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ABSTRACT. Pharmaceuticals are present in sewage sludge and its
compost. This may cause severe health problems due to the plant uptake
of pharmaceuticals by food plants when sewage sludge compost is used
for fertilizing agricultural soils. Recently studies were conducted for
estimating the efficiency of composting technologies in the view of the
degradation of pharmaceutical residues. Experiments on plant uptake of
pharmaceutical residues showed, that this phenomenon could not be
ignored when using sewage sludge compost as a fertilizer. Novel
approaches were developed via optimising the composition of the compost
mixture with the aim of utilising sewage sludge compost as a nutrient-rich
source for the improvement of soil properties. Sawdust as a bulking agent
clearly speeded up the degradation of most of the studied pharmaceutical
residues present in sewage sludge and its compost. More work in this field
is needed for increasing the efficiency of the sewage sludge composting
process. Efficient express methodologies should be developed with the
aim of assessing the safety of sewage sludge compost.

© 2020 Akadeemiline P6llumajanduse Selts. | © 2020 Estonian Academic Agricultural Society.

Sissejuhatus

Reoveesete on muutunud iheks globaalseks problee-
miks. Sisaldades paljusid véartuslikke mullaviljakust
parandavaid toiteaineid, on tema n&ol tegemist potent-
siaalselt végagi atraktiivse pdlluvéaetisega. Paraku on
aga reoveesette kasutamine pdllumajanduses piiratud
temas sisalduvate reoainete tGttu. Uheks (iha enam
esilekerkivaks probleemiks on ravimijadkide sisaldus
reovees ja selle settes, mis kujutab endast tdsist ohtu
reoveesette kasutamisel pdldude véetamisel seoses
ravimite akumuleerumisega toidutaimedes. Viimase
nahtusega kaasneb aga bakteriaalne ravimiresistentsus,
mille ohtlikkust on raske Ulehinnata. Ravimijaékidega
seotud probleemide laiahaardelisusest ja t8sidusest
annavad pildi hiljutised Ulevaateartiklid (Verlicchi,
Zambello, 2015; Tran jt, 2018; Patel jt, 2019;
Ghirardini, Verlicchi, 2019). Kéesolev (levaade
kajastab konspektiivselt viimase kiimne aasta jooksul
Eestis labiviidud uuringute tulemusi antud valdkonnas.

Esimeseks sammuks oli Eesti suuremate linnade reo-
veepuhastites eraldatavas settes ravimijaékide olemas-
olu tuvastamine (Lillenberg, 2011). Edasine t60 jatkus
erinevate omadustega ravimijéakide lagunemiskiiruste
vdljaselgitamisega s6ltuvalt kasutatavast reoveesette
kompostimistehnoloogiast. Uuriti ravimite liikumist
mullast toidutaimedesse ning tootati vélja keskkonna-
ohutu turbaalade véetamise metoodika nende alade
metsastamise eesmérgil. Kirjeldatud uuringud viidi I&bi
Tallinna Tehnikaiilikooli, Tartu Ulikooli ja Eesti Maa-
tlikooli teadlaste Uhistd6na. Tulemusena on kaitstud
neli doktorit6dd (Lillenberg, 2011; Kipper, 2012;
Haiba, 2017; Jarvis, 2018).

