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RESUMO 
 

O trabalho descrito objetiva o estudo da extração por técnica de fluído pressurizado 

das plantas citronela (Cymbopogon winterianus) e janaúba (Synadenium grantii), a fim 

de evidenciar seu potencial de obtenção dos extratos e possível uso na indústria. O 

método Soxhlet, as avaliações antioxidantes e teores de fenólicos desses extratos 

foram realizados para fins comparativos. Esse trabalho foi estruturado em formato de 

capítulos, onde no capítulo 1 são reunidas informações gerais referentes as duas 

plantas, diferenças dos métodos de extrações e informações sobre análises dos 

compostos bioativos. No capítulo 2 estão descritas as extrações de citronela por CO2 

supercrítico, propano comprimido, CO2 supercrítico + etanol, propano comprimido + 

etanol. O uso do etanol nesse estudo melhorou os rendimentos de extração em ambos 

os solventes comprimidos utilizados.  Para investigação, a faixa de pressão de 2 a 20 

MPa e temperatura de 20 °C, 40 °C e 60 °C foi escolhida. Na temperatura de 40 °C, o 

propano mostrou mais vantagem em relação ao CO2, com um aumento de 1,61 vezes 

no rendimento de extração em equilíbrio (Ye). Além disso, o uso do propano 

comprimido + etanol aprimorou ainda mais ambos os parâmetros de extração (k = 16 

± 4s −1 e Ye = 6,3 ± 0%). O extrato obtido por hidrodestilação apresenta maior teor de 

fenólicos (1,4 ± 0,4 mg EAG g −1) quando comparado aos solventes comprimidos. Na 

citronela foi possível observar a presença dos compostos citronelal, citronelol, elemol 

e geraniol, muito utilizados na indústria química. No capítulo 3, os extratos de janaúba 

são obtidos a partir da técnica com CO2 supercrítico, CO2 supercrítico + etanol e 

método Soxhlet com diferentes solventes. A adição do etanol no CO2 supercrítico 

elevou o rendimento de extração e os parâmetros cinéticos devido ao aumento da 

polaridade do solvente. Os extratos obtidos em CO2 supercrítico com etanol e matéria-

prima na proporção de 1:1, mostraram maior atividade antioxidante. As análises GC-

MS dos extratos mostraram a presença dos compostos euphol, carvacrol, aldeído de 

betulina e friedelan-3-one, que apresentam grande potencial para aplicações 

industriais como cosméticos, farmacêuticos e alimentícios. 

 

Palavras-chaves: citronela, janaúba, extração supercrítica, dióxido de carbono, 

propano comprimido, atividade antioxidante, compostos fenólicos. 

  



  

 

ABSTRACT 
 

This work aims to study the extraction by pressurized fluid technique of citronella 

(Cymbopogon winterianus) and janauba (Synadenium grantii) plants, in order to 

highlight their potential for obtaining the extracts and possible use in industry. The 

Soxhlet method, antioxidant evaluations and phenolic contents of these extracts were 

performed for comparative purposes. This thesis was structured in chapter format. 

Chapter 1 gathered general information about both plants, the analysis of their 

bioactive compounds and differences among the extraction methods. Chapter 2 

described citronella extractions by scCO2, compressed propane (CP), scCO2 + ethanol 

and compressed propane + ethanol. The use of ethanol in this study as a co-solvent 

improved extraction yields in both compressed solvents used (CO2 and CP). A 

pressure range of 2 to 20 MPa and temperatures of 20 °C, 40 °C and 60 °C were 

investigated. At 40 °C, propane proved to be more advantageous over CO2, showing 

a 1.61 times increase in equilibrium extraction yield (Ye). In addition, the use of 

compressed propane + ethanol further improved both extraction parameters (k = 16 ± 

4s−1 and Ye = 6,3 ± 0%). The extract obtained by hydrodistillation had higher phenolic 

content (1,4 ± 0,4 mg EAG g −1) when compared to compressed solvents. In citronella, 

it was possible to observe the presence of the citronellal, citronellol, elemol, and 

geraniol compounds, widely used in the chemical industry. In chapter 3, janauba 

extracts were obtained from the supercritical CO2 technique, CO2  supercritical + 

ethanol and Soxhlet method with different solvents. The addition of ethanol to 

supercritical CO2 increased extraction yield and kinetic parameters due to increased 

solvent polarity. The extracts obtained in supercritical CO2 with ethanol and raw 

material ratio of 1:1 showed higher antioxidant activity. GC-MS analyses of the extracts 

showed the presence of carotene, lanosterol, betuine aldehyde, and friedelan-3-one 

compounds, which have great potential for industrial applications such as cosmetics, 

pharmaceuticals, and foodstuffs. 

 

Keywords: citronella, janauba, supercritical extraction, carbon dioxide, compressed 

propane, antioxidant activity, phenolic compounds. 
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INTRODUÇÃO 

  

A aplicação de plantas medicinais em substituição a aditivos alimentares 

sintéticos e uso na medicina popular está sendo difundida cada vez mais na população 

e nas indústrias alimentícias e farmacêuticas. A crescente demanda para investigação 

desses ativos naturais ocorre pelo fato de ser extremamente importante fornecer 

maiores informações relativas a essas plantas e seus componentes, com objetivo de 

ajudar no manuseio correto, principalmente no que diz respeito aos vegetais que são 

considerados pela população como “curadores” de doenças e encontram-se à 

disposição para consumo (LUZ et al., 2014). 

A literatura já disponibiliza um amplo acervo de estudos que tratam de óleos 

essenciais ou extratos retirados das plantas que se encaixam no uso medicinal ou 

como aditivo para alimentos. Dessa forma, um número considerável de óleos 

essenciais ou extratos já estão registrados e classificados como GRAS (Generally 

recognized as safe), isto é, são seguros para o consumo e autorizados a serem 

aproveitados pelas indústrias (SINHA et al., 2014). 

No Brasil, duas plantas de dois grandes gêneros receberam destaque. 

Segundo Lorenzi e Matos (2002), o gênero Cymbopogon possui cerca de 100 

espécies nos países tropicais, dentre essas, a Cymbopogon winterianus Jowitt ex Bor, 

comumente conhecida por citronela. Sua relevância foi disseminada após a 

descoberta de seu poder repelente contra o mosquito transmissor de doenças: Aedes 

aegypti. Com o surto de epidemia das três doenças transmitidas por este mosquito, a 

Dengue, Chikungunya e infecção pelo vírus Zika (LEAL, 2016), a população passou a 

dar uma atenção especial a esta planta. A comunidade acadêmica, no entanto, já 

vinha estudando a obtenção do óleo essencial para utilização em mais finalidades, 

como terapêutico, cosmético, perfumaria e em alimentos. 

Da mesma forma, o gênero Synadenium também está em evidência posto que 

pesquisas demonstraram a presença de flavonoides, terpenos, ésteres, taninos, entre 

outros em sua composição. Mais especificamente, a planta Synadenium grantii Hook 

f. recebe uma consideração maior do público pelas diversas histórias populares 

relacionando a planta e a cura do câncer. No entanto, ainda é escasso o número de 

trabalhos sobre ela na literatura. 

Para a extração desses óleos essenciais ou extratos das plantas tanto para 

pesquisa quanto para utilização industrial ou doméstica, existem diversos tipos de 
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técnicas. Esses procedimentos são escolhidos de acordo com a necessidade e o tipo 

de matriz a ser trabalhada. Fatores como tempo de extração, custo, rendimento, 

qualidade do produto, temperatura de degradação, entre outros, afetam a escolha da 

técnica. 

Métodos mais modernos como a extração supercrítica podem ser uma 

alternativa. As maiores vantagens na utilização de um fluido supercrítico para tal 

procedimento são a fácil remoção desse solvente do extrato obtido e a diminuição na 

degradação térmica, a qual causa decomposição de compostos termolábeis, uma vez 

que a operação pode ser realizada em baixas temperaturas. O solvente mais 

empregado para esse tipo de extração é o dióxido de carbono (CO2), em razão de ser 

inerte, seguro, não tóxico, não carcinogênico e apresentar temperatura e pressão 

crítica possíveis de serem aplicadas na prática industrial. O solvente propano também 

pode ser considerado para extração pois possui um alto poder de solvatação, porém 

não apresenta tantos benefícios como o CO2 (MARTINÉZ, 2005; ABAROUDI et al., 

1999). 

Por fim, diante da importância em pesquisar sobre as plantas com possíveis 

potenciais antioxidantes que estão sendo utilizadas pela população, enriquecendo a 

literatura, torna-se fundamental estudar os diferentes processos de obtenção dos 

extratos da citronela e janaúba, bem como sua influência nos compostos dos vegetais. 
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OBJETIVOS 

 

Objetivo geral 

 
Obter o extrato das matrizes vegetais citronela e janaúba a partir da extração 

supercrítica com CO2 e propano comprimido, incluindo a adição do etanol a esses 

solventes, com o propósito de avaliar os rendimentos e definir se são métodos 

atrativos para extração dessas plantas. 

 

Objetivos específicos 

 

 Obter extratos das matrizes vegetais citronela e janaúba mediante as técnicas 

de extração em Soxhlet com determinados solventes orgânicos (etanol, 

hexano, éter de petróleo, água, acetona, acetato de etila e metanol); 

 Obter extratos das matrizes vegetais citronela e janaúba mediante as técnicas 

de extração com CO2 supercrítico, propano comprimido, CO2 supercrítico + 

etanol e propano comprimido + etanol; 

 Determinar os rendimentos e as curvas cinéticas das extrações realizadas 

neste trabalho; 

 Determinar a influência dos principais parâmetros dos processos de extração 

supercrítica e por propano comprimido (pressão, temperatura e solvente) no 

processo de obtenção dos extratos das duas plantas; 

 Determinar os rendimentos de extração da citronela por hidrodestilação; 

 Realizar a caracterização química dos extratos obtidos por cromatografia 

gasosa acoplada ao espectro de massas (GC/MS); 

 Avaliar a atividade antioxidante e conteúdo fenólico total dos extratos; 

 Avaliar o perfil químico dos extratos da citronela e janaúba obtidos por 

diferentes solventes pressurizados e diferentes métodos de extração. 

 
 
 
 
 



18 

 

CAPÍTULO 1: REVISÃO BIBLIOGRÁFICA 
 

1.1 CITRONELA (Cymbopogon winterianus) 

 

Cymbopogon winterianus consiste em planta aromática originária do Sudeste 

da Ásia, pertence à família Poaceae e apresenta folhas verdes longas, simples, 

lineares, alternas e lígula entre o limbo e a bainha (FIGURA 1). As principais 

propriedades sensoriais relacionadas a essa planta são basicamente o frescor, a 

intensidade cítrica e o aroma levemente frutal, muito semelhante ao capim-limão, com 

o qual é usualmente confundida (CORAZZA, 2002). 

Dentre as plantas constituintes da flora brasileira, o Cymbopogon ganhou 

destaque nos últimos anos devido a um dos seus gêneros conhecido popularmente 

como citronela, ser utilizado no controle e proteção pessoal contra picadas de 

mosquitos transmissores de doenças como filariose, malária, dengue hemorrágica, 

febre Zyka e chikungunya (SOLOMON; GEBRE-MARIAM; ASRES, 2012; TAWATSIN 

et al., 2001). 

 
FIGURA 1 - CITRONELA (Cymbopogon winterianus) 

 
                              FONTE: O autor (2016). 

 

De acordo com Akhila (2010), essa planta possui dois tipos de espécies e se 

diferenciam não só morfologicamente em relação ao formato e altura das folhas, mas 

também na composição dos óleos essenciais obtidas de cada uma: 
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 Cymbopogon nardus (Citronela-do-Ceilão) – originária do Sri Lanka 

(Ceilão). A princípio seu cultivo era encontrado em demasia, entretanto 

com a confirmação de que a C. winterianus apresenta maior rendimento 

de óleo, foi perdendo a preferência. 

 Cymbopogon winterianus (Citronela-de-Java) – conhecida por ser uma 

variação da C. nardus, porém além de possuir mais óleo se tornou mais 

atrativa para o comércio pela maior porcentagem de aldeído citronelal, 

de álcoois monoterpênicos e seus ésteres. É encontrada, 

principalmente, em Java, Sudeste da Ásia, Índia, China, América Central 

e do Sul.  

