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Richard Villems

KONE TEADUSPREEMIATE ULEANDMISEL 24. VEEBRUARIL 2011
Lugupeetud laureaadid!

Sel aastal tditub 20 aastat Eesti iseseisvuse taastamisest. Seega on nende
teaduste osas, kus ndhtavuse hindamisel on oluliseks rahvusvaheline viida-
tavus, paris sobiv heita Kiirpilk niid juba ka meil hésti tuntud ISI WoK
viidatavuse diinaamikale labi 2 + 1 aastakiimne. Lihtsuse méttes opereerin
taisdekaadidega. Tulemused on jargmised:

1980-1989 6 127 viidet;
1990-1999 16 567 viidet;
2000-2009 67 892 viidet.

Arusaadavalt korjavad 1980-1989 avaldatud artiklid viiteid ka praegu, ja su-
gugi mitte vahe. Naiteks on 1980-1989 ilmunud artikleid tdnaseks paevaks
viidatud ligi paarkimmend tuhat korda ja 1990-1999 ligi 62 000 korda.

! Vordluse korrektseks interpreteerimiseks: tabelis toodud arvud naitavad vastava

dekaadi jooksul ilmunud artiklite viidatavust sama dekaadi jooksul. Otsing oli mark-
sOnadele “Estonia”, “ESSSR” ja “ESSR”.



Kuid vorrelda saab siiski vaid vorreldavat. Samas vOib ekstrapoleerides
ennustada, et viimasel dekaadil (2000-2009) ilmunud artikleid viidatakse
aastaks 2030 mitusada tuhat korda.

Teisisdnu: meie teaduse viimase dekaadi viidatavus on 11,1 korda kdrgem kui
see oli dekaadil, mis algas 1980. a ja 4,1 korda kérgem kui dekaadil alates
1990. a. Vorreldes 1980ndatega tbusis viidatavus 1990ndatel 2,7 korda. Seega
on viimasel dekaadil kasvanud oluliselt ka viidatavuse kasvutempo.

Oeldakse, ja kindlasti Gigustatult, et pelk teaduslike publikatsioonide arv,
sealjuures ka nn ISl ajakirjades, ei ole piisav selleks, et hinnata teaduse kva-
liteeti. Kuid rahvusvaheline viidatavus tappis- ja loodusteadustes ning palju-
des tehnikateaduste suundades on kahtlemata oluliseks, rahvusvaheliselt kasu-
tatavaks mdddupuuks.

Arusaadavalt on viidete koguarv oluliselt méé&ratud artiklite koguarvuga. Kuid
on eriti meeldiv leida, et kui viidatavus Eesti aadressiga teadusele on viimase
sssr-dekaadiga vorreldes kasvanud 11 korda, siis artiklite koguarv “vaid” 3,4
korda — st viidatavus Uhe artikli kohta on kasvanud j6ulises ennaktempos.
Majandus-teadlane Utleks, et kogukéibe kasv on olnud tugev, kuid samas on
joudsalt tdusnud midagi olulisemat — toodangu lisandvaartus.

Sama véljendab ka teadlaskonna kui populatsiooni jalgimine kahe viimase
dekaadi vordluses. Lihtsad arvud on siin mu meelest kdige ilmekamad. Kui
vahemikus 1990-1999 oli meil vast kimmekond teadlast, keda viidati selle
aja jooksul ilmunud artiklite eest 250 ja enam korda, siis vahemikus 2000-
2009 oli neid juba sadakond. Terve suurusjérk!

TALENDID KoJU! on vahest kena loosung kill, kuid samas ei maksa unustada
kodumaiseid talente. Keda me tdna ka rédmsal meelel siin, Teaduste Akadee-
mia saalis tervitame.



Teaduspreemia pikaajalise tulemusliku teadus- ja arendustoo eest

Vladimir HiZnjakov



Stindinud 25.05.1938 NovotSerkasskis

1955 Tapa Keskkool, hobemedal

1960 Tartu Ulikool, cum laude, teoreetiline fiitisika
1966 fiiiisika-matemaatikakandidaat, Tartu Ulikool
1972 fitiisika-matemaatikadoktor, Tartu Ulikool

1960-1963 TA Fiiiisika ja Astronoomia Instituudi aspirant

1963-1966 TA Fiiiisika ja Astronoomia Instituudi nooremteadur

1966—-1987 TA Fiiiisika ja Astronoomia Instituudi (alates 1973 Fiiiisika
Instituudi) vanemteadur

1976-1992 Tartu Ulikooli professor (osalise koormusega)

1987-1991 TA Fiiisika Instituudi peateadur

1992-2003 Tartu Ulikooli professor

1998-2003 Tartu Ulikooli Fiiiisika Instituudi tahkiseteooria labori juhataja

2004— Tartu Ulikooli emeriitprofessor ja erakorraline vanemteadur
2006 DFG Mercatori kiilalisprofessor

2007 Cariplo Fondi stipendium

1977 Eesti TA korrespondentliige

1986 Eesti TA tegevliige

1965 Eesti NSV teaduspreemia autorite kollektiivi liikmena
1986 Eesti NSV teeneline teadlane

1995 Eesti Fiiiisika Seltsi aastapreemia

2008 Tartu Ulikooli suur medal

2009 Eesti TA medal

2001 Valgetihe III klassi teenetemérk

Avaldanud iile 300 teaduspublikatsiooni, juhendanud 7 kandidaadit66d, 4
doktorit6dd (PhD) ja 3 magistritood

LUHIDALT TAUSTAST

Minu esivanemad olid isa poolt Kubani kasakad, ema poolt Doni kasakad.
Olen stindinud Donimaal 1938. aastal teise lapsena peres, kus isa ja ema sa-
mal ajal dppisid NovotSerkasski Pollumajandusinstituudis. Vahetult enne soda
kolisime Moskvasse — isa mééarati sinna edasi Oppima. Sdda tabas meie peret —
vahepeal oli slindinud veel dde — Moskvas. Méletan varjumist Moskva met-
roosse, kui algas pommiriinnak. Veel on mélupilt sellest, kuidas ema saadeti
kaevikuid kaevama ja ta pidi votma meid vennaga kaasa. Isa ldks rindele, ok-
toobris 1941 ema koos lastega evakueeriti Uurali. Tagasi Donimaale vanava-



nemate juurde pddrdusime 1943. Kui sdda 10ppes, isa kohe ei demobili-
seeritud ja tema véeosa paigutati Haapsalusse. Sinna sditis siis ka ema, kolm
last kaasas. Haapsalus siindis meile veel dde. Kuigi meie Haapsalu-periood jii
lithikeseks, on see linn jadnud mulle siidameldhedaseks ja igal suvel kdin teda
iile vaatamas.

1946 isa demobiliseeriti. Venna ja minu Haapsalus alanud koolitee jitkus
ajutiselt Tallinnas. Seoses isa tookohtadega liitkusime edasi Paidesse, seejarel
pikemaks ajaks Tapale. Tapal 16petasime vennaga koos keskkooli. Korgkooli
valikul pooldasid vanemad kindlalt Tartu Ulikooli. Siin oli aasta tagasi avatud
matemaatika-loodusteaduskonnas ka venekeelne fiitisikaosakond, kuhu astusi-
me vennaga koos. Fiiiisika ja matemaatika olid keskkoolis minu lemmikained.
Eriti matemaatika — algklassidest peale oli mul tekkinud ettekujutus, et ei ole
iilesannet, millest ma jagu ei saaks. (Eks iilikool pani hiljem asjad paika.) Uri-
tasin {ilikoolis alguses paralleelselt ka matemaatikat Oppida — individuaal-
korras, sest puudus venekeelne matemaatikaosakond. Peagi aga veendusin, et
fiilisika on minu périskutsumus.

Kolmandal kursusel, kui toimus hargnemine teoreetikuteks, eksperimentaato-
riteks ja Opetajateks, oli selge, et minu erialaks saab teoreetiline fiiiisika. Teo-
reetilise fiilisika kateedrit juhatas tollal Harald Keres, kes iihtlasi luges meile
elegantselt vormistatud kompleksmuutujate teooriat. Kateedri Oppejoud —
Paul Kard, Ruth Lias, Ivar Piir — moodustasid Tartu Ulikooli fiiiisikadppe-
joudude paremiku. Nii et, kes Oppida tahtis, sai siin korraliku hariduse.

Kursusetdd juhendajaks sain Karl Rebase, kes hiljuti oli 16petanud aspiran-
tuuri Leningradis ning alustas t66d Tartu Ulikoolis, kohakaaslusega Teaduste
Akadeemias. Tollane iilikooli rektor fiilisik Fjodor Klement, samuti Lening-
radi iilikoolist siia médratud, tdi Tartusse endaga kaasa luminestsentsi uurimi-
se temaatika ja oma Opilase TSeslav LustSiku, kellega koos alustas luminest-
sentsilabori organiseerimist Teaduste Akadeemia Fiiiisika ja Astronoomia Ins-
tituudis. Karl Rebane hakkas komplekteerima teoreetikute gruppi, kes tegelek-
sid luminestsentsi teooriaga. Tema juures tegi juba diplomitodd Olev Sild ja
kursuset6dd Aare Purga paralleelkursuselt. Mulle anti teemaks probleem: kas
voib luminestsentsi kvantvaljund olla iihest suurem (st kas kiirgunud footonite
arv saab tletada neeldunud footonite arvu). Korvalpdikena — see oli olnud
juba pikemat aega vaidluskiisimuseks luminestsentsiga tegelevate tahkise-
fliiisikute hulgas. Mailetatavasti olevat Sergei Vavilov, omaaegne NSVL Tea-
duste Akadeemia president, podrdunud selle kiisimuse lahendamiseks esiteo-
reetik Lev Landau poole, kes niitas, et kvantvéljund voib olla {ihest suurem.
Pean tunnistama, et mulle kiis tollal Landau tdestuskdik iile jou, kiill aga
joudsin samale tulemusele lihtsa neljanivoolise skeemi puhul. Ja samas néita-
sin, et luminestsentsi kvantvéljund voib olla mitte ainult suurem kui iiks, vaid
saab olla ka negatiivne. Kui selle tulemusega Rebase juurde ilmusin, vottis ta
mind toredalt vastu — nimelt pidas ta loomulikuks, et pérast iilesande kétte-
andmist kdib tudengihakatis talle iga pdev t06 edenemisest aru andmas. Mina
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oma lihtsameelsuses olin arvanud, et juhendaja juurde ilmutakse alles siis, kui
iilesanne lahendatud! Suhtumine minusse muutus kardinaalselt, kui ta sai aru,
et olin arvatavasti teinud véikese avastuse. Negatiivsest luminestsentsist tegin
oma esimese teadusliku ettekande 1960. aasta suvekoolis, kus osalesid ka Le-
ningradi teoreetikud.

Diplomit6o lumisestsentsispektrite momentide meetodist tegin jatkuvalt Re-
base juures ja jatkasin kohe aspirantuuris Fiilisika ja Astronoomia Instituudis.
Siin oli dsja moodustatud teoreetilise fiilisika sektor, mida juhatas Harald Ke-
res. Sektori {ihe osana tegutses tahkiseteooria toorithm Karl Rebase ja Nikolai
Kristoffeliga eesotsas. Selle temaatika haakus luminestsentsilabori omaga.

1960ndad aastad olid Tartu tahkiseteoreetikutele viga aktiivseks ja viljakaks
kujunemisperioodiks. Toimusid iganiddalased elavate diskussioonidega semi-
narid, voeti osa iileliidulistest konverentsidest — need olid omamoodi megala-
borid. Ilmusid arvukad publikatsioonid, paraku enamasti instituudi oma vélja-
annetes, mis viljaspool eriti tsiteerimist ei leidnud. Siin oli ithelt poolt kontakt
ja koostod voimalus eksperimentaatoritega, teiselt poolt iileliidulised sidemed,
eelkdige Leningradi fiiiisikutega. Hiljem lisandusid ka rahvusvahelised kon-
taktid, tinu Karl Rebase rahvusvahelisele teadusaktiivsusele ja kiirele karjaa-
rile Teaduste Akadeemias. 1960. aastal toimus Toraveres esimene Tartu ja Le-
ningradi teoreetikute suvekool, mis jatkus 1962. aastal Trakais koos Ukraina,
Lati ja Leedu teadlastega.

Luminestsentsiuuringud, millega alustati, kasvasid peagi tahkisefiilisikaks
laiemas mottes. Rahvusvaheliselt arvestatava iiksusena ilmutas tahkiseteoree-
tikute rithm ennast juba 1970. aastal, korraldades seminari Physics of Impurity
Centres in Crystals. See oli esimene rahvusvaheline flitisikakonverents Eestis,
millest votsid osa tuntud teadlased USAst, Inglismaalt, Saksamaalt, Rootsist,
Itaaliast, kokku 13 maalt. Meeldivaks mailestuseks sellest konverentsist jdi
prof. D. Fitcheni (Cornelli Ulikool, USA) ettekanne, milles ta esitas meie re-
sonantse Ramani hajumise teooria eksperimentaalse kinnituse.

ELUTOOST ENDAST

Esimesed teoreetilised probleemid olid seotud uurimisobjektiga, millega lumi-
nestsentsilaboris alustati — legeeritud leelishalogeniidkristallidega. Uuriti kris-
talli lisanditsentreid, nende vastastikmdju imbritseva kristallivorega. Lisandi-
kristallide uurimise pohimeetodiks on optiline spektroskoopia — valguse
kiirgus- ja neeldumisspektrite modtmine. Kondenseeritud aine siivauuringutel
kasutatakse sondina ka gammakiirgust, mis on resonantsis (s.0 sama sagedu-
sega) tuumaiileminekutega: Mdssbaueri poolt 1958. aastal avastatud efekt
(Nobeli preemia 1961) annab kristallis paiknevate aatomituumade kiirgus- ja
neeldumisspektrites viga kitsaid ja intensiivseid jooni.

Aspirantuuri esimesel aastal ei olnud mul veel koéitvat perspektiivset uurimis-
teemat. Siis aga pédlvis meie instituudis tdhelepanu Shpolski iilevaateartikkel
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tema poolt avastatud efektist — lisandimolekulide muidu laiad struktuurita
spektrid muutuvad parast molekulide parafiinmaatriksitesse kiilmutamist tera-
vajoonelisteks. Et samal ajal oli fiilisikamaailma tdhelepanu keskpunktis Mds-
sbaueri efekt — aatomituumade teravajoonelised spektrid, oli siit vaid iiks
samm analoogiani nende spektrite vahel: lisandimolekulide optiliste spektrite
teravad jooned vastavad elektroniileminekutele, milles vore vOnkumised ei
osale. Tulin jareldusele, et need on nn foononvabad jooned, mis vastavad
elektronsiirdele, milles ergastatakse iiksnes lokaalsed vonkumised (vt joonis
1). Need jooned said nimetuseks kvaasijooned.

Tahkis on keeruline siisteem tohutust arvust osakestest (~10 > aatomit
kuupsentimeetris), mis vonguvad oma tasakaaluasendite iimber, olles
interaktsioonis naaberosakestega. Vonkumised voib jaotada lokaalse-
teks ja kristallilisteks. Esimestest votab osa viike arv osakesi ja nad on
lokaliseeritud nii ruumis kui ka sageduse jérgi, teised on kogu kristalli
(lildisemalt tahkist) hdlmavad vonkumised. Nende energiakvante nime-
tatakse foononiteks. Shpolski efektis on tegu lisandimolekulidega, kus
lokaalsed vonkumised vastavad molekuli enda vonkumistele.

1962 suvel kirjutasin liihiteate, milles késitlesin kvaasijoonspektreid (Hizh-

nyakov, 1962); jargnesid artiklid koos Rebasega Shpolski efektist kui spekt-

rite kvaasijoonstruktuuri ilmingust (Rebane, Hizhnyakov, 1963ab).

FOONONVABAST JOONEST

Foononvaba joone teooria detailne arendamine on olnud iiks minu piisitee-
masid, mille juurde ikka ja jille tagasi poordun (Hizhnyakov, 2010). Foonon-
vaba joon on iseloomulik madalal temperatuuril moddetud lisanditsentri-
te/molekulide spektritele laias {ihendite klassis — kristallides, klaasides, polii-
meerides, keerulistes bioloogilistes siisteemides. Foononvabal joonel pohi-
nevad kaasaegsed spektroskoopiatehnikad: korglahutusega maatriksisolat-
sioonspektroskoopia, liksiku lisandimolekuli spektroskoopia, spektraalsilka-
mine (laseriga augupdletamine spektris) — iiks Eesti fiilisika tipptulemusi.
Spektraalsdlkamine on omakorda aluseks optilise informaatika sellisele alale
nagu aegruumne holograafia. Praegu on foononvabade joontega seotud suured
lootused seoses kvantarvutitega.

Kuuekiimnendate aastate algul, kui foononvaba joont hakati uurima, ei olnud
veel selge, kui kitsas ta voib olla. See aga on tihtis kiisimus — mida kitsam
joon, seda tundlikum aineomaduste suhtes, seda suuremad on tema kasuta-
misvoimalused. Lihtsustatud mudelist tulenes, et joon voib olla nn loomuliku
laiusega, st erakordselt kitsas (vdhemalt 8 suurusjirku kitsam kui vastava
elektroniilemineku sagedus). 1964. a aga niidati, et detailsema teooria jargi
peaks joone laius olema tuhandeid kordi suurem! Tutvudes selle teooriaga,
mirkasin, et pohijiarelduse saamiseks kasutati fiiiisikaliselt ebakorrektset
mudelit. Juba samal aastal avaldasin t66 (Hizhnyakov, 1964), milles niitasin,
et tegelikult v3ib madalal temperatuuril joon olla loomuliku laiusega. See
jéreldus sai hiljem tdieliku eksperimentaalse kinnituse.
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Joonis 1.

Elektronvonke iileminekuid il-
lustreeriv skeem. Lisanditsentri
resonantsergastusele (tumesini-
ne joon, p.o nool) jargneb se-
kundaarkiirgus — esmalt Rama-
ni hajumine (helesinine nool),
seejarel vonkerelaksatsiooni kéi-
gus (lainelised jooned) kuum
luminestsents (rohelised noo-
led) ja pérast vonkerelaksat-
siooni toimumist intensiivne ta-
valine luminestsents (punased
nooled). E; — E,iileminek vas-
tab foononvabale joonele.

Foononvabade joonte detailsemaks kirjeldamiseks oleme arendanud vibroon-
iileminekute mittehéirituslikku teooriat: on esitatud foononvaba joone uus
fluktuatsioonidest tingitud laienemismehhanism, mille kutsub esile defektide
ithildatud liikumine. (Hizhnyakov, Reineker, 1999). Oleme kirjeldanud joone
laienemist ka niisugusel juhul, kui optilise tsentri alg- v&i 16ppseisund on
diinaamiliselt ebastabiilne. Teooriat on rakendatud Tartus moddetud teemandi
kristalli luminestsentsil (Hizhnyakov jt, 2002a). Laiendasime foononvaba
joone teooriat ka teistele, tugevalt fluktueeruvatele siisteemidele, sealhulgas
klaasidele. 1990ndatest aastatest alates on fiilisika instituudis uuritud klaase
madalatel temperatuuridel. Koost6os Jaak Kikasega ning tema kaastdotajatega
selgitasime klaaside siinavastatud anomaalseid optilisi omadusi temperatuuri
ja rohu muutudes (Hizhnyakov jt, 2000; Kikas jt, 2005). Viljatootatud mudel
sai hiljuti numbrilise kinnituse (Shelkan, Hizhnyakov, 2009).

Foononvaba joone mddtmine toimub reeglina madalal temperatuuril. Korge-
matel temperatuuridel jaab ta palju intensiivsema vonketiiva varju. Kui leitaks
siisteemid, milles foononvabad jooned on mdoddetavad ka toatemperatuuril,
avaneksid uued perspektiivid, néiteks optilises informaatikas.

RESONANTSE SEKUNDAARKIIRGUSE TEOORIA
Sekundaarne kiirgus tekib optilise ergastuse protsessis: kristallile langev
primaarne valgusvoog kutsub interaktsioonis kristalli ja lisanditsentri-
tega esile teisenenud ehk sekundaarkiirguse. Olenevalt sellest, kas val-
guse sagedus langeb aine neeldumisalasse (st on resonantsis elektron-
siirdega) vOi1 mitte, on meil tegemist resonantse vOi mitteresonantse
juhuga. Viimasel juhul moodustab sekundaarse kiirguse hajunud valgus.
Lisanditsentri resonantsel ergastamisel saame sekundaarkiirguses domi-
neeriva luminestsentsi, mis oma intensiivsuselt iiletab hajumise mitme
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suurusjdrgu kordselt. See tegi valguse hajumise eristamise/mdotmise re-
sonantsjuhul raskeks. Kiill aga kasutati aine uurimiseks mitteresonantset
hajumist, eeskdtt Ramani hajumist (interaktsioon ainega nihutab peale-
langevat valgusvoogu vOnkekvantide vOrra — avastatud 1928. aastal in-
dia fiiiisiku Ramani poolt). Mitteresonantse Ramani hajumise teooria oli
arendatud juba 1930ndail Placzeki poolt.

Laserite kasutuselevott ergastusallikatena 1960ndatel avas uued voimalused —
lisaks neeldumisele ja kiirgamisele muutus hésti mdddetavaks ka valguse
hajumine aines, eeskitt resonantne Ramani hajumine. Niisiis kerkis paevakor-
rale kiisimus Placzeki teooria iildistamisest resonantsele juhule. Peagi joud-
sime arusaamisele, et Placzeki teooria iildistamise asemel tuleb probleemi la-
hendada kompleksselt kui kahefootonilist protsessi, mis lisandikristalli ergas-
tamisel aset leiab. Tartus arendatud sekundaarkiirguse teooria (Tehver, Hizh-
nyakov, 1966; Hizhnyakov, Tehver, 1967) iihendas kaks varem eraldi késit-
letud néhtust — valguse hajumise ja luminestsentsi ning lahendas lisandikris-
tallide resonantse sekundaarse kiirguse klassifikatsiooni (joonis 1). Teoorias
sai oma koha ka kuum luminestsents kui resonantse sekundaarse kiirguse
komponent (Hizhnyakov jt, 1969). Selle vaatlusvéimalusi tahkistes olime juba
varem arutanud seoses kvaasijoonspektrite teooriaga. Kuuma luminestsentsi
tahkistes mootis Tartus Peeter Saari 1968 (ametlikult K. Rebase, P. Saari ja
V. Hiznjakovi avastusena registreeritud 1981). Paralleelselt kuuma luminest-
sentsiga todtasime vélja uue, energia kuuma iilekande mehhanismi konden-
seeritud ainetes (Hizhnyakov, 1972; Tekhver, Khizhnyakov, 1975), mis hil-
jem eksperimentaalse kinnituse leidis.

Ramani hajumine on praegu iiks voimsamaid rutiinseid meetodeid aine uuri-
miseks. Nagu iilalpool juba mérgitud, sekundaarkiirguse teooria raames aren-
datud resonantse hajumise teooria pdhijareldused said eksperimentaalse kinni-
tuse juba 1970. a.

Teooria (Hizhnyakov, Tehver, 1967) andis katseandmete to6tlemise jaoks ka-
sulikud seosed hajumise ja neeldumise vahel. Sellest kujunes hiljem reso-
nantshajumise transformmeetod, mis kujutab endast optika pdhialuse, optilise
teoreemi laiendamist mitteelastsetele protsessidele. Meetod voimaldas valguse
hajumisspektrite pohjal efektiivselt médrata hajumistsentrite parameetreid:
tuumade nihkeid ja vonkesageduse muutust elektronsiirdel, vongete segune-
mist, mis viib keemilise sideme timberkorrastusele. Meetod omandas aktuaal-
suse timmlaserite ajastul — 1980ndatel votsid selle kasutusse ameerika ja
seejirel ka saksa, jaapani jt spektroskopistid.

Uliliihikeste laseripulsside kasutuselevotmisega kaasnes unikaalne vdimalus
uurida ilikiirete elektron- ja vonkeprotsesside otsest ajalist kdiku sekundaar-
ses kiirguses. Seoses sellega arendasime koos Inna Rebasega aegsdltuvat se-
kundaarkiirguse teooriat (Hizhnyakov, Rebane, 1978). Teooria ennustas kom-
pensatsiooniefekti (Rebane jt, 1979), mis vdimaldab registreerida aegsdltuva-
tes spektrites iilikitsaid spektraaljooni. Uhtlasi andis see efekt vastuse iihele
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kvanteooria pohikiisimusele — missugune aeg seisab energia ja aja médrama-
tuse relatsioonis. Meie vastus on: see on kvantsiisteemi evolutsiooni koguaeg
(mitte energia mootmise aeg, nagu sageli arvatakse). Kompensatsiooniefekt
leidis katselist kinnitust fiitisikainstituudis Mossbaueri aegsoltuvate spektrite
mootmisel.

Koos Mati Haasiga laiendasime valguse resonantskiirguse teooriat gamma-
kiirguse ja neutronite resonantshajumisele kristallides (Haas, Hizhnyakov,
1978, 1980). Leidsime, et siingi on kuum kiirgus, mis aga viga tugevalt sol-
tub mddtmissuunast. Osutus, et eriti huvitav on tagasihajumine, mida voib re-
gistreerida resonantsmeetodiga. See uus resonants voib anda unikaalset in-
formatsiooni tahkiste lokaalse struktuuri kohta. Ennustatud efekt ootab veel
oma eksperimentaalset kinnitust.

LISANDITSENTRID

Luminestsentsi uurimisel Tartus ja mujal olid kaua aega tiheks mudelobjektiks
TI -tiiiipi lisanditega aktiveeritud leelishalogeenkristallid. Need kristallid on
praktilise tdhtsusega: neid kasutatakse kui stsintilaatoreid korgenergiaga osa-
keste registreerimiseks. T -tiiiipi tsentreid iseloomustavad tugevad elektron-
foonon- ja spin-orbitaalsed interaktsioonid ning korge (kuubiline) siimmeetria
pohiseisundis, mis aga madaldub ergastatud seisundi relaksatsiooni kdigus.
Uurimistoos selgus peagi, missugused ergastatud seisundid annavad peamise
panuse footonite neeldumisse. Kiirguse puhul jéi olukord kaua aega arusaa-
matuks. 1974. a pakkusin mudeli, mis lahendas probleemi: neeldumisel méan-
gib olulist rolli spin-orbitaalne interaktsioon, kiirguses aga on olulisem elekt-
ron-foonon-interaktsioon. Siinjuures osutusid méadravaks Svetlana Zazubo-
vichilt saadud andmed luminestsentsi polarisatsiooni kohta (Hizhnyakov jt,
1974, 1990). Avaldasime koos Tartu eksperimentaatoritega terve rea artikleid,
kus oli detailselt uuritud protsesse, mis madravad tsentrite kiirgusomadusi.

Tahkisespektroskoopia unikaalseks saavutuseks oli 1980. a Tartus uuritud tu-
geva magnetvilja (15 Teslat) moju tsentrite kiirguskineetikale (Hizhnyakov
jt, 1980). See t66 andis uuele tsentrite teooriale 10pliku kinnituse.

EKSITONID, POLARITONID
Kristallide endi omadused on suuresti médiratud kollektiivsete elektron-
ergastustega, eeskitt eksitonidega — seotud elektron-auk-paaridega, mis rin-
davad lébi kristalli. Tartus on neid uuritud eksperimentaalselt juba aasta-
kiimneid. 1968. aastal selgitasime Vladimir Fedoseyeviga foononvaba iilemi-
neku ja foonontiiva omadusi eksitoni spektrites (Fedoseev, Hizhnyakov,
1968). Erinevalt lisanditsentritest, kus foononvabale iileminekule vastab joon,
on eksitoni spektrites foononvaba riba, mille laius ja kuju on méédratud
polaritoni efektidega. Polaritonid kujutavad endast hiibriid-kvaasiosakesi, mis
koosnevad eksitonist ja sellega liitunud footonist. Nimelt midrab foononvaba
riba omadusi polaritonide hajumine foononitel. 1969. a formuleerisin iildise
teooria, mis arvestab nimetatud interaktsiooni (Hizhnyakov, 1969). Hiljem,
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1970ndate 10pus néditasime koos Aleksei Shermaniga, et eksitonid ja polari-
tonid midravad oluliselt puhta kristalli sekundaarse kiirguse (Hizhnyakov,
Sherman, 1978, 1979, 1980).

Gamma-kvantide resonantse sekundaarkiirguse teooriast tulenes, et kvandi
levik kristallis voib tugevalt aeglustuda. Efekti pohjustab tuumapolariton, mis
koosneb kollektiivsest tuumaergastusest (tuumaeksitonist) ja véikese lisandina
sellega liitunud resonantsest gammakiirgusest. Tuumapolaritoni kontseptsioon
leidis Tartus kiire eksperimentaalse kinnituse koostoos Enn Realoga (Haas jt,
1987, 1988). Neis toddes demonstreeriti esmakordselt elektromagnetiliste lai-
nete peaaegu-seiskumist (lilkkumise miljonkordset aeglustumist). Analoogse
fenomeni voimalus ndhtava valguse piirkonnas (“seisev valgus™!) tekitas 25
aastat hiljem fiilisikamaailmas sensatsiooni. Tegelikult siin valgust peatada ei
onnestunud, erinevalt Tartus tehtud eksperimentidest gamma-kvantidega.

KORGTEMPERATUURNE ULIJUHTIVUS
Korgtemperatuurse iilijuhtivuse avastus 1986 (K. A. Miiller ja J. Bednorz —
Nobeli preemia 1987) vallandas tormilise uurimistd6 nii fundamentaal- kui ka
rakendussuunas, sest kdrgtemperatuurse ilijuhtivusega seostatakse uusi ra-
kendusvoimalusi llitugevate magnetite loomisel, elektrotehnikas, elektrooni-
kas ja arvutustehnikas, sensoorikas, arstiteaduslikes seadmetes jne.
Ulijuhtivus — takistuseta/kadudeta elektrivool metalses tahkises — oli
avastatud H. Kamerlingh Onnese poolt juba 1911. a, esmalt elavhdbe-
das (Nobeli preemia 1913). Tegemist on faasisiirdega, mille kdigus ma-
dalal temperatuuril aine elektritakistus muutub hiippeliselt nulliks. Elav-
hdbeda puhul osutus kriitiliseks siirdetemperatuuriks T.=4.15 K. Ulijuh-
tivuse mikromehhanismi mdistmiseni jouti alles 1954.a (J. Bardeen,
L. Cooper, J. Schriffer — BCS teooria — Nobeli preemia 1972). BCS
teooria jargi on ndhtuse pohjustajaks elektron-foonon-interaktsioon, mis
seob elektronid paarideks (Cooperi paarid). Paarid vdivad kondensee-
ruda {ilijuhtivasse seisundisse, kusjuures kondenseerumine toimub mitte
reaalruumis, vaid impulssruumis. Siirdetemperatuurid metalsete {ilijuh-
tide puhul jdid 20 K piirimaile (tdpsemalt, rekord 23 K kuulus Nb;Ge-
le). Ka BCS teooria hinnangud ei andnud lootust 30 K iiletamiseks. Seni
kui siirdetemperatuurid piirdusid vedela heeliumi kiilmatsooniga — me-
talle viidi iilijuhtivasse seisundisse vedela heeliumiga kiilmutades, mis
on viga kulukas protseduur — jéi iilijuhtivus fiilisika aspektist huvita-
vaks, kuid tehnilise rakenduse jaoks eksootiliseks nihtuseks. Tehnilise
rakenduse jaoks oli oluline saada iilijuht, mis toimiks korgemal tempe-
ratuuril, juhtides energiakaota elektrit.
Korgtemperatuurne ilijuhtivus avastati dopeeritud kupraatiihendil La, (Ba,CuQO4
T.=35 K. Véga kiiresti leiti sarnased struktuurid, kus T, = 93 K. Tanapdevaks
on saadud kupraatithendite klassis iilijuhtivuse piirtemperatuuriks T.=164 K
(korgel rohul 230 kB), mis kahekordselt iiletab vedellimmastiku keemis-
punkti.
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Joonis 2.

Niide korgtemperatuursete {iilijuh-
tide — vaskoksiidide/kupraatide —
kohta: YBa,Cu;075 (T=92 K).
Ulijuhtivus toimub sinistel tasanditel.

Korgtemperatuurse {ilijuhtivuse buumi ajal 1980ndate 16pul sain kutse Stutt-
garti iilikooli. Et sealne kolleeg Ernst Sigmund oli samuti probleemist hu-
vitatud ja juba alustanud probleemiga tegelemist, siis hakkasime korgtem-
peratuurset iilijuhtivust uurima koos. Pakkusime kdrgtemperatuurse {ilijuh-
tivuse seletamiseks perkolatiivse faasieralduse mudeli (Hizhnyakov, Sig-
mund, 1988; Hizhnyakov jt, 1991; Seibold jt, 1993). Selle jargi tekib kdrg-
temperatuurne iilijuhtivus tdnu spinn-polaronide moodustumisele ja perkola-
tiivsele faasieraldusele.
Korgtemperatuurse iilijuhtivuse iiheks lahtematerjaliks on antiferromag-
netiliselt korrastatud vaskoksiidid. Kui neid legeerida/oksiideerida, teki-
vad CuO, tasandeis laeng-augud. Aukude timber moodustuvad viikesed
ferromagnetiliselt korrastatud spinnidega klastrid — spinn-polaro-
nid/ferroonid. Aukude kontsentratsiooni suurendamine viib klastrite kat-
tumiseni, nii et tekib perkolatsioonivork. Allpool kriitilist temperatuuri
T, saab voimalikuks {ilijuhtivus perkolatsioonivorgu piires. Véljaspool
perkolatsioonivorku siilitab aine oma algse faasi. Selle mehhanismi
jargi tekitatakse mikroskoopilise ulatusega tugevalt mittehomogeenne
elektronseisund (siin on oluline erinevus BCS iilijuhtivusmehhanismist,
milles on homogeenne elektronseisund kogu kristalli/metalli ulatuses).
Need ideed ja arvutustulemused stimuleerisid rea eksperimentide korraldamist
Saksamaal ja Sveitsis. Aukklastreid ja vastavat faaside eraldumist jalgiti eri-
nevatel meetoditel: magnettakistuse ja juhtivuse mdotmisel, elektron- ja tuu-
mamagnetresonantsis, neutronhajumises jne. Tulemused on publitseeritud ca
30 {iihisartiklis, osal neist on kaasautoriks ka kdrgtemperatuurse {lijuhtivuse
avastaja K. A. Miiller (Kremer jt, 1992, 1993). Kujunes vélja uurimissuund,
millele plihendati kolm rahvusvahelist ndupidamist iildnimega “Faaside eral-
dumine kupraatiilijuhtides” (Erices, Itaalias 1992 ja 1995 ning Cottbusis, Sak-
samaal 1993).
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KVANTISELOOMUGA MITTELINEAARSED NAHTUSED
on olnud iiheks huviobjektiks viimastel aastakiimnetel. Tanu laserite ulatus-
likule kasutamisele laborites on neid kaasajal vdimalik uurida.

Laserikiirguse levi aines on jatkuvalt olnud Tartu tahkiseteoreetikute uurimis-
valdkonnaks. Muuhulgas néitasin, et tugevate resonantsete valguspulsside ka-
sutamine lubab tekitada aeglustatud ja kiirendatud valguskaja, teiste sdnadega,
luua ajaline mikroskoop voi teleskoop (Hizhnyakov, 1986). Toodetsiiklis val-
gusvilja kvantomaduste kohta niitasime koos Mihhail Rozmaniga, kuidas
vastastikmdju resonantssiisteemiga (iiksikaatomiga) tekitab identsete footonite
paketil omadused, mis on analoogsed kristalli omadustega — tsoonistruktuuri
ja kvaasiosakesed-fotoeksitonid (Hizhnyakov, Rozman, 1984). Ennustasime
uut kvantnéhtust — kaksikmurdumist iiksikaatomil (Hizhnyakov, Rozman, 1985).
Koos Vello Looritsa, Mihhail Rozmani, Olev Silla ja Anton Tuulega néitasi-
me, kuidas tugevas laserviljas muutuvad vaba molekuli elektron-p&orlemis-
spektrid ning molekulaarsiisteemide elektron- ja vonkeolekud (Hizhnyakov jt,
1984; Sild jt, 1985). See uurimissuund valjub tahkisefiiiisika tavalistest raami-
dest, olles seotud nii kvantvéljateooria kui ka astrofiiiisika probleemidega.
Kasutades analoogiat kvantastrofiilisikaga, arendasin aegsdltuva keskkonna
kahefootonilise kvantkiirguse teooriat (Hizhnyakov, 1992). Niitasin siin uut
tiilipi resonantsi voimalust — kvantkiirguse intensiivsuse tugevat kasvu juhul,
kui kiirguse lainepikkus langeb kokku optilise pikkuse vonkeamplituudiga.

Probleemi edasine analiilis nditas, et seda teooriat voib iildistada nii, et on
voimalik kirjeldada ka tugevate lokaalsete vonkumiste mitmefoononilist
kvantkiigust (relaksatsiooni) kristallides ja molekulaarsiisteemides.
Niisugused vonkumised tekivad sageli nii elektroniileminekutel tah-
kistes kui ka keemilistes reaktsioonides. Kuna lokaalvonkumise ener-
giakvant tihti {iletab mitmekordselt foononenergiate iilempiiri tahkistes,
siis transformeerub vabanev lokaalvonkumise energia paljudeks foono-
niteks. Protsessi isedrasuseks on ergastatud lokaalvonkumise interaktsi-
oon foononite kvantvéljaga. Kvantkésitluses ei ole voimalik mis tahes
vonkumist tdielikult vélja liilitada isegi nulltemperatuuril — jaavad null-
vOnkumised kui miinimumenergiaga kvantolek. Nullvonkumised eksis-
teerivad koikjal — kristallides, vedelikes, gaasides ja isegi vaakumis,
olles kaasaegse kvantteooria jargi viaga paljude nidhtuste algpdhjuseks.

Kuigi nullvonkumiste tihedus tahkistes on 15 suurusjérku suurem kui vaaku-
mis, mdjutavad nad tavaliselt iiksikergastusi suhteliselt ndrgalt. See vdimal-
dab vastavaid néhtusi késitleda kvantmehaanikas hésti véljatdotatud hairitus-
teooria abil. Tugeva ergastuse korral aga ei ole interaktsioon nullvonkumiste-
ga enam nork, mistottu héiritusteooria ei kehti. Nii on ka tugevalt ergastatud
lokaalsete vonkumiste puhul — mitmefoononilisi iileminekuid pohjustav inter-
aktsioon on tugev ja héiritusteooria ei toota. Niisuguste protsesside jaoks
arendasin mittehdiritusliku kvantteooria, arvutamaks foononite tekke kiirust
(Hizhnyakov, 1996, 1999; Hizhnyakov, Kaasik, 2001; Hizhnyakov jt, 2002b).
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Lokaalvonkumise foononiteks tranformeerumise kvantteooria on moneti ana-
loogne Hawkingi teooriaga. Kui Hawkingi teoorias arvutatakse musta augu
moju elektromagnetilise kvantvilja nullseisundile, siis siin on foononite tek-
kekiirus méaratud lokaalvonkumise mojuga foononite kvantvilja nullseisun-
dile. Tulemuseks oli uue néhtuse ennustamine: tugevalt ergastatud lokaalvon-
kumise relaksatsiooni kédigus toimub teatud kriitilise ergastustaseme korral
mitmekvandiliste siirete kiiruse plahvatuslik kasv — foononpurse. Uut tiilipi
kvantnéhtus sai koostos Mati Seljaga, Rein Kinguga jt (Hizhnyakov jt, 1998;
Selg jt, 2001) eksperimentaalse kinnituse fiilisika instituudis ksenooni kristalli
kuuma luminestsentsi uuringutes. Viga head kooskodla teooria ja eksperimendi
vahel demonstreerib joonis 3. Uhtlasi vdib vahetult veenduda, et traditsiooni-
line, hiiritusteoorial tuginev relaksatsioonimudel ei voimalda Xe kristalli kuu-
ma luminestsentsi spektreid adekvaatselt tdlgendada.

Hiljem iildistasime mittehdirituslikku kvantteooriat suvaliste kvantsiirete
jaoks.
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Joonis 3.

Xe kristalli statsionaarsed luminestsentsispektrid, mis mdddeti temperatuuril
T = 10 K, kasutades rontgenergastust. Vasakpoolsel sisejoonisel on kujutatud
vonkenivoode n = 0-44 jaoks arvutatud absoluutsed relaksatsioonikiirused
ning parempoolne sisejoonis tdstab esile kuuma luminestsentsi. Punktiirjoon
viimasel kujutab spektrit, mis on arvutatud héiritusteooria jirgi, nagu niha, ei
vdimalda see selgitada kuuma luminestsentsi intensiivsuse jarsku vihenemist
8,0-8,1 eV piirkonnas. Nimetatud efekt vastab relaksatsioonikiiruse hiippe-
lisele kasvule “kriitilise” nivoo n = 22 iimbruses, mis on tdielikus kooskolas
mittehdiritusliku teooria ennustustega.
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MITTELINEAARNE VOREDUNAAMIKA

Tanapéeva fiilisika iiheks aktuaalseks uurimisobjektiks defektideta kristallides
on suurte amplituudidega vonkumised, millega kaasnevad olulised mitteli-
neaarsed efektid, sealjuures uut tiilipi ergastused — vonkesolitonid. Tartus
alustas selle uurimissuunaga Grigori Zavt (1938—1994). Koost6os Stuttgarti
kolleegidega uuris ta korrastamatuse ja anharmoonilisuse mdju vonkesolito-
nidele vorekettides, kasutades enda poolt vilja tootatud algoritmi mitteli-
neaarsete siisteemide litkumisvorrandite lahendamiseks.

Kéesoleval ajal oleme vonkesolitonide temaatikat jatkanud koostods Cornelli
Ulikooli aatomi- ja tahkisefiiiisika laboriga (koostddd toetas National Rese-
arch Council Twinning Program), uurides lokaliseeritud ehk paigalseisvaid
vonkesolitone ideaalses mittelineaarses vores (Hizhnyakov jt, 2002¢, 2006).
Niisugused lokaliseeritud vonkesolitonid on tuntud breseri (ingl breather =
hingav vonkumine) voi lokaliseeritud omamoodi (intrinsic localized mode)
nime all. Nad tekivad ainult siis, kui mittelineaarne interaktsioon on piisavalt
tugev. Bresereid on eksperimentaalselt tiheldatud magnetsiisteemides (mag-
non-breserid), samuti dielektrilistes filmides (optilised breserid). Klassikalise
teooria jargi on vonkesolitonide eluiga l10pmatu. Kvantteoorias aga, nagu meie
niitasime, on nende eluiga 15plik, kuigi suhteliselt pikk (kuni miljon von-
keperioodi) (Hizhnyakov jt, 2002¢). Koos Alex Sieversiga Cornelli Ulikoolist
organiseerisime 2003. aastal sellel teemal kool-konverentsi Intrinsic Locali-
zed Modes and Discrete Breathers in Nonlinear Lattices Erice konverentsi-
keskuses Sitsiilias.

Koos Aleksander Shelkaniga ja Mihhail Klopoviga (Tallinna Tehnikatilikoo-
list) tootasime vilja uue meetodi (Shelkan jt, 2007), mis voimaldab uurida
kristalli bresereid analiiiitiliselt.
Meetod pohineb viikeste fluktuatsioonide spektri uurimisel: pohiideeks
on, et breseri stabiilsus on tagatud siis, kui kristallivores on sama sage-
duse ja kujuga infinitesimaalsed ergastusi. See annab enesega kooskdla-
lisuse tingimuse, mis lubab viikeste moodide uurimise teel leida loka-
liseeritud voresolitoni karakteristikuid.
Kasutasime meetodit leelishalogeniidide lokaliseeritud vonkesolitonide arvu-
tamiseks.

Kahjuks on analiiiitilised meetodid tihti piiratud voimalustega, kirjeldades
ainult teatud ergastusi, mitte protsessi tervikuna. Seepérast uuritakse mitteli-
neaarset diinaamikat sageli numbriliselt, valides selleks 16pliku suurusega stis-
teeme. Paraku on nende meetodite rakendatavus reaalsetele kolmemddtme-
listele kristallidele probleemne: olemasolevad arvutusvdimsused lubavad ar-
vutada iisna véikseid kristalliite, mis ei voimalda kirjeldada viga olulisi kaug-
moju joududega seotud efekte (need joud on kooperatiivse iseloomuga, teki-
vad aatomite polariseeruvuse tottu ja levivad valguse kiirusega). Hiljuti aren-
dasime koos Mati Haasiga meetodi, mis voimaldab numbriliselt modelleerida
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makroskoopilise suurusega kristallide diinaamikat, arvestades kaugmdju
(Haas jt, 2010). Ideeks asjaolu, et kaugmdju joud on suuresti lineaarsed,
mittelineaarsed joud on aga histi lokaliseeritud. Rakendasime seda meetodit
nii breserite kui ka kristallivore defektide tekke modelleerimiseks. Tulime siin
ithele ootamatule jéareldusele: kaugmdju joud soodustavad oluliselt defektide
teket. See tdhendab aga, et liilitades need joud vilja, mis on véimalik, kui
kasutada piisavalt disperset ainet, voime oluliselt suurendada materjalide
radiatsioonilist stabiilsust. Nimetatud jéreldus vajab edasist kontrollimist nii
teoorias kui ka eksperimendis. Juhul, kui see saab kinnituse, tekib vdimalus
teha edasine samm tuumaenergeetika véga tahtsa probleemi lahendamiseks.

KVANTDIFUSIOON, KVANTVEDELIKUD

Uks fundamentaalse tihtsusega protsess tahkistes on defektide difusioon kris-
tallis. Korgetel temperatuuridel toimub see termoaktivatsiooniliste hiipetena
kristallivore sdlmede vahel ja on kirjeldatav klassikalise fiilisika seadustega:
difusioon kiireneb temperatuuri tdustes. Madalatel temperatuuridel muutuvad
difusiooni omadused radikaalselt: kvantseaduste tottu difusioonikoefitsient
suureneb temperatuuri langedes, teisisonu, kditub vastupidiselt klassikalisele
seadusele.

Kvantdifusiooni kirjeldamisel tuleb arvestada foononite osalusega. Defekt
muudab foononspektrit ja see muutus kandub edasi koos difusioonihiipetega.
Kvantdifusiooni teooria arvestas seda protsessi héiritusteooria raames. Tihti
aga on defekti moju foononitele véiga tugev ja ei ole kirjeldatav héiritusteooria
abil. Eriti kehtib see omadefektide puhul, kus defekti liikumisega kaasneb
keemiliste sidemete {imberkorrastus. Cariplo Foundationi projekti raames
arendasime koostdds Giorgio Benedekiga Milano Bicocca Ulikoolist uue
teooria, mis arvestab defekti tugevat mdju foononitele. Selle teooria jargi sol-
tuvad kvantdifusiooni omadused oluliselt defekti liigist (Hizhnyakov, Be-
nedek, 2005): vakantside kvantdifusioon on palju aeglasem kui interstit-
siaalide (sisestusdefektide) oma. PShjuseks on asjaolu, et vakants kutsub esile
vore lokaalse pehmenemise, mistttu suureneb interaktsioon madalsagedus-
like foononitega. Interstitsiaal aga pShjustab vore lokaalse jdigastumise ning
madalsageduslike foononite viljaliilitamise protsessist.

Teooria seletab kvantdifusiooni omadusi heeliumi kristallides temperatuuril
T ~1 K. Ulimadalal temperatuuril ja rdhu all on *He ja ‘He Fermi ja Bose
tilipi kvantvedelikud, mille omadused on unikaalsed, olles seepédrast kaas-
aegse fliisika huviobjektiks. Heeliumvedelike tilku v6ib uurida spektro-
skoopiliste meetoditega, eeskitt foononvaba joone kaudu, dopeerides tilku
viikeste molekulitega. Niitasime, et Na, kompleksi spektris *He tilkade
pinnal ilmutab ennast otseselt naaberaatomite (He) null-energia, millel on ot-
sustav roll nende kvantobjektide unikaalsete omaduste miaramisel (Hizhnya-
kov jt, 2009). Aatomite nullenergiat on seni jélgitud vaid kaudselt. Nimetatud
t60 leidis esiletdstmist ajakirjas Europhysics News.
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Olgu mirgitud, et hulk t6id jdi mainimata. Pohjused on erinevad. Osa neist on
iisna “matemaatilised”: késitletud on keerulise matemaatikaga mudeleid voi
tootatud vilja uusi teoreetilisi meetodeid. Neist populaarselt kirjutada on viga
raske. Vilja jdid ka n-6 eraldiseisvad t66d, kus kasitlen {iksikkiisimusi, mis
tousevad aeg ajalt huviobjektiks seoses teadusdiskussioonidega kas siis sonas
voi kirjas.

