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RESUMO

PERES, Leticia Costa, M.Sc., Universidade Federal de Vigosa, fevereiro de 2022. Efeito da
extracio e do armazenamento de folhas de Corymbia citriodora no rendimento e
composicao do é6leo essencial. Orientador: Benedito Rocha Vital. Coorientadora: Angélica de
Céssia Oliveira Carneiro.

Visando a sustentabilidade e o avango tecnoldgico, esforcos coletivos sao realizados de modo
a encontrar formas de desenvolvimento mais adequadas a capacidade de suporte do
ecossistema. O Brasil se destaca por diversas atividades relacionadas aos setores agricola e
florestal, dentre elas pela exportacdo de Oleos essenciais, substancias aromaticas voldteis e
complexas obtidas a partir de materiais botinicos. A diversidade de fungdes quimicas
encontradas nos Oleos essenciais oferece uma variedade de usos, sendo matéria-prima
importante para diversas industrias. O primeiro capitulo deste trabalho € uma revisdo de
literatura sobre 6leo essencial de eucalipto, como é comumente denominado o 6leo essencial
de espécies de Eucalyptus e Corymbia, no que tange os pré-tratamentos do material vegetal, a
extracdo e usos. O segundo capitulo refere-se a otimizacao da extragdo do 6leo essencial de
Corymbia citriodora, de forma a obter o maior rendimento empregando-se tempo de extracio
de 1, 2 e 3 horas e massa de folhas de 0,5; 1,0 e 1,5 Kg. O maior rendimento em 6leo essencial
foi obtido com 0,5 kg de folhas, durante duas ou trés horas de extragdo. Foram encontrados
cinco componentes com a prevaléncia do citronelal, em propor¢des maiores que 80%. Portanto,
os parametros de extracdo alteram o rendimento e a composi¢ao do 6leo essencial de Corymbia
citrodora. O terceiro capitulo trata do armazenamento das folhas de Corymbia citriodora para
a extracdo de 6leo essencial em temperatura ambiente e refrigeradas a 5°C, por um més. Nas
folhas nao refrigeradas houve perda de cerca de 40% do 6leo essencial entre a primeira e ultima
semanas. As amostras ndo refrigeradas perderam significativamente mais massa que as
refrigeradas. Trés componentes foram identificados na maioria das amostras, com grande
predominancia do citronelal, com valores superiores a 90%. O armazenamento de folhas ndo
refrigeradas ndo € recomendado. Nao houve alteragdes na composi¢do entre folhas refrigeradas
e nado refrigeradas, ou ao longo do tempo de armazenamento. O armazenamento de folhas
refrigeradas, por periodos de até duas semanas, pode ser realizado sem perda significativa de

rendimento.

Palavras-chave: Citronelal. Destilacdo a vapor. Eucalipto. Pré-tratamentos.



ABSTRACT

PERES, Leticia Costa, M.Sc., Universidade Federal de Vicosa, February, 2022. Effect of
extraction and storage of leaves of Corymbia citriodora on essential oil yield and
composition. Advisor: Benedito Rocha Vital. Co-advisor: Angelica de Céssia Oliveira
Carneiro.

Aiming at sustainability and technological advancement, collective efforts are carried out in
order to find forms of development that are more suited to the ecosystem's support capacity.
Brazil stands out for several activities related to the agricultural and forestry sectors, among
them the export of essential oils, volatile and complex aromatic substances obtained from
botanical materials. The diversity of chemical functions found in essential oils offers a variety
of uses, being an important raw material for several industries. The first chapter deals with a
literature review on eucalypts essential oil, as the essential oil of Eucalyptus and Corymbia
species is commonly called, regarding the pre-treatments of plant material, the extraction, and
uses of the essential oil. The second chapter refers to the optimization of the extraction of
Corymbia citriodora essential oil, in order to obtain the highest yield using extraction times of
1, 2 and 3 hours and leaf mass of 0.5; 1.0 and 1.5 kg. The highest yield of essential oil was
obtained with 0.5 kg of leaves, during two or three hours of extraction. Five components were
found with the prevalence of citronellal, in proportions greater than 80%. Therefore, the
extraction parameters alter the yield and the composition of the essential oil of Corymbia
citrodora. The third chapter deals with the storage of Corymbia citriodora leaves for essential
oil extraction at room temperature and refrigerated at 5°C for one month. In the unrefrigerated
leaves, there was a loss of about 40% of the essential oil between the first and last weeks. The
unrefrigerated samples lost significantly more mass than the refrigerated ones. Three
components were observed in most samples, with a great predominance of citronellal, with
values above 90%. Storage of unrefrigerated leaves is not recommended. There were no
changes in composition between refrigerated and unrefrigerated leaves, or over storage time.
The storage of refrigerated leaves, for periods of up to two weeks, can be carried out without

significant loss of yield.

Keywords: Citronellal. Eucalypts. Pre-treatments. Steam distillation.
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INTRODUCAO GERAL

Plantas aromadticas sdo utilizadas desde a antiguidade como fonte de aromas e sabores;
no entanto com o avanc¢o das técnicas de sintese, hoje a maior parte dos componentes
aromaticos utilizados sdo quimicamente sintetizados. Com o surgimento de diferentes
tecnologias e as subsequentes revolugdes industriais, € com o desenvolvimento incompativel
com a capacidade de suporte do planeta, o mundo hoje sofre as consequéncias do aquecimento
global. Neste contexto, surge a preocupagdo com o0 meio ambiente e o maior interesse do
publico na origem dos produtos, principalmente nos paises desenvolvidos e em populagdes com
maior poder aquisitivo. Este cendrio propiciou o aumento pela demanda de 6leos essenciais,
produtos naturais obtidos a partir de materiais botanicos (SCHWAB et al., 2008; BIZZO et al.,
2009; SPEZIALL 2012; DO et al., 2015).

No entanto, nem todo processo de extracdo de 6leo essencial pode ser considerado
sustentdvel. Dada a grande quantidade de material vegetal necessdria para extrair 6leos
essenciais que por natureza tem uma pequena concentracdo na planta e, portanto, um
rendimento muito baixo (usualmente menor que 5%), a extracao de 6leo essencial de algumas
plantas pode causar rapidamente danos a espécie.

Este € o caso do inicio da extracao de dleo essencial no Brasil. Os 6leos essenciais na
Amazonia Brasileira passaram a ter importancia econdmica a partir de 1927, com a extracao do
Oleo essencial de pau-rosa (Aniba rosaeodora Ducke) nos estados do Pard e Amazonas com
base no extrativismo, € em 1933 j4 havia preocupac¢do com a exploracio predatoria da espécie
(VITTI; BRITO, 2003; BIZZO et al., 2009; ALMEIDA, 2016).

Neste contexto, o uso multiplo de dreas plantadas de Eucalyptus e Corymbia € uma
possibilidade de extragdo sustentdvel de Oleo essencial, de géneros ja estabelecidos
comercialmente. No entanto, apesar de ter havido pesquisas sobre o perfil aromatico de espécies
de Eucalyptus ao longo dos anos, pouco se conhece sobre as espécies de Corymbia e
principalmente sobre os hibridos atualmente sendo desenvolvidos.

Além disso, também ha pouca informagdo sobre a interferéncia das diversas varidveis
do processo de extragdo, como o armazenamento das folhas e como o processo deve ser
conduzido em relac¢do ao rendimento e composi¢cao do 6leo essencial extraido.

O presente trabalho estd dividido em trés capitulos. O primeiro € uma revisdo de
literatura e aborda o 6leo essencial de Eucalyptus e Corymbia desde os pré-tratamentos,

extracdo e possiveis usos dos 6leos essenciais a depender de sua composicao.
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No segundo e terceiro capitulo serdo utilizadas folhas de Corymbia citriodora. O
capitulo dois trata da extracdo do 6leo essencial, e da variacdo de rendimento e composicao do
mesmo. O terceiro capitulo versa sobre armazenamento das folhas para a extragdao do 6leo

essencial, sendo estas refrigeradas e nao refrigeradas por um més.
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CAPITULO 1 - REVISAO DE LITERATURA. Oleo essencial de Eucalyptus e

Corymbia: pré-tratamentos, extraciao e usos.

RESUMO

Oleo essencial é o produto obtido de matéria-prima de origem vegetal e sdo insumos
para diversas industrias. Nas plantas, os Oleos essenciais sdo metabolitos secundérios,
principalmente mono e sesquiterpenos. Uma ampla gama de constituintes quimicos pode ser
identificada nos dleos essenciais, e utilizados para diversos fins. Antes da extracdo do dleo
essencial das folhas, podem ser aplicados pré-tratamentos, como secagem, fragmentacio e
armazenamento, os quais podem interferir na composi¢do e rendimento dos 6leos essenciais.
Os 6leos essenciais podem ser extraidos de plantas empregando-se diversas técnicas. O método
por arraste a vapor mais aplicado na extragdo de 6leos de eucalipto, como é comumente
chamado os 6leos essenciais de Eucalyptus e Corymbia. O método consiste em vaporizar os
Oleos essenciais com uma corrente de vapor, onde a mistura de 6leos essenciais e dgua
condensa-se e separa-se em camadas, pela diferenca de densidade. Os Oleos essenciais de
Eucalyptus e Corymbia sdo classificados em trés grupos de acordo com sua aplicagdo: fins
industriais, perfumaria ou medicinal. O 6leo essencial de Corymbia citriodora € classificado
como Oleo para perfumaria, devido ao seu alto teor de citronelal. Apesar de ser uma pratica
antiga, ainda é necessario melhorar os processos de extra¢dao de dleos essenciais de Eucalyptus
e Corymbia, otimizando dos parametros de extracdo, bem como os pré-processamentos como
o armazenamento das folhas. O rendimento, composi¢do e qualidade dos 6leos essenciais
podem ser influenciados pelos diversos fatores bidticos e abidticos, desde a producdo da
matéria-prima botanica, processamento, extracdo do 6leo e processos posteriores. Portanto,
para melhorar o rendimento e qualidade € necessdrio conhecimento adequado sobre os
processos. Além disso, novos materiais genéticos de Corymbia estao sendo desenvolvidos para
atendimento a industria florestal, e a sua potencialidade, pensando em usos multiplos ainda é
pouco explorada. A extragao de 6leos essenciais pode ser uma oportunidade potencial para usos

multiplos de Eucalyptus e Corymbia.

Palavras-chave: armazenamento de folhas; arraste a vapor; citronelal.
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1 INTRODUCAO

O avanco tecnoldgico e a busca pela sustentabilidade tém pautado as sociedades na
atualidade. Muito se fala sobre uma nova revolug¢do industrial, emissdes atmosféricas,
aproveitamento de residuos e a implementacdo de técnicas que melhore processos ja existentes.
Estes objetivos fazem parte, por exemplo, dos Objetivos de Desenvolvimento Sustentdvel da
ONU e nos diversos tratados internacionais, como o Acordo de Paris e os resultantes da COP26.
Estes sao esfor¢os coletivos para desenvolver de forma mais adequada a capacidade de suporte
do ecossistema. Esses objetivos também estao presentes no Setor Florestal.

O Brasil se destaca por diversas atividades relacionadas com os setores agricola e
florestal, dentre elas pela exportacdo de 6leos essenciais (FAOSTAT, 2019), principalmente de
frutos citricos (COMEX, 2021). Dentre as exportacdes também estdo o 6leo essencial de
eucalipto, como é comumente chamado o 6leo essencial de Eucalyptus e Corymbia (COMEX,
2021). No entanto, pouco se conhece a composicdo dos dleos essenciais dos novos gendtipos
de Corymbia que estio sendo plantados no Brasil, principalmente de hibridos.

Com a implantacio destas areas, surge também a oportunidade do uso multiplo para
extracdo de 6leo essencial de Eucalyptus e Corymbia, uma vez que a producao deste produto
requer uma grande quantidade de folhas devido ao seu baixo rendimento. A utilizacdo das
folhas destes plantios se torna importante no contexto de sustentabilidade do setor florestal,
uma vez que espécies arboreas podem ser indevidamente exploradas para a produgdo de dleo
essencial (VITTI; BRITO, 2003; BIZZO et al., 2009; ALMEIDA, 2016).

