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RESUMO

A espécie Plectranthus amboinicus (Lour.) Spreng se destaca por seu uso no trato
digestivo, respiratério e de pele. Possui ainda caracteristicas antissépticas,
repelentes, entre outras, apresentando, portanto, caracteristicas motivadoras para a
realizacdo do presente trabalho, que teve como objetivo caracterizar do ponto de
vista quimico o 6leo essencial obtido a partir de suas folhas, bem como, avaliar a
estabilidade térmica do 0leo. O material botanico foi coletado na cidade de Maraba-
PA e submetido ao processo de hidrodestilacdo. A composi¢do quimica dos 6leos foi
determinada por CG/EM. A partir do estudo cromatografico, foi verificado a presenca
dos componentes y-terpineno, o-cimeno e o carvacrol, sendo este o componente
majoritario. Através das andlises de estabilidade térmica a partir do 6leo essencial
obtido das folhas verdes e frescas utilizando a técnica DSC foram observados
eventos térmicos entre as temperaturas de pico 205,57°C a 549,26°C quando
realizada em atmosfera de ar sintético, e entre 222,44°C a 415,69, quando realizada
em atmosfera de nitrogénio. Em se tratando do 6leo das folhas verdes e secas por
um periodo de 14 dias os eventos térmicos foram observados entre as temperaturas
de pico de 214,72°C a 555,45°C quando realizada em atmosfera de ar sintético, e
em atmosfera de nitrogénio a partir de 118,50°C a 537,77°C. Foi observado uma
predominéancia dos eventos endotérmicos, bem como, estabilidade térmica até uma
temperatura préxima de 200 ° C.

Palavras-chave: Lamiaceae, carvacrol, cromatografia gasosa.
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1 INTRODUCAO

A utilizacdo de produtos naturais no Brasil tem sido amplamente relatada ao
longo dos anos, e o pais possui uma diversidade de flora, sendo o detentor da maior
floresta equatorial e tropical imida do planeta. Relatos histricos descrevem que a
escassez de medicamentos Europeus na colonia formada no Brasil forcou os
meédicos portugueses a utilizarem as ervas medicinais ja conhecidas pelos indios.
Especiarias brasileiras foram conhecidas como de grande importancia aos cientistas
e farmacéuticos dentre outros, Theodoro Peckolt em 1847 estudou a flora no Brasil e
pode ser considerado o pai da fitoquimica brasileira pelo seu trabalho extraordinario
(PINTO et al., 2002). Os produtos naturais apresentam ampla importancia no
processo de desenvolvimento da producdo de novos farmacos e a biodiversidade
tem sido um aparato grandioso no que se refere a descobertas quimicas e biolégicas
(BARREIRO; BOLZANI, 2009). Entre as diversas matérias primas investigadas

encontram-se o0s Oleos vegetais.

Dois tipos de 06leos podem ser extraidos dos vegetais, os Oleos fixos que
consistem em misturas de substancias lipidicas, geralmente provenientes de
sementes (ex.: 6leo de ricino, manteiga de cacau, etc.), e os 6leos essenciais. Os
Oleos essenciais por sua vez, sdo conhecidos por serem misturas complexas de
substancias volateis, lipofilicas, geralmente aromaticas e liquidas, constituidos na
maioria das vezes, por moléculas de natureza terpénica. S&o geralmente incolores
ou ligeiramente amarelados, com sabor acido e picante, pouco estaveis em
presenca de luz, calor e ar. Em temperatura ambiente apresentam aspecto oleoso
(MORAIS, 2009).

Os 6leos essenciais estdo sendo cada vez mais estudados como agentes
antioxidantes, bem como, no controle de microrganismos, desta forma, sendo
empregado como um método alternativo para o controle de inseto-praga e de
doencas causadas por fungos, nematéides, virus ou bactérias (LIMA; CARDOSO,
2007). Os constituintes do 6leo essencial dependem, além dos fatores genéticos,
também dos fisiolégicos e ambientais. Nesse contexto, o presente trabalho
representa uma contribuicdo aos estudos quimicos de caracterizacdo de Oleos

essenciais.
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2 OBJETIVOS

2.1 OBJETIVO GERAL

O presente trabalho visou contribuir com os estudos a respeito da espécie
Plectranthus amboinicus (Lour.) Spreng por meio da caracterizacdo quimica e

analise da estabilidade térmica de amostras de 6leo essencial.

