RESIDUOS DE PLAGUICIDAS ORGANOCLORADOS IEN TENDO ADIPOSO HUMANO

DE AGRICULTORES EN COSTA RICA'/

M BARQULRO*
M. A CONSTLENLA*

Chganochioring pesticide residues were found in 30 samples of fnonan adipose
tissues. These samples were taken during swgical cases in 12 Costa Rican hospitals
Pesticide identification and guantification were carried owt by gas-liquid chromato-
graply The following mean values of pesticides were found HCB 015 pgle,
Heprachlor epoxide 0.38 pglg, a-Chiordane 001 ug/g, Dieldrin 0.16 ug/g, kndrin
001 uglg, pp'-DDE 45 85 pgle, op'-DDT 0 70 ugfg, p.p'-DDD 063 pg/e, p.p'-
DDT 1208 pgfe Due to low frequencies for a-HCH. y~-HCH, and Hepraclor it was not

possible to obtain their mican values

y-Chiordane, Aldrin and polvohilorinated

biphenyts were not found in high enough concentrations to make them significant

Introduccion

| descubrimienta de los insecticidas organoclo-
rados provocd una revolucion en la agricuftura.
ya que hasta entonces el combate de plagas no
era eficaz. Sin embargo, el uso vy abuse de estos pro-
ductos durante muchos afios dic como resultado s
coptaminacion del ambiente v la acumulacion en la
graga de los animales y dei hombre (13,22

Los insecticidas organoclorados como el DDT
y sus metabolitos tienen una alta afinidad por fa grasa

i Recibida para publicucion ¢l 20 de agosto de 1985,
Se agradece por el apoyo v la ayvuda finanvkera v téenica
al Consejo Nacional do Iavestigaciones Cientificas v Tee-
neldgicss (CONICIT), Sun Jost, Costa Rica, b Dr.
Reinhold Thicl, a Hans v Gertrude Werner, o Ta Sociedad
Alemana de Covperacion Téenjen Darmstadt, Alemania
I'ederad, v ol Vicerrectoria de Investipacion de la Uni-
versidad de Costa Rica También se agradece muy espe-
cinlmente a los médicos v microbiolepus gue avudaron
en fa recoleccitn de las muestras de tejido adiposo

* Depte de Farmacolopig, Dacaltad de Medicina ¥ Centra
de Investipaeion on Contaminacion Ambicatal (CICA).
Universidad do Costa Rica, San Tosé, Costa Rica

wE o fgeueln de Quimica, Investigador del Conscjo Nacional
de  Investigaciones  Cientificas v Teenoldgicas
{CONICLT). San José, Costa Rica

y una baja tasa de metabolismo (10}, lo que significa
que despuds de una exposicidn ocupsacional o alimen-
taria permanecen en la grasa del cuerpo por un largo
tiempo.

Los plaguicidas clorados son por su persistencia y
acumudacion, excelentes indicadores del grado de con-
laminacion, por lo que han sido objeto de numerosos
estudios en diferentes pajses (Fig. 1)

Debido al peligro que representa fa acumulacion de
gsle tipo de sustancigs y al creciente interés por fa
proteccion del ambiente, en varios paises se han pro-
mulgado leyes que regulan el use de los plaguicidas
(23, 26). En Costa Rica estos insecticidas han sido
utilizados intensamente en agricultura y para el con-
trob de los vectores de la malaria, pero no {ue sino
hasta 1981 que su utilizacidn para fines agricolas fue
regulada en la Ley de Sanidad Vegetal (7).

La presente investipacidn se hizo con el fin de de-
terminar los niveles de plaguicidas organoclorados
acumulados en la grasa de los agricullores costarricen-
ses Iste estudio incluye las determinaciones de los
plaguicidas HCB, «-HCH, y-HCH, heptacloro, epdxido
de heptacloro, a-clordano, y-clordano, aldrin. dieldrin.
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endrin binefilos policlorados, p,p’—DDT y los meta-
botilos o productos de degradaciéon del p,p’—~DDT
como son p,p’—~DDE y el p,p’~DDD*.
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Fig. 1. Resultados comparativos de la contaminacién por
DDT en grasa humana en diferentes paises.

Materiales y métodos

Fueron tomadas 30 muestras de tejido adiposo du-
rante las intervenciones quirargicas realizadas a igual
numero de pacientes en 12 diferentes hospitales de
Costa Rica, desde octubre de 1981 hasta febrero de
1982.

