplanmustir.
TC i¢in esdeger aki hesabi

CH2N>Og + 43 Hy, — 22CH4 +2NH3 +8H,0
JH,=0.194 J1c

CaH24N7 05 + 26.5 05 —> 22 COp+ 2 NO; “+11 HyO+ 2H"
JO,=1.91 Jrc
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OTC i¢in esdeger aki hesabi

CyoH24N,09 + 44 H, — 22CH4 +2NH;3 +9H,0
JH,=0.191 Jorc
CH24N>209 + 26 Oy — 22 COp+ 2 NO; “+11 H,O+ 2H'
JO,=1.81 Jrc

CTC i¢in esdeger aki hesabi

CH»3CIN,Og + 37.5 Hy —» 22CH4 +2NH;+ HC1 +8H,0
JH2: 0.187 JCTC

CyHy3CIN,Og + 48.5 Oy =>22C0O,+ 11H,0 +C1 +2NO5; +H
JOzZ 1.74 JCTC

NO; ve NHy esdeger aki hesabi

2NOs+ 3.5 H,—»N»+ 50H +H,0
Jiono3= 0.357 Jnos

NH4 + 20,— NO;+2H+ H,O

Joonma= 4.57 Inna
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5. BULGULAR VE TARTISMA

5.1 Hidrojene dayalh Membran Biyofilm Reaktor Sonuclan

Biyofilm olustuktan sonra hem hidrojene dayali hem de oksijene dayali membran
biyofilm reaktor nitrat ve amonyum igerikli besleme ¢ozeltisi ile beraber TC, OTC ve
CTC’ den olusan ¢oklu antibiyotik karisimi ile beslenmistir. ilk 15 giin siiresince her iki
sistemdeki biyofilmin bu sartlara adaptasyonu saglanmistir. Hidrojene dayali membran
biyofilm reaktorde elektron verici olarak H, gazi kullanilmistir ve sistemde ototrofik
denitrifikasyon sartlar1 olusturulup TC, OTC ve CTC giderimi arastirilmustir. Ototrofik
denitrifikasyon sartlarinin olusmasi i¢in H,-MBfR’e nitrat igeren besleme suyu verilmistir
ve biyofilmde denitrifikasyon bakterilerinin varligini incelemek i¢in nitrat indirgenmesi
stirekli olarak takip edilmistir. Daha sora sisteme her biri 0.2 ppm olarak hazirlanan TC,
OTC ve CTC kimyasallarindan olusan ¢oklu antibiyotik karigimi reaktor girisinde besleme
cozeltisi ile karistirilarak Ho-MBfR’ ye verilmistir. Calisma boyunca H, gaz basinci 4 psi
ve farklt HRT siirelerinde isletilerek bu sartlarin ¢oklu antibiyotik giderimi iizerindeki

etkileri incelenmistir.

5.1.1. Sistem Performansi

Sekil 5.1, isletim boyunca ¢oklu antibiyotik karisimi ile beslenen ve eszamanli
antibiyotik ve nitrat gideriminin izlendigi reaktdrde farkli HRT degerlerinde tetrasiklin
grubu antibiyotiklerin giderimini, Sekil 5.2 ise giderim verimlerini gostermektedir. Diger
taraftan, Sekil 5.3 ve 5.4 ise sirasiyla nitrat/nitrit degisimini ve denitrifikasyon verimini

gostermektedir.

20



O tch2 gikis kons

A otc h2 ¢ikis kons

A ctc h2 gikis kons

@ tc,otc,ctc giris kons.

0,3
g hrt=10 st hrt=7.5 st . hrt=5st  : hrt=2.5st . hrt=1 st
200,2 000 000 000 e00 000 eee ooe 000';000 o0 ®
= | | 0o oo4
2 000 244 AA
= i ' O AAA
5 0.1 | 5 OAEOQA At
g LAt addiddR 4%0 A
AAA e : COAA AANA
. 222 QQQiAAA AA AAA AAAfA
0 10 20 30 40 50 60 70
Isletme Siiresi, giin
Sekil 5.1. H,-MB{R’ de TC, OTC, CTC giris ve ¢ikis konsantrasyonlari
Otc Aotc @ctc
100 hrt=7.5s hrt=5s hrt=2.5s hrt=1s
roe Bo‘ﬂi o0 o -
— 000 A N o 000 00 O
X : ' - 00
~ 80 |AA RO o ! i 000
é : O '. : i
. A : O O i
= AL &00: 00 , !
2 60 A AA;AAQ AQ o ®
= hrt=10's O i
o i { N
.8 40 O LAA
Og A ©
00~ ®, % L%
20 ! ®
00O 0O
A
0 O
0 10 20 30 40 50 60 70

