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RESUMENES

TiTULO

Disefio de una instalacidn para recuperacién de farmacos de una corriente de proceso
mediante Ultrafiltracion.

RESUMEN

Numerosos estudios han demostrado la presencia de restos de farmacos en las aguas
residuales. Esto es debido a que las plantas depuradoras convencionales no son capaces de
eliminar este tipo de compuestos con los tratamientos realizados en las mismas.

La presencia de estos compuestos en el medio supone un grave riesgo para los
organismos acuaticos y la salud humana debido al efecto acumulativo que tienen estos
contaminantes en aguas superficiales y subterrdneas.

Para poder solucionar este problema y conseguir eliminar estos compuestos
farmacéuticos del agua residual, se propone un tratamiento de separacion con membranas
mediante ultrafiltracion.

Para realizar este disefio, en el que se trata un efluente procedente de la salida de una
Estacion Depuradora de Aguas (EDAR), el cual contiene una variedad de compuestos
farmacéuticos de diferentes caracteristicas fisico-quimicas, se realizan varios ensayos con dos
tipos de membranas ceramicas de diferente corte molecular (1 y 15 kDa). Para poder analizar
estos ensayos y su efectividad, se estudia el grado de rechazo de cada uno de los compuestos
farmacéuticos y su recuperacion de corrientes de proceso. El disefio planteado se realiza a partir
de los resultados que proporcionan un mayor indice de rechazo. Posteriormente, se introduce
una cloracién del agua para su posible reutilizacion.

PALABRAS CLAVE

Tecnologia de membranas, ultrafiltracion, membrana ceramica, contaminantes
emergentes, compuestos farmacéuticos, agua residual, indices de rechazo.



RESUM

TiTOL

Disseny d'una instal-lacid per a recuperacié de farmacs d'un corrent de procés per
mitja d'Ultrafiltracio.

RESUM

Nombrosos estudis han demostrat la preséncia de restes de farmacs a les aigles
residuals. Aco pot produir-se a causa de les plantes depuradores convencionals i a la seua
incapacitat per a eliminar aquests tipus de compostos amb els tractaments realitzats.

La presencia d’aquests compostos al mig suposa un risc enorme i molt greu per als
organismes aquatics i per a la salut del ésser huma a causa dels efectes acumulatius que tenen
aquests contaminants a les aiglies superficials i subterranies.

Per a poder solucionar aquest problema i per a aconseguir eliminar aguests compostos
farmaceutics de les aigtlies residuals, s’ha proposat un tractament de separacié amb membranes
mitjangant el procés d’ultrafiltracio.

Per a realitzar aquest disseny, en el qual es necessita un efluent procedent de la eixida
d’una Estacié Depuradora d’Aiglies (en espanyol: (EDAR) Estacidon Depuradora de Aguas) i que
conté una gran varietat de compostos farmaceutics amb caracteristiques fisico-quimiques
diferents, hem de realitzar varies proves amb dos tipus de membrances ceramiques i també amb
diferent tall molecular (1 i 15 kDa). Per a poder analitzar estes proves i la seva efectivitat, s’ha
d’estudiar el grau de rebuig de cadascun dels components farmaceutics i la seua recuperacio de
corrents de procés. El disseny proposat es realitza a partir dels resultats que proporcionen un
major nivell de rebuig. Posteriorment, s'introduix una cloracié de l'aigua per al seu possible
reutilitzacio.

PARAULES CLAU

Tecnologia de membranes, ultrafiltraci6, membrana ceramica, contaminants
emergents, compostos farmaceutics, aigua residual, nivell o index de rebuig.



ABSTRACT

TITLE

Design of an installation for the recovery of drugs of a process stream by means of
Ultrafiltration.

ABSTRACT

Different researches/studies have shown the appearance of some drugs in sewage
water. This is related to purification plants because these common plants are not capable of
removing some compounds with the treatments made in these plants.

The appearance of this compounds or products in the environment is a risk for aquatic
organisms and for the human health because of the cumulative effect these contaminants have
in surface and ground water.

To solve this problem and to remove these pharmaceutical compounds we can observe
in sewage water, a new separation treatment with membranes and ultrafiltration has been
proposed.

To make this design, composed by different pharmaceutical products with different
physicochemical characteristics and with an effluent coming from sewage treatment plant (in
Spanish: (EDAR) Estacion Depuradora de Aguas), some tests have to be made with two kinds of
ceramic membranes with different molecular cut (1 and 15 kDa). To analyse these tests and their
efficacy, the level of aversion that the pharmaceutical compounds could have and the process
currents recovery have to be studied. The proposed design is made as of the results that give us
a higher level of aversion. Subsequently, a cloration of water is introduced in order to a possible
reuse.

KEY WORDS

Membranes technology, ultrafiltration, ceramic membrane, emerging compounds,
pharmaceutical compounds, sewage water, level or index of aversion.
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Disefio de una instalacion para recuperacion de farmacos de una corriente de proceso mediante Ultrafiltracion.

1 OBIJETIVOS

El presente Trabajo Final de Grado tiene como objetivo el disefio de una instalacién cuya
funcién es eliminar los compuestos farmacéuticos presentes en el efluente de salida de una
Estacion Depuradora de Aguas Residuales (EDAR). Esta instalacidén esta provista de un proceso
de separacién con membranas de ultrafiltracién, seguida de un tratamiento de desinfeccién de
cloracién. Para el disefo de la instalacidn, se han llevado a cabo una serie de ensayos en los que
se utilizan diferentes condiciones de operacidn para asi poder analizar las variables de estudio
del sistema. Con esto, se pretende encontrar unas condiciones de operacidon adecuadas vy
mejoradas que sean capaces de separar los compuestos farmacéuticos obteniendo el mayor
rendimiento posible. Para realizar estos ensayos, se adiciona al agua residual proveniente de la
EDAR una concentracidn conocida de diez diferentes compuestos farmacéuticos, para poder
analizar su comportamiento durante los tratamientos realizados.

2 JUSTIFICACION

Con el avance tecnoldgico e industrial, la sociedad se ve en la necesidad de consumir
nuevos productos, ya sean de origen farmacéutico o no. Ahora bien, las necesidades del ser
humano en cuanto a comodidad y bienestar estdn cubiertas en cierto modo. El ser humano
consume medicamentos con el objetivo de eliminar, aliviar y prevenir enfermedades, pero
nuestro cuerpo no es capaz de absorber estos compuestos en su totalidad. Por ello, parte de los
compuestos farmacéuticos empleados son excretados y, como consecuente, expulsados al
medio a través de las aguas residuales. La presencia de estos compuestos en el medio afecta de
una manera muy perjudicial a los organismos y al medio ambiente.

La principal problematica de la presencia de estos contaminantes en el agua residual
estd basada en el hecho de que las plantas depuradoras no estan capacitadas para su
eliminacidon mediante los tratamientos convencionales que se realizan en las mismas.

Ademas, el recurso natural del agua se esta convirtiendo en un recurso cada vez mas
dificil de administrar a causa de la contaminacién aportada por diferentes sectores,
imponiéndose el sector industrial y el sector doméstico como los mas participativos.

Como consecuencia de los problemas comentados anteriormente, la sociedad
investigadora se encuentra en la necesidad de la creacién de nuevos tratamientos de depuracion
gue sean capaces de eliminar los compuestos farmacéuticos de una manera efectiva.

Existen gran variedad de métodos de separacién, pero la tecnologia de membranas
aporta mayor selectividad, sencillez y menor gasto energético que el resto de tratamientos (Diez
y Garcia, 2014). Por ello, en este trabajo se opta por el empleo de un tratamiento de separacién
por ultrafiltracién con el objetivo de concentrar los compuestos farmacéuticos presentes en el
agua y, de este modo, poder eliminarlos. Ademas, para poder regenerar el agua tratada,
finalmente se aplica un tratamiento de cloracion.

Con la aplicacidon de estos tratamientos, se pretende contribuir al medio ambiente,
disminuyendo el riesgo que estos contaminantes aportan a la gran diversidad de organismos
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presentes en el medio. Ademas, con la aplicacién del tratamiento de desinfeccidn, se pretende
regenerar el agua tratada con el objetivo de paliar los problemas que existen con la escasez de
este recurso hidrico en el planeta.

2.1 JUSTIFICACION ACADEMICA

El objetivo académico que conlleva la realizacion de este trabajo se basa en la
adquisicion de una formacién completa de los conocimientos, tanto tedricos como practicos,
adquiridos en las asignaturas cursadas durante el Grado en Ingenieria Quimica (Tecnologia del
Medio Ambiente, Mecdnica de Fluidos, Operaciones de Separacién, Disefio de Equipos e
Instalaciones Industriales y Proyectos de Ingenieria, entre otros).

Ademas de solidificar los conocimientos adquiridos, este trabajo nos ha permitido
trabajar con mas profundidad sobre el disefo de los experimentos, mediante el empleo de
programas estadisticos; y adquirir competencias especificas como disefiar procesos en las
diferentes actividades industriales en el dmbito de la ingenieria quimica; disefiar equipos,
instalaciones y servicios en la industria quimica; analizar el impacto ambiental, analizar
problemas con iniciativa propia y aprender de manera autdnoma a realizar la busqueda de
informacidn de la bibliografia correspondiente.

Este trabajo nos ha proporcionado la oportunidad de aprender a diseiar una instalacion
de determinadas caracteristicas a través de los conocimientos aportados por el grado vy asi,
poder obtener la titulacion de Grado en Ingenieria Quimica.
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3 ANTECEDENTES

3.1 PROBLEMATICA DEL AGUA

Como bien es sabido, el agua es un recurso natural muy importante y complejo del cual
depende el desarrollo de la vida. Se suele subestimar la importancia de este recurso, pero, tanto
directamente como indirectamente, su existencia afecta a cada uno de los seres vivos presentes
en el planeta. A pesar de que este imprescindible recurso ocupa aproximadamente tres cuartas
partes de la superficie de nuestro planeta, el 97% del agua se trata de agua salada, contenida en
mares y océanos. Este tipo de agua no puede ser utilizada directamente debido a su elevado
contenido en sales minerales y, por ello, es necesario un correcto tratamiento con el fin de
aprovecharla para el consumo urbano, industrial y agricola.

El 3% del agua restante existente en el planeta es agua dulce. Esto no quiere decir que
toda esta cantidad de agua esté disponible para el consumo, ya que el 66,7% del total de agua
se encuentra en forma sdélida en glaciares, polos y montafias elevadas. A través de esta
informacidn, la realidad se basa en que solamente el 1% del agua existente en el mundo puede
ser utilizada para su consumo sin necesidad de tratamientos tan exhaustivos y costosos como
los que se aplican al agua salada (Garcia lvars, 2015).

- Glaciares vy polos 2%
- Acuiferos 6%

Agua dulce 3%
- Atmdsfera0,3%

- Riosylagos0,1%

Agua salada (mares
¥ océanos) 97%

FIGURA 1. DISTRIBUCION DE AGUA EN EL PLANETA. INFORMACION ADAPTADA DE (GARCIA IVARS, 2015)

Todo esto indica que el agua dulce se ha convertido en un recurso amenazado y en
constante peligro que merece una actuacidn inmediata por parte de cientificos, investigadores,
sistemas gubernamentales y reguladores de todo el mundo. Seglin recientes evaluaciones
realizadas por especialistas y organizaciones internacionales, mas de dos terceras partes de la
humanidad sufriran, para el afio 2025, por la ausencia de este liquido (L'vovich et al, 1995). Una
vez conocida esta problematica, el abastecimiento de recursos hidricos se debe convertir en una
prioridad mas clara. La calidad y la salubridad del agua son caracteristicas fundamentales para
el bienestar y el desarrollo del ser humano. Esto implica que el acceso a agua salubre es uno de
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los instrumentos mas eficaces para promover una mejora en la salud mundial, asi como para
reducir la pobreza (OMS, 2017).

Actualmente, aproximadamente el 18% de la poblacidn mundial no tiene acceso a agua
potable mientras que el 39% no tiene acceso a fuentes seguras de agua potable (Cinu, 2002).
Este dato crea una situacidn alarmante y muy preocupante ya que el agua contaminada es
portadora de muchas enfermedades y puede causar graves problemas relacionados con la salud
y el medio ambiente. Con el objetivo de paliar esta situacion, en el afio 2001, ministros y
expertos concertaron la denominada Conferencia Internacional de Agua Dulce en Alemania,
donde se establecieron una serie de requisitos con el fin de que, en 2015, quedara reducido un
50% el nUmero de personas sin acceso a agua dulce. Para lograr este objetivo, se establecid un
mejor y mayor acceso a agua potable y una mayor inversién en saneamiento (Agudelo, 2005).

El agua es un derecho imprescindible para la vida y que la humanidad tome la conciencia
necesaria para asumir y respetar este hecho es muy importante. A través de esta problematica
del agua, muchas organizaciones y asociaciones han sido formadas con la misidn de abastecer
con agua a las localidades necesitadas y de promover la sostenibilidad de este recurso de
primera necesidad. Asociaciones como Pozos Sin Fronteras (PSF), creada el 23 de diciembre de
2003, colabora con poblaciones localizadas en paises como Burkina Faso (Africa), creando
proyectos basados en la dotacién de agua potable, saneamiento bdsico, implementacion de
sistemas de riego y construccion y equipamiento de fuentes mejoradas de agua potable
(pozossinfronteras.org).

3.1.1 CAUSAS DEL PROBLEMA DEL AGUA

La problematica del agua se puede entender mas facilmente si se estudian algunas de
las principales causas de contaminacion del agua (oxfamintermon.org):

e Uso de pesticidas: Varios estudios han demostrado que gran parte de la contaminacién
existente en los recursos hidricos proviene del constante uso de pesticidas en la agricultura
para mantener unas cosechas salubres.

e Desechos industriales: Con el creciente desarrollo de la industria, muchos residuos
contaminantes producidos por las actividades realizadas en las fabricas son vertidos al cauce
publico, contaminando de este modo a rios y mares. Como un ejemplo de la cantidad de
residuos vertidos, el mar Mediterraneo recibe actualmente entre 400.000 y 500.000
toneladas de petrdleo y residuos oleosos (Aguilar, 2011).

e Contaminacién térmica del agua: La contaminacidn térmica viene producida por los
vertidos correspondientes a los procesos de refrigeracién y de aprovechamiento energético
que tienen lugar en industrias y centrales. Al verter al cauce aguas con temperaturas
superiores a las que los organismos son capaces de sobrevivir, su metabolismo se ve alterado
y necesitan consumir mas oxigeno de lo habitual. Por lo tanto, las especies presentes en este
tipo de agua se ve afectada frente a su empobrecimiento en oxigeno (Uruguay, 2010).

e Deforestacion: La tala de arboles y otras especies vegetales supone otro grave problema
medioambiental a nivel mundial ya que, ademas de provocar la desaparicion de numerosas
especies vegetales y animales, contribuye al cambio climatico.

e Desechos humanos: En las areas cercanas a zonas urbanas existe una mayor
contaminacion en las aguas superficiales debido al vertido de los productos de desecho.
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3.2 REGENERACION DEL AGUA

Tras la exposicién de los problemas existentes con la escasez de recursos hidricos en el
planeta debido a la contaminacidn, el cambio climatico y el elevado consumo, se plantea la
busqueda de soluciones a este grave dilema. Algunas de estas soluciones se basan en una
reduccion del consumo de agua y en la posible regeneracién de ésta.

La regeneracidn de aguas residuales urbanas, ademas de aumentar la disponibilidad de
este recurso sin la necesidad de recurrir a las fuentes de abastecimiento, posee otras grandes
ventajas para la humanidad. Estas ventajas se basan en el ahorro de energia, la disminucién en
la emisién de CO; a la atmdsfera, asi como de contaminantes a los cauces. Esto supone un ahorro
en el consumo de fertilizantes debido a la recuperacién de fésforo y nitrégeno.

El agua regenerada es sometida a los procesos de depuracion correspondientes para
alcanzar la calidad requerida en funcién de los usos a los que va a ser destinada. La realizacion
de estos procesos mediante una tecnologia adecuada y sostenible, y con la posibilidad de
llevarlos a cabo de una manera econdmica, se convierten en unos de los factores condicionantes
mas importantes en este asunto.

El Real Decreto 140/2003 reune los criterios sanitarios de la calidad del agua de consumo
humano, asi como de las instalaciones que se encargan de su suministro. En este documento se
indica que el agua reutilizada para el consumo humano sera salubre y limpia cuando no contenga
microorganismos o bacterias en concentraciones perjudiciales para la salud y cuando cumpla los
requisitos especificados en el anexo | de este Real Decreto, algunos de los cuales se resumen en
la siguiente tabla:

TABLA 1. VALORES PARAMETRICOS A CUMPLIR POR EL AGUA REGENERADA PARA CONSUMO HUMANO.
(REAL DECRETO 140/2003).

PARAMETRO VALOR PARAMETRICO
ESCHERICHIA COLI 0 UFC/100 mL
ENTEROCOCCO 0 UFC/100 mL
BACTERIAS COLIFORMES 0 UFC/100 mL
NITRATO 50 mg/L
AMONIO 0,50 mg/L
CARBONO ORGANICO TOTAL Sin cambios andémalos
CLORO COMBINADO RESIDUAL 2,0 mg/L
CLORO LIBRE RESIDUAL 1,0 mg/L

COLOR
CONDUCTIVIDAD
TURBIDEZ (SALIDA ETAP)
TURBIDEZ (RED DE DISTRIBUCION)
PH
SOLIDOS EN SUSPENSION

15 mg/L Pt/Co
2500 pS/cm (a 202C)
1 UNF
5 UNF

[6,5-9,5] Unidades de pH

5-35mg/L
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Las aguas reutilizadas pueden ser empleadas para distintos dmbitos, pero la legislacion
espafiola (Real Decreto 1620/2007), en particular, prohibe el uso de éstas para las siguientes
situaciones:

e Consumo humano (beber, cocinar, higiene personal), salvo en situaciones de catdstrofe.

e La industria alimentaria (fabricacidn, tratamiento, conservacion). Salvo para aguas de
proceso y limpieza.

e Instalaciones hospitalarias (y usos similares).

e Cultivo de moluscos filtradores en acuicultura.

e Uso recreativo como agua de bafio.

e Fuentesylaminas ornamentales en espacios publicos.

e Torres de refrigeracion y condensadores evaporativos para uso industrial
(exclusivamente en localizaciones cercanas a zonas urbanas o con actividad publica y
comercial).

e Otros usos que puedan suponer riesgo para la salud humana segun las autoridades
sanitarias.

3.2.1 USOS DEL AGUA REGENERADA

Los ambitos de aplicacion de las aguas regeneradas son (Puig, 2012):

1. Urbano
1.1. Residencial. Riego de jardines privados y descarga de aparatos sanitarios.
1.2. Servicios. Riego de zonas verdes urbanas, baldeo de calles, sistemas contra incendios
y lavado industrial de vehiculos.

2. Agricola
2.1. Productos de consumo humano en fresco.
2.2. Productos de consumo humano no fresco. Pastos y acuicultura.
2.3. Cultivos lefiosos y ornamentales. No alimentarios, viveros y forrajes.

3. Industrial
3.1. Aguas de proceso y limpieza.
3.2. Torres de refrigeracion y condensadores evaporativos (exceptuando zonas y con
actividad publica).

