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RESUMO PASSQOS, L.O.(2009)

RESUMO

O 6leo essencial das folhas frescaSalgptranthegestingaeSobral apresenta como
constituintes principais€-cariofileno, a-cariofileno, p-selineno ea-selineno e 4-acetil-5-
hidroxi-2,2,6,6-tetrametil-4-cicloexeno-1,3-dionaA)( sendo este Ultimo o constituinte
majoritario. Este composto teve a sua estrutureiddda por analises dos dados de RMN de
'H e de'®C, uni e bidimensionais. O monitoramento anualldo éssencial das folhas frescas
mostrou que O compostd se mantém majoritario e que 0s maiores rendimentos
correspondem ao periodo de estresse hidrico. Odéedolhas secas em estufa mostrgd o
selineno como constituinte majoritario. O 6leo assd obtido das flores apresentou o maior
rendimento (1,06%) quando comparado as folhastesfrja o 6leo essencial obtido a partir
dos frutos verdes e “de vez” apresentou constibuggmelhante aquela obtida a partir das
folhas frescas e nos frutos foram detectados osresiteores do constituinte majoritario,
89,17% (frutos verdes) e 90,93% (“de vez”), difddnno rendimento do 6leo. O dleo
essencial mostrou atividades significativas frextte microorganismds. faecalis S. aureus
E. coli e S. marcescens No teste larvicidabs constituintes volateis das folhas induziram
100% de mortalidade das larvas do mosglgds aegypt@pds 24 horas a 300ppm. Este 6leo

também apresentou atividade antinociceptiva erdliatinatoria.
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ABSTRACT PASSQOS, L.O.(2009)

ABSTRACT

The essential oil of fresh leaves of Calyptranttestingae Sobral presented as major
constituents E-caryophylleneg-caryophyllene, B-selinene, a-selinene and 4-acetyl-5-
hydroxy-2,2,6,6-tetramethyl-4-cyclohexene-1,3-di@)e the last being the majority
constituent. This compound had its structure ehteid by analysis of data from thé¢ NMR
and*®C, uni and bidimensional. The annual monitoringhaf essential oil from fresh leaves
showed that the compourdis still the majority and that the highest yietisrespond to the
period of water stress. The oil of the dried leaweshe greenhouse show@eselinene as
majority constituent. The essential oil obtainednir flowers showed the highest yield
(1.06%) compared to leaves and fruits, alreadyetisential oil obtained from fruits green and
“of time” presented similar constitution to thattaimed from fresh leaves and the fruits were
found in the highest levels of the majority consitt, 89.17% (green fruit) and 90.93% (of
time), differences in income from oil. The essdnbih showed significant activities against
the microorganism’€. faecalis, S. aureus, E. calndS. marcescend arvicidal test in the
volatile constituents of the leaves induced 100%tatity of larvae of the mosquitdeds
aegyptiafter 24 hours at 300 ppm. This oil also showethaniceptive and antiinflammatory

activity.
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1. Introducéo

1.1. Plantas Medicinais

Muitas propriedades terapéuticas das plantasedatadas pela populacdo, as quais séo
confirmadas em sua maioria nos estudos cientifid@s propriedades propiciaram o
desenvolvimento de varios medicamentos, sejam ebtals por sintese a partir de molécula
protétipo ou através de isolamento. Devido a es$pectos, vé-se um interesse crescente na
utilizacdo e pesquisa de plantas medicinais, ofajetio fins terapéuticos, aliadas a boa
aceitabilidade destes produtos no mercado farmiaoé@ Brasil € o pais com maior potencial
para pesquisa com espécies vegetais, pois detémai@ m mais rica biodiversidade do
planetd® No entanto, o Brasil apesar de possuir 1/3 da flouadial, ndo tem uma atuacéo
destacada neste mercado, ficando inclusive atras pdises menos desenvolvidos
tecnologicamente

1.2. Oleos essenciais

Oleos essenciais s&o os produtos obtidos de metptantas através de destilagdo por
arraste com vapor d’agua. De forma geral, sdo naistaomplexas de substancias volateis,
lipofilicas, geralmente odoriferas e liquidas. Tambpodem ser chamados 6leos etéreos ou
esséncias. Quando recentemente extraidos sdo getalnincolores ou ligeiramente
amarelados; ndo sdo muito estaveis, principalmeatpresenca de ar, luz, calor, umidade e
metais. Geralmente, a concentracdo de Oleo esk@nesente em espécies vegetais € muito
baixa, normalmente inferior a 1%. Na mistura, @mpostos apresentam-se em diferentes
concentracfes; normalmente, um deles € o compagtwitario, existindo outros em menores
teores e alguns em baixissimas quantidades

Quimicamente, a grande maioria dos Oleos essengiagjsralmente constituida por
derivados fenilpropandides terpenos que estdo associados ou ndo a outrgsowentes,
sendo que estes ultimos predominam. Normalmentias®s aos monos e sesquiterpenos,
aparecem também em suas composicdes ésteres,oaldeédonas, acetais, fendis, ceras,
hidrocarbonetos lineares, acidos graxos, alcalpmesarinas, esteroides, e uma cada vez mais
heterogénea variedade de compostos heterocftlicos

Os fenilpropandides formam-se a partir do acidajaimico, que forma as unidades
basicas dos acidos cinamic@-«umarico, Esses Ultimos, por meio de reducdesreimas,
produzem propenilbenzenos e ou alilbenzenos emer de oxidacdes com degradacédo de

cadeias laterais, geram aldeidos aromaticos. Gprigpandides sofrem cicliza¢des catalisadas
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por enzimas produzindo cumarifias

Os oOleos essenciais séo utilizados na fabricacduoui®s produtos de uso diario, tais
como farmacos, perfumes, sabonetes, desinfetarmeservantes, dentre outto©s 6leos
essenciais, utilizados em uma formulacéo farmac#utefinida e com uma dose precisa, sao
denominados de medicamentos fitoterapicos. Destaaf@s medicinas de todas as culturas
tém usado plantas aromaticas como medicinais. Aamdarossos dias, temos a camomila, a
melissa, o cravo e suas esséncias, que sao wsizadto na cozinha da casa, como no perfume
ou entre as drogas medicinais. E muito provavelaguslantas aromaticas, tenham estado entre
as primeiras espécies de usos medicinais conhegpalashomem, pois s6 o fato de dispor de
um forte odor deve ter despertado no homem primitivinteresse pela sua utilizata®s
6leos essenciais sdo largamente utilizados paradugéo de farmacd Dentre os varios
podemos destacar os medicamentos patamento de Ulceras e gastfiteleucemia;
hipoglicemia, reumatismo, gota e hipotert8so

As industrias de sabores e fragrancias sao asigaiaaisuarias de 6leos essenciais e
movimentou aproximadamente US$ 14 bilhdes de d®lé2600) e estima-se que em 2004
tenha atingido mais de US$ 15 bilhdes de délargseaepresenta um crescimento ao redor de
5% ao and

1.2.1. Fatores que influenciam na producéo e compg&o quimica dos 6leos

essenciais.

Parametros climaticos e fatores agrondmicos comdiZacéo, irrigagdo, colheita e
especialmente a fase de desenvolvimento da plaatalata da colheita influenciam no
contetido de 6leo essenéfalQuanto ao clima, as duas variaveis climaticas mia&tamente
relacionadas as plantas, sdo temperatura e chag&@d? tropicais, mais proximas ao equador,
nao apresentam grande variagao de temperaturango o ano, mas a quantidade de chuva
varia bastanté. Fatores fisiolégicos tais como fotossintese, amtapento estomatal,
mobilizacdo de reservas, expansao foliar e crestongodem ser alterados por estresse
hidrico e, consequientemente, levar a alteracaeinowo e na composi¢cao quimica dos 6leos
essenciais. Os efeitos da chuva na vegetacdo desewronsiderados em relagdo ao indice
anual, sua distribuicdo pelo ano, seu efeito naladsa e seu efeito conjunto com a capacidade
de absorcéo de agua do solo. Assim, a época emngaglanta é coletada visando a extracao
do 6leo essencial € da maior importancia, vistoajgeantidade e a composicdo quimica dos

6leos essenciais ndo permanecem constantes darands.
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1.3. A familia Myrtaceae

A familia Myrtaceae pertence a ordem Myrtifloraey(ddles).E uma das familias mais
complexas, tanto nimero de espécies, quanto ptoepeassez de estudos taxondmicos. Ela
compreende cerca de50 géneros, com aproximadamente 3.600 espécies, sesdgunda
maior familia desta ordem. As myrtaceaes se distnbpor todos os continentes, a excecao da
Antartida, mas com nitida predominancia nas redi@gscais e subtropicais do mundo. Ela se
divide em duas subfamilias, Myrtoideae e Leptospateaé**>

Encontram-se nesta familia desde arbustos de n&ogora 2 metros de altura, como a
Myrcia salzmanniaté arvores com mais de 100 metros, como algesycies de Eucaliptos
nativas da AustralfA Uma das caracteristicas marcantes da familiapgesenca em seus
6rgdos vegetativos e reprodutivos, de estrutuast®eas de 6leos essenciais

Seus espécimes sao plantas lenhosas, arbustivab@eas, com folhas inteiras, de
disposicéo alterna ou oposta e as vezes opostadauzom estipulas muito pequenas. Suas
flores sdo em geral brancas ou as vezes vermedfi@seras hermafroditas, de simetria
radial’. Nas Américas, sdo representadas principalmentglpatas frutiferas como jambo,
pitanga, goiaba, jabuticaba, dentre outras. Essp&cis representam apenas uma pequena
fracdo do grande potencial econémico da familiagldeem vista o grande namero de frutos
comestiveis produzidos por espécies ndo comertilis

O Estudo fitoquimico das folhas ddyrcia multiflora, pedra-ume-caa, conhecida
também como planta insulina, que € muito utilizadanedicina popular para o tratamento de
diabetes na forma de infusdo ou decBtievou ao isolamento das substancias mirciatritina
e mirciafenona B, que apresentaram potencial atilddantidiabética. Estudos farmacoldgicos
demonstraram a atividade de extratos de folhdglyteia fallax (Rich.) DC frente as células

cancerigenas tipo K&

1.3.1. Myrtoideae

A subfamilia Myrtoideae esta bastante dispersa palmdo, mas tem uma maior
concentracdo das espécies na América tropical. &dsr@s nameros de espécies daagenia
(600), Myrcia (300),Syzygiun{200) ePsidium(100)*.
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1.3.2. Leptospermoideae

A subfamilia Leptospermoideae também é muito ds&spenas se desenvolvem melhor
na Australia, Malasia e Polinésia. O maior niumeeo edpécies sa&ucalyptis (500) e
Malaleuca(100)**,

1.3.3. Myrtaceae no Brasil

A familia Myrtaceae representa uma das maioreslitsrda flora brasileira, com 23
géneros e aproximadamente 1000 esp&ciddestacam-se nas Florestas Atlantica e de
Restinga, onde frequentemente é a familia com maionero de espécfés Todos os
representantes nativos pertencasubfamilia Myrtoideae, a qual é constituida de apama
tribo, Myrteae, que se divide em trés subtribogdhiinae, Myrciinae e Myrtind®

As myrtaceaedrasileiras caracteristicamente possuem troncoadea lisa,
que se renova a cada estacao de crescimfenfiores sdo hermafroditas, geralmente de
cor branca e florescem, em geral, no inicio da gvema. A estrutura geral das flores varia
pouco entre as espécies quando comparada com guarades familias, flores menores sao
mais comuns, embora o tamanho varie de pequeno oih5de diametro), como em
Calyptranthee Myrcia, a relativamente grande (> 2,0 éfn)

Exemplos comuns na flora brasileira s&o goiabeiraaracazeiro Rsidium;
Jabuticabeira Mlyrciaria);  pitangueira, = cambucazeiro Eygenig; araca-felpudo
(Campomanesjae cambuci Paivaed®’. Dentre as espécies exéticas introduzidas no IBrasi
destacam-se os eucalipt@italyptu$, a azeitonaSyzygiue o cravo-da-indi&ugenid®.

Do ponto de vista econbmico destaca-se o eucdlfoalyptus sp que é originario
da Austrédlia, onde diversas espécies de rapideintesto sdo cultivadas para a obtencéo de
madeira, utilizada na produgcédo de moveis, moudestes e carvao; e na fabricacdo de papel.
Algumas espécies aromaticas, principalmeBtecalyptus citriodora,sao utilizadas como
matéria-prima na fabricacdo de produtos de limpea@matizantes para sattha

Na ecorregido de restinga as populacfes locaismdaam os agrupamentos de

mirtaceas de “cruiri”.

1.3.4. Substancias identificadas de Oleos essersi@de Myrtaceae
A Figura 1 disponibiliza algumas substancias ideatilas nos 6leos essenciais de trés

géneros de MyrtaceaEljcaliptus, Eugenia e Myrcia)
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Espécie

Substancia

Eucaliptus maculat&look*

A

Ac
\

acetato de nerol

Eucalyptus maculatBiook’*
Eucalyptus thereticorniSmith* 2°

} ﬁV

aromadendreno
' i Nz
Eugenia caryophilluSpreng® ?> . }
Eugenia unifloral 24 30-33 N
a-humuleno
Eucalyptus camaldulensidehrf™ 3+ 3% %(j
Eucalyptus thereticorniSmitt?* 2
a-pineno

Eucaliptus citriodoraHook!®: 24 25 34, 36-40

8, 24, 25, 34, 36-40
k'
}.?4, 25,30

Eucalyptus citriodorddoo
Eucalyptus thereticornissSmit

S-pineno
|
Eugenia caryophillu$preng® 2> 2°
eugenol
Eucalyptus camaldulensidehrf™ 34 3°
Eucalyptus maculatelook®* "
Eucalyptus thereticorniSmith'® 2° 2° _
terpinen-4-ol
Eucalyptus camaldulensidehrf> 34 3° 5
Eucalyptus maculatelook®*
Eucalyptus thereticorniSmithf* 2 2 .
1,8-cineol
Eucalyptus camaldulensBehri* %
Eucalyptus maculatelook®*
Eucalyptus thereticorniSmithf* 2°2° SN
limoneno

Eucalyptus maculatblook’”
Eugenia Caryophillu§pren§8' 25,27-29

o
y :
W

6xido de cariofileno
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Eucalyptus citriodoraook'®: 24 2 34, 3640
Eucalyptus maculatelook®*

Eugenia caryophilluSprend® 2> 272
Eugenia unifloral 8 24 30-33

E-cariofileno

Eucaliptus camaldulensBehr?* 3°
Eucalyptus maculateiook

<O

y-terpineno

Eucaliptus citriodoraHook'®: 24 26 34, 36-40

H

>?;>

isopulegol

Eucaliptus citriodoraHook?* 2% 34 36-40

H

e

citronelol

Eucaliptus citriodoraHook'® 2426 34. 36-40

e

citronelal

Eucaliptus camaldulensBehrf> 3% %

<

o-felandreno

Eugenia unifloral® 24 30-32

\
o %

selina-1, 3,7(11)-trien-8-ona.

Eucaliptus maculat&ook*

p-cimeno

Myrcia bracteata(Rich) DC; Myrcia cuprea; Myrci
sylvatica(G. Mey.) DC*

E-nerolidol

Myrcia acuminatissim®. Berg;Myrcia bombycingO
Berg) Kiaersk;Myrcia fallax; Myrcia glarba(O. Berg
D. Legrand:Myrcia multiflora®

L

germacreno D

Figura 1. Substancias identificadas em 6leos essenciditydaceae.
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As estruturas do tip@-tricetonas (Figura 2), possuindo quatro substibgimbetilicos em
um anel de seis membros e uma cadeia lateral a@idaaras em produtos naturais; porém, sao

encontradas em Myrtaceae, particularmente nos géBacalyptus e Lepstopermffn

Espécie Substancia

Quimiotipo de o o
manuka
O/ (e]
Leptospermum

scoparium®*

Manukd”

Grandiflorona

Figura 2. Estruturas dg-tricetonas.

1.3.5. Género Calyptranthes

O GéneroCalyptranthescompreende cerca de 100 espécies, que se distripakm
América tropical, desde o sul da Flérida até o UaigO nome vem do gregalyptra(tampa)
e anthum(flor), referindo-se a ruptura circular do calice &antese, que produz uma estrutura
posteriormente caduca, a semelhanca de uma tandfwa.mBito escassas as referéncias
anatomica¥.

Dos escassos estudos quimicos sobre esta espéi@e) fdentificadas nos oOleos

essenciais substancias tais como cis-beta farn¢genbiciclogermacreno (I1), Figurd3
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V4

7\

0] (m
Figura 3. Estruturas de substancias identificadas em @&seneial do género Calyptranthes.

1.4. Sergipe

No Estado de Sergipe, sdo definidas duas estagbes,chuvosa, que vai de abril a
agosto, e outra seca, de setembro a marco. Apsesiema vegetacdo tipica de caatinga e
também possui remanescentes de Mata Atlanticayimuid as restingas, que sédo formacdes
vegetais sobre o solo arenoso, contiguas a zopaagee de vegetacao rupestre ainda pouco
explicada, onde as familias com o maior nUmerosgéaes sdo Myrtaceae (51), Leguminosae
(47) e Rubiaceae (36) Nestes ambientes encontram-se plantas de reddahatividade
biologica pela populagdo local, bem como espéatesabrréncia endémica, algumas ainda
desconhecidas pela ciéncia, tanto do ponto de \bst@nico, como pelo quimico e
farmacoldgico. O conhecimento cientifico da floestgs ecossistemas no Estado de Sergipe é
praticamente inexistente. Estes aspectos estimaladesenvolver pesquisas em produtos
naturais para promover o levantamento desta riquetiza. E por estes motivos que se

desenvolveu este projeto de Mestrado.
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2. OBJETIVOS

2.1. Objetivo geral

« Determinar a composi¢cdo quimica do Oleo essen@aCalypthrantes restinga&obral
(Myrtaceaek avaliar as suas possiveis atividades biol6gicasneacoldgicas.

