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Resumen— Los contaminantes pseudo-persistentes presentes
en aguas residuales, como los compuestos farmacéuticos, generan
la necesidad de estudiar diferentes métodos que sean capaces de
degradar dichos contaminantes para reducir su concentracion
en las fuentes hidricas y en las plantas de tratamiento, ya que
podrian producir algunos inconvenientes en las mismas. En este
estudio, se lleva a cabo el analisis de la degradacion biolégica de un
antiinflamatorio no-esteroideo, diclofenaco, utilizando técnicas
respirométricas. Se realizaron diferentes ensayos en modo batch
utilizando un respirémetro tipo LFS (liquid-flowstatic), con
lodos activados provenientes de una planta local de tratamiento
de aguas residuales, para determinar la biodegradacion aerobia
del diclofenaco. La concentracion inicial de diclofenaco estuvo en
el rango de 5-100 mg/L. La degradacion fue analizada mediante
ensayos de DQO y medidas de OD. El perfil de consumo de OD
fue obtenido para todas las muestras. Se obtuvieron remociones
cercanas al 50% después de 285 min de reaccion. Sin embargo, la
degradacion biologica aumenté hasta cerca del 80% de remocion
del contaminante cuando el tiempo de reaccion fue incrementado
a 24hs.

Con los resultados obtenidos se pudo establecer que los
lodos activados utilizados son capaces de consumir este tipo de
contaminante, sin embargo el tiempo de reaccion es elevado y, en
la mayoria de los casos, superior al requerido en las plantas de
tratamiento.
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Abstract— Pseudo-persistent contaminants in wastewater,
as pharmaceutical compounds, create a need to study different
methods capable to degrade these contaminants in order to
reduce its concentration in water sources and treatment plants,
since they could generate some problems therein. The biological
treatment is often the main treatment in these WWTP. In
this study, the analysis of the biological degradation of a non-
steroidal anti-inflammatory, as diclofenac, was carried out
using respirometric techniques. Different batch experiments
were carried out in a respirometer LFS (liquid-flowstatic) type,
with activated sludge from a local WWTP to determine the
aerobic biodegradation of diclofenac. The initial concentration
of diclofenac was in the range 5-100 mg/L. The degradation was
analyzed by COD and OD measurements. The profile of OD
consumption was obtained for all samples. Removals of 50%
were obtained after 285 min of reaction. However, the aerobic
degradation increased until 80% of pollutant removal after 24
hours of analysis.

It was observed that the activated sludge was able to
consume the pollutant, however the reaction times were very
long considering the requirements of the WWTP.

Keywords— biological degradation, diclofenac, pharmaceutical
compounds, respirometry, wastewater.

Resumo— Os contaminantes pseudo-persistentes, como o0s
compostos farmacéuticos, presentes nas aguas residuais geram
a necessidade de estudar diferentes métodos que sejam capazes
de degradar tais contaminantes para reduzir sua concentracio
nas fontes hidricas e nas plataformas de tratamento, ja que
poderiam produzir alguns inconvenientes para elas. Neste
estudo, se realiza a analise da degradacio biologica de um
anti-inflamatério nao-esteroide, diclofenaco, utilizando
técnicas respirométricas. Foram realizados diferentes ensaios
em modo batch utilizando um respirémetro tipo LFS (liquid-
flowstatic), com lodos ativados procedentes de uma plataforma
local de tratamento de Aguas residuais, para determinar a
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biodegradacio aerobia do diclofenaco. A concentrac¢io inicial
de diclofenaco esteve na faixa de 5-100 mg/L. A degradacio
foi analisada através de ensaios de DQO e medidas de OD. O
perfil de consumo de OD foi obtido para todas as amostras. Se
obtiveram remocgdes aproximadas a 50% depois de 285 min
de reagdo. Entretanto, a degradagio biolégica aumentou até
aproximadamente 80% de remociao do contaminante quando
o tempo de reagdo foi incrementado a 24hs. Com os resultados
obtidos foi estabelecido que os lodos ativados utilizados sao
capazes de consumir este tipo de contaminante, entretanto o
tempo de reaciio é elevado e, na maioria dos casos, superior ao
requerido nas plataformas de tratamento.

