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Öz: Sulara karıĢan kirleticiler, geliĢen sanayileĢme ve teknoloji ile birlikte her gün çeĢitlilik 

gösterdiğinden bu kirleticilerin kontrol edilmesinde kullanılan analiz teknolojileri sınırlı ve bazı alanlarda 

etkisiz kalmaktadır. Ülkemiz ve dünya genelinde yaygın kullanımları nedeniyle ve çevrede oluĢturduğu 

mikroorganizma rezistansı için en tehlikeli kirletici türü olarak antibiyotik bileĢikleri kabul edilmiĢtir. 

GeliĢen dünyada geniĢ kullanıma sahip antibiyotikler, hastahanelerde ve veterinerlikte çok sık 

kullanılmaktadırlar. Klasik arıtma yöntemleri (fiziksel, kimyasal, biyolojik) ile giderilemeyen 

antibiyotikler alıcı ortamlarda çevresel sorunlara neden olmaktadır. Antibiyotiklerin çevreye giriĢi; 

vücuttan atılma sıklığına, kullanılan doz ve miktarına, atık su arıtma tesisindeki mikroorganizmaların 

metabolik dönüĢtürme yeteneğine ve katılara tutunma eğilimine bağlıdır. Yüksek antibiyotik 

konsantrasyonları yüzeysel sularda suda yaĢayan organizmalara toksik etki yapmakta, düĢük antibiyotik 

konsantrasyonları ise antibiyotik direnci oluĢturmaktadır. Bu nedenle antibiyotiklerin çevreye kontrolsüz 

giriĢleri engellenmelidir. Bu çalıĢmada, Kuzey Avrupa’da ve ülkemiz genelinde geniĢ kullanım alanına 

sahip endokrin bozucu özellikteki antibiyotik bileĢiklerinden β-laktam grubu (sefazolin, sefaleksin, 

sefoperazon, sefuroksim, sefaklor ve ampisilin) antibiyotikleri içeren atıksuların, fenton prosesi 

kullanılarak arıtımı incelenmiĢtir. Seçilen antibiyotikler ultra saf suda çözünerek, sentetik atıksu örnekleri 

300 mg/L konsantrasyonunda (her antibiyotik bileĢiği konsantrasyonu: 50 mg/L) hazırlanmıĢtır. Yapılan 

deneysel çalıĢmalar sonucunda, pH:4, [Fe/H2O2]:1/10 olarak belirlenen optimum koĢullar sağlandığında, 

>%80 KOĠ, >%60 TOK giderim verimleri elde edilmiĢtir. Bu sonuçlar doğrultusunda ileri arıtma 

proseslerinden fentonun, seçilen antibiyotiklerin gideriminde etkili bir yöntem olduğu anlaĢılmıĢtır. 

 

Anahtar kelimeler: Antibiyotik, β-laktam, Endokrin Bozucular, Ġleri Oksidasyon, Fenton 
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Investigation of Wastewater Treatment with β-Lactam (Cefazolin, Cephalexin, Cefoperazone 

Cefuroxime, Cefaclor, Ampicillin) Antibiotics by Fenton Process 

 

Abstract: The pollutants involved in the waters vary with each passing day with the industrialization and 

technology, so analysis technologies used to control these pollutants are limited and in some areas 

ineffective. Antimicrobial compounds have been accepted as the most dangerous pollutant species for the 

microorganism resistance caused by their widespread use in our country and around the world. 

Antibiotics that are widely used in the developing world are frequently used in hospitals and veterinary 

medicine. Antibiotics that cannot be removed by classical treatment methods (physical, chemical, 

biological) cause environmental problems in receiving environments. Introduction of antibiotics to the 

environment; It depends on the frequency of excretion, the dosage and amount used, the ability of the 

microorganisms in the wastewater treatment plant to metabolically transform and the tendency to hold on 

to the solids. High antibiotic concentrations have a toxic effect on aquatic organisms in superficial waters 

and low antibiotic concentrations constitute antibiotic resistance. For this reason, uncontrolled access of 

antibiotics to the environment should be prevented. In this study, the treatment of wastewater containing 

β-lactam group (cefazolin, cephalexin, cefoperazone, cefuroxime, cefaclor and ampicillin) antibiotics 

with endocrine disrupting antibiotic compounds in Northern Europe and throughout the country was 

investigated by using the fenton process. The selected antibiotics were dissolved in ultra-pure water and 

the synthetic wastewater samples were prepared at a concentration of 300 mg/L (each antibiotic 

compound concentration: 50 mg/L). As a result of the experimental studies, the optimum conditions of 

pH: 4, [Fe/H2O2]: 1/10 were obtained, and >80% COD, >60% TOC removal efficiencies were obtained. 