Esta alternativa para produzir 6leo essencial, com o aproveitamento de folhas de drvores
manejadas para a producido de madeira, ainda precisa ser mais bem elucidada. Pesar de j4 ter
sido sugerida, a literatura referente a esta aplicacdo, especialmente em larga escala, € escassa
(COPPEN; HONE, 1992; FAO, 1995; REIS et al., 2013; GARCIA et al., 2017).

Os 6leos essenciais obtidos das folhas de Eucalyptus e Corymbia t€m propriedades que
possibilitam a sua utilizacdo para diversos fins, como na industria farmac€utica ou em
formulacdes cosméticas (HERCULANO et al., 2014; RAUT; KARUPPAYIL, 2014; SALEHI
et al., 2019).

Quanto ao mercado dos 6leos essenciais no Brasil, os dados disponiveis ndo os separam
por biomassa utilizada para sua extracado. Logo, € dificil dimensionar e compreender o mercado
com os dados existentes, que se resumem a exportacdo e importacdo e nao incluem o consumo

interno dos paises e ndo os separam pela origem do material vegetal utilizado para sua extragao,
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a exemplo dos 6leos obtidos a partir de Eucalyptus e Corymbia (IBGE, 2020; FAOSTAT, 2019;
COMEX, 2021).

Apesar de dados escassos, estima-se uma crescente demanda por dleos essenciais.
Atualmente, a maioria dos aromas utilizados é quimicamente sintetizada, no entanto, apesar dos
componentes naturais poderem ser individualmente quimicamente sintetizados, ndo tém as
mesmas caracteristicas do aroma natural. Também h4d um aumento do interesse do ptiblico sobre
os processos de obtencdo das matérias-primas e dos produtos, que converge com O maior
interesse por 6leos essenciais (VITTI; BRITO, 2003; SCHWAB et al., 2008; BIZZO et al.,
2009; SPEZIALLI 2012; DO et al., 2015).

Este capitulo teve como objetivo realizar uma revisao bibliogréfica sobre métodos de
extracdo de Oleos essenciais, pré-tratamentos e formas de processamento, classificagcdo e usos,

do 6leo essencial de Eucalyptus e Corymbia.
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2 OLEOS ESSENCIAIS

Oleo essencial é o produto obtido a partir de uma matéria-prima natural de origem
vegetal, por destilacdo a vapor, ou por processos mecinicos a partir do epicarpo de frutas
citricas, ou por destilacdo a seco, apds separacdo da fase aquosa - se houver - por processos
fisicos (ISO, 2013).

Nas plantas, os 6leos essenciais sdo metabdlitos secunddrios, um grupo diverso de
componentes com funcido de defesa da planta contra varios herbivoros e microrganismos
patogénicos. Eles também podem ter outras fungdes importantes, como sustentagcdo estrutural
(lignina), ou pigmentos (antocianinas). A sobrevivéncia das plantas € muito afetada pelas
fun¢des de seus metabdlitos secundérios (TAIZ; ZEIGER, 2013).

Os metabolitos secundérios vegetais podem ser divididos em trés grupos quimicamente
distintos: terpenos, compostos fendlicos e compostos nitrogenados (TAIZ; ZEIGER, 2013). Os
Oleos essenciais sdo compostos principalmente de monoterpenos e sesquiterpenos (FORNARI
et al., 2012; DUARTE et al., 2018).

Dentre as caracteristicas comuns das plantas que acumulam 6leos essenciais € outras
substancias estdo as células especializadas, nas quais os 6leos sdo armazenados. Essas estruturas
variam amplamente, de tricomas glandulares nas Lamiaceae, dutos de resina em Pinus e
glandulas em Eucalyptus e Corymbia. Sdo tipicamente associadas a células especializadas, onde
as vias de biossintese dos dleos essenciais e outros compostos aromaticos sdo reconhecidas
(KING et al., 2006; REHMAN et al., 2016). Oleos essenciais de partes diferentes de uma
mesma planta podem ter caracteristicas distintas (VITTI; BRITO, 2003), que também podem
ser influenciadas por condi¢des edafocliméticas e do manejo (LEICACH et al., 2010; PRINS
et al., 2010; REHMAN et al., 2016).

Os Oleos essenciais sdo matérias-primas importantes das industrias de fragrancias,
aromas, alimenticia e farmacéutica. Sdo também utilizados nas industrias de cosméticos,
produtos de limpeza, herbicidas e inseticidas (PRINS et al., 2010; FORNARI et al., 2012;
YOUSEFI et al., 2019).

Uma ampla gama de constituintes quimicos pode ser identificada nos dleos essenciais.
Os de maiores concentracdes sdo conhecidos como componentes principais, € os de baixas
concentracdes como componentes traco (VITTI; BRITO, 2003).

Os terpendides presentes nos 6leos essenciais compreendem uma ampla variedade de

funcgdes organicas quimicas como dlcoois, aldeidos, cetonas, 4cidos, fendis, éteres e ésteres
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(FORNARI et al., 2012; DUARTE et al., 2018). Nos eucaliptos, ocorrem principalmente em
glandulas nas folhas. Tem a func¢do de defesa contra insetos, resisténcia ao frio quando

plantulas, efeito alelopatico e a redu¢do da perda de dgua (VITTI; BRITO, 2003).
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3 PRE-TRATAMENTOS

Antes da extragdo do 6leo essencial, podem ser aplicados pré-tratamentos ao material,
sendo mais usual a secagem, que tem como objetivo diminuir a umidade da folha, visando
aumentar o rendimento da extracgao e facilitar o transporte. Também sdo comuns a fragmentacdo

€ 0 armazenamento.

3.1 Secagem

Da Silva et al. (2019) determinaram o rendimento e composicdo do 6leo essencial de
Corymbia citriodora (Hook.) K.D. Hill & L.A.S. Johnson extraido a partir de folhas frescas e
folhas secas em estufa, com circulacdo de ar forcado, a temperatura de 37 °C por 48 horas. O
rendimento do 6leo essencial obtido das folhas secas (2,02% p/p) foi superior ao obtido das
folhas frescas (0,89% p/p) e ndo houve alteragdes significativas na composicdo do Oleo
essencial devido a secagem das folhas.

No geral, até certo ponto de secagem da folha, € possivel aumentar o rendimento em
6leo essencial, conforme observado por Achmad et al. (2018), que avaliaram as folhas de C.
citriodora secas a sombra, seguido de extragcdo por araste de vapor. Os autores observaram um
aumento no rendimento em 6leo essencial até o teor de umidade da folha em torno de 14 e 20%,
sendo o rendimento 6timo 3,3%, havendo decréscimo no rendimento em folhas mais secas.

Figiel et al. (2010), em um estudo de secagem orégano (Origanum vulgare L.)
observaram que durante a secagem houve diminui¢do das concentracdes de voléateis, sendo essa
associada a quantidade de dgua evaporada. Estes concluiram que a 4gua age como um solvente
e transportador, o que aumenta a perda de voléteis do material que estd sendo seco para o
ambiente. No entanto, estudos especificos sdo necessdrios para estabelecer uma relacao
definitiva entre as perdas de 4gua e compostos voliteis.

Blank et al. (2007), em estudo do efeito da secagem no teor de 6leo essencial de citronela
(Cymbopogon winterianus Jowitt), com folhas secas a 40 °C em estufa por 5 dias, concluiram
que a secagem aumentou significativamente o teor e rendimento de 6leo volatil, e que a secagem
pode reduzir a resisténcia da membrana celular, colaborando com a liberagdo de 6leo volatil

durante a hidrodestilacdo.
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3.2 Fragmentacao

Garcia et al. (2017) avaliaram a extracao de 6leo essencial de Eucalyptus camaldulensis
com folhas inteiras e fragmentadas, concluiram que as folhas inteiras apresentaram um melhor
resultado. Na extra¢do de 80 minutos de duragdo a 30 psi, que foi considerada a melhor pelos
autores, o rendimento médio das folhas fragmentadas foi de 0,25% (m/m), enquanto das folhas
inteiras foi de 0,47% (m/m).

J& Abed e Naife (2018) estudaram dois tamanhos de fragmentacdo de folhas de
Eucalyptus camaudulensis (0,5 e 1 cm) em extracdo por hidrodestilagdo. Neste trabalho
observou-se que menor quantidade de 6leo essencial € extraida das particulas maiores em
comparacdo com as particulas de menor tamanho, devido a menor area superficial.

Andrade e Gomes (2000) estudaram o efeito da fragmentacdo de folhas de Corymbia
citriodora, triturando-as em um liquidificador doméstico e extrairam o 6leo essencial em uma
panela de pressdo adaptada, com o método de hidrodestilagdo. Concluiram que apesar de
proporcionar aumentos significativos na produ¢do de 6leo essencial, a trituragdo causou a
contaminacdo do 6leo com fragmentos foliares. No entanto, esta contaminagdo pode ser devido
ao equipamento adaptado, podendo ser evitada.

No geral, os estudos de fragmentacdo de folhas de Eucalyptus e Corymbia sdo
inconclusivos, mas este pré-tratamento pode representar um aumento no rendimento da

extracao.

3.3 Armazenamento

Nao foram encontrados estudos sobre o efeito do armazenamento de folhas de
Eucalyptus e Corymbia sobre o rendimento e a composicao do 6leo essencial. No entanto,
existem alguns estudos com outras biomassas que podem colaborar com as discussoes.

Kazaz et al., (2009) avaliaram os efeitos da temperatura e tempo de armazenamento no
conteddo e composi¢ao do 6leo essencial de rosa (Rosa damascena Mill.). Os autores avaliaram
o efeito de duas temperaturas (0 °C e 3 °C) e quatro tempos (7, 14, 21 e 28 dias) de
armazenamento no rendimento e qualidade. O maior teor de 6leo essencial foi obtido de pétalas
destiladas imediatamente ap6s a colheita, enquanto o menor teor de 6leo foi obtido em pétalas
armazenadas por 28 dias, independente da temperatura. A taxa de citronelol, um dos principais
componentes do 6leo de rosa, foi de 25,34% para pétalas destiladas imediatamente, enquanto

variou de 41,07 a 72,52% nas pétalas armazenadas a 0 °C e 3 °C, por 28 dias.
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Anh et al. (2019) estudaram os efeitos de armazenamento, secagem e fragmentagdo no
rendimento em 6leo essencial de alfavaca (Ocimum gratissimum Linn.). O rendimento de folhas
frescas foi maior que os obtidos a partir de folhas armazenadas sob refrigeragdo (4 °C), por um
periodo de 24 horas. O rendimento foi drasticamente reduzido para menos da metade, no sexto

dia de armazenamento.
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4 EXTRACAO E PROCESSAMENTO

4.1 Extracao

Os Oleos essenciais sdo extraidos de plantas por meio de diversas técnicas como
destilacdo a vapor, hidrodestilacdo, fluido supercritico, prensagem a frio ou com uso de
solventes (EL ASBAHANTI et al., 2015; RASSEM et al., 2016; KHAYYAT et al., 2018).

O método empregado para folhas de Eucalyptus e Corymbia € o arraste de vapor, ou de
destilacdo a vapor (Figura 1) e consiste em vaporizar os 6leos essenciais submetendo-os a uma
corrente de vapor, onde a mistura de Oleos essenciais e dgua condensa-se € separa-se em
camadas, pela diferenca de densidade. Devido a sua natureza hidrofébica e sua densidade
diferente que a da dgua, apds a extracdo, podem ser separados da fase aquosa por decantacao.

(EL ASBAHANTI et al., 2015; RASSEM et al., 2016; KHAYYAT et al., 2018).

