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RESUMO

O presente trabalho teve como objetivo sintetizar nanoparticulas de prata (AgNPs)
utilizando o extrato metandélico de Podocarpus lambertii Klotzch ex Endl. Para tal, foram
feitas analises de carater multivariado em relacdo aos parametros de temperatura (°C) e
concentracdo do extrato (mg mL™?). A melhor condigdo de sintese para as AgNPs foi
determinada como 180 uL de NaOH 0,001 mol L™, 1440 pLda solucdo de extrato de P.
lambertii na concentragdo de 1 mg mL™?, 180 uL de solucdo de AgNO3 2,5 x 10 mol L
! como precursor dos ions de prata e mantendo-se a solucéo resultante sob aquecimento
constante na temperatura de 90 °C por 60 min. Ao final de todas as sinteses pode-se
observar a mudanca na coloracdo do meio reacional (de incolor para amarela), um
indicativo que ocorreu a reducédo dos ions Ag* e a formacao das AgNPs. Tal observacao
foi corroborada poranélises de espectrofotometria de UV-vis, nas quais todas as sinteses
apresentaram bandas proximas a 400 nm.

Palavras-chave: Sintese organica; Pinheiro-bravo; Materiais nanoestruturados.

ABSTRACT

The present work aimed to synthesize silver nanoparticles (AgNPs) using the methanol
extract from the leaves of Podocarpus lambertii Klotzch ex Endl. For this purpose,
multivariate analyzes were performed in relation to the parameters of temperature (° C)
and concentration of the extract (mg mL™). The best synthesis condition for AgNPs was
determined as 180 pL of NaOH 0.001 mol L, 1440 pL of the solution of P. lambertii
extract in the concentration of 1 mg mL™, 180 pL of 2.5 x AgNOs solution 10 = mol L™
as a precursor to silver ions and keeping the resulting solution under constant heating at
a temperature of 90° C for 60 min. At the end of all syntheses, it was possible to observe
a change in the color of the reaction medium (from colorless to yellow), an indication that
the reduction of Ag* ions and the formation of AgNPs occurred. Such observation was
corroborated by UV-vis spectrophotometry analyzes, in which all syntheses presented
bands close to 400 nm.

Keywords: Organic synthesis; Wild pine; Nanostructured materials.

1 INTRODUCAO
Nanotecnologia é uma ciéncia multidisciplinar que lida com a pesquisa e
desenvolvimento de materiais em escala nanométrica (RAlI e DURAN, 2011). A

nanotecnologia e a nanociéncia possuem aplicacdes em diversas areas, incluindo
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eletronica, de comunicacdo, quimica, da salde, alimenticia, dentre outras
(RAVICHANDRAN, 2010). Materiais nanoestruturados possuem ao menos uma de suas
dimensdes na faixa nanométrica, sendo que as nanoparticulas (NPs) possuem suas trés
dimensfes nessa escala, tendo tamanhos que podem variar de 1 a 100 nm e exibindo
diversas formas (ZHANG et al., 2016; RAlI & DURAN, 2011).

As nanoparticulas de prata (AgNPs) destacam-se por suas propriedades fisicas,
quimicas e bioldgicas, e tém sido utilizadas extensivamente em diversas areas -
farmacéutica, quimica, alimenticia etc - como agentes fungicidas, bactericidas, cataliticos
e opticos (RODRIGUES et al, 2019; GURUNATHAN et al., 2015). Pelas razes
supracitadas as AgNPs sdo um dos nanomateriais mais amplamente comercializados
(GURUNATHAN et al., 2015).

Devido a ampla utilizagdo de AgNPs em inumeras areas, foram desenvolvidos
diversos métodos de sintese para tais, sendo os mais convencionais os fisicos e quimicos.
Esses, contudo, utilizam reagentes dispendiosos e/ou nocivos ao meio ambiente, de forma
que podem ser substituidos por métodos verdes funcionais e ambientalmente amigaveis
(GURUNATHAN et al, 2015; HE et al, 2016). Dentre as varias vias sintéticas para
AgNPs destacam-se as abordagens verdes utilizando extratos de plantas, que sdo capazes
de produzir nanoparticulas de tamanho e morfologia bem definidos (ZHANG et al.,
2016).

As plantas do género Podocarpus ocorrem naturalmente em regides do hemisfério
sul, incluindo estados do Brasil (CARVALHO, 2004). S&o conhecidas por suas
propriedades medicinais popular e empiricamente, além de apresentar propriedades
antimicrobiana e antimutagénica (ABDILLAHI et al., 2012; ABDILLAHI et al., 2008).
Tais caracteristicas do género fazem com que a espécie Podocarpus lambertii, natural
dos estados do Rio Grande do Sul, Santa Catarina, Parand, S&o Paulo, Minas Gerais e
Bahia (CARVALHO, 2004), seja uma boa opcao para atuar como redutor na sintese de
nanoparticulas de prata.

