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Resumen

El antimonio (Sb) es un elemento toxico para la salud humana. Trabajos recientes realizados en Estados Unidos y Europa
sugieren que el tereftalato de polietileno (PET) puede lixiviar Sb, por lo cual es de interés realizar este estudio en México,
donde presenta un elevado uso para embotellar agua de consumo éste material plastico. Para evaluar la concentracion de Sb
lixiviado de plasticos PET para almacenar agua de consumo, se estudiaron las condiciones a las cuales estos contenedores
son sometidos y que pueden favorecer la lixiviacion del Sb contenido en el PET de botellas, como son: pH, tiempo de
exposicion y temperatura. Las condiciones de lixiviacion fueron evaluadas aplicando un disefio de experimentos factorial
completo 23, Ademés se determin6 el contenido total de Sb presente en los plasticos después de una digestion 4cida asistida
por microondas. El analisis del contenido total de Sb en las muestras de digestion acida y de lixiviados se llevo a cabo por
Espectroscopia de Fluorescencia Atdmica con sistema de Generacion de Hidruros (HG/AFS). El andlisis de la concentracion
total asi como el contenido de Sb potencialmente lixiviable se aplico a envases para contener agua o bebidas carbonatadas
disponibles comercialmente en la region. La concentracion inicial lixiviada de Sb en el agua contenida en las botellas de
PET fue de 0.0640.02 a 2.2140.40 pg Sb/L, de la misma formas el contenido total de Sb en el plasticos presente en las
diferentes marcas evaluadas fue desde 68.6+6.1 hasta 110.149.1 mg Sb/kg de PET. A partir del disefio de experimentos se
establecio que concentraciones altas de Sb lixiviado de los plasticos PET se presentan a pH 7 y 5 dias de exposicion a una
temperatura de 75°C. Las concentraciones encontradas van de 1.240.1 a 16.4+0.3 pg/L, de entre las cuales solo dos muestras
estan por arriba y tres muestras en el limite maximo permitido para agua potable de la Union Europea (UE) que es de 5
ng/L, representando un riesgo potencial para la salud humana.

Palabras clave: Antimonio, PET, Lixiviacion, HG/AFS.
Agencia Internacional para la Investigacion sobre el

Cancer (IARC) clasifico el trioxido de antimonio como
posible cancerigeno para los seres humanos.

1. Introduccion

En los ultimos afos la industria de los productos
plasticos se ha incrementado notablemente, sobre todo
de productos empleados para contener y almacenar
bebidas y alimentos, tal es el caso de la produccion de

Organizaciones como la Agencia de Proteccion
Ambiental de Estados Unidos, la Organizacion Mundial
de la Salud y la Administracién de Seguridad y Salud

botellas de tereftalato de polietileno (PET por sus siglas
en inglés). Para el proceso de fabricacion del PET se
emplean principalmente catalizadores de antimonio
como el tridxido de antimonio [1].

Algunos estudios realizados en Estados Unidos y en
Europa [2-8] han demostrado que el antimonio
empleado en los contenedores PET puede lixiviarse a los
liquidos contenidos y este elemento puede llegar a ser
toxico para el humano aun en concentraciones bajas. La
absorcion gastrointestinal de sales solubles de antimonio
ejerce un fuerte efecto irritante sobre la mucosa
gastrointestinal y provocan vomitos sostenidos. Otros
efectos incluyen calambres abdominales, diarrea y
toxicidad  cardiaca. Puede  ocasionar  efectos
neurologicos, cardiovasculares, respiratorios,
gastrointestinales y hematopoyéticos, los cuales son
similares a los observados por la intoxicacion por via
oral con arsénico [7]. Gebel [9] reporto que el antimonio
tiene un comportamiento toxicologico similar al
arsénico, que es un compuesto carcinogeno; y la