Figura 1. Esquema de um equipamento destilador de 6leos essenciais, composto de caldeira,

dorna, condensador, separador e coletor de 6leo essencial

N

‘ H CONDENSADOR

;

........................... | \ SEPARADOR

DORNA

| =

‘_ ‘ _COI_F.TORi =

FONTE: adaptado de VITTI; BRITO, 2003

O sistema ¢é dividido em: caldeira para o fornecimento do vapor; a dorna, onde sio
colocadas as folhas; condensador, o sistema para resfriar e separar os componentes; e a coleta
e separagdo do 6leo essencial. As folhas podem ser colocadas suspensas acima da d4gua que sera
aquecida sendo ambas mantidas dentro da dorna; ou com uma fonte externa de vapor, com

entrada do vapor na base da dorna (COPPEN; HONE, 1992).
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Os parametros do processo de extragdao podem alterar o rendimento e a composi¢ao do
6leo essencial, como a quantidade de material ou a propor¢do de material para a quantidade de
vapor, a vazdo do vapor, o tempo de extracdo, dentre outros. Nem todos esses parametros
podem ser controlados em todos os equipamentos.

Galadima et al. (2012) estudaram a otimizacao do processo de extragdo do 6leo essencial
de Eucalyptus tereticornis Smith, considerando a relagdo massa de soluto/solvente (kg/kg), o
tempo de extragdo (segundo) e a taxa de vapor (kg/s). A destilacdo a vapor foi realizada usando
uma camara com capacidade de 5 litros conectada a um frasco com capacidade de 2.000 litros
com manta aquecedora. A temperatura do vapor foi mantida a 97 °C a pressdo atmosférica. As
condi¢des de rendimento 6timo de 6leo essencial foram obtidas com a extracdo de 105 min de
tempo e taxa de vapor de 0,032 kg/h. Esses fatores promoveram um rendimento de 2,05%.

Boukhatem et al. (2014) extrairam O6leo essencial de Eucalyptus globulus Labill, por
destilacdo a vapor. A quantidade total de folhas frescas utilizada variou de 600 a 700 Kg, e
obtiveram o rendimento de 0,2% (p/p).

Garcia et al. (2017) estudaram a possibilidade do uso de areas j4 estabelecidas de
eucalipto para uso multiplo no México. Avaliaram extracdo de 6leo essencial de Eucalyptus
camaldulensis Dehnh. utilizando arraste de vapor, em equipamento com a capacidade de 10kgs.
Foram utilizadas 1kg de folhas e avaliados pressao de vapor (psi), condic@o da folha (inteira ou
cortada) e tempo de extragdo (min). Os autores concluiram que a poda de 20% das arvores de
eucalipto € suficiente para suprir 1,45 vezes a demanda interna de 6leo essencial de eucalipto
do México.

Neste trabalho, o maior rendimento da extragdo foi de 0,52 % m/m. A melhor condicao
de operacgdo para extracdo de 6leo essencial foi com tempo de 80 min, pressao de vapor a 30
psi, e folhas inteiras. Os autores sugerem que apOs a extracdo as folhas podem ser utilizadas
para a geragdo de energia, pois possuem poder calorifico médio de 1,95 PJ (GARCIA et al.,
2017)

Moreno et al. (2010) avaliaram tempo de extracdo e teor de umidade de folhas de
Eucalyptus globulus no rendimento em 6leo essencial, utilizando extrator de vidraria. Operando
com tempos de extracdo entre 98 e 126 min e com folhas entre 25 e 30% de umidade, foram
obtidos rendimentos de 2,11 mL de 6leo essencial para cada 100g de folhas.

Afzal et al. (2017) desenvolveram um sistema de extracdo de 6leo essencial usando
energia solar, e obtiveram rendimentos de 6leos essenciais de folhas frescas de Eucalyptus

camaldulensis, folhas de hortela-pimenta (Mentha piperita L.) e Pinus (Pinus roxburghii Sarg.),
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com o rendimento de 0,59% (p/p), 0,4% (p/p), € 0,31% (p/p), respectivamente. O equipamento
tem capacidade para 10 Kgs de plantas, e a extracdo teve a duracdo de 2 a 3 horas, a depender
do material vegetal.

Achmad et al. (2018) extrairam 6leo essencial de C. citriodora, Eucalyptus urophylla
S.T. Blake e Eucalyptus viminalis Labill, com arraste de vapor por 4 horas, utilizando folhas
secas e fragmentadas (1,5x1,5 cm). O rendimento 6timo de dleo essencial foi 3,3% (p/p) para
C. citriodora, 1,75% (p/p) e 1,93% (p/p) para E. urophylla em duas localidades e 3,25% (p/p)
para E. viminalis.

Almas et al. (2019) estudaram a extracao do 6leo essencial de Eucalyptus saligna Smith,
Corymbia citriodora e Eucalyptus camaldulensis por 3 horas, utilizando 1 Kg de folhas secas
trituradas, com rendimentos variando de 0,3% (v/p) até 1,68% (v/p).

Vivan et al. (2011) projetaram um sistema movel de extragdo de Oleo essencial de
eucalipto. Os autores concluiram o projeto € uma forma inovadora para extracdo de 6leos
essencial, tendo como diferenciais a mobilidade; a flexibilidade, uma vez que o método pode
ser utilizado para diversos materiais vegetais; € a economia, com a maximizagdo no
reaproveitamento da dgua, por meio do uso de circuito semifechado e minimizagdo de espagos
ociosos, com arranjo dos equipamentos sobre o porta-container. Os autores concluiram que o
projeto tem resultados atrativos, com precos minimos de comercializagdo bastante
competitivos.

Além destes trabalhos, é comum encontrar aqueles que seguem as metodologias das
diversas farmacopeias, com extragdo por hidrodestilacdo, que também estd descrito na

Farmacopeia Brasileira (ANVISA, 2019).

4.2 Processamento

A ANVISA (2007) define 6leos essenciais como produtos volateis de origem vegetal
obtidos por processo fisico (destilacdo por arraste com vapor de dgua, destilacdo a pressao
reduzida ou outro método adequado). Podem ocorrer isoladamente ou misturados entre si,
retificados, desterpenados ou concentrados.

A retificag@o pode ser utilizada no 6leo de eucalipto para obtengdo de 1,8-cineol, que é
purificado em duas etapas, por destilacdo fracionada (retificacdo) e, em seguida, por um
processo de congelamento. Este ultimo geralmente € realizado apenas se o objetivo for a

producdo de eucaliptol (COPPEN; HONE, 1992).
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A desterpenacdo, ou folding, é a remocao dos terpenos hidrocarbonetos (monoterpenos)
mais leves presentes no 6leo essencial, concentrando os terpenos que contém outras func¢des
quimicas (aldeidos, cetonas, dlcoois) e que conferem as nuances do aroma ao 6leo (PAULETTI;
SILVESTRE, 2018).

Estes processamentos podem ser realizados para atender a um uso especifico e aumentar

o valor agregado dos dleos essenciais.
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5 CLASSIFICACOES, PROPRIEDADES E USOS

Os 6leos essenciais sdo classificados em trés grupos de acordo com sua aplicagdo: para
fins industriais, perfumaria ou medicinal (FAQO, 1995). Os medicinais sao caracterizados pelo
teor de cineol destinados a fabricacdo de produtos farmacéuticos, encontrado principalmente
espécie o Eucalyptus globulus (COPPEN; HONE, 1992; VITTI; BRITO, 2003). De acordo
com as normas ISO, o teor minimo de cineol é 70%. Oleos essenciais com alto teor de cineol
(maior que 98%) sdo conhecidos como “eucaliptol”. Uma aplica¢do ndo medicinal para esses
Oleos é como solvente (COPPEN; HONE, 1992).

Outros 6leos essenciais tém aplicacdes industriais pelo teor de felandreno, usado como
solvente, e piperitona, a partir da qual € fabricado timol e mentol, um saborizante (COPPEN;
HONE, 1992; VITTI; BRITO, 2003).

Os ¢6leos essenciais com uso em perfumaria t€ém maiores teores de citronelal, citral ou
acetato de geranila. Dentre eles, o 6leo essencial com teores de citronelal, proveniente de C.
Citriodora, ¢ o produzido em maior volume e empregado na forma integral para fins de
fragrancias, geralmente em sabonetes, perfumes e desinfetantes; mas seu principal uso € como
fonte de citronelal para a industria quimica (COPPEN; HONE, 1992; VITTI; BRITO, 2003).

A composicdo do dleo depende, principalmente, de fatores genéticos e ndo dos
ambientais, logo a espécie torna-se um dos fatores mais importantes na determinacdo da
qualidade e do uso de um 6leo essencial (COPPEN; HONE, 1992).

Segundo Vitti e Brito (2003) no Brasil a principal espécie produtora de 6leo medicinal
era Eucalyptus globulus, enquanto as espécies mais utilizadas na producdo de 6leo para
perfumaria era Corymbia citriodora, rica em citronelal, e Eucalyptus staigeriana F.Muell. ex
F.M.Bailey, rica em citral.

Além destes usos devido a composic¢ao dos 6leos essenciais, outras espécies nos géneros
Eucalyptus e Corymbia tem diferentes componentes majoritarios. Hayes et al. (2013)
observaram diferencgas na composi¢ao do dleo essencial de Corymbia citriodora nas variedades
citriodora, com 56 + 4,8% de citronelal, e a variedade variegata 38 + 2,3% de a-pineno. Outras
espécies cujo Oleo essencial incluem maiores concentragdes de a-pineno sdo Corymbia
intermedia (R.T.Baker) K.D.Hill & L.A.S.Johnson (FILOMENO et al., 2017), Corymbia
maculata (Hook.) K.D.Hill & L.A.S.Johnson (PINO et al., 2002; FILOMENO et al., 2017;
RIBEIRO et al., 2018), Corymbia ptychocarpa (F. Muell.) K. D. Hill & L. A. S. Johnson



24

(FILOMENO et al., 2017) e Corymbia torelliana (F.Muell.) K.D.Hill & L.A.S.Johnson
(REYES et al., 2019).

As propriedades quimicas dos componentes majoritdrios de Oleos essenciais de
Eucalyptus e Corymbia estdo listados na Tabela 1. Estas sdo importantes e devem ser
consideradas nos processos de extragdo. Por exemplo, a densidade menor que a da d4gua e pouca
solubilidade na mesma permite que o 6leo essencial seja recuperado no processo de extragao.
Outra caracteristica € o ponto de ebuli¢do, que vai determinar quando durante o processo de
extragdo um componente especifico € extraido (BOUTEKEDIJIRET et al. 2003;
ZHELJAZKOV et al. 2014).
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Tabela 1. Propriedades quimicas dos componentes majoritarios do 6leo essencial de Eucalyptus

e Corymbia (KIM et al., 2021)

Formula | Massa Ponto de
Componente | Estrutura Densidade Solubilidade
molecular | molar ebulicao
Solivel em
0,9267
etanol.
Cineol CioHisO | 154,25 | g/lcm3em 20 | 176,4 °C
Insoldvel em
°C
agua
Solavel em
0,845-0,855 etanol.
o-felandreno CioHis 136,23 172,0 °C
g/cm3 Insolavel em
agua
Soluvel em
0, 0,929-0,934 alcool.
Piperitona CioHi60O | 152,23 233.0 °C
g/cm3 Insoluvel em
agua
Solavel em
0,853 g/cm3 etanol. Pouco
Citronelal Y CioHisO | 154,25 205 °C
em 20 °C solivel em
agua.
Solavel em
0,885-0,891 .
. etanol. Muito
Citral Y Y CioHi60O | 152,23 | g/lcm3em 25 | 228,0 °C
pouco soltvel
°C
em agua.
Solivel em
0,9174
Acetato de , alcool. Pouco
‘ | CioHooO2 | 196,29 | g/lem3 em 15| 242 °C
geranila o solivel em
agua.
Solivel em
0,8625
etanol.
o-pineno CioHis | 136,23 |g/cm3em 15| 156 °C
H oC Insoldvel em

agua
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6 CONSIDERACOES FINAIS

Apesar de ser uma prética antiga e aparentemente bem elucidada, € necessdrio pesquisar
a extracao de Oleos essenciais de Eucalyptus e Corymbia. Ainda hd pouco conhecimento sobre
o género Corymbia, com presenga crescente devido ao desenvolvimento recente de seus
hibridos, principalmente os Corymbia torreliana x Corymbia citriodora, visando atendimento
a inddstria produtora de carvao vegetal.