O presente trabalho teve como objetivo sintetizar nanoparticulas de prata (AgNPs)

utilizando o extrato metanolico de folhas de Podocarpus lambertii Klotzch ex Endl.
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2 MATERIAL E METODOS
2.1 OBTENC}AO DO EXTRATO METANOLICO DE PODOCARPUS LAMBERTII

A obtencdo do extrato metanolico de Podocarpus lambertii (P. lambertii) foi
realizada segundo a metodologia proposta por Pandini et al., (2015) e Mallman et al.,
(2021) com modificacGes. O material vegetal seco (composto por folhas da planta) foi
adicionado na proporcao de 1:10 (m:V) em etanol P.A (EE) e mantido em agitador
rotativo a 220 rpm durante 24 horas. Apds este periodo, a solucdo foi filtrada utilizando
papel filtro Whatman n° 1 e centrifugada em tubos cénicos de 50 mL, a 3800 rpm durante
15 minutos. Em seguida, o sobrenadante do extrato foi submetido a rotaevaporacao para
total eliminacéo do solvente, obtendo-se um extrato bruto ao final do processo. O qual foi
armazenado ao abrigo de luz a 4°C (SCUR et al., 2014). Para o preparo das solucGes
utilizadas na sintese das AgNPs, o extrato bruto foi liofilizado e o extrato seco utilizado
para preparar a solucdo na concentragéo de 1,0 mg mL™.

2.2 SINTESE DAS AGNPS

A otimizacdo das variaveis de sintese (concentracdo de extrato de P. lambertii e
temperatura) das AgNPs foi realizada utilizando um design fatorial completo de dois
niveis com dois pontos axiais. Este design envolveu testes preliminares para determinar
0s limites maximos e minimos dos parametros que serdo avaliados. Os valores,
correspondentes aos pontos alto (+1), baixo (-1), central (0) e axiais (-2 e +2) para cada
parametro e o design experimental sdo apresentados na Tabela 1 e Tabela 2,
respectivamente. A avaliacdo dos resultados do design experimental foi realizada
utilizando analise de variancia no nivel de 95% de confianca. Ressalta-se que 0s
parametros pH (10), tempo de reacéo (60 minutos) e concentragdo de AgNOs (2,5 x 1073

mol L) foram fixados para todos os niveis.
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Tabela 1 — Niveis dos parametros no design experimental (parametros fixados: pH = 10; tempo de reacédo
=60 min; [AgNO;] = 2,5x 10° mol L?).

Nivel [extrato] (mgmL™) Temperatura (°C)

-2 0,1 25
-1 0,325 41,25
0 0,55 57,5
+1 0,78 73,75
+2 1 90

Fonte: Elaborado pelos autores.

Tabela 2 - CombinacGes de experimentos multivariados para otimizacdo das condigdes de sintese de AgNPs
em cada experimento.

Experimento Extrato Temperatura [Extrato] (mg mL™) Temperatura (°C)
1 +1 +1 0,78 73,75
2 +1 -1 0,78 41,25
3 -1 +1 0,325 73,25
4 -1 -1 0,325 41,25
5 +2 0 1 57,5
6 -2 0 0,1 57,5
7 0 +2 0,55 90

8 0 -2 0,55 25

9 0 0 0,55 57,5
10 0 0 0,55 57,5
11 0 0 0,55 57,5
12 0 0 0,55 57,5

Fonte: Elaborado pelos autores.

A metodologia de sintese foi adaptada de trés estudos (GUIMARAES et al., 2019;
SILVA et al., 2019; VEISI et al., 2019). As sinteses consistiram na a adi¢do de 180 pL
de NaOH 0,001 mol L em 1440 uL da solucio de extrato de P. lambertii na concentragéo
adequada para cada sintese. Em seguida adicionou-se 180 puL de AgNO32,5 x 102 mol L’
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1 como precursor dos ions de prata. As solugbes resultantes foram mantidas sob
temperatura constante, por um periodo de reagdo de 60 min em um banho termostatizado.

A avaliagdo dos resultados do planejamento fatorial foi realizada por meio de
andlise de absorbéancia do espectro de UV-Vis das nanoparticulas no intervalo de 300 -
800 nm, em uma cubeta de vidro Optico de caminho 6ptico de 0,5 cm, utilizando-se um
espectrofotometro de UV- Vis, da marca Thermo Scientific modelo Genesys 10UV

Scanning.