LOPETUSEKS

Tulen tagasi inimfaktori juurde, kuivord see on mdjutanud lébikdidud teed.
Kahtlemata on siin olnud oluline roll Karl Rebasel. Tema kéivitas edukalt toi-
miva klastri — tahkiseteooria to6riihma. Tdnu temale sai teoks eespool maini-
tud konverents 1970. aastal. Siit said omakorda alguse aastakiimneid kestnud
piisikontaktid ja hilisem koost6d Ernst Sigmundi ja Max Wagneriga Stutt-
gartist, Doug Fitcheniga Cornelli iilikoolist, Giorgio Benedekiga Milanost.
Karl Rebane korraldas Eesti visiidi Alex Maradudinile California iilikoolist,
millele jargnes minu esimene pikem USA reis koostooks Maradudiniga Irvi-
nes (1974). Teemaks polaritonid (Hyzhnyakov jt, 1975). Pérast seda kui Re-
bane oli tutvustanud meie resonantse sekundaarkiirguse teooriat konverentsil
Jaapanis 1975, avanes mul 1977. aastal voimalus to6tada 9 kuud Tokyo iili-
koolis Yutaka Toyozawa tooriihmas. Samaaegselt “avastati” USAs Cornelli ja
Arizona llikoolides meie sekundaarkiirguse t66 1967. aastast (Hizhnyakov,
Tehver, 1967) — kiimneaastase viivisega. Selles t60s tuletatud valem sai trans-
formmeetodi aluseks Ramani spektroskoopias (véike korvalepdige — 2004.
aastal kohtasime konverentsil Montanas iiht Cornelli tollase rithma liiget, kes
meie rinnasilte lugedes imestas: “Te olete veel elus!” Nad olid meie 1967. a
tood studeerides arvanud, et tegemist on eakate teoreetikutega). Jargnes kutse
John Page’ilt Arizona iilikoolist. Pooleaastane visiit Arizonasse ja Cornelli sai
teoks 1982. aastal. Pean siinkohal tunnistama, et hindan resonantse sekun-
daarkiirguse teooriat oma tiheks olulisemaks tulemuseks.

1990ndatel, nagu juba mainitud, tegin koostodd korgtemperatuurse iilijuh-
tivuse alal Ernst Sigmundiga Stuttgarti iilikoolis. Meie perkolatiivse faasi-
siirde mudel pakkus huvi Reinhard Kremerile Max Plancki Instituudist, kes
kiivitas eksperimendid aukklastrite ja vastavate faaside eraldumise uurimi-
seks erinevatel meetoditel: magnettakistuse ja juhtivuse modtmisel, elektron-
ja tuumamagnetresonantsis. Meiega liitus korgtemperatuurse ilijuhtivuse
avastaja Alex Miiller ise, kellega koos avaldasime moned artiklid ja tegime
ithiseid konverentsiettekandeid. Vaatamata korgele eale, vottis Nobeli laureaat
2005. aastal ette reisi Eestisse, et kiilastada meie instituuti. Kremerist on aga
saanud Fiilisika Instituudi igaaastane kiilaline.

Ernst Sigmundiga, kellest sai vahepeal Brandenburgi Tehnikaiilikooli rektor
ning Tartu Ulikooli audoktor, oleme tihedas kontaktis senini. Tema enda ja
tema Opilase Gotz Seiboldi eestvedamisel kéivitasime Eesti-Saksa iihissemi-
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narid tugevalt korreleeritud siisteemide temaatika alal. Need toimuvad vahel-
dumisi Eestis ja Saksamaal, esimene oli Tartus 2008. aastal. Eestist osalevad
lisaks tahkiseteoreetikutele ka fiitisikud KBFIst.

Oma varasematel Ameerika-reisidel sain tuttavaks Alex Sieversiga, Cornelli
iilikooli aatomi- ja tahkisefiilisika labori juhatajaga. Kui 1990ndatel kaivitati
USA ja Eesti vaheline Twin Program, algas meie vahel tihe koostdd vdre-
diinaamika valdkonnas. Oma visiidi ajal Fiiiisika Instituuti tegi Alex Sievers
pogusalt tutvust Sieversite suguvdsa arhiivimaterjalidega — selgus, et meie
instituut asub Sieversitele kuulunud karjamdisa maa-alal! Toe huvides tuleb
kiill tdpsustada, et Alex Sieversi esivanemad on pirit mitte Baltikumist, vaid
Kielist.

Et rahvusvahelises fliiisikamaailmas ollakse {iksteise t66dega kursis, suuresti
tdnu ldbikdimisele konverentsidel, siis sain 2002. a ettepaneku Giorgio Bene-
dekilt Milaano Bicocca Ulikoolist koostddks kvantdifusiooni temaatika alal.
To66d sponsoreeris Cariplo Foundation. Koosto6 jatkub kvantvedelike alal
tdnaseni.

Niipalju véliskontaktidest. PGhiosa teadustodst on tehtud siiski kohapeal, tah-
kiseteooria laboris. Siin valitseval kollegiaalsel atmosfaéril on olnud méérav
roll minu elus. But last not least, 14dbi aastakiimnete on minu to6d stimulee-
rinud tihe 14bikdimine meie fiiiisikainstituudi eksperimentaatoritega. Uhispub-
likatsioonide hulk iiletab 40, sealjuures kaasautoreid on olnud pea igast la-
borist. Suur tinu teile koigile!
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Teaduspreemia pikaajalise tulemusliku teadus- ja arendustoo eest

Vlo Lille



Siindinud 16.09. 1931 Pdrnumaal Lelle vallas

1947 Lelle 7-klassiline kool
1950 Rapla Keskkool
1955 Tallinna Tehnikaiilikool (TTU) , keemiainsener

1955-1957 Kividli Keemiakombinaat, vahetusmeister, katsetsehhi
tehnoloog, kaugoppe aspirant
1957-1959 TTU korraline aspirant

1959-1975 Kohtla-Jarve Polevkivi Instituudi teadur, grupijuht
1975-1992 Eesti TA Keemia Instituudi labori- ja osakonna juhataja
1992-1997 TTU orgaanilise keemia dppetooli juhataja, keemia instituudi

osakonnajuhataja
1997— TTU emeriitprofessor, vanemteadur
1960 tehnikakandidaat, kaitstud Eesti TA-s, teema: “Ilomydenue

JIETKHX Ta30BBIX HETIPEACIBHBIX YTIIEBOIOPOIOB MyTEM
poin3a ciaanmeBoit cmonsr . [Kiillastamatute
stisivesinikgaaside saamine polevkividli piiroliitisil]

1976 keemiadoktor, kaitstud Eesti TA-s, teema: “MccaemoBanus B
obmactu ankwmipezopauaoB”. [Uurimised alkiiiilresortsiinide
vallas]

1987 Eesti teaduspreemia

1991 Eesti TA medal

2001 Valgetdhe V klassi teenetemérk

Avaldanud ca 200 teadusliku publikatsiooni (vt http://digi.lib.ttu.ee/i/?584),
juhendanud 3 kandidaadivéitekirja (kiituste keemia) ja 8 PhD viitekirja
(orgaaniline keemia)

NOORUSAEG JA OPINGUAASTAD

Olen kasvanud metsatalus, meid oli 3 venda, mina siindisin teisena. Algkool
oli ca 10 km kaugusel, aga tinu vanematele kulges minu haridustee ladusalt,
vélja arvatud Oonnetu juhtum hanega. Hani peksis mind 2-aastase poisikesena,
ehmatus pohjustas kokutamise, mis oli eriti tugev hddlemurde aastail. 7-klas-
silises koolis tegin 16pucksamid kirjalikult, kuna polnud voimeline rddkima
(huvitav — inglise keele eksamil avanes suu ja sain delda sOna “suusatama —.
ski””). Olen hanele ka tidnulik — see puue Opetas mind siistemaatiliselt toGtama
ja vendade seas olen mina olnud kd&ige usinam Oppija. Muide, tollal kooli-

végivalda ei tuntud, mind ei osatanud keegi.



Meie kodus oli palju ilukirjandust: hdbekaanelisi Nobeli laureaatide teoseid ja
ka varasemas menukas sarjas “Pohjamaade romaan” kirjastatud raamatuid.
Need périnesid isa delt, kes oli tootanud Tallinnas koolidpetajana. Tanu selle-
le varandusele omandasin varakult lugemisharjumuse ja teatud kalduvuse hu-
manitaariasse, keskkoolis olid lemmikained kirjandus ja ajalugu. Ema tahtis
minust teha arsti, isa pdllumeest. Mina valisin ilmselt memmepojana kodule
ldhema (70 km) Opingukohana Tallinna (muide, siin ma valmistasin oma isa-
le, kes oli minu eeskuju 14bi elu, pettumuse: isa viis mind dppima Olustvere
Po6llumajandustehnikumi, kust lahkusin 2 nddala méodudes).

Sport saatis mind dpinguaastail ja ka hiljem kogu elu. Olin keskkooli paevil
Rapla Spartakis tisna agar tegija (kergejoustik, poks, maadlus).

Tollases Tallinna Poliitehnilises Instituudis sain korraliku keemik-tehnoloogi
hariduse. Olin “Oppinud 0ppima” ja see lubas mul kisitleda {isna erinevaid ob-
jekte, alates korrapératutest aatomite/molekulide kogumitest, s.0 amorfsetest
tahkistest kuni oma peegelpildiga mittekattuvate nn “kéeliste” molekulideni,
ja toovahendeid arvutusliikatist kuni elektronarvutini malumahuga 10" bitti.

Allpool piitian anda pdgusa iilevaate senitehtust, mis on mittekeemikule para-
tamatult iisna raskesti loetav.

PEAMISED TEADUSLIK-INNOVAATILISED TULEMUSED
EESTI KUKERSIITSE POLEVKIVI PARITOLU, STRUKTUUR JA OMADUSED

See temaatika on loogiline jitk minu dpingutele TTUs. Termin “kerogeen”
haarab tdnapéeval k&iki settinud kdrgmolekulaaarsete lahustumatute orgaani-
liste ainete liike. Eristatakse kahte kerogeenide moodustumise teed: 1) ldhte-
aine lagunemisel tekkivate madalamolekulaarsete komponentide klassikaline
kondensatsioon vo6i 2) ldhtematerjali selektiivne sdilumine (muidugi on voi-
malikud kombinatsioonid). Kerogeene klassifitseeritakse mitmeti: vastavalt
neis esinevatevatele/mitteesinevatele bioloogilitele jadnukitele jaotuvad kero-
geenid struktureerituiks/mittestruktureerituiks. See morfoloogiline klassifikat-
sioon pohineb optilisel mikroskoopial ning piir struktureeritud ja amorfsete
kerogeenide vahel on iisna tinglik.

Koostiselementide suhete H/C ja O/C jargi jaotatakse kerogeenid 3 gruppi,
esimesed grupid on vesinikurikkad. Termini “kukersiit* esitas 1917. aastal Pe-
terburi botaanik M. Zalessky. Seda terminit kasutatakse tdnapdeval koikide
Ordoviitsiumist, s.0 ca 500 miljonit aastat tagasi moodustunud kerogeenide
kohta. M. Zalessky tdlgendas Kukruse kaevandusest saadud polevkivi kero-
geenis leiduvaid ovaalseid moodustusi véljasurnud mikroorganismi jaanuste-
na ja nimetas selle organismi Gloeocapsamorpha prisca’ks (edaspidi G. pris-
ca). Taolist ldhtematerjali spetsiifilisust ei loetud hiljem téendoliseks, siit ka
ithe Ordoviitsiumist parineva mikroorganismi — graptoliidi kujutis meie aja-
kirja Oil Shale esikaanel. Mo6dunud sajandi keskpaigas olid vaated kukersiidi
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kerogeeni ldhtematerjali ja struktuuri kohta véga erinevad: kas lipiidsed ma-
terjalid ja pohiliselt aromaatne voi hoopis siisivesinikud ja alifaatne. Siit tule-
nevalt esinevad termoliilisil tekkivad fenoolid kerogeenis kas alkiiiil-ariiiil-di-
eetritena vdi moodustuvad stisivesikutest.

Taolises olukorras osutus iilimalt vajalikuks kerogeeni ja termilise lagundami-
se votmekomponentide — fenoolide — koostise uurimine ja ka teiste seni
rakendatud kerogeeni lohustamise meetoditel saadud produktide uurimine
kaasaegsete meetoditega. See t60 dnnestus minul koos vidikese grupiga (4-5
tootajat) teha aastail 1960—1974 Kohtla-Jarvel. Ootas ju dsja loodud Pdlevkivi
Instituudis rakendust spektraalne aparatuur (UV, IP). NMR ja MS kaasasin
puhtteadusliku koost66 alusel vastavalt Tallinnast ja Moskvast (E. Lippmaa ja
L. Poljakova). Sama t66 kéigus sai loodud pikema-ahelaliste 5- ja 2,5-al-kiiiil-
1,3-benseendioolide siinteesiks uus, S-metiililresortsiini selektiivsel me-
talleerimisel pohinev effektivne skeem ning siinteesiti rida tuvastatud 5-al-
kiiiil- ja 2,5-dialkiiiil-benseendioole. Skeemi rakendamiseks arvutati eelnevalt
kvantkeemiliselt metiililresortsiinide vastavad reaktiivsuse indeksid. Saadud
benseendioole kasutati kerogeeni lagundamismetoodite testimisel ja omaduste
selgitamisel etalonainetena. Muide, Kohtla-Jarvel td6tades olin tdnu siiste-
maatilisele keskraamatukogu (tollal Lenini nimeline) kiilastamisele Moskvas
piisavalt informeeritud antud teadusvaldkonnas toimuvast. Samuti oli mul
vdimalus osta sealseist raamatupoodidest uuemat tdlkekirjandust. Odbides
korduvalt tollases Eesti esinduses, tutvusin ka Eesti TA asepresidendi Nikolai
Aluméega (vt allpool).

Meie t60 tulemusena selgus, et fenoolidele on iseloomulik kuni 17 siisiniku
aatomit sisaldavate pikaahelaliste 5-alkiiiil-1,3-benseendioolide sisaldus, kus-
juures pikemate ahelate puhul domineerivad paarituarvulisi siisiniku aatomeid
sisaldavad ahelad. Niidati nende iihendite tekkimist juba madalal tempera-
tuuril nn algbituumenis. Taolised 5-alkiiiilasendatud 1,3-benseendioolid esine-
vad analoogse iseloomuliku ahela pikkuse mustriga madalamates taimedes, nt
samblikes, ja nad tekivad iile poliiketoonide nn poliiketiidse mehanismi kau-
du. Seega viitavad saadud andmed otseselt kerogeeni parinemisele madala-
matest taimsetest organismidest. Aromaatse siisiniku osa kerogeenis ei ileta
20-22%, mis on tingitud pikkade alifaatsete ahelate olemasolust. Fenoolide
dieetreid kerogeenis pole, leeliselise KMnO, oksiidatsiooni kéigus hiidro-
ksiitilriihmadega aktiveeritud benseeni tuumad lagunevad, see selgitab aro-
maatsete karbokstiiilhapete puudumist oksiidatsiooni produktides.

Saadud andmed kinnitavad M. Zalessky poolt esitatud hiipoteesi — eesti ku-
kersiit on tdendoliselt sinirohelistest vetikatest périnev fenooliderikas kero-
geen. See jareldus sai veenva kinnituse aastal 2001, kui ilmus P. Blokkeri ja
tema kolleegide t606 oletatava G. prisca mikrofossiilide kdrge n-alkiiiil-1,3-ben-
seendioolide sisalduse kohta. Eesti kukersiidi 1&htematerjal niib olevat vetika
raku seinas sisalduv poliimeer. Eesti kukersiit moodustus peamiselt selektiivse
sdilimise teel, tdiendatuna oksiideeriva ristseostamisega, mis viib lahustumatu
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kolmedimensionaalse vorgustiku tekkeni. Siinkohal tuleb mirkida, et vetika-
lisi jadnukeid Eesti kukersiidi kerogeenis tuleb veel tdiendavalt uurida, kasu-
tades tdnapédevaseid moodsaid meetodeid, mis on kasutusel nanomaterjalide
alases t00s, nt rontgen-, mikro- ja -nanotomograafiat.

21. sajandi alguses on valitsev iildine vaade: kdik Ordoviitsiumi ajastu kero-
geenid on tekkinud G. prisca alusel. Muide, aktuaalne on vetikate kultiveeri-
mine biokiituse toorainena, 2011 aastal toimub rahvusvaheline konverents.

Hiljem, juba emeriteerununa, iildistades kdiki olemasolevaid andmeid (seal-
hulgas ka isotoopanaliiiise), kujundasin kerogeeni struktuurimudeli molekul-
massiga 6581 amii ja empiirilise valemiga Cyp1Hg33044S4NCI. 2-d algstruktuu-
ri optimeerimisel MM+ jouvéljas sai genereeritud 3-d struktuur koosnevana
mitmetest konformeritest, millest valiti realistlik optimaalse H-sidemete pai-
gutuse jargi. Mudeli vastavust reaalsusele viljendab mudeli jaoks spetsiaal-
setes tingimustes genereeritud °C NMR spektri hea kokkulangevus loodus-
liku eesti kukersiidi kerogeeni spektriga (siinjuures jitkus viljakas koost6o
KBFI kolleegidega).

Loodud mudelit kasutati kerogeeni termilise paisumise ja orgaanilistes lahus-
tites punsumise simuleerimiseks molekulaarmehaaniliste ja -diinaamiliste
meetoditega. Simulatsiooni tulemused on kooskdlas katseandmetega: tuvastati
kuumutamisel toimuv poliimeeritaoline faasisiire klaasjast olekust kummi-
taolisesse ja punsumise iseloomu vastavus I-11 tiiiipi kerogeenidele.

Muide, ndidati ka vee kui mereliste kerogeenide moodustumise keskkonna
(vee) soosivat mdju H-sidemete tekkimisele. H-sidemete olemasolu selgitab
ka kukersiidi inertsust fenoolse hiidroksiiiiliga reageerivate reagentide suhtes.

Fenoolidealane t66 pohjustas laiema huvi loodusainete keemia vastu ja seda
huvi oli suurepirane vdimalus rahuldada Eesti TA Keemia Instituudis juba
hoopis suurema meeskonnaga. On ju nn rasvhapped ja oksiidatsioon olulised
mérksonad pdlevkivikeemiku mottemaailmas.

PROSTAGLANDIINIDE (PG, PROSTANOIDIDE) SUNTEES,
OMADUSTE UURIMINE, KATSETOOTMISE REGLAMENTIDE JA
RAVIMPREPARAATIDE LOOMINE

Miks just PG, loodusaineid on 14 gruppi? Uks neist on atsetiiiilfragmendist
moodustuv iile poliikketoonsete vaheproduktide tekkiv produktide seeria ning
selles grupis on ka 1,3-benseendioolid (ja rasvhapped). Tollal ma loodus-
aineid sellel tasemel ei hoomanud. Minu valikus toimisid dnnelikult koos 2 te-
gurit: 1) PG temaatikaga tutvusin esmakordselt Pdlevkivi Instituudi raama-
tukogus, lugedes tuntud oksiidatsiooniprotsesside uurija N. Emanueli lihitea-
det konverentsist Pariisis ja 2) Nikolai Alumée soovitas mul tulla Eesti TA
Keemia Instituuti uue 166va temaatikaga.
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Prostaglandiinid on astimmeetrilised, nn kéelised ithendid. Tdnu lugemishu-
vile olin Moskvas ostnud véikese raamatu H. Jaffe, M. Orchin, “Symmetry in
chemistry” 1965, mis on praegu klassika (tdlge vene keelde, 1967). Samas val-
las oli teine oluline raamat K. F. Reid “Properties and reactions of bonds in or-
ganic molecules”, 1968, tdlge vene keelde 1974, kus oli moodsa stereokeemia
esitus, mis joudis meie iilikoolide dppekavva mirksa hiljem. Nendest raama-
tutest saadud teabe alusel tundus PG siintees olevat joukohane ja huvitav ning
minule usaldatud noorte kollektiivile (vt allpool) eriti perspektiivne t66pdld.

Modned PGd avastati nende tugevalt silelihaseid stimuleeriva ja vererShku
alandava toime jdrgi juba 1930ndatel aastatel (aktiivne ollus prostata ekstrak-
tides). Esimene puhas PG identifitseeriti 1957 ja 1966 leiti esimene perekond.
1970ndail avastati nn arahidoonhappe (eikosapentaenoonhape, EPA) kaskaad
(Nobeli laureaadid S. Bergstrom, B. Samuelson, J. Vane, 1993). Paremaks
teksti mdistmiseks toon skeemil PGde keemilised struktuurid.

Kaéelised tihendid eksisteerivad teatud tingimustes enantiomeeride paaridena
(konfiguratsioonidena). Viimaste struktuur suhtub nagu vasak ja parem kési:
molekulide peegelpildid pole kattuvad ja neid saab eristada ainult modtes
polariseeritud valguse tasapinna podrdumist, téhistatuna leppeliselt kui (+)/(-),
S/R vdi L/D enantiomeerid (nimetatud ka optilisteks antipoodideks). Retsep-
tor on tildjuhul e.p. proteiin S (L) konfiguratsioonis, mis eeldab ka e.p. mdju-
ainet. Selektiivselt toimib organismis retseptorile ainult iiks enantiomeer, tei-
sekdeline {thend voib olla toksiline voi isegi vddrarenguid pohjustav (selle
kohta on inim-meditsiinis traagiline nédide — talidoimiidi rakendus siinnitusel).
See aga ei tdhenda, et praktikas kasutatakse alati e.p. aineid, s.o kas (+) voi (-)
enantiomeeri, kiill aga peavad koikide enantiomeeride toimed olema mééra-
tud. Muide, e.p. PG on {isna ebastabiilne, moodustades spontaanselt ka oma
peegelpildi, e.p. paar ratsemiseerub. Siit tulenevad nduded taoliste ainetega
tootamiseks.

Muide, PGd ja eriti nende analoogid on iildjuhul viga tugevatoimelised ained,
vt allpool preparaat Estufalan.

Biokeemiline siintees oli esimine meetod saamaks PGsid bioloogilisteks
uuringuteks: arahidoonhappe (5,8,11,14-cikoosatetracen happe) oksiidatiivne
tsiiklisatsioon jddra seemnepoickestest valmistatud ensiiimkompleksi
kontsentraadi (atsetoonpulbri) toimel (van Dorpi laboratoorne biosiintees).
See ensiiiimkompleks sisaldab tsiiklooksiigenaas-, peroksiidaas- ja teisi vaja-
likke aktiivsusi. Biosiintees on sisuiselt nn “iihe poti“ siintees, biokataliisatoris
on olemas S konfiguratsioonis asuvad siisiniku aatomid ja see tagab ka e.p.
produkti tekke (loomulikult on oluline nn kofaktorite roll). Mdningaid PG
tiitipe eraldati ka korallist Plexaura homomalla. Sellele jargnes keemilise téis-
siinteesi buum kuni 1980ndate aastateni (E. Corey, Nobeli preemia 1990),
voimaldamaks suuremamahulist tootmist, PG struktuuri modifitseerimist
(struktuur-aktiivsus suhe!) ja seega rakendusi inim- ja veterinaarmeditsiinis.
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Prostaglandiinide (PG) perekonnad (A, B...) ja alamperekonnad (seeriad,
numbrilised alaindeksid 1, 2, 3); 1. seeria: R1a, R2a; 2. seeria: R1b, R2a, see
on ndidatud skeemil; 3. seeria: R1b, R2b; o on siin stereokeemiline des-
kriptor, tdhistamaks hiidrokstiiilriihma konfiguratsiooni. NB! PGG molekulis

on 15-OH asemel 15-O0H.
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1975. a. siigisel oli meil loomulikult ainus vdimalik valik stinteesimaks konk-
reetseks tihtajaks olulisemaid e.p. PGne biosiinteetiline meetod. Selleks olid
head eeldused: 1) noor teotahteline meeskond, 2) biosiinteesiks vajaliku loom-
se tooraine kéttesaadavus Eestis, sest meil oli tollal intensiivne loomakasva-
tus, mis tagas jddra poisiknddrmete (vt iilal) ja arahidoonhappe allikana veiste
neerupealiste kittesaadavuse, 3) olemasolevad kogemused kromatograafia
alal ja vastava aparatuuri loomine Eesti TA Spetsiaalses Konstrueerimis-
biiroos (SKB), 4) 13C—tuumaresonantsspektromeetria olemasolu Tallinnas
(akadeemik Lippmaa koolkond), 5) materjalide dispergeerimise desinteg-
raatortehnoloogia kogemus Tallinnas, 6) KI katsetehase olemasolu, sh keemia
eksperimentaaljaoskond u 90 td6tajaga ja 7) suur ileriigiline noudlus. Paral-
leelselt alustasime t60d ka tdissiinteesi alal eesméirgiga valmistada lihtsamaid
mudelithendeid (prostaanhape), aga nt ka 11-desoksii-PG E,. Piisav informee-
ritus (aeg oli ju teine, korraline bibliograaf koostas pidevalt infokaartidel
koigile kittesaadavat kataloogi) ja teotahteline kollektiiv tagas kiired tule-
mused: 1976. a. novembris teatasime Balti konverentsil e.p. PG E, biosiintee-
sist ja (+/-) prostaanhappe ning ta 9-okso-analoogi keemilisest siinteesist.

T66 kdigus moodustusid grupid ja nende liidrid, kellest said esimesed véite-
kirjade kaitsjad.

LAHEMALT BIOSUNTEESIST

Edasise t66 kédigus loodud efektiivne biosiinteesi protsess pohines desinteg-
raatoriga hastidispergeeritud seemnepdiekeste otsesel kasutamisel, disperssust
kontrolliti vaadeldes reaktsioonisegu mikroskoobi all ca 400-kordse suuren-
dusega. Poickeste PG-siintetaasi aktiivsus mééarati eelnevalt vastava kineetilise
testiga. PGE, saagis oli reaktori mahu kohta kuni 1 g/L. Jargnes kromatograa-
filine puhastus ja kristallimine (N. Samel, esimine véitekiri biosiinteesi alal
aastal 1983. Suurt praktilist rolli omasid siin niiiidsed manalamehed A. Iva-
nov, A. Minnik, T. Saks). Siinteesi substraadi, arahidoonhappe eraldamiseks
arendasime neerupealiste hiidroliilisiproduktide madaltemperatuurse kristalli-
mise meetodi (A. Jagomégi), mis on tehnoloogiliselt mirksa efektiivsem kui
eraldamine kromatograafiliselt (viimase kohta oli teavet Moskvas Mendele-
jevi nimelises Tehnoloogiainstituudis). Biosiinteesi protsess evitati instituudi
katsetehases, viljastamaks peaaegu kdiki looduslikke PGsid (kokku 10 nime-
tust, PGF,, saadi semisiinteetiliselt PGE, baasil). See vdoimaldas alustada nen-
de bioloogiliste omaduste uurimist koikjal tollase totalitaarse suuriigi territoo-
riumil, Lvovist kuni Vladivostokini. Muide, ThB, biosiinteteesi meetod loodi
koostdds Moskva Ulikooliga (D. Varfolomejev), kombineerides  tsiiklooksii-
genaas- ja peroksiidaasaktiivsusi jddra seemnepdiekestest ja ThB-siintetaas
aktiivsust inimvere trombotsiiiitidest (I. Jarving).

Esitan siin vaid PG olulisemad bioloogiliste uurimiste tulemused. Partneritega
Moskvas selgitati PGE, ja bioloogiliste membraanide koosmdju ja semisiin-
teetilise PGF,, di-nitrogliitseriineetri miiotroopne aktiivsus (vastavalt G. De-
borin ja L. Bergelson koos kollegidega), Harkovis PGE, koosmgju retseptori-
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tega kilpnddrmes (Rom-Boguslavskaja). Semisiinteetilist PGF,, THAM soola
kasutati laialdaselt kuni tdissiinteetilise luteoliiiitilise preparaadi “Estufalan”i
arendamiseni katseis veiste inna ajastamiseks (vt allpool). Ly Jannus Tallin-
nas (Kliinilise Meditsiin Instituut Hiiul) arendas saadud PGF,, baasil vilja
inhalatsiooni meetodi kasutamiseks bronhiaalse astma diagnostikas. Oli part-
nereid ka Léénest, nditeks E. Ragazzi Itaaliast.

Meie biosiinteesi tehnoloogia vastu tundis huvi firma Perstorp Rootsist. Firma
esindajad viibisid 1980ndate alguses Tallinnas, tutvumaks tootmisega ja
ostmaks kristalse PGE, tootmislitsentsi. NSVL Viliskaubanduse Ministeeriu-
mi osakond Litsentsintorg esitas aga lisatingimusi ja kohmakad l4birdakimi-
sed jaid siiski 16petamata.

Muide, huvi preparatiivse PG biosiinteesi vastu rauges, kui tsiiklooksiigenaasi
uurimisel oli selgunud tema looduse poolt sissekodeeritud enesetapjalik ise-
loom (ensiiiim toimib ainult piiratud arvu tsiiklite viltel) ja siin ei aita ka
ensiilimtehnoloogias levinud meetod — kompleksi immobiliserimine (meie
veendusime selles ka ise).

Otsese teadusliku tulemina eraldati preparatiivse biosiinteesi kdigus 6 uut
looduslikku PG ja saadud kogemuse alusel tdestati imetajaile omaste PGde
slinteesi tee olemasolu ka arktilises korallis Gersemia fruticosa. Meie t66 PG
biosiinteesi vallas levis ja detsembris 1988 astus minu kabinetti Valentin Le-
tunov Peterburi Zooloogia Instituudist, réhutamaks vajadust selgitada
voimalikku PGde olemasolu Valge mere korallides. Selle t66 vottis oma Slga-
dele N. Samel, kes koos kolleegidega korraldas sinna mitu uurimisreisi lahte-
materjali saamiseks. Samast allikast isoleeriti ka rida tsiitotoksilisi sekoste-
roole, mida hiljem suutsime poolsiinteetiliselt ergosteroolist ka siinteesida.

KEEMILINE TAISSUNTEES

PG keemilise siinteesi meetodid on reeglina paljuastmelised, ca 20 etappi.
Sihtithend liigendatakse motteliselt struktuurielementideks (nn retrospektiivne
meetod, tollal Eestis tundmatu), jargneb viimaste siintees ja ithendamine. Voi-
malikud on mitmesugused siinteesi teed. E.p. sihtithendi saamiseks on pdhi-
motteliselt 2 voimalust: 1) kas saavutatakse siinteesis vajalik stereoselek-
tiivsus voi 2) luuakse diastereomeerid, mis jargnevalt lahutatakse (peamiselt
kromatograafiliselt). Loomulikult eeldab taoline t66 vajalikku reaktiividega
varustatuse taset.

T66 alustamisel tuleb koik vajalikud valikud teha. Meie algne valik oli sobi-
valt funktsionaliseeritud terminaalse ahela 1,4-konjugeeritud liitmine vask-
orgaanilise iithendina (kupraadina) metiiil 3-okso-tsiiklopenteen-2-hepte-
noaadile. Viimane on kergelt kéttesaadav dietiililadipinaadist. Nii siinteesi-
sime rea ratsemaatseid 11-desoksii-PGsid ja nende 15-dehiidroanalooge. Sama
meetodiga saime koostdds Ungari keemikutega e.p. PGE, ja 15-keto-PGE,.
Stereoselektiivsus saavutati kasutades e.p. “C-11" hiiroksiileeritud tsiiklopen-
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tenooni nn Grieco laktooni (+)-antipoodi, mis oli Ungaris PG siinteesi
jadkprodukt. Esimene véitekiri tdissilinteesi alal valmis aastal 1981 (M. Lopp).

Poolsiinteetiline, e.p. PGF,, ja tema luteoliiiitilist aktiivsust omava analoogi
nn kloprostenooli (aromaatne tuum terminaalses ahelas), samuti prostatsiik-
liini pikendatud toimega (“prolonged action”) karbaanaloogide siinteesiks va-
lisime [3.2.0.]bitstikltsiiklo-heptenoonile pohineva ldhenemisviisi, tuntud kui
Salfordi skeem. Siin v&tsime nukleofiilina kasutusele hédsti regenereeritava
liittumalkiiniid/BF3 kompleksi, mis oli esitatud 1983. aastal Jaapani uurijate
poolt. Nii valmistasime ratsemaatse kloprostenooli (doos 1,6 mikrogr/kg
kehakaalule on piisav veisel inna esilekutsumiseks). E.p. kloprostenool saadi
0. Parve poolt, kasutades kiraalse derivatiseeriva agendina originaalset THP-
blokitud mandelhapet. Jargnevalt rakendas O. Parve e.p. siintonite saamisel
edukalt lipaaskataliiiisi.

Taissiinteesil rakendasime ka tuntud fotoliiiitilise laktoliseerimise meetodit
tsiiklobutanoonse struktuuuriiihiku transformeerimisel vastavaks laktooliks:
protsess toimus mone sekundiga, rakendades laserimpulssi 308 nm intessiiv-
susega 70 mJ (O. Parve, viibis Moskvas paar kuud, tutvumaks fotokeemiaga).
Vajaliku laserseadme tellisime oma Akadeemia SKBst. Seda seadet demonst-
reeriti ka Hannoveri to0stusmessil 1996. aastal.

Valmistasime ka rea e.p. PGI, karbanalooge. Viimaste siinteesil rakendasime
kéelisi induktoreid (viinhappe derivaate), aga saavutatud stereoselektivsus oli
ebapiisav ja 10pp-produktid saadi diastercomeeride kromatograafeerimisel
(e.p. 99%). Viimaste struktuur-aktiivsuse soltuvuse selgitamise alusel loodi
originaalne molekul, prostatsiikliini karbaanaloog MM-706, mille toime vere-
liistakute agregatsiooni inhibeerimisel on mérksa selektiivsem vorreldes loo-
dusliku prostatsiikliini toimega. Mérgin siinkohal osakonda kutsutud farma-
koloog G. Kobzeri t66d PG antiagregatiivse toime médramisel. Selle analoogi
soodsat mdju maksafunktsioonide taastamisele katseloomades demonstreeris
professor M. Pavlovski Odessas. Konjugeeritud liitumise meetodit kasutasime
ka 15-keto-PGB; ja tema 16,16-dimetiiiil-analoogi siinteesil, mis olid aluseks
vastavate poliimeersete PGB, valmistamisel. Need ained kaitsevad mitokond-
reid vananemise vastu ja trimeeri soodne anti-isheemne effekt tuvastati Mosk-
vas Kardioloogia Keskuses V. Saksa todrithmas.

Tallinnas korraldasime aastal 1986 fiileliidulise konverentsi PG siinteesi ja
rakenduste alal, osalejaid oli ka Saksamaalt.

RAVIMPREPARAATIDE LOOMINE
Ravimpreparaatide loomisel ldbisime kdik vajalikud astmed (farmakoloo-
gilised/toksikoloogilised uuringud, dokumentatsiooni koostamine iileriikliku
kontrolliva organi Farmkomitee jaoks, eelkliinilised katsetused preparaadi re-
gistreerimiseks). Siinkohal mérgin M. Mayeri rolli vastava dokumentatsiooni
ettevalmistamisel ja Farmkomiteega kooskdlastamisel.
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E.p. PGE, baasil arendasime koostéds TRU farmakoloogidega O. Rajavee ja
U. Arendiga (mdlemad niiiid manalamehed) giinekoloogilise preparaadi
“Prostenon”. Eelkliinilisi katsetusi tegid mitmed kliinikud, sealhulgas Narvas,
Peterburis, Moskvas. Tootmine algas Tallinna Farmaatsiatehases, valmis ka
vastav lithimonograafia (Valgus, 1989). Preparaati, mis on firma “Upjohn”
sama preparaadi analoog, kasutati iisna ulatuslikult siinnituse stimuleerimi-
seks (tolleacgsete andmete jdrgi vajati seda iga kiimnenda lapse siinnil).
Modnda aega valmistas seda preparaati modifitseeritud ravivormis firma
“Kevelt”. Farmakoloogilised-toksikoloogilised uuringud viidi 16puni ka kar-
dioloogilise preparaadi “Vasotsiikliin” jaoks (TRU poolt R. Teesalu jt).

Ratsemaatse kloprostenooli baasil arendasime koostdds Léti ja Ufa instituu-
tidega luteoliiiitilise preparaadi Estufalan (ravivorm THAM sool), mida too-
deti Keemia Instituudi Katsetehases ja rakendati laialt veiste inna siinkro-
niseerimisel suurfarmides , aga ka udarapdletike ravis ja embriiosiirdamisel
(M. Aednik, Eesti Pollumajandusiilikool). E.p. puhas kloprostenool registree-
riti Eesti Vabariigis kui veterinaarse ravimi “Esteksaan” komponent (M. Aed-
nik).

PGD JA NEID ARENDANUD NOORED EESTI VABARIIGIS
Loodud preparaatide jatkuvaks tootmiseks puudusid uues majandusolukorras
objektiivsed tingimused: lambakasvatus Eestis védhenes jarsult, langes &ra
idaturg ja puudusid vdimalused konkureerida juba maailmaturu hodivanud
preparaatidega. Saadud praktilised kogemused 10id kahtlemata aga eeldused
praegu TTU juures tegutsevate viikefirmade Kevelt ja Prosyntest loomiseks.
Kevelt valmistas PG metaboliite kuni aastani 2007.

Mis on kdige olulisem — PG alases t00s kasvas iiles rida arenguvdimelisi tea-
dureid, pracgused TTU edukad professorid M. Lopp, N. Samel, T. Kanger;
tublid vanemteadurid O. Parve, I. Jarving ja teised. Alustatud teadussuund,
mis niitid on kahtlemata omandanud uusi véirve, areneb edasi eikosanoidhor-
moonide (N. Samel), e.p. ainete siinteesimeetodite (M. Lopp), kovalentse- ja
lipaaskataliiiisi rakenduste (T. Kanger ja O. Parve) uurimises. Tulemused ka-
hel esimesena nimetatud teemal tunnistati vastavalt aastail 2002 ja 2004 Eesti
teaduspreemia véariliseks.

On iildteada, et tuhandete looduslike tihendite struktuuri médramise “teaduslik
16ikus” kogutakse neid struktuure kodeerivate geen-jirjestuste analiilisi and-
metest. Siit tulenevalt margin N. Sameli koost6dd professor A. Brush’ga
Vanderbildti Ulkoolist (USA) PG dioksiigenaasi geneetilisel analiiisil.

ELEKTRIT JUHTIVATE POLUMEERIDE NUMBRILINE SIMULEERIMINE

See temaatika tulenes loogilise jétkuna minu hiljutistest kerogeeni modellee-
rimise piilidlustest ja on véga sobiv praeguses elustaadiumis. Numbriline si-
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muleerimine on teoreetilise ja eksperimentaalse t66 korval nn kolmas uuri-
misviis voimaldamaks saada tulemusi kiirelt ja isegi katseliselt raskesti saavu-
tatavates tingimustes. Meetod on laialt kasutatav miniatuurses skaalas, s.0 na-
notehnoloogias.

Viimasetel aastatel olen td6tanud koos andeka noore T. Kaevandiga ja mo-
nede teiste puhtteadusliku koostod alusel kaasatud kolleegidega elektron-
juhtivate poliimeeride (EJP) morfoloogia ja omaduste simuleerimisega, selgi-
tamaks elektrijuhtivuse anisotroopia seoseid poliimeeri morfoloogiaga. Kasil
on laengu iilekande simuleerimine. Laengu iilekanne on fundamentaalne tee-
ma keemias ja bioloogias. EJP avavad uusi vdoimalusi nii tehnikas kui ka me-
ditsiinis ja neid uuritakse TTU Keemia ja materjalitehnoloogia teaduskonnas
(A. Opik) edukalt juba aastaid.

TANUAVALDUS

Lopetuseks tidnan koiki kaastdotajaid, kes on mulle {ile poole sajandi pikkusel
méakkeronimisel abiks olnud. Ténan etteruttavalt ka edaspidise abi eest, sest
ees seisab jarsk méesein ja tipp on udus.
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Teaduspreemia tippisteaduste alal uurimuste tsikli
“Siidamlikud Volterra integraalvérrandid” eest

Gennadi VainikRo
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Stindinud 31.05.1938 Kontupohjas, Karjala ANSV

1956 Kehra Keskkool

1961 Tartu Ulikool, matemaatika

1964 fiitisika-matemaatikakandidaat, Tartu Ulikool

1969 fiiiisika-matemaatikadoktor, Voronezi Ulikool

1964—1965 Tartu Ulikooli vanemdpetaja

1965-1967 Voronezi Ulikooli dotsent

19671994 Tartu Ulikooli dotsent, aastast 1970 professor

1870-1985 Astrofiiiisika ja Atmosfédrifiiiisika Instituudi vanemteadur
1995-2003 Helsingi Tehnikaiilikooli professor

2005 Tartu Ulikooli emeriitprofessor ja erakorraline vanemteadur
1986 Eesti Teaduste Akadeemia liige, 1990-1994 asepresident

1989 ENSV teeneline teadlane

2002 Valgetihe III klassi teenetemirk

Juhendanud 27 kandidaadi- voi PhD viitekirja, hetkel kahe kaasjuhendaja.
Nelja rahvusvahelise matemaatikaajakirja toimetuskolleegiumi liige.
Avaldanud 12 monograafiat, 8 dpikut, iile 200 teadusliku artikli.

SISSEJUHATUS

Diferentsiaal- ja integraalvorrandid, nende hulgas Volterra integraalvorrand

u(t) = /OIK(t,s)u(s))ds—i—f(t), 0<t<T, (1)

on fiilisika, mehhaanika ja muude teadusharude olulisi modelleerimisvahendeid.
Volterra integraalvorrandiga saab modelleerida protsessi, mida iseloomustav suu-
rus u(t) hetkel ¢ sdltub u vidrtustest vaid enne seda hetke — integraalvorrandi (1)
paremal poolel on médratud u viirtustega 0 < s < ¢ korral.

Vorrandis (1) on vabaliige f = f(r) ja tuum K = K(¢,s) antud, funktsioon
u = u(r) otsitav. Tuum on diagonaalil s = ¢ sageli isedrane, kdige sagedamini
tuleb ette astmeline voi logaritmiline iseédrasus:

K(t,s) =a(t,s)(t—s5)"Y,0< v <1, vdi K(t,s) = a(t,s)log(t —s), (2)

kus kordaja a(t,s) on miératud ja pidev kinnises kolmnurkses piirkonnas

Ar={(t,s): 0<s<t<T},
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seega ka tokestatud seal. Isedrasused nendes nididetes on integreeruvad
(sup, fé | K(,s) | ds < o), taolisi isedrasusi nimetatakse ndrkadeks vastukaaluks
tugevatele isedrasustele, mille korral vOrrandis esinev integraal hajub ja teda
tuleb moista mingis spetsiifilises mottes, nditeks Cauchy peaviirtusena voi
Hadamard’i 16pliku osana. Tuum K (¢,s) voib olla isedrane ka monel muul kolm-
nurgas A7 paikneval joonel, niiteks sirgel s = 0, voi mingis fikseeritud punktis,
sagedamini koordinaatide alguses (0,0). Tuuma isedrasused reeglina tekitavad
vorrandi (1) lahendi isedrasusi punktis + = 0. Lahendi isedrasusi ja splain-
kollokatsioonimeetodi koonduvust (2)-tiilipi ndrgalt singulaarsete tuumadega
Volterra integraalvdrrandite puhul on pdhjalikult uuritud (Vainikko jt, 1976;
Vainikko, 1993; Brunner jt, 1999; Brunner, 2004; Pedas, Vainikko, 2004,
2006a b; Vainikko, Vainikko, 2007, 2008; Kangro, Oja, 2008; Kolk jt, 2009).

Stidamliku Volterra integraalvorrandiga (Vainikko, 2009, 2010a) on tegu, kui
tuum on kujuga

K(t,5) = 1alt,s)9 (1),

kus kordaja a on endiselt pidev A7-s ning funktsioon ¢ = ¢(x) on méiratud ja
absoluutselt integreeruv vahemikus (0, 1) (vdimalike isedrasustega):

acC(ANr), o €L(0,1). 3)

Teist liiki lineaarse siidamliku Volterra integraalvOrrandi iildkujuks on sellega

u(t) = /0 %a(l,s)(p (3)uts)yds +£@), 0<r <. @)

Muutujate vahetusega ; = x saame vorrandis esineva siidamliku Volterra

integraaloperaatori V, , esitada ka kujul

t s 1
(Voatt) () = /O %a(t,s)(p(;) u(s))ds = /O alt,1x)@(x)u(tx))dx, 0 <t <T,

millest ndeme, et tingimusi (3) rahuldavate a ja ¢ ning u € C[0,T] korral
on funktsioon Vi, ,u korrektselt defineeritud vahemikus (0,7]; ldhemal vaat-
lemisel saab veenduda, et funktsioon Vi ,u on vahemikus (0,7] pidev ja tal
on olemas 16plik piirvédrtus lim,_o(Vyqu)(t) = a(0,0)u(0) fo] @(x)dx, seega
Vp.au € C[0,T]. Funktsioon ¢ kannab integraaloperaatori siidamiku nime;
“siidamlik integraaloperaator” on monevorra huligaanne siinoniilim “stidami-
kuga integraaloperaatorile” (inglise keeles core — siidamik, cordial — stidam-
lik). Stidamlikud operaatorid on teatav erijuht (Vainikko, 2009) Mellini konvo-
lutsioonioperaatoritest (Elschner, 1990; Prossdorf, Silbermann, 1991; Ratsfeld,
1996; Elschner, Graham, 2000).

Siidamiku ¢ = ¢(x) isedrasusele punktis xo € [0, 1] vastab tuuma isedrasus sirgel
s = xpt. Praktikas esinevad sagedamini siidamiku isedrasused punktides O ja/voi
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1. Osutub (vt teoreemi 4 allpool), et erinevalt (2)-tiilipi tuumade juhust, ¢
isedrasused ei pohjusta siidamliku vorrandi lahendi isedrasusi: ¢ € L'(0,1),
a € C"(Ar), f € C™[0,T] puhul ka lahend kuulub ruumi C™[0, T].

Moned niited siidamlikest vorranditest. Uheks lihtsamaks niiteks on Diogo tiiiipi
vorrand (vt nditeks Diogo, Lima, 2008; Diogo, 2009)

u(t) =% /Ota(t,s)s_au(s)ds—l—f(t), ®)

kus @ € R = (—o0,00) on parameeter. Vorrand (5) esitub kujul (4), milles
stidamikuks on @(x) =x~% (0 < x < 1); & < 1 korral ¢ € L'(0,1):

1 1
1
/0 ](p(x)|dx:/0xadx:1_a<oo.

Diogo tiitipi vorrand on erijuht parameetritest o € R ja v € (0, 1) soltuvast Abeli
tiitipi vorrandist

u(t) =rotv-1 /Ota(t,s)s_a(t — ) Yu(s))ds+ f(1), (6)

kui lubame parameetril v omandada ka véértust 0. Vorrand (6) esitub kujul (4)
stidamikuga
p(x)=x%(1-x)7", 0<x<1.

Jillegi o < 1, v < 1 korral ¢ € L'(0,1):

1 1 _ _
/0 |(p(x)dx:/o x—a(1—x)—de:F(;(zf)(z(_lv)v) <o

(siin I" on gammafunktsioon).

Eeldustel (3) on tuum K (z,s) = %a(t,s)(p f) absoluutselt integreeruv: tihistades
¢ = maxo<s<;<7 | a(t,s |, vdime 0 < t < T korral hinnata

/OI|K(I,S)|ds§c/Ot1‘(PC)’ds:c/ol(p(x)|dx<oo_

Me kisitleme siidamlikke vorrandeid ka iildisemas situatsioonis, kui eeldus ¢ €
L'(0,1) on asendatud ndudega, et ¢ on absoluutselt integreeruv kaaluga x”, kus
r € R on mingi fikseeritud parameetri viirtus:

1
/0 ¥ | (x) | dx < oo, 7)
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Sel juhul tuum K (¢,s) = 1a(t,s)@ (%) on absoluutselt integreeruv kaaluga s":

[C) kutasse [ 1)

Stidamlikud integraaloperaatorid on oma topoloogiliseste omaduste poolest
kardinaalselt erinevad klassikalistest norgalt singulaarsetest Volterra integraal-
operaatoritest, mis vastavad (2)-tlilipi tuumadele. Eelkdige avaldub erinevus
operaatori kompaktsuses/mittekompaktsuses ja spektri voimsuses.

(P(:>‘ds:c/01xr|(p(x)|dx<oo.

SUDAMLIKU OPERAATORI SPEKTER ON KONTIINUMI VOIMSUSEGA

Millisestes ruumides operaator Vy, , tegutseb? Me Kasitleme jargmisi ruume.

Ruum C = C[0,T] koosneb 15igul [0,7] pidevatest funktsioonidest u = u(z).
Norm ruumis C defineeritakse valemiga || u ||c= maxo<,<7 | u(?) |.

Ruum C™ = C™[0,T] koosneb m korda pidevalt diferentseeruvatest funkt-
sioonidest u = u(r) 16igul [0,T], || u ||cn = maxo<r<pm || u® ||c, kus u® on u
k-jarku tuletis.

Ruum C;"" = C;"" (0, T] koosneb poolldigul (0, 7] médratud ja m korda pidevalt
diferentseeruvatest funktsioonidest u = u(¢), mille puhul on olemas 16plikud
piirvidrtused lim, ot*"u®)(¢), k = 0,1,...,m. Normi ruumis C,"" defineerime
valemiga | u | car = Maxoziem SUpgcycr " | uD (1) .