According to these results, it is understood that fenton is one of the advanced treatment processes and it is 

an effective method for removing selected antibiotics. 

  

Keywords: Antibiotic, β-lactam, Endocrine Disruptors, Advanced Oxidation, Fenton 

 

1. GĠRĠġ 

 

Zaman içerisinde geliĢen dünya ile birlikte içme ve kullanma suları da hızla kirlenmektedir. 

Bu nedenle su kaynaklarının kontrol altında tutulması gerekmektedir. Günümüzde klasik 

kirleticilerin çevresel etkilerindense, endokrin bozucu kirleticilerin (antibiyotikler, ilaçlar vb.) 

etkileri bu konular üzerinde uzman kiĢiler tarafından araĢtırılmaktadır (Vergili, Kaya, Gönder ve 

Barlas, 2005). Endokrin Bozucular; endokrin sistemin geliĢimini değiĢtiren, ekzojen madde 

veya madde karıĢımlarıdır. Bu bileĢikler doğada doğal olarak bulunabilmekte, çeĢitli endüstriyel 

ürünlerin içerisinde çokça yer almaktadırlar (Bigsby ve diğ., 1999, Lee 2007). BaĢlıca türleri 

arasında organohalojenler, pestisitler, fitalatlar, antibiyotikler, doğum kontrol hapları yer alır. 

Endokrin bozucu kimyasallar, endüstriyel atıklarda, evsel atık sularda ve çiftlik hayvanları yem 

atıklarında saptanmıĢtır. Bu atıklarla kirlenmiĢ olan sularda yaĢayan balıkların üreme 

sistemlerinde bozukluklar olduğu görülmüĢtür (Çek ve Sarıhan, 2010). Bu araĢtırmada ülkemiz 

ve dünya genelinde yaygın kullanımları nedeniyle ve çevrede oluĢturduğu mikroorganizma 

rezistansı için en tehlikeli kirletici türü olarak kabul edildiğinden, endokrin bozucu antibiyotik 

bileĢikleri seçilmiĢtir (Topal ve diğ., 2015). Antibiyotik; herhangi bir mikroorganizma 

tarafından oluĢturulan, mikroorganizmaların ve baĢka canlıların geliĢmesini durduran hatta 

bunları öldürebilen, bakteriyel enfeksiyonların sebep olduğu hastalıkların tedavisinde kullanılan 

doğal ya da kimyasal maddelere denir. Tüm dünyada en fazla kullanılan ilaçlar arasında 

antibiyotikler ilk sıradadır (Topal ve diğ. 2015). Birçok geliĢmekte olan ülkelerde antibiyotikler, 

çok fazla Ģekilde kullanılırlar (Hart, 1998). Antibiyotikler insan sağlığı açısından tehlikeli olsa 

da bazı ülkelerde reçete olmadan marketlerde bile satılabilmektedir. Antibiyotiklerin çevreye 

giriĢi; vücuttan atılma sıklığına, kullanılan doz ve miktarına, atıksu arıtma tesisindeki 

mikroorganizmaların metabolik dönüĢtürme yeteneğine ve katılara tutunma eğilimine bağlıdır 

(Daughton ve Ternes, 1999).  