Palavras chave— compostos farmacéuticos, degradacio
bioldgica, diclofenaco, respirometria, aguas residuais

I. NOMENCLATURA

DCEF Diclofenaco

DQO/COD Demanda Quimica de Oxigeno / Chemical
Oxygen Demand

LFS Liquid-flow static

OD Oxigeno Disuelto

PPCP Productos Farmacéuticos y de higiene personal /
Pharmaceuticals and Personal Care Products

PTAR / WWTP Planta de Tratamiento de Aguas
Residuales

SST Solidos Suspendidos Totales

SSV Sélidos Suspendidos Volatiles

UV Ultravioleta

II. INTRODUCCION

N los dultimos afios, la presencia de productos
farmacéuticos y de higiene personal (PPCP) en las
fuentes hidricas se ha convertido en uno de los problemas
ambientales mas urgentes. Tales productos farmacéuticos
son liberados principalmente a través de las aguas residuales
urbanas y pueden extenderse a través del ciclo del agua,
llegando incluso a aguas potables, debido a su caracter
hidrofilico y a la ineficiente eliminaciéon de éstos en las
plantas de tratamiento de aguas residuales (PTAR) [1].
Como resultado de esto, numerosos productos farmacéuticos
han sido detectados en aguas superficiales y subterraneas,
en concentraciones que van desde ng/L a varios mg/L [2-5].
Los productos farmacéuticos en el medio ambiente
pueden afectar potencialmente las formas de vida acuatica
y producir cambios que amenazan la sostenibilidad de la
biosfera. La creciente presencia de estos productos quimicos
en el ambiente puede generar no sélo efectos en las especies
acuaticas, sino también, podria suponer un riesgo para la
salud humana [6]. Este problema toma mas relevancia al
comprender que su produccién en todo el mundo aumentara,
debido al desarrollo de sistemas de atencion de salud y al
aumento de la esperanza de vida en los paises industriales.
Por tal motivo se hace necesario evaluar los efectos de los
farmacos en el medio ambiente [4].

El tratamiento bioldgico de aguas residuales es uno de
los procesos biotecnologicos mas importantes, en el cual
el rol de los microorganismos es clave para la eliminacion
de contaminantes. Sin embargo, las plantas biologicas de
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tratamiento de aguas residuales son principalmente disefiadas
para la remocion de sustancias orgdnicas facilmente
degradables. Algunos estudios han demostrado que ciertos
compuestos farmacéuticos son eficientemente eliminados
(ibuprofeno, naproxeno y ketoprofeno), mientras que otros
son resistentes a la biodegradacion como el diclofenaco y el
acido clofibrico [2,7,8].

Las sustancias mas estudiadas han sido los compuestos
analgésicos y anti-inflamatorios (principalmente acido
salicilico, ibuprofeno, ketoprofeno, naproxeno 'y
diclofenaco), seguidos de los medicamentos psiquiatricos
(en particular carbamazepina) y reguladores de lipidos
(principalmente acido clofibrico y gemfibrozilo). De ahi
la importancia de estudiar otros compuestos farmacéuticos
para determinar su influencia y eliminacion [9].

El diclofenaco (DCF) es un farmaco no esteroide anti-
inflamatorio que se vende en muchos paises en altas
cantidades anuales [10]. DCF tiene una alta persistencia en el
medio ambiente y se encuentra en concentraciones de hasta
varios ng/L en las aguas residuales y aguas superficiales
[2]. El1 DCF tiene una pobre velocidad de biodegradacion,
alcanzando porcentajes de remocion cercanos al 80% bajo
determinadas condiciones [11-13].

En la actualidad existen pocas referencias sobre la
degradacion aerobia de este tipo de compuestos. Es por ello,
que se hace necesaria la aplicacion de técnicas que permitan
el estudio de la degradacion y el posible efecto que podrian
tener dichos contaminantes en los procesos de tratamiento
convencionales de aguas.

