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Resumen: La contaminacion de los sistemas acuaticos de agua dulce constituye un problema ambiental recurrente en
el ambito mundial, que se agudiza cada vez mas con la presencia frecuente de nuevos compuestos quimicos, tal es el
caso de los contaminantes emergentes, dentro de los cuales se incluyen los productos farmacéuticos. El objetivo de
esta investigacion fue estimar la capacidad de la especie jacinto de agua (Eichhornia crassipes) para remover del medio
acuoso cinco farmacos altamente recetados y de venta libre como ciprofloxacina, ibuprofeno, sulfametaxazol, diclofenaco
y acetaminofén. El trabajo se llevé a cabo en condiciones de invernadero a una temperatura de 25 0C y a un pH de 6,5;
con una toma de muestras cada 24 h a diferentes concentraciones (3, 6, 9,12) mg/L. Para el analisis de las muestras se
utilizé Espectrofotometria UV-VIS con lectura directa de las absorbancias de cada uno de los farmacos. Se empled la
metodologia de superficies de respuesta para el andlisis estadistico de los datos, lo que permitié determinar los modelos
para establecer tiempos y concentraciones 6ptimas maximizando la absorcién de cada producto farmacéutico, asi como
obtener las pendientes de crecimiento para definir hacia donde se puede proyectar el 6ptimo. Los principales resultados
en este estudio indican que E. crassipes removié 95% de diclofenaco en soluciones acuosas con una concentracion de 3
mg/L en un tiempo de 24 h, seguido de ciprofloxacina y acetaminofén con una remocion maxima de 91,18% y 71% a las
96 h, respectivamente. Mientras que los mas bajos porcentajes de remocion se obtuvo para ibuprofeno y sulfametaxazol
con 57,56% y 36%, respectivamente. En el presente estudio, se comprobo la alta capacidad de remocién E. crassipes
de los cinco productos farmacéuticos en condiciones controladas, evidenciando una gran posibilidad de aplicacion en el
campo de la fitorremediacion de contaminantes emergentes en medio acuoso, lo cual constituye un importante aporte en
este ambito de la investigacion.

Palabras clave: Fitorremediacion, contaminantes emergentes, jacinto de agua (Eichhomia crassipes), superficie de respuesta.

Abstract: Contamination of freshwater aquatic systems is a recurring environmental problem worldwide, which is
becoming increasingly acute with the frequent presence of new chemical compounds, such as emerging pollutants,
including pharmaceutical products. The objective of this research was to estimate the ability of the water hyacinth species
(Eichhornia crassipes) to remove from the aqueous environment five highly prescribed and over-the-counter drugs such as
ciprofloxacin, ibuprofen, sulfamethoxazole, diclofenac, and acetaminophen. The work was carried out under greenhouse
conditions at a temperature of 25 0C and a pH of 6.5; with a sampling every 24 h at different concentrations (3, 6, 9.12)
mg/L. For the analysis of the samples, UV-VIS Spectrophotometry was used with direct reading of the absorbances of
each one of the drugs. The response surface methodology was used for the statistical analysis of the data, which allowed
determining the models to establish optimal times and concentrations maximizing the absorption of each pharmaceutical
product, as well as obtaining the growth slopes to define where it can be projected the optimum. The main results in this
work indicate that E. crassipes removed 95% of diclofenac in aqueous solutions with a concentration of 3 mg/L in 24
h, followed by ciprofloxacin and acetaminophen with a maximum removal of 91.18% and 71% at 96 h, respectively. At
the same time, the lowest removal percentages were obtained for ibuprofen and sulfamethoxazole at 57.56% and 36%,
respectively. In the present study, the high Eichchornia crassipes removal capacity of the five pharmaceutical products
under controlled conditions was verified, evidencing a great possibility of application in the phytoremediation of emerging
contaminants in an aqueous medium.

Key words: Phytoremediation, emerging contaminants, water hyacinth (Eichhornia crassipes), response surface.
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|
Introduccion

Los contaminantes emergentes (CE) tales como los
productos farmacéuticos (PFs) y sus metabolitos, produc-
tos de cuidado personal (PCP), compuestos disruptores
endocrinos (CDE) entre otros, son motivo de preocupacion
debido a su incidencia en la salud humana y en los ecosis-
temas acuaticos, cuya presencia se ha detectado en nive-
les traza en aguas residuales, aguas superficiales y subte-
rraneas e inclusive en agua potable™.