Apesar de origem asiática, a planta foi amplamente difundida no Brasil por ser 

uma espécie de fácil adaptação, particularmente em condições climáticas tropicais ou 

subtropicais, ou seja, ambientes quentes, com temperatura média anual igual ou 

superior a 20°C e com precipitação pluviométrica igual ou superior a 1.600 mm anuais 

(EPAGRI, 2004). 

Além de adquirir notoriedade em relação a seu efeito repelente, ação 

antimicrobiana e acaricida, a citronela ainda é conhecida por suas propriedades 

medicinais, o que vem acarretando uma enorme procura pelo seu óleo essencial, 

tornando-se importante para a economia brasileira, pois é vasto o campo de utilização 

na indústria nacional e internacional (ROCHA; MING; MARQUES, 2000; EPAGRI, 

2004). 

De acordo com Wei e Wee (2013), seu óleo essencial ainda pode ser utilizado 

na indústria de alimentos, cosmética (sabão, perfumes e produtos de higiene corporal) 

e farmacêutica.  

 

1.2 JANAÚBA (Synadenium grantii Hook. f.) 

 

A família Euphorbiaceae comporta em torno de 300 gêneros, distribuídos em 

regiões tropicais e temperadas de todo o planeta. Possui grande relevância 

econômica em razão de seu uso na alimentação humana, produção de látex (borracha 

natural), óleos utilizados na indústria de tintas, plastificantes e plásticos, sabões duros, 

fibras sintéticas, pigmentos para tecidos, papel, perfumes, batons, cosméticos, 

fertilizantes e lubrificantes de motores e turbinas. Além disso, o uso na medicina 
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popular já é consagrado pelos chás de efeito antilitíaco, diurético, anti-hepatóxico, 

antiespasmódico, cicatrizante, antidiarreico, tônico e diurético (MACHADO, 2007). 

O gênero Synadenium derivado dessa família, ganhou relevância nos últimos 

anos em virtude de uma de suas espécies Synadenium grantii Hook. f., conhecida 

comumente como janaúba, estar relacionada com a cura de patologias. Além desse 

nome ainda é possível encontrar outros nomes populares relacionados a mesma 

planta, como sucuúba, tiborna e raivosa (AMARO et al., 2006). 

A janaúba, em especial, possui origem africana, em forma de arbusto 

lactescente, que atinge de 3 a 5 metros, conforme demonstra a FIGURA 2. Seu látex 

possui característica de alta toxicidade quando consumido puro, ou seja, sem diluição 

em água (COSTA, 2011). 

 
FIGURA 2 - JANAÚBA (SYNADENIUM GRANTII HOOK. F.) 

 
FONTE: O autor (2016). 

 

O interesse na janaúba intensificou devido a relatos das propriedades 

medicinais com a utilização do látex diluído das espécies da mesma família, entre elas 

atividade antitumoral, antifúngica, vermífuga, antianêmica e combate a alergia, 
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diabetes, gripe, lepra e diversos males estomacais (ORTÊNCIO, 1997; SOUSA, 

2009). Porém, ainda assim poucos estudos são encontrados na literatura relacionando 

a janaúba e seus princípios ativos. 

 

1.3 ÓLEOS ESSENCIAIS E EXTRATOS NATURAIS 

  

Os óleos essenciais consistem em metabólitos secundários extraídos a partir 

de diversas partes de plantas, possuindo composição química complexa e garantindo 

aos vegetais, vantagens adaptativas no meio em que estão inseridos (OUSSALAH et 

al., 2007). Estes despertaram interesse da comunidade científica nas mais antigas 

civilizações, uma vez que o homem primitivo foi desvendando as ações medicinais ou 

tóxicas dos vegetais conforme ia utilizando para seu sustento. Nesse sentido, 

surgiram a grande maioria dos medicamentos disponíveis para uso da população, 

visto que foram originados a partir de estudos baseados no conhecimento popular da 

empregabilidade de metabólitos ativos e princípios isolados dessas plantas (DUARTE 

et. al., 2005; MOREIRA et. al., 2010; SANTIN, 2013). 

São constituídos basicamente por substâncias terpênicas e, em alguns casos, 

de fenilpropanóides, enriquecidos por pequenas moléculas como álcoois, ésteres, 

aldeídos e cetonas de cadeias curtas (VARGAS et al., 2010). São misturas de 

complexo natural contendo aproximadamente 60 componentes em diferentes 

concentrações e, são caracterizados por um ou dois componentes de maior 

concentração (20 a 70%) comparado aos outros de menores porcentagens (BAKKALI 

et al., 2008). 

Conforme Costa (2011), o metabolismo dos organismos realiza um conjunto 

de reações químicas que ocorrem no interior das células assegurando e controlando 

o desenvolvimento, envelhecimento e morte delas. Essencialmente, os seres vivos 

possuem os mesmos tipos de metabólitos primários, entre eles: carboidratos, lipídios, 

proteínas e ácidos nucléicos, que nas plantas são responsáveis pela fotossíntese, 

respiração e transporte de solutos. No entanto, os vegetais dispõem de um 

metabolismo diferenciado, ou seja, um metabolismo secundário, capaz de produzir, 

modificar e armazenar outras substâncias que não se relacionam diretamente à 

preservação da vida desse vegetal, embora proporcionem a sobrevivência e 

perpetuação da espécie, pela liberação de substâncias de defesa contra herbívoros, 
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atração de polinizadores, como agentes de coloração, entre outros (SIMÕES et al., 

2001; MACHADO, 2007). 

Os óleos essenciais são conhecidos como um produto natural que contêm 

compostos aromáticos voláteis, gerados pelo metabolismo secundário das plantas. 

Apesar de todos os órgãos da planta serem capazes de acumular o óleo, sua 

composição pode ser diferenciada em relação a localização no vegetal, ou seja, nas 

flores, folhas, casca, semente, frutas, raízes, entre outros (BASER; BUCHBAUER, 

2016; SIMÕES et. al, 2001). 

Segundo Santin (2013), o uso de plantas medicinais surge como uma 

alternativa para a medicina tradicional, todavia, existem muitas variedades biológicas 

poucos estudadas que acabam sendo utilizadas de maneira incorreta, podendo 

causar intoxicação ao organismo. Dessa maneira, a ANVISA (Agência Nacional de 

Vigilância Sanitária) é o órgão federal do Brasil responsável pelo registro de fármacos 

fitoterápicos industrializados, certificando o consumo seguro e uso sustentável da 

biodiversidade das plantas medicinais. Para que ocorra a validação da indicação de 

um fitoterápico é necessário respeitar os protocolos da regulamentação federal 

vigente, os quais são modificados com o decorrer do tempo. 

Observando a importância dos medicamentos naturais, torna-se fundamental 

a caracterização dos padrões de toxicidade de óleos essenciais, especialmente por 

referir-se a uma mistura complexa de compostos apolares altamente lipossolúveis 

(CARVALHO et al., 2008). Esse tipo de óleo é quimicamente diferente da composição 

de acilgliceróis de verdadeiros óleos e gorduras (VARGAS et al., 2010). Em prol disso, 

o estudo da extração dos óleos essenciais e seus componentes são muito 

significativos para a pesquisa. 

Sob o decreto n° 50.040 de 24 de janeiro de 1961, a ANVISA regulamenta 

como "essência natural", "óleo essencial", "óleo etéreo", ou simplesmente "essência" 

o produto aromático, sápido, volátil, sob a forma oleosa, extraído de vegetais que 

podem se apresentar isoladamente ou misturados entre si, retificados, desterpenados 

ou concentrados (BRASIL, 1961). 

Por outro lado, para a International Organization for Standardization (ISO), 

nem todos os extratos odoríferos são considerados “óleo essencial”. De acordo com 

o documento ISO 9235.2, somente é conceituado como tal, aquilo que é obtido de 

matérias-primas vegetais por meio de destilação por arraste com vapor de água dos 

pericarpos de frutos cítricos. O produto derivado de outros métodos de extração, 
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abrangendo a extração supercrítica e com fluido pressurizado, não estão em 

conformidade com a definição da ISO, portanto podem ser nomeados como extratos 

(BASER; BUCHBAUER, 2016). 

Dessa forma, cabe ainda citar as oleoresinas que são extraídas com a ajuda 

de solventes orgânicos, através do material vegetal seco ou fresco. Elas possuem em 

sua composição todos componentes lipofílicos do vegetal, o próprio óleo essencial e, 

geralmente, ácidos graxos, metil ésteres de ácidos graxos, pigmentos, cumarinas, 

psolarenos, esteróis e flavonas. Esse extrato sólido a temperatura ambiente apresenta 

um aroma mais concentrado e alta atividade biológica devido as propriedades 

antioxidantes e antimicrobianas que seus componentes possuem. Por isso, assim 

como o óleo essencial, as oleoresinas também geram interesse por parte da indústria 

cosmética, farmacêutica e alimentícia (REVERCHON, 1997; DOGENSKI, 2013). 

 

1.4 APLICAÇÕES DOS ÓLEOS ESSENCIAIS OU EXTRATOS NATURAIS 

  

De acordo com Marques (1958), os óleos essenciais são utilizados como 

aromas na perfumaria e para produtos industriais, saborizantes ou flavorizantes na 

indústria de alimentos e de bebidas (alcoólicas ou não), possibilitam a obtenção de 

produtos terapêuticos, de solventes, emulsivos industriais e de produtos 

intermediários ou iniciais em processos sintéticos para substâncias variadas. Podem 

ser comercializados na forma bruta ou beneficiada, de modo a fornecer substâncias 

purificadas como o limoneno, citronelal, eugenol, mentol, citral e safrol (BIZZO; 

HOVELL; REZENDE, 2009; DOGENSKI, 2013). 

O óleo de citronela é um óleo essencial extraído das folhas de diferentes 

espécies de Cymbopogon e é constituído de monoterpenos, que representam 

aproximadamente 80% de sua composição, no entanto, também é possível constatar 

sesquiterpenes. Os terpenóides mais encontrados nesse óleo são o geraniol, 

citronelol e citronelal, substâncias que são muito utilizadas para a síntese de 

fragrâncias, fabricação de velas, incenso, cremes, loções e na indústria de alimentos 

como flavorizantes (VARGAS et al., 2010). 

O geraniol é um líquido incolor, com aroma de rosas, e está presente em 

praticamente todos os óleos essenciais que contenham terpenos, usualmente como 

um éster. Pode ser empregado em aromas de groselha, melão, maçã vermelha, 
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laranja, limão, abacaxi, melancia e mirtilo, além de ser aplicado a composições de 

sabores em pequenas quantidades para acentuar notas cítricas. O citronelol também 

é um líquido incolor com um adocicado odor de rosas, porém é mais estável que o 

geraniol. É extremamente utilizado como material para fragrâncias, principalmente 

para notas de rosas e composições florais no geral e, para aprimorar o sabor cítrico 

de produtos alimentícios. Já o citronelal possui um aroma refrescante que remete a 

erva-cidreira e é o responsável pelo odor característico da citronela. Pode ser utilizado 

em algumas sínteses químicas, em sabonetes perfumados e detergentes (SURBURG; 

PANTEN, 2006). 

O óleo de citronela ganhou grande repercussão por suas propriedades 

antimicrobianas, herbicidas e repelente de insetos, podendo ser utilizado na 

substituição de fungicidas químicos, evitando efeitos potencialmente prejudiciais à 

saúde humana, vida aquática e terrestre (MORAES et al., 2003). 

Apesar da citronela ser mais conhecida pela repelência, estudos demonstram 

que seus componentes podem ser empregados em outros setores, visto que a US 

Food and Drug Administration (FDA) e Flavor and Extract Manufacturers’ Association 

(FEMA) classificam a citronela e geraniol como GRAS (Generally recognized as safe), 

ou seja, seguro para consumo (CANADA, 2004). Além disso, Sinha et al. (2014) 

pesquisou sobre a toxicidade do óleo de citronela e seu maior componente (geraniol) 

e, concluiu que o geraniol, mesmo em altas concentrações, não altera a atividade 

mitocondrial e, portanto, não induz danos ao DNA. E o óleo de citronela é considerado 

seguro para consumo humano em baixas concentrações. 

Algumas limitações de concentração para uso desse óleo foram indicadas 

pelo Conselho da Europa, que limitaram níveis entre 13-48 ppm para conferir sabor 

em bebidas alcoólicas e não-alcoólicas, chicletes, balas duras e macias, cereais 

matinais, gelatinas, pudins, doces, laticínios e alimentos de panificação (COUNCIL OF 

EUROPE, 2000). A Pest Management Regulatory Agency (PMRA) ainda relata que 

baseado nas estimativas de consumo e avaliação de segurança dos componentes do 

óleo, usando um procedimento que leva em consideração a estrutura química, o 

destino metabólico e os dados de toxicidade disponíveis na literatura, o uso do óleo 

de citronela como um agente flavorizante em alimentos não apresenta uma 

preocupação de segurança (CANADA, 2004). 

