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RESUMO

Neste trabalho, estudou-se o processamento de plantas medicinais, hortela
(Menta x villosa Hudson) e milona (Cissampelos sympodialis EICHL), para obtengdo de
extratos secos e liquidos, mediante a secagem convectiva.

No Nordeste Brasileiro, a horteld ¢ amplamente usada na medicina popular
como estomaquico, ansiolitico, contra célicas menstruais e diarréicas. Sdo também
utilizadas no tratamento de afecgdes parasitdrias como a amebiase, giardiase e
tricomoniase. Ja, a planta Cissampelos sympodialis EICHL conhecida popularmente
como milona, jarrinha e orelha de onga, cresce abundantemente em locais umidos da
regido Nordeste, sendo considerada uma espécie endémica do Brasil. Do ponto de vista
terapéutico, as folhas sao utilizadas no tratamento da hipertensdo, asma, bronquite, entre
outras doencas inflamatdrias. No presente trabalho foram investigadas as isotermas de
desorcao utilizando o equipamento Novasina e a cinética de secagem das folhas frescas
de horteld e milona, bem como, a quantificagdo de flavonoides, antes e depois do
processamento, na expectativa do desenvolvimento de produtos fitoterapicos. As formas
farmacéuticas solidas sao adequadas para armazenagem e conservagdao de principios
ativos. Entretanto, poucos dados sdo encontrados na literatura incluindo efeitos de
temperatura e teor de umidade nas propriedades fisicas desses materiais. Nesse trabalho
estudou-se as isotermas de desor¢do, nas temperaturas de 30, 40 ¢ 50 °C, ajustadas pelo
modelo de GAB, tendo demonstrado bom ajuste.Analisou-se a influéncia da
temperatura e tempo de secagem e tipo de folha sobre o percentual de flavondides, teor
de umidade e rendimento de solidos extraiveis das folhas frescas de horteld e milona
durante a secagem convectiva em camada fina num secador convectivo com velocidade
do ar de 1,5 m/s e temperaturas de 40, 50 ¢ 60 °C. As curvas da cinética de secagem
foram ajustadas pelo modelo de Fick, considerando cinco termos da série, com um bom
ajuste do modelo aos dados experimentais. Mediante planejamento experimental,
utilizando uma matriz 2° com duplicatas e, duas 2> + 3 repeticdes no ponto central, foi
analisado o efeito das varidveis de secagem sobre o rendimento dos solidos extraiveis
no extrato liquido e sobre a percentagem de flavonoides. Os resultados demonstraram
que a secagem convectiva das folhas de horteld e milona ¢ uma técnica viavel para
futura conservagdo do produto visando sua utilizagdo no processamento dos

fitofarmacos, bem como para melhorar a extracao dos principios ativos.

Palavras-chave: Plantas Medicinais. Secagem. Flavonoides.



ABSTRACT

In this study, the processing of the medicinal plants of mint (Menta x villosa
Hudson) and milona (Cissampelos sympodialis EICHL) was researched for the
obtaining of dry and liquid extracts, by means of convective drying.

In the Northeast of Brazil, mint is largely used in folk remedies for stomach
problems, anxiety, menstrual and diarrhea cramps. It is also used in the treatment of
parasites, such as amoeba, giardia and trichomonas. The Cissampelos sympodialis
EICHL plant, known popularly as milona, grows abundantly in humid areas of the
Northeast, being considered na endemic species of Brazil. From the therapeutic point of
view, the leaves are used in the treatment of hypertension, asthma, bronchitis, among
other inflammatory diseases. Desorption isotherms were investigated in the study,
using Novasina equipment and the drying kinetics of the fresh mint and milona leaves,
as well as the quantification of flavonoids, before and after the processing, in the
expectancy of the development of plant therapy products. The solid pharmaceutical
forms are adequate for storage and conservation of active ingredients. However, few
data are found in literature which include temperature and moisture content effects in
the physical properties of these materials. In this research, desorption isotherms were
studied at temperatures 30, 40 and 50 °C, adjusted by the GAD model, having
demonstrated a good adjustment. The influence of temperature and drying time and
type of leaf over the percentage of flavonoids, moisture content, and the content of the
solids extracted from the fresh mint and milona leaves during convective drying in thin
layers on a convective dryer at 1,5 m/s of air velocity and temperatures of 40, 50 and 60
°C were analyzed. The curves of the drying kinetics were adjusted by the model of
Fick, considering five terms of the series, with a good adjustment of the model to the
experimental data. By means of experimental planning, using a 2’ matrix with
duplicates and two 2* + 3 repetitions at the central point, the effect of the drying
variables over the yielding of the extractible solids on the liquid extract and over the
percentage of flavonoids was analyzed. The results demonstrate that convective drying
of mint and milona leaves is a viable technique for future conservation of the product,
aiming at its utilization in the processing of plant medicines, as well as in the

improvement of the extraction of active ingredients.

Key words: Medicinal Plants. Drying. Flavonoids.
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CAPITULO |

1. INTRODUCAO

O produto fitoterapico € todo medicamento tecnicamente elaborado,
empregando-se exclusivamente matérias-primas ativas vegetais com finalidade
profilatica, curativa ou para fins de diagnéstico, com beneficio para o usuario (BRASIL,
2000).

Fitoterapicos sdo produzidos de plantas frescas ou secas, ou parte das plantas
por destilagdo, percolagdo, maceracdo e outras operagdes. Caracteristicamente, o0s
constituintes ativos sdo obtidos juntos com outras substancias presentes na planta.
Algumas vezes estas substancias atuam sinergicamente melhorando a atividade
bioldgica. Para manter a qualidade em um fitoterapico, antes é necessario assegurar a
co-existéncia destas substancias, ou grupos quimicos, presentes na espécie visto que as
substancias responsaveis pela atividade bioldgica ainda sdo desconhecidas para muitas
espécies de plantas medicinais. Uma qualidade consistente do fitoterapico pode ser
alcancada se todas as etapas de processamento da matéria-prima ativa vegetal e
manufatura do produto final conservar o constituinte ativo e as substancias sinérgicas
(SCHIMIDT et al., 1993).

Existem duas alternativas para obtengdo da matéria-prima ativa vegetal: a
coleta das fontes nativas e a cultivada. Por varias razdes, o cultivo de plantas medicinais
sera, no futuro, a principal fonte de matéria-prima vegetal, algumas das razfes séo: 1) o
fato que muitas das substancias de origem natural ndo podem ser sintetizadas, ou podem
ser sintetizadas somente com grande esforco, necessitando do cultivo da matéria-prima
vegetal; 2) a incerteza no fornecimento da matéria-prima ativa vegetal, quando esta é
obtida de fontes nativas, mostra a necessidade de cultivo. A quantidade disponivel esta
distribuida em pequenas &reas dispersas, necessitando de “mateiros” que conhegcam bem
as plantas para poder coleté-las. Todos estes fatores levam a ocorréncia de erros na
identificacdo e adulteracdo da matéria-prima ativa vegetal. 3) o aumento da exigéncia
em relacdo a um controle maior de pureza das matérias-primas ativas vegetais e na
qualidade de fitoterapico. A composicdo heterogénea das matérias-primas ativas
vegetais nativas obtidas em pequena quantidade ndo permite reprodutibilidade em sua

qualidade.
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O trabalho com plantas medicinais inicia-se na identificacdo correta da espécie,
coleta adequada, pré-tratamento e armazenamento corretos e termina com a preparagdo
e utilizacdo terapéutica, que também devem ser adequados para que 0s resultados sejam
satisfatorios. Qualquer erro em algum elo desta cadeia vai comprometer o resultado
final do processo. Por exemplo, uma espécie identificada erradamente, pode resultar em
medicamento fitoterapico in6cuo ou até numa intoxicacdo por planta venenosa; o
cultivo em solo ou clima inadequado, o uso de pesticidas, etc. geram uma planta com
pouco principio ativo, 0 mesmo ocorrendo se a colheita ndo for na época e de forma
adequadas; erros no armazenamento podem comprometer 0s principios ativos ou causar
contaminacdo por fungos e produzir intoxicacdo no paciente. Por fim, a utilizacdo
errdnea das plantas ou 0 emprego de técnicas inadequadas de preparacdo prejudicam os

resultados finais ou causam efeitos colaterais.

A fitoterapia esteve, por longo periodo, sob o dominio popular onde o
conhecimento empirico do valor medicinal das plantas prestou um servico inestimavel
(MENDONCGCA, 1989).

Um conhecimento cada vez mais aprofundado sobre as plantas medicinais
desenvolvido através de estudos integrados das &reas de botanica, quimica,
farmacologia, biologia molecular e outras ciéncias afins se faz necessario (SANTOS,
2002). Isto parece vital para dar suporte a maior longevidade ao uso do potencial
floristico ainda existente no planeta. A exploracdo deve ser racional e sustentada, ainda
que o objetivo maior seja a preservacdo da saude e da vida humana através da
prevencdo, controle ou cura das diferentes moléstias que afetam e afligem as
populacbes. Ndo se pode omitir a necessidade urgente do estabelecimento de uma
politica multidisciplinar que, de fato, buscando o aprimoramento do emprego das
plantas medicinais, melhorem a eficiéncia na producdo e a eficicia na aplicacdo de

fitoterapicos.

As induastrias farmacéuticas tém um especial interesse pelos extratos secos,
pois as formas farmacéuticas sélidas apresentam precisdo de dosagem e facilidade de
manuseio, transporte e armazenagem, além das formas farmacéuticas secas

apresentarem maiores estabilidade quimica, fisica e microbioldgica.

Existem na literatura muitos estudos publicados sobre a producao de extratos
secos de plantas medicinais (TEIXEIRA, 1996; SENNA et al, 1997; SOUZA, 2003). A

maioria destes trabalhos foram desenvolvidos em um processo dito Spray-Dryer.
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Entretanto, esse processo apresenta um alto custo, tanto dos equipamentos quanto
operacional, o que pode encarecer o produto final obtido. O crescente interesse no
estudo da formulacdo de extratos secos deve-se em parte a questdes econdmicas
relativas ao baixo preco de comercializagdo dos medicamentos naturais, principalmente
frente aos farmacos sintéticos produzidos nos grandes laboratérios multinacionais, o que
0s torna mais acessiveis a populacdo de baixa renda. No caso da regido Nordeste 0s
beneficios sdcio-econdmicos tanto para populacdo em geral como para 0s produtores de
fitoterapicos sdo evidentes. Resultados bastante satisfatorios foram encontrados em
alguns trabalhos sobre secagem de extratos vegetais, RE e FREIRE (1988); PASSOS e
MUJUMDAR (1989); RUNHA et al, (2001); SOUZA (2003); CORDEIRO e

OLIVEIRA (2005), o que estimula a dar continuidade e aprofundar esses estudos.

No Capitulo II, foi realizada uma revisdo da literatura sobre o estudo de
plantas medicinais, processo de secagem e principios ativos, em especial, flavondides.
No Capitulo Ill, Materiais e Métodos, foi descrita a parte experimental da pesquisa. O
Capitulo 1V, referéncia dados relativos as equacgdes e resultados experimentais, para
obtencdo dos parametros dindmicos, bem como um estudo das varidveis que
influenciam as curvas de secagem e nas consequéncias sobre a extragdo e porcentagem
de flavonoides. No Capitulo VV foram apresentadas as conclusfes e finalmente no

Capitulo VI as perspectivas do trabalho.

1.1. Objetivo Geral

Com base no exposto, o presente trabalho tem como objetivo geral ampliar o0s
estudos sobre processamento de folhas frescas de plantas medicinais da regido Nordeste

visando a obtencdo de extratos para sua aplicacdo na industria farmacéutica.

1.2 .Objetivos Especificos

Pretende-se especificamente ampliar os estudos relativos a secagem de folhas
frescas de plantas medicinais da regido Nordeste e melhorar a condicdo de obtencéo de
extratos para melhoramento na preservagdo dos principios ativos, visando uma maior

eficiéncia sem comprometimento da qualidade do produto. Foram escolhidas as plantas
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horteld e milona em virtude da sua utilizacdo pela populacdo como fonte de principios
ativos com potencial profilatico e curativo, ja cientificamente comprovado, bem como,
as diferencas de componentes o0 que torna possivel o estudo comparativo das duas
espécies. Para tanto, faz-se necessario a otimizacdo do processo para manutencdo dos
principios ativos e conseqiiente melhoramento da qualidade do produto fitoterépico.

Para tanto, serdo estudados 0s seguintes aspectos:
- Equilibrio higroscépico das folhas in natura ;

- Cinética de secagem em camada delgada no secador convectivo através
das curvas obtidas para diferentes temperaturas;

- Efeito das condic¢des de secagem sobre a extracdo de flavonoides;
- Estudo do rendimento do processo em termos de sélidos sollveis;

- Estudo comparativo entre o comportamento das duas espécies de plantas

medicinais;

- Otimizagdo das condicGes do processo de secagem para manutencdo de

principios ativos.

1.3 . Justificativa

A realizacdo deste estudo € justificada tanto pelos aspectos técnico-cientificos
como econdmicos e sociais. O baixo custo de aquisicdo, instalacdo e a facilidade de
operacdo do secador convectivo tornam compreensivel a preocupacdo de se buscar
esclarecimentos sobre sua utilizagdo na secagem de folhas de plantas medicinais, na
tentativa de evidenciar interagOes e utilizacdo racional das fontes naturais da regido, na

producédo de medicamentos de qualidade e preco acessivel.
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CAPITULO 1l

2. REVISAO BIBLIOGRAFICA
2.1. Plantas Medicinais

Desde os tempos pré-historicos o homem tem utilizado parte da flora como
fonte de necessidades basicas como alimentacdo, cura de doengas, moradia, protecdo e
transporte. Os antigos egipcios, por exemplo, usavam o 6leo de cedro para conservacao
de cadaveres. As mulheres da idade média utilizaram Atropa belladona para tornarem

seus olhos mais vislumbrantes (PACHU, 1994).

Os produtos da flora brasileira t€ém despertado curiosidade e interesse
econdmico cientifico desde a época da colonizagdo do Novo Mundo. Esta riqueza
nacional ¢ revelada, principalmente na flora amazdnica, onde sdo encontradas plantas
com propriedades tintoriais, odoriferas, estimulantes, condimentosas, alucinogénicas,
resinosas balsamicas, e ainda plantas utilizadas pelos indios na caca e na pesca,
enquanto outras fornecem madeiras uteis para varios fins, portanto, sujeitas a

exploragio (PACHU,1994).

O uso de plantas medicinais foi talvez uma das primeiras manifestagdes da
humanidade em relacdo a busca de meios que pudessem aliviar suas dores e
enfermidades. Desde os tempos pré-histéricos, o homem emprega preparacdes
derivadas de plantas e, embora a crenga na origem divina das doencas possa ter adiado
um pouco o conhecimento mais profundo desta pratica, demonstragdes de grande
engenhosidade como o reconhecimento das propriedades toxicas da mandioca pelos
indios da América Central ¢ do Sul ndo era rara. O conhecimento das propriedades
curativas destas plantas, adquirido de forma totalmente empirica, e transmitido através
do tempo, constituiu-se durante muito tempo na Unica forma de conhecimento
disponivel sobre as plantas e suas propriedades medicinais. A maioria da populacao dos
paises em desenvolvimento, ainda utiliza as plantas medicinais como fonte principal
para suprir as suas necessidades medicamentosas. Mesmo nos paises industrializados,
uma grande percentagem dos produtos farmacéuticos comercializados provém de
produtos naturais ¢ essa propor¢do se eleva nas regides do mundo (Asia, Africa e
América Latina), onde vive a maior parte da populacdo mundial (ELIZABETSKY,
1986).
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Entretanto, o reconhecimento de que as plantas curam ou previnem doengas
porque contém substancias que sdo capazes de interagir com 0 nosso organismo, teve
que aguardar a revolugdo cientifica, que trouxe consigo o método cientifico e
tecnoldgico tal qual o concebemos hoje em dia e com ele o desenvolvimento da quimica
e das ciéncias bioldgicas em geral. O uso do 6pio muito antes do isolamento e
identificacdo da morfina ¢ apenas um, dentre muitos exemplos onde a utilizacdo das
plantas com propriedades medicinais precedeu a sua validacdo pela ciéncia moderna

(FARNSWORTH, 1993).

Uma base mais racional para o uso de espécies vegetais como medicamento
foi lancada quando estas espécies comecgaram a ser estudadas de forma sistematica com
o objetivo de extrair, isolar e identificar as substidncias cujas propriedades
farmacoldgicas s3o em, ultima andlise, responsaveis pelas propriedades curativas
atribuidas a planta como um todo. Esta metodologia serviu para fornecer o substrato
cientifico para o uso das plantas medicinais na terapéutica, mas mais do que isso, serviu
para enriquecer consideravelmente o arsenal terapéutico disponivel, que ainda hoje ¢
composto de muitos produtos de origem natural, grande niimero deles desenvolvidos
através de sintese organica tendo como protdtipo uma substancia de ocorréncia natural

(ELIZABETSKY, 1986).

Com a demanda de medicamentos crescendo cada vez mais e considerando-se
o seu elevado custo, a busca de fontes alternativas aos medicamentos industrializados e
a implementag@o de um projeto sistematico para o estudo e validagdo do uso de plantas
medicinais, ¢ completamente justificavel. Em 1976, 25% de todos os medicamentos
prescritos em paises industrializados continham principios ativos, os quais, ainda eram
extraidos de plantas medicinais (FARNSWORTH e MORRIS, 1976). Apesar disso,
apenas uma pequena fracdo do imenso numero de espécies de plantas superiores

existentes foi adequadamente estudada do ponto de vista quimico e ou farmacoldgico.

Nos paises em desenvolvimento, o uso de plantas medicinais na forma de pd,
infusdo, tinturas, cépsulas ou simplesmente do material botanico seco, impdem uma
série de dificuldades no sentido de garantir a seguranga e eficacia destas preparagdes.
Baseados apenas em registros da literatura, porém, efeitos colaterais ou reagdes toxicas
associadas ao uso de plantas medicinais em qualquer das formas citadas acima sdo raros
(FARNSWORTH, 1993), embora isto possa significar tdo somente que estas reagdes

ndo estdo sendo adequadamente reportadas. A presenca de substincias toxicas de
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ocorréncia natural como alcaldides pirrolizidinicos, acido aristoloquico, ésteres de
forbol, entre outros, contaminantes como microorganismos, metais pesados e
aflatoxinas ou a identificagdo incorreta do material botanico em uso tém sido
responsaveis por muitos casos de toxicidade relacionada com o uso de plantas
medicinais, alguns bastante graves (FARNSWORTH, 1993). Todos estes problemas, ao
menos, sao bastante reduzidos, com o uso de principios ativos isolados em forma pura.
Em paises desenvolvidos, o uso de plantas medicinais estd quase unicamente

relacionado ao emprego de principios ativos isolados em forma pura.

A fitoterapia, tratamento que utiliza as plantas para o tratamento de doengas, ¢
uma terapia milenar, cuja aplicacdo tem se tornado cada vez mais popular entre os
povos de todo o mundo. Com o reconhecimento da OMS (Organizagdo Mundial de
Satde) em 1978, o interesse pelas potencialidades dos produtos vegetais com agdo
farmacoldgica vem crescendo, aumentando conseqiientemente a producdo dos

fitoterapicos na industria farmacéutica.

Apesar da riqueza da flora brasileira e da ampla utilizagdo de plantas
medicinais pela populacdo, os estudos cientificos sobre o assunto sdo insuficientes.
Poucos programas tém sido estabelecidos para estudar a seguranga e eficacia de

fitoterapicos, como proposto pela Organizagdo Mundial de Saude.

Nos ultimos dez anos, entretanto, o interesse por plantas superiores,
especialmente por fitoterapicos aumentou expressivamente, ndo sO nos paises em
desenvolvimento, mas também nos paises industrializados. A industria farmacéutica de
rapido crescimento, tem sofrido intensa pressdo por parte dos governos de paises
industrializados, preocupados com os custos de seus sistemas de saude. Desse modo, as
margens de lucro da industria farmacéutica - usualmente elevadas - vém sendo
comprimidas. Isto tem aumentado o comércio internacional na medicina vegetal e
atraido a maioria das companhias farmacéuticas, inclusive multinacionais, para os

fitoterapicos.

Outros motivos que incentivaram a volta das terapias com fitomedicamentos
foram: a frustragcdo gerada por causa das expectativas criadas em torno dos produtos da
grande industria, fazendo crer que para cada moléstia existiria um grande medicamento,
que nao puderam ser atendidas; os efeitos indesejaveis e prejuizos causados pelo uso
abusivo dos medicamentos produzidos sob o manto cientifico (basta lembrar talidomida,

hexaclofeno, practolol, cloranfenicol) e o reconhecimento de que para o
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desenvolvimento de novos medicamentos as pesquisas de plantas medicinais utilizadas

na medicina popular apresentam perspectivas inegaveis.