Las principales fuentes de CE del agua dulce general-
mente se originan en las descargas de aguas residuales
municipales, de la industria, de las practicas domésticas, de
la agricultura y la ganaderia®”.

Es importante sefalar que, a pesar de los avances tec-
nolégicos, los sistemas actuales de tratamiento de aguas
residuales no son eficientes para eliminar estos CE®. Asi-
mismo, aun no existen suficientes regulaciones que brin-
den pautas en el tratamiento de CE en el ambito local y
mundial®1°.

En los ultimos 20 afios, se han llevado a cabo diferen-
tes investigaciones en la mayoria de paises del mundo, en
las cuales se establece la presencia frecuente de PFs y de
demas CE*"'2, En este contexto, un estudio realizado en
Ecuador en el afio 2013 por (13), determind la presencia de
algunos PFs como venlafaxina, carbamazepina, sulfame-
toxazol y benzoilcgonina, en los rios San Pedro-Guaylla-
bamba-Esmeraldas.

Cabe destacar que, los productos farmacéuticos inclui-
dos en la presente investigacion, figuran como los mas alta-
mente recetados y de venta libre en todos los continentes,
excepto Oceania'?''". Lo que encuentra relacién con su
aparicion frecuente en aguas superficiales, subterraneas,
aguas residuales y agua potable'8-25,

La presencia de farmacos en los ambientes acuaticos
y sus riesgos consecuentes, son cada vez mas evidentes
porque las tecnologias de identificacion de estos contami-
nantes han mejorado sustancialmente'®?-*°. Asimismo, el
riesgo ambiental como es la resistencia a antibiéticos, al-
teracion endécrina y carcinogenicidad, se ha incrementa-
do debido a que las industrias relacionadas con la salud
humana y veterinarias han incrementado la produccion de
PFs, lo que implica un mayor consumo y por tanto mayores
descargas a los ecosistemas acuaticos?2223.27:31-36,

El derecho de los seres humanos al acceso y consu-
mo de agua segura es un precepto sine qua non para la
convivencia en nuestro planeta, esto significa que el sumi-
nistro de agua potable debe estar garantizado, asi como
también, la eliminaciéon de aguas residuales a través de la
implementacion de sistemas eficientes de tratamiento de
CE previo a su descarga a las fuentes hidricas, o al uso
posterior que se destine como para el riego de cultivos o de
areas verdes?22%,

En este sentido, los ecosistemas acuaticos se enfren-
tan a un alto nivel de estrés y agotamiento, debido a la
frecuente y creciente entrada de diversos tipos de conta-
minantes incluidos los CE®,, por lo que se vuelve impres-
cindible la investigacion de sistemas alternativos para pre-
venir y mitigar la contaminacion de las fuentes hidricas.

Los métodos actuales mas adoptados para la elimi-
nacion de PFs del agua como los antibidticos, incluyen la
adsorcion avanzada de carbono, la oxidacion avanzada,
la tecnologia de membranas y la degradacion fotocatali-
tica®*#2. Sin embargo, la fitorremediacion esta siendo em-

pleada como método alternativo principal para reducir los
antibioticos de las fuentes de agua debido a su bajo costo,
amplio espectro, manejo simple y libre de subproductos
contaminantes®4°,

La especie Eichhornia crassipes es una planta acuati-
ca flotante cuyas raices intervienen en la absorcion de todo
tipo de contaminantes del agua como metales pesados,
compuestos organicos, pesticidas, PFs, entre otros**4,
Estas caracteristicas de la especie han permitido que se
instalen sistemas de tratamiento de aguas residuales en
varios paises como en la India y otros paises asiaticos®.
Asimismo, la combinacién adecuada de Eichhornia crassi-
pes con otras plantas acuaticas como la alga de pato y las
algas verde azules produce una reduccién de contaminan-
tes superior a la E. crassipes por si sola“.