Las muestras provinieron de 30 hombres agriculto-
res de diversos lugares del pais, con dmbito de edades
entre 20 y 81 afios. Las muestras fueron recogidas en
recipientes de vidrio lavados especialmente para andli-
sis de plaguicidas, cubiertas con papel de aluminio y
almacenadas en congelacion a —15°C hasta su analisis.
Se utilizé el método del Laboratorio de Residuos de
Plaguicidas de la Sociedad Alemana de Cooperacidn
Técnica de Darmstadt (25).

Los reactivos utilizados fueron: éter de petréleo
para andlisis de residuos de plaguicidas 40-60°C
(Merck 1772), gel de silice 60 para cromatografia en
columna 0.063-0.200 mm (tamiz de 70-230 ASTM)
Merck 7754, sulfato de sodio, anhidro, para analisis

* Lista de abreviaturas:

HCB: Hexaclorbenceno.
HCH (BHC): Hexaclorociclohexano.
DDT: Dicloro difenil tricloroetano.

p,p’—DDE: 2,2-Bis-(p-clorofenil)-1,1-dicloroetileno.

o,p’-DDT: 1-(o-clorofenil)-1-(p-clorofenil)-2,2,2-tricloro-
etano.

p,p’—DDD:  2,2-Bis (p-clorofenil)-1,1-dicloroetano.

p,p’-DDT: 1,1-Bis-(p-clorofenil)-2,2,2-tricloroetano.

de residuos (Merck 6649), arena de mar purificada
con 4cido y calcinada para andlisis (Merck 7712), fil-
tros para extraccién (No. 603,33 x 94 mm Schleicher
and Schull), lana de vidrio previamente lavada con
éter de petrdleo, n-heptano. para andlisis de residuos
(Merck 4379).

La extraccidn de las muestras se realizé colociando-
las en un soxhlet y se separd su contenido lipido con
200 mL de éter de petréleo durante tres horas.

Posteriormente se evapord el extracto hasta redu-
cir el volumen a unos 50 mL, que se transfirieron a
un balén aforado de 100 mL. Se separ6 un volumen
de 25 mL de esta disolucion para calcular el porcenta-
je de grasa presente en cada muestra de tejido adipo-
sO.

Con el objeto de no sobrepasar la capacidad de se-
paracion se coloco una alicuota con menos de 500 mg
de grasa en una columna de dos centimetros de did-
metro interno por 40 c¢m de longitud, empacada con
20 g de gel de silice y una capa de dos o tres centi-
metros de sulfato de sodio anhidro en la parte supe-
rior. Se eluyd con 250 mL de éter de petrdleo a una
velocidad de dos o tres gotas por segundo.

Las muestras fueron analizadas en un cromatd-
grafo de gases Hewlett Packard 5710A con detector
de captura de electrones, en dos columnas de vidrio
de dos metros de longitud con un didmetro interno de
tres milimetros y un didmetro externo de seis mili-
metros. Una columna contenia 1.5% de silicona
0OV-17/1.95% de silicona OV—-202 sobre
Chromosorb WHP con tamiz 80-100. La otra columna
contenfa uno por ciento de Dexsil 300 GC sobre
Chromosorb WHP con tamiz 100-120.

La temperatura de las columnas fue de 200°C y
190°C respectivamente, la del inyector 250°C y la
del detector 300°C. El flujo del gas portador (argdn-
metano) fue de 23 mL/min en la primera columna
y de 30 mL/min en la segunda. Ademds, fueron anali-
zados en un cromatégrafo de gases DANI 6800 con
detector de captura de electrones (Ni-63) en una co-
lumna capilar de 30 m de longitud con un didmetro
interno de 0.252 mm. Esta columna contenia DB-1.
La temperatura de la columna fue programada cuatro
minutos a 70°C, tres minutos a 260°C y dos minutos
a 260°C, la temperatura del inyector fue de 240°C
y la del detector de 270°C. El volumen de inyeccion
fue de un-microlitro (Split 80: 1) y se usé el inyector
automdtico Hewlett Packard 7672A.

