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RESUMO

SEFSTROM, Carolina. Extracao e identificagdo do 6leo essencial de folhas e galhos
de Pinus taeda e de Eucalyptus dunni cultivadas no sudoeste do Parana. 2011. 42f.
Trabalho de Conclusdo de Curso (Bacharelado em Quimica Industrial) —

Universidade Tecnolégica Federal do Parana. Pato Branco, 2011.

A extragao de 6leos essenciais de plantas tem sido muito utilizada em industrias das
areas farmacéutica, cosmética, ambiental, etc. Nesse contexto o presente trabalho
abordou a extracdo de 6leo essencial de folhas e galhos de Pinus e de Eucalypto.
Visto que a madeira proveniente dessas plantas é bastante cultivada na regiédo
sudoeste do Parana para fabricagdo de moéveis, e suas folhas sao pouco
aproveitadas industrialmente, a extracdo de 6leo essencial podera se constituir em
uma alternativa lucrativa para o produtor. As extragcbes foram realizadas por
hidrodestilagao, a partir de um planejamento fatorial que possibilitou a determinagao
das variaveis que apresentaram maior significAncia no rendimento de oleo essencial
obtido. Além disso, foi possivel identificar, através da comparacédo de espectros de
massas, mais de 95% dos compostos presentes nas amostras de oleo essencial,
tanto de Pinus como de Eucalypto. Os principais componentes (maior
concentragao), encontrados na amostra de Pinus foram o p-felandreno (30,39%), o
tricicleno (26,14%) e o B-pineno (22,49%) e, na amostra de Eucalypto, 60,74% de

1,8-cineol ou eucaliptol, seguido do a-pineno presente em um teor de 16,39%.

Palavras chaves: Pinus taeda, Eucalyptus dunni, extragao, dleo essencial.



ABSTRACTS

SEFSTROM, Carolina. Extraction and identification of the essential oil of leaves and
branches of Pinus taeda and Eucalyptus dunni grown in southwestern Parana. 2011.
42f. Trabalho de Conclusdo de Curso (Bacharelado em Quimica Industrial) —

Universidade Tecnolégica Federal do Parana. Pato Branco, 2011.

The extraction of essential oils from plants has been widely used in industries of
pharmaceutical, cosmetic, environmental, etc. In this context the present study
addressed the extraction of essential oil of leaves and branches of pine and
Eucalypt. Since the wood from these plants is largely grown in the southwestern
region of Parana for furniture manufacturing, and its leaves are little-used industrially,
the extraction of essential oil could constitute a lucrative alternative to the producer.
The extractions were performed by hydrodistillation, from a factorial design which
allowed the determination of the variables that had greater significance in the
essential oil yield obtained. Moreover, it was possible to identify, by comparing mass
spectra, over 95% of the compounds present in the samples of essential oil, both
pine as eucalypti. The main components (higher concentration), found in the sample
of Pinus were the B-phellandrene (30.39%), the tricicleno (26.14%) and B-pinene
(22.49%), and the sample of eucalypti, 60.74% of 1.8-cineol or eucalyptol, followed

by a-pinene present in an amount of 16.39%.

Keywords: Pinus taeda, Eucalyptus dunni, extraction, essential oil.
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1 INTRODUGAO

De acordo com Baena (1994) apud Marcelino (2004), atualmente os maiores
reflorestamentos sao implantados com géneros exéticos, principalmente Eucalypto e
Pinus.

A falta de informagdes sobre a caracterizagdo e quantidade de residuos
gerados na industria madeireira n&o possibilitam indicar modelos de gestdo. Muitas
empresas promovem a queima em fornos como forma de reduzir o volume do
material (como por exemplo, folhas) a ser eliminado. Ou ainda para geragédo de
energia, através da combust&o. Este tipo de aproveitamento agrega pouco valor ao
produto final. Em fungcdo do grande volume e baixo poder calorifico essa pratica
adotada nao utiliza a totalidade das folhas, permanecendo grande volume na prépria
propriedade, sendo, dessa forma, desperdicadas (MARCELINO, 2004).

Ha necessidade de continuo estudo das matérias-primas utilizadas, incluindo
o amplo leque de produtos florestais ndo-madeireiros associados, obtidos de raizes,
tronco, cascas, folhas, sementes, frutos, caracterizados pelas gomas, resinas,
extratos, Oleos essenciais, etc., que podem apresentar importantes potenciais de
aplicagdes, bem como dos residuos gerados (MARCELINO, 2004).

Uma possibilidade a ser considerada € a utilizacdo das folhas de pinus e de
eucaliptos na obtengao de 6leos essenciais. O conhecimento sobre 6leos essenciais
de plantas data desde alguns séculos antes da era cristad (VITTI et al., 2003). Em
meados do século XVIII, iniciaram-se os estudos para caracterizar quimicamente
esses compostos volateis. Oleos essenciais sd0 metabdlitos secundarios volateis
que as plantas produzem para suas necessidades nao nutricionais, com fins de
protecdo ou de atratividade (KEITA et al., 2000). Relata-se que cerca de 60% dos
Oleos essenciais possuem propriedades antifungicas e 35% exibem propriedades
antibacterianas (OLIVEIRA, 2006).