Isletme siiresi, giin

Sekil 5.2. H,-MBfR’ de TC, OTC, CTC giderim verimleri
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Sekil 5.4. H,-MBfR’ de denitrifikasyon verimi

H,-MB1{R, calismanin baglama asamasindaki 15 giinlilk adaptasyon evresinden
sonra ilk olarak 4 psi basing altinda 10 saatlik hidrolik bekleme siiresinde iki hafta siire ile
isletilmistir. Reaktordeki giris nitrat konsantrasyonu 20 mg/L’dir. Bu sartlar altinda
ortalama denitrifikasyon verimi yaklasik olarak % 96’dir. Coklu antibiyotik karigimi her

bir antibiyotigin konsantrasyonu 0.2 ppm olacak sekilde hazirlanmistir ve ortalama TC
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giderim verimi % 93, ortalama OTC giderim verimi % 91, ortalama CTC giderim verimi %
99 olarak bulunmustur.

Calismanin 14. gliniinde HRT degeri 7.5 saate dislriilmistiir. Girig nitrat
konsantrasyonu 20 mg/L olarak besleme yapilmaya devam edilmis ve basing 4 psi’de
tutulmustur. 7.5 saatlik bekleme siiresinde ortalama denitrifikasyon verimi % 97°dir. H,-
MBH{R reaktoriinde antibiyotik giderim verimleri TC % 71, OTC % 63, CTC % 90 olarak
gozlenmistir. TC, OTC ve CTC giderim verimlerinde 10 saatlik hidrolik bekleme siiresine
kiyasla onemli bir diisiis goézlenmistir. 7.5 saatlik hidrolik bekleme siiresinde
denitrifikasyon kararl bir sekilde devam etmistir.

Reaktor isletiminin 28. giinlinde hidrolik bekleme siiresi 5 saate diisliriilmiistiir.
Basing degerinde ve giris nitrat konsantrasyon degerinde degisiklik yapilmamistir. Bu
sartlar altinda ortalama denitrifikasyon verimi bir dnceki igletim periyodunda oldugu gibi
% 97 seviyesinde gerceklesmistir. Diger taraftan, ¢coklu antibiyotik durumunda TC, OTC
ve CTC ortalama giderim verimleri sirasi ile % 66, % 60 ve % 91 olarak bulunmustur. TC
ve OTC giderim verimleri 6nemli diizeyde olmasa da azalirken CTC giderim veriminde bir
farklilik gézlenmemistir. Celik (2014) H,-MBfR’ de 5 saatlik HRT, 4 psi H, gazi basinci,
0.5 ppm OTC giris konsantrasyonu, 20-25 mg/L giris nitrat konsantrasyonu sartlar1 altinda
eszamanlt OTC ve nitrat giderimini incelemis ve bu sartlar altinda oksitetrasiklin giderim
verimini ortalama olarak % 70, nitrat giderim verimini yaklasik olarak % 90 olarak elde
etmistir. Her iki reaktorde de benzer sartlar altinda calisilmis ve birbirine yakin giderim
verimleri ve denitrifikasyon verimleri elde edilmistir.

Calismanin 42. giiniinde hidrolik bekleme siiresi 2.5 saate diisiiriilmiistiir. Basing
degeri ve reaktore giren nitrat degeri sabittir. Ortalama denitrifikasyon verimi % 85’¢
diiserken H,-MBfR reaktoriinde ilk kez nitrit birikimi gdzlenmistir. Coklu antibiyotik
ortalama giderim verimleri ise ciddi bir sekilde azalmis olup TC % 39, OTC % 47 ve CTC
% 83 olarak hesaplanmistir. TC ve OTC giderim verimleri diismeye devam etmistir ve
CTC giderim verimi ilk kez % 90’1 altina diismiistiir.