Con estos antecedentes, se selecciond la especie ja-
cinto de agua (Eichhornia crassipes), debido a sus caracte-
risticas morfolégicas y fisiologicas, asi como también por la
versatilidad de la especie para remover del medio acuoso
diferentes tipos de contaminantes organicos, inorganicos e
inclusive algunos CE como los PFs#3:44:47-50,

En este contexto, la presente investigacién tuvo como
objetivo principal contribuir con una técnica probada bajo
condiciones controladas para la fitorremediacion de aceta-
minofén, ciprofloxacina, diclofenaco, sulfametoxazol e ibu-
profeno, utilizando jacinto de agua (Eichhornia crassipes).

|
Materiales y métodos

Recoleccidn y acondicionamiento de la especie jacinto
de agua (Eici%lhornia crassipes)

El experimento se realizd en el Centro de Investiga-
ciones Biotecnolodgicas del Ecuador (CIBE) de la Escuela
Superior Politécnica del Litoral (ESPOL), las plantulas de E.
crassipes se recolecto de un estero ubicado en la via Duran
— Tambo a 14 msnm, luego de lo cual se lavé a fondo sus
raices con agua de grifo y se acondicioné su permanencia
en un pozo artificial durante 30 dias. Posteriormente, las
plantulas fueron trasladadas al invernadero para la experi-
mentacion bajo condiciones controladas. Este es un proce-
dimiento basado en lo desarrollado por (43).

Disefio del experimento

Para el estudio se obtuvo cinco PFs (sulfametoxazol,
ciprofloxacina, acetaminofén, ibuprofeno y diclofenaco) de
la marca SIGMA-ALDRICH al 99,9% de pureza. De cada
PFs se preparo soluciones acuosas por triplicado, utilizando
metanol ultrapuro de la marca Merck a cuatro concentracio-
nes diferentes (3, 6, 9y 12) mg/L, manteniendo la tempera-
tura de 250C y un pH de 6,5 durante todo el experimento.
Se establecio cuatro tiempos de muestreo (24, 48, 72 y 96)
h. Se trabajo con un volumen de 2 litros de solucion de cada
concentracion del farmaco, luego se introdujo las plantulas
de E. crassipes de un peso aproximado de 60 g. Concluido
el tiempo de exposicion, se tomé alicuotas de cada unidad
experimental para su posterior andlisis, para lo cual se uti-
lizo la técnica de espectrofotometria de luz UV visible para
medir la absorbancia de cada uno de los farmacos.

Se utiliz6 el disefio factorial, con , con dos puntos inter-
nos donde los factores fueron concentracion () y tiempo ();
los niveles considerados se indican en la figura 1.

En la determinacion del porcentaje de remocioén (%) de
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los PFs de estudio, que constituye la variable de respuesta
se aplicé la férmula 1:

Concentracién inicial — Concentracién final
Concentracién inicial

% = X100 (1)

Analisis de datos

Para el andlisis estadistico de los datos se ultilizé el sof-
tware estadistico R version 3.6.0 y RStudio versién 1.1.453
y se empled la técnica de superficies de respuesta para
encontrar los modelos que ayuden a determinar tiempos y
concentraciones 6ptimas donde se maximizé la absorcion
de cada farmaco, asi como la obtencién de las pendientes
de crecimiento para determinar hacia donde se debera bus-
car el 6ptimo, en los casos donde no se los encontré.

|
Resultados

Modelo General

El modelo general de la superficie de respuesta esta
representado en la ecuacion (1).

Y= bo‘l‘blC‘l‘sz‘l‘bgCZ‘l‘b[l_Tz +bGC*T (1)

La matriz resultante no permitié obtener un modelo po-
lindmico de grado 2 para ambos factores en forma simulta-
nea, por lo que se desarrollé un modelo con forma cuadra-
tica para un factor, mientras se mantuvo la linealidad en el
otro factor, conforme a las ecuaciones (2), (3). EI modelo
general de la superficie de respuesta esta representado por
la ecuacion:

Donde,
= porcentaje de remocion
intercepto

= coeficientes del modelo

= Concentracion

= Tiempo

Con la finalidad de describir graficamente de mejor
forma el fendmeno, en todas las ecuaciones se mantuvo
los coeficientes de los efectos simples o de orden uno, los
efectos cuadraticos y la interaccién, aun cuando en algunas

ocasiones no hayan resultado significativos.

