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ABSTRACT 

The release of pharmaceuticals in environmental waters has become an urgent issue due to their 

pseudo-persistent traits and damage they inflict on aquatic life. The major route by which 

pharmaceuticals enter environment is through wastewater treatment plant (WWTP) effluent 

discharge. With high self-medication rates, partial wastewater treatment coverage, and India 

being a pharmaceutical manufacturing hub, the contamination of Indian environmental waters 

with pharmaceuticals is severe. Despite numerous occurrence studies of pharmaceuticals in 

environmental waters of India, a comprehensive risk assessment study was still lacking. 

Amongst pharmaceuticals, iodinated X-ray contrast media (ICM) is a class of pharmaceuticals 

used in high quantities in medical examinations for organ imaging purposes. WWTPs have 

shown incapability to degrade ICM, and disinfection of ICM containing waters has shown to 

form highly cytotoxic and genotoxic iodinated disinfection byproducts. Despite several 

degradation studies on other pharmaceutical classes, ICM remains as least investigated. 

Considering these reasons, the present study has focused on evaluating a complete risk profile 

of India from the presence of pharmaceuticals in different environmental waters, and studied 

the fate of a recalcitrant pharmaceutical class- ICM in a lab-scale membrane bioreactor (MBR). 

This study was also extended to assess the fate of ICM in a lab-scale photocatalytic membrane 

reactor (PMR), hence mapping their complete fate in a secondary (MBR) and tertiary (PMR) 

treatment stage of a typical WWTP operation. 

This study calculates the risk for human health, antimicrobial resistance (AMR) selection, and 

aquatic life due to the presence of a wide variety of pharmaceuticals in environmental waters. 

The study also analyzed the risk from the presence of personal care products (PCPs) in Indian 

environmental waters to picture the contamination of Indian water matrices from emerging 
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contaminants as a whole. The results of this study indicated that almost half of the detected 

pharmaceuticals and personal care products (PPCPs) (out of 98) in Indian environmental waters 

were found to exert a possible risk (risk quotient, RQ > 1) to either aquatic species, human 

health, or cause AMR selection risk. 

MBR is an advanced biological treatment technology which has shown promising results in 

putting a barrier against the release of pharmaceuticals in environment owing to its potential 

of having a high solids retention time (SRT) and mixed liquor suspended solids (MLSS) 

concentration. Therefore, the present study has studied the fate of three ICM (iohexol, 

iopromide, iopamidol) in the long-term operation of a lab-scale MBR system, and also 

observed their effects on the performance of the MBR.  

This study found that the presence of the ICM can aggravate the fouling in the MBR by causing 

changes in the sludge characteristics such as enhanced secretion of extracellular polymeric 

substances (EPS) (p < 0.05). ICM dosing caused a radical shift in the composition of EPS, as 

it induced enhanced secretion of high molecular weight and aromatic proteins (tyrosine and 

tryptophan). ICM also resulted in reduction of the oxygen uptake capacity of the microbial 

sludge and increment in its floc-size distribution. However, no adverse effects were inflicted 

on the total organic carbon (TOC) and ammonium removal performance of the MBR, even at 

high ICM concentration of 5 mg/L. Iohexol and iopromide were found to be moderately 

degradable in the MBR (average removal efficiencies ranging ~40-50%), whereas iopamidol 

was found to be highly recalcitrant (average removal of <10%). Further, potential ICM 

degrading strains- Zoogloea and Bdellovibrio (which may take part in ICM removal pathway) 

were identified in this study. The present study is the first study to elucidate the effects of ICM 

on the fouling propensity of MBR, and identify the potential ICM degrading strains. 
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The fate of the two ICM (iohexol and iopamidol) was also assessed in a lab-scale PMR. To 

represent real scenario, degradation of the ICM was studied in tap water and WWTP effluent 

(from Büsnau WWTP, Germany), and effects of different operational variables of the PMR on 

the degradation of the ICM were elucidated. The maximum removal of iohexol and iopamidol 

achieved was ~53 and ~22%, respectively, at 21.4 min residence time, 26 mW/cm2 of UVA 

fluence, and in distilled water matrix. Increasing the UVA intensity and residence time in the 

PMR was found to positively affect the removal of the ICM. On the other hand, experiments 

performed in tap water and WWTP effluent indicated severe inhibition in the removal of the 

two ICM. 