~ Los niveles de residuos fueron calculados por la
medida del drea de la curva, utilizdndose para esto
un integrador Hewlett Packard 3380A. La precision
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y 11 reproductibilidad del método fueron establecidas
por el andlisis de muestras duplicadas La concentra-
cidnr minima fue de 001 pg/p para todos los com-
puestos con base en los lipidos extraibles. Las con-
centraciones menores @ 0.003 pg/g fueron considera-
das con no detectabies

La eficiencia del método analitico se determind
mediznte la prueba de recuperacién, enriqueciendo
muestras de grasa previamente analizadus con canti-
dades conocidas de los plaguicidas a estudiar Las re-
cuperaciones obtenidas se encuentran en ¢l dmbito
de 85-99%

Resultados y discusion

El Cuadre | muestia los niveles promedio y fa fre-
cuencia de los plaguicidas organoclorades. en tefido
adipose humano de agricuitores, en Costa Rica

El Cuadro 2 expone los resultados de 30 muestras,
agrupados por su procedencia

El HCB (hexaclorobenceno) sparece en casi todos
las especimenes analizados. Es dificil explicar su au-
sencia en una muestra ya que, debido a su estabilidad
y 2 sit uso extenso, sc considera omnipresente {20).
Sin embargo. el promedio de las muestras de 0.15ug/p
es diez veces menor que el encontrado en Bélgica

(11}

Sojamente (res muestras presentaron residuos de
a-HCH y una muestra de y-HCH (lindano} El lindano
se encontrd en kEspana (17) en el 95% de las muestras

y en Costa Rica Gnicamente en el tres por ciento de
fos agricultores; en Moste Rica 2l uso del lindano es
muy reducido

El heptaclore aparecic en un 0% de fos casos y
los niveles encontrados usron muy bajos, acorde con
el metabolismo conocido de ¢ste msecueida. E pro-
medio de las concentraciones de epéxido de hepta-
clore en Costa Rica es de 038 g/ similar al encon-
trado en Bélg.. a{11)

Se hallo clordane wlamente .- ol 17% de las
muestras de los apriceliores: ¢ Lspafia no se identifi-
¢d et ninguna muestra de ¢ s pewo crenel 17.8% de
las mvestras de leche humana 175

E] aldsin se metaboliza a dieldrin y también es eli-
minado répidamente por la bilis (21} El dieldrin,
como se observa en el Cuadro 2, fue detectado en un
17% de tas muesiras estudiadas y representa la suma
de aldrin + dieldrin. En ef Cuadro 2 se observa que
su vitlor promedio de 0.16 pgfg es inferior a los en-
contrades en Estados Unidos {3), Gran Bretafia {15)
y Bélgica {11) y mayer a jos de Groelandia, Dinamar-
ca (18) e Iran (16)

El endrin estuvo en seis muestras con una [recuen-
ciz de 20%, contrario a lo determinado en Espaiia,
donde ninguna muestra contuvo este plaguicida (17)

Las cantidades de DDT que se depositan en el teji-
do adipuso del hombre exceden bastante a los demds
plaguicidas organociorados (Cuadro 1)

Cuadro 1. Residuos de plageicidas organocloradoes en tejido adipose humano (Hipidos extrarbles) de agricultores en Costa Rica (ug/g).
Phaguicida Promedio Ambito Frecuencia shsokata %
HCB 815 nd-(: 49 19 97
a-MCH 9 nd-G 03 3 10
1-HCEH ) nd-G 02 1 3
Heptacloro 0 nd-4 06 3 10
Epoxido de heptucloro 0.38 nd-2.00 25 83
a-vlordano 001 nd-{ 20 2 i
Dicldrin 016 nd-2.10 5 17
Endrin 01 nd-& 13 6 20
mp-DDL 45 85 017-314 00 30 100
ap-DDT 070 nd-5 70 29 a7
p.p-hDhD 063 nd-7.60 22 73
pp-DDT 12 C8 nd-86.00 29 97
r0DT 39.28 0 17-403,60 30 100
%

Valor de muesira insuficiente pura sucur promedios

nd =no detectabie
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Cuadro 2. Residuns de DDT y su metabolitos en tejido adiposo humano de agricultores (lipidos extraibles) en Costa Rica (ug/g).