3 RESULTADOS E DISCUSSAO

Durante os testes preliminares constatou-se que em pHs &cidos e neutros as
sinteses ndo ocorriam de forma satisfatoria, como também descrito por Davidovic et al.,
(2017) e Dada et al., (2019), tendo este parametro sido fixado em 10 para todos os niveis.
Do mesmo modo, observou-se que quanto maior o tempo de reagcdo, melhor as sinteses
se desenvolviam, porém ndo ocorriam modifica¢fes significativas apds uma hora de
reacdo. Considerando isto, o tempo de reacéo foi fixado em 60 min. Ainda com base em
analises preliminares, a concentracdo de nitrato de prata também foi fixada, em 2,5 x 10
$mol L.

A faixa de variacdo da concentracdo do extrato foi determinada entre 0,1 e 1,0 mg
mL™. O limite inferior foi determinado como a menor concentracéo onde foi possivel
observar a formacdo de AgNPs. O superior foi definido devido a baixa capacidade de
solubilizacdo do extrato em meio aquoso onde, em concentracdes mais elevadas, a
quantidade de particulas em suspensdo prejudicaria a leitura correta das amostras por
espectroscopia UV-Vis.

A partir destas informac6es o design experimental foi elaborado e como resposta
foi utilizada a absorbancia da banda de Plasmon de superficie (SPR). Para analisar 0s
resultados obtidos foi optado pela utilizacdo do modelo de superficie de resposta, que é

apresentado na Figura 1.
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Figura 1. Superficie de resposta para as variaveis: concentracdo de extrato e temperatura (indicam a
absorbancia desejada).

ReensaQ

Na Figura 1, observa-se claramente um maximo no grafico na regido de maior
concentracdo de extrato e temperatura, indicando as condi¢des 6timas de sintese. Baseado
nesta observacio, determinou-se as condigdes 6timas de sintese como: pH 10, 2,5 x 103
mol Lt de AgNO3, 1,0 mg L de extrato vegetal, temperatura de 90 °C e tempo de reacéo
de 60 min.

Foram feitas trés sinteses utilizando os parametros 6timos, durante as quais
observou-se a mudanca de coloracdo de todas as amostras (Figura 2), indo de incolor para

amarelo vivo - cor caracteristica em sinteses de AgNPs (DADA et al., 2019).

Figura 2. Sinteses A, B e C realizadas com pardmetros 6timos (pH 10, [AgNO3] = 2,5 x 10 “*mol L?,
[extrato] = 1,0 mg L%, temperatura de 90°C e tempo de reacdo de 60 min).

Fonte: Elaborado pelos autores.
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Além da alteracdo de coloracgdo, foram feitas anélises de espectroscopia UV- Vis

tanto do extrato de P. lambertii (Figura 3) como das amostras apds as sinteses (Figura 4).

Figura 3. Espectro de absorbancia do extrato de P. lambertii, com bandas em 414 e 664 nm.
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Fonte: Elaborado pelos autores.

Figura 4. Espectros de absorbancia das sinteses A, B e C, com bandas em 416 e 664 nm.
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Os espectros de absorbancia das sinteses ndo se mostraram simétricos. Estes
apresentaram uma banda no comprimento de onda de 664 nm — a mesma encontrada no
espectro da Figura 3, que pode ser considerada uma banda caracteristica do extrato —,
demonstrando que nem todo material vegetal foi consumido durante as sinteses.

Em todas as sinteses pode-se observar nitidamente as bandas de ressonancia de
plasmon de superficie (SPR) e seus picos estaveis de maxima absorbancia em 416 nm.
Portanto indicando um sinal espectroscopico espontaneo para formacdo de
nanoestruturas, demonstrando a reducédo da prata em AgNPs (DADA et al., 2019), o que

corrobora a capacidade redutora do extrato de P. lambertii.
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4 CONCLUSOES

Este estudo constata que a sintese de nanoparticulas de prata depende de fatores
como pH, temperatura, concentracdo do extrato vegetal utilizado e tempo de reacéo.
Ademais, foi corroborado que AgNPs podem ser sintetizadas utilizando extrato
metandlico de P. lambertii. Tendo isto sido feito por meio de andlises de absorbancia
utilizando a técnica de UV-Vis, nas quais todas as amostras apresentaram bandas
préximas a 400 nm.

Outrossim se faz necessaria a caracterizacdo por outras técnicas, tais como
microscopia eletrénica de transmissao e espalhamento de luz que permitirdo determinar

o didmetro e formato das nanoparticulas.
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