2.2. Objetivos especificos

+ Extrair o 6leo essencial das partes aéreas daafffafitas, flores e frutos).

« Determinar o perfil quimico do 6leo essencial déds frescas, folhas secas, flores, frutos

verdes e frutos de vez.

« Monitorar o perfil quimico anual, semanal e ao myp dia do 6leo essencial das folhas

frescas.

« Avaliar o potencial biolégico e/ou farmacoldgico @eo essencial das folhas frescas.
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3. MATERIAL E METODOS

3.1. Coleta e identificacdo do material vegetal

As folhas, flores e frutos dealyptranthes restinga8obral(Figura 4) foram coletados

de plantas adultas numa mata de restinga localimadaproximidades do Rio Pomonga
(localizacdo por satélite: S 10.47.325 / W 36.58)4inunicipio de Santo Amaro das Brotas,
Estado de Sergipe, no periodo de maio de 2007iladab2008 (Tabela 1). Uma exsicata da
primeira coleta foi depositada no Herbério do Depaento de Biologia da Universidade

Federal de Sergipe, Voucher n° 582, A.S. Ribeiml.IS Machado, L.O. Passos. As coletas e

identificacdo das espécies foram realizadas entbadado com os Professores Dr. Adauto de

Souza Ribeiro (DBI/UFS) e Dr. Marcos Sob{i&B/UFMG).

Tabela 1.Compilacdo dos dados referentes aos dias, mesasu@os das coletas, bem como

das caracteristicas da planta e ou do clima dusaotéeta.

Dia/més/an(¢ Hora da Caracteristicas da planta e/ou do clima na coleta
da coleta coleta
1/5/2007 As plantas estavam com poucos frutos maduros. Tahbaidong
8:00 horag hoite anterior a coleta.
4/6/2007 Coleta realizada sob intensa chuva.
2/7/2007 Tinha chovido muito durante a noite que antecedsaleda.
6/8/2007 Coleta realizada sem chuvdNesta coleta foram realiza
extracdes com as folhas frescas, e secas em asti@Cdurant
48 horasApés a secagem as folhas foram trituradas em m
de facas.
3/9/2007 O tempo estava seco e quente.
8/10/2007 As folhas estavam feias e repletas de botdes $lorai
5/11/2007 Neste més foi coletada uma grande quantidade dmsfodjug
foram armazenadas em sacolas plasticas de 10§ liteixada
totalmente abertas para que fossem utilizadas esimacoe
9:00 horas| qurante seis dias consecutivos. Como as plantasvaer
completamente floridas, também foram coletadaboeest
21/12/2007 A planta stava com um aspecto bonito, com muitas folhass
e frutos recém-formados. O tempo estava secotemaeratur
elevada
15/01/2009 O tempo estava seco deanperatura elevada; as plantas est
com um aspecto bonito e com frutos verdes e “dé vez
29/2/2008 O tempo estava seco e a temperatura elevagiplahtas estava
com um aspecto bonito e com frutos verdes e “de vez
24/03/2008 As plantas apresentavam frutos “de vez” e maduBbsemp(
estava seco e a temperatura elevada
25/4/2008| 8:00; 12:00 | Apresentavam frutos “de veZ alguns maduros. Tinha choy

17:00 horas

5 alguns dias antes da coleta. Neste dia foram eslgtrés colet

nos horarios mencionados.
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Figura 4. Aspecto geral d€alyptranthes restingagobral

3.2. Obtencéo dos 0leos essenciais

Os 6leos essenciais foram obtidos por hidrodeatilagm aparelhagem tipo Clevenger,
separados fisicamente da agua, secos copgda sulfato de sédio anidro (VETEC) e
filtrados. A massa dos 6leos foi determinada enargal analitica (Marte AL500¢ o
rendimento percentual foi calculado pela relacd&oeem massa do material vegetal/massa do
Oleo essencial obtido. As amostras de 6leo foramsteridas para frascos de vidro ambar e
armazenadas em freezer a 20°C, até o momento ddisean Todas as extracdes foram

realizadas em triplicata.

3. 3. Analise dos 6leos essenciais.

3.3.1. Cromatografia a Gas acoplada a Espectrometie Massas (CG/EM)

As analises da composicdo quimica dos Oleos foratizadas no Laboratério de
Cromatografia do Departamento de Quimica/UFS, epmatografo a gas acoplado a
espectrometro de massa CG/EM (Shimadzu, modelo @3BA), equipado com auto-injetor
AOC-20i (Shimadzu) e coluna capilar de silica faladi(30 m x 0,25 mm) com fase
estacionaria DB-5 (0,25 um de espessura de fil@ajetector seletivo de massas foi operado
com uma fonte de impacto de elétrons de 70 eV ciddde de varredura 1000, intervalo de
varredura de 0,50 fragmentos/s e faixa de massd8 de500 Da. A programagéo utilizada foi

a seguinte:

11
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« Gas de arraste (Fluxo): Hélio (1,2 mL/min.) « Temperatura do Detector: 280°C

« Programacao da temperatura do forlmicia ¢ «+ Tempo de Corrida: 49 minutos
50°C/1,3nin.; em seguida 4°C/min. até atit
200°C; em seguida 10/min. até ating
250°C.

« Temperatura do Injetor: 250°C.

Volume de injecéo: 0,5 pL ¢
acetato de etila P.A
(QUIMEX).

Pressao da Coluna: 64,2 KPa

Cada componente do 6leo foi identificado atravésalaparacdo de seu espectro de
massas com espectros avaliados pelo banco de (dI®E21 e NIST107) do equipamento,
com espectros existentes na literatleg também, pela comparacdo dos indices de retencao
calculados com aqueles da literatura. Os indicesreiencdo de Kovat's (IK) foram
determinados utilizando uma curva de calibracé@onda série de-alcanos (C8-C18) injetados
nas mesmas condi¢des cromatograficas das amagit@ando-se a equacdo de Van Den Dool
e KratZ% Entretanto, o constituinte majoritario do 6lecmrbde ser identificado por esta
metodologia. A concentracdo dos constituintes &cuwdada através da area integral de seus
respectivos picos, relacionada com a area totaldies os constituintes da amostra.

Para elucidacdo da estrutura do constituinte majariforam realizadas analises de
Ultravioleta (UV), Infravermelho (IV) e Ressonandagnética Nuclear Unidimensional de
Hidrogénio (RMN de 'H-1D), e de Carbono Unidimensional (RMN déC-1D) e
Bidimensional Heteronuclear HMQC e gHMBC (RMN'de-2D).

3.3.2. Ressonancia Magnética Nuclear

As analises de Ressonancia Magnética Nuclear foemtizadas no Laboratério de
RMN do Departamento de Quimica/UFSCar. Os especti®sRMN 'H, *C e dos
experimentos 2D foram obtidos em espectrometro ARB-da Bruker.Foi utilizado

cloroférmio deuterado (CDg)lcomo solvente e tetrametilsilano (TMS) como padnderno.

3.3.3. Espectroscopia no Infravermelho

A andlise de infravermelho foi realizada pelo Psste Dr. Luis Eduardo Almeida do
DQI/UFS. Os espectros de absorcéo na regido davierimelho foram obtidos em filmes sobre
cela de KBr (6000-600 cm), empregando-se um espectrofotdmetro Perkin-E660 com
transformada de Fourier. Como padrdo de referartifiaou-se a absorcdo em 1601 tmie

um filme de poliestireno fornecido pelo fabricante.
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3.3.4. Espectroscopia no Ultravioleta

A espectroscopia na regido do ultravioleta é uémita util na identificacdo de
carbonilas conjugada#\ analise foi realizada pelo Professor Dr. Luis &do Almeida
(DQI/UFS). Os espectros de absorcdo na regido d6 foram obtidos em um
Espectrofotdmetro Hewlett Packard 8452A, equipanio detector de absorcao na regido do

UV visivel.

3.4. Avaliacéo das atividades bioldgicas e farmadajicas
3.4.1 Atividade larvicida

A atividade larvicida foi realizada segundo o métatescrito por Reed-Munthe
Pizzf®. Esta etapa foi realizada em colaboracdo com te$sor Dr. Socrates Cabral de H.
Cavalcante (DFS/UFS).

3.4.2 Atividade antimicrobiana

A avaliacdo da atividade antimicrobiana foi realaapelo método de difusdo em
placas. Foram utilizados o0s seguintes microorgasssn(i) Bactérias Gran Positivas
Enterococcus faecali(ATCC 4883); Staphylococcus aureuUATCC 29737). (ii) Bactérias
Gran NegativasSerratia marcescen@ATCC 10006);Escherichia coli(ATCC 10536). Estes
testes foram realizados em colaboracdo com o mafddr. José Gerson Rezende Feitosa
(DMO/UFS).

3.4.4. Avaliacao pré-clinica da atividade antinocigptiva e antiinflamatoria

A triagem farmacologica comportamental foi realezadgundo o método descrito por
MatteP’. A avaliacdo da atividade antinociceptiva foilizzala de acordo com os métodos
descritos por Koster et 2. Aimeida e Oliveird® Dubuisson e Denni§ Wheeler-Aceto et
al>® Franzotti et af; Morteza-Semnani et af. A avaliacdo da atividade antiinflamatéria foi
realizada de acordo com os métodos descritos poteWet af®. Di Martino et af®. Estas
avaliacOes foram realizadas em colaboragcédo comfedor Dr. Lucindo José Quintans Junior
(DFS/UFS).
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4. RESULTADOS E DISCUSSOES

O dleo essencial das folhas dalyptranthes restinga&obral mostrou-se interessante
desde a sua primeira extracdo, primeiro porquendimento do 6leo foi elevado (0,37% -
0,83%) e, segundo, pelo fato observado que paltecdstalizava na torneira do Clevenger e
no préprio hidrolato.

Outro dado importante é que o principal constigjimomposto A (Tabela 1), nao foi
identificado por CG/EM e sim apds andlises detalbatbs dados de RMN dd e de RMN de
3C. Visto que o constituinte majoritario apresenseucom um alto teor no éleo (40,12% -
87,43%), monitoramentos sazonais foram feitos agdode um ano, uma semana e um dia
com o intuito de avaliar a variagdo do perfil dosstituintes quimicos e do rendimento do

Oleo.

4.1. Monitoramento Anual - Analises dos Oleos esarais obtidos a partir

das folhas frescas ao longo do ano.
Nos 6leos essenciais dos meses de maio, julhotcagetembro, novembro (3° ao 6°
dia de armazenamento) e dezembro de 2007; e &#D@8 (coleta das 17:00 horas) foram

observados a formacao de cristais em um dos clevelgante o processo de extracao.

4.1.1. Oleo essencial das folhas frescas der€stingaeSobral coletadas em
maio de 2007

Este 6leo essencial apresentou rendimento medid,5#% (Anexo A-T1), no qual
foram identificados nove compostos constituind®8% do total do Oleo (Figura 5, Tabela 2),

sendo que o composto majoritario (A) apresentodineento médio de 64,56% (Tabela 2).

3
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Figura 5. Cromatograma de ions totais (TIC) obtido por Q&0 6leo essencial das folhas
frescas de&€. restingaeSobral coletadas em maio de 2007.
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Tabela 2 Composicdo quimica do 0Oleo essencial das folrescds deC. restingaeSobral
coletadas em maio de 2007.

IRc IRL Constituinte Al A2 A3 Médiaz+ DI
934 - NI 0 0 0,14 0,05+ 0,0
1000 - NI 0 0 0,58 0,19+0,3
1093 - NI 0 0 0,09 0,03+0,0
1418 1418 E-cariofileno 4,47 2,16 192 285+1,4
1428 - composto A 55,72 64,8 73,1764,56+ 8,7
1455 1455 a-cariofileno 2,83 2,04 1,42 2,10+0,7
1470 1470  4,5-di-epi-aristolocheno 0 0 0,16 0,05+ 0,0
1489 1489 B-selineno 24,03 19,05 10,6517,91+6,7
1495 1495 a-selineno 1295 9,98 5,4 9,44+ 3,8
1503 - NI 0 0 0,1 0,03+0,6
1519 1519 7-epie-selineno 0 0 0,21 0,07+0,1
1572 - NI 0 0 0,23 0,08+0,1
1581 1581 oxido de cariofileno 0 0,79 1,21 0,67+ 0,6
1609 - NI 0 0 0,32 0,11+0,1
1617 - NI 0 0 0,43 0,14+0,2
1626 - NI 0 0 0,16 0,05+ 0,0
1633 - NI 0 0 0,79 0,26+ 0,4t
1637 - NI 0 0 0,92 0,31+0,5
1655 - NI 0 0 0,59 0,20+0,3
1658 - NI 0 0,59 0,69 0,43+0,3"
1670 - NI 0 0 0,18 0,06+ 0,1
1682 - NI 0 0 0,2 0,07+0,1

- - NI 0 0 0,23 0,07+0,1

IRc —indice de retencéo calculado(de acordo com Dan Dool & Kratz, 1963); IR— indice de retencdo da
literatura (Adams 2007); A - Amostra; DP - Despadrao, NI — Nao identificado.

Uma vez que foi observada a presenca de cristis¢asido da extracdo, tanto no éleo
como no proprio hidrolato, um experimento foi feaamentando-se a poténcia da manta
aguecedora até o maximo. Observou-se um aumentenadimento dos cristais no hidrolato,
passando de 0,11% para 0,32%. A analise de CG/E8frouoque os cristais correspondem ao

constituinte majoritario, composto A.

4.1.2.0leo essencial das folhas frescas coletadas em jorde 2007.

Este 6leo essencial apresentou rendimento medid, 36 (Anexo A-T2), no qual
foram identificados dez compostos, constituind@5% do total do dleo (Figura 6, Tabela 3),
sendo que o composto majoritario (A) apresentouineento médio de 76,26%. Dados
complementares estédo disponiveis no Anexo B-T1.
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Figura 6. Cromatograma de ions totais (TIC) obtido por Q&b 6leo essencial das folhas
frescas de&€. restingaeSobral coletadas em junho de 2007.

Tabela 3 Composi¢cdo quimica do 6leo essencial das folrescds deC. restingaeSobral
coletadas em junho de 2007.

Pico Composto IR lit. %
1 B-elemeno 1390 0,03
2 E-cariofileno 1419 1,92
3 composto A - 76,26
4 a-cariofileno 1454 1,35
5 4,5-di-epi-aristolocheno 1473 0,08
6 B-selineno 1490 10,53
7 a-selineno 1498 5,30
8 7-epi-a-selineno 1522 0,29
9 oxido de cariofileno 1583 1,05
10 cariofila-4(14),8(15)-dienfbol 1641 0,44

IR lit. — indice de retencéo da literatura (Adarf®?2); % - percentual relativo do composto no 6Eseacial.

4.1.3. Oleo essencial das folhas frescas coletadasjulho de 2007.

Este 6leo essencial apresentou rendimento médid, 486 (Anexo A-T3), no qual
foram identificados nove compostos, constituindg@88% do total do 6leo (Figura 7, Tabela
4), sendo que o composto majoritario (A) apresemeézulimento médio de 75,12%. Dados

complementares estdo disponiveis no Anexo B-T2.
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Figura 7. Cromatograma de ions totais (TIC) obtido por Q&0 6leo essencial das folhas
frescas de€. restingaeSobral coletadas em julho de 2007.
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Tabela 4 Composicdo quimica do 6leo essencial das folleasds d€. restingaeSobral
coletadas em julho de 2007.

Pico Composto IR lit. %
1 B-elemeno 1390 0,12
2 E-cariofileno 1419 2,82
3 composto A - 75,12
4 a-cariofileno 1454 1,58
5 4,5-di-epi-aristolocheno 1473 0,16
6 B-selineno 1490 10,73
7 a-selineno 1498 5,68
8 7-epi-a-selineno 1522 0,17
9 oxido de cariofileno 1583 1,00

IR lit. — indice de retencéo da literatura (Adarf®2); % - percentual relativo do composto no 6k&seacial.

4.1.4. Oleo essencial das folhas frescas coletadasagosto de 2007.

Este 6leo essencial apresentou rendimento médio,48% (Anexo A-T4) no qual

foram identificados nove compostos, constituindg28% do total do oleo (Figura 8, Tabela

5), sendo que o composto majoritario (A) apresemémdimento médio de 51,08%. Dados

complementares estdo disponiveis no Anexo B-T3.
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Figura 8. Cromatograma de ions totais (TIC) obtido por QG0 6leo essencial das folhas

frescas de&€. restingaeSobral coletadas em agosto de 2007.

Tabela 5 Composicao quimica do 6leo essencial das folleasds d€. restingaeSobral
coletadas em agosto de 2007.

Pico Composto IR lit. %
1 B-elemeno 1390 0,17
2 E-cariofileno 1419 4,55
3 composto A - 51,08
4 a-cariofileno 1454 2,46
5 4,5-di-epi-aristolocheno 1473 0,47
6 B-selineno 1490 24,84
7 a-selineno 1498 13,77
8 7-epi-a-selineno 1522 0,54
9 oxido de cariofileno 1583 0,38

IR lit. — indice de retencao da Iiteratura (Adard® 2); % - percentual relativo do composto no oseacial.
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4.1.5.0leo essencial das folhas frescas coletadas em iséte® de 2007.