2.2 OBJETIVOS ESPECIFICOS

v' Obtencao do 6leo essencial a partir de amostras de folhas;
v' Caracterizac¢ao quimica do 6leo obtido por CG-EM;
v Avaliagdo da estabilidade térmica;

v' Ampliar o estudo da espécie Plectranthus amboinicus.
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3 REVISAO BIBLIOGRAFICA

3.1 A FAMILIA LAMIACEAE

7

Lamiaceae, conhecida anteriormente como Labiateae é uma familia
cosmopolita com 7136 espécies distribuidas em 236 géneros. E a maior familia da
ordem Lamiales e compreende géneros com cerca de 250 espécies. A maioria das
espécies € arbustiva ou herbacea, sendo extremamente raras na forma de arvores.
E uma familia com grande valor econdémico, pois contém vérias espécies horticolas,
sendo maior parte utilizada na culinaria, considerando que foram também
descobertas pelas industrias de cosméticos, alimentos e de pesticidas (TRIVELLINI
et al., 2016).

No Brasil existem 26 géneros com cerca de 350 espécies da familia
Lamiaceae. Muitas destas espécies aromaticas sdo usadas na preparacdo de
condimentos ou chas. Muitas especiarias vegetais e, principalmente aquelas que
pertencem a familia Lamiaceae, possuem uma vasta gama de atividades biologicas
e farmacolégicas. Algumas estdo especificamente relacionadas com os 6leos
essenciais (OE), como por exemplo, antimicrobianas, e espasmoliticas,

hepatoprotetoras, antivirais e atividades anticancerigenas (ARAUJO et al., 2014).

3.2 Plectranthus amboinicus (Lour.) Spreng.

O género Plectranthus (Lour.) Spreng, pertence a familia Lamiaceae,
subfamilia Nepetoidea, e a tribo Ocimae, (Quadro 01, p.14). E um dos mais ricos em
OE, apresentando como principais constituintes 0os mono e sesquiterpenos. E um
género que abrange muitas plantas de interesse medicinal e econémico, contudo
tem a composicdo quimica pouco conhecida. De 300 espécies do género que ja
foram identificadas, 62 séo citadas por terem propriedades medicinais e alimenticias,
flavorizantes, antissépticas, repelentes, entre outros usos (BANDEIRA et al., 2011,
LUKHOBA; SIMMONDS; PATON, 2006).
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Plectranthus amboinicus (Lour.) Spreng, possui varios sindnimos, tais como

Plectranthus aromaticus Roxb., Coleus aromaticus Benth e Coleus amboinicus Lour.

(Quadro 01). E utilizada para o tratamento de tosse, gripe, verme e hemorroidas.

Desta espécie sao apresentados dois quimiétipos sendo um rico em carvacrol e o

outro em timol. As espécies deste género sdo utilizadas com frequéncia na

alimentacdo e no tratamento de patologias digestivas, respiratérias e de pele
(LUKHOBA; SIMMONDS; PATON, 2006; OLIVEIRA et al., 2011).

Quadro 01: Classificacdo taxonbmica da espécie Plectranthus amboinicus (Lour.)

Speng.

Reino Plantae

Divisao Magnoliophyta

Classe Magnoliopsida

Sub classe Asteridae

Ordem Lamiales

Tribo Ocimae

Familia Lamiaceae

Sub familia Nepetoidea

Género Plectranthus

Espécie Plectranthus amboinicus (Lour.) Spreng
Plectranthus aromaticus Roxb., Coleus

Sinonimia aromaticus Benth. e Coleus amboinicus

Lour.

(CRONQUIST, 1981; LUKHOBA,; SIMMONDS; PATON, 2006)

Plectranthus amboinicus (Lour.) Spreng. (Figura 01, p.18) é conhecida

popularmente como malva-do-reino, hortela-grosso, hortelad-grande, hortela graida e

horteld-gorda. E uma planta herbacea, perene, suculenta, aromatica, mede cerca de

um metro de altura. Caule quebradico com folhas suculentas de forma ovalada,

apice agudo ou obtuso, bordos dentados e peciolo grosso (Figura 02, p.18). As

flores sdo violaceas, agrupadas em verticilos que formam espigas terminais,
portando um forte odor caracteristico da espécie (CASTILLO; GONZALEZ, 1999).
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Figura 01: Arbusto de Plectranthus amboinicus (Lour.) Spreng. (A) verdes; (B)

bordas pintadas.

(A) (B)

Fonte: Prépria autora.

Figura 02: Caracteristicas das folhas de Plectranthus amboinicus (Lour.) Spreng. (A)

verdes; (B) bordas pintadas.