4. Recreativo
4.1. Riego de campos de golf.
4.2. Estanques y caudales circulantes ornamentales (sin acceso al publico).

5. Ambiental
5.1. Recarga indirecta de acuiferos.
5.2. Recarga directa de acuiferos.
5.3. Riego de bosques, zonas verdes.
5.4. Otros usos (mantenimiento de humedales).
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FIGURA 2. USOS DEL AGUA REGENERADA. (MAPAMA.GOB.ES)

El agua sera destinada a cualquiera de los usos nombrados anteriormente dependiendo de
sus criterios de calidad. La calidad requerida correspondiente a cada uso se especifica en el
anexo | del Real Decreto 1620/2007, del cual se extrae la siguiente tabla:

TABLA 2. CRITERIOS DE CALIDAD PARA LA REUTILIZACION DE LAS AGUAS SEGUN SUS USOS. (R.D.

1620/2007)
VALOR MAXIMO ADMISIBLE (VMA)
USO DEL AGUA NEMATODOS - o L eRICHIA COLI SO A TURBIDEZ
INTESTINALES UFC/100 mL) SUSPENSION (UTN)
(huevos/10 L) ( (mg/L)
1. URBANO

1.1. Residencial.

- Riego de jardines privados. 1 0 10 2

- Descarga de aparatos sanitarios.

1.2. Servicios.

- Riego de zonas verdes urbanas

- Baldeo de calles. 1 200 20 10
- Sistemas contra incendios.

- Lavado industrial de vehiculos.

2. AGRiCOLA

2.1. Riego de cultivos con sistema de
aplicacion del agua que permita el contacto
directo del agua regenerada con las partes 1 100 20 20
comestibles para alimentacion humana en

fresco.

2.2.

- Riego de productos para consumo humano

con sistema de aplicacion de agua que no

evita el contacto directo del agua regenerada

con las partes comestibles, pero el consumo 1 1.000 35
no es en fresco sino con un tratamiento

No tiene
limite
industrial posterior.

- Riego de pastos para consumo de animales y
acuicultura.
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TABLA 2 (CONTINUACION). CRITERIOS DE CALIDAD PARA LA REUTILIZACION DE LAS AGUAS SEGUN SUS
usos. (R.D. 1620/2007)

VALOR MAXIMO ADMISIBLE (VMA)

USO DEL AGUA NEMATODOS ESCHERICHIA SOLIDOS I-EN TURBIDEZ
INTESTINALES coLl SUSPENSION (UTN)

(huevos/10 L) (UFC/100 mL) (mg/L)

2.3.

- Riego localizado de cultivos lefiosos que

impida el contacto del agua regenerada con los

frutos consumidos en la alimentaciéon humana.

- Riego de cultivos de flores ornamentales, No tiene
viveros, invernaderos sin contacto directo del 1 10.000 35 limite
agua regenerada con las producciones.

- Riego de cultivos industriales no alimentarios,

viveros, forrajes ensilados, cereales y semillas

oleaginosas.
3. INDUSTRIAL
3.1.
- A limpi .
. guas.de |.:)roceso.y impieza (excepto No tiene
industria alimentaria). L 10.000 35 15
limite
- Otros usos industriales.
3.2. Aguas de proceso y limpieza en la industria No tiene
- nedasdep yiume 1 1.000 35 -
alimentaria. limite.
3.3. Torres de refrigeracion y condensadores .
) & Y 1 Ausencia 5 1
evaporativos.
4. RECREATIVO
4.1. Riego de campos de golf. 1 200 20 10
4.2. Estanques y caudales circulantes No tiene 10.000 35 No tiene
ornamentales (sin acceso al publico). limite ' limite
5. AMBIENTAL
5.1. Recarga indirecta de acuiferos (por No tiene No tiene
e L - 1.000 35 o
percolacién. limites limites
5.2. Recarga directa de acuiferos (por inyeccion
. & (poriny 1 0 10 2
directa).
5.3. . . .
No tiene No tiene No tiene
- Riego de bosques, zonas verdes. .. .. 35 ..
o limites limites limites
- Silvicultura.

5.4. Otros usos (mantenimiento de . ;. . .,
humedales) La calidad minima requerida se estudiara caso por caso
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3.3 CONTAMINANTES EMERGENTES

Con el notable desarrollo de la industria, la vida se ve afectada en diferentes aspectos.
Este desarrollo ha creado facilidades en cuanto a tiempo, espacio, trabajo, comodidad vy
bienestar. La sociedad se ve en la necesidad de innovar y, por ello, la industria pretende cubrir
este tipo de necesidad mediante la creacién de nuevos productos. Algunos son disefiados y
creados para cubrir gran variedad de funciones, como los productos cosméticos.

Por otro lado, otros productos son creados porque son indispensables para la cura y
mitigacién de enfermedades, como los farmacos.

En los ultimos afios, estudios e investigaciones han descubierto el gran potencial que
tienen los contaminantes emergentes sobre el impacto ambiental. Este potencial es debido a
gue poseen una capacidad muy elevada de persistir en el medio.

Como se puede observar en puntos tratados con anterioridad, en el marco legislativo de
calidad de las aguas, no aparece ningun tipo de regulacién relacionada con este tipo de
contaminantes. Se prevé que, en un futuro, a partir de investigaciones y estudios mas
exhaustivos, estos compuestos estén reglamentados o regulados.

Los compuestos emergentes pasan al medio ambiente a través de las aguas residuales
provenientes del uso doméstico, industrial, hospitalario, agricola y ganadero.

Gracias al desarrollo de los métodos utilizados para su andlisis, como por ejemplo
mediante una microextraccion en fase sdlida seguida de una cromatografia de liquidos acoplado
a una espectrometria de masas, los compuestos emergentes se han convertido en una de las
principales preocupaciones de los cientificos en los ultimos afios. El descubrimiento de este tipo
de compuestos en las aguas superficiales del planeta, ha creado una gran alarma social ya que,
debido a su elevada solubilidad en el agua y baja biodegradabilidad, pueden penetrar en
cualquier organismo del medio y convertirse en un grave riesgo para la salud y el medio
ambiente (Nikolaou, 2007). Por ello, se dice que estos compuestos suponen un grave riesgo para
el medio, ya que no necesitan permanecer mucho tiempo en el ambiente para causar efectos
nocivos, debido a que estan siendo vertidos continuamente al entorno (Becerril, 2009).

3.3.1 COMPUESTOS FARMACEUTICOS

El uso de farmacos se ha incrementado notablemente en los Ultimos afios con el avance
de la sociedad del bienestar y el desarrollo de la industria farmacéutica. Nuestro cuerpo no
absorbe de manera absoluta los medicamentos. Estos son excretados y, de esta manera, pasan
a las aguas residuales (Pefia Alvarez et al, 2015).

Dentro del conjunto de compuestos farmacéuticos, pueden ser considerados los mas
representativos o empleados los siguientes:

e Analgésicos: Estos medicamentos son empleados para aliviar los sintomas de dolor. Este
tipo de producto farmacéutico es uno de los mas empleados en Espafia. Ejemplos de
estos farmacos son la morfina (analgésicos opiaceos) y el ibuprofeno o el paracetamol
(o acetaminofén). De este tipo de compuestos existen pocos o nulos antecedentes
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toxicolégicos. Es necesario estudiar e investigar las rutas metabdlicas que siguen estos
farmacos para determinar sus niveles de toxicidad (Gil et al, 2012).

e Antihipertensivos: Este conjunto de farmacos es empleado para reducir la presidn
arterial. Se han encontrado niveles superiores a los 0,017 pg/L de estos farmacos en
aguas municipales (Ternes, 1998).

e Antibidticos: Los antibidticos son sustancias producidas por un ser vivo capaces de
matar las bacterias que afectan a nuestro organismo o de impedir su crecimiento.

e Antiepilépticos: Sus componentes permiten el correcto funcionamiento del sistema
nervioso. (Lehmann, 2007).

3.3.1.1 EFECTO DE LOS FARMACOS SOBRE EL MEDIO

Este tipo de compuestos estad disefiado para realizar una ruta concreta y provocar un
efecto especifico en el organismo, por ello, los farmacos en el medio pueden provocar estos
efectos en los seres vivos que poseen organismos similares (Fent, et al, 2006).

A continuacidn, se muestran algunos de estos efectos sobre el medio ambiente, los seres
Vivos y sus organismos (Quesada et al, 2009):

e Los antibidticos aumentan la resistencia antibacteriana y afectan al crecimiento, la
reproduccion y la movilidad de los organismos.

e Los antiinflamatorios provocan efectos en el crecimiento y la movilidad de vertebrados
e invertebrados.

e Se produce actividad mutagénica en las aguas de origen residual.

e Problemas en algunas especies de peces.

e Alteraciones en el metabolismo de plantas acuaticas y algas.

e Modificaciones en el metabolismo de los insectos.

e Debido a su baja o nula biodegradabilidad, pueden ocasionar dafios muy perjudiciales
en el medio ambiente y en los seres vivos.

En los ultimos afos se estan realizando estudios mas completos de caracterizacion
relacionados con la aparicién de estos compuestos en las aguas residuales antes y después de
ser tratadas en las plantas de tratamiento. Estas investigaciones revelan que estos compuestos
no sufren ninguna transformacién (Bjorklund, 2008). A raiz de estos estudios, es cuando se alerta
de la situacidn de las plantas depuradoras, las cuales no son capaces de eliminar los farmacos
que contiene el agua residual (Harder et al., 2003). Por esta razodn, se introducen tratamientos
no convencionales terciarios habilitados para eliminar estos contaminantes y, de este modo,
reducir la contaminacidon ambiental. A continuacidn, se especifican algunos tratamientos que se
han desarrollado con el objetivo de mejorar la calidad del agua y poder eliminar asi, los
compuestos farmacéuticos.

10
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3.4 TRATAMIENTOS TERCIARIOS

Actualmente, los tratamientos mas empleados y considerados aplicados a las aguas
residuales son la ozonizacién, la radiacidn ultravioleta, la tecnologia de membranas y la
cloracién. Existe gran variedad de agentes que pueden ser utilizados para destruir los patégenos,
pero algunos compuestos farmacéuticos presentan resistencia a éstos.

Este Trabajo Final de Grado basa su investigacion sobre la eliminacion de farmacos del
agua residual proveniente de una Estacion Depuradora de Aguas Residuales (EDAR) en un
proceso que consta de un pretratamiento con membranas, en concreto, ultrafiltracion. A este
tratamiento le precede un proceso de desinfeccion, la cloracién.

3.4.1 TECNOLOGIA DE MEMBRANAS

Existen una gran variedad de procesos de separacion de disoluciones liquidas y gaseosas que
pueden ser Utiles para eliminar aquellos componentes indeseados presentes en el medio a tratar
o, simplemente, separar la mezcla en dos 0 mas componentes que pueden ser valiosos en el
campo industrial. En cuanto al tipo de método a utilizar, depende siempre del tipo de mezclay
componentes que contiene, asi como de sus propiedades.

La destilacidn, la evaporacién, la centrifugacién y la decantacién, entre otros muchos mas,
son algunos de los métodos mas utilizados en cuanto a la separacién de mezclas.

La eleccidn de este método de membranas se ha basado en su gran selectividad, eficiencia,
sencillez en el modo de empleo y menor coste que los procesos de separacion convencionales.
Ademas, en las ultimas décadas, este método ha sufrido un gran avance tecnolégico debido a la
evolucién de los materiales en cuanto a la creaciéon de nuevos productos que modifican la
selectividad y son capaces de crear moédulos a gran escala (Palacio et al, 2014). Esta tecnologia
es una de las opciones mas empleadas debido a la elevada calidad de las corrientes tratadas
(Soriano, 2001), asi como puede ser utilizada en una gran variedad de procesos debido a sus
numerosos beneficios. Estos beneficios se detallan a continuacién (Mulder, 1997):

e La separacién se produce de forma continua, al contrario de lo que ocurre en los
procesos de filtracion simple, en los cuales se produce la formacion de torta.

e No es necesario un alto consumo de energia para ser operativa.

e Las condiciones de separacién pueden ser suaves (temperatura ambiente, presiones
bajas...), dependiendo del tipo del proceso del que se trate.

e Este método puede ser combinado con otros sin modificar la calidad del proceso. Estos
son los denominados procesos hibridos.

e No es necesaria la adicidon de quimicos.

e Las membranas tienen gran variedad de propiedades y, por ello, pueden ajustarse a los
diferentes tipos de procesos en los que intervienen.

A continuacién, se muestra un esquema en el que se puede observar que los procesos con
membranas trabajan con tres corrientes diferentes. Una de estas es el alimento, es decir, la
corriente que va a ser tratada. Esta corriente de entrada, una vez pasa a través de la membrana,
se divide en dos: corriente de rechazo y corriente de permeado.

11
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FIGURA 3. ESQUEMA DEL FUNCIONAMIENTO DE LOS PROCESOS CON MEMBRANAS. IMAGEN ADAPTADA DE
(MULDER, 1997).

A la vista de la figura 3, podria definirse una membrana como una barrera fina
semipermeable que permite el paso selectivo de ciertas sustancias (corriente de permeado),
impidiendo a su vez el transporte de otros compuestos (corriente de rechazo). Por tanto, los
componentes de la mezcla son retenidos o no en funcidn del tamafio de poro, de su geometria
y de las cargas electrostaticas del material. El rendimiento de las membranas viene determinado
por dos parametros caracteristicos, como son la selectividad de la membrana y la densidad de
flujo, el cual mide el caudal por unidad de area que fluye a través de la membrana (Mulder,
1997).

Un factor determinante que implica la separaciéon de los componentes durante el
proceso se trata de una fuerza impulsora aplicada a ambos lados del sistema. Esta fuerza suele
consistir en la aplicacidon de un gradiente de concentracidn, de presién o de temperatura, asi
como de un potencial eléctrico o quimico. Para el tratamiento de aguas residuales y produccion
de agua regenerada, la fuerza impulsora mas adecuada en este tipo de procesos es el gradiente
de presidn. La aplicacién de este gradiente da lugar a la conveccion de masa (Klein, 2009).

En general, los procesos que utilizan un gradiente de presién como fuerza impulsora son
microfiltracidn, ultrafiltracidon, nanofiltracion y dsmosis inversa. Estos procesos se ven
diferenciados en el tamano de poro y, consecuentemente, en el tipo de materiales que los
constituyen y los compuestos que son capaces de separar. En la Tabla 3 se pueden observar los
diferentes tamafios de poro correspondientes a cada uno de los procesos mencionados.

12
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TABLA 3. CLASIFICACION DE LOS PROCESOS DE SEPARACION (COULSON Y RICHARDSON, 2002).

PROCESO RANGO DE SEPARACION MATERIALES
P Particulas pequenas,
MICROFILTRACION 0,1-10 um _ ) R
coloides, células microbianas
, Emulsiones, coloides,
ULTRAFILTRACION <0,1 um—5nm ) ;
macromoléculas, proteinas
Sales disueltas, iones
NANOFILTRACION < 0,002 pm multivalentes, compuestos

organicos
Sales disueltas, iones
OSMOSIS INVERSA <0,0002 pm monovalentes, compuestos
organicos pequefios.

La disposicion del agua tratada depende, ademas del tipo de membrana empleada, de
las condiciones de trabajo que se llevan a cabo durante la separacién. La presién aplicada, el
caudal de trabajo, la temperatura, la viscosidad y el pH de la mezcla condicionan este proceso
de una manera determinada, afectando considerablemente a la densidad de flujo (Strathmann,
2000).

Especificamente, para procesos en los que se emplean membranas de ultrafiltracion,
como el de este proyecto, el rango de presiones de trabajo adecuado se encuentra entre 0,5y
5 bar (Mulder, 1997).

3.4.2 APLICACIONES DE LOS PROCESOS DE MEMBRANAS AL AGUA

La tecnologia de membranas abarca un amplio campo de aplicacién. Las mas
consideradas son la separacion de gases y liquidos, la industria petroquimica, del papel y la
recuperacion de compuestos del agua, entre otras. La aplicacibn mas reveladora es la
relacionada con el tratamiento de aguas (Ayala, 2006).

A continuacidn, se muestra una lista del tipo de aguas para el que se aplica este método
(Tami Industries):

e Aguas de manantial.

e Lixiviados.

e Control biolégico de la contaminacion de aguas residuales.
e Lavado de contenedores y tanques.

e Aguas amoniacadas.

3.4.3 ULTRAFILTRACION

Los tratamientos de separacién con membranas poseen una serie de ventajas que
caracterizan a estos métodos vy los diferencian de los demas. Ahora bien, en los procesos de
ultrafiltracién, junto a los de microfiltracion, las membranas son vulnerables de ser afectadas de
manera perjudicada a causa del fendmeno de ensuciamiento (Garcia Ivars, 2015). Este

13
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fenédmeno viene determinado por una serie de factores, como las propiedades de la membrana,
que determinaran el coste del proceso y del mantenimiento.

El ensuciamiento es el factor que provoca inestabilidad en el comportamiento de las
membranas, causando una disminucidn de la densidad de flujo o, incluso, su rotura.

3.4.4 CLASIFICACION DE LAS MEMBRANAS

Las membranas pueden ser clasificadas de acuerdo a diferentes criterios: su naturaleza, su
material de fabricacién, su geometria y su estructura. Los procesos de separacién de
ultrafiltracién y microfiltracién ya mencionados son caracterizados por el empleo de membranas
porosas (Gozalvez Zafrilla, 1998).

Esta clase de membranas porosas puede ser clasificada segun el tipo de material del que
estan fabricadas y segun la geometria en la que se disponen (Diez Gonzélez y De la Macorra
Garcia, 2014).

En relacién al tipo de material de la membrana, éstas pueden clasificarse como membranas
orgdnicas e inorgdanicas:

e Membranas organicas: Estas membranas son fabricadas a partir de materiales
poliméricos o mezclas de polimeros. Los polimeros mas utilizados son acetato de
celulosa, poliétersulfona, polisulfona y polifluoruro de vinilideno. Estas membranas
poseen un amplio campo de aplicacion debido a la versatilidad de los polimeros.
Dependiendo de su naturaleza y de la forma en la que estd disefiada pueden ser
empleadas para un tipo de proceso u otro (Sotto, 2008).

e Membranas inorganicas: Este tipo de membranas se basa en materiales metalicos y
ceramicos. Sus costes son mas elevados y poseen mayor resistencia térmica, mecanica
y quimica que las orgdnicas. Por ello, se utilizan para procesos en los que se trabaja con
temperaturas elevadas y con fluidos agresivos. Estas membranas soportan niveles
menores de esfuerzos a traccién (Baker, 2004).

Las membranas cerdmicas poseen grandes ventajas que las diferencian clara y simplemente
del resto, convirtiéndolas en un sistema de gran fiabilidad. Una de estas ventajas es su alto grado
de hidrofilicidad, minimizando la adherencia de moléculas sobre la superficie activa y, de este
modo, minimizando el ensuciamiento de la membrana (Benito et al, 2004).

Otra gran ventaja que caracteriza las membranas ceramicas es su facil regeneracién. Esto es
debido a la elevada resistencia de este material, que soporta fluidos agresivos, y a elevadas
temperaturas, como las empleadas en las operaciones de limpieza (Diez Gonzalez y De la
Macorra Garcia, 2014).
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3.4.5 CLORACION

Para la completa eliminacién de los farmacos en este Trabajo Final de Grado se utiliza
un tratamiento de desinfeccién mediante la adicién de cloro, posterior al pretratamiento de
ultrafiltraciéon. Este método de cloracion es el método mds comun y empleado.

Los origenes de este tratamiento se remontan a principios del siglo XX. Con este método,
el cloro, o compuesto clorado, se introduce en el agua para poder disminuir el riesgo de
contagios infecciosos, mediante mecanismos de oxidacidon que provocan la rotura de las células
(Osorio et al, 2010). Con esto, se consigue eliminar Fe, Mn, amonio y nitritos, entre otros (Marin,
2006).