Calismanin 56. giiniinde hidrolik bekleme siiresi 1 saate diisiiriilmiistiir. Daha 6nce
calisilan sartlarda oldugu gibi basing degeri ve giris nitrat konsantrasyonu sabit
tutulmustur. Ortalama denitrifikasyon verimi % 43’e¢ dismiistir ve artik etkili bir
denitrifikasyon gozlenmemistir. Nitrit birikimi artarak devam etmistir. Antibiyotik
ortalama giderim verimleri ise TC % 14, OTC % 24, CTC % 42 olarak hesaplanmistir.

Yapilan son analizde TC giderimi tamamen durmustur.
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5.1.2. Aki Sonuclan

H,-MB1R sisteminde birim zamanda membran birim ylizey alaninda kirleticilerin
ne oranda giderildigini belirlemek i¢in nitrat, TC, OTC, CTC akilar1 hesaplanmistir. Ayrica
kirletici giderimi sirasinda harcanan H, gazi1 miktarini belirlemek i¢in nitrat, TC, OTC ve
CTC esdeger akilar1 hesaplanmistir. Sekil 5.5 H,- MBfR’de NOs-N yiizeysel yiik ve
akismi, Sekil 5.6 H,-MBfR’da NOs;-N esdeger akisi, Sekil 5.7 H,-MBfR’ de TC, OTC ve
CTC antibiyotiklerinin yiizeysel yiikii ve akismi, Sekil 5.8 H,-MBfR’ de TC, OTC, CTC

esdeger akilarmi gostermektedir.
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Sekil 5.5. H,-MBfR’de NOs™-N yiizeysel ylik ve aki
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Sekil 5.7. H,-MBfR’ de TC, OTC, CTC yiizeysel ylik ve akis1
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Sekil 5.8. H,-MB{R’ de TC, OTC, CTC esdeger akilar1

Calismanin 1. periyodunda, 10 saatlik hidrolik bekleme siiresinde NO3™-N ortalama
aki degeri 272,4 mg/m’.giin ve NOs-N ortalama hidrojen esdeger akis1 97,25 mg/m’.giin
olarak hesaplanmistir. Coklu antibiyotik karistmindaki ortalama TC akis1 2,23 mg/mz.gﬁn,
ortalama OTC akis1 2,52 mg/m”.giin ve ortalama CTC akis1 2,87 mg/m”.giin bulunmustur.
Hidrojen esdegeri akilar ise TC i¢in ortalama olarak 0,43 mg Hy/m”.giin, OTC icin 0,48 mg
H./ m’.giin, CTC icin 0,54 mg H,/ m”.giin olarak bulunmustur.

Calismanm 2. periyodunda, HRT 7,5 saate diisliriilmiistiir. NOs™-N otalama akis1
356,48 mg/m’.giin ve NO3-N ortalama hidrojen esdeger akis1 127,26 mg/ m’.giin olarak
bulunmustur. TC, OTC, CTC icin ortalama aki degerleri siras ile 2,88 mg/m’.giin, 2,48
mg/m’.giin, 3,52 mg/m’.giin ve ortalama hidrojen esdeger aki degerleri siras1 ile 0,56 mg
Hy/m’.giin, 0,47 mg Hy/m’gin ve 0,66 mgH,/m’.giin olarak bulunmustur. Aki
degerlerindeki artiy HRT’ nin diisiiriilmesiyle birlikte artan debiden kaynaklanmaktadir ve
calisma siiresince bu artis devam etmistir.

