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AVALIACAO DO OLEO ESSENCIAL DE Aloysia sellowii (BRIQUET) MOLDENKE (VERBENACEAE) DO SUL

DO BRASIL

Marcelo Rossato

Getilio Vargas, 1130, 95020-972 Caxias do Sul - RS

Artigo

Ana Cristina Atti dos Santos* e Luciana Atti Serafini

Departamento de Ciéncias Exatas e da Natureza, Instituto de Biotecnologia, Universidade de Caxias do Sul, Rua Francisco

Departamento de Fisica e Quimica, Centro de Ciéncias Exatas e Tecnologia, Instituto de Biotecnologia, Universidade de
Caxias do Sul, Rua Francisco Getiilio Vargas, 1130, 95020-972 Caxias do Sul - RS

Fabiana Agostini e Marcia Regina Pansera

Instituto de Biotecnologia, Universidade de Caxias do Sul, Rua Francisco Getilio Vargas, 1130, 95020-972 Caxias do Sul - RS

Ronaldo Wasum

Herbdério da Universidade de Caxias do Sul, Rua Francisco Getulio Vargas, 1130, 95020-972 Caxias do Sul - RS

Rosa Lia Barbieri

Embrapa Clima Temperado, CP 403, 96001-970 Pelotas - RS

Recebido em 19/10/04; aceito em 19/8/05; publicado na web em 3/2/06

EVALUATION OF THE ESSENTIAL OIL OF Aloysia sellowii (BRIQUET) MOLDENKE (VERBENACEAE) FROM SOUTH
BRAZIL. This work was performed with the aim of evaluating the chemical variability among samples of Aloysia sellowii

(Verbenaceae) collected in different geographical regions as well as the application of supercritical CO, for obtaining essential oil.

Thus, samples were collected in different localities and oils were isolated by hydrodistillation and supercritical CO,. Results showed

existence of two chimiotypes in the species (cineole and sabinene). The supercritical CO, extraction process was appropriate for

extraction of A. sellowii essential oil at 40 °C, 110 bar, 2 mL/min of flow and 10 min of extraction time.
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INTRODUCAO

A familia Verbenaceae compreende 100 géneros distribuidos nas
regides tropical e subtropical de todo o mundo'. Das espécies desta
familia, apenas Lippia citriodora é explorada comercialmente na Eu-
ropa para producdo de 6leo essencial, conhecido como 6leo de verbena,
amplamente utilizado em perfumaria’. Além desta espécie, Lippia alba
também ja foi avaliada quanto ao seu potencial aromadtico, apresen-
tando resultados interessantes em termos do composto linalol, pre-
sente em elevadas concentragdes no 6leo essencial (50,0-79,2%)*4. O
6leo essencial de Lippia alba também demonstrou potencial
antioxidante semelhante ao efeito da vitamina E°.

Aloysia sellowii, também uma Verbenaceae, conhecida popular-
mente como garupd, cidrézinho ou erva-de-sepultura, € encontrada
em grande parte do sul do Brasil, Uruguai, Paraguai e Argentina. No
Rio Grande do Sul € utilizada popularmente como diurética,
estomdquica e no tratamento de gripe e bronquite®. Durante a Guer-
ra dos Farrapos (1835 - 1845), os soldados utilizavam esta planta
em casos de mal-estar gdstrico, ficando conhecida como erva-de-
soldado. Estudos preliminares com a espécie mostraram elevados
teores de dleo essencial e, em alguns casos, diferencas na composi-
¢do quimica majoritaria’. Esta variabilidade quimica pode ocorrer
naturalmente devido a influéncia da temperatura, a umidade relati-
va, a duracio total de exposicdo ao sol e ao regime de ventos. Ainda,
diferentes 6rgdos de uma mesma planta podem apresentar 6leos es-
senciais com composicao quimica, caracteres fisico-quimicos e odo-
res bem distintos®.

