Sveriges geologiska undersokning

Likemedelsrester i grundvatten
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FORORD

Rapporten har tagits fram inom projektet "Forekomst av ldkemedelsrester och syntetiska
hormoner i grundvatten”. Projektet ar utfért vid SGU och finansierat genom SGUs
interna forsknings- och utvecklingsverksamhet. Rapporten har arbetats fram av Lotta
Lewin Pihlblad och Mats Aastrup. Lena Maxe har utfort arbete med att séka och ta fram
internationell referenslitteratur for att se vad som tidigare har gjorts inom omradet med
avseende pa grundvatten.
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BAKGRUND OCH SYFTE

Rapporter om forekomsten av l1akemedelsrester i den yttre miljon, reningsverk och
speciellt uppgifter om fynd i allménna dricksvattensystem i kontinentala Europa och
USA foranledde utformningen av ett SGU-internt forskningsprojekt i syfte att:

e genom litteraturstudie vinna kunskap om vad som hittills har gjorts avseende
forekomsten av lakemedelsrester och syntetiska hormoner i grund- och dricksvatten,

e fa kunskaper om eventuella krav pa provtagningsmetodik, férbehandling och
transport av prover fram till och med leverans till laboratorium,

e genomfora en pilotstudie genom provtagning och analys av
grundvatten/brunnsvatten i nagon miljo som kan misstankas vara paverkad av de
aktuella substanserna.

Projektet har begransats till att inte omfatta forekomst av veterindrmedicinska produkter
i grundvattnet.

TIDIGARE ERFARENHETER AV LAKEMEDELSRESTER

Ett begrénsat antal arbeten avseende lakemedel i miljon har genomforts och publicerats
sedan mitten 1990-talet. De behandlar forekomsten av lakemedel i miljon, vad som
h&nder med dem och deras effekter i miljon (Halling-Sorensen m.fl. 1998), hur
otillfredsstallande omhandertagande av utgangna lakemedel kan bidra till att lakemedel
kommer ut i miljon (Kuspis & Krenzelok 1996) och huruvida lakemedel utgor risk for
miljon (Henschel m.fl. 1997) eller f6r manniskan (Christensen, 1998). Zuccato m.fl.
(2000) har undersokt forekomsten av 16 lakemedel i vatten och sediment i tre floder i
Italien liksom i dricksvatten i huvudvattenférsorjningssystemen i stdderna Milano, Lodi
och Varese. Det framgar inte av artikeln om dricksvattenkallorna utgors av ytvatten eller
grundvatten. Samtliga analyserade lakemedelsrester detekterades i de tre matriserna som
helhet, men endast tre i dricksvatten (Clofibric acid, Diazepam och Tylosin).

Samtidigt som detta projekt fick anslagsmedel for att genomforas hade Lakemedelsverket
fatt regeringens uppdrag att sammanstalla en rapport om miljopaverkan fran lakemedel
samt kosmetika och hygieniska produkter (Ldkemedelsverket 2004). SGU fick genom
personliga kontakter ta del av rapporten, diskutera den med och I&mna synpunkter till
forfattarna.

SGU konstaterade att Lakemedelsmedelsverkets rapport ar en imponerande
sammanstallning och analys av betydelsen av spridning av lakemedel, kosmetika och
hygienprodukter till miljon, men ansag att en viktig spridningsvag tappats bort,
namligen spridning fran enskilda avlopp via grundvatten till ytvattenrecipient eller till
dricksvattenbrunnar. Omkring en miljon personer utanfor tatorter har privata
avloppsanlaggningar vars avloppsvatten efter slamavskiljning oftast tillats infiltrera i
marken. Detta innebér att avloppsvattnet, inklusive I6sta och eventuellt ocksa
suspenderade &mnen, tillfors grundvattnet.



Apoteket har givit ut skriften Ladkemedel och miljé (Apoteket 2005) som ger en god
sammanfattning av vad vi vet om lakemedel i miljon och dess ekologiska effekter. De
konstaterar att lakemedelsférbrukningen har ékat med mellan 10-12 % per ar under en
lang foljd av ar vilket har medfort att omséttningen har 6kat fran 6 miljarder kronor ar
1990 till drygt 26 miljarder kronor ar 2001. Viktsmangden aktiv substans som sljs i
Sverige per ar uppgar till drygt 1000 ton, vilket &r i samma storleksordning som
mangden bekampningsmedel, som anvands per ar. Lakemedel sprids ut till naturmiljon
framst genom ménsklig avforing och urin via avlopp, men &ven genom rent felaktig
hantering av 6verblivna lakemedel.