A pesar de que con este tratamiento se eliminan algunos microorganismos perjudiciales,
el cloro reacciona formando subproductos que suponen riesgos para el medio ambiente y la
salud. Esto es debido a las reacciones que se producen entre el cloro y la materia organica. Estas
reacciones dan lugar a la formacion de trihalometanos, los cuales presentan las propiedades de
carcindgenos y toxicos (Calderdn, 2002).

Por otro lado, en las aguas que contienen fenoles y amoniaco (o compuestos amino
nitrogenados), se produce la formacion de polifenoles y cloraminas, respectivamente (Diez
Gonzalez y De la Macorra Garcia, 2014). Este hecho afecta considerablemente a la eficacia de
este tratamiento, junto con otros perturbantes como la turbidez. En las aguas residuales con un
indice muy elevado de turbidez, los microorganismos patégenos son protegidos por las
particulas, ya que se quedan adheridos a ellas (Gonzalez et al, 2003).

Con el objetivo de mejorar los resultados obtenidos a partir de la cloraciéon, (Blume y Neis,
2005) realizan una publicacion en la que consta un estudio realizado en el que se verifica que la
eficacia de este método aumenta gracias a la aplicacidon de ultrasonidos. Esto mejora la
dispersidn de las particulas y del cloro y facilita la rotura de las células. Esta técnica aumenta el
consumo energético notablemente, por lo que representa un gran inconveniente.
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4 METODOLOGIA

En este apartado se explica la metodologia seguida durante el procedimiento experimental.
Para comenzar, se comenta en qué consiste el disefio de experimentos realizado mediante el
programa estadistico. Seguidamente, se explican los pasos realizados durante la realizacion de
los ensayos de permeabilidad, de caracterizacion de las membranas y del factor de reduccion de
volumen. Por ultimo, se especifican los pasos a seguir para realizar una correcta caracterizacién
del agua residual.

4.1 DISENO DE EXPERIMENTOS

Los experimentos realizados en el presente trabajo son disefiados y analizados a través del
programa estadistico STATGRAPHICS Centurion XVI. Previamente a los experimentos, se realizd
un disefio de experimentos con el fin de organizar una serie de experimentos de forma que, con
el minimo nimero de ensayos, poder extraer informacidn util sobre la influencia de distintos
pardmetros caracteristicos del proceso y permitir analizar de forma rigurosa los datos extraidos.
En este Trabajo Final de Grado, los factores a estudiar son la presidon de trabajo y el pH de la
disolucién alimento. Estos factores se analizan a través de los pardmetros obtenidos durante los
ensayos o variables de respuesta, que son: el pH del permeado, la densidad de flujo y los indices
de rechazo para cada uno de los compuestos farmacéuticos estudiados.

El primer factor, definido como el pH de alimento, constard de tres niveles que
corresponden a los valores de pH de 6, 8 y 10; mientras que el segundo factor, definido como el
incremento de presidn de trabajo o presion transmembranal (diferencia de presiones entre un
lado y otro de la membrana), estd nivelado en tres puntos correspondientes a las presiones de
2, 3y 4 bar. Por tanto, en este estudio, se tienen dos factores a tres niveles cada uno, lo que
conlleva a un disefio de experimentos de 9 ensayos. Este disefio serd util para encontrar las
condiciones que faciliten la mayor eliminacidn de farmacos.

BLOCK pH alimento Presion
1 1 6,0 2,0
2 1 8,0 4,0
3 1 g,0 2,0
4 1 6,0 3,0
5 1 g,0 3,0
6 1 6,0 4,0
7 1 10,0 4,0
g 1 10,0 3,0
g 1 10,0 2,0

FIGURA 4.DISENO DE EXPERIMENTOS REALIZADO CON STATGRAPHICS.

En la figura 4 se pueden observar las condiciones de los ensayos a realizar extraidas del
diseio de experimentos para las membranas cerdmicas que seran utilizadas en este trabajo, con
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cortes moleculares de 1 y 15 kDa. Asi pues, el disefio de experimentos crea las nueve
combinaciones existentes que conformaran los ensayos a realizar. Posteriormente, se introduce
el valor de las variables respuesta obtenidas de manera experimental, con el objetivo de estudiar
y analizar la influencia de los factores sobre éstas. Estos resultados son analizados mediante el
estudio de los siguientes diagramas: diagrama de Pareto, diagrama de superficie respuesta y
diagrama de interacciones.

Las variables respuesta analizadas en este trabajo son medidas segun proceda. La
conductividad (uS/cm) y el pH del permeado (unidades de pH) son medidas durante los ensayos
con un conductimetro y un pH-metro, respectivamente. La densidad de flujo (L/m?h) se calcula
a partir del cociente entre el caudal medido (L/h) y el drea efectiva de la membrana (m?). Por
ultimo, los indices de rechazo (%) de cada compuesto se hallan a partir de las concentraciones
de alimento y permeado, siguiendo la siguiente ecuacion:

C.permeado -,
_> - 100 (Ecuacidn

Indices de rechazo(%) = (1 — ,
C.alimento

Las concentraciones de cada farmaco en las corrientes de alimento y permeado son
analizadas mediante cromatografia liquida de alta eficacia, a partir de la extraccién de dichos
farmacos, tal y como se explicara posteriormente en el apartado 4.2.5.
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4.2 PROCEDIMIENTO EXPERIMENTAL

Los en

sayos realizados en este trabajo se llevan a cabo en una planta piloto de

ultrafiltracién situada en el laboratorio del edificio 5K del Departamento de Ingenieria Quimica

vy Nuclear de la Universitat Politécnica de Valéncia. A continuacién, en la figura 5, se puede

observar un

=

esquema de la planta en forma de diagrama de flujo.

Rechazo GF)

"
|

Alimento

Limpieza

Membrana

FIGURA 5. DIAGRAMA DE FLUJO DE LA PLANTA PILOTO.

Los equipos e instrumentos utilizados durante la realizacién de los ensayos se detallan en

la siguiente

lista:

Un tanque de poliuretano de 120 litros para el alimento y otro tanque de acero
inoxidable de 120 litros para el agua osmotizada empleada en la limpieza.

Un intercambiador de calor para el tanque de alimento.

Un agitador de tres hélices (modelo RZR-1 de Heido ph Instruments) que mantiene
la disolucion del alimento homogénea.

Una sonda de temperatura en el tanque de alimento para controlar la temperatura
de la disolucién.

Dos valvulas de bola, una valvula de tres vias y una valvula de alivio.

Un filtro de tela de Cintropur.

Una bomba centrifuga de pistones con motor modelo 3CP1241 de Cat Pumps.

Un caudalimetro con un caudal maximo 8000 L/h.

Dos mandmetros (con DN 63), uno a cada lado de la membrana, para medir la
presidon transmembranal. El rango de medida de estos mandmetros es (0-6) bar.
Un mddulo de membranas tubulares de la marca TAMI Industries de 25mm x
580mm.
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e Un conductimetro modelo HD 2306.0.
e Un pH-metro modelo PH25+ de Crison Instruments S.A.

e Dos crondmetros, uno para controlar el tiempo total y otro para la toma de
muestras.

e Probetas de 100, 250, 500 y 1000 mL de capacidad.
e Unvaso de precipitados de 1000 mL de capacidad.

En la figura 6 se observa una fotografia de la planta piloto.

FIGURA 6. PLANTA PILOTO EN LA QUE SE REALIZAN LOS ENSAYOS DE SEPARACION CON LAS MEMBRANAS
DE ULTRAFILTRACION.

4.2.1 PERMEABILIDAD DE LAS MEMBRANAS.

Los ensayos realizados en el presente trabajo se realizan con dos membranas cerdmicas de
diferente corte molecular o tamafio de poro (1 y 15 kDa) y con un caudal constante de 2500 L/h.

El ensayo de permeabilidad al agua permite comprobar la resistencia de la membrana al
paso de agua y permite conocer sus condiciones iniciales. Segun la ecuacion de Darcy (Ecuacion
6), el coeficiente de permeabilidad viene determinado por la pendiente de la recta (K).

Qpermeado

Jp=K- (4P — Am) = (Ecuacién 2)

Amembrana

Donde, K es el pardmetro que define el coeficiente de permeabilidad (L/m?-h-bar).
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Con este ensayo, se determinard la densidad de flujo de permeado a diferentes presiones
transmembranales, y de la pendiente de la representacién entre ambas variables se obtendra el
coeficiente de permeabilidad.

Para poder llevar a cabo el ensayo, la vdlvula del tanque de alimento permanece cerrada,
mientras que se abre la del tanque de limpieza. A lo largo del ensayo, se toman datos de tiempo
y volumen a intervalos de tiempo regulares (cada dos/tres minutos) para cada una de las
presiones transmembranales seleccionadas (cuatro presiones comprendidas entre 0,5 a 3 bar).
Las condiciones de presion y caudal constante se mantienen durante media hora,
incrementando la presion hasta el siguiente valor (1, 2 y, finalmente, 3 bar). El volumen se anota
para calcular el caudal a partir del tiempo en el que se ha tomado ese volumen de muestra, y asi
poder calcular la densidad de flujo, como ya se ha explicado anteriormente.

Una vez representada la densidad de flujo (L/m?h) y la presion (bar), se obtiene el coeficiente
de permeabilidad K (L/m?h -bar) a través de la pendiente de la recta representada.

4.2.2 ENSAYOS DE CARACTERIZACION

Con la realizacidn de estos ensayos, se caracteriza el comportamiento de la membrana en
diferentes condiciones de operacion.

Como paso previo al comienzo de todo tipo de ensayo, se comprueba la disposicion del
circuito (valvulas) para no causar ningun perjuicio a la planta.

Para este ensayo de caracterizacion, la disolucidn de alimento estd formada por el agua
residual procedente de la salida del tratamiento secundario de una EDAR. A este agua se le
afiaden las disoluciones de los farmacos a las concentraciones correspondientes a la bibliografia
consultada, que vienen detalladas en la siguiente tabla 4:

TABLA 4. CONCENTRACIONES DE LOS FARMACOS ADICIONADOS AL AGUA RESIDUAL.

FARMACO CONCENTRACION FARMACO CONCENTRACION
Ibuprofeno 1000 ng/L Diazepan 300 ng/L
Sulfametoxazol 1000 ng/L Naproxeno 300 ng/L
Acetaminofén 1000 ng/L Eritromicina 300 ng/L
Diclofenaco 300 ng/L Trimetoprima 300 ng/L
Cafeina 300 ng/L Triclosan 300 ng/L

Para calcular el volumen necesario de las disoluciones de farmacos que se tiene que
adicionar al tanque de agua, se sigue la siguiente ecuacion:

Cl-V1=C2-V2 (Ecuacion 3)

Donde,

C1: concentracién de farmaco en la disolucién.

V1: volumen de la disolucion de farmaco.

C2: concentracion de farmaco que tiene que tener el agua.
V2: volumen de agua en el tanque.
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Para este ensayo, como ya se ha comentado en la parte de disefio de experimentos
mediante Statgraphics, se varia la presidon transmembranal y el pH del alimento. Para ajustar el
pH del alimento se emplean los reactivos de NaOH (2M) y HCI (2M), adicionando un reactivo u
otro dependiendo del ajuste que se desea realizar, manteniendo la mezcla homogénea para que
el pH-metro realice una medida correcta. La presién y el caudal son regulados a través del ajuste
de lavélvula de rosca situada tras el médulo de membranas cerdmicas y el variador de frecuencia
de la bomba.

Tras la homogenizacién de la disolucidon de alimento y ajustadas las condiciones de
operacién, se procede a la puesta en marcha de la planta piloto para realizar el ensayo
experimental de caracterizacion.

Se realizan nueve ensayos para cada una de las membranas, realizando diferentes
combinaciones de las condiciones de operacion (como se mostré anteriormente en el disefio de
experimentos, es un disefio factorial 32).

En cada uno de estos ensayos el procedimiento a realizar es el mismo. La toma de
muestras de volumen, durante la primera media hora de ensayo, se realiza cada 3 minutos.
Durante la siguiente hora y media de ensayo, estas tomas se recogen cada 5 minutos. Para la
Ultima media hora, éstas se toman cada 10 minutos. La toma de estas muestras se realiza
cronometrando un minuto de tiempo mientras se recoge el permeado en una probeta,
anotando el tiempo exacto en el que se para el cronémetroy el volumen de permeado recogido.
De este modo, se obtiene el caudal de permeado.

Del mismo modo, cada media hora de ensayo se mide el pH y la conductividad del
permeado, para poder analizar su evoluciéon e introducir los datos en el programa estadistico
para poder comprobar la influencia de los factores sobre esta variable respuesta. Finalmente, se
analiza la concentracion de farmacos existente en estas muestras.

Es importante que esté activado el control de temperatura con una unidad de
refrigeracién, asi cuando esta variable alcanza los 259C, el intercambiador se pone en
funcionamiento para mantener la temperatura de la disolucidn tratada.

Una vez finalizado este ensayo, se realiza un aclarado con agua osmotizada a
contracorriente. Para este procedimiento se cambian las valvulas del circuito, quedando asi el
tanque del alimento cerrado y el de limpieza abierto.
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4.2.3 FACTOR DE REDUCCION DE VOLUMEN

Este ensayo se realiza mediante un procedimiento similar al de caracterizacidn, pero difiere
del mismo en que el permeado no es retornado al tanque de alimentacién y que el tiempo de
ensayo es mayor, ya que para averiguar el factor de reduccién de volumen (FRV) es necesario
que el tanque de alimento se vacie lo mdximo posible sin afectar a ningun equipo del sistema.
Por ello, este ensayo no tiene limite de tiempo, si no que finaliza cuando el tanque se haya
vaciado. Este ensayo simula el ensuciamiento de la membrana en unas condiciones lo mas
parecidas posible a la industria.

Este experimento se realiza a una presiéon de 4 bar y a pH 10 para ambas membranas
ceramicas. Se toman muestras de permeado para unos valores de FRV indicados. Este factor
representa el cociente entre el caudal de alimento y el de rechazo. Viene dado por la siguiente
ecuacion:

li t
FRV = % (Ecuacién 4)

En cada una de estas muestras se mide el pH y la conductividad, como en los ensayos
anteriores. Estas también son analizadas para analizar la densidad de flujo y averiguar la
concentracién de farmacos que contienen.

4.2.4 CARACTERIZACION DEL AGUA RESIDUAL

En este apartado se realiza la caracterizacion fisica y quimica de las muestras de agua
residual utilizadas en los ensayos realizados, siendo las propiedades a analizar las siguientes:

e Sdlidos en suspension: La determinacién de los sélidos en suspension se realiza segun
la norma UNE 77030:1982. Se introducen un volumen de muestra en un crisol
(aproximadamente 10 mL) y se pesa. Este crisol se introduce en una estufa a 1052Cy se
vuelve a pesar. Se calcula la diferencia de masas y, de este modo, se hallan los sélidos
gue contiene la muestra. Este resultado debe de mostrarse en mg/L (ppm).

e Turbidez: La turbidez es causada por los sdlidos sedimentables. Esta variable se mide
con un turbidimetro éptico. Antes de medir la turbidez de la muestra, se realizan
medidas con patrones ya creados para calibrar el instrumento. Las unidades de la
turbidez se proporcionan en NTU.

e Demanda quimica de oxigeno (DQO): Para realizar la medida de la DQO se utiliza un kit
gue contiene los reactivos que se tienen que utilizar y las instrucciones de uso. El kit
proporciona unos tubos en los que estd contenido el reactivo. Se agita el tubo y se
introduce la cantidad de muestra indicada. Se vuelve a agitar el tubo ligeramente y con
cuidado, ya que la reaccion que se produce es exotérmica. La reaccidon que se produce
en el interior de los tubos se basa en que, con sulfato de plata como catalizador, las
sustancias oxidables reaccionan con el acido sulfurico y el dicromato de potasio. Se
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introduce el tubo en calentador de tubos de ensayo durante un intervalo de tiempo de
dos horas a 1482C. Cuando finalice este tiempo, se dejan enfriar las muestras y se
introducen en el espectrofotémetro para medir el parametro indicado (mgO,/L).

e Color: La medida de este pardmetro se realiza mediante un espectrofotémetro
ultravioleta-visible a una longitud de onda de 254 nm. Primero se realiza la medida de
un blanco. Seguidamente se introducen las muestras a medir. El resultado para este
pardmetro se halla mediante la diferencia entre el valor de absorbancia del de la
muestra y el del blanco.

e Conductividad: Este pardmetro se mide para comprobar la cantidad de sales disueltas
que contiene el agua. Estas son las que hacen que el agua sea capaz de conducir la
corriente eléctrica.

e Alcalinidad: La alcalinidad viene determinada por la cantidad de iones carbonato y
bicarbonato que contiene el agua, es decir, la alcalinidad hace referencia a la capacidad
que tiene el agua de neutralizar disoluciones acidas. Se introducen en el vaso
aproximadamente 50 mL de muestra y unas gotas de indicador (rojo de metilo). La
muestra es valorada con HCI (0,1N). El indicador adicionado hace que la muestra cambie
de color cuando se produce la neutralizacidn del CaCOs.

CaCO3 + 2 HCl = CaCl2 + H2CO03

A partir de la molaridad y el volumen empleado de HCl en la valoracién, se averiguan los
moles de HCI que han sido necesarios para neutralizar el CaCOs:

n (HCL) = M(HCI) - V(HCD) (Ecuacién 5)

Segun la estequiometria de la reaccidn, por cada 2 moles de HCl reacciona 1 mol de
CaCOs. Por lo que, a partir de esta relaciéon, se pueden calcular lo moles de carbonato de
calcio que contiene la muestra.

Como este pardmetro se mide en ppm de CaCOs, a partir de los moles calculados en el

paso anterior, se puede hallar la masa, como se puede observar en la ecuacién 6.
m (CaC03) = PM(CaC03) - n(CaC03) (Ecuacion 6)

Una vez obtenidos los gramos de carbonato de calcio y con el volumen de muestra
utilizado, realizando el cambio de unidades correspondiente, se calculan los mg/L (ppm)
de CaCO:s.
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FIGURA 7. EFECTO DEL PH SOBRE LAS ESPECIES INDICADAS (BRAGADO, 2017).

4.2.5 EXTRACCION DE LOS COMPUESTOS FARMACEUTICOS

Antes de comenzar la extraccidn, con la bomba realizando el vacio, se hacen pasar por los
cartuchos SPE 6 mL de metanol y 6 mL de agua destilada para activarlos. Se para la bomba, se
introducen las muestras en unos matraces aforados de 250 mL y se colocan los tubos que
permiten que las muestras pasen de los matraces a los cartuchos. Se vuelve a conectar la bomba
y controlando el vacio generado en el sistema, se espera el tiempo necesario para que todo el
volumen de muestra haya pasado por los cartuchos. Una vez vaciados los matraces, se quitan
los tubos y se vuelve a conectar la bomba a vacio para realizar el secado de los cartuchos.
Transcurrido este tiempo, se colocan unos viales debajo de los cartuchos y se hacen pasar 6 ml
de metanol a través de ellos. Estos viales son analizados mediante cromatografia liquida de alta
eficacia (HPLC) acoplado a un espectrémetro de masas. Con la cromatografia se calcula la
concentracién de cada uno de los farmacos utilizados.

De este modo, podemos analizar la eficacia de la planta mediante los indices de rechazo (%).
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5 RESULTADOS

En este apartado se evaluan los resultados obtenidos durante los ensayos realizados en el
laboratorio, con el mismo orden seguido que en el apartado anterior.