Ocupacional y otras mas, establecen limites maximos
permisibles de Sb en agua potable, por ejemplo en Japon
es de 2 pg/L, mientras que en la Comunidad Europea,
EE.UU. y Canada se mantiene en 5 pg/L [2, 3, 10]. En
lo que respecta a nuestro pais, no se cuenta con ninguna
regulacion en cuanto al limite maximo permitido de Sb
en agua de consumo humano. En los altimos afios
debido al uso indiscriminado de plastico PET y al
desconocimiento en nuestro pais y particularmente en
nuestra region, sobre la cantidad de antimonio lixiviable
en plasticos PET, se crea un ambiente de desconfianza
sobre la calidad del agua que bebemos. Para estudiar la
lixiviacion de Sb en envases de PET se requiere evaluar
las condiciones a las que el material plastico se somete
potencialmente durante su periodo de almacenamiento
en anaquel, por lo tanto es importante simular algunas
condiciones de pH, temperatura, y tiempo de exposicion
[11-14]. Por lo anterior, resulta de interés el evaluar las
condiciones que favorezcan la lixiviacion del antimonio
contenido en el PET y conocer el grado de exposicion
que se tiene al Sb a través del consumo de liquidos o
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alimentos almacenados en PET. Una de las técnicas
analiticas mas utilizadas para la determinacion del Sb a
niveles de concentraciones traza (ug/L) es la
espectroscopia de fluorescencia atbmica con generacion
de hidruros (HG-AFS) que compite en sensibilidad con
la espectrometria de masas con fuente de plasma de
acoplamiento inductivo (ICP-MS), resultado esta ultima
en costos de operacion mas elevado.

2. Parte experimental

2.1 Muestreo de contenedores PET.

Las botellas de PET fueron adquiridas en
establecimientos locales en diferentes puntos de la zona
metropolitana de Monterrey, N.L. México, donde se
distribuye agua purificada en botellas de PET,
adquiriendo 12 marcas comerciales de agua embotellada
y adquiriendo 3 botellas por marca. Las muestras se
almacenaron a temperatura ambiente y bajo oscuridad.

2.2 Determinacion de Sb lixiviado en el agua
embotellada en contenedores PET.

Para la determinacion del contenido total de Sb en las
muestras de agua, se implemento un procedimiento de
preconcentracion, empleando una resina de intercambio
ionico DOWEX® 1X8-100 (Sigma-Aldrich) empacada
en una jeringa de 3 mL (1.5 g), la cual fue lavada con
agua grado MilliQ y acondicionada con 10 mL de 1M
de acetato de amonio a pH 9 (CTR Scientific, 96.7%).
Posteriormente, se preconcentré 100 mL de muestra de
agua a un caudal de 1 mL/min y para eluir se empled 5
mL de una disolucion 2M de HNOs (Sigma-Aldrich,
ACS 70%), teniendo un factor de preconcentracion de
20 veces y este procedimiento permitio cuantificar
concentraciones de Sb a niveles de partes por trillon
(ng/L). A los 5 mL de la disolucion eluida se les afiadio
400 pL de una disolucion reductora (yoduro de potasio
(Sigma-Aldrich 99%) y acido ascorbico (Sigma-Aldrich,
99%) al 2 y 0.5%, respectivamente) y se dejo reaccionar
durante 1 h. Concluida la etapa de reduccion se procedio
a medir las muestras en el espectrofotometro de
fluorescencia atomica con sistema de generacion de
hidruros (HG/AFS, marca RayLeigh, modelo AF-640A).
Para la medicion se empled NaBHa (Fluka Analytical,
99%) al 0.7% en NaOH (Sigma-Aldrich, 97%) 0.1IM
para la formacion del hidruros correspondiente y HCl al
10% (CTR Scientific, 96.7%) como agente acarreador,
como gas separador se utilizd argon (600 mL/min),
empleando como fuente de excitacion una lampara de
catodo hueco de Sb (217.6 nm).

2.3 Determinacion de Sb en plastico PET.

Para la determinacion del contenido total de Sb en los
contenedores PET se peso 0.1 g de muestra (plastico
cortado en pequefios trozos) que se pre-digirio con 1 mL
de HCl y 4 mL de HNOs por 15 min, posterior a ese
tiempo, las muestras fueron colocadas en el microondas
(marca CEM, modelo Mars 6), el procediendo para la
digestion fue: (1) de temperatura ambiente a 180°C por
15 min y (2) posteriormente se mantuvo a esa
temperatura por 20 min. Las muestras digeridas fueron
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diluidas y reducidas, concluida la reduccion se procedio
a la determinacion del Sb presente en las muestras en el
equipo de HG-AFS, como se especifico en el apartado
2.2. El experimento se llevd a cabo por triplicado para
cada una de las 12 marcas de botellas comerciales
estudiadas.