Kunskapen om de aktiva substansernas effekter i miljon och for hélsan ar annu mycket
ringa, men iakttagbara effekter pa djur och mikroorganismer har gjorts.

Apoteksbolagets skrift redovisar halter av olika ldkemedelssubstanser som aterfunnits
efter behandling i europeiska reningsverk och anger for vissa substanser
reningsprocenten och konstaterar att reningsverken inte klarar att rena avloppsvatten
fran lakemedel till 100 %. Enligt redovisningen som &r uppdelad i lakemedlens
anvandningsomraden kan man konstatera att den sémsta reningsgraden omfattar
blodfettsénkande lakemedel som t.ex. fenofibrater (64-83 %) och gemfibrozil (69 %)
och inflammationsddmpande lakemedel som ibuprofen (50-90 %) och

diklofenak (69 %). Carbamazepin, som ar medel mot epilepsi star i en klass for sig och
gar i stort sett rakt igenom reningsverken (0-7 %). Uppgifter om i vilken omfattning
syntetiska hormoner renas redovisas inte i skriften.

Vid tillkomsten av Apoteksbolagets skrift hade inte nagra resultat avseende férekomsten
av lakemedel i svenska vattendrag publicerats. Darfor redovisas bara resultat av
matningar i europeiska floder (ltalien, Osterike, Tyskland och Schweiz) och sjéar
(Schweiz) av i stort sett samma typer av verksamma substanser som undersokts i
reningsverk med till4gg av diazepam som dr ett psykofarmaka. Det konstateras att
halterna generellt i naturliga vattendrag ar ungefar en tiondel av de som férekommer
efter rening i avloppsreningsverk.

En genomférd studie av renat avloppsvatten fran Stockholms tre avloppsreningsverk
Bromma, Henriksdal och Képpala visar mycket samstadmmiga resultat avseende
haltnivéaer av de 27 liakemedelssubstanser som Lakemedelsverket i sin utredning ansag
vara av speciellt intresse. Det var endast etinyl6stradiol2 som lag under gransen for
analysen (0,005 pg/l), vilken &r for hog i forhallande till PEC-vérdet i ytvatten (0,001).

Vad som ar oroande med de halter som uppmitts ar den langsiktiga paverkan pa miljo
och ménniska. Man tror att bottenlevande organismer &r speciellt utsatta. Bottenlevande
musslor och mollusker har uppvisat reproduktionsstrningar vid laga halter i vatten (0,3
ug/l fluoexetin). Antibiotika kan ge upphov till storningar i avloppsreningsverkens
reningsprocesser genom att de ger upphov till antibiotikaresistenta bakteriestammar och



en dkning av resistenta mikrober. Syntetiska hormoner har ofta en hdg stabilitet. De
bryts varken ned i ménniskor, djur eller reningsverken, vilket betyder att de kommer ut i
miljon. De syntetiska hormonerna savél som andra lakemedel kan orsaka hormonella
storningar och paverka vilda djurs fortplantning, vilket kan fa konsekvenser for hela
populationer. Feminisering av fisk har upptéckts utanfér kommunala reningsverk i
manga lander inklusive Sverige. Man har funnit rester i utgdende avloppsvatten av
etinylostradiol, som anvands i p-piller. Det feminiserar fiskarna vid sa laga halter som i
ng/I-niva. Det har, enligt Apotekets skrift, visat sig att i stort sett alla kommunala
avloppsreningsverk slapper ifran sig dstrogen.

Andra studier som har utforts i Sverige helt nyligen har inriktats pa avioppsvatten fran
sjukhus och reningsgraden i avloppsreningsverk (Landstinget i Ostergétland 2006,
Landstinget i Uppsala lan 2006). Naturvardsverket har bekostat ett flertal
screeningstudier av lakemedelsfororening i miljon, men ingen studie har inkluderat
grundvatten (Naturvardsverket 2003 och Svenska Miljginstitutet I\VL 2006).

Lakemedelsverket har arbetat fram en sektorsrapport som behandlar bland annat de
styrmedel som finns samt hur EG-lagstiftning paverkar beslut inom sektorn
(L&kemedelsverket 2007).