Definitsioonidest vdib jireldada, et CB’O =C=C"

Loetletud ruumid on Banachi ruumid (tdielikud normeeritud ruumid). Banachi
ruumide X ja Y korral kasutame téhist £’ (X,Y) pidevate lineaarsete operaatorite
ruumi mérkimiseks. Operaatori A € Z(X,Y) norm defineeritakse valemiga

| A [l.2(x.v)= SuPxex, x|y <1 | AX [y

Operaatori A € Z(X) := Z(X,X) resolventhulk px(A) on nende kompleks-
arvude u hulk, mille korral eksisteerib poordoperaator (ul —A)~' € £ (X), kus
I on iihikoperaator; operaatori A spekter ox(A) on resolventhulga tiiendhulk:
ox(A) = C\ px(A), kus C on kompleksarvude hulk. Nende definitsioonide
kohaselt on vorrandil pu = Au+ f olemas parajasti liks lahend ruumis X iga f €
X korral parajasti siis, kui u € px(A) ehk kui pt ¢ ox(A). Seetdttu on operaatori
A € Z(X) spektri leidmine oluline samm vorrandi uurimisel ja lahendamisel.
Jargnevad kaks teoreemi esitavad vastava informatsiooni siidamlike operaatorite
juhul. Kdigepealt vaatleme siidamlikku operaatorit kordajaga a(z,s) = 1:

(Vou) () = /Ot ;<p (5)utsnas, 0<r <.
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TEOREEM 1 (Vainikko, 2009).

Kui on tiidetud tingimus (7), siis Vo € ZL(C"") iga m = 0,1,... korral,
1 )

Vo [z < Jo ¥ | @(x) | dx ning

ocnr (Vo) = {0}U{@(A): A € C,Red > r}, ®)

kus

)

1
) :/ P o(x)dx, A €C, Red > .
0

Kui tingimus (7) on téidetud r = 0 korral, st ¢ € L'(0,1), siis V, € £ (C™) iga
m=0,1,... korral, || Vg || (cm < fol | ©(x) | dx ning

oc(Vo) ={0}U{p(A): A € C,Red >0},
ocn(Vp) ={0}U{@(l): 1=0,..m—1}U{@p(A): A € C,ReA >m}, m> 1.
Vahetult V, definitsioonist jireldub, et tingimusel (7)
Vova = @(A)vy, kus vy (1) =1*, YA € C: Red >, )

st astmefunktsioon v, (t) = t* on operaatori V,, omaviirtusele ¢(A) vastavaks
omafunktsiooniks. (Muide, Volterra operaatorite klassis on see omadus vaid
operaatoritel Vy.) Ei ole raske néidata, et kahe tingimust (7) rahuldava siidamliku
operaatori V ja Vi, kompositsioon Vi, Vi, on taas tingimust (7) rahuldav siidamlik
operaator V., kus

(pxv)(x) = /Xl }l)tp <;> w(y)dy, 0<x<1.

Omadusest (9) jdreldub, et ViV, = VpVy. Seega fikseeritud r € R korral
tingimust (7) rahuldavad siidamlikud Volterra integraaloperaatorid V, moodus-
tavad kommutatiivse Banachi algebra. Uks teoreemi 1 tdestusi tugineb just
sellel asjaolul. Teine tdestus tugineb Wiener—Hopfi vOrrandite teoorial. Erinevad
lahenemisviisid rikastavad teoreemi tdiendava kasuliku teabega.

Vaatleme niiiid kordajaga siidamliku operaatori juhtu:

(Voat)(t) = /Ot Lo (;) a(t,s)u(s))ds, 0 <t <T.

t

TEOREEM 2 (Vainikko, 2010a).

Oletame, et a € C™(Ar) mingi m > 0 korral.  Siis tingimuse (7) tdidetuse
korral Vo, € Z(C{"") ning ocnr(Vea) = a(0,0)0mr(Vy), st Vi kui ruumis
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G tegutseva operaatori spekter koosneb punktidest a(0,0) 1, kus p € Genr (V)
kirjeldus on antud valemiga (8); muuhulgas a(0,0) = 0 korral oonr (Vo) = {0}
ning Vo o € £ (C"") osutub kompaktseks.

Kui a € C"(Ar), @ € LY(0,1), st tingimus (7) on tiidetud r = 0 korral, siis
Voa € Z(C") ja ocn(Vea) = a(0,0)00n(Vy); muuhulgas a(0,0) = 0 korral
ocn (Vp.a) = {0} ning Vo o € Z(C™) on kompakine.

Teoreemid 1 ja 2 sisaldavad kahte iillatust. Esimene iillatus on, et nende teo-
reemide kohaselt on siidamlike Volterra integraaloperaatorite spektrid kontii-
numi vimsusega, kui a(0,0) # 0 ja @ # 0 (st ¢ ei ole nullfunktsioon). See
on integraaloperaatorite teoorias {isna ebatavaline nidhtus — pideva tuuma voi
(2)-tiiiipi ndrga isedrasusega tuuma puhul on Volterra integraaloperaator kom-
paktne ja ta spekter koosneb vaid nullpunktist. Spektri kontiinumi vdimsusest
jireldub, et V, , pole a(0,0) # 0, ¢ # 0 korral ruumides C,"" ega C" kompaktne,
sest lineaarse kompaktse operaatori spekter on iilimalt loenduv. Teine {illatus
seineb kordaja a ootamatult lihtsas mojus siidamliku operaatori spektrile — osaleb
vaid a(0,0).

Niiteks D10g0 operaatori (Vou)(r) =t~ [i's '~ %(s)ds, o < 1, siidamikuks on
o(x) =x"% (0 < x < 1), normiks H Vo llzic)= 1/( o) ja spektriks

2(11—a)’§2(11—a)}

e (V) = {/1 eC: ‘/1—

(komplekstasandi ring keskpunktiga (5 ( ik ,0) ja raadiusega W)

Abeli operaatori (Vou)(t) = t¥=! [((t —s)Vu(s))ds, v € (0,1) siidamikuks on
ox)=(1—-x)"",0<x< 1, normiks || V(p Hg =cy = %, spekter oc(Vy)

on teatav osahulk ringist | A — ¢y [< Sy, kusjuures [0,¢v] C 0¢(Vy); vt ldhemalt
(Vainikko, 2009).

SUDAMLIKU VORRANDI POLUNOMIAALNE LAHENDAMINE

Kisitleme algul kordajaga a(t,s) = 1 siidamliku Volterra integraalvorrandi

t

u(t) = /Ot Lo (;) u(s))ds+ f(r), 0<1 <T, (10)

lahendamist. Oletame, et 1 ¢ o¢(Vy). Siis vorrandil (10) on olemas parajasti iiks
lahend u = (I — V(p)_l f € C mis tahes f € C korral. Léihendame f poliinoomiga

fv =X odjt!, siis (9) pohjal uy := (I—Vy) ' fv = X0 = ¢( )ﬂ ning kehtib
veahinnang

luy —ulle=1 (I =Vo) ™" (fv = £) lle=I T = Vo)™ zc) | v = f llc -
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Sellega vorrandi (10) lahendamine taandub vabaliikme poliinomiaalsele ldhenda-
misele. Voib kasutada niiteks f poliinomiaalseid interpolante; viimaste hulgas
on eelistatum Chebdshevi interpolant kui arvutuslikult kdige stabiilsem. Seda
lihtsat lahendusskeemi raskendab monevorra asjaolu, et me peame interpolandi
korrastama ¢ astmete jirgi kujule fy = ZI/Y:O d jtj , mis on arvutuslikult véhe-
stabiilne protsess. Siin on Taylori poliinoomi kasutamisel f lihendamisel eelis.
Kui f on esitatav astmereana f = }7(d jtj , siis ka vorrandi (10) tdpne lahend

. o di i . . ~
on ka esitatav astmereana u = Y, =0 Fi(?f(j)tf , mille koonduvusraadius vordub f
astmerea koonduvusraadiusega.

NAIDE.

Abeli tiiiipi vorrandi
t
u(t) —l—t‘”"l/ s7H(t—s)Vu(s))ds=¢€, a<1,0<v<l1
0

korral @(x) = —x~%(1 —x)~", spekter o¢(Vy) paikneb pooltasandis Red < 0,

seega 1 ¢ oc(Vyp) ja vorrand on iiheselt lahenduv. Kuna

I'(j+1-—a)(1-v)
I'j+2—a-v)

1
(/ﬁ(.]):_/ xj_a(l_x)_vdx:_ ) j:0717"'7
0

saame arendusest ¢’ = ) =0 71

koonduva astmereana

_i rG+2—a-v)
T LTt 2—a—v) TG+ 1 - a1 v))

, et vorrandi lahend esitub kogu reaalteljel

¢l

Kordajaga vorrandi

u(t) = /Ot %(p (;) alt,s)u(s))ds+ f(t), 0<t<T (11)

lahendamiseks voib kasutada poliinomiaalset kollokatsioonimeetodit. Lé&his-
lahendit otsime n-jarku poliinoomina u,, € £, mis rahuldab vorrandit (11) ette-
antud n+ 1 punktis ¢; € [0, T]:

fi ] s )

wlt) = | t¢<t)a(ti,S)un(S))derf(ti), i=00n. (12)
o i i

Meetodi maatrikskuju sdltub n-jarku poliinoomide ruumi &7, baasi valikust.

Kasutades Lagrange’i baasi L; € &, j = 0,1,...,n, Lj(t;) = 6;; (Krone-

ckeri stimbol), i,j = 0,1,...,n, saame kollokatsioonitingimustest (12) u, =

Y'i_oun(t;)L; kordajate u,(;) médramiseks lineaarse vorrandisiisteemi

Mn(ti) = Zbi,jun(tj> +f(tl')7 = 07 17"'7”7 (13)
j=0
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milles
1
b,‘7j = (V(pﬂLj)(li) = / (p(x)a(t,-,t,-x)Lj(tix)dx, i,j = 0, 1, LN (14)
0

Kollokatsioonimeetodi koonduvusomadused ja numbriline stabiilsus soltuvad
kollokatsioonipunktide #; valikust. Heaks valikuks on Chebdshevi s6lmed — 16i-
gule [0, T] kohandatud (n + 1)-jarku Chebdshevi poliinoomi nullkohad

T 2i+1 .
ti—2<1+cosz(n+l)7f>, i=0,1,...,n. (15)

TEOREEM 3 (Vainikko, 2010a).

Olgu tdidetud jargmised tingimused:
1. ¢ € LP(0,1) ning

1
0 / | 9(x) — 9(62) | dx < cq(1— )P~ V/7 (16)
0

mingi p > 1 jaiga 0 € (0,1) korral, kusjuures konstant cg ei soltu 6-st;
2.acC"(Ar), f € C™0,T] mingi m > 1 korral;

3. 1 ¢a(0,0)oc(Vyp);

4. kollokatsioonipunktidena kasutatakse Chebdshevi sélmi (15).

Siis vorrandil (11) on C-s iihene lahend u € C™, kiillalt suurte n korral on siistee-
mil (13) iihene lahend u,(t;), i = 0,1,...,n, ning kehtib jirgmine veahinnang n-st,
f-stja T-st soltumatu konstandiga c:

=ty [lc< eT™n " (1 4logn) || ™ ||c .

Tingimust 2 voib 16dvestada, ndudes funtsioonidelt a ja f vaid Holderi pidevust;
vastavalt kahaneb siis ka meetodi koondumise kiirus.

Tingimus (16) osutub tdidetuks muuhulgas monotoonse ¢ € LP(0,1), p > 1,
puhul, seega ka, kui ¢ avaldub monotoonsete ¢ € L”(0,1) lineaar-kombinat-
sioonina. Niiteks Diogo operaatori siidamik @(x) = x~%, a < 1, rahuldab tin-
gimust (16) kui monotoonne funktsioon, Abeli tiilipi operaatori siidamik ¢ (x) =
x %(1—=x)"Y, a<1,0< v <1, aga kui monotoonsete funktsioonide lineaar-
kombinatsioon.

Teoreemi 3 analoog jdidb kehtima (vt formuleeringut Vainikko, 2010a), kui vale-
miga (14) defineeritud kordajate b; ; asemel kasutame nende ldhisvéirtusi

1
b;,j = ‘/0 (p(x)an(tbtix)l‘j(tix)dx? la.] = 01 1)"'7”7
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milleni jouame a(z,7x) interpolanti a,(¢,1x) = Y7o a(t,tx;)Li(x) kasutades. Kui
¢(k), k =0,...,2n, on teada (nagu niiteks Abeli, Diogo ja paljude muude
vorrandite puhul) vdi eelnevalt juba arvutatud, on iihe kordaja bg’ j arvutamise
hinnaks O(n) aritmeetilist tehet, siisteemi kodigi kordajate arvutamise hinnaks
vastavalt O(n?) tehet.

SUDAMLIKU VORRANDI TUKITI POLUNOMIAALNE LAHENDAMINE

Olgu m fikseeritud naturaalarv, N muutuv naturaalarv, # = T /N ning Sy =
Z0,T] ldiselt katkevate (m — 1)-jarku splainide ruum sdlmpunktidega
ih, i=0,1,...,N, st uy € Sy, kui uy ihtib i-ndal osaldigul [ih, (i + 1)h],
i=0,...,N—1, mingi tildiselt i-st sdltuva iilimalt (m — 1)-jdarku poliinoomiga.
(Sellega me aksepteerime, et punktides ik, i = 1,...,N — 1, v0ib splainil uy olla
kaks teine-teisest erinevat vairtust.)

Fikseerime mingid parameetrid 7j,...,Tn, 0 < 71 < & < ... < T, < 1, mida
edaspidi kasutame interpoleerimisel. Olgu Ly € %1, k = 1,...,m, vastavad
Lagrange’i fundamentaalpoliinoomid: Li(7;) = i« (Kroneckeri siimbol),
Jok=1,...,m. Siis Lix(t) := Ly(h~'t — i), k = 1,...,m, on sSlmedele ih + Th €
[ih,(i+ 1)h], k = 1,...,m, vastavad fundamentaalpoliinoomid:

Lix(ih+71ih) = Li(tj)) = 8, jok=1,...,m.

Olgu y; osaldigu [ih, (i + 1)h] karakteristlik funtsioon, st x;(f) = 1, kui t €
[ih, (i + 1)h] ja xi(t) = 0 muude ¢ korral. Defineerime interpoleerimisoperaatori
Py € Z(C,Sy), mis seab funktsioonile u € C vastavusse splaini

N-1 m
Pyu = Z xAi Z u(ih+ th)Li € Sy.
i=0 k=1

Aproksimeerime vOrrandit (11) ldhisvorrandiga
uy = PyVo qun + Py f a7n
voi viliselt monevorra keerulisema, kuid arvutuslikult lihtsama vorrandiga
uy = PyVop anuy +Pnf, (18)

kus

o\t

Woaurin) 0= [ 1 (2) (Bylate, () (6)ds

(integraali mirgi all on Py rakendatud korrutisele a(z, s)uy (s) kui s funktsioonile).
Paneme tihele, et Py [a(t, - )un(-)] vajab kordaja a véirtusi pisut laiemal hulgal kui
Ar; piisab, kui & < o ja @ on médératud hulgal

A ={(t,5):0<t<T,0<s<T,s<t+a}, «>0.
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Splain uy € Sy on vorrandi (17) lahendiks parajasti siis, kui uy rahuldab
vorrandit (11) sdlmedes ih + th € [ih, (i+ 1)), k=1,....m, i =0,...,N — 1.
Sellega vorrandi (17) lahendamine on samavididrne vorrandi (11) ligikaudse
lahendamisesega splain-kollokatsioonimeetodil; vorrandi (18) lahendamisele
vastab (11) lahendamine splain-kollokatsiooni-interpolatsioonimeetodil.

Vorrandit (17) voi (18) saab lahendada rekurrentselt osaldikude kaupa: koige-
pealt (samm 0) 16igul [0, /], seejérel (samm 1) 16igul [k, 2h], kasutades uy leitud
vidrtusi 16igul [0, 4], seejdrel (samm 2) 16igul [24,3A], kasutades uy leitud véir-
tusi 16igul [0,2A] jne. Sammul i tuleb vorrandi (18) puhul lahendada m-jéirku
lineaarne vorrandisiisteem

N(ih+T;h) Zd” a(ih+ Tjh,ih+ th) uy (ih+ th) + f(ih+ T;h)

i—1 m

+Z Zd Yalih+Tih, th+ gh)uy (lh+Teh), j=1,...m, (19)

otsitavate uy (ih + Tjh), j = 1,...,m, suhtes, kasutades eelmistel sammudel leitud
suurusi uy (lh+ th), k=1,...,m,1 =0, ...,i — 1; kordajateks on

1
d, _/ OO Le((i47)x— )dx, i=0,..,N—1,
i/ (i41)

. (I+1)/(i+1;) . ' .
djy = / Oo(x)Li((i+7j)x—1l)dx, i=1,.,.N—1,1=0,...,i—1.
1/(i+7))

Miiranud siisteemide lahendid uy(ih + t¢h), k = 1,...,m, on vorrandi (17) voi
(18) lahendiks uy = ¥V o' 2 Y0 un (ih+ Teh)Lix € Sy

Kuna m on fikseeritud (enamasti valitakse m = 2, 3 v0i 4), siis siisteemide (19)
lahendamine on arvutuslikult triviaalne iilesanne, kui just pole tegemist tibara
olukorraga, kus siisteemi determinant on 0. Mdénevorra kunstlikud niited osuta-
vad, et tingituna operaatori V, , mittekompaktsusest pole sel-line téibar olukord
vilistatud. Analiiiis néitab, et slisteemi determinant voib nullistuda vaid moddu-
kate i korral, kui 1 <i <iy— 1, kus iy on teatav N-st sdltumatu arv. Nimelt, kiillalt
suure N korral osutuvad kdigi siisteemide (19) determinandid nullist erinevateks,
kui 1 ¢ a(0,0)o¢ (V) ja

det(T —a(0,0)D;) #0, i =1,...ig— 1, (20)
.. m
kus I,, on (m x m)-iihikmaatriks, D; = (d;’,() _ i=1,...,N — 1 ning iy on nii
suur, et o
1
| a(0,0) | | o(x) | dx max | Li(2) | < 1
io/(io+Tm) O=t= T’"kZ:
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(vorratuse vasakul poolel olev suurus ldheneb nullile, kui ip — ). Ka on
meetodil iseparanemise omadus: fikseerides #y > 0, mdjub arvutuste algfaasis
tehtud viga iiha vihem tulemuse tipsusele ¢ > #y korral, kui NV kasvab. Tédpsema
formuleeringu voib leida toost (Vainikko, 2010b).

Vorrandi (17) puhul on i-nda siisteemi kordajate maatriksi arvutus komplitseeri-
tum. Just sel pohjusel tdimegi sisse kujult keerulisema, aga arvutuslikult liht-
sama aproksimatsiooni (18). Kiill on aga allpool formuleeritava koonduvus-
teoreemi toestus oluliselt raskem iilesanne kui vastava teoreemi tdestus aprok-
simatsiooni (17) puhul — diskreetse koonduvuse teooria (Vainikko,1976a,b, 1977,
1978) kasutamine ndib olevat véltimatu.

TEOREEM 4 (Vainikko, 2010c, 2011).

Oletame, et ¢ € L'(0,1), a € C(Ar.q), f € C, 1 ¢ a(0,0)0c(Vy) ja on tiidetud
tingimus (20). Siis vorrandil (11) on ainus lahend u € C, vorrandil (18) on kiillalt
suurte N korral ainus lahend uy € Sy ning

| u—uy ||«:= max max | u(t) —un(t) |— 0, kui N — oo.
0<i<N—1 ih<t<(i+1)h

Kui f€C", acC"(Arq), siisucC" ja
[ —un [l < eNT" || f [lcm 21

N-st ja f-st s6ltumatu konstadiga c.

Kui a(0,0) =0, on tingimused 1 ¢ o¢(Vy.4) ja (20) tdidetud. Sel juhul lihtsustub
teoreem 4 formuleeringuks, mis meenutab splain-kollokatsioonimeetodi koon-
duvusteoreemi isedrasusteta tuuma juhul. Samas klassikalise (2)-tiilipi norgalt
singulaarse tuuma korral pole koonduvuskiirus (21) iihtlase vorgu puhul saavu-
tatav, sest lahendi tuletised osutuvad reeglina iseédrasteks punktis # = 0 ja koon-
duvuskiirus O(N~") nduab vorgu tihendamist O imbruses.

MITTELINEAARSE SUDAMLIKU VORRANDI LAHENDAMINE

Niilid me laiendame eelmise punkti tulemused mittelineaarsele stidamlikule
Volterra integraalvorrandile

1

u(t) = /Ot ;(p (;) g(t,s,u(s))ds+ f(t), 0<t<T, (22)

milles funktsioon g(z,s,u) on méiratud hulgal A7 ¢ X 2, kus Z C R = (—oo,00)
on mingi tokestatud voi tokestamata vahemik.

Me kisitleme splain-kollokatsiooni-interpolatsioonimeetodi

uy = PyVponun+Pyf, (23)
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o)1)= [ Lo (2) (st () ()ds

o ! t

rakendatavust ja koonduvust. See on meetodi (18) analoog mittelineaarse vor-
randi (22) jaoks. Niiilid tuleb silmas pidada véimalust, et vorrandi (22) lahend
u*(t) voib mingil ajahetkel #; < T jouda 2 rajani ja lahend pole méiratud kogu
16igul [0,T]. Ei aita isegi, kui 2 = R, sest mittelineaarse vorrandi lahend voib
mingil ajahetkel #; < T suunduda 16pmatusse (“ldhkeda”). Sellisel juhul saab
meetodi (23) koondumisest ridkida vaid mingil osaldigul [0,7;], 71 < T'; osutub
siiski, et kui vorrandi (22) lahend on méératud kogu 16igul [0, 7], siis ka meetodi
(23) koondumine leiab aset kogu 16igul [0, T]. Seni oleme tihist C™ kasutanud
tahenduses C" = C"[0, T], niiiid tuleb eristada C™[0,7}] ja C"[0,T]. Tahistame
9 llejo7)= SUPO<r <7, | V(1) |

Jargneva teoreemi olemuse mdistmine vajab selgitusi. Paneme tdhele, et kui
u* € C[0,T;] on vorrandi (22) lahendiks, siis &* := u*(0) € Z rahuldab skalaar-
vorrandit

1
£ = 5(0,0.8) /0 o ()dx + £(0). (24)

Vorrandi (22) lineariseerimisel lahendil u* tekib operaator I — V, 4, milles

dglt,s, dg(0,0,
a(tas): |:g(ausu):| B ()7 (Z,S) GAT,OC: a(0,0): |:g(auu):| : .

Lahend u* on stabiilne ldhteandmete héirituste suhtes, kui / —V, , on ruumis
C[0,T1] pooratav, st 1 ¢ a(0,0)oc(Vyp), vt teoreemi 1. Kordaja a(0,0) on
meie kiisutuses, teadmata u* ennast (piisab skalaarvorrandi (24) lahendi £* € 2
teadmisest). Oluline on, et saab tdestada ka vastupidise viite: skalaarvorrandi
(24) lahenduvus ning tingimus 1 ¢ a(0,0)o¢(V,) koos elementaarsete siledus-
tingimustega (teoreemi 5 tingimused 1-3) garanteerivad, et vorrandil (22) on
toepoolest lahend u* € C[0,T1] olemas ja et see lahend on stabiilne — linearisee-
ritud opraator I —Vy , € Z(C[0,T1]) on pooratav. Viimane asjaolu on otsustav
meetodi (23) koonduvuse tdestuses. Liihidalt, me ei eelda, vaid tdestame vorrandi
(22) stabiilse lahenduvuse teoreemi 5 tingimustel 1-3, kusjuures tingimused 2 ja
3 on stabiilseks lahenduvuseks ka tarvilikud.

TEOREEM 5 (Vainikko, 2011).

Oletame, et:

1. e LY (0,1), f€C[0,T)], g € C(Arq X 2), dg/du € C(Ar X D);
2. skalaarvorrandil (24) on olemas lahend £* € 9,

3. 1¢a(0,0)oc(Vy), kus a(0,0) = [0g(0,0,u)/du],—¢;

4. on tdiidetud tingimus (20), milles d;lk on samad mis teoreemis 4.

Siis vorrandil (22) on olemas ainus tingimust u*(0) = &* rahuldav lahend
u* € Cl0,T1], Ty € (0,T]. Leiduvad sellised Ny ja & > 0, et N > Ny korral
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on vorrandil (23) ainus vorratust || uy —u* || 0,7, < Op rahuldav lahend uy.
Leiab aset koondumine || uy —u* || o 71— 0, kui N — oo. Kui f € C"[0,T],
g € C"(Ar,q X D), siis u* € C"[0,T1] ja || upy — t* ||oo jo,7,)< N ™", kus iy ei
soltu N-st. Kui vorrandi (22) lahend u* on mddratud kogu 16igul [0,T], siis
eelnevad vdited kehtivad Ty = T korral.

Vorrandi (23) lahendamine seisneb mittelineaarsete m X m-siisteemide
m ..
pu(ih+tih) =Y 8 (ih+ Tjh, ih+ teh,uy (ih + Tch)) + f (ih + Tjh)+
k=1

+2 Zd " 8lih+Tih, I+ Teh,un (Th+Tph)), j=1,..,m, (25)

rekurrentses lahendamises i = 0,1,...,N — 1 korral; kordajad d ’k on samad mis
eelmises punktis. Siisteemi (25) on voimalik lahendada Newtoni meetodil,
startides i = 0 korral algldhendist u%(7;h) = €%, j = 1,...m, kus £* € @
on skalaarvorrandi (24) lahend, i > 1 korral aga algldhendist u3(ih + T;h) =
uy(ih —h+ t,h), j = 1,...,m. Ekstrapolatsiooni kasutades vdib soovi korral
médrata ka tdpsemaid algldhendeid. Teoreemi 5 tingimustel protsess koondub,
kui N on kiillalt suur.

TULEVIKUPLAANE

1. Valmivas t66s (Diogo, Vainikko) on uurimisel splain-kollokatsioonimeetodi
koonduvustingimus (20), kui m = 2 (lineaarsplainid). Niiteks on tingimus (20)
tiidetud, kui ¢ € L'(0,1), ¢ >0, 1 ¢ a(0,0)0c(Vy), 71 =0, 7, € (0,1], Diogo ja
Abeli tiitipi vorrandite puhul aga suvaliste 7j, 72, 0 < Tl < 1 < 1 korral. Samas
leidub ka néiteid, kus tingimus (20) ei ole m = 2 korral tdidetud.

2. Asja valminud triikkisuunatavas toos (Vainikko) on onnestunud selgusele
jouda esimest liiki stidamliku integraalvorrandi Vou = f lahenduvuse tingimustes
ja lahendi stabiilsusomadustes, kasutades teist liiki siidamlikule vorrandile taan-
damist. Esitame iihe néite tulemustest.

TEOREEM 6.

Oletame, et

1 1
/ x| @(x) | dx < oo, / X @/ (x) | dx < oo. (26)
0 0
Siis o0 < r+ 1 korral on vorrand Vou = f samavddrne vorrandiga

o(Du=Vyu+ttf +(1—a)f, Yu(x):=x¢'(x)+ap(x).

Kui lisaks
?(r) >0, Ya(x) >0 (0<x<1), (27)
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siis f € Y m >0, puhul on vorrandil Vou = f ruumis C."" olemas iihene
lahend V,; ' f ning

Ve ' f Nl < 2"+ (1= a)f llep - (28)

1
(r+1—a)o(r)
Hinnang (28) jddb kehtima, kui tingimusi (26) lodvestada kujule

1 1—¢
/x’w(x)ldx<°°,/ X @' (x) | dx <o, Ve € (0,1),  (29)
0 0

ning
lim @(x) = oo, lim(1 —x)@(x) = 0. (30)

x—1 x—1

Eeldustel (29), (30) pole vorrandil Vyu = f ekvivalentset teist liiki siidamlikku
vorrandit; on veel iiks erinevus: eeldustel (26) V,, € .Z(CI"",CI""), aga eel-
dustel (29), (30) Vj, ei toimi ruumist C;"" ruumi Cy' LT Eeldustel (27), (29),
(30) jireldub hinnang (28) piirprotsessis € — 0, aproksimeerides siidamikku ¢
sobivate tingimusi (26), (27) rahuldavate siidamikega ;.

Esimest liiki Abeli vorrandi puhul on tdidetud tingimused (27), (29), (30), tingi-
mus (26) aga mitte. Esimest liiki Diogo vorrandi puhul on tdidetud tingimused
(26), 27).

Uurimisel on kordajaga esimest liiki slidamlik Volterra integraalvorrand
Vo .au = f. Tulevikus vOib temaatika laieneda ka mittelineaarsetele esimest liiki
siidamlikele vorranditele.

3. On kavas rakendada teoreeme 4 ja 5 singulaarsete diferentsiaalvorranditega
tilesannete
tu' (1) = f(t,u(t)),0<t <T, ucC,
ja
2u" (1) = g(t,u(t),td (1)), 0 <t < T, ueC>,

uurimisel ja lahendamisel; r € R valikut kitsendab tingimus f(-,0) € C>" !,
vastavalt g(-,0,0) € C>" 2. Lineaarsete diferentsiaalvorrandite puhul nédivad tule-
mused olevat juba selged: teatud loomulikel tingimustel taanduvad mdlemad
tilesanded (11)-tiiiipi vorrandile, kusjuures osutub tididetuks lihtsustav tingimus
a(0,0) = 0; arvutusprotsessi maksumus siisteemide (19) koostamise ja lahen-
damisega on O(N?) aritmeetilist tehet. Ka mittelineaarsel juhul on to6hiipoteesid
piistitatud.
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BIOMETALLIDE TSINGI JA VASE RAKULISED FUNKTSIOONID JA
ROLL ALZHEIMERI TOVE PATOLOOGIAS

On iildtuntud tdde, et teaduses toimuvad kdige tormilisemad siindmused eri-
nevate teadusvaldkondade piirialadel. Biokeemias, mis on klassikaliselt bio-
loogia ja orgaanilise keemia kokkupuuteala, on viimasel ajal {iha enam téht-
sustunud ka seos anorgaanilise keemiaga. Juba aastakiimneid on tldiselt tea-
da, et rakud vajavad elutegevuseks mitmeid metallilisi elemente, mida nime-
tatakse ka biometallideks. Vaadeldes bioprotsesse aga molekulaarsel tasemel
selgub, et biometallid osalevad vdga paljudes bioprotsessides. Ilmekaks néi-
teks on fakt, et ligi 60% valkudest on metalloproteiinid, kusjuures metallid
mingivad iilitdhtsat rolli nende valkude funktsioneerimisel. Tekkinud on uued
valdkonnad nagu metalloomika ja metalloproteoomika, mis uurivad erinevate
biometallide toimemehhanisme valkude ja teiste biopoliimeeride koostises.
Samuti on selgunud, et mittespetsiifiliselt koordineeritud redoksaktiivsed bio-
metallid pohjustavad tdsiseid probleeme rakkude funktsioneerimises ning voi-
vad osutuda ka rakkudele toksilisteks. Kéesolevas iilevaates pithendame suu-
rema téhelepanu biometallile vask ning dige pogusalt késitleksime ka tsinki.
Vaatleme molema biometalli rolli rakkude normaalses funktsioneerimises, k-
sitledes peamiselt eukariiootseid, ehk tuuma ja membraaniimbritsetud orga-
nelle sisaldavaid rakke. Samuti vaatleme tsingi ja vaseioonide seoseid neuro-
degeneratiivse haiguse — Alzheimeri tove patoloogiaga.
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BIOMETALL VASK

Biometallidel on rakkudes tdita mitmeid rolle, millest {iheks olulisemaks on
osalemine redoksreaktsioonide kataliiiisis. Rakkudel on redoksreaktsioone
vaja labi viia mitmel eesmérgil — oksiidatsioonireaktsioonide kaudu on voima-
lik siinteesida erinevaid orgaanilisi ithendeid, kuid mis tdhtsam — redoksreakt-
sioonides toimuvas elektronide iilekandes vabanenud energiat saab kasutada
bioloogilise energia tootmiseks, mis on kdigi rakkude esmatéhtis {ilesanne.
Bioloogilise energia tootmise kdige efektiivsemaks rajaks on aeroobne meta-
bolism, ehk hapniku osalusel toimuv energiatootmine. Esmapilgul ndib hap-
niku kasutamine funktsioneerivat raskusteta, kuid molekulaarsel tasemel vaa-
datuna on hapniku kasutamine seotud mitmete keeruliste probleemidega. Pea-
miseks probleemiks on asjaolu, et molekulaarse hapniku osalisel taandamisel
tekivad korge reaktsioonivdimega radikaalid ja iihendid, mis on bioloo-
gilistele siisteemidele toksilised. Seoses ohtlike vaheilihendite esinemisega on
aeroobse metabolismi puhul vajalik realiseerida hapniku téielik ja vdimalikult
kiire taandamine nelja elektroniga, mille tagajérjel tekib vesi, kui ohutu reakt-
siooniprodukt. Samas on molekulaarse hapniku taandamisreaktsioon seotud
vaga suure hulga energia vabanemisega (O, neljaelektronilise redutseerimis-
potentsiaali védrtuseks on 1600 mV). Reaktsiooni kataliilisivate redokstsent-
rite redutseerimispotentsiaal peab samuti olema vastav, et reaktsioon toimuks
ilma energiakadudeta. Molekulaarse hapniku redutseerimisreaktsiooni kata-
liisiks sobivad redoksaktiivseteks metallidest kdige paremini vaseioonid,
mille puhul Cu(Il) ja Cu(l) vahelise redoksreaktsiooni redutseerimispotent-
siaali voib vase ioone uimbritsevate ligandidega moduleerida suures vahe-
mikus.

Aeroobne metabolism toimub eukariiootsete rakkude puhul spetsiaalsetes raku
organellides, mida nimetatakse mitokondriteks (joonis 1). Mitokondrid on
tekkinud rakkude slimbioosi tagajirjel, mille puhul eukariiootse raku eellas-
rakku sisenenud mitokondri eellasrakk on spetsialiseerunud peamiselt aeroob-
sele bioloogilise energia tootmisele. Mitokondril on siilinud genoom, mis
kodeerib inimese mitokondriaalse DNA puhul 37 geeniprodukti ja kinnitab
mitokondri rakulist paritolu. Ulejainud mitokondri valgud ekspresseeritakse
tuumas paiknevatelt geenidelt ja transporditakse mitokondritesse. Mitokond-
ritel on vilismembraan ja sisemembraan, milles paiknevad elektroni iilekande
kompleksid I-IV ning ATP siintaas. Molekulaarse hapniku kasutamise eest
vastutab kompleks IV ehk tsiitokroom ¢ oskiidaas (CCO), mis koosneb euka-
riiootsete rakkude puhul 13 valgulisest alaiihikust, millest kolme kodeerib mi-
tokondriaalne DNA. CCO sisaldab redokstsentritena kolme vaseiooni ja kahte
raud-porfiiriini kompleksi ehk heemi. Cu(I) ioonid on paigutunud bimetalli-
lisse Cuy tsentrisse, mis asub CCO subiihikus Cox2 ja Cug iooni ning heem a;
sisaldavasse tsentrisse, mis asub CCO subiihikus Cox1 (joonis 2). Metallilised
redokstsentrid vastutavad molekulaarse hapniku tdieliku osksiideerimise eest
ja selles elektroniilekandes vabanev energia muundatakse prootonite gradiendi
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tekitamiseks mitokodri sisemuse, e maatriksi ja membraanidevahelise ala
vahel. Prootonite gradiendi arvelt, mida tekitavad ka teised elektroni iilekande
kompleksid, siinteesitakse mitokondrite sisemembraanis paikneva ATP
siintaasi abil universaalset bioloogilist energiakandjat — ATPd.

Eukarlootne rakk

Endoplasmaatiline
retiikulum

Ribosoom
Tuum

Golgi ;
kompleks Mitokonder
Joonis 1.
Eukariiootne rakk.
Tstitokroom c okslidaas
Joonis 2. Mitokondri
. o i i H
Tsutokroqm ¢ oksii e S
daas. Kujutatud on vaRaliEEsE

kaks elektronide iile-
kandes ja prootonite
transpordis osalevat
alatihikut (Cox1 ja
Cox2) kompleksis
tslitokroom c-ga, mis
doneerib CCO-le Mitokondri
elektrone. maatriks

(0, + 4e" + 4H' > 2H,0|

Mitokondri
sisemembraan

Seega vasel on téita iilioluline roll aeroobses metabolismis, mis on oluline
kdigi aeroobsete rakkude normaalseks funktsioneerimiseks. Rakud iihtacgu
vajavad vaske, kuid samas vase ioonid ei tohi olla ka rakkudes kontrollimatult
komplekseeritud olekus. Norgalt ja mittespetsiifiliselt komplekseeritud Cu(I)
ioonid (sama pohimdte kehtib ka Fe(Il) ioonide kohta) interakteeruvad samuti
erinevate hapniku ithenditega, millest olulisim on vesinik peroksiid, ja kata-
liiisivad rakus korge reaktsioonivoimega hapnikuiihendite (reactive oxygen
species e. ROS), eelkdige hiidroksiitilradikaalide (OH) teket:
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Cu(l) + H,0, — Cu(ll) + *OH + OH (1)

Rakusisene keskkond on taandav, mis luuakse peamiselt tripeptiidi glutatiooni
(GSH) abil, mida leidub rakus millimolaarsetes kontsentratsioonides. Cu(II)
taandatakse rakusiseses keskkonnas tagasi Cu(l)-ks kas GSH, superoksiid
aniooni v0i teiste taandavate iihendite toimel ja reaktsioonitsiikkel kordub.

Cu(Il) + 0," — Cu(I) + O, 2)

-OH radikaalid on vodimelised kontrollimatult reageerima enamuse orgaani-
liste molekulidega. Taoliste nn Fenton tiilipi reaktsioonide tagajdrjel vdivad
rakkudes kahjustuda koik biomolekulid k.a nukleiinhapped, valgud ja memb-
raanlipiidid, mis teatud tasemest alates héirib rakkude normaalset funktsio-
neerimist. Taolised akumuleeruvad biomolekulide oksiidatiivsed kahjustused,
ehk oksiidatiivne stress on peamine elusorganismide vananemise pohjus. Li-
saks vananemisele esineb oksiidatiivne stress ka paljude haiguste patoloogias,
mille hulka kuuluvad eelkdige neurodegeneratiivsed haigused, nagu Alzhei-
meri ja Parkinsoni tobi (Barnham jt, 2004), kuid ka ateroskleroos ja diabeet.
Vananemise ja oksiidatiivse stressi foonil kulgevate haiguste puhul on redoks-
aktiivsete biometallide (peamiselt vase ja raua) tase ja tasakaal organismis
ning rakkudes oluliselt muutunud, mis viitab nende metallide metabolismi
hiirete seotusele haiguste arenguga. Eespool loetletud pohjustel on tekkinud
oluline huvi ja vajadus redoksaktiivsete metallide, eelkdige vase, rakulise
meta-bolismi ja homeostaasi paremaks moistmiseks, kusjuures uuel teadmisel
oleks oluline biomeditsiiniline rakendus rakuliste metallsGltuvate patoloogi-
liste protsesside mahasurumiseks ja drahoidmiseks.

Et kontrollida radikalmehhanismiga oksiidatiivseid korvalreaktsioone, kasu-
tavad rakud mitut strateegiat. Lisaks GSH-le leidub eukartiootsetes rakkudes
tsiisteiinirikast madala molekulmassiga valku metallotioneiini (MT) (joonis 3),
mis aitab kaasa taandava keskkonna loomisele, kuid on voimeline ka siduma
erinevaid metalliioone, kaasa arvatud Cu(l) ja Zn(Il), millega eemaldab nad
keskkonnast. Teiseks antioksiidatiivseks strateegiaks on ROS lagundamine.
Evolutsiooni kéigus loodud antioksiidatiivsetest ensiiiimidest on olulisemad
superoksiidi radikaale (O,°) ja vesinik proksiidi (H,O,) lagundavad ensiiii-
mid. Superoksiidradikaal tekib molekulaarse hapniku taandamisel iihe elekt-
roniga. Mitokondrite sisemembraanis paiknevad elektronide iilekande komp-
leksid ei toimi 100-protsendilise saagisega ja hinnatakse, et umbes 5% elekt-
rone lekib erinevatest kompleksidest. Taolised elektronilekked pdhjustavad
rakus superoksiidradikaalide teket, mis pole kiill keemiliselt reaktiivsed, kuid
nad muunduvad edasi vesinikperoksiidiks, mis vdib iilalkirjeldatud metallva-
hendatud kataliiiisi tagajirjel edasi muunduda iilireaktiivseks hiidroksiiiilradi-
kaaliks. Biokeemiline strateegia superoksiidradikalide neutraliseerimisel kuju-
tab superoksiidradikali muundamist esmalt vesinikperoksiidiks ja molekulaar-
seks hapnikuks ning sellele jargnevat vesinikperoksiidi lagundamist. Superok-
siidradikaalide neutraliseerimisprotsessis saab edukalt osaleda redoksaktiivne
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vask ning taoliseks vaske-sisaldavaks ensiiiimiks rakkudes on Cu,Zn super-
oksiid dismutaas, ehk Cu,Zn-SOD (joonis 3). Seega on vask leidnud raken-
dust nii hapniku kasutamisel kui ka rakkudele potentsiaalselt ohtlike hapniku-
radikaalide vastaste kaitsereaktsioonide kataliiiisis. Vesinikperoksiidi lagunda-
miseks kasutatakse ensiilimi katalaas, mis on iiks kiiremaid ensiiiime ja milles
redokskataliiiisi eest vastutab heem.

Rakkudes on ka mehhanismid iileliigse vase transpordiks kas rakust vilja voi
rakusisesesse membraanidega eraldatud alasse — endoplasmaatilisse retiiku-
lumi (ER), mida voib samuti klassifitseerida antioksiidatiivseks strateegiaks.
Vase transport toimub ER membraanides paiknevate vaske transportivate
ATPaaside kaasabil, mida tuntakse ka Menkese (MNK) (joonis 3) ja Wilsoni
valgu nime all. Inimese vase ATPaaside intratsellulaarses osas leidub kuus
vaske siduvat struktureeritud alaiihikut ehk domeeni, mis vastutavad vase
sidumise eest ja osalevad vase transpordis (joonis 3). ER siinteesitakse mit-
meid vask ensiilime, mis hiljem sekreteeritakse rakuvélisesse keskkonda, kus
nad funktsioneerivad redoksreaktsioonide kataliiiisis rakuvilises oksiidatiivses
keskkonnas.
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Joonis 3.

Rakuline vase proteoom. Ctrl/3 — vase importervalk; CCS — vase saperoon
Cu,Zn-SOD-le; HAH1 — vase saperoon vase ATPaasile e Menkese valgule
(MNK); D1-D6 — Menkese valgu intratsellulaarsed vaske siduvad domeenid;
Cox17, Scol, Sco2, Cox11 — vase saperoonid tsiitokroom ¢ oksiidaasile (CCO);
MT — metallotioneiin; GSH — glutatioon; SecrP — sekreteeritavad vase valgud.
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Veel hiljuti tundus, et rakuline vase proteoom on lihtne ja koosneb peamiselt
kahest vase ensiiiimist, vase transportvalkudest ja MTst. Umbes viisteist aastat
tagasi aga selgus, et rakus on veel teatud tiitipi valke, mille puudumisel rakus
siinteesitavad vask-ensiiiimid osutusid inaktiivseteks, kuna nad ei metalleeru-
nud vasega. Neid valkusid hakati nimetama vase Saperoonideks ehk saatjateks
ja iksteise jarel avastati vase saperoonid nii CCO-le, Cu,ZnSOD-le kui ka
vase transportvalkudele. Mdiste Saperoon on tuletatud prantsuskeelsest vas-
test, mis tdhendab saatjat — reeglina vanemat daami, kes saatis noort daami
seltskondlikel iiritustel. Saperoonide mdiste on leidnud laialdast rakendust
biokeemias ja Saperoonideks nimetatakse ka valgulisi komplekse, mis komp-
lekseeruvad osaliselt struktureeritud valkudega ja vastutavad valkude natiivse
ehk bioloogiliselt aktiivse ruumilise struktuuri tekke eest peale poliipeptii-
dahela siinteesi ribosoomides. Kui Cu,Zn-SOD-le ja vase transportvalkudele
avastati iiks vase Saperoon (CCS ja HAH1), siis CCO metalleerimise eest vas-
tutavad vihemalt 4 vase Saperooni (Cox17, Scol, Sco2, Cox11), mis juba ise-
enesest viitab asjaolule, et CCO metalleerimine vasega on viga keerukas prot-
sess (joonis 3). (Bertini, Cavallaro, 2008) Vase Saperoonide avastamisega ava-
nes uus lehekiilg rakulise vase metabolismi ja homeostaasi uuringutes ning
kaivitusid projektid, mille eesmérgiks oli raku vase proteoomi valkude funkt-
sionaalne ja struktuurne iseloomustamine. Taolised projektid kéivitati ka meie
uurimisgrupis.

VASE SAPEROONIDE FUNKTSIONAALSED UURINGUD

Vase Saperoonide funktsionaalsete uuringute seisukohast omab fundamentaal-
set tahtsust valkude Cu(I) ioonide sidumise afiinsus. Erinevate valkude Cu(I)
seostumisafiinsuse méairamiseks tootati vélja spetsiaalne elektropihustamise
ionisatsiooni mass-spektromeetrial (ESI-MS) baseeruv universaalne uurimis-
metoodika, mis voimaldab erinevates tingimustes detekteerida metallivaba ja
metalleeritud valgu vorme ja seega uurida vidga erinevate valkude vask(I)
ioonide sidumisomadusi. Samuti voimaldab ESI-MS katseid teostada taanda-
vate reagentide juuresolekul, mis on sarnane rakulisele redokskeskkonnale ja
hoiab &dra nii Cu(l), kui ka valgu oksiidatsiooni katse kaigus. Uuringutes
kasutati kaasaegset ESI Q-TOF mass-spektromeetrit QSTAR Elite (Applied
Biosystems), mis on sobilik mittekovalentsete interaktsioonide uurimiseks
(joonis 4).

Viljatdotatud metoodika pohineb valgu vasekomplekside tiitrimisel Cu(l)
ioone siduva ligandiga, mis teatud kontsentratsioonil on vdimeline konkuree-
rima valguga metalliiooni sidumise eest ja valgu demetalleerima. Esmalt ra-
kendati kirjeldatud tehnoloogiat CCO vase Saperooni Cox17 puhul ning néi-
dati, et lisades millimolaarsetes kontsentratsioonides vask(I) siduva ligandi —
ditiotreitooli (DTT) (joonis 5) — on vdimalik Cu(1);Cox17 demetalleerida (Pa-
lumaa jt, 2004).

Joonisel 6A on toodud HAHI tiitrimine DTT-ga, millelt selgub, et 3 mM
DTT lisamisel on vdimalik valk pooleldi demetalleerida ja 10 mM DTT eemal-
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Joonis 4.

Elektropihustamise ionisatsi-
ooni (ESI) mass-spektromee-
ter QSTAR Elite.

Glutatioon (GSH)
H
o] (@] H 0]

Ditiotreitool (DTT)

OH

Joonis 5. HS/\H\/SH
Glutatiooni (GSH) ja ditiotreitooli

OH
keemilised valemid.

dab metalli peaaegu tiielikult. Valkude Cu(I) sidumise afiinsuse arvutamiseks
on vaja teada konkureeriva ligandi afiinsust Cu(I) suhtes. Cu(I)-DTT komp-
leksi dissotsiatsioonikonstant on kirjanduse andmetel pikomolaarses piirkon-
nas (Kp = 7,9 pM) (Krezel jt, 2001) ja selle kaudu on voimalik méérata vaba
Cu(I) ioonide kontsentratsiooni lahuses erinevate DTT kontsentratsioonide
puhul. Soéltuvustest, mis seovad vaba Cu(l) kontsentratsiooni metalleeritud
valgu osakaaluga Cu(l) siduva ligandi juuresolekul (joonis 6B) on vdimalik
mairata valgu metallikompleksi dissotsiatsioonikonstant, mis kujutab endast
vaba Cu(Il) kontsentratsiooni, mille puhul pool valgust on metalleeritud ja
pool on metallivabas vormis. Cu(l) sidumise afiinsus médrati ESI-MS me-
toodikat kasutades vase Saperoonidele Cox17, Scol, Sco2, CCS ja HAHI,
kuid ka bakteriaalsele CCO-le, mis seob kaks Cu(I) iooni ning Menkesi valgu
vaske siduvad domeenid (D1-3, D5-6). Cu,Zn-SOD Cu(I)-sidumise afiinsuse
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miadramiseks kasutati alternatiivset metoodikat, kuna dimeerse SOD valgu
molekulmass ei vdimaldanud ESI-MS kasutamist. Saamaks téielikku iilevaa-
det rakulistest vaske siduvatest molekulidest méérati ka rakulise tripeptiidi
glutatiooni (GSH) nédiv Cu(I)-sidumise afiinsus. Kokkuvottes demonstreeriti,
et viljatootatud metoodika on universaalne ja sellega on voimalik {ihtse ldhe-
nemisega uurida valke, mis seovad kas ainult iihe metalliiooni vdi seovad me-
talliioone {ihest korgema stohhiomeetriaga. Ndiv vase dissotsiatsioonikonstant
maérati ka MT-le, mis seob 10 Cu(I) iooni kahte vask-tiolaat klastrisse (Banci
jt, 2010).