2.4 Diseiio de experimentos factorial 2° para la
evaluacion de la lixiviacion de Sb del material PET.

El disefio de experimentos se aplico en la muestra que
presentd una mayor concentracion de Sb en el PET. El
disefio aplicado fue de tipo factorial completo 23, los
factores fueron el pH, tiempo de exposicion y
temperatura, y la respuesta de los experimentos fue el
porcentaje de lixiviacion de Sb en la muestra de PET
seleccionada. Cada factor tuvo dos niveles. En el caso
de la temperatura se evaluaron el efecto de la lixiviacion
a25y75°C. En el caso del pH, se evalu6 dicho efecto a
pH 3 y 7. En el tiempo de exposicion, se estudio a 5 y
15 dias. Los experimentos se realizaron por duplicado
resultando un namero total de 16 experimentos. Las
muestras de PET se cortaron en pequefos trozos de
aproximadamente 5x4 cm y se utilizaron cuatro piezas
de dichas dimensiones (aproximadamente 2.1 g de PET
por experimento), las cuatro piezas se colocaron en un
frasco de vidrio afiadiendo 100 mL de la disolucion al
pH correspondiente. Se introdujeron en un bafio de agua
con agitacion mecanica (Marca Thermo Scientific,
modelo Precision) a las diferentes temperaturas (25 y
75°C) y diferentes tiempos de exposicion (5 y 15 dias).
Una vez concluido el tiempo de exposicion se retiro el
PET y la muestra de agua se preconcentré empleando el
procedimiento  descrito en el apartado 2.2.
Posteriormente las muestras fueron reducidas y se
determino el contenido de Sb lixiviado por HG/AFS. En
base a los resultados se establecid las mejores
condiciones para la lixiviacion del Sb.

2.5 Determinacion el contenido total y lixiviable de
Sb en los contenedores PET comerciales.

Una vez establecidas las condiciones de lixiviacion, se
procedi6 al andlisis de Sb total y lixiviado en las 12
muestras de PET. Los andlisis se realizaron por
triplicado y en el caso del Sb lixiviado, se emplearon las
condiciones de tiempo, pH y temperatura, que favorecen
la lixiviacion de antimonio (obtenidas a partir del disefio
de experimentos).

3. Resultados y discusion

3.1 Determinacion del contenido de Sb lixiviado en el
agua embotellada en material plastico PET.

Previo al analisis de Sb en el PET y en agua, se realizo
la curva de calibracion para la determinacion de Sby se
obtuvieron los parametros analiticos del método, en la
Tabla 1 se presentan los resultados obtenidos. El método
present6 una buena linealidad, el limite de deteccion fue
de 0.9 pg/l, y el coeficiente de variacion para un
estandar de 6 pg/L fue de 1.2%.
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Tabla 1. Parametros analiticos obtenidos en la determinacion 3.2 Determinacion de Sb total en el plastico PET
de Sb lixiviado en el agua embotellada en PET. :

Parametros analiticos

Una vez digeridas las muestras de PET, se procedio a
Ecuacion de la recta IF=29.2+422[Sb, ug/L] determinar la concentracion total de Sb que fue en el
- — intervalo de 68.6+6.1 hasta 110.149.1 mg[Sb]/Kg de
Coeficiente de correlacitn 0.9985 PET, tal y como se presenta en la Tabla 3, siendo las
Limite de deteccion 0.9 pglL muestras que presentaron un mayor contenido de Sb en
Limite de cuantificacion 2.6 ug/L su matriz plastica las siguientes: PET-2, PET4, PET-5.
CV (6 pg/l) 1.2% PET-3 y PET-6, con un concentracion de 110.1£9.1,
107.4+10.6, 95.549.0, 93.94£5.5 y 90.5+5.6 mg[Sb]/kg

Se determiné el Sb lixiviado en el agua embotellada de PET, respectivamente.

en el contenedor PET aplicando el procedimiento de
preconcentracion previamente descrito (apartado 2.2), el
limite de cuantificacion obtenido después de aplicar este

Tabla 3. Determinacion del contenido total de Sb enlas 12
muestras comerciales de PET por digestion é4cida asistida por