(A)

Fonte: Prépria autora.
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As espécies de Plectranthus séo distribuidas em regibes tropicais e
subtropicais da Asia, Africa, Australia e as ilhas do Pacifico. Na india, em torno de
oito espécies sdo registradas e cultivadas para fins ornamentais e comestiveis.
Alguns encontrados no México séo utilizados em misturas com drogas psicotropicas.
Na composicdo quimica das folhas de P. amboinicus (Lour.) Spreng.incluem-se o0s
Oleos essenciais, acUcares redutores, acidos triterpénicos e flavonoides. O OE
apresenta uma taxa elevada de compostos aromaticos e compostos oxigenados
(CASTILLO; GONZALEZ, 1999).

Quimicamente, a grande maioria dos 6leos essenciais extraido das plantas €
constituida de derivados fenilpropandides ou de terpendides, sendo que 0s terpenos

ou terpendides predominam (SIMOES et al., 2010).

Os constituintes do OE séo biossintetizados em tricomas glandulares
principalmentede folhas e calices florais e depende, além dos fatores genéticos,
também dos fisiol6gicos e ambientais (CARNEIRO et al., 2010). A variabilidade no
teor de constituintes majoritarios decorrente dos efeitos de sazonalidade no cultivo

das plantas torna-se uma das dificuldades de se desenvolver fitoterapicos.

3.3 TERPENOS

Os terpendides ou terpenos sdo largamente distribuidos no reino vegetal e
apresentam uma grande diversidade estrutural. A identificacdo destas substancias
na composicado de um extrato é feita, em geral, a partir de procedimentos exaustivos
de isolamento, purificagdo e analises de um conjunto de métodos espectrométricos
(PATITUCCI, VEIGA, PINTO, 1995).

Os oOleos essenciais extraidos de plantas sdo conhecidos e utilizados por
suas propriedades biologicas, especialmente antibacterianas, antioxidantes e
antifingicas. Aléem disso, as evidéncias de que alguns compostos antioxidantes
sintéticos largamente utilizados na industria podem promover o desenvolvimento de
células tumorais tem instigado a um aumento crescente na procura de similares
naturais, dentre estes os 6leos volateis constituidos por compostos terpénicos que

possui importante atividade antioxidante (SOUZA et al., 2007).
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A maior parte dos 6leos essenciais € composta por terpendides que

constituem uma grande variedade de substancias vegetais, sendo que esse termo é

empregado para mencionar todas as substancias cuja origem biossintética deriva de

unidades do isopreno. A unidade isoprénica, por sua vez, origina-se a partir do acido

mevalbnico. Os esqueletos carbonados dos terpendides (Quadro 02) sdo formados

pela condensacdo de um numero variavel de unidades pentacarbonadas, de acordo

com a regra do isopreno. Nos componentes dos 0leos volateis predomina a cabeca-
cauda (Figura 03) (SIMOES et al., 2010).

Figura 03: Acoplamento cabeca-cauda.

Cauda o
o o ™ Py Cauda

Cabeca
¥ Cabeca

JWJ\/’

(SELL, 2010).

Quadro 02: Condensacao de unidades de isopreno na formacao de terpendides.

N° de N° atomos Esqueletos carbonados dos N

Unidades | de carbono terpendides ome ou classe
1 5 Py Isopreno
2 10 J_J_ Monoterpendides
3 15 J_J_J_ Sesquiterpendides
4 20 J_J_J o Diterpendides
5 25 MM Sesterpeno
6 30 J_J_J_J_J_J_ Triterpendides
8 40 oo oo oLl | Tetraterpendides
N 5n Jn Polisoprendides

(SIMOES et al., 2010).
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Os compostos terpénicos mais frequentes nos Oleos volateis sdo o0s
monoterpenos (Figura 04) e o0s sesquiterpenos (Figura 05, p.22). Outros
terpendides, como os diterpenos, sdo encontrados apenas em Oleos volateis

extraidos com solventes organicos (SIMOES et al., 2010).

Figura 04: Alguns exemplos de compostos monoterpénicos presentes em 06leos

volateis.
TANC T linalol geraniol c-terpineol terpincleno
o i iu- | I
CE-pineno tupona cinfora fenchona limoneno
el carvona nepectalona

Adaptado de (SIMOES et al., 2010).
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Figura 05: Alguns compostos sesquiterpénicos que ocorrem em 6leos volateis.

= = ™
" "I/ H‘\‘\ OH

faresol nerolidol y=bisaboleno
m% % : Y
acido abscisico B-selineno [f=canofileno

Adaptado de (SIMOES et al.,2010).