Calismanin 28. giinlinde HRT 5 saate diisiiriilmiistiir. NOs-N ortalama akis1 556,32
mg/m’.giin ve NO3-N ortalama hidrojen esdeger akist 199,2 mg Hy/m’.giin bulunmustur.
TC, OTC ve CTC ortalama akilar1 siras1 ile 4,01 mg/mz.gﬁn, 3,50 mg/mz.gﬁn, 5,18
mg/m’.giin ve hidrojen esdegeri akilari sirasi ile 0,78 mg/m”.giin, 0,67 mg/m’.giin, 0,97

mg/m’.giin olarak bulunmustur.
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Calismanin 42. giinlinde HRT 2,5 saate distiriilmiistiir. NO3;-N ortalama akist
937,92 mg/m’.giin ve NO;-N ortalama hidrojen esdeger akisi 334,84 mg/m’.gin
bulunmustur. TC, OTC ve CTC ortalama akilar1 siras1 ile 4,51 mg/mz.gﬁn, 5,09
mg/m’.giin, 9,50 mg/m”.giin ve hidrojen esdegeri akilar1 sirasi ile 0,87 mgH,/m’.giin, 0,97
mgH,/m’.giin, 1,78 mgH,/m’.giin olarak bulunmustur. Aydin (2015) H,- MBfR’de 2.5
saatlik HRT, 4 psi H, gazi basinct ve 0.4-0.5 ppm CTC giris konsantrasyonu, 20-25 mg/L
giris nitrat konsantrasyonu sartlar1 altinda eszamanli CTC ve nitrat giderimi iizerinde
calismis ve bu sartlar altinda nitrat akisin1 1075,8 mg/mz.gi'm ve CTC akisim 22,3
mg/mz.gﬁn olarak hesaplamstir. ki ¢alismada ayni sartlarda nitrat akilar1 birbirine ¢ok
yakindir ancak CTC giris ve ¢ikis degerlerindeki farklilik nedeniyle CTC akilar1 farklilik
gostermistir.

Calismanin 56. glinlinde HRT 1 saate diisiirtilmiistiir. NOs-N ortalama akis1 1190,4
mg/m”.giin ve NOs-N ortalama hidrojen esdeger akis1 424,97 mg/m’.giin bulunmustur. TC,
OTC ve CTC ortalama akilari sirasi ile 4,08 mg/m”.giin, 6,72 mg/m’.giin, 12,12mg/m” giin
ve ortalama hidrojen esdeger akilari sirasi ile 0,79 mg/mz.gﬁn, 1,28 mg/mz.gi'm, 2,27

mg/m’.giin olarak bulunmustur.

5.2. Oksijene dayali membran biyofilm reaktor sonuclan

Oksijene dayalt membran biyofilm reaktérde elektron alict olarak O, kullanilmistir
ve sistemde Ototrofik nitrifikasyon sartlari olusturulup TC, OTC ve CTC giderimi
arastirilmustir. Ototrofik nitrifikasyon sartlarinin olusmasi icin O,-MBfR’ ye amonyum
iceren besleme suyu verilmistir ve biyofilmde nitrifikasyon bakterilerinin varlhigini
incelemek i¢cin amonyum indirgenmesi devamli olarak takip edilmistir. Daha sora reaktore
her biri 0.2 ppm olarak hazirlanan TC, OTC ve CTC kimyasallarindan olusan ¢oklu
antibiyotik karigimi reaktor girisinde besleme ¢ozeltisi ile karistirilarak O,-MBfR’ ye
verilmistir. Calisma boyunca O,-MB1{R 4 psi basingta ve farkli HRT siirelerinde isletilerek

bu sartlarin ¢oklu antibiyotik giderimi iizerindeki etkileri incelenmistir.

5.2.1. Sistem Performansi

Sekil 5.9 O,-MBfR’ de TC, OTC, CTC giris ve ¢ikis konsantrasyonlari, Sekil 5.10
0,-MBfR’ de TC, OTC, CTC giderim verimleri, Sekil 5.11 O,-MB{R’ de reaktor giris ve