*e-mail: acsantos@ucs.br

Além de todos estes fatores, deve-se levar em consideracdo a
variabilidade genética das plantas, que € expressa através dos cha-
mados quimiotipos (QT)°. Segundo alguns autores, QT ¢ um termo
aplicado a plantas de mesmo género e espécie, com a mesma apa-
réncia externa, mas que diferem, as vezes consideravelmente, em
sua composicdo quimica. Esses QT usualmente ocorrem natural-
mente em plantas silvestres, e podem resultar parcialmente de
polinizagdo cruzada®!°.

Devido ao potencial de exploragio desta espécie em fungdo do
seu alto teor de 6leo, pela presenca de compostos quimicos de in-
teresse e pela caréncia de trabalhos na literatura relacionados a
esta espécie, este trabalho foi realizado com objetivo de avaliar a
variabilidade quimica entre amostras de Aloysia sellowii, bem como
a possibilidade de aplicagdo da tecnologia de extragdo com CO,
supercritico para obtencdo do dleo essencial. Este ultimo processo
apresenta algumas vantagens quando comparado aos processos
convencionais de extragdo. O diéxido de carbono supercritico, as-
sim como a maioria dos fluidos supercriticos, tem densidade pro-
xima a de um liquido, baixa viscosidade e se difunde como um
gas. Estas caracteristicas lhe conferem excelentes qualidades de
extracdo'!.

PARTE EXPERIMENTAL
Verificacao de quimiotipos na espécie

Para avaliagdo da variabilidade quimica de A. sellowii, foram
coletadas amostras contendo ramos com folhas e flores nos municipi-

os de Gramado Xavier (Outubro/2001-HUCS23060), Cagapava do
Sul (Outubro/2001-HUCS19689, Fevereiro/2002- HUCS20450,
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Novembro/2002- HUCS21105) , Caxias do Sul (Setembro/2002-
HUCS20609) e Camaqud (Novembro/2001- HUCS23061), RS. De
cada coleta, uma amostra foi depositada no Herbério da Universidade
de Caxias do Sul (HUCS) para registro. O material vegetal utilizado
nos experimentos foi desidratado a 30 °C por 4 dias em sala de seca-
gem com temperatura controlada e circulagdo de ar.

O ¢6leo essencial foi obtido do material vegetal contendo ramos,
folhas e flores por hidrodestilagdo em aparelho Clevenger, descrito
por Mechkovski e Akerele'". Cerca de 100 g do material a ser extraido
foi colocado em baldo de fundo redondo de 5.000 mL, juntamente
com cerca de 2.500 mL de dgua. O principio do método consistiu em
evaporar a mistura do material vegetal e dgua. O vapor formado foi
condensado, e 0 dleo, que € imiscivel com a dgua, foi facilmente sepa-
rado. Apds extracdo, o teor do 6leo, em termos de volume/peso, foi
lido diretamente no préprio aparelho e convertido a peso/peso utili-
zando-se a densidade do 6leo essencial (0,886 g/cm?). Este produto
foi secado com Na,SO, anidro.

Extracao com CO, supercritico

Os testes em extragcdo supercritica foram realizados com o
material vegetal coletado no més de setembro de 2003, em Caxias
do Sul (HUCS20609). Para realizacdo dos experimentos foi utili-
zado moddulo de bancada HP 7680T da Hewlett Packard contendo
célula de extracéio em aco inoxiddvel autosselante de 7 mL e coletor
analitico ODS (Hypersil octadecylsilica) para retengdo do extrato
com volume de 540 pL. Para lavagem do coletor foi o utilizado
hexano PA. As extra¢des foram realizadas a partir de 1,0 g de ma-
terial vegetal seco e o solvente supercritico utilizado foi CO,
liquido industrial fornecido pela empresa Air Products. As condi-
¢des experimentais foram selecionadas em fungdo de trabalhos an-
teriores publicados em extrac@o supercritica'®!® e as limitagdes do
equipamento: 40 °C para temperatura, 110 bar para pressdo e
2 mL/min para vazio do CO,. Testes foram realizados utilizando-
se diferentes tempos de extraciio (3 a 60 min), sendo que o mais
adequado foi determinado a partir da obtencdo de maior teor de
6leo essencial.