Overall, the present study has highlighted the priority PPCPs that need to be put on the watch 

list for the Indian context. This study can be helpful in setting up regulatory guidelines for the 

risk causing PPCPs. Further, considering the high RQ values obtained in this study, there is an 

immediate requirement of upgradation of the existing treatment facilities to reduce the PPCP 

load in the Indian environmental waters. The findings drawn from the lab experiments suggest 

that the presence of high amount of ICM in wastewater (such as hospital effluent or waste from 

radiology wards) can have adverse effects on sludge characteristics and can result in increased 

running cost of MBR. Further, in this study, assessment of the fate of the ICM in a complete 

treatment train, including secondary (MBR) and tertiary (PMR) treatment stage of WWTP was 

done by conducting lab-scale experiments. The findings drawn from this study would be useful 

for drawing insights on optimizing the process variables of MBR and PMR technology to 

enhance ICM removal, and reduce their burden in the environmental waters.  
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सार 

पर्यावरणीर् जल में फयमयासू्यटिकल्स कय स्रयव, उनके टवखंटित नय होने वयले लक्षणो,ं अतः  जलीर् जीवन 

को नुकसयन पहंचयने के कयरण एक जरूरी मुद्दय बन गर्य है। प्रमुख मयगा टजसके द्वयरय फयमयासू्यटिकल्स 

पर्यावरण में प्रवेश करते हैं, अपटशष्ट जल उपचयर संरं्त्र (िबू्ल्य िबू्ल्य िी पी) के प्रवयह टनवाहन के मयध्यम 

से होतय है। उच्च स्व-दवय दरो,ं आंटशक अपटशष्ट जल उपचयर कवरेज, और भयरत एक फयमयासु्यटिकल 

टनमयाण कें द्र होने के कयरण, फयमयासू्यटिकल्स के सयथ भयरतीर् पर्यावरणीर् जल कय प्रदूषण गंभीर है। 

भयरत के पर्यावरणीर् जल में फयमयासू्यटिकल्स के कई घिनयओ ंके अध्यर्न के बयवजूद, एक व्ययपक 

जोखखम मूल्यंकन अध्यर्न की अभी भी कमी थी। फयमयासू्यटिकल्स के बीच, आर्ोिीनरु्क्त एक्स-रे 

कंिर यस्ट मीटिर्य (आई सी एम) फयमयासू्यटिकल्स कय एक वगा है जो अंग इमेटजंग उदे्दश्ो ंके टलए टचटकत्सय 

परीक्षयओ ंमें उच्च मयत्रय में उपर्ोग टकर्य जयतय है। िबू्ल्य िबू्ल्य िी पी ने आई सी एम को टवखंटित करने 

में असमथातय टदखयई है, और आई सी एम रु्क्त पयनी के कीियणुनयशन ने अत्यटिक सयइिोिॉखक्सक और 

जीनोिॉखक्सक आर्ोिीन रु्क्त कीियणुशोिन उपोत्पयदो ंकय टनमयाण टदखयर्य है। अन्य फयमयासू्यटिकल वगों 

पर कई अध्यर्न के बयवजूद, आई सी एम पर सीटमत शोि कयर्ा हए हैं। इन कयरणो ंको ध्ययन में रखते 

हए, वतामयन अध्यर्न ने टवटभन्न पर्यावरणीर् जल में फयमयासू्यटिकल्स की उपखथथटत से भयरत के पूणा 

जोखखम प्रोफयइल कय मूल्यंकन करने पर ध्ययन कें टद्रत टकर्य है, और एक लैब-से्कल मेमे्ब्रन बयर्ोररएक्टर 

(एमबीआर) में एक अट़िर्ल फयमयासु्यटिकल वगा- आई सी एम के प्रपयंतरण कय अध्यर्न टकर्य है। इस 

अध्यर्न को लैब-से्कल फोिोकैिटलटिक मेमे्ब्रन ररएक्टर (पी एम आर) में आई सी एम की टविनय कय 

आकलन करने के टलए भी बढयर्य गर्य है, इसटलए एक टवटशष्ट िबू्ल्य िबू्ल्य िी पी ऑपरेशन के टद्वतीर्क 