GENOMFORANDE AV PILOTSTUDIEN

Val av substanser

Kriterier for val av substanser var att de skall inga i lakemedel som generellt anvands i
relativt stora mangder och att de har sadana fysikaliskt-kemiska egenskaper
(vattenlslighet, adsorptionsformaga, nedbrytningshastighet etc) som gor det troligt att
de kan aterfinnas i grundvatten. Uppgifter om de fysikaliskt-kemiska egenskaperna
hamtades fran de sammanstallningar som gjorts av Lakemedelsverket. Hansyn togs ocksa
till om fynd av substanserna i yt- eller dricksvatten dokumenterats. Forsok gjordes ocksa
att fa information om forsald mangd likemedel inom Stockholms lans landsting inom
vars verksamhetsomrade pilotstudien planerats att genomforas. Det visade sig dock att
det skulle innebéra alltfor stora insatser for att kunna rymmas inom ramen for detta
projekt. Darfor utgicks fran den landstéckande listan 6ver de 100 mest frekvent anvanda
lakemedlen rdknat som dygnsdoser. De substanser som valdes ut for analyser inom
pilotstudien redovisas i tabell 1 nedan.



Tabell 1. Substanser som valdes ut att inga i undersokningen. Substanserna valdes ut med stdd av uppgifter fran den
sammanstallning som Lakemedelsverket redovisat i sin rapport ar 2004 (Lakemedelsverket 2004).

Aktiv substans Anvandningsomrade Forsald mangd (kg) Dygnsdoser
Paracetamol Smartstillande, inflammationshammande, 418 000 107403852
mot blodpropp

Ibuprofen Smartstillande, inflammationshdmmande 68 200 46351919
Ostradiol Kénshormon 153 36439617
Diklofenak Inflammationshammande 3960 27583523
Ostriol Kénshormon 38 26889214
Ketoprofen Inflammationshammande 62700 10477073

Vid genomgang av laboratoriers analystjanster avseende lakemedelsrester och syntetiska
hormoner visade det sig att dessa hade analyspaket som omfattade 30 vanligt
forekommande substanser daribland de for denna undersdkning utvalda substanserna.
Analyserna utfordes genom Analyticas forsorg. Av de utvalda substanserna var
laboratoriet ackrediterat for ibuprofen, stradiol, ostriol, diklofenak. De tillampade
analysmetoderna var LC-MS, GC-MS och HPLC-DAD. Provméngden var 2 liter i
morka glasflaskor.

For att fa indikationer pa andra faktorer, som kan ha betydelse for tolkningen av
resultaten som t.ex. avloppspaverkan och saltvattenintrangning analyserades ocksa pa
nitrat, nitrit, ammonium och klorid samt i évrigt huvudjonerna vétekarbonat, sulfat,
natrium, kalium, kalcium och magnesium.

Val av undersdkningslokal

Den storsta risken for fororeningar i brunnsvatten fran avlopp bedéms vara i
tatbebyggda fritidsomraden med enskilda vatten- och avloppslosningar. Risken okar i
sadana omraden dar inslagen av permanentboende ékar. SGU har tidigare gjort
undersékningar av bl.a. saltvattenintrangning och avloppspaverkan pa en 6 inom Nacka
kommun. Denna 6 skulle ha varit idealisk fér denna undersokning i och med att
tamligen frekvent avioppspaverkan hade konstaterats. Pagaende tvist bland
fastighetsdgare om en l6sning av vattenkvalitetsproblemen genom kommunal
vattenforsorjning gjorde det mindre [dmpligt att genomfora studien dar. Detta ledde till
kontakter med kustkommunen Vaxholms miljokontor, som mycket valvilligt stéllde upp
med information om vatten- och avloppslGsningar pa nagra 6ar med blandat fritidstids-
och permanentboende. En 6 beldgen inom kommunen valdes ut dar det fanns
fastigheter lampade for pilotstudien. Tva grupper bestaende av sex fastigheter med egen
bergborrad brunn valdes ut. Alla fastigheter hade avloppslosningar med slamavskiljning
genom trekammarbrunn. Inom varje grupp var tre fastigheter beldgna sa att de
hydrauliskt sett skulle kunna paverkas av uppstroms belagna fastigheters avloppssystem.
Samtliga utvalda fastigheter visade sig ha permanentboende. Fastigheterna var
forhallandevis stora med typ "grosshandlarvillor”. Det var darfor glesare bebyggelse an
inom manga modernare fritidsomraden. Villorna lag pa och runt tva sma bergknallar
med mycket tunna jordtacken vilket medfor att férutsattningarna for rening av
avloppsvatten ar daliga innan vattnet tillfors berggrunden.



