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Forord

Rapporten ar en redovisning av projektet "Likemedel i kdllsorterade avloppsfraktioner -
en kunskapssammanstallning” som har genomforts av RISE Jordbruk och livsmedel och
finansierats genom anslag 1:11 atgarder for havs- och vattenmiljo fran Havs- och
vattenmyndigheten. Resultatet bygger pa insamlad och sammanstilld data och
information frén studier inom omradet. Litteraturstudien har utférts av Emelie Ljung,
Maja Englund och Leticia Pizzul pa RISE Jordbruk och livsmedel.

RISE Jordbruk och livsmedel
Uppsala, december 2018
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Sammanfattning

Kaéllsorterande avloppssystem kan minska utslapp av lakemedelsrester till akvatiska
miljoer och mojliggor samtidigt kretslopp av naringsamnen. Kunskapen om lakemedels-
forekomst i kallsorterade avloppsfraktioner ar dock delvis bristfallig, liksom kunskapen
om vilken reducerande effekt som erhalls i de behandlings- och hanteringsprocesser som
anvinds for dessa fraktioner idag. Aven kunskapen om vad som hinder i miljon ir
begransad vad géller upptag i vaxter, nedbrytning, transport och spridning.

Syftet med projektet var att samla den kunskap som finns och den forskning som pagar
relaterad till lakemedel i kallsorterade avloppsfraktioner i Sverige och internationellt,
for att identifiera prioriterade fragestillningar framat. Projektet syftade dven till att
beskriva hur behandling av avloppsfraktioner frdn kallsorterande avloppssystem
paverkar halterna av lakemedelsrester i slutprodukten.

Projektet genomfordes utifran en litteraturstudie med fokus pd genomfoérda och
pagdende studier/forskning relaterad till lakemedel i kéllsorterade avloppsfraktioner
globalt. Inga analyser har genomforts inom projektet. De data over innehédll av
lakemedelssubstanser i obehandlade och behandlade fraktioner som redovisas ar
hiamtade fran tidigare genomforda studier. Forutsidttningarna for studier kring
lakemedel i killsorterade avloppsfraktioner varierar, vilket forsvarar majligheten att
jamfora resultat och dra slutsatser kring innehéll och reduktion av likemedel i
killsorterade avloppsfraktioner.

De flesta studier behandlar urin. Merparten av behandlingsmetoderna for urin ar utférda
i labbskala medan studier pa klosettavloppsvatten ar gjorda pa anliaggningar som ar i
drift idag. For latrin har endast en studie som behandlar likemedel hittats.

Olika behandlingsmetoder fungerar olika bra pa olika typer av likemedelssubstanser.
For urin har tester utforts med manga olika behandlingstekniker. Av de som beaktats i
denna studie ar det endast ozon och UV-ljus som har en bred effekt och som till storst
del reducerar de flesta likemedelssubstanser som har analyserats i urin. For
klosettavloppsvatten har tre behandlingsmetoder studerats. Ingen av metoderna
reducerade alla lakemedel, men behandling med UASB-reaktor gav en god reduktion da
de flesta lakemedel som analyserats reducerades till ca 60 %. For latrin paverkades de
flesta lakemedel varken av mesofil eller termofil r6tning.

De flesta studierna kring lakemedelssubstanser i miljon har fokus pa akvatiska system
och informationen om hur substanserna beter sig i marken ar begransade — bade vad
galler nedbrytning samt likemedelsinnehdll i vixande groda. Inom dessa omraden
behovs mer forskning.

Lakemedel i kallsorterade avloppsfraktioner ar ett komplext omrade dar flera
kunskapsluckor finns och diar mer forskning behovs. Forhoppningsvis bidrar denna
sammanstallning till en oversiktlig bild av hur det kan se ut, vilken kunskap som finns
inom omradet samt forenklar beslut och prioritering av framtida forskning.
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Summary

Systems with different source-separated toilet fractions (blackwater, fecal sludge and
urine) can reduce the number of pharmaceuticals to the aquatic environment and at the
same time allow circulation of nutrients. However, knowledge of the occurrence of
pharmaceutical residues in source-separated toilet fractions is partly insufficient. There
is also a lack of knowledge of how the different treatment processes effect the occurrence
of pharmaceutical residues and if they are reduced or maintained thru different
treatments. Knowledge of their faith in the environment is also limited, in terms of
uptake in plants, degradation, transport and spreading.

The purpose of this project was to gather current knowledge related to pharmaceutical
residues in source-separated toilet fractions from both Sweden and internationally, to be
able to identify prioritized research areas for the future. The project also aimed to
describe how treatment of source-separated toilet fractions affects the levels of
pharmaceutical residues in the final product.

A review of literature was made, focusing on studies and research related to
pharmaceutical residues in the different fractions. No analyzes have been carried out
within this project. Data on the content of pharmaceutical residues in untreated and
treated source-separated toilet fractions was collected from previous studies and
summarized. The basis in the different studies varies a lot, which makes it difficult to
compare the results of the content and reduction of pharmaceutical residues in the
different source-separated toilet fractions.

Most of the studies that was found treated pharmaceuticals residues in urine. Most of the
treatment methods for urine are performed in lab scale while studies on blackwater are
made on plants that are in operation today. For fecal sludge, only one study that treats
pharmaceuticals residues has been found.

Different treatment methods work differently on different types of pharmaceutical
residues. For urine, there are studies with many different treatment techniques. Of those
considered in this study, only ozone and UV-light have a broad effect and reduces most
of the pharmaceutical residues that have been analyzed. Three treatment methods have
been studied for blackwater. None of the methods reduced all pharmaceutical residues,
but treatment with UASB reactor provided a good reduction as most pharmaceutical
residues analyzed were reduced to about 60 %. For fecal sludge, most pharmaceutical
residues were not affected by either mesophilic or thermophilic digestion.

Most studies on pharmaceutical residues in the environment focus on aquatic systems
and the information on how the pharmaceutical residues behave in the soil is limited -
both in terms of degradation and content in growing crops. More research is needed in
these areas.

Pharmaceutical residues in source-separated toilet fractions are a complex area with
several gaps of knowledge and more research is needed. Hopefully, this rapport
contributes to an overview of some data and treatment processes and brings more
knowledge into the area that simplifies decisions and prioritization of future research.
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1 Inledning

Risken for spridning av likemedelsrester fran sma avlopp ar beroende av reningsteknik
samt hur avloppsfraktioner/-slam hanteras. Kallsorterande avloppssystem ar system
som tar hand om avloppsfraktioner frén toaletter och som inte har blandats med bad-,
disk- och tvittvatten (BDT-vatten) fran hushallet. Till killsorterade avloppsfraktioner
raknas klosettavloppsvatten, latrin och urin. I kallsorterade avloppsfraktioner finns
vaxtnaring koncentrerad. Om dessa killsorterade fraktioner behandlas genom
stabilisering! och hygienisering?, och sedan anviands som godselmedel pa akermark
bidrar de till kretslopp av viaxtnaringsamnen. En fordel med killsorterande system &r
ocksé att de minskar utslapp av lakemedelsrester direkt till recipienten. Kunskapen om
lakemedelsforekomst i killsorterade avloppsfraktioner ar dock delvis bristfallig, liksom
kunskapen om vilken reducerande effekt som erhdlls i de behandlings- och
hanteringsprocesser som anvinds for dessa fraktioner idag. Aven kunskapen om vad
som hander i miljon ar begransad vad giller upptag i vaxter, nedbrytning, transport och
spridning (Levén m.fl., 2016).

Under 2014—2016 genomfordes projektet “Lakemedel i kallsorterat klosettvatten och
latrin — behandling och risker” (Levén m.fl., 2016) som medfinansierades av Havs- och
vattenmyndigheten. Studien visade att obehandlad latrin och obehandlat klosettvatten
hade upp till hundra ganger hogre koncentration avlakemedel dn det avloppsvatten som
kommer in till kommunala reningsverk. Detta beror pa att klosettavloppsvatten och
latrin, jamfort med inkommande vatten till ett kommunalt reningsverk, inte ar utspatt
med t.ex. BDT-vatten, dagvatten eller avloppsvatten fran olika verksamheter. Nar
klosettvatten behandlades med vatkompostering, i nirvaro av syre, och darefter med
ammoniak minskade ldkemedelsresterna mer adn vid syrefri rotning av latrin.
Minskningen varierade kraftigt mellan olika likemedelssubstanser (Levén m.fl., 2016).

Godslingsstrategin inom jordbruket dr olika for slam fran avloppsreningsverk och
kallsorterat klosettavloppsvatten. Klosettavloppsvatten ar ett kviavegddselmedel och
eftersom kviave ar lattrorlig i marken ar det lampligt att godsla arligen med den kvivegiva
som man tror att grodorna behéver under det kommande aret (1-drsgiva). Slam fran
avloppsreningsverk ar diaremot ett fosforgédselmedel och godslas med den storsta
tillatna givan (5-ars giva) under ett ar for att sedan inte godsla alls under de kommande
fyra aren. Eftersom fosforn ar svarrorligt i marken och ett forrdd byggs upp kravs ingen
regelbunden tillforsel av fosfor. Vid jamforelser av klosettavloppsvatten och slam fran
avloppsreningsverk ar mangden ladkemedel som sprids darfor, sett 6ver tid, likvardig for
de tva fraktionerna. Detta beror bland annat p4 att den totala mangden 6ver tid blir lika
stor (mindre miangder for klosettavloppsvatten och stérre méangder for avloppsslam)
(Levén m.fl., 2016).

Likemedel i killsorterade avloppsfraktioner ar ett komplext omrade dar flera
kunskapsluckor finns och dar mer forskning beho6vs. Forhoppningsvis bidrar denna
sammanstallning till en oversiktlig bild av hur det kan se ut, vilken kunskap som finns
inom omradet samt forenklar beslut och prioritering av framtida forskning.

1 Stabilisering = Stabilisering innebar att materialets littillgangliga energi bryts ner.
2 Hygienisering = Hygienisering innebar att patogener i materialet reduceras eller avdédas
genom att utsittas for extrema forhallanden som skadar deras livsfunktion.
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Rapporten delas upp enligt foljande:

- Ikapitel 2. Kdllsorterade avloppsfraktioner och dess innehall av likemedel beskrivs
de kallsorterade och obehandlade fraktionerna klosettavloppsvatten, urin och latrin
samt dess innehall av lakemedelssubstanser. Kapitlet ar uppdelat per avloppsfraktion.

- Ikapitel 3. Behandlingsmetoder, likemedelsreduktion och ev. slutprodukter beskrivs
olika behandlingsmetoder for respektive avloppsfraktion samt de behandlade
fraktionernas innehall av likemedelssubstanser. Kapitlet ar uppdelat per avlopps-
fraktion.

- Ikapitel 4. Ldkemedel i marken redovisas kort information om likemedel i mark samt
nedbrytning av dessa.

- I kapitel 5. Antibiotikaresistens redovisas kort information om antibiotikaresistens
fran avlopp.

- I kapitel 6. Diskussion och slutsatser diskuteras och sammanfattas informationen
fran tidigare kapitel samt att intressant omraden for framtida prioriterade forsknings-
fragor lyfts.

1.1 Syfte och mal

Syftet och det overgripande mélet med projektet var att samla den kunskap som finns
och den forskning som pagar relaterad till l1akemedel i killsorterade avloppsfraktioner i
Sverige och internationellt — for att utifrdn detta kunna identifiera prioriterade
fragestillningar framat. Projektet syftade aven till att beskriva hur behandling av
avloppsfraktioner fran Kkallsorterande avloppssystem paverkar innehéllet av
lakemedelsrester i slutprodukten. Ett annat Overgripande mal kopplade till
sammanstillning av kunskap kring lakemedel i marken samt eventuell risk for spridning
av antibiotikaresistens.