Este 6leo essencial apresentou rendimento médid,58% (Anexo A-T5), no qual
foram identificados nove compostos, constituindgl®® do total do 6leo (Figura 9, Tabela
6), sendo que o composto majoritario (A) apresemémdimento médio de 62,26%. Dados

complementares estdo disponiveis no Anexo B-T4.
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Figura 9. Cromatograma de ions totais (TIC) obtido por Q&0 6leo essencial das folhas
frescas d&€. restingaeSobral coletadas em setembro de 2007.

Tabela & Composicdo quimica do 0Oleo essencial das folrescds deC. restingaeSobral
coletadas em setembro de 2007.

Pico Composto IR lit. %
1 B-elemeno 1390 0,14
2 E-cariofileno 1419 4,26
3 composto A - 62,26
4 a-cariofileno 1454 2,58
5 4,5-di-epi-aristolocheno 1473 0,26
6 B-selineno 1490 17,79
7 a-selineno 1498 10,01
8 7-epi-a-selineno 1522 0,22
9 oxido de cariofileno 1583 0,65

IR lit. — indice de retencéo da literatura (Adarf®2); % - percentual relativo do composto no 6Eseacial.

4.1.6. Oleo essencial das folhas frescas coletadasoutubro de 2007.

Este 6leo essencial apresentou rendimento médid,G#%6 (Anexo A-T6), no qual
foram identificados nove compostos, constituind2% do total do déleo (Figura 10, Tabela
7), sendo que o composto majoritario (A) apresemémdimento médio de 40,12%. Dados

complementares estdo disponiveis no Anexo B-T5.
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Figura 10. Cromatograma de ions totais (TIC) obtido por QGO 6leo essencial das folhas

frescas de&. restingaeSobral coletadas em outubro de 2007.
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Tabela 7. Composicdo quimica do 6leo essencial das follescdis deC. restingaeSobral
coletadas em outubro de 2007.

Pico Composto IR lit. %
1 B-elemeno 1390 0,43
2 E-cariofileno 1419 6,50
3 composto A - 40,12
4 a-cariofileno 1454 3,85
5 4,5-di-epi-aristolocheno 1473 0,48
6 B-selineno 1490 27,83
7 a-selineno 1498 15,89
8 7-epi-a-selineno 1522 0,68
9 oxido de cariofileno 1583 0,74

IR lit. — Indice de retenc&o da literatura (Adarf§?); % - percentual relativo do composto no Gkseacial.

4.1.7. Oleo essencial das folhas frescas coletadasnovembro de 2007.

Este 6leo essencial apresentou rendimento médid,48% (Anexo A-T7), no qual
foram identificados oito compostos, constituindg5286 do total do 6leo (Figura 11, Tabela
8), sendo que o composto majoritario (A) apreseméuimento médio de 89,49%. Dados

complementares estéo disponiveis no Anexo B-T6.
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Figura 11. Cromatograma de ions totais (TIC) obtido por QGO 6leo essencial das folhas
frescas d&€. restingaeSobral coletadas em novembro de 2007.
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Tabela 8 Composicdo quimica do 6leo essencial das follescds deC. restingaeSobral
coletadas em novembro de 2007.

Pico Composto IR lit. %
1 B-elemeno 1390 0,03
2 E-cariofileno 1419 1,27
3 composto A - 89,49
4 a-cariofileno 1454 0,93
5 B-selineno 1490 4,29
6 a-selineno 1498 2,44
7 7-epi-a-selineno 1522 0,05
8 oxido de cariofileno 1583 0,02

IR lit. — indice de retencéo da literatura (Adarf®2); % - percentual relativo do composto no 6k&seacial.

4.1.8. Oleo essencial das folhas frescas coletadasdezembro de 2007.
Este 6leo essencial apresentou rendimento medid,8086 (Anexo A-T8), no qual
foram identificados seis compostos, constituind@8% do total do 6leo (Figura 12, Tabela

9), sendo que o composto majoritario (A) apresemémaimento médio de 56,64%. Dados
complementares estdo disponiveis no Anexo B-T7.
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Figura 12. Cromatograma de ions totais (TIC) obtido por QGO 6leo essencial das folhas
frescas de&. restingaeSobral coletadas em dezembro de 2007.

Tabela 9 Composicdo quimica do 6leo essencial das folrescds do Oleo essencial das
folhas frescas d€. restingaeSobral coletadas em dezembro de 2007.

Pico Composto IR lit. %
1 B-elemeno 1390 0,21
2 E-cariofileno 1419 4,88
3 composto A - 56,64
4 a-cariofileno 1454 2,99
5 B-selineno 1490 20,62
6 a-selineno 1498 12,12

IR lit. — indice de retencéo da literatura (Adarf®2); % - percentual relativo do composto no 6keseacial.
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4.1.9. Oleo essencial das folhas frescas coletadasjaneiro 2008.

Este 6leo essencial apresentou rendimento médi@,88% (Anexo A-T9), no qual
foram identificados cinco compostos, constituin8gb9% do total do éleo (Figura 13, Tabela
10), sendo que o composto majoritario (A) apresememdimento médio de 81,03%. Dados

complementares estdo disponiveis no Anexo B-T8.

304

4
a0 ox
] 1__}J'|'f
; 25

125

375

Figura 13. Cromatograma de ions totais (TIC) obtido por Q&0 6leo essencial das folhas
frescas de&. restingaeSobral coletadas em janeiro de 2008.

Tabela 10 Composicao quimica do 6leo essencial das follessds deC. restingaeSobral
coletadas em janeiro de 2008.

Pico Composto IR lit. %
1 E-cariofileno 1419 2,40
2 composto A - 81,03
3 a-cariofileno 1454 1,52
4 B-selineno 1490 8,54
5 a-selineno 1498 5,01

IR lit. — indice de retencéo da literatura (Adarf®2); % - percentual relativo do composto no 6kseacial.

4.1.10. Oleo essencial das folhas frescas coletadasfevereiro 2008.

Este Oleo essencial apresentou rendimento médiydé&o (Anexo A-T10), no qual
foram identificados cinco compostos, constituin@g09% do total do Oleo (Figura 14, Tabela
11), sendo que o composto majoritario (A) apresememdimento médio de 87,43%. Dados

complementares estdo disponiveis no Anexo B-T9.
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Figura 14. Cromatograma de ions totais (TIC) obtido por QGO 6leo essencial das folhas
frescas de&. restingaeSobral coletadas em fevereiro de 2008.
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Tabela 11 Composicao quimica do 6leo essencial das folteszds deC. restingaeSobral

coletadas em fevereiro de 2008.

Pic Composto IR lit. %
1 E-cariofileno 1419 1,06
2 composto A - 87,43
3 a-cariofileno 1454 0,74
4 B-selineno 1490 6,36
5 a-selineno 1498 3,48

IR lit. — Indice de retenc&o da literatura (Adarf9?); % - percentual relativo do composto no 6kseacial.

4.1.11. Oleo essencial das folhas frescas coletadasmarco 2008.

Este Oleo essencial apresentou rendimento médim6ddo (Anexo A-T11), no qual

foram identificados nove compostos, constituind@®9% do total do dleo (Figura 15, Tabela

12), sendo que o composto majoritario (A) apresenémdimento médio de 80,57%. Dados
complementares estéo disponiveis no Anexo B-T10.
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Figura 15. Cromatograma de ions totais (TIC) obtido por CG/@bleo essencial das folhas
frescas d&. restingaeSobral coletadas em margo de 2008.

Tabela 12.Composicdo quimica do 6leo essencial das folhasdsedeC. restingaeSobral
coletadas em marco de /2008.

Pico Composto IR lit. %
1 B-elemeno 1390 0,04
2 E-cariofileno 1419 2,17
3 composto A - 80,57
4 a-cariofileno 1454 1,53
5 4,5-di-epi-aristolocheno 1473 0,06
6 B-selineno 1490 8,84
7 a-selineno 1498 5,11
8 7-epi-a-selineno 1522 0,08
9 oxido de cariofileno 1583 0,29

IR lit. — indice de retencéo da literatura (Adar®2); % - percentual relativo do composto no Gk&seacial.
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4.1.12. Oleo essencial das folhas frescas coletadasabril de 2008.

Este 6leo essencial apresentou rendimento médi6d¥6 (Anexo A-T12), no qual
foram identificados sete compostos, constituind®@4% do total do éleo (Figura 16, Tabela
13), sendo que o composto majoritario (A) apresememdimento médio de 78,15%. Dados

complementares estdo disponiveis no Anexo B-T11.
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Figura 16. Cromatograma de ions totais (TIC) obtido por CG/@Mbleo essencial das folhas
frescas d&. restingaeSobral coletadas em abril de 2008, as 8:00 h@asahha.

Tabela 13 Composicao quimica do 6leo essencial das foltesxds deC. restingaeSobral
coletadas em abril de 2008, as 8:00 horas da manha.

Pico Composto IR lit. %
1 E-cariofileno 1419 0,53
2 composto A - 78,15
3 a-cariofileno 1454 0,77
4 B-selineno 1490 10,20
5 a-selineno 1498 5,84
6 7-epi-a-selineno 1522 0,15
7 oxido de cariofileno 1583 0,30

IR lit. — Indice de retenc&o da literatura (Adarf9?); % - percentual relativo do composto no 6k&seacial.

Em sintese, este 6leo mostrou-se ser muito inarEsPOr apresentar um constituinte
majoritario, o “composto A”, cujo rendimento oscilde 40 - 87%; este composto sO teve a
sua estrutura elucidada apés anélises minuciosaslatios de RMN d&H e de®C, uni e
bidimensionais, as quais serdo discutidas no fiaala secdo. Os demais constituintes tiveram
as suas estruturas elucidadas por calculos dosethdie retencdo e comparacao visual dos

espectros de massas com dados da litefatura
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Tabela 14.Variacdo anual dos constituintes quimicos do 6ksemcial das folhas frescas de
C. restingaeSobral.

Constituinte (%) 2007 2008

0 -
Mai Jun Jul Ago Set Out Nov  Dez Jan Fev arM Abr
p-elemeno - 003 012 017 014 043 003 0,21 - - 040 -

E-cariofileno 2,85 1,92 2,82 4,55 4,26 6,50 1,27 84,8 2,40 1,06 2,17 0,53
composto A 64,60 76,26 75,12 51,08 62,26 40,12 89,49 56,64 0381,87,43 80,57 78,15

a-cariofileno 2,10 1,35 1,58 2,46 2,58 3,85 0,93 992, 1,52 0,74 1,53 0,77
B 0,05 0,08 0,16 0,47 0,26 0,48 - - - - 0,06 -
B-selineno 17,90 10,53 10,73 24,84 17,79 27,83 4,220,62 8,54 6,36 8,84 10,20
a-selineno 9,44 53 568 13,77 10,01 15,89 2,44 212,15,01 3,48 511 5,84
7-epi-a-selineno 0,07 0,29 0,17 0,54 0,22 0,68 0,05 - - - 0,08 0,15
C 0,67 1,05 1,00 0,38 0,65 0,74 0,02 - - - 0,29 0,30

% - percentual relativo do composto no 6leo esa&n8 - 4,5-di-epi-aristolocheno; C - 6xido de cariofileno

Apés compilacdo dos dados oriundos do monitoramenigal, Tabela 14, e uma
avaliacdo minuciosa destes, algumas mudancas fokm@rvadas com relagcdo ao teor dos
constituintes quimicos no Oleo essencial obtidoadirpdas folhas frescas assim como no
rendimento do Oleo (Tabela 15). Verificou-se qute @deo é constituido do composto A
(policetideo) e derivados sesquiterpénicos, e dueoc(Figura 17) dos nove constituintes
presentes na primeira andlise (maio/2007) estdseptes em todas as analises, variando

apenas quanto ao percentual na composicao quimica.

OH o
o~ o
Composto A E cariofieno alfa selineno

L S
\E

alfa cariofleno

beta selineno

Figura 17. Estruturas das substancias responsaveis pelo geffilico do éleo essencial de
Calyptranthes restinga8obral.
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Tabela 15.Variacdo no rendimento do 6leo essencial das fdtkeasas d€. restingaeSobral.

Més Média (%)+ DP Composto A % R*
Ano - 2007
Maio 0,52+ 0,04 64,60 33,59
Junho 0,37+ 0,02 76,26 28,22
Julho 0,47+ 0,01 75,12 35,31
Agosto 0,49+ 0,00 51,08 25,03
Setembro 0,59+ 0,01 62,26 36,73
Outubro 0,64+ 0,03 40,12 25,68
Novembro 0,42+ 0,05 89,49 37,59
Dezembro 0,80+ 0,02 56,64 45,31
Ano - 2008
Janeiro 0,83+ 0,01 81,03 67,25
Fevereiro 0,71+ 0,01 87,43 62,08
Marco 0,64+ 0,01 80,57 51,56
Abril 0,64+ 0,02 78,15 50,02

DP - Desvio padrdo; R- Rendimento relativo do composto A

Verificou-se que os maiores rendimentos do 6leeresal foram obtidos nas coletas
feitas no periodo de estresse hidrico, ou seja,rmeses de dezembro, janeiro e fevereiro.
Entretanto, se for considerado o més de maior megmto do constituinte majoritario
(Composto A), janeiro é o més cujo rendimento r&aé o maior com 67,25%, seguido de

fevereiro com 62,08%, como pode ser observado hald@d5s.

4.2. Monitoramento do armazenamento semanal - And&ks dos Oleos
essenciais obtidos a partir das folhas coletadas emovembro e cujas
extracoes foram realizadas durante seis dias consgiwos.

4.2.1. Primeiro dia

Esta analise corresponde aquela atribuida ao mésweenbro/2007 (Figura 11, Tabela
7 e Anexos A-T7 e B-T6).

4.2.2. Segundo dia.

O Oleo essencial extraido no segundo dia apreseetmlimento médio de 0,43%
(Anexo A-T13), no qual foram identificados nove guostos, constituindo 96,77 % do total do
Oleo (Figura 18, Tabela 16), sendo que o compostoritario (A) correspondeu a 61,15%.
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Observou-se um decréscimo de 28,34% do compostorithap em relacdo a primeira

extracdo. Dados complementares estédo disponivéisexo B-T12.

3.
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Figura 18. Cromatograma de ions totais (TIC) obtido por QGO 6leo essencial das folhas
armazenadas por dois dias@erestingaesSobral coletadas em novembro de 2007.

Tabela 16 Composicdo quimica do 6leo essencial das folhaszenadas por dois di&s
restingaeSobral coletadas em novembro de 2007.

Pico Composto IR lit. %
1 B-elemeno 1390 0,29
2 E-cariofileno 1419 4,65
3 composto A - 61,15
4 a-cariofileno 1454 2,55
5 4,5-di-epi-aristolocheno 1473 0,08
6 B-selineno 1490 17,11
7 a-selineno 1498 9,90
8 7-epi-a-selineno 1522 0,44
9 oxido de cariofileno 1583 0,60

R lit. — Indice de retenc&o da literatura (Adam870% - percentual relativo do composto no élesersial.

4.2.3. Terceiro dia.

O 6leo essencial extraido no terceiro dia apresentmdimento médio de 0,45%
(Anexo A-T14) no qual foram identificados nove casios, constituindo 96,77 % do total do
Oleo (Figura 19, Tabela 17), sendo que o compogtjoritario (A) apresentou rendimento
médio de 55,82%, o que evidencia um decréscimo3¢gi/% em relacdo ao primeiro dia de

extracdo. Dados complementares estdo disponivéisexo B-T13.
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Figura 19. Cromatograma de ions totais (TIC) obtido por Q&0 6leo essencial das folhas
armazenadas por trés diasClaestingaeSobral coletadas em novembro de 2007.
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Tabela 17 Composicao quimica do 6leo essencial das follraazenadas por trés dias @e
restingaeSobral coletadas em novembro de 2007.

Pico Composto IR lit. %
1 B-elemeno 1390 0,15
2 E-cariofileno 1419 5,50
3 composto A - 55,82
4 a-cariofileno 1454 2,96
5 4,5-di-epi-aristolocheno 1473 0,22
6 B-selineno 1490 21,09
7 a-selineno 1498 11,90
8 7-epi-a-selineno 1522 0,32
9 oxido de cariofileno 1583 0,27

IR lit. — indice de retencéo da literatura (Adarf®2); % - percentual relativo do composto no 6Eseacial.

4.2.4. Quarto dia.

O dleo essencial extraido no quarto dia apresertudimento médio de 0,47% (Anexo
A-T15), no qual foram identificados seis compostmstituindo 98,17 % do total do 6leo
(Figura 20, Tabela 18). Foi observado que o conopustjoritario (A) sofreu um decréscimo
de 46,75% em relacdo ao primeiro dia de extracaolo® complementares estdo disponiveis
no Anexo B-T14.
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Figura 20. Cromatograma de ions totais (TIC) obtido por Q&0 6leo essencial das folhas
armazenadas por quatro dias@eaestingaeSobral coletadas em novembro de 2007.

Tabela 18 Composicdo quimica do 0leo essencial das follmaazenadas por quatro dias de
C. restingaeSobral coletadas em novembro de 2007.

Pico Composto IR lit. %
1 E-cariofileno 1419 7,84
2 composto A - 42,74
3 a-cariofileno 1454 4,48
4 B-selineno 1490 27,61
5 a-selineno 1498 15,24
6 oxido de cariofileno 1583 0,26

IR lit. — indice de retencéo da literatura (Adarf®2); % - percentual relativo do composto no 6k&seacial.
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4.2.5. Quinto dia.

O dleo essencial extraido no quinto dia apresemrodimento médio de 0,47% (Anexo
A-T16), no qual foram identificados nove compostsstituindo 98,17% do total do dleo
(Figura 21, Tabela 19). Observou-se que o comg@gtsofreu um decréscimo de 63,97% em
relacdo ao primeiro dia de extracdo e deixou dersgoritario. Este 6leo possui as mesmas
caracteristicas do 6leo obtido a partir das folersas em estufa. Dados complementares estao
disponiveis no Anexo B-T15.
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Figura 21. Cromatograma de ions totais (TIC) obtido por Q&0 6leo essencial das folhas
armazenadas por cinco diasClerestingaeSobral coletadas em novembro de 2007.