et microondas.
procedlmlentq ,fue de 60 ng/L glcanzando un facto,r de No. de Concentracion de
preconcentracion de 20. Previamente, se evalud la M Clave
-7 . . . uestra Sb [mg/kg]
recuperacion de antimonio con el procedimiento de
preconcentracion,  encontrando  porcentajes  de 1 PET-1 78.0+8.9
recuperacion entorno al 98% para muestras de agua en ) PET= 110.149.1
concentraciones de 400 y 800 ng/L. Los resultados
obtenidos se presentan en la Tabla 2. Las 3 PET-3 939+55
concentraciones de Sb se encuentran en el rango de 4 PET4 107.4+10.6
0.06+0.02 a2.21+0.40 pg[Sb]/L en el agua embotellada,
siendo las muestras que mayor concentracion de Sb 5 PET-5 95.549.0
presentaron las siguientes: PET-10, PET-11, PET-§, 6 PET-6 90.5+5.6
PET-9, PET-6 y PET-12 con un contenido de Sb de
22140.10, 1.82+0.10, 1.47+0.21, 1.13£0.11, 1.08+0.21, 7 PET-7 68.6+6.1
y 1.06£0.07 pg/L, respectivamente. Sin embargo, 8 PET-8 72.6+77
ninguna super6 el limite maximo permitido para agua
potable establecido por la Union Europea (UE) que es 9 PET-9 722+72
de 5 pg/L. 10 PET-10 75.9+48.1
11 PET-11 85.8£7.3
Tabla 2. Determinacion de Sb lixiviado en el agua 12 PET-12 82.846.3
embotellada de diversas marcas comerciales (n = 3).
No. de Clave Concentracion El .,
Muestra de Sb [ug/L] il rango de concentracion de Sb mgontradas en el
1 PETL 0284006 analisis del PET concuerda con el estudio realizado por
: : Saowaluk et al [15] donde se reportando una
2 PET-2 0.31+0.02 concentracion de Sb en la matriz de PET en el intervalo
de 0.1 a216 mg/kg.
3 PET-3 0.31+0.13
4 PET4 0.41+0.14 3.3 Evaluacion de las condiciones que favorecen la
5 PET-S 0.0640.02 lixiviacion de Sb del material PET.
6 PET-6 1.08+0.28 En la Tabla 4 se muestran los resultados obtenidos del
disefio de experimentos factorial completo 23, como
7 PET-7 0.75+0.08 respuesta se consider6 el porcentaje de lixiviacion. La
8 PET-8 1.4740.21 muestra donde se evaluaron las condiciones de
lixiviacion fue PET-2 ya que presentd la mayor
9 PET-9 1.1340.11 concentracion de Sb, de la cual se cortaron en trozos
10 PET-10 2.2140.10 pequefios de aproximadamente 5x4 cm (ver apartado 2.2
1 PET-11 1824010 g 24)y p(?steriormente fueron a.na.lli.zac.kfls por HG(AFS.
e calculd el porcentaje de lixiviacion a partir del
12 PET-12 1.06+0.07 contenido total de Sb obtenido por digestion acida.
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Tabla 4. Porcentaje de lixiviacion para cada uno de los
experimentos resultantes del disefio factorial 2* aplicado a la
muestra PET-2.

Exp. |Réplica| T(°C) | pH | t(dias) Iai:isvli)a(c.;:;'
1 1 25 3 5 0.012
2 1 75 3 5 0.097
3 1 25 7 5 0.020
4 1 75 7 5 0210
5 1 25 3 15 0.023
6 1 75 3 15 0.071
7 1 25 7 15 0.018
8 1 75 7 15 0.144
9 2 25 3 5 0.018
10 2 75 3 5 0.104
11 2 25 7 5 0.025
12 2 75 7 5 0234
13 2 25 3 15 0.019
14 2 75 3 15 0.060
15 2 25 7 15 0.015
16 2 75 7 15 0.117

Con los porcentajes de lixiviacion obtenidos se

procedi6 al andlisis de los resultados estadisticos con
ayuda del software STATISTICA v8.0.
Como se puede observar en la Figura 1, las tres variables
evaluadas en este diseflo, temperatura (T), pH y tiempo
de lixiviacion (1), tienen un efecto significativo sobre la
lixiviacion del Sb, siendo la variable que ejerce una
mayor influencia de forma positiva sobre el proceso de
lixiviacion la T, en menor medida el pH vy
posteriormente con una influencia negativa el tiempo de
lixiviacion (t). De igual manera las interacciones entre
las variables estudiadas, presentan un efecto
significativo en la lixiviacion, siendo la interaccion entre
la T y pH la que ejerce una mayor influencia.

{ijTemperaiura {oC}
1by2
(2)pH

(3)Tiempo (dias)

p=05
Estimacién del efecto estandarizado (valor absoluto)

Figura 1. Grafico de Pareto para el disefio de experimentos
factorial 2* evaluado en la muestra PET-2.
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Figura 2. Grafico de superficie de respuesta para la lixiviacion
de Sb obtenido de acuerdo a las condiciones evaluadas en el
disefio de experimentos.