1.2 Genomfdrande

Projektet genomfordes utifrdn en litteraturstudie med fokus pd genomférda och
pagaende studier/forskning relaterad till lakemedel i killsorterade avloppsfraktioner
globalt. Utgangspunkten for litteraturstudien var foljande fragestillningar:

- Vilka typer av likemedel och/eller 1ikemedelsrester innehéller olika kéllsorterade
avloppsfraktioner?

- Vilka halter av l1akemedel innehéller olika kallsorterade fraktioner?

- Vilka behandlingstekniker for killsorterade avloppsfraktioner anvinds idag, vilka
ar under utveckling samt vilken effekt har de pa reduktion av lakemedelsrester?

- Vilka méangder liakemedelsrester innehéller slutprodukter fran dessa behandlings-
tekniker?

- Vad hiander med lakemedlen nar de hamnar i marken (nedbrytning/upptag i
groda/lackage till recipient)?

© RISE Research Institutes of Sweden



Litteraturstudie och sammanstéllning av kunskap genomfordes av personal pa RISE
Jordbruk och livsmedel (RISE JoL, f.d. JTI — Institutet for jordbruks- och miljoteknik).

1.3  Avgransningar och forutsattningar

Inga analyser har genomforts inom projektet. I rapporten presenterad data ar insamlade
genom en oversiktlig litteraturstudie. For fullstindig information om t.ex. forutsatt-
ningar, behandlingsmetoder och analysresultat hinvisas darfor till fullstindiga
artiklar/rapporter.

Nir man laser rapporten ar det viktigt att komma ihag att de olika studierna och dess
resultat som presenteras baseras péa olika forutsattningar, vilket innebér att det inte gar
att jamfora olika resultat med varandra rakt av, eller sdga att en viss fraktion alltid
innehaller vissa lakemedel i vissa mangder alternativt att en viss behandlingsmetod alltid
reducerar olika lakemedelssubstanser med en viss procent. Bl.a. bor det tas hansyn till
forutsattningar pa platsen, urval av ldkemedelssubstanser samt vilken metodik som
anvands vid provtagning och analys (se vidare under kapitel 6. Diskussion och
slutsatser).

2 Kallsorterade avloppsfraktioner
och dess innehall av Iakemedel

For att mojliggora aterforing av vaxtnaring fran avloppsfraktionerna klosett-
avloppsvatten, latrin och urin (Tabell 1) kravs att de ar rena, killsorterade och hygieniskt
sakra. Utover smittbarande dmnen, vilka kan reduceras med hygienisering, kan
avloppsfraktioner innehélla vissa substanser som ar oonskade vid aterforing — sarskilt
lakemedelsrester vilka utsondras fran vara kroppar och hamnar i avloppet. Killsorterade
fraktioner ar ofta koncentrerade fraktioner fran ett mindre antal individer jamfort med
kommunalt avloppsvatten.

Det frivilliga certifieringssystemet SPCR 178 “System for kvalitetssdkring av fraktioner

frdn sma avlopp” finns for att tillfredsstélla jordbrukets krav pa god kvalitet av de
godselmedel som sprids. For att kunna bli certifierade ska avloppsfraktionerna vara
hygieniskt siakra och vara intressanta som godselmedel. Certifieringsreglerna stiller krav
pa vilka avloppsfraktioner som far inga i den aterférda véxtnaringen. De godkinda
fraktionerna ar:

- Sorterade avloppsfraktioner: Urin, latrin och klosettavloppsvatten
- Ej sorterade avloppsfraktioner (upp till 50 pe): Avloppsfraktioner fran blandat
hushéllsspillvatten, kemslam och fosforfiltermaterial

Dessutom stéller SPCR 178 krav pa att hygienisering ska uppnis genom vissa givna
behandlingsmetoder och forutsattningar, att avloppsprodukten far ha en viss maximal
kadmiumfosforkvot samt krav kring t.ex. strukturerat arbete och dokumentation (SP,
2012). SPCR 178 stiller i dagslaget inga krav kring likemedel vad giller innehall,
reduktion och eventuella halter i slutfraktionen.
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Tabell 1. Beskrivning av kéllsorterade avloppsfraktioner (Elmefors & Ljung, 2014).

Avloppsfraktion Fraktionsinnehall Naringsinnehall
Klosett- Bestar av: urin, fekalier, toalettpapper och | Nyckeltal fér innehall av
avloppsvatten spolvatten (spolvattenvolym beror pa vaxtnaring enligt SPCR 178
(svartvatten) toalettyp). (<0,5 liter/spolning):
Kvave (N): 0,3 kg/m?3
Samlas normalt upp i slutna tankar vid Fosfor (P): 0,05 kg/m?3
respektive fastighet (kraver system for
enbart avloppsvatten fran klosett - ej
inblandning av BDT-vatten).
Urin Bestar av: urin (en viss kontamination av Nyckeltal for innehall av
fekalier kan férekomma). vaxtnaring enligt SPCR 178:
Kvave (N): 2 kg/m?3
Samlas upp via urinsorteringitorrtoalett | Fosfor (P): 0,2 kg/md
eller vattenspolad toalett.
Latrin Bestar av: fekalier, urin och toalettpapper | Naringsinnehall enligt
(ibland dven urinseparering). Eveborn m.fl. (2007), vid
5,33%TS:
Samlas normalt upp i engdngskarl. Kvave (N): 61,9 g/kg TS
Fosfor (P): 24,0 g/kg TS

2.1 Klosettavloppsvatten

Klosettavloppsvatten, som bestdr av urin, fekalier, toalettpapper och spolvatten,
innehéller en stor del av vixtnaringen fran ett hushall. Avloppsfraktionen samlas
normalt upp i slutna tankar vid respektive fastighet och har ingen inblandning av BDT-
vattens.

Klosettavloppsvatten omfattas av det frivilliga certifieringssystemet SPCR 178 “System
for kuvalitetssikring av fraktioner fran sma avlopp” (se kapitel 2 Killsorterade
avloppsfraktioner och dess innehall av ldkemedel).

Levén m.fl. (2016) valde ut 44 likemedelssubstanser att analysera i klosett-
avloppsvatten och latrin. Bade vitskefas och fastfas4 analyserades var for sig for de bada
fraktionerna. Urvalet baserades pa forsdljningsméngder i Sverige, forekomst i
avloppsvatten och slam fran reningsverk samt terapeutisk grupptillhorighet (se Bilaga 1
for olika terapeutiska grupper och vissa ingdende likemedel). Resultaten visade att den
storsta delen av de utvalda substanserna aterfanns i vitskefasen. For vissa substanser
var andelen i fastfas betydande, vilket visar pa vikten av att analysera bada faserna nar
man studerar likemedelssubstanser i miljon. De hoga koncentrationerna av vissa
lakemedelssubstanser som uppticktes i klosettavloppsvatten och latrin kunde kopplas
till forsaljningsmangder och substansernas olika farmakokinetiska egenskaper (d.v.s.
om de utsondras i oforandrad eller konjugerad form via urin eller fekalier). Eftersom
klosettavloppsvatten och latrin inte ar utspatt med t.ex. BDT-vatten, dagvatten eller
avloppsvatten fran olika verksamheter, ar koncentrationerna av de flesta lidkemedel

3 BDT-vatten = bad-, disk- och tvittvatten.
4 Proverna separerades i en vitskefas och en fastfas genom centrifugering, och varje fas
analyserades var for sig.
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vasentligt hogre (upp till tva tiopotenser) dn i inkommande vatten till ett avlopps-
reningsverk (Levén m.fl., 2016).

Levén m.fl. (2016) analyserade bl.a. innehallet i obehandlat klosettavloppsvatten fran
slutna tankar. Bade vitskefas och fastfas fran klosettavloppsvattnet analyserades i tva
“parallella” prov (se ovan). Utvalda lakemedelssubstanser samt resultatet fran
analyserna redovisas i Figur 1 och 2. Oversiktligt kan man sammanfatta innehallet i
obehandlat klosettavloppsvatten enligt foljande (Levén m.fl., 2016):

- Ibuprofen och naproxen var de substanser som uppmattes i hogst
koncentrationer — ibuprofen runt 100 pg/L och naproxen runt 70 ug/L.

- Metoprolol, losartan, valsartan, furosemid och hydroklortiazid uppmattes
ocksé i hogre koncentrationer (runt 10 till 30 ug/L).

Levén m.fl. (2016) uppmirksammade ocksa att uppmitta ldkemedelskoncentrationer i
studien staimde Overens med tidigare studier av klosettvatten. For resultat 6ver inne-
hallet i obehandlad latrin, se avsnitt 2.3 Latrin.
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De Graaff m.fl. (2011) studerade forekomsten av elva likemedelssubstanser i
klosettavloppsvatten i labbskala. Enbart vatskefasen analyserades, vilket innebar att
vissa ladkemedel kan missas jamfort med studier dar man analyserar bade vitskefas och
fast fas (t.ex. Levén m.fl.,2016). Enligt Graaff m.fl. (2011) innehaller vakuumuppsamlat
klosettavloppsvatten likemedel av relativt hoga koncentrationer (ug/1 till mg/1), se
Tabell 2. Elva lakemedelssubstanser (paracetamol, metoprolol, propranolol, cetirizin,
doxycyklin, tetracyklin, ciprofloxacin, trimetoprim, karbamazepin, ibuprofen och
diklofenak) ingick i studien, dar klosettavloppsvattnet hamtades fran ett samhélle med
32 hushall. De flesta av de utvalda likemedelssubstanserna detekterades i samtliga 15
prov som analyserades. Tetracyklin, propranolol och karbamazepin hittades dock bara
i nagra av de analyserade proven (Tabell 2). Paracetamol detekterades i valdigt hog
koncentration i klosettavloppsvattnet, mer dn 1000 pg/l i tio av 15 analyserade prov
(Tabell 2). Aven metoprolol och ibuprofen hittades i relativt hoga koncentrationer
(Tabell 2).

Tabell 2. Koncentration av de elva lakemedelssubstanser som analyserades i obehandlat
klosettavloppsvatten (vatskefas) i studien De Graaff m.fl. (2011). Koncentrationerna som redovisas
ar medel-, median-, min- och maxvarden utifran 15 prov per ldkemedelssubstans. Tabellen hdmtad
fran De Graaff m.fl. (2011).

15 prover

Substans [bg/1]

Medelvarde Median Min Max
Paracetamol >1000 >1000 747 >1000
Trimetoprim 71 71 17 124
Tetracyklin 107 12 2,8 358
Metoprolol 45 42 29 68
Doxycyklin 3,9 3,3 1,8 97
Propranolol 1,0 1,0 - -
Karbamazepin 1,1 0,6 0,1 2,5
Cetirizin 14 1,2 0,2 3,0
Ibuprofen 147 135 55 258
Diklofenak 13 51 1,9 66
Etinylostradiol, EE2 <LOQ <LOQ - -

LOQ = (limit of quantification) Léigsta koncentration

Butkovskyi m.fl. (2015) studerade forekomst och reduktion av 14 likemedels-
substanser fran olika terapeutiska grupper samt tre transformationsprodukter fran ett
fullskalesystem i Nederldnderna (62 ldgenheter, ménga &dldre personer) med separerat
klosettavloppsvatten och BDT-vatten. Klosettavloppsvattnet, som samlades in via
vakuumpumpar, bestod av toalettavfall blandat med matavfall som tillfordes via
koksavfallskvarnar. 15 prover togs vid varje provtagningspunkt under tva provtagnings-
perioder, den forsta under mars-maj 2013 och den andra under augusti-oktober 20145.

5 Resultat fran provtagningsperioden 2014 redovisas ocksa i Butkovskyi m.fl. (2017).
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De lakemedelssubstanser inkl. tre transformationsprodukter som analyserades var
paracetamol, ibuprofen, diklofenak, naproxen, ciprofloxacin, metformin,
hydroklorotiazid, metoprolol, oxazepam, trimetoprim, gemfibrozil, propranolol,
atenolol, karbamazepin, inkl desmethylnaproxen, guanylurea och karbamazepindiol.
Fem av de 14 analyserade lidkemedelssubstanserna hittades i bade klosettavloppsvatten
och BDT-vatten, dock i mycket lagre koncentrationer i BDT-vattnet. Av de 14 analyserade
lakemedelssubstanserna var alla utom diklofenak dominerande i klosettavloppsvattnet
(70 % av den totala detektionen av diklofenak kom fran BDT-vattnet).

