Presencia, tipos y evolucion
de microplasticos en aguas

residuales y EDAR

Las estaciones depuradoras de aguas residuales (EDAR) acttiian como sumideros y, a la
vez, fuentes de microplasticos, por su incompleta retencion durante el tratamiento. En este
articulo se informa de la presencia, tipologia, retencion y liberacion de microplasticos de
una planta con fangos activos ubicada en Cartagena (Murcia). Se procesaron 352,6 L de
agua residual tomada en cuatro etapas de proceso en muestreos de mafana y tarde. La
extraccion de microplasticos fue por densidad (NaCl 120 g/L) antes de filtracion (0,45 pym);
identificacion con microscopio trinocular con camara digital y registro de tamario, forma y
color para cada microparticula en su dimension mas larga, analizando grupos funcionales
y composicion molecular con espectroscopia infrarroja transformada Fourier (FITR). El
estudio muestra una retencion estadisticamente significativa de microplasticos (90,3%) en
efluente, siendo fibras y fragmentos las formas mas prevalentes y el intervalo 600 y 800
pm, el mas frecuente (26,4%). Se identificaron 17 tipos de polimeros, siendo LDPE (52,4%)
el mas abundante.
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PRESENCE, TYPES AND EVOLUTION OF MICROPLASTICS IN WASTEWATER

AND WWTP

Wastewater treatment plants (WWTP) act as sinks and at the same time sources of
microplastics, aue to their incomplete retention during treatment. This paper reports the
presence, typology, retention and release of microplastics from a plant with active sludge
located in Cartagena (Murcia, Spain). 352,6 L of wastewater taken in four Stages of the
process were processed in morning and afternoon sampling. The extraction of microplastics
was by density (NaCl 120 g/L) before filtration (0.45 um); identification with trinocular
microscope with digital camera and registration of size, shape and color for each microparticle
in its longest dimension, analyzing functional groups and molecular composition with
Fourier transform infrared spectroscopy (FITR). The study shows a Statistically significant
retention of microplastics (90.3%) in effluent, with fibers and fragments being the most
prevalent forms, the interval 600 and 800 um being the most frequent (26.4%). 17 types of
polymers were identified, LDPE (52.4%) being the most abunaant.

Keywords
Microplastic, emergent, WWTP, effluent, polymers.
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1. INTRODUCCION

La presencia de plasticos en el medio
ambiente, cuya produccidn en masa
se inici6 en los anos 40, despierta un
gran interés publico y cientifico. Has-
ta hace poco la fuente del problema
se centraba en la basura de los gran-
des plasticos. Desde los inicios de es-
te siglo, los fragmentos de plastico,
fibras y granulos, conocidos como
microplasticos, son considerados co-
Mo un nuevo tipo de contaminante
por si mismo (Ryan et al., 2009).

Los microplasticos, piezas de me-
nos de 5 mm, pueden dividirse en
grupos segun su procedencia: los
secundarios, originados en la frag-
mentacion de plasticos grandes en
particulas mas pequenas en el me-
dio ambiente debido a mecanismos
fisicos, quimicos y bioldgicos, siendo
la meteorizacién quimica y mecani-
ca las mas importantes (Derriak, J.,
2002); y los primarios, fabricados de
ese tamafio (< 5 mm), como los in-
cluidos de los productos de higiene
personal (Barnes et al., 2009) o los
granulos fabricados para la produc-
cion de materias primas plasticas
(Eerkes-Medrano et al., 2015).

La produccién mundial de plasticos
en 2017 fue de 348 millones de to-
neladas, un 3,73% mas que en 2016,
atribuida a polipropileno (PP) 19,3%,
polietileno de baja densidad (PE-LH)
17,5%, polietileno de alta densidad
(PE-HD) 12,3%, cloruro de polivini-
lo (PVC) 10,2%, poliuretano (PUR)
7.7%, tereftalato de polietileno (PET)
7.4% y poliestireno (PS) 6,6%, con
aproximadamente un 18,5% de
ellos producidos en Europa, donde
el 70% de la demanda se concentra
en 6 paises: Alemania (24,6%), Ita-
lia (14,0%), Francia (9,6%), Espafna
(7,7%), Reino Unido (7,3%) y Polonia
(6,5%) (PlasticsEurope, 2018).