O aumento do mercado internacional de fitoterapicos, o alto custo dos
medicamentos sintéticos e o fato de cerca de 50 milhdes de brasileiros usarem os
fitoterapicos como medida primaria de cuidado a saiude, geraram iniciativas para a
regulamentacdo de fitomedicamentos. A publicacao da Resolugdo RDC n° 48, de 16 de
margo de 2004, atualizou a normatizacdo do registro de fitoterapicos junto a Agéncia
Nacional de Vigilancia Sanitaria (ANVISA). Para revalidagdo do registro de produtos
fitoterapicos ja comercializados, essa portaria estabeleceu prazo maximo de trezentos e
sessenta dias para todos os testes referentes a controle de qualidade. Com isso,
ressaltou-se a necessidade da realizacdo de uma extensa avaliacao cientifica, metodica e
exata, que permitisse constatar as propriedades terapéuticas propagadas de certas ervas

medicinais, bem como identificar outras de suas propriedades benéficas.
2.1.1. Consideracdes Gerais Sobre Fitoterapia

O ser humano utiliza as espécies vegetais para aliviar, ou tratar suas
enfermidades em todas as culturas, desde a antiguidade. Cada povo, cada grupamento
humano no planeta, traz consigo conhecimentos ancestrais sobre plantas medicinais.
Encontramos registros, desde a.C. que ja apresentavam estudos com cerca de oitocentas

plantas de uso medicinal (ELDIN et al., 2001).

A medicina alopatica em todo o mundo utiliza 119 drogas, com estruturas
quimicas definidas que sdo extraidas de cerca de 90 espécies de plantas superiores
(CHADWISCK e MARSH, 1990). Podemos citar o taxol, artemisina, efedrina,
rutina, papaina, reserpina, ergovina, o-tubocurarina, digitoxina, vincaleublastina,

vincristina, vincamina e atropina (KOROLKOVAS, 1998).

Numerosos outros compostos naturais se constituem em precursores de
sinteses de valiosas substancias, como ¢ o caso de sapogeninas extraidas dos caras
(Dioscorea ssp.) ou do sisal (Agave ssp.), que sao usados como matéria-prima para

sintese de hormonios e anticoncepcionais (MATOS, 1994).

Hoje, importantes grupos do mundo inteiro se mobilizam na identificacdo de
novos compostos produzidos por plantas, promovendo modificagdes quimicas em suas
estruturas através de processos biossintéticos e sintéticos. Procuram-se novos

compostos que possam ser utilizados clinicamente, em altas dosagens, que apresentam



Capitulo II — Revisao Bibliografica Pachu,C.O.

baixa toxicidade, absorvidos por via oral, por periodos prolongados e, ainda, com amplo
espectro de aplicacdo. Vale destacar o taxol, diterpeno isolado da casca de Taxus
brevifolia utilizado como medicamento em pacientes com cancer de ovario, pulmao,
cabega, pescogo ¢ linfoma. A artimisina, isolada da Artemisia annua, uma lactona
sesquiterpénica apresenta um grupo endo-peroxido com um potente desempenho

biologico contra a malaria (BRAS-FILHO, 1994).

No Brasil, a utilizacio de plantas no tratamento de doencas apresenta,
fundamentalmente, influéncias de uma cultura indigena, africana e européia (MARTINS
et al., 2000). O uso ¢ a forma de preparo das plantas na Medicina popular brasileira sdo
oriundos dos indigenas, que ¢ predominante ¢ pode ser reconhecida, principalmente,
pelo nome das espécies, em geral, de origem tupi, como a jurema (Mimosa sp.), o
juazeiro (Zizipus juazeiro Mart.), as jurubebas (Solanum sp.) e o umbuzeiro (Spondias
tuberosa Arruda). De origem européia, que se caracteriza principalmente pela presenga
de inumeras espécies cultivadas, trazidas pelos portugueses, como o alecrim
(Rosmarinus officinalis L.), manjericao (Ocimum basilicum L.), as hortelas (Mentha sp.)
e a africana que pode ser reconhecida pelo uso de plantas cultivadas, originarias da
Africa e cuja utilizagdo se associam rituais misticos e religiosos, como a liamba (Vitex

agnus-castos L.) e o macassar (Aeollanthus suaveolens Mart.) (AGRA, 1996).

Os indios utilizavam a fitoterapia dentro de uma visdo mistica, em que o pajé
ou feiticeiro da tribo fazia uso de plantas entorpecentes para sonhar com o espirito que
lhe revelaria entdo a erva ou o procedimento a ser seguido para cura do enfermo e,
também, pela observacdo de animais que procuravam determinadas plantas quando
doentes. Um exemplo ¢ a ipecacunha (Cephaelis ipecacuanha). O conhecimento desta
planta surgiu da observacdo de um animal que procurava a sua raiz para se livrar de
colicas e diarréia, desta forma os indios comegaram a usar a planta contra a disenteria

amebiana, sendo hoje reconhecida pela farmacopéia (MARTINS et al., 2000).

A influéncia africana ¢ pouco conhecida, mas ndo menos relevante. Para os
negros, quando alguém adoecia ¢ porque estava possuido pelo espirito mau, e um
curandeiro se encarregava, entdo, de expulsa-lo por meio de exorcismo e pelo uso de

drogas, muitas vezes também de origem animal (MARTINS et al., 2000).

Por sua vez, a influéncia européia teve inicio no Brasil com a vinda dos
primeiros padres da companhia de Jesus, chefiados, por Nobrega, em 1579. Formularam

receitas chamadas “Boticas dos Colégios”, a base de plantas para o tratamento de
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doengas. A maior parte das ervas medicinais, ¢ de origem européia e, embora nao sendo
nativas, grande parte delas reproduz espontaneamente e forma genotipos ou variedades
distintas daquelas que vieram com os europeus durante a colonizagdo (MARTINS et al.,
2000). Essas influéncias que deixaram marcas profundas nas diferentes areas de nossa
cultura constituem a base da medicina popular que, ha algum tempo vem sendo
retomada pela medicina natural, que procura aproveitar suas praticas, dando-lhes carater
cientifico e integrando-as num conjunto de principios que visam ndo apenas curar

alguma doenga, mas restituir o homem a vida natural (MARTINS et al., 2000).

No Brasil, como em muitas partes do mundo, a medicina fitoterapica ¢
praticada tanto por curandeiros populares, para os quais a pratica da fitoterapia faz parte

da cultura tradicional, como por fitoterapéutas profissionais.

O uso de plantas no tratamento das enfermidades ¢ bastante comum,
principalmente no meio rural e urbano, em populacdes de baixo poder aquisitivo, onde a
tradi¢do cultural e os problemas sécio-econdmicos dificultam o acesso a medicina
convencional (AGRA, 1996). Infelizmente, muitas das informagdes e praticas sobre os
usos das plantas, principalmente daquelas consideradas medicinais estdo se perdendo ao
longo do tempo, seja pela auséncia de estudos etnobotanicos, seja pelo uso inadequado
da flora nativa, sem um programa de manejo sustentdvel, o que tem ameacado e
colocado em risco de extingdo inUimeras espécies. Muitas destas sdao ainda

desconhecidas pela ciéncia (AGRA, 1996).

Dentre as varias formas de preparo na utilizagdo de plantas, as mais comuns
sdo os infusos e os decoctos, popularmente referidos como “chd”, mas que nao sdo
preparados a base de tea simensis, o verdadeiro cha; os xaropes caseiros, conhecidos
como “lambedor”, principalmente indicado para as doengas infantis, ¢ um tipo de
alcoolato, geralmente preparado com vinho ou aguardente, que ¢ conhecido no meio

popular como “garrafada” (AGRA, 1996).

A fitoterapia desenvolveu-se na segunda metade do século XX, com um
grande numero de farmacéuticos e médicos, que se dedicaram a pesquisa e a utiliza¢do
de amplo recurso, que nossa flora dispunha, além de contar com vérios laboratdrios
especializados na producdo de fitoterapicos. Com o surgimento da quimica moderna, os
laboratdrios internacionais que detinham esta tecnologia passaram a comandar o
mercado, inclusive absorvendo a maior parte dos laboratorios nacionais e substituindo a

producao de fitoterapicos por medicamentos alopaticos.

10
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A biodiversidade de nossos vegetais constitui uma riqueza potencial para a
saide humana. Apesar disto, apenas 1% das espécies vegetais conhecidas da terra foram
estudadas e varias delas estao sendo dizimadas num ritmo alarmante, com uma reducao
crescente de grande parte desta biodiversidade, ocorrerd também uma enorme perda
cientifica e econdmica, principalmente para os paises menos desenvolvidos que sdo os
detentores da maior parte das reservas vegetais do mundo. Nos ultimos vinte anos
ressurgiu o interesse pelo uso das plantas medicinais, e hoje ¢ cada vez mais crescente a
busca de fitoterapicos, que atuem como uma alternativa terapéutica eficaz, de baixo

custo, e com menores efeitos colaterais.

A fitoterapia ressurge como uma op¢ao medicamentosa bem aceita e acessivel
aos povos de todo o planeta. E tecnicamente apropriada e satisfaz as necessidades locais
de centenas de municipios brasileiros. A utilizagdo da fitoterapia chega a obter uma
economia em torno de 300% na producdo propria de medicamentos fitoterapicos
cientificamente comprovados. E extremamente importante o desenvolvimento de
investigacdo do uso popular de plantas medicinais. A difusdo e pesquisa dos
fitoterdpicos devem ser amplamente incentivadas e incorporadas aos sistemas de satde

(ELDIN e DUNFORD, 2001).

Houve um crescente aumento do estudo das propriedades das plantas
medicinais, e o futuro bem proximo revelara principios ativos de grande utilizacdo na

terapéutica.

2.1.2. Legislacao para Fitoterapicos

Os primeiros atos normativos de expressao referentes as plantas medicinais no
Brasil eram regimentos portugueses e estavam relacionados com as atividades ligadas a
saude e perdurou até a chegada da familia real (CARRARA ¢ MEIRELLES, 1996). O
alvard de 23.11.1808 ¢ a lei de 30.8.1828 regularizavam a situacdo do boticario,
estabelecendo parametros de comportamento e de pratica de produgdao (PIRAGIBE,

1880).

Até 1929, o Codex Medicamentarius Gallicus, representava o codigo oficial
para a manipulacdo de produtos oriundos da flora nacional (SIMOES et al., 2001). A
publicacdo da primeira edi¢do da Farmacopéia Brasileira representou um esforco

significativo para regulamentar a manipulacdo de produtos derivados de plantas

11
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medicinais brasileiras (SILVA, 1929). Elaborada por Rodolfo Albino, num prazo de
doze anos, essa obra contemplou mais de duzentos e oitenta espécies botanicas
nacionais e estrangeiras (PEREIRA et al., 1989), contendo as monografias a serem
usadas como referéncia nos aspectos de controle da qualidade na producdo de
medicamentos. Esta obra refletia, assim, as caracteristicas da terapéutica,
majoritariamente fundamentada em fitoterapicos e produtos biologicos (FRENKEL et

al., 1978).

Os decretos 19606 € 20377, em 1931, marcam o inicio formal das atividades
de vigilancia sanitaria estabelecendo toda uma estrutura de sistema no qual se inserem
as atividades farmacéuticas. Porém, sobre as plantas medicinais esses decretos incluiam,
somente, o comércio de plantas medicinais de aplicacdes terapéuticas, direto com o

consumidor.

Na segunda edicdo da Farmacopéia Brasileira (1959), ocorre a exclusdo de
cerca de duzentas espécies vegetais expressivas. Os argumentos para esse procedimento
foram a nulidade de agdo terapéutica e completo desuso dessas drogas, que na sua
maioria, sempre estiveram presentes na medicina popular e cientifica e também no rol
da atividade industrial farmacéutica, mantendo-se dessa forma mesmo apds a exclusdo

citada.

Com relagdo a questdo de eficacia terapéutica, deve-se afirmar que a inclusao
dessas drogas na primeira edi¢do da Farmacopéia Brasileira ndo se baseou em dados de
eficacia, em fun¢do das caracteristicas da época, e sua retirada, trinta anos depois,
seguiu 0 mesmo caminho, ndo se baseando em dados experimentais (SIMOES et al.,
2001). Ja na sua terceira edi¢do, a Farmacopéia Brasileira (1977), descreve apenas vinte

e quatro drogas vegetais.

Durante os anos 80 e 90, periodo de grande aumento no consumo de plantas
medicinais decorrente do modismo naturalista (TEIXEIRA, 1985), surgiram varias
regulamentagdes setoriais complementares, que regulamentavam a fabricacdo e a venda
de alguns desses produtos. Em 1986, a portaria SNVS n° 19 (BRASIL, 1986), tornou

obrigatorio o registro das especiarias e ervas destinadas a infusdes e chas.

A inclusdo da fitoterapia, em 1988 pela resolugdo n° 8 da CIPLAN (Comissao
Internacional de Planejamento) (BRASIL, 1988), no sistema publico de saude, embora

ndo concretizada definitivamente, e as divergéncias na interpretacdo e na avaliacdo dos
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pedidos de registro de produtos de origem vegetal ocorridas nesse periodo, com
possiveis conseqiiéncias prejudiciais a saude da populagdo, levaram a comunidade
cientifica a solicitar aos 6rgdos de vigilancia sanitdria a elaboracdo de regulamentagdo

especifica para o registro desses medicamentos (PETROVICK, 1989).

Diante de tantas lacunas, deixadas pela legislagdo, sentia-se uma necessidade
de atualizacdo, o que originou diversas propostas, num contexto tipico da vigilancia
sanitaria, que culminaram na elaboracdo da portaria SVS n° 6 de 31.1.1995,
basicamente composta por conceito inequivoco de fitoterapico, padronizacdo dos
conceitos técnicos da area, exigéncia de atengdo aos critérios de seguranca ¢ eficacia
nos moldes farmacoldgicos adequados (toxicologia aguda e cronica, farmacologia pré-
clinica e clinica) e fixacdo de normas de qualidade para matéria-prima, processamento e

produto final (BRASIL, 1995).

Em 2004, surge a Resolucdo da Diretoria Colegiada da Agéncia Nacional de
Vigilancia Sanitaria RDC/ANVISA-n°® 48 que aprimora a portaria SVS n° 6, e redefine a
denominacdo dessa classe de medicamentos, agora chamada de medicamentos
fitoterdpicos e ndo mais produtos fitoterdpicos, como medicamento farmacéutico obtido
por processos tecnologicamente adequados, empregando-se exclusivamente matérias-
primas vegetais e caracterizado pelo conhecimento da eficacia, dos riscos de seu uso,
assim como pela reprodutibilidade e constancia de sua qualidade. Também classifica

grupos de produtos, para os quais exige critérios de registro diferenciados, sendo eles:

- Medicamento Fitoterapico Novo: aquele cuja eficacia, seguranca e
qualidade sejam comprovadas cientificamente quando do seu registro junto ao

Sistema Nacional de Vigilancia Sanitaria.

- Medicamento Fitoterapico Tradicional: aquele elaborado a partir de
planta medicinal de uso alicercado na tradi¢do popular, sem evidéncias conhecidas
ou informadas de risco a saude do usuario ou cuja eficacia e validade através de
levantamentos etnofarmacoldgicos e de utilizagdo, documentacdes tecnocientificas

ou publicacdes indexadas.

- Medicamento Fitoterapico Similar: aquele que contém as mesmas
matérias-primas vegetais, na mesma concentragdao do principio ativo ou marcadores,
utilizando a mesma via de administragdo, forma farmacéutica, posologia e indicacao

terap€utica de medicamento fitoterapico de referéncia.
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Para efeito de registro de medicamento fitoterapico novo, a portaria exige a
apresentacao de relatorio técnico com uma gama de informagdes que abrangem desde a
identificacdo botanica da planta, andlise qualitativa e quantitativa dos principios ativos
e/ou marcadores, até estudos farmacoldgicos e toxicoldgicos pré-clinicos e clinicos,
bem como relatorio descritivo de fabricacdo e controle da qualidade. Quando da
inexisténcia de metodologia quimica adequada para o controle da qualidade, este deve
ser baseado na acdo farmacoldgica preconizada (BRASIL, 2000). A publicagdo da
Resolugdo RDC n° 17, de 24 de fevereiro de 2000, instituiu e normatizou o registro de
fitoterapicos junto a Agéncia Nacional de Vigilancia Sanitaria (ANVISA). Para
revalidacdo do registro de produtos fitoterapicos ja comercializados, essa portaria
estabeleceu prazo maximo de cinco anos para os estudos de eficacia clinica. Com isso,
passou a ser necessaria a realizacdo de uma extensa avaliagdo cientifica, metodologica e
exata, que permitisse constatar as propriedades terapéuticas propaladas de certas ervas

medicinais, bem como identificar outras de suas propriedades benéficas.
2.1.3.Controle da Qualidade de Medicamentos Fitoterapicos

A indicacdo de medicamentos fitoterdpicos na terapéutica humana ndo deve
sugerir a substituicdo de medicamentos convencionais registrados, mas aumentar as
opgoes terapéuticas oferecendo produtos de boa qualidade e respeitando os preceitos

éticos que regem a utilizacao de substancias com finalidade terapéutica.

Um fitoterapico deve ser tratado como um produto estranho ao organismo,
nele introduzido com finalidade terapéutica, e como tal, apresenta-se potencialmente

toxico até prova em contrario.

O uso popular e mesmo tradicional ndo sdo suficientes para validar as plantas
medicinais como medicamentos eficazes e seguros (SIMOES et al., 2001). Neste
sentido, as plantas medicinais ndo se diferenciam de qualquer outro produto sintético.
Se a intengdo € utilizar uma planta medicinal como medicamento, ela deve ter sua acao
comprovada e sua toxicidade potencial avaliada cientificamente como qualquer outro

medicamento.

Para garantir a uniformidade da composi¢ao de um fitoterapico, ¢ necessario
que os diferentes produtos intermediarios sejam caracterizados através de seus
constituintes quimicos ou de sua atividade farmacoldgica. Nenhuma das duas

alternativas ¢ rapida ou de facil execucao.
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A opg¢do mais segura seria identificar e quantificar as substancias ativas, o que
nem sempre ¢ possivel devido ao grande niimero de componentes presentes no extrato.
A utilizagao de substancias marcadoras, relacionando a concentracdo das substancias
mais abundantes, ou de grupos quimicos com a atividade bioldgica, ¢ uma alternativa a
ser avaliada. Portanto, at¢é que se obtenha um método adequado que relacione
composi¢do quimica com atividade biologica, apenas o estudo farmacoldgico podera

garantir a eficacia e a uniformidade de um fitoterapico (SIMOES et al., 2001).

A partir do estabelecimento dos pardmetros de qualidade para a matéria-prima,
e considerando-se um planejamento adequado e um controle do processo de produgdo
do produto final, a qualidade do medicamento estara, em grande parte, assegurada
(IHRING e BLUME, 1992). Portanto, a qualidade da matéria-prima vegetal ¢ a
determinante inicial da qualidade do fitoterapico, mas ndo garante a eficacia, a

seguranga e a qualidade do produto final.

A seguranga e a eficacia dependem de diversos fatores, tais como, metodologia
de obten¢do, formulacdo e forma farmacéutica, entre outros e, portanto, devem ser
definidas para cada produto, estabelecendo-se os parametros de controle da qualidade

do produto final.

A qualidade adequada das matérias-primas deve ser realizada de acordo com
bases cientificas e técnicas. Nos procedimentos rotineiros de analise da qualidade,
geralmente ¢ preconizado o emprego de metodologias fisico-quimicas e bioldgicas,
sendo necessaria a correlacdo entre os parametros analisados e a finalidade a que se

destina o medicamento.
2.1.4. Padronizagéo Biologica de Extratos de Plantas Medicinais

O extensivo uso de plantas como medicamento tem apontado que as plantas
medicinais ndo sdo tdo seguras como freqiientemente sdo aclamadas (COPASSO et al.,

2000).

Atualmente a maioria das plantas medicinais disponiveis no mercado ndo sao
submetidas aos rigorosos testes cientificos, e sua qualidade ¢ extremamente variavel.
Somando-se a isso a natural inconstancia na composi¢do quimica desses produtos,
devido a fatores genéticos, climaticos, qualidade do solo e outro fatores externos, que
desafia a garantia de eficacia e seguranga dos fitoterapicos. Apesar das vantagens

adquiridas com o cultivo de plantas medicinais, ¢ o desenvolvimento de métodos
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modernos de processamento ¢ conservagdo dos produtos naturais, como a liofilizagdo ou
desidratacdo através de secagem a vacuo, que ajudam a manter a qualidade por um

tempo maior.

Uma forma de garantir a eficacia das plantas medicinais seria através de
padronizagdo. Ja € bem conhecido que a eficacia terapéutica das plantas medicinais nao
¢ influenciada por um unico composto ou até mesmo por uma simples classe de
compostos. Portanto, a andlise quimica ndo pode se limitar a um simples composto — tal
como um Unico marcador quimico — mas deve estender-se a varios grupos de
constituintes, de maneira a se obter uma caracterizacdo quimica tdo completa quanto
possivel. Conseqiientemente, a atividade ndo pode ser prevista com precisdao somente
com a identificagdo de um constituinte ou grupo de constituintes, o que dificulta a

padroniza¢do do material por analise quimica.