¢ikisindaki amonyum- nitrat degisimi gosterilmistir.
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0,-MBfR, calismanin baslama asamasindaki 15 giinlilk adaptasyon evresinden
sonra ilk olarak 4 psi basing altinda 10 saatlik hidrolik bekleme siiresinde iki hafta siire ile
isletilmistir. Reaktordeki giris amonyum konsantrasyonu 20 mg/L’ dir. Bu sartlar altinda
ortalama nitrifikasyon verimi yaklasik olarak % 98’ dir. Coklu antibiyotik karigimi
yaklagik 0.2 ppm olacak sekilde hazirlanmistir ve ortalama TC giderim verimi %53,
ortalama OTC giderim verimi %355, ortalama CTC giderim verimi % 71 olarak
bulunmustur. Celik (2014) oksijene dayali membran biyofim reaktdrde giris amonyum
konsantrasyonu 20-30 mg/l araliginda, giris OTC konsantrasyonunun 0,2 mg/l, hidrolik
bekletme siiresinin 10 saat olarak tutuldugu ve O, gaz basincinin 4 psi oldugu sartlar
altinda % 98 nitrifikasyon verimi ve % 20’ den daha az OTC giderimi elde etmistir. O,-
MB{R’ lerde yapilan ¢alismalar kiyaslandiginda ¢oklu antibiyotik gideriminin yapildigi bu
calismada, tekli antibiyotik gideriminin yapildigi calismalara gore cok daha yiiksek

giderim verimlerine ulasilmistir.

Calismanin 14. glinlinde HRT degeri 7.5 saate distriilmistiir. Giris amonyum
konsantrasyonu 20 mg/L olarak besleme yapilmaya devam edilmis ve basing 4 psi’ da sabit
tutulmustur. 7.5 saatlik bekleme siiresinde ortalama nitrifikasyon verimi % 99’ dur. Cikis
suyu amonyum ve nitrat konsantrasyonu toplamlar1 yaklasik olarak giris amonyum
konsantrasyonuna esittir ve nitrit birikimi gozlenmemistir. Giris konsantrasyonu 0.2 ppm
olan ¢oklu antibiyotik karisiminda ortalama giderim verimleri ise TC % 30, OTC % 32,
CTC % 48 olarak hesaplanmistir. TC, OTC ve CTC giderim verimlerinde 10 saatlik

hidrolik bekleme siiresine kiyasla bir diislis gbzlenmistir.

Reaktor igletiminin 28. giiniinde hidrolik bekleme siiresi 5 saate diisiirtilmiistiir.
Basing degerinde ve giris amonyum konsantrasyon degerinde degisiklik yapilmamistir. Bu
sartlar altinda ortalama nitrifikasyon verimi %99’ dur. TC, OTC ve CTC ortalama giderim
verimleri sirasi ile % 21, % 37 ve % 45 olarak bulunmustur. Aydin, (2015) oksijene dayali
membran biyofim reaktorde giris amonyum konsantrasyonu 20 mg/l, giris CTC
konsantrasyonunun 0,3- 0,4 mg/l, hidrolik bekletme siiresinin 5 saat ve O, gaz basincinin 4
psi oldugu sartlar altinda nitrifikasyon verimini % 97 ve CTC giderim verimini % 22’ den
daha az olarak elde etmistir.

Calismanin 42. giiniinde hidrolik bekleme siiresi 2.5 saate diislriilmiistiir. Basing
degeri ve reaktdre giren amonyum degeri sabittir. Ortalama nitrifikasyon verimi % 99’ dur.

Calismanin ilk asamasindan itibaren nitrifikasyonun kararli bir sekilde devam ettigi
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gozlenmistir. Coklu antibiyotik ortalama giderim verimleri ise TC % 21, OTC % 36 ve
CTC % 45 olarak hesaplanmigtir. HRT 5 saatten 2.5 saate disiiriildiiglinde tetrasiklin
bilesiklerinin verimi bu diisiisten etkilenmemistir, giderim verimlerinin 5 saatlik HRT
degerleriyle neredeyse ayni oldugu goriilmiistiir.

Calismanin 56. giiniinde hidrolik bekleme siiresi 1 saate diisiiriilmiistiir. Daha 6nce
calisilan sartlarda oldugu gibi basing degeri ve giris amonyum konsantrasyonu sabit
tutulmustur. Calismanin ilk asamasindan itibaren % 99 olan nitrifikasyon verimi %92’ ye
diigmiistiir. Antibiyotik ortalama giderim verimleri ise TC % 7, OTC % 24, CTC % 32
olarak hesaplanmistir. Yapilan son analizde TC giderimi tamamen durmustur.
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Sekil 5.9. O,-MB1{R’ de TC, OTC, CTC giris ve ¢ikis konsantrasyonlari
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Sekil 5.11. O,-MBfR’ de reaktor giris ve ¢ikisindaki amonyum- nitrat degisimi
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5.2.2. Aki Sonuclan