Destaca-se que Corymbia citriodora ja € conhecido pelo uso multiplo para a extracio
de 6leo essencial, e que se a composicao e rendimento dos demais materiais genéticos do género
seguir o padrao desta espécie, poderdo ser utilizados para a producao de dleo essencial e em
propriedades de diferentes escalas, o que € importante considerando que a maior produgdo de
carvao vegetal, um importante parte do setor florestal nacional, se origina de pequenos
produtores. Esta pode ser uma oportunidade para minimizar os riscos decorrentes das eventuais
flutuagdes deste mercado com um segundo produto e promover o uso mais racional dos recursos
florestais.

Alguns dos fatores relacionados a dleos essenciais que ainda precisam ser mais bem
elucidados. E necessério caracterizar melhor o mercado nacional de 6leos essenciais e os demais
usos potenciais, sendo que ndo existe uma compila¢do de dados do setor. Pouco se conhece
sobre o consumo de 6leos essenciais no pais. Também € necessirio pesquisar sobre os
parametros de extracdo dos Oleos essenciais e pré-tratamentos das folhas, que serdo abordados
nos capitulos seguintes.

Os d6leos essenciais sdo produtos com grande potencial para diversos usos. No entanto,
s30 necessdrias mais pesquisas sobre materiais genéticos, extracdo, métodos de andlise,

composi¢ao, classificacdo e usos dos 6leos essenciais de Eucalyptus e Corymbia.
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CAPITULO 2 - RENDIMENTO DA EXTRACAO E COMPOSICAO DO OLEO
ESSENCIAL DE CORYMBIA CITRODORA

RESUMO

Oleo essencial é uma substincia composta, aromatica, produzida pelo metabolismo
secundério de plantas. A sua composicao pode variar com a espécie de planta, o seu estagio de
desenvolvimento, método de extracdo e diversas varidveis edafoclimdticas. Nos géneros
Eucalyptus e Corymbia, o 6leo essencial se concentra nas folhas sendo extraido principalmente
por destilagdo a vapor. Posteriormente, a mistura de 6leos essenciais e dgua condensa-se e
separa-se em camadas, pela diferenca de densidade. O objetivo principal do trabalho foi
determinar a massa de folhas de Corymbia citriodora a ser utilizada na extracao e o tempo de
residéncia no extrator visando maximizar o rendimento em O6leo essencial. Além disso foi
determinada a diferenca na composi¢ao do 6leo essencial nas diferentes condi¢des de extragao.
Para tanto, foram utilizadas folhas de Corymbia citriodora coletadas de uma arvore plantada
no municipio de Vigosa-MG. O teor de umidade das folhas foi determinado e as extragdes dos
Oleos essenciais realizadas em extrator tipo Clevenger. Para otimizar os parametros de extragdo,
o experimento foi realizado em sistema fatorial, com delineamento inteiramente casualizado,
empregando-se tempo de extracdo de 1, 2 e 3 horas e massa de folhas de 0,5; 1,0 e 1,5 Kg.
Determinou-se o rendimento e a composicdo quimica dos 6leos por cromatografia (CG-EM).
Observou-se que a interag@o entre tempo de extragdo e massa de folhas ndo foi significativa. O
maior rendimento em 6leo essencial foi obtido com 0,5 kg de folhas, durante duas ou trés horas
de extracdo. Foram encontrados cinco componentes, com a prevaléncia do citronelal, em
proporcio maior que 80%. A composic¢ao do dleo essencial foi afetada pela extragdo. Diferente
do borneol e b-citronelol, a propor¢do de citronelal no 6leo essencial tende a diminuir com os
maiores tempos de extracdo. A melhor condi¢io de extracdo para obter o maior rendimento em
6leo essencial de Corymbia citriodora foi obtido com 0,5 Kg de folhas e 2 horas de extracao.
Os parametros de extracao alteram o rendimento e a composi¢ao do 6leo essencial de Corymbia

citriodora.

Palavras-chave: citronelal, citronelol, borneol
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1 INTRODUCAO

Oleos essenciais sdo substincias compostas aromdticas produzidas pelo metabolismo
secundério de plantas. Sdo armazenados em diferentes estruturas da planta como flores, frutos,
casca e folhas, e podem ser extraidos por diversos métodos. A diversidade de fun¢des quimicas
encontradas nos 6leos essenciais oferece uma variedade de propriedades e, posteriormente, uma
variedade de usos. Os Oleos essenciais sdo matérias-primas das industrias de fragrincias,
aromas, alimenticia, farmacéutica, cosméticos e produtos de limpeza (PRINS et al., 2010;
FORNARTI et al., 2012; EL ASBAHANI et al, 2015; BARBOSA et al., 2016; DUARTE et al.,
2018; YOUSEFI et al., 2019).

A composi¢ao do 6leo essencial varia com a espécie e seu estdgio de desenvolvimento,
a parte que € utilizada, o método de extracdo e diversas varidveis edafoclimaticas. No entanto,
mesmo com estas variagdes, existem propriedades esperadas de cada 6leo a ser comercializado,
sendo essas caracterizadas nas farmacopeias e diferentes normas (LEICACH et al., 2010;
PRINS et al., 2010; REHMAN et al., 2016; ANVISA, 2019).

Nos géneros Eucalyptus e Corymbia, o 6leo essencial se concentra nas folhas sendo
extraido principalmente pelo método da destilagéio a vapor ou arraste de vapor. Oleos diferentes
atendem diferentes mercados, e a grande variedade de composi¢cdo nos 6leos essenciais
extraidos destes géneros permite que sejam utilizados em diversos fins nas industrias de
cosméticos, perfumaria, medicinal, saborizante, entre outros (FAO, 1995; BEN MARZOUG et
al., 2010).

Esse método de extracdo € relativamente simples, e consiste em submeter as partes da
planta a uma corrente de vapor, e posteriormente a mistura de 6leos essenciais e 4gua condensa-
se e separa-se em camadas, pela diferenca de densidade. Devido a sua natureza hidrofébica
apos a extragdo podem ser separados da fase aquosa por decantacdo. (SANTOS et al., 2004; EL
ASBAHANTI et al., 2015; RASSEM et al., 2016; KHAYYAT et al., 2018).

Apesar de ser um método simples, diversos fatores relacionados aos parametros de
processo podem influenciar no rendimento e qualidade do 6leo resultante da extragdo, como a
propor¢ao de vapor para folhas e o tempo que essas ficam submetidas ao processo de extragdo.

Diante disso, é necessdrio pesquisas que visam elucidar melhor o efeito dessas varidveis
sobre a extracao de dleos essenciais de Corymbia citriodora, de modo a subsidiar os produtores
nas melhores praticas de obten¢@o para potencializar cada vez mais, essa cadeia produtiva do

setor florestal.
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2 OBJETIVOS

2.1 Objetivo geral
Avaliar o efeito dos parametros de extracdo de 6leos essenciais de folhas de Corymbia

citridora visando maximizar rendimento.

2.2 Objetivos especificos

Avaliar o efeito da massa de folhas Corymbia citriodora e do tempo de extra¢do no
rendimento em 6leos essenciais.

Obter a produtividade em 6leo essencial em fun¢do dos tratamentos.

Avaliar o efeito da massa de folhas Corymbia citriodora e do tempo de extracdo na

composi¢do dos 6leos essenciais.
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3 MATERIAL E METODOS

Foram utilizadas folhas de Corymbia citriodora (Hook.) K.D. Hill & L.A.S. Johnson
coletadas de uma arvore plantada no municipio de Vigosa-MG, coletadas no periodo de
novembro a dezembro de 2020. As folhas foram coletadas as 7 da manha, em quantidade
suficiente para realizacdo das extragcdes a serem realizadas no mesmo dia, visando evitar a
influéncia da temperatura e do tempo de armazenamento sobre os tratamentos. O clima da
cidade € do tipo Cwa (DOS SANTOS et al., 2021), temperado imido com inverno seco e verao
quente. Durante o periodo de coleta das amostras, a temperatura média foi de 22°C, a umidade
relativa média foi de 81% e a pluviosidade somou 196,4mm de chuva, de acordo com os dados
obtidos no sistema TEMPO (INMET, 2020).

As folhas foram retiradas, com o auxilio de um podao, em diferentes partes da arvore.
Posteriormente, as folhas foram retiradas dos galhos, homogeneizadas e retiradas amostras para
as extracgoes.

Foi determinado o teor de umidade das folhas, em base umida, retirando-se uma amostra
de 10 gramas de folhas picadas, que foram submersas em 125 mL de ciclohexano, em duplicata.
Depois, essas foram colocadas em baldo de destilacio (500 mL) acoplado a um aparelho
Clevenger modificado. Os frascos foram aquecidos a 100 £ 5 °C. Os destilados contendo as
fases aquosa e organica foram coletados em tubos de vidro graduados e os volumes das fases
aquosas foram medidos (PIMENTEL, 2006; CASTRO et al., 2008).

As extragdes dos Oleos essenciais foram realizadas em extrator tipo Clevenger, em inox,
modelo SL-76/1, da marca Solab, por destilacdo a vapor, capacidade volumétrica de 8,5 litros,
sendo utilizados 5 litros de dgua por extracao. O 6leo essencial foi separado da dgua (hidrolato)
por meio de um funil de separacdo devido as diferentes densidades. O volume foi mensurado
em uma proveta e o 6leo essencial armazenado em vidro ambar.

O rendimento gravimétrico foi calculado de acordo com a Equacdo 1 (SANTOS et al.,

2004).

= X100 (1)

Bm_(B 100

TO =

Onde:
TO = teor de 6leo (mL de 6leo essencial em 100 g de biomassa seca) ou rendimento de extragao
(%)

Vo = volume de 6leo extraido (ml)
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Bm = biomassa vegetal (folhas) (gramas).

U = umidade da biomassa, base imida (%).

A produtividade foi determinada pela Equacdo 2 (RADWAN et al., 2020).

2)

1<

Onde:
P - produtividade (ml/h)
V - volume de 6leo essencial extraido (ml)

t -tempo de operacdo para extracdo de 6leo (h)

Para determinar os parametros 6timos de extracdo, o experimento foi realizado em
sistema fatorial, com delineamento inteiramente casualizado, variando o tempo de extragcdo e a
massa de folhas. A temperatura do equipamento foi fixada em 120 °C, para manter a 4gua em
ebuli¢do durante todo o processo de extracdo.

Foram avaliados o tempo de extracdo e quantidade de folhas, com trés niveis por fator

(Tabela 3), em triplicata.

Tabela 3. Combinagao dos fatores

Tratamentos Tempo de extracao (horas) Massa de folhas (Kg)
1 0,5
1,0
1,5
0,5
1,0
1,5
0,5
1,0
1,5

O© 0 N O W A WO =
W W W NN N = =

A sequéncia da extrac¢do, com as diferentes combinacdes dos pardmetros, foi realizada
em ordem aleatéria. Empregou-se o teste de Lilliefors para verificar a normalidade dos erros,

teste de Cochran para homocedasticidade dos erros e andlise da independéncia dos erros.
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Quando as pressuposi¢des forem atingidas foi realizada andlise de varidncia (ANOVA) e
quando significante foi realizado teste de Scott-Knott a 5% de significancia. Foi utilizado o
software R, e o pacote ExpDes.pt (FERREIRA, CAVALCANTI e NOGUEIRA, 2014).

Quando as pressuposi¢cdes da ANOVA nado foram atendidas, os resultados foram
interpretados com auxilio de estatistica descritiva.