Butkovskyi m.fl. (2015) visade pé att koncentrationerna av de 14 studerade likemedlen
var i samma storleksordning under bada provtagningsperioderna, samtidigt som vissa
skillnader fanns. Skillnaderna kan bero pa olika konsumtion av likemedel under de olika
provtagningsperioderna. Vidare visar studien att ett antal lakemedelssubstanser kan
finnas i hog koncentration i klosettavloppsvatten (storleksordningen mg/1). Analyserna
visade mer specifika resultat for innehall av likemedelssubstanser i obehandlat
klosettavloppsvatten och har foljer ndgra av dessa (Butkovskyi m.fl., 2015):

- Karbamazepin, gemfibrozil, atenolol och propranolol var under
detektionsgransen i alla analyserade prov.

- Karbamazepinediol detekterades vid en koncentration av 400 ug /11 ett
analyserat prov under andra provtagningsperioden. I 6vriga analyserade prover
var koncentrationen under detektionsgransen.

- Naproxen, hydroklortiazid och metoprolol hade koncentrationer 6ver 100 ug /1
i samtliga analyserade prover.

- Ibuprofen och ciprofloxacin 6verskred 100 ug /11 nagra prover fran bada
provtagningsperioderna.

- Diklofenak detekterades ilaga (ug/l) koncentrationer.

- De hogsta koncentrationerna i obehandlat klosettavloppsvattnet observerades
for (forsta resp. andra provtagningsperioden):

- paracetamol: 2,7 + 0,5 mg/l resp. 7,0 + 1,0 mg/]
- antidiabetika metformin: 4,3 + 0,4 mg/l resp. 6,3 + 0,7 mg/1
- metaboliten guanylurea: 4,3 + 0,7 mg/1 (andra provtagningsperioden)

Butkovskyi m.fl. (2017) redovisar resultat fran provtagningsperioden genomford
under hosten 2014 (Tabell 3). Tio av 14 likemedelssubstanser och tvd av tre
transformationsprodukter detekterades i obehandlat svartvatten i ldga koncentrationer.
Hogst koncentrationer detekterades for acetaminofen, metformin och metaboliten
guanylurea. Bade acetaminofen och metformin ar bland de vanligast anvidnda
lakemedlen i Nederlanderna.
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Tabell 3. Koncentration av lakemedelssubstanser i obehandlat klosettavloppsvatten (inkl. kvarnat
matavfall) i Nederlanderna. Tabellen dr hdmtad fran Butkovskyi m.fl. (2017).

Koncentration obehandlat klosettavloppsvatten

Substans (inkl. kvarnat matavfall)

(ug/1]
Acetaminofen 7027,6 +1075,6
Ibuprofen 78,1+ 28,7
Diklofenak 48+30
Naproxen 111,4+ 82,8
Desmetylnaproxen 20,1+ 155
Ciprofloxacin 127,6 + 125,5
Metformin 6303,8 £ 668,2
Guanylurea 4347,1+996,4
Hydroklortiazid 203,8+ 39,7
Metoprolol 298,7+54,3
Atenolol <LOD
Propranolol <LOD
Oxazepam 15,4+ 6,9
Karbamazepin <LOD
Karbamazepindiol <LOD
Gemfibrozil <LOD
Trimetoprim 228+99

LOD = (limit of detection) Ldgsta detektionsgrdns

2.2 Urin

Urin ar den fraktion som innehéller den storsta méngden naringsamnen i spillvatten fran
hushéll. Enligt Jonsson m.fl. (2005) innehéller urin runt 40 % av fosforn och 80 % av
kvavet. Samtidigt ar urinens volym mindre 4n 1 % av den totala volymen fran ett hushall
(Jonsson m.fl., 2000). Detta tillsammans med att vaxtnaringen i urin har hog vaxt-
tillgdnglighet gor att det kan vara intressant att separera humanurin ur avloppet for att
kunna anvinda som godselmedel i jordbruk. Urin innehéaller normalt valdigt lite smitt-
amnen, men en viss kontaminering fran fekalier kan 4nda ske.

Urin omfattas av det frivilliga -certifieringssystemet SPCR 178 ’System for
kuvalitetssikring av fraktioner fran sma avlopp” (se kapitel 2 Killsorterade
avloppsfraktioner och dess innehall av likemedel).

Lienert m.fl. (2007) genomforde en studie inom vilken det analyserades 212 olika
lakemedelssubstanser. De utvalda substanserna aterfinns i 1409 olika likemedels-
produkter. Det visade sig att en stor andel av likemedelsubstanserna, i genomsnitt 64 %
(+/-27 %), utsondras via urinen. Hur mycket som utsondras av den aktiva substansen
och eller dess metabolit varierade dock kraftigt, bAde mellan olika grupper av lakemedel
men dven inom samma grupp och mellan olika produkter dar samma aktiva substans
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fanns. Till exempel varierade utsondringen via urin av cytostatikamediciner mellan 6 och
98 %, medan kontrastvatska som anvands vid rontgen utsondrade mellan 90 och 98 % i
urinen.

Bischel m.fl. (2015) tog prover pa urin som samlas in i kommunal skala i Sydafrika
(tre olika regioner i eThekwini). Syftet med studien var att se om det gar att anvinda
urinen som godselmedel i jordbruket. Eftersom den allminna informationen om
forekomst av lakemedel i Sydafrika dr begrinsad samlades data om forvintade
koncentrationer i urin in frén fyra olika lander (USA, Frankrike, Tyskland och Schweiz)
for att kunna jamfora med studiens analysresultat (Tabell 4). Som referens togs det dven
vid ett av tillfillena prover i universitetet i KwaZuluNatal. Studien tittade pa tolv
lakemedel eller dess metaboliter (Tabell 5). Upp till tio av de 12 lakemedel eller dess
metaboliter som analyserades hittades i varje enskilt prov. Av de utvalda lakemedlen
hittades t.ex. sulfametoxazol och trimetoprim, vilka bdda anvinds for behandling av
HIV-patienter, i 95 % respektive 85 % av alla prov.

Tabell 4. Koncentration av lakemedel i urin berdknat av Bischel m.fl. (2015), baserat pa bl.a.
konsumtion av respektive lakemedel i Schweiz, Tyskland, Frankrike och USA.

Berdknade koncentrationer av Iakemedel i urin

Substans [me/L]

Schweiz Tyskland Frankrike USA
Atazanavir - 1 - -
Atenolol 233 74 246 120
Atenolol syra - - - -
Klaritromycin 112 100 137 99
Darunavir - 2 - -
Diklofenak 15 25 4 1
Emtricitabin - 20 - -
Hydroklortiazid 574 1118 - 526
N4 Acetyl-SMX 342 468 303 -
Ritonavir 2 1 - -
Sulfametoxazol 137 187 121 -
Trimetoprim 82 120 73 2
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Tabell 5. Intervall av halter av |dkemedel samt metaboliter fran separerad urini tre olika regioner i
eThekwini (tva olika tillfallen) samt fran universitetet i KwaZuluNatal (Bischel m.fl., 2015).
(LOQ = (limit of quantification) Ligsta koncentration)

Haltintervall
Substans [ug/L]
Tre olika regioner i Universty of | Frekvens % >LOQ
eThekwini KwaZuluNatal | (antal prover =20)
Diklofenak 3,2-72 20-62 27-30 100 %
1.6-45 16-44
13-56 16-44
Sulfametoxazol <2-300 320-5200 95 %
800-5000 1000-6800 5-12
560-4800 1600-6400
Trimetoprim <2-3,6 22-380 <2 85%
4,3-56 260-1300
<2-300 100-440
Hydroklortiazid <3-19 52-94 <3 80%
17-120 18-64
20-134 52-94
Ritonavir <1-2,8 <1-1,5 2,8 70%
<1-1,7 <1-14
1,9-4,6 <1-1,0
Atenolol <1-2,9 <1-300 26-29 55%
<1 <1
1,2-4,3 20-184
Emtricitabin <6 <6 26-120 40 %
<6-920 <6-240
<6-16 <6-380
Klaritromycin <1 <1 <1 20%
<1-11 <1
<1 4,4-300
Atazanavir <25 <25 0%
Darunavir <1 <1 0%
Metaboliter:
N4 Acetyl-SMX <1-560 280-720 <1-2 90 %
60-3500 9,6-280
8-520 34-174
Atenolol syra 4,2-100 <4-100 130-175 75%
<4-11 <4
8,0-1100 20-98
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Tettenborn m.fl. (2007) analyserade, i en tysk studie, urin fran en offentlig urinoar i
Hamburg samt urinoarer och urin fran separerande system fran ett kontor i Berlin. Den
urin som samlades upp inneholl 30-50 % liagre koncentrationer av niringsdmnen
jamfort med en litteraturstudie som gjordes i samband med projektet. En mgjlig orsak
kan vara att morgonurin, som forviantas vara mest koncentrerad, inte finns med samt att
urinen i en urinoar ir mer utspadd (de som dricker mest dr de som antas ha storst
anviandning av en offentlig urinoar). Man ska adven komma ihag att urinen
representerade endast en liten del av befolkningen (t.ex. ej kvinnor). Resultat fran
studien visar pa nirvaro av atta utav de 21 ladkemedel som analyserades. Hosta halten
(ug/l) hittades av ibuprofen samt bezafibrat, men aven [-Sitosterol, diklofenak,
fenacetin, karbamazepin och pentoxifyllin hittades i urinen (Tabell 6).

Tabell 6. Halt av olika lakemedelssubstanser i urin fran en offentlig urinoar (Hamburg) samt urin
fran en kontorsbyggnad med urinoar och separerande system (Berlin). Halterna ar angivna i
intervall utifran tre analyser pa vardera plats (Tettenborn m.fl., 2007).

Halt
Substans leg/l]
Offentlig urinoar Urinoar och Separerande system
i Hamburg i Berlin
Ibuprofen 411-511 398-794
Bezafibrate 192-230 207-846
B-Sitosterol 18-52 22-40
Diklofenak 17-27 9-45
Carbamazepine 20-29 4-13
Phenacetin <1-23 <1-1
Pentoxifyllin 42925 <1-6
Fenazon <1-4 <1-2
Ostron <10 <10
17a-Etinyl6stradiol <50 <50
Fenofibrat <1,0 <1,0
Fenoprofen <10 <10
Indometacin <10 <10
Ketoprofen <10 <10
Acetylsalicylsyra - -
Gemfibrozil - -
Ostradiol - -
Ostriol - -
Mestranol - -
16a-Hydroxyestron - -
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2.3 Latrin

Latrin fran torrtoaletter och utedass innehaller bade fekalier, urin och toalettpapper och
samlas normalt upp i engangskarl. Fraktionen &r Kkéllsorterad och innehaller en
koncentrerad mangd vaxtnaring som bor aterforas till jordbruket, men fére anvindning
som godselmedel bor den hygieniseras. Enligt Jonsson m.fl. (2005) innehéller fekalier
runt 25 % av fosforn och 10 % av kvavet i spillvatten fran hushall.

Latrin omfattas av det frivilliga certifieringssystemet SPCR 178 “System for
kvalitetssikring av fraktioner fran sma avlopp” (se kapitel 2 Kaillsorterade
avloppsfraktioner och dess innehall av likemedel).

Lienert m.fl. (2007) genomforde en studie inom vilken det analyserades 212 olika
lakemedelssubstanser, vilka aterfinns i 1 409 olika lakemedelsprodukter. Utsondring av
de ldkemedel som testades i fekalier var 35 % (+/-26 %).