Diante dessas circunstancias, a resposta bioldgica surge como um sinal
analitico capaz de ser utilizado como parametro de qualidade, através de ensaios de
poténcia farmacoldgica, pelos quais pode-se ter uma visdo da real eficacia do produto,
sugerindo-se a padronizagdo biologica dos extratos de plantas medicinais, como

procedimentos de controle da qualidade desses produtos.
2.2. Processo de Secagem

A secagem ¢ uma das mais antigas técnicas de preservagdo de produtos, tendo
sido praticada pelo homem primitivo, mais tarde pelos persas, gregos e egipcios. A
necessidade de se utilizar fontes de calor e modificagdes que favorecessem a circulagdo
do ar foi verificada a partir da observagdo do fendémeno na secagem natural.
Posteriormente, estas necessidades foram consideradas na constru¢ao de secadores
(estufas e fornos), precursores dos atuais. Com excec¢ao de regides desérticas, a secagem
natural, submetida aos caprichos da natureza, sempre foi uma agao lenta e arriscada. A
necessidade de escapar de intempéries e conseqiientemente ter seguranca e melhor
qualidade levou o homem a criar aparatos que protegessem e acelerassem e processo

(LIMA, 2001).

De acordo com os fatos historicos, as guerras modernas, com a necessidade de
transportar grandes volumes a grandes distancias, foram os elementos que

impulsionaram o desenvolvimento do processo de secagem. Na I Grande Guerra
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Mundial, a pratica de secagem se disseminou e o processo comegou a ser estudada mais

cientificamente, atingindo o seu apice durante a II Guerra Mundial (LIMA, 2001).

A secagem ¢ definida como a operag¢do de eliminagdo de um liquido volatil
contido em um substrato ndo volatil, através da evaporagdo do liquido (CASEDEBAIG
et al, 1989). A escolha de um método de secagem para uma solugdo extrativa vegetal
especifica envolve uma série de fatores, tais como natureza do produto que deve ser
seco, a massa de solvente ou de 4gua a ser removida, a massa de produto a ser
processada por unidade de tempo, a estabilidade das substancias ativas contidas no
produto, a higroscopicidade e outras caracteristicas fisicas do produto final, assim como

os custos de producdo envolvidos (LIST et al., 1989).

As industrias farmacéuticas t€ém um especial interesse pelos extratos vegetais
secos, uma vez que as formas farmacéuticas solidas apresentam precisdo de dosagem,
facilidade de manuseio, transporte e armazenagem, além de favorecerem a manutengao
da estabilidade quimica, microbioldgica e farmacologica. No Brasil existem cerca de
200.000 espécies vegetais, e segundo alguns autores, pelo menos metade destas espécies
pode apresentar alguma atividade terapéutica. As plantas medicinais para uso interno
em geral, sdo utilizadas nas formas de tinturas, xaropes, extratos fluidos e na forma de
pos, originados da propria planta seca e moida, ou obtida como produto da secagem de
um extrato. As técnicas de secagem comumente empregadas sao a liofilizagdo e o spray-
drying, (BARBOSA FILHO, et al., 1997; ARAGAO, 2002) destacando-se pesquisas
recentes sobre a utilizacdo do leito de jorro com particulas inertes na producdo de
extratos secos (RUNHA et al., 2001; RE e FREIRE, 1988; CORDEIRO, 2000;
CORDEIRO e OLIVEIRA, 2005).

Embora alguns trabalhos j4 realizados relatem a secagem de folhas de plantas
medicinais em secador convectivo, poucas informagdes se tem a respeito da utilizacao
de plantas da regido nordeste, com aplicagdo na medicina popular, o que despertaria um
grande interesse por parte dos laboratdrios farmacéuticos e governo em virtude do alto
gasto com medicamentos na atualidade. Registra-se também a auséncia de experimentos
mencionando a atividade de dgua e poucos sobre a degradacdo de principios ativos no
processo de secagem. Na maioria dos trabalhos consultados a matéria-prima utilizada
nos estudos de secagem foi fornecida por empresas tendo sido submetidas a pré-
processamento. Um estudo abrangendo as diversas etapas do processo a partir da

plantas in natura, como proposto no presente trabalho, permitird acompanhar a
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qualidade do produto em termos de constituintes ativos ao longo do processo
estabelecendo assim também as condicdes Otimas de pré-tratamento da matéria-prima a

ser utilizada neste estudo.
2.3. Caracteristicas da Horteld e da Milona

As propriedades e principios ativos, de hortela (Mentha x vilosa Hudson) e
Milona (Cissampelos sympodialis EICHL), foram estudadas por diversos pesquisadores
com referéncia ao emprego no tratamento de doengas (BARBOSA FILHO et al., 1997,
MATOS, 1994; MATOS e ANJOS, 1989). Observa-se que a composicao das referidas
plantas ¢ diferente, sendo a hortela rica em 6leos essenciais. Em relagdo aos principios
ativos se assemelham em virtude da presenga de flavonoides ( MATOS, 1994;

ARAGAO, 2002).

2.3.1 — Aspectos da Mentha x vilosa Hudson — Hortel&

A planta Mentha x vilosa Hudson, geralmente relatada na literatura como M.
crispa ou M. rotundifolia, pertence a familia Lamiaceae sendo conhecida
popularmente como hortela-da-folha-miuda, horteld-rasteira e hortela-de-panela
(MATOS, 1991; MATOS, 1989). A identificacdo realizada pelo Dr. R. Harvey do
Royal Botanic Garden, Kew (U.K.) demonstra que a Mentha x vilosa Hudson trata-se

de um hibrido da Mentha spicata e Mentha suaveolens.

Figura 2.1 — Folhas da Mentha x vilosa Hudson
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Mentha x vilosa Hudson (Figura 2.1), ¢ uma planta herbacea, rasteira, com
raiz fibrosa, caule avermelhado, ereto, ramoso, com folhas aromadticas opostas
variando de 2-5 ¢cm de tamanho, o limbo é ovado-lanceolado com borda serrilhada e
superficie rugosa e glabra, apresentando peciolo de 2-3 mm e ndo sdo observadas

influrescéncias (MATOS,1994).

No Nordeste Brasileiro, a Mentha x vilosa Hudson é amplamente usada na
medicina popular e na industria fitoterapica. As folhas de Mentha x vilosa Hudson sdo
usadas na culindria como condimento. Na medicina popular sdo utilizadas como
estomaquico, ansiolitico, contra colicas menstruais e diarréicas (MATOS, 1994). Sao
também utilizadas no tratamento de afecgdes parasitarias como a amebiase, giardiase
e tricomoniase (BORBA et al.,1990 a ¢ b; BORBA ¢ MELO,1988; BORBA et
al.,1991).

2.3.2 — Aspectos da Cissampelos sympodialis EICHL - Milona

No Estado da Paraiba, o género Cissampelos, pertencente as Angiospermas ,
¢ representado por trés espécies: Cissampelos ovalifolia DC., Cissampelos glaberrima
St. Hil. e Cissampelos Sympodialis EICHL. Estas apresentam simultaneamente
diversidade e uniformidade (BARBOSA-FILHO et al., 1997).

Figura 2.2 — Folhas frescas de Cissampelos sympodialis EICHL

A Cissampelos sympodialis EICHL (Figura 2.2), conhecida popularmente
como milona, abuteira, jarrinha, orelha de onga, pertencente a familia
Menispermaceae. Trata-se de uma planta trepadeira que cresce abundantemente em
locais umidos, sendo considerada uma espécie endémica do Brasil. Pode ser
encontrada no Nordeste e Sudeste do pais, entre os estados do Ceard e Minas Gerais,

ocorrendo freqiientemente em dareas abertas sobre arbustos em solo arginosos
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(BARBOSA-FILHO et al., 1997).

Do ponto de vista terapéutico, a infusdao das suas raizes ¢ usada popularmente
no tratamento de asma, bronquite, artrite e infec¢des urindrias (CORR]:ZA, 1929).
Enquanto as folhas possuem a mesma utilizagdo, e ainda, ¢ utilizada no combate a

hipertensdo (ARAGA0,2002) .
2.4. Secagem

Os processos de secagem atualmente vém sendo muito estudados e avaliados,
porém, sdo poucas as informacdes existentes de procedimento pods-colheita para as

plantas medicinais.
2.4.1. Atividade de agua

A desidratacdo de produtos fitoterapicos € um processo combinado de
transferéncia de calor e massa, no qual a disponibilidade de 4gua ¢ reduzida,
dificultando a atividade enzimatica, deteriorizagdes de origem fisico-quimicas e
crescimento microbiano. Os produtos fitoterapicos em p6 sdo atualmente cada vez mais
utilizados pela induastria nacional de medicamentos, tendo em vista que tais produtos
reduzem significativamente os custos de certas operagdes, tais como: embalagem,

transporte, armazenamento e conservagao (JACOB et al, 1984).

r

O teor de umidade de equilibrio é a umidade que um determinado produto
atinge quando no equilibrio termodindmico com ar a uma dada temperatura e umidade
relativa. Nesta condi¢do, a pressdo de vapor da agua na superficie do produto ¢ igual a
pressdo de vapor da agua contida no ar. A importancia do conhecimento do teor de
umidade de equilibrio estd na determinagdo das isotermas de secagem que sdo

essenciais no estudo e projeto de secadores.

A atividade de 4gua ¢ uma propriedade fundamental para a conservacao e
armazenamento de um produto sendo um parametro muito mais importante que o pH,
teor de umidade e outras propriedades estudadas nos alimentos. Ela ndo ¢ sé fun¢do do
conteudo de agua, ¢ também funcdo das substancias as quais exercem o efeito de
ligacdo de 4gua na estrutura do alimento. Desta forma compostos que possuem em sua
estrutura a mesma quantidade de umidade podem deste modo, ter diferentes atividades
de agua dependendo, do seu contetido de dgua ligando substancias a sua estrutura

(HEIDELBAUG e KAREL, 1975).
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A atividade de agua pode ser definida como:

aw=E (2.1)
PO

Onde:

P = pressdo parcial de vapor d' 4gua de um produto

Py = pressao de vapor d* 4gua pura a mesma temperatura T
aw = atividade de dgua

A atividade de 4gua de uma forma quantitativa ¢ representada como sendo a

umidade relativa do ar em equilibrio com o produto.

UR
W=—— 2.2
100 22)

onde: aw = atividade de dgua
UR= umidade relativa

Para tanto, sdo observadas as Isotermas que sdo representagdes graficas ou
analiticas da dependéncia da atividade de agua e o teor de umidade de um produto a

temperaturas e pressoes definidas, e sdo determinadas experimentalmente.

Podem ser classificadas em isotermas de adsorsao ¢ dessorc¢ao, de acordo com
a determinagdo da umidade do produto, seja durante o processo de umedecimento ou de

Secagem.

As isotermas de dessor¢do de umidade em um produto dao informagdes
indispensaveis ao desenvolvimento do processo como, por exemplo, a concentracdo e a
desidratagdo. E através da isoterma que se determina o valor da monocamada de agua
ligada ao produto. Segundo TEIXEIRA NETO (1977) ndo se deve retirar agua em
quantidade inferior a monocamada, visto que este € o limite abaixo do que se inicia as
reagdes quimicas indesejaveis no produto, além de ser nesta regido onde ira ocorrer um

desperdicio maior de energia para a retirada da dgua residual do produto.

Os modelos matematicos que representam as isotermas de dessorcdo sdo de
fundamental importancia, visto que através de um certo nimero de pontos experimentais ¢
possivel ajustar uma isoterma e assim fazer a correspondéncia entre teor de umidade do

produto analisado X(bs) e atividade de agua(ay).
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Existem varios modelos propostos na literatura, entre eles podemos citar: BET,

GAB e HENDERSON.

A equagao de GAB (GUGGENHEIM-ANDERSON- de BOER) com trés
parametros ¢ um melhoramento das teorias de BET e LANGMUIR e tem sido sugerida
por diversos estudiosos ( LOMAURO et al.,1985). A equagdo ¢ expressa como:

X C*K*a,

X. (I-k*a,)I-K*a,+C*k*a,)

m

(2.3)

onde
C ¢ a constante de Guggenheim: C= ¢’ exp [(H; —H,)/RT]

K ¢ o fator de correcdo das propriedades das moléculas multicamada com respeito ao

volume de liquido

K=k’ exp (H;-H,)/ RT

H, = calor de condensacdo do vapor de dgua pura

H,, =calor de sor¢ao da primeira camada nos sitios primario
H,= calor de sor¢ao das moléculas de agua nas multicamadas

Este modelo apresenta uma boa descrigdo para uma grande variedade de
isotermas na faixa de atividade de agua de 0 a 0.90. Os parametros determinados através

da equagdo de GAB podem ser obtidas diretamente através da regressao nao- linear.
2.4.2.Cinética de Secagem

A secagem artificial vem sendo utilizada como alternativa viavel para secagem
de diversos tipos de plantas. A cinética de secagem visa a compreensao do mecanismo
da secagem ¢ dimensionamento de secadores e fornece informagdes sobre o
comportamento de um material frente a diferentes condi¢des de secagem, possibilitando
ajustes de equagdes que podem auxiliar no entendimento do fendmeno de transferéncia

de massa (CORDEIRO e OLIVEIRA, 2005).

A secagem convectiva sob condigdes constantes de temperatura e umidade do
ar, secagem em camada delgada permite que sejam obtidas as curvas da umidade do

solido em funcao do tempo.
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O periodo de taxa decrescente inicia-se a partir da condicdo em que a
superficie do solido deixa de estar totalmente coberta por agua. Isto acontece quando a
umidade critica ¢ alcancada. Para valores de umidade superior ao valor da umidade
critica pode-se dizer que existe suficiente quantidade de dgua na superficie do s6lido
para manter um filme de saturacdo. A umidade critica ¢ aquela a partir da qual a taxa de

secagem passa do periodo de taxa constante para o periodo de taxa decrescente.

No final do periodo de taxa constante a superficie do material comega a secar
até que a condicdo de existéncia do filme de saturacdo ja ndo ¢ mais mantida. Como
conseqiiéncia, tem-se o primeiro periodo de taxa decrescente. Como era de se esperar,
os fatores que controlam ambos os periodos, taxa constante e primeiros periodos de taxa
decrescentes estdo relacionados com o fornecimento de agua para a superficie do
material e a taxa de evaporacao através do filme estaciondrio. Portanto, as varidveis que
influenciam a transferéncia de massa no periodo de taxa constante e primeiro periodo de
taxa decrescente sdo, além da estrutura do material, a velocidade, a temperatura e

umidade do ar de secagem e a umidade inicial do sélido.

Durante o segundo periodo de taxa decrescente a superficie do solido
encontra-se seca, portanto a evaporacao tem lugar no interior do material. Neste caso, o
vapor alcanca a superficie por difusdo molecular. Uma vez que a difusdo de vapor no
interior da particula controla o segundo periodo de taxa decrescente, este periodo ndo ¢

susceptivel as mudangas nas condi¢des externas da particula.

No processo de secagem o transporte de massa em um meio so6lido ¢
amplamente explicado através da Lei de Fick expressa em termo de gradiente de
umidade. Um dos primeiros estudiosos a interpretar o processo de secagem como um
fenomeno difusivo foi LEWIS (1921). SHERWOOD (1939), também confirmou que a
difusdo interna de um liquido predomina nos mecanismos internos de transferéncia de

umidade.

Para expressar o mecanismo de difusdo a velocidade de transferéncia de
umidade, recorre-se a Lei de Fick, que para geometria de placa plana e transferéncia de

calor unidirecional, pode ser escrita por:

dX

o D,V X (2.4)

23



Capitulo II — Revisao Bibliografica Pachu,C.O.

Onde

D|_* ¢ o coeficiente de difusdo do liquido.

Como muitos solidos alteram suas caracteristicas durante a secagem, D|_*
raramente ¢ constante. Para esta equagdo, além das condi¢des de contorno deve-se
conhecer as caracteristicas de D". Devido a heterogeneidade apresentada pelos solidos
porosos costuma-se expressar a Lei de Fick em termos de um coeficiente de difusao

efetivo.

SHERWOOD (1939) desenvolveu muitas pesquisas sobre a operagcdo de
secagem de soélidos, propondo que o movimento da umidade num soélido ocorre pelo
mecanismo de difusdo em fase liquida, e que a Lei de Fick pode ser aplicada para
predizer a velocidade do movimento da umidade, expressa como:

X _ o (X aax

a lax w OX 25)

A Equagdo 2.5 apresenta varias solucdes para geometrias diferenciadas: plana
(q = 0), cilindrica (q = 1) e esférica (q = 2); considerando apenas o fluxo na direcdo

radial e com as seguintes condi¢des inicial e de contorno:

Para placa plana: y =L

D, t

Y—X 8 > 2 9 ef
—exp| — 2n+1) &
Xi =X, ﬂznzzg 2n+1) P~ ) 41> ) @0

Segundo MARIZ (1986), o modelo difusional, foi criticado devido as
discrepancias observadas entre os valores experimentais e tedricos. A principal critica
foi no que diz respeito o coeficiente de difusdo constante (independente da temperatura

e do teor de umidade) e alteracdo da forma e tamanho do s6lido durante a secagem.

O coeficiente de difusdo raramente ¢ constante, visto que € variavel com o teor

de umidade e com a temperatura(PERRY e CHILTON, 1980).

A transferéncia de massa no processo de secagem pode processar-se por varios
mecanismos no interior de um corpo. Os mecanismos mais difundidos na literatura sao
a difusao de agua no estado liquido ou vapor e a migragdo capilar de dgua liquida sob a

acdo da tensdo superficial (pressdo capilar). O estudo do mecanismo que governa o
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processo ¢ feito pela andlise de dados experimentais ou utilizando modelos
matematicos. O processo que apresentar maior resisténcia a transferéncia ¢ o que

predomina.

No caso de produtos agricolas, foram desenvolvidos muitos trabalhos de
secagem em camada delgada. Para este caso, constata-se através de ensaio de secagem,
que a maior resisténcia encontra-se na transferéncia de massa no interior das particulas
(MANCINI, 1996 ¢ BARROZO, 1993). Estes autores chegaram a esta conclusdo
constando que a vazao do ar de secagem pouco influencia o mecanismo de transferéncia

de massa.
2.4.3 Secagem de folhas

A secagem artificial vem sendo utilizada como uma alternativa vidvel para a
secagem de diversos tipos de plantas. As folhas sdo secas até niveis de umidade
adequados para permitir seu armazenamento, em vista a manuten¢do dos principios
ativos. A diminui¢do da atividade de dgua é também necessaria para a conservagdo das
folhas durante seu armazenamento. De acordo com CORDEIRO e OLIVEIRA (2005),
na secagem de folhas frescas de Maytenus ilicifolia, esclareceram que a umidade

adequada para o armazenamento deve ser inferior a 8%.

Nos ultimos anos, tém-se explorado novas possibilidades tecnoldgicas para
obten¢do de extratos secos para producgdo de fitoterapicos. Isso ocorre em virtude dos
extratos secos apresentarem vantagens, quando comparados aos extratos fluidos. Os
extratos secos vegetais sdo muito mais adaptados as necessidades da industria
farmacéutica, dada a facilidade de padronizacdo e manuseio, contribuindo para a
garantia da homogeneidade de preparagdes farmacéuticas. Estes extratos podem ser
preparados a partir de uma solucdo extrativa vegetal, submetidas as técnicas de secagem
como a liofilizagdo, a secagem por spray-dryer ou secagem por nebulizacdo e a secagem
em leito de jorro (De PAULA, 1996; TEIXEIRA, 1996; CORDEIRO, 2000; RUNHA et
al, 2001; SOUZA, 2003).

Por definicdo, extratos secos sdo preparagcdes soélidas, pulverulentas ou
granulados obtidas por evaporacio de extratos de plantas medicinais adicionadas ou ndo
de adjuvantes, apresentando o teor de substancias ativas indicado na respectiva

monografia (FARMACOPEIA BRASILEIRA, 1988).
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2.5. Técnicas de Extracao de Principios Ativos em Plantas

O isolamento dos metabdlitos especiais de plantas constitui um trabalho de
pesquisa que pode levar a produtos de relevancia para a farmacologia, para a agricultura
e para a quimiotaxonomia. Exemplos bem conhecidos sdo digitoxina, morfina,
colchicina, os alcaldides de Catharanthus roseus, vincristina e vimblastina, os
ginkgolideos e o taxol. Por outro lado, drogas naturais tém servido como prototipos
uteis para a sintese de outros medicamentos: a morfina se transformou em
hidromorfona, &cido lisérgico foi convertido em metilsergido, cocaina rendeu procaina,
salicina foi transformada em 4cido acetilsalicilico, s6 para citar alguns

(ARAGAO,2002).

A Extracdo ¢ um método conveniente para retirar substincias de 6rgdos ou de
matrizes onde sdo originadas e localizadas. A teoria da extragdo ¢ baseada no fato que
se uma substancia ¢ soluvel em algum grau num solvente, ela pode ser extraida quando
a matriz onde se encontra ¢ posta intimamente em contato com ele. Para uma proposta
especifica de extragdo a escolha do solvente ¢ certamente um dos problemas principais a
ser considerado. Esse agente extrator ¢ geralmente um liquido orgénico volatil, que

pode ser removido por evaporacdo apos ter extraido a quantidade de material desejada.