5.1 DISENO DE EXPERIMENTOS

En este apartado se evalla cada variable respuesta por separado, las cuales ya se han
nombrado en el apartado 4.1. De este modo, los valores de las condiciones de operacién y de
las variables respuesta (obtenidos a partir de los ensayos experimentales) son introducidos en
el programa estadistico. Este programa nos devuelve estos resultados en forma de diagramas,
de los cuales podemos obtener la siguiente informacion:

e Valores significativamente estadisticos: A través del diagrama de Pareto se pueden
averiguar los factores que son significativamente estadisticos y sus efectos en
relacion a cada una de las variables respuesta.

e Através del diagrama de superficie de respuesta se pueden observar los resultados
obtenidos experimentalmente para cada variable respuesta en funcidon de las
condiciones de operacidn iniciales.

e Interacciones entre las variables respuesta y los factores mediante el diagrama de
interacciones.

5.1.1 CONDUCTIVIDAD DEL PERMEADO (MEMBRANA 1 KDA)

A continuacion, se muestran los resultados obtenidos para la membrana de 1 kDa.

TABLA 5. RESULTADOS EXPERIMENTALES DE CONDUCTIVIDAD INTRODUCIDOS EN STATGRAPHICS.
MEMBRANA 1 KDA.

) Presion Conductividad permeado
Ensayo pH alimento
(bar) (uS/cm)
1 6 2 1579
2 6 3 1485
3 6 4 1666
4 8 2 1467
5 8 3 1587
6 8 4 1436
7 10 2 1359
8 10 3 1366
9 10 4 1425
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FIGURA 8. DIAGRAMA DE PARETO PARA LA CONDUCTIVIDAD DEL PERMEADO. MEMBRANA 1 KDA.
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FIGURA 9. DIAGRAMA DE SUPERFICIE DE RESPUESTA PARA LA CONDUCTIVIDAD DEL PERMEADO.
MEMBRANA 1 KDA.

En la figura 8 se representa el efecto estandarizado de las condiciones de operaciéon
sobre la conductividad del permeado. Como se puede observar, las barras que representan el
pH del alimento, la presidn y sus efectos cuadraticos no sobrepasan la linea azul. Esto significa
que estos factores no son estadisticamente significativos en relacidn a la conductividad del

permeado, es decir, que no afectan a esta variable.

En la figura 9, en la cual esta representado el diagrama de superficie de respuesta,

se

observa que la conductividad alcanza sus valores mas elevados a un pH de alimento cercano a
6, encontrandose su valor maximo a un pH 6 y una presién de 4 bar. Para obtener valores bajos
de conductividad, las condiciones de operacidn se deben fijar con un pH de alimento cercano a

10. Se observa como la conductividad disminuye cuando el pH del alimento aumenta,

independientemente de la presidn a la que se trabaja.
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5.1.2 PHPERMEADO (MEMBRANA 1 KDA)

TABLA 6. RESULTADOS EXPERIMENTALES DE PH INTRODUCIDOS EN STATGRAPHICS. MEMBRANA 1 KDA.

) Presion
Ensayo pH alimento pH permeado
(bar)
1 6 2 6,98
2 6 3 7,1
3 6 4 6,94
4 8 2 8,15
5 8 3 8,07
6 8 4 8,48
7 10 2 9,44
8 10 3 9,42
9 10 4 9,48
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FIGURA 10. DIAGRAMA DE PARETO PARA EL PH DEL PERMEADO. MEMBRANA 1 KDA.
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FIGURA 11. DIAGRAMA DE SUPERFICIE DE RESPUESTA PARA EL PH DEL PERMEADO. MEMBRANA 1 KDA.

Con el diagrama de Pareto (figura 10) se puede observar que, para la variable pH del
permeado, el pH del alimento es estadisticamente muy significativo y con un efecto
directamente proporcional, como es ldgico.
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En lafigura 11 se observa cémo el pH del alimento y el pH del permeado siguen la misma

evolucidn y cémo la presion no afecta a esta variable respuesta.

Como se puede observar, ocurre lo contrario que con la variable conductividad (figura 9), es

decir, ahora el pH del permeado aumenta cuando el pH del alimento aumenta.

5.1.3 DENSIDAD DE FLUJO (MEMBRANA 1 KDA)

TABLA 7. RESULTADOS EXPERIMENTALES DE DENSIDAD DE FLUJO INTRODUCIDOS EN STATGRAPHICS.
MEMBRANA 1 KDA.

E H ali ¢ Presidn Densidad de flujo
nsayo alimento
y P (bar) (L/m?h)
1 6 2 8,782
2 6 3 11,927
3 6 4 16,307
4 8 2 9,566
5 8 3 15,134
6 8 4 15,578
7 10 2 7,707
8 10 3 9,538
9 10 4 13,332
B:Presion E f
AA
A:pH alimento
AB
BB
o 1 2 3 4 5 e

Standardized effect

FIGURA 12. DIAGRAMA DE PARETO PARA LA DENSIDAD DE FLUJO. MEMBRANA 1 KDA.
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FIGURA 13. DIAGRAMA DE SUPERFICIE DE RESPUESTA PARA LA DENSIDAD DE FLUJO. MEMBRANA 1 KDA.
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FIGURA 14. DIAGRAMA DE INTERACCIONES PARA LA DENSIDAD DE FLUJO. MEMBRANA 1 KDA.

El diagrama de Pareto (figura 12) muestra que la presion afecta de manera positiva a la
densidad de flujo del permeado, mientras que el pH de alimento y los efectos cuadraticos entre
pH y presidn no son estadisticamente significativos ante esta variable respuesta.

En el diagrama de superficie de respuesta, en la figura 13, se observa que los valores mas
elevados de densidad de flujo de permeado se obtienen a presiones cercanas a 4 bar. Este hecho
era de esperar debido al efecto significativo y directamente proporcional de la presién sobre

esta variable.

En el diagrama de interacciones, figura 14, se observa que, independientemente de la
presion a la que se trabaje, la evolucidn de la densidad de flujo tiene un maximo, es decir, crece
y luego decrece. Esto puede ser debido a las interacciones de los compuestos con las cargas de
la membrana en el cambio de pH acido a pH basico.

31



Disefio de una instalacion para recuperacion de farmacos de una corriente de proceso mediante Ultrafiltracion.

A continuacidn, se muestran los resultados obtenidos para la membrana de 15 kDa.

5.1.4 CONDUCTIVIDAD DEL PERMEADO (MEMBRANA 15 KDA)

TABLA 8. RESULTADOS EXPERIMENTALES DE CONDUCTIVIDAD INTRODUCIDOS EN STATGRAPHICS.
MEMBRANA 15 KDA.

E H ali t Presion Conductividad permeado
nsayo alimento
Y ° (bar) (L/m?h)
1 6 2 1793
2 6 3 2300
3 6 4 1795
4 8 2 1678
5 8 3 1662
6 8 4 2070
7 10 2 1804
8 10 3 1939
9 10 4 1800
BB g *‘
B:Presion
AA
A:pH alimento
AB
0 1 2 3 s

Standardized effect

FIGURA 15. DIAGRAMA DE PARETO PARA LA CONDUCTIVIDAD DEL PERMEADO. MEMBRANA 15 KDA.
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FIGURA 16. DIAGRAMA DE SUPERFICIE DE RESPUESTA PARA LA CONDUCTIVIDAD DEL PERMEADO.
MEMBRANA 15 KDA.
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FIGURA 17. DIAGRAMA DE INTERACCIONES PARA LA CONDUCTIVIDAD DEL PERMEADO. MEMBRANA 15
KDA.

El efecto que tienen el pH del alimento, la presién y los efectos cuadraticos entre ellos, sobre
la conductividad del permeado, no es estadisticamente significativo, como se puede observar
en la figura 15.

Del mismo modo que ocurre con la membrana de 1 kDa, los valores mas elevados de
conductividad se obtienen para un pH de alimento aproximado a 6. Esto se observa en el
diagrama de superficie de respuesta de la figura 16.

La evolucion de la conductividad en funcion del pH del alimento tiene un minimo cuando el
pH del alimento es aproximadamente 9, como se puede observar en la figura 17. Cuando se
trabaja con una presidon menor, los valores de la conductividad de permeado también alcanzan
unos valores menores.

5.1.5 PHPERMEADO (MEMBRANA 15 KDA)

TABLA 9. RESULTADOS EXPERIMENTALES DE PH INTRODUCIDOS EN STATGRAPHICS. MEMBRANA 15 KDA.

. Presion
Ensayo pH alimento pH permeado
(bar)

1 6 2 7,06
2 6 3 7,25
3 6 4 7,36
q 8 2 8,19
5 8 3 7,96
6 8 4 8,1

7 10 2 9,25
8 10 3 9,37
9 10 4 9,57
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FIGURA 18. DIAGRAMA DE PARETO PARA EL PH DEL PERMEADO. MEMBRANA 15 KDA.
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FIGURA 19. DIAGRAMA DE SUPERFICIE DE RESPUESTA PARA EL PH DE PERMEADO. MEMBRANA 15 KDA.

Como es de esperar, ocurre lo mismo con las dos membranas de diferente corte molecular,
el pH del alimento tiene un efecto muy significativo y positivo sobre el pH del permeado (figura
18).

La influencia que tiene el pH del alimento, la presién y sus efectos cuadraticos entre estos
dos factores, sobre el pH del permeado, es la misma que para la membrana de 1 kDa. El pH del
permeado aumenta de manera proporcional a como lo hace el pH del alimento, como se puede
observar en la figura 19.
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5.1.6 DENSIDAD DE FLUJO (MEMBRANA 15 KDA)

TABLA 10. RESULTADOS EXPERIMENTALES DE DENSIDAD DE FLUJO INTRODUCIDOS EN STATGRAPHICS.

Ensavo H alimento Presion Densidad de flujo
1
' P (bar) (L/m?h)
1 6 2 46,887
2 6 3 50,516
3 6 4 59,799
4 8 2 51,023
> 8 3 62,543
6 8 4 66,262
7 10 2 40,114
8 10 3 53,050
2 e 4 64,944
B:Presion E +
«
AB
BB I
A:pH alimento ]
0 2 4 § 8 10
Standardized effect

MEMBRANA 15 KDA.

FIGURA 20. DIAGRAMA DE PARETO PARA LA DENSIDAD DE FLUJO. MEMBRANA 15 KDA.
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FIGURA 21. DIAGRAMA DE SUPERFICIE DE RESPUESTA PARA LA DENSIDAD DE FLUJO. MEMBRANA 15 KDA.
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FIGURA 22. DIAGRAMA DE INTERACCIONES PARA LA DENSIDAD DE FLUJO. MEMBRANA 15 KDA.

En la figura 20 se observa, mediante el diagrama de Pareto, como la presion es
estadisticamente muy significativa sobre la variable respuesta densidad de flujo. Esta influencia
es directamente proporcional, es decir, a mayor presién, mayor densidad de flujo se obtiene.

En la siguiente figura (figura 21), los resultados obtenidos concluyen en lo comentado
anteriormente, esto es, los valores mas elevados de densidad de flujo se dan para una presion
aplicada de 4 bar. Por otro lado, los valores mds bajos de densidad de flujo obtenidos se dan
para una presion de 2 bar y un pH de alimento de 10 unidades.

Con el diagrama de interacciones ocurre lo mismo que con la membrana de 1 kDa.
Debido al cambio de configuracidn en las cargas cuando se produce un cambio de pH de acido a
basico, se observa un maximo en la evolucién de esta variable (figura 22).
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5.1.7 [INDICES DE RECHAZO DE LOS COMPUESTOS FARMACEUTICOS

A continuacién, se muestran los resultados obtenidos para los indices de rechazo de
cada uno de los compuestos farmacéuticos empleados, en forma de diagrama de Pareto y de
superficie de respuesta, para asi poder analizar cudles son las condiciones de operacidn con las
gue se obtiene un mayor indice de rechazo.

> Membrana 1 kDa

TABLA 11. RESULTADOS EXPERIMENTALES PARA LOS INDICES DE RECHAZO INTRODUCIDOS EN
STATGRAPHICS. MEMBRANA 1 KDA.

pH  Presién lbuprofeno Sulfametoxazol ~Acetaminofén Diclofenaco ~ Cafeina

ENSa¥e  lim  (bar) (%) (%) (%) (%) (%)
1 6 2 37,75 11,18 27,51 6,98 11,20
2 6 3 51,04 19,74 29,53 24,96 17,54
3 6 4 60,89 28,12 44,91 32,46 36,28
4 8 2 53,09 18,77 39,11 19,23 31,85
5 8 3 65,22 45,99 43,43 26,72 37,16
6 8 4 89,65 81,80 51,30 36,00 54,49
7 10 2 78,73 28,29 40,60 19,55 34,11
8 10 3 91,70 62,19 47,99 26,91 61,08
9 10 4 93,75 82,60 51,78 44,53 75,33

TABLA 11 (CONTINUACION). RESULTADOS EXPERIMENTALES PARA LOS INDICES DE RECHAZO
INTRODUCIDOS EN STATGRAPHICS. MEMBRANA 1 KDA.

pH  Presion Diazepan  Naproxeno  Eritromicina  Trimetoprima  Triclosan

ENsaYO  iim  (bar) (%) (%) (%) (%) (%)
1 6 2 10,18 15,52 29,67 5,16 21,74
2 6 3 14,36 19,64 62,97 8,94 27,61
3 6 4 49,95 30,98 61,68 12,78 36,94
4 8 2 10,97 28,00 30,73 16,77 41,17
5 8 3 25,60 29,80 64,02 20,44 56,47
6 8 4 64,96 37,57 79,82 38,66 64,17
7 10 2 23,54 36,54 30,65 32,95 68,25
8 10 3 64,69 43,26 81,05 47,45 70,32
9 10 4 74,86 44,42 86,70 56,60 84,91
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FIGURA 23. DIAGRAMA DE PARETO PARA EL INDICE
DE RECHAZO DEL ACETAMINOFEN. MEMBRANA 1 KDA.
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FIGURA 25. DIAGRAMA DE PARETO PARA EL INDICE
DE RECHAZO DEL DICLOFENAC. MEMBRANA 1 KDA.
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FIGURA 26. DIAGRAMA DE PARETO PARA EL INDICE
DE RECHAZO DEL IBUPROFENO. MEMBRANA 1 KDA.
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FIGURA 24. DIAGRAMA DE PARETO PARA EL [NDICE
DE RECHAZO DEL NAPROXENO. MEMBRANA 1 KDA.
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FIGURA 27. DIAGRAMA DE PARETO PARA EL INDICE
DE RECHAZO DEL TRICLOSAN. MEMBRANA 1 KDA.
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FIGURA 28. DIAGRAMA DE PARETO PARA EL INDICE
DE RECHAZO DE LA TRIMETOPRIMA. MEMBRANA 1
KDA.
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FIGURA 31. DIAGRAMA DE PARETO PARA EL iNDICE

FIGURA 29. DIAGRAMA DE PARETO PARA EL INDICE
DE RECHAZO DE LA ERITROMICINA. MEMBRANA 1

DE RECHAZO DE LA CAFEINA. MEMBRANA 1 KDA.

KDA.

B:Presion (bar) S + B:Presién (bar)
A:pH alimento A:pH alimento

AB AA :|

AA BE j

BB } AB j

T R S R — o 1 2 3 4 5 o
Standardized effect Standardized effect

FIGURA 32. DIAGRAMA DE PARETO PARA EL INDICE
DE RECHAZO DEL DIAZEPAN. MEMBRANA 1 KDA.

FIGURA 30. DIAGRAMA DE PARETO PARA EL INDICE
DE RECHAZO DEL SULFAMETOXAZOL. MEMBRANA 1
KDA.

En las figuras representadas anteriormente (figuras 23 — 32) se muestra la
representacién del diagrama de Pareto para cada uno de los compuestos farmacéuticos
analizados.

Como se puede observar, el pH del alimento y la presién aplicada, son pardmetros
estadisticamente significativos y con un efecto positivo sobre los indices de rechazo de los
siguientes compuestos: acetaminofén, naproxeno, ibuprofeno, triclosan, trimetoprima, cafeina,
sufametoxazol y eritromicina.

Por el contrario, los diagramas de Pareto representados para el diclofenaco y el
diazepdn, indican que el pH si que tiene un efecto estadisticamente significativo y positivo, pero,
la presion transmembranal, no tiene efecto sobre los indices de rechazo correspondientes a
estos compuestos farmacéuticos.

También se puede observar en la figura 31, como el efecto cuadratico de la presion tiene
un efecto estadisticamente significativo pero negativo sobre los indices de rechazo de la
eritromicina.
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FIGURA 34. DIAGRAMA DE SUPERFICIE PARA EL
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FIGURA 35. DIAGRAMA DE SUPERFICIE PARA EL
{NDICE DE RECHAZO DEL DICLOFENACO. MEMBRANA
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FIGURA 36. DIAGRAMA DE SUPERFICIE PARA EL
{NDICE DE RECHAZO DEL IBUPROFENO. MEMBRANA 1
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FIGURA 37. DIAGRAMA DE SUPERFICIE PARA EL
{NDICE DE RECHAZO DEL TRICLOSAN. MEMBRANA 1
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FIGURA 38. DIAGRAMA DE SUPERFICIE PARA EL
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FIGURA 39. DIAGRAMA DE SUPERFICIE PARA EL FIGURA 41. DIAGRAMA DE SUPERFICIE PARA EL
{NDICE DE RECHAZO DE LA CAFEINA. MEMBRANA 1 {NDICE DE RECHAZO DE LA ERITROMICINA.
KDA. MEMBRANA 1 KDA.
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FIGURA 40. DIAGRAMA DE SUPERFICIE PARA EL FIGURA 42. DIAGRAMA DE SUPERFICIE PARA EL
{NDICE DE RECHAZO DEL SULFAMETOXAZOL. {NDICE DE RECHAZO DEL DIAZEPAN. MEMBRANA 1
MEMBRANA 1 KDA. KDA.

En las figuras 33 — 42, se representan los diagramas de superficie de cada uno de los
compuestos farmacéuticos correspondientes.

En todos los diagramas se observa como los valores mas elevados para los indices de
rechazo de los compuestos se encuentran en las condiciones de operacion establecidas a pH de
alimento 10 y presidn 4 bar.
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» Coeficientes de regresion

A continuacién, se muestra una tabla con los coeficientes de regresién obtenidos de
cada disefio de experimentos realizado con cada uno de los compuestos. Con esto, se pretende
aproximar la relacién de dependencia entre unas variables y otras.

TABLA 12. COEFICIENTES DE REGRESION OBTENIDOS EN EL DISENO DE EXPERIMENTOS. MEMBRANA 1

Ibuprofeno

Sulfametoxazol

Acetaminofén

Diclofenaco

Cafeina

Diazepan

Naproxeno

Eritromicina

Trimetoprima

Triclosan

KDA.

IR =-77,09 + 13,96-pH alimento + 22,63-Presidn - 0,086-pH alimento?-
1,015-pH-alimento-Presién - 0,34-Presidn?

IR =-151,93 + 36,16-pH alimento - 9,91-Presién - 2,54-pH alimento? +
4,67-pH-alimento-Presidn - 0,85-Presidn?

IR =-69,19 + 22,44-pH alimento - 0,295-Presién - 1,06-pH alimento? -
0,78-pH-alimento-Presién + 2,22-Presidn?

IR =-46,038 + 8,08-pH alimento + 10,14-Presién - 0,35-pH alimento? -
0,06-pH-alimento-Presién + 0,26-Presién?