Levén m.fl. (2016) analyserade innehallet av 44 utvalda likemedelssubstanser i
obehandlad latrin och obehandlat klosettavloppsvatten (se &ven avsnitt 2.1
Klosettavloppsvatten). Obehandlad latrin hidmtades fran en avfallsanldggning i
Norrtilje kommun (Sverige). Bade vitskefas och fastfas analyserades. Utvalda
lakemedelssubstanser samt resultatet fran analyserna redovisas i Figur 1 och 2.
Oversiktligt kan man sammanfatta innehéllet i obehandlad latrin enligt f6ljande (Levén
m.fl, 2016):

- Ibuprofen och naproxen var de substanser som uppmattes i hogst
koncentrationer — ibuprofen runt 100 pg/L och naproxen runt 70 ug/L.

- Metoprolol, losartan, valsartan, furosemid och hydroklortiazid uppmaéttes
ocksa i hogre koncentrationer (runt 10 till 30 pg/L).

- Ilatrinets fasta fas hittade man hoga halter av atenolol, metaprolol, losartan,
carbamazepine, losartan, irbesartan och hydrochlorothiazide.

3 Behandlingsmetoder och
|akemedelsreduktion

Det har identifierats ett antal metoder for att rena avloppsvatten fran likemedelsrester.
For avancerad rening vid kommunala reningsverk sammanfattas kunskapslaget
avseende reningseffekt for bland annat lakemedelssubstanser i SVU-rapporten ”Rening
fran ldkemedelsrester och andra mikroféroreningar - en kunskapssammanstdllning”
(Cimbritz m.fl., 2016) samt i Naturvardsverkets rapport “Avancerad rening av
lakemedelsrester och andra oonskade damnen” (Naturvardsverket, 2017).
Behandlingsmetoderna for lakemedelsrester i kéllsorterade fraktioner dr i manga fall
desamma som for kommunala reningsverk. Dock skiljer det sig pa vilka typer av
fraktioner som de olika metoderna kan tillimpas pa, samt att det for latrin tillkommer
metoder som inte kan appliceras pa kommunala reningsverk.
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3.1 Urin

Maurer m.fl. (2006) identifierade sju olika syften med behandling av kallsorterat
urin; hygienisering, minskning av volym, stabilisering, aterforing av fosfor, aterforing av
kvive, avlagsna niringsdmnen samt hantering av mikroféroreningar (inom vilken bl.a.
reduktion av likemedel ingar). For varje syfte finns en eller flera behandlingsmetoder,
men ingen behandlingsmetod uppfyller alla syften. Val av behandlingsmetod maéste
darfor goras i varje enskilt fall beroende pa syfte med behandlingen. For reduktion av
ladkemedel identifieras tre olika behandlingar; elektrodialys, nanofiltrering och
ozonbehandling. Behandlingarna baseras pa antingen nedbrytning av substansen eller
separeration av substansen fran urinen. Sammanstéillningen som Maurer m.fl. (2006)
har gjort visar att det finns en stor variation pa effekten av reningen av lakemedel via
olika behandlingstekniker. Ingen av de studerade metoderna kan rena urin helt pa egen
hand utan det kridvs flera metoder i kombination for att komma at alla
lakemedelssubstanser. Anledningen ar att det ibland uppstar transformationsprodukter
som dven de behover omhindertas, t.ex. vid ozonrening. Dessutom har méanga av
reningsmetoderna otillracklig effektivitet.

I avsnitten nedan beskrivs olika behandlingsmetoder och dess effektivitet avseende
rening av lakemedel i urin.

3.1.1 Ozon

Ozon (O3) ar en gas som ar explosiv och instabil. P4 grund av dess instabilitet s kan ozon
inte transporteras utan maste produceras pa plats och anviandas direkt. Ozon kan reagera
antingen direkt eller indirekt. Den indirekta reaktionen ar ldngsammare och mer
selektiv. Ozonet fungerar da som en typ av dipolmolekyl (finns flera) och reagerar med
organiskt material som innehéller dubbelbindningar (C=C), t.ex. aromatiska och
alifatiska amnen. Material eller molekyler med kemiska dubbelbindningar eller som har
oxidationsbara delar oskadliggors via oxidation av ozonet. Hoga halter organiska
material (DOC) kan vara stérande for den processen eftersom ozonet reagerar med dem
istillet for med de amnen man vill fa bort (Eskebaek, 2016).

Eftersom de flesta likemedel har en aromatisk struktur ar ozon ett effektivt satt att
eliminera likemedelsrester (Huber m.fl., 2003). Vid héga doser av ozon 6kar risken for
att transformationsprodukter bildas vilket gor att det kan behovas ett extra biologiskt
reningssteg (Eskebaek, 2016).

Dodd. m.fl. (2008) testade ozonering av killsorterad urin i tre olika kombinationer
med syfte att undersoka vilken metod som var effektivast ur energisynpunkt:

1. ozonering
2. ozonering med efterfoljande elektrodialys
3. elektrodialys med efterfoljande ozonering

I studien anvidndes urin spikat med sex stycken likemedel (p-chlorobenzonic syra
(pCBA), karbamazepin, diklofenak, etinylostradiol, ibuprofen och propranolol).
Resultatet visar att det krivs relativs hoga doser av ozon for att na en tillfredstillande
minskning i kéllsorterat urin. Mest effektivt ur bade energisynpunkt och reduktion av
lakemedel var att anvinda sig av elektrodialys innan eller efter ozonering. Hur mycket
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lakemedelsubstanserna minskade berodde pa hur likemedlet reagerade med ozonet. Till
exempel kunde etinylestradiol minskas med mer dn 99 % med 6kad dos ozon medan p-
chlorobenzoic syra var borta i alla testade scenarion dar ozon absorberades mellan 1 050
och 1 200 mg/1 (Dodd m.fl., 2008).

Aven Escher m.fl. (2006) gjorde forsok med ozon dir killsorterad urin spikades med
ldkemedelssubstanserna  karbamazepin, diklofenak, ibuprofen, propranolol,
sulfametoxazol, 17B-6stradiol och 17a-etinylestradiol. Resultaten visar att vid
ozondoser pa 600-800 mg/l minskade 17a-etinylostradiol, propranolol, diklofenak och
karbamazepin till under detektionsgransen. For ibuprofen kravdes en ozondos pa 1 300
mg/] for att halterna skulle ligga under detektionsgransen (Escher m.fl., 2006).

Tetterborn m.fl. (2007) gjorde tester dar olika doseringar av ozon testades pa tva
prover av lagrad urin fran urinoar, ett prov frdn maj 2005 och ett prov fran oktober 2005.
Resultatet visar att doser pad mindre 4n 1 000 mg O,/ reducerar de flesta
lakemedelssubstanser drastiskt, men inte under detektionsgransen. Med betydligt hogre
doser ozon, 6 600 mg Os/1, var alla lakemedelsrester under detektionsgriansen. Svéarast
att avlagsna var f3-sitosterol och enklast att avlagsna var diklofenak (Tabell 7).

Tabell 7. Halter fore ozonering (halt in) samt efter ozonering (halt ut) av ldkemedel, samt den
kvarvarande andel i procent (kvar). Urin taget fran urinoar vid tva olika tillfdllen och behandlade
med olika doser av ozon (Tetterborn m.fl., 2007).

600 mg O3/l | 6 600 mg O3/l 800 mg O3/l 5900 mg O3/l

Halt | Halt
Substans in ut Kvar |Haltut | Kvar | Haltin | Haltut | Kvar | Haltut

(bg/Il | [we/ll| [%] | [vg/ll | [%] | [wg/ll | [ug/ll | [%] | [wg/ll |Kvar[%]
Ibuprofen 511 152 | 30% 1 0% 846 222 26% 14 0%
Bezafibrat 192 | 798 | 42% <1 - 398 126 32% | 29 -
B-Sitosterol 52 42 81% <1 - 30 11 37% | <10 -
Karbamazepin | 29 17,3 | 60% <1 - 11 2,9 26% | <10 -
Diklofenak 17 1,6 9% <1 - 8,8 <10 - 25 | 282%™

Pentoxifyllin 9,2 54 59% <1 -

*halten diklofenak bedéms som orimlig och tas inte med i diskussioner samt resultat i studien.

For ammoniakreducerad urin® hittades 17 a-Etinylestradiol i det ursprungliga substratet
(halt in) men kunde inte hittas efter en ldg dos ozon (Tabell 8). Fenazon och pentoxifyllin
hittades i det wursprungliga substratet (halt in) p& nivder precis ovanfor
detektionsgransen, vilket kan forklara att de avlagsnades dven vid laga doser av ozon
(Tabell 8). Storsta skillnaden mellan lagrad urin och ammoniakreducerad urin var att
[-sitosterol, som var svar att avlagsna i lagrad urin, avlagsnades battre dn bland annat
ibuprofen i den ammoniakreducerade urinen (Tetterborn m.fl., 2007).

6 Urin dir ammoniak avligsnas via t.ex. kondens.
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Tabell 8. Halten fore ozonering (halt in) samt efter ozonering (halt ut) av ldkemedel samt den
kvarvarande andelen i procent (kvar) i ammoniakreducerad urin fére och efter ozonbehandling
(Tetterborn m.fl., 2007).

700 mg O3/I 4 800 mg O3/l
Substans Haltin Halt ut Kvar Halt ut
[ug/1] (ug/1] [%] (ug/1] Kvar [%]

Ibuprofen 470 134 29% 8,6 2%
Bezafibrat 363 90 25% <1 -
B-Sitosterol 270 21 8% <1 -
Fenacetin 40 <1 - <1 -
Karbamazepin 27 49 18% <1 -
Diklofenak 22 1 4% <1 -
17 a-Etinylestradiol 11 <1 - <1 -
Fenazon 2,3 <1 - <1 -
Pentoxifyllin 1,5 <1 - <1 -

3.1.2 Elektrodialys

Elektrodialys bygger pa att jonbytarmembran tilldter saltjoner att separeras och
koncentreras mellan t.ex. tva olika vitskor. Processen kan i detta fall anviandas for att
avskilja ladkemedel fran niringsdmnen dir niringsdmnen blir kvar i en koncentrerad
form (Maurer m.fl., 2006).

Pronk m.fl. (2006b) testade att spika naturlig urin med etinylestradiol, diklofenak,
karbamazepin, propranolol och ibuprofen. Resultatet visade pa att etinylestradiol helt
avlagsnades. Propranolol och ibuprofen separerades forst fran niringsimnena men
aterkom nar processen hade pagatt ett tag. Bade diklofenak och karbamazepin var
separerade fran niaringsimnena pa en niva mellan 90—95 % (Pronk m.fl., 2006b).

Escher m.fl. (2006) utforde ocksa forsok med elektrodialys som visar en avskiljning
av 17 a-Etinylestradiol pa 98 %.

3.1.3 Nanofiltrering

Nanofiltrering anviands bl.a. for reduktion av likemedel samt for att finga upp
bekdmpningsmedel (Maurer m.fl., 2006). Tanken med anvidndning av nanofilter-
membran ar att separera lakemedlet fran naringsdmnena fosfor, urea och ammoniak.

Pronk m.fl. (2006a) studerade hur mycket propranolol, etinylestradiol, ibuprofen
och diklofenak som absorberades i sjalva membranet samt utforde en utvardering av tre
olika membran (NF 270, DS 5 och N30F). Membranens effektiveter testades dven vid
olika pH.

Resultatet visar att etinylestradiol, ibuprofen och diklofenak kan absorberas upp till i
genomsnitt 35 % av den initiala koncentrationen. Propranolol visade daremot ingen
absorption i membranet vilket troligen beror pé dess basiska komponenter.
Etinylestradiol, som ar oladdad, absorberades upp till ungefar 8 %. Enligt Pronk m.fl.
(20064a) har andra studier med andra typer av membran visat pa en absorption pa mellan
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3—50 %. Resultaten av absorptionen bedoms, trots olika forhallanden, stimma Gverens
med tidigare studier. Vid val av membran s& visade membranet NF270 hogst avskiljning
av lakemedel vid pH 6. Samtidigt bedomdes den som bast lampad for aterforing av
kvavet fran urin. NF270 valdes darfor i de fortsatta forsoken (Pronk m.fl., 2006a).