Tabela 19 Composicao quimica do éleo essencial das follmaazenadas por cinco dias@e
restingaeSobral coletadas em novembro de 2007.

Pico Composto IR lit. %
1 B-elemeno 1390 0,17
2 E-cariofileno 1419 11,35
3 composto A - 25,52
4 a-cariofileno 1454 5,79
5 4,5-di-epi-aristolocheno 1473 0,14
6 B-selineno 1490 34,15
7 a-selineno 1498 19,68
8 7-epi-a-selineno 1522 0,33
9 oxido de cariofileno 1583 0,12

IR lit. — indice de retencéo da literatura (Adarf®2); % - percentual relativo do composto no 6kseacial.

4.2.6. Sexto dia

O dleo essencial extraido no sexto dia apreseetadimento médio de 0,48% (Anexo
A-T17), no qual foram identificados oito compostoenstituindo 95,01 % do total do dleo
(Figura 22, Tabela 20). Observou-se que o comg@gteofreu um decréscimo de 63,05% em
relacdo ao primeiro dia de extracdo e deixou deo smmjoritario. Este 6leo tem as mesmas
caracteristicas do 6leo obtido a partir das folleasms em estufa. Dados complementares estédo
disponiveis no Anexo B-T16.
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Figura 22. Cromatograma de ions totais (TIC) obtido por QGO 6leo essencial das folhas
armazenadas por seis diasGleestingaeSobral coletadas em novembro de 2007.

Tabela 20 Composicao quimica do Oleo essencial das foliraazenadas por seis dias@e
restingaeSobral coletadas em novembro de 2007.

Pico Composto IR lit. %
1 B-elemeno 1390 0,09
2 E-cariofileno 1419 9,48
3 composto A - 26,44
4 a-cariofileno 1454 5,07
5 B-selineno 1490 34,84
6 a-selineno 1498 18,83
7 7-epi-a-selineno 1522 0,16
8 oxido de cariofileno 1583 0,09

IR lit. — Indice de retenc&o da literatura (Adarf9?); % - percentual relativo do composto no 6kEseacial.

Com relagdo ao monitoramento do armazenamento elm @krificou-se queom o
passar dos dias, o percentual do constituinte itejor (A) diminuiu progressivamente,
89,49% - 26,44% (Tabela 21), deixando de ser o ostpmajoritario a partir da quinta
extracdo. Portanto, a extracdo do Oleo deve ser lfejo apds a coleta, ou seja, no primeiro
dia. Os dados referentes aos rendimentos dos é#&s dispostos na Tabela 22.

Tabela 21. Variacdo percentual dos principais constituintes o essencial das folhas
armazenadas de. restingaeSobral referente as extracdes feitas durantel@econsecutivos.

Constituinte 1° 20 3° 40 50 6°
B-elemeno 0,03 0,29 0,15 - 0,17 0,09
E-cariofileno 1,27 4,65 5,50 7,84 11,35 9,48
composto A 89,49 61,15 5580 42,74 2552 26,44
a-cariofileno 0,93 2,55 2,96 4,48 5,79 5,07
4,5-di-epi-aristolocheno - 0,08 0,22 - 0,14 -
S-selineno 4,29 17,11 21,09 27,61 34,15 34,84
a-selineno 2,44 9,9 11,9 15,24 19,68 18,83
7-ept a-selineno 0,05 0,44 0,32 - 0,33 0,16
oxido de cariofileno 0,02 0,60 0,27 0,26 0,12 0,09
Outros 1,48 3,23 1,77 1,83 2,75 5,00

IR lit. — Indice de retenc&o da literatura (Adarf9?); % - percentual relativo do composto no 6kseacial.
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Tabela 22.Variacédo no rendimento do 6leo essencial das$ahnmazenadas de @stingae
Sobral referente as seis extracdes feitas em dieecutivos.

Extracdo/ dia Média(%)+ DP

1° 0,42+ 0,05
2° 0,43+ 0,04
3° 0,45+ 0,03
40 0,46+ 0,02
5° 0,47+ 0,02
6° 0,54+ 0,01

DP — Desvio padréo

4.3. Monitoramento Diario - Analises dos 6leos egsgais obtidos a partir de

folhas frescas coletadas em abril de 2008.

4.3.1. Horario de Coleta - 8:00 horas.
Esta andlise corresponde aquela atribuida ao méshiilé2008 no monitoramento

anual (Anexo A-T12, Figura 16, Tabela 13, Anexo B-T11).

4.3.2. Horario de Coleta - 12:00 horas.

O oleo essencial apresentou rendimento médio d&2d,@nexo A-T18), no qual
foram identificados nove compostos, constituind@®% do total do 6leo (Figura 23, Tabela
23). O rendimento médio do composto majoritario fd)de 77,15%. Dados complementares
estdo disponiveis no Anexo B-T17.
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Figura 23. Cromatograma de ions totais (TIC) obtido por Q&0 6leo essencial das folhas
frescas de&. restingaeSobral coletadas em abril de 2008 as 12:00 horas.
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Tabela 23. Composicdo quimica do o6leo essencial das folhescdisC. restingaeSobral
coletadas em abril de 2008 &s 12:00 horas.

Pico Composto IR lit. %
1 B-elemeno 1390 0,07
2 E-cariofileno 1419 2,02
3 composto A - 77,15
4 a-cariofileno 1454 1,17
5 4,5-di-epi-aristolocheno 1473 0,12
6 B-selineno 1490 11,47
7 a-selineno 1498 6,56
8 7-epi-a-selineno 1522 0,15
9 oxido de cariofileno 1583 0,16

IR lit. — Indice de retenc&o da literatura (Adarf9?); % - percentual relativo do composto no 6k&seacial.

4.3.3. Horario de Coleta - 17:00 horas.

Este 6leo essencial apresentou rendimento médi6686 (Anexo A-T19), no qual
foram identificados nove compostos, constituind@8% do total do éleo (Figura 24, Tabela
24). O rendimento médio do composto majoritario id)de 71,75%. Dados complementares

estdo disponiveis no Anexo B-T18.
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Figura 24. Cromatograma de ions totais (TIC) obtido por QGO 6leo essencial das folhas
frescas d&. restingaeSobral coletadas em abril de 2008 as 17:00 horas.

Tabela 24. Composicdo quimica do 6leo essencial das folhescdisC. restingaeSobral
coletadas em abril de 2008 as 17:00 horas.

Pico Composto IR lit. %
1 B-elemeno 1390 0,14
2 E-cariofileno 1419 2,04
3 composto A - 71,75
4 a-cariofileno 1454 1,24
5 4,5-di-epi-aristolocheno 1473 0,28
6 B-selineno 1490 12,32
7 a-selineno 1498 7,06
8 7-epi-a-selineno 1522 0,32
9 oxido de cariofileno 1583 0,63

IR lit. — Indice de retenc&o da literatura (Adarf9?); % - percentual relativo do composto no 6k&seacial.
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A Tabela 25 faz uma sintese das analises do otsmesal das folhas frescas nos trés
horarios de coleta e mostra que houve uma dimiawsgiificativa do constituinte majoritario
(A) na coleta das 17:00 horas. Quanto ao rendimdmtleo essencial, ndo foi observada uma
diferenca significativa, pois na coleta das 8:00aba rendimento médio foi de 0,64 %, as
12:00 horas (0,65%) e as 17:00 horas (0,66%), cesvios padrédo de 0,02, 0,03 e 0,03
respectivamente. A diferenca relativamente altadesvio padrdo na coleta das 17 horas

(Anexo B-T18) deve-se ao fato do Oleo cristalizaesm um dos clevengers.

Tabela 25.Variacao percentual nos constituintes quimicosldo éssencial das folhas frescas
deC. restingaeSobral nos trés horarios de coleta.

Constituinte 8:00h 12:00h 17:00h
[-elemeno - 0,07 0,14
E-cariofileno 0,53 2,02 2,04
composto A 78,15 77,15 71,75
a-cariofileno 0,77 1,17 1,24
4,5-di-eptaristolocheno - 0,12 0,28

S-selineno 10,20 11,47 12,32
a-selineno 5,84 6,56 7,06
7-ept a-selineno 0,15 0,15 0,32
6xido de cariofileno 0,30 0,16 0,63
Outros 4,01 1,13 4,22

IR lit. — indice de retencao da literatura (Adar@®2); % - percentual relativo do composto no Gkxeacial.

4.4. Oleo essencial das folhas secas dalyptranthes restingaeSobral
coletadas em agosto de 2007.

O teor de umidade das folhas foi de 51, Fdte O0leo essenciapresentou rendimento
médio de 0,60% (Anexo A-T20), mas, considerandeoo de umidade das folhas de 51,7%, o
rendimento em relacéo as folhas frescas cai pag&®0(Anexo A-T21); como o rendimento do
Oleo essencial das folhas frescas desta mesmaa doletle 0,49%, pode-se inferir que o
rendimento das folhas secas, quando comparadosaltias frescas, decresceu 40,81% com
a secagem. Isto pode ser explicado pela volatdzatp 6leo essencial durante o processo de
secagem das folhas. No 6leo essencial das folltas $eram identificados nove compostos,
que correspondem a 98,26% do total do Oleo (Figiba Tabela 26). Os compostos
identificados foram os mesmos identificados no @sesencial das folhas frescas, conforme

mostra a Tabela 27. Dados complementares estandigs na, Anexo B-T19.
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Figura 25. Cromatograma de ions totais (TIC) obtido por CG/@bleo essencial das folhas
secas d€. restingaeSobral coletadas em agosto de 2007.

Tabela 26. Composicdo quimica do 6leo essencial das folheassdeC. restingaeSobral
coletadas em agosto de 2007.

Pico Composto IR lit. %
1 B-elemeno 1390 0,43
2 E-cariofileno 1419 9,22
3 composto A - 26,27
4 a-cariofileno 1454 4,42
5 4,5-di-epi-aristolocheno 1473 0,70
6 B-selineno 1490 35,26
7 a-selineno 1498 21,04
8 7-epi-a-selineno 1522 0,88
9 oxido de cariofileno 1583 0,55

IR lit. — indice de retencéo da literatura (AdarB®2); % - percentual relativo do composto no 6k&seacial.

Como pode ser observado na Tabela 26, o 6leo éakdas folhas secas apresentou
cinco constituintes principais: f-selineno, composto Ag-selineno, E-cariofileno en-
cariofileno. E interessante observar também qséernmso o componente majoritario g-o
selineno e ndo o Composto A como acontece no aasted essencial das folhas frescas. A
Tabela 27 mostra a variagdo na composi¢cado quintsadktos essenciais das folhas frescas e
secas coletadas em agosto de 2007.

Tabela 27.Variacédo percentual dos constituintes dos Olessnesais de folhas frescas e secas
deC. restingaeSobral.

Constituinte Folhas Folhas Folhas secas (%) considerando
frescas (%) secas (%) o teor de umidade de 51,7%

B-elemeno 0,17 0,43 0,21
E-cariofileno 4,55 9,22 4,45
composto A 51,08 26,27 12,70
a-cariofileno 2,46 4,22 2,04
4,5-di-eptiaristolocheno 0,47 0,70 0,34

p-selineno 24,84 35,26 17,03

a-selineno 13,77 21,04 10,16
7-ept a-selineno 0,54 0,88 0,43
oxido de cariofileno 0,38 0,55 0,27
Outros 1,74 1,53 0,74

IR lit. — Indice de retengéo da literatura (Adar92); % - percentual relativo do composto no oleseacial.
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4.5. Oleo essencial das flores d@alyptranthes restingaSobral coletadas em
novembro de 2007.

Este 0leo essencial extraido apresentou rendinmeétiio de 1,06% (Anexo A-T22) no
qual foram identificados sete compostos, constiimif8,23% do total do 6leo (Figura 26,
Tabela 28), sendo que o composto majoritario (Apsgntou rendimento médio de 82,17%.
Dados complementares estédo disponiveis no AnexaB-T
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Figura 26. Cromatograma de ions totais (TIC) obtido por CG/@Mbleo essencial das flores
deC. restingaeSobral coletadas em novembro de 2007.

Tabela 28.Composicdo quimica do 6leo essencial das florgS. destingaeSobral coletadas
em novembro de 2007.

Pico Composto IR lit. %
1 E-cariofileno 1419 2,03
2 composto A - 82,17
3 a-cariofileno 1454 1,50
4 B-selineno 1490 7,69
5 a-selineno 1498 4,53
6 7-epi-a-selineno 1522 0,20
7 oxido de cariofileno 1583 0,11

IR lit. — Indice de retenc&o da literatura (Adarf§?); % - percentual relativo do composto no 6kseacial.

A Tabela 29 mostra a variacdo na composicdo quidusadleos essenciais de folhas
frescas e flores. Estes dados evidenciam que os éksenciais das folhas frescas e flores tém
praticamente a mesma constituicdo quimica, variapgoas no percentual dos constituintes.

O oleo essencial obtido a partir das flores aptesen maior rendimento quando
comparado as demais analises e um alto teor do @imp,; € importante ressaltar que este

0leo também apresentou o maior rendimento rel§8vd %) do composto (A).
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Tabela 29.Variacao percentual nos constituintes dos 6lecnesss de folhas frescas e flores

deC. restingaeSobral coletadas em novembro de 2007.

Constituinte Folhas (%) Flores(%)
B-elemeno 0,03 -
E-cariofileno 1,27 2,03
composto A 89,49 82,17
a-cariofileno 0,93 1,50
B-selineno 4,29 7,69
a-selineno 2,44 4,53
7-epi-a-selineno 0,05 0,2
oxido de cariofileno 0,02 0,11

Outros 1,48 1,77

4.6. Oleo essencial dos frutos verdes deal@ptranthes restingaeSobral
coletados em janeiro de 2007.

Este Oleo essencial apresentou rendimento média 88 (Anexo A-T23), no qual
foram identificados sete compostos, constituind®@®% do total do 6leo (Figura 27, Tabela
30), sendo que o composto majoritario (A) apresenémdimento médio de 89,17%. Dados
complementares estéo disponiveis no Anexo B-T21.
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Figura 27. Cromatograma de ions totais (TIC) obtido por CG/@Mbleo essencial dos frutos
verdes deC. restingaeSobral coletados em janeiro de 2007.

Tabela 30. Composicdo quimica do oOleo essencial dos frutodegedeC. restingaeSobral
coletados em janeiro de 2007.

Pico Composto IR lit. %

1 E-cariofileno 1419 1,20
2 composto A - 89,17
3 a-cariofileno 1454 1,02
4 4,5-di-epi-aristolocheno 1473 0,03
5 B-selineno 1490 5,23
6 a-selineno 1498 3,13
7 7-epi-a-selineno 1522 0,07

IR lit. — Indice de retenc&o da literatura (Adarf9?); % - percentual relativo do composto no 6k&seacial.
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4.7. Oleo essencial dos frutos “de vezle Calyptranthes restingaeSobral
coletados em marco de 2007.

Este Oleo essencial apresentou rendimento média1ddo (Anexo A-T24), no qual
foram identificados nove compostos, constituind@9% do total do Oleo (Figura 28, Tabela

31), sendo que o composto majoritario (A) apresendémdimento médio de 90,93%. Dados
complementares estédo disponiveis no Anexo B-T22.
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Figura 28. Cromatograma de ions totais (TIC) obtido por CG/&\bleo essencial dos frutos
“de vez” deC. restingaeSobral coletados em marco de 2007.

Tabela 31.Composicado quimica do 6leo essencial dos frutesv&t” deC. restingaeSobral
coletados em margo de 2007.

Pico Composto IR lit. %
1 B-elemeno 1390 0,01
2 E-cariofileno 1419 0,99
3 composto A - 90,93
4 a-cariofileno 1454 0,77
5 4,5-di-epi-aristolocheno 1473 0,03
6 B-selineno 1490 4,32
7 a-selineno 1498 2,58
8 7-epi-a-selineno 1522 0,03
9 oxido de cariofileno 1583 0,10

IR lit. — indice de retencéo da literatura (Adarf®?); % - percentual relativo do composto no 6seacial

Com relacdo ao 6leo essencial obtido a partir daed verdes e “de vez”, observou-se
gque estes possuem a mesma constituicdo daquetl® a@opartir das folhas frescas, variando
apenas quanto ao teor dos constituintes quimicos. fNitos foram detectados os maiores
teores do constituinte majoritario (A); 89,17% (s verdes — Tabela 30) e 90,93% (frutos “de
vez’- Tabela 31). Entretanto, em se tratando dalireento do Oleo ha uma diferenca

significativa entre as duas modalidades de fruevdes 0,73% (Anexo A-T23) e “de vez”
0,14% (Anexo A-T24).
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Todos os 6leos essenciais @alyptranthes restinga8obral, obtidos das partes aéreas
da planta (folhas frescas, folhas secas, floregodrverdes e “de vez”), apresentaram cor
amarela clara e os compostos 4-acetil-5-hidroxgeZ2tetrametil-4-cicloexeno-1,3-diong;

cariofileno,a-cariofileno,f-selineno ex-selineno sdo os responsaveis pelo seu perfil gaimi

4.8. Determinacéao estrutural do Composto A.
Composto A: 4-acetil-5-hidroxi-2,2,6,6-tetrametil-4-cicloexedg-diona. A rotacéo
especifica do composto é + 6°. A figura 29 mostateutura do Composto A, a sua formula e

massa molecular, além do percentual de C, H e i@ahécula.