As Andlises Cromatograficas foram realizadas no Laboratorio de Catalise Homogénea
e Heterogénea (LabCat) do Departamento de Quimica da Universidade Federal de Vicosa. Para
tanto, as amostras de 6leo essencial foram previamente diluidas em hexano (50 puL de amostra
para 1 ml de hexano).

A composicdo quimica das amostras foi obtida por andlises qualitativas por
cromatografia gasosa acoplada a espectrometria de massas (CG-EM). A andlise de CG foi
realizada em um equipamento da marca Shimadzu, modelo GC-2010 Plus, equipado com um
processador de dados. Utilizou-se uma coluna capilar RTX — 5 (30 m de comprimento x 0,250
mm de didmetro interno x 0,25 um de espessura). O programa de temperatura da coluna foi: 40
°C a 240 °C a 3,5 °C/min. As temperaturas do injetor e do detector foram mantidas em 250 °C,
0 gés de arraste utilizado foi o hélio na pressdo de 5,8 psi, em uma taxa de fluxo de entrada 3
mL/min e de fluxo total 46,2 mL/min. O volume injetado das amostras foi de 0,4 uL. com um
Split de 1:100. As andlises no EM foram realizadas em um equipamento da marca Shimadzu,
modelo GCMS — QP2010 Ultra, operando em 70eV, e a temperatura da fonte de ion foi mantida
em 200 °C.

A 1identificagdo dos componentes foi realizada, a partir da fragmentagdo das suas
massas, por comparacao dos espectros de massa dos componentes aos espectros das bibliotecas
de referéncia Adams e NIST (ADAMS, 2008; NIST, 1990), armazenados na base de dados do

EM. Foram obtidos a propor¢do dos compostos e o tempo de reten¢gdo dos compostos na coluna.
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4 RESULTADOS E DISCUSSAO

A interacdo entre tempo de extragdo e massa de folhas ndo foi significativa, de forma
que os fatores foram avaliados isoladamente (Tabela 1). O maior rendimento em 6leo essencial

foi obtido com 0,5 kg de folhas, e os tempos de duas e trés horas foram estatisticamente iguais.

Tabela 1 - Rendimento em 6leo essencial (%) por massa de folha seca e tempo de extragao

Massa de folhas (Kg)

Tempo de extracao (horas) 0,5 1 1,5 Media (%)
1 2,14 (0,5) 1,43(0,1) 1,09 (0,2) 1,55b
2 2,04 (0,4) 1,80(0,2) 1,47 (0,3) 1,77 a
3 2,41(0,1) 2,03(0,3) 1,50 (0,3) 1,98 a
Média (%) 2,20 A 1,75B 1,35C

Meédias seguidas pela mesma letra maiuscula na linha e minuscula na coluna nao diferem a 95%

de probabilidade, pelo teste de Scott-Knott. Valores entre parénteses indicam o desvio padrao.

Avaliando apenas o efeito da quantidade de folha utilizada para extragdo, nota-se que a
medida que se aumentou a quantidade de folhas ocorreu uma redugdo significativa do
rendimento médio em 6leo essencial. Isso se deve, provavelmente, a maior facilidade de contato
do vapor com as folhas, facilitando a liberacdo do 6leo essencial das estruturas em que fica
armazenado e permitindo que o 6leo essencial extraido possa percolar melhor a carga com
menor quantidade de folhas.

No entanto, ressalta-se que nem sempre essa tendéncia é observada, a exemplo do
trabalho de Conde-Hernandez et al. (2017) que verificaram aumento no rendimento em 6leo
essencial de alecrim (Rosmarinus officinalis L.) nas extracdes com 50 g de material vegetal,
quando comparadas as extracdes com 25 g.

Quanto ao tempo de extracdo, observou-se um aumento de 0,22% no rendimento quando
o periodo de extragdo aumentou de 1 para 2 horas, e uma estabilizacdo apds esse tempo. Este
resultado € o esperado uma vez que maior propor¢do do 6leo extraido no inicio e uma
subsequente reducdo até que todo o dleo essencial seja extraido.

Apesar de ndo serem encontrados estudos desta relacao especificamente com Corymbia

citriodora, Périno-Issartier et al. (2013) e Anh et al. (2019) observaram esta relacdo com
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Lavandim (Lavandula intermedia Emeric ex Loisel. var. Grosso) e alfavaca (Ocimum
gratissimum L.) respectivamente.

Périno-Issartier et al. (2013) estudando 6leos essenciais de Lavandim (Lavandula
intermedia), com destilacdo por arraste a vapor, observaram maior rendimento em Oleo
essencial nos primeiros 60 minutos de extracdo, com reducao apds este periodo.

Ja Anh et al. (2019) observaram aumento no rendimento do dleo essencial de alfavaca
(Ocimum gratissimum) ao longo do tempo de extragdo de uma para trés horas, e apds esse
periodo verificaram estabilizacdo na quantidade de 6leo essencial. Concluiram que a quantidade
de 6leo essencial foi extraida totalmente em 3 horas, portanto, mesmo um tempo maior nao
aumentaria a producao.

Resultados como este sdo importantes para o processo de extracdo, pois € possivel
determinar o melhor momento para finalizar a extragdo e ndo despender recursos para obter
pouco ou nenhum rendimento em 6leo essencial.

Outro fator a ser considerado € a quantidade média de 6leo essencial obtida por extracao,
conforme pode ser observada na Tabela 2. Nao houve efeito da interacdo, sendo avaliados os

fatores individualmente.

Tabela 2 - Volume de 6leo essencial (ml) extraido por massa de folha fresca em fun¢ao do

tempo de extracao

MASSA DE FOLHAS (Kg)
Média (ml)
Tempo de extracao (horas) 0,5 1 1,5
1 5,0 (0,8) 6,7 (0,4) 7,5 (1,2) 6,4 b
2 4.9 (0,9) 8,3 (1,2) 10,7 (2,0) 8,0a
3 5,7(0,2) 9,8 (1,3) 11,0 (2,0) 89 a
Média (ml) 52C 8,3B 9,7A

Meédias seguidas pela mesma letra maidscula na linha e minuscula na coluna nao diferem a 95%

de probabilidade, pelo teste de Scott-Knott. Valores entre parénteses indicam o desvio padrao.

Ao contrario do rendimento, o maior volume (ml) de dleo essencial extraido foi obtido
com a maior quantidade de folhas. Logo, € necessdrio analisar ndo s6 o rendimento, mas

também os custos de operagdo, como mao de obra e custos relacionados ao equipamento.
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Houve um incremento de 4,5 ml entre a extracdo com menor € maior massa, no entanto
a maior quantidade de folhas pode ter dificultado a extra¢do do 6leo essencial, diminuindo a

producdo de 6leo como pode ser observado na Tabela 3.

Tabela 3 - Producao de 6leo essencial por massa de folha na extragcdao

Massa de extracao (Kg) Média da quantidade de Producao
oleo extraido (ml) (ml 6leo/Kg de folha)
0,5 52c¢ 10,4
1,0 83b 8,3
1,5 9,7 a 6,5

Meédias seguidas pela mesma letra mindscula na coluna ndo diferem a 95% de probabilidade,

pelo teste de Scott-Knott.

Quanto ao tempo de extracdo (Tabela 2), os resultados em quantidade de 6leo extraido
(ml), sdo equivalentes aos obtidos para o rendimento, ou seja, 0 maior volume de 6leo essencial
foi extraido quando o tempo de residéncia foi de trés ou duas horas. No entanto, é importante

considerar a produtividade do equipamento, cujos resultados estao apresentados na Tabela 4.

Tabela 4 - Produtividade em 6leo essencial (ml/h) em funcio do tempo de extracao

Tempo de extracao (horas) Produtividade em 6leo (ml/h)
1 6,4 a
2 4,0b
3 29b

Meédias seguidas pela mesma letra mindscula na coluna ndo diferem a 95% de probabilidade,

pelo teste de Scott-Knott.

A maior produtividade média foi obtida apds uma hora de extragdo, evidenciando que a
maior quantidade de 6leo essencial foi extraida na primeira hora.

Este dado pode ser importante para calcular a viabilidade da extracdo de 6leo essencial,
uma vez que o tempo de operagdo do equipamento aumenta o custo, e o 6leo essencial é
comercializado por volume. De forma geral, a produtividade (ml/h) pode ser mensurada com

mais facilidade, pois independe do teor de umidade do material vegetal, que depende do uso de
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mais um equipamento e solventes. No entanto, ignorar a umidade do material compromete a
comparacao entre extragoes.

Outra carateristica do 6leo essencial, que pode ser modificada devido aos diferentes
parametros de extracdo, € a sua composi¢do. No 6leo essencial de Corymbia citriodora extraido
neste estudo foram encontrados cinco componentes, com a prevaléncia do citronelal (Tabela 5),
presente em propor¢ao maior que 80%, que é o minimo requerido pela Farmacopéia Brasileira

de 60% (ANVISA, 2019). Os cromatogramas encontram-se no Apéndice A.

Tabela 5 - Composicao (%) do Oleo essencial extraido em fungdo das diferentes massas de

folhas e tempo de extragao

Tempo de Tempo extracido 1 h Tempo extracio2h Tempo extracido3h

Componentes retencio
MO,Ss M1 M1,5 MOS M1 MLS5S MO,S M1l Ml15

(min)
Borneol 17,65 1,84 198 205 3,19 3,76 4,05 3,19 4,55 5,65
Citronelal 18,1 87,41 91,01 90,8 82,99 84,39 86,04 81,87 85,82 83,2
B-Citronelol 21,17 6,06 535 526 8,11 643 565 1043 7,01 7,71
Hidroxicitronelol 22,4 2,74 0 0 2 2,86 2,06 0 0 0

2-Ciclohepten-1-
26,15 1,95 1,66 1,89 3,71 256 22 451 262 344
ona

M - massa, em quilos.

O borneol € obtido em maior propor¢ao com o aumento da massa de folhas e tempo de
extracdo, evidenciando que esse componente € extraido mais ao final do processo de extracao
do 6leo essencial. Variou de 1,85% com 0,5 Kg de folhas e 1 hora de extracdo para 5,65% com
1,5 Kg de folhas e 3 horas de extragdo, tendo um incremento médio de 3,84% (Tabela 5). O
borneol, também, foi encontrado no 6leo essencial de Corymbia citriodora por Rajeswara Rao
et al. (2003) e Vernin et al. (2004), que obtiveram valores médios de 0,1% e 0,8%,
respectivamente, e Manika et al. (2012), com valores variando de 0,2 a 0,6% ao longo do ano,
verificaram aumento de sua concentragcao no periodo de chuvas.

Troncoso et al. (2011) estudaram como diferentes componentes sdo biossintetizados
quando arvores de Corymbia citriodora sdo afetados por fatores bidticos (estudando o inseto
Ctenarytaina eucalypti (Maskell, 1890)) e abidticas (estudando a insercdo de microagulhas).
Os resultados indicaram certo nivel de especificidade na resposta das plantas aos diferentes

tipos de danos. Os autores verificaram que as plantas produziram alguns componentes comuns
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(por exemplo, borneol) quando confrontadas com os dois tipos de inducdo (mecanica e
entomoldgica).

Sultana et al. (2008) estudaram o efeito dos fatores fisicos na composicao quimica do
6leo essencial de C. citriodora. Observaram que o componente borneol foi formado quando o
6leo foi aquecido a 110 °C ou exposto a luz solar, no entanto, essa indu¢do promoveu a
formacdo de apenas uma pequena quantidade residual.

O citronelal foi o componente encontrado em maior quantidade em todos os tratamentos
(Tabela 5), destacando-se como o componente majoritdrio, como esperado, pois, segundo a
Farmacopéia Brasileira (ANVISA, 2019) esse € o componente principal do 6leo essencial de
Corymbia citriodora. Diferente do borneol, sua propor¢ao no 6leo essencial tende a diminuir
com os maiores tempos de extragdo. Isso evidencia que o mesmo € extraido no inicio do
processo de extracao dos 6leos.