Ytterligare forsok frdn Pronk m.fl. (2006a) visade att nidr 500 ml urin passerar
membranet NF270 si kan propranolol, etinylestradiol, ibuprofen och diklofenak under
optimala pH-férhéllanden avskiljas med 92 % for naturlig urin och 73 % for syntetisk
urin. Anledningarna till hogre avskiljning i den naturliga urinen forklaras med att
lakemedel tillsammans med urin kan bilda komplexa sammansattningar sd som olika
syror, vilket skulle kunna leda till den 6kade avskiljningen (Pronk m.fl., 2006a).

For syntetisk urin visade sig pH 4,8 vara optimalt for att fa hogst avskiljning fran de fyra
testade lakemedlen (73 %). Jamfors det lagsta testade pH med det hogsta testade pH
(3 resp. 9) syns det att for sura komponenter, sa som ibuprofen och diklofenak, ckar
absorptionen nar pH okar. For det basiska amnet propranolol minskar absorptionen
med okat pH. Detta beror troligen pa att med okat pH blir det fler positivt laddade
molekyler som binder till det negativt laddade membranet. For etinylestradiol, som ar
neutral, minskar avskiljningen ndgot med 6kat pH men skillnaden dr mindre dn for de
sura och basiska likemedlen (Pronk m.fl., 2006a).

For naturlig urin visade studien att pH 5,3 var optimalt. Vid pH 5,3 avskildes minst 92 %
av de testade likemedlen med hjilp av membranet. Anledning till den hogre
reduktionsgraden kan, enligt Pronk m.fl. (2006a) vara att sammansittningen av
ldkemedel och naturlig urin dr mer komplex samt med fler syror vilket ger en okad
absorption. En annan teori ar att det med naturlig urin bildas en paviaxt pA membranet
som Okar dess effektivitet (som ett extra membran). Enligt Pronk m.fl. (2006a) skulle
det extra membranet i naturlig urin ocksa kunna ge ett annat osmotiskt tryck i med att
flodet blir 14gre dn for syntetisk urin, vilket kan ge en hogre reduktion.

Resultat frdn undersokning av membranet NF270 visar att det finns goda chanser att fa
en slutprodukt av filtrerat urin med liten andel likemedel men med héga halter urea.
Den koncentrerande (avskilda) l6sningen som ar kvar blir rik pa fosfor och kan via
tillsattning av magnesium fillas ut som struvit fri fran likemedel (Pronk m.fl., 2006a).

Aven Escher m.fl. (2006) undersokte effektiviteten av nanofiltret NF270 och
redovisar en avskiljning av propranolol pa 59 %, ibuprofen pa 96 %, diklofenak pa 96 %
och karbamazepin pa 74 %.

3.1.4 Lagring

Hur lakemedel paverkas vid lagring av urin finns det fa studier kring. De flesta studier
palagrad urin dr genomforda for att undersoka forekomst av patogener och effektiviteten
for att avlagsna dessa. En pagaende studie i eThekwini (Sydafrika) indikerar att elva av
de tolv likemedel som testades under lagring (Tabell 5) var for stabila for att paverkas.
Endast hydroklortiazid (urindrivande och blodtryckssdnkande medel) minskade
vasentligt (Bischel m.fl., 2015).

Inom projektet SANIRESCH (SANTItaryRecycling ESCHborn) i Tyskland samlades urin
in fran en kontorsbyggnad och analyserades. Sju olika likemedel detekterades och
inkluderades i testet (ibuprofen, tramadol, sulfadimidin, metoprolol, diklofenak,
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klorokin, karbamazepin och bisprolol). Utover de sju detekterade likemedel som
hittades tillsattes dven klorokin (malariamedicin) till forsoket. Testet varade i sex
manader och urinen lagrades i morker med en temperatur pa 20 °C. Under testet
undersoktes olika pH (pH 3, 6,5, 8,5, 9,5 och 11) for att se om pH var en faktor som
paverkade resultatet. Resultatet visar att urin lagrad i sex ménader utan nagra pH-
justeringar paverkade karbamazepin, korokin och sulfadimidin med en reduktion pa
mellan 60-80 %. En slutsats var ocksa att ett visst pH-virde inte kunde paverka
reduktionen Overlag for alla de testade ldkemedlen. Istéllet paverkades varje lakemedel
individuellt av de olika pH-vardena. Till exempel reducerades diklofenak till ca 90 % av
ett 1agt pH-varde (pH 3) medan sulfadimidin reducerades vid hoga pH-varden (pH 11).
Den lagrade urinen kan dock, trots innehall av 1ikemedel, fillas ut med magnesiumoxid
och bilda en likemedelsfri godselprodukt i form av struvit (Schiirmann & Mortag,
2012).

3.1.5 UV-ljus

Niar obehandlad urin och ammoniakreducerad urin? behandlas med ultraviolett ljus
(UV-ljus) med hog effekt (dvs. hoga doser av energi) hittas det nistan inga
lakemedelsrester i nagot av fallen (Tabell 9). Reduktionen ar dock hogre (dvs. det kravs
mindre energi) i den ammoniakreducerade urinen (Tabell 10). B-sitosterol verkar vara
mest resistent mot behandling med UV-ljus vilket kan forklaras av dess struktur samt att
den naturlig forekommer i vaxter (Tettenbon m.fl., 2007).

Tabell 9. Likemedel i obehandlad lagrad urin (Halt in) efter behandling med UV-ljus med olika effekt
(Halt ut) samt andel lakemedel som &r kvar i procent efter behandlingen med UV-ljus (Kvar)
(Tettenbon m.fl., 2007).

0,4 kKWh/I 1,3 kWh/I 2,1 kWh/I
Substans Haltin Halt ut Kvar | Haltut | Kvar Halt ut Kvar
[ng/l] [pg/1] (%] g/l | [%] [ng/1] [%]
Ibuprofen 511 320 63% 30 6% 13 3%
Bezafibrat 192 1,6 1% 11 1% 23 12%
B-Sitosterol 52 64 123 % 41 79 % 10 19%
Karbamazepin 29 16 55% 1,1 1,1% <1 -
Diklofenak 17 <1 - 11 11% 3,9 23%
Pentoxifyllin 9,2 6 65% 1,5 1,5% <1 -

7 Urin dar ammoniak reduceras och som diarmed har ldga ammoniakkoncentrationer.
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Tabell 10. Likemedel i ammoniakreducerad urin (Halt in) efter behandling med UV-ljus med olika
effekt (Halt ut) samt andel I1akemedel som ar kvar i procent efter behandlingen med UV-ljus (Kvar)
(Tettenborn m.fl., 2007).

0,5 kWh/I 1,3kWh/I 2,5 kWh/I
Substans Haltin Halt ut Kvar | Haltut | Kvar Halt ut Kvar
[ug/1] [ug/1] [%] [ug/ll | [%] [ng/I] [%]
Ibuprofen 470 189 40% 28 6% <10 -
Bezafibrat 363 6,2 2% <1,0 - <1,0 -
B-Sitosterol 270 270 100 % 190 70% <10 -
Phenacetin 40 <1,0 - <1,0 - <1,0 -
Karbamazepin 27 44 17% 1,1 4% <1,0 -
Diklofenak 22 11 5% 1 4% <1,0 -
17 a-
Etinylestradiol 11 <1,0 - <1,0 - <1,0 -
Fenazon 2,3 1 43 % <1,0 - <1,0 -
Pentoxifyllin 1,5 <1,0 - <1,0 - <1,0 -
3.1.6 Anga

Niar urin behandlas med anga bildas tva produkter; kviave i en koncentrerad form i
kondensen samt fosfor i vitskefasen. I farsk urin® finns kvivet vanligast i en form av
urea. Efter cirka en dag 6vergar urea till bl.a. ammonium samtidigt som pH 6kar. Vid
anviandning av dnga hettas urinen upp och ammonium gar fran vitskefas till gasfas.
Gasfasen leds ut och ammonium koncentreras i kondensen.

Tettenborn m.fl. (2007) utférde tester med dnga for att undersoka hur lakemedel
beter sig i viarme och dess flyktighet i bade labb- och demoskala. Analyser utférdes pa
insamlad urin innan test (se avsnitt 2.2 Urin) samt pa det ammoniakreducerade
substratet® och kondensen. Som framgar av Tabell 11 kunde ingen reduktion av f-
sitosterol och bezafibrat pavisas i det ammoniakreducerade (N-red) substratet i
labbskala. Diklofenak reducerades med 18 %, ibuprofen med 12 %, fenacetin med 57 %
och karbamazepin med 41 %. Pentoxifyllin kunde inte detekteras i varken det
ammoniakreducerade substratet eller i kondensen. Ungefar 1 % av den initiala halten av
tbuprofen, fenacetin och karbamazepin kunde hittas i kondensen. Halten diklofenak lag
mellan 1,5—4,2 % av ursprungshalten (Tettenborn m.fl., 2007).

8 Farsk urin ar urin dir hydrolys inte skett och urean finns kvar i ammonium form.
9 Substrat dar ammoniak reduceras och som diarmed har 1dga ammoniakkoncentrationer.
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Tabell 11. Genomsnittlig halt av Iakemedel i ug/1 fér slutprodukterna ammoniakreducerat substrat
(N-red) och kondens nar adnga har anvéants i labbskala. For N-red och kondens sa anges den
genomsnittliga reduktionen (Tettenborn m.fl., 2007).

Halt in N-red N-red Kondens Kondens
Substans [ug/I] [ug/l] | [Reduktioni%"] [ug/I] [Reduktion i %]
Ibuprofen 411 0,72 12% 0,009 1%
Bezafibrat 202 0,82 0% 0,005 0,1-2,5pg/I**
B-Sitosterol 31 0,82 0% - -
Diklofenak 26 0,67 18 % 0,027 1,5-24%
Fenacetin 23 0,35 57 % 0,011 1%
Karbamazepin 23 0,48 41% 0,012 1%
Pentoxifyllin 8 0 - - -

*Procentuell reduktion i N-red om man tar hdnsyn till utspddning pé i genomsnitt 81 %.
** Anges ej i procent i studien

Tabell 12 visar pad utfallet av genomforda forsok i demoskala. I demoskala kunde S-
sitosterol och pentoxifyllin avlagsnas helt. Karbamazepin paverkades inte. Halterna av
fenazon och fenacetin var hogre i det ammoniakreducerade substratet jamfort med den
ursprungliga koncentrationen. Detta kan enligt Tettenborn m.fl. (2007) bero pa bland
annat pH och/eller den analytiska metoden. Kondensen var i princip fri fran ldkemedel
(Tettenborn m.fl., 2007).

Tabell 12. Genomsnittlig halt av [akemedel i ug/I for slutprodukterna ammoniakreducerat substrat
(N-red) samt for kondens nar anga har anvénts i demoskala, Tva provtagningar utfordes pa
slutprodukterna (1 resp 2) (Tettenborn m.fl., 2007).