     Antibiyotiklerin üretim aĢamasında kullanılan veya yan ürün olarak ortaya çıkan birtakım 

kimyasalların önlemleri alınmadan çevreye bırakılmasıyla ortaya çıkabilecek zararlı etkilerinin 

değerlendirilmesi ve bu maddelerin su kaynaklarına geçen miktarlarının izlenmesi gelecekte 
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ciddi problemlerin önlenmesi açısından önemlidir (Saygı ve ark. 2012). Yüksek antibiyotik 

konsantrasyonları ekosistem içerisindeki organizmalara toksik etki yaparak ekolojik dengeye 

zarar vermektedir. Kullanılan antibiyotiklerin bir kısmı metabolizmaya geçmekte ve 

metabolizma tarafından kullanılmakta, kullanılmayan kısmı ise idrar ile vücuttan dıĢarı 

atılmaktadır. Bu Ģekilde antibiyotik bileĢiklerinin atık kısımları kanalizasyon hattına ve 

devamında arıtma tesislerine ulaĢmaktadır. Arıtma tesislerinde tam arıtımı olmayan 

antibiyotikler içme suyu kaynaklarına karıĢabilmektedir. 

Tablo 1. Türkiye’de en fazla kullanılan antibiyotik grupları (IMS 2014) 

 
ATC* 
kodları 

 

Antibiyotik Grubu 

Depolardan 

eczanelere 
satıĢ (adet) 

J01CR Beta laktamazinh-Penisilin komb. 64.947.073 

J01DB 1. KuĢak Sefalosporinler 39.025.015 

J01DC 2. KuĢak Sefalosporinler 35.300.611 

J01FA Makrolidler 22.036.078 

J01MA Fluorokinolonlar 11.157.950 

J01CE Beta laktamaza duyarlı penisilinler 7.182.484 

J01GB Diğer aminoglikozidler 6.051.868 

J01 E Sülfonamid ve trimetoprim kombinasyonları 1.848.681 

J01XC Steroid yapılı antibakteriyeller 921.541 

J01XA Glikopeptid Antibakteriyeller 208.345 

J01DH Karbapenemler 153.823 

J01XB Polimiksinler 46.643 

J01BA Amfenikoller 6.910 

Genel Toplam 188.887.022 

 
Antibiyotikler denilince ilk akla gelenler hiç kuĢkusuz β-laktam grubu antibiyotiklerdir. Β-

laktamlardan sefalosporin grubu ise geniĢ bir etki spektrumuna sahiptirler (Yamantürk Çelik ve 

ark. 2015). Tablo 1’e göre β-laktam grubu depolardan eczanelere satıĢı en yaygın olan 

antibiyotiklerdir. Bunu sırasıyla β-laktam grubu 1. kuĢak sefalosporinler ve 2. kuĢak 

sefalosporinler takip etmektedir. Bu nedenle antibiyotiklerin çevreye ve insan sağlığına 

olabilecek etkilerini azaltmak amacıyla endokrin bozucu özellikteki antibiyotik bileĢiklerinden, 

ülkemizde fazla kullanılan β-laktam grubu (sefazolin, sefaleksin, sefoperazon, sefuroksim, 

sefaklor ve ampisilin) antibiyotiklerini içeren atıksu örneklerinin fenton prosesi kullanılarak 

arıtılabilirliği araĢtırılmıĢtır. 

 

2. MATERYAL VE YÖNTEM 

 

2.1 Sulu çözeltiler ve Kimyasallar 

. 

Antibiyotiklerin sulu çözeltileri β-laktam antibiyotiklerinin ultra saf suya eklenmesi ile 

hazırlanmıĢtır. Her antibiyotik konsantrasyonu 50 mg/L olarak seçilmiĢ, böylece sulu çözeltinin 

toplam konsantrasyonu 300 mg/L olmuĢtur. Alaton ve Dogruel (2004), gerçek atıksulardaki 

antibiyotik konsantrasyonlarının 400 mg/L'ye kadar çıktığını bildirmiĢtir. Tablo 2’ de 

Antibiyotik bileĢiklerinin kimyasal formülleri verilmiĢtir. 
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Tablo 2. Antibiyotiklerin Kimyasal Formülleri 

Antibiyotikler Kimyasal Formülleri 

Sefaleksin C16H17N3O4S 

Sefazolin C14H14N8O4S3 

Sefaperazon C25H27N9O8S2 

Sefaklor C15H14ClN3O4S 

Sefaroksim C16H16N4O8S 

Ampisilin C16H19N3O4S 

 

Antibiyotik karıĢımının sulu solüsyonları haftalık hazırlanmıĢ ve karanlıkta 4°C' de 

saklanmıĢtır. Sulu antibiyotik çözeltisinin fiziksel ve kimyasal özellikleri tablo 3’de verilmiĢtir. 