Saadud termodiinaamilised ja kineetilised siisteemsed andmed rakulise vase
proteoomi Cu(l) sidumise affiinsuste kohta on toodud joonisel 3 ja Cu(l)
dissotsiatsioonikonstantidele vastavate vaba energia muutuste diagramm on
toodud joonisel 7.

Saadud tulemused néitavad, et Cu(I)-sidumise affiinsused vase iilekandes jar-
jestikku seotud vase valkude vahel ei erine suurusjarkude vorra, nagu voib
jéreldada olemasolevate kirjanduse andmete analiiiisist, vaid jdévad suurus-
jarku 5-7 korda. Vaba energia skaalas on erinevused suurusjargus 3—5 kJ/mol
kohta.
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Joonis 6.

A — HAHI1 valgu ESI MS spektrid erineva DTT kontsentratsiooni juures.
Piigid vastavad +5 laenguga osakestele ja piikide kohal on tdhistatud Cu(l)
sidumise stohhiomeetria. B — Cu;HAH1 kompleksi ndiva dissotsiatsiooni-
konstandi méadramine.
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Vase ensiilimid omavad korgeimat Cu(I) siduvat affiinsust ning lisaks termo-
diinaamilisele stabiilsusele on metalliioonid CCO ja Cu,ZnSOD koostises ka
kineetiliselt stabiilsed, ehk nende dissotsiatsioon val-gukompleksist on
acglane. Metalliioonide aeglane dissotsiatsioon vase ensiili-midest on
pohjendatud ka struktuursete andmetega, mis néitavad, et vase ensiilimides
sisalduvad kataliiiitilised metalliioonid on komplekseeritud kolme vdi enama
ligandiga ja valguga seotud metalliioonid pole eksponeeritud kesk-konda.
Niiteks Cu,ZnSOD puhul asub ensiitimi aktiivtsenter sligava lehtri pohjas, 12
A kaugusel valgu pinnast (Hough, Hasnain, 2003).

Ensiitimidega vorreldav Cu(l) sidumise afiinsus esines ka MT puhul, mis
osaleb rakulise vase sidumises redoksstabiilsesse vormi, mis ei kataliilisi
reaktiivsete hapnikuradikaalide teket. On teada, et MT tase rakus voib
koikuda suures vahemikus, kusjuures MT ekspressiooni indutseerivad
raskemetallid, kaasa arvatud vask, kuid ka vidga paljud mittemetallilised
faktorid, mille hulka kuuluvad ka oksiidatiivsed stiimulid (Vasak, 2005).
Saadud andmed viitavad voimalusele, et MT rakulise taseme muutmisega on
vodimalik reguleerida rakulist vase jaotust erinevate komponentide vahel.
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Joonis 7.

Valkude metallokomplekside dissotsiatsioonikonstantidest arvutatud vaba
energia muutuste diagramm, millel on tihistatud afiinsuse gradiendid metallo-
proteiinide metalleerimisele kui ka voimalus rakulise Cu(l) jaotuse regulat-
siooniks ja Cu(l) ioonide puhverdamiseks MT abil.
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VASE SAPEROONIDE STRUKTUURSED UURINGUD

Vase saperoonide struktuuriuuringutes osaleti kahe CCO vase saperooni —
Cox17 ja Scol struktuuri deSifreerimisel. Valkude struktuurivuringuteks on
kasutatavad peamiselt kaks metoodikat — rontgen-kristallstruktuur-analiiiis ja
tuumamagnetresonants-spektroskoopia (NMR). Cox17 ja Scol on suhteliselt
viikese molekulmassiga valgud, mida on vdimalik uurida NMR abil. Kdigi
struktuuribioloogia projektide puhul on esmaseks ja vdga oluliseks etapiks
uuritavate valkude siintees ja puhastamine. NMR puhul tuleb valk lisaks mér-
gistada stabiilsete isotoopidega "N ja *C, mis lihtsustab oluliselt struktuuri-
uuringuid. Metalloproteiinide puhul on oluliseks etapiks ka valkude rekonst-
rueerimine metallidega, mis Cu(I) puhul on eksperimentaalselt keerukas, kuna
Cu(l) ioonid ja ka Cu(I) sisaldavad valgud on viga tundlikud oksiidatsioonile
hapniku juuresolekul.

Struktuuriuuringuid teostati koost6ds professor I. Bertini uurimisriihmaga
Firenze Ulikooli NMR keskusest CERM (http://www.cerm.unifi.it/home/
people/bertini.html). Projektide realiseerimise tulemusena Onnestus méirata
kahe peamise Cox17 vormi — metallivaba, ehk apo-Cox17 ja lihte Cu(I) iooni
sisaldava Cu;Cox17 ruumiline struktuur (Banci jt, 2008) Scol valgule on-
nestus NMR abil médrata samuti metallivaba valgu apo-Scol ja selle vase-
vormi CuScol ruumiline struktuur (Banci jt, 2006).

Cox17 struktuur sisaldab kahte A heeliksit ning N-terminaalset mitte-
struktureeritud ala (Banci jt, 2008). A heeliksid on omavahel seotud kahe di-
sulfiidsillaga (joonis 8).

cys 27 — .
) Joonis 8.

Inimese Cox17
metallivaba vor-
mi (A) ja vase-
kompleksi -
CuCox17 ruumi-
line struktuur
ning Cu(l) sidu-
mistsentri struk-
tuur (C).
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Mitokondrite membraanidevahelises alas leidub teisigi kahe disulfiidsillaga
seotud topeltheeliksi motiiviga valke, mis on erandlik, kuna varem arvati, et
koik rakusisesed valgud on tdielikult taandatud kujul ja ei sisalda disulfiid-
sidemeid. Cox17 ja teiste sarnase struktuuriga valkude puhul toimub disulfiid-
sidemete teke mitokondrite membraanidevahelises alas oksiidaasi Mia40 toi-
mel ja disulfiidsildadega ristsidumise funktsiooniks on valgustruktuuri stabili-
seerimine ja valkude hoidmine mitokondrite membraanidevahelises alas
(Banci jt, 2010). Cox17 struktuuris moodustavad metalli sidumistsentri kaks
jarjestikku paiknevat tsiisteiinijadki, mis koordineerivad Cu(I) iooni lineaar-
sele lahedase geomeetriaga (joonis 8C). Kahest jarjestikusest tsiisteiinijadgist
koosnev Cu(l) iooni siduv motiiv on uudne ja varem kirjeldamata. Lisaks
CuCox17 esinevale lineaarsele digonaalsele koordineerimisgeomeetriale on
Cu(I) ioonidele omane ka trigonaalne planaarne koordineerimisgeomeetria.
Apo- ja CuCox17 struktuuri vordlemisel selgus, et apo- ja metallovormis
esinevad disulfiidsillad samade tsiisteiini jéékide vahel ja seega metalliiooni
sidumisel ei toimu disulfiidsidemete isomerisatsiooni. Varasemates péarmi
Cox17 struktuurides erinesid disulfiidsillad apo- ja CuCox17(y) puhul, mille
pohjal pakuti vilja disulfiidsidemete isomerisatsioonietapi esinemine metalli-
iooni sidumisprotsessis (Arnesano jt, 2005). Taolise isomerisatsiooni esinemi-
ne aeglustaks aga oluliselt metalliiooni sidumist, mistdttu taolise etapi esine-
mine metalliiooni sidumises on ebatdendoline. Pigem viitavad uued struk-
tuursed andmed inimese Cox17 kohta valkude rekonstrueerimise ebatdpsus-
tele parmi Cox17 struktuursete proovide ettevalmistamisel. On oluline marki-
da, et CuCox17 struk-tuuris on valguga seotud metalliioon osaliselt eksponee-
ritud keskkonda, mis ilmselt soodustab metalliiooni iilekannet Cox17
partnervalgule, milleks on Scol. Metalliiooni iilekanne toimub vase sape-
roonide ja partnervalgu vahel 14dbi valk-valk interaktsioonide ja selle kdigus ei
toimu metalliiooni vabanemist keskkonda. Lisaks efektiivsele metalli {ile-
kandele 1dbi ligandvahetusreaktsioonide tagatakse valk-valk interaktsioonide
kaudu ka metallitilekande spetsiifilisus (van Dijk jt, 2007).

Scol valgu puhul méédrati ruumilised struktuurid samuti metallivabale valgule
ja selle erinevatele metallovormidele, k.a CuScol (Banci jt, 2006). Scol valgu
tertsiaarstruktuur koosneb keskmisest beeta lehtstruktuurist ja sellest mdlemal
pool paiknevatest A heeliksitest, mis on sarnane ensiilimi tioredoksiini struk-
tuurile (joonis 9). Metalli sidumistsenter koosneb kahest tsiisteiinijadgist ja
ithest histidiinijadgist, mis paiknevad A heelikseid ithendavas lingstruktuuris
ja beeta struktuuris. Erinevalt Cox17-st on Cu(I) ioonid Scol valgus koordi-
neeritud trigonaalselt planaarselt. Apo- ja Cu(I)Cox17 struktuuri vordlemisel
selgus, et metalliiooni seostumisel toimub oluline konformatsioonimuutus
ning metalli sidumistsenter sulgub. CuScol struktuuris pole metalli ioon
lahusesse eksponeeritud, kuid asetseb kiillaltki valgu pinna ldheduses. Sama
projekti raames Onnestus maédrata ka Ni(I[)Scol kristallstruktuur, milles
aktiivtsentri tsiisteiini jadgid olid oksiideeritud ja moodustasid disulfiidsilla.
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Joonis 9.
Inimese Scol
metallivaba vor-
His 260 mi (A) ja vase-
A Cysd1 73 ¢ kompleksi _

‘\ LW CuScol ruumili-
};u(|," = ne struktuur ning

‘> ' Cu(l) sidumis-

Cys 1.69.\: - tsentri  struktuur

(©).

Arvestades fakti, et Scol struktuur on iilesehituselt sarnane tioredoksiinile,
mis toimib ensiiimina disulfiidide taandamisreaktsioonides, oletati, et Scol
valk omab tioredoksiinile sarnast aktiivsust ja disulfiidi sisaldav Ni(I[)Scol
struktuur on oksiideeritud vaheolekuks, mis tekib mérklaudvalgu taandamise
tagajdrjel. CuScol annab metalliiooni iille CCO-le ja seega pakuti vélja hiipo-
tees, mille kohaselt Scol iiheks lisafunktsiooniks, lisaks metalli iilekandele,
on ka mirklaudmolekuli taandamine (Banci jt, 2006). Seda muidugi juhul, kui
marklaudvalk on oksiideeritud. Taoline vajadus vOib rakulises keskkonnas
eksisteerida, kuna CCO funktsioneerib mitokondrite membraanidevahelises
alas, milles valitsev keskkond on pisut oksiideerivam, kui tsiitoplasmas (Voro-
nova jt, 2007).

Piistitatud hiipoteesi kinnitasid hilisemad uuringud niitasid, et bakterites
Thermus thermophilus esineb spetsiaalne Scol sarnane valk, mis ei osale me-
talli iilekandes, vaid vastutab CCO taandamise eest (Abriata jt, 2008).
Aeroobsetes CCOd sisaldavates bakterites paikneb CCO bakteri rakumemb-
raanis ja Cua tsenter on suunatud oksiidatiivsesse periplasmaatilisse kesk-
konda.

Lisaks Scol-It CCO-le toimuva metalli iilekande detailse mehhanismi uurin-
gutele uuriti struktuursete meetoditega ka Cox17 ja Scol vahelise metalliiile-
kande mehhanismi, mille tulemusena avastati, et redoksvahendatud metalli
iilekanne voib esineda ka Cox17 ja Scol vahelises interaktsioonis. Taolise
tulemuseni jouti NMR uuringute abil, mis niitasid, et CuCox17 on vdimeli-
ne taandama ja metalleerima oksiideeritud Scol valku (Banci jt, 2008). Tao-
lise protsessi tagajérjel tekib tdielikult oksiideeritud Cox17 ja metalleeritud
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A. Taandatud Sco1
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apoScoT,s, Cu(l)Sco1 Coxll

B. Oksiideeritud Sco1
Cu(l)Cox1 725.5 Cox1733 s

Joonis 10. .
Cu(I) iilekande meh- S 5\,5 < 5’5 CUA
hanism redutseeritud -——-> (

Scol valgule (A) ja —
oksitideeritud Scol
valgule.

apoScol,s.s Cu(l)Sco1 Coxlil

Cu(I)Scol (joonis 10 B). Metallililekandeprotsessi jatkumiseks on wvajalik
taielikult oksiideeritud Cox17 taandada ja ndidati, et see protsess kulgeb kii-
resti GSH kaasabil, mis on rakkudes suures kontsentratsioonis esinev taan-
davate omadustega tripeptiid, nagu eespool mainitud. Avastatud metalli iile-
kande mehhanism on uudne ja selle vdimaliku bioloogilise funktsioonina nie-
me taas vOoimalust metalliiooni lilekandeks nii taandavates kui ka mdodukalt
oksiideerivates tingimustes, mis valitsevad mitokondrite membraanidevahe-
lises alas.

Seega lisaks uute valgustruktuuride deSifreerimisele aitasid struktuursed
uuringud selgitada ka Cu(l) iooni iilekande mehhanisme ning leiti tdendeid
redokssoltuva metallililekande esinemiseks jadas Cox17 — Scol — CCO.

BIOMETALL TSINK

Biometall tsingil on rakkudes téita lisaks laialt teadaolevatele kataliiiitilistele
funktsioonidele ka teisi olulisi rolle. Tsingi ioonid tdidavad paljude valkude
puhul struktureerivat rolli ja aitavad kaasa bioloogiliselt olulise struktuuri
stabiliseerimisele. Koige tuntumateks sellist tiilipi valkudeks on “tsink sorme”
valgud (zinc finger proteins), mille pShifunktsiooniks on interaktsioon DNAga
ja geeniekspressiooni regulatsioon.

Lisaks mainitud valkudega seotud funktsioonidele osalevad tsingi ioonid ka
neuronitevahelise signaaliiilekande protsessides ajus, mis on sarnane teiste
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neuromediaatoritega. On kindlaks tehtud, et teatud tiilipi glutamaatergilistes
neuronites, mida nimetakse tsinkrikastatud neuroniteks (zincenriched neu-
rons) transporditakse ioonne tsink presiinaptiliste neuronite vesiikulitesse, mis
vabastatakse signaaliiilekande protsessis neuronite kontaktpiirkonda ehk
stinaptilisse pilusse (Frederickson jt, 2005). Vabanenud tsingi ioonid mojuta-
vad postsiinaptilise neuroni membraanretseptoreid ning moduleerivad signaa-
litilekannet. Eriti rohkesti on tsinkergilisi neuroneid aju osas, mida nimeta-
takse hippokampuseks ja ajukoores ehk korteksis. Mdlema aju piirkonna
itheks peamiseks rolliks on malufunktsioonide tditmine. Kirjeldatud tsink-
soltuva neuromodulatsiooni bioloogiline funktsioon pole tépselt teada, kuid
kuna vastavad neuronid esinevad mélufunktsioonide eest vastutavates aju piir-
kondades, pole vilistatud seos mélu mehhanismidega. Alles hiljaaegu leiti, et
ka vase ioone vabastatakse neuronitest rakuvilisesse keskkonda péarast teatud
tiilipi retseptorite ergastust.

BIOMETALLIDE TSINGI JA VASE SEOS ALZHEIMERI TOVEGA

Alzheimeri tobi (AT) on neurodegeneratiivne haigus, mille tagajirjel hukku-
vad neuronid aju mélufunktsioonide eest vastutavates piirkondades. AT tobi
on vanadusdementsuse iiheks peamiseks pohjuseks, mida eristab teistest vana-
dusdementsuse vormidest kahte tiilipi agregaatide esinemine patsientide ajus.
Neist esimesed — amiiloidsed naastud esinevad rakuvilises keskkonnas ja
need agregaadid koosnevad peamiselt 4042 aminohappejiédgist koosnevatest
amiiloidsetest peptiididest — AP peptiididest. Teist tiiiipi agregaadid — neuro-
fibrillaarsed kdmbud — esinevad raku sees ja koosnevad hiiperfosforiileeritud
tau valgu fibrillidest. Molekulaarsel tasemel on kindlaks tehtud, et AT esmane
patoloogia on seotud amiiloidsete naastude tekkega, mis omakorda indutsee-
rivad neurofibrillaarsete kimpude teket. Amiiloidsete naastude koostises ole-
vad AP peptiidid tekivad amiiloidi ellasvalgu — APP jéirjestikuse proteoliiii-
tilise degradatsiooni kéigus - ja y-sekretaasidega. APP proteoliiiitilises lagun-
damises osaleb veel ka o-sekretaas, kuid selles protsessis amiiloidseid pep-
tiide ei teki (joonis 11) (Mucke, 2009).

APP on membraanvalk, mille bioloogiline funktsioon pole tdielikult teada,
kuid kuna APP sisaldab vaske siduvat domeeni (Kong jt, 2008), siis arva-
takse, et ta osaleb rakulise vase metabolismi regulatsioonis. APP osalemist
vase metabolismis kinnitavad ka katsed transgeensete rakkudega, kus APP
geeni iileekspressioon suurendab vase kontsentratsiooni rakus (Suazo jt,
2009).

AP peptiidid 10igatakse vilja APP membraanis paiknevast alast ja nende
koostises on palju apolaarseid ehk hiidrofoobseid aminohappejdéke. Lisaks
hiidrofoobsetest omadustest tulenevast madalast lahustuvusest vees kalduvad
AP peptiidid ka agregatsioonile ja fibrillisatsioonile, mis on amiiloidsete naas-
tude tekkepdhjuseks. AP peptiidid pole ainsad peptiidid/valgud, mis kalduvad
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Joonis 11.

Amiiloidi eellasvalgu (APP) proteoliiiitilise lagundamise amiiloidogeenne (A)
ja mitteamiiloidogeenne (B) rada. AP peptidi aminohappeline jérjestus (C).

fibrillisatsioonile. Esineb mitukiimmend valku ja peptiidi, mis moodustavad
teatud kudedes valgulisi fibrille, kusjuures enamus juhtudel on valkude fib-
rillisatsioon seotud ka patoloogiliste protsessidega. Valkude fibrillides on
peptiidid omavahel seotud intramolekulaarsete vesiniksidemetega ja kdrval-
ahelad interakteeruvad hiidrofoobsete vastasmdjudega, mistSttu fibrillid on
termodiinamiliselt viga stabiilsed (joonis 12). Valkude fibrillid on viga resis-
tentsed lagundamisele proteaasidega ja, mis veelgi olulisem, valkude fibrillid
kasvavad ja paljunevad arvatavasti fragmenteerumise teel. Alzheimeri tdve
patoloogia on pdhjalikult uuritud, kuid ténaseni pole teada faktorid, mis indut-
seerivad amiiloidide teket. Olulisteks faktoriteks on peptiidide kontsentrat-
sioon ja flilisiklis-keemilised omadused, mis pole aga veel piisav. Transgeen-
setes organismides on vdimalik amiiloidseid naaste tekitada ainult amiiloid-
sete peptiidide vdga suure iileproduktsiooniga ning enamus juhtudel tekivad
kiill amiiloidsed naastud, kuid ei jirgne neurodegeneratsiooni. Ka lihtne AP
peptiidide siistimine katseloomade ajju ei pohjusta amiiloidoosi, vaid peptiid
eemaldatakse aeglaselt ajust. Uheks vdimaluseks amiiloidide tekitamiseks
katseloomades on viia ajju amiiloidseid naaste sisaldava aju homogenaati, mis
ilmselt sisaldab fibrillide algeid (ingl seed). Seega muutub pdhikiisimuseks,
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Joonis 12.

Amiiloidse fibrilli struktuur. Fibrill moodustub § sekundaarstruktuuri omavate
AP peptiidide vahel intermolekulaarsete vesiniksidemete tekke kaudu. (A) —
AP aminohappeline jérjestus ja B sekundaarstruktuuri alad §; ja B,; (B) — AB
peptiidi konformatsioon, mis moodustab juuksenodela sarnase struktuuri; (C)
kuuest peptiidist koosneva AP fibrilli struktuur, mida stabiliseerivad intermo-
lekulaarsed vesiniksidemeted ja korvalahelate vahelised hiidrofoobsed in-
teraktsioonid.

kuidas toimub fibrillide algete teke normaalses ajus madala peptiidi kontsent-
ratsiooni juures. Arvatakse, et AP peptiidide fibrilliseerumise indutseerimi-
seks on vajalikud lisafaktorid, milleks on vilja pakutud hulgaliselt erinevaid
valke, lipiidseid ja peptiidseid toimeaineid, kuid iikski neist pole leidnud
loplikku kinnitust.

Uheks potentsiaalseks amiiloidsete naastude teket indutseerivaks faktoriks on
vilja pakutud ka A peptiidide interaktsioon tsingi ja vase ioonidega. Kuna
amiiloidid tekivad rakuvilises piirkonnas, siis nendes tingimustes esineb vask
Cu(II) ioonidena.

Juba 1994. a leiti, et AP peptiidide agregatsiooni mojutavad oluliselt tsingi
ioonid (Bush jt, 1994). Hiljem leiti, et sarnane efekt on ka Cu(II) ioonidel.
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Koige toendolisem on metallindutseeritud AP agregaatide teke tsinkrikastatud
neuronite siinapsite piirkonnas, kus tsingi kontsentratsioon vdib saavutada 10—
30 uM taseme (Frederickson jt, 2006). Katsed Alzheimeri tdve mudelhiirtega,
kus ei toimunud tsingi ioonide sekretsiooni siinaptilisse pilusse, niitasid, et
sellistel hiirtel tekkis vdhem amiiloide (Lee jt, 2002), mis toetab hiipoteesi
stinaptilise tsingi rollist amiiloidsete agregaatide tekkes.

On teada, et biometallid Zn(II) ja ka Cu(Il) interakteeruvad AP peptii-didega,
mis sisaldavad kolme histidiinijadki (vt joonis 12), kuid metallide
seostumiskonstandid olid kirjanduse andmetel véiga lahknevad, mis ei vdimal-
danud kinnitada, kas metallide interaktsioon AP peptiididega voiks toimuda
ka bioloogilistes tingimustes (Tougu jt, 2008). Zn(II) ja Cu(Il) ioonide ning
AP peptiidi seostumise uuringute tulemusena leidsime, et metallide seostu-
misele omavad olulist mdju seostumiskonstantide uuringutes kasutatavate
puhvrite komponendid, millel on madal vdi keskmine afiinsus Cu(Il) ioonide
suhtes. Samuti demonstreerisime, et erinevate puhvrite kasutamisest sidumis-
katsete 1dbiviimisel voib tuleneda seostumiskonstantide suur lahknevus kirjan-
duses. Kokkuvdttes jareldasime, et Zn(Il) ioonid seostuvad A peptiididega
mikromolaarsete seostumisafiinsustega, mis on piisav, et interaktsioon toi-
muks ka fiisioloogilistes tingimustes tsinkrikastatud neuronite piirkonnas
(Tougu jt, 2008).

Jargnevates uuringutes demonstreerisime, et Zn(Il) ja Cu(Il) ioonid pdhjusta-
vad ndivat AP peptiidide fibrillisatsiooni inhibeerimist (Tdugu jt, 2009). AR
peptiidide fibrillisatsiooni jilgiti fluorestsentse ligandi — tioflaviin T abil,
mille fluorestsentsi intensiivsus kasvab oluliselt pérast seostumist valgu
fibrillidega. Detailsemad katsed transmissiooni elektronmikroskoopiaga néita-
sid, et metalliioonid pohjustavad AP peptiidide kiiret agregatsiooni mittefibri-
laarsesse vormi (joonis 13 A), mis eemaldab peptiidi lahusest ja seega pidur-
dub AP peptiidide fibrillisatsioon. Metallide kelaatorite lisamisel mittefibri-
laarsetele AP agregaatidele kiivitus peptiidide fibrillisatsioon, mis néitas, et
mittefibrilaarsete metallsdltuvate agregaatide teke on pdorduv protsess. Sa-
muti leidsime, et mittefibrilaarsed AP agregaadid muunduvad inkubeerimisel
aeglaselt fibrillaarseteks (Tougu jt, 2009) (joonis 13 A). Tulemuste analiiisil
pakuti vilja hiipotees, mille kohaselt lokaalselt suurenenud Zn(Il) ioonide
kontsentratsioon voib indutseerida metall-sdltuva AP peptiidide viljasadene-
mise mittefibrillaarseteks agregaatideks, mis vdivad hiljem edasi fibrillisee-
ruda ja areneda amiiloidseteks naastudeks (joonis 13B) (T6ugu jt, 2009). On
teada, et amiiloidsed naastud sisaldavad kiillalt korges kontsentratsioonis me-
talliioone, eelkdige tsinki, vaske ja rauda (Miller jt, 2006). Taoline amiiloid-
sete agregaatide koostis vOib viidata nende tekkele metallindutseeritud mitte-
fibrillaarsetest AP agregaatidest. Kuna fibrillid ei sisalda spetsiifilisi metalli-
de sidumissaite, siis metalli ioonid on komplekseeritud mittespetsiifiliselt ilm-
selt histidiini jadkidega. Mittespetsiifiliselt seotud redoksaktiivsed metallid,
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Joonis 13.

Transmissioon elekronmikroskoopia iilesvotted ja AP peptiidi fibrillisatsiooni

skeem.

A) AP peptidi lahus; b) peptidi fibrillid; c¢) Zn(II) ioonide juuresolekul
tekkinud mittefibrillaarsed AP peptiidi agregaadid; d) Zn(II)-indutseeritud
mittefibrillaarsetest AP peptiidi agregaatidest tekkinud fifrillid; e) Cu(Il)
ioonide juuresolekul tekkinud mittefibrillaarsed AP peptiidi agregaadid; f)
Cu(Il) -indutseeritud mittefibrillaarsetest AP peptiidi agregaatidest tekki-
nud fifrillid.

B) AP peptiidi fibrillisatsiooni skeem Zn(Il)-ioonide juuresolekul.

eelkdige vask ja raud vodivad pohjustada AH omast oksilidatiivset stressi,
millel on seos Alzheimeri haiguse patoloogiaga (Huang jt, 1999).

Kokkuvdttes on kogunenud terve rida tGendeid biometallide tsink ja vask seo-
se kohta nii AP peptiidide agregatsioonis, kui ka amiiloidsete naastude poolt
indutseeritavas oksiidatiivses stressis. Arvestades metalliioonide potentsiaal-
set rolli AP agregeerumisel ja hilisemal AP-indutseeritud oksiidatiivses stres-
sis, on kirjanduses pakutud vilja ka uus terapeutiline ldhenemine Alzheimeri
tovele, mida nimetatakse metallide kelateerimisteraapiaks (metal chelating
therapy) (Cuajungco jt, 2000, 2005). Selle lahenemise puhul piiiitakse metalle
siduvate ligandide abil eemaldada amiiloidsete naastude koostisest metalli-
ioone (peamiselt vaske ja tsinki) ja oletatakse, et see viib amiiloidsete agre-
gaatide lagundamisele. Loomkatsetes transgeensete Alzheimeri tove mudel-
hiirtega on niidatud, et metalle siduv antibiootikum — kliokinool — suudab
efektiivselt lagundada amiiloidseid agregaate hiirte ajus (Cherny jt, 2001).
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Kliokinooliga teostati ka esimesed katsed AH patsientidega, mis polnud
kahjuks edukad. Vilja on tootatud ka teise pdlvkonna metallide kelaatoreid
ning nende testimine on samuti joudnud kliiniliste katsetusteni (Lannfelt jt,
2008). Meie toode valgusel voib jareldada, et metallide kelaatorid vdivad
omada preventiivset efekti ja takistada metallindutseeritud mittefibrillaarsete
agregaatide teket ajus. Juhul, kui ajus on aga tekkinud fibrillaarsed AP agre-
gaadid, pole metallide kelaatoritega voimalik neid lagundada ja vdib saavu-
tada isegi vastupidise, fibrillisatsiooni kiirendava efekti (Tougu jt, 2009).

Aternatiivseks ja laialt tunnustatud terapeutiliseks strateegiaks AH puhul on
ka AP peptiidide fibrillisatsiooni inhibeerimine madalamolekulaarsete ithen-
ditega (Mucke, 2009). Selline strateegia voib aeglustada amiiloidsete naastude
kasvu ja soltuvalt toimemehhanismist vdivad fibrillisatsiooni inhibiitorid isegi
solubiliseerida A fibrille. Meie t60rithm toGtas vilja originaalse metoodika
AP fibrillisatsiooni inhibiitorite sdeluuringuks, mis pohineb monomeerse Af3
detekteerimisel lahusest MALDI MS meetodil (Zovo jt, 2010). Meetod on
vaba kdrvalmdjudest, mis on seotud fluorestsentsete ligandide kasutamisega,
ning on suure ldbilaskevoimega ja kiire. Ka moningad AP fibrillisatsiooni
inhibiitorid on juba joudnud kliiniliste katsetusteni (Oz jt, 2009).

Milline kdimasolevatest terapeutilistest ldhenemistest AH puhul edukaks osu-
tub, selgub tulevikus, kusjuures pole vilistatud ka voimalus, et edukas AH te-
raapia v0ib vajada isegi erinevaid terapeutilisi vahendeid integreerivat lahe-
nemist.

KOKKUVOTE

Biometallide rollid nii normaalse rakkude funktsioneerimise kui ka sellest
korvalekallete puhul avalduvad jirjest uutes ja olulistes aspektides. Uha
uuenevate uurimismetoodikate ja interdistsiplinaarsete ldhenemiste kaudu on
metalloomika ja metalloproteoomika alal oodata olulisi ldbimurdeid nii elus-
organismide funktsioneerimise mdistmisel kui ka voitluses inimkonna pohi-
liste haigustega, mille hulka kuuluvad neurodegeneratiivsed haigused.

Autor tdnab koiki tooruhma litkmeid, kes on loonud tdise ja loomingulise at-
mosfddri. Eriline tdnu kuulub Vello Tougule ja Kairit Zovole sisuka kaasa-
mdtlemise ja koostdd eest, kuid ka arvukatele kraadidppuritele ning tuden-
gitele, kes on hoidnud laboris nooruslikku teotahet.
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TAUST

Teaduse arengule on omane nii kitsas siivenemine mingi kindla distsipliini
osas kui interdistsiplinaarne l&henemine mdne kompleksse probleemi lahen-
damisele. Meie to6ogrupi interdistsiplinaarse suunitluse niiteks on konvergents
bio-info-nano-elektro vallas koos rakendustega meditsiinis ja bioloogias ning
mitmetes tehnoloogiaharudes nagu elektro- ja biokeemial pohinev energee-
tika. Esmalt formeerus meil sellelaadne teadusharude konvergents implantee-
ritavate siidamestimulaatorite ja -monitoride arendamise juures 1990ndate
aastate 16pus. Ehkki esimene siidamestimulaator implanteeriti juba 1958. aas-
tal, on see seade tédnapdeval arenenud keerukaks organismi funktsioneerimi-
sega kohanduvaks tehniliseks seadmeks, mille edasise arengu piirid jadvad
veel hoomamatuteks. Praegu langeb iilaltoodud interdistdiplinaarse teaduse
tahelepanu iilivdikeste nano- ja pikoliitri mahus materjalihulkade bioanaliiiisi
ja -stinteesi tehnikale. Sihiks on voetud too6stuslikult toodetavate kiiplaborite
ja reaktorite loomine (rahvusvaheliselt tuntud kui lab-on-a-chip ja reactor-on-
a-chip).
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Meie uurimisgrupi tegevusi koondavaks teljeks on elektrilise impedants-
spektroskoopia meetodi arendamine koos kasutamisega informatsiooni am-
mutamiseks bioloogiliste, elektrokeemiliste ja muude protsesside kohta ning
rakendamisega tehnilises ja meditsiinilises diagnostikas.

IMPEDANTS-SPEKTROSKOOPIAST

Impedants on ndhtus, mis avaldub tdkestava tegurina liikumise teel. Liiku-
mine on alati takistatud, alates koige lihtsamast mehaanilisest nihkest kuni
ithiskondlike protsessideni vélja. Meie késitleme elektrilaengute litkumist ehk
elektrivoolu ja sellest tulenevalt tegeleme elektrilise impedantsiga. Kuid im-
pedants takistab samuti gaaside ja vedelike voolamist ning heli- ja raadio-
lainete levikut, samuti ka mikromaailma liikumisi ja vOnkumisi. Elektrilist
impe-dantsi Z tuntakse kui tdistakistust elektrivoolule ja seda moddetakse
oomides () samuti nagu tavalist elektritakistust R. Siiski, impedants haarab
lisaks tavalisele oomilisele ehk resistiivsele takistusele R ka nn. néivtakistust
X, mida avaldavad elektrivoolule laengukandjaid ja nende liikumise energiat
sal-vestavad ja sdilitavad osised nagu elektrimahtuvus ja induktiivsus.
Impedants on seega tiistakistus Z, mis sisaldab lisaks resistiivsele ehk
tegelikule takistusele R ka néivtakistust X. Seejuures komponendi R takistav
moju elekt-rivoolule ei sdltu voolu sagedusest, samas kui niivtakistuse X
sagedussoOltuvus avaldub aga tugevasti. Kui resistiivne komponent R
iseloomustab vabade laengukandjate, nditeks elektronide, aukude ja ioonide
kontsentratsiooni ja liikuvust katseobjektis, siis ndivtakistus X peegeldab
pigem analiiisitava objekti struktuuri, aga eriti just objekti struktuurseid
muutusi. Joonisel 1A on toodud elektrivoolu teed elavas rakustruktuuris. Kui
kisitleme bioloogilise objekti impedantsi, siis kasutame mdistet bioimpedants.

Joonisel 1A on ndha, et elektrivool ldbib rakustruktuuri mitmeid teid pidi.
Rakkude vahelistele elektrivooludele avaldavad takistust ainult rakuvilised
resistiivse iseloomuga komponendid r,, mis takistavad iihtmoodi nii alalis-
voolu kui suvalise sagedusega vahelduvvoolu. See tdhendab, et rakuviline ta-
kistus r, ei soltu teda ldbiva voolu sagedusest. Lisaks rakuvilise vedeliku re-
sistiivsele takistusele r,, esineb veel teinegi puhtalt resistiivne takistus r;, mis
iseloomustab rakusiseste vedelike ja osiste takistust. Paljud osakomponendid
ry ja rs koonduvad elektrilisel aseskeemil resistorideks R, ja R (joonis 1B).
Mahtuvuslikud komponendid c tekitatakse aga rakukestade poolt. Ulidhuke-
sed, kuid suure elektrilise takistusega rakukestad kdituvad nagu isolaatorid
kondensaatori plaatide vahel, millede peale kogunevad erimérgilised (positiiv-
sed ja negatiivsed) elektrilaengud. Nii moodustuvad elektrilaenguid salvesta-
vad kondensaatorid, millede mahtuvuslik ndivtakistus (joonis 1A) sdltub po6rd-
vordeliselt elektrivoolu sagedusest f hertzides (Hz). Osamahtuvused ¢ moodus-
tavad kogumahtuvuse C, mille niivimpedants X¢ = -j2nfC)" (vt joonis 1B), kus-
juures j tdhistab imaginaarset ehk ndivat viirtust ning selle negatiivne mark
nditab mahtuvusliku néivtakistuse hilistavat mdju elektrisignaali levikule.
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Joonis 1.

(A) — Bioimpedantsi modteliilitus iildistatud kujul: ergutusvoolu generaator
genereerib ettemdiratud suuruse ja kujuga elektrivoolu /. l14bi analiiiisitava
eluskoe. Selle tulemusena tekib eluskoe impedantsi Z tottu reaktsioonisignaal
pinge V, kujul, millest arvutatakse signaalitodtluse tulemusena vilja impe-
dantsi Z véértus ja selle sagedussoltuvus ehk spekter;

(B) — Bioimpedantsi lihtne aseskeem, kus R, ja R koondavad rakuvéliseid ja
rakusiseseid resistiivseid komponente ning X¢ tdhistab rakukestade poolt teki-
tatud koondmahtuvuse C néivtakistust.

Joonisel 2 on esitatud kompleksimpedantsi Z = R - jXc mddteliilitus, mis an-
nab tulemuseks jarjestikuse elektrilise aseskeemi. Tehes mootmisi paljudel sa-
gedustel jouame impedants-spektroskoopiani ning saame tulemuseks komp-
leksse impedants-spektri Z(jw). Modtes jargnevate ajavahemike ¢ tagant tea-
tud modteaja t, viltel, saame tulemuseks diskreetajas impedants-spektro-
grammi Z (jo, t;). Spektrogramm on téhtis karakteristik diinaamiliste ehk ajas
muutuvate impedantside iseloomustamiseks. Nditena voiks tuua tuksuva siida-
me ja pulseeruva veresoonkonna impedantsi analiiiisi kiimnest kuni sajast het-
kest (i=10...100) koosneva spektrogrammide kogumi alusel {ihe pulsitsiikli
viltel.

Klassikaliseks ja kdige enam kasutatud ergutussignaali kujuks on sinusoid.
Just siinussignaali kasutamist on eeldatud ka joonisel 2 esitatud mdoteliilituse
ning joonisel 3 toodud vektordiagrammi puhul.
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Joonis 3.
Imaginaarosa’} -ImZ Kompleksimpedantsi
Z vektordiagramm
X 7 komplekstasandil esi-
|Z] tatuna reaalosa Re Z
ja imaginaarosa Im Z
& ) kaudu, kusjuures |Z|
ReZ on vektori moodul ja
R Reaalosa @ on vektori faasini-
he antud mdotesage-
duse f;, juures.
Paljude mddtesageduste korral joonistab vektor Z impedants-spektri, mis on
elektrofiiiisikas tuntud Nyquist’i diagrammi nime all (nimetatud ka Argand-
Wessel’i diagrammiks).

Spektroskoopia puhul on tiilipiliseks lahenduseks liihikese nelinurkse impuls-
signaali kasutamine (joonis 4), kuid sel korral jdéb ergutuse spektraaltihedus
norgaks, sest suur osa genereeritavast energiast langeb kasutuna ja isegi héiri-
vana véljapoole kasulikku spektriala, milleks joonisel 5 on sageduspiirkond
1-50 kHz, pealegi pole ergutus-spektri kuju kohandatav iilesande vajadusele.
Mis aga veelgi olulisem, sellise ergutusimpulsi spekter ei ole skaleeritav, see
tdhendab, et ergutuspektri laius on {iheselt méaratud impulsi kestusega. Puu-
dub voimalus eraldi valida sobivat ergutuse kestust antud sagedusriba juures,
mis oleks eriti tarvilik diinaamiliste objektide spektroskoopia korral. Kasuliku
spektri laius joonisel 4 toodud ndidisimpulsi korral (kestus At=10 us) on
B = 1/(2-At) = 50 kHz (vt joonis 5).

SINUSOIDAALSED SIRISTUS-SIGNAALID

Meie uurimisgrupp vottis paindliku lahenduse saamiseks kasutusele sinusoidil
baseeruva ja kindlaks médratud kestusega T, siristus-signaali (chirp):

Cht) = Asin60(t) = Asin{[ w(t)dt +6,} (1)
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Siristus on lairibaimpulss, millel on hésti madratletud spekter nii sagedusriba
kui kuju poolest. Siristus sarnaneb lindude héélitsusele, kuid palju ehedamal
kujul kasutavad seda delfiinid ja vaalad nii signalisatsiooniks kui navigat-
siooniks. Kdige tuntum tehniline siristus on huilgav sireen. Siristusel on ajas
muutuv nurksagedus w(?) =2nf(f). Tapsemalt deldes, funktsiooni moodustava
vektori hetkelise nurkkiiruse muutus ehk kiirendus dew(z)/dt=d*6(¢)/dt*# 0,
mis vOib olla ajas muutlik. Kui sagedusel oleks konstantne véirtus w(?) = o,
siis dew(#)/dt=0 ning siristus taanduks tavaliseks siinusfunktsiooniks Asin(wt).

Kui nurksageduse muutus ehk kiirendus on konstantne, ehk
do(t)/dt=d*6(f)/dt* = k4, siis saame nn lineaarse siristuse (sagedus muutub
lineaarselt ajas). Avaldades w = 2mfja mérgistades, et f, on algsagedus ning f,
on loppsagedus ja vottes iihtlasi algfaasi nulliseks (6= 0) ning tdhistades si-
ristuse kestust siimboliga T, saame jairgmise matemaatilise avaldise lineaar-
se siristuse jaoks:
Chy,(0)= asin@z(fy -1+ (1, - )22 121,) ()

Joonisel 6 on esitatud ideaalsele lihedane konstantse spektraaltihedusega si-

ristussignaali spekter sagedusribas B = (1-100) kHz, kusjuures iile 99% gene-
reeritava signaali energiast langeb sel juhul kasulikku ribasse B = fs,— fo.

Lithemate siristuste korral spekter moonutub, niiteks joonisel 7 on esitatud
kiimnest tsiiklist koosnev siristus (p = 10) kestusega T, = 200 ps. Siristuse
tstiklite arv p on vordne signaali jooksva faasi 6(¢) tdispdorete arvuga (6="2rx).
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Néeme, et antud juhul (joonis 8) esineb mérgatavaid kdrvalekaldeid ideaalsele
sarnanevast kujust, mis on esitatud joonisel 6.

Normaliseeritud spektraaltihedus

Normaliseeritud amplituud

Normaliseeritud spektraaltihedus
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Joonis 6.
Normaliseeritud
efektiivvairtuse
spektraaltihedus si-
ristuse jaoks, mis
kestab Tox.=2 s ning
sisaldab p =10’
tstklit.

Joonis 7.

Kiimnest tsiiklist
(p=10) koosnev li-
neaarne siristusig-
naal kestusega

Ten =200 ps ning sa-
gedusribaga B vahe-
mikus 1-100 kHz
(vt joonis 8).

Joonis 8.

Kiimnest tsiiklist
(p=10) koosneva li-
neaarse siristusig-
naali (joonis 7) nor-
maliseeritud efek-
titvvaartuse spekter
sagedusribaga B va-
hemikus 1 kHz kuni
100 kHz.

Vottes nullilise algsageduse (f,=0) avaldises (2), saame lineaarse siristuse
ribaks B =, - fo =fsn ning avaldis (2) taandub jargmisele lihtsamale kujule:

Chyn(t) =A sin[27(B/T.4)-£/2]

3),

kus B/T,, = k., on siristuse médr ning siristuse kestuse ja tsiiklite arvu
vaheliseks seoseks kujuneb T, = 2p/fs,.
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Lineaarse siristuse skaleeritavust ajas demonstreerivad joonised 9A ja 9B.
Joonisel 9A on kujutatud siristus kestusega 7., = 1 ms, mis koosneb p=48
tstiklist ning mille sagedusriba laius B =100kHz. Joonisel 9B on kujutatud 4
korda lithem (7., = 0,25ms, p=12), kuid tipselt sama sagedusribaga siristus
(B =100kHz). Pikema siristuse eeliseks on temas sisalduv neli korda suurem
energia, lithema siristuse eeliseks on aga see, et diinaamiline impedants jouab
lithikese ergutuse kestel vdhem muutuda.

. 3 1
wowsn |1 ] T
ristus, mis s.i'sal.— é 0/ H HH MH
T | et
dusriba B=100kHz |8 4
ajavahemiku 0 01 02 03 04 05 06 07 08 09 1
T., =1 ms jooksul. Time, ms
JS(i)Icl)lrllii)iil]?lélne si- :§ Oi /\ M
ristus,_mis s.i'sal.— é '0 \HH
nnevasb sage- | oo Il

. 2 0.5
dpsrllﬁlef; i=kLOOkHz ; 4 MU H |
aTJjVjO’%mS 0 01 02 03 04 05 06 07 08 09 1

. Time, ms
jooksul.

Skaleeritavus ajas voimaldab leida sellise siristuse kestuse, mille puhul moo-
tetulemuse madramatus on vahim. Samuti saab vabalt valida erineva ribalaiu-
sega siristusi iihe ja sama signaali kestuse puhul (skaleerituvus sagedusvallas).
Niisugune topelt-skaleeritavus nii aja- kui sagedusvallas vGimaldab iga konk-
reetse juhtumi jaoks leida optimaalse ergutuse sobivalt siinteesitud siristus-
signaali ndol, mille rakendamise korral saadakse kétte kdige informatiivsem
modtetulemus antud konkreetsel juhul.

BINAARSED JA TRINAARSED SIRISTUS-SIGNAALID

Siinusel baseeruvat siristust on tiilikas genereerida. Ténapédeva digitaal-elekt-
roonika jaoks on sobiv binaarne ehk 2-véirtuseline signaal nivoodega 1 ja 0.
Monel juhul vdib efektiivsemaks osutuda trinaarne (ternaarne) ehk 3-vidir-
tuseline signaal nivoodega +1, 0, -1. Sama kehtib ka reaktsioonisignaali digi-
taalse todtlemise kohta. Kerkib kiisimus: kas on vdimalik siinteesida selliseid
binaarseid ja trinaarseid signaale, mille digitaalne genereerimine ja to6tlemine
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oleksid lihtsad ja véhe toiteenergiat ndudvad, samas aga ei jadks nende kasu-
tamine informaatiliselt alla siinusel baseeruvatele siristustele. Vordlev analiiiis
on koondatud joonisele 10.

Analiiiis joonisel 10 niitab, et energeetiliselt on kdige suurema véartusega ta-
valine lihtne binaarne signaal (kahendjérgnevus), mille puhul ergutuseks kit-
tesaadav voimsus P, moodustab 65-85% toitepinge vdimsusest V7.

Sinusoid Siristus Kahendjargnevus Kolmendjargnevus
+ m + 7 + +
] '
° 112 /2 B 0 1 o \ | ’ Ts 0
-V -V -V -V
Asin(wt), ch(t)=Asin[jw(t)dt], sign{ch(t)} tri{sin(wt)}, tri{ch(t)}
A=V, w=2m/T=const A=V, w(t)=var, wito w2 w(t)=var, wito w2 w2 70T or w(t) = var,
P=0.5V2 P=0.5V2 P=V2 P=(0.7...0.9) V2
RMS=0.707V RMS=0.707V RMS=V
Pe/ P=100% Pe/P=90...100% Pe/P=65...85% P./ P =85...95%
| P=P=(05)V2 | | P.=(04.05V2 | | P.=(065..085V2 | | P.=(06..0.8)V* |
Matemaatiliselt Matemaatiliselt Praktiliselt sobiv Praktiliselt sobiv
ideaalne ideaalne kahendarvutile, kuid tiil kolmendarvutile,vahem tiili
(iksikmddtmiseks spektraalanaliiisiks kdrgemate harmoonilistega kdrgemate harmoonilistega
Joonis 10.

Siinusel baseeruvate ning binaarsete (kahendjirgnevus) ja trinaarsete (kol-
mendjargnevus) siristussignaalide vordlus.

Signaalitdotlusele teeb aga muret binaarse signaaliga kaasnevate ning desin-
formeerida vdivate kdrgemate harmooniliste rohkus. Selles osas on mérksa
sobilikum trinaarne signaal, ehkki selle energeetiline efektiivsus on natuke
viiksem (P, roll jidb 60-80% piiridesse), samuti on signaali genereeriva ja
todtleva kolmendarvuti ehitus keerukam. Seetdttu digustab trinaarne signaal
ennast vaid suuremat tdpsust noudvate modteiilesannete korral.

Binaarne siristus joonisel 11 saadakse matemaatiliselt margifunktsiooni (sig-
num) rakendamise kaudu sinusoidsele siristusele Ch(?):

Binary {Ch(f)}= sign Ch(?) @)
Trinaarne siristus saadakse binaarse baasil, viies sisse nullilise vadrtusega aja-
16igud teatud jooksva faasi ulatuses. Joonisel 12 on esitatud trinaarne siristus
juhu jaoks, kui nulline viirtus kestab 30° ulatuses. Sellisel signaalil puudub
spektrist kolmas ja moned teisedki korgemad harmoonilised komponendid

88



paaritute harmooniliste rea sees. Kui nulliline vértus kestab 18° 1digu ula-
tuses, siis puudub viies ja mitmed teised paaritud harmoonilised.

Joonisel 13 on kokkuvdtvalt esitatud binaarse (0°) ja kahe trinaarse siristus-
signaali (nullvaartus 30° ja 18° 16igu jooksul). On iseloomulik, et kdikidel iilal
kisitletud juhtudel moodustab kasuliku ergutuse energia iile 80% genereeritud

koguenergiast.

Joonis 11.
Binaarne siris-
tussignaal, mis
on saadud mér-
gioperaatori (4)
rakendamisega
sinusoidaalsele
siristusele jooni-
selt 9B.

Joonis 12.
Trinaarne variant
binaarsest siris-
tussignaalist, mis
on esitatud jooni-
sel 11, nullvaéar-
tuse kestus on
30°,

Joonis 13.
Binaarse siristu-
se (nullvairtus
puudub, 0°) ning
kahe trinaarse si-
ristuse (nullvaar-
tused 15ikudel 30°
ja 18°) spektrid ri-
bas B = 100kHz.