OH O

C1oH1604

224,25

224,104859

C64,27% H 7,19% O 28,54%

A
Figura 29. Estrutura do composto A

4.8.1. Infravermelho (filme de KBr),vmaXcm‘l.

As principais bandas observadas foram: 3443, 33380, 3006, 2945, 2866, 1730,
1678, 1564, 1423, 1171, 1049, 961, 874, 839, 608, 884.0 espectro no IV (Anexo C-E1)
apresentou bandas intensas caracteristicas dentasboonjugad&8 em 1730 e 1678 chas

quais correspondem ao estiramento das ligacéesdé=@tonas.

4.8.2. Ultravioleta (MeOH) Ayax nmM.

O espectro no UV (Anexo C-E2) mostrou a presencduds bandas com maximos de

absorcdo em 273 e 2481 compativeis com a estruturagdricetonad® **

4.8.3. Espectrometria de Massas (EM)

O espectro de massas (Anexo C-E3) com o ion maleql™) em m/z 224
correspondente a formula molecular k360, € principais fragmentos a partir do ion
molecularem m/z 43 (100%) referente a uma unidade acetil; e oubés emm/z 70(37%),
154(54%) e 224(49%); e os secundarios mra 55(10%), 83(12%), 96(14%), 111(24%),
126(16%), 139(25%), 167(2%), 181(11%), 196(10%%(3%0).
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4.8.4. RMN'H (400,21 MHz, CDCKTMS).

No espectro de RMN d# (Anexo C-E4) foram observados quatro sinais singlaim
sinal emd 18,26 indicou a presenca de um hidrogénio quelaahosinal emd 2,61 (3H, s, H-
8) indicou um grupo metilico em posi¢cé&@ um grupo carbonilico; um sinal énd,46 (6H, s,
H-9 e H-10) atribuidos a duas metilas e um sidal,37 (6H, s, H-11 e H-12) também

atribuidos a outras duas metilas.

4.8.5. RMN™C (100,6 MHz, CDCKL/TMS).
O espectro de RMN dE¥C (Anexo C-E5) sugeriu a presenca de quatro caesii

201,7; 199,2; 196,8 e 210,0. Entretanto, correlmd¢fideronucleares observadas nos espectros
gHMBC foram importantes por mostrarem correlac@@idrogénio endlicody 18,26) com

os carbonos C-4 (109,4) e C-5 (199,2). Estes dae@osonstraram que se tratava de um
equilibrio ceto-endlico (Figura 30), o qual foi iomado quando um estudo de RMN 'ttefoi

feito adicionando-se gotas de agua deuterada; egberimento mostrou claramente o
aparecimento de um sinal em 4,8 ppm, (Anexo C-§6¢, é caracteristico de um hidrogénio

residual na agua deuterada, confirmando a tro¢adilogénio endlico por deutério.

Figura 30. Equilibrio ceto-endlico do principal componentedeo essencial d€. restingae
Sobral

Um experimento HSQC (Anexo C-E7) permitiu atribtdos os hidrogénios da
molécula e experimentos gHMBC (Anexos C-E8, C-E91D e C-E11) mostraram as
correlacdes entre o hidrogénio endlico e os carb@id, C-6, C-7 e C-8. A lista de todas as

correlacdes obtidas para estes espectros é dadhata 32.
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Tabela 32. Correlacbes de ligacdes heteronucleatés-'H (gHMBC) e HSQC
fundamentais para determinar as posi¢coes dos sLiss.

Analises Oy

Correlaca®dc

Henélico (18,26)

C-8 (27,4); C-6 (52,0); C-4 (109,4);
C-5 (199,2); C-7 (201,7).

H-8 (2,61) C-7 (201,7); C-4 (109,4).
gHMBC  H-9 e H-10 (1,46) C-1 (210,0); C-5 (199,2); C-6,(52
C-9 e C-10 (24,4).
H-11 e H-12 (1,37) C-1 (210,0); C-3 (196,8); C-266
C-11 E C-12 (23,9).
H-9 e H-10 (1,46) C-9 e C-10 (24,4).
HSQC  H-11e H-12 (1,37) C-11 e C-12 (23,9).

H-8 (2,61) C-8(27,4).

As correlagbes heteronucleares observadas nostespee RMN de 2D HSQC e
gHMBC também foram da maior importancia para detemas posicdes exatas dos
substituintes no anel de seis membros. Duas ratasteticas para a formacao do composto A

estdo apresentadas nas Figuras 31 e 32.

CO,H
CSMa SCoA SCoA SEnz
SO
| o — YV
© o O (@) O
acetil CoA malonil CoA
JSAM
Reagao de SEnz
<Eeen SRR
(@) (@) (@) @)
O (@) OH O
] H
0 o/ ~ g

Figura 31: 12proposta deota biosintética para a formacao do composto A.
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Figura 32: 22 proposta deota biosintética para a formac¢éo do composto A.
Finalmente, Estes dados foram corroborados com sdathk literatura quando

comparados com os valores dos deslocamentos queiratcbuidos para a leptospermona e

alguns de seus derivadas

4.9. Avaliacao das atividades bioldgicas e farmadugjicas.
4.9.1. Atividade larvicida.

Os constituintes volateis das folhaguziram 100% de mortalidade das larvas do
mosquitoAeds aegyptapds 24 horas a 300ppm, Tabela 33. O controldgiymsiemephos
exibiu 100% mortalidade também apds 24 h. Como gedeisto na Tabela 33, ha diferencas
no percentual da composicado quimica dos 6leos @asepnbtidos das folhas secas e frescas,

mesmo assim, ambos obtiveram boa atividade laevitehte ao mosquithedsaegypti.
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Tabela 33.Atividade larvicida (LGn) do 6leo essencial de folhas secas e Umidas.

Oleo essencial. restingaeSobral LCso = CL (ppm)
Folhas secas 208+ 1,07
Folhas frescas 259+ 1,04

4.9.2. Atividade antimicrobiana

Como pode ser observado na Tabela 34 o Oleo eabateiC. restingaeSobral
apresentou atividades significativas para o0os migausmos Enterococcus faecalis

Staphylococcus aureuSscherichia coliSerratia marcescens.

Tabela 34.Resultados dos testes com microorganismos.

. . Diametro do halo de inibicdo em mm(MIC Micro-gramé) +
Microorganismos

Erro padrdo da média

Oleo essenciale C. Sulfato de Estreptomicina (@ /L)
restingaeSobral

Gram-positivos

Enterococcus faecalis 25,0+ 1,41 33,5+ 0,70
Staphylococcus aureus 23,5+ 0,70 23,0+ 1,41
Gram-negativos

Escherichia coli 19,5+ 2,12 33,5+ 0,70
Serratia marcescens 24,0+ 1,41 17,0+ 1,41

4.9.3. Avaliacao pré-clinica da atividade antinociptiva e antiinflamatoria
do 6leo essencial d€alyptranthes restinga&obral.

No teste das contor¢cdes abdominais induzidas pdo axcético (Tabela 35), o dleo
essencial deCalyptranthes restingaeSobral reduziu significativamente o numero de
contor¢cdes, nas doses de 50 e 100 mg/Kg, quandpacado com o0 grupo controle, que foi

tratado apenas com o veiculo (salina + Tween —tagensoativo).
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Tabela 35.Efeito do 6leo essencial dealyptranthes restinga8obral na contorcédo induzida

por acido acético.

Tratamento Dose (mg/kg) NUmero de contortdes % Inibicao
Salina + Tween - 123+2,4 -
OECR 25 6,5+2,4 4752
OECR 50 2,1+1 82,d
OECR 100 0,8 + 0% 93,5
Controle positivo 200 3,8+13 69,1

n = 10;?Valores representados pela média.P.M. (desvio padrdo da médiap < 0,001 (ANOVA de uma via e
teste de Dunnett), significativamente diferente admtrole;© P < 0,01 (Teste de Fisher), significativamente
diferente do controle? P < 0,001 (Teste de Fisher), significativamenterdifte do controle; OECR — 6leo
essencial d€alyptranthes restingae.

No entanto, como o teste das contorcbes € inegmecifma vez que a resposta
nociceptiva é produzida tanto pela via central cpela acdo de mediadores periféricos, fez-se
necessaria a realizacdo do teste da formalina [@&6¢. Este se trata de um modelo bifasico
de dor persistente, onde, na primeira fase (med@mlaacdo central) o 6leo essencial
apresentou resultado significativo apenas na desB@ mg/Kg. No entanto, na segunda fase
(resultante da acdo de mediadores periféricodgmassencial foi capaz de reduzir o tempo de
lambida da pata de maneira significativa nas ddeeS0 e 100 mg/Kg, com percentuais de
inibicdo de 69,2 e 88,4%; respectivamente.

Tabela 36.Efeito do 6leo essencial dgalyptranthes restingaBobral na nocicepg¢éo induzida
pela formalina.

Tratamento Dose Tempo de lambida (s)
(mg/kg) 0-5 min 15-30 min
Resposta % Inibicdo Resposta % Inibicao
nociceptivd nociceptivd
Salina + Tween - 56,3 £ 6,2 - 31,8+5,7 -
OECR 25 51,8+54 7,9 25,3+6,0 20,4
OECR 50 37,189 34,1 9,8 8,7 69,2
OECR 100 22,0 £ 65 60,9 3,7+372 88,4
Controle positivo 200 63,5+ 8,6 - 2013 93,7

n = 10;2 Valores representados pela métia.P.M. (desvio padréo da médi&p < 0,05 (ANOVA de uma via e
teste de Dunnett), significativamente diferentecdotrole; P < 0,001 (ANOVA de uma via e teste de Dunnett),
significativamente diferente do controfeé® < 0,05 (Teste de Fisher), significativamenterdifee do controle® P

< 0,001 (Teste de Fisher), significativamente difezedo controleOECR — 6leo essencial @@alyptranthes
restingae.
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Como o resultado obtido na primeira fase do testefodmalina sugere uma acgao
antinociceptiva central, foi realizado o teste d&c@ quente (Tabela 37), Os resultados da
Tabela 36 mostram que a atividade antinociceptivaléo ndo esté relacionada a uma inibicéo
central da transmisséo dos sinais da dor até dadoacéma vez que o 6leo essencial nao foi
capaz de aumentar o tempo de laténcia dos animakoca.

Tabela 37.Efeito antinociceptivo do 6leo essencial@ayptranthes restingagobral no teste
da placa quente em camundongos.

Dose Tempo de laténcia (%)
Tratamento

(mg/kg) Basal 0,5h 1h 1,5h 2h
Salina + Tween - 72+0,7 7,711 8519 8,3+0,9 6,90,
OECR 25 7,7£0,6 6,6 +0,5 7,3+0,8 79+1,0 810
OECR 50 7404 5605 58x+1,0 56x0,6 6192
OECR 100 6,7+04 6,4+1,1 6,5+0,7 7,6 £0,96,3+£0,9
Controle positivo 5 8,3+0,7 30,0+08,0300+008 275+208 281+1,0

n = 10;2 Valores representados pela méti@d.P.M. (desvio padrdo da médi&P < 0.01 (ANOVA de uma via e
teste de Dunnett), significativamente diferentedotrole; OECR — 6leo essencial@alyptranthes restingae

Por ultimo, foi realizado o teste da peritoniteunida por carragenina (Figura 31) onde
0 Oleo essencial apresentou um efeito inibitorgmigicativo em todas as doses (42,8; 45,7 e
31,4% nas doses de 25, 50 e 100 mg/Kg, respectitanm < 0.01) na resposta induzida pela

carragenina.

S o
1 1

Neutrophils x 1F/mL

N
1

Dexa

EOCR (mg/Kg)
Figura 33. Efeito do Oleo essencial d€alyptranthes restinga&obral na migracdo de
leucdcitos induzida por carragenina.

Desta forma, pode-se inferir que o 6leo essen@daCalyptranthes restinga&obral

apresenta atividade antinociceptiva e antiinflamatgor inibir a acdo de mediadores
periféricos.
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5. Conclusdes

A espécieCalyptranthegestingaeSobral € uma fonte em potencial para a obtencao do
composto 4-acetil-5-hidroxi-2,2,6,6-tetrametil-4loexeno-1,3-diona, umgétricetona inédita
como produto natural, esta estrutura foi eluciqaolaanalise dos espectros de UV, IV, EM e
RMN de’H e de™C, uni e bidimensionais.

O composto 4-acetil-5-hidroxi-2,2,6,6-tetrametitidtoexeno-1,3-diona se mantém
majoritario ao longo do ano em todas as analise®ltas, flores, e frutos frescos do oleo,
sendo os meses de dezembro, janeiro e fevereir@lbomperiodo de coleta para folhas
frescas.

O percentual do constituinte majoritario diminuinogressivamente (89,49%- 26,44%)
no periodo de armazenamento de seis dias consegusiugerindo que a extracdo deva ser
feita no mesmo dia da coleta.

As andlises com as folhas secas em estufa mostiguano constituinte majoritario
passou a ser @-selineno, evidenciando que a melhor metodologia @aobtencdo da-
tricetona é trabalhar com as folhas frescas.

O dleo essencial obtido a partir das flores aptesen maior rendimento (1,06%)
comparado as demais analises e um alto tegr ticetona, sugerindo que tal composto possa
estar envolvido em relacdes ecoldgicas.

O dleo essencial obtido dos frutos verdes e “dé pegsui constituicdo semelhante a
do oleo obtido das folhas frescas. Nos frutos fodetectados os maiores teores fHa
tricetona, 89,17% (frutos verdes) e 90,93% (“de’yed2orém, em se tratando do rendimento
do 6leo h4 uma diferenca significativa entre asdunadalidades de fruto: verdes 0,73% e “de
vez” 0,14%.

O perfil quimico do Oleo essencial das partes aésg@ 0s compostos 4-acetil-5-
hidroxi-2,2,6,6-tetrametil-4-cicloexeno-1,3-diori&cariofileno, a-cariofileno, g-selineno eu-
selineno.

O oleo essencial mostrou atividade bactericida ifstgtivas frente aos
microorganismog. faecalis S. aureusE. colieS. marcescens

No teste larvicidaos constituintes volateis das folhas induziram 1@@%mortalidade
das larvas do mosquitoefls aegyptap0s 24 horas a 300ppm.

A avaliacdo pré-clinica do 6leo essencialGidyptranthes restingagobralinferiu que

esteapresenta atividade antinociceptiva e antiinflamato
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ANEXO A PASSQOS, L.O.(2009)

Anexo A. Tabelas de Rendimento

A-T1l. Tabela de rendimento do Oleo essencial das fdliessas deC. restingaeSobral
coletadas em maio de 2007.

Al A2 A3
Massa da folhas (Q) 150 100 50
Massa do 6leo (g) 0,832 0,530 0,241
Rendimento (%) 0,55 0,53 0,48
Médiat DP 0,52+ 0,04
Rendimento (g/Kg) 5,2

DP = desvio padrao; g/Kg = gramas de 6leo essegpaiajuilograma de folhas.

A-T2. Tabela de rendimento do 6leo essencial das folleasds deC. restingaeSobral
coletadas em junho de 2007.

Al A2 A3
Massa das folhas (g) 150 100 50
Massa do 6leo (g) 0,591 0,361 0,182
Rendimento (%) 0,39 0,36 0,36
Média+ DP 0,37+ 0,01
Rendimento (g/KQg) 3,7

DP = desvio padrao; g/Kg = gramas de 6leo essepaiajuilograma de folhas.

A-T3. Tabela de rendimento do 6leo essencial das follessds deC. restingaeSobral
coletadas em julho de 2007.

Al A2 A3
Massa das folhas (g) 150 100 50
Massa do 6leo (g) 0,674 0,468 0,239
Rendimento (%) 0,45 0,47 0,48
Média+ DP 0,47+ 0,01
Rendimento (g/KQg) 4,7

DP = desvio padrao; g/Kg = gramas de 6leo esseparajuilograma de folhas.

A-T4. Tabela de rendimento do 6leo essencial das follessds deC. restingaeSobral
coletadas em agosto de 2007.

Al A2 A3
Massa das folhas (g) 150 100 50
Massa do 6leo (g) 0,738 0,498 0,246
Rendimento (%) 0,49 0,50 0,49
Média+ DP 0,49+ 0,00
Rendimento (g/KQg) 4,9

DP = desvio padrao; g/Kg = gramas de 6leo esseparajuilograma de folhas
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A-T5. Tabela de rendimento do 6leo essencial das follessds deC. restingaeSobral

coletadas em setembro de 2007.

Al A2 A3
Massa das folhas (g) 150 100 50
Massa do 6leo (g) 0,896 0,588 0,299
Rendimento (%) 0,60 0,59 0,60
Média+ DP 0,59+ 0,01

Rendimento (g/Kg)

5,9

DP = desvio padrao; g/Kg = gramas de 6leo esdggmiajuilograma de folhas.

A-T6. Tabela de rendimento do 6leo essencial das follessds deC. restingaeSobral

coletadas em outubro de 2007.

Al A2 A3
Massa das folhas (g) 150 100 50
Massa do 6leo (g) 0,992 0,656 0,306
Rendimento (%) 0,66 0,66 0,61
Média+ DP 0,64+ 0,03

Rendimento (g/Kg)

6,4

DP = desvio padrao; g/Kg = gramas de 6leo esseparajuilograma de folhas.

A-T7. Tabela de rendimento do 6leo essencial das follessds deC. restingaeSobral

coletadas em novembro de 2007.

Al A2 A3
Massa das folhas (g) 150 100 50
Massa do 6leo (g) 0,696 0,436 0,186
Rendimento (%) 0,46 0,44 0,37
Médiax DP 0,42+ 0,05
Rendimento (g/Kg) 4,2

DP = desvio padrao; g/Kg = gramas de 6leo essepaiajuilograma de folhas

A-T8. Tabela de rendimento do 6leo essencial das follessds deC. restingaeSobral

coletadas em dezembro de 2007.