 

Tablo 3. Sulu antibiyotik çözeltisinin fiziksel ve kimyasal özellikleri 

Parametreler Değerler 

pH: 6,02 

Ġletkenlik: 44,3 µs/cm 

KOĠ: 290 mg/L 

Toplam organik karbon: 79 mg/L 

Biyokimyasal Oksijen Ġhtiyacı: 155 mg/L 

Toplam Azot: 29,6 mg/L 

Toplam Fosfor: 0,098 mg/L 

Antibiyotik konsantrasyonu (mg/L) Toplam konst.: 300 mg/L 

(LEX: 50 mg/L, CFZ: 50 mg/L, CEC: 50 

mg/L, CXM: 50 mg/L, CFP: 50 mg/L, 

AMP: 50 mg/L) 

 
2.2 Analitik Prosedürler 

 

Analitik standart malzemeler (Sigma-Aldrich) olarak sefaleksin (LEX), sefazolin (CFZ), 

sefoperazon (CFP), sefaklor (CEC), sefuroksim (CXM) ve ampisilin (AMP) kullanılmıĢtır. 

Numunelerdeki kalıntı antibiyotikler, HPLC (Ultra performanslı sıvı kromatografisi) cihazı ile 

belirlenmiĢtir (Thermo-scientific, Massachusetts, ABD). Dedektörde 254 ve 270 nm dalga 

boyları seçilerek çalıĢılmıĢtır. HPLC ölçümünde kullanılan kolonun özellikleri: Hypersil 

GOLD, C-18 (50 x 2,1 mm; 1,9 um) (Thermo-scientific, Massachusetts, ABD). Kolon sıcaklığı 

35°C olacak Ģekilde ayarlanmıĢtır. Mobil faz çözeltisi, % 0,1 formik asit ve metanol, 

[MeOH:H2O]: 40:60 (hacim/hacim)] içeren su ile hazırlanmıĢtır. 0,2 mL/dk akıĢ hızında 

çalıĢılmıĢtır. BOĠ ölçümleri, BOĠ Direct cihazı (Hach-Lange) tarafından gerçekleĢtirilmiĢtir. 

Toplam organik karbon (TOK) analizi, TOK analizörü (TOC-L, Shimadzu, Kyoto, Japonya) 

tarafından yapılmıĢtır. Kalıntı H2O2, peroksit test bandları (Merck Merckoquant Peroxide Test) 

tarafından belirlenmiĢ, Kalıntı H2O2'yi uzaklaĢtırmak için MnO2 kullanılmıĢtır (Merck 

Merckoquant Peroxide Test) (Arslan ve Akmehmet Balcioglu, 1999; Yonar ve Yalılı Kılıç, 

2014). BOĠ5, KOĠ, toplam fosfor, toplam azot ve pH, Standart Metotlara (APHA, 1998) göre 

ölçülmüĢtür. Tüm ölçümler yanılma payı düĢünülerek, üçer kez gerçekleĢtirilmiĢtir. 
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2.3 Fenton Prosesi 

 

Fenton oksidasyonu, pH ayarı ile birlikte, demir iyonları ve hidrojen peroksit varlığında, 

hidrojen peroksitin katalitik reaksiyonu sonucu oluĢan hidroksil radikallerinin bulunduğu ileri 

oksidasyon prosesidir (Chamarro et al., 2001).  

Atıksuların pH değerinin 2-5 aralığında demir iyonu ve hidrojen peroksit varlığında 

reaksiyonları aĢağıda verilmiĢtir (Walling ve Kato 1974, Walling 1975, Arslan 2000): 

 

Fe
+2

 + H2O2  → Fe
+3

 + OH
-
 + ·OH                                     (1) 

 

·OH + Fe+2  → Fe+3 + OH-                                 (2) 

 

Fenton oksidasyonunun baĢlıca avantajları Ģu Ģekilde sıralanabilir: 

 Demir ve hidrojen peroksitin ucuz olması, 

 Reaksiyonu sınırlayan herhangi bir kütle transferinin olmaması, 

 Uygulanan tekniğin basit olmasıdır. 