Normeeritud amplituud

Normeeritud amplituud
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LOPETUSEKS

Looduslikel ja matemaatilistel siinusfunktsioonidel baseeruvate siristuste
(chirp) tehismodifikatsioonid vdimaldavad digitaaltehnoloogia abil l&bi viia
diinaamiliste objektide impedantsi spektraalanaliiiisi soltumatult skaleerita-
vana nii aeg- kui sagedusvallas. Skaleerimise sihiks on maksimeerida ammu-
tatav infomaht spektroskoopia kolme parameetri: kestuse (aja), sagedusriba
ning ergutuse intensiivsuse jaotumise ratsionaalse kombineerimise teel, arves-
tades objekti impedantsi muutumise kiirust, ergutuse taluvust ning taustmiira
taset.

Meditsiini valdkonnas on tulemusi rakendatud siidamestimulatsiooni riitmi
adaptiivseks juhtimiseks elektrilise bioimpedantsi pohjal saadud informat-
siooni alusel. Koostdds Rootsi kolleegidega on kdimas t66d impedants-spekt-
roskoopia rakendamiseks siidamelihase isheemia monitoorimiseks. Taastav-
kirurgias néitab palju-kanaliline impedants-spektroskoopia selget vdimalust
verevarustuse héilvete varajaseks diagnoosimiseks.

Tehnika osas annab impedants-spektroskoopia vdimaluse hinnata akude
laetust, diagnoosida nende potentsiaalset vdoimekust ning todiga. Koostdos
Saksa kolleegidega toimub impedantsmeetodi rakendamine bioloogilistes
kiiplaborites. Laialdase rahvusvahelise koost66 raames on valmimas aparatuur
Euromiintide ehtsuse kontrollimiseks metallide impedantsi mdotmise alusel.

Panus meditsiinitehnoloogia arengusse on ilmne, rakendamine mikro/nano
biotehnoloogias ning elektrokeemias on kéimas. Perspektiivi on voetud raken-
dused ultrahelidiagnostikas. Ilmselt on ldhedast metoodikat voimalik raken-
dada ka tuumamagnetresonants-spektroskoopia edendamiseks. Firmade ning
teadusasutuste huvi nditab voimalikku reaalset panust teaduspohisesse tulevi-
kumajandusse.
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PAANIKAHAIRE TEKET JA KULGU MOJUTAVAD
NEUROBIOLOOGILISED TEGURID:
AJU SEROTONIINI TRANSPORTERI SIDUMISNAITAJAD ERINEVAD
PAANIKAHAIREGA MEESTE JA NAISTE VAHEL NING
KORRELEERUVAD RAVITULEMUSTEGA

Paanikahdire (PH) on levinud ja tdsine psiiiihikahiire, millesse elu jooksul
haigestub 2-4% elanikkonnast. Naistel esineb paanikahéiret pisut enam kui 2
korda sagedamini kui meestel (Eaton jt, 1994). Haiguse algusaeg langeb ena-
masti kahekiimnendate eluaastate keskpaika (Wittchen, Essau, 1993). PH hai-
getel on suurem risk haigestuda muudesse psiitihilistesse ning kehalistesse
haigustesse. Sagedasemaks PHga kaasnevaks psiiithikahdireks on depres-
sioon, mis esineb 30-60% PH haigetest (Kessler jt, 1998). Paanikahiire
pohjustab probleeme sotsiaalses, isiklikus ning todalases toimetulekus, samuti
olulist elukvaliteedi langust ning voib haige elu oluliselt héirida (Candilis jt,
1999). Sotsiaalhoolekande- ja pensionisiisteemist sdltuvate haigete hulk ula-
tub PHga haigete hulgas monede uuringute andmetel 25%-ni (Katerndahl,
Realini, 1997).

Arevushiired, sealhulgas ka paanikahiire, pdhjustavad iihiskonnale olulisi
kulutusi. Uhe hiljutise uuringu andmetel on niiteks drevushiired USAs kdige
“kulukamad”, ndudes aastas 46,6 miljardit dollarit ehk 31,5% koigile psiitihi-
kahéiretele kulutatavatest ressurssidest (Rice, Miller, 1998). Efektiivsem, ma-
dalama hinnaga ravi aitaks nende laialt levinud, sageli invaliidistavate hai-
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guste poolt tihiskonnale tekitatud majanduslikku ja sotsiaalset koormat olu-
liselt vihendada (DuPont jt, 1996).

PH allub iildiselt farmakoloogilisele ravile hésti, kusjuures tildtunnustatult on
siin esmavaliku ravimiteks selektiivsed serotoniini tagasihaarde parssijad
(SSTP) (Baldwin jt, 2005). SSTPde populaarsus PH ravis tuleneb eelkdige
nende vdrdsest vGi isegi suuremast efektiivsusest vorreldes klassikaliste tri-
tsiikliliste antidepressantide ning bensodiasepiinidega. Lisaks on SSTPdel
soodsam korvaltoimete profiil ning holpsasti jargitav annustamisreziim. Vaa-
tamata ravivoimaluste arenemisele ei parane koik PH haiged ootuspéraselt.
Modnes haiguse kulgu késitlevas uuringus on leitud, et parast kolme aastat on
stimptomivabad vaid 10% haigetest (Noyes jt, 1990) ning pérast viit aastat
vastab remissiooni kriteeriumitele vaid 12% PH haigetest (Faravelli jt, 1995).
Kokkuvdtvalt tuleb tddeda, et mirgatav paranemine ning piisiv remissioon
jédvad PH ravis veel sageli saavutama. Ka on kliinilises praktikas keeruline
ennustada, millisele PH haigele just milline ravim soodsalt mojub.

Meie teadustdo peamiseks eesmirgiks oli serotoniini siisteemi osa selgitamine
PH patogeneesis ja ravile reageerimises, kasutades radioisotoopdiagnostilisi
(SPECT, PET) meetodeid. Koostods Kuopio Ulikooli Haiglaga oleme esi-
mesena sedastanud SPECT meetodi abil serotoniini transporteri alanenud
sidumisvdimet paanikahéirega patsientide ajus. Selles uuringus néitasime, et
vorreldes tervete kontrollisikutega oli aktiivse paanikahdirega haigete sero-
toniini transporteri sidumisvoime keskajus, temporaalsagarates ning taala-
muses oluliselt vihenenud (joonis 1). Remissioonis oli PH haigetel seevastu
serotoniini transporteri sidumisvoime keskajus ning temporaalsagarates
normaliseerunud, taalamuses aga jitkuvalt alanenud. Oletasime, et 5-HTT
alanenud tihedus PH haigete ajus voib peegeldada neuronaalset 5-HT defitsiiti
voi siinaptilise serotoniini paremale kittesaadavusele suunatud kompensa-
toorseid protsesse (Maron jt, 2004). Need leiud koos serotoniini 1A retsep-
torite positronemissioontomograafia uuringute tulemustega (Nash jt, 2008;
Neumeister jt, 2004) iihendati 5-HT siisteemi toimimise hiipoteetilisse
vorgustikku paanikahéirel (Maron, Shlik, 2006). SPECT uuring haaras peami-
selt vaid naissoost patsiente ja metodoloogilistel pohjustel uuriti ainult kolme
aju piirkonda. Samuti ei ole veel nérvisiisteemi kuvamisega uuritud seost aju
5-HTT sidumise ja ravivastuse vahel serotoniinergilisele ravimile. Seetdttu oli
kdesoleva uuringu eesmirk selgitada edasi serotoniini transporteri rolli PH
patogeneesis ja ravis. Hiljuti viisime koostods Turku PET keskusega lédbi esi-
mese serotoniini transporteri positronemissioontomograafilise uuringu paa-
nikahédirega patsientidel. Uurisime aju serotoniini transporteri sidumist, kasu-
tades eriti selektiivset ja spetsiifilist serotoniini transporteri mirgistusainet
[11ICIMADAM, uues molemast soost paanikahdirega patsientide valimis.
Veel uurisime serotoniini transporteri regionaalse sidumise voimalikku ennus-
tatavat efekti 12-néddalasele ravile SSTP estsitalopaamiga.
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Joonis 1.
Serotoniini transporteri sidumisvdime keskajus tervel isikul (A) ning paani-
kahiirega haigel (B).

Uuringu tulemused niitasid, et aju serotoniini transporteri sidumisnéitajad
erinevad oluliselt meeste ja naiste puhul (joonis 2) ning korreleeruvad erineval
viisil ravitulemustega. Uuring andis uusi leide, mis vdivad laiendada meie
arusaamist serotoniini funksioonist paanikahéire puhul. Esiteks leiti, et vorrel-
des tervete kontrollriihmaga on paanikahdirega meespatsientidel tildisi muu-
tusi ajus serotoniini transporteri tiheduses, kaasa arvatud PH neronaalsesse
vorgustikku seonduvad struktuurid (joonised 2 ja 3). Just meessoost patsien-
tide puhul oli serotoniini transporteri kittesaadavus keskajus, temporaalkéé-
rus, eesmises tsingulaar-, insulaar-, orbitofrontaal-, prefrontal- ja frontaalkoo-
res korgem, kuid serotoniini transporteri kéttesaadavus hipokampuses ma-
dalam. Teiseks, meespatsientidel leiti positiivne korrelatsioon ravieelse paa-
nika- ja/v0i drevushiire siimptomite raskuse ja korgenenud serotoniini trans-
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Joonis 2.

Aju serotoniini transporteri sidumisvéime paanikahéirega haigetel ning terve-
tel isikutel.

porteri kéttesaadavuse vahel enamikus neis aju piirkondades. Vastupidiselt oli
aga hipokampuses serotoniini transporteri kittesaadavus negatiivses korrelat-
sioonis paanika raskusega. Seega on suurenenud serotoniini transporteri kétte-
saadavus {ilalnimetatud ajustruktuurides ja ka véhenenud serotoniini trans-
porteri sidumine hipokampuses molemad seotud raskemate PH ilmingutega.
Kolmandaks, paanikahéirega meespatsientide siimptomaatilise paranemise as-
te korreleerus oluliselt baasilise serotoniini transporteri tasemaga vdhemalt
mones uuritud piirkonnas. Korgem serotoniini transporteri kittesaadavus ees-
mises ventraalses tsingulaar- ja mediaalses frontaalkoores ning madalam hi-
pokampuses ennustab halvemat ravivastust estsitalopraamile.
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Joonis 3.
Korgenenud aju serotoniini transporteri kéttesaadavus meessoost paanikahii-
rega patsientidel vorreldes tervete kontrollrithmaga.

Seega, viahenenud serotoniini siinaptiline konsentratsioon keskajus ja mitmes
kortikaalses piirkonnas, kui kdorgema serotoniini tagasihaarde tagajérg, ja ka
tousnud serotoniini neurotransmissioon hipokampususes, kui madalama sero-
toniini tagasihaarde tagajirg, vdivad koos kaasa aidata paanika ja &drevuse
siimptomite arengule meespatsientidel. See on kooskolas Deakin ja Graeff
(1991) kontseptsiooniga, mis seostas serotoniini neurotransmissiooni defitsiidi
paanikahoo geneesiga ning pakkus vilja serotoniini kaksikrolli erinevate ére-
vushdirete tiiipide modulatsioonis. Meie leiud pakuvad vélja, et serotoniiner-
gilistel juhteteedel hipokampusesse on eristatav mdju sdltumatult kortikaal-
setest juhteteedest. Samasuguseid regionaalaseid erinevusi on eelnevalt tihel-
datud paanikahiirega patsientidel bensodiasepiini/ GABA-A retseptorite sidu-
mises, mis oli vihenud mitmes piirkonnas frontaalses, temporaalses ja pari-
etaalses ajukoores (Malizia jt, 1998; Hasler jt, 2008), kuid suurenenud hipo-
kampaal/parahipokampaalses piirkonnas (Hasler jt, 2008). Veel enam, avasta-
tud muutused serotoniini transporteri kittesaadavuses ja korrelatsioonides nii
siimptomite raskuses kui ravivastuse tasemes, lubavad jareldada, et sellised
muutused, vihemalt meessoost patsientidel, on seotud paanikahdire primaar-
sete patogeneetiliste mehhanismidega. Hiljutine paanikahdirega meessoost
patsientide PET uuring demonstreeris serotoniini 1A retseptori sidumise iildist
vihenemist kattuvates aju piirkondades (Nash jt, 2008), vihjates, et vihenenud
serotoniini neurotransmissioon ldbi nende retseptorite on iiks juhteteedest, mis
aitab kaasa PH kujunemisele. Meie praegused leiud paistavad tdiendavat seda
hiipoteesi. Olulisena oleme varem avastanud korgelt véljendunud serotoniini
transporteri promoter regiooni 5-HTTLPR pika (L) variandi iilekaaluka
esindatuse Eesti paanikahdirega patsientide valimis, mis osutab, et madalama
serotoniini neurotransmissiooniga geneetilised variandid voivad olla seotud
PH arenguga (Maron jt, 2005). Meie geneetiliste andmete kordusanaliiiis
nditas, et selline seos oli peamiselt mojutatud paanikahdirega meespatsiente,
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kellel oli varreldes tervete meessoost isikutega L-alleeli suurem sagedus, sa-
mal ajal kui naistel olulist 5S-HTTLPR alleelset jaotumist ei leitud.

On mirkimisvadrne, et kdesolev uuring ei korranud meie varasema SPECT
uuringu tulemust, mis niitas paanikahdirega naispatsientidel alanenud seroto-
niini transporteri sidumist ajutiives, temporaalsagaras ja taalamuses. Kuid vor-
reldes varasema SPECT-ga olid kdesoleval PET uuringul kindlad eelised,
sealhulgas kdrgem resolutsioon, regionaalse mahu kaasuv registreerimine ja
parandused MRI-s ning teiste aju piirkondade serotoniini transporteri
sidumise potentsiaal. Veelgi enam, varasemalt kasutatud maérgistusainel
[1231]nor-B-CIT on korge afiinsus mdlema — serotoniini ja dopamiini — trans-
porterite suhtes, mis vodib-olla on kallutanud aju serotoniini transporteri kétte-
saadavuse hindamise tulemusi. On oluline, et kdesolevas valimis olid nais-
soost paanikahdirega patsiendid siigavama paanika ja drevuse siimptomitega
kui naissoost patsiendid varasemas valimis, mis v3ib samuti arvesse tulla tu-
lemuste lahknemises. Nagu varasemalt pakutud (Maron jt, 2004), vdib vihe-
nenud serotoniini transporteri kéttesaadavus paanikahdirega naispatsientidel
peegeldada kompensatoorseid protsesse serotoniini siisteemis, mis viib paa-
nika stimptomite leevendumisele. Kui serotoniini transporteri sidumise po-
tentsiaal paanikahdirel on seisundist soltuv, siis selline kompensatsioon sero-
toniini transporteri funktsioneerimises on ehk vdhem ilmne tdsisematel hai-
gusjuhtudel. Siiski on véike valimi suurus kéesolevas uuringus teine tdendo-
line pdhjus, miks ei dnnestunud demonstreerida olulisi muutusi serotoniini
transporteri kittesaadavuses naissoost patsientidel. Tahelepanuvaarselt ei kor-
releerunud aju serotoniini transporteri kéttesaadavus aktiivse paanikahdirega
naissoost patsientidel paanika voi drevuse siimptomitega ei kiesolevas ega ka
eelmises SPECT uuringus. Sellest hoolimata olid paanika siimptomid oluliselt
ja negatiivselt korrelatsioonis aju serotoniini transporteri kittesaadavusega
proovivalimis, kaasa arvatud mdlemad, siimptomaatilised ja siimptomivabad
paanikahdirega naissoost patsiendid (Maron jt, 2004).

Lisaks avastasime kédesolevas PET uuringus positiivse korrelatsiooni talaami-
lise serotoniini transporteri kittesaadavuse ja naissoost patsientide 12 nédalase
estsitalopraamiga ravi paranemise astme vahel, mis néitab, et kdrgem seroto-
niini transporteri kéttesaadavus taalamuses ennustas paremat ravivastust. Ar-
vestades, et taalamus on sensoorne releejaam, kanaliseerides keskkonna stii-
muli sensoonsesse ajukoore piirkonda ja amiigdalasse (Phillips, LeDoux,
1992), voib korgem serotoniini transporteri kéttesaadavus selles piirkonnas
tagada rohkem optimaalseid seondumiskohti estsitalopraamile, viies suurene-
nud serotoniini transmissioonile ja seega vdhendada interotseptiivset sensi-
titvsust panikogeensele stiimulile. Huvitaval kombel tdheldati remissioonis
naissoost paanikahéirega patsientide SPECT uuringus taalamuses vdhenenud
serotoniini transporteri tihedust (Maron jt, 2004). Kokkuvotvalt toetavad
nende kahe visualiseeriva uuringu tdendusmaterjalid talaamilise serotoniini
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transporteri otsustavat rolli paanikahiire ekspressioonis ja tulemuses, eriti
naissoost patsientidel.

KOKKUVOTTEKS

Me saime tdendeid, et paanikahdirega patsientide aju serotoniini transporteri
kittesaadavuses on soolisi erinevusi. Meessoost, mitte aga naissoost, paanika-
hiirega patsiendid demonstreerisid laialdasi muutusi aju serotoniini trans-
porteri tiheduses, seotuna héire kliinilise tdsiduse ning siimptomaatilise para-
nemise astmega paanikavastaste medikamentide manustamisel. Need leiud
esitavad véljakutse kehtivale arusaamisele serotoniini transporteri haaratusest
paanikahdire panikogeneesis ja ravis. Teised nérvisiisteemi kuvavad uuringud
on demonstreerinud madalamat aju serotoniini transporteri kéttesaadavust
depressiivsetel (Staley jt, 2006) ja tervetel naissoost isikutel (Jovanovic jt,
2008), lisaks ka madalamat aju serotoniini siinteesi taset (Nishizawa jt, 1997),
kuid korgemat serotoniini 1A retseptor sisaldust (Jovanovic jt, 2008) nais-
soost patsientidel vorreldes meessoost patsientidega. Sellised sooliselt eristu-
vad serotoniini siisteemi funktsioonid on tdendoliselt geneetiliselt determi-
neeritud ja voivad mdju avaldada erinevate meeleolu- ja drevushdirete, kaasa
arvatud paanikahdire ekspressioonile.
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PROLOOG

Selle teaduspreemia algus on tegelikult 1970ndate aastate Tartu Ulikooli mik-
robioloogia laboratooriumis, kus ma koos oma kaksikde Tiinaga (praegu Tar-
tu Ulikooli dotsent T. Alamie) tegin 15putul hulgal huvitavaid mikrobioloo-
gilisi ja ensiimoloogilisi katseid dotsent Jaan Simiskeri ja tema assistendi
Lembit Kuhlbergi kie all. Kuna see kdik oli nii huvitav, siis tegime neid kat-
seid sageli ka nddalaloppudel ja suvevaheaegadel. See toimus kehvakeses la-
boris, mis tollal asus Botaanikaaia territooriumil ja kus vajalik katsetem-
peratuur saavutati ahju kiitmisega ning aparatuur ja sisustus meenutas Pasteuri
aega (joonis 1). Samas tegi Pasteur teadupérast suhteliselt nappides oludes
inimkonnale vdga olulisi avastusi. Neil Tartu-aegsetel katsetel ei olnud niili-
selt midagi iihist kdesoleva teaduspreemiaga, kuid igasuguse teadustdo kéivi-
tajaks on ennekoike teaduslik uudishimu, mis ka mind ja mu d6de laborisse viis
ja jattis tinapdevani. Ehkki laborid, nende asukohad ja uurimistemaatikad on
muutunud, oleme ka ise muutunud juhendatavatest juhendajateks — 6de Tartus
ja mina Tallinnas.

Alates Tartu Ulikooli 1dpetamist 1978. a on minu teadustdd olnud seotud
praeguse Keemilise ja Bioloogilise Fiiiisika Instituudiga. Algul tegelesin mik-
roobirakkude energeetilise ainevahetuse uurimisega (doktorikraad 1987,
juhendaja professor Raivo Vilu — minu teine oluline mentor). 1990ndatel,
alustades noore doktorina “iseseisvat” teaduselu, viis pooljuhus mind miirgis-
te ainete uurimiseni luminestseeruvate bakteritega.
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Joonis 1.

Mikrobioloogiline noorusaeg MitSurini
tanava laboris Tartu Ulikoolis, 1976.
< Ulikooli Iopetamiseni on veel 2 aastat.

Need “hiilgavad” bakterid on mu lemmikud ténini ja neid saab ka insenerge-
neetiliste meetoditega juurde teha, disainides neid vastamaks erinevatele ke-
mikaalidele erineval moel. See lihtsamate organismidega toksilisuse uurimise
liin on l&dbinud kogu minu doktorikraadi-jérgse karjédri: olen uurinud véga eri-
nevate kemikaalide (raskmetallid, pestitsiidid, arstirohud, lahustid) toksilisust
erinevate in vitro testsiisteemidega. Minu grupp on Eestis ilmselt esimene, kes
hakkas uurima Eesti polevkivitddstuse keskkonnaprobleeme dkotoksikoloogi-
lisest aspektist ldhtuvalt ja on rohkelt panustanud ka raskmetallide biosaada-
vusega seotud keskkonnaohtude hindamisse. Viimased 7 aastat on minu pea-
mine toksilisusega seotud huviobjekt nanoskaalas: kodik, mida palja silmaga ei
nde, on ju pdnev. Nagu on ponevad palja silmaga nidhtamatud mikroorganis-
midki — mikroskaalas organismid, kes just oma véiksuse ja sellega kaasnevate
omadustega on juba ammustest acgadest alates kovad “tegijad”, seda nii heas
kui halvas mottes. Seostuvad ju enamikele inimestele mikroobid/bakterid
ennekodike koikvoimalike haigustega ja kuna neid ei nde, tuleb kogu aeg koike
igaks juhuks desinfitseerida! Samas, mikroobid on iiks pohiliili bioloogilis-
geokeemilises aineringes, nad on normaalse mikrofloora osa nii inimese
soolestikus (sh toodavad meile ka vitamiine) kui nahal — ju siis on nii ajaloo-
liselt kdige jatkusuutlikum olla nii neil kui meil. Minu teaduspreemia késitleb
veel viiksemaid objekte kui mikroorganismid — siinteetilisi nanoosakesi, mis
on “tegijad” tdnu oma veel viiksemale suurusele (véike suurus — naljakas
kombinatsioon!), jdllegi nii heas kui halvas mdttes, ja nende bioloogiliste
omaduste uurimiseks kasutame muude organismide seas ka mikroorganisme.
Koigest selles aga veidi hiljem.

Reglemendi kohaselt antakse preemia viimase 4 aasta jooksul publitseeritud
teadusartiklite eest. Samas, enne kui mingi uurimistulemus jouab heasse aja-
kirja vastu voetud artiklini, eelneb sellele palju t66d. Ja sellele toole peab eel-
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nema hea idee ja selle realiseerimiseks rahastamise leidmine. K&ige olulisem
on siiski see HEUREKA-moment — teadlased teavad, et head ideed on rasked
tulema. Mulle tundub, et ka teaduse puhul kehtib 80:20 printsiip, ehk siis 80%
ideid tuleb 20% teadlastelt jne. Ja neid 20% teadlastest oleks darmiselt moist-
lik mitte toetamata jatta. Niilid aga tagasi nanoosakeste juurde. Minul tuli idee
hakata tegelema nanoosakeste toksilisuse uurimisega 2004. a, mil lugesin
veebiviljaandest New Scientist (29.03.2004) Bob Holmes’i artiklit Buckyballs
cause brain damage in fish, mis refereerib Ameerika teadlase Eva Oberdor-
steri uurimistulemusi (allpool pikemalt). Niiiid aga peaks veidi selgitama, mis
asjad need buckyball’id on. Selle hiilidnime taga on esimesed laboris siinteesi-
tud ja varem inimkonnale tundmatud nanoosakesed C60-fullereenid — kuue-
kiimnest siisinikuaatomist koosnevad “pallikesed” (joonis 2), inglise keeles ka
buckyballs vd1 Buckminster fullerenes arhitekt Richard Buckminster Fulleri
jargi, kelle kavandatud Ameerika paviljoni kuppelkatust Montreali maailma-
néitusel Expo’67 C60-molekuli struktuur meenutas. Fullereenide avastamise
eest said Robert F. Curl jr (USA), sir Harold W. Kroto (Uhendkuningriigid) ja
Richard E. Smalley (USA) 1996. aastal Nobeli preemia keemia alal.

Joonis 2.

Heal lapsel mitu nime: C60-fullereen,
Buckminster fullerene, buckyball (autori
tehtud arvutirekonstruktsioon).

Joonis artiklist (Kahru, 2009).

Tuleme niiiid tagasi E. Oberdorsteri katsetulemuste juurde: juba 0,5 mg/l C60-
fullereene kalade akvaariumivees tekitas kalade ajukoes oksiidatiivseid kah-
justusi. Taheldati ka akvaariumivee mikrobioloogilise kvaliteedi paranemist,
mistottu autorid oletasid, et fullereenid on kontsentratsioonis 0,5—-1 mg/l ka
bakteritsiidsed (Oberdorster, 2004). Oberdorster néditas ka fullereenide toksili-
sust vesikirpudele Daphnia magna konktsentratsioonis 0,8 mg/l. Kuna modi-
fitseerimata fullereenide miirgisust tdheldati juba véga véikeses kontsentrat-
sioonis, alla 1 milligrammi/l, seega ligildhedaselt samas kontsentratsioonis,
milles toimivad teada-tuntud miirgid elavhdobe ja arseen, siis drkas minus
toeline uudishimu: kuidas saab midagi, mis on pelgalt siisinik, olla nii miir-
gine? Hiljem paraku selgus (Henry jt, 2007), et fullereenide miirgisus kaladele
oli suurenisti tingitud selle lahustamiseks kasutatud toksilisest solvendist —
tetrahiidrofuraanist (THF). Nii fullereenide tootjatele kui loodusele on see ise-
enesest hea uudis, ehkki teadusringkondades tekitas see parastamist ja muidu
kihinat-kahinat. Kui vaadata laiemalt, siis selliseid asju eksperimentaalses
(bio)teaduses ikka juhtub ja sageli on suur avastus pigem mingi teise uuringu
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ootamatu kdrvalprodukt voi tehtud laborandi hooletuse tottu. Minu grupi alus-
tatud uuringuteks andsid need esimesed nanookotoksikoloogilised tulemused
igatahes suure touke ja olid véga olulised ka tunnetuslikus plaanis: kalade ja
vesikirpudega saadud andmed {iletasid toksikoloogiaseltskonna jélgitavas
meedias praktiliselt esmakordselt uudise kiinnise. Uhiskonna vaatepunktist on
aga adrmiselt oluline, et 6kotoksikoloogia uurimisorganismidega saadud tule-
mused aitasid kinnistada nanotehnoloogiast palju lootva teadlaskonna tead-
vusesse motet, et ka sellel kiiret progressi tdotaval tehnoloogial on plusside
korval ka miinused, ja et inimese tervise ja keskkonna tervisega seotud infor-
matsiooni tuleb késitleda integreeritult. On huvitav, et kodigepealt “drkasid”
suured kindlustusfirmad nagu Swiss Re, mis koondas 2004. aasta seisuga ole-
masoleva teadusinformatsiooni raportiks Nanotechnology — Small matter, ma-
ny unknowns (Swiss Re, 2004). Samal aastal ilmus Inglismaa Royal Society
and Royal Academy of Engineering raport Nanoscience and nanotechnolo-
gies: opportunities and uncertainties (Royal Society, 2004) ja kolm aastat
hiljem ka Euroopa Liidu ekspertkogu SCENIHR (EU Scientific committee on
emerging and newly identified health risks) analoogiline raport (SCENIHR,
2007). Oma seisukohtades oldi iihtsed: nanotehnoloogiate jatkusuutlikkuse ta-
gamiseks on moddapiddsmatu selgitada vilja nanoosakeste tootmise ja kasu-
tamisega seotud ohud.

Niitid aga minu nano-kdekdigust edasi. Kui aastal 2004 kuulutas Ameerika
Howards Hughesi fond vilja taotlusvooru Grants for Biomedical Research
Baltics, Central and Eastern Europe, Russia, and Ukraine, esitasin ma sinna
uurimisprojekti Biological effects of modified fullerenes and nano-size metals
(Modifitseeritud fullereenide ja nanosuuruses metalliosakeste bioloogilised
mojud). Kuna antud organisatsioon toetab peamised biomeditsiinilisi alus-
uuringuid, jdi minu taotlus paraku rahastamata. Olin mdistagi pettunud, ent
kuna olin sellesse taotlusesse pannud palju ajutddd, hdid ja uudseid ideid ning
uskusin kavandatud uuringute vajalikkusesse, siis veensin KBFI direktsiooni,
et saaksin aastateks 2005-2006 veidi stardiraha kuni minu granditaotlused
realiseeruvad. Olen sellest kirjutanud pikemalt oma intervjuus Thomson Reuters
Science Watch’ile (http://sciencewatch.com/dr/fbp/2009/09augfbp/09augfbpKahr/).
Fullereenid jétsin plaanidest esialgu vélja (ehkki E. Oberdorsteri THF-aps tuli
ilmsiks alles 2007. a!) ja keskendusin nanosuuruses metallioksiididele, kuna
neid toodeti juba suurtes kogustes ja lisati ka tarbekaupadele ning minu
uurimisgrupis oli kdik vajalik (nii varustus kui vajaliku ettevalmistusega en-
tusiastlikud kolleegid) just metallioksiidide okotoksilisuse ja toimemehhanis-
mide uurimiseks olemas.

Gruppi tuli ka palju doktorante ja tudengeid ning meie laboriga oli juba lii-
tunud professor Henri-Charles Dubourguier, kelle huvidele lisandus niitid ka
nano-modde. Seega viis antud teaduspreemiani kitsamas mottes viimase 6—7
aasta t00, ehkki metoodikad lahenduste leidmiseks olid suures plaanis olemas
juba enne. Neile tuli lihtsalt teise nurga alt vaadata. Ténapdeva bioloogia-
teadus on oma olemuselt kollektiivne ja mul on suur rodm, et olen leidnud
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endale palju kaasamdtlejaid, jérgijaid, osavaid eksperimenteerijaid, kolleege
ja tudengeid, kelleta seda teaduspreemiat ilmselt poleks olnud. Seetdttu ka-
sutan selles essees pigem meie-vormi, ehkki preemia saajaid oli seekord iiks.
Minu noori voéimekaid kolleege ja tudengeid nende preemiad alles ootavad.
Neid on kiimmekond, kellest enamik on fotol (joonis 3) ja kdigi nende nimed
on artiklites kdesoleva essee 10pus.

Joonis 3.

Minu t66grupp Korvemaal 2010. a talveseminaril. Vasakult: Villem Aruoja,
Margit Heinlaan, Irina Blinova, Liina Kanarbik, Mariliis Sihtmie, Kaja Kase-
mets, Olesja Bondarenko, Aleksandr Kékinen, Pu-Chun Ke (kiilalisprofessor
Clemsoni Ulikoolist, USA), Monika Mortimer, Anne Kahru.

Eraldi tooksin siiski vélja neli nime: Henri-Charles Dubourguier — minu kol-
leeg ja elukaaslane, kes meie hulgast lahkus 2010. a mértsikuus. Tema erudit-
sioon, energia ja roll minu ja kogu t66grupi inspireerimisel ja motiveerimisel
on hindamatu vairtusega; Angela Ivask — minu endine tudeng ja noor kolleeg,
kes on praegu jareldoktorantuuris Ameerikas; Kaja Kasemets ja Irina Blino-
va — minu praegused KBFI head kolleegid, kes kdik on meie laborisse toonud
uusi ideid ja toosuundi ja on antud teaduspreemiasse panustanud.
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SUNTEETILISTE NANOOSAKESTE OKOTOKSIKOLOOGIA:
KESKKONNAOHTLIKKUS JA EL UUS KEMIKAALIPOLIITIKA REACH

Kemikaalid on kaasaegse elu (ja progressi) lahutamatu osa, ent nende kont-
rollimatu kasutamine vdib kahjustada inimese tervist ja keskkonda. Kokku
tuntakse maailmas ca 30 miljonit keemilist ainet, millest umbes 100 000 oma-
vad Euroopa Liidus (EL) kaubanduslikku tdhtsust. Samas ei ole Euroopa Ko-
misjoni hinnangul piisavalt andmeid umbes 99 protsendi kasutuses olevate
kemikaalide mojust inimese tervisele ja looduskeskkonnale. Seega pole ime,
et ehkki investeeringud keskkonnauuringutesse ja -kaitsesse ning inimese ter-
visega seotud valdkondadesse pidevalt suurenevad, nditavad neurodegene-
ratiivsed ja stidame-veresoonkonna haigused kasvutendentsi. Suureneb ka
allergiate ja vihihaiguste esinemise sagedus ning halveneb looduslike 6ko-
stisteemide seisund.

EL viimase aastakiimne iiheks olulisemaks saavutuseks voib lugeda kemi-
kaaliohutuse poliitika reformi, mille kdigus todtati véilja Euroopa Parlamendi
ja Noukogu méérus 1907/2006, mis késitleb kemikaalide registreerimist, hin-
damist, autoriseerimist ja piiramist (REACH — Registration, Evaluation,
Authorisation and Restriction of Chemicals). REACHi méaédrus joustus 1. juu-
nil 2007. REACHiga on seotud ka minu grupi t66 FP6 projektis OSIRIS
(Optimized Strategies for Risk assessment of industrial chemicals through
integration of non-test and test information; 2007-2010), milles kokku osaleb
31 uurimisgruppi (http://www.osiris-reach.eu/). Projekti eesmirgiks on todta-
da vilja integreeritud teststrateegiad, toetamaks EL uut kemikaalipoliitikat
REACH, et oluliselt suurendada loomkatseid mitte vajava (nn non-testing)
informatsiooni osa kemikaalide ohtlikkuse hindamisel (3R strateegia). 3R
strateegia (reduction, replacement, refinement) on kogu maailmas tunnustatud
ja EL prioriteetne strateegiline suund loomkatsete osakaalu vihendamisele nii
teadusuuuringuis kui seadusandlusega sitestatud uuringuis ning eriti aktuaal-
ne seoses REACHiga. Minu grupi venekeelse toksikoloogia-alase teaduskir-
janduse andmestiku analiiiisiga seotud tulemused on kokku vdetud artiklites
(Sihtmie jt, 2009, 2010), mis on OSIRISe iiheks originaalsemaks REACHIi
toetavaks ldhenemisviisiks.

Lisaks REACHi médrusega “kaetud” toostuskemikaalidele, mis loodetavasti
saavad selleks ette ndhtud 11 aasta jooksul toksilisuse suhtes iseloomustatud,
on hakatud iiha suurenevates mahtudes tootma ka tdiesti uudseid materjale —
siinteetilisi nanoosakesi (osakesed, mille iiks modde on alla 100 nm). NB!
Nanosuuruses osakesi leidub ka looduses, nt mulla huumuseosakesed, peened
saviosakesed jne. Nanoosakesed tekivad ka polemisel ja nanosuuruses struk-
tuure leidub ka Eesti pdlevkivielektrijaamade lendtuhas. Eeldatavalt peaksid
ka nanoosakeste puhul hakkama kehtima needsamad REACHi pShimdtted:
kemikaalide (seega siis ka nanoosakeste ja nanomaterjalide) tootjad, impor-
tijad ja kasutajad peavad tagama, et vastavate kemikaalide vOi nanomater-
jalide voimalikud ohtlikud omadused inimese tervisele ja keskkonnale oleksid
kindlaks tehtud ning tooted nduetekohaselt méargistatud.
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Et saada nanosuurustest paremat ettekujutust, siis paberilehe paksus on umbes
100 000, punaste vereliblede suurus 8000, bakteritel 1000, antikehadel 10 na-
nomeetrit, rakumembraani 14bimd4t ja membraanipoori suurus on 6—10 nano-
meetrit. Gliikoosi molekul on vaid iithenanomeetrine, kulla aatomi ja veemo-
lekuli 18bimoat vaid kolmandik sellest, vesiniku aatom aga umbes 0,1 nm suu-
rune (loe lisaks Kahru, Lippmaa, 2010). Siinteetilisi nanoosakesi sisaldavad
materjalid on juba paarkiimmend aastat teadlaste huviorbiidis ning tinaseks
on nanotehnoloogiad prioriteetsed kogu maailmas. Nanotehnoloogia kiire
arengu tulemusena on moningate nanoosakeste (TiO,, ZnO, siisinik-nano-
torud) tootmine suurenenud juba t6ostuslike mahtudeni. Peale toostuslike ra-
kenduste on nii mdnedki nanoosakesed juba kasutusel tarbekaupades, kus-
juures nende kasutamine kasvab hoogsalt. 2009. aasta seisuga oli nanoosa-
kestest kdige enam tarbakaupades kasutust leidnud hdbe (259 toodet), siisinik,
sealhulgas fullereenid (82 toodet; joonis 2), tsink ja ZnO (30), réni (35), titaan
ja TiO, (50) ning kuld (27 toodet)
(http://www.nanotechproject.org/inventories/consumer/analysis_draft/).

Siisinik-nanotorusid kasutatakse iilikergete tugevate materjalide koostises
(tennisereketid, hokikepid), nanosuuruses metallioksiide (nt TiO, ja ZnO) aga
nt UV-kaitsefaktorina kosmeetikatoodetes ja péikesekaitsekreemides ning ise-
puhastuvate pinnakatete koostises (nano-TiO,). Nanohdbe on tinu oma bak-
teritsiidsetele omadustele juba laialdaselt kasutuses nii haavaravivahendite
(sidemed, plaastrid) koostises kui ka sokkides ja isegi aluspesus (sic!)
(http://hun.nanosilver.cz/).

Aastal 2006 OECD Noukogu moodustatud tooriihm (Working Party on Ma-
nufactured Nanomaterials, WPMN) loetleb 2008. aastal avaldatud raportis
ENV/IM/MONO(2008)13/REV neliteist nanomaterjali, mida tuleks ohutuse
aspektist esmajirjekorras iseloomustada. Nimekirja kuulub kaheksa anor-
gaanilist nanomaterjali: nanohdbe, nanoraud, nano-TiO,, -AL,O;, -CeO, -ZnO
ja -SiO,, nanosavid (nanoclays) ja kuus orgaanilist nanomaterjali: triikimust
(carbon black), C60-fullereenid (joonis 2), iihekihilised (SWCNTs — single
wall carbon nanotubes) ja mitmekihilised nanotorud (MWCNTs — multiwall
carbon nanotubes), poliistiireen ning dendrimeerid.

Aine “ldhkumine” nanosuuruseni suurendab aine eripinda kuni miljoneid
kordi, mis omakorda suurendab pinnaenergiat, muudab aine keemiliselt reak-
titvsemaks ja annab talle uusi omadusi (joonis 4). See on ka peapdhjus, miks
nanorevolutsioonile nii suurt tulevikku ennustatakse: samal ainel on nano-
suuruses tdiesti uued omadused, millest voib voita nii todstus kui ka meditsiin.
Teisalt voivad nanoskaalas materjalide uudsed fiiiisikalis-keemilised oma-
dused suurendada nende biosaadavust ning toksilisust (Nel jt, 2006; Kahru jt,
2008; Kahru, Savolainen, 2010; Kahru, Dubourguier, 2010).

Ehkki nanoosakestest tulenevaid riske (eelkdige tootmises eksponeeritud ini-
meste ohutuse seisukohalt) on 2004. aastast alates jérjest rohkem teadvus-
tatud, napib nanotoksikoloogia-alast teaduskirjandust ning nanodkotoksiko-
loogilisi artikleid peaaegu pole. Tdepoolest, esimesi nanoosakeste toksiko-
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loogia-alaseid kirjutisi on ISI Web of Science’i andmebaasis registreeritud
alates 1990ndatest aastatest ja kiirem areng algas aastail 2000-2003, ent esi-
mesed nanodkotoksikoloogia-alased publikatsioonid ilmusid alles 2006. aastal
(Kahru jt, 2008; Kahru, Dubourguier, 2010). Samas, kemikaalide keskkonna-
ohtlikkuse ja -riski hindamiseks on vaja ennekdike kvantitatiivseid toksilisuse
andmeid.

Joonis 4.

Mikrosuuruses (vasakul) ja na-
nosuuruses (paremal) CuO sus-
pensioonid vetikate kasvu uuri-
miseks kasutatavas mineraal-
sootmes.

NB! Modlema oksiidi suspen-
siooni puhul on oksiidi kogus
(mg/1) sama.

Foto: V. Aruoja

Kuna nanoosakesi toodetakse juba td6stuslikes mahtudes, satuvad need varem
voi hiljem ka sinna, kus neid ei soovita niha — eeskétt veekogudesse, pin-
nasesse ja setetesse. Nii on juhtunud ja juhtub ka edaspidi tikskdik milliste
suures mahus toodetud tdostuskemikaalide puhul.

Toksilisus on kemikaali moju elusorganismile, mida kdigepealt uuritakse la-
boratoorsetes tingimustes teatavat liiki rakkudele voi organismidele, milleks
on bakterid, algloomad, vesikirbud, hiired jne. Kuna looduses on tegu 6ko-
stisteemidega, siis uuritakse mingi konkreetse kemikaali kahjulikku toimet nn
lihtsustatud 6kosiisteemi mudelil.

Naiteks testid vetikate, vesikirpude ja kaladega on kohustuslikud tdostuske-
mikaalide ohtlikkuse ennustamiseks veeorganismidele, kusjuures kemikaali
ohuklassi médrab antud kemikaalile koige tundlikum organism (kdige norgem
bioloogilise toiduahela liili). Kemikaali (ka nanoosakeste) toksilisust hinna-
takse selle poolletaalse (poolefektiivse) kontsentratsiooni — L(E)C50 pdhjal.
L(E)C50 iihik on aine hulk (reeglina mg/l), mis mojub surmavalt pooltele
testorganismidele voi pdhjustab mone muu kahjuliku efekti 50% tasemel.
Mida viiksem on L(E)C50 véirtus, seda miirgisema ainega on tegemist: viga
keskkonnaohtlike kemikaalide L(E)C50 véairtused on iildjuhul véiksemad kui
1 mg/l. Lihtsustatult: kemikaal, mis kontsentratsioonis 1 mg/I tapab 48 h jook-
sul nt 50% selle kemikaali vesilahuses hoitud vesikirpudest, on keskkonnale
viga ohtlik. Peab lisama, et peale akuutsete toksilisuse testide tulemuste oli ja
on kemikaalide keskkonnaohtlikkuse hindamisel oluline ka kemikaalide voi
ainete biolagundatavus keskkonnas (loe lisaks Kahru, 2009).
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NANOOSAKESTE TOKSILISUSE MEHHANISMID

Kui kvantitatiivsed okotoksilisuse andmed on vajalikud kemikaalide/nano-
osakeste potentsiaalsete keskkonnaohtude hindamiseks, siis teaduslikus plaa-
nis on ennekdike huvitavad toksilisuse mehhanismid: miks moni kemikaal on
viga miirgine juba viga viikeses koguses? Kuidas kemikaalide toksilist toi-
met dra kasutada — pestitsiidid, tsiitostaatilised vahiravimid. Kuidas toksilisust
neutraliseerida — vastumiirgid. Nii nditeks vdimaldab nanoosakeste bioloo-
gilise mdju mehhanismide vélja-selgitamine nanoosakesi modifitseerida nii, et
nende mojud oleksid inimesele soovitavad ja keskkonnale vdimalikult ohutud.
Teisalt vdoimaldab toksilisuse mehhanismide tundmine luua ka uusi “nano”-
pohiseid biotsiidseid aineid.

Praeguseks enim tunnustatud nanoosakeste toksilisuse mehhanismiks arva-
takse olevat oksiidatiivne stress (OS) ja metalliliste nanoosakeste puhul ka la-
hustuvus (Nel jt, 2006; Kahru jt, 2008). OS ilmneb siis, kui vabade radi-
kaalide tootmine rakus iiletab raku vdimet nendega vdidelda (Kohen, Nyska,
2002). OS kiigus tekivad nn reaktiivse hapniku vormid (ROS), mis v&ivad
kahjustada lipiide, valke ja DNAd (Kelly jt, 1998). OS mehhanisme seos-
tatakse ka mitmete inimese patoloogiliste protsessidega ning organismide
vananemisega (Kastan, 2007; Unlu, Koc, 2007). Esimesed nanoosakeste OS
kirjeldavad eksperimentaalsed t66d tehti kopsuepiteeli rakkudega in vitro
(Brown jt, 2004; Nel jt, 2006). In vitro koekultuuridel on ndidatud ka TiO,
nanoosakeste potentsiaalset ROS-seoselist neurotoksilisust (Long jt, 2006).

Teine tihtis tegur, mis on dérmiselt oluline just metalle sisaldavate nanoosa-
keste (nanohobe, nano-ZnO, nano-Al,Os;, nano-CuO, CdSe ja CdSe/ZnS
kvantpunktid) miirgisuses, on osakeste lahustuvus. Toepoolest, piisava la-
hustuvuse korral vdivad toksilise t06 “dra teha” just lahustunud metalliioonid
ning nanoosakesed ise ei pruugi rakku sisenedagi. Teatud endotsiiteerivate
(osakesi sisestavate) rakkude puhul on teadlased in vitro katsetes ndidanud, et
kui metallioksiidi osakene siseneb rakku, siis toksilised metalliioonid vabane-
vad alles raku sisemuses (nn Trooja hobuse mehhanism) (Limbach jt, 2007).

NUUD SIIS TAPSEMALT MEIE ENDI TOOST

Nagu eespoolt mirgitud, alustasime 2004. a nanoosakeste keskkonnaohtlik-
kuse uuringuid. Uurimisobjektiks valisime metallioksiidide nanoosakesed,
lahtudes nende iiha suurenevast kasutamisest tarbekaupades, uurimisteema
uudsusest (teave metallioksiidide Okotoksilisuse kohta praktiliselt puudus)
(Kahru jt, 2008) ja ka sellest, et uurimisriihmal oli juba kogemusi raske-
metallide biosaadavuse ja Okotoksilisuse mehhanismide uurimise alal (Ivask
jt, 2002; Kahru jt, 2005). Tooriihmas olid juba alates 2002. a kasutusel
rekombinantsed sensorbakterid, millega méarasime biosaadavaid raskemetalle
erinevates looduslikes proovides (saastatud mullad ja setted) (Ivask jt, 2002,
2009, 2010b; Kahru jt, 2008; Bondarenko jt, 2008, 2010). Sellised sensor-
bakterid hakkavad tootma valgust siis, kui teatav metalli-ioon on piisavas
koguses nende rakku sisenenud (st on biosaadav) (Ivask jt, 2009). Sensorid
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vOtsime niilid kasutusele uudses kontekstis: et uurida metallide lahustumist
metallioksiidide (nano)osakestest. Enamgi veel, lisaks erinevaid metalle dra
tundvatele sensorbakteritele konstrueerisime ka uusi bakteritiivesid, mis hak-
kavad valgust tootma siis, kui keskkonnas on reaktiivsed hapnikuvormid voi
bakterite DNA saab kahjustatud. Seega oli ja on meie uuringute pohiees-
margiks saada adekvaatset teaduslikku informatsiooni metallioksiidide nano-
osakeste biosaadavusest ja toksilisusest erinevaid toiduahela liilisid esinda-
vatele testorganismidele (vetikad, kirpvéhilised, algloomad, bakterid) ja
vastavatest toimemehhanismidest (lahustuvus, oksiidatiivne stress).

NANOOSAKESTE VALIK,
KASUTATUD TESTSUSTEEMID JA -METOODIKAD

Metallioksiididest keskendusime ZnO, TiO, ja CuO nanoosakeste (joonis 5)
uurimisele. Vordluseks uurisime ka vastavate metallioksiidide mitte-nano e.
mikrosuuruses vormide (osakeste suuruse kontrollidena; joonis 4) ning Zn ja
Cu lahustuvate soolade (osakeste lahustuvuse kontrollidena) poolt pShjusta-
tud toksilisi mojusid.

Antud t60s
uuritud nano-
suuruses me-
tallioksiidide
purgid

Joonis 5.
Skaneeriva elekronmikroskoobi fotod ZnO, TiO, ja CuO nano- ja mikrosuu-
ruses osakestest— alumine paneel (modifitseeritult Kahru jt, 2008).

Podrake tihelepanu keskkonnaohutuse informatsiooni (nédidismérgis — “kala
koht iilespidi” — tilemisel paneelil paremal) puudumisele purgietikettide oran-
zidel ruutudel.
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Mudelorganismidena (joonis 6) kasutasime peamiselt OECD ja/voi DIN stan-
dardtestide veeorganisme, sh kirpvahilisi Daphnia magna ja baktereid Vibrio
fischeri (Heinlaan jt, 2008; Mortimer jt, 2008), vetikaid Selenastrum capricor-
nutum . Pseudokirchneriella subcapitata (Aruoja jt, 2009), et antud teadus-
uuringu andmeid (L(E)C50, NOEC', MIC? viirtused) saaks kasutada ka
regulatoorsetel eesmérkidel. Lisaks uurisime nano-metallioksiidide mojusid
ka teistele osakestest toituvatele organismidele: kirpvéhilistele Thamnocepha-
lus platyurus (Heinlaan jt, 2008) ja algloomadele Tetrahymena thermophila
(Mortimer jt, 2010) (joonis 7).