Dicho aumento en la produccién
viene propiciado por la gran de-
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manda de plastico de los principales
sectores del mercado, como son la
industria del empaquetado (39,7%),
construccion (19,8%), automovil
(10,1%), energia eléctrica y electro-
nica (6,2%), hogar, ocio y deportes
(4,1)y agricultura (3,4%) (PlasticsEu-
rope, 2018).

Es por toda esta produccion y
consumo que los microplasticos,
tanto de origen primario como se-
cundario, son un contaminante
antropogénico emergente, actual-
mente reconocidos como uno de
los mas importantes y en continuo
crecimiento, que generan una gran
cantidad de impactos ambientales
(Gregory, 2009) una vez que estos se
librean al medio ambiente, especial-
mente cuando alcanzan aguas con-
tinentales u oceanicas. Por ejemplo,
su ingesta por distintos seres vivos
(Gall et al., 2015) puede hacer que
lleguen al ser humano. Hoy en dia se
cree que mas de 250 especies, inclu-
yendo peces, aves marinas, tortugas
y mamiferos marinos, se ven afec-
tadas por la ingestién de plasticos
microscopicos (Ugolini et al., 2013).

Hasta la fecha, pocos trabajos
realizados, todos ellos recientes,
han identificado o cuantificado mi-
croplasticos en aguas residuales y
en las estaciones de tratamiento
(EDAR), aun a sabiendas de que es-
tas plantas, junto con el proceso de
escorrentia urbana, suponen una de
las vias méas importantes de llegada
de microplasticos al medio ambien-
te (Eerkes-Medrano et al., 2015), no
solo a través del agua depurada, si-
no también mediante el uso de los
fangos (Bayo et al., 2016).

Asi, Talvitie et al. (2015) detecta-
ron, tanto en el efluente terciario de
una EDAR de Finlandia como en el
agua de mar del Golfo de Finlandia,
tipos similares de microplasticos que
en su mayoria eran fibras y particu-

las sintéticas. Un estudio reciente de
Murphy et al. (2016) realizado en
una planta de Escocia, sugiere que
unos 65 millones de microplésticos
al dia podrian llegar al medio acuati-
co con las aguas depuradas, a pesar
de una tasa de retencion del 98%
ejercida en la propia depuradora.
Carr et al. (2016) encontraron que
los procesos terciarios eran efectivos
en la eliminacién de microplasticos
del efluente final, con una descarga
media de un microplastico por cada
1.400 litros de agua tratada.

Dada la importancia que supone
la mitigacion de estos contaminan-
tes, este articulo informa sobre el es-
tudio de la presencia de microplasti-
cos en aguas residuales urbanas, asf
como su eliminacion y liberacion al
medio ambiente de una planta de
tratamiento de aguas residuales.

Asi mismo, la falta de métodos es-
tandarizados de muestreo y analisis
ha complicado la comparacién entre
los resultados de unos pocos estu-
dios, lo que hace necesario el desa-
rrollo de una técnica de muestreo y
extraccion, tareas que los autores
llevan a cabo junto al desarrollo del
trabajo de campo e investigacion.

2. MATERIALES Y METODOS

Los muestreos se realizaron quince-
nalmente durante el afio 2017 y el
primer trimestre de 2018, en una
EDAR municipal (Cabezo Beaza)
situada en Cartagena, que recibe
aguas residuales tanto de activida-
des urbanas como industriales. Con-
siste en un proceso convencional
de fangos activos con tratamiento
primario, sirviendo a unos 210.000
habitantes equivalentes, con un
caudal de 35.000 m3/dia (Bayo y
Lopez-Castellanos, 2016; Bayo et
al., 2016).
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Se tomaron 352,60 L de aguas re-
siduales en cuatro etapas de proceso
de la linea de agua: influente tras des-
baste (17,0%), salida decantador pri-
mario (16,8%), reactores bioldgicos
(28,9%) y efluente final (37,2%). Los
volumenes oscilaron entre 0,5y 13 L,
adquiridos por la manana (53,3%) y
por la tarde (46,7%), para observar
cualquier variacion diurna en la con-
centracion de microplasticos.