Mulla saastumine raskemetallitihendite ja orgaani-
liste Glhenditega, sealhulgas ravimijéakidega, kujutab
tdsist ohtu toidutaimede kvaliteedile. Raskemetallide ja
ravimijaakide sisalduse maaramine keskkonnas on
kallis ja tédmahukas ettevdtmine (Wierzbowska jt,
2018; Nei jt, 2009; Davis jt, 2002; Kipper jt, 2011;
Kipper jt, 2017). Onneks on munitsipaalse péritoluga
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reoveesettest tulenev raskemetallidega seotud mulla-
reostus madal (Seo jt, 2019). Tavaliselt ei ole ka
ravimijaakide sisaldus p&llumuldade vaetamisel kasu-
tatavas reoveesettes v@i selle kompostis markimis-
vaarne, olles ug kg™ nivool (Lillenberg jt, 2009; Lillen-
berg jt, 2010a), kuid paraku viivad kaasneva ravimi-
resistentsuseni juba oluliselt madalamad kontsentrat-
sioonid. Tulemuseks on see, et bakteriaalsete haiguste
ravimiseks kasutatavad ravimid kaotavad oma toime
(Carlet jt, 2011; Piddock, 2016). Reoveesettes ja sette-
kompostis esinevad bakterid on sageli antibiootikum-
resistentsed, kuna on elanud pikka aega antibiootikume
sisaldavas keskkonnas (Reinthaler jt, 2003; Sahlstrom
jt, 2009). Niisuguste bakterite sattumine keskkonda
pbhjustab ravimresistentsuse levikut. Mullabakterite
antibiootikumresistentsus kujutab endast potentsiaalset
ohtu inimeste ja loomade tervisele, sest resistentsust
madravad geenid v@ivad transformeeruda ohututelt
mullabakteritelt patogeensetele bakteritele horisontaal-
se geenitlekande teel (Davies, 1994). Seetdttu ei ole
ravimijadkide olulisust reoveesette vaetusainena kasu-
tamisel vdimalik ignoreerida.

Et uurida ravimijaakide sisaldust ja kditumist reo-
veesettes, selle kompostis ja toidutaimedes, tuli luua
vastavad metoodikad, mis vBimaldasid erinevate ravi-
mite samaaegset madramist. Vaatluse alla voeti sellised
enamlevinud medikamendid nagu fluorokinoloonide
hulka kuuluvad tsiprofloksatsiin (CIP), norfloksatsiin
(NOR) ja ofloksatsiin (OFL), sulfoonamiidid sulfa-
metoksasool (SMX) ja sulfadimetoksiin (SDM) ning
tetratstiksiinide rihma kuuluvad tetratsukliin ((TCL) ja
doksutstkliin (DOX), lisaks diklofenak (DCF), karba-
masepiin (CBZ) ja metformiin (MET) ning anti-
bakteriaalne tihend triklosaan (TCS). Sellekohase t66
tulemused on pdhjalikult késitletud kolmes doktoritdos
(Lillenberg, 2011; Kipper, 2012; Haiba, 2017) ning
teadusartiklites (Lillenberg jt, 2009; Haiba jt, 2013a;
Haiba jt, 2017; Haiba jt, 2018; Kipper jt, 2017).

Ravimijaagid reoveesettes

Eestis tekib aastas kuivainele taandatuna ligikaudu
30000 tonni reoveesetet (Nei, Lillenberg, 2009).
Kdrgeimad méaratud ravimijazskide sisaldused pg kg™
Tallinna veepuhastusjaama reoveesettes taandatuna
kuivainele olid jargmised: CIP — 1520; NOR — 580;
OFL — 134; SDM — 73; SMX — 22 ja Tartu veepuhas-
tusjaamas: CIP — 442; NOR - 439; OFL — 157; SDM —
32; SMX — 16 (Lillenberg, 2011). TCL ja DOX jaéke
Tallinna ja Tartu reoveesettes ei leitud. DCF, CBZ,
MET ja TCS kontsentratsioone otseselt reoveesettes ei
madratud, kuid kaudse hinnangu kohaselt olid nende
vaartused Tallinna reoveesettes ligikaudu DCF — 100;
CBZ - 80; MET — 3; TCS - 2000, koik pg kg™ (Haiba,
2017). Euroopa Liidus puuduvad normatiivid ravimi-
jaakide sisalduse kohta reoveesette kompostis (EU
Counsil Directive 86/278/ EEC). Véaetamiseks kasuta-
tavas sGnnikus ei tohi summaarne ravimijaakide sisal-
dus iiletada 100 pg kg™ ja 10 pg kg™ sdnnikuga
véetatud mullas (EMEA/CVMP/055/96, 1996). Silmas
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pidades v8imalikku mullabakterite resistentsuse arene-
mist tuleks vastav piirvaartus langetada kontsentrat-
sioonideni 0.01-0.1 pg kg™ (Montforts, 2005). Kuna
uuritud reoveesette proovid sisaldasid ravimijaake
olulisel maaral rohkem kui nende lubatud piirvaartused
vaetamiseks Kkasutatavas sonnikus, siis sellest tule-
nevalt todtlemata reoveesetet péllumuldade viljakuse
tdstmiseks kasutada ei tohi. Samas tuleb silmas pidada,
et nii Eesti kui ka paljude teiste riikide mullad vajavad
véetamist ja reoveesette ndol on tegemist toitainete-
rikka ressursiga, mistdttu nii meil kui ka kogu maa-
ilmas pooratakse suurt tahelepanu reoveesette kom-
postimistehnoloogiate véljatdGtamisele ja edasiarenda-
misele.