Bu çalıĢmanın temel amacı, tüm avantajlar ve dezavantajlar göz önüne alınarak, β-laktam 

grubu antibiyotikleri içeren atıksuların fenton prosesi ile arıtılabilirliğinin araĢtırılmasıdır. 

 

 
Şekil 1: 

Fenton prosesi aşamaları 

 

ġekil 1’ de gösterildiği gibi toplu iĢlemler, 500 mL antibiyotik karıĢımı sulu solüsyonlarına 

çeĢitli miktarlarda FeS04 · 7H2O eklenerek gerçekleĢtirilmiĢtir. Ardından solüsyonların pH'ı 

sülfürik asit ilavesiyle 2.5-3.5 aralığında ayarlanmıĢtır (Kwan and Voelker 2002; Bautista et al. 

2008). Homojenizasyon için solüsyonlar manyetik bir karıĢtırıcıyla karıĢtırılarak, hidrojen 

peroksit ilave edilmiĢtir. Numuneler 2 dakika hızlı ve daha sonra 30 dakika yavaĢça 

karıĢtırılmıĢtır. Çökelme için 3-4 saat bekledikten sonra, süpernatanlar analitik ölçümler için 

ayrı ayrı çekilmiĢtir. 

 

3 BULGULAR 

3.1 pH etkisi 

ġekil 2’ de farklı pH değerleri için KOĠ ve TOK giderim verimleri gösterilmiĢtir. 
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Şekil 2: 

Ph’ın KOİ ve TOK giderim verimlerine etkisi 

 

pH' taki artıĢa göre, ilk olarak KOĠ ve TOK giderimi artmıĢ ve ardından pH değeri 4'e 

ulaĢtığında düĢmeye baĢlamıĢtır. Sonuç olarak optimum pH=4 olarak düĢünülmüĢtür. Bu iĢlem 

sonucunda fenton reaksiyonlarının pH değerlerindeki değiĢime karĢı çok hassas olduğu KOĠ ve 

TOK giderme verimliliklerinde meydana gelen değiĢikliklerden anlaĢılmıĢtır. 

Fenton prosesi ile yürütülen çalıĢmalarda büyük çoğunlukla iĢletme pH değerinin 3 

civarında olduğu belirtilmiĢtir (Benitez ve ark. 2001, Gürses, 2004, Azbar ve ark. 2004). Fenton 

prosesinde, düĢük pH değerlerinde (pH<2.5) (Fe(II) (H2O))
+2

 iyonu oluĢur ve bu oluĢan ürünün 

reaksiyon hızı hidrojen peroksitten çok düĢüktür (Tang ve Huang, 1996). Buna ilave olarak çok 

düĢük pH değerlerinde hidroksil radikalinin hidrojen iyonları ile olan avcı etkisi de ayrı bir 

olumsuz etki teĢkil etmekte (Tang ve Huang, 1996) ve Fe
+3

 iyonlarının hidrojen peroksit ile 

reaksiyona girmesi de engellenmektedir (Pignatello, 1992). Suda bulunan bu hidroksil 

avcılarının, özellikle de iyonik olan (karbonat ve bikarbonat) radikal avcılarının düĢük pH 

değerlerinde ortamdan uzaklaĢtırılmasıyla yüksek giderim verimlerinin elde edilebilmektedir. 

Fenton prosesleri, asidik pH değerlerinde etkilidir. Çünkü demir düĢük pH ortamında suda daha 

iyi çözünmektedir. Sistem Fe
+2

/Fe
+3

/H2O2 en yüksek katalitik aktiviteye, pH=2.80-4.0 iken 

sahiptir (Pignatello, 1992). Demirin katalitik aktivitesini, çözeltinin pH değerinde oluĢan ani 

düĢüĢ ve yükseliĢler düĢürmektedir (Gürses, 2004). 
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3.2 FeSO4 Konsantrasyonları 

ġekil 3’de FeSO4 Konsantrasyonunun KOĠ ve TOK giderim verimine etkisi gösterilmiĢtir. 