(एम बी आर) और तृतीर्क (पी एम आर ) उपचयर चरण में उनके पूणा भयग्य कय टचत्रण टकर्य गर्य। 
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र्ह अध्यर्न पर्यावरणीर् जल में टवटभन्न प्रकयर के फयमयासू्यटिकल्स की उपखथथटत के कयरण मयनव स्वयस्थ्य, 

रोगयणुरोिी प्रटतरोि (ए एम आर) चर्न, और जलीर् जीवन के टलए जोखखम की गणनय करतय है। अध्यर्न 

ने भयरतीर् पर्यावरणीर् जल में व्यखक्तगत देखभयल उत्पयदो ं(पी सी पी) की उपखथथटत से होने वयले जोखखम 

कय भी टवशे्लषण टकर्य तयटक भयरतीर् जल मैटिरक्स में उनके प्रदूषण को भी टचटत्रत टकर्य जय सके। इस 

अध्यर्न के पररणयमो ं ने संकेत टदर्य टक भयरतीर् पर्यावरणीर् जल में पयए गए फयमयासू्यटिकल्स और 

पसानल केर्र प्रोिक््टस (पी पी सी पी) (98 में से) लगभग आिे संभयटवत जोखखम (जोखखम भयगफल, 

RQ> 1) कय कयरण बनते हैं, र्य तो जलीर् प्रजयटतर्ो,ं मयनव के स्वयस्थ्य, अथवय ए एम आर चर्न के टलरे्। 

एमबीआर एक उन्नत जैटवक अपटशष्ट जल उपचयर तकनीक है, टजसने उच्च स्लज ररिेंशन ियइम  

(एसआरिी) और टमक्स्ड टलकर सस्पेंिेि सॉटलिस  (एमएलएसएस) होने की अपनी क्षमतय के कयरण 

पर्यावरण में फयमयासू्यटिकल्स की ररहयई के खखलयफ बयिय ियलने में आशयजनक पररणयम टदखयए हैं। 

इसटलए, वतामयन अध्यर्न ने एक लैब-से्कल एमबीआर टसस्टम के दीघाकयटलक संचयलन में तीन आई सी 

एम (आईहेक्सोल, आईप्रोमयइि, आईपयमेिोल) के भयग्य कय अध्यर्न टकर्य है, और एम बी आर के 

प्रदशान पर उनके प्रभयवो ंकय भी अवलोकन टकर्य है। 

इस अध्यर्न में पयर्य गर्य टक आईसीएम की उपखथथटत एमबीआर में स्लज की टवशेषतयओ ंमें बदलयव 

जैसे बयह्य कोटशकीर् बहलक पदयथों (ईपीएस) (पी <0.05) की ब़िी हए मयत्रय में बदलयव के कयरण मेमे्ब्रन 

दूषण को बढय सकती है। आईसीएम की खुरयक ने ईपीएस की संरचनय में एक क्यंटतकयरी बदलयव कय 

कयरण बनय, क्ोटंक र्ह उच्च मोलेकुलर वेि और ऐरोमेटिक प्रोिीन (ियर्रोटसन और टिर प्टोफैन) के बढे 

हए स्रयव को पे्रररत करतय है। आई सी एम के पररणयमस्वरूप मयइक्ोटबर्ल स्लज की ऑक्सीजन ग्रहण 

क्षमतय में कमी आई और इसके फ्लोक-सयइज़ टवतरण में वृखि हई। हयलयंटक, एमबीआर के कुल जैटवक 

कयबान (िीओसी) और अमोटनर्म हियने के प्रदशान पर कोई प्रटतकूल प्रभयव नही ंप़िय, र्हयं तक टक 5 

टमलीग्रयम / लीिर की उच्च आईसीएम मयत्रय पर भी। एमबीआर ने आईहेक्सोल और आईप्रोमयइि को 
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औसतन  ~ 40-50% हियने की क्षमतय र्ोग्य पयर्य गर्य, जबटक आईपयमेिोल को  औसतन  <10% 

हियर्य।  इसके अलयवय, इस अध्यर्न में संभयटवत आईसीएम टिगे्रटिंग स्टर ेन- जू़ग्लोइर्य (Zoogloea) और 