IR =-39,53 + 10,38-pH alimento - 13,02-Presién - 0,48-pH alimento? +
2,0175-pH-alimento-Presién + 1,95-Presién?

IR = 63,88 - 19,96-pH alimento - 12,53-Presién + 1,438-pH alimento? +
1,44-pH-alimento-Presién + 4,19-Presién?

IR =-36,54 + 7,94-pH alimento + 5,44-Presién - 0,016-pH alimento?-
0,95-pH-alimento-Presién (bar) + 1,27-Presidn?

IR =-92,59 - 7,73-pH alimento + 95,65-Presién + 0,15-pH alimento? +
3,005-pH-alimento-Presién - 16,14-Presidn?

IR = 18,62 - 4,93-pH alimento - 16,43-Presién + 0,51-pH alimento? +
2,004-pH-alimento-Presién + 1,54-Presién?

IR =-85,87 + 20,12-pH alimento - 0,697-Presién - 0,577-pH alimento? +
0,18-pH-alimento-Presién + 1,397-Presion?
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e Membrana 15 kDa

TABLA 13. RESULTADOS EXPERIMENTALES PARA LOS INDICES DE RECHAZO INTRODUCIDOS EN
STATGRAPHICS. MEMBRANA 15 KDA.

pH  Presién Ibuprofeno Sulfametoxazol =~ Acetaminofén Diclofenaco = Cafeina

BNV alim (bar) (%) (%) (%) (%) (%)
1 6 2 20,29 1,13 10,15 5,43 9,01
2 6 3 33,58 12,23 15,80 10,95 17,28
3 6 4 53,00 21,91 34,58 13,64 32,58
4 8 2 23,70 4,78 11,83 13,52 11,20
5 8 3 35,67 23,44 19,91 14,04 29,02
6 8 4 57,38 42,33 44,14 25,27 37,65
7 10 2 30,95 19,29 14,00 18,43 16,14
8 10 3 37,24 28,36 25,99 29,28 44,53
9 10 4 62,09 65,54 59,77 38,20 49,83

TABLA 13 (CONTINUACION). RESULTADOS EXPERIMENTALES PARA LOS INDICES DE RECHAZO
INTRODUCIDOS EN STATGRAPHICS. MEMBRANA 15 KDA.
pH  Presion Diazepan  Naproxeno  Eritromicina  Trimetoprima  Triclosan
ENSaYo  im  (bar) (%) (%) (%) (%) (%)
1 6 2 3,54 8,51 9,47 4,75 16,74
2 6 3 9,86 21,34 26,68 8,95 2941
3 6 4 15,50 26,74 37,34 9,07 39,43
4 8 2 4,87 16,25 14,00 12,23 37,10
5 8 3 23,32 24,52 35,62 17,41 45,42
6 8 4 27,35 37,58 62,95 25,69 52,80
7 10 2 4,74 19,19 14,78 16,94 38,03
8 10 3 23,42 26,93 47,93 24,53 49,21
9 10 4 31,94 40,32 67,17 32,79 60,38
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DE RECHAZO DE LA TRIMETOPRIMA. MEMBRANA 15
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DE RECHAZO DEL SULFAMETOXAZOL. MEMBRANA 15 DE RECHAZO DEL DIAZEPAN. MEMBRANA 15 KDA.

KDA.

Como se puede observar en las figuras 43 — 52, mediante el diagrama de Pareto, el pH
del alimento y la presion transmembranal aplicada son estadisticamente significativos y con un
efecto positivo sobre los indices de rechazo de todos los compuestos farmacéuticos empleados.

Para el acetaminofén y el ibuprofeno, se puede observar como el efecto cuadratico de
la presion tiene un efecto significativamente estadistico y positivo sobre los indices de rechazo
correspondientes a estos compuestos. Sin embargo, para el indice de rechazo del diazepan, este
pardmetro tiene un efecto negativo sobre el mismo.

En la figura 47, se observa como el efecto cuadratico del pH del alimento es
significativamente estadistico con un efecto negativo sobre los indices de rechazo del triclosan.

Por udltimo, en las figuras 43, 48 y 52, se muestra el efecto positivo que tiene la
combinacion entre el pH del alimento y la presion sobre los indices de rechazo del acetaminofén,
la trimetoprima y el diazepan.
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En los diagramas de superficie de respuesta representados en las figuras anteriores
(figuras 53 — 62), se observa que ocurre lo mismo que con la membrana de 1 kDa. Los valores
mas elevados de rechazo se obtienen para unas condiciones de operacidn de pH de alimento 10

y presion 4 bar.
e Coeficientes de Regresion

TABLA 14. COEFICIENTES DE REGRESION OBTENIDOS PARA LOS INDICES DE RECHAZO DE LOS COMPUESTOS
FARMACEUTICOS. MEMBRANA 15 KDA.

Ibuprofeno IR=27,39 + 0,11-pH alimento - 16,605-Presién + 0,15-pH alimento? -
0,196-pH-alimento-Presién + 5,74-Presidn?

Sulfametoxazol IR =52,71 - 7,97-pH alimento - 34,96-Presién + 0,31-pH alimento? +
3,18-pH-alimento-Presién + 4,49-Presién?

Acetaminofén IR = 105,582 - 10,42-pH alimento - 55,325-Presion + 0,36-pH alimento? +
2,67-pH-alimento-Presién + 8,51-Presidn?

Diclofenaco IR = 30,82 - 6,53-pH alimento - 10,89-Presién + 0,43-pH alimento? +
1,445-pH-alimento-Presién + 0,99-Presion?
Cafeina IR =-18,68 - 8,58-pH alimento + 29,08-Presi6n + 0,57-pH alimento? +
1,27-pH-alimento-Presién - 4,21-Presién?
Diazepan IR =-78,22 + 7,38-pH alimento + 31,57-Presi6n - 0,685-pH alimento? +
1,91-pH-alimento-Presién - 6,09-Presién?

Naproxeno IR =-47,7 + 10,51-pH alimento + 4,205-Presién - 0,57-pH alimento? +
0,36-pH-alimento-Presién + 0,502-Presidén?
Eritromicina IR =-69,65 + 10,017-pH alimento + 11,77-Presi6n - 0,91-pH alimento? +
3,065-pH-alimento-Presion - 2,46-Presion?
Trimetoprima IR = -34,89 + 9,05-pH alimento - 5,62-Presi6n - 0,57-pH alimento? +
1,44-pH-alimento-Presién - 0,052-Presidn?

Triclosan IR =-132,483 + 30,26-pH alimento + 14,06-Presidn - 1,56-pH alimento? -
0,04-pH-alimento-Presién - 0,6-Presion?
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En la siguiente tabla, se muestra un resumen global de los resultados obtenidos, es decir,
las condiciones con las que se produce un mayor rechazo de los farmacos analizados:

TABLA 15. RESUMEN DE LOS RESULTADOS OBTENIDOS.

Farmaco pH alimento Presion Membrana
transmembranal (kDa)
Ibuprofeno 10 4 1
Sulfametoxazol 10 4 1
Acetaminofén 10 4 15

Diclofenaco 10 4 1
Cafeina 10 4 1
Diazepan 10 4 1
Naproxeno 10 4 1
Eritromicina 10 4 1
Trimetoprima 10 4 1
Triclosan 10 4 1

Como se puede observar en la tabla resumen anterior, las mejores condiciones de
operacion con las que se debe de trabajar para obtener unos indices de rechazo mas elevados
son pH de alimento 10, 4 bar y membrana de corte molecular de 1 kDa.

5.1.8 FACTOR DE REDUCCION DE VOLUMEN
¢ Membrana 1 kDa
TABLA 16. RESULTADOS DE LOS {NDICES DE RECHAZO PARA EL ENSAYO DE REDUCCION DE VOLUMEN.

MEMBRANA 1 KDA.

indices de rechazo (%)

Farmaco FRV 1,25 FRV 1,50 FRV 2,00 FRV 2,50
Ibuprofeno 23,24 48,95 68,27 74,14
Sulfametoxazol 32,32 39,04 39,79 43,80
Acetaminofén 42,41 44,79 54,28 58,86
Diclofenaco 32,40 33,42 35,11 36,49
Cafeina 24,20 20,59 18,40 16,50
Diazepan 23,50 31,30 34,45 34,74
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TABLA 16 (CONTINUACION). RESULTADOS DE LOS INDICES DE RECHAZO PARA EL ENSAYO DE REDUCCION
DE VOLUMEN. MEMBRANA 1 KDA.

F5
armaco FRV 1,25 FRV 1,50
Naproxeno 38,39 43,10
Eritromicina 3093 39,80
Trimetoprima 3558 36,10
Triclosan 74 41 76,43
90
80
° ® ¢
70 °
60
)
F 50 °
s °
= 40 e
& e
3008 *
20 * o ®
10
0
1,25 1,45 1,65 1,85 2,05

indices de rechazo (%)

FRV (Tanto por uno)

FRV 2,00

43,79
55,31
36,22

77,99

2,45

FRV 2,50
45,40

60,33
41,6

81,26

® Ibuprofeno
Sulfametoxazol
Acetaminofén
Diclofenaco

@ Cafeina

® Diazepan

® Naproxeno

@ Eritromicina

® Trimetoprima

® Triclosan

GRAFICO 1. EVOLUCION DE LOS NDICES DE RECHAZO DE CADA COMPUESTO FARMACEUTICO EN FUNCION
DEL FACTOR DE REDUCCION DE VOLUMEN. MEMBRANA 1 KDA.

En el grafico 1, se observa como los indices de rechazo de cada compuesto aumentan
en funcién del factor de reduccién de volumen, es decir, a mayor concentracion de farmaco,
mayor rechazo se produce.

Se observa como para el triclosan los indices de rechazo son mayores, esto es debido a

su insolubilidad en el agua y a las posibles precipitaciones a mayor concentracién.

49



Disefio de una instalacion para recuperacion de farmacos de una corriente de proceso mediante Ultrafiltracion.

e Membrana 15 kDa

TABLA 17. RESULTADOS DE LOS INDICES DE RECHAZO PARA EL ENSAYO DE REDUCCION DE VOLUMEN.
MEMBRANA 15 KDA.

indices de rechazo (%)

F5
armaco FRV 1,25 FRV 1,50 FRV 1,75 FRV 2,00 FRV 2,50
Ibuprofeno 21,95 36,53 38,30 55,71 74,90
Sulfametoxazol 16,79 17,57 26,17 28,04 30,50
Acetaminofén 31,14 34,47 41,30 45,79 54,38
Diclofenaco 18,72 18,85 21,47 22,80 28,75
Cafeina 14,78 15,41 15,91 16,10 17,08
Diazepan 19,03 22,54 22,71 23,45 25,81
Naproxeno 26,97 28,07 30,18 31,39 35,30
Eritromicina 60,74 62,57 66,45 68,59 70,39
Trimetoprima 16,17 16,20 19,42 22,31 23,67
Triclosan 43,59 45,05 54,37 56,91 72,79
80
20 . o ! ® |buprofeno
0 ¢ °® Sulfametoxazol
° s Acetaminofén
50
g 2o ® Y Diclofenaco
-5 e © ° ® Cafeina
P o
30 ° Py s ® Diazepan
20 ° : L
i o M ® ) ® Naproxeno
10 ® Eritromicina
0 ® Trimetoprima
1,25 1,75 2,25 . ,
® Triclosan

FRV (Tanto por uno)

GRAFICO 2. EVOLUCION DE LOS INDICES DE RECHAZO DE CADA COMPUESTO FARMACEUTICO EN FUNCION
DEL FACTOR DE REDUCCION DE VOLUMEN. MEMBRANA 15 KDA.

En el gréfico 2 se puede observar como los indices de rechazo de los compuestos
farmacéuticos siguen la misma evolucién que para la membrana de 1 kDa.

Se observa como los valores mas elevados para los indices de rechazo se dan con la
eritromicina, el ibuprofeno y el triclosan, en este caso.
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Tal y como se observa en los graficos 1y 2, y como era de esperar, los indices de rechazo
mas elevados se obtienen para la membrana de 1 kDa. Esto es debido a que, a menor tamafio
de poro, mayor cantidad de moléculas son retenidas por los poros de la membrana

5.2 PERMEABILIDAD

Los resultados obtenidos en los ensayos de permeabilidad para cada una de las membranas
se muestran en los graficos 3 y 4. En estos graficos se representa la densidad de flujo en funcién
de la presion aplicada.

25
y =7,923x
R?=0,9954
20
< 15
£
=
j-3 10
5
0
0 0,5 1 1,5 2 2,5 3 3,5
AP (bar)

GRAFICO 3. DENSIDAD DE FLUJO EN FUNCION DE LA PRESION. MEMBRANA 1 KDA.

Para la membrana de 1 kDa el coeficiente de permeabilidad tiene un valor de 7,923
L/m?h-bar.

160

y =48,377x
140 R2=0,9973
120
100
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GRAFICO 4. DENSIDAD DE FLUJO EN FUNCION DE LA PRESION. MEMBRANA 15 KDA.
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Como se puede observar en el grafico 4, para la membrana de 15 kDa, el coeficiente de
permeabilidad toma un valor de 48,377 L/m%*h-bar. Es esperado que el coeficiente de
permeabilidad sea mayor en las membranas con mayor corte molecular, la cual, en este caso,
es la membrana de 15 kDa. Esto es debido a que, a mayor tamafio de poro, mayor es la densidad
de flujo.

5.3 ENSAYO DE CARACTERIZACION

El ensayo de caracterizacion se realiza para 3 valores de pH diferentes (6, 8 y 10). Ademas,
se varia la presién transmembranal (2, 3 y 4 bar). Con estos valores, se disefian 9 ensayos
diferentes para cada una de las membranas, realizadas con la ayuda del programa estadistico
Statgraphics Centurion, convirtiéndose en un total de 18 ensayos.

Estos valores son introducidos en el programa estadistico con el objetivo de que realice el
disefio de experimentos y nos proporcione unas condiciones de operacién mejoradas. Es decir,
el programa realiza barridos experimentales con cada uno de los factores o condiciones y, de
este modo, mediante los diagramas correspondientes, se puede observar que condiciones son
las que afectan mas, menos o nada a las variables respuesta.

En la tabla 18 se pueden observar las diferentes combinaciones realizadas con el programa
para cada una de las condiciones de operacién.

TABLA 18. COMBINACIONES DE LAS CONDICIONES DE OPERACION PARA CADA ENSAYO. REALIZADO CON
STATGRAPHICS.

Ensayo pH Presion

6 2
2 8 4
3 8 2
4 6 3
5 8 3
6 6 4
7 10 4
8 10 3
9 10 2

Los resultados obtenidos en estos ensayos de caracterizacién para las membranas de 1
y 15 kDa se plasman en los graficos 5, 6, 7, 8,9 y 10. En cada uno de estos graficos se representa
la evolucién de la densidad de flujo en funcién del tiempo.

En los graficos 5 y 8, se observa la evolucion de la densidad de flujo para un pH de
alimento 6, variando la presidon transmembranal. En los graficos 6 y 9, se representan los ensayos
realizados a un pH de alimento 8 con variaciones en la presion. Por ultimo, en los graficos 7 y 10,
se representan los ensayos en los que se trabaja a pH de alimento 10.
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e Membrana 1 kDa
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GRAFICO 5. EVOLUCION DE LA DENSIDAD DE FLUJO EN FUNCION DEL TIEMPO PARA CADA UNA DE LAS
PRESIONES DEFINIDAS A PH 6. MEMBRANA 1 KDA.
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GRAFICO 6. EVOLUCION DE LA DENSIDAD DE FLUJO EN FUNCION DEL TIEMPO PARA CADA UNA DE LAS
PRESIONES DEFINIDAS A PH 8. MEMBRANA 1 KDA.
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GRAFICO 7. EVOLUCION DE LA DENSIDAD DE FLUJO EN FUNCION DEL TIEMPO PARA CADA UNA DE LAS
PRESIONES DEFINIDAS A PH 10. MEMBRANA 1 KDA.

Como se puede observar en los graficos, la densidad de flujo sufre una evolucion
decreciente en funcién del tiempo. Esto es debido a que en la membrana se produce un
ensuciamiento con el paso del alimento. Las moléculas quedan retenidas en los poros de la
membrana, lo que hace que el tamafio de estos poros disminuya con el paso del tiempo. Como
consecuencia de la disminucidn del tamafio de poro, se crea una barrera que ofrece resistencia
al paso de las moléculas, por ello dificulta el paso de agua a través de la membranay su densidad
de flujo es cada vez menor.

Se observa que para pH 8, la densidad de flujo es mayor que para los otros dos pH (6 y
10) cuando el fenémeno de ensuciamiento se estabiliza.

Segun los graficos, y como es de esperar, a mayor presion, la densidad de flujo es mayor,
independientemente del pH de alimento con el que se opera. Se observa que la caida de la curva
de la densidad de flujo es menos notable para los ensayos a presion 2 bar. Esto es debido a que,
a mayor presion, el sistema tarda mas en estabilizarse.

Para los ensayos realizados a pH de alimento 8 (grafico 6), con las presiones aplicadas
de 3y 4 bar, se observa que la densidad de flujo tiende a 15 L/m?h.
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e Membrana 15 kDa
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GRAFICO 8. EVOLUCION DE LA DENSIDAD DE FLUJO EN FUNCION DEL TIEMPO PARA CADA UNA DE LAS
PRESIONES DEFINIDAS A PH 6. MEMBRANA 15 KDA.
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GRAFICO 9. EVOLUCION DE LA DENSIDAD DE FLUJO EN FUNCION DEL TIEMPO PARA CADA UNA DE LAS
PRESIONES DEFINIDAS A PH 8. MEMBRANA 15 KDA.
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GRAFICO 10. EVOLUCION DE LA DENSIDAD DE FLUJO EN FUNCION DEL TIEMPO PARA CADA UNA DE LAS
PRESIONES DEFINIDAS A PH 10. MEMBRANA 15 KDA.

Con lamembrana de 15 kDa, ocurre como con la de 1 kDa, la densidad de flujo sigue una
evolucidn decreciente debido al ensuciamiento de la membrana por las moléculas retenidas en
Sus poros.

Para esta membrana se observa, mediante los graficos 8, 9 y 10, que para un pH de
alimento 8, se consigue una densidad de flujo mayor, al igual que ocurre con la membrana de 1
kDa.

Para los ensayos realizados con un pH de alimento de 8, el comportamiento en la
evolucidn de la densidad de flujo es similar para las tres presiones empleadas.

Se puede observar, comparando los resultados para cada una de las membranas, como
la densidad de flujo en la zona de estabilizaciéon es mayor para la membrana de 15 kDa, para
todas las condiciones de operacién empleadas. Esto se debe principalmente al mayor corte
molecular (mayor tamarfio de poro) de la membrana de 15 kDa, la cual permite el paso a un
mayor numero de moléculas a través de ella.

La caida de la curva a lo largo del tiempo, la cual representa la evolucion del
ensuciamiento de la membrana, es menos pronunciada para los ensayos realizados con la
membrana de mayor corte molecular (15 kDa). Esto ocurre porque, como se ha comentado
anteriormente, es atravesada por mas moléculas y, por ello, la estabilizacién del fenémeno de
ensuciamiento se produce mds rapidamente.