Também existem estudos sobre os fatores de variacdo de citronelal no 6leo essencial,
como Sangwan et al. (2001) que verificaram aumento no teor de 6leo e na concentragdo desse
componente em periodo com temperaturas mais quentes quando comparada a periodos mais
frios, em regides com acentuadas diferencgas sazonais de temperatura. Filomeno et al. (2017)
observaram maior propor¢ao de citronelal no 6leo extraido de folhas na estacdo seca (86,8%),
quando comparada a estacdao chuvosa (31,4 %).

Quanto a propor¢cdo no 6leo essencial de b-citronelol, nota-se que a sua maior
concentracdo ocorreu nos tratamentos com maiores tempos de extracdo e estd presente em
maiores propor¢oes com menores massas de folha (Tabela 5), o que pode indicar que a maior
propor¢ao de vapor de dgua pode auxiliar a sua extracdo. Cabe salientar que esse componente,
geralmente, € encontrado no dleo essencial de C. citriodora, podendo chegar a proporcdes
maiores do que encontrados neste trabalho, como os obtidos por Tolba et al. (2015) que
verificaram valores médios de 10,63%, Faria et al., (2011) que obtiveram valor de 12,4%,
Castro et al. (2008) concentracdes variando de 8,3 a 20,84% e Filomeno et al. (2017) que
verificaram valores de 3,3 a 43,6%, tendo observado maiores quantidades para Corymbia
citriodora na estagdo chuvosa.

O hidroxicitronellol foi observado em quatro das nove amostras analisadas, € ndo
apresentou nenhuma tendéncia especifica quanto ao tempo de extracdo e quantidade de folhas
utilizadas (Tabela 5). Este ¢ um componente que, provavelmente, tem origem nas reagdes do
citronelal ou b-citronelol. Devido a sua relagdo estrutural, dentro do mesmo grupo quimico, os

componentes do 6leo essencial podem ser facilmente convertidos uns nos outros por reagdes de
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oxidac¢do, isomerizacdo, ciclizagdo ou desidrogenacdo, desencadeadas enzimaticamente ou
quimicamente (TUREK; STINTZING, 2013).

O componente 2-Ciclohepten-1-ona, também, chamado de 2-Cycloheptenona e
Tropileno, é o componente encontrado, no geral, em menor propor¢do nos dleos essenciais de
Corymbia citriodora nas amostras analisadas (Tabela 5). Sua maior proporcdo parece estar
relacionada com o maior tempo de extragdo e as menores massas de folhas, portanto, maior
propor¢do de vapor de dgua.

Nao foram encontrados trabalhos sobre esse componente extraido de folhas de
Corymbia. No entanto, Kanaujia et al. (2016) encontraram o tropileno no bio-6leo de torta de
sementes de Pinhdo-manco (Jatropha Curcas L.); Bhandari et al. (2019) encontraram uma
pequena propor¢ao (0,03%) deste em 6leo essencial de Bothriochloa bladhii (Retz.) S.T. Blake
e Liu et al. (2020) encontraram o tropileno no perfil aromatico de mangas (Mangifera indica
L.);

Sobre esta variacdo de composicdo no 6leo essencial devido a extragdo, ndao foram
encontrados trabalhos especificamente com FEucalyptus e Corymbia, mas os trabalhos de
Jeliazkova et al. (2018) com lapulo (Humulus lupulus L.), Zheljazkov et al. (2014) com coentro
(Coriandrum sativum L.), e Boutekedjiret et al. (2003) com alecrim (Rosmarinus officinalis)
ajudam a compreender a variagdo no perfil aromatico.

Jeliazkova et al. (2018) estudaram o tempo de extracdo do Sleo essencial de ldpulo
(Humulus lupulus) por destilacdo a vapor, e concluiram que este teve efeito significativo na
concentracdo dos constituintes do 6leo essencial. A maior parte do 6leo (83,2%) foi extraida
durante a primeira hora de destilagcdo, cerca de 10% na segunda hora de destilacdo e apenas
7,5% durante a terceira e quarta hora de destilacdo. No entanto, os constituintes do dleo
essencial foram extraidos em tempos diferentes, resultando em um perfil significativamente
diferente das fragdes do 6leo essencial.

Zheljazkov et al. (2014) estudaram o efeito do tempo de extracdo na composi¢ao do 6leo
essencial de coentro (Coriandrum sativum). Verificaram que o rendimento, em 6leo essencial,
aumenta com o tempo de extracdo até certo ponto e depois se estabiliza, com rendimentos
maximos alcancados no tempo de destilacdo entre 40 e 160 min. As concentracdes dos
constituintes do 6leo essencial, de baixo ponto de ebuli¢do, foram maiores no tempo de
destilacdo mais curto e diminuiram ao longo do tempo de destilacdo; mas a tendéncia se
inverteu para os constituintes de alto ponto de ebulicdo. Os autores concluiram que diferentes

tempos de destilacdo podem ser usados para obter 6leo essencial com diferentes composigdes.
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Boutekedjiret et al. (2003) estudaram a extracdo de Oleo essencial de alecrim
(Rosmarinus officinalis L) e a andlise por cromatografia gasosa do 6leo essencial recuperado
com intervalos regulares de tempo permitiu acompanhar a evolug¢do temporal do conteido
relativo de alguns dos principais componentes do 6leo, com os recuperados em ordem crescente
de seus pontos de ebulicao.

Como Zheljazkov et al. (2014) e Boutekedjiret et al. (2003), € possivel fazer uma relacao
entre o ponto de ebulicio do componente do dleo essencial e sua maior propor¢do com 1, 2 ou
3 horas de extrag¢ao, de acordo com suas propriedades quimicas, que estdo listadas no Apéndice
B.

O componente com menor ponto de ebulicdo, citronelal tem maiores propor¢des em 1
hora de extracdo, enquanto borneol e b-citronelol com 3 horas. Neste sentido, de forma a
concentrar o citronelal, componente majoritirio do dleo essencial de Corymbia citriodora, a

extracdo deve ter a menor duracdo estudada, de 1 hora.
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5 CONCLUSAO

A massa de folhas e tempo de extragdo afetaram o rendimento e a composicao do 6leo
essencial de Corymbia citriodora;

O maior rendimento em 6leo essencial (%) de Corymbia citriodora foi obtido com 0,5
Kg de folhas e 2 horas de extracao.

A maior produtividade média (ml sieo/h extracio) foi obtida com uma hora de extracdo, e a
maior produ¢do por massa (ml s1eo/Kg folna) com 0,5 Kg de folhas.

O componente quimico encontrado em maior quantidade nas folhas de Corymbia
citriodora foi o citronelal, componente majoritario do 6leo desta espécie, principalmente nas
extracOes mais curtas devido ao seu baixo ponto de ebuli¢do.

O teor de citronelal de todos os tratamentos foi superior a0 minimo necessdrio para sua

comercializacao.
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CAPITULO 3 - EFEITO DO TEMPO DE ARMAZENAMENTO DE FOLHAS DE
CORYMBIA CITRIDORA PARA A EXTRACAO DE OLEO ESSENCIAL

RESUMO

Os diversos parametros do processo de extracdo do Oleo essencial interferem no seu
rendimento, na sua composicao e na sua qualidade, sendo necessérios cuidados desde o cultivo
da planta a ser utilizada até pré-tratamentos, armazenamento das folhas, a prépria extra¢do e o
armazenamento do dleo essencial. As condi¢des pos-colheita de folhas de Corymbia citriodora
devem ser controladas como parametro de qualidade, evitando a deterioracao dos materiais. O
objetivo do trabalho foi determinar o efeito do armazenamento e da refrigeracdo de folhas de
Corymbia citriodora no rendimento e composicao do dleo essencial. Os 6leos essenciais foram
extraidos de folhas de Corymbia citriodora colhidas em arvores localizadas no municipio de
Coimbra - MG. A armazenagem das folhas ocorreu em temperatura ambiente (média de 22 °C)
e refrigeradas a temperatura média de 5 + 2°C. O 6leo foi extraido de folhas logo apds a coleta
e com 1, 2, 3 e 4 semanas de armazenamento. As extragdes foram realizadas por destilacio a
vapor em extrator tipo Clevenger. Foram observados trés componentes na maioria das amostras,
com grande predominancia do citronelal, acima de 90% do total. Nas folhas ndo refrigeradas
houve perda de cerca de 40% do 6leo essencial entre a primeira e dltima semana. As amostras
ndo refrigeradas perderam significantemente mais massa que as refrigeradas. O armazenamento
de folhas ndo refrigeradas ndo é recomendado para extracdo de 6leo essencial. Nao houve
alteracdes na composicao dos 6leos essenciais obtidos das folhas refrigeradas e nao refrigeradas
ao longo do periodo de armazenamento. O armazenamento de folhas refrigeradas por curtos
periodos, de no maximo duas semanas, pode ser realizado sem perda significativa de

rendimento.

Palavras-chave: pds-colheita, refrigeracao, CG-EM
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1 INTRODUCAO

Os parametros do processo de extragao do 6leo essencial interferem no seu rendimento,
na sua composicao e na sua qualidade, sendo necessarios cuidados desde o cultivo da planta a
ser utilizada até pré-tratamentos, armazenamento da planta, a extragdo e o armazenamento do
Oleo essencial (LEICACH et al., 2010; VERMA, SHUKLA, 2015; RASSEM et al., 2016;
REHMAN et al., 2016; KHAYYAT et al., 2018).

As condicdes pds-colheita das folhas devem ser controladas para que nao ocorra perda
de rendimento e qualidade, principalmente devido a deterioracdo dos materiais e alteracao na
composi¢do dos 6leos. As condicdes de embalagem e armazenamento devem garantir que a
integridade do material vegetal seja preservada (SALGUEIRO et al., 2010).

No geral, utiliza-se folhas logo apds a sua colheita para extracdo dos dleos essenciais,
nio permanecendo estas por muito tempo no campo para ndo comprometer a qualidade das
folhas (VITTI; BRITO, 2003). No entanto, quando se busca o uso mdltiplo de arvores de
Corymbia, cada vez mais a distancia entre o local de coleta e a destilaria aumenta, acarretando
aumento nos custos com transporte. Além disso, também € necessario considerar a logistica de
transporte didrio, bem como mao de obra para colheita das folhas.

Na busca por alternativas que possibilite o0 armazenamento das folhas, a literatura cita a
refrigeracdo. Alguns trabalhos relatam armazenamento em temperaturas negativas, entre -20°C
e -15°C (VITTI; BRITO, 1999; FARIA et al, 2011; PEREIRA et al., 2012; FILOMENO et al.,
2017; RIBEIRO et al., 2018; REYES et al., 2019). Outros armazenaram materiais refrigerados
entre 4°C e 10°C (SALGADO et al., 2003; LUZ et al., 2018). No entanto, ndo € comum relatar
o efeito do armazenamento da planta, de forma geral assumindo que ndo hd alteragdo,
significativa. Alguns trabalhos relatam que o armazenamento foi realizado pelo menor periodo
possivel.

Desta forma, ndo € possivel estabelecer de forma clara o efeito do armazenamento nas
folhas e no 6leo essencial, uma vez que as alteracdes ndo sao testadas e nos trabalhos que
relatam realizar armazenamento. Além disso, existem poucos estudos no geral do efeito do
armazenamento para extracdo de Oleo essencial (KAZAZ et al., 2009; ANH et al. 2019),
principalmente dos géneros Eucalyptus e Corymbia.

Assim, de forma a viabilizar maiores tempos de armazenamento de folhas de Corymbia

citriodora, sem perder a sua integridade e, por consequéncia, seus efeitos no rendimento e
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qualidade, o efeito da refrigeracdo e periodo de estocagem de folhas frescas para a extracdo do

Oleo essencial deve ser mais bem estudado.
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2 OBJETIVOS

2.1 Objetivo geral
Determinar o efeito do armazenamento de folhas de Corymbia citriodora para extracao

de Oleos essenciais.

2.2 Objetivos especificos

Avaliar o efeito da temperatura e periodo de armazenamento das folhas de Corymbia
citriodora no rendimento em 6leo essencial.