Sinha, Biswas e Mukherjee (2011), comprovaram o efeito antigenotóxico do 

óleo contra danos no DNA induzidos por um agente alquilante (metil-metanosulfonato) 
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e um agente oxidativo (peróxido de hidrogênio), sugerindo que o uso do óleo pode 

proporcionar um efeito citoprotetor devido ao seu potencial de inibição da peroxidação 

lipídica. 

Tongnuanchan, Benjakul e Prodpran (2014) observou que o óleo de citronela 

pode servir como uma substância hidrofóbica com atividade antioxidante para ser 

utilizado no aperfeiçoamento de um filme biopolímero aplicado em embalagem ativa 

e solúvel para ingredientes ou condimentos em alguns tipos de alimentos, como 

macarrão instantâneo. Arancibia et al. (2014) também incorporou o óleo em um filme 

biodegradável a base de proteína de soja e concluiu que essa adição foi efetiva contra 

fungos patógenos. Assim como Pires et al. (2013), que adicionou óleo de citronela em 

filmes de proteína de pescado, autenticando o aumento da atividade antioxidante e 

redução da permeabilidade do vapor de água. Similarmente, Shen e Kamdem (2015) 

desenvolveram películas biodegradáveis incorporando uma porcentagem de óleo 

essencial de citronela e confirmaram que houve um efeito significativo na resistência 

mecânica da embalagem, redução notável na permeabilidade ao vapor de água e uma 

ligeira melhora na temperatura de degradação desses filmes ativos, que podem ser 

aplicados em indústrias de alimentos.  

Além dessas propriedades para filmes biodegradáveis em alimentos, o óleo 

pode servir como desinfetante no combate a bactérias e fungos para superfícies de 

manipulação de alimentos. 

Os componentes do óleo ainda podem ser utilizados separados, como no 

estudo de Victoria et al. (2012) que demonstra a atividade antimicrobiana de citronelal 

e citronelol contra três espécies importantes de bactérias patogênicas de origem 

alimentar: Listeria monocytogenes, Staphylococcus aureus e de Salmonella 

Typhimurium. Lenardão et al. (2007), inclusive aborda que o citronelal é um composto 

chave para sínteses orgânicas, pois é facilmente disponível a partir das fontes naturais 

ou preparado sinteticamente, possui um preço competitivo, biodegradável e possui 

alto grau de pureza. 

Por outro lado, o látex extraído da janaúba tem sido mais empregado em 

pesquisas para uso medicinal. Em estudos Uzabakiliho, Largeau e Casadevall (1987), 

identificaram que que esse látex possui como maiores constituintes triterpenóides, 

ionol (antioxidante de grau alimentício) e ácidos aromáticos. Andersen et al. (2010), 

isolou das folhas da Synadenium grantii quatro tipos de antocianinas, que consistem 

em pigmentos importantes de plantas vasculares, com atividade antioxidante e 
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desempenham um papel fundamental na prevenção de doenças cardiovasculares, 

neurológicas, câncer, diabetes, entre outros (CASTAÑEDA-OVANDO et al., 2009). 

Em estudo direto com a planta, De Oliveira et al. (2013) investigou e 

comprovou a ação citotóxica da janaúba contra células de melanoma B16F10 e, 

também, o efeito deletério sobre a replicação celular e a indução da morte dessas 

células. Em ensaios in vivo, uma redução significativa de volume do tumor em ratos 

portadores do melanoma foi observada. Os autores ainda identificaram e isolaram dois 

constituintes da planta, o euphol e citrostadienol. O primeiro consiste em um álcool 

triterpeno tetracíclico com ação anti-inflamatória e imunológica (DUTRA et al., 2012; 

AMAZÔNIA FITOMEDICAMENTOS LTDA., 2011). 

Em resumo, a relevância da aplicação desses dois vegetais está 

progressivamente se mostrando mais definida, todavia estudos mais pontuais são 

cruciais para que as matrizes sejam apropriadamente utilizadas em indústrias ou pela 

própria população. 

 

1.5 MÉTODOS DE EXTRAÇÃO 

 

1.5.1 Destilação 

  

Os procedimentos de extração de substratos naturais progrediram nos últimos 

anos, de modo a aumentar o rendimento e qualidade dos produtos obtidos. Alguns 

aspectos influenciam a produção de óleos essenciais, como os fatores genéticos e 

ambientais, e outros influenciam no rendimento, como o método e o tempo de extração 

(OLIVEIRA et al., 2012). 

Os métodos de destilação são relativamente simples, baratos e favoráveis ao 

meio ambiente, produzindo óleos de boa qualidade. Geralmente é utilizado para a 

extração de óleo essencial de gramíneas (MANAF; MUSTAPA; MUSTAPA, 2013). A 

extração se torna viável pois quando a matéria-prima é exposta a uma corrente de 

vapor, seus óleos voláteis são vaporizados. Essa mistura de vapores de óleo e água 

é transportada a um condensador, transformando os vapores em líquidos que são 

despejados e recolhidos em um separador (GALVÃO, 2004). 

 Segundo Willians (1996), a extração a vapor ainda pode ser classificada como: 

destilação com água, destilação a vapor úmido e destilação a vapor seco. No caso da 

destilação com água, ou como é mais conhecida hidrodestilação, a matriz é colocada 
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diretamente em contato com a água em ebulição, podendo ficar imersa ou flutuando 

dependendo da densidade. Na destilação a vapor úmido o material é colocado sobre 

uma placa perfurada, com uma distância do fundo do extrator que é preenchido com 

água até a placa, dessa forma, a matéria-prima entra em contato somente com o vapor 

d’água. Já na destilação a vapor seco, o vapor é gerado por caldeiras ou autoclaves 

e é injetado diretamente na amostra acondicionada em cesto metálico (GALVÃO, 

2004; CZAIKOSKI, 2014). 

 Segundo Anitescu, Doneanu e Radulescu (1997) e C zaikoski et al. (2015a), 

apesar da hidrodestilação ser o procedimento de extração mais utilizado, apresenta 

problemas como a degradação de compostos insaturados devido a ação de 

temperaturas elevadas e a presença de água, que possivelmente ocasiona 

modificação química dos óleos essenciais, ocasionando compostos de aromas 

indesejáveis devido ao calor. 

 

1.5.2 Extração por solventes orgânicos 

 

 Em alternativa a extração a vapor, podemos destacar a extração por solventes 

orgânicos, especialmente ao método desenvolvido por Franz von Soxhlet em 1879, 

que consiste em um refluxo sucessivo do solvente em um processo intermitente, com 

a amostra submersa em um solvente puro. Na fase inicial, o solvente é aquecido para 

alcançar a fase vapor, é condensado e despejado no cilindro que comporta o cartucho 

de papel filtro onde está acondicionada a amostra. Enquanto o cilindro vai sendo 

preenchido com o solvente, ocorre a solubilização do extrato a ser extraído da 

amostra. Assim que o cilindro fica completamente cheio, essa mistura de solvente com 

extrato é sifonada para o balão onde o solvente encontrava-se inicialmente (BRUM; 

ARRUDA; REGITANO-D’ARCE, 2009; CZAIKOSKI, 2014). Os solventes mais 

utilizados são os álcoois (etanol e metanol), cetonas (acetona e metiletilcetona), 

hidrocarbonetos alifáticos (éter de petróleo e o n-hexano), éter etílico e água (SIMÕES 

et al., 2001). 

 No método de Soxhlet, a amostra permanece em contato com o solvente e em 

constante renovação, o que é visto como uma das consideráveis vantagens, além de 

ser uma metodologia simples e sem demanda de treinamento especializado para 

aplicação e, normalmente extrai maior quantidade de massa que outras técnicas. Em 

contrapartida, o longo tempo necessário para a extração e a grande quantidade de 
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solvente utilizado não apenas torna a análise mais cara, como também causa danos 

ao meio ambiente. Além disso, uma vez que a temperatura do sistema permanece 

relativamente alta, posto que o calor aplicado para o processo de evaporação é 

constante e depende de qual solvente é escolhido, existe a possibilidade de 

degradação térmica compostos mais sensíveis a temperatura (CASTRO; GARCÍA-

AYUSO, 1998). 

 Baseado em Uquiche, Cirano e Millao (2015), as desvantagens proporcionadas 

pelas técnicas mais antigas e consolidadas de extração, explicam o interesse na 

investigação de novas tecnologias como a extração supercrítica usando CO2 e 

propano como solventes, para intensificar a qualidade dos extratos. Esta metodologia 

tem sido extensamente estudada para a separação de óleos essenciais a partir de 

substratos herbáceos. 

 

1.5.3 Extração por fluído supercrítico 

 

Conhecida a mais de um século, seu estudo e sua aplicação se intensificaram 

apenas nas últimas décadas (MCHUGH; KRUKONIS, 1994). Aplicações têm sido 

desenvolvidas: nas indústrias de alimentos e farmacêutica, na extração de óleos e 

gorduras como compostos bioativos presentes em tecidos de plantas e animais, 

aromas e óleos essenciais (SAPKALE et al., 2010); na indústria têxtil, química e 

petroquímica na produção de combustíveis e polímeros; e nas áreas de toxicologia e 

meio ambiente, na remoção de metais pesados (AHMAD et al., 2019).  

 É uma técnica que permite o controle de variáveis do processo como 

temperatura e pressão. Dessa maneira, há uma produção de extratos sem resíduos, 

a baixas temperaturas, de modo a evitar a degradação de compostos ativos. Os 

substratos herbáceos contêm baixas concentrações de óleos essenciais e, uma vez 

que o CO2 é considerado um solvente não polar, que é adequado para a extração de 

substâncias lipofílicas (tais como os óleos essenciais), a extração supercrítica torna-

se um método adequado para a recuperação dos compostos de interesse (DEL 

VALLE; AGUILERA, 1999). 

Fluidos supercríticos têm características de solubilidade similares às de 

hidrocarbonetos leves para vários solutos e não causa os problemas gerados pelos 

líquidos orgânicos, como a permanência de resíduo do solvente (SAPKALE et al., 

2010). O processo de extração depende principalmente de dois fatores: solubilidade 
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e difusão do soluto no solvente (DOKER et al., 2004), que dependem, 

respectivamente, da densidade e da viscosidade do solvente. Os fluidos supercríticos 

são muito efetivos porque podem difundir como gases e dissolver como líquidos 

devido à sua baixa viscosidade e alta densidade. Pequenas alterações na pressão ou 

temperatura podem alterar a densidade do fluido, fazendo com que, posteriormente, 

o soluto seja facilmente precipitado (AHMAD et al., 2019, SAPKALE et al., 2010; 

MCHUGH; KRUKONIS, 1994).  

 Apesar disso, alguns fatores podem afetar a eficiência da extração supercrítica, 

como temperatura, pressão, tempo de extração, taxa de fluxo e o tamanho de 

partícula. Sendo que a temperatura e a pressão são os principais fatores que afetam 

o comportamento de extração, uma vez que estes fatores determinam o poder 

solvente do fluido supercrítico. Em estudos sobre o efeito da temperatura e da 

pressão, os outros fatores são tratados para manter um valor constante (UQUICHE; 

CIRANO; MILLÃO, 2015). 

A remoção do soluto depende de uma cadeia de fenômenos que, no caso de 

matrizes porosas, inclui: a solubilização dentro dos poros; a difusão até o exterior do 

sólido; e a difusão da superfície externa do sólido para o fluxo de solvente. A 

porosidade do leito contendo a matriz de extração é de fundamental importância 

devido à superfície de contato determinar a cinética dos dois processos, de 

solubilização e difusão. Também é importante levar em conta que materiais biológicos 

podem inchar durante o processo, levando ao aumento do tamanho poros (DOKER et 

al., 2004; PAWLISZYN, 1993). No caso de sólidos não porosos, a difusão dentro do 

sólido governa a velocidade do fenômeno, e a vantagem da alta transferência de 

massa dos fluidos supercríticos não influencia o processo (MCHUGH; KRUKONIS, 

1994). 