टबदेलोटवटिओ (Bdellovibrio) (जो आईसीएम ररमूवल पयथवे में भयग ले सकते हैं) की पहचयन की गई। 

वतामयन अध्यर्न एमबीआर की मेमे्ब्रन दूषण प्रवृटि पर आईसीएम के प्रभयवो ंको स्पष्ट करने और संभयटवत 

आईसीएम अपमयनजनक उपभेदो ंकी पहचयन करने वयलय पहलय अध्यर्न है। 

लैब-से्कल पीएमआर में दो आईसीएम (आईहेक्सोल और आईपयमेिोल) के भयग्य कय भी आकलन टकर्य 

गर्य है। वयस्तटवक पररदृश् कय प्रटतटनटित्व करने के टलए, आईसीएम के क्षरण कय अध्यर्न नल के पयनी 

और िबू्ल्य िबू्ल्य िी पी के बटहः स्रयव (बुसनौ िबू्ल्य िबू्ल्य िी पी, जमानी से) में टकर्य गर्य है, और 

आईसीएम के क्षरण पर पी एम आर के टवटभन्न पररचयलन चर के प्रभयवो ंको स्पष्ट टकर्य गर्य है। 

आईहेक्सोल और आईपयमेिोल कय अटिकतम टनष्कयसन क्मशः  ~53 और ~22% थय, 21.4 टमनि के 

टनवयस समर् पर, 26 mW/cm2 UVA प्रवयह और आसुत जल मैटिरक्स में। पीएमआर में रू्वीए तीव्रतय और 

टनवयस समर् में वृखि आईसीएम को हियने को सकयरयत्मक रूप से प्रभयटवत करने के टलए पयर्य गर्य। 

दूसरी ओर, नल के पयनी और िबू्ल्यिबू्ल्यिीपी के बटहः स्रयव में टकए गए प्रर्ोगो ंने दो आईसीएम को 

हियने में गंभीर अवरोि कय संकेत टदर्य। 

कुल टमलयकर, वतामयन अध्यर्न ने उन प्रयथटमकतय वयले पीपीसीपी पर प्रकयश ियलय है टजन्हें भयरतीर् 

संदभा के टलए टनगरयनी सूची में रखने की आवश्कतय है। र्ह अध्यर्न पीपीसीपी के कयरण होने वयले 

जोखखम के टलए टनर्यमक टदशयटनदेश थथयटपत करने में सहयर्क हो सकतय है। इसके अलयवय, इस 

अध्यर्न में प्रयप्त उच्च आरकू् मूल्ो ंपर टवचयर करते हए, भयरतीर् पर्यावरणीर् जल में पीपीसीपी भयर 

को कम करने के टलए मौजूदय उपचयर सुटवियओ ंके उन्नर्न की तत्कयल आवश्कतय है। प्रर्ोगशयलय 

प्रर्ोगो ं से टनकयले गए टनष्कषों से पतय चलतय है टक अपटशष्ट जल में आईसीएम की उच्च मयत्रय की 

उपखथथटत (जैसे टक अस्पतयल के अपटशष्ट र्य रेटिर्ोलॉजी वयिा से अपटशष्ट) स्लज की टवशेषतयओ ंपर 
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प्रटतकूल प्रभयव ियल सकती है और इसके पररणयमस्वरूप एमबीआर की लयगत में वृखि हो सकती है। 

इसके अलयवय, इस अध्यर्न में, िबू्ल्यिबू्ल्यिीपी के मयध्यटमक (एमबीआर) और तृतीर्क (पीएमआर) 

उपचयर चरण सटहत एक पूणा उपचयर शंृ्खलय में आईसीएम के भयग्य कय मूल्यंकन प्रर्ोगशयलय-स्तरीर् 

प्रर्ोगो ंकय संचयलन करके टकर्य गर्य है। इस अध्यर्न से टनकयले गए टनष्कषा आईसीएम हियने को और 

पर्यावरणीर् जल में उनके बोझ को कम करने के टलए एमबीआर और पीएमआर प्रौद्योटगकी के प्रटक्र्य 

चर के अनुकूलन पर अंतदृाटष्ट प्रयप्त करने के टलए उपर्ोगी होगें।
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