Las técnicas respirométricas, por mucho tiempo, han sido
reconocidas como una base valiosa para controlar el proceso
de lodos activados. La respirometria es una técnica que se
basa en la medicion del consumo de oxigeno disuelto (OD)
por parte de los microorganismos, como consecuencia de la
degradacion de un sustrato organico que es transformado a
CO,y agua.

Es por ello que el objetivo de este trabajo es utilizar
la técnica de respirometria para establecer si es posible la
biodegradabilidad aerobia del diclofenaco utilizando lodos
activados provenientes de una planta de tratamiento de
aguas residuales domésticas y determinar el efecto téxico
y/o inhibitorio del DCF en los lodos estudiados.

III. MATERIALES Y METODOS

A. Respirometria

Se realizaron pruebas respirométricas para la evaluacion
de la degradacion aerobia del Diclofenaco. El respirdmetro
utilizado para tal fin fue uno de tipo LFS (liquid-flow-static),
cuyo esquema se puede ver en la Figura 1. El recipiente con
capacidad de 1 L se agité magnéticamente y se asegurd un
flujo de aire constante. De igual forma, el respirémetro estaba
dotado con sensores de pH y oxigeno disuelto (OD), ademas
de un medidor de flujo que se conectan a un computador.
Los datos recibidos por el PC fueron procesados a través de
un programa desarrollado en LabView. Las mediciones de
respirometria se llevaron a cabo a una temperatura constante
de 25,0 + 0,5 °C y el pH se mantuvo aproximadamente en
7,0+0,5.



"

Fig. 1. Respirometro tipo LFS

B. Lodos Activados

Los lodos activados que se utilizaron en este estudio fueron
tomados de la planta de tratamiento de aguas residuales del
Campus de la Universidad Militar Nueva Granada ubicada
en el municipio de Cajica (Cundinamarca).

Se realizaron tres (3) tomas de muestras. Las dos primeras
se usaron como pruebas para lograr estabilizar los lodos y la
tercera fue con la que se realizaron los ensayos pertinentes. A
las muestras de lodos se les analizaron parametros como pH,
oxigeno disuelto (OD), demanda quimica de oxigeno (DQO),
absorbancia (UV), Sélidos suspendidos totales (SST) y
solidos suspendidos volatiles (SSV). Todos los ensayos se
realizaron por duplicado y los resultados obtenidos fueron el
promedio de los datos previos.

Se utilizo un reactor Airlift de vidrio con un volumen de
trabajo de 2 L para mantener los lodos que pretendian ser
estudiados, el diametro interno del reactor era de 44.4 mm y
contaba con una altura de 870 mm. El aire comprimido fue
suministrado por la parte inferior del reactor.

El alimento se suministraba por medio de una bomba
peristaltica de marca Masterflex L/S con un rango de flujo
de 0,6 a 3400 mL/min, la cual trabajé con un tiempo de
retencion hidraulico de 12 h.

IV. RESULTADOS Y DISCUSION

C. Mediciones de DQO

Las concentraciones de diclofenaco evaluadas fueron 5,
10, 15, 20, 30, 50 y 100 mg/L. Para realizar el seguimiento
de la eliminacion de diclofenaco se realizaron mediciones de
DQO durante un intervalo de tiempo de aproximadamente
320 minutos. El valor de DQO inicial, antes de agregar el
contaminante en el respirdmetro, también fue medido en
cada ensayo. En la Figura 2 se puede observar la variacion
en el tiempo en términos de DQO. La demanda quimica de
oxigeno tiende a disminuir con el paso del tiempo debido
al proceso de degradacion del compuesto por parte de los
microorganismos presentes en el lodo activado.

Para una concentracion de 100 mg/L, se observa un
comportamiento oscilatorio de la DQO, lo cual permite
inferir que para altas concentraciones de contaminante se
dificulta la remocion del compuesto.