Haltin N-red (1) | N-red(2)| Kondens (1) Kondens (2)
Substans [ug/1] [ug/l] [ue/l] [ug/I] [ug/l]
Ibuprofen 794 675 611 2 4.4
Bezafibrat 207 176 162 <1 <1
Diklofenak 45 42 29 <1 <1
B-Sitosterol 22 <1 <1 <1 <1
Karbamazepin 13 11 17 <1 <1
Pentoxifyllin 3,2 <1 <1 <1 <1
Fenazon 17 3,7 4,3 <1 <1
Fenacetin 1,0 23 34 <1 <1

3.1.7 Majliga metoder

De Wilt m.fl. (2016) undersokte om alger kunde bidra till en minskning lakemedel i
kallsorterat urin, syntetisk urin och klosettavloppsvatten. Alger har hogt upptag av kviave
och fosfor vilket skulle kunna leda till ett attraktivt godselmedel. Syntetisk urin spikades
med diklofenak, ibuprofen, paracetamol, metoprolol, karbamazepin och trimetoprim
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samt tre Ostrogener (0stron, ostradiol och etinylestradiol). Bionedbrytning och fotolys?®
ledde till att 100 % av diklofenak, ibuprofen, paracetamol och metoprolol avlagsnades.
For karbamazepin var nedbrytningen max 30 % och for trimetoprim var nedbrytningen
max 60 %. Sorptionen till algernas biomassa stod for mindre dn 20 % av minskningen.
Resultatet visar pa att algerna i sig inte bidrar ndmnvért till nedbrytningen utan att
fotolys dr den huvudsakliga anledningen till avldgsnandet av likemedlen i forsoken.
Eftersom upptaget av lidkemedel ar litet i alger som odlas med urin eller
kostettavloppsvatten finns det potential att anvianda upptagna niaringsamnen i algerna
som godselmedel efter att algerna har skordats (De Wilt m.fl., 2016).

Hassan m.fl. (2016) har utfort tester dar zinkoxid (ZnO) anvands for att reducera bl.a.
lakemedlen ibuprofen, efedrin och propranolol. Urin samlades in i urinseparerande
toaletter av frivilliga personer som stod under behandling med ovanstaende ldkemedel.
Det 6vergripande resultat visar att ibuprofen minskade fran 5,0 mg/1 till 0,001 mg/l,
efedrin minskade fran 10,15 mg/1 till 0,10 mg/1 och propranolol minskade fran 15,2 mg/1
till 0,03 mg/1.

I ett examensarbete av Eskebaek (2016) undersoktes biokol som en absorbent for fyra
olika antibiotika i urin (ciprofloxacin, doxycyklin, trimetoprin och sulfametoxazol).
Bide skaktest och kolonnforsok gjordes. Resultaten visar bl.a. att den maximala
reduktionen i kolonnforsok uppgick till 55 % for trimetoprin medan det i skaktest gick
att reducera ciprofloxacin upp till 96 %.

Abdel-Shafy & Mohamed-Mansour (2016) utforde forsok diar en kombination av
tillforsel av mikroorganismer och behandling i bioreaktor testades pa tre olika lakemedel
(levofloxacin, ibuprofen och atrovastatin). Bast reduktion fick de i sekvensen dar
mikroorganismer tillsattes direkt i det aktiva slammet i bioreaktorn. Dar reducerades
levofloxacin fran 10 mg/1 till 0,5 mg/l, ibuprofen fran 1,5 mg/ till 0,1 mg/l och
atrovastatin fran 0,5 mg/1 till 0,22 mg/1.

3.2 Klosettavloppsvatten

3.2.1 Vatkompostering (samt vatkompostering i kombination
med ureahygienisering)

I en vatkompost sker aerob nedbrytning av organiskt material med hjalp av tillférsel av
syre. Syret gynnar tillvaxten av mikroorganismer i materialet som 6kar nedbrytningen
och i sin tur leder till en temperaturokning. Genom att uppnd angivet tid-
temperaturforhédllande genomgar materialet hygienisering av smittdmnen samtidigt
som naringsvardet behalls. Organiskt material bryts ner, vilket leder till en minskad risk
for atervaxt av smittimnen samt forebygger dalig lukt. For att vatkompostering ska
kunna fungera kravs att energiinnehallet i materialet ar tillrackligt stort, det vill sdga att
det inte innehaller for mycket vatten. Klosettavloppsvatten dar man anvint extremt
snélspolande toaletter lampar sig darfor vil. Det finns tva typer av vatkompostering,
satsvis och kontinuerlig. Satsvis vatkompostering innebéar att material fylls pa tills det ar

10 Fotolys = En kemisk reaktion orsakad av fotoner dar molekyler som utsitts for ljus eller
ultraviolettljus splittras.
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fullt och hygienisering sker av varje sats separat, medan det i kontinuerlig
vatkompostering sker regelbunden tillforsel av material.

Levén m.fl. (2016) undersokte hur behandlingarna vatkompostering samt
vatkompostering foljt av ureahygienisering (ureatillsats 0,5 % av vatvikt) paverkade
innehallet av 1akemedel i klosettavloppsvatten. Prov togs fran en behandlingsanlaggning
i Sodertilje (Sverige), fran tva parallella reaktorer och efter varje steg i behandlingen
(aven pa obehandlat klosettavloppsvatten innan behandlingen paborjades, se avsnitt 2.1
Klosettavloppsvatten). Analys av likemedlets grundform samt vitskefas och fastfas
genomfordes for 44 utvalda likemedelssubstanser (se Figur 1 och Figur 2 i avsnitt 2.1
Klosettavloppsvatten ).

Sammanfattningsvis kan man siga foljande om effekten fran enbart vatkompostering:

- 13 substanser (kodein, atenolol, metoprolol, propranolol, citalopram,
valsartan, kandesartan, hydroklortiazid, atorvastatin, lidokain,
diklofenak, ibuprofen, och koffein) minskade signifikant vid vitkompostering.

- Kodein och ibuprofen hade storst reduktion (100 %).

- Fluoxetin 6kade signifikant i bada reaktorerna, acetaminofen 6kade i ena
reaktorn.

Reduktionen av lakemedel vid ureahygienisering (efterféljande hygieniseringssteg efter
vatkompostering) var begransad (Levén m.fl., 2016). For mer utforliga resultat hanvisas
till rapporten fran Levén m.fl. (2016).

3.2.2Efterlagring

Levén m.fl. (2016) undersokte effekterna av efterlagring av vatkomposterat foljt av
ureabehandlat klosettavloppsvatten genom att prover lagrades i kylskép vid + 6 °C under
sex manader. Efterlagringen resulterade enbart i reduktion av tva likemedelssubstanser,
valsartan i ett prov och propranolol i ett annat.

3.2.3 UASB

UASB (Upflow Anaerobic Sludge Blanket) anviands for rening av avloppsvatten och kan
anviandas i bade industrier, kommunala reningsverk och mindre skala. Reningen sker
anaerobt (syrefritt) i en tank dar vattnet strommar in via botten och flodar uppat. I
tanken finns smé granuler med storleken 1—3 mm i diameter som bildar ett "tacke”. Pa
granulerna vaxer mikroorganismer och nar vattnet flodar igenom granulaten sa bryts
organiskt material ner medan fasta partiklar fastnar. Eftersom flodet kommer fran
botten och granulerna dr sma sjunker de inte till botten. Nar gas bildas i samband med
nedbrytningen av det organiska materialet sker en omrorning som gor att inga
mekaniska delar behovs. Utgdende vatten behover behandlas da smittdmnen kvarstar
men mycket av niaringsdmnena ar kvar, vilket tilldter vattnet att anvidndas i jordbruket
som godselmedel. UASB-reaktor anviands framst i varma breddgrader eftersom den
funkar bast under mesofila forhallanden (SSWM, 2018).

11 Dys. ej konjugerade former eller nedbrytningsprodukter fran lakemedlet.
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Butkovskyi m.fl. (2015) undersokte koncentrationen av lakemedel i klosettavlopps-
vatten efter att det hade genomgéatt en behandling med en UASB-reaktor som efterfoljdes
av en biorotor med syrgasbegransad autotrofisk nitrifikation-denitrifikationsprocess och
en struvitforberedande reaktor. Studien utfordes pa klosettavloppsvatten som samlades
in i Nederldnderna (Sneek) dar en fullskalig demonstrationsanlidggning finns (se dven
avsnitt 2.1 Klosettavloppsvatten). 1 klosettavloppsvattnet ingick dven matrester fran
avfallskvarnar i hushéallens kok. Det finns 62 ligenheter anslutna till uppsamlings-
systemet och de flesta boende ar dldre manniskor med hog anvindning av lakemedel.
Forutsattningarna varierade mellan studiens tva uppsamlingsperioder. I uppsamlings-
period 1 var det tva helt separata system for klosettavloppsvatten respektive BDT-vatten,
medan det i uppsamlingsperiod 2 var ett kombinerat system dar slam fran BDT togs in i
processen vid UASB-reaktorn.

De flesta ladkemedel som var med i studien Butkovskyi m.fl. (2015) reducerades till mer
idn 60 % i UASB-reaktorn, med undantag for diklofenak, metopropol och ibuprofen
(reduktionen av dessa likemedelssubstanser ~var hogre under andra
provtagningsperioden). Naproxen transformerades till desmethylnaproxen i UASB-
reaktorn. Diklofenak, ibuprofen och desmetylnaproxen reducerades till stor del i
biorotorn. I struvitreaktorn kunde ingen signifikant reduktion ses. Sett till hela
processen reducerades mer dn 70 % av alla likemedel forutom diklofenak. Av 14
analyserade lakemedel (Tabell 13) kunde endast fyra stycken (ciprofloxacin, metoprolol,
propranolol och oxazepam) aterfinnas i slammet som bildades efter UASB-reaktorn
(Tabell 14). I den struvit som sedan tillverkades av slammet var alla lakemedel under
detektionsgrinsen (Butkovskyi m.fl., 2015). Aven Butkovskyi m.fl. (2017) redovisar
resultat 6ver UASB-behandlat klosettavloppsvatten (Tabell 15).
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Tabell 13. Halt av lakemedelssubstanser i behandlat klosettavloppsvatten (inkl. matavfall) i
Nederlanderna efter att det hade genomgatt en behandlingsprocess med en UASB-reaktor,
biorotor med syrgasbegriansad autotrofisk nitrifikation-denitrifikationsprocess och en struvit-
forberedande reaktor (Butkovskyi m.fl., 2015).

Koncentrationer i UASB-behandlat klosettavloppsvatten i respektive
system
Substans Uppsamlingsperiod 1 Uppsamlingsperiod 2
(separat system: (kombinerat system: klosettavloppsvatten
klosettavloppsvatten) inkl. slam fran BDT-vatten)

[bg/1] [ug/l]
Paracetamol <LOD <LOD
Ibuprofen 2,7+24(n=7) <LOD
Diklofenak 3,9+2,0(n=14) 1,7+1,0(n=10)
Naproxen 0,4+0,2(n=8) 0,8+0,6 (n=10)
Trimetoprim <LOD <LOD
Ciprofloxacin 3,6+0,8(n=15) 1,8+0,3(n=15)
Metformin 7,8+0,9 (n=15) 22,0+ 10,0 (n=15)
Guanylurea N.D. 6,4+52(n=10)
Hydroklortiazid 23,6 +1,5(n=15) 22,4+ 2,5 (n=15)
Gemfibrozil <LOD <LOD
Atenolol <LOD <LOD
Propranolol <LOD <LOD
Metoprolol 116+ 15,7 (n=15) 62,6 +4,8 (n=15)
Karbamazepin <LOD <LOD
Karbamazepindiol <LOD <LOD
Oxazepam 3,2+0,7 (n=15) 3,0+0,5(n=14)
Metaboliter:
Desmethylnaproxen N.D. <LOQ

LOD = (limit of detection) Ldgsta detektionsgrdns
N.D= (no detection) Ej detekterbart

LOQ = (limit of quantification) Ldgsta koncentration
n = antal provtagningar

Tabell 14. Lakemedel i slam efter rening med UASB-reaktor (Butkovskyi m.fl., 2015).