En el modelo obtenido para sulfametaxazol (Figura
2A), los coeficientes de las variables C, T, T2 no fueron sig-
nificativos, ver la ecuacion (4).

Si se examina el modelo considerando al tiempo como
un factor cuadratico que le da curvatura al modelo, se pre-
senta que el coeficiente de la interaccién entre los factores
de tiempo y concentracion no es significativo, en compara-
cion a los otros coeficientes.

Eichhornia crassipes fue menos eficiente removiendo
sulfametaxazol en comparacion con el resto de farmacos
en estudio, dado que se evidencia porcentajes bajos de re-
mocion de este farmaco a medida que se aumenta la con-
centracion y el tiempo (48 y 72 h). Asimismo, se observa
que el mayor porcentaje de remocion de 36,05% se da
con la concentraciéon mas baja de 3 mg/L a las 24 h, este
porcentaje de remocion es el mas bajo en comparacién con
los restantes cuatro farmacos de estudio.

En el caso de la ciprofloxacina (Figura 2B), se visualiza
que el modelo no presenta concavidad, dado que el coefi-
ciente del término cuadratico es pequefio, de acuerdo con
la ecuacion (5).

El valor éptimo de remocion al 91,18% se da con una
concentracion de 3 mg/L y un tiempo de 96 h, lo que de-
muestra la eficiencia de Eichhornia crassipes en la remo-
cion de este farmaco en medio acuoso. Se puede observar
que el porcentaje de remocién disminuye en relacion con el
aumento de la concentracion.

En el modelo estudiado para el ibuprofeno (Figura 2C),
se presenta un modelo que obtiene la mayor informacion,
acorde a la ecuacion (6).

En este caso, se evidencia que el valor 6ptimo de
porcentaje de remocion 65,04% se ha obtenido con una
concentracion de 12 mg/L en un tiempo de 60 h, estos re-
sultados indican una eficiencia aceptable de Eichhornia
crassipes en la remocion de este PF. A su vez, se observa
que a mayor tiempo y a menor concentracion se obtienen
porcentajes de remocién bajos. Es decir, en el nivel de con-
centracion mas bajo se obtiene el porcentaje de remocién
minimo.

CZ

TZ

Y:b0+blc+b2T+b3C2+b4T*C (2)

Y:b0+blc+b2T+b3T2+b4C*T (3)
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En el modelo estudiado para el diclofenaco (Figura
2D), los valores de la variable T, T2 y C T son significativos,
ver la ecuacion (7).

En este rango de estudio, se observa que el diclofe-
naco inicia con un porcentaje de remocion de 95,01%, con
una concentracion de 3 mg/L en un tiempo de 24 h, lo que
sefiala una alta eficiencia de Eichhornia crassipes en la re-
mocién de diclofenaco. Como se visualiza en la figura 2D,
dicho porcentaje presenta un descenso pronunciado, es
decir, a medida que aumenta el tiempo se produce el pro-
ceso inverso y el porcentaje de remocién comienza a redu-
cirse. Mientras que, por el contrario, con una concentracion
de 12 mg/L, el porcentaje de remocion inicia de 23,32% y a
medida que se aumenta el tiempo, el porcentaje de remo-
cion va aumentando.

En las condiciones estudiadas para el acetaminofén
(Figura 2E), los valores de las variables de la concentracion
y la interaccion de esta con el tiempo no son significativos
para el estudio, ver la ecuacion (8).