5.3.1 EVOLUCION PH Y CONDUCTIVIDAD

Se toman datos de pH de permeado y de conductividad cada media hora de ensayo para
estudiar su evolucion con el tiempo. Estos datos son reflejados en los graficos 11 — 22. Estos
pardmetros, que son las variables respuesta del estudio, son empleados en el programa
estadistico para obtener la influencia de las condiciones de operacidn sobre ellos.
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¢ Membrana 1 kDa
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GRAFICO 11. EVOLUCION DEL PH DE PERMEADO EN FUNCION DEL TIEMPO CON UN PH INICIAL DE
ALIMENTO 6. MEMBRANA 1 KDA.
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GRAFICO 12. EVOLUCION DEL PH DE PERMEADO EN FUNCION DEL TIEMPO CON UN PH INICIAL DE
ALIMENTO 8. MEMBRANA 1 KDA.
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GRAFICO 13. EVOLUCION DEL PH DE PERMEADO EN FUNCION DEL TIEMPO CON UN PH INICIAL DE
ALIMENTO 10. MEMBRANA 1 KDA.

En los graficos 11y 12 se observa como el pH aumenta en funcién del tiempo. Para las
condiciones de operacion en las que el pH del alimento es 6 (grafico 11), en los tres ensayos
realizados con las tres presiones diferentes, el pH del permeado tiende a 7. Sin embargo, en la
grafica 13, el pH del permeado disminuye y tiende a 9,45, en el caso de las tres presiones
aplicadas.
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GRAFICO 14. EVOLUCION DE LA CONDUCTIVIDAD EN FUNCION DEL TIEMPO CON UN PH INICIAL DE
ALIMENTO 6. MEMBRANA 1 KDA.
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GRAFICO 15. EVOLUCION DE LA CONDUCTIVIDAD EN FUNCION DEL TIEMPO CON UN PH INICIAL DE
ALIMENTO 8. MEMBRANA 1 KDA.
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GRAFICO 16. EVOLUCION DE LA CONDUCTIVIDAD EN FUNCION DEL TIEMPO CON UN PH INICIAL DE
ALIMENTO 10. MEMBRANA 1 KDA.

Los graficos 14, 15 y 16 muestran la evoluciéon de la conductividad del permeado con el
tiempo. Se puede observar que esta variable aumenta ligeramente en funcién del tiempo. La
conductividad es menor en los ensayos realizados a pH de alimento 10 que para los otros dos (6

y 8).
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GRAFICO 17. EVOLUCION DEL PH DE PERMEADO EN FUNCION DEL TIEMPO CON UN PH INICIAL DE
ALIMENTO 6. MEMBRANA 15 KDA.
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GRAFICO 18. EVOLUCION DEL PH DE PERMEADO EN FUNCION DEL TIEMPO CON UN PH INICIAL DE
ALIMENTO 8. MEMBRANA 15 KDA.
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GRAFICO 19. EVOLUCION DEL PH DE PERMEADO EN FUNCION DEL TIEMPO CON UN PH INICIAL DE
ALIMENTO 10. MEMBRANA 15 KDA.

En los gréficos anteriores se muestra la evolucién del pH de permeado en funcién del
tiempo. En el grafico 17 (pH alimento 6), como ocurre con la membrana de 1 kDa, el pH tiende
a 7. Por otro lado, el grafico 18 muestra como el pH de permeado aumenta ligeramente en
funcién del tiempo. Por el contrario, con un pH de alimento 10, el pH de permeado disminuye
en funcién del tiempo, como se puede observar en el gréfico 19.
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GRAFICO 20. EVOLUCION DE LA CONDUCTIVIDAD EN FUNCION DEL TIEMPO CON UN PH INICIAL DE
ALIMENTO 6. MEMBRANA 15 KDA.

61



Disefio de una instalacion para recuperacion de farmacos de una corriente de proceso mediante Ultrafiltracion.

2500
2000
€
2
[7,]
= 1500
©
5 pH8 2bar
=
€ 1000 pH8_3bar
e}
s pH8_4bar
o
500
0
0 2000 4000 6000 8000 10000 12000

Tiempo (s)

GRAFICO 21. EVOLUCION DE LA CONDUCTIVIDAD EN FUNCION DEL TIEMPO CON UN PH INICIAL DE
ALIMENTO 8. MEMBRANA 15 KDA.

pH10_2bar

1750 pH10_3bar

Conductividad (uS/cm)
[y
0]
o
o

pH10_4bar

0 2000 4000 6000 8000 10000 12000

Tiempo (s)

GRAFICO 22. EVOLUCION DE LA CONDUCTIVIDAD EN FUNCION DEL TIEMPO CON UN PH INICIAL DE
ALIMENTO 10. MEMBRANA 15 KDA.

Los graficos 20, 21y 22 muestran la evolucidon de la conductividad en funcidn del tiempo.
Se puede observar en todos ellos como la conductividad sufre un ligero aumento con el paso del
tiempo de ensayo. Este pardametro no es concluyente ya que no nos proporciona informacion
util relacionada con su evolucidon en el tiempo.
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5.4 FACTOR DE REDUCCION DE VOLUMEN

Estos ensayos se realizan a 4 bary con un pH de alimento 10. Durante la realizacidn de estos
ensayos se anotan datos de temperaturay pHy conductividad de permeado. Se toman muestras
de volumen cada vez que el tanque del alimento se vacia un litro y se recogen muestras de
rechazo y permeado por cada factor de reduccidn especificado. Con estos datos, se realiza la
representacion grafica de la densidad de flujo en funcién del factor de reduccién de volumen
(en tanto por uno) y de la evolucion de la densidad de flujo en funcién del tiempo.

¢ Membrana 1 kDa

e e
o N M OO

Jp (L/m2h)

o N B OO

0 10000 20000 30000 40000

Tiempo (s)

GRAFICO 23. EVOLUCION DE LA DENSIDAD DEL FLUJO EN FUNCION DEL TIEMPO EN EL ENSAYO DE FRV.
MEMBRANA 1 KDA.
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GRAFICO 24. EVOLUCION DE LA DENSIDAD DE FLUJO EN FUNCION DEL FACTOR DE REDUCCION DE
VOLUMEN PARA EL ENSAYO DE FRV. MEMBRANA DE 1 KDA

TABLA 19. DATOS DE PH Y CONDUCTIVIDAD DEL PERMEADO PARA LOS FACTORES DE REDUCCION DE
VOLUMEN INDICADOS. MEMBRANA 1 KDA.

FRV Conductividad permeado
pH permeado
(tanto por uno) (1S/cm)
1 9,94 1332
1,25 8,99 1669
1,5151 8,46 1782
2 8,26 1771
2,5 8,03 1728

e Membrana 15 kDa

i \
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GRAFICO 25. EVOLUCION DE LA DENSIDAD DEL FLUJO EN FUNCION DEL TIEMPO EN EL ENSAYO DE FRV.
MEMBRANA 15 KDA.
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GRAFICO 26. EVOLUCION DE LA DENSIDAD DE FLUJO EN FUNCION DEL FACTOR DE REDUCCION DE
VOLUMEN PARA EL ENSAYO DE FRV. MEMBRANA DE 15 KDA.

TABLA 20. DATOS DE PH Y CONDUCTIVIDAD DEL PERMEADO PARA LOS FACTORES DE REDUCCION DE
VOLUMEN INDICADOS. MEMBRANA 15 KDA.

FRV Conductividad permeado
pH permeado
(tanto por uno) (1S/cm)
1 9,99 1782
1,25 9,55 1670
1,5151 9,49 1764
1,75 9,44 1877
2 9,49 1962
2,5 9,43 1990

Se observa que la densidad de flujo para la membrana de 15 kDa (grafico 25) es mayor
que para la de 1 kDa (grafico 23) por el mayor nimero de moléculas que pasan a través de los
poros de mayor tamano.

En las tablas 19 y 20 se observa la misma evolucion de las variables de pH vy
conductividad del permeado. El pH de permeado disminuye mientras que la conductividad
aumenta notablemente debido a la concentracidn de las moléculas en esta corriente. La variable
pH permeado alcanza un valor de 8,03 para la membrana de 1 kDa y un valor de 9,43 para la de
15 kDa, partiendo del mismo pH inicial de alimento. Estos datos indican que el pH se mantiene
mas estable en el ensayo realizado con la membrana de 15 kDa.
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5.5

CARACTERIZACION DEL AGUA RESIDUAL

e Sdlidos en suspension

TABLA 21. DATOS OBTENIDOS DE LOS SOLIDOS EN SUSPENSION PARA LA PRIMERA TANDA DE AGUA

m_crisol

Ensayo

(8)

43,9292
43,0212
44,0622

m_tras
estufa
(g)
43,9231
43,0162
44,0581

RESIDUAL.

Diferencia

(8)

0,0061

0,005

0,0041

ppm

1220
1000
820

ppm Desviacién
promedio estandar

1013,33 200,333056

TABLA 22. DATOS OBTENIDOS DE LOS SOLIDOS EN SUSPENSION PARA LA SEGUNDA TANDA DE AGUA

Ensayo

H W N =

m_crisol

(8)

43,933
43,272
42,3065
43,069

Turbidez:

m_tras
estufa
()
43,902
43,207
42,291
43,038

RESIDUAL.

Diferencia

(8)

0,031
0,066
0,016
0,031

PPmM

3100
6550
1600
3100

ppm Desviacidn
promedio estandar
3587,5 2097,77

TABLA 23. DATOS OBTENIDOS DE TURBIDEZ PARA LA PRIMERA TANDA DE AGUA RESIDUAL.

Ensayo

A W N BB

Turbidez

(NTU)
0,4527
0,4296
0,3866
0,4428

Promedio

(NTU)

0,428

Desviacion estandar

0,0291
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TABLA 24. DATOS OBTENIDOS DE TURBIDEZ PARA LA SEGUNDA TANDA DE AGUA RESIDUAL.

Turbidez Promedio L. 3
Ensayo Desviacidn estandar

(NTU) (NTU)

1 0,483

2 0,468

3 0,920 0,6316 0,187

4 0,585

5 0,702

e DQO:

TABLA 25. DATOS OBTENIDOS DE DQO PARA LA PRIMERA TANDA DE AGUA RESIDUAL.

DQO Promedio DQO L 3
Ensayo Desviacién estandar
(mgO02/L) (mg0./L)
1 49,6
42,6 46,9 3,764
3 48,5

TABLA 26. DATOS OBTENIDOS DE DQO PARA LA SEGUNDA TANDA DE AGUA RESIDUAL.

DQO Promedio DQO L B
Ensayo Desviacidn estandar
(mg03/1) (mg02/L)
1 26
2 23,8 4,26
28,15
3 33,6
4 29,2
e Color:

TABLA 27. DATOS OBTENIDOS DE COLOR PARA LA PRIMERA TANDA DE AGUA RESIDUAL.

Promedio L i
Ensayo Color Desviacion estandar
Color
0,171
0,173
0,174
0,229
0,231

0,228

0,201 0,0312

A 1A WN =
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TABLA 28. DATOS OBTENIDOS DE COLOR PARA LA SEGUNDA TANDA DE AGUA RESIDUAL.

Promedio .. B
Ensayo Color Desviacién estandar
Color
0,0213
0,102
0,102
0,143
0,144

0,143

0,11 0,0475

A U A WN PR

e Conductividad:

TABLA 29. DATOS OBTENIDOS DE CONDUCTIVIDAD PARA LA PRIMERA TANDA DE AGUA RESIDUAL.

L. Promedio
Conductividad .. . ‘
Ensayo conductividad Desviacién estandar
(nS/cm)

(nS/cm)

1 1388
1556 1354,33 220,44

3 1119

TABLA30. DATOS OBTENIDOS DE CONDUCTIVIDAD PARA LA SEGUNDA TANDA DE AGUA RESIDUAL.

. Promedio
Conductividad L. L B
Ensayo conductividad Desviacion estandar
(nS/cm)

(uS/cm)

1 1468
1551 117,38

1634

e Alcalinidad:

TABLA31. DATOS OBTENIDOS DE M-ALCALINIDAD PARA LA PRIMERA TANDA DE AGUA RESIDUAL.

V(HCI) m(CaCO;) Alcalinidad Promedio @ Desviacion
Ensayo n(HCI) n(CaCO0s) . ,
(L) (g) (ppm) Alcalinidad = estandar

1 0,0046 0,00046 0,00023 0,023 460

2 0,0045 0,00045 0,000225 0,0225 450

461,625 15,99

3 0,004518 0,0004518 0,0002259 0,02259 451,8
4 0,004847 0,0004847 0,00024235 0,024235 484,7
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GRAFICO 27. REPRESENTACION DE LA EVOLUCION DE PH EN FUNCION DE LOS ML DE HCL ANADIDOS.
PARA LA PRIMERA TANDA DE AGUA RESIDUAL.

TABLA 32. DATOS OBTENIDOS DE M-ALCALINIDAD PARA LA SEGUNDA TANDA DE AGUA RESIDUAL.

V(HCI) m(CaC0s3) Alcalinidad @ Promedio  Desviacion
Ensayo n(HCI) n(CaCO0s) . i
(L) (g) (ppm) Alcalinidad = estandar
1 0,0044 0,00044 0,00022 0,022 440
2 0,0047 0,00047 0,000235 0,0235 470
456,7 26,44
3 0,004298 0,0004298 0,0002149 0,02149 429,8
4 0,00487 @ 0,000487 @ 0,0002435 0,02435 487
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GRAFICO 28. REPRESENTACION DE LA EVOLUCION DE PH EN FUNCION DE LOS ML DE HCL ANADIDOS.
PARA LA SEGUNDA TANDA DE AGUA RESIDUAL.

70



Disefio de una instalacion para recuperacion de farmacos de una corriente de proceso mediante Ultrafiltracion.

6 DISENO DE LA INSTALACION

La planta disefiada para ultrafiltracién consta de dos circuitos, un circuito principal o
primario, y un circuito de limpieza o secundario.

El proceso disefiado cubre, por completo, el tratamiento terciario de una EDAR, con
capacidad para tratar un caudal equivalente a 15.000 HE. Para el dimensionamiento del circuito
de ultrafiltracion, se ha fijado un parametro de conversién del 60%, como se puede observar en
los cdlculos realizados a continuacion.

6.1 DIMENSIONAMIENTO INSTALACION

6.1.1 CALCULO DEL NUMERO DE MEMBRANAS

En el presente Trabajo Final de Grado se trata un caudal equivalente a 15.000 HE (150
L/dia = 1 HE). Por ello, el caudal a tratar en la instalacién es:

li to = 15.000 HE - 150 L ldia_ 93750 L/h (Ecuacidén 7)
Qalimento = 15. dia 24h /

Conocido el caudal de alimento de la instalacién y fijando un rendimiento para la misma
del 60%, se puede obtener el caudal de permeado de la instalacién disefiada mediante la
siguiente ecuacion:

Y (%) Qpermeado d 60 93750L 56350L/h (Ecuacion 8)
= = —_— —_ =
0 Qalimento Qpermeado 100 h /

La densidad de flujo obtenida en la instalacion es la misma que para la planta del
laboratorio debido a que la velocidad transversal se mantiene constante. La densidad de flujo
Optima obtenida durante los ensayos experimentales realizados se consigue con la membrana
de 1 kDa, con unas condiciones de operacién establecidas de 10 unidades para el pH de alimento
y una presioén de 4 bar.

A partir de la densidad de flujo obtenida con las condiciones dptimas comentadas
anteriormente y del caudal de permeado ya calculado, se puede obtener el drea total de
membrana necesaria para la instalacion industrial a través de la siguiente ecuacion:

Qpermeado _ 56350L/h
Densidad de flujo 33,661 L/m2h

Armembrana = = 1671,07 m? (Ecuacion 9)

Parala seleccion de la membrana de la instalacion, se recurre al manual TAMI Industries.
La membrana escogida se trata de una membrana de la marca “Sunflower”, cuyas caracteristicas
se muestran en la siguiente tabla:
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TABLA 33. CARACTERISTICAS DE LAS MEMBRANAS EMPLEADAS EN EL LABORATORIO Y EN LA
INSTALACION. TAMI INDUSTRIES.

Corte Diametro Area Longitud
Membrana N2 canales L " )
transversal hidraulico (mm)  especifica (m?) (mm)
Laboratorio 8 6 0,2 250
Instalacidn 23 3,5 0,35 1178

Como la corriente tratada por la instalacion es agua residual, la membrana escogida no
debe de tener un nimero muy elevado de canales. Esto es debido a que, a mayor niumero de
canales, menor radio hidraulico tienen estos canales y, de este modo, se incrementa la
capacidad de ensuciamiento de la membrana. Esta solucién es seleccionada con el fin de llegar
a una solucién de compromiso a través del drea de la membrana y el radio hidrdulico de la
misma.

A continuacién, se procede al cdlculo de las membranas necesarias a imponer en la
instalacion:

Armembrana _ 1671,07 m?

n®memb = = 4474,49 ~ 4475 memb (Ecuacion 10)

Amembrana =~ 0,2 m?

El drea total de las membranas de la instalacidn se ve reflejada en la siguiente ecuacién:

memb .,
Ar =49 —————- 99 cartuchos - 0.35 m? = 1697,85 m? (Ecuacion 13)
cartucho

Por lo tanto, la instalacidon constara de 4475 membranas, es decir, 49 cartuchos de 99
membranas cada uno (TAMI Industries). Con esta informacién, se procede al célculo de la
densidad de flujo de la instalacién para comprobar si el rendimiento de la misma es el esperado.

L L .,
Jp = 33,661m - 99 cartuchos - 49 = 163289,5 — (Ecuacion 11)

cartucho

A partir de la densidad de flujo y del area de la membrana, se halla el caudal de
permeado de la instalacion:

L L
Qpermeado = Jp - Amemb = 163289,5 vy 0,35m? = 57151'33E (Ecuacion 12)
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A continuacidn, se procede al calculo del rendimiento de la instalacién:

L
Qpermeado 57151337

n (Ecuacion 14)
-100 = 60,96%

Y (%) =

Qalimento 93750%

6.1.2 CALCULO DEL DIAMETRO DE LAS TUBERIAS

Para calcular el diametro que deben de tener las tuberias de la instalacién, se realizan los
siguientes calculos:

1)
Velocidad = S2HMENO | 4 vuberia = LHMEMO (e cuacion 15)
= — - @ @
etoctaa Atuberia uberia Velocidad
2)
L2
QAtuberia = ™9 (Ecuacion 16)

A partir de la ecuacion 14 se calcula el drea de la tuberia a instalar y, mediante la
ecuacion 15 se despeja el didmetro que tienen las tuberias de la instalacidn. En este caso, el
didmetro de las tuberias del circuito principal es de 0,104 metros, es decir, 104 mm. Se
seleccionan tuberias de PVC de 110 DN. Las tuberias del circuito de limpieza poseen las mismas
caracteristicas ya que el caudal es el mismo.

Para el proceso de adicion de NaOH, para el ajuste del pH, se trabaja con caudales muy
pequefios. Por lo tanto, el didametro de las tuberias de estos circuitos es muy reducido. La tuberia
seleccionada para este proceso es de PVC de 10 DN.