3500
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DQO (mg/L)

0 50 100 150 200 250 300 350
Tiempo (min)

—8—5 mg/L —8—10 mg/L —8—15mg/L 20mg/L —8—30mg/L —8—50mg/L —@— 100 mg/L

Fig. 2. Curvas de DQO en funcion del tiempo para diferentes
concentraciones iniciales de Diclofenaco

Pasadas las 24 horas, los valores de DQO lograron llegar
a valores similares a los iniciales, para concentraciones de
10, 15 y 20 mg/L, lo cual indica que todo el diclofenaco ha
sido consumido.

D. Comportamiento del Oxigeno Disuelto

Debido a que el equipo de respirometria posee un sensor
de Oxigeno Disuelto, se realizd un seguimiento del mismo
a través del tiempo para observar el comportamiento de la
concentracion de OD durante la degradacion del compuesto.
La concentracion de oxigeno disuelto varia con el tiempo,
debido a los procesos de asimilacion y degradacion del
diclofenaco por parte de los microorganismos.

En general, la tendencia de la concentracion de oxigeno
disuelto dentro del respirdmetro es a la baja mientras los
microorganismos logran degradar el DFC. Luego de este
periodo, la concentracion comienza a aumentar nuevamente
hasta obtener el valor de OD inicial. Este comportamiento
se logra observar claramente en la Figura 3, en la cual se
muestra la curva de concentracion de oxigeno disuelto para
una concentracion inicial de diclofenaco de 15 mg/L.

0 50 100 150 200 250 300 350
Tiempo (min)

Fig. 3. Curva OD para una concentracién de 15 mg/L de DFC

E. Porcentaje de remocion

El porcentaje de remocion depende de la concentracion
inicial de diclofenaco adicionado. De acuerdo a la Tabla 1,
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se puede observar que para concentraciones de 10y 15 mg/L
de diclofenaco el porcentaje de remocioén, en un tiempo de
285 minutos, fue de 57,29 % y 54,13% respectivamente.
Estos valores representan los puntos mas altos en eficiencia
de remocidn, para este periodo de tiempo, es decir, a dichas
concentraciones el lodo es capaz de eliminar el contaminante
con mejor eficiencia.

Cabe resaltar que para una concentracion de 20 mg/L la
eficiencia de remocion en 285 minutos es considerablemente
baja con respecto a la de una concentracion de 15 mg/L en
el mismo tiempo, pero si se comparan dichos porcentajes
pasadas 24 horas, los resultados son similares, por lo que
se puede deducir que cuando se utilizan concentraciones
iniciales altas de diclofenaco, es necesario un mayor tiempo
de reaccion para obtener valores de remocion similares.

TABLAI
PoRrRCENTAJE DE REMOCION DE DICLOFENACO PARA DIFERENTES
CONCENTRACIONES A LOS 285 MIN Y 24 H.

Concentracion Porcentaje Porcentaje
Diclofenaco remocion en remocién en 24
[mg/L] 285 minutos horas
5 28,72 31,6
10 57,29 64,82
15 54,13 83,49
20 35,04 82,73
30 37,74 54,09
50 18,43 -

Deigual forma, se puede observar que paraconcentraciones
altas, 50 mg/L, resulta dificil la remocion de DFC por parte
de los microorganismos. Esto puede deberse al efecto toxico
o inhibidor que puede tener este tipo de contaminante sobre
los microorganismos presentes en el lodo activado.

V. CONCLUSIONES Y RECOMENDACIONES

Se obtuvieron buenos porcentajes de remocion del
contaminante para concentraciones iniciales de diclofenaco
de 10, 15,20 y 30 mg/L.

El diclofenaco causa inhibicion en el consumo de oxigeno
por parte de los lodos activados y a la vez puede servir como
alimento para los microorganismos.

Para mejores resultados en futuros ensayos se puede
realizar un proceso de adaptacién de los lodos, alimentandolos
por un periodo de tiempo tnicamente con DFC.

Debido a que frecuentemente los lodos activados son el
principal componente en una planta de tratamiento, hay que
prestar especial atencion a la presencia de diclofenaco en
las fuentes de agua debido al efecto toxico e inhibitorio que
tiene este compuesto sobre los microorganismos presentes
en los lodos.
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