Todas las muestras se recogieron
en recipientes de vidrio para evitar
una contaminacion adicional y se
mantuvieron refrigeradas a 4 °C a
su llegada al laboratorio.

Para la extraccion de las microparti-
culas se empled el método de sepa-
racion por densidad (excepto para el
efluente) con solucion saturada de
cloruro de sodio CINa 120 g/L y una
densidad final 1,08 gr/mL (Browne
etal.,, 2011; Claessens et al., 2013;
Thompson et al., 2004, Vianello et
al., 2013). La muestra (1:3 salina-
muestra) se mezclé en equipo jar-
test durante 20 minutos (300 rpm),
resultando un sobrenadante con
particulas flotantes y menor acu-
mulacion de biomasa (Van Cauwen-
berghe et al., 2015).

Tras 45 minutos de asentamiento
se filtro a través de un papel de fil-
tro (Prat Dumas, didmetro 110 mm
y 0,45 pym paso), que posteriormen-
te se lleva a placa Petri de 120 mm
junto a 15 mL de agua bidestilada.
Para favorecer la extraccién de los
posibles microplasticos, la placa se
coloca en agitador orbital a 240
rpm durante 30 minutos. Tras un
enjuague final del filtro con otros
10 mL de agua bidestilada, este se
retira llevando la placa a sequedad
(100 °C) durante 24 horas en estufa
de aire forzado FD23 (Binder GmbH,
Tuttingen, Alemania).
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Dado que el plastico es utilizado en
una amplia gama de sectores y pro-
ductos, se consideraron una serie de
medidas para prevenir contaminacién
adicional de modo que los analistas
solo usan ropa de tela natural, batas
de algoddn y guantes nitrilo en to-
dos los procesos de extraccion (Mur-
phy et al., 2016). El uso de utensilios
de laboratorio de plastico se limité al
maximo, sin poder evitarlo por com-
pleto, y limpieza con alcohol etilico
del material de laboratorio emplea-
do, asi como las placas Petri utilizadas
(Rocha-Santos y Duarte, 2015).

) Las EDAR, junto con el
proceso de escorrentia
urbana, suponen

una de las vias mas
importantes de llegada
de micropldsticos al
medio ambiente

A pesar de las medidas tomadas, y
puesto que se conocen otras fuentes
de contaminacion dificiles de evitar,
se realizé blanco para descartar la
influencia de la contaminacion en
los datos (Imhoff et al., 2012; Mag-
nusson et al., 2014). Solo se detec-
taron fibras de nailon y celulosa co-
rrigiéndose en las muestras corres-
pondientes.

La deteccion y estudio morfométrico
de las microparticulas extraidas en
el laboratorio se llevé acabo con un
estereomicroscopio trinocular Olym-
pus SZ-61TR (Olympus Co., Tokio,
Japdn), que proporciona una calidad

de imagen superior con un angulo
de convergencia de 10° a una dis-
tancia de trabajo de 110 mm, rango
de aplicacion de 6,7x a 45x e ilumi-
nacion led, al que se acoplé una ca-
mara digital Leica MC190HD de alta
resolucién con software para medi-
da y procesado de imagenes Leica
Application Suite (LAS) 4.8.0 (Mi-
crosystems Ltd., Heerbrugg, Suiza),
que permite el estudio del tamafio,
medida de sus ejes, formay color del
microplastico extraido, y la conserva-
cion del conjunto de imagenes obte-
nidas en una base de datos para su
posterior valoracién conjunta.