6.1.3 ADICION DE CLORO

El volumen de permeado en un dia equivale a 1.350 m? de agua. Debido a que, segln
rige el RD 140/2003, la concentracién de cloro libre residual en el agua potable debe de ser
inferior a 1 mg/L, la cantidad de cloro libre residual que se debe de adicionar es de 1,35 - 103
gramos. A continuacion, se procede al calculo del numero de moles de cloro:

m(Cl)  1,35-10%g

PM (Cl,) B 35,5 %

n(Cly) = = 38 moles de Cl, (Ecuacién 17)

El cloro, introducido en el agua, da lugar a la formacidn del acido hipocloroso (no
disociado), segun la siguiente reaccién:

Cl, + H,O & HCIO + H* + CI
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Por lo tanto, segun la estequiometria de la reaccidn, se forma la misma cantidad de
moles de acido hipocloroso (HCIO) que reacciona de cloro (Cl;). Por ello, el nimero de moles de
HCIO es 38. A partir de la siguiente ecuacidn, se calculan los gramos de acido hipocloroso
necesarios:

m(HCLO)

- m (HCIO) = 1,99 - 103 g de HCIO (Ecuacion 18)

Teniendo en cuenta la riqueza del hipoclorito de sodio empleado para la cloracion (12%),
se calculan los kilogramos necesarios que hay que adicionar de este compuesto al tanque de
permeado por dia:

9kg kg (NaClO)

1,9
m(NaClo) = == = 16,61

(Ecuacion 19)
0,12 dia

A partir de la densidad del hipoclorito sddico (1,1 kg/L), se hallan los litros de este
compuesto que se adicionan al dia:

m (NaClO) L(NacClO)

- 7 = Ecuacién 20
7 NaCI0) - V(NaClO) = 15,1 T ( )

p (NaClo) =

Esta cantidad de hipoclorito sddico es adicionada al depdsito de permeado al final del
dia, manteniendo el mismo en homogeneizacidon durante la noche. Finalmente, el agua es
suministrada a la red por la mafiana.

6.2 CIRCUITO PRINCIPAL

Este circuito es el que recibe el agua residual procedente de la EDAR. Esta agua es
almacenada en un depdsito de homogeneizacion, en continua agitacion. Este depdsito contiene
un medidor de temperatura con posibilidad de refrigeraciéon, con el objetivo de controlar la
temperatura del alimento. Ademas, este depdsito esta provisto de un medidor de pH, el cual
nos indica si el alimento se encuentra en las condiciones de operacidn adecuadas para comenzar
el proceso. El agua residual no es la Unica corriente de entrada a este depdsito, otro recipiente
proporciona NaOH al alimento para ajustar el pH a 10 ya que, tras el andlisis de los experimentos,
se ha concluido que a pH 10 el tratamiento es mas efectivo.

A la salida de este tanque se coloca un filtro para preservar la bomba a causa de los sélidos
gue pueda contener el alimento.

Tras la bomba, se coloca un mandmetro para controlar la presion a la que trabaja la bomba
y asegurar su adecuado funcionamiento. Un caudalimetro situado tras el mandmetro mide el
caudal que impulsa la bomba hacia el médulo de membranas.
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A continuacion del caudalimetro, se sitia el médulo de membranas, el cual consta de 49
cartuchos de 99 membranas cada uno. Estas membranas provienen de la casa comercial TAMI
Industries con marca “Sunflower” de 23 canales, con un didmetro hidraulico de 3,5 mm y un
drea especifica de 0,35 m2.

Para medir la diferencia de presiones existente en el médulo, se colocan dos manémetros.
Uno de ellos antes del médulo de membranas y otro después del mismo.

Del mdédulo de membranas salen dos corrientes, rechazo y permeado. El rechazo es
recirculado al tanque de alimento y a cabecera de planta. Por otro lado, el permeado es
introducido en otro depdsito de homogeneizacion, dotado de agitacién continua, medidor de
temperatura, medidor de pH y posibilidad de refrigeracion. Finalmente, un depdsito que
contiene cloro, dosifica la cantidad necesaria de esta sustancia al tanque de permeado para que
se produzca la desinfeccion. Este depdsito estd dotado de medidores de temperatura, pH vy
posibilidad de refrigeracion. A la salida de este depdsito se coloca un filtro para no causar
perjuicios a la bomba dosificadora de cloro.

Los volumenes y datos del disefio de estos elementos se muestran indicadas en la tabla de
presupuesto.

6.3 CIRCUITO DE LIMPIEZA

Este circuito es disefiado siguiendo las instrucciones del fabricante de membranas (TAMI
Industries).

La limpieza de la instalacion consta de una serie de etapas especificadas a continuacion:

Para comenzar, se hace pasar agua a contracorriente para eliminar la suciedad. Se
comprueba la permeabilidad de la membrana vy, si no ha vuelto a su valor incial, se hace pasar
hidroxido sodico (NaOH) por la instalacién, el cual es necesario para que se produzca la
eliminacién de la materia orgdanica. Se vuelve a pasar agua por la instalacién para eliminar los
restos de hidréxido sdédico que puedan quedar en ella. Se vuelve a comprobar la permeabilidad
y si tampoco ha vuelto a su valor inicial, se realiza un Gltimo lavado con acido nitrico (HNO3).
Posteriormente, se realiza un lavado con agua para eliminar los restos de los reactivos que
puedan quedar en la planta.

Los tanques que contienen el hidréxido de sodio y el acido nitrico son tanques
complementados de un sistema de medicidon de temperatura, agitacion mecanica continua y
posibilidad de refrigeracion,

Todos los tanques de la instalaciéon estan provistos de indicadores de nivel superior e
inferior, toma de tierra y cubeto de contencién; y los volimenes y datos del disefio de estos
elementos se encuentran en las tablas de presupuesto.
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En la siguiente tabla se recoge la leyenda de la instalacién

TABLA 34. LEYENDA PARA LA INSTALACION DE ULTRAFILTRACION DISENADA.

Tanque con indicadores de Médulo de
nivel y cubeto de contencion membranas

Tanque con indicadores de
nivel, medidor de pH,

medidor de temperatura, Caudalimetro

sistema de refrigeracion y
cubeto de contencién

Agitador Mandmetro

Valvula de paso

Valvula de obturacion de tres .
Toma de tierra

i
T
Bomba —>— Filtro
>k
|

vias

> Valvula de alivio
P
K]

Valvula de seguridad
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FIGURA 63. DIAGRAMA DE FLUJO DE LA INSTALACION.
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7 CONCLUSIONES

Para la realizacion de este trabajo, se han realizado una gran variedad de ensayos
experimentales a través del empleo de procesos de separacibn con membranas,
especificamente membranas de ultrafiltracion. Con estos ensayos, se pretende conocer cudles
son las condiciones de operacién adecuadas, es decir, qué condiciones de operacién se deben
de emplear para conseguir una mayor efectividad en cuanto a la eliminacién de los compuestos
farmacéuticos contenidos en la corriente de proceso.

Tras el andlisis del disefio de experimentos realizado, se ha comprobado que las
condiciones de operacion con las que se obtienen unos indices de rechazo mas elevados son,
como ya se ha comentado, pH de alimento 10 y presiéon 4 bar, para las dos membranas
empleadas (1 y 15 kDa). Sin embargo, la membrana con menor corte molecular (1 kDa)
proporciona unos indices de rechazo mas elevador que la membrana con mayor corte molecular
(15 kDa). Esto es debido a que, a menor tamarfio de poro, mds moléculas son retenidas por los
mismos.

Por otro lado, cabe mencionar que se han cumplido los objetivos de este Trabajo Final de
Grado. Se ha realizado el disefio de una instalacion a través de los resultados obtenidos en el
laboratorio, empleando conocimientos adquiridos en las asignaturas cursadas durante el Grado
en Ingenieria Quimica y en las competencias transversales del mismo.
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9 PRESUPUESTO

En este apartado se realiza el presupuesto del proyecto. Este documento muestra el
coste de inversidn necesario para la ejecucion del proyecto. Para su realizacidén, es necesario
conocer las mediciones y los precios unitarios de cada una de todas las unidades de obra. Con
estos datos es posible conocer el precio total de cada una de las unidades y, como consecuente,
el precio total del proyecto (Gdmez-Senent Martinez, et al, 2015).

9.1 PRESUPUESTO PARCIAL

9.1.1 PRESUPUESTO DE LA MANO DE OBRA

A continuacion, se detallan todas las mediciones y los costes unitarios, asi como el coste
total para cada una de las unidades del proyecto. En la primera tabla, se muestran las mediciones
y el precio de la unidad de mano de obra. Este proyecto estd previsto para que se realice en 5

semanas.
TABLA 35. PRESUPUESTO DE LA MANO DE OBRA.
Precio Importe
Cdédigo = Unidad Descripcidn Cantidad unitario Total
(€/hora) (€)

1.01 h Peodn ordinario 200 12,54 2.508,00
1.02 h Pedn especializado 200 12,85 2.570,00
1.03 h Oficial 12 200 14,10 2.820,00
1.04 h Ingeniero Quimico 200 21,50 4.300,00
Total 12.198,00
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9.1.2 PRESUPUESTO DE EQUIPOS E INSTRUMENTACION

En el resto de tablas se muestra un resumen todos los equipos, instrumentos, equipos

auxiliares, reactivos y material necesario para llevar a cabo el proyecto.

A continuacidn, en la tabla 36, se muestra el presupuesto de los depdsitos de la

instalacion.

Unidad

2.01

2.02

2.03

2.04

2.05

2.06

2.07

2.08

2.09

TABLA 36. PRESUPUESTO DE LOS DEPOSITOS DE LA INSTALACION.

Descripcion

Depésito de 2500 m3 para el
alimento
Depésito de 1500 m? para el
permeado
Depésito de 1500 Litros para
el ajuste de pH (NaOH)
Depésito de 1000 Litros para
limpieza (NaOH)
Depdsito de 1000 Litros para
limpieza (HNO3)
Depdsito de 1000 Litros para
limpieza (H;0)
Depasito de 50 Litros
(Cloracidn)
Cubeto para tanque de
alimento

Cubeto

Total

Cantidad

Precio unitario
(€/unidad)

37.554,00

22.456,50

825,60

652,35

754,99

473,79

100,00

1014,00

1.965,79

Importe Total

(€)

37.554,00

22.456,50

825,60

652,35

754,99

947,58

100,00

7098,00

1.965,79
72.354,81

El presupuesto de los depdsitos de la instalacién asciende a la cantidad de SETENTA 'Y
DOS MIL TRESCIENTOS CINCUENTA Y CUATRO EUROS CON OCHENTA Y UN CENTIMOS.
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La tabla siguiente muestra el presupuesto de los equipos auxiliares y la instrumentacion
necesarios para la instalacion.

TABLA 37. PRESUPUESTO DE LOS EQUIPOS AUXILIARES E INSTRUMENTACION

) . . Precio unitario Importe Total
Unidad Descripcién Cantidad .
(€/unidad) (€)
3.01 Agitador vertical 5 1.005,69 5.028,45
Intercambiador de calor de
3.02 6 1.125,30 6.751,80
placas
Mandémetro industrial
3.03 6 118,80 712,80
(0 -6 bar)
Filtro
3.04 5 1.230,75 6.153,75
(25 pm)
3.05 Caudalimetro 1 704,00 704,00
3.06 Electrodo de pH 3 230,55 691,65
3.07 Sonda Temperatura 6 58,85 353,10
Total 20.395,55

El presupuesto para los equipos auxiliares y la instrumentacion asciende a la cantidad
total de VEINTE MIL TRESCIENTOS NOVENTA Y CINCO EUROS CON CINCUENTA Y CINCO
CENTIMOS.

En la tabla 38, se especifica el presupuesto de las valvulas y las bombas que contiene la
instalacion disefiada.
TABLA 38. PRESUPUESTO DE LAS VALVULAS Y BOMBAS DE LA INSTALACION.

. . . Precio unitario Importe Total
Unidad Descripcion Cantidad .
(€/unidad) (€)
4.01 Vélvula de alivio DN 10 2 43,28 86,56
4.02 Valvula de alivio DN 110 6 223,56 1.341,36
4.03 Vilvula de seguridad 8 84,54 676,32
4.04 Valvula de 3 vias 7 476,67 3.336,69
DN 110
4.05 Valvula de paso 2 43,34 86,68
DN 10
4.06 Valvula de paso 6 256,78 1.540,68
DN 110
4.07 Bomba d.05|f|cadora para 1 105,06 105,06
el ajuste de pH
4.08 Bomba centrifuga 2 2.064,53 4.129,06

(Alimento y limpieza)
Bomba dosificadora a
4.09 motor 1 237,90 237,90

(Cloracién)
Total 11.540,31
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El presupuesto para las valvulas y las bombas de la instalacion asciende a la cantidad
total de ONCE MIL QUINIENTOS CUARENTA EUROS CON TREINTA Y UN CENTIMOS.

La tabla 39 muestra el presupuesto de los reactivos empleados en el proceso de
separacion.

TABLA 39. PRESUPUESTO DE LOS REACTIVOS NECESARIOS PARA EL TRATAMIENTO.

. L. . Precio unitario Importe Total
Unidad Descripcion Cantidad .
(€/unidad) (€)
Acido Nitrico (53%)
5.01 . 100 86,60 866,00
5 Litros
Hidréxido Sédico (15% p/p)
5.02 ] 100 130,00 1.300,00
10 Litros
Hipoclorito Sédico (12%)
5.03 . 2 30,00 60,00
25 Litros
Total 2.226,00

A continuacion, en la tabla 40, se especifica el presupuesto para el mddulo de
membranas de la instalacion.

TABLA 40. PRESUPUESTO DEL MODULO DE MEMBRANAS.

Precio unitario Importe Total

Unidad Descripcion Cantidad
P (€/unidad) (€)
Membrana ceramica @25 (23
6.01 . 4475 135,50 60.6362,50
canales) Tami 1 kDa

6.02 Carter 99 membranas 48 2.600,00 124.800,00
Juntas EDPM para las
6.03 96 5,00 480,00
membranas
Total 731.642,50

El presupuesto para el médulo de membranas de la instalacion asciende a la cantidad
total de SETECIENTOS TREINTA Y UN MIL SEISCIENTOS CUARENTA Y DOS EUROS CON
CINCUENTA CENTIMOS.
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En la tabla 41 se muestra el presupuesto que conlleva el cuadro de control de la

instalacion.
TABLA 1241. PRESUPUESTO DEL CUADRO DE CONTROL DE LA INSTALACION.
Precio unitario Importe Total
Unidad Descripcion Cantidad . P
(€/unidad) (€)

Caja de alimentacion
7.01 .. 1 56,76 56,76
(Instalacidn)

Caja de alimentacion

7.02 3 34,79 104,37
(Bombas)
Variador de frecuencia de las
7.03 3 945,65 2.836,95
bombas
7.04 Controlador PID pH 3 54,60 163,80
7.05 Controlador PID Temperatura 6 43,75 262,50
8.05 Controlador PID nivel tanque 8 39,90 319,20
8.06 Controlador valvulas 4 26,67 106,68
Total 3.850,26

En la siguiente tabla, se muestra un resumen de los precios de la instalacion, asi como
el importe total.

TABLA 42. RESUMEN DEL PRESUPUESTO DE EQUIPOS E INSTRUMENTACION.

Importe Total

(€)

Descripcidn

Depdsitos 825,60
Equipos auxiliares e instrumentacion 72.354,81
Valvulas y bombas 20.395,55
Reactivos 11.540,31
Modulo de membranas 2.226,00
Cuadro de control 731.642,50
Total 838.984,77

El presupuesto total de los equipos y la instrumentacién de la instalacién asciende a la
cantidad total de OCHOCIENTOS TREINTA Y OCHO MIL NOVECIENTOS OCHENTA Y CUANTRO
EUROS CON SETENTA Y SIETE CENTIMOS.
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9.2 PRESUPUESTO TOTAL DE EJECUCION MATERIAL

En la siguiente tabla se muestra un resumen del presupuesto total de ejecucién material,
el cual es la suma de los presupuestos parciales de mano de obra y de equipos e
instrumentacion.

TABLA 43. PRESUPUESTO TOTAL DE EJECUCION MATERIAL.

L. Importe Total
Descripcion
(€)
Mano de obra 12.198,00
Equipos e instrumentacion 838.984,77
Total 851.182,77

El presupuesto total de ejecucidon material asciende a la cantidad de OCHOCIENTOS
CINCUENTA Y UN MIL CIENTO OCHENTA Y DOS EUROS CON SETENTA Y SIETE CENTIMOS.

9.3 PRESUPUESTO TOTAL DE EJECUCION POR CONTRATA

TABLA 44. PRESUPUESTO TOTAL DE EJECUCION POR CONTRATA.

Presupuesto total de ejecucion material 851.182,77
Gastos Generales(15%) 127.677,42
Beneficio industrial (6%) 51.070,97

Total 1.029.931,15

El presupuesto total de ejecucién por contrata asciende a la cantidad de UN MILLON
VEINTINUEVE MIL NOVECIENTOS TREINTA Y UN EUROS CON QUINCE CENTIMOS.
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9.4 PRESUPUESTO BASE DE LICITACION

TABLA 45. PRESUPUESTO BASE DE LICITACION.

Presupuesto total de ejecucion por contrata 1.029.931,15
IVA (21%) 216.285,542
Total 1.246.216,69

El presupuesto base de licitacién asciende a la cantidad total de UN MILLON
DOSCIENTOS CUARENTA Y SEIS MIL DOSCIENTOS DIECISEIS EUROS CON SESENTA Y NUEVE
CENTIMOS.
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ANEXOS
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ANEXOS

ANEXO I: CALCULOS

e Disolucién NaOH (0,1N)
Conocido el peso molecular (40 g/mol) y la molaridad (0,1 N = 0,1 M) del hidréxido de
sodio (NaOH), se puede calcular la masa que se debe de adicionar al matraz de 250 mL:

mol
m (NaOH) = V(disolucién) - PM - Molaridad = 0,25 L - 40 miol -0,1 -

m (NaOH) = 2 g (NaOH)

e Disolucién HCI (0,1 N)

Para realizar esta disolucién disponemos de una botella de acido clorhidrico (HCl) con
una riqueza del 37 %. Para averiguar la concentracién de esta botella, se realiza el siguiente
calculo:

p 1190% mol (HCI) (Ecuacién 20)
[HCUbotenia = 577 = o5 0 36—
™ mol

Teniendo en cuenta la riqueza del compuesto:

mol (HCI) mol (HCI)

[HClpotetra = 32,6 0,37 = 12,06

El calculo del volumen necesario de acido que se debe de adicionar al matraz de 250 mL,

se obtiene a partir de la siguiente ecuacion:

[HClpotetta = V(HCDpotena = [HCl]gon - V(HCI)gon (Ecuacion 22)

mol
[HCl]don . V(HCl)don O;lTO;ZSL
V(HCDpotetia = = = 0,00207L = 2,07 mL

[HCl]botella 12,06 mTOI
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ANEXO II: REACTIVOS. PICTOGRAMAS Y FRASESHY P

Compuesto

Pictograma

Frases H

Frases P

Acido Clorhidrico
(37%)
PANREAC

H290 Puede ser
corrosivo para los
metales.

H335 Puede irritar las
vias respiratorias.

H314 Provoca
guemaduras graves en
la piel y lesiones
oculares.

P234 Conservar Unicamente en el
recipiente original.

P390 Absorber el vertido para
gue no dafe otros materiales.

P264 Lavarse...
concienzudamente tras la
manipulacion.

P280 Llevar guantes, prendas,
gafas o mascara de proteccion.

P302+P352 EN CASO DE
CONTACTO CON LA PIEL: Lavar
con aguay jabdn abundantes.

Hidroxido Sédico
(lentejas)

PANREAC

H314 Provoca
guemaduras graves en
la piel y lesiones
oculares.

H290 Puede ser
corrosivo para los
metales.

P260 No respirar el polvo/el
humo/el gas/la niebla/los
vapores/el aerosol.

P280 Llevar guantes, prendas,
gafas o mascara de proteccion.

P303+P361+P353 EN CASO DE
CONTACTO CON LA PIEL (o el
pelo): Quitarse inmediatamente
las prendas contaminadas.
Aclararse la piel con agua o
ducharse.