0,-MB{R sisteminde birim zamanda membran birim yiizey alaninda kirleticilerin
hangi oranda giderildigini belirlemek icin NH4-N, TC, OTC, CTC akilar1 hesaplanmistir.
Ayrica kirletici giderimi sirasinda harcanan O, gazi miktarmi belirlemek i¢cin NHs-N, TC,
OTC ve CTC oksijen esdeger akilar1 hesaplanmistir. Sekil 5.12 O,-MBfR’ de NH4-N
yiizeysel yiik ve akisi, Sekil 5.13 O,-MBfR’ de NH4-N esdeger akisi, Sekil 5.14 O,-MB{R’
de TC, OTC ve CTC antibiyotiklerinin yiizeysel yiik ve akis1 ve Sekil 5.15 O,-MBfR’ de
TC, OTC, CTC esdeger akilar1 gosterilmistir.

10 saatlik hidrolik bekleme siiresinde NH4-N ortalama aki degeri 266,98 mg/ m’
giin ve NH4-N ortalama oksijen esdeger akist 1012,45 mgO,/m’.giin olarak hesaplanmustur.
Coklu antibiyotik karisimindaki ortalama TC akist 1,57 mg/ m’.giin, ortalama OTC akis1
1,61 mg/ m’.giin ve ortalama CTC akis1 2,08 mg/m’.giin bulunmustur. Oksijen esdegeri
akilar ise TC i¢in ortalama olarak 3,00 mgO,/m’.giin, OTC icin 2,91 mgO,/ m’.giin, CTC
igin 3,62 mgO,/ m’.giin olarak bulunmustur.

Calismanin 14. glinlinde HRT 7,5 saate diistiriilmiistiir. NH4-N otalama akis1 355,27
mg/m’.giin ve NH4-N ortalama oksijen esdeger akist 1623,6 mg/ m’.gin olarak
bulunmustur. TC, OTC, CTC i¢in ortalama aki degerleri siras1 ile 1,22 mg/mz.gi'm, 1,23
mg/m’.giin, 1,86 mg/m’.giin ve ortalama oksijen esdegeri aki degerleri siras1 ile 2,33 mg
O,/m’.giin, 2,23 mg O,/m’.giin ve 3,24 mg O,/m’.giin olarak bulunmustur.

Calismanin 28. Giinlinde HRT 5 saate diistiriilmiistiir. NH4-N ortalama akis1 544,85
mg/m’.giin ve NH4-N ortalama oksijen esdeger akis1 2489,96 mg/m”.giin bulunmustur. TC,
OTC ve CTC ortalama akilar1 sirasi ile 1,27 mg/m®.giin, 2,11 mg/m*.giin, 2,52 mg/m’.giin
ve oksijen esdeger akilari sirasi ile 2,43 mgO,/m’.giin, 3,82 mgO,/m’.giin, 4,38
mgOz/mz.gﬁn olarak bulunmustur. HRT 7,5 saate distriildiiglinde TC, OTC, CTC
akilarinda bir miktar diislis gozlenmis ancak HRT 5 saate distiriildiigiinde aki degerleri
artmaya devam etmistir.

Calismanin 42. giinlinde HRT 2,5 saate distiriilmistiir. NH4-N ortalama akisi
1114,56 mg/m’.giin ve NH4-N ortalama esdeger akist 5093,56 mg/m’.giin bulunmustur.
TC, OTC ve CTC ortalama akilar1 siras1 ile 2,50 mg/mz.gi'm, 4,27 mg/mz.gi'm, 5,28
mg/m’.giin ve esdeger akilari swasi ile 4,78 mgO,/m’.giin, 7,73 mgO,/m’.giin, 9,19
mgO,/m’.giin olarak bulunmustur.