O CO2 supercrítico é o fluido mais utilizado para extrações devido a sua 

relativamente baixa pressão crítica (7,38 MPa) e temperatura crítica (31,1 °C), 

facilitando a manipulação e evitando a degradação de compostos termolábeis. O fluido 

pode ser removido do extrato facilmente, ao contrário de solventes tradicionais como 

o hexano. Além disso, é barato, não é explosivo ou tóxico em baixas concentrações e 

seu reuso é benéfico para a atmosfera porque seu acúmulo leva à intensificação do 

efeito estufa (SAHENA et al., 2009).  

O fluido possui alta afinidade e seletividade para compostos apolares de baixo 

peso molecular e compostos orgânicos oxigenados de peso molecular médio 
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(NASCIMENTO et al., 2016; SAHENA et al., 2009). Porém, sua alta seletividade pode 

ser indesejável quando existem compostos de interesse que apresentam grupos 

polares e de alto peso molecular. Nesses casos, pequenas adições de co-solventes 

polares (1-10 %) aumentam a faixa de compostos extraídos e, consequentemente, o 

rendimento da extração. O etanol é o mais utilizado (SAHENA et al., 2009; AZEVEDO 

et al., 2008) principalmente para a extração de antioxidantes (RAVENTÓS; DUARTE; 

ALARCÓN, 2002; JUCHEN et al., 2019; LASTA et al., 2019; MONTES et al., 2019), 

interagindo fisicamente e formando pontes de hidrogênio com os produtos extraídos 

(TONATO et al., 2019). 

Produzido a partir de fontes renováveis, o uso do etanol como co-solvente é  

menos danoso para o meio ambiente (JUCHEN et al., 2019), ao contrário de outros 

co-solventes como o metanol que, além de ser proveniente de fontes fósseis, é tóxico 

(SAHENA et al., 2009). Apesar disso, a adição de etanol em excesso pode causar 

uma diminuição do rendimento por dificultar a interação do CO2 com a matriz de 

extração (UQUICHE; CAMPOS; MARILLÁN, 2019) e sua presença aumenta a 

temperatura crítica do fluido (AZEVEDO et al., 2008). 

Assim como os fluidos supercríticos, os fluidos comprimidos também podem 

apresentar baixa viscosidade e alta difusividade e solubilidade porque possibilitam o 

aumento da temperatura acima da temperatura de ebulição em condições 

atmosféricas (MUSTAFA; TURNER, 2011). O propano comprimido é um ótimo 

solvente de triacilgliceróis (CORSO et al., 2010; PEDERSSETTI et al., 2011), 

tocoferóis, fitoesteróis e carotenoides (CUCO et al., 2019), superando o CO2 

supercrítico. Além disso, também não deixa resíduos tóxicos no extrato, possui baixo 

custo e é necessário aplicar pressões menores que no caso do CO2 supercrítico, o 

que facilita a operação e a torna mais segura. Devido a ser um fluido inflamável, pode 

ser utilizado em conjunto com o próprio CO2 (PEREIRA et al., 2019). 

A literatura dispõe de inúmeros trabalhos utilizando a extração supercrítica em 

matrizes vegetais. Para a citronela, por exemplo, Galvão (2004) utilizou o CO2 e variou 

a vazão do solvente, pressão e temperatura. Moncada, Tamayo e Cardona (2014) 

também utilizaram o CO2 como solvente para extração, assim como Malaluan e 

Malaluan (2015). Pereira (2010) utilizou o óleo essencial da citronela extraído com 

CO2 supercrítico para avaliar a atividade antibacteriana. Contudo, não há relatos na 

literatura de estudos que utiliza o propano como solvente na extração supercrítica para 

obtenção do óleo de citronela. Do mesmo modo, também não há relatos de trabalhos 
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que utilizem tanto o CO2 quanto o propano para extração supercrítica do extrato de 

janaúba.  

 

1.6 ATIVIDADE ANTIOXIDANTE  

 

 Diante de inúmeras pesquisas e evidências substanciais, podemos consolidar 

o papel dos radicais livres e outros oxidantes como agentes motivadores do 

envelhecimento celular e de doenças relacionadas a esse envelhecimento, como 

câncer, artrite, choque hemorrágico, doenças cardiovasculares, declínio do sistema 

imune, doenças metabólicas e doenças neurodegenerativas (ATOUI et al., 2005; 

SOUSA et al., 2007). 

 Os radicais livres reagem com outras células com a finalidade de alcançar uma 

forma estável, pois são compostos instáveis e altamente reativos já que possuem um 

elétron desemparelhado. Sendo assim, são capazes de mudar as propriedades dos 

alvos biológicos nas células que sofrem ataques. Tais compostos são formados 

devido a fatores ambientais, como poluição atmosférica, óxidos de nitrogênio, ozônio, 

radiação UV, tabagismo e metais pesados tóxicos e, também, por efeito de 

substâncias químicas, como solventes orgânicos, hidrocarbonetos halogenados, 

pesticidas e citostáticos (SPITELLER, 2001). 

A produção desses radicais livres, em seres vivos, é limitada aos compostos 

antioxidantes, que podem possuir origem endógena ou serem procedentes de origem 

alimentar e outras fontes.  Sob a condição de estresse oxidativo grave, devido a um 

desequilíbrio entre a produção de radicais livres e sistema de defesa preliminar, 

moléculas biológicas, incluindo DNA, proteínas, carboidratos e lipídios serão 

danificadas. Em vista disso, lesões oxidativas de caráter cumulativo ocorrem na 

insuficiência da disponibilidade de antioxidantes, os quais são capazes de neutralizar 

ou desativar os radicais livres (ATOUI et al., 2005; DEY et al., 2016). 

Dey et al. (2016) relatam que compostos fenólicos bioativos estão sendo alvo 

de grande atenção nos setores alimentar e farmacêutico devido ao seu potencial 

antioxidante. Diversos estudos foram realizados para explorar o potencial antioxidante 

de compostos fenólicos a partir de diversas fontes naturais, a fim de substituir o uso 

de antioxidantes sintéticos que podem corresponder um perigo para a saúde em 

produtos alimentares. 
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Em estudos sobre a composição do óleo de citronela, alguns autores relataram 

que este apresenta uma mistura com mais de uma dúzia de monoterpenos, sendo 

aldeídos e álcoois os principais. Outros componentes predominantes deste óleo são 

acetato de citronelilo, β-bourboneno, acetato de geranil, elemol, L -borneol e nerol 

(WIJESEKERA; JAYEWARDENE; FONSEKA, 1973; PATRA; SINGH; KALRA, 1997; 

SILVA et al., 2010a).  

Sobre a composição química e potencial biológico do óleo de janaúba, alguns 

estudos descritos na literatura mostram que os terpenos são compostos metabólicos 

presentes, além de ésteres diterpenos, alguns autores relatam o isolamento de 

triterpenos tetracíclicos e pentacíclicos tanto do látex quanto das folhas da planta, 

dentre eles o euphol, o tirucalol, o euforbol, e o germanicol (UZABAKILIHO; 

LARGEAU; CASADEVALL, 1987; HASSAN; MOHAMMED; MOHAMED, 2012). 

Dois tipos de metabólitos são encontrados nas plantas, os primários e 

secundários. Os metabólitos primários respondem pela sobrevivência, exercendo 

função nos processos de fotossíntese, respiração e assimilação de nutrientes. Já os 

metabólitos secundários são associados às estratégias de defesa das plantas (NASS, 

2007). Estes, destacam-se por apresentarem diversas atividades biológicas (TAYZ; 

ZEIGER, 2004). Os principais metabólitos secundários são distribuídos em três grupos 

de acordo com sua rota biossintética: terpenos, compostos fenólicos e compostos 

contendo nitrogênio (TAYZ; ZEIGER, 2004). 

Outras propriedades desses óleos relacionadas com compostos fenólicos já 

foram estudadas e descritas na literatura. Especiarias, ervas, extratos e óleos 

essenciais de plantas medicinais, ainda são investigados em relação a seu potencial 

antimicrobiano, pois estudos anteriores já comprovam que podem controlar o 

crescimento de variedades de microrganismos, entre eles, fungos filamentosos, 

bactérias e leveduras (MARUZELLA, 1960; MARUZELLA; SICURELLA, 1960; 

YOUSEF; TAWIL, 1980; AURELI; CONSTANTINI; ZOLEA, 1992).  

Antimicrobianos isolados das plantas agem como reguladores do metabolismo 

intermediário, de modo a ativar ou bloquear reações enzimáticas que afetam 

diretamente uma síntese protéica em nível nuclear ou ribossomal, ou alterando 

estrutras de membranas (SINGH; SHUKLA, 1984). Diversos estudos mostram que os 

monoterpenos manifestam efeitos prejudiciais à membrana celular microbiana 

(TABELA 1). 
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TABELA 1 - ESTUDOS MOSTRANDO A AÇÃO DE DIFERENTES COMPOSTOS SOBRE 
DIFERENTES MICRORGANISMOS 

Composto Microrganismo Ação Referência 
Carvacrol Listeria monocytogenes Interrupção do crescimento 

microbiano 
Kim e Nair, 1995 

1,8-cineol Listeria Monocytogenes Interrupção do crescimento 
microbiano 

Lis-Balchim e Deans, 
1997 

4-terpineol Escherichia coli Perda de material celular e 
coagulação de constituintes  
citoplasmáticos 

 
Gustafson et al., 1998 

Compostos 
carbonílicos 

Staphylococcus, 
Listeria, Salmonella e 

Escherichia coli 

Controle do crescimento 
microbiano 

Bowles e Juneja, 1998 

Eugenol Listeria monocytogenes Interrupção do crescimento 
microbiano 

Blaszyk e Holley, 1998 
Hao; Brackett e Doyle, 

1998 
4-terpineol Escherichia coli Perda de íons de potássio 

e a inibição da respiração 
 

Cox et al., 2000 
1,8-cineol Candida albicans Ação antifúngica Mondello et al., 2006 

 
Citral 

 
Candida sp. 

Ação sobre a membrana 
celular, bloqueio da síntese 
de membrana e Inibição da 

respiração celular. 

 
Da Silva et al., 2008 

Fonte: Adaptado de Toscan, 2014. 

 

Os componentes de óleos essenciais têm sido estudados por possuírem 

atividades biológicas, consequentemente, tornam-se um grande potencial como 

aditivos naturais em indústrias de alimentos (na conservação de alimentos crus e 

processados), farmacêuticas, para medicina alternativa e em terapias naturais (LIS-

BALCHIN; DEANS, 1997; MESOMO, 2013). 

O crescente interesse em avaliar a capacidade antioxidante é decorrência de 

vários estudos sobre a importância dos antioxidantes em sistemas biológicos 

(KARADAG; OZCELIK; SANER, 2009; PÉREZ-JIMÉNEZ et al., 2008). 

Com base nessas evidências e necessidades, os estudos de métodos utilizados 

na avaliação destes compostos têm crescido cada vez mais. Diversas técnicas têm 

sido utilizadas para determinar a atividade antioxidante, permitindo assim uma rápida 

seleção de substâncias potencialmente interessantes. Dentre essas técnicas, 

destacam-se os métodos colorimétricos in vitro. 

Em geral, as metodologias antioxidantes possuem o mesmo princípio. Um 

radical sintético é gerado e a capacidade de uma amostra em eliminar ou neutralizar 

o radical é monitorada espectrofotométricamente (ARNAO, 2000). 

Conforme as reações químicas envolvidas, grande parte dos métodos 

empregados na avaliação da atividade antioxidante são divididos em duas categorias: 
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(1) os que se baseiam na reação de transferência de elétrons e sequestro de radicais 

livres e (2) aqueles baseados na reação de transferência de átomos de hidrogênio 

(HUANG; OU; PRIOR, 2005). 

A técnica do sequestro do radical livre DPPH (2,2 -difenil -1- picril –hidrazil) é 

um dos métodos colorimétricos mais utilizados dentre as metodologias propostas para 

avaliar a atividade antioxidante, uma vez que consiste em um método simples e 

eficiente (CARMONA-JIMÉNEZ et al., 2014). 

O método da atividade antioxidante pela redução do radical DPPH foi 

inicialmente proposto por Blois (1959) e Brand-Williams, Cuvelier e Berset (1995). 

Atualmente, esse método é bastante conhecido pelas características atribuídas à 

molécula de DPPH, como ser um radical orgânico livre estável, apresentar boa 

estabilidade na ausência de luz, aplicabilidade e viabilidade (DENG; CHENG; YANG, 

2011). 

