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RESUMO

A Calendula officinalis L., pertence a familia Asteraceae, ¢ ori-
gindria da Europa e estd aclimatada na regido Sul do Brasil, onde
vem crescendo o seu cultivo comercial para fins farmacéuticos e
cosméticos. Suas inimeras propriedades terapéuticas entre as quais
antiinflamatéria, cicatrizante e anti-séptica, justificam a grande pro-
cura desta planta pela populacdo. O presente trabalho compara a
composi¢do quimica da fracdo voldtil da cultura de caléndula
aclimatada na regido Noroeste do Parand, com os dados da literatura
da cultura na Franga. As substancias quimicas majoritdrios
identificadas por cromatografia gasosa acoplada a espectrometria
de massas (CG/MS), nas duas culturas, foram sesquiterpenos
hidrocarbonetos e alcoois; d-cadineno (22,53%) e a-cadinol (20,40%)
para a cultura de caléndula produzida na regido Noroeste do Parand,
Brasil, e d-cadineno (12,10%) e a-cadinol (25,50%) distinto do re-
gistrado para a cultura de caléndula produzida na regido de Massif
Central, Franga. Adicionalmente, para garantir a qualidade da plan-
ta na comercializagdo, foram realizadas analises fisico-quimicas (per-
da por secagem = 85,0% e perda por dessecagdo = 11,6%).

Palavras—chave: Calendula officinalis, cultivo, 6leo essencial, com-
posicdo quimica.

ABSTRACT

Chemical compounds of the Calendula officinalis volatile
fraction produced in the Parana State, Brazil

Calendula officinalis L., belongs to the Asteraceae family from
Europe and is acclimatized in the south region of Brazil where its
commercial cultivation has been increasing for pharmaceutical and
cosmetic purposes. Its several therapeutic properties (anti-
inflammatory, healing, antiseptic) justify the great demand for this
plant by the population. The present study compares the chemical
composition of the volatile fraction of two cultivations of calendula,
one from Massif Central, France, and the other acclimatized in the
Northeast region of Parand State, Brazil. Most compounds identified
by Gas Chromatography-mass spectrometry (GC-MS) in both
cultivations included the sesquiterpenes hydrocarbons and alcohols;
d-cadinene (22.53%) and a-cadinol (20.40%) for the cultivation of
the calendula produced in the Northeast region of Parana State, and
d-cadinene (12.10%) and a-cadinol(25.50%) for the cultivation of
the calendula produced in Massif Central, France. In addition,
physical-chemical analyses (determination of water at room
temperature = 85.0% and loss on drying = 11.6%), were carried out
in order to assure the quality of the plant for commercialization.

Keywords: Calendula officinalis, cultivation, essential oil, chemical
composition.
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Calendula officinalis L. pertence
a familia Asteraceae, é uma planta
herbacea, nativa em toda regido do Me-
diterrdneo e cultivada em toda a Euro-
pa, onde floresce quase o ano todo, sen-
do comum encontra-la em jardins como
planta orrnamental (Cromack & Smith,
1996). Temperaturas noturnas muito ele-
vadas diminuem o tamanho das flores
(Correa Junior et al., 1991). E muito
sensivel a falta de d4gua nos periodos de
estiagem, o que acarreta um comprome-
timento da sua produtividade (Silva
Janior, 1997); dai a necessidade de sis-
temas de irrigacdo na area de plantio.
A calendula se desenvolve melhor e é
mais produtiva quando cultivada no in-
verno, sendo inclusive resistente a gea-
das leves (Montanari Junior, 2000).
Apresenta como principais constituin-
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tes quimicos saponinas triterpénicas
(Alonso, 1998); flavondides (Pietta et
al., 1992, 1994); hidroxicumarinas
(PDR, 2000); carotendides (Stevenson,
1961; Alonso, 1998); triterpenos
pentaciclicos trihidroxidlcoois
(Wilkomirski, 1985); taninos;
poliacetilenos; ester6is; sesquiterpenos
glicosideo (PDR, 2000); e um éleo vo-
1atil (0,1-0,2%) muito abundante em
sesquiterpenos hidrocarbonetos e 4l-
coois (Chalchat et al., 1991; PDR, 2000;
Radulescu et al., 2000; Crabas et al.,
2003).