A continuacién, de cada una de
las MP fotografiadas y aisladas se
adquirieron espectros infrarrojos
mediante espectroscopio de infra-
rrojo con transformada de Fourier
Thermo Nicolet 5700 (FITR) (Thermo
Nicolet Analytical Instruments, Madi-
son, US), con resolucién de 16 cm™' e
intervalo de 400 a 4000 cm™' de lon-
gitud de onda, para conocer su com-
posicion por medio de la compara-
cion de los espectros obtenidos con
bibliotecas de referencia gestionados
por el paguete de software OMNIC
sin manipulaciones adicionales, don-
de los maximos se determinaron
manualmente después del examen
de los valores de absorbancia.

El tratamiento estadistico de los da-
tos se llevo a cabo con el software
estadistico SPSS (Paquete Estadistico
Ciencias Sociales) 24.0. El cociente
de correlacion de Pearson (r) se cal-
culd entre diferentes parametros pa-
ra determinar en qué medida los va-
lores de ambos pardmetros se corre-
lacionaron linealmente. Ademas, el
rendimiento de ajuste del analisis de
varianza (ANOVA) y el modelo lineal
general para mediciones repetidas
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con prueba de medias marginales
estimadas se calcularon mediante el
valor F de Snedecor.

3. RESULTADOS Y DISCUSION

Se identificaron visualmente un to-
tal de 1.163 microparticulas de ta-
mafo <5 mm, la mayoria de ellas
componentes de jaboén, incluidas las
microparticulas de estearato calcico,
glicerina, acido esteérico, lubricantes
y mediadores de lipidos, que redu-
cen la irritacién de los detergentes
acuosos; didxido de silicio y silicatos;
celulosa; fragmentos de aglomerado
y pieles de animales, ademas de las
particulas que resultaron ser micro-
plasticos (46,6%).
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Este dato confirma la importancia
gue tiene el uso de una técnica que
defina la composiciéon polimérica de
la microparticula, como es el FTIR,
evitando asi la sobre estimacion,
gue puede llegar al 70% de los re-
sultados obtenidos si solo se emplea
la estereomicroscopia (Hidalgo et
al., 2012; Rocha-Santos y Duarte,
2015; Mintenig, 2017; Ziajahromi et
al., 2017). La contaminacion de las
microparticulas con biopeliculas y el
tamano extremadamente pequefios
de algunas hizo que diferentes pie-
zas no fueran reconocidas (Talvitie et
al., 2017).

El estereomicroscopio permite
realizar una clasificacién mas ex-

haustiva segun el tamafno de los
microplasticos, siendo las particulas
mas recurrentes (85,4%) aquellas
gue presentaban un tamafo entre 1
mm y 1 ym (minimicroplasticos). La
Figura 1 muestra imagenes de par-
ticulas microplasticas y no plasticas,
para probar su similitud y la dificul-
tad para diferenciarlas sin técnica
espectroscépica adicional a la iden-
tificacion visual.

Se identificaron un total 542 par-
ticulas microplasticas en todas las
muestras examinadas mediante
FTIR. Por su forma, las cinco for-
mas detectadas fueron: fragmentos
(46,8%), peliculas (33,9%), microes-
feras (11,6%), fibras (7,3%) y espu-

Microparticulas (a-c) y microplasticos (d-i) en diferentes etapas de la EDAR identificadas por FTIR: (a) 6xido de
titanio (salida decantacién primaria); (b) jabén (tras desbaste); (c) celulosa (efluente); (d) tereftalato de polietileno (PET)
(biolégicos); (e) polietileno de baja densidad (LDPE) (tras desbaste); (f) acrilato (ACRYL) (tras desbaste); (g) seda (tras desbaste);
(h) polipropileno (PP) (bioldgicos); (i) polietileno (PE) (efluente).

1000 pm
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Articulo Técnico

Concentraciones promedio de microplasticos (MPs) en las etapas
y puntos de muestreo (MP/L) (las barras representan el error estandar).