Alguns estudos relatam que o Oleo essencial adquirido dos caules e folhas
de P. amboinicus (Lour.) Spreng.contém 53% de hidrocarbonetos monoterpenos, e
45% de monoterpenos oxigenados, sesquiterpenos, e sesquiterpenos oxigenados,
incluindo carvacrol, B-cariofileno, p-cimeno, y-terpineno, a- bergamoteno, a-
cariofileno, eudesma-4,11-dieno, 4-terpineol, a-cubebene, e Oxido de -cariofileno
(CHEN et al., 2014).

3.3.1 Carvacrol

O monoterpeno carvacrol (5-isopropil-2-metilfenol) (Figura 06, p.23), esta
presente em muitos 6leos essenciais de plantas. Apresenta baixa toxicidade sendo

aprovado como um aditivo alimentar seguro nos Estados Unidos da América e
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Europa, e também foi avaliado como seguro para o uso topico. O carvacrol é uma
das substancias encontradas na espécie P. amboinicus (Lour.) Spreng.,é um fenol
monoterpénico predominante em muitos 6leos essenciais da familia Lamiaceae. E
responsavel por atividades biolégicas que incluem antimicrobiana, antitumoral,
analgésica, antiespasmodico, anti-inflamatorios, antiparasitarios, antiplaquetaria,
inseticida, e atividades hepatoprotetores (GUIMARAES et al., 2010).

Figura 06: Estrutura quimica do carvacrol, composto majoritario da espécie P.

amboinicus.

HO

Muitos produtos naturais exercem atividades redox significativas que estéo
relacionados com a suas propriedades terapéuticas ou mesmo um possivel efeito
toxico. A avaliacdo das propriedades redox de tais compostos é crucial tanto para a
compreensdao dos mecanismos potenciais de suas acdes biolégicas e para
determinar possiveis efeitos colaterais toéxicos ou nocivos. Muitas das propriedades
bioldgicas associadas ao carvacrol incluem processos mediados por radicais livres,
tais como a inflamacdo e mutagenicidade. Os radicais livres e espécies reativas
estdo disponiveis em varios processos patologicos e fisiologicos. Os produtos
naturais tém sido utilizados no tratamento de processos dolorosos, bem como,
inflamatdrios (GUIMARAES et al., 2010).

3.3.2 Timol

O timol (Figura 07, p.24) encontrado em 0leos essenciais de algumas plantas

€ uma substancia com grande potencial antisséptico, por isso vem sendo usada na
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composicdo de diversos cremes e desinfetantes bucais, pomadas
descongestionantes e pastilhas que aliviam a tosse e a irritagdo na garganta. Pode
ser utilizado também no controle de acaros e como agente antifingico para as unhas

dos pés e das maos em seres humanos (CRUZ et al., 2012).

Figura 07: Estrutura Quimica do Timol (2-isopropil-5-metil-fenol) composto

encontrado na espécie P. amboinicus (Lour.) Spreng..

HO

3.3.3 B-cariofileno

Um dos constituintes do 6leo essencial de Plectranthus amboinicus (Lour.)
Spreng., o B-cariofileno (Figura 08, p.25), pode ser empregado na medicina
tradicional como medicamento para o tratamento de diversas moléstias organicas.
Estudos sobre cariofileno apresentou as seguintes propriedades: antiedémico,
fagorrepelente, antiinflamatoria, antitumoral, bactericida, insetifugo e espasmolitico.
Algumas destas atividades foram conferidas ao seu 6xido derivado (CARNEIRO et
al., 2010).
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Figura 08: Estrutura Quimica do B-cariofileno, composto encontrado na espécie P.

amboinicus.

A maioria dos O6leos essenciais possui algum nivel de atividade
antimicrobiana, que € atribuida a acdo das substancias presentes em sua
composicdo, como 0s compostos fendlicos, monoterpenos e terpendides. O
mecanismo de acdo dos monoterpenos envolve, principalmente, efeitos toxicos a
estrutura e a funcdo da membrana celular. Esses compostos, avaliados em sua
forma pura, mostram acdo antimicrobiana em diferentes estudos. Essa atividade
biolégica dos 0Oleos essenciais e de seus constituintes pode atuar como agentes
fungistaticos e/ou fungicida, chamada de atividade antifungica, dependendo das
concentracdes utilizadas. O mesmo 6leo pode ser ativo contra um amplo espectro
de espécies de microrganismos, porém as concentracées minimas inibitérias podem
variar (MAIA; DONATO; FRAGA; 2015).