Atualmente existe um numero muito grande de plantas conhecidas que
produzem o6leo essencial com fins comerciais. Alguns tipos de 6leo essencial sao
obtidos sinteticamente devido a dificuldade de obtencdo das plantas que os
produzem (VITTI et al., 2003).

Segundo Alves (1992) apud Estanislau (2001), o Eucalipto tem sido

considerado util em areas como: ambiental, farmacéutica, cosmética. O género
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Eucalyptus apresenta propriedades antifungica, antiséptica, adstringente,
antiinflamatoria, antibacteriana, cicatrizante e desinfetante com um grande potencial.

O Pinus tem propriedades antiinflamatoria, anti-séptica, balsamica,
descongestionante, desodorizante, diurética, desinfetante, expectorante, fortificante,
sudorifera, estimulante e ténica (Oleo Essencial de Pinho, 2009).

O presente trabalho consiste na extracéo, identificagdo e comparagao com
dados existentes na literatura do 6leo essencial obtido das folhas das espécies de
Eucalypto e de Pinus plantados na regido Sudoeste do Parana, utilizados
posteriormente na fabricagdo de painéis de aglomerados pela industria madeireira e
fornecidos para a industria moveleira da regido. Desta forma, ha necessidade de
otimizagao dos processos — tanto da coleta como da extragao.

As espécies a serem estudadas foram selecionadas em fungdo do
desenvolvimento do projeto de Iniciagdo Cientifica, dando base para esse trabalho.
Portanto, foram feitas extragdes com Pinus taeda L. e, com o eucalipto Eucalyptus

dunnii Maiden.
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2 OBJETIVOS

2.1 OBJETIVO GERAL

Extrair, por hidrodestilagao, o 6leo essencial de folhas de Eucalypto e Pinus,

procurando otimizar o processo, analisar e identificar cada amostra.

2.2 OBJETIVOS ESPECIFICOS

o Extrair o 6leo essencial pelo processo de hidrodestilagdo em aparelho
de Clevenger;

o Avaliar o tempo de extragdo, o tamanho das folhas ou aciculas, o
tempo de secagem e a quantidade de biomassa, que podem acarretar em
diferentes rendimentos;

o Identificar a composi¢do quimica do 6leo essencial das folhas de

Eucalipto e de Pinus;
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3 REFERENCIAL TEORICO

3.1 CARACTERISTICAS DOS OLEOS ESSENCIAIS

Os 6leos essenciais sdo definidos pela Internacional Standard Organization
(ISO), como produtos obtidos de partes das plantas, através da destilagdo por
arraste a vapor d’agua, bem como produtos obtidos por espressao dos pericarpos de
frutos citricos. Geralmente sado liquidos com aparéncia oleosa a temperatura
ambiente, sdo volateis e possuem ainda um aroma tipico da planta que foi extraido.
Seu sabor é geralmente acido e picante, sendo incolores ou ligeiramente
amarelados, com algumas exceg¢des como o da camomila que apresenta coloragao
azulada. Sao instaveis na presencga de ar, luz, calor, umidade e metais. A maioria
dos Oleos essenciais possui indice de refracdo e sao opticamente ativos,
contribuindo na sua identificacédo e controle de qualidade (BIASE et al., 2009).

De acordo com Doran (1991) apud Vitti (2003), os 6leos extraidos das folhas
de eucalipto possuem uma grande mistura de componentes, destacando-se
hidrocarbonetos, alcoodis, aldeidos, cetonas, acidos e ésteres. Ocorrem
principalmente nas folhas, produzindo-se nas glandulas. A origem biossintética dos
Oleos essenciais de eucalipto se relaciona com seu metabolismo secundario,
conferindo a planta a capacidade de se adaptar no meio em que vive, além de sua
defesa contra insetos, resisténcia da planta ao frio, redugao na perda de agua.

Os Oleos essenciais nao apresentam nenhuma relacdo com os Oleos
comestiveis, uma vez que, ndo sdo ésteres de glicerol. Sdo inflamaveis e soluveis
em alcool e éter, mas insoluveis em agua. A sua utilizagdo na industria de
processamento de alimentos continua crescendo, em substituicdo aos condimentos
na forma natural, em virtude de sua uniformidade, estabilidade e higiene (ARAUJO,
2008), aléem da aplicacdo nas industrias de comésticos, farmacéutica, ambiental,

entre outras.

3.2 LOCAIS DE RESERVA NA PLANTA

As estruturas secretoras, que armazenam o 6leo essencial, se distribuem em

diversos 6rgdos das espécies aromaticas, e com isso, ele pode ser obtido das
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folhas, frutos, sementes, folhas, caules, raizes e rizomas, de acordo com a planta a
ser estudada. O teor e a composigdo do Oleo variam de acordo com o 6rgao e o

estagio de desenvolvimento da planta (BIASI et al., 2009).

3.3 FATORES QUE INFLUENCIAM A PRODUGCAO E QUALIDADE DO OLEO
ESSENCIAL

Existem varios fatores que influenciam na obteng¢do de d6leo essencial. Os
mais citados s&o: a variabilidade genética, a idade da folha, as condigbes
ambientais, o tipo de manejo florestal, os métodos utilizados para amostragem das

folhas, os processos de extragdo e analise do 6leo.