A avaliação da atividade antioxidante por este método caracteriza-se pela 

descoloração da solução contendo o radical livre DPPH (LI et al., 2015). Este radical 

é solúvel em metanol e apresenta coloração violeta. Quando um antioxidante é 

misturado com a solução metanólica de DPPH, o radical livre é reduzido ocorrendo 

uma mudança de cor de violeta para amarela, e consequentemente resultando na 

diminuição da absorbância do radical DPPH (SCHERER; GODOY, 2009). 

 Essa mudança é medida espectrofotométricamente a 517 nm, mostrando a 

eficiência do antioxidante em remover o radical (BRAND-WILLIAMS; CUVELIER; 

BERSET, 1995). 

A reação de captura do radical livre DPPH pode ser visualizada a seguir, na 

FIGURA 3. 

 
FIGURA 3 - MECANISMOS DE REAÇÃO ENTRE O RADICAL DPPH• E UM ANTIOXIDANTE 

ATRAVÉS DA TRANSFERÊNCIA DE UM ÁTOMO DE HIDROGÊNIO 

 
Fonte: Adaptado de Oliveira, (2015). 



35 

 

Os resultados são apresentados em termos de coeficiente de inibição (IC50), 

que é definido como a concentração mínima de amostra necessária para reduzir a 

concentração inicial do radical DPPH em 50% (CHEN; BERTIN; FROLDI, 2013; 

BRAND-WILLIAMS; CUVELIER; BERSET, 1995). Tal valor é calculado através da 

representação gráfica da inibição percentual do radical DPPH em função da 

concentração do antioxidante (BRAND-WILLIAMS; CUVELIER; BERSET, 1995). 

 Segundo Moon e Shibamoto (2009), o método do sequestro do radical livre 

DPPH é empregado em mais de 90% dos estudos de avaliação antioxidante de 

substâncias puras, misturas ou matrizes complexas. 

Já os compostos fenólicos consistem em antioxidantes primários capazes de 

interferir no processo de oxidação como terminadores de radicais livres e quelante de 

metais (SHAHIDI; AMBIGAIPALAN, 2015). 

Uma série de técnicas pode der utilizada para a quantificação espectrométrica 

de compostos fenólicos totais, no entanto, a utilização do reagente Folin-Ciocalteu é 

extensivamente mais utilizada e se baseia em reações de oxidação-redução entre os 

compostos fenólicos e íons metálicos (SILVA et al., 2010b). 

O reagente consiste na mistura dos ácidos fosfotúngstico (H3PW12O40) e ácido 

fosfomolíbdico (H3PMo12O40), que são reduzidos a partir dos extratos testados. Um 

meio com pH alcalino permite que substâncias redutoras, como fenólicas, dissociem 

um próton, levando à formação do ânion fenolato. Tal ânion possui capacidade de 

reduzir o reagente de Folin-Ciocalteu formando óxido de tungstênio (W8O23) e óxido 

de molibdênio (Mo8O23), mostrado na FIGURA 4 (GENOVESE et al., 2003). 

 
FIGURA 4 - REAÇÃO DE SUBSTÂNCIAS REDUTORAS COM REAGENTE DE FOLIN-CIOCALTEU 

 
Fonte: Pires et al., 2017. 
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Os óxidos formados apresentam coloração azul, que são analisados em 

espectrofotômetro a 765 nm, possibilitando a quantificação das substâncias fenólicas. 

Dessa forma, quanto mais azul a coloração final da reação maior a quantidade de 

substâncias redutoras ou substâncias fenólicas (HUANG; OU; PRIOR, 2005). 
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CAPÍTULO 2: EXTRAÇÃO DE SOLUTOS DE CAPIM CITRONELA UTILIZANDO 
CO2 SUPERCRÍTICO, PROPANO COMPRIMIDO E ETANOL COMO CO-
SOLVENTE: AVALIAÇÃO FENÓLICA TOTAL 
 

 

O conteúdo deste capítulo foi publicado na revista The Journal of Supercritical Fluids 

DOI 10.1016/j.supflu.2018.03.003. 

 
 

Este estudo relata a cinética da extração de citronela por scCO2, propano comprimido, 

scCO2 + etanol, propano comprimido + etanol. Os rendimentos de extração foram 

melhorados pela adição de etanol para ambos os solventes comprimidos. A cinética e 

o rendimento de extração em equilíbrio (Ye) foram, em geral, investigados na faixa de 

pressão de 2 a 20 MPa a 20 °C, 40 °C e 60 °C. Na temperatura de 40 °C e pressões 

similares, o propano foi vantajoso em relação ao CO2 em termos de ambos os 

parâmetros cinéticos (aumento de 4,1 ± 0,5 s −1 para 7,3 ± 0,7 s −1) e Ye (aumento de 

2,35 ± 0,08% para 3,76 ± 0,09%). Além disso, usando propano comprimido + etanol, 

ambos os parâmetros de extração (k = 16 ± 4s −1 e Ye = 6,3 ± 0%) foram ainda mais 

aprimorados. O teor total de fenólicos foi semelhante para todos os extratos avaliados 

em diferentes condições e métodos de extração, com exceção do extrato obtido por 

hidrodestilação, onde foi obtido maior valor (1,4 ± 0,4 mg EAG g −1) quando comparado 

aos solventes comprimidos. 

 

2.1 INTRODUÇÃO 

 

A citronela (Cymbopogon winteranius Jowitt ex Bor) é uma planta aromática 

nativa do sudeste asiático, cuja popularidade aumentou após a sua repelência contra 

o mosquito Aedes aegypti (TAWATSIN et al., 2001). Embora a citronela seja 

conhecida principalmente por essa propriedade, o FDA (Food and Drug 

Administration), FEMA (Flavor and extract manufacturers association of the USA), 

Chemical Health Hazard Assessment Division (CANADÁ, 2004) e pesquisadores 

independentes (SINHA et al., 2014) concluíram que o óleo de citronela e seu principal 

componente geraniol são seguros, e têm sido sugeridos para diferentes 

aplicações. Por exemplo, na composição de filmes bioplásticos na indústria 
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alimentícia devido às suas propriedades hidrofóbicas, antioxidantes e bioativas 

(SINHA; BISWAS; MUKHERJEE, 2011; PIRES et al., 2013; TONGNUANCHAN; 

BENJAKUL; PRODPRAN, 2014; ARANCIBIA et al., 2014; SHEN; KAMDEM, 2015). 

Dentre as diversas variáveis que podem ter influências positivas no 

rendimento extrativo de solutos e na qualidade dos extratos obtidos da citronela e de 

outras plantas em geral (por exemplo, fatores genéticos e agronômicos), as inovações 

nas técnicas de extração sólido-líquido têm sido particularmente exploradas na 

literatura (ASSIS et al., 2006; OLIVEIRA et al., 2012; LEBOVKA; VOROBIEV; 

CHEMAT, 2016; KOTOVICZ; ZANOELO, 2013; ZHANG et al., 2011). No caso 

particular da extração de óleo de citronela, a razão para testar novos métodos de 

extração está em que os métodos convencionais, como hidrodestilação e Soxhlet, têm 

efeitos prejudiciais sobre a qualidade do extrato, geralmente atribuídos às altas 

temperaturas e longos tempos de extração exigidos pela extração por esses métodos 

(ANITESCU; DONEANU; RADULESCU, 1997; DE CASTRO; GARCIA-AYUSO, 1998; 

CZAIKOSKI et al., 2015b). 

Como uma alternativa aos métodos tradicionais, a extração com dióxido de 

carbono supercrítico tem sido enfatizada (ESMELINDRO et al., 2005; CARDOZO et 

al., 2007) uma vez que a operação é comumente realizada a baixa temperatura, e 

uma das vantagens mais importantes do uso desta técnica é evitar a perda de 

compostos termolábeis por evaporação ou degradação térmica. No entanto, a baixa 

toxicidade, a natureza não carcinogênica, seletividade, inércia, baixa pressão crítica e 

a temperatura são propriedades importantes adicionais do CO2 supercrítico como 

solvente (DEL VALLE; AGUILERA, 1999; REVERCHON; DE MARCO, 2006). 

Vantagens semelhantes são obtidas utilizando-se propano comprimido, que é 

a principal razão para muitas investigações que consideraram seu uso como solvente 

com propósitos análogos (CZAIKOSK et al., 2015a; FREITAS et al., 2008; NIMET et 

al., 2011). Nas circunstâncias atuais, ambos os solventes são recomendados 

positivamente devido à sua natureza não polar que os torna especialmente adequados 

para a extração de compostos lipofílicos, como o óleo essencial de citronela (DEL 

VALLE; AGUILERA, 1999). Para aumentar o rendimento da extração, combinações 

de solventes polares com CO2 supercrítico ou propano comprimido foram sugeridas, 

sendo usualmente referidos como modificadores ou co-solventes (TRABELSI et al., 

2016; QUEIROZ; CAJAIBA, 2016; SOLTANI; MAZLOUMI, 2017). 
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Em resumo, tendo em vista a importância crescente do óleo de citronela e 

seus compostos químicos em geral, a extração de solutos de folhas de citronela foi 

investigada usando CO2 supercrítico e propano comprimido com e sem adição de 

etanol como co-solvente polar. Em particular, examinou-se a influência da pressão e 

temperatura na cinética de recuperação de solutos de citronela e no rendimento de 

extração em equilíbrio. O teor fenólico total foi analisado nos extratos obtidos em 

diferentes condições, isto é, CO2 supercrítico com e sem etanol a uma temperatura de 

40 °C e diferentes pressões e propano comprimido com e sem etanol em diferentes 

temperaturas e pressões. Os extratos obtidos por extração de Soxhlet utilizando-se 

um solvente não-polar (hexano a 68 °C), um solvente polar (etanol a 78 °C) e por 

hidrodestilação também foram analisados. 

 

2.2 MATERIAIS E MÉTODOS 

 

2.2.1 Matéria-prima  

 

Todas as amostras de folhas de citronela utilizadas neste estudo foram obtidas 

em área residencial na região sul da cidade brasileira de Nova Londrina (Estado do 

Paraná, Brasil). As folhas foram colhidas em um único lote em março de 2016 e, 

posteriormente, foram lavadas com água destilada, secas com toalhas de papel e 

cortadas manualmente em pequenos pedaços para obter as mesmas dimensões. 

Após, as folhas foram colocadas em um forno de circulação de ar a 40 °C para 

secagem até atingir peso constante (cerca de 24 horas) (Nova Ética, Brasil). As 

amostras foram misturadas e acondicionadas em sacos de polietileno de baixa 

densidade, seladas em um selador a vácuo (Ianuen Maschinen AG, modelo CH9100, 

Herisau, Suíça) e armazenadas em freezer a -18 °C ± 2 °C para posterior utilização 

nos experimentos de extração. 

 

2.2.2 Caracterização da matéria-prima 

 

A granulometria da amostra foi feita após a separação do tamanho das 

partículas com ajuda das peneiras da série Tyler (Bertel, Brasil) e agitador mecânico 

(Bertel, Brasil), com aberturas de 12, 20, 24, 32 e 48 mesh. O cálculo proposto por 
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Gomide (1983), representado pela Equação (1), foi utilizado para a determinação do 

diâmetro médio da partícula. 

 

                                                                                                             (1) 

 

Onde: 

Dm = diâmetro médio das partículas (mm) 

Xi = fração de massa retida na peneira 

            Di = diâmetro de abertura da peneira (mm) 

 

A densidade aparente foi calculada pela quantidade necessária de massa de 

amostra para empacotar o volume total da célula de extração, com auxílio da Equação 

(2). 

   

                                                                (2) 

 

Onde, mamostra é a massa inicial (em gramas) colocada no leito de extração e 

Vleito é o volume total da célula de extração. 

 Já a densidade real foi calculada através de um picnômetro de gás hélio 

(Quantachrome Ultrapyc 1200e), no Instituto Central de Química Analítica da 

UNICAMP (Campinas, Estado de São Paulo, Brasil). 

Ao final, com os dados das diferentes densidades é possível calcular a 

porosidade total do leito de partículas, através da Equação (3) que relaciona a 

densidade real e a aparente. 

 

                            (3) 

 

 Onde ρa densidade aparente, ρr é a densidade real da amostra seca e moída. 