En el rango estudiado para el acetaminofén, se ob-
serva que existen dos casos, el primero muestra que con
una concentracion de 3 mg/L y a medida que aumenta el
tiempo, se alcanza un porcentaje maximo de remocion de
71,09%. Para el segundo caso con una concentracion de
12 mg/Ly a medida que aumenta el tiempo se alcanza un
maximo de remocion de 70,57%. Estos resultados indican
una buena capacidad removedora de este farmaco por par-
te de Eichhornia crassipes a diferentes concentraciones.
Adicionalmente, se observa que para alcanzar el valor 6p-

% de remocion = 44.24 —0.7534C —0.3033T + 0.0024 T?> —0.0005C* T

timo es necesario usar una concentracion baja (3 mg/L) y
aumentar el tiempo.

|
Discusién

Los resultados obtenidos demostraron la capacidad
de Eichhornia crassipes para remover los cinco farmacos
estudiados en medio acuoso, en un periodo experimental
de 96 h a diferentes concentraciones consideradas en esta
investigacion (3, 6, 9y 12 mg/L).

La especie E. crassipes presenté un porcentaje de remo-
cion relativamente bajo de sulfametaxazol de 36,05% en solu-
ciones del farmaco con una concentracién de 3 mg/L alas 24 h
(Figura 2A). En el estudio realizado por (51), se obtuvo del 70%
al 90% de remocidn de sulfametoxazol, a las 96 h de exposicion
con Typha latifolia, lo que indica que dicha especie es mas efi-
ciente en la remocion de este farmaco que E. crassipes.

En la Figura 2B, se observa que el valor 6ptimo de re-
mocion de ciprofloxacina de 91,18%, se obtuvo con una
concentracion de 3 mg/L a las 96 h de exposicion. En el es-
tudio llevado a cabo por (40), se encontré que la absorcion
de ciprofloxacina de E. crassipes fue de hasta 84,38% y la
raiz fue el principal tejido de absorcion.

Asimismo, en el caso del ibuprofeno, E. crassipes pre-
sento un valor 6ptimo en el porcentaje de remocion 65,04%
con una concentracion de 12 mg/L en un tiempo de 60 h
(Figura 2C). Estos resultados son comparables con la in-
vestigacion de (49), que reportd que Typha elimind casi el
60% de ibuprofeno en las primeras 24 h, logrando una re-

(4)

% de remociéon = 94.35 —0.9461C — 0.0398T + 0.0004T? +0.0007C = T (5
% de remocion = —39.86 +1.0694C +2.8956 T — 0.0249 T?> +0.0110C * T (6)
% de remocion = 172.26 —12.74C —2.1989T — 0.0010 T?> +0.1987C +« T (7)
% de remocién = 83.06+ 0.9396C —1.1035T+ 0.0102T?# —-0.0104C = T 8
FARMACO c? T?
SULFAMETOXAZOLE (SMX) Y = 44.24 —3.07 C —0.0142T + 0.1542C%? Y =44.24 —0.7534C — 0.3033T 4+ 0.0024 T2
—0.0005C*T —0.0005C T
CIPROFLOXACINA (Cx) Y = 94.35—1.2874C + 0.0029 T + 0.0228 C2 Y =94.35 —0.9461C — 0.0398 T + 0.0004 T2
+0.0007C T +0.0007C *T
ACETAMINOFEN (AC) Y =83.06—8.8664 C +0.1223T + 0.6537 C2 | Y =83.06+0.9396C — 1.1035T 4+ 0.0102 T2
—0.0104C* T —0.0104C* T
IBUPROFENO (IB) Y = —39.86+24.97 C —0.0917 T — 1.59 C? Y = —39.86 + 1.0694 C 4+ 2.8956 T
+0.0111C* T —0.0249 T2+ 0.0110C* T

DICLOFENACO (DF)
+0.1987C* T

Y = 17226 — 11.78 C — 2.3189 T — 0.0640 C?

Y = 172.26 — 12.74 C — 2.1989 T — 0.0010 T?
+0.1987C =T

Tabla 1. Modelo de superficie de respuesta, obtenidos para cada uno de los farmacos de estudio con Eichhornia crassi-
pes. Este es un modelo con forma cuadratica para un factor, mientras se mantuvo la linealidad en el otro factor.
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Figura 2. Resultados obtenidos con la técnica superficie de respuesta para la remocion con Eichhornia crassipes de los
farmacos A) sulfametoxazol (SMX), B) ciprofloxacina (CX), C) ibuprofeno (IBU), D) diclofenaco (DF) y E) acetaminofén

(AC) en medio acuoso.

mocién superior al 99%, en una solucién de ibuprofeno con
una concentracion inicial de 20 mg/L, en un periodo de 21
dias. Asimismo, un estudio realizado por (52), reportd que
Phragmites australis elimind completamente el ibuprofeno
del medio liquido después de 21 dias.