MPs/L

DESBASTE

ma (0,3%). Ademas de la distincién
por tonalidades, la mayoria de las
fibras observadas eran transparen-
tes y las esferas opacas. Los colores
mas abundantes de microplasticos
fueron el beis (36,9%) y el blanco
(23,6%). Las fibras identificadas fue-
ron en su mayoria en un color azul
(27,5%).

La concentracién promedio de mi-
croplasticos muestra una evolucion
estadisticamente significativa entre
la entrada (tras desbaste, 3,20 +
0,67 MP/l) y la salida (efluente, 0,31
+ 0,06 MP/l) de la EDAR (Figura 2),
que representa una retencién esta-
disticamente significativa del 90,3%
(t-Student = 4,411, p < 0,01), de
igual modo que para el conjunto de
microparticulas (90,1%; t-Student =
4,135, p < 0,01). La mayor reduc-
cién dentro de la EDAR (85,4%) fue
entre los biolégicos y el efluente
(t-Student = 4,947, p < 0,01) aun-
que, a diferencia del conjunto de
microparticulas, no fue entre la de-
cantacién primaria y los bioldgicos
(t-Student = 0,395, p < 0,700), que
puede indicar una clara influencia
del proceso bioldgico en la retencién
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de microplasticos. Todos los puntos
de muestreo contenian una fracciéon
mas alta de particulas no plasticas
gue microplasticas.

A pesar de la importante tasa de
remocion de la planta, con un factor

de emisién de aproximadamente el
9,7%, mas alto que la tasa promedio
de retencién de las EDAR en Europa
(Hann et al., 2018), una considerable
cantidad de microplasticos podrian
liberarse con el efluente final, similar
a las reportadas por Ziajarhomiet al.
(2017). La reduccién en las concen-
traciones de microplasticos fue me-
nor que la reportada por Mintenig et
al. (2017) en un estudio con 12 EDAR
en Alemania, la mayoria con trata-
miento terciario, procesos de madu-
racion o estanques filtracion final. Por
ello los autores trabajan actualmente
en EDAR con terciarios y MBR.

De la evolucion de las formas de
microplasticos a través de la EDAR,
las peliculas disminuyeron del in-
fluente tras el desbaste (43,3%) al
efluente (9,3%), a la inversa que
las formas de fragmentos que au-
mentaron durante el tratamiento
(60,4% en efluente) (Figura 3). Re-
sultados similares fueron reportados

Categorias de formas en la EDAR en porcentaje acumulado basado

en la concentracion de microplasticos.
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Porcentaje acumulado (%)
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@ Fragmentos
OFilms

W Fibras

O Espumas

Dec. 1° React. Biol. Efluente

n° 36 - Marzo-Abril 2019



por Talvitie et al. (2017) para el total
de microparticulas en una EDAR. En
cualquier caso la concentracion de
diferentes formas disminuy6 siem-
pre desde la entrada tras el desbas-
te al efluente, siendo fibras (66,6%)
y microesferas (77,1%) las menos
retenidas.

En cuanto al tamafo, su prome-
dio disminuyé desde el influente
tras el desbaste (3,9 + 0,174 mm) a
salida primarios (3,6 + 0,176 mm) y
biolégicos (3,5 + 0,09 mm), indican-
do que los tratamientos principales
eliminaron a los microplasticos en
su fraccion de mayor tamafno. Sin
embargo, estas fracciones mostra-
ron un aumento estadisticamente
significativo en el efluente final (4,2
+ 0,31 mm), probablemente debido
al aumento en la concentracion de
las fibras. En todo caso, el 82,9%
de los microplasticos recuperados
en todas las etapas fueron menores
de 1 mm, valor superior al reportado
por Lares et al. (2018). Un prome-
dio de 57,4% de los microplasticos
fue inferior a 600 pmy, en todas las
muestras, la mayoria de las particu-
las tenian un tamafo entre 400 y
600 pum (35,2%). Similar a lo descri-
to por Lares et al. (2018), el tamafo
principal de los microplasticos en el
efluente final fue de 600 y 800 um
(26,4%).