3.3.1 Variabilidade genética

E considerado um instrumento valioso para a realizagdo de trabalhos de
melhoramento, visando o incremento na producdo de 6leo e o aumento das
quantidades dos componentes quimicos desejados (VITTI et al., 2003).

Segundo Brooker et al., (1988) e Doran (1991) apud Vitti (2003), além da
possibilidade da selecido de materiais que apresentem maior rendimento em 6leo e
maior teor do componente principal, a variabilidade genética das espécies
produtoras de 6leo podem ser usadas na identificagdo de espécies, sub-espécies ou
variedades.

Donalisio (1986) menciona que trabalhos de melhoramento realizados com
E. citriodora permitiram ganhos de rendimento de d6leo, em torno de 1%, o que

significa cerca de 10 kg de 6leo a mais para cada tonelada de folha destilada.

3.3.2 Idade da folha

Nas espécies de Eucalypto as glandulas podem ser observadas desde o

inicio de desenvolvimento das folhas, mas ndo existe uma tendéncia clara sobre a
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influéncia da idade da folha com relagdo a produgao de dleo essencial (VITTI et al.,
2003).

3.3.3 Ambiente

De acordo com Simbes e Spitzer (1999) apud Vitti (2003), o ambiente
influencia muito na produgdo e composigdo quimica dos Oleos essenciais.
Temperatura, umidade, vento, solo, época do ano, exposicdo ao sol, possui
influéncia direta principalmente nas plantas que constituem o 6leo na superficie da
folha.

3.3.4 Manejo da cultura

Os plantios que consistem no manejo de corte raso da planta e na condugéao
da brotacdo das cepas tem maior taxa de crescimento do que as formadas por
mudas, pois ha maior facilidade na absor¢gdo de agua e nutrientes, segundo Reis e
Reis (1997). Os mesmo autores afirmam que a adubagéo apods o corte € importante,

pois aumenta a fertilidade do solo.

3.3.5 Métodos de amostragem, extragao e analise

Alguns cuidados devem ser tomados na determinagdo do rendimento e
qualidade do 6leo. Para uma boa amostragem, a coleta deve ser aleatodria
observando o tipo e a idade da folha. As técnicas utilizadas para a destilacdo e os
aparelhos devem ser testados, diminuindo possiveis erros. A analise deve ser muito
cuidadosa, com um técnico experiente acompanhando (PENFOLD E WILLIS, 1961
apud, VITTI et al., 2003).
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3.4 MANEJO FLORESTAL DE EUCALIPTO

3.4.1 Sistema Tradicional

O sistema tradicionalmente utilizado nos plantios destinados a produgao de
Oleo essencial de eucalipto é o de talhadia, onde é feito o corte raso da planta e na
conducao da brotacado das cepas. Geralmente o corte raso € feito quando a planta
tem uns 4 ou 5 anos de idade, pois a partir disso as folhas ficam muito dificeis de se
coletar, ja que a arvore adquire uma altura de 2 a 4 metros (VITTI et al., 2003).

Segundo Galanti (1987) é aconselhavel que as coletas de folhas sejam
realizadas no periodo seco, pois nessa época o rendimento em 6leo € maior em
razdo do mais baixo teor de umidade nas folhas.

Este sistema permite que, além da utilizagdo das folhas para a extracdo do
Oleo essencial, também se pode utilizar o tronco para a produgao de postes ou

madeira para a serraria (VITTI et al., 2003).

3.4.2 Sistema Mecanizado

Por esse processo, procura-se aumentar o rendimento operacional de coleta
das folhas. Utiliza-se um trator que realiza o corte raso das arvores que sao ou
colocadas num picador, ou manualmente sdo desgalhadas com o uso de facdes.
Esse processo é mais vantajoso com relagdo ao anterior, devido: ao maior
rendimento da coleta com menos funcionarios; solo e gramineas nao sao
transportadas; o material obtido é mais homogéneo, resultando em maior

rendimento na destilagéo (VITTI et al., 2003).

3.5 EXTRAGAO DO OLEO ESSENCIAL

Os métodos mais utilizados para a extracdo do 6leo essencial sdo a
hidrodestilagao e arraste a vapor, mas diversos outros métodos podem ser usados
de acordo com o valor comercial e a planta de onde sera extraido o O6leo
(STEFFENS, 2010).
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A destilacado por arraste a vapor € um processo tradicional na obtencdo dos
Oleos essenciais, a partir das folhas e caules de plantas aromaticas. Também é
muito usada pela industria por ser barata e, quando comparada com os métodos
tecnolégicos mais avangados, como, por exemplo, a extragdo com fluido supercritico
de acordo com Cassel e Vargas (2006) apud Steffens (2010). Consiste na
vaporizagao a temperaturas inferiores das de ebulicdo de cada um dos componentes
volateis por efeito de uma corrente direta de vapor de agua.

A relativa instabilidade das moléculas que constituem os 6leos volateis torna
dificil sua conservagao, deteriorando-os e reduzindo seu valor comercial (OLIVEIRA
e JOSE, 2007).