Por un lado, se observa que se alcanzé un porcentaje
de remocion de 95.01% de diclofenaco, a una concentra-
cién de 3mg/L en un tiempo de 24 h (Figura 2D), mientras

que, con una concentracion alta de 12mg/L, el porcentaje
de remocioén inicia con 23,32% y a medida que aumenta el
tiempo, el porcentaje de remocién se incrementa. Segun
(52), Phragmites autralis removié 18% de diclofenaco en
soluciones con concentraciones de 30 mg/L, en un periodo
de 14 dias, lo que demuestra que E.crassipes se compor-
ta de forma mas eficiente en la remocién del farmaco en
mencion.
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Se presentan dos casos en cuanto al acetaminofén
(Figura 2E), el primero muestra que E.crassipes con una
concentracion de 3 mg/L y a medida que aumenta el tiempo
se obtuvo un porcentaje maximo de remocion de 71,09%.
Para el segundo caso, con una concentracion de 12 mg/L y
a medida que aumenta el tiempo se establecié un maximo
de remocién de 70,57%.

En este escenario, es importante senalar que Eichhor-
nia crassipes, tiene un comportamiento similar a algunas
especies de plantas acuaticas, Ipomoea aquatica, Azo-
lla caroliniana, Lemna minor, Phragmites australis, Typha
latifolia, Salix atrocinerea y Scirpus validushan, que han
demostrado capacidad para remover ciprofloxacina, ibu-
profeno, diclofenaco, sulfametaxazol y acetaminofén de las
aguas residuales, que han logrado una alta eficacia de re-
mocion de entre el 70% y 90%*45355,

Los resultados obtenidos en esta investigacion permi-
ten establecer que E. crassipes presenté un comportamien-
to eficiente en la remocion de los cinco farmacos de estu-
dio, lo que demuestra que esta técnica de fitorremediacién
probada a nivel laboratorio puede ser prometedora a mayor
escala, lo cual guarda coherencia con lo reportado por la
literatura cientifica.

|
Conclusiones

En esta investigacion, se comprob¢ la eficiencia de la
especie Eichhornia crassipes con un importante porcentaje
de remocion de los cinco PFs estudiados bajo condiciones
controladas en medio acuoso.

Los mejores resultados se registraron cuando Eichhor-
nia crassipes removio DF en un 95% de una solucion con
una concentracién de 3 mg/L en un tiempo de 24 h. De
la misma manera, el porcentaje de remocién maxima de
91,18% y 71% respectivamente de CX y AC, se obtuvo en
soluciones con una concentracién de 3 mg/L y a las 96 h
de exposicion, asi como el IB, que alcanzé una remocién
maxima del 57.56% en soluciones con una concentracion
de 7.5 mg/L en el tiempo de 24 h.

Por otro lado, el SMX reporté un porcentaje menor de
remocion alcanzando un 36 % que se estableci6 en solu-
ciones con una concentracion de 3 mg/L, a las 24 h de ex-
posicién. Este resultado tiene relevancia al comparar con
otras especies reportadas en la literatura, que en similares
condiciones de experimentacién alcanzaron menores por-
centajes de remocion de este farmaco.

Como se puede evidenciar en esta investigacion, a
través de la metodologia superficie de respuesta se esta-
blecié los maximos porcentajes de remocion de los cinco
PFs en condiciones controladas. Asimismo, con esta base,
se puede proyectar futuras investigaciones para buscar los
tiempos y concentraciones 6ptimos.

Esto, a su vez, dara un impulso para la transferencia
de tecnologia, de tal forma que las plantas de tratamiento
de aguas residuales existentes pueden volverse mas efi-
cientes desde el punto de vista tecnolégico y econémico, al
contar con una alternativa sostenible como es la fitorreme-
diacion de PFs en medio acuoso, potenciando las instala-
ciones con un enfoque de economia circular.
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