Se identificaron un total de 17
familias de polimeros en las diferen-
tes etapas de la planta (Figura 4),
siendo la gran mayoria de los mi-
croplasticos aislados polietileno de
baja densidad (LDPE, 52,4%), sien-
do el 57,1% para las microesferas
y 27,6% en forma de pelicula. Le
siguen, por orden decreciente, polie-
tileno de alta densidad (HDPE), poli-
meros de acrilato (ACRYL) y copoli-
meros, polipropileno (PP), polietilen-
polipropileno (PE), poliestireno (PS),
biopolimero (BPL), nailon (NYL), po-
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liuretano (PUR), polieftalato de etile-
no (PET), metacrilato (MCR), teflon
(PTFE), melanina (MMF), poliéster
(PES), polivinilo (PVI), poliisobutileno
(PIB) y caucho (RBB). Estos resultados
coinciden con la demanda de trans-
formadores de plastico por tipo de
resina (PlasticEurope, 2017; Minte-
nig et al., 2017).

4. CONCLUSIONES

El presente estudio mostrd una eli-
minacion estadisticamente signifi-
cativa de microparticulas (90,1%) y
microplasticos (90,3%) en el efluen-
te de una planta de tratamiento de
aguas residuales urbanas ubicada en
Cartagena, sureste de Espafa. Dado
que los microplasticos suponen un
valor cercano al 47% del total de
microparticulas detectadas, indica la
necesidad de una técnica de diferen-
ciacién especifica para particulas mi-
croplasticas; es decir, espectroscopia
de FTIR o Raman.

Los resultados son coherentes
con el papel de un decantador pri-

mario, de cara a retener materiales
organicos e inorganicos, incluyendo
arenas, particulas sélidos en suspen-
sion y fléculos quimicos entre otros
(Murphy et al., 2016) y de un reactor
biolégico en la eliminacién de los mi-
croplasticos, ya sea que se degraden
por los propios procesos bioldgicos o
se transfieran al lodo secundario, lo
gue explicaria la elevada proporcién
entre microparticulas y microplasti-
cos en el efluente, en comparacién
con los procesos anteriores.

Segun lo informado por Mahon et
al. (2017), la gran mayoria de los mi-
croplasticos se ven atrapados en los
fangos de las plantas de tratamiento
de aguas residuales, por lo que estos
pueden llegar al suelo, agua y en-
tornos marinos, al ser usados como
fertilizantes agricolas después de la
digestién anaerobia. Sin embargo, la
evaluacion del papel de las plantas
de aguas residuales en la carga total
de microplasticos y microfibras para
el medio ambiente necesita investi-
gaciones adicionales.

Tipos y concentracion (MP/L) de polimeros plasticos identificados
en las microparticulas a lo largo de los procesos de la planta (las barras representan

el error estandar).
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Las fibras y fragmentos fueron las
formas mas presentes en el efluente
final, siendo el intervalo entre 600
y 800 pm el tamafio mas frecuente
(26,4%). Se identificaron 17 tipos
diferentes de polimeros en los mi-
croplasticos, la mayoria identificados
como LDPE (52,4%). La proximidad
de la EDAR a cultivos agricolas bajo
invernadero, en su mayoria de LDPE
degradado ambiental (Serrano et al.,
2004) al ser la pelicula mas econé-
mica, y el comercio masivo de bol-
sas y envases de plastico de un solo
uso, cuya distribucion gratuita ya ha
sido prohibida en Espafa, podrian
ser razones suficientes para estos
resultados.

Estudios futuros podrian conside-
rar las ampliamente las consecuen-
cias de las nuevas legislaciones en
Europa que actualmente empiezan
a plantearse y por su importancia
en la reduccién de microplasticos
en general y en aguas residuales en
particular.
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