E extensamente utilizada pelas in-
dustrias farmacéutica, cosmética e ali-
menticia e pela populagcdo em geral por
causa  das suas atividades
antiinflamatéria (Della Loggia et al.,
1994) e antiedematosa (Hamburger et

al., 2003). Observou-se que o extrato de
C. officinalis induziu a formagao de va-
sos sanguineos. Esse resultado foi mui-
to importante no processo de granulacio
(PDR, 2000; Schulz et al., 2002). Ou-
tras atividades farmacoldgicas tem sido
reportadas tais como: imunomodulatéria
(Amirghofran et al., 2000) por
estimulagdo na granulocitose; anti-
tumoral (Elias er al., 1990);
antimutagénica e antiviral (Kalvatchev
etal, 1997; PDR, 2000); antimicrobiana
(Dumenil et al., 1980; Gracza, 1987,
Hsieh et al, 2001). Outras atividades
biolégicas tais como moluscicida
(Helaly et al., 1999); o 6leo essencial
como nematicida (Perez et al., 2003);
genotoxica (Ramos et al., 1998);
larvicida (El-Shazly & Hussein, 2004);
e antiplasmédica (Boyom et al., 2003).
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Na perfumaria, é utilizado na composi-
¢do de varios perfumes. O aroma carac-
teristico das flores de caléndula é asso-
ciado a presenca dos sesquiterpenos na
fragdo volatil, dentre esses o d-cadineno
que confere as notas verdes, doces e re-
frescantes; e o a-cadinol responsavel
pelas notas amadeiradas (Reznicek &
Zitterl-Eglseer, 2003).

O objetivo deste trabalho foi comparar
a composicao quimica do dleo essencial
extraido das folhas da C. officinalis culti-
vada na regido Noroeste do Parana com-
parado com os dados da composi¢@o qui-
mica do 6leo essencial extraido desta plan-
ta na regido de Massif Central Franca.

MATERIAL E METODOS

A espécie foi identificada pela Prof*.
Dr®. Ezilda Jacomassi da Universidade
Paranaense, e, uma exsicata dessa es-
pécie foi depositada no Herbario dessa
Universidade.

O solo da amostra 1, usado no pre-
sente experimento apresentou as carac-
teristicas quimicas: pH em CaCl,=4,8;
pH em H,0=5,7; Al**=0,00 cmolcdm’3;
H*+Al**=2,94 cmol dm™;
Ca**+Mg*=2,84 cmolcdm'3; Ca™=1,82
cmol dm”;  K*=0,14 cmol dm?;
cmol dm™*;P=19 mg dm™ e C=6,59 mg
dm. Na amostra 2 as caracteristicas qui-
micas foram: pH em CaCl =5,6; pH em
H,0=6,5; Al***=0,00 cmolcdm’3;
H*+Al™*=2,54 cmolcdm’3;
Ca*+Mg*=4,08 cmolcdrn'3; Ca™=3,18
cmol dm?;  K*=0,71 cmol dm™;
cmol dm?;P=49 mg dm” e C=7,75 mg
dm?.

A implantagdo da cultura da C.
officinalis foi realizado em um terreno de
34,5 m*localizado no Horto Medicinal da
Universidade Paranaense-UNIPAR, em
Umuarama, regido Noroeste do Parand,
nas coordenadas S23° 46,225’ e WO 53°
16,730’ e altitude de 391 m.

As amostras de solo para andlise fo-
ram coletadas em duas partes do terre-
no, a uma profundidade de 20 cm em
diferentes pontos, resultando em duas
amostras compostas (amostras 1 e 2). A
andlise do solo foi realizada no labora-
toério da UEM. A calagem foi realizada
conforme resultado da andlise quimica
do solo. Os valores de pH e as concen-
tracdes dos elementos quimicos encon-
trados no solo estdo nas Tabelas 1 e 2.
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Tabela 1. Substancias quimicas identificadas na fracdo volétil de Calendula officinalis
(Chemical substances identified in the volatile fraction of Calendula officinalis).

Ne- Substancia Area % IRR calc. IRR lit.
1 o-copaeno 0,96 1365 1376
2 o-ionona 1,54 1421 1426
3 a-humuleno 1,18 1444 1454
4 Geranilacetona 1,61 1452 1453
5 y-muuroleno 2,27 1472 1477
6 B-ionona 3,25 1484 1485
7 Ledeno 2,30 1488 1493
8 o-muuroleno 5,62 1497 1499
9 y-cadineno 8,93 1511 1513
10 §-cadineno 22,53 1522 1524
11 a-cadineno 0,92 1533 1538
12 a-calacoreno 2,32 1539 1542
13 Oxido de cariofileno 0,52 1547 1581
14 Copaen-4- -ol 0,64 1566 1584
15 b-oplopenona 1,73 1568 1606
16 Viridiflorol 2,25 1585 1590
17 Ledol 1,30 1595 1565
18 1,10-di-epi-Cubenol 0,87 1608 1614
19 1-epi-cubenol 1,60 1621 1627
20 epi a-muurolol 12,87 1639 1641
21 a~cadinol 20,40 1654 1653
22 Cadaleno 0,76 1671 1674