Provtagningsstrategi

Eftersom analyserna av lakemedelsrester ar sa pass kostsamma tillat projektets budget
bara tva analyser. For att fa nagon representativitet i dessa tva analyser valde vi att ta
samlingsprov. Ett for vardera grupp av fastigheter. Gruppindelningen redovisas i tabell 2
nedan. En tvalitersflaska skulle alltsa fyllas med en tredjedels liter fran varje hushall. Det
visade sig dock att, pa dagen for provtagning, endast tre fastigheter i den ena gruppen
var tillgangliga, varfor den ena flaskan fylldes med tva tredjedels liter per fastighet. Att ta
samlingsprov innebar en risk att eventuellt hoga halter i nagot eller ndgra brunnsvatten
spads ut, i varsta fall under detektionsgransen for analysen.

Tabell 2. Gruppindelning av fastigheter for samlingsprov for analys av lakemedelsrester.

Grupp Fastigheter

A 1:253, 1:222,1:267, 1:266, 1:263, 1:262
B 1:35,1:367,1:25

Prov for de indikerande och de allmanna kvalitetsvisande jonerna
(huvudkonstituenterna) togs i varje fastighet. Proverna togs antingen i kranen inomhus
eller i tappkran ndrmare brunnen efter genomspolning.

Proverna levererades samma dag som de provtogs till Analyticas laboratorium i Taby.



RESULTAT AV UNDERSOKNINGEN

Analysresultaten avseende huvudkonstituenterna visar att brunnsvattnens kemiska
sammansattning ar tamligen lika, se tabell 3. Vatekarbonathalten i vattnet fran
fastigheten 1:263 avviker kraftigt. Det ar sékerligen en felanalys. Jonbalansmassigt borde
halten vara 272 mg/I och ligger da pa samma niva som de 6vriga analyserna. Det finns
ingen riktigt otvetydig indikation pa avloppspaverkan men brunnsvattnet vid fastigheten
1:266 har en nitrathalt som ligger pa gransen mellan mattlig och pétaglig avvikelse fran
bedémningsgrundernas jamforvarde och vid fastigheterna 1:253 och 1:262 ar halterna
mattligt avvikande. Dessa fastigheter tillnér grupp A. Ammonium och nitrithalterna
ligger under detektionsgransen. Att de nagot forhojda nitrathalterna beror pa
avloppspaverkan kan inte uteslutas. Férhojda kloridhalter kan ocksa indikera
avloppspaverkan, men det gar inte att dra nagra slutsatser da brunnsvattnen ar mer eller
mindre paverkade av saltvattenintrangning. Brunnarna med hdg och mycket hog halt av
klorid har samtidigt 1ga nitrathalter. Tydlig saltvattenintrangning forekommer i bade
grupp A och B. Nagra brunnar har trots allt laga kloridhalter (1:263 och 1:367).

Tabell 3. Analysresultat i mg/l av de prover som togs av varje fastighets brunnsvatten for att fa indikationer p4 om
paverkan finns mellan avloppsvatten och brunnsvatten.

HCO3 CI S04 NO3 NO2 NH4 Ca K Mg Na
GruppA
1:253 250 58 28 32 <0,01 <0,025 51 157 5,55 75
1:222 320 32 29 <0,5 <0,01 <0,025 92,8 2,66 12,7 28
1:267 290 106 26 12 <0,01 <0,025 113 2,62 151 34,3
1:266 280 44 31 8,1 <0,01 <0,025 104 2,44 104 22,8
1:263 83 16 47 1 <0,01 <0,025 72,4 3,04 11,8 271
1:262 250 28 32 4,2 <0,01 <0,025 54,6 2,68 8,67 54,6
GruppB
1:35 270 321 59 <0,50 <0,01 <0,025 120 3,83 17,6 162
1:367 210 12 24 <0,50 <0,01 <0,025 36,3 191 5,07 54,5
1:25 250 43 36 12 <0,01 <0,025 67,6 4,71 9,25 46,8

Vilka lakemedelssubstanser som ingick i analyserna och resultaten av dessa framgar av
tabell 4. Endast en substans férekom i halter 6ver detektionsgransen, ndmligen
konshormonet 6striol i en halt av 9 ng/l. Denna halt férekommer i samlingsprovet A,
som omfattar vatten fran sex hushall. Om ursprunget ar att hanfora till ett enda hushall
kan den halten i det vattnet hdgst ha varit straxt under 50 ng/l. Vad dessa halter har for
humaneffekter &r inte ként.