En la Figura 2 (a, b y c) se presenta el grafico de
superficie de respuesta para la funcion de deseabilidad
donde se puede observar que las condiciones donde se
presenta mayor porcentaje de lixiviacion de Sb de la
matriz de PET corresponde a temperatura de 75°C, pH
de 7.0 y a un tiempo de exposicion de 5 dias, por lo que
se establecieron estas condiciones para llevar a cabo el
proceso de lixiviacion a las 12 marcas comerciales de
PET, utilizado para embotellar agua para consumo.
Estos resultados coinciden con lo previamente descrito
[8, 14, 15] donde se reporta que temperaturas mayores
de 60°C favorecen la lixiviacion de antimonio. En el
caso del efecto del pH, aunque Saowaluk et al. [15]
describe que pH acidos (disoluciones de acido acético al
4%) favorecen la lixiviacion de antimonio, en un estudio
realizado por Sanchez et al. [13] no encontrd una
diferencia significativa en la concentracion de Sb
lixiviable del PET a partir de agua y en disoluciones de
acido acético al 3%.
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3.4 Determinaciéon del contenido de Sb
lixiviable bajo las condiciones que favorecieron
la lixiviacion.

Bajo las condiciones establecidas en el disefio de
experimentos se realizo el estudio de lixiviacion para las
12 marcas comerciales de PET, los resultados obtenidos
se presentan en la Tabla 5 para muestras de PET
estudiadas, después de 5 dias a 70°C y pH 7.0.

Tabla 5. Sb lixiviado bajo las condiciones obtenidas del
disefio de experimentos factorial para cada una de las marcas
analizadas (n = 3).

No. de Clave Antimonio
Muestra lixiviado [ng/L]

1 PET-1 1.2+0.1
2 PET-2 73405

3 PET-3 32402

4 PET4 3.6403

5 PET-5 16.4+0.3
6 PET-6 19402

7 PET-7 47804

8 PET-8 52407

9 PET-9 32403
10 PET-10 2.740.5
11 PET-11 3.4+0.6
12 PET-12 53406

Se encontrd un rango de concentracion de Sb lixiviado
que va desde 1.2+0.1 a 16.4+0.3 pg/L, de entre las
cuales solo dos marcas estan por arriba del limite
maximo permitido para agua potable de la Union
Europea (UE) que es de 5 pg/L, siendo las muestras
PET-5 con una concentracion lixiviada de 16.4+0.3
pg/L, la cual contiene tres veces mas del Sb permitido
en agua potable, y PET-2 con 7.340.5 pg/L, por lo que
estas dos muestras representa un riesgo para la salud de
las personas que consuman el agua embotellada, siempre
y cuando los envases de PET pudieran ser sometidos a
las condiciones de temperatura, pH y tiempo, descritas
en el apartado 3.3.

Por otro parte, tres de las 12 marcas analizadas estan
en el limite maximo permitido, dichas muestras fueron
PET-12, PET-8, y PET-7 con concentraciones de Sb
lixiviado de 5.340.6, 52407 y 4.7404 pnglL,
respectivamente. Por lo que estas muestras al estar en el
limite maximo permitido de igual forma un riesgo
potencial para la salud humana.

Con respecto al resto de las muestras todas estan por
debajo del limite méaximo permitido por la Union
Europea por lo que estas muestras bajo las condiciones
descritas anteriormente no representan un riesgo a la
salud de aquellas personas que pudieran consumir el
agua embotellada en PET.
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4. Conclusiones

El Sb esta presente en la matriz polimérica de las
botellas de PET, las cuales son usadas como
contenedores para agua de consumo humano, el cual
varia en su concentracion segin la marca comercial del
contenedor, ademas de que éste se puede determinar con
una buena precision por medio de la técnicas de
espectroscopia de fluorescencia atomica con sistema de
generacion de hidruros (HG/AFS), permitiendo asi la
determinacion de Sb a concentraciones bajas, a su vez el
procedimiento de preconcentracion implementado
permiti6 la determinacion de antimonio en el orden de
partes por trillén (ng/L). E1 Sb es capaz de lixiviarse
hacia el agua que contiene dichos contenedores, en
diferente medida segun sea el contenido de Sb en el
material plastico, o posiblemente también a las
condiciones a las cuales se hayan sometidos las botellas
durante su almacenamiento (temperatura y tiempo). La
condicion que principalmente afecta la lixiviacion del
Sb fue la temperatura, por lo que las botellas que se
encuentren almacenadas a temperaturas altas son muy
susceptibles a lixiviar Sb. Por otra parte el pH también
presento una influencia considerable, ya que a valores
de pH alrededor de 7.0 se presentd un mayor grado de
lixiviacion, por lo que se presenta un mayor riesgo para
la salud humana al beber agua embotella en PET, bajo
estas condiciones.
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