Calismanin 56. giiniinde HRT 1 saate diisiirtilmiistiir. NH4-N ortalama akisi
2575,98 mg/m’.giin ve NH4-N ortalama esdeger akist 11714,92 mg/m”.giin bulunmustur.
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TC, OTC ve CTC ortalama akilar1 siras1 ile 1,92 mg/mz.gi'm, 7,08 mg/mz.gi'm, 9,36
mg/m’.giin ve ortalama oksijen esdeger akilar1 sirast ile 3,67 mg/m’.giin, 12,81 mg/m”.giin,

16,29 mg/m’.giin olarak bulunmustur. Ak degerlerinde gozlenen artis debinin artmasmdan

kaynaklanmaktadir.
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Sekil 5.13. O,-MB{R’ de NH4-N oksijen esdegeri akis1
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Sekil 5.15. O,-MB{R’ de TC, OTC, CTC oksijen esdeger akilar1

5.3. Molekiiler sonuclar

H,-MB1fR ve O,-MBI{R sistemlerinde DGGE bantlarin kesme islemi bittikten sonra
yapilan dizi analizi sonuglari, sekans dizilimlerinin gen bankasi erigim numaralari ile

eslestirilmistir. Sekil 5.16° da H,-MBfR ve O,-MBfR sistemindeki mikroorganizma
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siiflart numaralandirilmistir. Tablo 5.1 de mikroorganizma siniflar1 ve benzerlik oranlar1

gosterilmistir.

Uncultured bac. (1)

(2)  Uncultured bac. <—— _i
— — » Uncultured bac. colone  (3)
-

(5) Notdetected < -'1 > Uncultured flexibactersp  (4)
(6) Chloroplast bulbophyllum reptans

(7)  Uncultured hydrogenophaga s.p
.~ — ——»  Uncultured bac. (8)

. — > Uncultured bac. (9)
(11) Variovorax s.p enrichment culture

+  Uncultured bac. (10)
(12)  Uncultured alpha protoebacterium il

(13)  Chloroplast aporostylis bifolia Uncultered bac.  (14)

(15) Hydrogenophagasp - + Uncultered flavobacteriaceae bacterium  (16)

|
Sekil 5.16. H,-MBfR ve O,-MB{R sistemindeki mikroorgaizma siniflar1

Tablo 5.1. Mikroorganizma siniflar1 ve benzerlik oranlar1

No | Taninma Kimlik Benzerlik | Kaynak
Numarasi (%)
1 GQ396808 uncultured bacterium 99 Sattin, ve dig., 2009
2 | KM185673 uncultured bacterium 93 Elser ve dig., Unpublished
3 GQ059707 Uncultured bacterium clone 96 -
4 | GQ421009 uncultured Flexibacter sp. 92 Pradhan, ve dig., 2010
5 Not detected
6 | IN005379 chloroplast Bulbophyllum reptans 44 Parveen ve dig.,
Unpublished
7 | GU560177 uncultured Hydrogenophaga sp. 99 Xu ve dig., Unpublished
8 | KM151179 uncultured bacterium 88 Elser ve dig., Unpublished
9 | IN391952 uncultured bacterium 99 Feng ve dig., Unpublished
10 | AB658739 uncultured bacterium 96 Itoh ve dig., 2013
11 | KT630101 Variovorax sp. enrichment culture 96 Huang ve dig.,
Unpublished
12 | JQ919486 uncultured alpha proteobacterium 92 Penet ve dig., Unpublished
13 | AY381109 chloroplast Aporostylis bifolia 16 Cameron, 2004
14 | KM171252 uncultured bacterium 99 Elser ve dig., Unpublished
15 | LT009510 Hydrogenophaga sp. 97 -
16 | EF419409 uncultured Flavobacteriaceae 97 Gao ve dig., 2008
bacterium
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Hidrojene dayali membran biyofilm reaktorde Chloroplast bulbophyllum reptans,
Uncultured hydrogenophaga s.p, Variovorax s.p enrichment culture, Uncultured alpha
protoebacterium, Chloroplast aporostylis bifolia, Hydrogenophaga s.p tiirleri tespit
edilmistir. Xu ve dig., (unpublished) atiksudaki farmasotiklerin giderimi ile ilgili olarak
biyofilmlerdeki mikrobiyal toplulugu tespit etmislerdir. Coklu tetrasiklin grubu antibiyotik
gideriminin yapildig1 bu ¢alisma ile Xu vd., (unpublished) yaptigi ¢alismada % 99

benzerlik oranina sahip uncultured hydrogenophaga s.p ortak olarak tespit edilmistir.