Koncentrationer av lakemedel i UASB-slam
Substans Uppsamlingsperiod 1 Uppsamlingsperiod 2

[ug/gl [ug/gl
Ciprofloxacin 23,0+ 13,2 41,8+ 19,5
Metoprolol 21,1+ 6,0 128+ 6,0
Propranolol 72+24 27+12
Oxazepam <LOQ <LOQ

LOQ = (limit of quantification) Léigsta koncentration
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Tabell 15. Koncentration av ldkemedelssubstanser i behandlat klosettavloppsvatten (inkl.
matavfall) i Nederlanderna efter att det hade genomgatt en behandlingsprocess med en UASB-
reaktor, biorotor med syrgasbegriansad autotrofisk nitrifikation-denitrifikationsprocess och en
struvitforberedande reaktor. Slam fran BDT-vatten togs in i processen vid UASB-reaktorn (se
Butkovskyi m.fl. (2015)). Tabellen &r hamtad fran Butkovskyi m.fl. (2017).

Koncentrationer i UASB-behandlat

Substans klosettavloppsvatten

[ug/1]
Acetaminofen <LOD
Ibuprofen <LOD
Diklofenak 1,6+11
Naproxen <LOD
Desmetylnaproxen <LOD
Ciprofloxacin 1,8 +0,3
Metformin 220+ 10,0
Guanylurea 10,2+24
Hydroklortiazid 224+25
Metoprolol 62,6+48
Atenolol <LOD
Propranolol <LOD
Oxazepam 3,0£0,5
Karbamazepin <LOD
Karbamazepindiol <LOD
Gemfibrozil <LOD
Trimetoprim <LOD

LOD = (limit of detection) Ldgsta detektionsgrdns

De Graaff m.fl. (2011) utvecklade en ny metod for att detektera lakemedel i
klosettavloppsvatten. Det undersoktes hur, bl.a., likemedel i klosettavloppsvatten som
behandlades med en UASB-reaktor i kombination med den ammoniak avlagsnande
behandlingen partail nitritation-anamox (PN-behandling). Elva likemedel ingick i
undersokningen; paracetamol, metoprolol, propranolol, -cetirizin, doxycyclin,
tetracyclin, ciprofloxacin, trimetoprim, karbamazepin, ibuprofen och diklofenak.
Innehallet av ldkemedel efter reduktion mha. UASB redovisas i Tabell 16, 17 och 18.
Koncentrationen i obehandlat klosettvatten redovisas i Tabell 2 (avsnitt 2.1
Klosettavloppsvatten).
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Tabell 16. Innehall av I1akemedel i UASB*- behandlat klosettavloppsvatten. Himtad fran De Graaf
m.fl. (2011). F6r inkommande halter, se Tabell 2 (avsnitt 2.1 Klosettavloppsvatten).

Substans Medel Median Min Max

[ne/l] [ug/1] [ne/l] [ug/1] éver LOQ
Paracetamol 96,6 26 40 602 18 av 18
Trimetoprim 1,4 1,4 0,6 2,1 2avi18
Tetracyklin 9,6 3,8 1,6 27,5 6av 18
Metoprolol 48,1 45,6 284 73,5 18av 18
Doxycyklin 3,9 3,2 1,2 7.8 18 av 18
Propranolol 0,1 0,1 0,1 0,3 11av 18
Karbamazepin 2,4 1,7 0,1 6,2 4av18
Cetirizin 1,7 1,8 0,1 40 17av 18
Ibuprofen 181 162,5 87,2 456 18 av 18
Diklofenak 10,1 54 0,7 59,1 17av 18

LOQ = (limit of quantification) Ldgsta concentration
*UASB = Upflow Anaerobic Sludge Reactor, se kap 3.2.3.

Tabell 17. Innehall av Idkemedel i PN-behandlat* klosettavloppsvatten. Hamtad fran De Graaf m.fl.
(2011).

Substans e e e pen | overtoa
Trimetoprim 0,66 0,66 0,56 0,77 2av18
Tetracyklin 5,73 5,73 5,73 lav 18
Metoprolol 16,0 10,2 3,22 75,5 18 av 18
Doxycyklin 1,2 lav18
Propranolol 0,80 0,80 0,74 0,86 2av18
Karbamazepin 2,30 1,05 0,10 7,48 11av 18
Cetirizin 2,04 1,95 0,15 4,59 18av 18
Ibuprofen 152 147 13,5 337 18av 18

LOQ = (limit of quantification) Ldgsta koncentration
*PN = (partail nitritation-anamox) En del av en process som avldgsnar kvdive.

Tabell 15. Innehall av ldkemedel i ammoxa 35*-behandlat klosettavioppsvatten. Hamtad fran
De Graaf m.fl. (2011).

Substans e/ e e ben | overtoa
Trimetoprim 0,32 0,32 0,27 0,37 2av15
Metoprolol 19,6 19,5 8,8 29,3 15av 15
Karbamazepin 1,57 1,44 0,14 3,25 4av15
Cetirizin 0,97 0,76 0,15 2,42 18av 18
Ibuprofen 35,3 28,9 3,2 80,2 18 av 18
Diklofenak 17,8 7.4 2,8 93,4 17 av 18

LOQ = (limit of quantification) Ldgsta koncentration
*Ammox 35 = (partail nitritation-anamox) En del av en process som avldgsnar kvéve.

© RISE Research Institutes of Sweden



32

3.3 Latrin
3.3.1 Rétning

Levén m.fl. (2016) undersokte hur rétning paverkade innehallet av likemedel i
obehandlad latrin som hadmtats fran en avfallsanldggning i Norrtilje kommun (Sverige)
(se avsnitt 2.3 Latrin). Analys av ldkemedlets grundform?*2 samt vitskefas och fastfas
genomfordes for 44 utvalda likemedelssubstanser (Figur 1 och 2 i avsnitt 2.1
Klosettavloppsvatten). Rotningsforsoken genomfordes i labbskala genom satsvis
rotningsforsok vid mesofil (37 °C) och termofil (52 °C) temperatur.

Sammanfattningsvis kan man siga foljande om effekten fran rotning av latrin (Levén
m.fl., 2016):

- De flesta substanser paverkades varken av rotning vid mesofil eller termofil
temperatur.

- Acetaminofen, naproxen och koffein minskade signifikant bade vid mesofil
och termofil temperatur.

- Atenolol, metoprolol, irbesartan, hydroklortiazid och bezafibrat minskade
signifikant enbart vid termofil temperatur.

- Atorvastatin, hydroklortiazid, amitriptylin och bisoprolol 6kade i uppmatt
koncentrationen efter rotning. En hypotes ar, enligt Levén m.fl (2016), "att
lakemedelssubstanser som konjugerats i kroppen, d.v.s. fatt en hydrofil del
pakopplad pa molekylen, kan aterga till sin ursprungsform vid rétningen och
att de darmed blir detekterade igen. En annan mojlig forklaring ar att
minskningen av antalet partiklar och férandringar i de kemiska egenskaperna
under rotningen underlittade extraktion av likemedelssubstanserna fran den
fasta fasen.”

4 Lakemedel i marken

Likemedel som identifieras i miljon har generellt halter som ar tva eller flera
storleksordningar under de halter som ar kianda for att ge effekter hos manniskor. Detta
gor att paverkan pa manniskor via exponering fran liakemedel i naturen ar osannolik,
men utesluter inte mojligheten till mer subtila, langsiktiga forandringar som ar svarare
att upptacka. For narvarande finns inga studier som kopplar samman lakemedel i miljon
med risker for manniskors halsa, men omradet ar till stor del outforskat (Sherer, 2006).

De flesta studierna kring likemedel i miljon har fokus pa akvatiska system och
informationen om hur likemedlen beter sig i marken ar begrinsad — bade vad giller
nedbrytning samt upptag i grodor.

Lakemedel ar en kemiskt heterogen grupp med skilda kemiska och fysikaliska
egenskaper (Tysklind m.fl., 2005). Generellt ar ladkemedel vattenlosliga och hamnar
darfor i stor utstrackning i en vattenfas (Wahlberg m.fl., 2010). Vissa dmnen fastnar
emellertid i storre utstrackning i en fast fas. Fordelningen av lakemedel mellan vattenfas

12 Grundform = ej konjugerade former eller nedbrytningsprodukter
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och fastfas beror pa deras fysikaliska och kemiska egenskaper. Jamfort med miljogifter
ar lakemedel mer vattenlosliga och mindre flyktiga. Det innebar att lakemedel inte
kommer att aterfinnas i atmosfaren da de inte kan transporteras ndgra langre striackor i
luften (Tysklind m.fl., 2005).

Levén m.fl. (2016) genomforde simuleringar for klosettavloppsvatten som visade att
nedbrytningen ar stor och upptaget i vete och morotter forsumbart.

Wahlberg m.fl. (2010) studerade likemedel i jordbruksmark godslad med slam fran
avloppsreningsverk. Studien visade att lakemedel med neutrala och basiska egenskaper
(t.ex. atenolol och terbutalin) har en hogre forekomst i slam an liakemedel med sura
egenskaper (t.ex. diklofenak och warfarin).

Koncentrationer och nedbrytning av lakemedel i mark beror, forutom pa dess kemiska
sammansittning, dven pa miljofaktorer (t.ex. pH, temperatur, ljus) samt narvaron och
aktiviteten av mikroorganismer med nedbrytningsférméaga (Barra Caracciolo m.fl.,
2015). Undersokningar har visat att den aeroba nedbrytningen av likemedel fortsitter i
mark som har godslats med avloppsslam (Kiimmerer, 2004; Gielen m.fl., 2009).

Germer & Sinar (2010) har tittat pd nagra likemedel i Ghana och sammanfattat
nedbrytningen i marken pé foljande satt:

- Paracetamol gér via njurarna uti urinen. Den tenderar att inte lakas ur marken,
men pa grund av dess snabba biologiska nedbrytning har den inte observerats i
detekterbara koncentrationer i miljon.

- Ibuprofen utsondras mellan 75—-85 % i urinen och dess metaboliter ar litta att
bryta ner biologiskt. I studier kring nedbrytningen i akvatiska system varierar
halveringstiderna for ibuprofen fran mindre 4n en dag till 50 dagar. I urin som
lagrats under fyra manader vid pH 9 brots cirka 20% av den ursprungliga
ibuprofenhalten ner.

- Diklofenakmetaboliter utsondras till 70 % via urin och 30 % i avforingen. Nastan
fullstandig nedbrytning av diklofenak observerades inom 11 ménader i urin vid
pH 2.

- Naproxen och dess metaboliter utsondras till 60 % via njursystemet. Effektiv
nedbrytning av naproxen via kemisk oxidation genom UV-stralning och
vateperoxid har rapporterats. Enligt studien ledde behandling till sonderdelning
av 90 % av de aktiva substanserna inom fem minuter.

- Penicilliner och cefalosporiner har en 1ag bestandighet i miljon. Darfor finns de
vanligtvis inte i miljon trots att penicilliner och cefalosporiner ar vanlig anvand
antibiotika.

- Metronidazol har liten tendens att adsorberas i marken och den biologiska
nedbrytningshastigheten under aeroba forhdllanden varierar mellan
halveringstider pa 14-104 dagar. Som méanga andra antibiotika ar metronidazol
kanslig mot bl.a. hoga temperaturer. P4 grund av den lga absorptionen och den
hoga rorligheten kan metronidazolrester fran urin och avforing transporteras ner
till djupare jordlager i jordbruket samt till grundvatten. Det finns studier som
visar att metronidazol paverkar bl.a. tillvixten av sojabonorredan vid laga
koncentrationer. Det finns dven rapporter som visar toxiska effekter pa celler hos
fiskar.
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- Sulfanilamid ar valdigt resistent i miljon. I lagrad urin 6kas sonderdelning av
sulfanilamid genom att sanka pH till <2. Hur sulfanilamid beter sig och
transporteras i jorden ar starkt beroende av pH. Rorligheten minskar nar
alkaliniteten okar. Trots den laga vattenlosligheten sker utlakning i hog grad.
Sulfanilamid som patraffats i naturen ar inte kdnda for att paverka bakterie-
floran. Vid hoga koncentrationer och kontinuerlig exponering paverkas dock
bakteriefloran, men det finns studier som pavisar att de utsatta bakterierna
utvecklar resistens.