IRR cale- Indice de retencio relativo calculado em coluna capilar DB5 ( 5%
fenilmetilsiloxane). IRR lit.- Indice de retengdo relativo encontrado na literatura em coluna
capilar DB5. EM- Comparagido com Espectros de Massas da espectroteca Wiley 275. Lit.-
Comparagio dos Indices de Retencio e/ou dos Espectros de Massas com a Literatura (Adams,
1995) (IRRcalc= Relative retention index, obtained in a capilar column DB5 (5% of
phemylmethylsiloxane) IRRIit= Relative retention index obtained in a capilar column DBS.
EM-= Comparison to mass spectra from the Wiley 275 library. Lit= Comparison of the retention
indexes and/or from the mass spectra obtained from literature (Adams, 1995)).

O plantio ocorreu em 30/04/04 (ini-
cio do outono), e coincidiu com tempe-
raturas mais amenas. As mudas foram
obtidas a partir de sementes da varieda-
de Orange Guitana de cor cinza (Fiallo
et al., 2000) e foram obtidas da empresa
Sementes Semex. O plantio foi realiza-
do em sistema de semeadura direta no
campo em linha (Montanari Jtinior, 2000)
e em canteiros, que ¢ recomendado para
as espécies de ciclo curto e porte peque-
no a médio, como a C. officinalis (Correa
Janior et al., 1991). As covas foram aber-
tas nos canteiros com espagamento entre
linhas de 0,40 m e na linha de 0,30 m,
sendo plantadas trés sementes/cova com
profundidade de 2 cm (Montanari Jdnior,
2000). Foi utilizado adubo organico (es-
terco de gado curtido) na dosagem de 2
kg/m?. O calcdrio e o adubo orgénico fo-
ram misturados ao solo em uma profun-
didade de 20 cm, permanecendo por uma
semana descansando antes de iniciar o

plantio. Por se tratar de uma cultura to-
talmente organica, foi utilizado para o
combate de pragas, macerado de fumo
(10 cm de fumo de corda em um litro de
dgua) pulverizado sobre as plantas. A
aplicacdo foi realizada quatro vezes até
o controle total das pragas (Correa Junior
etal., 1991).

A coleta foi iniciada em 20/07/04,
trés meses apds o plantio, quando as flo-
res estavam no seu desenvolvimento
maximo com indicios de polinizagdo
(Oliveira et al., 1998). A coleta das flo-
res foi diariamente no periodo da ma-
nha (7 h 30 min) e ao entardecer (18 h)
(Simdes et al., 2001). As coletas ndo
foram realizadas em dias chuvosos e
tomou-se cuidado para esperar que todo
o orvalho evaporasse antes da coleta. As
flores foram colhidas manualmente,
com o pedinculo o mais curto possivel
(Montanari Junior, 2000).
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Figura 1: Cromatograma da fracao volatil obtida por arraste a vapor da C. officinalis culti-
vada na regido Noroeste do Parand, Brasil (chromatogram of the volatile fraction, obtained
through steam distillation from C. officinalis cultivated in the northeastern region of Parana

State).

A secagem das flores foi realizada
em esteiras a sombra e em temperatura
ambiente (25°C). As flores foram acon-
dicionadas em camadas finas e durante
a secagem ndo foram revolvidas por um
periodo de 10 dias. Nesse intervalo de
secagem, foram determinados a perda
de dgua por secagem e perda de dgua
por dessecacio.

A perda por secagem foi determina-
da em cinco amostras com cerca de 27
g das flores frescas, colocadas para se-
car em temperatura ambiente (25°C)
com auséncia de luminosidade. Foram
pesados diariamente até peso constan-
te. Os resultados foram expressos em
perda de substancias volateis e/ou dgua
percentual, por meio da média de cinco
determinagdes (Farmacopéia Brasileira,
1988).

A perda por dessecacdo foi determi-
nada em 2 g das flores secas, em pesa-
filtro de vidro previamente dessecado e
pesado nas mesmas condi¢des a serem
empregadas na determinac@o. Os pesa-
filtros foram colocados na estufa por 2
horas em 105°C, apés foi resfriado em
dessecador e pesado. A operacdo foi re-
petida até peso constante. Os valores
representam a média de 5 determinagdes
e sdo expressos em % (p/p)
(Farmacopéia Brasileira, 1988).