Verificar o efeito da temperatura de armazenamento e periodo de estocagem na
composi¢do dos Oleos essenciais, obtidos de folhas de Corymbia citriodora, por meio da

cromatografia gasosa acoplada a espectrometria de massa (CG-EM).
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3 MATERIAL E METODOS

Os 6leos essenciais foram extraidos de folhas de Corymbia citriodora (Hook.) K.D. Hill
& L.A.S. Johnson coletadas de plantio localizado no municipio de Coimbra-MG, em 13 de
janeiro de 2021. O clima da cidade é do tipo Cwa (Souza et al., 2008), com clima temperado
imido com inverno seco e verao quente.

Os galhos contendo as folhas foram coletados com auxilio de podao, transportados para
o laboratorio e dispostos sobre uma lona. Na sequéncia retirou-se as folhas, as quais foram
homogeneizadas. Foram retiradas amostras de folhas de 500 gramas, as quais foram pesadas e
ensacadas. Foram utilizados sacos de plastico transparente. As amostras ensacadas foram
separadas de forma aleatdria em dois grupos, para serem armazenadas em temperatura ambiente
e refrigeradas. Retirou-se, também, amostras de 50 gramas de folhas para determinag¢do do teor
de umidade, base imida, sendo armazenadas na mesma condi¢do das amostras destinadas a
extracdo de 6leo essencial.

A armazenagem das folhas foi feita em sacos plasticos fechados e mantidos em
temperatura ambiente, € em sacos plasticos fechados, porém mantidos refrigerados a
temperatura média 5 °C, em uma camara fria.

Durante o periodo de armazenamento das amostras, a temperatura média foi de 22,1 °C
e a umidade relativa média foi de 78,3%, de acordo com os dados obtidos no sistema TEMPO
(INMET, 2021).

Foram realizadas extragdes apOs a coleta das folhas como testemunha e com 1, 2,3 e 4
semanas de armazenamento, em duplicata.

Foi determinado o teor de umidade das folhas, em base imida, retirando-se uma amostra
de 10 gramas de folhas picadas, que foram submersas em 125 mL de ciclohexano, em duplicata.
Depois, essas foram colocadas em baldo de destilacdo (500 mL) acoplado a um aparelho
Clevenger modificado. Os frascos foram aquecidos a 100 £ 5 °C. Os destilados contendo as
fases aquosa e organica foram coletados em tubos de vidro graduados e os volumes das fases
aquosas foram medidos (PIMENTEL, 2006; CASTRO et al., 2008).

As extracdes dos 6leos essenciais foram realizadas em extrator tipo Clevenger, em inox,
modelo SL-76/1, da marca Solab, por destilacdo a vapor, capacidade volumétrica de 8,5 litros,
sendo utilizados 5 litros de dgua por extracdao. As extragdes foram realizadas com 0,5 Kg de

folhas e duas horas de extrag@o, de acordo com estudos preliminares. O o6leo foi separado da
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dgua (hidrolato) com um funil de separacdo devido as diferentes densidades, ¢ medido em

proveta. O 6leo essencial foi armazenado em vidro ambar.

O rendimento gravimétrico da extracdo foi calculado de acordo com a Equacdo 1

(SANTOS et al., 2004).

Vo

Bm x U
Bm—(""q

TO = x 100 (1)

Onde:

TO = teor de 6leo (mL de 6leo essencial em 100 g de biomassa seca) ou rendimento de extragao
(%)

Vo = volume de 6leo extraido (ml)

Bm = biomassa vegetal (folhas) (gramas).

U = umidade da biomassa, base seca (%).

O efeito das varidveis experimentais no rendimento em o6leo essencial foi avaliado
empregando-se um esquema fatorial, delineamento inteiramente casualizado, sendo um fator
quantitativo (cinco tempos de armazenamento) e um fator qualitativo (duas condicdes de
armazenamento), com duas repeti¢des, totalizando 20 unidades amostrais. Foi realizado teste
de Lilliefors para normalidade dos erros, teste de Cochran para homocedasticidade dos erros e
andlise da independéncia dos erros. Quando as pressuposicoes forem atingidas foi realizada
andlise de variancia (ANOVA), e quando significativo foi realizado teste de Tukey a 5% de
significancia. Foi utilizado o software R, e o pacote ExpDes.pt (FERREIRA, CAVALCANTI
e NOGUEIRA, 2014).

Quando as pressuposi¢cdes da ANOVA nado foram atendidas, os resultados foram
interpretados com auxilio de estatistica descritiva.

As Andlises Cromatograficas foram realizadas no Laboratério de Catdlise Homogénea
e Heterogénea (LabCat) do Departamento de Quimica da Universidade Federal de Vigosa. Para
tanto, as amostras de 6leo essencial foram previamente diluidas em hexano (50 pL de amostra
para 1 ml de hexano).

A composi¢cdo quimica das amostras foi obtida por andlises qualitativas por
cromatografia gasosa acoplada a espectrometria de massas (CG-EM). A andlise de CG foi
realizada em um equipamento da marca Shimadzu, modelo GC-2010 Plus, equipado com um

processador de dados. Utilizou-se uma coluna capilar RTX — 5 (30 m de comprimento x 0,250
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mm de didmetro interno x 0,25 um de espessura). O programa de temperatura da coluna foi: 40
°C a 240 °C a 3,5 °C/min. As temperaturas do injetor e do detector foram mantidas em 250 °C,
o0 gés de arraste utilizado foi o hélio na pressdo de 5,8 psi, em uma taxa de fluxo de entrada 3
mL/min e de fluxo total 46,2 mL/min. O volume injetado das amostras foi de 0,4 uL. com um
Split de 1:100. As andlises no EM foram realizadas em um equipamento da marca Shimadzu,
modelo GCMS — QP2010 Ultra, operando em 70eV, e a temperatura da fonte de ion foi mantida
em 200 °C. A identificacdo dos componentes foi realizada, a partir da fragmentacio das suas
massas, por comparacao dos espectros de massa dos componentes aos espectros das bibliotecas
de referéncia Adams e NIST (ADAMS, 2008; NIST, 1990), armazenados na base de dados do

EM. Foram obtidos a propor¢@o dos compostos e o tempo de retengdo dos compostos na coluna.
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4 RESULTADOS E DISCUSSAO

Nao houve efeito significativo da interacdo entre condicdo e tempo de armazenamento,
no rendimento logo os fatores foram avaliados isoladamente. Também ndo foram observadas
diferengas significativas no rendimento em fungdo do tempo de armazenamento, provavelmente

devido ao alto desvio padrao (Figura 1).

Figura 1 - Rendimento médio em Oleo essencial e desvio padrdo ao longo do tempo de

armazenamento de folhas refrigeradas e nao refrigeradas.
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O rendimento médio das folhas refrigeradas foi de 3,1% nas semanas 1, 3 e 4 de
armazenamento, com menor rendimento obtido apds duas semanas (2,6%) (Figura 1).

Quanto as folhas ndo refrigeradas, nota-se que o rendimento diminuiu de 3,1% na
testemunha, logo ap6s a coleta das folhas, para 1,8% apds a quarta semana de armazenamento
(Figura 1). A diferenca ndo foi significativa, contudo, este tempo de armazenamento

representou uma redugdo de cerca de 40%.
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Apesar de ndo ser possivel observar diferenca significativa nos valores médios de

rendimento, a média da massa da amostra armazenada nas duas condi¢des (Tabela 1)

exemplifica como ocorreram mudangas nas amostras ao longo do tempo.

Tabela 1 - Variacdo da massa de folhas em fun¢do do tipo e periodo de armazenamento

Tempo de armazenamento

Massa de folhas

Massa de folhas nao

(semanas) refrigeradas (g) refrigeradas (g)
testemunha

1 495,0 A 485,0 B

2 492,5 A 470,0 B

3 492,5 A 460,0 B

4 490,0 A 447,5 B

Médias seguidas pela mesma letra maidscula, na linha, ndo diferem entre si a 95% de

probabilidade, pelo teste F.

Observa-se que a perda de massa das amostras de folhas ndo refrigeradas foi

significativamente maior em relacio as armazenadas sob refrigeracdo. J4 na primeira semana a

diferenca era de, em média, 10 g, chegando a 42,5 g na quarta semana, ou seja, 2,02% e 8,67%

respectivamente. Esta diferenca provavelmente é devido a deterioracdo de parte das folhas,

devido ao desenvolvimento de fungos, sendo que o ambiente ndo refrigerado € mais propicio

para seu desenvolvimento (Figuras 2 e 3).
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Figura 2 - Aspectos das folhas de Corymbia citriodora, estocadas sob refrigeracdo, em fungao

do periodo de armazenamento.
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Figura 3 - Aspectos das folhas de Corymbia citriodora, estocadas em temperatura ambiente,

em funcdo do periodo de armazenamento.
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Verificou-se durante o periodo de armazenamento acimulo de d4gua nas superficies das
folhas ndo refrigeradas, que ficaram com aparéncia imida, enquanto as folhas refrigeradas
mantiveram a aparéncia inicial mesmo apds duas semanas de armazenamento. Nas folhas
refrigeradas, foram observadas folhas deterioradas somente apds a terceira e quarta semana.

Esta aparéncia pode ser devido a dgua presente na propria folha no inicio do

armazenamento, que devido a temperatura foi retirada da folha e posteriormente se acumulou
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na sua superficie. Também pode ser devido ao metabolismo secundério dos fungos, que produz
compostos diversos e complexos, mas que podem ser detectados nos teores de umidade
(FARIA, 2020)

Por um destes motivos ou pela combinacdo dos dois, a umidade das amostras ndo se
alterou em ambas as condicdes ao longo do armazenamento, como pode ser observado na

Figura 4.

Figura 4 - Umidade média das folhas e desvio padrdo ao longo do tempo de armazenamento de

folhas refrigeradas e ndo refrigeradas.
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Nas composicdes dos Oleos essenciais em fun¢do da condicdo armazenamento das
folhas (Tabela 2) foram observados trés componentes, na maioria das amostras, com grande

predominancia do citronelal acima de 90%. Os cromatogramas encontram-se no Apéndice C.
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Tabela 2 - Composicao do 6leo essencial (%) das folhas armazenadas sob refrigeracdo e nao

refrigeradas
Borneol  Citronelal B-Citronelol Hydroxicitronelol

Testemunha 1,91 93,48 4,61 0

_c"g 1 2,14 93,35 4,51 0
gE 2 1,97 93,89 4,14 0
o 2 3 1,71 93,52 4,77 0

(-

2 4 1,64 94,46 39 0
o8 1 1,73 93,35 4,92 0
S g
- 5 2 1,71 93,42 4,87 0
<
% -é” 3 1,46 93,83 4,71 0
= 2 4 2,14 90,82 3,86 3,18

De modo geral, ndo houve diferenca na composi¢do dos 6leos em fun¢do do tipo de
armazenamento das folhas.

O hidroxicitronellol foi observado no 6leo essencial obtido de folhas ndo refrigeradas,
apo6s quatro semanas de armazenamento com a concentracao de 3,18% no 6leo essencial. Este
tratamento obteve a menor concentracao de citronelal (90,82%), que € possivelmente a origem
do hidroxicitronelol. Devido a sua relagdo estrutural dentro do mesmo grupo quimico, os
componentes do 6leo essencial podem ser facilmente convertidos uns nos outros por reagdes de
oxidacdo, isomerizacdo, ciclizagdo ou desidrogenagdo, desencadeadas enzimaticamente ou
quimicamente (TUREK; STINTZING, 2013).

Nao foram encontrados estudos relatando o efeito do armazenamento de folha de
Corymbia citriodora na sua composi¢ao, no entanto os estudos de armazenamento de folhas de
alfavaca (ANH et al. 2019) e rosa (KAZAZ et al., 2009) mostraram alteracdes no rendimento e
composi¢do do 6leo essencial.