Os solventes organicos mais comuns utilizados em processos de extracdo sao
pentano, hexano, éter de petrdleo, éter etilico, diclorometano, cloroféormio, acetato de
etila, acetona, metanol e etanol. Outros solventes menos usados incluem dissulfeto de
carbono, tetracloreto de carbono, tolueno, xileno, isopropanol e butanol entre outros.
Cada um desses solventes tem uma caracteristica propria de extracdo que deve ser
levada em conta, além de outras propriedades. Por exemplo, éter etilico € muito usado
como solvente extrator, tem ponto de ebuli¢do baixo (34°C) e pode dissolver um
nimero razoavel de substancias organicas. Contudo, éter etilico deve ser usado com
cuidado, uma vez que ¢ extremamente inflamavel e tende a formar peroxidos quando
armazenado. Diclorometano mostra a maioria das qualidades do éter etilico e com a
vantagem adicional de ndo ser inflamavel. Contudo tem a tendéncia para formar

emulsdo.

Perigos potenciais devem sempre ser considerados no momento de selecionar e
usar um solvente para extracao. Benzeno nao ¢ recomendado por causa de sua atividade
carcinogénica, a menos que sejam tomadas todas as precaugdes necessarias. Solventes

inflamaveis (éter etilico, éter de petrdleo, pentano, etc.) devem ser utilizados em
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laboratorios onde ndo se faz uso de chamas vivas. Precaugdes devem ser tomadas com
todos os solventes para minimizar contato com a pele, com os olhos, inalagdo de

vapores e possiveis exposi¢des a fontes de ignicao.

A mudanga rdpida do mundo moderno, a necessidade em aprimorar técnicas,
chama o homem a rever os principios das coisas, seus fundamentos, reestudar e nunca
deixar de buscar e explorar todo o potencial daquilo que convencionamos a chamar de
classico ou tradicional, pois esses serdo o ponto de partida, o apoio para todo e qualquer
avanco. A extragdo de principios ativos de plantas medicinais pode ser realizada por
inimeros métodos extrativos que podem ser técnicas classicas, como por exemplo,
maceracao, percolagdo, decocgdo, infusao, extragdo continua a quente (Soxhlet), arraste
com vapor, mas também, técnicas avancadas como, por exemplo, com capacetes de
pressdo, com ajuda de microondas, de ultrassom e com fluidos supercriticos (THOMA

etal, 2001).

A extracdo com solvente como aplicado para plantas compreende a dissolucao
seletiva da porcao soluvel dos seus constituintes num solvente apropriado, sendo a
quantidade de material extraido proporcional a massa de planta imersa no solvente. O
processo extrativo ¢ também funcdo do tempo em que o material fica em contato com o
agente extratante, do grau de trituracdo da planta, da temperatura, da polaridade do
solvente e da reatividade desse frente aos produtos a serem extraidos, da quantidade de
solvente usado que deve ser adequada com a quantidade de material, j& que devera

embeber as células para retirar delas as substancias quimicas ai existentes.
2.5.1. Maceracéo

A Maceragao explora o fendomeno de difusdo do solvente através do tecido
vegetal. Nesse procedimento, o material botdnico deve ser dividido em pequenos
fragmentos e, as vezes pulverizado, de modo a provocar um aumento consideravel da
area oferecida a acdo do solvente extratante que deve ser deixado em contato com o
material vegetal por um determinado tempo. E conveniente lembrar que nem sempre a
pulverizacdo muito fina € vidvel, ja que ha o risco da formagao de uma massa compacta,
prejudicando a difusdo do solvente. Em suas modalidades, a maceracao pode ser estatica
ou dinamica. No primeiro caso, o contato do solvente com os fragmentos da planta ¢
feito por um tempo estabelecido e em repouso. No caso da maceracdo dindmica, a
mistura em extragdo ¢ mantida sob agitacdo por um tempo determinado

(VINATORU,2001).
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2.5.2. Percolagéo

Na percolagdo, ao contrario da maceragdo, o solvente percola a camada de
planta pulverizada. E importante o uso de percoladores que sdo aparelhos especiais
dotados de caracteristicas proprias. Devem ser constituidos por um tronco de cone
invertido, de vidro, de porcelana, de cobre estanhado ou de ago inoxidavel, tendo na
base inferior uma parte infundibuliforme prolongada em tubo munido de torneira,
devendo sua capacidade ser tal que o pd, umedecido e ligeiramente comprimido ndo
ocupe mais do que dois ter¢os do tronco do cone (Figura 2.3). Nesse tipo de extracao, o
solvente ¢ renovado continuamente em virtude do seu movimento descendente e a
planta estara sempre em contato com novas porg¢oes de solvente, o que reduz, contudo, o

tempo de equilibrio entre os liquidos situados dentro e fora da célula (PACHU, 2005).

Figura 2.3 - Percolador
2.5.3. Decocgéo

Decocgdo ¢ um processo semelhante a maceragdo, sendo que o solvente
utilizado, geralmente agua, ¢ aquecido a ebulicdo juntamente com a planta. Seu
emprego deve ser restrito devido a temperatura muito alta, porém, ¢ muito usado para a

obtengao de chas.
2.5.4. Infuséo

Infusdo ¢ uma outra técnica de extracdo de plantas, muito usada para a
obtencdo de chas de plantas medicinais. Nessa técnica, o solvente ¢ sempre agua que,
apds seu aquecimento a temperatura de ebulicdo, ¢ vertida sobre o material vegetal
moido e, entdo, deixado a esfriar até a temperatura ambiente antes do uso. Uma variagao

dessa técnica ¢ conhecida como abafado, em que apds a adicdo de agua fervente, a
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mistura extratante ¢ abafada com uma tampa, evitando assim a perda de material volatil

com o vapor do solvente, seguindo resfriamento, em repouso.
2.5.5. Extracdo continua de plantas usando o extrator de Soxhlet

Essa técnica permite a introdu¢do de solvente puro, continuamente, no
reservatorio contendo os fragmentos do material vegetal até um determinado volume
condicionado pela capacidade do extrator. Por processo de sinfonagdo, esse volume de
solvente, agora arrastando o material extraido do vegetal, ¢ retirado do reservatorio
contendo a planta. De maneira continua, gota a gota, nova por¢do de solvente
introduzido na parte do aparelho contendo a planta. E assim se repete automaticamente
a troca de solvente em contato com a planta, mantendo a continuidade da extra¢dao. A
grande vantagem do processo ¢ a pequena quantidade de solvente usado, uma vez que
por ebulicdo e condensagdo de seus vapores, o mesmo volume de solvente pode ser
reutilizado em estado puro por um nimero variado de vezes. A agdo ¢ continua e a
extragdo ¢ efetuada pelo solvente em ebulicdo ou proximo a temperatura de ebuli¢ao, o
que torna o processo mais rapido e mais eficiente. Entretanto, a temperatura elevada do
solvente extrator e o tempo de permanéncia do material extraido em ambiente aquecido,

pode resultar em prejuizo para as substancias termo-sensiveis (ARAGAQ,2002).
2.5.6. Extracdo por arraste com vapor d'agua

Oleos essenciais sdo produtos de plantas localizados em estruturas especiais de
secrecdo, tais como células, canais, cavidades e pelos oleiferos, de onde podem ser
extraidos por arraste com vapor d'agua. Os constituintes quimicos dos dleos essenciais
podem pertencer a diversas classes; de substancias, porém, predominam os terpendides

e os lignoides.

A obtencdo de oOleos essenciais pode ser também conseguida através de uma
hidrodestilacdo. Enquanto que pela técnica de arraste com vapor d'agua, uma corrente
de vapor d'dgua passa através do material a ser extraido, carreando a parte volatil dos
seus constituintes, que apds condensacao ¢ coletado, a hidrodestilagdo resulta do
aquecimento do material vegetal em 4gua e os vapores resultantes do aquecimento
deixa o sistema arrastando consigo o material volatil. Diferentes tipos de extratores
podem ser usados nos dois casos. O extrator de Clavenger e suas versdes modificadas

sao comumente utilizadas em hidrodestilacao pela sua eficiéncia e simplicidade.
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Arraste com vapor d'agua, para extragao de 6leos essenciais de plantas também
pode ser conseguido em aparelho especial que permite extracdo simultanea, com
hexano, dos Oleos dispersos na fase aquosa. O tempo de extracdo dos Oleos ¢ de

importancia crucial para evitar a perda dos produtos volateis.
2.5.7. Capacetes de pressao

O uso de capacetes de pressdo para forcar a penetracao de solvente através dos
vasos condutores de seiva, com conseqiiente expulsdo da mesma, tem sido bastante
usado. E uma técnica de razodvel simplicidade e permite coletar material de seiva sem a

contaminag¢do dos outros componentes do lenho da planta.
2.5.8. Extracao com ondas ultrassonicas

Sonoquimica ¢ um assunto que comega a aparecer regularmente na literatura
especializada, como um método para melhorar as velocidades de reagdes quimicas e
aumentar os rendimentos dos produtos das reagdes fazendo o uso de ondas
ultrassonicas. O principio desse processo consiste no fato que uma corrente de um
liquido ou mistura liquida ¢ empurrada sobre pressao para uma ldmina metalica que
vibra numa cavidade ressonante, o fendmeno consiste, pois, na conversdao de energia
elétrica de alta frequéncia, via vibragdes mecanicas em ondas de pressdo em solugdo.
Essas ondas criam um enorme numero de bolhas microscopicas que implodem
violentamente ocasionando que as moléculas ai se tornem intensamente agitadas.
Células de tecido vegetal nesse meio podem ter suas membranas arrebentadas, deixando
assim extravasar para a solug@o, os componentes moleculares intracelulares, facilitando

grandemente o processo de extracdo do solvente (THOMA et al, 2001).
2.5.9.Extragdo com microondas

A extragdo com microondas mostra-se rapida e de eficiéncia comparavel as
técnicas tradicionais. Operagdes continuas, extracdes em série, concentracdo dos
extratos in situ ¢ a determinagdo direta do teor de oleos em plantas, exemplifica a

versatilidade do uso desse processo sobre os métodos convencionais.

De principio relativamente simples, o0 método implica na imersdao do material
vegetal em um solvente transparente as microondas. O aquecimento da dgua contida no
material vegetal promove sua dilatacdo e faz arrebentar as glandulas ou reservatorios

oleiferos, podendo mesmo em determinadas condigdes, arrebentar membranas celulares,
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liberando entdo, as substancias organicas que sdo dispersas ou solubilizadas nos

solventes utilizados.
2.5.10. Extracéo com fluidos supercriticos

Nesse contexto, na busca de novos extratos e de novas técnicas de extragdo, &
razoavel considerar uma nova metodologia de extracdo que vem adquirindo aceita¢ao
muito grande, principalmente no campo de produtos naturais. Trata-se da acdao dos
fluidos supercriticos sobre os sistemas vegetais a serem extraidos. O termo supercritico
se refere ao estado de uma substancia quando a sua temperatura e pressao estiverem
acima de valores criticos. Fluido supercritico ¢ de notavel poder solvente, porque
acumula propriedades semelhantes as de um liquido, densidade e poder de solvatagado e
propriedades semelhantes as dos gases, viscosidade e poder de difusdo. O conjunto
dessas propriedades, indispensaveis para a eficiéncia do processo extrativo, faz com que
extracdo com fluidos supercriticos seja um processo alternativo as técnicas tradicionais.
A preparagdo da amostra ¢ sempre mais dificil e consome mais tempo do que o processo
propriamente dito(THOMA et al, 2001). Trata-se de extragao feita a temperatura suave

e sem a problemadtica de elimina¢do de solvente.

2.6. - Aspectos Gerais Sobre Flavondides

Flavondides sdo substancias amplamente distribuidas no Reino Vegetal, com
estruturas baseadas no esqueleto heterociclico aromatico, 2-fenilbenzopirona ou 3-

fenilbenzopirona.

Do ponto de vista de sua biogénese, os flavonoides sdo constituidos de uma
unidade C¢ ¢ uma Cy. A unidade Cg, que da origem ao anel A, ¢ formada pela
condensagdo de trés unidades de malonil CoA (com eliminagdo de trés moléculas de
diéxido de carbono - CO,,) , enquanto que a unidade Cy , que compde o anel B e os

carbonos 2, 3 e 4, ¢ derivada do acido cindmico ou um seu derivado oxigenado.

Desta forma, a primeira reacao na biossintese de flavondides ¢ a condensacao
do 4cido cinamico ativado com trés moléculas de milonil CoA. O primeiro
intermediario C;s desta condensac¢do ¢ uma chalcona que, por cicliza¢do, da origem a
flavanona correspondente. Dai em diante, verificam-se as modificagdes, em uma

variedade de caminhos, através de uma série de processos como oxidagdo, reducao,
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fechamento de anel, hidroxilagdo, metilagdo, rearranjo (migracao da arila), prenilagao,

que levam a uma série de diferentes classes de flavonoides.

Os flavondides sao substincias fenolicas de baixo peso molecular que estdo
amplamente distribuidas nas plantas superiores. Os musgos contém poucos tipos de
flavondides enquanto que, nas algas, nos fungos e nas bactérias, eles ndo estdo
presentes. Estas substancias foram classificadas como metabdlitos secundarios, pois,
inicialmente, pensava-se que tivessem pouca importancia biologica, porque sua fungdo
na planta ndo era muito clara. No entanto, eles exibem um espectro variado de fungdes
biologicas e t€ém um papel importante na interacdo entre as plantas e o seu meio
ambiente. Os flavonoides nao somente protegem as plantas contra os efeitos danosos da
radiacdo ultravioleta como, também, possuem um papel crucial no processo de
reproducdo sexuada. Eles contribuem para a beleza das flores e frutos, estando
implicados na sua coloracdo, as flavonas, conferem as cores amarela ou laranja; as
antocianinas, vermelha, violeta ou azul, ou seja, todas as cores do espectro visivel,
exceto o verde. Alguns tém acdo inseticida para proteger a planta de ataques de insetos
(isoflavonoides) enquanto outros participam de interagdes entre a planta e outros
organismos, como as associagdes simbidticas com bactérias e parasitas. Os taninos ndo
hidrolisaveis (flavondides poliméricos) fazem parte da estrutura de sustentacdo das
plantas. Os flavondides e antocianinas estdo implicados na atracdo de polinizadores.
Para o homem, estes compostos tém sido utilizados hd muito tempo como precursores
de preparacdes farmacéuticas, corantes e varios outros fins da industria quimica (KOES

et al, 1994).

Os flavonodides sdo estruturalmente caracterizados por possuirem dois anéis
aromaticos hidroxilados, A e B, unidos por um fragmento de trés carbonos (Ce.C3-Cs).
O esqueleto basico ¢ formado a partir de trés unidades de malonil-CoA e uma de
cinamoil-CoA como iniciador, que ¢ incorporado inalteradamente (KOES et al, 1994).
Um dos grupos hidroxila ¢, as vezes, ligado a um agucar. Podem ser divididos em dois
grupos principais: flavondides (em sentido restrito) e isoflavonoides. Os isoflavonoides
sdo estruturalmente distintos das outras classes de flavondides por terem seu esqueleto
Cs baseado no 1,2-difenilpropano (I). Os outros flavonoides possuem um esqueleto
basico Cis do 1,3-difenilpropano (II) e estdio amplamente distribuidos em todas as

plantas terrestres, estimando-se que sejam conhecidas cerca de 4000 substancias, entre
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agliconas e glicosideos (Figura — 2.4). Em contraste, a distribuicdo dos isoflavondides

entre as plantas ¢ relativamente escassa.

Figura 2.4 - Estruturas basicas dos flavonoéides

Os flavondides podem ser subdivididos em classes, dependendo do nivel de
oxidagdo do anel heterociclico central chalcona, flavona, isoflavona, aurona e

antocianina, dentre outras.
2.7. - Tecnicas Empregadas na Caracterizacao e ldentificagdo de Flavondides

A utilizacdo de plantas medicinais mostra-se um campo para novos € rentaveis
investimentos. A sua aceitacdo, praticamente imediata por parte da populagdo, de um
lado interessada em cultivar um modo de vida mais saudavel e natural e, de outro, sem
possibilidades econdomicas de acesso aos medicamentos sintéticos, revela um mercado
promissor para esses fitoterapicos. Dessa forma, podemos notar que industrias, lideres
mundiais da produ¢do de medicamentos sintéticos, estdo atuando no mercado de plantas
medicinais. Este mercado mostra-se promissor, também, para indistria farmacéutica
nacional, ja que no Brasil encontram-se cerca de 20% das espécies vegetais conhecidas.
Contudo, para que o pais possa se beneficiar desse inestimavel recurso, torna-se
necessario, dentre outras providencias, o investimento em pesquisas que comprovem,
sem duvida, a eficdcia e a ndo toxidez das espécies ja utilizadas e das novas e um
controle da qualidade que possa garantir a espécie da planta, a producdo do fitoterapico

e a sua comercializagao.

E imprescindivel o desenvolvimento de novos meios analiticos que possam,
inequivoca e rapidamente, estabelecer o perfil de constituintes de cada espécie
medicinal, visando a criagdo de um procedimento de certificagdo da planta utilizada

como sendo a espécie de propriedades medicinais ja reconhecidas (ARAGAO,2002).
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2.7.1 - Espectrofotometria no Ultravioleta Visivel

A espectrofotometria no ultravioleta visivel (UV/VIS) ¢ uma das principais
técnicas utilizadas para a andlise estrutural de flavondides. Esta técnica requer uma
quantidade pequena de substancia pura. A adi¢do de reagentes especificos, que reagem
com um ou mais grupos funcionais, pode melhorar as informagdes obtidas pelo espectro

de UV (MABRY et al.,1970).

Os flavonoides apresentam, em geral, dois maximos de absor¢do no espectro no
ultravioleta, denominados de bandas. A banda II ocorre na faixa de comprimento de
onda de 240-285 nm, correspondente ao anel A, devido ao sistema benzoila; a banda 1

ocorre de 300-400 nm, anel B, associada ao sistema cinamoila (MABRY et al, 1970).

Na Tabela 2.1 (MABRY et al.,1970) sao mostradas as faixas de absor¢do

caracteristicas das bandas I e II de alguns tipos de flavonoides.

Tabela 2.1 - Faixas de absor¢do de alguns tipos de flavondides.

TIPO DE FLAVONOIDE BANDA I (nm) BANDA II (nm)
Flavonas 304-350 240-280
Flavonois 352-380 240-280

Isoflavonas 300-340 247-270
Flavanonas 300-340 270-295
Diidroflavondis 300-340 270-295
Chalconas 340-390 220-270
Auronas 370-430 220-270
Antocianidinas 465-550 270-280
Antocianinas 465-550 270-280

Fonte: MABRY et al., 1970

A intensidade das bandas de absor¢do constituem, assim como as suas
posigdes, fatores importantes para a identificagdo dos diversos tipos de flavonoides
citados em 2.7. Assim, as flavonas tém faixa de absor¢cdo da banda Il de 304 a 350 nm,

enquanto para os flavondis, esta faixa e 352-380 nm; as isoflavonas. flavanonas e
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diidroflavonois exibem a banda I com intensidade mais baixa que, as vezes, aparece

como um ombro em relagao a banda II.

Os espectros no ultravioleta, obtidos a partir de uma solugao da substincia em
metanol, sdo comparados com os espectros obtidos apds a adicdo de reagentes de
deslocamento especifico, podendo-se propor o tipo de flavonoide, o numero ¢ a posi¢ao

de hidroxilas e se estas se encontram livres ou ndo.

Os reagentes mais usados para esta finalidade sdo o metoxido de sddio, o
acetato de sddio, o acido borico (na presenga de acetato de sodio) e cloreto de aluminio

em meio acido (acido cloridrico).

O metoxido de sodio € uma base forte e ioniza todos os grupos hidroxilas do
nucleo fendlico, tormando dificil correlacionar os deslocamentos obtidos no espectro

com a adi¢@o desta base.

O acetato de so6dio ¢ uma base mais fraca que o metoxido de sédio e ioniza
somente os grupamentos hidroxilas mais adcidos em flavonas e flavonois, ou seja, os que
se localizam nas posicdes 3, 7 ¢ 4. A ionizagdo do grupo hidroxila na posi¢ao 7 afeta

principalmente a banda II, enquanto que a ionizag¢do das hidroxilas em 3 e/ou 4 afeta a

banda I.

O 4acido borico, na presenga do acetato de sodio, forma quelato com grupos orto-
diidroxi do ntcleo flavonoidico para todos os flavondides, exceto para as antocianidinas
e antocianinas. Quando os grupos orto-diidroxi se localizam no anel B de flavonas e
flavondis, ha um deslocamento da banda I (12-30 nm) e no anel A, nas posi¢des 6, 7 ou
7 , 8, o deslocamento ¢ menor. Nas isoflavonas, flavanonas e diidrofiavonois, o
deslocamento ¢ de 10-15 nm na banda II (somente no anel A), contudo, se o grupo
diidroxi estiver em 5, 6, nao havera deslocamento. Para as auronas e chalconas, um
deslocamento de 28-36 nm (na banda I) ocorre quando este grupo estd no anel B porém,

serd menor se estiver no anel A.

O cloreto de aluminio forma complexos com os grupos funcionais: 5-hidroxi-4-

ceto, 3-hidroxi-4-ceto e 0-diidroxi (Figura 2.5).
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Figura 2.5 - Formagao de complexos entre cloreto de aluminio e 0-diidroxilas.