Extracao supercritica x hidrodestilacio

Para comparacio entre processos, foram utilizados os para-
metros pré-estabelecidos no item anterior utilizando CO, super-
critico, e em hidrodestilagcdo com tempo de extragdo de 1 h.

Identificacao dos compostos quimicos do 6leo essencial

Foram realizadas andlises cromatograficas em cromatégrato HP
6890 equipado com processador de dados e coluna capilar HP-

Avaliacio do Oleo Essencial de Aloysia sellowii (Briquet) 201

Innowax (30 m x 320 um d.i., 0,50 pm de espessura de filme; HP,
Palo Alto, USA). O programa de temperatura da coluna foi: 40 °C
(8 min) a 180 °C a 3 °C/min, 180-230 °C a 20 °C/min, 230 °C (20
min). A temperatura do injetor foi de 250 °C, a temperatura do
detector foi de 250 °C, o gés de arraste utilizado foi H, na pressdo de
34 kPa e arazdo de “split” foi de 1:50. O volume injetado de amos-
tra foi 1 pL diluido em hexano (1:10) para a amostra obtida pelo
processo de hidrodestilacdo e 1 uL para as amostras obtidas em ex-
tracdo supercritica. As andlises qualitativas foram realizadas em
cromatdgrafo gasoso acoplado a detector seletivo de massas GC6890/
MSD5973 HP, equipado com biblioteca de espectros Wiley 275. Uma
coluna capilar HP-Innowax (30 m x 250 um, 0,25 um de espessura
de filme; HP, Palo Alto, USA) foi utilizada. O programa de tempera-
tura foi 0 mesmo usado nas andlises em cromatdgrafo gasoso. Neste
caso, a temperatura da interface foi de 280 °C, a razdo de “split” foi
de 1:100, o gas de arraste utilizado foi He na pressdo de 56 kPa, a
razao de fluxo selecionada foi 1 mL/min, a energia de ionizagao foi
de 70 eV, a faixa de massa foi de 40-350 e o volume injetado de
amostra foi 0,6 pL.

A identificacdo dos componentes foi realizada por comparagio
dos espectros de massa dos compostos com os da biblioteca Wiley e
por comparac¢do com dados descritos na literatura'®. A quantificagdo
dos extratos foi realizada por cromatografia gasosa apos estabeleci-
mento dos parametros mais adequados, utilizando-se 100 pL de
1-octanol como padrdo interno na concentragio de 30,923 g/L.

RESULTADOS E DISCUSSAO

A andlise quimica das amostras mostrou a provavel existéncia de
dois QT (Tabela 1). E possivel que as amostras 23060, 20609 e 21105
pertencam a um QT denominado 1,8-cineol (Figura 1), j4 que este € o
composto majoritdrio em ambas as amostras. Este composto € um éter
usado em preparacdes farmacéuticas, tanto para uso externo quanto
interno, usado também em log¢des, cosméticos e aromatizadores de
ambiente'’. Além destas aplicagdes, o 1,8-cineol apresenta importan-
tes atividades farmacoldgicas como expectorante, fungicida, em espe-
cial agindo sobre Candida albicans, e bactericida com ag@o sobre
Staphylococcus aureus e S. alba™. Um outro possivel QT, denomi-
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Figura 1. Formula molecular dos compostos majoritdrios presentes nas
amostras de Aloysia sellowii, 1,8-cineol (I) e sabineno (II)

Tabela 1. Composi¢ao quimica majoritaria de dleo essencial de diferentes amostras de Aloysia sellowii (Briquet) Moldenke

Composto Tempo de Amostras

retengdo 23060 19689 23061 20450 20609 21105
o-pineno 4,34 min 3,88% 2,92% 3,65% 2,28% 4,90% 3,82%
-pineno 7,57 min 14,82% 10,19% 3,04% 9,41% 0,33% t
sabineno 8,59 min 2,75% 39,67% 62,5% 28,64% 11,39% 9,09%
limoneno 12,68 min 9,50% 13,41% 1,28% 11,96% 6,27% 5,76%
1,8-cineol 13,05 min 16,11% 2,63% 3,30% 0,57% 40,11% 34,06%
germacreno 34,47 min 7,00% 0,54% 4,92% 0,60% 14,32% 13,56%
biciclogermacreno 35,38 min 4,49% 2,55% 3,94% 7,63% 3,55% 2,67%
Teor de dleo essencial (%p/p) 0,39 0,59 0,93 0,55 0,48 1,06

t: concentragdo menor que 0,01%
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nado sabineno (Figura 1), foi observado nas amostras 19689, 23061
e 20450. Sabineno ¢ um monoterpeno biciclico pouco usado co-
mercialmente de maneira direta, mas que tem sido aplicado na pre-
parac@o de vdrios Gleos essenciais artificiais'®.