O extrato bruto obtido é extraido diversas vezes com solventes organicos, os
quais sao posteriormente removidos, 0 que resulta em um produto final constituido
de volateis e material resinoso n&o-volatil contendo o principio ativo caracteristico.
Os solventes comumente utilizados sdo hexano, cloreto de metileno, acetona,
etanol, agua, 6leos vegetais e CO; liquido. Apdés sua remogédo o extrato bruto
contém, além do dleo essencial, lipidios, ceras, pigmentos e outras substancias
extraidas (ARAUJO, 2008).

3.6 CROMATOGRAFIA GASOSA ACOPLADA AO ESPECTROMETRO DE
MASSAS (GC/MS)

E um método muito adequado para a identificacdo de 6leos essenciais
devido aos componentes do 6leo serem compostos volateis de baixo peso molecular
(< 300 Dalton; aproximadamente 4,98x102° Kg/mol). O éleo essencial é injetado no
cromatégrafo e os componentes do mesmo se separam e, em seguida, penetram no
espectrometro de massas, que permite registrar o correspondente espectro de cada
uma das substancias separadas. Os constituintes do 6leo essencial sdo identificados
por comparagao aos diferentes padrbes de fragmentagcdo que se observam em seus
espectros de massas presentes em bibliotecas de espectros, onde se relacionam os
espectros obtidos das analises com os do banco de dados das bibliotecas. Existem
bases de dados, como a biblioteca Adams, com os espectros de massas de muitos

componentes (Serafini, 2002).
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A cromatografia gasosa acoplada ao espectrdbmetro de massa permite
realizar em uma s6 operacgao, para uma amostra da ordem de 1uL, uma analise
qualitativa junto com uma indicagdo das propor¢dbes em que se encontram 0s
componentes. Quando se dispde de substéncia padrédo, a calibracdo do

equipamento permite uma analise quantitativa exata da amostra (Bandoni, 2008).

3.7 COMPOSICAO QUIMICA DOS OLEOS ESSENCIAIS

O Odleo essencial nao é um produto simples de um componente, é um
produto composto podendo a ultrapassar 300 componentes quimicos diferentes. Tal
diversidade e complexidade fazem do 6leo essencial puro um produto altamente
valorizado, com aplicacdo em diversas areas: area da saude devido ao seu potencial
terapéutico, area da perfumaria e cosmética devido a sua refinada e complexa
composi¢cdo aromatica, area alimenticia devido ao seu potencial como aditivo
flavorizante, area de aromatizagdo ambiental e produtos domissanitarios, e a mais
nova area, que € a da moda, confeccionando fibras onde os 6leos essenciais
inicialmente retidos vao sendo liberados na medida da utilizacdo das pecas em
couro, bolsas, cintos, roupas. Os componentes quimicos dos Oleos essenciais
apresentam estruturas diversas como terpenos, sesquiterpenos, fendlicos, fenil
propandicos, alifaticos nao-terpénicos, heterociclicos, alcoois, cetonas, aldeidos,
acidos carboxilicos, ésteres, acetatos, cada qual com sua caracteristica aromatica e
acgao bioquimica (Wolffenbuttel, 2007).

A maioria dos Oleos essenciais possui derivados de fenilpropandides ou
terpendides. Os fenilpropandides se formam a partir do acido chiquimico, que
formam unidades de acido cinédmico e p-cumarico, sendo que este ultimo produz
propenilbenzeno, através de redugdes enzimaticas e por oxidagdes com degradagao
das cadeias laterais, gerando aldeido aromatico (STEFFENS, 2010).

Segundo Langas e Cavichiloli (1990) apud Steffens (2010), terpenos,
hidrocarbonetos e derivados oxigenados terpendides sdo os principais constituintes
dos oleos essenciais. Dentre eles, os terpenos sdo a principal classe, ou seja, s&o
0s principais componentes, sendo que um exemplo é o d-limoneno, um

monoterpeno presente na maioria dos 6leos essenciais.
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4 METODOLOGIA

A extragdo de dleo essencial permitira identificar os compostos organicos
presentes no 6leo extraido de folhas de Pinus e de Eucalypto. Essa identificagao
sera feita por meio da comparagao de seus espectros de massas (ADAMS, 2007).

Como esse trabalho é baseado em um projeto de Iniciagdo Cientifica, as
extragdes de folhas e galhos de Pinus e de Eucalypto foram feitas de maneiras
diferentes. As extracdes com folhas e galhos de Eucalypto foram realizadas nas
mesmas condi¢gdes, com aparelho de Clevenger. Para a extragdo com as aciculas
de Pinus foi utilizado um planejamento experimental de escolha das melhores
condi¢des para obtencao do melhor rendimento.

Nesse planejamento as extragcbes foram feitas com quatro diferentes
variaveis (quantidade de biomassa, tempo de extragdo, superficie de contato e
tempo de secagem), ou seja, um planejamento fatorial de 2* com um ponto

intermediario feito em triplicata, totalizando dezenove extracées.

4.1 COLETA DO MATERIAL VEGETAL

O material vegetal (folhas e galhos de Pinus e de Eucalypto) foi coletado na
regidao de Palmas — PR., e levado para o laboratério da UTFPR — Pato Branco, de
forma que a primeira hidrodestilagao realizada se desse apds 24 horas a contar do

horario da coleta em campo.