 

2.2.3 Extração por solventes orgânicos 

 

A extração Soxhlet (Nova Ética, Vargem Paulista, Brasil) (FIGURA 5) foi 

realizada segundo o método adaptado da AOAC (1999), em que uma massa 
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aproximada de 7g de amostra sólida seca e um solvente puro (hexano, Neon, 99,8% 

de pureza e etanol, Neon, 99,8% de pureza) no ponto de ebulição do solvente à 

pressão atmosférica foram colocados em conjunto no aparelho Soxhlet durante 6 

horas. No final da extração, o solvente foi removido com um evaporador rotativo (RV 

10 digital, Ika, Wilmington, EUA). As execuções de extração foram realizadas em 

triplicada em condições idênticas. 

 
FIGURA 5 - UNIDADE DE EXTRAÇÃO SOXHLET 

 
FONTE: O autor (2017). 

 

2.2.4 Hidrodestilação  

 

A hidrodestilação foi realizada seguindo passos de um procedimento relatado 

na literatura (ANVISA, 2010). Em tal circunstância, 25 g de folhas secas de citronela 

e 1 litro de água destilada foram colocadas em um frasco de fundo chato de um 

aparelho tipo Clevenger. A mistura foi fervida por 3 horas na pressão atmosférica 

produzindo um óleo claro que foi separado com sulfato anidrossódico para remoção 

de traços de umidade. 
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2.2.5 Extração supercrítica com fluído pressurizado 

 

Os experimentos de extração utilizando CO2 supercrítico (scCO2) (99,5% de 

pureza na fase líquida, White Martins SA, Ponta Grossa, Brasil), propano comprimido 

(CP) (99,5% de pureza na fase líquida, WhiteMartins SA, Ponta Grossa, Brasil), CO2 

supercrítico + etanol (scCO2 + EtOH) e propano comprimido + etanol (CP + EtOH) 

foram realizados em uma unidade de extração em escala de bancada (FIGURA 6). O 

etanol utilizado foi de grau analítico (Neon, 99,8% de pureza). Embora muitas vezes 

descrito em detalhes na literatura (CZAIKOSKI et al., 2015a; MESOMO et al., 2012; 

MESOMO et al., 2013; CZAIKOSKI, et al., 2015b; COELHO et al., 2016; CORREA et 

al., 2016; CORREA et al., 2017; PEREIRA et al., 2017), é importante mencionar que 

consiste basicamente de um invólucro de extração pressurizado conectado a um 

banho ultra-termostático (Quimis, São Paulo, Brasil, modelo 0214S2), com uma 

válvula de agulha (Autoclave Engineers) para controle do fluxo, uma seringa de alta 

pressão (modelo 500D, ISCO, Lincoln, EUA) e transdutores de pressão e temperatura, 

onde as incertezas na pressão e temperatura foram de ± 0,15 MPa e ± 1 °C, 

respectivamente. 

 
FIGURA 6 - UNIDADE DE EXTRAÇÃO SUPERCRÍTICA EM ESCALA DE BANCADA 

 
FONTE: O autor (2017). 
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O extrator de leito acondicionado, foi carregado com aproximadamente 12,5 

a 24,0 g de matéria-prima (folhas secas e moídas de citronela). A variação da massa 

depende de qual condição era escolhida (com ou sem adição do etanol). Nos 

experimentos sem adição de etanol, apenas a matéria-prima era inserida no leito. O 

equipamento consistia em um cilindro de aço inoxidável (8,0 x 10-5 m3 de volume 

interno, L = 0,16 m, Φ = 2,52 × 10−2 m). Para verificar a influência das condições de 

operação nos rendimentos dos extratos, foram realizados ensaios experimentais com 

scCO2 a 40 °C e a três diferentes pressões de 9, 12 e 20 MPa. No entanto, no caso 

de propano comprimido (CP), um conjunto de resultados foi obtido a partir de um 

planejamento fatorial 22 + 1, variando a temperatura e a pressão de 20 a 60 °C, e de 

2 a 10 MPa, respectivamente. 

Para investigar a influência de um co-solvente polar na extração, as amostras 

de citronela eram misturadas com etanol em duas proporções de massa diferentes 

(βc = 1 e βc = 2). Essa mistura foi preliminarmente carregada no vaso de extração e, 

então, pressurizadas usando propano comprimido (40 °C e 6 MPa) ou scCO2 (40 °C 

e 20 MPa).  

Após o extrator ser carregado com a amostra (com ou sem adição de etanol) e 

a temperatura e pressão serem estabilizadas, o fluido foi inserido e um tempo de 

confinamento (período estático de extração) de 60 minutos foi aguardado. No final 

desse período, a extração dinâmica foi iniciada com uma taxa de fluxo constante de 

solvente (CO2 ou propano) de aproximadamente 3,33 × 10−8 m3 s− 1. O fim do período 

de extração dinâmica foi determinado no momento em que não era mais possível obter 

extrato visível e não existia mais variação no peso do tubo de vidro.  

Os rendimentos de extração foram determinados periodicamente por um 

método gravimétrico que exige a remoção do solvente, e posteriormente a pesagem 

dos extratos obtidos. No caso das extrações com scCO2 e propano comprimido (CP), 

o tempo para a amostragem era de 10 minutos, mas quando o etanol foi adicionado 

como co-solvente foi reduzido para 5 minutos. Os extratos foram armazenados em 

frascos âmbar a baixas temperaturas, para posteriores análises.  

 

2.2.6 Teor de fenólicos totais 

 

O teor total de fenólicos nos extratos foi avaliado pelo método de Folin-

Ciocalteu (SINGLETON; ROSSI, 1965). Foram adicionados 0,1 mL de extrato (2 mg 
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mL− 1) a uma solução aquosa contendo 2 mL de água destilada, 0,5 mL de reagente 

Folin-Ciocalteu e 1,5 mL de carbonato de sódio (20% m / v). Os frascos com a solução 

final foram agitados e, assim, deixados em repouso por 2 horas. Em seguida, a 

absorbância dessa mistura de reação foi medida a 765 nm em espectrofotômetro (SP 

2000 UV, Bel Photo-nics, Brasil). O teor total de fenólicos foi calculado com uma curva 

de calibração previamente preparada usando ácido gálico como padrão. Os 

resultados foram expressos em miligramas de equivalente gálico (EAG) por grama do 

extrato (mg EAG/g de extrato). 

 

2.2.7 Análise de cromatografia gasosa-espectrometria de massa (GC-MS) 

  

Os extratos foram inseridos no equipamento GC-MS (Agilent 7890 A e Agilent 

5975 C), composto por uma coluna capilar HP-5MS (30 m × 0,25 mm id, 0,25 μm 

espessura de filme, fenil a 5 % dimetilpolisiloxano a 95 %). Foi injetado um volume de 

1,0 μL de gás hélio, utilizado como gás de arraste. As temperaturas de fonte e 

quadrupolo foram 230 °C e 150 °C, respectivamente. A varredura do espectrômetro 

de massa foi programada de 40,0 a 1000,0 m/z. De início, a temperatura da análise 

foi determinada em 50 °C e mantida por 1 minuto, após esse procedimento, a 

temperatura foi aumentando a uma taxa de 2 °C min−1 até atingir 200 °C, na qual foi 

mantida, também, por 1 minuto. Na identificação dos compostos foi utilizada a base 

de dados da biblioteca NIST-11, através da comparação de índices de retenção (RI) 

a uma série de n-alcanos (C8-C40), além de outras referências presentes na literatura. 

Essas análises foram executadas na Universidade Estadual do Centro-Oeste 

(UNICENTRO), no Departamento de Farmácia (Guarapuava, Estado do Paraná, 

Brasil). 

 

2.3 RESULTADOS E DISCUSSÃO 

 

As folhas de citronela utilizadas nos experimentos ficaram em formato de 

discos com diâmetro médio de 6,5 × 10−4 m, obtido a partir dos dados encontrados 

pela separação de tamanho nas peneiras, seguindo a metodologia sugerida por 

Gomide (1983), e 2,2 × 10−4 m de espessura medidos por um paquímetro digital 

(Mitutoyo 500-144B, São Paulo, Brasil). A densidade real das partículas foi de 1240 ± 
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10 kg, e a densidade aparente de 273 ± 5 kg, demonstrando uma porosidade do leito 

de 0,78. 

Todos os resultados da variação no rendimento com o tempo das extrações 

realizadas foram descritos com um modelo empírico de primeira ordem, fornecido pela 

Eq. (4) (R2 ≥ 0,93). Em todos os casos examinados, o procedimento de ajuste 

envolveu o método de otimização de Levenberg-Marquardt (EDGAR; HIMMELBLAU, 

1989) e uma função objetivo dada pela soma das diferenças trimestrais entre os 

valores experimentais e calculados de rendimento de extração (Y). 

 

                                                                      (4) 

 

Essa abordagem permite uma visão abrangente dos resultados da extração, 

porque resume os vários dados cinéticos por condição operacional em apenas dois 

parâmetros do modelo (k e Ye). O primeiro deles é a constante de taxa de extração (k) 

que representa uma combinação de resistências externas e internas ao transporte de 

massa, enquanto o segundo é o rendimento da recuperação de solutos nas condições 

de equilíbrio (Ye). 

Os resultados obtidos das extrações realizadas com CO2 e propano estão 

demonstrados abaixo nas FIGURAS 7 e 8 e sintetizados nas TABELAS 2 e 3. A 

FIGURA 7 mostra os resultados obtidos a uma temperatura constante de 40°C, com 

extrações realizadas com pressões de 9, 12 e 20 MPa. Os resultados de rendimento 

total obtidos foram de 2,41, 2,97 e 3,38%, respectivamente, e permite observar que o 

uso de uma maior pressão resultou em um maior rendimento de extração. As 

extrações realizadas com propano (FIGURA 8) nas temperaturas de 20, 40 e 60 °C e 

pressões de 2, 6 e 10 MPa, resultaram em rendimentos que variam de 2,93 a 4,16%. 

Esta apresentou o mesmo comportamento em relação ao rendimento, com a elevação 

da temperatura e pressão, maior rendimento é observado. 

Além disso, os resultados mostram que o aumento da pressão nos 

experimentos com scCO2 puro e propano comprimido foram responsável pela 

redução do tempo de extração. 

Dados cinéticos dos rendimentos de extração de citronela disponíveis na 

literatura a uma mesma temperatura de 40 °C e envolvendo o mesmo solvente 

(CO2 supercrítico) confirmam que um aumento na pressão de 8,5 MPa para 12 MPa 

tem um efeito positivo na de taxa de extração (CARLSON et al., 2001). 
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TABELA 2 - CONDIÇÕES DE OPERAÇÃO E PARÂMETROS CINÉTICOS AJUSTADOS (YE E k) DA 

EXTRAÇÃO DE CITRONELA REALIZADA COM CO2 SUPERCRÍTICO 
P  

(MPa) 
T 

(°C) 
 

ρ (kg m-3) μ x 105 (Pa 
s) 

m 
 (kg kg−1) 

k ± Uk,95 × 104 

(s−1) 
Ye ± Uy,95 (%) 

9 40 485,50 3,48 7,6 4,1 ± 0,5a 2,35 ± 0,08a 

12 40 717,76 5,85 10,0 4,6 ± 0,7a,b 3,0 ± 0,1b 

20 40 839,81 7,83 12,0 5,1 ± 0,8b 3,5 ± 0,1c 

k e Ye seguidos pela mesma letra não diferem estatisticamente pelo teste t para α = 0,05. 
ρ = densidade do solvente, μ = viscosidade do solvente,  = 15 x 10-3 ± 1 x 10-3 m3 de solvente 
usado por kg de material sólido, k = taxa de extração, ye = rendimento de extração em 
equilíbrio. 

 

 

TABELA 3 - CONDIÇÕES DE OPERAÇÃO E PARÂMETROS CINÉTICOS AJUSTADOS (YE E k) DA 
EXTRAÇÃO DE CITRONELA REALIZADA COM PROPANO COMPRIMIDO  

P  
(MPa) 

T 
(°C) 

 

ρ (kg m-3) μ x 105 (Pa 
s) 

m 
 (kg kg−1) 

k ± Uk,95 × 104 

(s−1) 
Ye ± Uy,95 (%) 

2 20 503,31 10,46 6,5 9 ± 1 2,76 ± 0,09 
2 60 428,05 6,57 4,1 4,9 ± 0,8 4,0 ± 0,2 
6 40 484,39 9,24 6,9 7,3 ± 0,7 3,76 ± 0,09 
10 20 521,29 11,88 7,3 10 ± 2 2,98 ± 0,09 
10 60 467,16 8,33 7,5 6 ± 1 4,2 ± 0,1 

ρ = densidade do solvente, μ = viscosidade do solvente,  = 13 x 10-3 ± 2 x 10-3 m3 de solvente 
usado por kg de material sólido. 