5 Antibiotikaresistens

Olika studier har visat att narvaron av vissa likemedel i miljon kan leda till utveckling
och spridning av antibiotikaresistensgener (Gullberg m.fl., 2011). Data frén studien som
Gullberg m.fl. (2011) utférde pavisar att antibiotoka som anviands idag redan vid laga
koncentrationer, liknande de koncentrationer som &terfinns i naturen, kan bidra till
antibiotikaresistens hos bakterier. Resultatet visar att antibiotika som slapps ut i naturen
kan vara en stark orsak till att antibiotikaresistens uppkommer och uppratthalls.

Avloppsslam innehaller antibiotikarester och antibiotikaresistensgener (ARG).
Slamgodslade grodor skulle darfor kunna vara en mojlig vag dar manniskor exponeras
for antibiotikareststens (Rahube m.fl., 2016).

Publicerade studier visar att det finns en ganska liten effekt av avloppsslams paverkan
pé antibiotikaresistens i godslade jordar. Det bygger dock pa att det har gatt en viss tid,
mellan godsling och skord. Eftersom slammets egenskaper ar olika i olika lander samt
att behandlingsteknikerna skiljer sig at, ar resultaten fran de olika studierna svara att
jamfora med varandra. For att bedoma riskerna med avloppsslam behovs darfor mer
forskning inom omréadet (Bondarczuk m.fl., 2016).

6 Diskussion och slutsatser

Forutsiattningarna for olika studier kring ldkemedelssubstanser i killsorterade
avloppsfraktioner varierar, nagot man behover ta hiansyn till och som forsvarar
jamforelse och mojligheten att dra slutsatser kring innehall och reduktion, bl.a.:

- Forutsattningar pa “platsen”

Ar avloppsfraktionen som studeras representativ? Hur uppsamling har skett
(t.ex. urinoar, separerande system eller torra system) paverkar vilken del av
befolkningen som ar representerad samt vilka lidkemedel som kan hittas. Antalet
anslutna och dess konsumtion av likemedel paverkar ocksa vilka ldkemedel som
aterfinns och i vilken méangd. Halterna in kommer att variera beroende pa vilka
lakemedel som konsumeras vid olika provtagningstillfallen. Sammansattning av
inkommande fraktion (enbart avloppsfraktion eller t.ex. blandad med
kallsorterat matavfall) gor ocksé att det ar svart att jamfora resultaten.

- Urval av lakemedelssubstanser

Vilka lakemedel soker man efter? Det ar relativt fa ldkemedel som viljs ut for att
analyseras i studierna. Det innebar att en helhetsbild 6ver vilka lakemedel som
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faktiskt finns i respektive fraktion ar osaker. Eftersom likemedel kan dndra form
i kroppen kan halterna variera beroende pa om en eller flera former av ldkemedlet
analysers.

Vilken metodik har anvants vid provtagning och analys?

Har paverkar bl.a. hur materialet har samlats in, antal provtagningstillfillen och
antal analyserade prover (ar det ett prov fran en specifik punkt, ar det flera prover
fran ett tillfalle, ar det ett prov fran flera olika tillfillen eller ett samlingsprov?).
Analyseras bade vitskefas och fast fas?

Utifran genomford litteraturstudie lyfts foljande fram for att sammanfatta resultat,
nuldge och tankar:

De flesta studier behandlar urin. Merparten av studierna ar gjorda i labbskala,
medan studier pa klosettavloppsvatten ar gjorda pa anldggningar som ar i drift
idag. Att det ar fa studier gjorda péa storskaligt uppsamlat urin beror troligen pa
att det, i alla fall i Europa, finns fa eller inga storskaliga uppsamlingssystem. Att
det saknas storskaliga anldggningar gor ocksa att underlaget for vilka faktiska
halter av l1akemedel som finns i urin ar begransad. De ldkemedel som redovisas i
denna rapport visar bland annat att halterna i urin kan variera mycket, bade pa
samma provplats samt mellan olika lander.

Av de behandlingstekniker for urin som tittas pa i denna studie sé ar det endast
ozon och UV-ljus som har en bred effekt och som till storst del reducerar de
lakemedel som testats. Resterande behandlingsmetoder reducerar eller separerar
ldkemedel olika utifran lakemedlets egenskaper.

For latrin har endast en studie som behandlar likemedel hittats. Studien
undersokte mesofil och temofil rétning och resultatet visar att de flesta lakemedel
varken paverkades av mesofil eller termofil rotning.

For klosettavloppsvatten har tre behandlingsmetoder hittats. Ingen av
metoderna reducerade alla ldkemedel men en behandling med UASB-reaktor
visar pa en god reduktion da de flesta lakemedel som analyserats reduceras till ca
60 %.

Det kan i flera fall vara mojligt att fran urin fa fram lakemedelsfria slutprodukter
som kan anvindas i jordbruket, t.ex. struvit.

Det ar endast ett fatal likemedelssubstanser som dr med i majoriteten av
studierna. Val av vilka likemedel som ska inga i en studie kan vara utifran
konsumtionsmangd, vilken data som kan hittas om lakemedlet i litteratur samt
vad som finns i tidigare forskning. Olika lander har ocksé olika fokus utifran vad
som konsumeras mest i det aktuella landet, vilket i sin tur beror pa vilka
sjukdomar som ar vanliga samt vilken tillgang av lakemedel som finns. Detta
innebar att det fortfarande finns stora luckor nar det galler vilka lakemedel som
finns i obehandlade killsorterade avloppsfraktioner samt hur olika liakemedel
kan reduceras i kéllsorterade fraktioner.

Forutom att det finns luckor 6ver hur behandling av de killsorterade fraktionerna
paverkar olika typer av lakemedel, finns det luckor i hur likemedel beter sig nar
de val kommer i naturen. De flesta studierna kring lakemedel i miljon har fokus
pa akvatiska system och informationen om hur likemedlen beter sig i marken ar
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begriansad — bade vad giller nedbrytning samt ldkemedelsinnehéll i vixande
groda. Inom dessa omraden beh6vs mer forskning.

De studier som hittats om antibiotikaresistens som kopplar till avloppsfraktioner
har undersokt risker forenat med spridning av slam fradn avloppsreningsverk.
Inga studier om riskerna med spridning av killsorterade fraktioner har hittats.

Prioriterade forskningsfragor

Den hir rapporten sammanstiller data fran tidigare studier. For framtida prioriterade
forskningsfragor inom detta omréde finns ett antal intressanta omraden/frage-
stallningar:

Fler studier om forekomst av lakemedel i filt behover genomféras. Hur
lakemedel bryts ner, lakas ur, lagras samt dess upptag i groda ar en viktig del for
att kunna prioritera bade vilka liakemedel som bor vara i fokus for behandling
samt vilka risker de kan innebara for manniskor.

Studier bor ocksa genomforas i falt dar killsorterade avloppsfraktioner anviands
som godselmedel — bade kring vad som hiander med ldkemedel i marken, hur de
bryts ner samt dess upptag i groda. Om mgjligt bor det startas langtidsprojekt dar
ogodslad jord anvands som referens. Det skulle dven vara intressant att jamfora
skillnader i jord godslad med slam frén stora avloppsreningsverk med jord
godslad med kallsorterade avloppsfraktioner.

Fragan om vad som hinder med likemedelsrester i marken behover utredas
ytterligare. For det behovs bland annat battre modeller som kan simulera detta
och som ar anpassade for lakemedel och dess olika egenskaper.

Fler analyser av behandlat klosettavloppsvatten fran befintliga behandlings-
anldggningar i Sverige, t.ex. vatkomposterat samt ureahygieniserat klosett-
avloppsvatten, behovs for ett bredare underlag 6ver hur likemedel reduceras
och/eller omvandlas i dessa anldggningar. For att fA en helhetsbild bor dven
metaboliter fran utvalda lakemedel studeras.

Ytterligare studier behovs kring riskerna for spridning av antibiotikaresistens —
bade vad giller killsorterande fraktioner, men adven for slam fran avlopps-
reningsverk och andra kéllor. En jaimforelse dessa emellan vore ocksé intressant.
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Bilaga 1. Lakemedel och terapeutisk
huvudgrupp

Det klassificeringssystem for lidkemedel som anvands i Sverige ar det sa kallade ATC-
systemet (vilket star for “Anatomical Therapeutic Chemical Classification”), vilket ar ett
internationellt system for klassificering av lakemedel och som utvecklats vid Norsk
Medisinaldepot. I ATC-systemet delas lakemedel in i 14 huvudgrupper och vidare i fyra
undernivder (Lakemedelsverket, 2018). I Tabell B1 nedan finns alla likemedel som
namns i rapporten med och delas hér in i den andra nivan i klassificeringssystemet, den
som kallas for terapeutisk huvudgrupp.

Tabell B1. Likemedlen fran rapporten indelade efter vilken terapeutisk huvudgrupp de tillhér,
inklusive eventuella biologiska transformationer/metaboliter (Socialstyrelsen, 2013;
Lékemedelshandboken, 2018).

Terapeutisk Biologisk
P Likemedel/dmne transformationsprodukt/
huvudgrupp .
metabolit
. Kodein
Analgetika Tramadol
Anestetika Lidokain
Azitromysin
Cefalosporiner
Ciprofloxacin
Doxycyklin
Klaritromycin
. . . Levofloxacin
Antlbakterlella medel for Norfloxacin
systemiskt bruk ofl .
(antibiotika) oxacin
Penicilliner
Sulfadimidin
Sulfametoxazol N4 Acetyl-SMX
Sulfanilamid
Tetracyklin
Trimetoprim
Amitriptylin
Citalopram
Antidepressiva medel Fuoxetin :
Karbamazepin
Oxazepam
Venlafaxin
Antidiarroika, intestinala
antiinflammatoriska & Budesonid
antiinfektiva medel
Antiepileptika Lamotrigin
Antihistaminer for Cetirizin
systemiskt bruk Desloratidin
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Terapeutisk
huvudgrupp

Likemedel/dmne

Biologisk
transformationsprodukt/
metabolit

Antiinflammatoriska och
antireumatiska medel

Acetaminofen/Paracetamol

Diklofenak

Fenacetin — eller analgetika?

Fenoprofen

Ibuprofen

Indometacin

Ketoprofen

Naproxen

Paracetamol /Acetaminofen

Antikoagulantia Warfarin

Antiparasitara, Klorkin

insektsdodande och Metronidazol

repellerande medel etromdazo
Atenolol Atenolol syra
Bisoprolol
Emconcor (EHMC)

Beta-receptorblockerande Metoprolol Atenolol syra
Propranolol
Sotalol

Antidiabetika metformin

symptom

Diabetesmedel Metformin Guanylurea
Saxagliptin
Diuretika (vitskedrivande | Furosemid
medel) Hydroklortiazid
. . Amlodipin
Kalciumantagonister Diltiazem
Lugnande medel och Di
. iazepam
somnmedel
Irbesartan
Medel som péverkar renin- | Kandesartan
angiotensinsystemet Losartam
Valsatran
Medel som péaverkar Atorvastatin
serumlipidnivaerna Bezafibrat
/Kolesterol- och Fenofibrat
triglyceridséankande Gemfibrozil
Medel vid obstruktiva .
o Terbutalin
luftvigssjukdomar
Medel vid syrarelaterade Ranitidin

© RISE Research Institutes of Sweden




42

Terapeutisk Biologisk
P Likemedel/dmne transformationsprodukt/
huvudgrupp .
metabolit
Obstruktiva .
luftvigssjukdommar Efedrin
Perifera vasodilatorer Pentoxifyllin
Psykostimulantia, medel Koffein
vid ADHD och nootropika
Svampmedel for utvartes Climbazol
bruk Ketoconazol
Atazanavir
Virushimmande medel Darupgwr :
Emtricitabin
Ritonavir

Etinylostradiol, EE2

Ostrogener Mestranol
& Ostradiol
Ostron
Ovriga analgetika Acetylsalicylsyra
och antipyretika Fenazon
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