4.2 SECAGEM

A secagem foi realizada em temperatura ambiente e em periodos diferentes:
24, 48 e 72 horas, para possibilitar a realizacdo de comparacées de rendimento
(planejamento fatorial), no caso das folhas de Pinus. As folhas de Eucalypto foram
secas, por 24 e 72 horas, nas mesmas condicbes das folhas de Pinus, para a

obtencao do 6leo essencial apenas para a analise de sua composigao.
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4.3 EXTRAGAO DO OLEO ESSENCIAL

4.3.1 Folhas e galhos de Pinus

Apds a secagem, as folhas e galhos de Pinus taeda selecionadas foram
levadas para laboratorio, para a hidrodestilagdo em aparelho de Clevenger. A
quantidade de biomassa, o tempo de extracéo, a superficie de contato e o tempo de
secagem foram determinados de acordo com o desenvolvimento de um

planejamento fatorial, para otimizagao do processo.

4.3.2 Folhas e galhos de Eucalypto

Em laboratério, utilizando-se um aparelho de Clevenger, por meio de
hidrodestilagao, foram obtidas duas amostras de 6leo essencial. A primeira obtida
com duas horas de extragao, a partir de 30 gramas de biomassa (folhas e galhos de
Eucalypto dunni), consideradas como material vegetal fresco, pois haviam sido
coletados a menos de 24 horas. A segunda amostra obtida também com duas horas
de extragdo, a partir de 30 gramas de biomassa (folhas e galhos de Eucalypto
dunni), secas por um periodo de 72 horas.

Na Figura 1 é apresentada a montagem do aparelho Clevenger para a
hidrodestilagdo. Em todas as extragdes o volume de agua destilada utilizado foi de
500 mL. O volume de dleo essencial obtido, quando possivel de ser visualizado, foi
registrado.

Apods a coleta do 6leo, parte do Clevenger, era lavado com éter etilico P.A e
em seguida com agua destilada, para que resquicios do Oleo pudessem ser
aproveitados. Em seguida procedia-se a secagem do oOleo essencial utilizando-se
uma pequena quantidade de secante (sulfato de sédio anidro). O 6leo essencial puro

era armazenado em vials, mantidos refrigerados até serem levados para analise.
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Figura 1 — Aparelho de Clevenger
Fonte: Préprio Autor

4.4 ANALISE DO OLEO ESSENCIAL

Os Oleos essenciais foram analisados no laboratorio da Universidade
Federal do Parana (UFPR) — Curitiba/PR — com o auxilio de um cromatégrafo
gasoso acoplado a um espectrometro de massas — CG/EM, da marca Varian.



5 RESULTADOS E DISCUSSAO

5.1 EXTRAGAO DE OLEO ESSENCIAL DE Pinus

5.1.1 Primeiro planejamento fatorial

25

Para a extracdo de 6leo essencial de Pinus, fez-se uso inicialmente, de um

planejamento fatorial, com variavel de 2*, conforme dados apresentados na Tabela

1:

Tabela 1 - Variaveis analisadas por planejamento fatorial

Variaveis

()

(0)

*+)

AP 0o bd =

Biomassa (gramas)

Tempo de extragao (horas)

Tempo de secagem (horas)

Superficie de contato (centimetros)

20
1,0
2,0
24

30
1,5
3,0
48

40
2,0
4,0
72

Na Tabela 2, estdo os resultados da otimizagdo de extragbes para o Pinus

taeda (m/v):

Tabela 2 — Resultados das extragdes para o Pinus taeda

(continua)

Tempo Superficie Tempo de Rendimento
Extragao Biomassa (g) de extragao (h) de contato  secagem (h) (mL)

(cm)

1 20 1,0 2,0 24 0,05
2 40 1,0 2,0 24 0,10
3 20 2,0 2,0 24 0,05
4 40 2,0 2,0 24 0,15
5 20 1,0 4,0 24 0,10
6 40 1,0 4,0 24 0,12
7 20 2,0 4,0 24 0,07
8 40 2,0 4,0 24 0,18
9 20 1,0 2,0 72 0,05
10 40 1,0 2,0 72 0,10
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Tabela 2 — Resultados das extragoes para o Pinus taeda

(conclusao)

Tempo Superficie Tempo de Rendimento
Extragéao Biomassa (g) de extragao (h) de contato  secagem (h) (mL)
(cm)
11 20 2,0 2,0 72 0,10
12 40 2,0 2,0 72 0,19
13 20 1,0 4,0 72 0,05
14 40 1,0 4,0 72 0,10
15 20 2,0 4,0 72 0,09
16 40 2,0 4,0 72 0,10
17 30 1,5 3,0 48 0,10
18 30 1,5 3,0 48 0,09
19 30 1,5 3,0 48 0,08

A partir dos resultados mostrados na Tabela 2, foi possivel ter indicacboes de
quais variaveis provavelmente afetam o rendimento de éleo essencial obtido. Pode-

se visualizar o resultado do primeiro planejamento fatorial na Figura 2:

Standardized Pareto Chart for rendimento

A:biomassa
B:tempo

CD

ABD

AB

BC

BD

AC

BCD

AD

ACD

ABC
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4 6 8
Standardized effect

Figura 2 — Resultado do primeiro planejamento fatorial feito para o Pinus taeda

Através da observacgao do grafico de Paretto (Figura 2), pode-se afirmar que

a biomassa e o tempo de extracdo foram os fatores que tiveram maior influéncia



27

quando comparado com as demais variaveis. Enquanto que o tempo de secagem e
a superficie de contato, influenciaram menos.