P305+P351+P338 EN CASO DE
CONTACTO CON LOS 0JOs:
Aclarar cuidadosamente con agua
durante varios minutos. Quitar las
lentes de contacto sillevay
resulta facil. Seguir aclarando.

P310 Llamar inmediatamente a
un CENTRO DE INFORMACION
TOXICOLOGICA o a un médico.

P501 Eliminar el
contenido/recipiente seguin
Directiva 94/62/CE o 2008/98/CE.
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Hipoclorito
Sédico

PANREAC

fong

H314 Provoca
guemaduras graves en
la piel y lesiones
oculares graves.

H400 Muy téxico para
los organismos
acuaticos.

P280 Llevar
guantes/prendas/gafas/mascara
de proteccion.

P305+P351+P338 EN CASO DE
CONTACTO CON LOS 0Jos:
Aclarar cuidadosamente con agua
durante varios minutos. Quitar las
lentes de contacto, sillevay
resulta facil. Seguir aclarando.

P313 Consultar a un médico.
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ANEXO Ill: ESPECIFICACIONES TECNICAS DEL MODULO DE MEMBRANAS

8
g
B

NGB, ot @ 135

FIGURA 64. ESTRUCTURA DE UN CARTER PARA UNA MEMBRANA, COMO EL DE LA PLANTA PILOTO. (TAMI

INDUSTRIES).
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FIGURA 65. ESTRUCTURA DE UN CARTER PARA MAS DE UNA MEMBRANA, COMO EL MODULO DE LA
INSTALACION. (TAMI INDUSTRIES).
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ANEXO IV: ANALISIS DE VARIANZA

¢ Membrana 1l kDa

Analysis of Variance for Var 1

Source Sum of Squares | Df | Mean Square | F-Ratic |P-Falue
ApH alimento | 246,016 1 246,016 28,79 0,0127
B:Presion (bar) | 277,032 1 277032 3242 0,0107
AA 35,7204 1 35,7204 418 01334
AB 06721 1 06721 1,13 0.3654
EE 9.34201 1 0,34201 1,15 0.3613
Total error 23,6367 3 8.34536

Total (corr.) 603,928 8

B-squared = 95,733 percent

B-squared (adjusted for d.£) = 38,58 percent
Standard Error of Est. = 2,92323

Mean abzolute error = [ 44458

Drurbin-Watzon statistic = 142773 (P=03213)
Lag 1 residual autocorralation =0, 111879

FIGURA 66. ANALISIS DE VARIANZA PARA EL INDICE DE RECHAZO DEL ACETAMINOFEN.

Analysis of Variance for Var 2

Source Sum of Squares  |Df | Mean Square | F-Ratio | P-Falue
ApHalimento 362,214 1 562,214 93,62 0.0023
EPresion (bar) [ 180,511 1 180,511 30,06 0.0119
Al 000802222 1 0.00802222 0,00 09731
AB 143641 1 143641 239 02197
EE 323427 1 323427 0,54 0.5162
Total error 18,0162 3 6.0034

Total (corr.) 778,348 8

B-squared = 97,5833 percent
B.-zquared (adjusted for d.£) =93 3275 percent
Standard Error of Est. = 2 45053

Y101 4

Mizan absolute error= 122014
Drurbin-Watson statistic = 143813 (P=0,3640)
Lag 1 residual autocorrelation = 0167273

FIGURA 67. ANALISIS DE VARIANZA PARA EL INDICE DE RECHAZO DEL NAPROXENO.
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Analysis of Variance for Var 3

Source Sum of Sguares | Df | Mean Square | F-Ratio | P-Talue
AcpH alimente | 117,838 1 117,838 5.88 00937
B Presion (bar) | 733,312 1 733,312 37,60 0,0087
AL 402334 1 [402334 0.20 06544
AB 00623 1 00623 0.00 0.9500
EE 0.136930 1 0.136930 0,01 0,9303
Total error 60,1030 3 |20,0346

Total (corr.) 035477 8

E-squared =23 5735 percent
E-zquared (adjusted for d.£) = 82 8658 percent
Standard Error of Est. =4 47501
Mizan absolute error =2 20958

Drurbin-Watson statistic = 1,14588 (P=0.0562)
Lag 1 residual autocorrelation = 0,.313663

FIGURA 68. ANALISIS DE VARIANZA PARA EL INDICE DE RECHAZO DEL DICLOFENACO.

Analysis of Variance for Var 4

Source Sum of Squares | Df | Mean Sguare | F-Ratic | P-Value
AcpH alimente | 218504 1 |2185.04 44,09 0.0070
BE:Presion (bar)  |930,513 1 930,513 18.78 0.0227
AL 0233756 1 0235756 0.00 0.9404
AB 16,4836 1 16,4836 0.33 0.6046
EE 0233756 1 0235756 0.00 0.9404
Total etror 148,676 30 |49.35587

Total (cotr.) 328119 8

R-zquared = 935 4538 percent

R-zquared (adjusted for d.£)
Standard Error of Est. =7
Mizan abzelute error= 3,331

0
JFIF

16

-
M
35

87,9169 percent

Durbin-Watson statistic = 1. 72801 (P=0,7435)
Lag 1 residual autocorrelation = 0,07014

FIGURA 69. ANALISIS DE VARIANZA PARA EL INDICE DE RECHAZO DEL IBUPROFENO.

Analysis of Variance for Var §

Source Sum of Squares | Df | Mean Sguare | F-Ratio | P-Talue
A-pH alimente | 3136,83 1 313683 18632 |0.0009

B:Presion (bar) | 301,603 1 501,603 2079 0.0121

Ad 10,6568 1 10,6368 0.63 04344
AB 0.5329 1 0.532% 0.03 0.8701

EEB 3.80136 1 3.90136 0.23 0.6632

Total etror 50,3073 3 16,8338

Total (cotr.) 3704.05 8

R-squared = 98,6364 percent
R-zquared (adjusted for d.£)=953538 percent

Standard Error of Est. =

R
IREED L,

=

Mean absolute error=1,91568
Durbin-Watzon statistic = 1. 31777 (P=0.431T)
Lag 1 residual autocorrelation = 0 121809

FIGURA 70. ANALISIS DE VARIANZA PARA EL INDICE DE RECHAZO DEL TRICLOSAN.
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Analysis of Variance for Var 6

Source Sumgf Squares | Df | Mean Sguare | F-Ratio | P-Talue
ArpH alimente | 202107 1 |2021.07 12545 |0,0013

E:Presion (bar) | 470,998 1 [470.998 2023 0.0124

AL 8.18776 1 8,18776 0.51 05274

ABE 642402 1 64,2402 3,00 0.1398

EE 476376 1 |4,76376 0.30 06244

Total etror 483327 3 16,1100

Total (corr.) 261750 8

B-=zquared = 98,1533 percent

R-zquared (adjusted for d.£) = 935,0751 percent
Standard Error of Est. = 4,013584

Mizan absolute error=1,8365

Durbin-Watson statistic = 1,99483 (P=0,9439)
Lag 1 residual autocorrelation = -0,15599

FIGURA 71. ANALISIS DE VARIANZA PARA EL INDICE DE RECHAZO DE LA TRIMETOPRIMA.

Analysis of Variance for Var 7

Source Sum of Squares | Df | Mean Square | F-Ratio | P-Falue
ApH alimente | 135304 1 1835,04 32,56 000534
E:Presion (bar) | 131839 1 1318,39 37.33 00088
Al 1.2062 1 12062 021 0.6802
AB 63,1249 1 65,1249 1,35 02673
EE 1.603 1 1,603 022 0.6741
Total error 105,838 3 35,2061

Total (corr.) 3339.34 8

R-squared = 96,848 percent

R-squared (adjusted for d.f) = 91,3943 percent
Standard Error of Est. = 5 94103

Mzan abzolute error = 3 01444
Durbin-Watsoen statistic = 14413 (P=0,3402)
Lag 1 residual autocorrelation = 0, 206848

FIGURA 72. ANALISIS DE VARIANZA PARA EL INDICE DE RECHAZO DE LA CAFEINA.

Analvsis of Variance for Var 8

Source Sum of Squares | Df | Mean Square | F-Ratio | P-Value
AopH alimento (216752 1 (216732 2230 0.0180
E:Presion (bar) 300319 1 3003,19 30,92 0.0115
AA 206,722 1 [206,722 2,13 02408
AR 349120 1 349120 3.59 0.1543
EE 143369 1 143369 0,01 09110
Total error 201 544 3 07,1815

Total (corr.) 6021,54 8

R-squared = 95,1383 percent

B-squared (adjusted for d.£) = 37,0838 percent
Standard Error of Est. = 9,85807

Mizan abzolute error = £ 233583
Durbin-Watson statistic = 1. 48338 (P=0.4036)
Lag 1 residual autocorrelation = 0,236722

FIGURA 73. ANALISIS DE VARIANZA PARA EL (NDICE DE RECHAZO DEL SULFAMETOXAZOL.
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Analysis of Variance for Var 9

Source Sum of Squares  |Df | Mean Square | F-Ratio | P-Value
A-pH alimento | 323,841 1 323,841 13,53 0.034
B:Presion (bar) 313302 1 3155,02 13099 [0.0014
Al 0.712022 1 0,712022 0,03 0.8740
AB 144 43 1 144 43 6.04 0.0911
EE 520,892 1 520,892 21,76 0.0186
Total error 71,798 3 |238327

Total (corr.) 41946,74 ]

R-squared = 98,2892 percent
B-squared (adjusted for d.£)=93,4379 percent
Standard Error of Est. =4 8921

Lag 1 residual autocorrelation = -0,160713

FIGURA 74. ANALISIS DE VARIANZA PARA EL INDICE DE RECHAZO DE LA ERITROMICINA.

Analysis of Variance for Var 10

Source Sum of Squares  |Df | Mean Square | F-Ratio | P-Falue
ApH alimente | 130833 1 1308.33 046 0.0543
E:Presion (bar) | 3308.03 1 350803 25336 0,0151
AA 66,2017 1 66,2017 0,48 0.5388
AB 33,3306 1 33,3506 024 0.6571
EE 35,1681 1 35,1681 025 0.6438
Total error 414923 3 138,308
Total (corr.) 336601 8

R-squared = 92,2675 percent

B-squared (adjusted for d.£)=729,3801 percent

Standard Error of Est. = 11,7605

Mizan abzolute error =35, 83233
Durbin-Watzon statistic = 1,42332 (P=0,3133)
Lag 1 residual antocorrelation = 0180303

FIGURA 75. ANALISIS DE VARIANZA PARA EL INDICE DE RECHAZO DEL DIAZEPAN.
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Membrana 15 kDa

Analvsis of Variance for Var 4

Source Sum of Squares  |Df | Mean Square  |F-Ratic | P-Value
AcpH alimente | 236,490 1 [236400 85,17 0,0027
B:Presion 175138 1 1751.38 381,33 |0,0002
AA 404227 1 [4,04227 1,34 0,3303
AB 113,349 1 113,349 37.80 0,0087
EB 144897 1 144 397 43.11 0,0061
Total error 9.03301 3 |301167

Total (corr.) 2271971 3
R-zquared = 99 6037 percent
B-zquared (adjusted for d.£) = 98,9431 percent

Standard Error of Est. = 1,73342
MIean abzolute error = 0, 880494
Drurbin-Watson statistic = 3.20913 (P=0,%173)
Lag 1 residual autocorrelation = -0,670457

FIGURA 76. ANALISIS DE VARIANZA PARA EL INDICE DE RECHAZO DEL ACETAMINOFEN.

Analysis of Variance for Var &

Source Sum of Squares | I |Mean Square |F-Ratio |P-Falue
A:pH alimente | 148,504 1 148,504 2376 0.0163

B:Presidn 613,879 1 613,879 08,22 0.0022

AA 105816 1 10,3816 1,66 02878

AB 210235 1 |21025 034 0.6026

BB 0.303339 1 0.503339 0.08 07930

Total error 13,7484 3 62408

Total (corr.) 79412 3

R-squared = 97,639 percent
B-zquared (adjusted for d.£) = 93,7032 percent
Standard Error of Est. =2,40004

Mizan abzolute error= 1243938
Drurbin-Watson statistic = 2.43334 (P=0,3063)
Lag 1 residual autocorrelation = -0,330185

FIGURA 77. ANALISIS DE VARIANZA PARA EL INDICE DE RECHAZO DEL NAPROXENO.

Analysis of Variance for Var 6

Source Sum of Squares | Df | Mean Square | F-Ratic | P-Talue
AcpH alimento 520,613 1 520,615 73,17 0,0032

B Presion 263,079 1 |263,079 37.98 00086

AA 5.85961 1 [3,85961 0.83 04235

AB 334084 1 [334084 482 01156

EE 106681 1 106681 028 06311

Total error 20,7787 3 |6.92624

Total (corr.) 845,708 8

E-squared = 97 343 percent
E-squared (adjusted for d.£) =93 4431 percent
Standard Error of Est. = 2.63177
Mean abeolute error =1, 29284

Durbin-Watson statistic =2, 9436 (P=0,7339)
Lag 1 residual autocorrelation = -0,490781

FIGURA 78. ANALISIS DE VARIANZA PARA EL INDICE DE RECHAZO DEL DICLOFENACO.
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Analysis of Variance for Var 7

Source Sum of Squares  |Df | Mean Square | F-Rafio |P-Value
AcpH alimente | 91,333 1 [91.338 18,70 0.022
B:Presitn 1585.33 1 158335 32451 | 0.0004
AN 0.740139 1 [0.740139 0.15 0.7231
AB 0616223 1 |[0,616223 0.13 0.7460
EB 63,8369 1 [63,3569 13.43 0.0350
Total etror 14,6361 3 |4.88336

Total (corr.) 1738.56 3

R-squared = 99,1668 percent

R-zsquared (adjusted for d.£) = 97,7776 percent
Standard Error of Est. =2, 21029

Mzan absolute error=1.11306
Durbin-Watson statistic = 2,68333 (P=0,3218)
Lag 1 r=sidual autocorrelation = -0,38344

FIGURA 79. ANALISIS DE VARIANZA PARA EL INDICE DE RECHAZO DEL IBUPROFENO.

Analysis of Variance for Var_§

Source Swm gf Squares | Df | Mean Square | F-Ratic | P-Value
ArpH alimento 641,494 1 [641.494 11952 |0,0016
B:Presion 614,891 1 [614.891 11456 [0,0017
Al 77,8752 1 [77.8752 1451 0,031
AB 00289 1 [00289 0,01 0.9461
EE 0,72 1 (072 0,13 07383
Total error 161018 3 |3.36728

Total (corr) 1351.11 3

E-squared = 98 3083 percent

E-squared (adjusted for d.£) =26,822 percent
Standard Error of Est. =2.31674

Mvizan absolute error= 111778
Durbin-Watson statistic = 2,31773 (P=0.3730)
Lag 1 residual autocorrelation = -0,43817

FIGURA 80. ANALISIS DE VARIANZA PARA EL INDICE DE RECHAZO DEL TRICLOSAN.

Analysis of Variance for Var 9

Source Swm of Squares | Df | Mean Square | F-Ratic | P-Talus
ApH alimento | 441,87 1 [441.87 16083  [0,0011

BE:Presion 188 496 1 188 496 68,61 0.0037

Al 10,3209 1 10,3209 3.76 0.1430

AB 33,2332 1 33,2332 12.10 0.0401

EE 0.00333339 1 0.00333389 0.00 0.9676

Total error 824242 30 |2,74747

Total (corr) 632,17 3

B-squared = 98,7917 percent

B-squared (adjusted for d.£) = 96,778 percent
Standard Error of Est. = 1,63733
Mizan ab=olute error =0 816832

Durbin-Watzon statiztic = 1,77467 (P=

Lag 1 residual autocorrelation = -0,145344

FIGURA 81. ANALISIS DE VARIANZA PARA EL INDICE DE RECHAZO DE LA TRIMETOPRIMA.
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Analysis of Variance for Var 10

Source Sum of Squares | Df | Mean Square | F-Rafio |P-Value
ApH alimente  |444276 1 |444276 1723 00254
B Presion 116739 1 116739 4331 0,0067
AA 10,3209 1 10,3209 0.40 05718
AB 23,6036 1 |25,6036 0.99 03924
EE 354201 1 [354201 1.37 03257
Total error 77,3348 3 [25,7783

Total (corr.) 1760,85 8

R-squared = 95,6081 percent

R-squared (adjusted for d.£) = 35,2883 percent
Standard Error of Est. = 5,07723

Mizan abzolute error=2,42123
Durbin-Watson statistic = 2. 71939 (P=0_3332)
Lag 1 residual autecorrelation = -0,42033

FIGURA 82. ANALISIS DE VARIANZA PARA EL INDICE DE RECHAZO DE LA CAFEINA.

Analysis of Variance for Var 11

Source Sum of Squares | DY | Mean Square | F-Ratic | P-Falue
AcpH alimente | 1011,92 1 101192 31.23 00113
B Presion 182283 1 132283 56,26 0.0049
AA 3.00842 1 300842 0.0% 0.7805
AB 162.18 1 162,18 5.01 0.1112
EE 40,2604 1 |40.2604 1,24 0.3462
Total error 07,207 3 32,4023

Total (cotr.) 313741 B

a4 001

R-zquared = 35,9017 percent

R-squared (adjusted for d.£3=91,7378 percent
Standard Error of Est. = 56023

Miean abzolute error = 2 83304

Durbin-Watson statistic = 2 80974 (P=0,6354)
Lag 1 rezidual autocorrslation = -0, 434678

FIGURA 83. ANALISIS DE VARIANZA PARA EL iNDICE DE RECHAZO DEL SULFAMETOXAZOL.

Analysis of Variance for Var 12

Source Swm of Squares | Df | Mean Sguare | F-Ratio | P-Value
AcpH alimento | 329972 1 529972 2710 0.0138

E:Presion 278234 1 |278234 14227  |0,0013

Al 26,3296 1 |263296 133 03299

AB 150,308 1 130,308 71,68 0.0694

EE 12,0868 1 12,0868 0.62 0.4892

Total error 38,6764 3 193388

Total (corr.) 333991 8

B-zquared = 983517 percent

B-squared (adjusted for d.£) = 95,6044 percent
Standard Error of Est. =4 42233

hiean abzolute error =2 10023

Durbin-Watsen statistic = 2 41318 (P=02327)
Lag 1 residual autocorrelation = -0, 42153

FIGURA 84. ANALISIS DE VARIANZA PARA EL NDICE DE RECHAZO DE LA ERITROMICINA.

105



Disefio de una instalacion para recuperacion de farmacos de una corriente de proceso mediante Ultrafiltracion.

Analysis of Variance for Var_13

Source Sum gf Squares | Df | Mean Square | F-Ratio |P-Talue
ApH alimento | 108,886 1 108,886 75,48 0,0032
B Presion 633,248 1 633,248 43897  [0.0002
Al 15,0152 1 15,0152 1041 0,0454
AE 58,0644 1 58,0644 4025 0,0079
EE 74,1762 1 74,1762 5142 0,0056
Total error 432773 3 144258
Total (corr.) 893,717 8

E-squared =00 5158 percent

E-squared (adjusted for d.£)= 98,7087 percent
Standard Error of Est. = 1,20107

Mizan absolute error =0, 393334
Durbin-Watson statistic = 2.61606 (P=0.4387)
Lag 1 residual autocorrelation = -0,371732

FIGURA 85. ANALISIS DE VARIANZA PARA EL INDICE DE RECHAZO DEL DIAZEPAN.
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