E importante comentar que a amostra 20609 foi coletada em
Caxias do Sul, mas foi introduzida a partir de mudas provenientes
de Cagapava do Sul, hd pelo menos dez anos. Esta planta é quimi-
camente semelhante a amostra 21105, coletada em Cagapava do
Sul, porém apresentando algumas diferengas de compostos
minoritdrios, que podem ocorrer por mudangas ambientais e geo-
gréficas, entre outras.

Provavelmente as diferencas observadas em A. sellowii sdo prove-
nientes das condicdes ecoldgicas e de sua composicdo genética, con-
siderando que a regido de Cacapava do Sul € uma regido de transi¢ao
entre o planalto meridional, cuja altitude média € 800 m, e a depressdo
central do Estado do Rio Grande do Sul, o que justificaria a presenga
de populagdes de Aloysia com diferentes quimiotipos.

Muitos fatores afetam o teor de um 6leo essencial, em termos de
qualidade e quantidade. O local de crescimento da planta, a hora em
que a planta € coletada, a luz, a altitude, a temperatura e as chuvas
podem ter efeitos criticos na quantidade e qualidade dos 6leos essen-
ciais'®. Na Tabela 1 também podem ser observadas as variagdes de
teor entre as amostras coletadas em diferentes locais e periodos do
ano, onde os maiores valores ocorreram nas amostras 23061 ¢ 21105,
ambas coletadas no més de novembro.

A avaliagdo do processo de extragdo com CO, supercritico
foi realizada a partir da variagdo do tempo de processo (Figura 2),
onde se observa que, para um tempo de 10 min, todo o 6leo essen-
cial foi extraido (0,40% p/p). Material vegetal coletado no mesmo
periodo em condi¢des semelhantes e submetido ao processo de
hidrodestilag¢@o pelo periodo de 1 h resultou em 1,85% p/p de dleo
essencial.
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Figura 2. Curva de rendimento para o oleo essencial de Aloysia sellowii
extraido a 40 °C, 110 bar e vazdo de 2 mL/min em fungdo do tempo de processo

Analisando os dois processos observa-se que em hidrodestilagdo
sdo obtidos teores superiores (em 1 h); por outro lado, convém lem-
brar que o processo de extragdo supercritica apresenta diversas vanta-
gens, entre elas a possibilidade de variagdo dos pardmetros de extra-
¢do. Em termos de composi¢io quimica do dleo essencial, observa-
ram-se concentracdes semelhantes do composto 1,8-cineol nas
amostras obtidas pelos 2 processos (15,2% para extracdo
supercritica e 12,52% para hidrodestilacio).
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CONCLUSOES

A espécie Aloysia sellowii apresenta os compostos 1,8-cineol e
sabineno em tecidos de ramos, folhas e flores.

As amostras 23060 procedente de Gramado Xavier, 20609 de
Caxias do Sul e 21105 de Cagapava do Sul possuem como composto
majoritdrio 1,8-cineol. As amostras 19689 de Cacapava do Sul, 23061
de Camaqua e 20450 de Cagapava do Sul possuem como composto
majoritdrio sabineno. Esta variabilidade quimica entre as amostras
indica a necessidade de estudos quimicos prévios da amostra visando
sua aplicagdo.

A extracdo supercritica pode ser considerada um método rapido
para extracio do 6leo essencial de A. sollowii, fornecendo resultados
compardveis aos obtidos por hidrodestilagdo, em termos de concen-
tragdo do composto majoritdrio, 1,8-cineol.
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