Reoveesette kompostimine ja
ravimijadkide lagunemine

Mitmete uurimistédde p6hjal vdib kinnitada, et
paljud ravimid ja isiklikud hugieenivahendid ei eraldu
reoveesette todtlemisel ning ei lagune keskkonnas
taielikult (Redshaw jt, 2008; Lillenberg jt, 2009; Lillen-
berg jt, 2010a; Jelic jt, 2011; Rodriguez-Rodriguez jt,
2012; Borgman, Chefetz, 2013; Haiba jt, 2013b;
Narumiya jt, 2013; Reichel jt, 2013; Haiba jt, 2017;
Haiba jt, 2018; Lindholm-Lehto jt, 2018). Fluoro-
kinoloonide ja tetratsiikliinide aeglast degradeerumist
pbhjendatakse nende tugeva seondumisega tahketele
osakestele (Carmosini, Lee, 2008). Walters jt néitasid
fluorokinoloonide véga pikaajalist sdilimist reovee-
settega vaetatud mullas — 994 paeva parast véetamist oli
mullas séilinud rohkem kui pool algsest CIP ja OFL
sisaldusest (Walters jt, 2010). Hollandi pdldudelt vbe-
tud proovides oli tetratsiikliini resistentsust maarava
geeni esinemissagedus mullabakteritel kasvanud aja-
vahemikul 1970-2008 15 korda — pdhjuseks korduv
vaetamine tetratsikliine sisaldava sénnikuga (Knapp jt,
2010). Kuigi mullas kauapusivate ravimite kontsentrat-
sioonid on dldjuhul madalad, siis nende potentsiaalset
pikaajalist toimet inimestele, loomadele, taimedele ja
bakteritele ei tohi ignoreerida (Lillenberg jt, 2009; Nei
jt, 2014; Nei, Haiba, 2019; Van Doorslaer jt, 2014;
Prosser, Sibley, 2015; Bartikova jt, 2016).

Uheks reoveesettes sisalduvate orgaaniliste reoainete
toime kahandamise vdimaluseks on reoveesette kom-
postimine. Kompostitud reoveesete on vdetud laial-
daselt kasutusse pdllumajandusliku mulla viljakuse
tdstjana. See vBimaldab Uhtlasi lahendada uhte véga
valusat tsivilisatsiooni arenguga seotud globaalset
probleemi, milleks on reoveesette koguste plahvatuslik
kasv. Samas ei saa aga ignoreerida tosiseid keskkonna-
probleeme, mis sellise lahenduse kasutamisega kaasne-
vad. Mulla saastumine raskemetalliiihendite ja orgaani-
liste Ghenditega, sealhulgas ravimijaakidega, kujutab
tdsist ohtu toidutaimede kvaliteedile (Raghunatha jt,
2019; Liu jt, 2010; Nolan jt, 2005; Pruvot jt, 2006).