O método oferece a vantagem de informagdes estruturais com quantidades
pequenas de material. Contudo, torna-se necessario isolar, primeiramente, as

substancias a serem submetidas a este método.
2.7.2. - Espectroscopia de Ressonancia Magnetica Nuclear

A utilizagdo da espectroscopia de ressondncia magnética nuclear para a
elucidacao estrutural de flavonodides estd bem estabelecida. Varias agliconas de
flavonoides metiladas sdo soluveis em cloroféormio deuterado, solvente muito usado nas

analises por RMN (MENEZES,1996).

Contudo, a maioria das agliconas e todos os glicosilados tem pouca ou nenhuma
solubilidade neste solvente. As hidroxilas livres necessitam sofrer derivacdo com
reagentes de trimetilsililagdo ou entdo proceder a solubilizacdo das substancias naturais

em solventes deuterados mais hidrofilicos, como acetona, metanol, DMSO e 4gua.
2.7.3- Espectrometria de massas

O espectrometro de massas ¢ um instrumento que mede a relagdo massa/carga
(m z) de ions na fase gasosa e a abundancia de cada espécie i6nica. Embora ndo faca
mais do que isto, o espectrometro de massas se constitui em uma técnica poderosa dada
a sua sensibilidade extremamente elevada um espectro de massas completo pode ser
obtido com alguns poucos nanogramas de material (algumas vezes até menos), e ions
selecionados podem ser obtidos com poucos picogramas (KITSON et al. 1996; DYKE
etal., 1971).

Uma das primeiras referéncias de utilizacdo da EM para a caracterizagao de
flavonoides ¢ de 1963, quando Wilson ¢ Reed (DREWES, 1974) publicaram seu

trabalho sobre o espectro de massas de flavonas. De I4 para cd, a EM por impacto de
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elétrons tem se mostrado uma ferramenta valiosa para a determinacdo das estruturas de
agliconas e glicosideos de flavondides (0- e C-glicosideos), principalmente quando
estdo disponiveis em quantidades pequenas A EM por ioniza¢do quimica - Cl - encontra
maior utilizagdo na andlise de flavondides glicosilados, mas consegue-se bons

resultados com flavanonas e diidroflavonois.

Os flavonoides apresentam niveis diferentes de oxidagcdo do anel heterociclico
central, o anel C. Este anel ¢, quimicamente, o que possui as ligacdes mais frageis e €
ele que primeiro sofre fragmentagdes sob impacto de elétrons. A primeira vista, a
estrutura dos flavonoides, sendo formada por trés anéis conjugados entre si, como nas
flavonas e flavonoéis, nos induz a prever que estas substancias terdo sinais intensos

referentes aos ions moleculares. A Figura 2.6 ilustra a estrutura geral dos flavondides.

Figura 2.6 - Estrutura geral dos flavondides

Os flavondides livres apresentam, em geral, espectros de massas com poucos
sinais, como resultado das suas baixas volatilidade e estabilidade. O uso de derivados,
na forma de éteres metilicos ou acetatos, veio ajudar a contornar este problema. Fora o
aumento da volatilidade, estes derivados fornecem informacdes ndo obtidas quando as
formas fenolicas sao usadas (DREWES, 1974); MABRY et al (1970), contudo, defende

que a derivagdo so € necessaria quando se trabalha com CG/EM.

Durante muito tempo, desde 1952, quando foi introduzida por James e Martin, a
cromatografia com fase gasosa (CG) foi o método de separacdo destinado quase que
exclusivamente, a substancias volateis, termorresistentes ¢ de peso molecular baixo.
Com o tempo, algumas classes de substincias sem estas caracteristicas também
puderam vir a ser analisadas pela CG, bastando analisa-las em suas formas derivadas,

por serem mais estaveis e volateis que em seu estado original (DYKE, 1971).
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Realmente, a CG/EM ¢, entre os métodos espectrométricos, a técnica mais
poderosa, permitindo nao sé a identificagdo como a caracterizacdo das substancias. Os
problemas de interface entre ambas as técnicas ja foram superados. Os espectrometros
de massas de baixa e alta resolu¢do sdo os dispositivos de detec¢do universal para a CG.
Eles podem operar com ionizagdo por impacto de elétrons (EI) ou com ionizagdo
quimica (Cl) e nos modos varredura —“full scan"- para a identificagdo de substancias
desconhecidas e monitoragdo de ions - SIM - para quantificagdo de uma determinada
substancia. A maioria dos aparelhos CG/EM ja conta com estas duas técnicas de
ionizagdo. Estes equipamentos podem ser encontrados com analisadores do tipo "ion
trap" setor magnético ou quadrupolo. Os limites de deteccdo variam de 1 ng a 100 pg
para EM com quadrupolo e na faixa de 10-100 pg para os EM com "ion trap™ no modo
varredura até a niveis bastante pequenos em pg no modo monitoragdo de ion Os
equipamentos "ion trap" t€ém como desvantagem a fone influéncia da concentragdo dos

solutos, que pode acarretar em elucidacdes estruturais incorretas

Em pesquisa de produtos naturais, a CG/EM encontra muitas aplicacdes na
separac¢do, identificagdo e separacdo de Oleos essenciais e outras substincias presentes
na fracdo volatil de extratos de plantas. Porém, a sua aplicagdo, principalmente no que
se refere a utilizagdo da cromatografia com fase gasosa para substancias menos volateis
ou de dificil volatiliza¢dao, como os flavonoides, ¢ limitada e geralmente ¢ preterida em
relagdo a CL/EM, contudo, pelas caracteristicas ja apreciadas da CG, a CL, por mais

ajustada que esteja, ndo possibilita uma resolugdo comparavel a da CG.

Em relagdo aos flavonoides, FURUYA (1965) utilizou a CG para a separagio e
identificacdo de derivados TMS de agliconas de flavonoides, ainda com colunas
empacotadas. Mais tarde, GREENAWAY e WOLLENWEBER, (1988), CREASER et
al (1991 e 1989) ¢ BANKOVA et al. (1992) usaram a CG com coluna capilar,
melhorando assim a resolug@o. Estes autores utilizaram a CG/EM para a identificagdo
de flavonodides diretamente em extratos brutos de plantas, ndo se fazendo necessario o
isolamento prévio das substincias de interesse. SCHMIDT e MERFORT (1993),
contudo, mostraram a possibilidade de efetuar a CG/EM sem derivagdo das amostras no
seu trabalho com flavondides metoxilados (mais de trés grupos metoxila) da Arnica
alpina e Heterotheca inuloides Cass. , sendo assim, a metodologia proposta mostrou-se
suficientemente sensivel para a extracdo, detec¢do e caracterizacdo de substancias

presentes no material lipofilico de folhas em quantidades bastante diminutas.
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CAPITULO 111
3. MATERIAIS E METODOS

No desenvolvimento do presente estudo foram realizados experimentos no
sentido de observar o comportamento de plantas medicinais, horteld e milona, utilizadas
pela populacdo para fins terapéuticos, oriundas da regido nordeste do Brasil. Vale
ressaltar que a composicao das referidas plantas diverge, sendo a horteld rica em 06leos
essenciais (MATOS,1989; BARBOSA FILHO et al., 1987; ARAGAO,2002).

O desenvolvimento experimental do projeto foi realizado no Laboratério de
Transferéncia em Meios Porosos e Sistemas Particulados, UAEQ/UFCG. O processo
de obtencdo do extrato seco e liquido inicia com a coleta das folhas in natura, seguida
da secagem em camada fina e processamento das folhas secas incluindo maceracdo para
obtencgéo dos extratos das folhas, seguido de evaporacdo do solvente para obtencdo dos
extratos em po.

MATERIA-PRIMA

!

SECAGEM DAS FOLHAS

v

MACERACAO

v

EVAPORACAO DO SOLVENTE

v

EXTRATO BRUTO

Figura 3.1 — Processamento das folhas para realizacdo dos experimentos
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Na ultima etapa mostrada no fluxograma (Figura 3.1) foram realizadas analises
para determinar a concentracdo dos principios ativos. Neste trabalho foi escolhido o teor
de flavondides totais, a umidade na base seca e o rendimento de sélidos extraiveis

(mg/100g de folhas frescas) para acompanhar o desempenho do processo.
3.1. Matéria-Prima

3.1.1- As Plantas

No desenvolvimento do presente estudo, propds-se a utilizacdo de plantas
medicinais oriundas da flora paraibana. As plantas in natura foram obtidas: horteld
(Mentha x vilosa Hudson), no Sitio Cuités, Municipio de Campina Grande e, milona
(Cisampelus sympodialis) no Laboratorio de Tecnologia Farmacéutica/UFPB. Apds
coleta, esse material era acondicionado em sacos plasticos e utilizado imediatamente.
Os aspectos desses vegetais foram descritos no CAPITULO I, quando da revis&o
bibliografica. A escolha dessas espécies foi baseada nas suas propriedades medicinais
e utilizacdo pela populacdo na preparagdo de formas farmacéuticas com finalidade
curativa ou mesmo preventiva de doencas. Optou-se por estudar plantas com
diferentes constituintes, ja& mencionados no CAPITULO IlI, quando da revisdo

bibliografica, e assim poder realizar um estudo comparativo dos referidos vegetais.
3.2 - Secagem das Folhas

A etapa de secagem foi estudada através do equilibrio higroscopico e da
cinética de secagem. Para acompanhar a secagem e o0 equilibrio foi necessario
determinar a umidade inicial das folhas pelo método da estufa a 105°C por 24 horas. A
umidade inicial pode ser calculada em base seca e base Umida de acordo com as

Equacdes 3.1 e 3.2, respectivamente.

X =MW (hase Gmida) (3.1)
WI

Wi — WS
WS

Xi= (base seca) (3.2)

Onde:

X; umidade inicial
wi massa inicial
WS massa seca
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A umidade inicial em base seca é obtida para que se possa calcular a
percentagem de massa seca e a partir desta, a umidade da amostra em funcéo do

tempo de secagem através da perda de massa,

3.2.1 Determinagao das isotermas de equilibrio higroscépico

Com o objetivo de obter as isotermas de equilibrio higroscopico das folhas in
natura foi utilizado o0 método gravimétrico para determinar o teor de umidade enquanto
que a atividade de agua foi medida mediante o equipamento Novasina. As amostras com
diferentes teores de 4gua foram obtidas mediante secagem em estufa com circulagéo de
ar . Amostras de aproximadamente 1,000g de folhas frescas foram pesadas em células
plasticas, utilizando balanca analitica com preciséo de 0,0001g e levadas a estufa com
circulacdo forcada de ar, na temperatura de 60°C por um periodo de 2hs. Apés este
tempo a amostra era levada para determinagdo da atividade de &gua (aw) por medida
direta no NOVASINA, termostatizado na temperatura desejada. O registro da atividade
de &gua era realizado apds atingido o equilibrio, evidenciado pela estabilizacdo da
leitura. Em seguida, pesava-se a amostra e registrava sua massa e 0 contetudo de
umidade de cada amostra em equilibrio era calculado. Procedendo a leituras de outras
células em tempos de 10 em 10 minutos, este processo se repetia até que a ultima leitura
apresentasse um valor igual ou maior que a penultima. Este procedimento foi utilizado
para obter as isotermas a 30°C, 40°C e 50°C.

3.2.1.1. Descrigdo do Thermoconstanter Novasina (TH-200)

Para a aquisicdo dos dados experimentais das isotermas de dessorcdo de
folhas, foi utilizado um Thermoconstanter Novasina (TH-200), Figura 3.2, que é um
equipamento especifico para se determinar a, (atividade de &gua) com temperatura

controlada.

Neste equipamento a temperatura da camara é regulada por meio de um
controlador localizado no painel frontal do Novasina, que serve para fixar o valor da
temperatura ajustada, com variacdes inferiores a 0,2 °C, em toda escala de trabalho que
é entre as faixas de temperatura de 0 a 50 °C. A camara de medicdo combina com o

regulador de temperatura e forma uma pequena cdmara climatica.

A cabeca de medicdo contém um sensor de umidade e temperatura. O BSK
Novacina, € o sensor que mede a umidade de equilibrio e temperatura de pequenas

amostras que neste trabalho foi de aproximadamente 8,0000g, que se apresenta na forma
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de solidos, (é possivel determinar a umidade de equilibrio no Novacina de sélidos,
liquidos e gel). Este equipamento possui um transmissor RTD -20, que converte 0s
sinais da célula plastica de medicdo. Os valores medidos de UR (Ay) e de temperatura

podem ser lidos diretamente no mostrador frontal do mesmo.

Figura 3.2 - Termoconstanter Novasina TH 2000.

3.2.2. Cinética de Secagem

A cinética de secagem foi determinada mediante experimentos em camada
delgada com circulagdo de ar através de um leito de folhas. Todos os experimentos de
secagem foram realizados num secador convectivo utilizando velocidade do ar de 1,56
m/s. Conforme estudos preliminares, espera-se que com essa velocidade a resisténcia
externa a transferéncia de massa seja desprezivel, podendo ser considerado condi¢do de
contorno de equilibrio na superficie.

3.2.2.1. Descric¢ao do Secador Convectivo

A instalacdo utilizada é basicamente a descrita em trabalhos anteriores
apresentados por ARAGAO et al (2005), ALSINA et al (1997) e ALMEIDA (1991). A
coluna conica-cilindrica, de 17,8 cm de didmetro e 60 cm de altura. Utilizou-se na parte
conica esfera de vidro para distribuir melhor o ar de secagem. As condigdes
operacionais utilizadas foram: a vazdo volumétrica do ar de secagem de 140 m*h e
temperatura de 40, 50, 60 °C.

O equipamento é representado esquematicamente na Figura 3.3, onde pode-se

descrever os seguintes constituintes:
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a) Compressor radial para impulsionar o ar no interior da linha de alimentacédo
do leito, tipo S100L2, com 4 Cv e 2920 rpm, fabricado pela Metallrgica
Abramo ERBELE S/A.

b) Rotadmetro para medir a vazdo do ar, tipo R.2.V.C. Haste, capacidade 400
m?*/h, fabricado pela OMEL S/A.

c) Vaélvula para manter o controle de vazao do ar na linha de alimentacgéo, tipo

globo.
d) Coluna cénico-cilindrica.

e) Aquecedor elétrico com nove resisténcias e poténcia de 27 KW. No presente

trabalho, apenas 3 resisténcias foram utilizadas.

LEGENDA:

Controlador de temperatura
Milivoltimetro

Camara de secagem
Aquecedor

Compressor radial
Rotametro

Furos para termopares

OTMMUO®p

Figura 3.3 — Diagrama esquematico do equipamento utilizado na secagem
das folhas em camada fina (ALMEIDA, 2004).

3.2.2.2. Camara de Secagem

A cémara de secagem e formada por uma coluna cilindrica de 17,80 cm de
diametro e 60 cm de altura. Possui uma secdo inferior tronco cénica que funciona como
um distribuidor de ar onde sdo colocadas esferas de vidro uniformes, empilhadas
aleatoriamente, que permite a uniformidade do ar de secagem em todo o leito. A cdmara
é isolada termicamente nas laterais com |a de algoddo revestida por fina camada de
aluminio. Nas laterais contém furos onde sdo colocados os equipamentos para aferi¢éo
da temperatura. Dentro da camara era colocada uma cesta de aluminio com malha fina
para colocacdo da amostra em estudo e passagem de ar através da referida amostra. Um

termopar é inserido no fundo da secdo conica, para se obter a temperatura do ar de
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secagem na entrada do secador e um termémetro acima da cesta, medindo assim a
temperatura de saida do secador. O conjunto de instrumentos foi aferido, junto com o
respectivo instrumento de medida (milivoltimetro) e as temperaturas eram fixadas

através do controlador.

3.2.2.2.1. — Procedimento

O soprador era acionado com a vazao especificada e o seletor do controlador
era fixado na temperatura desejada. Uma vez estabilizadas as condi¢Ges operacionais as
folhas in natura eram colocadas na cesta e pesadas . Sobre a cesta era colocada uma
tampa telada para impedir a saida de material por arraste durante a secagem. Em
seguida o conjunto era disposto no secador. Em periodos de tempo pré-determinados, a
os 3,5,10,20,30,40,50,60,70,80 e 90 minutos, a cesta com o material era retirada
rapidamente e pesada. A partir da perda de massa era calculado o contetdo de agua
para cada um dos tempos mencionados. O teor de umidade inicial das amostras foi

determinado através do método gravimétrico conforme descrito acima..
3.3. Maceracéao

O produto com baixo teor de umidade, composto pelas folhas secas de hortela
e de milona, foi submetido ao processo de maceracdo, de acordo com metodologia
bastante usual na indUstria farmacéutica: pesa-se o material em um recipiente e inicia-se
0 umedecimento do mesmo com alcool etilico a 70 %. Apds umedecido, 0 material
permanece em repouso por 72 h no mesmo recipiente. Observa-se se a mistura e
completa-se o recipiente com alcool etilico a 70 % até a superficie. O processo de
extracdo por maceracgdo, a temperatura ambiente (25 — 30 °C), é completado apds 72 h

de repouso.
3.4. Obtencao do extrato bruto

O extrato bruto foi obtido mediante evaporacdo do solvente a temperatura de
60 °C em estufa com circulacdo de ar por periodos variaveis de tempo, de acordo com a
quantidade de solvente a evaporar-se. Ap0Os a evaporacao total o extrato foi preparado
para a quantificacdo de flavondides totais através do método descrito no ponto 3.9
(SOUZA, 1997).
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3.5. - Ensaios Preliminares.

Ensaios preliminares com extratos vegetais foram realizados com a finalidade
de testar os equipamentos e instrumentacdo e promover 0S ajustes necessarios.
Verificou-se o teor de solidos totais nas amostras de extrato para observacdo das
condigBes de trabalho com o mesmo. Tomou-se o cuidado de determinar a vazéo e
velocidade do ar no secador, bem como, as temperaturas a serem utilizadas nos
experimentos subseqlentes, garantindo a manutencdo dos principios ativos. Assim,

obtiveram-se as melhores condigdes para realizagcdo dos ensaios com extratos vegetais.
3.6- Caracterizacao Fisico-Quimica do Material Obtido.

3.6.1. Caracterizacdo Fisica — O extrato liquido foi caracterizado com relacdo a
concentracdo de solidos sollveis e solidos totais. Para determinacdo de solidos sollveis
foi utilizado o Refratdmetro onde, através deste equipamento verifica-se a leitura direta
do indice de refracdo dos extratos vegetais. Inicialmente, foi construida uma curva de
calibragdo com quercetina, substancia padrdo para flavondides, dissolvida em solucao
alcoolia 70%, para a determinacgéo de sélidos soltveis no extrato liquido. A Figura 3.4
mostra o grafico da curva padrdo. Deve-se tomar o cuidado de aferir o instrumento com

agua e aguardar que as temperaturas da amostra e do instrumento tornem-se iguais.

14,00
12,00 | y = -72243,5x +9859.4

R R? = 0,9936
10,00 -

8.00 \
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\\’
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\
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@

1,3590 1,3595 1,3600 1,3605 1,3610 1,3615

Indice de Refragéo

Teor de Quercentina

Figura 3.4 — Graéfico da curva padréo no refratbmetro
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A determinacdo de solidos totais foi realizada através do método da estufa,
que consiste em pesar uma placa de Petri vazia, depois pesar a mesma placa de Petri
contendo certa quantidade de solucdo extrativa. A seguir, essa placa deve ser levada a
estufa a 102 + 1 °C e deixada no interior deste equipamento até que ndo haja mais
variacdes de massa, a placa deve ser novamente pesada para o calculo da concentracao

de sélidos. Com esses valores determina-se o teor de solidos.
3.6.2. Caracterizacdo Quimica — Andlise do Teor de Flavonoides

Para acompanhar o processo quanto a quantificacdo de componentes ativos, foi
escolhido o teor de flavondides totais. A escolha foi baseada em dados da literatura
onde ARAGAO (2002) e MARGARETH (1999) relatam a presenca desses principios
nas plantas medicinais ora estudadas. A importancia farmacoldgica desses principios,

bem como a simplicidade da analise contribuiram para a escolha.

A caracterizacdo dos flavonoides pode ser realizada em extratos vegetais por
diversas metodologias, permitindo a avaliacdo simultdnea de varios constituintes,
podendo ser feita por ensaios cromaticos, cromatograficos, espectroscOpicos ou

fotomeétricos.

Nesse estudo utilizou-se preliminarmente de uma metodologia usual no
laboratdrio da realizacdo do presente trabalho, onde o material, folhas frescas de plantas
medicinais, foi conduzido a estufa com circulagéo de ar a 50 °C por diferentes tempos e

temperaturas, objetivando a definicdo de uma matriz de planejamento experimental.

A caracterizacdo quimica dos extratos foi realizada através da determinacédo da
concentracdo de flavondides totais expressos como quercetina. Na Figura 3.5 é
mostrado o gréafico da curva padro.
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Figura 3.5 — Grafico da curva de calibracdo com quercetina no espectrofotdmetro

A metodologia para a dosagem de flavonoides totais foi baseada no metodo
descrito por SOUZA (1997). Assim descrita:

Em primeiro lugar, deve-se construir uma curva de calibragdo com quercetina
(padréo analitico).