Keskkonnamaatriksi moduleerivat moju metalliliste nanoosakeste biosaadavu-
sele ja toksilisusele hindasime vdrdlevalt erinevates loodusvetes ja standard-

setes OECD testi keskkondades (Blinova jt, 2009), kasutades paralleelselt nii
standardseid okotoksikoloogilisi teste kui rekombinantseid sensorbaktereid.

T,

N

-

Y

20000

2000 %

(b)

Joonis 6.

Uurimistsiiklis kasutatud peamised testorganismid, keda on seni kasutatud
peamiselt kemikaalide ja veekvaliteedi 6kotoksikoloogiliseks hindamiseks:
vetikad Pseudokirchneriella subcapitata (a) faaskontrast- ja (b) fluorestsents-
mikroskoopias; (¢) nano-CuO osakeste akumuleerumine testkeskkonnast kirp-
vahiliste Daphnia magna ja (d) Thamnocephalus platyurus soolestikku; alg-
loom Tetrahymena thermophila (e) enne ja (f) péarast ekspositsiooni nano-CuO
osakestele; (g) looduslikult bioluminestseeruvate bakterite Vibrio fischeri
kasv agarsootmel pérast kaheksatunnist inkubeerimist nano- ja tavasuuruses
CuO suspensioonis (foto on tehtud pimedas ruumis) (Kahru jt, 2008).

' no-observed-effect concentration — madalaim testitud kontsentratsioon, mille juures

testorganismil kahjulikke mdjusid ei tdheldatud.

2 MIC — minimal inhibitory concentration — madalaim testitud kontsentratsioon, mis
antud organismi elutegevust pidurdas. Kasutatakse reeglina bakterite kasvu inhibit-
siooni kirjeldamisel.
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. Joonis 7.

~| Algloom (iiherakuline liht-
| saim eukariiootne organism!)
Tetrahymena thermophila
| mitmekihilisi siisinik-nanoto-
7| rusid sd0mas
| (Alglooma kehas niha musti na-
" "= | notorude agregaate tdis toiduva-
£ .' kuoolid ja nanotorude suspen-

B RN g = sioo;ﬂs alglooma liitkumistrajek-
BTl A AR T L e ~~. .| toor).

; wll’)pm ST Y Foto: M. Mortimer
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Eritiiibiliste ja eri suurusega metallioksiidide nanoosakeste reaktiivseid
hapnikuvorme (ROS) tekitavat potentsiaali uurisime oksiidatiivse stressi spet-
siifiliste rekombinantsete luminestseeruvate sensorbakteritega (Ivask jt,
2010a). Fiisioloogilistes tingimustes metallioksiidide hiidroliiiisil vabanevate
Zn- ja Cu-ioonide toksilise moju hindamiseks kasutasime vastavalt Zn-sen-
sorit Escherichia coli MC1061(pSLzntR/pDNPzntAlux) ja Cu-sensorit Esche-
richia coli MC1061(pSLcueR/pDNPcopAlux), mis hakkavad valgust tootma
vastuseks rakku sisenenud (biosaadavatele) tsingi ja vase ioonidele (vt iile-
vaade Ivask jt, 2009).

OLULISEIMAD TULEMUSED

NANO- JA TAVASUURUSES ZnO, CuO JA TiO, OKOTOKSILISUSE
HINDAMINE

TOKSILISUS BAKTERITELE VIBRIO FISCHERI JA KIRPVAHILISTELE

DAPHNIA MAGNA JA THAMNOCEPHALUS PLATYURUS
Naéitasime, et nano- ja mikrosuuruses TiO, suspensioonid ei olnud toksilised
isegi kontsentratsioonis 20 g/l. Samas olid koik Zn-iihendid véiga miirgised
(poolefektiivne kontsentratsioon ~ 1 mg/l), kusjuures rekombinantsete Zn-
sensorbakteritega néidati, et toksilisus tulenes lahustunud Zn-ioonidest. Erine-
valt Zn-iihenditest oli nano-CuO koigile testorganismidele miirgisem kui tava-
suuruses CuO ja Cu-sensorbakterid niitasid, et nCuO osakeste méargatavalt
suurem toksilisus V. fischerile ja T. platyurusele oli seletatav nanosuuruses
CuO suurema lahustuvusega, mis aga ei seletanud nCuO “kogu” toksilisust D.
magna’le, kes on Okotoksikoloogia 1iiks olulisemaid mudelorganisme
(Heinlaan jt, 2008). Uks pohjus vdib olla Daphnia seedefiisioloogias, mille
viljaselgitamiseks algatati elektronmikroskoopilised D. magna soole-epiteeli-
rakkude ultrastruktuuri uuringud (Heinlaan jt, 2011) (joonis 8). Meie andmed
kinnitasid, et D. magna puhul oli CuO nanoosakeste miirgisus suurem kui
seda voinuks eeldada testkeskkonnas lahustunud vaseioonide kontsentrat-
sioonist. Elektronmikroskoopilised uuringud CuO nanoosakeste sisenemist
Daphnia soole epiteelirakkudesse ei sedastanud (joonis 8, ¢_2h), ehkki tihel-
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dasime muutusi Daphnia sooleepiteeli ultrastruktuuris ja kahtlustasime ka
immuunsiisteermi hdirumist, kuna pérast 48h ekspositsiooni nano CuO-le ti-
heldati Daphnia sooles erinevalt tavaolukorrast rohkearvuliselt baktereid
(joonis 8 ¢_48h). (Heinlaan jt, 2011). nCuO toksilisus D. magna’le voib lisaks
lahustunud vaseioonidest pdhjustatule olla tingitud ka osakestepdhisest oksii-
datiivsest stressist (Kahru jt, 2008; Kahru, Dubourguier, 2010; Ivask jt, 2010).

=*
{ . Vesikirp Daphnia magn.
; e - .

Margit Heinlaan Tour'is (Prantsusmaal)
B TEM analiiiise tegemas
T[S c_asn

Joonis 8.

Elektronmikrofotod (TEM) vesikirbu Daphnia magna soole keskosast:

(a) vesikirpude testlahuseks oli OECD s6dde (kontroll), 48ndal katsetunnil on
Daphnia sooles niha vaid iiksikuid baktereid (nool). (b) vesikirpude testlahus
sisaldas 175 mg mikro-CuO/1 (vastav EC50 kontsentratsioon) OECD s66tmes.
48ndal katsetunnil on niha, et mikrosuuruses CuO moodustab Daphnia sooles
suuri kogumikke (L — must “sodi”), rakkudevaheline ruum sooleepiteelis laie-
nenud (IS- intracellular space). Bakterid soolevalendikus puuduvad. (c) vesi-
kirbud olid eksponeeritud 4 mg nano-CuO/I (vastav EC50 kontsentratsioon)
OECD so66tmes. 2. katsetunnil (c_2h) on selgelt ndha Daphnia soolevalendi-
kus nano-CuO agregaate, ent soolehattudes ega sooleepiteeli rakkudes CuO
nanoosakesi ei dnnestunud ndha > HEA UUDIS! 48ndal katsetunnil (¢_48h)
on soolevalendikus ndha tliksikuid nCuO agregaate (nooleots). Rakkudevahe-
line ruum sooleepiteelis on laienenud (IS). Sooles rohkelt baktereid (nooled).
Kas nCuO mojub Daphnia immuunsiisteemile? HALB UUDIS?

TEM uuringud tehti koostdds Francois Rabelais Ulikooliga (IBISA Electron
Microscopy Facility), Tours, Prantsusmaa. TEM fotod: M. Heinlaan
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Mortimer jt t60s (2008) niitasime, et kineetilist Vibrio fischeri bioluminest-
sentsi inhibeerimise testi Flash Assay’d voib ka nanoosakeste analiiiisimiseks
teha mikroplaadiformaadis ja et seda testi saab edukalt kasutada nii orgaa-
niliste kui anorgaaniliste nanoosakeste antibakteriaalsete mojude hindamiseks.
Blinova jt (2010) t66s kasutati CuO toksilisuse uurimise testikeskkonnana
nelja erinevat looduslikku joevett ja vorreldi saadud tulemusi standardvees
testituga. Nditasime, et nii nano-CuO kui tavasuuruses CuO toksilisus D.
mag-na’le oli loodusvees iile 100 korra viiksem kui standardvees ja
korreleerus orgaanilise aine sisaldusega joevees. Tsingiiihendite toksilisus aga
ei sOltunud testkeskkonna/vee tiiiibist.

TOKSILISUS MIKROVETIKATELE PSEUDOKIRCHNERIELLA SUBCAPITATA
Aruoja jt (2009) t66s médrasime OECD 201 vetika kasvu inhibitsiooni testiga
ZnO, Ti0O, ja CuO nanoosakeste toksilisuse vetikale Pseudokirchneriella sub-
capitata, arvestades vdimalikku valguse varjutuse modju nanoosakeste poolt
(joonised 4 ja 9). Tulemused néitasid, et varjutusefekt oli tithine. K&ige toksi-
lisemad olid ZnO nanoosakesed, millele jargnesid CuO ja TiO, nanoosakesed.
Nii mikrosuuruses kui ka nano-ZnO osakeste toksilisus oli sarnane ZnSQO,-st
pohjustatule (72 h EC50 ~0,04 mg Zn/l). Seega seostati testitud (véikestel)
kontsentratsioonidel toksilisust ainult lahustunud Zn?* ioonidega. Mikrosuu-
ruses TiO, (EC50 = 36 mg Ti/l) ja CuO (EC50 = 12 mg Cu/l) olid vihem
toksilised kui nende nanosuuruses vormid (EC50 = 6 mg Ti/l ja 0,7 mg Cu/l).
Nano-TiO, moodustas kasvukeskkonnas iseloomulikke vetikarakke siduvaid
agregaate (joonis 9 D-F), mis vdis olla nano-TiO, vetikate kasvu pidurdava
moju pdhjuseks. Toksilisuse andmete vordlus nditas, et mdlema vaseoksiidi
toksilised mojud vetikatele olid pohjustatud vaseioonidest.

TOKSILISUS ALGLOOMADELE TETRAHYMENA THERMOPHILA
Mortimer jt (2010) t60s néitasime, et osakestest toituvatele ainuraksetele alg-
loomadele Tetrahymena thermophila olid nano- ja mikrosuuruses ZnO vorrel-
dava toksilisusega (~ 4 mg Zn/l), ja oluliselt miirgisemad kui nCuO (~ 100 mg
Cu/l). Nanosuuruses CuO oli mikrosuuruses CuO osakestest kuni 20 korda
toksilisem, kusjuures mdélema CuO puhul oli toksilisus seletatav lahustunud
Cu-ioonidega.

SUNTEETILISTE NANOOSAKESTE OKOTOKSIKOLOOGIA: ANNO 2009

Ulevaateartiklis (Kahru, Dubourguier, 2010) vdtsime kokku nii nanoosakeste
kui ka organismide L(E)C50- véirtuste leidumust teadusartiklites seisuga ke-
vad 2009, et selgitada, millised nanoosakesed on kdige keskkonnaohtlikumad
ja missugused organismigrupid nanoosakeste suhtes koige tundlikumad.
Selleks koguti olemasolevatest eelretsenseeritud teaduskirjutistest L(E)C50-
vadrtusi seitset tiilipi nanoosakeste (nano-TiO,, nano-ZnO, nano-CuO, nano-
Ag, SWCNT-d, MWCN-d ja C60-fullereenid) ning seitsme vordluskemikaali
(tavasuuruses TiO,, ZnO, CuO ning Zn*", Cu*, aniliin ja pentaklorofenool)
toime kohta seitset tiiiipi organismidele (bakterid, vetikad, kirpvéhid, rips-
loomad, kalad, nematoodid ja parmid). Tuleb kohe mainida, et kiillalt palju
artikleid selle iilevaate tegemiseks olid meie enda grupist parit.
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Joonis 9.

Ulemine osa: TiO, osakeste agregaadid vetikate kasvukeskkonnas. Mikro-
suuruses TiO, agregaadid (A, B, C) ja nanosuuruses TiO, agregaadid (D, E, F)
vetikate kasvukeskkonnas. A, D — palja silmaga nihtav; B, E — faaskontrast-
mikroskoobis ja C, F — fluorestsentsmikroskoobis. Nooled osutavad individu-
aalsetele kuusirpi/koma-meenutavatele vetikarakkudele, mis on suurema suu-
rendusega niha joonisel all paremal. All vasakul: meie laboris tdiustatud siis-
teem kemikaalide moju uurimiseks vetikate kasvule. Modifitseeritult (Aruoja
jt, 2009).

Fotod: V. Aruoja

Leidsime kokku 77 L(E)C50-véértust, neist 31% nano-TiO,, 18% C60, 17%
nano-ZnO, 13% nano-Ag ning 9% nii SWCNT-de kui ka nano-CuO kohta.
Ainult 3% andmetest oli pithendatud mitmekihilistele siisinik-nanotorudele
(MWCNT). Organismidest kisitles 33% andmeist kirpvahilisi, 27% baktereid,
14% vetikaid ning 13% kalu. Koigi 77 L(E)C50-vaartuste pohjal arvutatud
mediaanvéirtusi (kokku 34) kasutati eri nanoosakeste liigitamiseks keskkon-
naohtlikkuse seisukohast véikseima L(E)C50-vairtuse jérgi (st kdige tundli-
kum organismigrupp maééras toksilisuse klassi). Nano-ZnO ja nano-Ag klassi-
fitseerusid “darmiselt toksiliseks” (extremely toxic, L(E)C50 < 0,1 mg/1), C60
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ja nano-CuO “véga toksiliseks” (very toxic, (L(E)C50 = 0,1-1 mg/l) ning
SWCNT-d ja MWCNT-d “toksiliseks” (toxic, (L(E)C50 = 1-10 mg/l). Nano-
Ti0; klassifitseerus “kahjulikuks” (harmful, (L(E)C50 = 10-100 mg/1).

METALLIOKSIIDIDE (NANO)OSAKESTE TOKSILISUSE MEHHANISMID:
LAHUSTUVUS JA/VOI OKSUDATIIVNE STRESS?

Meie saadud andmed ZnO ja CuO toksilisusest erinevatele veeorganismidele
nditasid kujukalt, et isegi metallioksiidide piiratud lahustuvuse korral vdivad
toksilise t00 siiski “dra teha” lahustunud metalli-ioonid ning nanoosakesed ise
ei pruugi rakku/organismi sisenedagi, kuna paljudele veeorganismidele on
juba viga viike tsingi ja/voi vase ioonide kontsentratsioon kahjulik (Kahru jt,
2008; Kahru, Dubourguier, 2010). Lahustunud metalli ioonidest (Zn2+, Cu2+)
pohjustatud toksilisust sedastasime nii osakesi sisestavate (kirpvéhilised
Daphnia magna ja Thamnocephalus platyurus, algloomad Tetrahymena ther-
mophila) (Heinlaan jt, 2008; Mortimer jt, 2010) kui ka osakesi mittesises-
tavate organismidega (bakterid Vibrio fischeri, vetikad Pseudokirchneriella
subcapitata, parmid Saccharomyces cerevisiae) (Heinlaan jt, 2008; Mortimer
jt, 2008; Aruoja jt, 2009; Kasemets jt, 2009) tehtud ZnO ja CuO (nano)osa-
keste toksilisuse uuringutel.

Naitasime, et meie poolt uuritud organismide puhul ZnO nano- ja mikrosuu-
ruses osakeste toksilisus ei erinenud ja oli seletatav Zn-ioonide vabanemisega.
Ka ZnO prepraatide eripinnad (méératud kuivadest pulbritest BET meetodil)
ei erinenud mirgatavalt: nZnO eripind oli 12,9 m*/g ja mikrosuuruses ZnO
puhul 7,2 m*g. Samas, CuO nanoosakeste eripind oli CuO mikrosuuruses
prepa-raadi omast ligi 40 korda suurem (25,5 m*/g versus 0,64 m*/g) (Ivask jt,
2010 a), mis seletab ka nende oluliselt suuremat vees lahustuvust ja 6kotok-
silisust (vt iilevaade Kahru, Dubourguier, 2010). Analoogilisi tulemusi on
saadud in vitro koekukultuuridel erinevate metallioksiidide (Brunner jt, 2008;
Limbach jt, 2007) ja ainuraksetel vetikatel nanohdbeda osakeste puhul (Na-
varro jt, 2008). Tsiitotoksilisus korreleerus Cd*" hulgaga ka CdSe kvant-
punktide puhul (Derfus jt, 2004) ning ZnO sisaldavate hambamaterjalide anti-
bakteriaalseid omadusi on seostatud just ZnO hiidroliiiisil eraldunud Zn**
ioonidega (Moorer, Genet, 1982).

Oksiidatiivset stressi vdivad pohjustada mitte ainult nanoosakesed ise, vaid ka
neist lahustunud raskmetallid (Gutierrez, 2003). Nagu eespool maérgitud,
konstrueeriti meie uurimisrithmas lisaks biosaadavaid metalle “dra tundva-
tele” bakteritele ka selliseid Escherichia coli tiivesid, mis hakkavad valgust
tootma vastuseks superoksiidradikaalidele (reaktiivsed hapnikuvormid on siin-
teetiliste nanoosakeste toksilise moju iiks eeldatavaid tegureid), ja nendega
saab uurida oksiidatiivse stressi osa eritiilibiliste nanoosakeste toksilisuses.
Kasutades kombineeritult metalli- ja ROS-sensorbaktereid, néitasime, et nii
nano-CuO kui nanohdbe tekitasid ROSe, mis nCuO puhul oli 100% seletatav
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lahustunud vaseioonidega (Ivask jt, 2010a). Nanohobe seevastu oli toksiline
nii osakestest pdhjustatud ROS-de kui lahustunud hdbeda ioonide tottu.

TEADUSTULEMUSTE KOKKUVOTE

Antud t66 uudsus seisnes nii metoodilises kontseptsioonis (lahenduse origi-
naalsus) kui uurimisteema enda aktuaalsuses: néditasime, et kombineerides
meetodeid, kus kasutatakse erinevaid rekombinantseid sensorbaktereid koos
traditsiooniliste Okotoksilisuse testide ja keemilise analiilisiga, on vOimalik
vilja selgitada nii metallioksiidide nanoosakeste ohtlikkus veeorganismidele
kui ka analiiiisida selle pdhjuseid. Selleks konstrueerisime lisaks biosaadavaid
metalle “dra tundvatele” bakteritele, millega saab hinnata metallioksiidide
lahustuvust, ka selliseid bakteritiivesid, mis hakkavad valgust tootma vastu-
seks nditeks superoksiidradikaalidele. Kuna reaktiivsed hapnikuvormid on
siinteetiliste nanoosakeste toksilise moju liks tegureid, saab nii uurida oksii-
datiivse stressi osa erinevatiilibiliste nanoosakeste toksilisuses.

Kasutades multitroofset 6kotoksikoloogiliste testide patareid, mis koosnes
vetikatest, kirpvahilistest, algloomadest ja mikroorganismidest — teste, mida
seni on edukalt kasutatud todstuskemikaalide ja saasteainete Okotoksiliste
mojude hindamiseks. Niitasime, et TiO, nanoosakesed ei avaldanud enami-
kule meie poolt uuritud organismidest kahjulikku moju isegi vdga korges
kontsentratsioonis (20 000 mg/1), TiO, toksilist mdju tdheldati vaid vetikatele
Pseudokirchneriella subcapitata (72 h EC50=9,7 mg/l). Kuna nano TiO,
moodustas vetikate kasvukeskkonnas iseloomulikke vetikarakke siduvaid ag-
regaate, vOis see olla nano TiO, vetikate kasvu pidurdava moju pohjuseks.
ZnO ja CuO nanoosakesed seevastu olid mirgatavalt toksilisemad.

Uhena esimestest maailmas niitasime, et mdnedele organismidele, niiteks
vetikatele P. subcapitata ja kirpvéhilistele Thamnocephalus platyurus olid
ZnO nano-osakesed ja vetikatele ka CuO nanoosakesed toksilised juba viga
madalas kontsentratsioonis (EC50 < 1 mg/l), mis viitab nende ainete potent-
siaalselt korgele keskkonnohtlikkusele. Mdistagi on antud tulemuste digeks
tdlgendamiseks keskkonnariski votmes oluline teada (voi ennustada) ka vasta-
vate ainete (nanoosakeste) realistlikke kontsentratsioone keskkonnas.

Niitasime, et enamiku meie poolt uuritud veeorganismide puhul (vetikad P.
subcapitata, kirpvahilised T. platyurus, bakterid Vibrio fischeri, algloomad
Tetrahymena thermophila) oli nii ZnO kui CuO (nano)osakeste toksilisuse
peamiseks pohjuseks tsingi- ja vaseioonide vabanemine metallioksiidiosa-
kestest, ent CuO nanoosakeste toksilisus parmidele Saccharomyces cerevisiae
ja vesikirpudele Daphnia magna voib olla seotud ka oksiidatiivse stressi
mehhanismidega. Rekombinantsete luminestseeruvate sensor-bakteritega Es-
cherichia coli uurisime lisaks nCuO mdjule ka nanohdbedat: nii nCuO kui
nAg tekitasid ROSe, mis nCuO puhul oli 100% seletatav lahustunud vase-
ioonidega, nanohdbeda puhul oli osa toksilisust ka osakeste-pohine.
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PUBLITSEERIMINE:
KAS JA KUI PALJU MEIE UURIMSTULEMUSED HUVI PAKUVAD?

Uuringute tulemused on avaldatud ISI Web of Science’is registreeritud maine-
kates teadusajakirjades Toxicology, Toxicology in Vitro, Chemosphere, Sen-
sors, BMC Biotechnology, Analytical and Bioanalytical Chemistry, Water Re-
search, Science of the Total Environment, Environmental Pollution. Meie
esimene nanoOkotoksikoloogiline artikkel “Toxicity of nanosized and bulk
Zn0O, CuO and TiO, to bacteria Vibrio fischeri and crustaceans Daphnia
magna and Thamnocephalus platyurus” ilmus ajakirjas Chemosphere
(Heinlaan jt, 2008) ja oli maérgilise tdhendusega, kuna selles néidati iihena
esimestest maailmas metallioksiidide mérgatavat 6kotoksilisust ja sedastati ka
nanoosakeste lahustuvuse moju nende toksilisusele veeorganismidele. Artik-
kel on praeguseks joudnud keskkonnateadlaste iihe mainekama ajakirja Che-
mosphere top-50 enim tsiteeritud artikli hulka ajaraamis 2005-2010 ja seda on
viidatud juba 87 korda. Lisaks klassifitseeris Thomson Reuters ESI (Essential
Science Indicators, http://esi.isiknowledge.com/home.cgi) 2009. a selle artikli
kui Fast Breaking Paper keskkonna ja 6koloogia valdkonnas. Minu (artikli
juhtautor) intervjuu nii selle artikli kui ka nanodkotoksikoloogilistel teemadel
laiemalt on publitseeritud veebivéljaande Science Watch 2009. a
(http://sciencewatch.com/dr/tbp/2009/09augfbp/09augtbpKahr/).

Nii eelmainitud artikkel (Heinlaan jt, 2008) kui ka uurimus ZnO, CuO ja TiO,
toksilisusest ja toksilisuse mehhanismidest vetikatele Pseudokirchneriella
subcapitata (Aruoja jt, 2009) ning iilevaateartikkel “Biotests and biosensors
for ecotoxicology of metal oxide nanoparticles: A minireview”, mis ilmus
ajakirjas Sensors (Kahru jt, 2008) on Thomson Reuters ESI andmetel Eesti
viimase 10 aasta korgelt tsiteeritute hulgas (across all fields), kuhu seisuga
9.04.2011 kuulub kokku 89 Eesti autorsusega artiklit. Kahru ja Dubourguier
(2010) tlevaateartikkel “From ecotoxicology to nanoecotoxicology” ajakirjas
Toxicology, mis votab muuhulgas kokku ka meie to6grupi nanodkotoksiko-
loogia-alased uuringud, on ajakirja enim allalactud artikkel akadeemilisel
aastal (okt 2009 — sept 2010; http://top25.sciencedirect.com).

TOXICOLOGY — NANOTOKSIKOLOOGILINE ERINUBER: TOIMETAMINE

Olin vastutav kiilalistoimetaja Elsevieri ajakirja Toxicology 2010. a erinumbril
“Potential Hazard of Nanoparticles: From Properties to Biological &
Environmental Effects” (kaastoimetaja Dr. K. Savolainen Soome Todmedit-
siini Instituudist) (joonis 10).

POPULARISEERIMINE

Avaldasin ka kaks nanoosakeste potentsiaalset keskkonnaohtu késitlevat
pikemat populariseerivat artiklit: “Uued materjalid — kas ka uued ohud? Na-
noosakesed” (Kahru, 2009) ja koos E. Lippmaaga “Nanode ilu ja valu”
(Kahru, Lippmaa, 2010).
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hazard of nanoparticles: From properties
to biological and environmental effects”
(Kahru, Savolainen, 2010). Guest-editors:
A. Kahru (managing guest-editor), K. Sa- e
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volainen (guest editor). ST A Sy

KAITSTUD TEADUSKRAADID. DOKTORI- JA JARELDOKTORIOPE

Antud uurimustooga on seotud rida kraadidppureid: Margit Heinlaan (KBFI
poolsed juhendajad A. Kahru, H.-C. Dubourguier) kaitses Eesti Maaiilikoolis
doktorikraadi teemal Ecotoxicological evaluation of synthetic nanoparticles
and particulate environmental samples 2010. a 10pus ja see on esimene
nanodkotoksikoloogia alal Eestis kaitstud doktoritd. Imbi Kurvet (KBFI
poolne juhendaja A. Kahru) kaitses 2009. a TTUs teadusmagistrikraadi teemal
“Looduslikud ja rekombinantsed bioluminestseeruvad bakteritiived ainete
toksilisuse testimiseks in vitro”.

VAADE TULEVIKKU

Uks oluline takistus nanoosakeste (6ko)toksilisuse hindamisel on vajadus ise-
loomustada nanoosakesi ka veekeskkonnas nii enne testimist kui testi kdigus,
kuna osakeste suurus, morfoloogia, koostis, eripind, pinnakeemia ja reaktiiv-
sus on olulised keskkonnafaktorite poolt mojutatavad tegurid, mojutades ka
nanoosakeste toksilisust organismidele. Jatku-uuringute iiks eesmérkidest on
selgitada vilja, millised nanoosakeste fiiiisikalis-keemilised omadused on
madravad interaktsioonides biosiisteemidega ja milliseid toksilisi mojusid
need interaktsioonid kaasa toovad. T66 jatkub minu ETF8561 (2011-2014)
projektis ‘“Nanoosakeste struktuuri ja keemilise koostise mdju nende bio-
loogilistele omadustele” ja see on ka TTU doktorandi Aleksandr Kikineni
uurimisteema. EU FP7 projektis NANOVALID (Development of reference
methods for hazard identification, risk assessment and LCA of engineered na-
nomaterials, 2011-2015), kus minu grupp on iiks 35st koostdOpartnerist,
keskendume nanoosakeste toksilisuse mehhanismide profileerimisele, milleks
kasutame olemasolevaid ja konstrueerime uusi mehhanismi-pdhiselt “vasta-
vaid” bakteriaalseid sensoreid.
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EPILOOG

Toksikolooge ja okotoksikolooge seni veel Eestis ei koolitata: koik nad on
self-made-man’id, pirinedes erinevatelt aladelt (keemia, arstiteadus, bioloo-
gia). Olen Tartu Ulikooli 15petanud bioloog, tegin oma doktoritéé KBFIs
mikroobide biokeemia alal. Doktoritodd kaitsesin 1987. a Tartu Ulikoolis.
Paljude asjaolude sunnil — ja polnud see siis ka eriti kombeks ja vajalikki — ei
ole ma kédinud jareldoktori praktikal mones lddnemaailma tipplaboris, ehkki
praegu teen kdik endast oleneva, et meie grupi tudengeid vélislaboritesse saa-
ta. Minu enda pikem véliskogemus piirdub aastatel 1992—1993 paari-kolme-
kuulise to6ga Soome firmas Bio-Orbit, kus minu iilesandeks oli alustada bak-
teriaalse toksilisuse testi vilja tootamist. Testi BioTox, mis on nende uurin-
gute jéreltulija, turustab Soome firma Aboatox ja seda kasutab ka minu t66-
grupp.

Seega alustasin alates 1990datest aastatest iseseisva noore uurijana enda jaoks
ja ka Eesti jaoks tiiesti uuel alal — in vitro ja dkotoksikoloogias. See aeg oli
Eesti majandusele ja teadusele vdga raske: olime iseseisvad, ent kogenematud
ja vaesed. Olla sel ajal teadlane Eestis ei olnud ei uhke ega hdd. Kummalisel
kombel Snnestus mul siiski ka sel ajal saada EL projekte ja teisi rahvusva-
helisi koostdoprojekte. Alates 2004ndast aastast vottis minu grupi uurimistoo
suuna nanoosakeste keskkonnamojude uurimisele, mis viis ka selle teadus-
preemiani.

Mul oli au pidada kone teaduspreemiate saajate nimel 2011. a Vabariigi aasta-
paeval Teaduste Akadeemia saalis.
Siin see on:

Lugupeetud peaminister, akadeemikud, rektorid, head kolleegid,

Ehk méletate kas omaenda lapsepdlvest, oma lastest vdi siis lapselastest, kuidas
lapsed muudkui kiisivad, et “miks” ja “miks”. Mingil arenguastmel see kiisimine
16peb — ju siis enamusele saavad asjad selgeks. Ja see huvitav atavism “miksi-
tada” jaab alles kas ullikestel vai neil, kellest saavad soodsate tingimuste kokku-
langemisel teadlased. Millised on siis need “soodsad tingimused”?

Ténapéeval, kahjuks, ei piisa heaks teadlaseks saamiseks vaid teaduslikust uudis-
himust ja oskusest kiisida “miks”, vaid samavééirselt on vaja teada, kuidas leida
raha oma kiisimustele vastuste leidmiseks. Enamgi veel, kuna tidnapdevateadus
on reeglina kollektiivne, siis on vaja leida ka kaasvditlejaid, kaasamdotlejaid ja si-
nusse uskujaid.

Kui enamik neist tingimustest on tdidetud, siis viib see pdevade ja hiliste Shtu-
tundide veetmiseni huvitavate probleemide kallal heas seltskonnas. Ja seda pole-
gi nii vihe. Monel juhul viib see ka teaduspreemiani. Mdnel juhul viib see ka
selleni, et preemiasaaja laps paneb Facebook’i iiles lingi teaduspreemiate jaga-
mise kohta ja on oma ema iile uhke — ehk kompenseerib see veidigi seda aega,
mida teadus votab perelt.

Teaduspreemia on teadlasele suur tunnustus — ma usun, et selle aasta nagu ka
eelnevad preemiasaajad on minuga ndus. Nagu on tunnustus olla selle vdirika
seltskonna eestkdneleja.
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SISSEJUHATUS

SAASTLIK (JATKUSUUTLIK) METSANDUS on kiillap intuitiivselt lihtsasti mois-
tetav kontseptsioon, millel on aga sajanditepikkune kujunemislugu ja sellest
tulenevalt mitmeid télgendusi (Hahn, Knoke, 2011). Filosoofiliselt oluline ja
suurt sotsiaalteaduslikku huvi pakkuv on seejuures pohimdte pdlvkondade-
iilese sdistlikkuse vajalikkusest, st eri inimpdlvede vOrdsetest digustest ka-
sutada loodusvaradest ja elukeskkonnast saadavaid hiivesid (Vucetich, Nel-
son, 2010). Mets siisteemina on niisuguse mdtte kujunemist soosinud oma
(inimeaga vorreldes) aeglase kasvu ja arengu tottu. Loodus- ja pdllumajan-
dusteadusliku probleemi kujundab sddstliku metsanduse uurijate jaoks see, et
erinevad hiived on metsa kasutamisega keeruliselt seotud ning pole sugugi
selge, milline metsamajandus neid kdiki pikas perspektiivis maksimeeriks nii
teatud alal kui maailmas tervikuna.

Viimastel aastakiimnetel ongi METSATEADUS jérsult avardunud sedamddda,
kuidas on selgunud metsast saadavate hiivede ja saaduste mitmekesisus ja
vastuolu. Enamasti on loodusressursside intensiivne majandamine ja selleks
looduslike koosluste timberkujundamine tulusad eraomanikule, kuid mitte
avalike hiivede saavutamiseks, kusjuures turustatavad vaartused on viiksemad
kui mitteturustatavad viddrtused. Sellest on jireldatud, et tidnapéeval ei ole
looduskasutuse edasine intensiivistamine makromajanduslikult mdistlik
(Balmford jt, 2002), mis aga sageli vastandub lokaalsetele (eriti eraomanike ja
investorite) huvidele. Nonda ongi metsateaduse avardumine toimunud kési-
kies just globaalsete poliitiliste protsessidega (eeskitt URO 1992. a keskkon-
na- ja arengukonverentsi ja selle metsanduslike jétkuprotsessidega) ning
nende riikliku rakendamisega. Eestis méédratleb praegune riiklik metsapoliitika
metsanduse iilesande kaelamurdvalt keerulisena — kui “vajaduse hooldada ja
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kasutada metsi ja metsamaid sellisel viisil ja sellises tempos”, mis efektiivselt
“tagab nende bioloogilise mitmekesisuse, tootlikkuse, uuenemisvdime, elu-
joulisuse ja potentsiaali pracgu ning voimaldab ka tulevikus teisi 6kosiisteeme
kahjustamata tdita 6koloogilisi, majanduslikke ning sotsiaalseid funktsioone
kohalikul, riiklikul ja globaalsel tasandil”.

Minu ja mu kolleegide t66 viimasel kiimmekonnal aastal ongi keskendunud
METSA OKOLOOGILISTELE FUNKTSIOONIDELE. Oleme uurinud, kuidas prakti-
kas siduda metsade tootliku majandamise eesmirki bioloogilise mitmeke-
sisuse ja Okosiisteemide pikaajalise elujoulisuse tagamise eesmargiga. Lisaks
nendele on dkoloogilise sdédstvuse kriitilise tdhtsusega komponentideks mulla-
viljakuse, hiidroloogia ja héiringukindluse aspektid (Perry, 1998). Uurimist6o
peamiseks jarelduseks on, et puidutootmise ja bioloogilise mitmekesisuse séi-
litamise pealtndha vastandlikke eesmirke saab ja tuleb ithendada metsakas-
vatuslikult — struktuuriliselt mitmekesiste puistute kujundamise ja majanda-
mise kaudu maastikes, kus on olemas ka toetav kaitsealade vorgustik.

METSAKASVATUSE ROLL

Valdavat osa Euroopa metsadest majandatakse tulu saamiseks ning sellele
vastavalt on majandusmetsadel ka kandev roll metsade funktsionaalse tervik-
likkuse tagamisel. Traditsiooniliselt on metsa majandamise pohieesmargiks
olnud puidu tootmine, mida on edendatud METSAKASVATUSE kaudu — puidu-
tootlikkuse suurendamiseks metsa uuendades ja hooldades. Nonda on inten-
siivse metsamajanduse tunnusteks puude juurdekasvudiinaamika pdhjal opti-
meeritud raievanused, lageraie suurtel pindadel (sageli raidmete ja isegi kén-
dude eemaldamisega), kunstlik metsauuendus tulusaima puuliigiga (paras-
vootmes sageli voor-okaspuuliigiga) ning kasvava puistu jérjekindel kujunda-
mine hooldusraiete ja puude kasvu edendavate teiste votetega.

Metsadega kaasnevate hiivede paljususe moistmine on oluliselt muutnud aru-
saama metsa majandamise ning selle kaudu ka metsakasvatuse eesmarkidest
(Puettman jt, 2008). PUISTU PUHUL on kujunenud pdhikiisimuseks, milliseid
hiivesid ja millises ulatuses saab sdilitada ja kasutada samas metsas. Isegi
viheste mittepuiduliste saaduste voi hiivede arvestamine voib muuta arusaama
niiteks lageraie 6konoomsusest (Pukkala jt, 2011). Kuna mdnedki metsakasu-
tuse eesmérgid ei ole korraga maksimeeritavad, siis tuleb varieerida metsakas-
vatusvotteid ka puistute vahel ja planeerida metsamaastikke nii, et need téi-
daksid oma eesmirke tohusalt koigi seal olevate puistute peale kokku.
Niisugune MAASTIKU PERSPEKTIIV on eriti oluline just mdnede 6koloogiliste
funktsioonide osas. Naiiteks hiidroloogilisi funktsioone ja bioloogilist
mitmekesisust ei saagi lhes puistus jatkusuutlikult hoida (Noble, Dirzo,
1997).

Juba metsakasvatuse algusaegadel mdisteti, et seda saab késitleda mahuka
eksperimendina, mis voimaldab arendada ka okoloogiaalaseid baasteadmisi,
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kuid selle tulemused ilmnevad aastakiimnete pérast ja on rakenduslikult
lokaalse iseloomuga (Hawley, 1921). Eesti metsad on osutunud heaks uuri-
missilisteemiks, sest nende varasem majandamise mitmekesisus vdimaldab
niiiid jélgida erinevate “metsakasvatuslike eksperimentide” tulemusi tingi-
mustes, kus ka majandamise keskmine intensiivsus vastab mérksa paremini
multifunktsionaalse metsanduse niilidiskésitlusele kui Fennoskandias voi
Laane-Euroopas (Angelstam, Tornblom, 2004). Eesti riigimetsad on serti-
fitseeritud ainsa keskkonnaorganisatsioonide poolt tunnustatava séédstva met-
sanduse standardi (FSC) alusel ning looduslikult uuenenud majandusmetsade
puuliigiline mitmekesisus on seal vorreldav pdlismetsade omaga (Lohmus,
Kraut, 2010). Selline taust loob Eestis eelise Euroopa parasvodtmesse sobiva
mitmekiilgse ja sddstliku metsanduse teaduslikuks arendamiseks. Olulisteks
gradientideks, mille suhtes oleme 6koloogilist sdédstvust analiiisinud, on puis-
tute jarjepidevus (pdllumaadele kasvanud uutest metsadest polismetsadenti),
tekkeviis (istutatud okaspuistutest mitmesuguse loodusliku uuenduseni), vara-
sema puistu jadnukstruktuuride hulk, hooldus- ja sanitaarraiete intensiivsus
ning maastiku kontekst.

METSAKAITSEALAD JA POLISMETSAD

Looduslikule arengule jaetud kaitsealad tdidavad sdistlikus metsanduses kol-
me tiitipi lilesandeid. Esiteks vdoimaldavad tiksnes need paigad siilitada niiii-
dismaastikes moningaid senise metsakasvatuspraktika tdttu havinud véartusi —
n-6 URGSET OKOLOOGILIST TERVIKLIKKUST (Holling, 2000). Eesti metsades
elab kiimmekonna puidutodstusele olulise puuliigi kdrval umbes 16 000-20 000
muud hulkrakset liiki, sh u 10 000 putukaliiki (Lohmus, Soon, 2004). Neist
liikidest toendoliselt umbes 10% vajavad eluks vana, inimpuutumatut metsa
(Hanski, 2000). Polismetsas vOib viikesel alal elada markimisvéarselt palju
liike, nt 2 ha suurusel alal >20% Eestis teadaolevatest torikseentest (Saar jt,
2007). Niisuguste metsade hévitamine on Eestis olnud pikaajaline ja ulatuslik
(Lohmus jt, 2004). 20. sajandi 16pul méédratles H. Korjus (2002) Eestis pdlis-
metsaks veel ainult ithe puistu uuritud 78 000-st, enam-vihem loodusliku
puistustruktuuriga metsi oli aga jarel 1-2% metsamaast (Lohmus, 2002). Vas-
tavalt oli taandunud ka nende iseloomulik elustik. Néiteks sddstva metsanduse
itheks suunisliigiks peetaval harilikul kopsusamblikul (Lobaria pulmonaria)
hévis 20. sajandi jooksul >80% teadaolevatest leiukohtadest (Jiiriado, Liira,
2010). Eeldades eriomase elustiku séilimist teatud aja jooksul jadnukpopu-
latsioonidena ning metsade looduslikkuse taastumist aja jooksul (piiratud
ulatuses ka nende struktuuri sihipdrast mitmekesistamist raietega) (Lohmus,
2005a; Lohmus jt, 2005), koostasime rakendusliku mudeli metsa-kaitsealadele
miinimumvajaduse arvutamiseks (Lohmus jt, 2004). See mudel on iihena esi-
mestest selletaolistest maailmas aluseks ka metsanduse riikliku arengukava
asjakohastele satetele.
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Teiseks pakuvad looduslikule arengule jdetud alad vdimaluse uurida metsade
FUNKTSIONAALSET OKOLOOGILIST TERVIKLIKKUST tagavaid mehhanisme
ning modta erinevate metsakasvatusvotete looduslédhedust. Pole selge, kas ini-
mesele vajalikud 6koloogilised pohifunktsioonid voivad tdielikult sdilida ka
metsi mingil moel (ja kuidas?) intensiivselt majandades ja tugevasti lihtsustu-
nud metsamaastikes. See voib ilmneda véiga pika hilinemisega parast metsade
iimberkujundamist, olles siis pdoratav samuti acglaselt voi {ildse mitte. See-
pérast on vaja tundlikke funktsionaalse terviklikkuse moddikuid ning selle po-
himehhanismide tundmadppimist (De Leo, Levin, 1997). Euroopa segamet-
savoondi metsandusele iildistatavalt oleme ndidanud, et mitmes aspektis on
Eesti metsade struktuuriline vaesumine iile tdendoliste kriitiliste kiinniste
(>80..90%) (Lohmus jt, 2005; Lohmus, Kraut, 2010). Kui vaesumine védhen-
dab ka véairtuste koosesinemist puistu tasemel, siis langeb iihtlasi maastiku-
planeerimise kuluefektiivsus (Lohmus jt, 2007) — funktsionaalse terviklikkuse
sdilitamiseks on vaja suuremat pindala. Oleme osalenud ka BIOINDIKAATORI-
TE méaéaratlemisel metsanduse sddstvuse jilgimiseks ja suunamiseks (Angel-
stam jt, 2004; Lohmus, Soon, 2004), arvestades, et liikide véljasuremine vii-
tab elukeskkonna funktsionaalse terviklikkuse ja Okosiisteemide héiringu-
kindluse vihenemisele (Ekins jt, 2003).

Kolmandaks peaksid kaitsealad moodustama majandusmetsadega funktsio-
naalse, vastastikku toetava ja sidusa terviku. See on vajalik, sest kaitsealade
funktsionaalsust (nii {iksikult kui vorgustikuna) piirab nende viiksus ja tugev
vilismGju, majandusmetsade oma aga sisemine vaesumine ja ebastabiilsus
(Pringle, 2001; Franklin, Lindenmayer, 2009). Meie uuringud bioloogilise
mitmekesisuse levikupildi kohta Eesti metsamaastikul illustreerivad sellist
ithismoju kujukalt (Lohmus, 2002; Lohmus, Lohmus, 2008, 2009, 2010).
Uhest kiiljest kahandab siinset loodusliku struktuuriga metsade niigi viikest
efektiivset pindala asjaolu, et arvestatav osa sellest on inimtekkeliste metsa-
servadega avatud. Seega viheneb haruldaste metsaliikide véljasuremisoht tun-
duvalt, kui nad leiavad elupaiku ka viljaspool kaitsealasid, kuid paljudele
liikidele on kaitsealad siiski, metsakasvatuse loodussobralikkuse edenemisest
hoolimata, turvalisemaks elupaigaks. Just jarjepidevate metsade ldhedus sele-
tab (loodusliku uuenemise korval) ka 20. sajandil Eestis endistele pollumaa-
dele kasvanud metsade liigirikkust.

LOODUSLIKE HAIRINGUREZIIMIDE JALJENDAMINE

Viimase 20 aasta jooksul on metsakasvatust, eeskitt raieviiside pdhjendusi,
rikastanud evolutsioonilis-6koloogiline mottekdik, et kuna metsade funktsio-
naalsus on piisinud ja sealne elustik piisavalt kohastunud varasema loodusliku
hiiringureziimiga, siis peaks 6koloogiliselt sddstlik metsamajandus seda rezii-
mi voimalikult jéljendama (Perry, 1998; Lindenmayer, Franklin, 2002). Es-
malt soovitati lageraiete planeerimisel arvestada looduslike puistuvahetushai-
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ringute (poleng, tormimurd, iileujutus) sageduse ja ulatusega (Hunter, 1993)
ning jitta sinna looduslikele hiiringutele tiiiipilisi jadnukstruktuure (Franklin
jt, 1997). Jargnesid teisi raieviise holmavad kontseptsioonid: kuidas varieerida
raieviise metsatiiiibiti, lahtudes neile omastest héiringutest (Angelstam, 1998),
ja ajas — jarjestikuste puupdlvkondade vahel (Bergeron jt, 1999). Peagi pakuti
vilja ka meetod, kuidas arvuliselt hinnata raieviiside vastavust looduslikele
hiiringutele (Seymour jt, 2002).

Niiva destruktiivsuse tdttu on klassikaliseks mudeliks olnud looduslik pdlen-
gureziim vorrelduna lageraiega, liiatigi, kuna samaaegselt raiete laienemisega
on tulevalve niiteks Euroopa parasvodtmes pdlengud peaaegu korvaldanud.
Eestis oleme pdlengute umbkaudseks looduslikuks osatéhtsuseks hinnanud
70-80% puistuvahetushéiringutest, mis on kahanenud pindalaliselt u 20 korda
ja osatdhtsuselt jadb praegu suurusjarku 2% (Lohmus jt, 2004). Nagu ena-
masti lageraiepdhises metsanduses, mdjutavad raied lisaks “asendamisele”
praegust metsamaastikku kiill ka suurematel pindadel (st sagedamini) kui hai-
ringud tirgmaastikus.

Lageraie hdiringumudelit oleme edendanud peamiselt iihe pohiaspekti — raies-
mikele jdetavate elusate ja surnud SAILIKPUUDE — késitlemisel mitme teadus-
projekti kdigus ning koostanud ka teemakohase globaalse iilevaate (Rosen-
vald, Lohmus, 2008). Niisuguste jadnukstruktuuride puudumine on lage-
raiesmike iiks pdhierinevusi looduslike hdiringualadega vorreldes (Franklin jt,
1997). Need puud tdidavad aga héiringualal ja jargnevas metsapdlvkonnas
olulisi aineringe ja bioloogilise mitmekesisusega seotud funktsioone (Linden-
mayer, Franklin, 2002; Lindenmayer jt, 2004). Néiteks kui raiesmikele jaetud
lamapuidul saavad elutseda monedki haruldased ja eripdrased seeneliigid
(Lohmus, Lohmus, 2009; Lohmus, 2011ab), siis selgroogsete loomade jaoks
on lageraiesmik iiks asurkondi kdige enam killustav maastikutiitip (Prugh jt,
2008) ja moistagi kaovad sealt puudest vahetult sdltuvad organismid. Nende
tagasilevimine voib olla aeglane voi {ildse éra jadda. Meie uuringud niitavad,
et ehkki sdilikpuud vdhendavad raie vahetut moju epifiiiitidele ja selgroog-
setele, on horedalt jaetud elusate iiksikpuude vari (tiilipiliselt u 5% puude
jétmisega kaasnev u 3% liituvus) ebapiisav nditeks varjulembestele taimharul-
dustele. Samuti on avatud tingimustes esimestel raiejargsetel aastatel suur nii
puude endi kui puudel elavate organismide suremus (LShmus, 2006a; Lohmus
jt, 2006; Rosenvald, Lohmus, 2007; Rosenvald jt, 2008; Jairus jt, 2009; Loh-
mus, Lohmus, 2010; Lohmus, Kull, 2011). Siilikpuude efektiivsust parandaks
puude senisest hoolikam valimine, 1&htudes nende liigist, 6koloogilisest védr-
tusest, varem kujunenud ja suurusest tulenevast tuulekindlusest ning paikne-
misest varjupakkuva metsa ja iiksteise suhtes (puudegruppide siilitamine)
(Lohmus jt, 2006; Rosenvald jt, 2008).

Ullatuslikult leidsime, et siilikraie tagajirjed nii kasvama jietud siilikpuudele
endile kui ka elustikule ei erinenud metsatiiiibiti sel médral, nagu voiks

133



oletada nende loodusliku hiiringureziimi pdhjal (Rosenvald, Léhmus, 2007;
Rosenvald jt, 2008). Vdimalik, et elustiku kohastumist looduslike héiringure-
ziimidega on iile hinnatud (kas iildiselt voi Eesti oludega sarnanevates mo-
saiiksetes maastikes) voi erinevad raiesmikud looduslikest héiringualadest
veel liiga palju selleks, et elustiku kohastumused mdjule péadseksid. Viimane
voib tuleneda sellest, et puid jéetakse raiesmikele liiga vdhe ning tihtlasi on
puistuvahetushéiringute osatéhtsust Pohja-Euroopa loodusmaastike kujunemi-
sel iildse iilehinnatud (Kuuluvainen, 2009). Meta-analiiiisid néitavad suhteli-
selt jarske funktsionaalseid muutusi parasvootme raiesmikel, kus sdilikpuid on
>15% raie-eelsest puidu tagavarast (Rosenvald, Lohmus, 2008; Aubry jt,
2009). Loodetavasti vdimaldavad l&hiaastate uuringud seletada selliste kiin-
niste pdhjuslikku mehhanismi, seost kasvava metsa pikaajalise hdiringukind-
lusega (Drever jt, 2006) ning rakendamist lageraiete 6koloogilise sddstvuse
jatkuval parandamisel. Huvitava kokkusattumusena paranevad sarnastel vaar-
tustel ka inimeste iildiselt negatiivsed hinnangud raiesmike esteetilisele vastu-
voetavusele (Aubry jt, 2009).