Anh et al. (2019) avaliaram o efeito do armazenamento, secagem e fragmentagdo de
folhas de alfavaca (Ocimum gratissimum L.) no rendimento em Oleo essencial. No
armazenamento refrigerado (4 °C), o rendimento da folha fresca foi maior que o do primeiro
dia de refrigeracdo. Os autores verificaram que o rendimento foi reduzido a metade apds o sexto
dia de armazenamento das folhas.

Kazaz et al. (2009) avaliaram os efeitos da temperatura (0 °C e 3 °C) e periodo de
armazenamento (7, 14, 21 e 28 dias) no rendimento e composi¢cdo do 6leo essencial de rosa
(Rosa damascena Mill.). O maior rendimento em 6leo essencial foi obtido de pétalas destiladas

imediatamente apos a colheita, enquanto o menor foi obtido a partir de pétalas armazenadas,
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em ambas as temperaturas, por 28 dias. A taxa de citronelol, um dos principais componentes
do 6leo de rosa, foi de 25,34% nas pétalas destiladas imediatamente, enquanto se observou uma
variacdo de 41,07 a 72,52% quando se extraiu os 6leos de pétalas armazenadas a 0 °C e 3 °C,
por 28 dias, indicando que o armazenamento prejudicou a composi¢ao do 6leo.

Uma diferenca que pode ser observada quanto a Corymbia citriodora é que no
armazenamento refrigerado nao houve perda de rendimento ou alteracao na composicao durante
as quatro semanas. O grande empecilho ao armazenamento é a presenca de fungos,
principalmente a partir da segunda semana. Também € necessdrio avaliar se hd alteragdes de
rendimento e composi¢cdo com o armazenamento de uma maior quantidade de folhas, em escala
industrial. Desta forma, sendo observadas estas condi¢cdes o armazenamento das folhas

refrigeradas por até duas semanas pode ser realizado.
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5 CONCLUSAO

Nas folhas ndo refrigeradas foi observada a maior perda de massa durante o periodo de
armazenamento, além da redugdo de até 40% no rendimento em Oleo essencial apds quatro
semanas. Além disso, foi visualizada uma maior presenca de fungos. O armazenamento de
folhas ndo refrigeradas ndo é recomendado.

Nao houve efeito da condi¢do e tempo de armazenamento das folhas de Corymbia
citriodora na composi¢ao dos 6leos essenciais.

O armazenamento de folhas refrigeradas a 5 °C, por até duas semanas, é recomendada,
pois ndo houve perdas significativas de rendimento em O6leos essenciais ou alteracdo na

composi¢do do Oleo essencial, e pouca alteracio visual nas folhas.
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CONCLUSOES GERAIS

Os 6leos essenciais sdo produtos com grande potencial para diversos usos. No entanto,
ainda ha o que ser elucidado sobre seu processo de extragao.

A quantidade de folhas e tempo de extracdo afetaram o rendimento e a composi¢do do
6leo essencial de Corymbia citriodora. O maior rendimento em 6leo essencial de em média
2,04% foi obtido com 0,5 Kg de folhas e 2 horas de extracdo. Utilizando estes parametros, o
teor de citronelal foi de 82,99%.

O armazenamento de folhas de Corymbia citriodora ndo refrigeradas e mantidas em
sacos plasticos fechados em temperatura ambiente ndo é recomendado, devido a perda de até
40% do rendimento e desenvolvimento de fungos. O armazenamento de folhas refrigeradas a
5°C, por até duas semanas, € recomendada, pois ndo houve perdas significativas de rendimento
em o6leos essenciais ou alteragdo na composi¢ao do 6leo essencial, e pouca alteracdo visual nas

folhas.
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Apéndice A: Cromatografia gasosa acoplada a espectrometria de massas na extraciao de

o6leo essencial de folhas de Corymbia citriodora

Grifico 1 - CG-EM da extracdo com 1 hora e 0,5 Kg
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Tabela 1 - CG-EM da extracdo com 1 hora e 0,5 Kg
Composto Tempo de Retencao % area
Borneol 17,65 1,84
Citronelal 18,08 87,41
B-Citronelol 21,16 6,06
1,7-Octanediol 22,33 2,74
2-Ciclohepten-1-ona 26,14 1,95




Graéfico 2 - CG-EM da extracdo com 1 horae 1,0 Kg
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Tabela 2 - CG-EM da extracdo com 1 hora e 1,0 Kg
Composto Tempo de Retencao % area
Borneol 17,66 1,98
Citronelal 18,12 91,01
B-Citronelol 21,18 5,35
2-Ciclohepten-1-ona 26,16 1,66
Griéfico 3 - CG-EM da extra¢do com 1 horae 1,5 Kg
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Tabela 3 - CG-EM da extracdo com 1 hora e 1,5 Kg

Composto Tempo de Retencao % area
Borneol 17,65 2,05
Citronelal 18,09 90,80
B-Citronelol 21,16 5,26
2-Ciclohepten-1-ona 26,15 2,89

Grifico 4 - CG-EM da extracdo com 2 horas e 0,5 Kg
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Tabela 4 - CG-EM da extracido com 2 horas e 0,5 Kg

Composto Tempo de Retencao % area
Borneol 17,65 3,19
Citronelal 18,10 82,99
B-Citronelol 21,17 8,11
1,7-Octanediol 22,38 2,00

2-Ciclohepten-1-ona 26,14 3,71




Graéfico 5 - CG-EM da extragdo com 2 horas e 1,0 Kg
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Tabela 5 - CG-EM da extracdo com 2 horas e 1,0 Kg
Composto Tempo de Retencao % area
Borneol 17,66 3,76
Citronelal 18,09 84,39
B-Citronelol 21,18 6,43
1,7-Octanediol 22,40 2,86
2-Ciclohepten-1-ona 26,16 2,56
Griéfico 6 - CG-EM da extra¢do com 2 horas e 1,5 Kg
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Tabela 6 - CG-EM da extracdo com 2 horas e 1,5 Kg
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Composto Tempo de Retencao % area
Borneol 17,65 4,05
Citronelal 18,09 86,04
B-Citronelol 21,16 5,65
1,7-Octanediol 22,38 2,06
2-Ciclohepten-1-ona 26,14 2,20
Graéfico 7 - CG-EM da extragdo com 3 horas e 0,5 Kg
“ I —
Tabela 7 - CG-EM da extragdo com 3 horas e 0,5 Kg
Composto Tempo de Retencio % area
Borneol 17,65 3,19
Citronelal 18,09 81,87
B-Citronelol 21,18 10,43
2-Ciclohepten-1-ona 26,15 4,51




Graéfico 8 - CG-EM da extragdo com 3 horas e 1,0 Kg
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Tabela 8 - CG-EM da extracdo com 3 horas e 1,0 Kg
Composto Tempo de Retencao % area
Borneol 17,67 4,55
Citronelal 18,10 85,82
B-Citronelol 21,18 7,01
2-Ciclohepten-1-ona 26,16 2,62
Grafico 9 - CG-EM da extracdo com 3 horas e 1,5 Kg
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Tabela 9 - CG-EM da extracdo com 3 horas e 1,5 Kg
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Composto Tempo de Retenc¢io % area
Borneol 17,64 5,65
Citronelal 18,07 83,20
B-Citronelol 21,18 7,71
2-Ciclohepten-1-ona 26,16 3,44
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Apéndice B: Tabela das propriedades dos componentes do 6leo essencial

Tabela 1 - Caracteristicas quimicas dos componentes do 6leo essencial (KIM et al., 2021)

Formula Massa Ponto de
Componente Estrutura Densidade Solubilidade
molecular molar ebulicao
Insoldvel em
1.011 g/cm3 )
Borneol CioHisO 212 °C dgua; muito
154,25 em 20 °C
no H solivel em etanol
0.853 ofem? Pouco soldvel em
) o ,853 g/lem
Citronelal T 7T CiHisO o 154,25 205°C  4gua. Soldvel em
em 20 °C
etanol.

0,8550 ligeiramente
B-Citronelol "7 7 CioHxO 15696 glcm3em 20 224 °C  solivel em dgua;
' °C solivel em etanol

ligeiramente

. 0,922-0,930
Hidroxicitronelol r«oXN/\KV " CioH220, 174,28 e 265 °C  soldvel em agua;
g/cm

soluvel em alcool

2-Ciclohepten-1-
0 C7H,00 110,15 - - -
ona




Apéndice C: Cromatografia gasosa acoplada a espectrometria de massas no éleo

essencial ap6s o armazenamento de folhas de Corymbia citriodora

Grafico 1 — CG-EM do tratamento testemunha
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Tabela 1 — CG-EM do tratamento testemunha
Composto Tempo de Retencio % area
Borneol 17,65 1,91
Citronelal 18,09 93,48
B-Citronelol 21,16 4,61
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Graéfico 2 — CG-EM do tratamento ndo refrigerado com 1 semana de armazenamento
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Tabela 2 — CG-EM do tratamento nao refrigerado com 1 semana de armazenamento

Composto Tempo de Retencao % area
Borneol 17,66 1,73
Citronelal 18,11 93,35
B-Citronelol 21,17 4,92

Grafico 3 — CG-EM do tratamento ndo refrigerado com 2 semanas de armazenamento
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Tabela 3 — CG-EM do tratamento ndo refrigerado com 2 semanas de armazenamento
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Composto Tempo de Retencao % area
Borneol 17,66 1,71
Citronelal 18,12 93,42
B-Citronelol 21,17 4,87

Grafico 4 — CG-EM do tratamento ndo refrigerado com 3 semanas de armazenamento
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Tabela 4 — CG-EM do tratamento ndo refrigerado com 3 semanas de armazenamento

Composto Tempo de Retencao % area
Borneol 17,64 1,46
Citronelal 18,09 93,83

B-Citronelol 21,15 4,71




Gréfico 5 — CG-EM do tratamento ndo refrigerado com 4 semanas de armazenamento
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Tabela 5 — CG-EM do tratamento ndo refrigerado com 4 semanas de armazenamento
Composto Tempo de Retencao % area
Borneol 17,64 2,14
Citronelal 18,08 90,82
B-Citronelol 21,15 3,86
1,7-Octanediol 22,38 3,18
Grifico 6 — CG-EM do tratamento refrigerado com 1 semana de armazenamento
10
[ X5
. S
5?0 11;,0 15‘!] T 20‘,0 ‘ ‘ 25‘_0 Jll_ll 35‘11 I 40‘1] 4!':‘0 . 50‘1] 55‘.0
(x1,000,000)
25{1C (1.00)
201
=
1.0+
D5+
00 ¥ A
1IIII,I) 12I,5 ‘Iﬁl,ll ' ‘I'll'ﬁ ' ZIJD I I ZZI,ﬁ 25’,0 Z'Il,ﬁ 300




Tabela 6 — CG-EM do tratamento refrigerado com 1 semana de armazenamento
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Composto Tempo de Retencao % area
Borneol 17,65 2,14
Citronelal 18,16 93,35
B-Citronelol 21,16 4,51

Gréfico 7 — CG-EM do tratamento refrigerado com 2 semanas de armazenamento
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Tabela 7 — CG-EM do tratamento refrigerado com 2 semanas de armazenamento

Composto Tempo de Retenciao % area
Borneol 17,66 1,97
Citronelal 18,10 93,89

B-Citronelol 21,17 4,14




Grafico 8 — CG-EM do tratamento refrigerado com 3 semanas de armazenamento
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Tabela 8 — CG-EM do tratamento refrigerado com 3 semanas de armazenamento
Composto Tempo de Retenc¢io % area
Borneol 17,63 1,71
Citronelal 18,10 93,52
B-Citronelol 21,14 4,77
Gréfico 9 — CG-EM do tratamento refrigerado com 4 semanas de armazenamento
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Tabela 9 — CG-EM do tratamento refrigerado com 4 semanas de armazenamento
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Composto Tempo de Retenc¢io % area
Borneol 17,64 1,64
Citronelal 18,09 94,46

B-Citronelol 21,15 3,90