Na Figura 3, € demosntrada a relacdo entre a biomassa e o tempo de
secagem, observando-se que quanto mais vermelha estiver a superficie do grafico,
maior sera o rendimento obtido das variaveis analisadas. Neste caso, a biomasa
juntamente com o tempo de secagem, apresentaram um baixo rendimento,

comprovado pelo grafico de Paretto.

Contours of Estimated Response Surface
superficie=0,0,tempo de secagem=0,0
1 T T T T

rendimento
I 0,06
Il 0,07
W 0,08
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012
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0,15
N 0,16
Il 017

0,6

0,2

termpo

-0,2

-0.6

E]

'1 1 1
-1 -0,6 -0,2 0,2 0,6
biomassa

—

Figura 3 — Contorno e superficie de resposta estimada (superficie de contato e tempo de
secagem)

5.1.2 Segundo planejamento fatorial

A partir dos resultados preliminares, foi realizado uma nova bateria de
extragdes, tendo como suporte um segundo planejamento fatorial, sendo utilizadas,
as variaveis que mais influenciaram (tempo de extragdo e quantidade de biomassa),
além da superficie de contato. Este segundo planejamento fatorial foi feito a fim de
permitir a confirmacgao, ou ndo, dos resultados além de favorecer uma analise mais
detalhada das variaveis e niveis que pressupdem-se serem as mais significativas na
obtencéo de melhores rendimentos.

Assim, a Tabela 3 mostra as varidveis analisadas na segunda bateria de
extragdes. Nesta tabela, a superficie de contato esta sendo considerada da seguinte

forma: pulverizado - moido, triturado em moinho; média - em torno de 4 cm; inteira —



28

folhas inteiras e galhos minimamente cortados, apenas o0 necessario para

acondiciona-los em balao de vidro de 1 litro.

obteve-se os seguintes resultados de rendimento (m/v), apresentados na Tabela 4:

Tabela 3 — Variaveis analisadas na segunda bateria de extragoes

Variaveis (-) (0) (+)
1. Tempo de extragao (horas) 1,50 1,75 4.0
2. Biomassa (gramas) 20,0 56,5 113,0
3. Superficie de contato (cm) Pulverizado Média Inteira

Com a realizagdo da segunda bateria de extragdes para o Pinus taeda,

Tabela 4 — Resultados da segunda bateria de extragdes para o Pinus taeda

Extragdo Tempo de extragao (h)

Biomassa (g) Sup. de contato (cm) Vol. final (mL)

1

© 0 N O g A ODN

-_—
- O

1,50
4,0
1,50
4,0
1,50
4,0
1,50
4,0
1,75
1,75
1,75

20,0
20,0
113,0
113,0
20,0
20,0
113,0
113,0
56,5
56,5
56,5

Pulverizado
Pulverizado
Pulverizado
Pulverizado
Inteira
Inteira
Inteira
Inteira
Média
Média
Média

0,08
0,09
0,15
0,18
0,04
0,1
0,1
0,05
0,08
0,06
0,08

Analisando o grafico de Paretto (Figura 4), para a segunda bateria,

observou-se que todas as variaveis resultaram em efeitos n&o significativos por se

apresentarem relativamente menores ao erro experimental da determinagao que é

representado pela linha vertical no grafico de Paretto. Mesmo assim, insistindo em

uma analise, a variavel que indicou maior relevancia para o rendimento foi a

superfic

ie de contato, o que contradiz a primeira bateria de extracdes.

Provavelmente, quando da escolha dos tamanhos do corte do material vegetal, as

medidas escolhidas foram muito proximas (2, 3 € 4 cm), ndo havendo diferencga
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significativa entre as amostras de cada extragdo. Ja na segunda bateria (segundo
planejamento fatorial), as dimensbes foram bem distintas: biomassa pulverizada,
média e inteira. A biomassa continuou tendo um significado interessante, indicando
que possivelmente, quanto maior a quantidade de biomassa utilizada, maior o

rendimento de 6leo essencial.

Standardized Pareto Chart for Volume final

Bl -
B:Biomassa

| I

| [
A:Tempo de extragao

<! [

0 0,5 1 1,5 2 2,5 3
Standardized effect

Figura 4 — Grafico de Paretto para a segunda bateria de extragdes de Pinus taeda

Finalizando, o maior rendimento foi observado na extragao 4 (Tabela 4),com 4

horas de extracéo, biomassa pulverizada e em quantidade maxima.

5.2 ANALISE DOS PRINCIPAIS CONSTITUINTES DO OLEO ESSENCIAL DE Pinus

taeda

A analise dos constituintes do 6leo essencial de Pinus taeda, foi realizada
através de cromatografia gasosa acoplada a um espectrdmetro de massas. Essa
analise indicou 24 componentes presentes no 6leo de Pinus, sendo que destes, 16
foram identificados através de comparacdes dos espectros do 6leo de pinus com os
espectros de referéncias bibliograficas como Adams (2007).