METSAKASVATUSVOTTED JA PUSIMETSANDUS

Okoloogilist siistvust arvestavate metsakasvatuslike votete viljatddtamisel on
eristunud kaks teineteist tdiendavat uurimissuunda, mida voiks nimetada séi-
litavaks ja loovaks suunaks. SAILITAVA SUUNA kontseptuaalne alus on eel-
kirjeldatud késitlus looduslike hiiringureziimide ja neist tulenenud 6koloo-
giliste mustrite jiljendamisest nii puistu kui ka maastiku mastaabis. Sellise
lahenemise eelis on konservatiivsus ja ajalooline “kogemus”, mis voimaldab
rakendamist ka metsade funktsionaalseid mehhanisme pohjalikult tundmata.
Peamine iildjareldus Eestiga vorreldavatelt aladelt on vajadus pdhilisi metsa-
kasvatusvotteid mitmekesistada, kasutades niiteks lageraiet ja kunstlikku met-
sauuendust liksnes teatud tingimustes ja mitte igas metsapdlvkonnas (Berge-
ron jt, 1999; Harvey jt, 2002; Kuuluvainen, 2009). Samale viitavad 6koloogi-
lised alusuuringud, kui kdneks on eesmark siilitada metsadkosiisteemide vas-
tupanuvoime mastaapsetele (nt klimaatilistele) keskkonnamuutustele (Bodin,
Wiman, 2007).

Meie t60d on aidanud eristada mitte-lageraiepohiselt majandatavate metsade
spetsiifilisi vaartusi. Osa neist on seotud suktsessioonis vahelduvate puulii-
kide voi struktuuridega, mida ei saa kaitsealadel efektiivselt séilitada (v3i on
see asjatult piirav), kusjuures monegi véljakujunemist saab metsakasvatus-
likult kiirendada (Keeton, 2006; Bauhus jt, 2009). Naiteks harilik haab
(Populus tremula) pakub elupaika tuhandetele teistele liikidele, kuid vdheneb
nii intensiivselt majandatavates kui ka rangelt kaitstavates metsades. Ulla-
tuslikult puudusid pooled haavaspetsiifilised seeneliigid aga ka loodusliku
uuenduse tottu haavarohkel lageraietega majandataval metsamaastikul. Need
seened vajavad polispuid metsa varjus ja voiksid sdilida segametsades turbe-
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raiete kasutamise puhul, mil iiks osa vanadest haabadest jaetakse siilikpuu-
deks hiljem raiutavate kuuskede varju (Lohmus, 2011a). Teistlaadi on olukord
pdliste kuuskede (Picea abies) osas, mis ei sobi tuulehelluse tottu siilikpuuks
(Rosenvald jt, 2008). Raievanust iiletavatel kuuskedel pesitsevad niiteks
paljud kullilised, kes iihtlasi taluvad puistus vihest raiet, kuid keda nende
suurte territooriumide ja/voi mosaiikmaastikul toitumise tottu mahub kaitse-
aladele vdhe (Lohmus, 2005b, 2006b). Mdotmised podlismetsades néditavad
veel seda, et kuusk vdib Eestis viljakates kasvukohtades omakorda vahelduda
parnaga (Tilia cordata) ja puude jarelkasv on pdlismetsades oluliselt arvukam
kui iihevanuselistes raiekiipsetes majandusmetsades (Lohmus, Kraut, 2010).

Need vaatlused iiheskoos viitavad sellele, et lisaks hdiringureziimist ldhtuva-
tele teoreetilistele kaalutlustele (Seymour jt, 2002; Kuuluvainen, 2009) leidub
konkreetseid dkoloogilisi argumente segametsavoondis lageraie alternatiivide,
sh piisimetsanduse kasuks. Toodud néited vanuseliselt mitmekesiste kuuse-
segametsade kohta on eriti huvitavad monede tdiendavate tihelepanekute tot-
tu. Kaks dsjast viljakaid kuusikuid ja ménnikuid vordlevat uuringut Fenno-
skandiast niitavad just kuusikutes nii piisimetsana majandamise tulukust
lageraiega vorreldes (Pukkala jt, 2011) kui ka seenestiku suurt vaesumist
raiete mojul. Viimast pohjendati liikide elukdiguomadustega, mis on kuju-
nenud looduslike puistuvahetushdiringute vihesuse tingimustes (Stokland,
Larsson, 2011). Eestis aga oleme demonstreerinud, et lageraie jirel istutatud
ithevanuseline kuusik eristub kuni keskealiseks saamiseni selgesti nii struk-
tuuriliselt kui elustikult koigist teistest puistutiiipidest (Lohmus, 2004, 2011a;
Lohmus jt, 2005). Seejuures ei lisa see puiduseente liigirikkusele peaaegu
midagi isegi peamiselt lehtpuudega looduslikult uuenenud maastikul (Loh-
mus, 2011a), kuigi kuusega, mis on meil pikaajaliselt omamaine puu (Niine-
mets, Saarse, 2009), on seotud paljud seeneliigid.

Nonda tekib kiisimus, kas parasvootme kuusikute {ildlevinud lageraiepraktika
on ikka okoloogiliselt sddstlik. Metsakasvatuse LOOVA SUUNA aluseks ongi
tddemus, et raied ja nendega kaasnev keskkonnamdju jadb (ainuiiksi puidu
ulatusliku eemaldamise tottu) igal juhul erinema looduslikest hdiringutest,
kusjuures viimaste jidljendamine on paljudel juhtudel ka sotsiaalselt voi
majanduslikult vastuvdetamatu (North, Keeton, 2008). Seetdttu on koik
majandatavad puistud moneti uudiskooslused, mille darmuseks on liihikese
raieringiga majandatavad theliigilised voorpuuistandikud. Kui niisuguseid
uudismetsi Onnestuks kujundada nii, et metsade varasemad Okoloogilised
funktsioonid maastikul sdilivad, siis lahkneksid LOODUSLAHEDUSE ja &ko-
loogilise sddstvuse moisted. Seni tuntakse majandatavate uudiskoosluste 6ko-
loogilist sadstvust siiski vdga puudulikult. On ilmne, et bioloogilise mitmeke-
sisuse tdielikku sailitamist need ei voimalda, kiill voib olla efektiivne nende
kombineerimine loodusldhedase metsandusega. Kahtlemata pakuvad uudis-
kooslused aga huvitavaid rakenduslikke siisteeme kogu 6koloogilise sdédstvuse
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kontseptuaalse ja metoodilise aluse uurimiseks ning metsakasvatusvotete
arendamiseks (Paquette, Messier, 2010).
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SISERANDE PROTSESSIVALDKONNAD

Uurimistsiikli eesmérgiks oli analiiiisida siserdnde suundumusi ja moju-
tegureid Eestis ning vorrelda tulemusi teiste {ileminekuriikidega. Analiilis po-
hines linnaregiooni elutsiikli ja diferentseeritud linnastumine teooriatele (Berg
jt, 1982; Fielding, 1989; Geyer, 1996; Champion, 2001; Kontuly, Geyer,
2003; Haase, 2010). Linnastumise alased uurimused keskenduvad traditsioo-
niliselt maa ja linna vahelisele rédndele. Eriti levinud oli selline ldhenemine en-
distes plaanimajandusega riikides, kus valitses véga selge piir linna ja maa
vahel (Marksoo, 1972, 1984, 1992, 1995, 2005). Uurimistsiikli uuenduslik
aspekt seisnes kolme riigisisese rande alusprotsessi — linnastumine, eeslinnas-
tumine ja vastulinnastumine — eristamises ning nende alusprotsesside uurimi-
ses detailsete mikroandmete (rahvaloendus, rahvastikuregister) alusel. Sise-
rande alusprotsessid on defineeritud jargnevalt. Linnastumine ja vastulinnas-
tumine holmavad réandeprotsesse riigi kui terviku tasandil (joonis 1). Linnas-
tumine on rahvastiku koondumine riigi dérealadelt suurematesse linnaregioo-
nidesse, nagu niiteks Tallinna linnaregiooni. Vastulinnastumise kdigus hajub
aga rahvastik suurematest linnaregioonidest tagasi riigi dédrealadele, suurema-
test linnadest kaugemal paiknevatesse viikelinnadesse ja valdadesse. Eeslin-
nastumine (valglinnastumine) hdlmab aga linnaregiooni sisest rahvastiku
ruumilist imberpaiknemist ehk rahvastiku valgumist iile linnade piiride nende
tagamaale ehk linnaldhivaldadesse ja véikelinnadesse.
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rande- rande-

saldo saldo
+ +
linnaregiooni linnaregiooni
suurus suurus
Linnastumine Vastulinnastumine
Joonis 1.

Linnastumine ja vastulinnastumine asustuse hierarhias.
Allikas: Fielding, 1989.

Rénde koondpilt tekib nende kolme alusprotsessi kombinatsioonist ehk valit-
sev randesuund voib eri aegadel erineda olenevalt inimeste soovidest (nditeks
elukohaeelistused), rdnnet md&jutavatest taustateguritest (nditeks tookohtade
paiknemine) ja rahvastiku koosseisust (niiteks noorte osakaal kogurahvas-
tikus). Rahvastiku(vanus)koosseis on rindeprotsesside moistmisel keskse
tdhtsusega, sest réndeintensiivsus erineb erinevas vanuses inimeste vahel
mitmeid kordi. Kdige mobiilsemaks rahvastikurithmaks on téiskasvanuikka
joudnud noored seoses sellega, et nemad asuvad edasi dppima, loovad peret
ning otsivad tdokohta. Samuti pole neil veel teisi pereliikmeid, mis vihendab
ruumilist mobiilsus. Pereealiste inimeste ruumiline mobiilsus ja eriti selle geo-
graafiline ulatus on kdige vidiksem, sest kdik pereliikmed on iihel voi teisel
moel seotud elukohaga, eriti kui nii mees kui naine t66tavad ning lapsed on
juba koolieas. Seega mdjutab nii vanuskoosseis kui selle muutumine oluliselt
randesuundi. Néiteks kui riigis on palju dppimisealisi noori, siis nende eluko-
havalik soltub iilikoolide asukohast, mis paiknevad suuremates linnades. Suur
tdojatueas inimeste osakaal tdhendab aga seda, et elukoha valikul pole enam
téhtis tookohtade paiknemine, vaid hoopis niiteks rahulik elukeskkond. Eesti
ja teiste iileminekuriikide taust on see, et praegu on suurima mobiilsuse eas
suurimad, 1980. aastatel siindinud pdlvkonnad, kellest suur osa lopetab kesk-
kooli véljaspool suuremaid linnu.

UURIMISPROBLEEM

Eesti-siseste rdandeprotsesside uurimisel motiveeris meie tdéorithma hiipotees
sellest, et kuigi ilileminekuajal siivenes koigis endistes plaanimajandusega rii-
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kides rahvastiku sotsiaal-majanduslik kihistumine, vdisid ruumilised erine-
vused, vdhemalt teatud ruumiiliksuste tasemel, rinde tulemusel hoopis véhe-
neda. Seda nii ndukogude aja 10puks kujunenud rahvastiku paiknemise mustri
tottu kui ka seepérast, et rahvastikuriihmade rdndesuundade mojutajana ker-
kisid esile uued tegurid. Nimelt oli plaanimajanduse riikide eripéra vdga suure
osa rahvastiku hdivatus pollumajanduses. Ka Eestis sdilis suur hdive pollu-
majanduses. Sellel oli kaks olulist ruumilist moju. Esiteks vajab pdllumajan-
dus véga palju maad ning suured pollumaad said alguse kohe suuremate lin-
nade piirilt. Sellest tingitult ning vajaduse tottu ehitada voimalikult efektiiv-
selt uusi elamuid olid plaanimajandusega riikide linnad ja asulad viga kom-
paktsed. Iga uus linnachituslik arendus piiiidles suurema mastaabiefekti poole,
mistottu linnad kasvasid serva poole jérjest korgemaks ning siis algas kohe
jarsu iileminekuga pdllumaa. Votame niiteks Viike-Oismie Tallinnas ja selle
piirilt alanud porgandipdllud Tallinna tagamaal. Teisalt jdi viga suureks maa-
rahvastiku osakaal ja pdllumajandushdive ehk plaanimajandusega riike iseloo-
mustas nn alalinnastumine (Szelényi, 1996). Noukogude aja I6pus suurenes
pidevalt siindimus, 1980. aastate 15pus radgiti isegi nn beebibuumist. Seega
elas ja slindis ndukogude aja 16pus vdga suur osa Eesti rahvastikust maal.

Pollumajandustodkohtade kadu ja iilikoolihariduse kiire levik 1990. aastatel
olid kindlasti kaks kdige olulisemat uut taustategurit riigisiseste randeprot-
sesside mdjutajana. Naiteks, iiliopilaste arv on Eestis mitmekordistunud vor-
reldes ndukogude aja 16puga. See asetab huvitavasse valgusesse ka negatiivse
riandesaldo paljudes Eesti linnades ja valdades viimase kahekiimne aasta jook-
sul. Negatiivse tavatdlgenduse asemel vidikelinnadest ja -valdadest kui ebaso-
bivatest elukohtadest voib seda vaadata riigi tasandil ka positiivsena — suu-
rema véljardndega piirkondades on rohkem selliseid noori, kes soovivad oma
haridusteed jétkata. Noorte haridustee jitkumine suurtes linnades on seega
kahjuks negatiivse mdjuga kohalikul tasandil, kuid positiivse mdjuga nii riigi
kui terviku (rohkem haritud inimesi) ja ka tiksikisiku/perekonna tasandil (nii
meie ise kui meie vanemad soovime saada parimat haridust).

Uurimistsiikli kdigus analiiiisisime nii linnastumist, eeslinnastumist kui vastu-
linnastumist, kuid meie toorithma pShihuvi koondus linnaregioonide siseste
randeprotsesside uurimisele. Selle pShjuseks oli asjaolu, et eeslinnastumisest
ehk valglinnastumisest kujunes kdige olulisem rahvastiku ruumilist paikne-
mist mojutanud protsess nii Eestis kui enamikus teistes endistes plaanimajan-
dusega riikides. Kuigi siserinde suunad linnaregioonide sees muutusid juba
ndukogude aja 16pus, kui linnaelanikud hakkasid valguma tagamaale ja asusid
toole sealsetes joukates pdllumajandites (Marksoo, 1992, 2005), muutus selle
protsessi iseloom viimase kahekiimne aasta jooksul oluliselt nii ruumilises
mottes kui rahvastikuriihmade osas (Tammaru, 2001; Kulu, Billari, 2006;
Leetmaa, Tammaru, 2007; Tammaru, Leetmaa, 2007; Leetmaa jt, 2009; Tam-
maru jt, 2009).
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ANDMED JA MEETODID

Uurimistsiikli keskne andmeallikas on 2000. aasta rahvaloenduse anoniimi-
seeritud individuaalandmebaas, lisaks registriandmed ja kiisitlusuuringute
andmed. Kiisitlusuuringutest on peamine inimgeograafia dppetooli poolt 1dbi
viidud kdisitlus Tallinna tagamaa uuselanike seas. Me kasutame rdnde koon-
dumisindeksit (MCI) linnastumise ja vastulinnastumise selgitamisel asustus-
siisteemis (Champion, 2002; Kontuly, Tammaru, 2006) ning logistilist regres-
siooni peamise individuaalandemete analiilisi meetodina. MCI niitab kui
suure osa riandest asustuse hierarhias moodustab iilespoole suunatud rénde-
voog. Nditaja ulatub nullist (koikide asutushierarhia tasemete vahel on iiksnes
allapoole suunduv ridndevoog) kuni sajani (kdikide asutushierarhia tasemete
vahel on tiksnes tilespoole suunduv réndevood). Kui MCI on 50, on asustuse
hierarhias iiles ja alla suunatud rdndevood vordsed (kokku asustustihedus).

Me eristame Eesti asustussiisteemis viis tasandit: Tallinna linnaregioon (Tal-
linn koos tagamaaga, st need vallad ja linnad, kust vihemalt 30% to6tajatest
todtab Tallinnas), regioonikeskuste linnaregioonid (Tartu, Parnu ja Ida-Viru-
maa suuremad linnad koos oma 30% pendelréinde tagamaaga), maakonna-
keskuste linnaregioonid (iilejaidnud maakonnakeskused koos oma 30% pen-
delrdnde tagamaaga), véikelinnad véljaspool linnaregioone ja vallad viljas-
pool linnaregioone (joonis 2). Linnaregioonide sisse jadvaid valdu voib ting-
likult nimetada linnalisteks valdadeks, linnaregioonidest véljapoole jddvaid
valdu voib tinglikult nimetada maalisteks valdadeks.

Seega iga rindevoog madalamalt asustushierarhia tasemelt korgemale klassi-
fitseerub linnastumiseks (rahvastiku koondumine asustussiisteemis) ning iga
vastupidine ridndevoog korgemalt asutushierarhia tasemelt madalamale
klassifitseerub vastulinnastumiseks (rahvastiku hajumine asustussiisteemis).
Selline lahenemine erineb tavapirasest maa-linn rédndest, sest seob linnali-
hedased “maapiirkonnad” kokku linnadega. Linnaregioonide siseste protses-
side — eeslinnastumise — analiiiisimiseks tuleb nendesse tdpsemalt sisse vaa-
data. Selline asustussiisteemi kui terviku ja linnaregioonide keskne ldhene-
mine on oluline just kasvanud eeslinnastumise tdttu, mis on varasema selge
maa ja linna vahelise piiri muutnud dhmaseks. Néiteks inimesed, kes kolivad
Tallinnast Viimsisse, ei koli mitte linnast maale, vaid jddvad igapaevaselt
toimetama funktsionaalse Tallinna linnaregiooni piires, sdilitades iildjuhul ka
oma tdokoha linnas, ehk linnaregioon (teistpidi: toojouareaal) on iihtne
loogiline tervik seal elavate inimest jaoks.

TULEMUSED

Siserdnde suundade analiiiis asustussiisteemis nditab, et viimase kahekiimne
aasta jooksul on olnud valitsev asustushierarhia tasemete vahelise rahvastiku
koondumine ehk linnastumine: mida suurem linnaregioon, seda suurem rande-
saldo ja vastupidi (joonis 3). Asustussiisteemi hierarhiatasemete vaheliste ran-
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devoogude tépsem analiiiis kinnitab véga ulatuslikku ja siisteemset rahvastiku
koondumist: enamiku (90%) asustussiisteemi korgemate hierarhiatasemete
randesaldo oli madalamatega positiivne ehk kiimnest voimalikust rdndevoost
asustushierarhias on iiheksa suunatud {iles- ja iiks allapoole (tabel 1, kogurah-
vastik). Ainsaks erandiks on véikelinnad, mille rindesaldo maaliste valdadega
on negatiivne. Selline rdnne on Eestit iseloomustanud kogu viimase kahe aas-
takiimne jooksul. Linnastumist mojutab kdige enam noorte, naiste, korghari-
dusega inimeste ja eestlaste ranne (tabel 1). Vanemate (50+), kesk- ja pohi-
haridusega inimeste rdndes on valitsev lahkumine suurematest linnadest. Ka
vihemuste rdndes ilmnevad vastulinnastumise suundumused.

Tabel 1
Koondumisindeks: asustuse hierarhias tiles suunatud randevood valitud
rahvastikuriihmades (%).

Osakaal, %

KOGURAHVASTIK 90
SUGU

Mehed 60

Naised 100
VANUS

15-29 100

3049 50

50-64 20

65+ 20
RAHVUS

Eestlased 90

Viahemused 40
HARIDUS*

Pohiharidus 30

Keskharidus 40

Kutseharidus 60

Korgharidus 70

* holmab tiksnes 3549 aasta vanuseid inimesi

Linnaregioonide siseselt vahetab elukohta kiill vihem inimesi kui asustushie-
rarhia tasemete vahel, kuid rénne on iihesuunalisem — keskuslinnadest taga-
maale ehk valitsev on eeslinnastumine. Eeslinnastumise tdttu on iihtlasi suu-
remate linnade rdndesaldod olnud kokkuvottes negatiivsed ja tagamaade ran-
desaldod positiivsed ning mida kdrgema hierarhiataseme linnaregiooniga oli
tegemist, seda suurem on tagamaa saldokordaja (joonis 4). Kolimine linnadest
tagamaale sai alguse juba ndukogude ajal. Selle protsessi tdnane iseloom oli
siiski teine. Uhelt poolt tekkisid ndukogude ajal tagamaale todstuslikud viike-
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linnad, nditeks Maardu Tallinna kiilje all. See oli osa suuremate linnade kasvu
piiramise poliitikast, mis suunas osa td0stus- ja elamuehituse investeeringuid
iimber nende ldhialadele (Tammaru, 2001). Teisalt suurenesid investeeringud
ka pdllumajandusse. Suured pollumajandusettevitted — sovhoosid ja kol-
hoosid — muutusid iihtlasi peamisteks elamuehitajateks (arendajateks praegu-
ses mottes) linnade tagamaal. Kuna pdllumajandusettevotted pakkusid iiha
enam nii tookohti kui ka elamispinda, siis suurenes ajapikku rdnne linnadest
maale.

250
~ 200 t---4 e
8
I 150 -
S
X
S
< 100 -
(%2}
Q
©
b
@ 50 A
0 T T
Tallinna tagamaa Regioonikeskuste = Maakonnakeskuste
tagamaa tagamaa
Joonis 4.

Eeslinnastumise intensiivsus keskuslinna suuruse jérgi.

Eesti rahvastikurdnde uuringutes nimetakse seda maa-linn rdndepdordeks
(Marksoo, 1992, 2005). See algas siis, kui Tallinna rdndesaldo muutus 1970.
aastatel negatiivseks Harjumaaga. 1980. aastatel muutus linnade réndesaldo
maapiirkondadega tervikuna negatiivseks. Oluline on just t66- ja elukoha
koosmuutus — see, et inimesed kolisid linnade tagamaale, ei toonud kaasa
véga ulatuslikku pendelrinnet. Kuid lisaks sellele, et arengu méérajad (t60stus
ja pollumajandus) olid teistsugused kui praegu, oli erinev ka linnade iimbruse
ruumiline areng. Kuna pdllumajandus vajab rohkelt maad, tekkis palju kom-
paktseid asulaid koikjal linnade tagamaal, néditeks Haabneeme Tallinna kiilje
all voi Kuusalu natukene kaugemal. Kolmanda olulise muutusena ndukogude
aja 1opus tuleb mainida aktiivset suvilachitust. Suvilapiirkondade kiiret levi-
kut pohjustasid eelkdige vajadus “taastoota t0GjOuressurssi” ehk puhata ning
juba mainitud toiduainete defitsiit. Nii suvilate kui ka eramajade kéttesaada-
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vus sOltus aga muudest teguritest kui praegu. Oluline roll oli ettevdtetel ehk
tooandjal, suvilapiirkonnad on sageli seotud iihe ettevottega. Teine oluline
tegur seostus sellega, et majad tuli oma kitega ehitada. Seega ei olnud sissetu-
lek sugugi mddrav, nagu tdnapéeval.

Eeslinnastumise iseloom muutus aga pérast Eesti iseseisvuse taastamist oluli-
selt. Eriti intensiivne oli see 2000. aastatel kuni majanduskriisini. Vorreldes
varasemate perioodidega on arengus mitu uut joont. Esiteks, maid erastati
tilkkhaaval ja aegamddda ning uuselamute arendus ei saanud olla viga ma-
staapne, eriti 1990. aastatel. Teiseks on tookohad jédénud erinevalt ndukogude
ajast linnadesse. Seetdttu eelistatakse tagamaale kolides suuremate linnade 14-
hedust. Nii ongi varasemate lile tagamaa paiknevate kompaktsete asulate ase-
mele tekkinud {ile linnade ddre valgunud uuselamualad (joonis 5). See toob
kaasa pendelrdnde kasvu (Ahas jt, 2010). Uuselamute kéttesaadavus sdltub
niiiid eelkdige inimeste sissetulekutest (Kéhrik, Tammaru, 2010). Siiski ei koli
linnadest tagamaale vaid joukad inimesed — uuselamutesse siirdunud inimesed
ei ole sugugi mitte pohiosa eeslinnastujatest. Paljud inimesed kolivad ka ole-
masolevatesse elamutesse, nii suvilatesse kui ka varem ehitatud kompaktse-
tesse asulatesse (Leetmaa, Tammaru, 2007). Nende seas on ka eakamaid ini-
mesi, kes on oma linnakorteri miiiinud, vilja tiirinud vai lastele andnud, koli-
des ise aastaringseks eluks timber kohendatud suvilatesse. Seda nihtust nime-
tame varjatud eeslinnastumiseks, mis on ulatuslikum kui nihtav eeslinnastu-
mine uuselamupiirkondadesse.

Oodatud Tegelik

Joonis 5.

Ajalised ja ruumilised muutused eeslinnastumises.
t; tdhendab 1990. aastaid
t, tdhendab 2000. aastaid
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ARUTELU

Kuidas tdlgendada Eesti siserinde suundumusi teiste endiste plaanimajan-
dusega riikide taustal? Linnastumine oli asutushierarhias valitsev suund palju-
des riikides seoses suurte siinnipdlvkondade joudmisega peamisse mobiilsus-
vanusesse, korghariduse leviku ja uute tookohtade tekkega teenindussektoris
peamiselt suuremates linnades. Kuid Eestis on leidnud aset eriti ulatuslik rah-
vastiku koondumine. Otsides sellele seletust, leiame, et sellisele ulatuslikule
riigisisesele rahvastiku koondumisele aitas kaasa vélirdndega seonduv. Eri-
nevalt Kesk- ja Ida-Euroopa riikidest elas Eestis (nagu teistes NLiitu kuulu-
nud riikides) ndukogude aja 16pul arvukalt rahvusvdhemusi, peamiselt vene-
lasi, kelle paigutus erines oluliselt pdlisrahvastiku asustusest. Eestis elas 90%
rahvusvihemustest linnades, eelkdige Tallinnas ja teistes suuremates linna-
des. Peamiselt viljardnde tottu vihenes aga Eesti suuremate linnade rahvaarv
markimisvadrselt, nditeks Tallinna 500 000 elanikult 400 000 elanikuni. Va-
hemuste, peamiselt venelaste, lahkumine mojutas omakorda rahvastiku ruumi-
list timberpaiknemist Eestis, soodustades linnastumist elamispinna vabane-
mise kaudu suuremates linnades, eriti Tallinnas. Kesk- ja Ida-Euroopa riikides
pidurdas linnastumist vaba elamispinna puudumine suuremates linnades (Sy-
kora, Cermak, 1998). Kuna elamispinda vabanes linnade paneelelamute piir-
kondades ning sisserdndajad oli eestlased, vidhenes riandeprotsesside tulemu-
sena monevorra ka rahvuslik elukohasegregatsioon linnades (Kéhrik, Tamm-
aru, 2010; Gentile, Tammaru, 2009).

Eeslinnastumise levikule endistes plaanimajandusega riikides on mitmeid se-
letusi ja tdlgendusi. Nendes riikides oli rahvastiku koondumine suurematesse
linnadesse oluliselt kdrgem ja eeslinnastumise tase oluliselt madalam kui
nditeks Ladne-Euroopa riikides (Tammaru, 2001). Valdav osa inimestest elas
viikestes paneelmajakorterites ning kui ndukogude aja 16ppedes muutusid
avaramaks elukoha valiku voimalused, asus osa rahvatikust seda ka kasutama.
See on ndudluse pool. Sama oluline on pakkumise pool. Maa oli plaanima-
janduse tingimustes suur ressurss ning noukogude aja 16pus laiusid linnade
iimber pdllumaad, mis surus elamualad kompaktseks. Kui pdllumajandus hia-
bus, said just nendest aladest peamised uuselamuarenduse piirkonnad taga-
maal.

Meie uurimistdo kinnitab, et Eestis on samamoodi kui teistes riikides just pe-
reealiste seas kdige enam eeslinnadesse kolivaid inimesi (Tammaru, Leetmaa,
2007; Kérhik, Tammaru, 2008). Elu linna lihialal on paljude jaoks parim
kompromiss soovi vahel olla tookohtadele suhteliselt ldhedal, kuid elada las-
tele sobivamas elukeskkonnas kui linnade paneelelamurajoonid. Seejuures tu-
leb teiste riikide kogemust vaadates silmas pidada seda, et eeslinnastumise dii-
naamikal on oma selge seaduspéra. Eeslinnastumine intensiivistub sageli
majanduse headel aegadel, kui inimestel on lihtsam ligipdds laenurahale. Lin-
nadest nende l&hitagamaale kolimine on eelkdige inimese elukeskkonna vali-
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kuga seotud protsess. Seega algab eeslinnastumine tiitipiliselt nii, et kusagile
ehitatakse majad ja tookohad jddvad linna. Seetdttu intensiivistub ka pendel-
ranne. Ideaalis voiks muidugi olla nii, et elamuehituse ja infrastruktuuri (koo-
lid, tookohad, teenindus) areng toimub koos, kuid reaalsus on tavaliselt see, et
koigepealt kolivad tagamaale inimesed ning, kui mingi kriitiline mass inimesi
on juba tagamaale elama asunud, hakatakse rajama muid taristu elemente.

Inimeste arvu kasvuga tagamaal areneb iihistranspordiiihendus, mis vdimal-
dab lastel iseseisvamalt hakkama saada ning vdhendab vanemate survet tegut-
seda n-0 laste taksojuhina. Seda me nédeme ka praegu Eestis, nditeks Tallinna
iimber, kus ldhivaldadesse on tasapisi hakatud looma taristut: rajama laste-
aedu, koole, poode, kohvikuid jne. Linnast vélja kolivad ka sellised ettevotted,
mis vajavad palju maad, niiteks logistikaettevotted. Kui elamuehituse korval
hakkab arenema taristu ja tekivad ka tookohad, saab alguse positiivne pohjus-
likkuse ahel ning eeslinnastumine kipub hoogustuma. Tagamaale tekivad
véiksemad keskused ning pendelrdnde vood linnaregiooni sees mitmekesis-
tuvad. Lopuks saabub kiipsuse faas. Kasv aeglustub, eriti kui algsete eeslin-
nastujate lapsed lahkuvad kodust. Kus Eesti selles arengudiinaamikas vdiks
asetseda. Arvestades seda, et 1980. aastal slindinud noored pdlvkonnad on té-
naseks joudnud valdavalt linna, hakkavad jérjest 10petama on haridusteed ja
alustavad pereelu, voib arvata, et osa neist hakkavad {iha enam otsima ka so-
bivat elukeskkonda. Siit loogiliselt edasi mdeldes vdib arvata, et kui praecgune
majanduskriis modda saab, v3ib tekkida jargmine ulatuslikum eeslinnastumise
laine. Kiisimus on selles, kuhu, kuivdrd ja kuidas on vdimalik seda protsessi
suunata. Potentsiaalse eeslinnastumise mdistlik planeerimine on seega kind-
lasti liks suuremaid avaliku sektori viljakutseid Eestis jargmiseks 10-20 aas-
taks.
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MONINGAID SOLMKUSIMUSI
PRONKSIAJA JA VANEMA RAUAAJA UURIMISES

SISSEJUHATUS

Raamat “The Bronze and Early Iron Ages in Estonia” (Lang, 2007a) kujutab
endast kahe Eesti esiajaloolise perioodi analiiiisi. Nendeks perioodideks on
pronksiaeg (u 1800-500 eKr) ja vanem rauaaeg (500 eKr—450 pKr). Kdne-
alune iillitis kujutab endast iihte raamatut kokku kuuekoitelisest sarjast
“Estonian Archaeology”, mis on moeldud kokku votma Eesti arheoloogia
pooleteise sajandi saavutused uuel ja tidnapédevasel rahvusvahelisel tasemel
koikide esi- ja varaajalooliste perioodide kohta. Kuigi eelmine iildkésitus Ees-
ti esiajaloost ilmus 1982 (Jaanits jt, 1982) ja ka hiljem on antud vilja popu-
laarsema iseloomuga {iilevaateid (Laar jt, 1989; Kriiska, Tvauri, 2002), oli
vajadus uue iildkésituse jirele siiski suur. See vajadus toitus nii viimaste
aastakiimnete jooksul lisandunud tohutu suurest hulgast uuest alusandmes-
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tikust kui ka vahepeal arenenud uutest arheoloogilise materjali tolgendus-
pohimotetest. Lisatagu, et kuna viimane voorkeelne teaduslik kokkuvote Eesti
esiajaloost ilmus 1932. aastal (Moora, 1932) ja populaarteaduslik iilevaade
1984. aastal (Selirand, Tonisson, 1984), siis oli kujunenud ddrmiselt oluliseks
avaldada see uus iildkésitus just nimelt inglise keeles, et teha meie uurimist66
tulemused mdistetavaks arheoloogidele mujal maailmas. Raamatu eestikeelne
tekst on asjahuvilistele kiittesaadav Tartu Ulikooli arheoloogia dppetooli ko-
dulehel. Lisaks on léhiajal valmimas esimene, muinasaega késitlev koide sar-
jast “Eesti ajalugu” eesti keeles.

Raamat “Baltimaade pronksi- ja rauaaeg” (Lang, 2007b) kujutab endast aga
esimest katset kokku vGtta Baltimaade — s.o Eesti, Lti ja Leedu — kultuurilist,
ithiskondlikku ja majanduslikku arengut kogu metalliaja jooksul. Ajaliselt
holmab teos seega ajavahemikku 1800 eKr—1200 pKr. Tegu on originaal-
opikuga, mis moeldud eeskétt arheoloogiaiilidpilaste jaoks, kuid seda saavad
kasutada koik teisedki ajaloo- ja arheoloogiahuvilised. Ehkki opik, tugineb
see kirjatdo paljuski autori pikaajalisele praktilisele uurimistoole Eesti (vii-
kesel mééral ka Leedu) osas ning algupédrasele teoreetilisele analiiiisile Lati ja
Leedu osas.

Moélemad mainitud, {ihtlasi auhinnatud t66d ilmusid 2007. aastal, olles vara-
sema pikaajalise uurimistdd 10ppakordiks. Kéesolevas artiklis piiiian iihelt
poolt taas sisse elada nendes teostes kédsitletud sdlmkiisimustesse, teiselt poolt
aga tahan néidata, kuidas nende probleemide lahkamine on péarast 2000. aas-
tate keskpaika, mil need tekstid koostati, edasi kulgenud.

VANEMA PRONKSIAJA PARADOKS:
MURRANGULISED PROTSESSID JA MUISTISTE VAHESUS

Vanem pronksiaeg (1800-1100 eKr) Eestis on olnud dirmiselt leiu- ja
muistisevaene periood. Sealjuures pole aastate kulg, erinevalt teistest perioo-
didest, toonud maérkimisvéérset lisa uute muististe avastamise ndol. Pigem
vastupidi — uued avastused koos radiosiisinikdateeringute kalibreerimisega
pdikesekalendri aastatesse on mitmed varem otsapidi II aastatuhandesse eKr
dateeritud neoliitilised nihtused nihutanud veelgi varasemasse aega. Nii on
see ldinud nt hilise n6drkeraamikaga, samuti varase tekstiilkeraamikaga (vt nt
Lang, Kriiska, 2001; Kriiska jt, 2005). Samas on mdned hilispronksiajale
iseloomulikud arengud alanud viimaste uurimuste valguses kiill mdnevdrra
seniarvatust varem (vt allpool), kuid ometi ei ulatu need katma vanemat
pronksiaega. Paarkiimmend ndrga kultuurkihiga asulakohta, alla 300 juhus-
likult leitud hilise kivikirve ning vihem kui 20 pronkseset on enam-vihem ko-
gu vanema pronksiaja allikaline baas ning need arvud on véga visad suu-
renema.

Teiselt poolt sunnib vanemale pronksiajale eelnenud ning sellele jargnenud
perioodide vordlus arvama, et kdnealusel ajastul on aset leidnud vigagi olu-
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lised siindmused Eesti ala asustuses, majanduses ja iihiskondlikus korralduses.
Nii on suuremalt jaolt kiittimisel ja kalastamisel pohinev majandusviis asen-
dunud suuremalt jaolt maaharimisele ja karjakasvatusele rajanevaga, kuigi
viljelusmajandust harrastati juba mingil méiral ka neoliitikumis ning piii-
gimajandust tunti veel ka nooremal pronksiajal ja hiljemgi. Samas taktis on
kiviaja piitigimajandusele iseloomulik asustusmuster, mis koondus suuremate
veekogude ldhistele, asendunud varasele maaharija-iihiskonnale tunnusliku
hajaasustusega. Seoses asustuse ja majanduse teisenemisega muutusid aga ka
sotsiaalsed suhted ning nii astub noorema pronksiaja iihiskond meie silme ette
juba oma kiillaltki kaugele arenenud kihistumisega. II aastatuhandel eKr aset
leidnud muutused on vahest ithed murrangulisemad Eesti ajaloos maa esmase
asustamise ning linnastumise ja todstusrevolutsiooni vahel, samas aga puudu-
vad meil arheoloogilised leiud nende protsesside tipsemaks uurimiseks.

See siirdeprotsess pliligimajanduselt viljelusmajandusele oli muidugi mitu
korda pikem kui leiuvaene vanem pronksiaeg, alates u 4000 eKr ja kestes oma
kolm-neli tuhat aastat. Sealjuures oli kdnealune iileminek hésti aeglane kdikjal
Ida-Baltikumis ja Soomes. Varasema arvamuse kohaselt toodi viljelusmajan-
duslikud oskused siinsetele laiuskraadidele ndérkeraamika kultuuri hdimude
poolt, kusjuures iilemineku aeglust pdhjendati ebasoodsa kliima ning heade
alternatiivide olemasoluga edukaks piitigimajanduseks (Jaanits jt, 1982: 119
ji)- Niiiidseks on aga selgeks saanud, et (1) toendid viljelusmajanduse kohta
on tunduvalt varasemad nodrkeraamika kultuurist (vt nt Lang, 1998; Kriiska,
2003), (2) noorkeraamika kultuuri algusega ei kaasnenud mingeid olulisi
muutusi majanduses, see protsess hoogustus alles hiljem, (3) tilemineku-
protsessi pikaajalisus osutab asjaolule, et seda viisid 1dbi pigem kohalikud
héimud kui sisserdnnanud maaharijad-karjakasvatajad. Ulatusliku immigrat-
siooni puhul oleks iileminek viljelusmajandusele olnud jirsk, nagu see on
varaneoliitikumis ilmnenud mitmel pool mujal Euroopas, nt Doonau basseini
maades.

Kirjeldatud siirdeprotsessi aeglust olen iiritanud tdiendavalt seletada selle
protsessi sotsiaalsete aspektidega (Lang, 2007a: 33 jj). Esimesed viljelusma-
janduse indikaatorid ilmusid meie soo- ja jdrvesetetest tehtud suiradia-
grammidesse atlantilise kliimaoptimumi 16pul ja subboreaalse perioodi algul,
mil toidunappusest meie metsades ja jogedes-jarvedes ei saanud juttugi olla.
Pollumajandus on véga tddmahukas elatusala ning annab tulemust alles péarast
pikaaegset tegevust. Seetdttu — kuna {ileminekut ei olnud kannustamas ,,suur
nilg™ — tuleb viljelusmajanduse levikule otsida pShjusi mujalt, eeskitt iihis-
konna sotsiaalsest kditumisest. Juba ammu on viljelusmajandusele iilemineku
pohjuste hulka arvatud kogukondade ja eriti nende juhtide sotsiaalne kon-
kurents, prestiizkaupade vahetus ning kasvav vajadus teraviljapdhiste alko-
hoolsete jookide jirele. Eriti selle viimasega on hdlpsasti seletatav esmapilgul
paradoksaalne fakt, et viljelusmajanduse tundmise esimese pooleteise tuhande
aasta jooksul on Eestist kiill andmeid kultuurkdrreliste taimede kasvatamise
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kohta suiradiagrammides, kuid peaaegu mitte mingeid jélgi arheoloogilises
leiuaineses maaharimisest voi karjakasvatamisest konelevate leidude niol.
Ilmselt kasvatati vilja védga piiratud kogustes, millel polnud mingit tdhtsust
inimeste toidusedelile; samuti ei kasvatatud veel karja. Kiill aga voidi vaikseid
viljasaake kasutada uimastavate jookide valmistamiseks, mis oli oluline eriti
kogukondade juhtidele mitmesuguste pidustuste ldbiviimisel. Viimased oma-
korda olid vajalikud juhtide sotsiaalse prestiizi kasvatamiseks. Esialgu ei too-
nud seesugune piiratud viljakasvatus aga endaga kaasa mingeid muutusi
majanduses ega asustuses; elatusvahendid hangiti endiselt kiittimisest ja kala-
pliigist.

Olukord hakkas muutuma alles III aastatuhande teisel poolel eKr, kui ar-
heoloogilises aineses ilmuvad tdendid nii maaharimise kui ka karjakasvatuse
kohta. Uhtlasi hakkas asustus jirk-jargult nihkuma eemale senistest piiiigi-
majanduslikest keskustest ning hoivama viljelusmajanduseks sobilikke maas-
tikke. Nendeks kdlbasid eriti hésti nditeks Pohja- ja Lédne-Eesti loopealsed,
mis olid juba algselt hdredama metsakattega ning kus levisid ohukesed, ent
huumuserikkad mullad. II aastatuhande algupooleks on varasemad piiligima-
jandusel baseeruvad asustuskeskused jogede-jarvede ddres maha jdetud, tiih-
jenes ka vahetu mererannik. Viljelusmaid hdivav hajaasustusvdrk kujunes aga
esialgu viga horedaks, asutusiiksused ise olid ilmselt minimaalse suurusega ja
ebapiisiva paiknemisega. Kogukondi hdlmavad sotsiaalsed vorgustikud olid
viga tagasihoidlikud, nendevaheline suhtlus hore. Just neil pdhjustel jaid
sotsiaalne stimulatsioon ja konkurents tihiskonnas sedavord tagasihoidlikuks,
et ei kujunenud vajalikke tingimusi ei majanduse ega ka (materiaalse) kultuuri
oitsenguks. Olen seda vanema pronksiaja materiaalse kultuuri ilmetust ja ho-
redust nimetanud isegi epineoliitiliseks kultuurituseks.

Praeguse materjali pohjal ei ole see selge, aga tulevane uurimistdo, kaasates
ka paleogeneetika voimalused, voiks iiritada selgitada, kuivord meil vdib tegu
olla rahvaarvu olulise vdhenemisega vanema pronksiaja paiku. Kas meil voib
tegu olla nn pudelikaela efektiga Eesti ala rahvastiku arengus? Kas nooremal
pronksiajal arheoloogia vaatevélja ilmunud hoopis teistsugused muistised ja
muutunud iihiskond voib olla seletatav (osaliselt) uuenenud rahvastikuga?

NOOREMA PRONKSIAJA PARADOKS:
RANNIKUVOONDI RIKKUS JA SISEMAA VAESUS

Umbes aasta 1100 paiku eKr voi isegi pisut varem hakati Eesti ranniku-
voondis ja saartel rajama uut tiilipi kalmeid, milleks olid maapealse ehitusega
kivikirstkalmed. Rannikuvoondi all moeldakse siinkohal mitte vahetut mere-
rannikut, vaid suhteliselt kitsast voondit packaldast e klindist 1duna pool, kus
levisid ohukesed ja viljakad loomullad. Juba mdnevorra varem oli hakatud
rajama esimesi n-6 parispdlde, millelt koristatud kivid visati kas hunnikutesse
v0i pollulappe limbritsevatesse peenardesse. Moni aeg hiljem kujunesid siin-
seal vilja kindlustatud asulad, kus elasid koos suhteliselt suuremad kollek-
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tiivid, kes tegelesid maaharimise ja karjakasvatusega ning pronksivalamisega.
Suurem osa pollumajanduslikust asutusest, kes oma surnutele ehitas
kivikirstkalmeid, on aga elanud hajali paiknevates iiksiktaludes.

See koik puudutab valdavalt vaid iilalmainitud rannikuvoondit. Sisemaa — s.0
suurem osa Eestist — oli endiselt leiutiihi v3i vaheste muististega siin-seal; seal
kestis see nn epineoliitiline kultuuritus edasi. Samas pole sisemaa sugugi ol-
nud tiihi inimestest, kuivord {isna paljudes kohtades on ka suiradiagrammid
tdendamas nende kohalolu ning loodust timberkujundavat tegevust.

Olen seda asustus- ja kultuuripildi erinevust ranniku ja sisemaa vahel piitidnud
seletada sisekolonisatsiooni voimaluste tunduvalt varasema ammendumisega
esimeses ning piiligimajanduslike alternatiivide elujoulisusega teises piirkon-
nas. Loopealsete alade viljelusmajanduslik hdivamine algas juba nddrkeraa-
mika kultuuri aegadel ning on ilmselt jatkunud ka vanemal pronksiajal, kuigi
meil pole viga palju arheoloogilist ainest selle kinnituseks. Ometi tdendavad
vanimad dateeringud meie pdldudelt (vt allpool), et pdlluharimine on siin-
kandis intensiivistunud juba mitusada aastat enne esimeste kivikirstkalmete
ehitamist, s.0 14.—12. sajandil eKr. Sisekolonisatsiooni voimaluste ammendu-
misele viis asustustiheduse kasv, mis tdendoliselt toitus jérjest produktiiv-
semast pdlluharimisest ja karjakasvatusest. Teatud piirini joudes muutus iihis-
konna jaoks oluliseks fikseerida senisest jdigemalt maaomandisuhted asus-
tusiiksuste, s.o talude vahel. Just selles valguses voibki vaadelda nii statsio-
naarsete piiretega piisipdldude kui ka maapealse ehitusega kivikalmete raja-
mist. Molemaid vdidi iihtaegu késitada ka kui stimboolseid tunnismérke maa
kuulumisest selle harijaile. Sisemaa maareservi rohkus ja asutuse horedus see-
suguste tulemusteni esialgu ei viinud. Sisekolonisatsiooni vdimalused tollase
tootmistegevuse tasemel ammendusid seal alles meie ajaarvamise alguses.

See asustus- ja kultuuripildi erinevus Eesti ranniku ja sisemaa vahel on mind
viimasel ajal sundinud olukorda analiiiisima laiemalt, kogu Ida-Baltikumi
mastaabis (vt Lang, ilmumisel a). Mainitud regioonis joonistub alates keskmi-
sest pronksiajast vélja kolm erinevat kultuurilise kditumise mudelit. Need eri-
nesid {liksteisest rohuasetuste poolest elatusvahendite hankimisel, asustus-
viisis, usundis ja matmisviisis, aga samuti sotsiaalsete suhete korralduses,
mentaliteedis, siimboliseeritud motlemise koodides jms. Samas on nendel
erinevatel mudelitel ka iisna palju tihist, mis vdimaldab neid koiki késitleda
Ida-Baltikumi pronksiaja kultuuri osistena.

SISEMAA MUDEL' pirineb tegelikult eelpool mainitud “epineoliitilisest kultuu-
ritusest”, mis teatud, aga vihemal maéral iseloomustas varasel pronksiajal ka
Latit ja Leedut. Tegu on olnud hdreda poolpaikse asustusviisiga, kus inimesed

! Ida-Baltikumi pronksiaja kultuurilise kiitumise sisemaa, pohja—ldéne ning kagumu-
deli kirjeldus pohineb autori ilmumisel oleval artiklil “Kuhu kadus Asva kultuur?
Kolmest kultuurilise kditumise mudelist pronksiaegses Ida-Baltikumis” (Lang, ilmu-
misel a).
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harrastasid segamajandust (perioodiliselt ringlev alepdllundus, karjakasvatus,
jaht ja kalapiiiik). Asustusiiksused on olnud viikesed, arvatavalt {iksikmajapi-
damised, omandisuhted seoses maaga kogukondlikud (koos ajutise indi-
viduaalse kasutusdigusega viljelusmaadele). Kuna Eestist ei teata iihtki vane-
ma pronksiaja kalmet, siis pole kdnealune kultuurimudel siin surnute matmist
oluliseks pidanud. Moningad andmed Latist ja Leedust ning hilisemad tdendid
Eestist osutavad nii laiba- kui pdletusmatustega maahaudadele. Ajastu {ildise
usundipildi kohta on religiooniga seonduva materjali &armise védhesuse pdhjal
arvatud, et leidis aset aeglane nihe kiittidele-kalastajatele iseloomulikult Sama-
nismilt maaharijate ideoloogia suunas (Jonuks, 2009: 154 jj). Kogu olemas-
olev arheoloogiline aines kdneleb vaatlusaluse kultuurimudeli semiootiliste
struktuuride d4rmisest lihtsusest.

Seesugune kultuurilise kéditumise mudel piisis Ida-Baltikumis edasi ka kogu I
eelkristliku aastatuhande jooksul, kuigi selle areaal pidevalt vdhenes pohja,
lasne ja kagu poolt pealetungivate uute kultuurindhtuste ees. Selle mudeli
elujoulisuse peamine pohjus peitub ilmselt majanduslikus taustas, kuivord
sisemaa metsad, joed ja jarved pakkusid hdid vdimalusi segamajanduse vilje-
lemiseks. Pealegi eeldas seesugune ekstensiivne majandusviis suuri maare-
serve majapidamiste iimber ning seda vaba maad asustushdreduse sdilitami-
seks esialgu piisas.