Tabell 4. Resultat i ng/1 av lakemedelsanalyserna. Provtagning &gde rum 2005-11-07.

Aktiv substans Funktion Rang forsald GruppA GruppB
mangd (1-100) ng/| ng/|
atenolol blodtryckssankande 19 <5,0 <5,0
citalopram antidepressivum 12 <5,0 <5,0
cyklofosfamid cellgift - <5,0 <5,0
dextropropoxifen smartstillande 67 <5,0 <5,0
diazepam lugnande 63 <5,0 <5,0
diklofenak inflammationshammande 43 <5,0 <5,0
doxycyklin mot bakterieinfektion 88 <20 <20
enalapril blodtryckssankande 11 <10 <10
etinylostradiol kénshormon - <5,0 <5,0
fluoxetin antidepressivum - <50 <5,0
furosemid blodtryckssankande - <5,0 <5,0
hydroklortiazid blodtryckssankande 34 <5,0 <5,0
ibuprofen smaértstillande, 24 <100 <100
inflammationshdmmande
ifosfamid cellgift - <5,0 <5,0
ketoprofen inflammationshammande 84 <5,0 <5,0
metformin mot diabetes 49 <50 <50
metoprolol blodtryckssankande 15 <5,0 <5,0
naproxen inflammationshammande 45 <5,0 <5,0
noretisteron kénshormon 44 <10 <10
oxazepam lugnande 81 <5,0 <5,0
oxitetracyklin mot bakterieinfektion - <20 <20
paracetamol smaértstillande, 8 <100 <100
inflammationshdmmande
ranitidin medel mot magsar 76 <5,0 <5,0
salbutamol luftrérsvidgande mot astma 69 <5,0 <5,0
sertralin antidepressivum 25 <10 <10
simvastatin blodfettssénkande 9 <100 <100
terbutalin luftrérsvidgande mot astma 41 <5,0 <5,0
tetracyklin mot bakterieinfektion - <20 <20
warfarin mot blodpropp 58 <50 <50
Ostradiol kénshormon 33 <50 <5,0
Ostriol kénshormon 46 9 <5,0
SLUTSATSER

Allmént har studien givit kunskaper om att l&kemedelrester som genom slarv med att
folja reglerna om omhéndertagande av oforbrukade ldkemedel eller ofrivilligt genom
utsondring av urin och fekalier forekommer i miljon. Aven om det i litteraturen
forekommer uppgifter om att lakemedelsrester forekommer i dricksvatten, sa finns det
an sa lange inte nagra mer omfattande studier om forekomster i grundvattenbaserat
dricksvatten. I Sverige &r ca 1,2 miljoner permanentboende eller néra 15 % av
befolkningen och ungefér lika manga fritidsboende beroende av enskild
vattenforsorjning. Omkring 90 % av de enskilda brunnarna &r belédgna utanfor tétort.
Fastigheter med egen brunn &r i allménhet inte heller anslutna till kommunalt avlopp.
Dessa fastigheter kan i olyckliga fall ligga i riskzonen for att fa in avloppsvatten i sitt
brunnsvatten. Vi har i ett mycket blygsamt pilotprojekt valt ut ett av manga
riskomraden i kategorin fritids- och omvandlingsomraden med egna vatten- och
avloppslosningar. Att vi trots endast tva samlingsprov omfattande nio fastigheter hittade
konshormonet 6striol ser vi som anméarkningsvart. Undersokningen bor darfor foljas
upp med en mer omfattande kartlaggning av omfattningen for att fa kunskap om hur
vanligt férekommande lakemedelsrester &r i grundvattenbaserat dricksvatten och om
halterna foranleder oro for humantoxiska effekter kort- och langsiktigt.
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