 
 
 
FIGURA 7 - CINÉTICA DE EXTRAÇÃO DE CITRONELA COM CO2 SUPERCRÍTICO A UMA 

TEMPERATURA CONSTANTE DE 40 °C E TRÊS PRESSÕES DIFERENTES 
(DIAMANTES ABERTOS: 9 MPa; DIAMANTES COMPLETOS: 12 MPa; QUADRADOS: 
20 MPa). SÍMBOLOS: RESULTADOS EXPERIMENTAIS; LINHAS SÓLIDAS 
REPRESENTAM O MODELO EMPÍRICO DE PRIMEIRA ORDEM. AS CONDIÇÕES 
OPERACIONAIS SÃO DEFINIDAS EM DETALHES NA TABELA 2 
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FIGURA 8 - CINÉTICA DE EXTRAÇÃO DE CITRONELA COM PROPANO PRESSURIZADO A 
DIFERENTES TEMPERATURAS E PRESSÕES (a = 2 MPa; b = 6 MPa; c = 10 MPa). 
SÍMBOLOS REPRESENTAM OS RESULTADOS EXPERIMENTAIS. LINHAS SÓLIDAS 
REPRESENTAM O MODELO EMPÍRICO DE PRIMEIRA ORDEM E A LINHA 
TRACEJADA O RENDIMENTO DE EXTRAÇÃO CALCULADO USANDO scCO2 a 40 °C 
E 9 MPa PARA COMPARAÇÃO. AS CONDIÇÕES OPERACIONAIS SÃO DEFINIDAS EM 
DETALHES NA TABELA 3 

 

 

Conforme relatado, o rendimento da extração próximo ao equilíbrio é 

fortemente sensível à temperatura. Sob a condição atual, e muitas outras 

circunstâncias análogas de extração (SANTOS et al., 2015; CORREA et al., 2016), o 

rendimento da remoção em equilíbrio é elevado pelo aumento da temperatura, embora 

o incremento do mesmo fator pode causar uma redução na densidade do solvente 

que afeta Ye negativamente. Esse efeito vantajoso da temperatura no rendimento da 

extração geralmente é creditado ao aumento da pressão de vapor dos solutos com a 

temperatura. 

Comparado à extração com scCO2 a uma mesma temperatura de 40 °C e 

pressão de 9 MPa, o propano comprimido é um solvente que oferece vantagens em 

termos de cinética de extração, bem como em termos de rendimento de remoção de 

solutos em equilíbrio. A FIGURA 8b pode confirmar essa afirmação através da 

comparação entre as linhas sólidas e tracejadas, o que é consistente com as 

observações anteriores para extração de solutos de diferentes sólidos com os 

mesmos solventes (CO2 supercrítico, propano comprimido) (ILLÉS et al., 2000; 

FREITAS, 2008). 
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Para examinar a influência de um co-solvente na extração de solutos de 

citronela, um conjunto de quatro experimentos foi realizado 

utilizando CO2 supercrítico + etanol e propano comprimido + etanol em duas 

proporções de massa diferentes entre o co-solvente e matéria-prima. Para todas as 

execuções experimentais, os resultados obtidos indicam que a extração é mais rápida 

e leva a maiores rendimentos em equilíbrio, devido ao uso de etanol (FIGURA 9). Os 

dados são descritos na TABELA 4. 

 
TABELA 4 - CONDIÇÕES DE OPERAÇÃO E PARÂMETROS CINÉTICOS AJUSTADOS (YE E k) DA 

EXTRAÇÃO REALIZADA COM ETANOL COMO CO-SOLVENTE COM T = 40 °C 
Solvente  βc P  

(MPa) 
m 

 (kg kg−1) 
k ± Uk,95 × 104 (s−1) Ye (%) 

CO2 1 20 3,8 12 ± 4a 4,3 
CO2 2 20 6,5 7 ± 1b 6,2 

Propano 1 6 3,8 23 ± 9c 3,8 
Propano 2 6 4,9 16 ± 4a,c 6,3 

k foi o único parâmetro ajustado nesses casos; os seguidos pelas mesmas letras não diferem 
estatisticamente pelo teste t para α = 0,05. 
βc = proporção de massa entre co-solvente e matéria-prima,  = 7 x 10-3 ± 2 x 10-3 m3 de solvente 
usado por kg de material sólido, k = taxa de extração, ye = rendimento de extração em equilíbrio. 
 
 
FIGURA 9 - a) RESULTADOS CINÉTICOS DA EXTRAÇÃO DE SOLUTOS DE CITRONELA 

USANDO scCO2 COM ETANOL COMO CO-SOLVENTE A 40 °C E 20 MPa (a1 : βc = 
1 e a2 : βc = 2). b) RESULTADOS CINÉTICOS DA EXTRAÇÃO DE SOLUTOS DE 
CITRONELA USANDO PROPANO COM ETANOL COMO CO-SOLVENTE A 40 °C E 
6 MPa (b1 : βc = 1 e b2 : βc = 2). LINHAS SÓLIDAS REPRESENTAM OS VALORES 
CALCULADOS PELA EQUAÇÃO (4) PARA EXTRAÇÃO COM ETANOL E A LINHA 
TRACEJADA A EXTRAÇÃO SEM ETANOL (PARA COMPARAÇÃO). AS CONDIÇÕES 
OPERACIONAIS FORAM DEFINIDAS NAS TABELAS 2, 3 E 4 

 

 

Em particular, a melhor condição de extração em termos das respostas 

examinadas, foi definida por CP + EtOH a 40°C e 6 MPa a uma proporção de matéria-
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prima e solvente de 1:2. Um aumento de aproximadamente 120% e 67% na constante 

de taxa de extração e no rendimento de extração em equilíbrio, respectivamente, 

foram observados por causa do uso de etanol. De um modo geral, esses resultados 

melhores se devem à extração de uma fração de solutos que apresentam uma 

natureza não polar que os tornam solúveis em um solvente não polar como propano 

ou CO2 (“um solvente fraco na extração de compostos com alta polaridade”) 

(ZULKAFLI  et al., 2014), mais uma porção de compostos polares solúveis em 

etanol. De fato, é um método eficiente para melhorar o rendimento de extração que é 

frequentemente relatado na literatura para diferentes sistemas sólido-

líquido (ZULKAFLI et al., 2014; CASAS et al., 2007). 

Extrações Soxhlet foram realizadas utilizando hexano e etanol como 

solventes (TABELA 5), e confirmam uma clara associação entre a polaridade do 

solvente e o rendimento de remoção de solutos perto do equilíbrio. Esses resultados 

também evidenciam que a citronela é rica em compostos polares. 

 
TABELA 5 - RENDIMENTO DE EXTRAÇÕES SOXHLET REALIZADA COM SOLVENTES DE 

DIFERENTES POLARIDADES, DURANTE 6 HORAS DE EXTRAÇÃO 
Solvente T (°C)* Polaridade Rendimento (%) 
Hexano 68,0 0,0 6,90 ± 0,2 
Etanol 78,5 5,2 13,62 ±1,19 

* Ponto de ebulição dos solventes. 

 
 Os rendimentos obtidos no extrator Soxhlet a 68 - 78 °C foram superiores aos 

obtidos utilizando-se extrator de leito fixo em temperatura menor que 60 °C, 

independente do solvente e pressão, o que reforça a importância da alta temperatura 

de extração como estratégia para melhorar o rendimento da extração em 

equilíbrio. No entanto, pelo menos parcialmente, a razão para esses rendimentos 

melhores pode estar relacionada à maior razão entre o volume de solvente e a massa 

do sólido bruto no extrator Soxhlet, quando comparados àqueles no leito fixo. 

Para identificar a condição de extração que maximiza o conteúdo fenólico total 

no extrato, os fenóis totais expressos como mg por g equivalentes de ácido 

gálico foram plotados para todas as execuções experimentais de extração (TABELA 

6). Como pode ser observado, o conteúdo fenólico total não variou consideravelmente 

com o método de extração, solvente, temperatura e pressão. Apenas no caso da 

hidrodestilação à pressão atmosférica, o teor de compostos fenólicos no óleo 
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essencial obtido foi nitidamente superior ao dos demais extratos, indicando que a 

maioria dos fenóis presentes na folha da citronela possuem alta pressão de vapor.  

 
TABELA 6 - CONTEÚDO DE FENÓIS TOTAIS PARA OS EXTRATOS FINAIS DOS DIFERENTES 

MÉTODOS DE EXTRAÇÕES REALIZADAS 
Extração Pressão (MPa) T (°C) Fenólicos (mg EAG/g) 
scCO2 9 40 0,027 ± 0,01 
scCO2 12 40 0,242 ± 0,05 
scCO2 20 40 0,290 ± 0,07 

CP 2 20 0,329 ± 0,11 
CP 2 60 0,718 ± 0,04 
CP 6 40 0,502 ±0,01 
CP 10 20 0,420 ± 0,11 
CP 10 60 0,222 ± 0,04 

scCO2 + EtOH – (1:1) 20 40 0,743 ± 0,10 
scCO2 + EtOH – (1:2) 20 40 0,331 ±0,04 

CP + EtOH – (1:1) 6 40 0,245 ± 0,03 
CP + EtOH – (1:2) 6 40 0,571 ± 0,07 

Soxhlet etanol - 78* 0,070 ± 0,01 
Soxhlet hexano - 68* 0,136 ± 0,01 
Hidrodestilação - 100 1,38 ± 0,39 

* Ponto de ebulição dos solventes à pressão atmosférica. 
 

Por fim, com o objetivo de avaliar a influência das variáveis de processo 

(temperatura, pressão e proporção entre massa de amostra e massa de solvente) 

sobre a composição dos extratos de citronela, foram realizadas análises de GC-MS 

para todas as condições testadas e os resultados estão apresentados em formato de 

tabela no ANEXO 1.  

Os principais compostos em proporções maiores de área relativa identificados 

em todos os extratos foram o citronelal, citronelol, elemol, geraniol, germacreno D-4-

ol e ácido agatólico. De modo geral, as condições de processo das amostras 1, 3 e 4 

não mostraram capacidade eficiente extrativa para os compostos citronelal, citronelol, 

elemol, germacreno D-4-ol e ácido agatolico frente aos demais parâmetros de 

extração.   

As condições de extrações (temperatura, pressão e tempo) e a técnica 

extrativa influenciam na composição e quantidade de compostos presentes nas 

diferentes amostras. Resultados semelhantes foram encontrados nas pesquisas de 

Clain et al., (2018) e Silva et al., (2011) que trabalharam com a citronela e identificaram 

os mesmos compostos (citronelal, citronelol, elemol, geraniol, germacreno D-4-ol) 

como também mostrado no atual estudo.  No entanto, nas condições operacionais 

usadas neste trabalho, foi possível obter maiores quantidades do composto elemol.  
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Elemol é um ingrediente utilizado em fragrâncias finas, cosméticos 

decorativos, shampoos, sabonetes e outros produtos de higiene pessoal, produtos de 

limpeza doméstica e detergentes. O uso mundial do elemol está na faixa de 1 a 10 

toneladas métricas por ano (BHATIA; LETIZIA; API, 2008).  

Os compostos citronelal e geraniol atuam na defesa química das plantas 

contra a ação de invasores externos. Os vapores sintetizados a partir do componente 

citronelal, podem causar irritação em um predador levando a desistir do ataque. O 

geraniol possui atividade antiséptica, podendo causar a inibição do crescimento de 

fungos e bactérias (MANN, 1995; SIMÕES et al., 2004). A amostra 13 extraída em 

Soxhlet com etanol mostrou maior capacidade extrativa do composto citronelal 

(39,441%) e depois pela amostra 7 (12,742%), extraída apenas com propano 

pressurizado na condição de 60 °C e 10 Mpa.  No caso do geraniol, a melhor condição 

operacional de obtenção foi na extração utilizando scCO2 com etanol na proporção de 

1:1 (EtOH:matéria-prima) em 40 °C e 20 MPa (amostra 15) e na extração utilizando 

propano comprimido a 60 °C e 2 MPa (amostra 6).  

Embora o processo de obtenção através do Soxhlet com etanol da amostra 

13 tenha eficiência extrativa ao composto citronelal, aos demais componentes não 

apresentou a mesma eficiência, mostrando a ausência deles. Acredita-se que a 

temperatura empregada nesse tipo de técnica extrativa tenha sido responsável pela 

degradação dos compostos presentes nesta amostra. 