Muestra PROCEDENCIA pp'— o,p’— p,p - p.p- L DDY
No. Bistrito Cantén Provincia DDE DDT DDD DT
12 Cutris Sun Carlos Alujueta 314 60 376 7.60 76 40 403 30
10 v Rudact Guatuso Alajuela 264 00 260 320 86 00 355.80
25 Gudcime Guicimo Limon 179.06 4352 G413 26 .00 205 93
24 San Ranron Sun Rumon Algjuela 1i6 00 340 210 34.00 134 .50
28 Siguire « Siguirres Limdn 119 00 074 066 14 00 134,40
16 Guipiles Pouocy Limdn B9 00 051 0.84 21 .00 11135
6 Venudo San Curlos Alajuelh 3960 180G 110 31.00 63 00
18 Clafiay Cafias Guanaciste 46 00 039 0.09 320 48.79
25 Sun Ramon Sian Ramon Alajucla 31.08 G 48 076 13 90 45 24
4 C Cortés Oxa Puntarenas 32.00 0328 044 1200 44 .72
22 Corredor Caorredores Puntarenas 29 00 085 058 t4 00 44 43
37 Mo, Vicjo Surapiqul Heredia 16 00 087 0.33 870 3590
15 Guapiles Povaci Limén 23.00 001 029 4 50 27 80
20 General Pérez Zeleddn  San José 16 00 0327 ND 230 18 57
9 Greviu Grecia Alajuein 7 8% G.24 010 176G 9.84
26 Miramar Mies de Oro Punturenas 620 032 013 240 905
33 Puimares Palmares Adajuela 720 017 0 06 150 893
5 Nicoya Nicova Guanacastc 750 38 004 083 875
3 Tubosi Li Guurco Cartugo 560 047 ND 1.40 747
1% Lu Fortuna Buguees Guaaacasic 4.30 0.24 006 280 740
7 Monterrey San Curlos Alajuela 4 10 G 20 003 082 5135
17 Palmuera Sun Curlos Alljueis 370 914 ND 1449 524
| Sun Feo Cartago Cartugo 350 044 06 130 520
13 Tubarcia Mora San Yosé 270 010 0.05 120 405
i Sun isidro Pérev Zeleddn  San Jusé 230 (.25 ND 0.63 318
4 Grecha Grecia Alajuela 180 015 002 0.54 346
1 Las Juntas Abungares Guanseaste 230 013 ND 027 270
3G San lyidro Pérez Zeleddn  San José 139 020 ND (049 199
1l Surch Valverde Vega  Aluuel: 1.50 010 ND 038 1.98
14 Sun Ramodm San Ramon Aluieiels 017 ND NB NI 017

£l p,p"-DDE se encontrd en el 100% de las mues-
tras con una concentracion promedio de 45 83 up/p,
mayor que la locafizada en los habitantes de Torreén
en México (18 36 ug/p). que es una ciudud en donde
para proteger el algoddén del ataque por insectos se
usz mucho et DDT (3)

El .p-DDT es un isomero del p,p-DDT que estid
presente en las formulaciones y que también conta-
ming la grasa humana El promedio identificado fue
de .70 ug/e

El p.p’-DDD es un metabolito del p,p™-PDT y se
encuentra en una concentracion de 0 63 ug/p Cuando
se da una exposicion ocupacional, como en el caso de
los sgricultores, los niveles de plaguicidas encontrados
en los tejidos son mis altos que en la poblacién
genera]

En los agricultores costarricenses el promedio de
DDT total fue de 59 28 ugfp. de los mis elevados que
informa la literatura

Debe tomarse en cuenta que Costa Rica tiene una
gran cantidad de territorio situado entre 0-500 me-
tros, que se denoming zona maldrica y que durante
mucho tiempo se fumigd con el DDT para combatir
los vectores del paludismo

Los agricultores desconocen que los plaguicidas or-
ganoclorados dejan residuos en los alimentos que cul-
tivan, los que persiten en el suelo y pueden causar
dafio a inscctos benéficos, a los peces, 2 los pdjaros y
al hombre, por lo que se abusan de su empleo, lo que
puede manifestarse como una concentrzcidon mds alta
en el tejido adiposo, tal como sefiala este estudio,

Resumen

Mediante cromategrafia gas-liquido se analizd los
residuos de plaguicidas en 30 muestras de tejido adi-
poso humano obtenidas durante operaciones quiriir-
gicas en 12 hospitales de Costa Riea
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Se detect los siguientes plaguicidas en lus concen-
traciones que se incluyen: HCB O 15 pg/p. epoxido de
heptaciore 0 38 pg/e. a-clordane 0 01 /g, dieldrim
016 pg/g. endrin 0.01 ugfg, p,p-DDE 45 85 ug/g,

o.p

DDT 070 ppfp, pp-DDD 0.63 /g, pp’-DDT

1208 pple

De o-HCH, de y-HCH y de heptacloro se obtuvo

vatores insuficientes para caleular promedio: no sc
enconird concentraciones detectables de y-clordano,
aldrin y bifenilos policlorados

6
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