POHJA-LAANE KULTUURILISE KAITUMISE MUDELI all moistan kultuurindhtusi,
mis alates PShjala pronksiaja I1I perioodist (1300—1100 eKr) hakkasid levima
end Ida-Preisis, Leedu ja Liti ld&nerannikul ning Véina alamjooksul, seejérel
(alates enamasti IV perioodist, 1100-900 eKr) ka Ladne-Eesti mandriosas ja
saartel, Pohja-Eesti klinditaguses rannikuvodtmes ning Pdhja-Latis. Nime-
tatud piirkondades leidis III-IV perioodi jooksul aset nn kultuuriplahvatus
(vrd Lotman, 2001), mille peamiseks tulemuseks oli revolutsioon stimbolilises
motlemises ja kaitumises: hakati rajama monumente, st maapealse ehitusega
monumentaalseid kalmeid (nt Graudonis, 1967: 31 jj; Grigalavi¢ien¢, 1979;
Vasks, 2000; Hoffmann, 2001; Lang, 2007a: 147 jj, 2007b: 30 jj, 36, 57 jj).
Uhelt poolt kajastab seesugune areng kontekstuaalsete tihendussiisteemide
loomisele muutusi usundis, kus esiplaanile tousis varastele maaharijatele ise-
loomulik viljakus- ja esivanematekultus ning ettekujutus koiki surnuid iihen-
davast kollektiivhingest (vt lahemalt Jonuks, 2009: 208 jj), teiselt poolt on
kdnealuses protsessis ikka néhtud ka vdimu- ja omandisuhete manifestee-
rimist (Lang, 1996; 2007a). Lisaks polluharimisele kasvatati karja, kuid jaht ja
kalapiiiik olid jd&nud juba rohkem tagaplaanile. Asustus oli iiksiktaluline, kuid
organiseeritud véiksemate piirkondade kaupa, mida ma Pohja-Eesti tingimus-
tes olen nimetanud {ihe domineeriva talu siisteemiks (vt allpool ja Lang,
1996). Kuigi sotsiaalselt diferentseeritud, oli pdhja—lddne mudeli iihiskonda-
dele siiski iseloomulik suhteliselt vdike voimudistants, mis véljendus iihelt
poolt pealike rohkuses, teiselt poolt aga nende vdoimupiirkondade vaiksuses,
alluvate véhesuses ja teostatava voimu tagasihoidlikkuses.
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Kolmas suurem kultuurilise kditumise mudel oli kagumudel, mis levis Vidina
jOe basseinis 16una- ja idapoolses Létis ning Kirde-Leedu jarvede- ja jogede-
rohkel alal. Selle mudeli pdhitunnuseks oli elamine suuremate kogukon-
dadena koos kindlustatud asulates, mis paiknesid enamasti veeteede déres (nt
LA 5, 1986; Graudonis, 1989; Lang 2007b: 49 jj). Seesuguseid asulaid esineb
ka véljaspool nimetatud ala — Ladne- ja Louna-Leedus, Laédne- ja Pohja-Litis
ning Eesti rannikuvodtmes (nt Indreko, 1939; Vassar, 1939, 1955; Lang
2007a: 57 jj) —, kuid véga horedalt. Majanduse pdhialuseks niib kindlustatud
asulate elanikel olevat olnud karjakasvatus, lisaks tunti maaharimist ja har-
rastati aktiivselt metallitood. Mis puutub matmistraditsiooni, siis Véina alam-
jooksult tuntakse kiill mitme matmiskihiga kivikonstruktsioone sisaldavaid
suuri kddpaid (mis kuuluvad pdhja-lddne kultuurikésituse juurde), kuid
iildiselt iseloomustab kirjeldatavat kultuuri kas kalmete puudumine voi
poletusmatustega maahauad. Seega on kindlustatud asulate elanike kultuuril
mondagi tihist Ida-Baltikumi sisemaa asukate usundi ja matmistraditsiooniga
ning selles tdhenduses voOib konelda sarnasustest nende mudelite semioo-
tilistes struktuurides. Téiesti ainulaadne on see kultuurimudel aga pronksitod
osas, kuivord koik senised tdendid kohalikust pronksivalamisest nooremal
pronksiajal parinevad just nimelt kindlustatud asulatest. Konealuste asulate
kindlustused ja paiknemine kdrgematel maenukkidel, vastandina madalamatel
aladel asuvatele viikestele avaasulatele (Merkevicius, 2007), kdneleb teatud
laadi kontekstuaalse tihendussiisteemi loomisest Ida-Baltikumi kagumudelis,
mis kasutas oma sdnumi kodeerimiseks muuhulgas maastikulisi iseédrasusi.
Kindlustuste rajamine (L&tis-Leedus kohati lausa muljetavaldavad), samuti
kindlasti pronksikaubandus ja -valmistamine ndudsid suuremate kogukondade
to0 organiseerimist, mis t0i kaasa monevorra suurema vdimudistantsiga
ithiskonna- ja kultuurimudeli véljakujunemise vorreldes pohja-1ddne omaga.

Tegu on olnud niisiis kultuurilise kéitumise erinevate mudelitega avarama
Ida-Baltikumi pronksiaja kultuuri raames, millega kéisid usutavasti kaasas ka
erinevad tiihiskondlikud korraldused oma sotsiaalsete suhete ja mentaliteedi
eriparadega. Hilisemate arengute kdigus, alates eelrooma rauaaja 10pust, haa-
bus aga sisemaa kultuurimudel jark-jargult, vottes pohiosas omaks pohja-laa-
ne mudelile iseloomulikud semiootilised struktuurid. Arheoloogilises aineses
viljendub see protsess eelkdige maapealse chitusega kalmete levikus (ning
linnuste samaaegses véhesuses). Suurem osa Sise-Eestist ja Pdhja-Latist
kattus rooma rauaajal tiilipiliste tarandkalmetega, Pohja-Leedu ja Louna-Léti
aga kiviringidega timbritsetud kddbastega ning Ladne-Leedu kivikonstrukt-
sioonidega kalmetega (vt ldhemalt Lang, 2007b). Selliselt kujunes vilja nn
Ida-Baltikumi keskvoondi kultuurivaldkond, koige iseloomulikum ja tiiii-
pilisem pollumajanduspiirkond siinmail (Moora, Moora, 1960), mille materi-
aalne kultuur omandas silmatorkavalt iihetaolise vérvingu end Ida-Presisist
kuni Soome lahe iimbruseni (nt Lang, 2005; Banyté-Rowell, Bitner-Wrob-
lewska, 2005). Kui varasem arheoloogia nigi kalmete levikus seni kalmeteta
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aladele rahvastikusiirdeid (nt Jaanits jt, 1982; Michelbertas, 1986), siis siin-
kirjutaja meelest pole tegu millegi muu kui uue kultuurilise kaitumisviisi
omaksvotmisega. Ida-Leedu ja Véina basseini kindlustatud asulad jdid enam-
jaolt kasutusse 1.—2. sajandini. 3.—4. sajandil hakati Leedus laiemalt rajama
linnus-asula komplekse, milline traditsioon jargmistel sajanditel hdivas kogu
Ida-Baltikumi keskvoondi kuni Pohja-Eestini vilja, lisades sellele kultuuri-
mudelile uue olulise modtme, mis oma kaugete juurtega ulatub pronksiaja
kultuuri kagumudelisse.

Kokkuvdtvalt voib niisiis nentida, et Eesti rannikualade ja sisemaa arheo-
loogilise ainese erinevus koneleb kultuurilise kditumise ja motlemise erine-
vustest, mis omakorda olid seotud nende regioonide erinevast geograafiast
tingitud majanduslike ja asustuslooliste eripdradega. Samas ei olnud tegu
mingi ajas ja ruumis suletud ilminguga, vaid laiemalt levinud nihtuste iihe
osaga. Kiillap torkab ranniku ja sisemaa erinevus silma pea koikjal, kus rannik
ja sisemaa olemas on. Eestis ja ka mujal Lad&nemere idaranniku maades olid
kontrastid aga véga suured eriti just I aastatuhandel eKr. Hiljem erinevused
kiill vahenesid, kuid pole téielikult kadunud ténagi.

KIVIKIRSTKALMED JA VARASED TARANDKALMED

Kivikirstkalmed ja nn varased tarandkalmed on libi pikkade aastakiimnete
olnud mingil méiral vaidlusalusteks objektideks. Eeskétt on probleeme tekita-
nud nende dateering. Kui alustada kivikirstkalmetest, siis on dateerimist ras-
kendanud peamiselt nende leiuvaesus, kuivord ligikaudu kaks kolmandikku
kalmetest — tdpsemini, nende kirstudest — on ilma panusteta. Ka {ilejadnud
kalmetest leitud esemed pakkusid varem harva kindlaid pidepunkte ajaliseks
madranguks. Seetdttu polegi imekspandav, et esialgu dateeriti osa meie kivi-
kirstkalmetest kiviaja I6ppu, kuna neist leiti n66r- ja kammornamendiga ke-
raamikat, mida kdrvutati neoliitilise nd6r- ja kammkeraamikaga (Hausmann,
1908; Spreckelsen, 1932). Teine osa kivikirstkalmetest dateeriti siis rooma
rauaaja (50-450 pKr) algusse, neist leitud vastavaaegsete esemete pohjal.
Hiljem selgus, et mainitud noor- ja kammornamendiga keraamika kuulub hoo-
pis rauaaja vanemasse poolde, samas kui rooma rauaaegsed esemeleiud ei pa-
rinenud mitte algsete matuste juurest kirstudest, vaid hoopis hilisematest ma-
tustest, mis paiknesid enamasti kalmete pindmistes kihtides. Marta Schmie-
dehelmi kaevamised Jdbaras 1920. aastate keskel, Artur Vassari uurimist66d
Muuksis 1930. aastate 16pul ning Vello Lougase arvukad vélitodd Pohja- ja
Ladne-Eesti kalmetel 1960.—1980. aastatel kinnistasid arusaama kivikirstkal-
mete dateeringust, mis ulatus pronksiaja 10pust rooma rauaaja alguseni
(Schmiedehelm, 1926; Vassar, 1938; Lougas, 1970a).

Tarandkalmed olid seevastu kalmetiiiibiks, mis tdnu neist leitud rikkalikule ja
suhteliselt histi dateeritavale leiuainesele oli ajaliselt histi paigas. Nende raja-
mine algas 1.-2. sajandil pKr ja kestis kuni 4. sajandini, kusjuures aeg-ajalt
maeti neisse ka hiljem (nt Tallgren, 1922; Schmiedehelm, 1955; Jaanits jt,
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1982). Probleemid tekkisid siis, kui Ladne-Eestis ja saartel, samuti ka pohja-
rannikul hakati uurima kalmeid, mis oma neljakandiliste haudehitistega
liigitusid kiill tarandkalmete hulka, kuid erinesid neist leiuainese poolest. Vii-
mane oli oma {ildilmelt palju varasem. Esialgu dateeriti need kalmed samuti
vanemasse rooma rauaaega, kuivord piisis veendumus, et tarandid kalmevor-
mina said koikjal alguse alles pirast ajaarvamise vahetust. Esemete ajalistest
erinevustest saadi iile hiipoteesiga eelrooma rauaaja (500 eKr—50 pKr) kultuu-
ri konservatiivsusest, mis olevat teatud esemevorme siilitanud iile pikkade
sajandite (nt Lougas, 1972; Jaanits jt, 1982). Alles hilisem uurimus osutas
asjaolule, et tegu on tarandkalmete iihe alarithmaga, nn varaste tarand-
kalmetega, millel on erisusi nii ehituses, levikus kui ka ajalises kuuluvuses (nt
Lang, 1990, 1996, 2007a).

1990. ja 2000. aastate uurimistod kivikirstkalmete ja varaste tarandkalmete
leiumaterjali ja selle dateeringute alal kasvatas molema kalmetiiiibi vanust
mairgatavalt. Kdigepealt kasutati selleks to0ks varasematel kaevamistel kogu-
tud esemete tiipoloogiaid, sest palju midagi muud polnud erinevatel pdhjustel
voimalik teha. Ent ainuiiksi juba esemete dateeringute revideerimine ja tap-
sustamine vOimaldas nihutada kivikirstkalmete echitamise alguse noorema
pronksiaja algusse ning 16pu eelrooma rauaaja keskele, ehk siis u 1000—
300/200 eKr (Lang, 1992, 1996). Varaste tarandkalmete rajamise algus arvati
siis olevat leidnud aset varasel eelrooma rauaajal, u 5.-3. sajandi paiku eKr
(Lang, 1990).

Vastavalt radiosiisiniku meetodi tiiustumisele (AMS), uutele viljakaevamis-
tele (Ilmandu, Tougu, Rebala, Kunda jt) ja paranenud finantseerimisvoimalus-
tele on lisaks lilalmainitud esemedateeringutele saadud rohkesti uusi kinnitusi
kdnealuste kalmetiiiipide mérksa kdrgema vanuse kohta. Parimateks tdendi-
teks tuleb lugeda radiosiisiniku AMS-dateeringuid kalmetesse maetud inimes-
te luudest. Monesse kalmesse maetute luid oli dateeritud tegelikult juba va-
remgi (Muuksi), kuid tollal oli metoodika iisna ebakindel ja tulemused liiga
hajuvad. Praegu kdimasoleva projekti raames on saadud juba 45 dateeringut,
millele lisandub veel rida méddranguid, mis on tehtud teiste toode kiigus.”
Tulemused on veenvad ja néditavad, et seni uuritutest vanim rithm kivikirst-
kalmeid asub Joeldhtmes. Seal hakati seesuguseid kalmeid ehitama juba aasta
1100 paiku eKr voi isegi pisut varem, kusjuures see kalmistu néib olevat suh-
teliselt lithiajaline — k&ik dateeringud mahuvad umbes 300-aastasesse perioo-
di. Seevastu kivikirstkalmete rithmad Rebalas, Muuksis, Irus ja Kasekiilas on
seniste midrangute pohjal alguse saanud natuke hiljem — 10.-9. sajandi paiku
eKr. Samas on nimetatud kalmerithmad jadnud kasutusse mirksa pikemaks

% Suured seeriad proove dateerimiseks on vdetud Margot Lanemani poolt, kuid tule-
mused pole veel avaldatud. Lisaks sellele on Kasekiila kivikirstkalme esimesed datee-
ringud publitseerinud Raili Allmde (2010). Varasemate méarangute kohta (vt Lang,
2007a, joon 97).
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ajaks, kuivord neist on saadud ka jérgneva perioodi, s.o eelrooma rauaaja da-
teeringuid. Siiski ndib olevat ilmne, et vastavad kalmed ise on valmis ehitatud
suhteliselt lithikese perioodi jooksul ning hilisemad dateeringud péarinevad
kalmetesse hiljem asetatud matustest. Kusjuures need hilisemad matused
voivad vahel périneda ka rauaaja 16pust (nt Allmée, 2010) voi isegi keskajast.

Varastest tarandkalmetest on seesuguseid luudateeringuid seni veel véga vihe.
Samas osutab Kunda Hiieméde kalmest tehtud méiédrang, et vihemalt moni seda
tiilipi matmispaik on rajatud juba perioodil 8.—5. saj eKr. Tdenéoliselt kuulu-
vad nimetatud ajavahemikku ilma panusteta kalmed ja sellised, kust ainsa
kaasapandud esemena on leitud vastava ajastu savindu (nt Ilmandu). Mdistagi
tuleb siin edasises uurimistods hankida rida uusi dateeringuid, et kinnitada
seni peamiselt vaid esemedateeringutel pShinevaid médranguid.

Kokkuvdtvalt voib mérkida, et 2000. aastate [opul tehtud luudateeringud kin-
nitavad siinkirjutaja jargnevaid varasemaid seisukohti: (1) Nii kivikirst- kui ka
varased tarandkalmed on mérksa vanemad, kui arvati veel paarkiimmend
aastat tagasi — isegi mdnevdrra vanemad, kui pelgalt esemete pohjal oli
esialgu vdimalik véita. (2) Teatud aja jooksul (hilispronksiaeg ja varane
eelrooma rauaaeg) on molemat kalmetiilipi kasutatud paralleelselt. See
tostatab edasise uurimistoo vajaduse, mis selgitaks erinevate kalmetiilipide
paralleelse kasu-tamise pohjusi. (3) Uhe riihma kivikirstkalmed on rajatud
suhteliselt lithikese perioodi jooksul, kuigi vdivad olla jddnud rituaalsesse
kasutusse pikemaks ajaks. See pigem kinnitab kui radgib vastu oletusele, et
konealuseid kalmeid rajati {ihes asustusiiksuses keskmiselt iiks iga pdlvkonna
kohta (Lang, Ligi, 1991: 220). Mainitud luudateeringud ei ole aga kinnitanud
autori varasemat oletust (Lang, 2007a: 162), et vanimad kivikirstkalmed
sisaldavad pigem ko-halikku esemelist materjali kui importi. Vanimad kalmed
Joeldhtmes on meie oludes rikkalikud just nimelt Skandinaavia impordi
poolest (vt Kraut, 1985). Samas kinnitab see tdhelepanekut Ojamaa (voi
laiemalt Kesk-Rootsi) olulise rolli kohta meie kivikirstkalmete tekkimise loos
(vt Lang, 2007a: 162 ja seal viidatud kirjandus), millele osundasid moned
autorid juba 20. sajandi esimesel poolel (nt Nerman, 1933), kuid millest
ndukogude ajal piiiiti rohkem v&i vd-hem modda vaadata (nt Lougas, 1970a;
Jaanits jt, 1982: 161). Kivikirstkal-mete vanuse nihkumine aasta 1100 kanti
eKr voi isegi veelgi kaugemale, teeb nende seose Skandinaaviaga (kitsamalt
aga QOjamaaga) vidga otseseks, kuivord tollal ei olnud seal uudne
pOletusmatmise komme veel koikjal 1dbi 166nud ning leidus rohkesti
piirkondi, kus domineeris vana laibamatmise tava. Meie kivikirstkalmed on
aga koik ehitatud laibamatuste jaoks, mis on viga erandlik ndhtus nooremal
pronksiajal Pohja-Euroopas.

Edasine uurimistdo peakski rohkem keskenduma meie kivikirstkalmete périt-
olu viljaselgitamisele, ehkki seda on teema teoreetilisest problemaatilisusest
johtuvalt vordlemisi keeruline teha. Ometi peaks praegune olukord teaduses
seda igati soodustama, sest kadunud on viahemalt nii rahvusromantilised kui
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ka ndukoguliku marksismi kammitsad teema késitlemiseks. Piitidsid ju mdle-
mad nn thiskondlikud tellimused (vt Lang, ilmumisel b) vidhendada val-
jastpoolt lahtunud kultuuriliste mdjutuste ja rahvastikusiirete rolli meie esiaja-
loos — ldhenemisviis, millest pole olnud vaba ka siinkirjutaja. Loomulikult
tuleb kivikirstkalmete ilmumist Eesti rannikualadele késitleda seoses eelneva
perioodi arheoloogilise ainese horedusega. Teemaga haakuvad ka meie vani-
mad muinaspdllud.

FOSSIILSED POLLUD

Veel kakskiimmend aastat tagasi peeti pollumajanduse arengutaset pronksi-
aegses Eestis vdga algeliseks. Usuti, et meie kindlustatud asulate elanikud
harisid kivi- ja sarvkoblastega vaid asulaldhedasi “tillukesi umbaialappe”
(Jaanits jt, 1982: 156). Skandinaavia paralleelide toel ei vilistatud siiski ka
loomade veojou kasutamist pSllutoddel. Loomulikult pohines seesugune aru-
saam tollal teada olnud faktoloogilisel andmestikul. Muinaspdlde kiill tunti —
nende uurimine oli alguse saanud juba 1969. aastal (vt Lougas, 1972) —, kuid
neid ei osatud kuigi tipselt dateerida. 1982. aastal avastatud kivipeenardest
imbritsetud pollulapid Rebalas olid tegelikult esimesed, mis {ihest tulease-
mest voetud sdeproovi alusel dnnestus kindlamalt dateerida eelrooma rauaaja
16ppu. Kuna tollal arvati, et siirdumine pdlluharimisele toimus Ranniku-Eestis
oma pohiosas eelrooma rauaajal — selle kinnituseks peeti kivikirstkalmete le-
vikut loomuldadel, sest kalmed ise dateeriti pShiosas ju alles eelrooma raua-
aega —, siis ei muutnud avastus Rebalas meie pdllumajanduse ajaloo iildises
kontseptsioonis midagi.

Olukord muutus alles parast Saha-Loo muinaspoldude avastamist 1992. aas-
tal. Nende arheoloogilisel uurimisel voeti eeskujuks pikaajaliste edukate
uurimistddde metoodika Rootsis ja Taanis, kus pollujddnuseid — kivihunni-
kuid ja -peenraid — dateeriti nende alumiste kivide vahelt ja alt kogutud soe-
proovide pdhjal. See siisi arvati parinevat maa esmasest puhastamisest seal
kasvanud metsast ja vOsast. Esimene seeria dateeringuid Saha-Loolt néitas, et
sealsed kamberpdllud on kujunenud pika aja jooksul alates hilispronksiajast
kuni eelrooma rauaaja 16puni (vt Lang, 1994). Hilisemad uuringud on tootnud
rea tdiendavaid dateeringuid, mis on nihutanud pdldude rajamise alguse kesk-
misse pronksiaega, s.o 14.—12. sajandisse eKr (Lang jt, 2005; Lang, 2007a: 98
ij, joon 39). Uhtlasi selgitati vilja, et seesugused kompleksid, nagu tina Saha-
Lool ndha, on kujunenud pikkade sajandite jooksul. Seejuures pollupeenrad
on moodustunud jérk-jargult esialgsete hunnikute ,kokkukasvamise” teel.
Hunnikud kasvasid aga kokku selliselt, et kive hakati viskama ka algsete hun-
nikute vahele jddnud kiindmata ribadele, mis limbritsesid enam-vihem neli-
nurkseid pdllulappe. Pollulappide nelinurkne kuju oli tingitud tolleaegsest
kiinnitehnikast ja -kiinniriistast: algeline konksader ei kobestanud mulda kuigi
histi ning seetdttu kiinti tavaliselt kahes ristuvas suunas. Seesuguseid risti-
kiinni jilgi on avastatud paljudes kohtades PShja-Euroopas, sh ka Eestis ja
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Litis. Uhes kohas hariti pdldu jirjest paar-kolm aastat ning jieti siis mulla-
viljakuse taastumiseks mitmeks aastakiimneks so6ti; siis tuldi samale lapile
tagasi ning hariti seda jille moned aastad. Nii toimiti vahemalt Saha-Lool
ithtepannu iile tuhande aasta, kuni 16puks koht hiiljati ja kasutati edaspidi pea-
miselt karjamaana.

Moni aasta tagasi Onnestus siinkirjutajal leida viga kahvatud kamberpdldude
jaénused Loolt, mis paiknesid Saha-Loo pdldudest u 500 m ja Proosa eel-
rooma rauaaja pdldudest u 350 m kaugusel. Lool ringi kdndides vdis néha
alles kuju votma hakkavaid pdllupeenraid ja -lappe, mitte ndnda korralikult
vélja kujunenud siisteeme, nagu nt Saha-Lool, Proosas voi Rebalas. See viitas
nii koha kasutamise lithiajalisusele kui ilmselt ka arhailisusele. Jargnevad
uurimist6dd néitasidki, et siin on hakatud poldu harima enam-vihem sama-
aegselt Saha-Looga, s.0 13.—11. sajandil eKr (Kaldre jt, 2010). Loo pdlde tu-
leks edaspidi kindlasti veel uurida, kuigi sinna on kavandatud uus paekarjaar.

Siinkohal pole pdhjust pikemalt peatuda meie muinaspdldude tiipoloogial
ning selle edasisel arengul, millest on pdhjalikult kirjutatud mujal (Lang,
2007a: 96 jj). Huvipakkuv on siiski seesuguste pollusiisteemide erandlikkus
ida pool Ladnemerd: hoolimata pdhjalikust uurimistodst pole pronksi- ja va-
nema rauaaja kamberpdlde leitud mujalt kui Ranniku-Eestist ja sedagi seni
toestatult iiksnes Tallinna iimbruses. Autori osalusel 1dbi viidud uuringud ki-
viderohkes Laddne-Leedus nditeks tuvastasid kiill kamberpdldude olemasolu,
kuid need osutusid kuuluvaks alles keskmisse rauaaega. Ja need ongi seni
ithed vanimad vasted viljaspool Pdhja-Eestit.’ Teisiti on aga lugu Lasnemere
ladneranniku maadega, kus vanimad fossiilsed pdllud on samuti dateeritud
nooremasse pronksiaega. Seejuures on Saha-Loo ja Loo pdldudega morfoloo-
giliselt kdige sarnasemaid kamberpdlde teada Taanist ja eriti just Ojamaa saa-
relt (nt Nielsen, 1984; Carlsson, 1979; Johansson, 1993). Ojamaa pdldudega
teevad meie pdllud veelgi sarnasemaks ka maastikulised iihtelangevused — nii
siin kui ka seal paiknevad pollujddnused peamiselt loopealsetel muldadel.

Lisaks kivikirstkalmetele ja véhestele laevkalmetele (Lougas, 1970b; Lang,
1983) kannavad ka siinsed vanimad muinaspdllud tugevat Ojamaa pitserit. Li-
sada vOib muidugi ka kultuslohkude kivisse raiumise kombe, mis Skandi-
naavia eeskujudel levis Pohja- ja Ladne-Eestis tdendoliselt just pronksiajal. Ja
loomulikult arvukad pronksist importtooted. Muidugi ei ole lohukive ja im-
portpronksi vdimalik seostada kitsalt ainuiiksi Ojamaaga, vaid laiemalt ja
iildisemalt kogu Kesk- ja Louna-Skandinaaviaga. Lisaks Saaremaale ndib aga
just Ojamaa varajaste mojutuste “sillapeaks” olevat kujunenud praegusest Tal-
linnast ida poole jddv piirkond Véo ja Joeldhtme/Rebala vahel, kuhu koon-

3 Osundatud péllud Lizne-Leedust Padvariaist esindavad tegelikult arenenumat kam-
berpdldude vormi, kus pdllulapid on mérksa suuremad ja korrapirasemad (vt Lang,
2007b, joon lk 214). Samalaadsed ja samaaegsed pdllud on teada ka Lédne-Eestis
Saleveres, kuid toendoliselt leidub neid rohkesti veel uurimata muinaspdldude hulgas.
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duvad vanimad kivikirstkalmed, pdllusiisteemid ja isegi tiks laevkalme, samu-
ti arvukad lohukivid ning pronksist importkaup. Voimalik, et seesuguseid
sillapdid oli Pohja-Eestis veel moni, aga praeguse arheoloogilise ainese pdhjal
need vilja ei joonistu. Samas olgu siinkohal meenutatud laevkalmete kont-
sentratsioonipesa Loode-Litis Kuramaal (Graudonis, 1967), mis on kindlasti
iiks Ojamaalt 1dhtunud sisserdnde tunnistusi.

Tulebki pidada tdenéoliseks, et iilalkirjeldatud ndhtused ei levinud pelgalt
kultuuridifusioonina, vaid toodi iile mere inimeste poolt. Kuipalju neid oli,
pole voimalik iitelda. Kindlasti ei olnud need iiksikseiklejad, vaid pigem ikka
terved kollektiivid, nagu kirjutas Harri Moora juba rohkem kui pool sajandit
tagasi (Moora, 1956: 73 jj). Samas olen ma kaugel arusaamast, et koik Ran-
niku-Eesti kivikirstkalmed olid ehitatud Ojamaalt vdi mujalt Kesk-Rootsist
saabunud asunike poolt. Joeldhtmest moni aeg hiljem ehitatud kalmed sisal-
davad ikka kohapealset keraamikat voi muud esemelist materjali, mida 1d4ne-
poolsete mdjutustega seostada pole mingit tarvidust. Ja samas on siimpto-
maatiline, et just Jeldhtme kalmetes keraamika samahésti kui puudus, kuigi
kohaliku ilmega labidaspdiseid luundelu esines. Ilmselt leidis vodramaalaste
sulandumine kohalikku substraati aset suhteliselt kiiresti ja valutult. Nende
roll piirdus arvatavasti iilalmainitud kultuuriplahvatuse stimulaatori ja suuna-
jana. Teatud sotsiaalsetest pingetest kdnelda voivad kindlustatud asulad piis-
titati Ranniku-Eestis alles kolm-nelisada aastat parast esmast sisserdnnet.

SULETUD ASULAKOHAD: KINDLUSTATUD ASULAD JA MAEPEALSED
ASULAD, TASASE MAA RINGVALLID JA NEEMIKUVALLID

Alates nooremast pronksiajast voib Eestis, jéllegi rannikuvoondist alates, ko-
nelda hierarhilise asustusmustri tekkimisest ja arengust. Asustushierarhia all
moistetakse seesugust korraldust, kus asustusiiksuste vahel esineb kvali-
tatiivseid, st eeskatt funktsionaalseid ja staatuslikke erinevusi (Lang, 2002a:
8). Koneldes nooremast pronksiajast ja vanemast rauaajast, siis tiilipiliseks ja
kdige levinumaks asustusiiksuseks oli maaviljeluslik iiksiktalu. Sellised talud
voisid maastikul paikneda tiksikult v3i ka mitmekaupa ldhestikku, kuid kiila-
ithiskonnale iseloomulikke struktuure talude vahel tollal praegustele andme-
tele tuginedes veel ei olnud. Kui tavalised asustusiiksused paiknesid hajali
avamaal, siis alates nooremast pronksiajast ilmusid nende korvale ka asustus-
iiksused, mille tunnuslikuks erijooneks kujunes juurdepédédsu suletus. Olgu
need siis inimkéte poolt ehitatud tdkked voi pelgalt looduse kujundatud takis-
tused, kuid juurdepéids nendele asulakohtadele ei olnud avatud koikidele voi-
malikele soovijatele. Viimase aastakiimne uurimist6o on teinud kindlaks, et
suletud asulakohtade néol pole olnud tegu péris ithesuguse ja homogeense riih-
maga, vaid siin v3ib eristada nelja alariithma: kindlustatud asulad, miepealsed
asulad, tasase maa ringvallid ning neemikuvallid (vt Lang, 2007a: 55 jj). Seal-
juures olgu mainitud, et varasem historiograafia tundis neist vaid kindlustatud
asulaid, samas kui ringvallide ajalise méératluse osas ldksid arvamused lahku.
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KINDLUSTATUD ASULAKOHTADEKS oli riihm méeseljakutel paiknevaid asula-
kohti, mis paistavad silma tliseda ja leiurikka kultuurkihi poolest. Kaitse-
ehitisteks olid neil kas looduslikult jirsud miendlvad (Iru, Narva) voi ini-
meste chitatud vallid ja tarad (Asva, Ridala). Nendes on elanud koos kindlasti
tunduvalt suuremad kollektiivid kui iiksikmajapidamised. Naiteks Irus on
avastatud vihemalt neli ilmselt samaaegset elamupohja. Kindlustatud asulate
elanikud on tegelenud lisaks maaharimisele ja karjakasvatusele ka pronksi-
todga — nii tooraine hankimise, pronksikangideks timbersulatamise kui ka tu-
rustamisega. Suurem inimeste hulk ja suletud juurdepéés asulale voiski olla
seotud pronksivalamise ja selle tehnoloogia kaitsmise ning pronksikauban-
duse korraldamise vajadusega. Eesti vdhesed kindlustatud asulad kuuluvad
samasse kultuurindhtuste kompleksi Vidina joe basseinis ja Kirde-Leedus
levinud kindlustatud asulatega (vt eespool).

MAEPEALSED ASULAKOHAD sarnanevad eelmistega oma asendilt méekin-
kudel, kuid on viga ndrga kultuurkihiga, mis ei erine millegi poolest tavalis-
test avaasulatest (nt Peedu, Koila, Unipiha). Pronksit6 kohta sellistes asula-
kohtades puuduvad igasugused andmed ning ilmselt seda seal ei harrastatudki.
Néhtavasti on tegu tavalise maaviljelusliku asustuse taustal viljapaistvamat
sotsiaalset positsiooni evinud majapidamistega, mis on seda erisust piilidnud
rohutada asukohaga teistest kdrgemal. Kui kindlustatud asulad on iiksnes
noorema pronksiaja ndhtus, siis midepealsed asulad hajuvad oma dateeringuga
kogu eelrooma ja rooma rauaaja peale; lisaks rannikuvoondile tuntakse neid
paarikiimne ringis ka sisemaalt, samuti Latist.

TASASE MAA RINGVALLID on omapérane rithm muistiseid, mida iseloomustab
tasasele maale ehitatud kuni 50-70 m 1abimddduga ringi- vdi ovaalikujuline
kividest kuhjatud vall; vahel on valle kaks (Mustjala Vohma, Pidula). Kul-
tuurkiht nendel valli(de)ga piiratud aladel on kas nork voi olematu; senised
dateeringud osutavad sajanditele enne ja parast ajaarvamise vahetust. Ligi to-
sin seesugust ringvalli (nt Lipa, Massu, Pédilda) on seni teada ning need koik
paiknevad Ladne-Eestis ja saartel. Tapsed vasted seesugustele ringvallidele on
levinud Ojamaal ja Olandil, kus need vdivad kuuluda nii rauaaja varasema-
tesse kui ka hilisematesse jarkudesse (Wegraeus, 1976). Ka seal on osa ring-
vallidest praktiliselt ilma kultuurkihita; moni on aga olnud {isna téis ehitatud
(Eketorp, Ismantorp). Kui viimased on kahtlemata olnud sojalisteks tugipunk-
tideks, siis kultuurkihita ringvallide tdlgendus on jadnud mdistatuseks. On
oletatud suuremate asustuspiirkondade jaoks mdeldud kultuslik-tseremoniaal-
set otstarvet (Cassel, 1998: 145 jj). Ka Liine-Eesti varaste ringvallide puhul
tuleb viimatimainitut pidada kdige tdendolisemaks. Nagu néha, ilmnevad ka
nende muististe puhul otsekontaktid Ranniku-Eesti ja Ojamaa/Olandi vahel,
kuid tuhatkond aastat hilisemast ajast.

Lopuks on teada mdned VARASED NEEMIKUVALLID, mis hilisematest neemik-
linnustest erinevad peamiselt vaid varaste dateeringute, suurema pindala ja
kultuurkihi puudumise poolest. Uhte sellist opiti 2000. aastate algupoolel
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pOhjalikumalt tundma Keava Vdnnuméel. Seal on u 95 x 60 m suurune nee-
mikuosa eraldatud muust méeseljakust kiillalt voimsatest kividest kuhjatud
valliga, mille pikkus on 54 m, laius jalamil 6—8 m ja kodrgus kuni 1,5 m. Omal
ajal oli vall kindlasti korgem. Ulejisinud mieveerud olid kaitseehitisteta, sa-
muti puudus kultuurkiht. Uksnes valli lihedalt koguti peotiis savindukilde;
radiosiisiniku dateeringud osutasid iliksmeelselt 4.-3. sajandile eKr. Mone-
vOrra hilisem on olnud vanem ehituskiht Jégala linnaméige eraldavas vallis
(Johanson, Veldi, 2006; Léhmus, Oras, 2008), samuti Saleveres (Helena
Kaldre suulised andmed). Varaste neemikvallide otstarve on jddnud esialgu
veel moistatuseks. Tavalisteks kaitseehitisteks ei luba neid pidada valliga eral-
datud territooriumide suurus ning kaitsmata kiilgede olemasolu. Voimalik, et
ka siin on tegu omaaegsete kultuskohtadega, kuigi, teiselt poolt, nditeks Jigala
vallist leitud kaks rauast nooleotsa osutavad siiski otseselt vaenutegevusele.

Millest seesugused suletud asulakohad kdnelevad? Kiillap sellest, et iihiskond
oli nooremast pronksiajast alates muutunud varasemaga vorreldes tunduvalt
komplekssemaks. Lisaks tavalistele maaviljelustaludele kerkis jérjest rohkem
esile erineva funktsiooni ja staatusega asustusiiksusi, mis vastasid ithe voi
teise kogukonna keerulisemaks muutunud vajadustele. Rannikualade rahvas
osales aktiivselt rahvusvahelises pronksikaubanduses. Nii rannikul kui ka
sisemaal kasvasid sotsiaalsed erinevused asustusiiksuste vahel, mis toi kaasa
teatud kdrgemate maastikuelementide drakasutamise oma staatuse esiletdst-
miseks (tousikluse efekt). Toendoliselt suurenes vajadus ka puhtsdjaliste
kaitseehitiste jérele, kuivord just hilisel eelrooma rauaajal ilmusid relvad mo-
nedesse kalmetesse. Teatud piirkondades muutus aga oluliseks hoopis tsere-
moniaalsete kogunemiskohtade rajamine, kus vdis pidada kultustalitusi, tege-
leda kaubavahetusega vms.

SOTSIAALVORGUSTIKUD:
UHE DOMINEERIVA TALU SUSTEEMIST MUINASVAKUSTENI

Kéesoleva lilevaate 1opetamiseks on vajalik heita pdgus pilk ka Eesti pronksi-
aja ja vanema rauaaja iihiskonnale ning seda koos hoidnud sotsiaalsetele vor-
gustikele. Veerand sajandit tagasi koneldi veel isajargse sugukonna tugevne-
misest pronksiajal ning sugukondlike kogukondade lagunemise kdigus tekki-
nud patriarhaalsetest suurperedest eelrooma rauaajal (Jaanits jt, 1982). Hiljem
on radgitud sotsiaalselt kihistunud iihiskonnast ja pealikudomeenidest, millest
rooma rauaajal olevat kujunenud lausa varariiklikud moodustised (Ligi,
1995). Siinkirjutaja on sotsiaalsete suhete olemust konealusel ajal ndinud
monevorra erinevalt (vt Lang, 1996, 2002b, 2007a).

Nagu artikli alguses mainitud, olid vanema pronksiaja sotsiaalsed siisteemid
arenenud norgalt, kuivord viljelusmajanduslik asustus oli alles viga hore ning
puudus vajadus (ja ka voimalus) konkreetsemate, erinevaid asustusiiksusi
koondavate ja neid juhtivate struktuuride kujunemiseks. Olukord muutus iile-
minekul nooremale pronksiajale neis rannikuldhedastes piirkondades, kus
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viljelusmajanduslik asustus oli tihenenud piirini, millest alates konkurents
harimiskdlbulike maade péarast muutus teravaks. Seal kujunes oluliseks fiksee-
rida haritava maa jagunemine asustusiiksuste vahel senisest mérksa konkreet-
semalt, ehk teisisonu, tekkis talude (era)omand vdhemalt pdllumajanduslikele
maadele. Metsad, kalaveed ja rannadigus piisisid ilmselt edasi kogukondlikus
omanduses ning nende kasutamine oli majapidamiste vahel reguleeritud tea-
tud kokkulepetega.

Maaeraomandi kujunemine oli mdistagi revolutsioonilise tihendusega ning
stimuleeris tohutult edasisi arenguid nii majanduses kui ka tihiskondlikes su-
hetes. Varanduslikud erinevused olid seejérel kiired tulema ja nii ei ole iilla-
tav, et me peagi ndeme joukamate panustega kalmeid vaeste vdi tavapiraste
kalmete korval. Radkimata sellest, et mis tahes paleodemograafiliste arvutuste
pohjal otsustades pole suur osa tolleaegseid inimesi iildse maetud teadaole-
vatesse kalmetesse (Lang, Ligi, 1991; Lang, ilmumisel c). Jalgides aga rikaste
ja vaeste kalmete esinemist maastikul, voib mérgata iisna kindlat reeglit, et
esimesed ei paikne kunagi korvuti asustusiiksustes. Ikka on nii, et teatud piir-
konna kohta tuleb iiks joukamate matustega kalme voi kalmeriihm (kus vdib
tavaliselt leida ka importesemeid), mis siis on {imbritsetud tavapiraste voi
vaesemate panustega kalmete voi kalmeriihmadega. Néib nii, et sel jdukamal
asustusiiksusel on olnud kas tugevam majanduslik pdhi, eelistatum juurdepdids
kaubavahetusele ja strateegilistele ressurssidele voi kdrgem sotsiaalne staatus,
voi siis koik need vididrtused ilihtaegu. Olen seesugust korraldust nimetanud
ithe domineeriva talu siisteemiks. On loogiline arvata, et iilejadnud talud vas-
tavas asustuspiirkonnas olid dominanttalust teataval mééral, kas voi ainult
ajuti soltuvad, osutades nditeks juurdepédédsu eest kaubavahetuse saadustele
monin-gaid teenuseid. Alates eelrooma rauaajast on pohjust kdnelda isegi
suhteliselt konkreetsema maksusiisteemi sisseseadmisest (vt Lang, 1995,
2002b).

Seesugust iihiskondlikku korraldust on arheoloogilise ainese pohjal onnes-
tunud jélgida vdhemalt rooma rauaaja 16puni. Kui algul olid iihe domineeriva
talu siisteemid maa-alaliselt kiillaltki suured — nii saja-paarisaja ruutkilo-
meetrilised, siis rooma rauaaja jooksul on need jagunenud mitmeid kordi
véiksemaks. Siisteemi pohiolemus aga séilis — ikka oli vastavas piirkonnas
iiks hésti rikkalike panustega kalmekoht ning hulk “tavalisi”. See tuhande
viiesaja aasta vanune lihiskondlik korraldusviis hakkas reformeeruma rahvas-
terdnnuajal ja eelviikingiajal (5.—8. saj paiku), kui seniste “maavillaste”
dominanttalude kdrval ja asemel kerkisid esile mérksa pretensioonikamad iili-
kud. Nemad rajasid oma vdimu manifesteerimiseks ja kindlustamiseks juba
linnuseid. Mida tdsisemateks kaitserajatisteks linnused ajapikku muutusid, se-
da suuremate kogukondade ressursse ldks tarvis nende iilesehitamiseks, kéi-
gushoidmiseks ja kaitsmiseks. Nii kujunesidki linnuste timber vélja linnuse-
piirkonnad, mida me varaste kirjalike allikate valguses tunneme kiill paremini
litvlaste, latgalite ja kurelaste juures, aga vaieldamatult pidid need olemas ole-
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ma ka muistses Eestis (Lang, 2002b). Tdnu Taani hindamisraamatule (vt Johan-
sen, 1933) tunneme aga paremini hoopis linnusepiirkondade koostisosi — nn
muinasvakuseid.

Juba 85 aastat tagasi juhtis Paul Johansen (1925: 40, 1933: 223 j;) tédhelepanu
Taani hindamisraamatus laialt levinud nihtusele, et maastikul ldhestikku paik-
nevate kiilade adramaade arvud on kas ithesuurused voi {ihise nimetajaga.
Tema arvates niitas see vastavate kiilade iihist, nn saraskondlikku maaka-
sutust. Nagu on vilja selgitanud Enn Tarvel (1972), kujutas adramaa endast
juba hiljemalt muinasaja 16pul maamodtmise ja maksustamise ithikut. Kuna
Johanseni- ja Tarveli-aegne ajalookirjutus peegeldas meie muinasaja 16pu
ithiskonda egalitaarse talupojaiihiskonnana, siis ei ulatunud ka nemad nigema
nendes numbrites ja mdistetes heiastuvaid tegelikke sotsiaalseid struktuure.
Olen ise uurinud kdnealust ndhtust nii muistses Révalas (1996), Virus (2000)
kui ka Harjus (2002b) ning joudnud veendumusele, et iihise nimetajaga adra-
maade arve omanud kiilade rithmad kujutasid endast hoopis muistseid vaku-
sepiirkondi. Vakus on aga meie kesk- ja uusaja kirjalikest allikatest hésti tun-
tud maksuinstitutsioon, mida iseloomustas kindel ja terviklik piirkond, tradit-
sioon maksta iihiselt (kord vOi paar aastas) makse oma isandale ning korral-
dada selle puhul vakusepidu. Samasugune institutsioon oli Vana-Vene riigis
tuntud mdiste pogost’ (pogostit’ = kostitama) all, kust see nimetus levis ka
latgalite juurde (pagasts; kasutusel tdnagi veel véikseima halduspiirkonna
tdhenduses). Et vakus vois ka eestlastel olla vana ja pdline institutsioon, sel-
lest on kirjutanud mitmed varasemadki uurijad, kuid keegi neist ei joudnud
oletustest kaugemale.

Oma iilalmainitud uurimustes joudsin aga selgusele, et hiliskeskajast teadaole-
vate vakuste territooriumid on iisna suures osas kattuvad 13. saj alguse kiila-
rithmadega, mille osistel olid {ihesugused voi iihise nimetajaga adramaade ar-
vud. Sarnasus oli suur nii mdlemate rithmade iildises geograafilises paikne-
mises kui ka kiilade ja adramaade hulga keskmises suuruses. Muidugi esines
ka muutusi, kuid need on vahepealseid poliitilisi ja asustusloolisi mullistusi
arvestades loomulikud.

Mis aga veelgi pdnevam — osutus, et iithise nimetajaga adramaade arve oma-
vad ka moned ldhestikku paiknevad muinasvakused. Eriti selge oli selline
koondumine noorema rauaaja linnuste iimber (nt Keava, Lohu), kuid seda esi-
nes kohati ka mujal (nt Kose piirkonnas). Just selliste muinasvakuste koondi-
sed linnuste timber peaksidki kujutama endast linnusepiirkondi. Linnust ehi-
tades ja tileval pidades oli ju tarvis pidada arvestust, kui palju iiks voi teine
vakusepiirkond, ning omakorda, kui palju iiks voi teine kiila selles vakusepiir-
konnas kannab koormisi linnuseisanda(te) heaks. Kuid kuigi isandad ei istu-
nud tliksnes linnustes ja paljudes kohtades neid ei ehitatudki, on vakusekoon-
dised siiski olnud olemas. Tdendoliselt tuleb nonde valdajaid otsida mujalt, nt
muinasmoisatest. Viimasteks voisid olla nii mitmedki Taani hindamisraa-
matus mérgitud 3—5-adramaalised kohad, mille 1&hedusest on leitud ka aardeid

173



vdi rikkalike panustega matmiskohti. Uheks vdimalikuks niiteks vdib siin-
kohal olla muinasaja 16pu Proosa (Koskil).

Ajalooliste niidiotste kokkutdmbamiseks on oluline mérkida, et muinasaja
16pu vakused oma territoriaalse suuruse ja paiknemisega omavad kiillalt suuri
sarnasusi rooma rauaaja iihe domineeriva talu siisteemidega. Seda vdhemalt
mones piirkonnas, mida on seni pohjalikumalt uuritud. Samas on ka loogiline
eeldada, et kuna just I aastatuhande teisel poolel leidsid Eesti asustuses ja
ithiskonnas aset vdgagi kardinaalsed muutused, siis ei pruugigi kokkulange-
vused siin olla ndonda silmatorkavad kui muinasaja Iopu ja hiliskeskaja
vakuste puhul. Samas on vigagi tdenédoline, et sotsiaalsete vorgustike alg-
struktuur — rithm asustusiiksusi eesotsas ithe dominandiga — kujunes vilja
nooremal pronksiajal ning sdilitas oma pohiolemuse kuni uusajani. Seda hoo-
limata kdiksugustest “superstruktuuridest”, mis aegade jooksul nende kohale
tekkisid ning neid oma maksusiisteemi osistena &dra kasutasid.

LOPETUSEKS

Lopetuseks tahan rohutada, et arheoloogia télgendava distsipliinina ei saa ku-
nagi valmis, sest iikski tema esitatud tdlgendus pole 16plik tode ega kogu tdde,
kuna seda me lihtsalt ei ulatu kompama. Ka siinkirjutaja tdodes esitatud tol-
gendusi — hoolimata nende auhindamisest — tuleb kisitleda selles valguses.
Koiki neid ootab ees ajaproov, milles selgub, kui kauaks {iks voi teine tdlgen-
dus kestma jadb. Nagu tdhelepanelik lugeja mérkas, oli mul endalgi voimalik
juba siinseski tekstis moni oma varasem seisukoht iimber hinnata. Arheoloo-
giatdlgenduste lakkamatul muutumisel on vdhemalt kolm allikat ja kom-
ponenti. Esiteks lisandub igal aastal méarkimisvédrne kogus uut leiumaterjali.
Teiseks, umbes viie- kuni kiimne-aastaste intervallidega teeb arheoloogia
teooria areng teatud hiippe, mis avab uusi perspektiive tdlgendamiseks. Ning
kolmandaks, vdhemalt 20. sajandi ajalugu niitas, et iga paari-kolmekiimne
aasta jdrel voib toimuda mingi poliitiline mullistus, mis vihemal vdi suuremal
madral muudab meie kaasaegse ithiskonna iildist arusaama ja sotsiaalset telli-
must minevikukésitusele. Arheoloogidel-ajaloolastel pole kaasaegse iihiskon-
na litkmetena voimalik seda tellimust eirata, seda enam, et tihtipeale on nad
ise selle tellimuse kujundajad (vt Lang, ilmumisel b). Ja kuigi rahulikumat
tulevikku soovides voib selle kolmanda komponendi osatihtsus vdheneda,
jaab arheoloogia ikkagi igavesti muutuvaks.
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