Al A2 A3
Massa das folhas (g) 150 100 50
Massa do 6leo (g) 1,222 0,796 0,392
Rendimento (%) 0,81 0,80 0,78
Média+ DP 0,80+ 0,02

Rendimento (g/Kg)

8,0

DP = desvio padrao; g/Kg = gramas de 6leo esseparajuilograma de folhas.
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A-T9. Tabela de rendimento do 6leo essencial das follessds deC. restingaeSobral
coletadas em janeiro de 2008.

Al A2 A3
Massa das folhas (g) 150 100 50
Massa do 6leo (g) 1,260 0,822 0,421
Rendimento (%) 0,84 0,82 0,84
Médiat DP 0,83+ 0,01
Rendimento (g/Kg) 8,3

DP = desvio padrao; g/Kg = gramas de 6leo essepaiajuilograma de folhas.

A-T10. Tabela de rendimento do 6leo essencial das folleaeds deC. restingaeSobral
coletadas em fevereiro de 2008.

Al A2 A3
Massa das folhas (g) 150 100 50
Massa do 6leo (g) 1,071 0,706 0,348
Rendimento (%) 0,71 0,71 0,70
Média+ DP 0,7% 0,01
Rendimento (g/Kg) 7,1

DP = desvio padrao; g/Kg = gramas de 6leo essepaiajuilograma de folhas.

A-T11. Tabela de rendimento do 6leo essencial das folleaeds deC. restingaeSobral
coletadas em marco de 2008.

Al A2 A3
Massa das folhas (Q) 150 100 50
Massa do 6leo (g) 0,963 0,631 0,319
Rendimento (%) 0,64 0,63 0,64
Média+ DP 0,64+ 0,01
Rendimento (g/KQ) 6,4

DP = desvio padrao; g/Kg = gramas de 6leo essepaiajuilograma de folhas.

A-T12. Tabela de rendimento do 0Oleo essencial das folleseds deC. restingaeSobral
coletadas as 8 horas, em abril de 2008.

Al A2 A3
Massa das folhas (g) 150 100 50
Massa do 6leo (g) 0,936 0,627 0,332
Rendimento (%) 0,62 0,63 0,66
Médiat DP 0,64+ 0,02
Rendimento (g/Kg) 6,4

DP = desvio padrao; g/Kg = gramas de 6leo essepaiajuilograma de folhas.
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A-T13. Tabela de rendimento do 6leo essencial das folle&sC.d restingae Sobral
armazenadas por dois dias coletadas em novemi2@0de

Al A2 A3
Massa das folhas (g) 0,150 0,100 0,50
Massa do 6leo (g) 712 441 193
Rendimento (%) 0,47 0,44 0,39
Média+ DP 0,43+ 0,04
Rendimento (g/Kg) 4,3

DP = desvio padrao; g/Kg = gramas de 6leo essepaiajuilograma de folhas

A-T14. Tabela de rendimento do 6Oleo essencial das folhale €. restingaeSobral
rmazenadas por trés dias coletadas em novembr@0de 2

Al A2 A3
Massa das folhas (g) 150 100 50
Massa do 6leo (g) 0,718 0,450 0,207
Rendimento (%) 0,48 0,45 0,41
Média+ DP 0,45+ 0,03
Rendimento (g/Kg) 4,5

DP = desvio padrao; g/Kg = gramas de 6leo esseparajuilograma de folhas.

A-T15. Tabela de rendimento do 6leo essencial das faléasrestingaeSobralarmazenadas
por quatro dias coletadas em novembro de 2007.

Al A2 A3
Massa das folhas (g) 150 100 50
Massa do 6leo (g) 0,731 0,456 0,221
Rendimento (%) 0,49 0,46 0,44
Média+ DP 0,46+ ,02
Rendimento (g/KQg) 4,6

DP = desvio padréo; g/Kg = gramas de 6leo essepaiajuilograma de folhas.

A-T16. Tabela de rendimento do Oleo essencial das foll@asC.d restingae Sobral
armazenadas por cinco dias coletadas em novemtzo0ie

Al A2 A3
Massa das folhas (Q) 150 100 50
Massa do 6leo (g) 0,740 0,464 0,229
Rendimento (%) 0,49 0,46 0,46
Média+ DP 0,47+ 0,02
Rendimento (g/Kg) 4,7

DP = desvio padrao; g/Kg = gramas de 6leo essepaiajuilograma de folhas.
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folleasC.d restingae Sobral

Al A2 A3
Massa das folhas (g) 150 100 50
Massa do 6leo (g) 0,756 0,472 0,236
Rendimento (%) 0,53 0,55 0,55
Média+ DP 0,54+ 0,01
Rendimento (g/Kg) 5,4

DP = desvio padrao; g/Kg = gramas de 6leo essepaiajuilograma de folhas.

A-T18. Tabela de rendimento do 6leo essencial das foteasds d€. restingaeSobral

coletadas as 12 horas, em abril de 2008.

Al A2 A3
Massa das folhas (g) 150 100 50
Massa do 6leo (g) 0,947 0,638 0,339
Rendimento (%) 0,63 0,64 0,68
Média+ DP 0,65+ 0,03
Rendimento (g/KQg) 6,5

DP = desvio padrao; g/Kg = gramas de 6leo essepaiajuilograma de folhas.

A-T19. Tabela de rendimento do 6leo essencial das foteasds d€. restingaeSobral

coletadas as 17 horas, em abril de 2008.

Al A2 A3
Massa das folhas (g) 150 100 50
Massa do 6leo (g) 0,941 0,661 0,345
Rendimento (%) 0,63 0,66 0,69
Média+ DP 0,66+ 0,03
Rendimento (g/KQg) 6,6

DP = desvio padrao; g/Kg = gramas de 6leo esdgpmiajuilograma de folhas.

A-T20. Tabela de rendimento do 6leo essencial das folbeassdeC. restingaeSobral

coletadas em agosto de 2007.

Al A2 A3
Massa das folhas (g) 600 400 200
Massa do 6leo (g) 3,715 2,489 1,201
Rendimento (%) 0,62 0,62 0,60
Média+ DP 0,61+ 0,01
Rendimento (g/Kg) 6,1

DP = desvio padrao; g/Kg = gramas de 6leo essepaiajuilograma de folhas.
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A-T21. Tabela de rendimento do Oleo essencial das folbeassdeC. restingaeSobral
considerando o teor de umidade.

Al A2 A3
Massa das folhas (g) 1242 828 414
Massa do 6leo (g) 3,715 2,489 1,201
Rendimento (%) 0,30 0,30 0,29
Média+ DP 0,30+ 0,01
Rendimento (g/KQ) 3,0

DP = desvio padrao; g/Kg = gramas de 6leo essepaiajuilograma de folhas.

A-T22. Tabela de rendimento do 6leo essencial das flakdaclas d&C. restingaeSobral
em novembro de 2007.

Al A2 A3
Massa das folhas (Q) 300 200 100
Massa do 6leo (g) 3,231 2,174 1,009
Rendimento (%) 1,08 1,09 1,01
Média+ DP 1,06+ 0,04
Rendimento (g/KQ) 10,6

DP = desvio padrao; g/Kg = gramas de 6leo essepoiajuilograma de folhas.

A-T23. Tabela de rendimento do 6leo essencial dos frubodeg deC. restingaeSobral
coletados em janeiro de 2007.

Al A2 A3
Massa dos frutos(g) 150 150 150
Massa do 6leo(g) 1,124 1,076 1,096
Rendimento (%) 0,75 0,72 0,73
Média+ DP 0,73+ 0,02
Rendimento (g/Kg) 7,3

DP = desvio padrao; g/Kg = gramas de 6leo essepoiajuilograma de frutos.

A-T24. Tabela de rendimento do 6leo essencial dos frudesvez” deC. restingaeSobral
coletados em marco de 2007.

Al A2 A3
Massa dos frutos(g) 150 150 150
Massa do 6leo(g) 0,217 0,234 0,197
Rendimento (%) 0,14 0,15 0,13
Média+ DP 0,14+ 0,01
Rendimento (g/Kg) 1,4

DP = desvio padrao; g/Kg = gramas de 6leo esdgmmiajuilograma de frutos.
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Anexo B. Tabelas de identificacdo da composicao auica do 6leo essencial.

B-T1. Tabela da composicdo quimica do Oleo essenciafaltaas frescas d€. restingae
Sobral coletadas em junho de 2007.

IRc IRL Constituinte Al A2 A3 Médiatx DP
1005 - NI 0 0,04 0 0,01+ 0,02
1388 1390 B-elemeno 0 0,08 0 0,03+ 0,05
1419 1419 E-cariofileno 1,92 2,19 1,65 1,92+0,27
1432 - composto A 76,19 71,37 81,2276,26+ 4,93
1456 1454 a-cariofileno 1,44 1,57 1,05 1,35+ 0,27
4,5-di-epi-
1470 1473 aristolocheno 0 0,25 0 0,08+ 0,14
1483 - NI 0,00 0,05 0 0,02+ 0,03
1490 1490 B-selineno 12,5 12,04 7,06 10,53+ 3,02
1496 1498 a-selineno 5,65 6,49 3,76 5,30+ 1,40
1503 - NI 0 0,13 0 0,04+ 0,08
1519 1522 7-epi-selineno 0 0,58 0,30 0,29+0,29
1471 NI 0 0,27 0,34 0,20+0,18

1481 1583 6xido de cariofileno 1,23 0,93 1,00 1,05+ 0,16

1510 - NI 0 0,25 0,28 0,18+0,15
1517 - NI 0 0,39 0,38 0,26+0,22
1526 - NI 0 0,17 0 0,06+ 0,10
1533 - NI 0 0,58 0,61 0,40+0,34
1537 - NI 0 0,65 0,67 0,44+0,38
1507 - NI 0 0,46 0,44 0,30+0,26
1558 - NI 0 0,72 0,65 0,46+0,40
1565 - NI 0 0,07 0 0,02+ 0,04
1569 - NI 0 0,18 0,22 0,13+0,12
1582 - NI 0 0,15 0 0,05+ 0,09
- - NI 0 0,37 0,37 0,25+ 0,21

IRc — indice de retencéo calculado(de acordo com en Dool & Kratz, 1963); IR— indice de retencéo da
literatura (Adams 2007); Composto A: 4-acetil-5¢bid-2,2,6,6-tetrametil-4-cicloexeno-1,3-diona: A -
Amostra; DP - Desvio padrdo; NI — néo identificad
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ANEXO B PASSOS, L.O.(2009)

B-T2. Tabela da composicdo quimica do 6leo essenciafaltaeas frescas d€. restingae
Sobral coletadas em julho de 2007.

IRc IR, Constituinte Al A2 A3 Média+ DP
1004 - NI 0,11 0 0 0,04+ 0,06
1386 1390 B-elemeno 0,29 0 0,07 0,12+0,15
1417 1419 E-cariofileno 5,03 1,46 1,97 2,82+ 1,93
1429 - composto A 61,21 84,52 79,63 75,12+ 12,29
1453 1454  o-cariofileno 2,59 0,92 1,24 1,58+ 0,89
4,5-di-epi-
1467 1473 aristolocheno 0,36 0 0,13 0,16+0,18
1481 - NI 0,07 0 0 0,02+ 0,04
1487 1490 B-selineno 17,96 6,14 8,09 10,73+6,34
1494 1498 a-selineno 9,58 3,16 4,29 5,68+ 3,43
7-epio-
1516 1522 selineno 0,37 0 0,14 0,17+0,19
Oxido de
1579 1583 cariofileno 0,71 1,15 1,14 1,00+ 0,25
1506 - NI 0,16 0,24 0,27 0,22+ 0,06
1514 - NI 0,24 0,3 0,38 0,31+ 0,07
1523 - NI 0,08 0 0,14 0,07+ 0,07
1530 - NI 0,27 0,47 0,48 0,41+0,12
1534 - NI 0,32 0,55 0,61 0,49+0,15
1552 - NI 0,19 0,27 0,38 0,28+0,10
1555 - NI 0,45 0,81 0,79 0,68+0,20

1507 - NI 0 0 0,13 0,04+ 0,08

ar——— ~ ~ ~ aa A . A~ A~

IRc — indice de retencéo calculado(de acordo com Men Dool & Kratz, 1963); IR— indice de retencdo da
literatura (Adams 2007); Composto A: 4-acetil-5¢bid-2,2,6,6-tetrametil-4-cicloexeno-1,3-diona: A -
Amostra; DP - Desvio padréo; NI — néo identificad
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ANEXO B

PASSOS, L.0.(2009)

B-T3. Tabela da composicdo quimica do Oleo essenciafaltaeas frescas d€. restingae

Sobral coletadas em agosto de 2007.

IRc IR, Constituinte Al A2 A3 Médiat DP
1004 - NI 0 0,05 0,05 0,03+ 0,03
1192 - NI 0 0,06 0,1 0,05+0,05
1386 1390 B-elemeno 0,23 0,13 0,16 0,17+0,05
1417 1419 E-cariofileno 6,85 3,26 3,55 4,55+1,99
1430 - composto A 26,84 64,71 61,751,08+ 21,05
1454 1454 a-cariofileno 3,47 1,91 2 2,46+ 0,88
4,5-di-epi-
1468 1473  aristolocheno 0,68 0,37 0,35 0,47+0,19
1471 - NI 0 0 0,06 0,02+0,03
1482 - NI 0 0,07 0,08 0,05+£0,04
1489 1490 B-selineno 38,88 17,02 18,6124,84+ 12,19
1499 1498 a-selineno 21,94 9,2 10,18 13,77+ 7,09
1501 - NI 0 0,09 0,1 0,06%+0,06
1517 1522  7-epi-selineno 0,81 0,38 0,42 0,54+0,24
1570 - NI 0 0,27 0,25 0,17+0,15
Oxido de
1579 1583 cariofileno 0 0,61 0,52 0,38+0,33
1607 - NI 0 0,16 0,13 0,10+ 0,09
1614 - NI 0 0,25 0,24 0,16+x0,14
1623 - NI 0,3 0,09 0,09 0,16%£0,12
1604 - NI 0 0,3 0,3 0,20+0,17
1634 - NI 0 0,33 0,33 0,22+0,19
1652 - NI 0 0,21 0,23 0,15+0,13
1655 - NI 0 0,43 0,43 0,29+0,25
1666 - NI 0 0,05 0,05 0,03+0,03
1679 - NI 0 0,05 0,06 0,04+ 0,03

IRc — indice de retencéo calculado(de acordo com Men Dool & Kratz, 1963); IR— indice de retencéo da
literatura (Adams 2007); Composto A: 4-acetil-5¢bid-2,2,6,6-tetrametil-4-cicloexeno-1,3-diona: A -
Amostra; DP - Desvio padrdo; NI — néo identificad
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ANEXO B PASSOS, L.O.(2009)

B-T4. Tabela da composicdo quimica do 6leo essenciafaltaeas frescas d€. restingae
Sobral coletadas em setembro de 2007.

IRc IRI Constituinte Al A2 A3 Média+ DP
1390 1390 B-elemeno 0,21 0,20 0 0,14+ 0,12
1421 1419 E-cariofileno 3,37 3,44 5,98 4,26+ 1,49
1438 - composto A 67 67,01 52,7862,26+ 8,21
1459 1454 a-cariofileno 2,15 2,23 3,37 2,58+ 0,68
4,5-di-epi-
1473 1473 aristolocheno 0,32 0,45 0 0,26+0,23
1494 1490 B-selineno 15,07 15,02 23,29 17,79+ 4,76
1501 1498 a-selineno 8,38 8,37 13,28 10,01+ 2,83
1522 1522 7-epi-selineno 0,33 0,34 0 0,22+ 0,19
oxido de
1584 1583 cariofileno 0,79 0,76 0,39 0,65+0,22
1612 - NI 0,25 0,24 0 0,16+ 0,14
1620 - NI 0,31 0,3 0 0,20+ 0,18
1629 - NI 0,15 0 0 0,05+ 0,09
1603 - NI 0,38 0,37 0 0,25+ 0,22
1609 - NI 0,38 0,38 0 0,25+ 0,22
1658 - NI 0,28 0,28 0,34 0,30+0,03
1661 - NI 0,46 0,45 0 0,30+ 0,26
S/IP - NI 0,15 0,16 0 0,10+ 0,09

IRc — indice de retencéo calculado(de acordo com Men Dool & Kratz, 1963); IR— indice de retencdo da
literatura (Adams 2007); Composto A: 4-acetil-5¢bid-2,2,6,6-tetrametil-4-cicloexeno-1,3-diona: A -
Amostra; DP - Desvio padrdo; NI — n&o identificad
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ANEXO B

PASSOS, L.0.(2009)

B-T5. Tabela da composicdo quimica do Oleo essenciafaltaas frescas d€. restingae
Sobral coletadas em outubro de 2007.