3.4 CALORIMETRIA EXPLORATORIA DIFERENCIAL

A principal reacdo de decomposicdo dos extratos vegetais esta relacionada
com a oxidacdo dos seus compostos quando 0s mesmos sao processados
inadequadamente. Em geral, a presenca de luz, oxigénio, calor e umidade dificultam
a conservacdo dos Oleos essenciais, sendo que, para manter sua qualidade, um
armazenamento apropriado é de fundamental importancia. A estabilidade destes
Oleos torna-se um fator importante a ser considerado, pois suas propriedades sao
utilizadas para a producao de alimentos, aromatizantes, dentre outras. A oxidacao é
uma reacao exotérmica que pode ser medida por analise térmica. Os métodos termo

analiticos sdo empregados para o controle da qualidade dos 6leos vegetais, 0s quais
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podem fornecer informacdes relevantes a respeito de sua estabilidade quando em
aguecimento (PORTELLA et al., 2014)

Calorimetria exploratoria diferencial (DSC) E uma técnica na qual se mede a
diferenca de energia fornecida a substancia e a um material de referéncia,
termicamente inerte, em funcdo da temperatura enquanto a substancia e o material
de referéncia sdo submetidos a uma programacgdo controlada de temperatura
(IONASHIRO, 2004).
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4 PARTE EXPERIMENTAL

4.1 MATERIAIS

a) Vidrarias

v Baldo de fundo redondo;

Aparelho de Clevenger modificado;
Condensador;

Eppendorf;

Pipetas;

NSRRI NERN

Tubos de ensaio;

b) Equipamentos:

v' Camara de refrigeracéo com reciclo da QUIMIS modelo Q 214 M 2;

v' Cromatégrafo Gasoso Acoplado ao Espectrébmetro de Massas (marca
Shimadzu GC - 2010 PLUS com auto injetor AOC-5000; MS-QP2010
ULTRA);

v' Manta aquecedora LOGEN SCIENTIFIC, Modelo LS 981B 2000 - A;

v Balanca analitica Edu Tec., Modelo FA 2204C.

4.2 OBTENCAO DO MATERIAL BOTANICO

O material botanico foi coletado na regido sudeste do Para, no municipio de
Maraba-PA no més de dezembro, ano de 2015. Foram coletadas folhas frescas da
planta, com horario de coleta por volta das oito e nove horas da manha. A coleta foi
realizada em dois arbustos visivelmente diferentes onde se observa folhas verdes
em um deles e folhas pintadas no outro como mostrado na Figura 01, ambos
cultivados em um quintal doméstico. Foram realizadas quatro coletas ao total, sendo
apenas uma para a espécime com caracteristicas morfologicamente diferentes (as
folhas pintadas). O material botanico foi devidamente identificado na Fundacdo Casa

da Cultura de Maraba (Laudo em anexo).
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4.3 EXTRAGCAO DO OLEO ESSENCIAL

Duas amostras de folhas verdes e frescas de P. amboinicus (Lour.) Spreng.
foram devidamente expostas para desidratacdo em temperatura ambiente (T= 27°
C), na sombra e arejado, por um periodo de 14 e 28 dias, respectivamente.

As extracOes para obtencdo do 6leo essencial do material seco e verde
foram realizadas no laboratério de Produtos Naturais, da Faculdade de Quimica do
Instituto de Ciéncias Exatas da Universidade Federal do Sul e Sudeste do Para -
Unifesspa. Foram realizadas ao todo quatro extracdes, duas delas a partir das
amostras de P. amboinicus (Lour.) Spreng. que foram submetidas ao processo de
secagem sendo uma seca por 14 dias e outra por 28 dias. As duas outras extracdes
foram a partir de folhas frescas, sendo uma delas caracterizada por possuir
caracteristicas morfologicamente diferentes.

Foi empregado o método de hidrodestilacdo utilizando o aparelho Clevenger
modificado, adaptado a um baldo de fundo redondo de 2 L, onde foram colocadas as
folhnas de P. amboinicus (Lour.) Spreng. O material foi submerso no baldo até ser
coberto por agua destilada, com aquecimento mantido sob temperatura minima
necessaria a ebulicdo. A temperatura da camara de refrigeracdo foi mantida entre
9°C e 12°C.Cada extracao foi realizada em um periodo de cinco horas apo6s a
ebulicdo do sistema. A Figura 09 mostra o fluxograma do processo de obtencdo das
amostras de 6leo. A metodologia utilizada para a extracdo foi adaptada de acordo
com Bandeira e colaboradores (2011). A figura 09 (p.29) apresenta o sistema de

hidrodestilacao utilizado.



Figura 09: Fluxograma do processo de obtencédo das amostras de 6leo.
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Figura 10: Aparelho de Hidrodestilagéo utilizado para extragédo do 6leo essencial.

Fonte: Prépria autora
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O dleo obtido foi retirado do aparelho de Clevenger através da torneira que o
compde com o auxilio de um tubo de ensaio para aparar a agua (mais densa), em
seguida retirou-se o Oleo do aparelho que foi recolhido em eppendorf, e armazenado

sob refrigeracao.