Oksijene dayali membran biyofilm reaktorde bulunan mikroorganizma
toplulugunda Uncultured bac. Colone, Uncultured flexibacter s.p, Uncultered
flavobacteriaceae bacterium tirleri tespit edilmistir ancak reaktorlerde mikrobiyal tiirleri
temsil eden mikroorganizma siniflarinin 6nemli bir yilizdesinin Uncultured bacterium
oldugu belirlenmistir. Feng ve dig., (unpublished) azot ve fosfor giderimi i¢in hibrit bir
biyofilm-aktif ¢gamur sistemindeki mikrobiyal toplulugu belirlemis ve bu tez ¢alismasinda

da bulunan uncultered bacterium’ u tespit etmiglerdir.
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6. SONUCLAR

Bu calismada hidrojene ve oksijene dayali membran biyofilm reaktérde eszamanli
olarak TC, OTC, CTC’ den olusan ¢oklu antibiyotik karisimi ile birlikte azot bilesiklerinin
giderimi incelenmistir. Hidrojene dayali membran biyofilm reaktdrde eszamanli olarak TC,
OTC, CTC ve NOs-N giderimi ¢aligilirken oksijene dayali membran biyofilm reaktorde
eszamanli olarak TC, OTC, CTC ve NHy4-N giderimi caligilmistir.

Hidrojene dayali membran biyofim sistemde 4 psi hidrojen basimnci altindalO, 7.5,
5, 2.5, 1 saat olarak farkli hidrolik bekleme siirelerinde ¢alisildi ve HRT 2.5 saate
disiiriilene kadar denitrifikasyon verimi % 96’ nin iizerinde gergeklesmistir. 2.5 saatlik
hidrolik bekleme siiresinde nitrit birikimi ve nitrat ¢ikis konsantrasyonunun yiikselmesine
bagli olarak denitrifikasyon veriminde bir diisiis gozlendi ancak HRT 1 saate
disiiriildiigiinde nitrit birikiminde artislar devam ederek denitrifikasyon verimi % 50’ nin
altina diismiistiir. Bu sistemde en iyi ¢oklu antibiyotik giderimi 10 saatlik hidrolik bekleme
siiresinde gerceklesmistir ve giderim oranlar1 TC, OTC, CTC i¢in sirasiyla ortalama olarak
% 93, % 91, % 99 olarak bulunmustur. H,-MBfR’ de bulunan mikroorganizma
toplulugunda Chloroplast bulbophyllum reptans, Uncultured hydrogenophaga s.p,
Variovorax s.p enrichment culture, Uncultured alpha protoebacterium, Chloroplast
aporostylis bifolia, Hydrogenophaga s.p tiirleri bulunmustur.

Oksijene dayali membran biyofilm sisteminde 4 psi hidrojen basinci altindalO0, 7.5,
5, 2.5, 1 saat olarak farkli hidrolik bekleme siirelerinde ¢alisilmis ve bu siirelerde % 99
olan nitrifikasyon veriminde 6nemli bir diisiis gdzlenmemistir. Bu sistemde en iyi ¢oklu
antibiyotik giderimi 10 saatlik hidrolik bekleme siiresinde gerceklesmistir ve giderim
oranlar1 TC, OTC, CTC igin sirasiyla ortalama olarak % 52,5, % 54,8, % 70,6 olarak
bulunmustur. Hidrolik bekleme siiresinin diisiisiine bagli olarak ¢oklu antibiyotik giderim
verimleri siirekli diislis gostermis ve 1 saatlik HRT’ de TC giderimi tamamen durmustur.
Hidrojene dayali membran biyofilm reaktorde, oksijene dayali membran biyofilm
raktorden daha yiliksek coklu antibiyotik giderim oranlari elde edilmistir. O,-MBfR’ de
bulunan mikroorganizma toplulugunda Uncultured bac. Colone, Uncultured flexibacter s.p,

Uncultered flavobacteriaceae bacterium tiirleri tespit edilmistir.
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