Foi construida uma curva utilizando 5 mg de quercetina, diluidos em balao
volumétrico de 100 mL , com uma solucdo etandlica a 40% (v/v). Esta solugdo é o
unico solvente utilizado na metodologia. Partindo dessa solucdo padrao faz-se diluicdes
em concentragdes pré-estabelecidas, do seguinte modo:

Primeiramente, obtém-se a solucdo de compensacdo, partindo de 0,5 mL da
solucdo padrdo em baldo de 25 mL, completando o volume com solugdo etandlica a
40%.

Prepara-se a solucdo amostra da calibragdo, com 0,5 mL da solugéo padrdo em
baldo de 25 mL, adiciona-se 2 mL de solucdo de cloreto de aluminio a 0,5% e
completar-se o volume com a solucdo etandlica a 40%. Obtém-se assim, um valor de
concentracdo de 1 ug/mL. Aguarda-se o tempo da reacdo que € de 30 minutos apos a
adicdo de AICI; e realizam-se as leituras. Logo, obtém-se os demais pontos da curva. A
leitura é realizada em espectrofotdmetro no comprimento de onda de 425 nm.

No segundo momento, procede-se da mesma forma para amostra experimental,
ou seja, extratos vegetais. A massa inicial de extrato seco foi acrescida de 80 ml de
solucdo etandlica a 40 % e mantida sob agitacdo durante 30 minutos. A solucdo obtida
foi transferida para um bal&o volumétrico de 100 mL e o volume completado. Filtra-se a

amostra desprezando os primeiros 30 mL, e o filtrado tem novamente seu volume
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completado para 100 mL. Uma aliquota de 10 mL ¢€ transferida para baldo de 25 mL e 0
volume completado com solucéo etandlica a 40% (solucdo de compensagdo). Outra
aliquota de 10 mL é transferida para baldo de 25 mL acrescida de 2 mL de cloreto de
aluminio a 0,5% e o volume completado. Aguardam-se os 30 minutos de reacdo e
procedem-se as leituras.

E valido ressaltar, que cada amostra tem uma solucdo de compensagio e que
deve ser lida como um branco para cada amostra. Deve-se procurar encontrar a melhor
concentracéo inicial para ndo “estourar” o limite de deteccdo do espectrofotometro.

A quantificacdo de flavondides totais baseia-se na propriedade de reacdo de
flavonoides com o cloreto de aluminio formando um complexo que desloca o

comprimento da abssorcao na regiao 420 nm.

3.7 - Planejamento Experimental Fatorial

Segundo BARROS NETO et al. (1996), no planejamento experimental, a
primeira atitude, é determinar quais sdo os fatores (Variaveis de entrada e de Saida) de
interesse para o sistema que se deseja avaliar e em seguida, definir que objetivo se
pretende alcangar com 0s experimentos, para determinar que tipo de planejamento
fatorial deva ser utilizado. Estes requisitos sdo indispensaveis para realizacdo do
experimento uma vez que, o método utilizado para analise depende diretamente do
planejamento realizado (FREIRE, 1992).

Foi estabelecido um planejamento fatorial 2X onde foram estudados os efeitos
das variaveis de entrada: tempo de secagem da planta medicinal, temperatura durante a
secagem convectiva e tipo de folha (hortela-H e milona —M). Os niveis das variaveis de

entrada trabalhados sdo mostrados na Tabela 3.1.

Tabela 3.1 - Defini¢do dos Niveis das varidveis de entrada

Variaveis Nivel (-) Nivel (+)
Tempo (min) 30 60
Temperatura (°C) 40 60
Tipo de folha M H

Foi realizado o planejamento fatorial 2 > + 3 pontos centrais, com realizacdo

de duplicatas e também foram analisados dois pontos da amostra in natura, com essa
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configuracdo a totalidade dos experimentos € mostrada na Tabela 3.2. Como variaveis
de saida serdo consideradas a quantidade de flavondides totais, a umidade do produto e

rendimento de solidos solUveis na extracao.

Tabela 3.2 — Matriz Experimental

Ensaios | Tempo (minutos) | Temperatura (°C) Folha
1 30 (-) 40 () H ()
2 60 (+) 40(-) H(-)
3 30 (-) 60 (+) H(-)
4 60 (+) 60(+) H(-)
5 30 (-) 40 (-) M (+)
6 60 (+) 40 (-) M(+)
7 30 (-) 60 (+) M(+)
8 60 (+) 60(+) M(+)
9 30 () 40 () H ()
10 60 (+) 40(-) H(-)
11 30 (-) 60 (+) H(-)
12 60 (+) 60 (+) H(-)
13 30 (-) 40 (-) M (+)
14 60 (+) 40 (-) M (+)
15 30 (-) 60 (+) M (+)
16 60 (+) 60 (+) M (+)
17 45 (0) 50 (0) H (0)
18 45 (0) 50 (0) H (0)
19 45 (0) 50 (0) H(0)

20 45 (0) 50 (0) M (0)
21 45 (0) 50 (0) M (0)
22 45 (0) 50 (0) M (0)
23 In natura ambiente H
24 In natura ambiente H
25 In natura ambiente M
26 In natura ambiente M
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Todos os experimentos planejados s&o mostrados na Tabela 3.2, onde temos as
variaveis de entrada, ditas independentes, tempo, temperatura e tipo de folha. As
varidveis dependentes, ou de saida, ou ainda, resposta, foram teor de flavonoides,
umidade e rendimento. O tempo e a temperatura foram dados em minutos (min) e graus
Celsius (°C), respectivamente, ja para variavel qualitativa, tipo de folha, sdo Hortela (H)
e Milona (M). As respostas sdo o percentual de flavondides extraidos das folhas,
expressos na base seca de folhas, a umidade na base seca, € o rendimento, este é
considerado como o total de sélidos extraiveis em termos de mg/100g de folha dos
referidos vegetais in natura.

Inicialmente foram realizados os ensaios observados na Tabela 3.2, analisando
inclusive as amostras in natura dos dois lotes de cada planta, tendo em vista a
realizacdo dos experimentos em etapas: com a amostra inicial foi realizado as quatro
primeiras analises e dois pontos centrais, e com uma segunda amostra foi realizado a
duplicata e o terceiro ponto central.

Para melhor compreensao do estudo a avaliacdo dos resultados da secagem das
duas espécies vegetais em conjunto: hortela e milona foi realizada de acordo com o
planejamento fatorial 2 ® x 2. Em virtude de o estudo contemplar uma variavel
qualitativa, tipo de folha, no primeiro momento sera apresentado o resultado da matrix
ja referenciada.

Na realizacdo da anélise estatistica, foi utilizado o programa “Statistica”, cuja
matriz das variaveis independentes e de resposta é mostrada na Tabela 3.3. E valido
ressaltar que todas as interacdes entre as variaveis serdo analisadas com um limite de
confianca de 95 % e dados detalhados, incluindo o desvio padréo e desvios relativos a
estimativa dos efeitos das varidveis de composicdo, de entrada, e de suas interacdes
sobre todas as variaveis respostas, saida, serdo mostradas no decorrer da apresentacao
dos resultados e discussoes.

A matriz mostrada na Tabela 3.3 apresenta as principais variaveis
independentes, tendo como respostas o teor de flavondides encontrados nas amostras
vegetais, a umidade expressa na base seca e 0 rendimento observado em mg/ 100g de
folhas de ambas as espécies, considerando as interacGes entre todas as variaveis com um
limite de confianca de 95%. O teor de flavonoides sera expresso em termos do padrao
quercetina, conforme metodologia descrita no capitulo anterior, item 3.6.2,

desenvolvida por SOUZA (1997). Ja4 a umidade sera realizada pelo método tradicional
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da estufa e, o rendimento que serd dado pela quantidade em miligrama de sélidos

soltveis encontrado em 100 gramas de folhas frescas.

Tabela 3.3 - Valores codificados da matriz 2° x 2

Ensaio Tempo (minutos) | Temperatura (°C) Folha
1 30 (-) 40 (-) H(-)
2 60 (+) 40(-) H ()
3 30 (-) 60 (+) H(-)
4 60 (+) 60(+) H(-)
5 30 (-) 40 (-) H(-)
6 60 (+) 40(-) H(-)
7 30 (-) 60 (+) H(-)
8 60 (+) 60 (+) H(-)
9 30 (-) 40 (-) M(+)
10 60 (+) 40 (-) M(+)
11 30 (-) 60 (+) M(+)
12 60 (+) 60(+) M(+)
13 30 (-) 40 (-) M(+)
14 60 (+) 40 (-) M(+)
15 30 (-) 60 (+) M(+)
16 60 (+) 60 (+) M(+)

E, no intuito, de verificar a acdo sobre as varidveis respostas das plantas

medicinais em estudo separadamente foi realizada analise estatistica através do

planejamento da matriz 2 + 3 pontos centrais.
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CAPITULO IV

4. RESULTADOS E DISCUSSAO

Neste capitulo serdo apresentados os resultados das isotermas de dessorcao das
folhas de horteld e milona, que mostram a relacao entre a quantidade de dgua adsorvida na
amostra ¢ a umidade relativa do ar em equilibrio com as mesmas. Apresentam-se ainda,

dados da cinética de secagem de folhas frescas de hortela e milona.

Sao informados dados sobre o efeito do tempo e temperatura quando da secagem
das folhas em secador convectivo, bem como, resultados do teor de flavondides totais,

umidade e rendimento do processo nas amostras utilizadas nos experimentos citados.
4.1-Secagem das Folhas
4.1.1. Isotermas de equilibrio higroscopico das folhas

Os dados experimentais das isotermas de dessorcdo obtidos para as folhas de
hortela as temperaturas de 30, 40 e 50 °C e milona, a temperaturas de 30, 40 ¢ 50 °C, sao
apresentados nas Figuras 4.1 a 4.6 onde sdo observadas as curvas de equilibrio com os
dados obtidos de atividade de 4gua (aw) e umidade de equilibrio X(bs) para as temperaturas

estudadas.

Como se observa nas Figuras 4.1 a 4.6 as isotermas de horteld ¢ milona se
apresentam na forma sigmoide tipica e caracteristica de material com alto teor de agua.
Trés diferentes regides podem ser observadas nas isotermas de dessor¢do: 0,0 < a,, < 0,3,
correspondendo ao aumento do teor de dgua com a,, caracteristico de concentragdo de
grupo polar; a regido entre 0,3 e 0,6 da atividade de agua que representa material de
hidratag¢do, pontes de hidrogénio e forgas de Van der Waals e a,, > 0,6 onde a forca

osmotica e a capilaridade predominam.
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Figura 4.1 - Isoterma de dessorgdo de folhas horteld a 30 °C
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Figura 4.2 - Isotermas de desorgdo das folhas de horteld a 40 °C

Verifica-se, ainda que, conforme esperado, a umidade de equilibrio aumenta com
o aumento da atividade de agua para todas as temperaturas ¢ que ha um decréscimo da
umidade de equilibrio para mesma atividade de agua a medida que a temperatura aumenta.
Esses resultados estio de acordo com os obtidos por CORREA ¢ ALMEIDA (1999),
KECHAOU e MAALEJ (1999) ¢ CORREA et al (2001) que concluiram em seus trabalhos

53



Capitulo IV — Resultados e discusséo

Pachu,C.O.

para sementes de algodao herbaceo, banana e polpa citrica peletizada, respectivamente, que

a umidade de equilibrio aumenta quando ha um aumento da atividade de agua a mesma

temperatura e que a mesma diminui quando a temperatura aumenta para a mesma atividade

de agua.

3,0
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2,01
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X
1,04
0,51
0,0 T sﬁrl T T T T T T T
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Figura 4.3 - Isotermas de dessor¢do das folhas de horteld a 50 °C

0,8

¥ Dados Experimentais: T = 30 °C
Modelo de GAB

Figura 4.4 - Isoterma de dessor¢do de folhas milona a 30 °C
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Figura 4.5 - Isotermas de dessor¢do das folhas de milona a 40 °C
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Figura 4.6 - Isotermas de dessor¢do das folhas de milona a 50 °C

As isotermas foram ajustadas mediante o modelo de GAB (Equacao 2.3). As
constantes da Equacdo de GAB obtidas por regressdo nao linear através de dados
experimentais da horteld nas temperaturas de 30, 40 e 50°C sdo mostradas na Tabela 4.1 ¢

dados de milona na Tabela 4.2.
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T, °C Constantes Xm C R’
K
30 0,30 8,633 0,956 0,98
40 0,25 5,590 0,989 0,99
50 0,12 0,346 0,956 0,99
Tabela 4.2 - Parametros da Equacao de GAB (milona)
T, °C Constantes X C R®
K
30 0,1 0,7636 1,109 0,96
40 0,1 1,6545 0,9371 0,90
50 0,1 2,1737 0,729 0,93

Os resultados mostram que o teor de umidade da monocamada diminui com o
aumento da temperatura de sor¢do, como tem sido observado em muitos outros sistemas
naturais (KUMAR et al., 2005). No entanto, estes resultados diferem dos obtidos por
MOURA et al. (2001) e GABAS (1998) que observaram comportamento crescente para o
conteudo de umidade na monocamada em seus trabalhos com secagem de caju e uva.
Provavelmente esta divergéncia seja proveniente das diferencas de estabilidade tanto fisicas
quanto quimicas destes produtos desidratados e das condigdes psicrométricas do ar de
secagem. A constante C de GAB diminui com o aumento da temperatura, enquanto que K
praticamente ndo apresenta variagdes significativas, mantendo-se em valores proximos de

1,0.

Para as isotermas de horteld o modelo matematico de GAB apresentou valores
para os coeficientes de determinagdo (R?) superiores a 98 % considerado aceitavel segundo
grande parte dos pesquisadores. ARAUJO (2001) determinou as isotermas de dessorgdo do
fruto da goiabeira e observou que o modelo de GAB apresentou os melhores ajustes aos

dados experimentais para as temperaturas mais elevadas entre as estudadas.

Para milona o valor de Xm foi deixado constante em virtude do ajuste pelo ponto
de inflex@o, o C de GAB aumenta com o aumento da temperatura, enquanto K apresenta-se
entre 0,7 e 1,1. Ja o coeficiente R* foi aproximadamente 95%, o que torna o modelo de

GAB aceitavel para esse estudo.
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Resultado semelhante para o modelo de GAB foi obtido por LOMAURO et al
(1985) que observaram que a equacao de GAB representa com grande precisdo as isotermas
de sor¢do em mais de 50 % das frutas, vegetais e carnes, e ¢ amplamente utilizada por
diversos pesquisadores para a descricdo do comportamento de isotermas de dessor¢ao de

diversos produtos agricolas.

Os resultados obtidos permitem afirmar que o modelo de GAB ¢ viavel para
realizacdo do ajuste dos dados experimentais das isotermas de desorcdo das folhas de
horteld e milona. Assim, dentro das condicdes estudadas, este modelo ¢ indicado para
representar as isotermas de dessor¢do das folhas de horteld. Sendo necessario uma melhor

avaliag@o dos dados obtidos para milona.

Foi observado que as folhas de horteld apresentam-se com maior atividade
higroscopica quando comparadas as folhas de milona. Verifica-se que a horteld adquire o
equilibrio higroscopico mais rapidamente que a milona, nas mesmas condi¢des

experimentais. Isso deve-se a presenga de 6leos essenciais nas folhas de hortela.
4.1.2. Cinética de Secagem das Folhas em Camada Delgada

A cinética de secagem visa a compreensdo do mecanismo da secagem e
dimensionamento de secadores e fornece informagdes sobre o comportamento de um
material frente a diferentes condi¢des de secagem, possibilitando ajuste de equagdes que

podem auxiliar no entendimento do fenomeno de transferéncia de massa.

Nas Figuras 4.7 a 4.10 sdo representadas as curvas de secagem de horteld, obtidas
em condi¢cdes de conveccdo forgada através de camada delgada de folhas frescas. Nas
figuras ¢ representada a razao de umidade X* em func¢do do tempo para as temperaturas de

secagem de 40, 50, 60 ¢ 70°C, respectivamente.

A razdo de umidade X" ¢é definida pela equagio:

. (4.1)
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em que,
X - umidade média na base seca em fun¢ao do tempo
X, - umidade inicial

X - umidade de equilibrio com o meio.

Pachu,C.O.

A umidade de equilibrio X, foi estimada a partir da evolugdao da taxa de secagem

com o tempo, obtida mediante diferenciacao da curva de secagem, seguida de extrapolacao

numérica para obter o ponto de taxa de secagem nula, onde dX/dt=0.
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Figura 4.7 - Curva de secagem para hortela 40°C
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Figura 4.8 - Curva de secagem para hortela 50°C
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Observa-se nas Figuras 4.7 a 4.10 que, como esperado, quanto mais elevada a
temperatura, mais rapidamente se processa a secagem. Na FIGURA 4.10, observa-se que as
folhas de hortela, praticamente atingem a umidade de equilibrio apdés 30 minutos na
temperatura de 70°C e as curvas de secagem, para as temperaturas 40, 50, 60 e 70 °C, tem o
mesmo comportamento, reduzindo o tempo de secagem com o aumento da temperatura.
Comportamento semelhante foi encontrado nas curvas de secagem em camada delgada de
folhas de milona, nas temperaturas de 40, 50 e 60°C, mostradas nas Figuras 4.11 a 4.13. A
secagem ocorre no periodo de taxa decrescente e torna-se mais rapida quanto maior a
temperatura de operagdo. Entretanto, ¢ interessante notar que, se compararmos as curvas
obtidas com igual temperatura de operacao, as folhas de hortela apresentaram uma cinética
de secagem mais rapida que as de milona. Este fato ¢ facilmente explicavel quando se
observa que a hortela ¢ rica em 06leos essenciais que evaporam facilmente quanto maior a

temperatura utilizada no experimento (MATOS, 1989).
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Figura 4.9- Curva de secagem para horteld a 60 °C
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Figura 4.10 - Curvas de secagem para hortela a 70 °C
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Figura 4.11- Curva de secagem de folhas frescas de Milona a 40° C

A partir das curvas de secagem apresentadas, pode-se verificar que a temperatura

possui grande influéncia na cinética de secagem para as folhas de hortela e milona.
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Figura 4.12 - Curva de secagem de folhas frescas de Milona a 50 ° C
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Figura 4.13 - Curva de secagem de folhas frescas de Milona a 60 ° C.

No caso da secagem das folhas de horteld e de milona em camada delgada foi
aplicada a solugdo da equagao de Fick, considerando geometria de placa plana infinita, com
coeficiente de difusdo constante, tendo como condicao inicial, umidade uniforme em toda a
placa e com condigdo de contorno de equilibrio na superficie (Equagdo 2.6). Para a
estimativa do coeficiente de difusdo foram considerados cinco termos da serie e o
coeficiente 8/n°=0,81, foi deixado como parametro ajustavel, “A”, de modo a verificar as

hipéteses do modelo.
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O modelo difusional de Fick utilizado foi adequado para predizer a cinética de
secagem durante a secagem, conforme se mostra nas Figuras 4.7 a 4.13, onde as curvas do
modelo acompanham os pontos experimentais com pequenos desvios. O bom ajuste €
verificado também nas Tabelas 4.3 e 4.4, que mostram os parametros estimados:
coeficiente A e coeficiente de difusdo efetiva para as folhas de horteld e milona,
respectivamente, onde valores elevados de coeficiente de correlacdo, maiores que 0,98
foram observados. Como esperado, a difusividade efetiva aumenta com a temperatura e
variade 1,2 x 107%a 73 x 10 % m?/s para folhas de horteld e de 1,89 x 10" a2,20x 10"
m*/s para milona. Os valores em torno de 10 vezes maiores para as folhas de horteld sdo
consistentes com a observagdo de taxas mais elevadas de secagem em condi¢des de igual
temperatura. Note-se também que os valores obtidos para o coeficiente A sdo bastante
proximos de 0, 81, valor tedrico esperado. Esta concordancia pode ser aceita como
validagdo das hipoteses do modelo, especialmente a consideracdo de resisténcia externa
desprezivel. A diferenca com o valor tedrico tende a diminuir a medida que o maior numero

de termos da série, na Equacdo 2.6 ¢ considerado no ajuste.

Tabela 4.3 - Ajuste pela equacdo de Fick para a cinética de secagem de folhas de hortela

T (°C) A Derx 10'%(m%/s) R’
40 0,903 +0,0158 1,240,015 0,988
50 0,899 + 0.027 13 + 0,026 0,988
60 0,896 + 0.038 29 40,070 0,982
70 0,855 + 0.029 73 +0,047 0,990

Tabela 4.4 - Ajuste pela equacao de Fick para a cinética de secagem de folhas de milona.