Merike Lillenbergi doktoritdd tulemusena vdib vaita,
et ravimite lagunemine s6ltub olulisel méé&ral reovee-
sette kompostimistehnoloogiast (Lillenberg, 2011).
Anaeroobselt kadritatud reoveesette korral, mida segati
turbaga, lagunesid uuritavad ravimijadgid CIP, NOR,
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OFL, SDM ja SMX 12-kuuse kompostimisperioodi
jooksul taielikult, kuid anaeroobselt to6tlemata reovee-
sette kompostimisel koos puukoortega lagunes samal
perioodil téielikult ainult SDM; teised uuritud ravimid
lagunesid 86-94% piires.

Egge Haiba doktoritéds (Haiba, 2017) uuriti DCF,
CBZ, MET ja TCS lagunemise kiirusi kompostimisel
erinevate kompostimissegude koostiste korral. Vasta-
vad segud valmistati Tallinna reoveesette segamisel
pbhu, saepuru, pdlevkivituha ja puukoorega. Parimad
ravimijadkide lagunemise tulemused saadi reoveesette
segamisel saepuruga. Reoveesette ja saepuru segamisel
mahuvahekordades 1:2 lagunes uhekuuse komposti-
misperioodi jooksul 92% DCF, 55% TCS ja 91% MET
1:3 segu korral olid need naitajad DCF korral 98%,
TCS korral 81% ja MET korral 93%. Samas kummagi
segu korral CBZ lagunemist ei tdheldatud (Haiba jt,
2017; Haiba jt, 2018). Teostatud uuringud lubavad
vdita, et kompostimistehnoloogia optimeerimise teel on
vBimalik tagada CIP, NOR, OFL, SDM, SMX, DCF,
MET ja eeldatavasti ka TCS efektiivne lagundamine,
kuid CBZ elimineerimiseks tuleb rakendada teisi, nagu
néiteks fotokataluttilisi meetodeid (Zhang jt, 2020).
Kompostimisperiood peaks kestma minimaalselt kuus
kuud (Haiba, 2017).

Ravimijaékide migratsioon mullast
toidutaimedesse

Hiljutised uuringud nditasid, et taimed omastavad
pikaajalisel muldade reoveesettega vaetamisel fosforit
paremini kui sénniku vdi kompostiga vaetamisel, mis
on eeldatavasti tingitud mulla madalamast pH-st
reoveesettega véetamise korral (Gleasner jt, 2019).
Paraku sisaldab reoveesette ja sellest valmistatud
kompostiga véaetatud muld ravimijaéke, mis omakorda
vOivad liikuda edasi taimedesse (Nason jt, 2019).
Erinevad ravimid akumuleeruvad erineval maéaral
taimede maa-alustes vdi mullapealsetes osades
(Tanoue jt, 2012). Eelk&ige akumuleerivad ravimijaake
just taimede maa-alused osad. Seepdrast kasutatakse
reoveesetet vOi selle komposti sagedamini teravilja-
pdldude véetamisel.

Ravimijaakide liikumine mullast taimedesse on seo-
tud mulla omadustega. Uuringud naitasid, et sulfoon-
amiidide migratsioon mullast taimedesse on mérgata-
vam kui flourokinoloonide liikumine taimedesse
(Lillenberg jt, 2010a; Lillenberg jt, 2010b; Lillenberg
jt, 2010c; Kipper jt, 2010; Lillenberg, 2011; Haiba jt,
2013a). See on tingitud asjaolust, et fluorokinoloonid
adsorbeeruvad vorreldes sulfoonamiididega tugeva-
mini mullaosakeste kiilge (Thiele-Bruhn, 2003). Ravi-
mijaakide liikumine mullast taimedesse omab olulise-
mat kaalu lilvmuldade korral ja on tagasihoidlikum
savimuldade korral (Lillenberg, 2011). Samas on teada,
et iseenesest vahendavad bioloogilised jaatmed ravi-
mite omastamist taimede poolt (Pullagurala jt, 2018).