4.4 CARACTERIZACAO QUIMICA DO OLEO ESSENCIAL

As analises quimicas do 6leo essencial de P. amboinicus (Lour.) Spreng.
foram realizadas no laboratério de analises da Faculdade de Quimica do Instituto de
Ciéncias Exatas da Universidade Federal do Sul e Sudeste do Pard — Unifesspa.
Foram realizadas em duplicata por cromatografia gasosa (CG-EM) acoplada ao
espectrometro de massas utilizando o aparelho Shimadzu GCMS-QP2010 Plus,
(Figura 11, p. 31). Foi utilizada uma coluna capilar de silica fundida, Rtx — 5MS (30
m x 0,25 mm x 0,25 um), tendo hélio como gas de arraste, efluxo de 1,0mL min™. As
temperaturas do injetor e detector foram ajustadas a 250 °C e 200 °C,
respectivamente, e o volume de injecdo foi de 1 pL dissolvido em n-hexano. A
temperatura da coluna para as analises teve inicio a 35°C, a rampa de temperatura
utilizada foi 35 °C a 180 °C a 4 °C / min e, de 180 °C a 250 °C a 10 °C / min,
apresentando um tempo total de analise 43,25min. O espectro de massas foi
adquirido na faixa de 30m/z a 450m/z. Foi utilizado energia de ionizacdo por impacto

de elétrons de 70 eV.
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Figura 11: Equipamento de cromatografia gasosa com detector de espectrometria
de massa modelo QP 2010 Plus, Shimadzu.

SILVA, S. N, 2016

Apés a analise cromatografica, o0s componentes individuais foram
identificados por seus correspondentes espectros de massas de acordo com o
banco de dados do espectrémetro usando a biblioteca National Institute of Standards
and Technology (NIST11, NIST11s), e Flavor and Fragrance Natural and Synthetic
Compounds (FFNSC 2.lib).

4.5 ANALISE TERMICA DAS AMOSTRAS DE OLEO

As curvas de Calorimetria Exploratéria Diferencial (DSC) foram obtidas em
um calorimetro da marca Shimadzu modelo DSC — 60 em atmosfera de ar sintético e
Nitrogénio sob fluxo de 50 mL/min, a temperatura 10°C/min, usando cadinho de
aluminio selado contendo cerca de 6 mg de amostra e como referéncia um cadinho
de aluminio selado vazio, e faixa de temperatura de 25 a 600°C. As analises foram
realizadas no laboratério de catalise e oleoquimica da Universida federal do Par4,
sob coordenacgao do professor Geraldo Narciso da rocha Filho.

Utilizando esses parametros foram analisadas duas amostras do Oleo
essencial de P. amboinicus (Lour.) Spreng., sendo uma do 6leo extraido de folhas

verdes e frescas e outro de folhas verdes e secas por 14 dias.
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5 RESULTADOS E DISCUSSOES

5.1 OBTENCOES DO OLEO ESSENCIAL

A partir do processo de hidrodestilagdo foram obtidas quatro amostras de
Oleo (Figura 12) com coloracdo amarelada e odor caracteristico, em quantidades
diferentes, conforme Tabela 01.

Figura 12: Oleos essenciais de P. amboinicus(Lour.) Spreng., obtido das folhas.(A)

verde e seca (28 dias); (B) pintada e fresca; (C) verde e seca (14 dias);(D) verde e
fresca.

SILVA, S. N, 2016

Tabela 01: Amostras do 6leo essencial da espécie P. amboinicus (Lour.) Spreng.

Massa das Massado % de rendimento

Amostra
folhas(g) 6leo(q) relativo

B — pintada 210,6690 0,1921 0,09
(%]
1]
2 D-verdes 372,0043  0,2461 0.07
L
o A — verde (seca 28 dias) 50,0039 0,6484 1,30
]
(8}
3 C —verde (seca 14 dias) 116,9476 0,2361 0,20

A partir dos dados expressos na tabela 01 verificou-se que o processo de
secagem foi fundamental para a uma melhor extragdo dos constituintes volateis da

espécie P. amboinicus (Lour.) Spreng., uma vez que, o maior rendimento (1,30%,
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com base no peso das folhas secas) obtido se deu a partir da extracdo realizada
com as amostras de folhas que foram submetidas a secagem por um periodo de 28
dias. Vale ressaltar que para esse procedimento nao foi realizado teste da umidade

relativa.