T (°C) A Defx 10 (m”/s) R”
40 0,81 1,89 0,985
50 0,83 1,97 0,987
60 0,78 2,20 0,997

Nas Figuras 4.14 ¢ 4.15 a variagdo da difusividade efetiva com temperatura ¢
representada classicamente pela Equagdo Arrehenius’s para o caso das folhas de hortela e
milona, respectivamente. Comportamento similar foi encontrado por outros pesquisadores

em publicagdes recentes, trabalhando com material bioldgico, especialmente folhas de
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horteld (PARK et al., 2002), bem como em materiais de caracteristicas diversas das folhas
como, por exemplo, na secagem de feijao em camada fina (FREIRE et al. 2004), secagem
de soja (FREIRE et al.,2004) e secagem de folhas de horteld em camada fina: DOYMAZ
(2005) para temperatura na faixa de 35-60 °C, utilizando um secador de bandeja; PACHU
et al., (2005) para temperaturas de 50 a 70 °C num secador convectivo e PARK et al.
(2002) para temperaturas de 30, 40 e 50 °C em estufa.
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Figura 4.14- Variacao do Coeficiente de difusdo efetivo com a temperatura na secagem de

folhas de hortela
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Figura 4.15-Dependéncia do Coeficiente de Difusdo com a Temperatura na secagem das
folhas de milona.
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Ainda nas Figuras 4.14 e 4.15, pode-se observar que, apesar de apenas trés pontos
experimentais terem sido utilizados para verificar o efeito da temperatura, a tendéncia
esperada foi confirmada e a energia de ativacao calculada foi 117,95 e 6,55 k J/mol para
hortela e milona, respectivamente. Em relagao a hortela, este resultado esta de acordo com
DOYMAZ (2005), PACHU et al., (2005) e PARK et al. (2002) que encontraram valores de
62,96 kJ/mol, 79,38 kJ/mol e 82,93 kJ/mol, respectivamente para a energia de ativagdo.Ja
as folhas de milona apresentam uma baixa energia de ativagdo ,logo, a temperatura exerce
pouca influencia sobre a mesma.

Verifica-se que a variagdo do Coeficiente de difusdo efetivo com a temperatura
na secagem de folhas de horteld se distancia da mesma variagdo quando comparada a
apresentada pela milona, esse resultado demonstra a diferenca na composi¢ao das plantas

referidas.

4.2. Resultados de estudos preliminares de secagem

Para avaliar o efeito do tempo de secagem sobre a concentragdo e degradacao de
principios ativos durante a secagem das folhas foram realizados estudos de secagem em

estufa, acompanhando o teor de flavondides e a umidade ao longo do tempo.

Na Figura 4.16 sdao apresentados os valores de concentragdo flavonoides totais
para folhas de milona in natura apos 2, 4 e 6 horas de secagem em estufa com circulagido de
ar a 40°C. Observa-se, que a medida que se aumenta o tempo de secagem, aumentou-se o
teor de flavonodides totais, em especial no tempo de 4 horas. Com aumento de cerca de 40%
em relagdo ao apresentado em 2 horas. Na realidade o que ocorre ¢ uma concentracao

aparente de flavonoéides totais devido a perda de agua.
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Figura 4.16 - Concentragdo de flavonoides em folhas de milona durante a secagem em

estufa a 40 °C

Na Figura 4.17, onde sdo representados os mesmos dados da figura anterior na base
seca, fica evidente que ocorrem perdas por degradagao dos flavondides devido ao efeito da

temperatura.
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0,000
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Figura 4.17 - Teor de flavondides em base seca das folhas de milona durante a

secagem em estufa a 40 °C em fung¢do do tempo.

A Figura 4.18 mostra a concentragao de flavondides no extrato seco obtido a partir da

extracdo de folhas submetidas a diversos tempos de secagem em estufa. Observa-se na
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figura que ocorre a perda de aproximadamente 50% dos flavondides totais em base seca,
quando da secagem das folhas nos tempos de 2 e 4 horas. Reflete-se a perda de flavonodides
em virtude do tempo de secagem. Observa-se ainda, que o aumento do tempo de secagem

reduz ainda mais o teor de flavondides totais.
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0,08 1

0,06 {

4,22 4,06
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Flavonéides Totais (%)

0,02 | 162

0,00
in natura 2 horas 4 horas 6 horas

Figura 4.18 - Teor de Flavonoides Totais no Extrato seco das folhas de milona processadas
em estufa a 40 °C.

No entanto, quando da formulacdo do extrato liquido ocorre um melhoramento no
rendimento de flavonoides totais com a secagem das folhas. Isto ¢ visualizado na Figura
4.19, onde sdo representados a massa de flavonoides por 100g de solvente. Nota-se ainda,
que as amostras in natura e apds 2 horas de secagem nao se distanciam significativamente
quanto ao teor de flavonoéides totais no extrato liquido. Porém, com o aumento do tempo de
secagem a concentracdo de flavonoides no extrato liquido tende a aumentar as 4 horas
devido a uma maior eficiéncia da extragdo nas folhas com menor teor de umidade. Para
tempos maiores, no entanto, a diminuicdo da umidade ¢ compensada pela perda de

flavondides devido a degradagdo provocada pelo fato de que esse tipo de substancias sao

termosensiveis.
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Figura 4.19 - Teor de Flavonodides Totais no Extrato liquido obtido a partir das folhas

de milona processados em estufa a 40° C em fungao do tempo de processamento das folhas.

4.3. Efeitos da secagem convectiva das folhas sobre a extracao e teor de flavondides

Nesta etapa do trabalho estudou-se como o tempo e a temperatura de secagem € o
tipo de folha poderao influir na umidade, no teor de flavonoides e o rendimento na extragao
de plantas medicinais tratadas de diferentes formas. Estas respostas sdo importantes
parametros para uma futura producdo de medicamentos fitoterapicos. Assim foram
avaliadas trés variaveis independentes, importantes no processamento de plantas medicinais
nos seguintes niveis: o tempo (30 e 60 minutos), a temperatura (40 e 60 °C) e o tipo de
folha (H- horteld ¢ M - milona). A totalidade dos resultados ¢ apresentada na Tabela 4.5
tendo como respostas o teor de flavonoides extraidos das amostras vegetais, quando secas,
expresso em % da massa seca das folhas; a umidade na base seca e o rendimento na
extracao observado em mg/ 100 g de folhas na base seca de ambas as espécies. Na tabela se
mostram resultados obtidos com folhas in natura e apds a secagem para dois lotes. Os
experimentos 1 a 8 e 17, 18, 20 e 21 foram realizados com o primeiro lote que
correspondem aos in natura 23 e 25 respectivamente para horteld ¢ milona. Os outros

experimentos foram realizados com o segundo lote, correspondente aos in natura 24 e 26.
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Tabela 4.5 - Resultado dos experimentos

Ensaios tempo (min) T (°C) Folha | Flav (bs) X Rendimento
1 30 (-) 40 (-) H(-) 0,0391 6,1 20,62
2 60 (+) 40(-) H(-) 0,0472 3,83 21,95
3 30 () 60 (+) H(-) 0,1982 0,709 40,42
4 60 (+) 60(+) H(-) 0,2321 0,793 31,06
5 30 (-) 40 (-) M) | 2,8250 7,689 7,35
6 60 (+) 40 (-) M(+) | 3,2782 7,196 7,52
7 30 (-) 60 (+) M) | 2,4951 4,95 5,51
8 60 (+) 60(+) M(+) 1,6045 2,639 2,12
9 30 (-) 40 (-) H(-) 0,0389 3,085 30,1
10 60 (+) 40(-) H(-) 0,0498 1,878 30,1
11 30(-) 60 (-) H (-) 2,4951 4,95 5,51
12 60 (+) 60 (+) H(-) 0,1786 0,303 23,91
13 30 (-) 40 (-) M) | 2,7997 8,897 7,31
14 60 (+) 40 (-) M(+) | 3,0774 8,8923 7,81
15 30 (-) 60 (+) M(+) | 3,4181 4213 5,79
16 60 (+) 60 (+) M(+) 1,7303 2,0506 2,27
17 45 (0) 50 (0) H (0) | 0,0946 2,847 29.9
18 45 (0) 50 (0) H ©0) | 0,0977 3,563 32,4
19 45 (0) 50 (0) H(0) 0,1689 0,58 29.5
20 45 (0) 50 (0) M (0) | 3,0880 4,054 6,15
21 45 (0) 50 (0) M) | 2,7697 3,27 4,7
22 45 (0) 50 (0) M (0) 2,848 8,838 8,2
23 In natura Lote 1 ambiente H 0,0929 9.8 25,31
24 In natura Lote 2 ambiente H 0,1226 7,6 33,25
25 In natura Lote 1 ambiente M 2,6484 10,2 10,11
26 In natura Lote 2 | ambiente M 2,3211 10,0 7,22

Analisando a Tabela 4.5 pode ser observada uma diferenga consideravel entre o
comportamento das espécies, tendo a milona, a umidade um pouco mais elevada.Quanto ao
teor de flavonoides, a milona apresentou um conteido em torno de 20 vezes maior.
Entretanto o rendimento na extrag¢do ¢ inferior ao da horteld. Analisando os resultados dos
experimentos referentes as folhas in natura, 23 e 24 para horteld e 25 e 26 para a milona,
observa-se que, mesmo quando processadas em condi¢des andlogas, os dois lotes
apresentam rendimentos diferentes, sendo mais notorio no caso da horteld, provavelmente
devido ao efeito do teor de umidade. Analogamente aos experimentos in natura os
resultados de % de flavonoides obtidos com as folhas secas do segundo lote de hortela sao
em geral bastante semelhantes aos apresentados pelo primeiro lote. Entretanto, os fatores

umidade e rendimento, apresentaram diferencas notorias entre os lotes desde o inicio do
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estudo. Quanto aos experimentos realizados com milona observa-se que, em geral, as
diferencas entre os lotes utilizados no presente trabalho sdo menores; isto estd de acordo
com o comportamento préximo encontrado para os dois lotes respectivos in natura.

Em geral comparando experimentos com folhas in natura de horteld com as
processadas na temperatura de 40°C em diferentes tempos, observou-se uma redu¢do no
percentual de flavonoides, na umidade e no rendimento. Quando a temperatura utilizada
nos experimentos foi de 60°C, aumenta o % de flavonoides e reduz umidade em relagdo aos
resultados in natura. Embora tenha sido observado um aumento do rendimento no 1° lote,
este comportamento ndo foi confirmado no segundo lote, que apresentou valores préximos
a os obtidos com as folhas frescas.

Quando se trata de milona em geral, o % de flavondides aumenta quando
processados em ambos os lotes em relagdo aos in natura, excetuando-se a condigdo de 60
minutos a 60 °C. Em rela¢do a umidade ocorre uma reducdo desta em todas as condi¢des
experimentais. Quanto ao rendimento, diminui no 1° lote, enquanto no 2° mantém-se
aproximadamente igual em diferentes tempos, na temperatura de 40° C, enquanto que
diminui na temperatura de 60°C, em especial quando o tempo de processamento ¢ maior.

Analisando a influéncia da varidvel de entrada tempo, para amostra de hortela,
vista nos experimentos 1 ¢ 2 com mesma temperatura (40°C) com diferentes tempos(30 e
60 minutos) foi observado um leve aumento na concentragdo de flavonoides, uma
consideravel redu¢ao da umidade e uma modesta melhora no rendimento quando o tempo
de exposicao as condigdes experimentais ¢ maior. Quando trabalhamos com a temperatura
de 60°C , para horteld, visualizada nos experimentos 3 e 4,observamos que o tempo maior,
60 minutos, aumenta discretamente a extragao de flavondides e tem pouca influéncia sobre
a variavel umidade. Ja em relacdo ao rendimento, ocorre uma redugao nos niveis de solidos
extraiveis com o aumento do tempo. Este fato ¢ justificavel em virtude da composi¢do da
horteld, pela riqueza em Oleos essenciais que sdo facilmente perdidos em virtude da sua
volatilidade.

Os experimentos 5 e 6, realizados com milona a 40°C, demonstram que a essa
temperatura, com o maior tempo de exposicao das amostras as condi¢cdes experimentais
aumenta tanto o percentual de flavonoides, como discretamente o rendimento enquanto a

umidade reduziu discretamente. Ja, quando foi utilizada a temperatura de 60°C, ocorreu
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uma reducdo de todas as respostas, percentual de flavondides, umidade e rendimento. Este
fato chama a atenc¢do, quanto a varidvel flavondides, por ter acontecido o inverso com a
horteld, onde na temperatura de 60°C e tempo de 60 minutos foi observado um aumento na
concentracao de flavonoides.

Dada a complexidade das tendéncias observadas optou-se por desdobrar a matriz
total dos experimentos da maneira descrita nos pontos a seguir. Como explicado na
metodologia, do conjunto de experimentos realizados mostrados na Tabela 4.5, foram
extraidas trés matrizes experimentais para melhor discussdo dos resultados: A primeira,
mostrada na Tabela 4.6 que revela os resultados da matriz 2° x 2 com o objetivo de
comparar ambas as plantas medicinais em estudo. A segunda, visualizada na Tabela 4.13,
mostra dados apenas de horteld numa matriz 2 > + 2 pontos centrais para uma melhor
analise dos efeitos do tempo e temperatura, e por ultimo a matriz mostrada na Tabela 4.15

para os dados da milona.

4.3.1 Analise dos efeitos conjuntos para ambas as folhas

Na matriz visualizada na Tabela 4.5, diante de uma variavel qualitativa, tipo de
folha, onde ndo pode existir o ponto central tendo em vista ndo termos um intermediario
entre as duas espécies em estudo, optou-se por utilizar os valores da duplicata, onde se
obteve o planejamento mostrado na Tabela 4.6. Os resultados experimentais através do

planejamento fatorial 2 x 2 sio mostrados na Tabela 4.6.
A referida tabela foi analisada estatisticamente para avaliagdo dos diversos efeitos

das variaveis independentes, tempo, temperatura e tipo de folha, e das interagdes entre elas

com um limite de confianga de 95%.
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Tabela 4.6 - Valores codificados e valores reais das varidveis independentes e resposta

encontrados para o planejamento 2° + 2.

Pachu,C.O.

Tempo Temperatura | Folha | Flavondides | Umidade | Rendimento na
(minutos) (°O) (%) bs ('bs) extragao
30 (-) 40 (-) H(-) 0,0391 6,1 20,62
60 (+) 40(-) H(-) 0,0472 3,83 21,95
30 (-) 60 (+) H(-) 0,1982 0,709 40,42
60 (+) 60(+) H(-) 0,2321 0,793 31,06
30 (-) 40 (-) H(-) 0,0389 3,085 30,1
60 (+) 40(-) H(-) 0,0498 1,878 30,1
30 (-) 60 (+) H(-) 0,1662 0,568 31,3
60 (+) 60 (+) H(-) 0,1786 0,303 23,91
30(-) 40 (-) M(+) 2,8250 7,689 7,35
60 (+) 40 (-) M(+) 3,2782 7,196 7,52
30 (-) 60 (+) M(+) 2,4951 4,95 5,51
60 (+) 60(+) M(+) 1,6045 2,639 2,12
30 (-) 40 (-) M(+) 2,7997 8,897 7,31
60 (+) 40 (-) M(+) 3,0774 8,8923 7,81
30 (-) 60 (+) M(+) 3,4181 4,213 5,79
60 (+) 60 (+) M(+) 1,7303 2,0506 2,27

Através dos resultados obtidos foi possivel determinar os efeitos sobre a variavel

resposta % de flavonoides apresentados na Tabela 4.7.. Observa-se que, com excecdo da

variavel independente tipo de folha, os demais parametros do modelo ndao foram

significativos. Como nao foi observado efeito de interacdo todas as andlises foram

suprimidas do texto.

Tabela 4.7 - Analise dos efeitos sobre o percentual de flavonodides

Efeitos Erro t(10) P - valor coeficiente |Erro padréo
Padréo
Média/lnterc. 1,512 0,204 7,429 0,000022 1,512 0,204
(1)Replicat 0,642 0,407 1,577 0,145884 0,321 0,204
(2)Tempo -0,098 0,466 -0,209 0,837977 -0,049 0,233
3)Temperatura -0,14 0,466 -0,304 0,767515 -0,071 0,233
4) Tipo folha 2,659 0,466 5,709 0,000196 1,329 0,233

De acordo com a Tabela 4.7 observa-se que a temperatura ¢ o tempo nao

influenciam significativamente no percentual de flavon6ides nas amostras analisadas. No

71



Capitulo IV — Resultados e discusséo Pachu,C.O.

entanto, como o tipo de folha tem um efeito elevado sobre a variavel resposta flavonodides,
pode ter mascarado os efeitos das outras variaveis de entrada que, de acordo com os
coeficientes encontrados, possivelmente tenham efeito negativo discreto sobre o teor de
flavonoides.

A Tabela 4.8 apresenta a andlise de variancia para o teor de flavonoides nas folhas

das plantas medicinais em estudo considerando um valor de probabilidade de 95% de

confianca ( p< 0,05).
Tabela 4. 8 - Analise de variancia para teor de flavonodides
Fonte de Variagao SQ GL MQ Teste F
Regressao 29,134 6 4,860 6,14
Residuo 11,091 14 0,792
Total 40,224 20

% variacdo explicada (R*)=72,43%; R= 0,851 onde F tab (0,95) = 2.85

O resultado do coeficiente de correlagdo entre as respostas observadas e os valores
significativos pelo modelo estatistico ajustado ¢ da ordem de 72,43%. A regressao explica
72,43 % da variacao total em torno da média. Com relagdo ao teste F, observa-se que o
valor de Fcalculado ¢ 6,14 e 2,15 vezes maior que o Ftabelado mostrando que o modelo
ajustado nao ¢ preditivo, mas estatisticamente significativo.

Analisando-se as Tabela 4.9 e 4.10, tendo como resposta a umidade das folhas de
milona e hortela, com um limite de confianca de 95%, verifica-se que a temperatura, como

esperado, tem maior influencia sobre a umidade, apresentando maior nivel de interferéncia.

Tabela 4. 9 - Estimativa dos efeitos para a umidade

Efeito Erro t(14) p Coeff. Erro

Média/Interc. 4,112 0,358 11,485 0,000 4,112 0,358
(1)Tempo -1,078 0,820 -1,314 0,209 -0,539 0,410
(2)Temperatura | -3,917 0,820 -4,775 0,0002 -1,958 0,410
(3)Tipo de folha 3,657 0,820 4,457 0,0005 1,828 0,410

Analisando-se a Tabela 4.9, para a resposta umidade verificamos que, com

excegdo das interagdes e do tempo, os outros parametros do modelo foram significativos.
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Como esperado, a umidade final diminui com o aumento da temperatura. Embora nao
significativo se observa uma discreta tendéncia de diminui¢do da umidade com o tempo de
secagem. Quanto ao tipo de folha, como observado nos estudos cinéticos, a secagem da
hortela se processa bem mais rapidamente que da milona.

Na Tabela 4.10, ANOVA para a umidade, verificamos, através do Fcalc, que o
modelo foi significativo e a percentagem de variagdo explicada (R?), de 76,42 %. Esses
resultados indicam uma concordancia com o efeito esperado, no tocante ao aumento da

temperatura, que provocaram diminui¢ao da umidade final das folhas.

Tabela 4.10- Andlise de variancia para umidade

SQ GL MQ Teste F
Regressao 122,1789 6 20,36 7,57
Residuo 37,6969 14 2,69
Total 159,8758 20

R” = 76,42%; R= 0,874 onde F tab 0,95= 2,85

Na Tabela 4.11, sdo apresentados os resultados para o rendimento de sélidos
extraiveis. Os termos grifados correspondem as varidveis independentes cujos efeitos
apresentaram significancia estatistica. Conforme mostra a Tabela, apenas a variavel tipo de

folha apresenta efeito estatisticamente significativo sobre a variavel resposta rendimento.

Tabela 4.11. - Estimativa dos efeitos para o rendimento

Efeitos Erro t(14) p
Média/lnterc. 16,499 1,775 9,293 0,000
(1) Tempo -1,353 2,033 -0,665 0,516
(2)Temperatura 1,226 2,033 0,602 0,556
(3)Tipo de folha -12,111 2,0331 -5,954 0,000035

Apesar de ndo significativos, observa-se a tendéncia de um aumento do
rendimento como aumento da temperatura, possivelmente devido ao menor nivel de
umidade das folhas. Entretanto, ainda em termos de tendéncia, o tempo influencia

negativamente, o que poderia ser atribuido a uma possivel degradacao dos componentes
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ativos. Estes resultados concordam com o observado durante os ensaios preliminares

realizados em estufa para a milona.

Tabela 4.12 - Analise de variancia para o rendimento

SQ GL MQ Teste F
Regressao 2496,491 6 416,08 6,29
Residuo 926,633 14 66,19
Total 3421,124 20

R? =72,93 %:; R= 0,854 onde F tab 0,95, = 2,85

O valor de F ¢ 2,21 vezes superior ao F tabelado, o que demonstra que o modelo
embora significativo ndo ¢ Util para fins preditivos, de acordo com BOX e WETZ (1963).

Como a variavel independente, tipo de folha, se mostrou altamente significativa
em todos os resultados até entdo descritos, pode-se imaginar que possivelmente esta
mascare a significancia das outras variaveis, tempo e temperatura. Por isso passamos a
estudar o planejamento 2> + 2 pontos centrais para horteld e em seguida, da mesma

maneira, para milona, de maneira independente.

4.3.2. Resultados do planejamento Fatorial - 2% + 2 pontos centrais

Foi possivel observar que as variaveis independentes, tempo e temperatura,
exerciam reduzidos efeitos sobre as respostas, flavonodides, umidade e rendimento,
provavelmente a varidavel qualitativa, tipo de folha, exerca um efeito expressivo que
mascare a influéncia das varidveis de saida. Por esse motivo foi realizada a analise
estatistica das plantas em separado. Devido as diferencas observadas nos dois lotes optou-
se por realizar a analise estatistica sobre os resultados dos experimentos realizados com o
primeiro lote.