IRC IR, Constituinte Al A2 A3 Média+ DP
- - NI 0,25 0,29 0,27 0,27+ 0
1308 - NI 0,10 0 0 0,03+ 0,06
1389 1390 B-elemeno 0,39 0,49 0,4 0,43+£0,06
1419 1419 E-cariofileno 6,49 7,11 591 6,50+0,60
1461 - composto A 37,39 37,4 45,5840,12+ 4,73
1456 1454 a-cariofileno 4,44 3,85 3,25 3,85+0,60

4,5-di-epi-
1470 1473 aristolocheno 0,73 0,62 0,09 0,48+0,34
1473 - NI 0,23 0,09 0,59 0,30+0,26
1477 - NI 0,10 0 0 0,03+ 0,06
1481 - NI 0,11 0 0 0,04+ 0,06
1484 - NI 0,26 0,18 0,18 0,21+0,05
1491 1490 B-selineno 28,37 29,86 25,25 27,83+ 2,35
1495 1498 a-selineno 16,08 17,12 14,46 15,89+ 1,34
1504 -- NI 0,14 0 0 0,05+ 0,08
1519 1522 7-epi-selineno 0,70 0,72 0,62 0,68+ 0,05
1573 - NI 0,29 0,0 0,21 0,20+0,10
Oxido de
1583 1583 cariofileno 0,97 0,37 0,87 0,74+0,32
1611 - NI 0,31 0,14 0,26 0,24+0,09
1618 - NI 0,44 0,26 0,87 0,52+0,31
1627 - NI 0,16 0,14 0,26 0,19+0,06
1635 - NI 0,39 0,29 0,33 0,34+0,05
1638 - NI 0,42 0,27 0,35 0,35+0,08
1649 - NI 0,10 0 0 0,03+ 0,06
1601 - NI 0,29 0,23 0,26 0,26+ 0,03
1660 - NI 0,76 0,47 0,58 0,60t0,15
1725 - NI 0,11 0 0 0,04t 0,06

IRc — indice de retencéo calculado(de acordo com Men Dool & Kratz, 1963); IR— indice de retencdo da
literatura (Adams 2007); Composto A: 4-acetil-5¢bid-2,2,6,6-tetrametil-4-cicloexeno-1,3-diona: A -

Amostra; DP - Desvio padrdo; NI — néo identificad
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ANEXO B PASSOS, L.O.(2009)

B-T6. Tabela da composicdo quimica do Oleo essenciafaltaeas frescas d€. restingae
Sobral coletadas em novembro de 2007.

IRc IRL Constituinte Al A2 A3 Média+ DP

- - NI 0,13 0,12 0,27 0,17+0,08

- - NI 0 0,10 0 0,03+ 0,06
1100 - NI 0,11 0,37 0 0,16+ 0,19
1191 - NI 0,32 1,7 0 0,67+ 0,90
1400 1390 B-elemeno 0 0,08 0 0,03t 0,05
1418 1419 E-cariofileno 1,36 1,14 1,31 1,27+0,12
1432 - composto A 88,92 89,39 90,1789,49+ 0,63
1455 1454 a-cariofileno 1,01 0,85 0,93 0,93+0,08
1488 1490 B-selineno 4,77 3,50 4,61 4,29+0,69
1495 1498 a-selineno 2,73 1,97 2,62 2,44+0,41
1518 1522  7-epi-selineno 0,08 0,06 0 0,05+0,04

Oxido de

1582 1583 cariofileno 0 0,05 0 0,02+ 0,03
1617 - NI 0,20 0,23 0,09 0,17+0,07
1626 - NI 0,12 0,13 0 0,08+ 0,07
1654 - NI 0,09 0,13 0 0,07+ 0,07
1658 - NI 0,16 0,19 0 0,10+ 0,10

IRc — indice de retencéo calculado(de acordo com Men Dool & Kratz, 1963); IR— indice de retencdo da
literatura (Adams 2007); Composto A: 4-acetil-5¢bid-2,2,6,6-tetrametil-4-cicloexeno-1,3-diona: A -
Amostra; DP - Desvio padréo; NI — néo identificad
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ANEXO B PASSOS, L.O.(2009)

B-T7. Tabela da composicdo quimica do Oleo essenciafaltaeas frescas d€. restingae
Sobral coletadas em dezembro 2007.

IRc IR, Constituinte Al A2 A3 Média+ DP
- - NI 0,20 1,09 0,53 0,61+0,45
1381 1390 B-elemeno 0,30 0 0,32 0,21+0,18

1411 1419 E-cariofileno 4,75 2,93 6,97 4,88+2,02

1422 - composto A 56,49 72,32 41,156,64+ 15,61
1447 1454 a-cariofileno 2,88 2,05 4,04 2,99+1,00
1461 - NI 0,34 0 0,36 0,23+0,20
1464 - NI 0,11 0 0 0,04+ 0,06
1475 NI 0,10 0 0 0,03+ 0,06
1481 1490 B-selineno 20,04 13,18 28,64 20,62+ 7,75
1488 1498 a-selineno 11,83 7,57 16,96 12,12+ 4,70
1510 - NI 0,45 0 0,53 0,33+0,29
1574 - NI 0,19 0 0 0,06+ 0,11
1609 - NI 0,48 0 0 0,16+ 0,28
1618 - NI 0,21 0 0 0,07+ 0,12
1625 - NI 0,20 0 0 0,07+ 0,12
1629 - NI 0,11 0 0 0,04+ 0,06
1646 - NI 0,36 0 0 0,12+ 0,21
1650 - NI 0,96 0 0,54 0,50+ 0,48

IRc — indice de retencdo calculado(de acordo com Man Dool & Kratz, 1963); IR— indice de retengdo da
literatura (Adams 2007); Composto A: 4-acetil-5¢bid-2,2,6,6-tetrametil-4-cicloexeno-1,3-diona: A -
Amostra; DP - Desvio padrdo; NI — néo identificad

B-T8. Tabela da composicdo quimica do 6leo essenciafaltaas frescas d€. restingae
Sobral coletadas em janeiro de 2008.

IRc IR. Constituinte Al A2 A3 Média+ DP
- - NI 0,24 0,42 0,23 0,30+0,11
1410 1419 E-cariofileno 2,08 2,20 2,93 2,40+ 0,46

1423 - composto A 82,83 83,42 76,8581,03+ 3,63
1447 1454  qo-cariofileno 1,38 1,32 1,86 1,52+0,30
1480 1490 B-selineno 7,38 7,77 10,46 8,54+ 1,68
1487 1498 a-selineno 4,31 4,52 6,2 5,01+1,04
1510 - NI 0,19 0 0,23 0,14+0,12
1573 - NI 0,12 0 0,10 0,07+0,06
1609 - NI 0,28 0 0,22 0,17+0,15
1617 - NI 0,13 0 0 0,04+ 0,08
1624 - NI 0,14 0 0 0,05+ 0,08
1628 - NI 0,11 0 0 0,04+ 0,06
1647 - NI 0,19 0 0,22 0,10+£0,10
1650 - NI 0,63 0,35 0,57 0,52+0,15

IRc — indice de retencéo calculado(de acordo com Men Dool & Kratz, 1963); IR— indice de retencdo da
literatura (Adams 2007); Composto A: 4-acetil-5¢bid-2,2,6,6-tetrametil-4-cicloexeno-1,3-diona: A -
Amostra; DP - Desvio padréo; NI — néo identificad
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ANEXO B

PASSOS, L.0.(2009)

B-T9. Tabela da composicdo quimica do Oleo essenciafaltaeas frescas d€. restingae

Sobral coletadas em fevereiro de 2008.

IRc IRL Constituinte Al A2 A3 Médiat+ DP

- - NI 0,97 0,94 0,58 0,83+0,22
1411 1419 E-cariofileno 0,64 1,87 0,67 1,06+0,70
1421 - composto A 91,59 81,92 88,7987,43+ 4,98
1447 1454 a-cariofileno 0,43 1,12 0,68 0,74+0,35
1480 1490 B-selineno 4,19 9,14 575 6,36+2,53
1487 1498 a-selineno 2,18 5,00 3,27 3,48+1,42
1551 - NI 0 0 0,25 0,08+ 0,14

IRc — indice de retencéo calculado(de acordo com Men Dool & Kratz, 1963); IR— indice de retencdo da
literatura (Adams 2007); Composto A: 4-acetil-5¢bid-2,2,6,6-tetrametil-4-cicloexeno-1,3-diona: A -
Amostra; DP - Desvio padrdo; NI — néo identificad

B-T10. Tabela da composicdo quimica do 6leo essencialoftzss frescas d€. restingae

Sobral coletadas em marco de 2008.

IRc IRL Constituinte Al A2 A3 Médiat+ DP

- - NI 0,45 0,39 0,16 0,33+0,15
1389 1390 B-elemeno 0 0 0,13 0,04+0,08
1419 1419 E-cariofileno 1,94 1,74 2,84 2,17+0,59
1435 - composto A 82,26 83,69 75,7580,57+ 4,23
1460 1454 a-cariofileno 1,41 1,37 1,8 1,53+0,24

4,5-di-epi-
1475 1473 aristolocheno 0 0 0,19 0,06+0,11
1496 1490 B-selineno 8,14 7,48 10,89 8,84+ 1,81
1503 1498 a-selineno 4,67 4,34 6,33 5,11+ 1,07
1524 1522  7-epi-selineno 0 0 0,25 0,08+0,14
oxido de

1583 1583 cariofileno 0,25 0,21 0,4 0,29+0,10
1610 - NI 0 0 0,11 0,04+ 0,06
1617 - NI 0 0 0,23 0,08+0,13
1626 - NI 0 0 0,11 0,04+ 0,06
1633 - NI 0 0 0,16 0,05+ 0,09
1637 - NI 0 0 0,15 0,05+ 0,09
1654 - NI 0 0 0,17 0,06+ 0,10
1658 - NI 0,63 0,56 0,33 0,51+0,16

- - NI 0,24 0,21 0 0,15+ 0,13

IRc — indice de retencéo calculado(de acordo com Men Dool & Kratz, 1963); IR— indice de retencéo da
literatura (Adams 2007); Composto A: 4-acetil-5¢bid-2,2,6,6-tetrametil-4-cicloexeno-1,3-diona: A -
Amostra; DP - Desvio padrdo; NI — néo identificad
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ANEXO B PASSOS, L.O.(2009)

B-T11. Tabela da composicdo quimica do 6leo essencialotlzss frescas d€. restingae
Sobral coletadas as 8 horas &lonil de 2008.

IRc IRL Constituinte Al A2 A3 Médiat+ DP

- - NI 0,09 0,14 1,54 0,59+0,82
1373 - NI 0,13 0 0 0,04+ 0,08
1404 - NI 2,11 2,12 0 1,41+ 1,22
1409 1419 E-cariofileno 0,2 0 1,38 0,53+0,75
1423 - composto A 76,77 78,26 79,4278,15+ 1,33
1444 1454 a-cariofileno 1,12 1,2 0 0,77+ 0,67
1447 - NI 0,12 0 0,66 0,26%+0,35
1460 - NI 0,2 0 0 0,07+ 0,12
1463 - NI 0,07 0,19 0 0,09+ 0,10
1473 - NI 0,07 0 0 0,02+ 0,04
1479 1490 B-selineno 9,78 9,85 10,97 10,2+ 0,67
1487 1498 a-selineno 5,78 571 6,02 5,84+0,16
1510 1522  7-episelineno 0,25 0,21 0 0,15+ 0,13

oxido de

1576 1583 cariofileno 0,51 0,40 0 0,30+ 0,27
1604 - NI 0,18 0,13 0 0,10+ 0,09
1611 - NI 0,38 0,27 0 0,22+ 0,20
1618 - NI 0,17 0,11 0 0,09+ 0,09
1624 - NI 0,26 0,14 0 0,13+ 0,13
1627 - NI 0,27 0,16 0 0,14+ 0,14
1642 - NI 0,27 0 0 0,09+ 0,16
1645 - NI 0,68 0,54 0 0,41+ 0,36
1650 - NI 0,10 0,10 0 0,07+ 0,06
1665 - NI 0,04 0 0 0,01+ 0,02

- - NI 0,45 0,29 0 0,25+ 0,23

IRc — indice de retencéo calculado(de acordo com Men Dool & Kratz, 1963); IR— indice de retencdo da
literatura (Adams 2007); Composto A: 4-acetil-5¢bid-2,2,6,6-tetrametil-4-cicloexeno-1,3-diona: A -
Amostra; DP - Desvio padréo; NI — ndo identificad
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ANEXO B

PASSOS, L.0.(2009)

B-T12. Tabela da composi¢cdo quimica do Oleo essenciafallaas armazenadas por dois
dias deC. restingaeSobral coletadas em novembro de 2007.

IRc IRL Constituinte Al A2 A3 Média+ RSD
- - NI 0,17 0,07 0,09 0,11+0,05
1006 - NI 0 0,05 0,04 0,03+0,03
1100 - NI 0 0,04 0 0,01+ 0,02
1388 1390 B-elemeno 0,34 0,26 0,27 0,29+ 0,04
1419 1419 E-cariofileno 5,37 4,19 4,40 4,65+0,63
1433 - composto A 56,7 63,56 63,2 61,15+ 3,96
1456 1454 a-cariofileno 2,79 2,33 2,52 2,55+0,23
1470 - NI 0,4 0,4 0,4 0,4+0
4,5-di-epi-
1472 1473  aristolocheno 0,06 0,09 0,08 0,08+ 0,02
1483 - NI 0,14 0,12 0,13 0,13+0,01
1490 1490 B-selineno 19,80 15,07 16,4517,11+ 2,43
1496 1498 a-selineno 11,51 8,69 9,49 9,9+1,45
1503 - NI 0 0,08 0,05 0,04+ 0,04
1518 1522  7-epi-selineno 0,5 0,40 0,43 0,44+0,05
1573 - NI 0 0,05 0 0,02+ 0,03
Oxido de
1582 1583 cariofileno 0,48 0,72 0,60 0,60+0,12
1594 - NI 0 0,03 0 0,01+ 0,02
1609 - NI 0,14 0,22 0,19 0,18+0,04
1617 - NI 0,27 0,32 0,29 0,29+0,03
1626 - NI 0,12 0,16 0,14 0,14%+0,02
1632 - NI 0,25 0,26 0,25 0,25+0,01
1637 - NI 0,23 0,27 0,26 0,25+0,02
1654 - NI 0,22 0,23 0,22 0,22+0,01
1658 - NI 0,44 0,40 0,40 0,41+0,02
1664 - NI 0 0,05 0,04 0,03+0,03
1669 - NI 0 0,03 0 0,01+ 0,02
1736 - NI 0 0,03 0 0,01+ 0,02
- - NI 0,06 0,08 0,07 0,07+0,01

IRc — indice de retencéo calculado(de acordo com Men Dool & Kratz, 1963); IR— indice de retencéo da
literatura (Adams 2007); Composto A: 4-acetil-5¢bid-2,2,6,6-tetrametil-4-cicloexeno-1,3-diona: A -
Amostra; DP - Desvio padrdo; NI — néo identificad
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ANEXO B

PASSOS, L.0.(2009)

B-T13. Tabela da composi¢ao quimica do dleo essencidbtlees armazenadas por trés dias
deC. restingaesSobral coletadas em novembro de 2007.

IRc IRL Constituinte Al A2 A3 Médiat+ DP
- - NI 0,14 0,25 0,87 0,42+0,39
1389 1390 B-elemeno 0,24 0,30 0 0,18+ 0,16
1419 1419 E-cariofileno 4,97 6,8 4,19 5,32+1,34
1429 - composto A 58,85 44,07 67,5756,83+ 11,88
1455 1454 a-cariofileno 2,60 3,52 2,39 2,84+0,60
4,5-di-epi-
1469 1473 aristolocheno 0,37 0,43 0 0,27+ 0,23
1483 - NI 0,13 0,11 0 0,08+ 0,07
1489 1490 B-selineno 18,02 26,16 16,02 20,07+ 5,37
1495 1498 a-selineno 10,46 14,83 8,96 11,42+ 3,05
1518 1522  7-epi-selineno 0,51 0,63 0 0,38+ 0,33
1573 - NI 0,29 0,2 0 0,16+ 0,15
Oxido de
1581 1583 cariofileno 0,53 0,54 0 0,36+ 0,31
1610 - NI 0,14 0,13 0 0,09+ 0,08
1617 - NI 0,26 0,24 0 0,17+ 0,14
1633 - NI 0,27 0,2 0 0,16+ 0,14
1637 - NI 0,25 0,18 0 0,14+ 0,13
1654 - NI 0,20 0,13 0 0,11+ 0,10
1658 - NI 0,54 0,48 0 0,34+ 0,30
- - NI 0,85 0,78 0 0,54+ 0,47

IRc — indice de retencéo calculado(de acordo com Men Dool & Kratz, 1963); IR— indice de retencéo da
literatura (Adams 2007); Composto A: 4-acetil-5¢bid-2,2,6,6-tetrametil-4-cicloexeno-1,3-diona: A -

Amostra; DP - Desvio padrdo; NI — néo identificad

B-T14. Tabela da composicdo quimica do 6leo essencidiotizess armazenadas por quatro

dias deC. restingaeSobral coletadas em novembro de 2007.

IRC IR. Constituinte Al A2 A3 Média+ DP
- - NI 1,93 2,70 1,16 1,93+0,77
1419 1419 E-cariofileno 6,00 9,47 8,05 7,84+1,74
1428 - composto A 54,16 29,51 44542,74+ 12,42
1455 1454 a-cariofileno 3,55 5,38 450 4,48+0,92
1488 1490 B-selineno 22,47 33,87 26,49 27,6 5,78
1495 1498 a-selineno 11,89 19,07 14,75 15,24+3,61
Oxido de
1582 1583 cariofileno - 0 0,51 0,26+0,36

IRc — indice de retencéo calculado(de acordo com Men Dool & Kratz, 1963); IR— indice de retencéo da
literatura (Adams 2007); Composto A: 4-acetil-5¢bid-2,2,6,6-tetrametil-4-cicloexeno-1,3-diona: A -

Amostra; DP - Desvio padrdo; NI — néo identificad
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ANEXO B

PASSOS, L.0.(2009)

B-T15. Tabela da composi¢cdo quimica do 6leo essencialottzess armazenadas por cinco

dias deC. restingaeSobral coletadas em novembro de 2007.