5.2 CARACTERIZACAO QUIMICA

O cromatograma (Figura 13) da amostra de Oleo essencial A levou a
identificacdo do carvacrol, gama-terpineno e orto-cimeno apresentados na Figura 14
(p.34), cujo tempo de retengcdo e o pico do ion molecular esta representados na
Tabela 02 (p.34).

Os picos identificados no cromatograma do 6leo essencial de P. amboinicus
(Lour.) Spreng. se deu por meio dos seus espectros de massas em comparagao
com agueles registrados na biblioteca.

Figura 13: lon cromatograma da amostra A do 6leo de P. amboinicus (Lour.)

Spreng.

Chromatogram (All TIC)

13,269,416

10.0 20.0 30.0 400 43.0
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Tabela 02: Compostos do OE das folhas verdes e secas por 28 dias da espécie P.

amboinicus (Lour.) Spreng., sugeridas atraves da biblioteca NIST 11.

Compostos F.M. T.R (min) Pico base
Carvacrol CioH140 22.415 135.10

y — terpineno CioHis 13.690 93.10

0- cimeno CioH14 12425 119.15

F.M.= Férmula Molecular; T.R= Tempo de Retencao.

Figura 14 : Estruturas dos constituintes quimicos identificados a partir dos 6leos de

P. amboinicus.

carvacrol y- terpineno 0- cimeno

A analise realizada neste trabalho possibilitou a identificacdo de 03
constituintes para o 6leo essencial pertencente a classe dos monoterpenos, o que
estd de acordo com os registros feitos por Simdes e colaboradores (2010). Chen e
colaboradores (2014) observaram em seus estudos com 0Oleos essenciais obtidos a
partir de caules e folhas de P.amboinicus uma constituigdo quimica caracterizada
por monoterpenos oxigenados chegando a representar 45 % dos constituintes

presentes na amostra.

A figura 15, (p.32), mostra o espectro de massas sugerido pela biblioteca
NIST 11, do componente majoritario da espécie P. amboinicus (Lour.) Spreng.
Seguido pela discusséo de fragmentacao.
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Figura 15: Espectro de massa do composto carvacrol obtido a 70 eV.

l i e ~
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O ion molecular em m/z 150, o pico do ion base em m/z = 135, para o
carvacrol, corresponde a perda de um grupo metila. A presencga do pico em m/z=91
é caracteristica de compostos aromaticos e indica a formac&o do ion tropilio (C7H;")
fragmento estavel que apresenta ressonancia. O pico m/z=77 corresponde ao ion
CeHs", também tipico de aromatico, resultado da eliminagdo de grupo metileno do

fon tropilio, e o0 ion C¢Hs" por sua vez elimina o HC=CH para originar o ion m/z 51.

Nos cromatogramas das amostras B, C e D (Figuras 16, 17 e 18), foi
observado que o0 composto majoritario dessas amostras é o carvacrol, Essa
ocorréncia esta de acordo com os dados apresentados na literatura. De acordo com
Oliveira e colaboradores (2011), séo relatados dois quimiotipos para P. amboinicus
(Lour.) Spreng, um rico em timol e outro em carvacrol. Estudos realizados por Murthy
e Srinvas, na india no ano de 2009 apontaram um percentual de 70 % de carvacrol
no Oleo essencial de P. amboinicus. Por sua vez, Pereira e colaboradores (2008), no

Ceara verificaram 68% de carvacrol no 0leo essencial desta espécie.

Figura 16: fon cromatograma da amostra B, extraida a partir de folhas pintadas e

fresca.
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Figura 17: lon cromatograma da amostra C, extraida a partir de folhas verdes e
secas por 14 dias.

S— L Chromatogram (Al TIC)
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Figura 18: ion cromatograma da amostra D, extraido a partir de folhas verdes e

frescas.
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5.3 ANALISE TERMICA DAS AMOSTRAS DE OLEO (DSC)

A curva DSC (Figura 19) do 6leo essencial (obtido a partir da extracdo da
amostra verde e fresca), da espécie P. amboinicus (Lour.) Spreng. realizada em
atmosfera de ar sintético (Ar), apresentou trés transicdes endotérmicas, a primeira
com temperatura de pico de 206,57 °C e entalpia de 327,94 J/g, a segunda com
temperatura de pico de 417,00 °C e entalpia de 101,53 J/g, e a terceira com

temperatura de pico de 549,26 °C e entalpia de 11,21 J/g.