Na Figura 5 é mostrado o cromatograma do 6leo essencial de Pinus taeda:
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Figura 5 — Cromatograma do 6leo essencial de Pinus taeda

No cromatograma acima (Figura 5) é mostrado o tempo de retengdo, em
relagao a concentragao de cada constituinte do 6leo essencial de P. taeda.

Na tabela 5, sdo apresentados os constituintes identificados com seus teores
(%), seus tempos de retencao (TR), e seus respectivos indices de retencao (IR), do

6leo essencial de P. taeda.

Tabela 5 — Teor (%) de compostos presentes no dleo essencial extraido de
aciculas de P. taeda

(continua)

Compostos Teor dos Tempo de indice de
presentes compostos (%) retencdo (min) Retencgéo (IR)
a — pineno 0,25 5.998 939
Tricicleno 26,14 6.339 926
Canfeno 0,91 6.750 953
Sabineno 0,04 7.469 976

B — pineno 22,49 7.634 980

3 — mirceno 14,32 7.988 991

A - careno 0,07 8.898 1001

B — felandreno 30,39 9.409 1031

y — terpineno 0,05 10.471 1062
p-menta-2,4(8)-dieno 0,55 11.667 1086
Linalool 0,04 12.064 1098
Exo - fenchol 0,04 12.715 1117

a — terpenol 1,04 16.069 1189

Bornil acetato 0,11 20.330 1285
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Tabela 5 — Teor (%) de compostos presentes no 6leo essencial extraido
de aciculas de P. taeda

(concluséo)

Compostos Teor dos Tempo de indice de
presentes compostos (%) retengdao (min) Retencgéo (IR)
Germacreno A 0,06 25.034 1503
Manool 0,18 35.922 2056
Outros 3,43

TOTAL 100

O B-felandreno foi o componente encontrado em maior percentual na amostra
de P. taeda 30,39%. O segundo em teor foi identificado como sendo o tricicleno
(26,14%), seguido do B-pineno (22,49%).

Os espectros de massas dos componentes que se apresentaram em maior
concentragao no 6leo essencial de P. taeda sdo mostrados nas figuras 6, 7, 8, 9 e

10 respectivamente:
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Rawhvode: Averaged 6.3-6.3(552-554) BasePeak 93(6860579)
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Figura 6 — Espectro de massas do tricicleno

Lineg#6 B Time: 7 6(Scan-041)
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Figura 7 — Espectro de massas do 3 — pineno
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Figura 8 — Espectro de massas do f3 — mirceno
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Figura 9 — Espectro de massas do 3 — felandreno
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Figura 10 — Espectro de massas do a — terpenol

5.3 EXTRAGAO DE OLEO ESSENCIAL DE Eucalypto

Foram realizadas duas extragdes para o E. dunni. Estas foram feitas com
tempo de extragdo e biomassas iguais, sendo que a diferenga foi na secagem das

folhas, frescas e secas.
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Desta forma, pode-se perceber que com uma mesma quantidade de
biomassa e mesmo tempo de extracédo, o rendimento de 6leo essencial extraido foi

maior para as folhas e galhos que foram secos, como indicado na Tabela 6:

Tabela 6 — Rendimento (m/v) da extragao de éleo essencial de E. dunni

Secagem das Biomassa Tempo de Rendimento
folhas (horas) (gramas) extracao (horas) (mL)
Frescas * 30,0 20 0,2
72 horas 30,0 2,0 0,4

* extragao feita dentro das 24 horas apods a coleta.

Por ter sido realizado sem um processo de otimizacéo, diferentemente do P.
taeda, deve-se considerar que esses resultados podem nao ser totalmente
verdadeiros, pois a otimizagdo indica um caminho a seguir, evitando erros que
algumas vezes n&o sido notados. Além da economia de tempo, pois as extragdes

estarao definidas e trardo respostas significativas.

5.3.1 Analise dos principais constituintes do 6leo essencial de E. dunni

Para a realizac&do da analise dos constituintes do 6leo essencial de E. dunni,
também foi utilizado um cromatdégrafo gasoso acoplado a um espectrdmetro de
massas. Foram identificados 16 componentes presentes no 6leo essencial de
eucalipto, da mesma maneira realizada para com o Pinus.

Na figura 11 € mostrado o cromatograma do 6leo essencial de E. dunni:

Chromatosyam sirleil C:\GCMSsohtion' Datal Thalita\sidei 1. gzd
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Figura 11 — Cromatograma do 6leo essencial de E. dunni
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Observa-se pelo cromatograma da Figura 11, que a amostra de oleo
essencial de E. dunni é constituida basicamente por monoterpenos, compostos de
baixo peso molecular.

Na Tabela 7, sdo apresentados os compostos identificados, porcentagens
(%), tempos de retencdo (TR) e seus respectivos indices de retengao (IR), do dleo

essencial de E. dunni.