 

 
 

Şekil 3: 
FeSO4 Konsantrasyonunun KOİ ve TOK giderim verimine etkisi 

 

Fenton reaksiyonlarında kullanılan Fe
+2

 reaktanının baĢlangıç konsantrasyonu oldukça 

önemlidir. AĢırı demir dozlarında demir radikal tutucu olarak davranmaktadır. Arıtma sonunda 

çıkan çamurun yeniden arıtılması gerekir. Yapılan çalıĢmada FeSO4 konsantrasyonundaki artıĢa 

bağlı olarak, optimum KOĠ ve TOK giderim verimliliğinin 75 mg/L olduğu gözlenmiĢtir. 

 

3.3 H2O2 Konsantrasyonu 

 

ġekil 4’te H2O2 konsantrasyonunun KOĠ ve TOK giderimine etkisi gösterilmiĢtir. 
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Şekil 4: 

H2O2 konsantrasyonunun KOİ ve TOK giderimine etkisi 

 

H2O2 yüksek konsantrasyonlarda iyi bir arıtma sağlar fakat H2O2’in aĢırısı diğer 

proseslerdeki gibi radikal tutucu olarak davrandığından arıtma verimini düĢürür. Ayrıca 

arıtılmıĢ sudaki kalıntı H2O2 giriĢim yaparak KOĠ değerinin artmasına neden olmaktadır 

(Gürses, 2004). 

 

H2O2 + ·OH → HO2· + H2O                                          (3) 

 

Denklem 3’de görüldüğü gibi oluĢan reaksiyonda ortamdaki fazla hidrojen peroksit, 

hidroksil radikalleri ile reaksiyona girmekte ve HO2· radikali oluĢturmaktadır. Bunun için 

arıtma proseslerinde ilk olarak optimum konsantrasyonlar belirlenmelidir (Pignatello, 1992). 

ÇalıĢmamızda ilk önce H2O2 ilavesi ile KOĠ ve TOK giderim verimleri artmıĢ, H2O2 

konsantrasyonu artıĢı sonrasında KOĠ ve TOK giderim verimleri düĢmeye baĢlamıĢtır. Optimum 

H2O2 konsantrasyonunun 25 mg/L olduğu görülmüĢtür.  
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4.  SONUÇLAR 

 

GeliĢim arttıkça sanayileĢme ilerlemekte ve daha kompleks yapıda atıklar ve atık su 

kirleticileri oluĢmaktadır. Bu toksik ve kompleks yapıdaki kirleticilerin alıcı ortamlara bilinçsiz 

deĢarj edilmesi ekolojik risk oluĢturmaktadır. Klasik kirleticilerdense, endokrin bozucu 

bileĢiklerin çevre üzerindeki etkileri günümüzde uzmanlar tarafından daha çok ilgi görmekte ve 

araĢtırılmaktadır. Endokrin bozucuların (ilaç kalıntıları, antibiyotik vs.) su ve atıksulardan 

giderimi üzerine yapılan çalıĢmalar oldukça ilgi görmektedir. ÇalıĢmamızda ülkemiz ve dünya 

genelinde yaygın kullanımları nedeniyle ve çevrede oluĢturduğu mikroorganizma rezistansı için 

en tehlikeli kirletici türü olarak kabul edildiğinden, antibiyotik bileĢikleri seçilmiĢtir. Dünyada 

en çok kullanılan ilaçlar antibiyotiklerdir. Bu nedenle kompleks yapıdaki kirleticilerin arıtımı 

için mevcut arıtma teknolojileri yanında ileri arıtma teknolojileri de tercih edilmelidir. 

Bu çalıĢmada β-laktam  (sefazolin, sefaleksin, sefoperazon, sefuroksim, sefaklor ve 

ampisilin)  antibiyotiklerini içeren atıksu örneklerinin fenton prosesi kullanılarak arıtılabilirliği 

araĢtırılmıĢtır. β-laktam grubu antibiyotiklerin tamamının parçalandığı ve büyük oranda 

mineralize olduğu görülmüĢtür. Optimum koĢullar olarak tespit edilen pH:4, [Fe/H2O2]:1/10 

sağlandığında, >%80 KOĠ, >%60 TOK giderim verimleri elde edilmiĢtir. Ġleri arıtma 

proseslerinden fentonun seçilen antibiyotiklerin gideriminde etkili bir yöntem olduğu 

anlaĢılmıĢtır. 
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