IRc IRL Constituinte Al A2 A3 Média+ DP
- NI 0,51 1,23 6,97 2,90+ 3,54
1388 1390 B-elemeno 0,51 0 0 0,17+ 0,29
1419 1419 E-cariofileno 11,62 10,57 11,87 11,35+ 0,69
1428 - composto A 27,04 33,47 16,0525,52+ 8,81
1455 1454 a-cariofileno 5,83 5,61 5,92 5,79+0,16
4,5-di-epi-
1469 1473 aristolocheno 0,42 0 0 0,14+ 0,24
1489 1490 B-selineno 33,18 31,09 38,19 34,15+ 3,65
1495 1498 a-selineno 20,00 18,04 21,00 19,68+1,51
1518 1522  7-epi-selineno 0,65 - 0 0,33+ 0,46
Oxido de
1582 1583 cariofileno 0,23 - 0 0,12+ 0,16

IRc — indice de retencéo calculado(de acordo com Men Dool & Kratz, 1963); IR— indice de retencdo da
literatura (Adams 2007); Composto A: 4-acetil-5¢bid-2,2,6,6-tetrametil-4-cicloexeno-1,3-diona: A -
Amostra; DP - Desvio padrdo; NI — néo identificad

B-T16. Tabela da composi¢do quimica do Oleo essenciafallass armazenadas por seis
dias coletadas em novembro de 2007.

IRc IRL Constituinte Al A2 A3 Média+ DP
- NI 8,53 5,93 0,56 5,01+4,06
1388 1390 B-elemeno 0 0 0,26 0,09+ 0,15
1419 1419 E-cariofileno 6,96 12,24 9,24 9,48+ 2,65
1428 - composto A 25,59 1250 41,236,44+ 14,38
1455 1454 a-cariofileno 3,70 6,44 507 5,07+1,37
1489 1490 B-selineno 36,84 40,60 27,07 34,84+ 6,98
1495 1498 a-selineno 18,38 22,29 15,81 18,83+ 3,26
1518 1522  7-epi-selineno 0 0 0,47 0,16+ 0,27
Oxido de
1582 1583 cariofileno 0 0 0,28 0,09+ 0,16

IRc — indice de retencéo calculado(de acordo com Men Dool & Kratz, 1963); IR— indice de retencdo da
literatura (Adams 2007); Composto A: 4-acetil-5¢bid-2,2,6,6-tetrametil-4-cicloexeno-1,3-diona: A -
Amostra; DP - Desvio padréo; NI — ndo identificad
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B-T17. Tabela da composicdo quimica do 6leo essencialotlzss frescas d€. restingae
Sobral coletadas as 12 horas &onil de 2008.

IRc IR, Constituinte Al A2 A3 Média+ DP
- - NI 0,24 0,51 0,17 0,31+0,18
1387 1390 B-elemeno 0,09 0 0,11 0,07+0,06

1417 1419 E-cariofileno 1,94 1,92 2,20 2,02+0,16

1429 - composto A 78,57 76,6 76,2977,15+ 1,24
1453 1454 a-cariofileno 1,05 1,21 1,26 1,17+0,11
4,5-di-epi-
1468 1473 aristolocheno 0,18 0 0,19 0,12+0,11
1487 1490 B-selineno 10,36 12,45 11,59 11,47+ 1,05
1493 1498 a-selineno 5,83 7,09 6,77 6,56+ 0,65
1516 1522  7-epi-selineno 0,19 0 0,25 0,15+0,13
oxido de
1580 1583 cariofileno 0,29 0 0,20 0,16+0,15
1615 - NI 0,20 0 0,20 0,13+0,12
1630 - NI 0,15 0 0,08 0,08+0,08
1635 - NI 0,14 0 0,07 0,07+£0,07
1653 - NI 0,15 0 0,09 0,08+0,08
1656 - NI 0,47 0,22 0,36 0,35+0,13
- - NI 0,17 0 0,16 0,11+0,10

IRc — indice de retencéo calculado(de acordo com Men Dool & Kratz, 1963); IR— indice de retencdo da
literatura (Adams 2007); Composto A: 4-acetil-5¢bid-2,2,6,6-tetrametil-4-cicloexeno-1,3-diona: A -
Amostra; DP - Desvio padréo; NI — néo identificad
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B-T18. Tabela da composi¢cdo quimica do 6leo essencialottzss frescas d€. restingae
Sobral coletadas as 17 horas em abril de 2008.

IRc IRL Constituinte Al A2 A3 Média+ DP
- - NI 0,16 0,05 0,16 0,12+0,06
- - NI 0 0,04 0 0,01+ 0,02
- - NI 0 0,1 0 0,03+ 0,06
- - NI 0 0,07 0 0,02+ 0,04
867 - NI 0 0,05 0 0,02+ 0,03
900 - NI 0 0,05 0 0,02+ 0,03
1006 - NI 0 0,06 0 0,02+ 0,03
1101 - NI 0 0,05 0,14 0,06+ 0,07
1195 - NI 0 0,06 0 0,02+ 0,03
1388 1390 B-elemeno 0,07 0,07 0,27 0,14+0,12
1418 1419 E-cariofileno 1,09 1,13 3,9 2,04+1,61
1432 - composto A 79,37 81,96 53,9271,75+ 15,50
1455 1454 a-cariofileno 0,82 0,75 2,16 1,24+0,79
4,5-di-epi-
1469 1473 aristolocheno 0,18 0,18 0,49 0,28+0,18
1482 NI 0,05 0,04 0,09 0,06+0,03
1488 1490 B-selineno 8,64 7,29 21,03 12,32+ 7,57
1495 1498 a-selineno 5 4,1 12,09 7,06+ 4,38
1500 - NI 0,07 0,08 0 0,05+ 0,04
1505 - NI 0 0,04 0 0,01+ 0,02
1518 1522 7-epi-selineno 0,25 0,2 0,51 0,32+0,17
1572 - NI 0,05 0,05 0 0,03+ 0,03
Oxido de
1581 1583 cariofileno 0,51 0,55 0,83 0,63+0,17
1593 - NI 0,06 0,04 0 0,03+ 0,03
1609 - NI 0,21 0,17 0,25 0,21+0,04
1616 - NI 0,39 0,4 0,59 0,46%+0,11
1625 - NI 0,18 0,18 0,27 0,21+0,05
1632 - NI 0,26 0,32 0,42 0,33+0,08
1636 - NI 0,37 0,37 0,46 0,4+0,05
1654 - NI 0,31 0,33 0,51 0,38+0,11
1657 - NI 0,7 0,68 1,02 0,8+0,19
1663 - NI 0,09 0,09 0,14 0,11+0,03
1669 - NI 0,05 0,08 0 0,04+ 0,04
1680 - NI 0,06 0,08 0,08 0,07+0,01
- - NI 0,48 0,28 05 0,42+0,12

IRc — Indice de retencéo calculado(de acordo com Dan Dool & Kratz, 1963); IR- Indice de retencao da
literatura (Adams 2007); Composto A: 4-acetil-5¢hid-2,2,6,6-tetrametil-4-cicloexeno-1,3-diona: A -
Amostra; DP - Desvio padréo; NI — ndo identificad
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B-T19. Tabela da composicdo quimica do 6leo essenciafallass secas d€. restingae
Sobral coletadas em agosto de 2007.

IRc IR, Constituinte Al A2 A3 Média+ DP

1389 1390 B-elemeno 0,40 0,47 0,43 0,43+0,04
1422 1419 E-cariofileno 8,13 10,33 9,19 9,22+1,10

1433 - composto A 31,12 2151 26,1926,27+ 4,81
1458 1454  qo-cariofileno 4,03 4,78 4,46 4,42+0,38
4,5-di-epi-
1472 1473  aristolocheno 0,65 0,75 0,70 0,70+0,05
1474 - NI 0,13 0,10 0,13 0,12+0,02
1486 - NI 0,21 0,20 0,22 0,21+0,01
1495 1490 B-selineno 33,09 37,42 35,26 35,26+ 2,17
1501 1498 a-selineno 19,72 22,3 21,1 21,04+1,29
1521 1522  7-epi-selineno 0,85 0,91 0,89 0,88+0,03
1574 - NI 0,05 0 0 0,02+ 0,03
oxido de
1583 1583 cariofileno 0,55 0,54 0,57 0,55+£0,02
1611 - NI 0,15 0,13 0,15 0,14+0,01
1619 - NI 0,17 0,1 0,14 0,14+0,04
1628 - NI 0,06 0 - 0,03+ 0,04
1635 - NI 0,16 0,09 0,12 0,12+0,04
1639 - NI 0,15 0,09 0,13 0,12+0,03
1657 - NI 0,11 0 0,09 0,07+0,06
1660 - NI 0,26 0,18 0,23 0,22+ 0,04

IRc — indice de retencéo calculado(de acordo com Men Dool & Kratz, 1963); IR— indice de retencdo da
literatura (Adams 2007); Composto A: 4-acetil-5¢bid-2,2,6,6-tetrametil-4-cicloexeno-1,3-diona: A -
Amostra; DP - Desvio padréo; NI — néo identificad
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B-T20. Tabela da composicdo quimica do oOleo essenciaflal@s deC. restingaeSobral
coletadas em novembro de 2007.

IRc IRL Constituinte Al A2 A3 Médiat+ DP

- - NI 0,4 0,4 0,83 0,54+0,25
1419 1419 E-cariofileno 2,03 2,03 2,04 2,03+£0,01
1431 - composto A 82,35 82,35 81,8182,17+0,31
1456 1454 a-cariofileno 1,49 1,49 1,53 1,50+ 0,02
1489 1490 B-selineno 7,41 7,41 8,26 7,69+ 0,49
1496 1498 a-selineno 4,20 4,20 5,19 4,53+ 0,57
1501 - NI 0,15 0,15 0 0,10+ 0,09
1504 - NI 0,14 0,14 0 0,09+ 0,08
1519 1522  7-epi-selineno 0,3 0,3 0 0,20+ 0,17
1536 - NI 0,17 0,17 0 0,11+ 0,10
1552 - NI 0,20 0,20 0 0,13+ 0,12

Oxido de

1583 1583 cariofileno 0,16 0,16 0 0,11+ 0,09
1597 - NI 0,14 0,14 0 0,09+ 0,08
1618 - NI 0,28 0,28 0,34 0,30+0,03
1627 - NI 0,18 0,18 0 0,12+ 0,10
1655 - NI 0,15 0,15 0 0,10+ 0,09
1659 - NI 0,25 0,25 0 0,17+ 0,14

IRc — indice de retencéo calculado(de acordo com Men Dool & Kratz, 1963); IR— indice de retencdo da
literatura (Adams 2007); Composto A: 4-acetil-5¢bid-2,2,6,6-tetrametil-4-cicloexeno-1,3-diona: A -
Amostra; DP - Desvio padréo; NI — ndo identificad

B-T21. Tabela da composicdo quimica do 6leo essenciafrdtis verdes d€. restingae
Sobral coletados em janeiro de 2007.

IRc IR. Constituinte Al A2 A3 Média+ DP
1419 1419 E-cariofileno 1,22 1,18 1,20 1,20+0,02
1432 - composto A 88,84 89,58 89,1 89,17+ 0,38
1456 1454 a-cariofileno 1,08 0,99 0,99 1,02+0,05
1470 1473 4,5-di-epi-aristolocheno 0 - 0,06 0,03+ 0,04
1489 1490 B-selineno 5,42 5,18 510 5,23+0,17
1496 1498 a-selineno 3,24 3,07 3,09 3,13+ 0,09
1504 - NI 0 0 0,07 0,02+ 0,04
1519 1522 7-epie-selineno 0,09 0 0,13 0,07+0,07
1617 - NI 0 0 0,10 0,03+ 0,06
1658 - NI 0,11 0 0,16 0,09+ 0,08

IRc — indice de retencéo calculado(de acordo com Men Dool & Kratz, 1963); IR— indice de retencéo da
literatura (Adams 2007); Composto A: 4-acetil-5¢bid-2,2,6,6-tetrametil-4-cicloexeno-1,3-diona: A -
Amostra; DP - Desvio padrdo; NI — néo identificad
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B-T22. Tabela da composicao quimica do 6leo essencidirdims “de vez” deC. restingae
Sobral coletados em marco de 2007.

IRc IR Constituinte Al A2 A3 Média+ DP
1306 - NI 0,05 0 0 0,02+ 0,03
1388 1390 B-elemeno 0,04 0 0 0,01+ 0,02
1418 1419 E-cariofileno 0,93 1,08 0,95 0,99+ 0,08
1433 - composto A 90,50 90,52 91,7690,93+£ 0,72
1456 1454 a-cariofileno 0,71 0,85 0,75 0,77+0,07
1470 1473  4,5-di-epi-aristolocheno 0,08 0 0 0,03£0,05
1489 1490 B-selineno 4,10 4,69 4,16 4,32+0,32
1496 1498 a-selineno 2,72 2,65 2,38 2,58+0,18
1519 1522 7-epie-selineno 0,09 0 0 0,03+ 0,05
1582 1583 Oxido de cariofileno 0,19 0,12 0 0,10£0,10
1617 - NI 0,13 0 0 0,04+ 0,08
1626 - NI 0,06 0 0 0,02+ 0,03
1633 - NI 0,05 0 0 0,02+ 0,03
1637 1641 NI 0,06 0 0 0,02+ 0,03
1655 - NI 0,10 0 0 0,03+ 0,06
1658 - NI 0,19 0 0 0,06+ 0,11

IRc — indice de retencéo calculado(de acordo com Men Dool & Kratz, 1963); IR— indice de retencéo da
literatura (Adams 2007); Composto A: 4-acetil-5¢bid-2,2,6,6-tetrametil-4-cicloexeno-1,3-diona: A -
Amostra; DP - Desvio padrdo; NI — néo identificad
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ANEXO C

Anexo C. Espectros.

60 - '
amostra de LUIZ - 26/09/2007
50
40
. .
X 30—
20
10 Método: pastilha de KBr |
04
T T 1 T ! T T T J ? Y v T
4500 4000 3500 3000 2500 2oloo 15'00 1oloo 560 0

A
v, CM

C-EL1. Espectro de absorcéo na regido do infravermelhp(fiastilha de KBr) dos cristais
formados no hidrolato.
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C-E2. Espectro de ultravioleta dos cristais formadosidoolato.
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C-E4. Espectro de RMN dH dos cristais formados no hidrolato.
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C-E6. Espectro de RMNH + gotas de BD dos cristais formados no hidrolato.
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Ampliacdo do espectro de RMN + gotas de BD dos cristais formados no hidrolato.

C-E7. Mapa de correlacdo HSQC dos cristais formados darolaito.
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Ampliacdo do mapa de correlagcdo HSQC dos crigiensados no hidrolato.
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C-E8. Mapa de correlacdo HMBC (J= 3,0 Hz) dos cristaimalos no hidrolato.
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Ampliacdo do mapa de correlagdo HMBC (J= 12,0 H®)atistais formados no hidrolato.

N
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Ampliacdo do mapa de correlacdo HMBC (J= 3,0 H®) atstais formados no hidrolato.
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Ampliacdo do mapa de correlacdo HMBC (J= 3,0 H®)atstais formados no hidrolato.
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Ampliacdo do mapa de correlacdo HMBC (J= 3,0 H®)atstais formados no hidrolato.
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Ampliacdo do mapa de correlacdo HMBC (J= 3,0 H®) atstais formados no hidrolato.
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Ampliacdo do mapa de correlacdo HMBC (J= 3,0 H®) atstais formados no hidrolato.
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Ampliacdo do mapa de correlacdo HMBC (J= 3,0 H®) @tstais formados no hidrolato.
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Ampliacdo do mapa de correlacdo HMBC (J= 3,0 H®) atstais formados no hidrolato.
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C-E9. Mapa de correlagdo HMBC (J= 6,0 Hz) dos cristaismhdos no hidrolato.
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Ampliacdo do mapa de correlacdo HMBC (J= 6,0 H®) atstais formados no hidrolato.
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Ampliacdo do mapa de correlacdo HMBC (J= 6,0 H®) adtstais formados no hidrolato.
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Ampliacdo do mapa de correlacdo HMBC (J= 6,0 H®) atstais formados no hidrolato.
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Ampliacdo do mapa de correlacdo HMBC (J= 6,0 H®)atstais formados no hidrolato.
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C-E10. Mapa de correlagdo HMBC (J= 9,0 Hz) dos cristaimmaidos no hidrolato.
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Ampliacdo do mapa de correlacdo HMBC (J= 9,0 H®) @tstais formados no hidrolato.
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Ampliacdo do mapa de correlacdo HMBC (J= 9,0 H®)atstais formados no hidrolato.
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ANEXO C
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Ampliagdo do mapa de correlacdo HMBC (J= 9,0 H3) aestais formados no hidrolato.
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Ampliacdo do mapa de correlagdo HMBC (J= 9,0 H®)atstais formados no hidrolato.

89



ANEXO C PASSOS, L.O.(2009)

k,, oo

Tzo
F2s
E— _——
a0
lso
] —————
55
J_ o5
L** T T T T - T T T T
2 22 18.20 18.18 18.16 ppm

18.36 18.34 18.32 18.30 18.28 18.26 18.24 1s.

Ampliacdo do mapa de correlacdo HMBC (J= 9,0 H®) @tstais formados no hidrolato.
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Ampliacdo do mapa de correlacdo HMBC (J= 9,0 H®)atstais formados no hidrolato.
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Ampliacdo do mapa de correlagdo HMBC (J= 9,0 H®)atstais formados no hidrolato.
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C-E11. Mapa de correlagdo HMBC (J= 12,0 Hz) dos cridt@isados no hidrolato.
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Ampliagdo do mapa de correlacdo HMBC (J= 9,0 H3) atstais formados no hidrolato.
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