Uut reoveesettest valmistatud
komposti kasutamisel

Reoveesette kompost on leidnud laialdast kasutamist
mahajdetud pdllumaade ja kaevandusalade taaskasu-
tusse vBtmisel (Jarvis jt, 2017; de Andrés jt, 2007; Wu
jt, 2019). 2018. aastal Tallinna Tehnikallikooli Tartu
kolledzis valminud Jiiri Jarvise doktoritod (Jarvis,
2018) pdhirdhk oli suunatud jadkturbaalade metsasta-
misega seotud probleemide lahendamisele. Reovee-
sette kompostiga tdidetud istutusaukude kasutuselevott
vBimaldas radikaalselt vahendada keskkonnareostust,
mis kaasneks sellise komposti laialilaotamisega maa-
pinnale. Kompostiga tdidetud istutusaugud tagasid
esimesel kasvuaastal kdrgemad tive kdrguskasvud
kontrollgruppidega vdrreldes. Puuistikute Kiire kasv on
majanduslikult tulus ja Ghtlasi tagab konkurentsieelise
rohttaimestiku ees.

Kuidas edasi?

Reoveesette komposti kasutamisel peab olema taga-
tud toiduohutus. Kuna reoveesette kompost sisaldab
arvukalt reoaineid, siis nende kdigi regulaarne méara-
mine ei ole tddmahukuse ja analtitiside kdrge maksu-
muse t6ttu pdhimatteliselt teostatav. Seetdttu oleks vaja
reoained kdrvaldada juba nende reovette sattumise
kohas vdi siis todtada valja kompostimistehnoloogiad,
mis tagavad nende lagunemise ohututeks produktideks
kompostimisprotsessi kdigus. Edasine t60 jatkub kahes
suunas. Vaja on luua lihtne kompleksmeetod, mille abil
saaks hinnata komposti ohutust. Kuna uuringud néita-
vad, et praeguste tehnoloogiate korral kulub kvaliteetse
madala reoainete sisaldusega komposti saamiseks
vahemalt Uiks aasta, siis Eesti klimaatilistes tingimustes
oleks vaja protsessi olulisel mé&dral kiirendada, et
mahtuda soojema perioodi sisse. Sama probleem vajab
lahendamist meiega samas kliimavodtmes asuvates
teistes riikides. Revolutsiooniline labimurre rahvus-
vahelisel tasandil siin tdnasel péeval puudub, kuid
probleemi lahendamisel on Eesti (likoolid eesliinil:
eeldatavasti on otstarbekas edasi liikuda sobiva koosti-
sega kompostisegu véljatéotamisega. Esmased selle-
suunalised katsetused on ndidanud positiivseid
tulemusi.
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Summary

Recent years have shown intensive studies involving
the fate of different widely used pharmaceuticals and
four PhD theses have been conducted in this field.
Based on the studies it can be claimed that sewage
sludge composting is an efficient and cost-effective
way of degrading sulphonamides, fluoroquinolones,
diclofenac and metformin, whereas different ap-
proaches should be applied in the case of carbama-
zepine and preferably also for triclosan. Still, plant
uptake of the last two is not of considerable scale and
due to this, their presence in the compost is probably
not of critical nature. The rate of degradation of
pharmaceuticals present in sewage sludge remarkably
depends on the composting technology. Currently, for
the efficient degradation of most of the studied pharma-
ceuticals 12-months composting period is preferred.
Unfortunately, the microbial activity sufficiently
decreases during winters in Estonia. Due to this
phenomenon, the following studies will be directed
towards increasing the efficiency of sewage sludge
composting process with the aim of cutting down the
time needed for the degradation of pharmaceutical
residues present in this media.
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