Tabela 7 — Teor (%) de compostos presentes no 6leo essencial extraido de aciculas

de E. dunni
Compostos Teor dos Tempo de indice de
presentes compostos (%) retengao (min) Retengédo

(IR)

a — pineno 16,39 6.316 939
Mirceno 0,14 7.592 991
a — felandreno 0,60 8.469 1005
A —3 —careno 0,05 8.897 1011
O - cimeno 1,92 9.194 1022
Limoneno 2,40 9.380 1031
1,8 — cineol (eucaliptol) 60,74 9.530 1033
B —ocimeno (E) 0,15 9.620 1050
y — terpineno 1,10 10.476 1062
Mircenol 5,12 16.102 118
Longicicleno 0,12 25.844 1373
B — longipineno 0,08 26.827 1398
Longifoleno 7,37 27.160 1402
Allo — aromandreno 0,38 28.058 1461
Epi-longipinanol 0,20 29.501 1561
Globulol 1,99 33.190 1583
Outros 1,25
TOTAL 100

Como era esperado, o componente majoritario, em um percentual de
60,74%, foi o 1,8-cineol ou eucaliptol, seguido do a-pineno presente em um teor de
16,39%. O limoneno apresentou uma concentracdao de 2,40%. Todos esses
resultados estdo de acordo com o descrito na literatura. Nascimento et al., (2009),

apresentou a composicao do E. dunni, plantado no sul do Rio Grande do Sul, como
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55,6% de 1,8-cineol, 22,2% de o-pineno e 4,8% de limoneno, além de outros
componentes em menor concentragdo. Outro autor, Silva et al., (2010), obteve em
amostra obtida no verdo, de E. dunni, também coletada na metade sul do Rio
Grande do Sul, 63,99% de 1,8-cineol, 17,90% de a-pineno e 5,61% de limoneno, e
também outros componentes em menor quantidade.

Os espectros de massas dos compostos identificados, que se apresentaram
em maior quantidade no oOleo essencial de E. dunni sdo mostrados nas figuras 12,
13, 14, 15, 16, 17, 18 e 19 respectivamente:
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Figura 12 — Espectro de massas do a — pineno
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Figura 13 — Espectro de massas do o - cimeno
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Figura 14 — Espectro de massas do limoneno
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Figura 15 — Espectro de massas do 1,8 — cineol (eucaliptol)
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Figura 16 — Espectro de massas do y — terpineno
Line#17 R Time:16.1(Scare# 3482)
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Figura 17 — Espectro de massas do mircenol
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Figura 18 — Espectro de massas do longifoleno
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Figura 19 — Espectro de massas do globulol

As Figuras 20 e 21 indicam a porcentagem de componentes identificados

para o 6leo essencial de P. taeda e E. dunni, respectivamente:

Porcentagem de compostos identificados (l) e
nao-identificados (NI) no 6leo essencial de
Pinus taeda

3,43%

96,57%

O % identificada @ % nao-identificada

Figura 20 — Porcentagem dos compostos identificados (l) e nao identificados
(NI) na amostra de 6leo essencial de P. taeda
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Porcentagem de compostos no 6leo essencial
de Eucalipto dunni

1,25%

98,75%

O % identificada B % nao-identificada

Figura 21 — Porcentagem dos compostos identificados (I) e ndo identificados
(NI) na amostra de 6leo essencial de E. dunni

Através das Figuras 20 e 21, pode-se observar que a porcentagem de
identificacdo dos constituintes de 6leo essencial, tanto de Pinus taeda, quanto de
Eucalypto dunni, foram bastante significativas, visto que 96,57% dos compostos do
Pinus taeda, e 98,75% dos de Eucalypto dunni, foram identificados.
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6 CONCLUSOES

A extracdo de dOleo essencial por meio de hidrodestilagcdo é uma técnica
simples de ser realizada, mas € necessario executa-la corretamente para que o
maximo de rendimento seja obtido.

Com as extragdes e analises realizadas, pode-se observar que € possivel
determinar uma quantidade consideravel de compostos presentes no 6leo essencial
de P. taeda e E. dunni. Neste caso, foram identificados mais de 95% dos
constituintes presentes.

Observou-se que, com relagado ao rendimento do 6leo extraido, € mais viavel
utilizar um processo de otimizagdo, ja que economiza tempo e orienta quais
variaveis possuem mais significancia com relagdo ao estudo a se realizar.

De acordo com as analises foi possivel comparar os espectros obtidos com
os da literatura e identificar a maioria dos compostos presentes no 6leo essencial.
Essa identificacdo € importante, pois viabiliza processos para inovagao de produtos
medicinais, farmacéuticos, perfumaria. Uma vez conhecida a composi¢cdo do 6leo
essencial de espécies de pinus e de eucalipto plantados na regido, ha possibilidade
de estudo sobre a viabilidade ou ndo da utilizagdo desses residuos (folhas e galhos
que seriam descartados), na obtengdo de Oleos essenciais com fins industriais,
agregando dessa forma, valor a essas espécies vegetais.

Portanto, a partir da otimizagdo do processo de hidrodestilagéo, € possivel
trabalhar com as variaveis apontadas como as mais significativas, tempo de
extragdo e tamanho do material vegetal a ser utilizado, no sentido de obtencao de
um maior rendimento. Outro fator considerado importante foi que, este trabalho
apontou para a nao significancia da variavel tempo de secagem do material vegetal,
ou seja, independente de quanto tempo o residuo do pinus e de eucaliptos
permanecam em campo antes da extragcdo, desde que em bom estado de

conservagao, o rendimento de obtencdo do 6leo essencial sera semelhante.
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