Figura 19: Termograma da amostra C em atmosfera de ar sintético.
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-11.21Jig
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-0.08mW/mg
-0.00 10000 200.00 300.00 200,00 500.00 500.00
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A curva DSC (Figura 20, p.35) para a amostra C, em atmosfera de ar
sintético, apresentou uma transicdo exotérmica, com temperatura de pico de 317,22
°C e entalpia de 0,23 J/g, e 3 transi¢cdes endotérmicas uma com temperatura de pico
de 214,72 °C e entalpia de 391,17 J/g, e a segunda com temperatura de pico de
417,20 °C e entalpia de 66,74 J/g, e a terceira com temperatura de pico de 555,45
°C e entalpia de 28,80 J/g.
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Figura 20: Termograma da amostra C em atmosfera de ar sintético.
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A curva DSC (Figura 21) para a amostra D, em atmosfera de Nitrogénio (N5)
apresentou duas transicdes endotérmicas, a primeira com temperatura de pico de

222,44 °C e entalpia de 349,94 J/g, e a segunda com temperatura de pico de 416,69
°C e entalpia de 71,39 J/g.

Figura 21: Termograma da amostra D em atmosfera de N,.
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A curva DSC (Figura 22, p.36) para a amostra C, em atmosfera de N
apresentou 4 transicbes endotérmicas, a primeira com temperatura de pico de

118,50 °C e entalpia de 152,29 J/g, e a segunda com temperatura de pico de 191,97
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°C e entalpia de 55,13 J/g, a terceira com temperatura de pico de 416,94 °C e
entalpia de 6,67 J/g e a quarta com temperatura de pico de 537,77 °C e entalpia de
0,14 J/g.

Figura 22: Termograma da amostra C em atmosfera de N.
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As curvas de sobreposicao (Figura 23) das analises de estabilidade térmica
via DSC auxiliam na verificacdo do comportamento térmicos das amostras
independente se a atmosfera de ar sintético ou de nitrogénio no que se refere a
amostra de 6leo D. Com 0 mesmo objetivo, a sobreposi¢cdo das curvas DSC para a
amostra C, permite com clareza observar um comportamento térmico diferenciado.
Foi observado uma predominancia dos eventos endotérmicos, bem como,

estabilidade térmica até uma temperatura proxima de 200 °C.

Figura 23: curvas de sobreposicao das analises de estabilidade térmica.
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As sobreposi¢cdes das curvas de DSC mostraram a predominancia de

eventos endotérmicos para as amostras de 0leo nas duas atmosferas.
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6 CONCLUSAO

De acordo com o célculo de rendimento entre as amostras de 6leo A e C foi
observado um maior percentual de Oleo extraido das folhas submetidas a um

periodo mais longo de secagem, 28 dias.

As amostras de 0Oleo essencial foram analisadas por cromatografia gasosa
acoplada a espectrometria de massas levando a identificacdo de trés constituintes,
o-cimeno, y-terpineno e carvacrol, pertencentes a classe dos monoterpenos. O
carvacrol é componente majoritario nas amostras, o que caracteriza um quimiotipo

desta espécie.

Apesar de uma das amostras das folhas possuir caracteristicas
morfologicamente diferentes a constituicdo quimica de seu Oleo essencial é

semelhante aquela observada para as folhas verdes.

Através das andlises com o 6leo essencial obtido das folhas verdes e frescas
utilizando a técnica DSC foram observados eventos térmicos entre as temperaturas
de pico 205,57°C a 549,26°C quando realizada em atmosfera de ar sintético, e entre
222,44°C a 415,69, quando realizada em atmosfera de nitrogénio. Em se tratando do
Oleo das folhas verdes e secas por um periodo de 14 dias os eventos térmicos foram
observados entre as temperaturas de pico de 214,72°C a 555,45°C quando
realizada em atmosfera de ar sintético, e em atmosfera de nitrogénio a partir de
118,50°C a 537,77°C. Foi observado uma predominancia dos eventos endotérmicos,

bem como, estabilidade térmica até uma temperatura préxima de 200 ° C.
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Caixa Postal 172 — Fone (94) 3322-4176
CEP 68.508-970 — Maraba — PA
E-mail: fccmadm@gmail.com
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Laudo de Identificacio Botinica

Nome cientifico: Plectranthus amboinicus (Lour.) Spreng. Sinonimia popular:

Malvarigo, horteld gratda, horteld da folha grossa, malva do reino etc.

Familia: Lamiaceae
Caracteristicas boténicas e fenologicas
Erva grande, perene, ereta, aromdtica, tomentosa, semicarnosa, de 0,40 m a 1 m de
altura, com folhas deitéide-ovais, quebradicas, com disposigdo oposta-cruzada,

apresentando a base truncada e com a margem denteada e nervuras salientes no dorso,
medindo de 4 a 10 cm de comprimento, s6 floresce nas condi¢des edafoclimaticas
adequadas.
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