Utilizou-se para tanto de um planejamento 2°+2, por ser este mais adequado para
fornecer informagdes muito Uteis sobre o comportamento das respostas entre os niveis
inicialmente atribuidos aos fatores, além de evidenciar a qualidade da repetibilidade do

Processo.
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4.3.2.1 Resultados do planejamento para hortela

Na Tabela 4.13 sdo apresentados os resultados experimentais para hortela de
acordo com a matriz experimental determinada no capitulo III. Quando da realizacdo da
analise estatistica foi retirado o 3° ponto central por ter sido experimentalmente obtido com

0 2° lote.

Tabela 4.13 - Planejamento Fatorial 2* + 2 pontos centrais para hortela

Tempo  Temperatura (°C) | Flavondides | Umidade Rendimento na
(minutos) (%) bs bs extracao
30 (-) 40 (-) 0,0391 6,1 20,62
60 (+) 40(-) 0,0472 3,83 21,95
30 (-) 60 (+) 0,1982 0,709 40,42
60 (+) 60(+) 0,2321 0,793 31,06
45 (0) 50 (0) 0,0946 2,847 29,9
45 (0) 50 (0) 0,0977 3,563 324

A Tabela 4.14 apresenta a andlise estatistica dos efeitos das variaveis
independentes tempo e temperatura e das interagdes entre as mesmas, sobre a variavel
resposta percentual de flavondides, para um modelo de primeira ordem com duas interagdes
e limite de confianca de 95%. Este resultado demonstra que a média e a variavel

Temperatura influencia na resposta flavondides.

Tabela 4.14- Estimativa de valores para Flavonodides em hortela

Efeito Erro Padrao| t(2) p Coef. | Erro Padréo
Média/Interc. 0,118 0,011 10,723 0,008 0,118 0,011
(Ltempo 0,021 0,026 0,77 0,517 0,010 0,013
(2)Temp 0,172 0,026 6,37 | 0,023748 | 0,0860 0,013

Prevendo uma melhor visualizacdo, a Figura 4.22 apresenta o grafico de Pareto,
para teor de Flavonoides para o célculo dos efeitos multiplos principais e os efeitos de 2*
ordem para valores absolutos. A magnitude de cada efeito ¢ representada através das barras

e uma linha tracejada corresponde ao valor de p = 0,05 indica o quanto deve ser grande o
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efeito para ter significado estatistico. De acordo com o grafico de Pareto a temperatura

apresentou efeito significativo, enquanto o tempo nao obteve significancia.

Temperatura (°C) | 9,8754

tempo (min) 1,0746

Ix2 | ,4492587

p=,05

Estimativa dos efeitos unificados (valor absoluto)

Figura 4. 20 - Grafico de Pareto dos efeitos das variaveis de secagem para % de

flavonodides, em relagdo a hortela.

De acordo com os dados da Tabela 4.15, ANOVA, o coeficiente de correlagio
entre as respostas observadas e os valores preditos pelo modelo estatistico ajustado ao teor
de flavonoides ¢ de 95,4%. Com relagdo ao teste F, que verifica se o modelo explica uma
quantidade significativa da variagdo nos dados obtidos pela simulagdo, observa-se que o
valor de F é 0,71 vezes menor ao valor tabelado, a um nivel de confianca de 95%
mostrando que a equagdo ajustada ndo ¢ estatisticamente significativa. Isso significa que
esses modelos de regressdo ndo prevéem uma explicacdo da relacdo entre as variaveis
independentes, tempo e temperatura, ¢ a resposta Flavonoides no nivel de confianga acima

relatado.
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Tabela 4.15 - ANOVA para flavonodides em hortela
SQ GL MQ Teste F
Regressao 0,0302 3 0,0100636 13,79
Residuo 0,001457 2 0,00073
Total 0,031648 5

R* = 95,4%; R= 0,977 onde F tab 0,95= 19,16

Pela Figura 4.21 pode-se observar que os erros de ajustamento estdo
independentes e normalmente distribuidos em torno da reta. Esses resultados indicam uma
boa concordancia entre os valores experimentais vistos no modelo, expresso na Figura 4.

21.

0,26

0,24
0,22
0,20 |
0,18 |
0,16 |
0,14

0,12 |

Valores preditos

0,10 |
0,08 |
0,06 |
0,04 |

0,02 |

0,00 . . . . . . . . . . . .
000 002 004 006 008 010 012 014 016 018 020 022 024 026

Valores observados

Figura 4.21 - Valores observados em funcao dos valores preditos - Flavonoides

Com as analises estatisticas apresentadas anteriormente para teor de flavonodides
na planta horteld o modelo ndo teve significancia estatistica.

Visualizando a Figura 4.22 que apresenta a superficie de resposta que relaciona as
variaveis independentes (temperatura e tempo) em relagdo a resposta teor de flavonoides
apds o processo, observa-se que ha influéncia positiva da temperatura, ou seja, a medida

que aumenta a temperatura de secagem aumenta o teor de flavonoides extraiveis.
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CRIDFUONAA

Figura 4.22 - Influéncia das variaveis de entrada temperatura (°C) e tempo (min) sobre o

teor de flavonoides na base seca para hortela.

O aumento no teor de flavondides atende ao objetivo do trabalho, ou seja, garante
uma melhora na extracdo de principios ativos de plantas medicinais no tocante a

flavondides, principio ativo ora analisado. Resultados semelhantes foram obtidos por

CREMASCO et al.( 2006) com relagao a melhora da extragdo mediante a secagem.

No tocante a umidade, pode ser verificado na Tabela 4.16 que os efeitos

significativos das variaveis de composicdo e de sua interagdo sobre a resposta, umidade,

analisada, mostra que a média e apenas a variavel temperatura apresenta efeito
significativo, como esperado.
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Tabela 4.16 - Estimativa de valores para umidade em hortela

Efeito Erro t(2) p Coeff. Erro
Padrédo Padrdo

Média/lnterc. 2,973 0,186 | 15,954 | 0,003 | 2,973 0,186
(L)tempo -1,093 | 0,456 | -2,394 | 0,139 | -0,546 | 0,228
(2)temperatura | -4,214 | 0,456 | -9,230 | 0,011 | -2,107 | 0,228

Para melhor visualizagdo do efeito da temperatura sobre a umidade nas folhas da

hortela foi construido o grafico de Pareto (Figura 4.23), onde fica clara a significancia da

temperatura frente a umidade.

-9,230;

(2)temperatura
1x2 2,578039
(Ltempo -2,39405

Estimativa dos efeitos unificados (valor absoluto)

p=,05

Figura 4.23 - Grafico de Pareto dos efeitos do planejamento para umidade, em relagdo a

hortela
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Na andlise de variancia para umidade o coeficiente de correlacdo entre as
respostas observadas e os valores preditos pelo modelo estatistico ajustado ao teor de
flavonoides ¢ de 97,99%. Com relagdo ao teste F, que verifica se o modelo explica uma
quantidade significativa da variagdo nos dados obtidos pela simulagdo, observa-se que o
valor de F é 1,68 vezes superior ao valor tabelado, a um nivel de confianga de 95%
mostrando que a equacdo ajustada ¢ estatisticamente significativa. Isso significa que esses
modelos de regressao prevéem uma explicagdo da relagdo entre as variaveis independentes,

tempo e temperatura, e a resposta Umidade.

Tabela 4.17 - Andlise de varidncia para umidade em hortela

SQ GL MQ Teste F
Regressao 20,34 3 6,77926 32,28
Residuo 0,41687 2 0,21
Total 20,75465 5

R =97,99%; R= 0,989 onde F tab 0,95= 19,16
A figura 4.24 apresenta os valores observados experimentalmente versus os

valores previstos pelo modelo para a resposta umidade, observando uma boa concordancia

entre ele como era de se esperar pelo resultado da ANOVA.
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Valores preditos

0 1 2 3 4 5 6 7
Valores obs ervados

Figura 4.24 - Valores observados em func¢ao dos valores preditos - umidade

Foi construida a superficie de resposta (Figura 4.25) para melhor visualiza¢ao dos
efeitos estatisticamente significativos quando da analise da resposta umidade para dados

experimentais obtidos com as folhas de hortela.
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apEoLLT

Figura 4.25 - Influéncia das variaveis de entrada temperatura (°C) e tempo (min) sobre o

teor de umidade na base seca.

De acordo com os dados apresentados na Tabela 4.18, excetuando-se a variavel
tempo, as demais varidveis apresenta efeitos significativos sobre a variavel resposta,

rendimento. A temperatura provoca aumento na eficiéncia de extracdo de solidos soluveis,
e o seu efeito ¢ o mais importante.

Tabela 4.18 - Estimativa de valores para rendimento em hortela

Efeito | Erro Padrdo | t(2) p Coeff. | Erro Padrao
Mean/Interc. 29,39 1,02 28,91 | 0,001 | 29,392 1,0165
(tempo -4,01 2,49 -1,61 | 0,248 | -2,007 1,2450
(2)temperatura 14,45 2,49 581 | 0,028 | 7,227 1,2450
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Para melhor visualizacdo dos efeitos das variaveis de entrada sobre o rendimento

das folhas de hortela, foi construido o grafico de Pareto, mostrado na Figura 4.26.

(2)temperatura 5,8052191

1x2 -2,14659

(1)tempo -1,61245

p=,05

Estimativa dos efeitos unificados (valor absoluto)

Figura 4.26 - Grafico de Pareto dos efeitos do planejamento para rendimento, em relagdo a

hortela

De acordo com os dados da Tabela 4.29, que mostra a analise de variancia para
rendimento em horteld, o coeficiente de correlacdo entre as respostas observadas e os
valores preditos pelo modelo estatistico de primeira ordem, ajustado aos dados de
rendimento para folhas de horteld ¢ de 95,34%. Com relagdo ao teste F, observa-se que ¢
0,71 vezes maior ao valor tabelado, a um nivel de confiangca de 95%, mostrando que a

equagao ajustada ndo ¢ estatisticamente significativa.
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Tabela 4.19 - Andlise de variancia para rendimento em hortela

SQ GL MQ Teste F
Regressao 253,6363 3 84,55 13,64
Residuo 12,4002 2 6,2
Total 266,0365 5

R* =95,34%; R = 0,976 onde F tab 0,95= 19,16

Na figura 4.27 sdo vistos os valores observados versus preditos para a variavel de

saida rendimento.

Valores preditos

18 20 22 24 26 28 30 32 34 36 38 40 42 44
Valores observados

Figura 4.27 - Valores observados em funcao dos valores preditos - rendimento

Mesmo nao sendo observado o efeito significativo, mas no intuito de analisar
tendéncias, da temperatura e tempo sobre a varidvel rendimento, na Figura 4.28 pode ser
vista a superficie de resposta obtida plotando o modelo ajustado. Nessa figura pode-se
observar que o rendimento se mostrou maior quanto maior a temperatura € que o tempo nao

tem influéncia sobre a citada variavel.
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Figura 4.28 - Influéncia das variaveis de entrada temperatura (°C) e tempo (min) sobre o

teor de rendimento na base seca.

4.3.2.2 Resultados do planejamento Fatorial - 2% + 2 pontos centrais para milona.

2%, incluindo 2 pontos centrais.

respostas para teor de flavondides, umidade e rendimento.

Tabela 4.20 - Matriz decodificada para milona

Quanto ao planejamento fatorial para milona, foi realizado um fatorial completo

A Tabela 4.20 apresenta a matriz decodificada das

Tempo Temp (°C) Folha Flav (bs) Umidade | Rendimento na
(min) bs extracao

30 (-) 40 (-) M (+) 2,8250 7,689 7,35

60 (+) 40 (-) M(+) 3,2782 7,196 7,52

30 (-) 60 (+) M(+) 2,4951 4,95 5,51

60 (+) 60(+) M(+) 1,6045 2,639 2,12

45 (0) 50 (0) M (0) 3,0880 4,054 6,15

45 (0) 50 (0) M (0) 2,7697 3,27 4,7
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Através dos resultados obtidos foi possivel determinar os efeitos para varidveis
dependentes que estao apresentados na Tabelas 4.21 para teor de flavonoides.

Na Tabela 4.21 pode-se observar que apenas a média apresenta significancia para

concentracao de flavonoides.

Tabela 4.21 - Estimativa de valores para Flavonoides em milona

Efeitos | Erro Padréo t(2) p Coeff. | ErroPadrao
Mean/Interc. 2,843 0,077 36,567 | 0,0007 | 2,843 0,077
1)tempo 0,281 0,190 1,476 | 0,2777 | 0,140 0,095
(2)temperatura | -0,501 0,190 -2,634 | 0,1189 | -0,250 0,095

Na Tabela 4.22, a andlise de varidncia para Flavondides o coeficiente de
correlagdo entre as respostas observadas e os valores preditos pelo modelo estatistico
ajustado ao teor de flavonoides € de 83,24 %. Com relagdo ao teste F, foi verificado que o
valor de Fcalculado 5,75 vezes menor ao valor tabelado, a um nivel de confianga de 95%

mostrando que a equacao ajustada ndo ¢ estatisticamente significativa.

Tabela 4.22 - Analise de variancia para Flavonoides em milona

SQ GL MQ Teste F
Regressao 0,360483 3 0,12 3,33
Residuo 0,072554 2 0,0361
Total 0,433037 5

R” = 83,24%:; R = 0,9120nde F tab 0,95= 19,16

O distanciamento da reta dos valores preditos versus observados ¢ mostrado na

Figura 4.29, onde os pontos em sua maioria estdo distantes da reta.
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Figura 4.29 - Valores observados em fungdo dos valores preditos — flavonoides

Na Figura

amostras de milona,

4.30 ¢ mostrada a superficie de resposta para flavondides presentes nas

mesmo com dados ndo estatisticamente significativo, ¢ justificavel sua

constru¢do para melhor compreensdo dos resultados. Observa-se que, em termos de

tendéncia, o aumento da temperatura pouco influencia no % de flavonoéides.

Figura 4.30 - Influéncia das variaveis de entrada temperatura (°C) e tempo (min) sobre o

teor de flavonoides na base seca.

87



Capitulo IV — Resultados e discusséo Pachu,C.O.

Quanto a influéncia das varidveis independentes sobre a umidade, pode-se

observar na Tabela 4.23 que a média produz influéncia significativa sobre a variavel
dependente em estudo.

Tabela 4.23 - Estimativa de valores para umidade em milona

Efeito | Erro Padrdo | t(2) p Coeff. | Erro Padrao
Média/Interc. 4,966 0,6715 7,395 | 0,0177 | 4,966 0,671
(L)tempo -1,4020 1,6448 -0,852 | 0,4838 | -0,701 0,822
(2)temperatura | -3,648 1,6448 -2,217 | 0,1568 | -1,824 0,822

Foi verificado na analise de variancia para umidade em milona, através do Fcalc,
~ . . . A . 2
que o modelo nao foi significativo e a percentagem de variagdo explicada (R”), de 74,85

%(Tabela 4.24). Esses resultados indicam uma concordancia com o efeito esperado, no

tocante ao aumento da temperatura, que provocaram diminui¢do da umidade final das
folhas.

Tabela 4.24 - Analise de variancia para umidade em milona

SQ GL MQ Teste F
Regressao 16,09979 3 5,367 1,98
Residuo 5,41118 2 2,706
Total 21,51097 5

R? = 74,85%; R = 0,865 onde F tab 0,95= 19,16

Na Figura 4.31 pode-se verificar a méa qualidade do ajuste do modelo aos dados

experimentais, para a resposta umidade, ndo havendo concordancia satisfatoria entre os

valores observados e os preditos pela equagao.
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Figura 4.31 - Valores observados em fungdo dos valores preditos - umidade

Observa-se na Figura 4.32 a medida que aumenta a temperatura, diminui a

umidade, sendo este o comportamento visualizado também para hortela.
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Figura 4.32 - Influéncia das variaveis de entrada temperatura (°C) e tempo (min) sobre o

teor de umidade na base seca.
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De acordo com os dados apresentados na Tabela 4.25, excetuando-se a média,

nenhuma das demais varidveis de composicao apresentam efeitos significativos sobre as

variaveis respostas.

Tabela 4.25 - Estimativa de valores para rendimento em milona

Efeito | Erro Padrdo | t(2) p Coeff. | Erro Padréo
Média/Interc. 4,725 0,458 10,30 | 0,009 | 4,725 0,458
(L)tempo -4,11 1,122 -3,66 | 0,067 | -2,055 0,561
(2)temperatura -1,12 1,122 -0,99 | 0,423 | -0,560 0,561

A andlise de variancia para rendimento em milona ¢ mostrada na Tabela 4.26,

onde o0 modelo ndo apresenta efeito significativo ao nivel de 95%.

Tabela 4.26 - Andlise de variancia para rendimento em milona

SQ GL MQ Teste F
Regressao 18,6649 3 6,222 0,79
Residuo 2,52125 2 1,261
Total 21,18615 5

R” = 88,1%; R = 0,939 onde F tab 0,95= 19,16

A Figura 4.33 mostra os valores preditos em fun¢@o dos observados.
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Valores preditos

1 2 3 4 5 6 7 8

Valores observados

Figura 4.33 - Valores observados em func¢ao dos valores preditos - rendimento

A Figura 4.34 apresenta a superficie de resposta que relaciona as variaveis

independentes (tempo e temperatura) em relagdo a resposta rendimento na extracao.
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Figura 4.34 - Influéncia das variaveis de entrada temperatura (°C) e tempo (min) sobre o
teor de rendimento na base seca.
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CAPITULO V

CONCLUSOES
A partir dos dados obtidos, podemos concluir que:

O modelo de GAB é viavel para ajustar os dados experimentais das isotermas de
dessorcdo. Sendo adequado para descricdo de isotermas de folhas de horteld em trés
temperaturas: 30, 40 e 50 °C e milona a 30 e 50 °C.

As constantes C e X, na equacdo de GAB diminuiram com a temperatura,

enguanto que K ndo varia significativamente;

No que diz respeito a cinética de secagem, das folhas de horteld e milona, o efeito
da temperatura é importante com uma consideravel reducdo do tempo de secagem. Foi
observado que, a horteld pode praticamente alcancar a umidade de equilibrio apés 30
minutos na temperatura de 70°C enquanto que a milona seca mais lentamente, atingindo o
equilibrio aos 120 minutos. A secagem mais rapida da horteld ocorre provavelmente

devido ao alto teor de 6leos essenciais presentes nas folhas dessa planta

Os resultados encontrados na secagem convectiva das folhas de horteld e milona
levam a afirmar que a secagem ocorre no periodo de taxa decrescente onde a migracao de

agua por difusdo se comportou conforme a segunda lei de Fick;

O modelo tedrico da 22 Lei de Fick, sem considerar encolhimento e coeficiente
de difusdo efetivo constante, assumindo a geometria de placa plana infinita, descreve de

forma satisfatoria os dados experimentais com coeficiente de correlacéo de 0,98;

O coeficiente de difusdo efetivo obtido pelo método de estimacdo de parametros

foi cerca de 1,2 x10° a 73x10"°m?/s para horteld e 1,89 x 10-11 m’/sa 2,20 x 10-1L m’/s
para milona.

A energia de ativacgdo calculada foi 117,95 e 6,55 KJ/mol para horteld e milona,
respectivamente.

O maior teor de flavonodides no extrato obtido ap6s secagem das folhas em estufa
foi observado nos experimentos realizados com milona com temperatura de secagem de
60°C, tendo o tempo pouca influencia.

Dentro do intervalo utilizado no presente trabalho, as melhores condicées, foram

obtidas com a secagem a 60°C em ambas as plantas, com excecéo do rendimento em
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sdlidos extraiveis da milona que apresentou os melhores resultados ap6s secagem a 40°C

durante 60 min.

Consideracao final:

Os resultados obtidos apontam para as vantagens da secagem convectiva, nao
apenas para a obtencdo de folhas com baixa atividade de agua, adequada para o
armazenamento, como também foram obtidos em geral, dependendo das condicGes de
secagem, melhores rendimentos nas folhas secas quanto a extracdo de principios ativos.
Os resultados levam a crer que um secador solar para agricultores traria beneficio para o
rendimento de solidos extraiveis, alem da vantagem da rapidez na aquisi¢cdo do produto

final.
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CAPITULO VI
6. Sugestdes para trabalhos futuros

- Verificar o efeito da secagem sobre a extracdo de outros principios

ativos além de flavondides nas plantas objetos desse estudo;

- Fazer estudo em escala piloto, tanto em termos de secagem, bem como,

de extracao;
- Realizar experimentos utilizando outras técnicas de extracao;

- Avaliar outras plantas medicinais utilizadas na medicina popular;

- Verificar o efeito da secagem sobre a extracdo quanto ao teor de outros
principios ativos, como exemplo, taninos e fendis totais, em outras plantas
medicinais;

- Secar o0 extrato liquido em leito de jorro.

Recomendacdo final: aconselha-se, em virtude das diferengas de
comportamento encontradas nas espécies estudadas, realizar estudos sobre diversos
tipos de folhas de modo a tentar correlacionar a composi¢ao quimica e as propriedades

fisicas e estruturais com o desempenho na secagem e na extracdo de principios ativos.
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