A técnica utilizada para a extracio
da fracdo volatil da C. officinalis foi
destilagdo por arraste a vapor com
coobagdo em aparelho tipo Clevenger
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modificado (Chalchat et al., 1991;
Radulescu et al., 2000). As ligulas se-
cas, foram separadas do receptaculo flo-
ral, pesadas 50 g de planta e adiciona-
dos 500 ml de dgua destilada. Em se-
guida, foi procedida a andlise. A andlise
cromatografica foi realizada no Institu-
to de Quimica da UFRR. A identifica-
cdo dos constituintes quimicos do 6leo
essencial de C. officinalis foi realizada
por cromatografia gasosa de alta reso-
lucdo com detector de massas
computadorizado CGAR-EM. Para a
andlise cromatogréfica, foi utilizado um
cromatdégrafo Agilent 6890 Seies II
acoplado a um espectrometro de mas-
sas Agilent 5973. Condicdes do detector:
ionizagdo por impacto de elétrons 70eV,
interface 280°C, linha de transferéncia
280°C e fonte idnica 230°C. Condicdes
de operacdo no cromatédgrafo: injetor no
modo “splitless” (tempo de valvula 0,5
min) em 250°C; gds de arraste He com
fluxo de 1 mL/min; programagdo de
aquecimento do forno cromatografico:
T, .., 35°C a 60°C (1°C min™), 200°C
(8°C min™), e 280°C (15°C min™), per-
manecendo por 5 min. Coluna capilar
DB-5 (J&W):30 m x 0.25 mm x 0.25
um. Foi adicionado como padrao inter-
no o tridecano (S) numa concentracio
de 5%. As estruturas foram determina-
das com base na andlise e na compara-
¢do de seus espectros de massas com a
espectroteca Wiley 275, bem como pela
comparacao de seus indices de retencdo
com a literatura (Adams, 1995).

RESULTADOS E DISCUSSAO

A perda de dgua por secagem variou
de 27,010 a 27,310 g (média de 27,105
2) para as plantas frescas e de 4,023 ga
4,105 g (média de 4,059 g para as plan-
tas secas). A determinagdo da perda por
dessecagdo das flores de C. officinalis
variou de 19,8904 a 25,2429 g (média
de 22,087 g ou 11,6%). Os resultados
encontrados nos testes de perda de dgua
por secagem e de perda de dgua por
dessecacdio mostraram que a secagem
das flores estd de acordo com a literatu-
ra, pois o teor de umidade nas flores fres-
cas varia entre 60% a 95%, e o teor de
umidade permitido nas flores secas deve
permanecer entre 8 a 15% (Oliveira et
al., 1998). Os cuidados durante as eta-
pas de secagem do material vegetal,
devem ser considerados, pois 0 excesso
de dgua remanescente no vegetal, pode
favorecer a proliferacdo microbiana e
alterar os constituintes quimicos, favo-
recendo a agdo de enzimas autoliticas
presentes no vegetal e, dessa forma, al-
terar substdncias que possam apresen-
tar alguma atividade bioldgica.

Por meio da andlise cromatografica
da fragdo volatil da cultura de C.
officinalis produzida na regido Noroeste
do Parand, foram identificadas 22 subs-
tancias quimicas (Figura 1), sendo essas
pertencentes a classe dos sesquiterpenos
e classificadas como sesquiterpenos
hidrocarbonetos e alcoois.

Vinte e dois constituintes voldteis da
C. officinalis, foram indentificados (Ta-
bela 1) com a drea que estes ocupam no
cromatograma e o célculo do Indice de
Retencdo Relativo (IRR). Observa-se a
presenca de sesquiterpenos
hidrocarbonetos (1 a 13 e 22) e dlcoois
(14 a 21). Dentre estes, destacam-se, &-
cadineno (22,53%) e a-cadinol (20,40%)
como constituintes majoritdrios presen-
tes na fragdo volatil da C. officinalis.

A caléndula utilizada no experimen-
to realizado por Chalchat ef al. (1991)
foi cultivada na regido de Massif Cen-
tral, Franca. A técnica de extragcdo da
fracdo volatil foi por destilagdo por ar-
raste a vapor. As substincias quimicas
majoritrias identificadas por CG/EM
foram d&-cadineno (12,10%) e a-cadinol
(25,50%).
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A Calendula officinalis cultivada na
regido Noroeste do Parand, onde foi
aclimatada, mostrou possuir semelhan-
¢as com a mesma produzida em seu
habitat natural no que diz respeito a
composi¢do quimica da fragdo volatil
quando comparada com dados da lite-
ratura obtido pela técnica de arraste a
vapor. Conclui-se que oferecendo a
planta condic¢des ideais de plantio, de
coleta, de secagem e de extracao, € pos-
sivel obter fragdo volatil com constituin-
tes quimicos semelhantes aqueles obti-
dos em seu habitat natural.
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