De forma geral, os parâmetros de extração estudados nas diferentes amostras 

(1-15) mostraram capacidade extrativa de uma grande quantidade de compostos 

importantes presentes na citronela, possibilitando possíveis futuras aplicações 

industriais.  
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2.4 CONCLUSÃO  

 

Neste trabalho, CO2 supercrítico, propano comprimido (CP) e misturas de 

scCO 2  + EtOH e CP + EtOH foram utilizados como solventes para obtenção de 

extratos de folhas de citronela. Foi identificado que a adição de etanol como co-

solvente aumentou significativamente a eficiência de extração.  

Pressões mais altas aumentaram significativamente o rendimento da extração 

em equilíbrio, usando CO2 supercrítico como solvente, devido ao aumento da 

densidade e do poder de solvência. Embora uma viscosidade mais alta limita a 

convecção, o aumento na pressão induz a extração de solutos, pois aumentando este 

parâmetro operacional o transporte de solvente (solvente comprimido + etanol) para 

os poros da matriz sólida é facilitado. O propano comprimido apresentou maior 

rendimento de equilíbrio e constante cinética do que o CO2 supercrítico em condições 

similares (40 °C e 6 MPa, 40 °C e 9 MPa). Apesar disso, CO2 supercrítico  é um 

solvente não-tóxico e uma alternativa aplicável para indústria, em termos de 

temperatura e pressão críticas. A adição de etanol aos solventes aumentou o 

rendimento porque o co-solvente interage com a fração polar dos solutos de 

citronela. É importante referir que os melhores resultados foram obtidos para os 

ensaios utilizando solvente propano comprimido a 60 °C e 2 MPa e CO2 supercrítico 

com etanol com uma proporção de massa em gramas entre o etanol e a massa de 

matéria-prima (1:1). 

Em geral, o teor total de fenólicos não variou significativamente quando 

comparados diferentes solventes, temperaturas e pressões. A hidrodestilação é o 

único método de extração que apresentou um conteúdo significativamente maior (1,4 

± 0,4 mg EAG/g).  

O rendimento de equilíbrio de Soxhlet aumentou significativamente com a 

temperatura e o valor para o etanol é duas vezes maior que para o hexano, 

confirmando a influência da polaridade e indicando que a citronela é rica em 

compostos polares. Embora o método extraia mais óleo do que o sistema de leito fixo, 

promove a degradação térmica de compostos sensíveis à temperatura e pode ser 

ambientalmente e economicamente caro devido ao uso de mais solvente. Portanto, 

de fato, a extração supercrítica pode ser considerada como extração alternativa a com 

solventes orgânicos. 
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CAPÍTULO 3: EXTRAÇÃO DE SYNADENIUM GRANTII HOOK. F. USANDO 
SOLVENTES CONVENCIONAIS E CO2 SUPERCRÍTICO + ETANOL: AVALIAÇÃO 
DA CINÉTICA, COMPOSIÇÃO QUÍMICA E COMPOSTOS FENÓLICOS 
 

 
No presente capítulo, extratos de Synadenium grantii foram obtidos a partir de duas 

técnicas diferentes de extração: pelo CO2 supercrítico, com a adição do etanol a esse 

solvente, e extração por Soxhlet com diferentes solventes. A eficiência de extração foi 

avaliada pelo rendimento de extração, atividade antioxidante e composição dos 

extratos. Os resultados mostraram que o rendimento da extração aumenta com a 

polaridade do solvente. O maior rendimento de extração foi obtido com água e o menor 

rendimento com hexano para extração de Soxhlet. Em relação à extração supercrítica 

de CO2, a adição do etanol aumentou o rendimento de extração e os parâmetros 

cinéticos devido ao aumento da polaridade do solvente. Os resultados demonstrados 

pela metade da concentração inibitória máxima (IC50) dos extratos obtidos com 

solventes polares foi menor, mostrando sua maior atividade antioxidante. Para a 

extração supercrítica, o IC50 mais baixo foi obtido para a razão entre o etanol e a 

massa supercrítica de CO2 de 1:1. Os compostos mais importantes identificados nos 

extratos de S. grantii por espectrometria de massas foram euphol, carvacrol, betuíno 

aldeído e friedelan-3-ona, que apresentam grande potencial para aplicações 

industriais como cosméticos, farmacêuticos e alimentícios. 

 

3.1 INTRODUÇÃO 

 

O Synadenium grantii é uma planta arbustiva nativa da África que pertence à 

classe das Euphorbiaceae (SPOERKE; MONTANIO; RUMACK, 1985). Os extratos 

obtidos da planta apresentam vários benefícios para a saúde, tais como antitumoral 

(DE OLIVEIRA et al., 2013; CAMPOS et al., 2016), anti-ulcerativa (COSTA et al., 

2012), antinociceptiva (DA ROCHA et al., 2019), antiparástica (HASSAN; 

MOHAMMED, MOHAMED, 2012) e atividade moluscicida (HARTMANN et al., 2011). 

No entanto, o látex puro é um irritante da pele (SPOERKE; MONTANIO, RUMACK, 

1985; KINGHORN, 1980; DOCAMPO et al., 2010) e pode ser tóxico, dependendo da 

dosagem (COSTA et al., 2012). Portanto, para o consumo, o látex é geralmente diluído 

em água. Popularmente, esse látex é preparado com a adição de dezoito gotas de 
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látex a 1 litro de água, armazenamento em geladeira e consumido 3 vezes ao dia (DE 

OLIVEIRA et al., 2013). 

As principais substâncias bioativas do látex de S. grantii são os triterpenóides, 

compostos fenólicos (taninos hidrolisáveis e condensados, cumarinas e 

antraquinonas) e substâncias insaponificáveis. A presença de antocianinas com 

açúcar de furanose incomum (apiose) também foi relatada nas folhas (ANDERSEN et 

al., 2010). Além disso, o látex contém proteínas com atividade fibrino(geno)lítica 

(RAJESH et al., 2006), atividade proteolítica (MENON et al., 2002) e lectinas 

(DURGAWALE et al., 2001). 

Apesar do látex ser popularmente consumido misturado com água, os 

principais compostos bioativos são não-polares. A extração de S. grantii foi estudada 

usando vários solventes como etanol (HARTMANN et a., 2011; MUNHOZ et al., 2014), 

acetona, metanol (CAMPOS et al., 2016), éter de petróleo, diclorometano e acetato 

de etila (DAWIDAR et al., 2011). Andersen et al. (2010) observaram uma composição 

diferente dependendo do solvente usado para a extração do látex, os extratos de 

diclorometano contêm constituintes cerosos (cetonas de cadeia longa) e os extratos 

de acetona contêm triterpenóides. Assim, o procedimento de extração de Synadenium 

grantii resulta em potencial bioativo distinto. Campos et al. (2016) mostraram que os 

extratos obtidos da acetona demonstram maior inibição de células cancerígenas do 

que extratos brutos de metanol. 

O látex de S. grantii diluído em água pode ser facilmente preparado e 

consumido em casa, no entanto, para a indústria, a extração de substâncias bioativas 

da planta inteira pode ser mais vantajosa devido ao maior rendimento. A extração 

convencional de substâncias bioativas é comumente realizada usando solventes 

como etanol, metanol e acetona. No entanto, essa técnica demanda outras etapas de 

processo para a separação e recuperação do solvente, gerando um grande volume 

de resíduos, tornando-se cara e potencialmente prejudicial ao meio ambiente. Assim, 

o uso de solventes alternativos, como fluidos supercríticos, pode ser promissor por 

superar algumas desvantagens inerentes aos métodos convencionais. O dióxido de 

carbono (CO2) é um fluido muito utilizado por ser mais vantajoso na extração de 

substâncias bioativas, já que as extrações podem ser realizadas em temperaturas 

amenas. Também é um solvente inerte, e por ser um subproduto presente na 

atmosfera, é amplamente disponível e considerado benigno (OLIVEIRA; SILVESTRE; 

SILVA, 2011). 
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Até onde é conhecido, não há relatos na literatura sobre a extração de S. 

grantii usando fluidos supercríticos ou solventes comprimidos. Portanto, o objetivo 

deste trabalho foi avaliar o potencial dos extratos de S. grantii obtidos a partir do uso 

de CO2 supercrítico a diferentes temperaturas e pressões e, comparar com as 

extrações de CO2 supercrítico + etanol, além daqueles extraídos pelo método de 

Soxhlet. A eficiência de extração foi avaliada em termos de rendimento, atividade 

antioxidante e composição química desses extratos. 

 

3.2 MATERIAIS E MÉTODOS 

 

3.2.1 Matéria-prima  

 

A matéria-prima utilizada no presente estudo consistiu de folhas e caules de 

S. grantii que foram colhidas em uma plantação localizada em Campo Grande, estado 

do Mato Grosso do Sul, no Brasil. A exsicata da planta foi depositada no Herbário da 

Universidade Federal do Mato Grosso do Sul, sob número de registro CGMS 66160. 

Após a colheita, a amostra foi seca em estufa de circulação de ar a 40 ± 2 °C 

por cerca de 24 h até que atingisse peso constante. Então, foram moídas em um 

processador de alimentos doméstico e separada granulometricamente com a ajuda 

de peneiras da série Tyler (com Mesh 12, 20, 24, 32 e 48) acopladas a um agitador 

mecânico (Produtest, Estado de São Paulo, Brasil).  

Após essa separação, as amostras foram devidamente embaladas a vácuo e 

armazenadas em congelador a -18 °C para utilização nas extrações subsequentes. 

As amostras pertencem a um único lote colhido no mês de novembro em 2017. 

 

3.2.2 Reagentes e solventes 

 

Todos os reagentes e solventes utilizados nesse trabalho são de grau 

analítico e foram utilizados sem purificação adicional. Um deles é o dióxido de carbono 

(> 99% de pureza na fase líquida) da White Martins (Curitiba, Brasil). Os outros mais 

utilizados como etanol (99,8% de pureza), reagente de Folin-Ciocalteu fenol (2N), 

DPPH (99,9% de pureza) e ácido gálico (99,9% de pureza) foram obtidos da Sigma – 

Aldrich. 
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3.2.3 Extração Soxhlet 

 

A extração com o Soxhlet (Nova Ética, Brasil) foi realizada de acordo com o 

método da AOAC (1999), e esses resultados foram referência para comparação com 

os outros obtidos na extração por meio de fluido supercrítico. Os solventes utilizados 

foram etanol, hexano, água, éter de petróleo, acetona, acetato de etila e metanol. O 

conteúdo extraível de cerca de 2,5 g de matéria-prima em diferentes solventes (200 

mL) foi determinado em triplicata no ponto de ebulição do solvente à pressão 

atmosférica, seguido de remoção do solvente a 40 °C por rotaevaporação. O 

rendimento de extração foi calculado como a massa do extrato obtido após remoção 

do solvente dividido pela massa do material seco. 

 

3.2.4 Extração por fluído supercrítico 

 

O aparato experimental e o procedimento foram utilizados conforme 

apresentados anteriormente (GUEDES et al., 2018; DE SOUZA et al., 2018; DE 

SOUZA et al., 2008). Resumidamente, o equipamento consiste em uma unidade de 

extração supercrítica em escala de bancada (8,0 x 10-5 m3 de volume interno, L = 0,16 

m, Φ = 2,52 × 10−2 m). Em outras palavras, o sistema consiste em um recipiente 

encamisado (extrator), com um banho ultra-termostatizado para ajuste de 

temperatura, uma válvula agulha para controlar o fluxo dentro do extrator, uma bomba 

tipo seringa (ISCO, modelo 500D) para estabelecer a pressão do fluido, sensores de 

pressão e temperatura e transdutores. Para as extrações de alta pressão, CO2 puro e 

CO2 com etanol foram usados como solventes. Para determinar a influência de dois 

fatores principais, temperatura e pressão, foi utilizado um delineamento experimental 

de 2² com triplicata no ponto central, variando a temperatura e a pressão de 40 a 80 ° 

C e de 15 a 25 MPa. 

O extrator foi carregado com aproximadamente 20 g de amostra em todas as 

análises, formando um leito fixo. Uma vez que a pressão e a temperatura da análise 

foram definidas e atingidas no equipamento, o fluido é inserido e um tempo de 

confinamento (período estático de extração) dessa amostra dentro do vaso de 

extração começa a contar. Esse período foi previamente definido em 60 minutos. No 



61 

 

final do período estático, a extração dinâmica foi iniciada usando uma taxa de fluxo de 

CO2 comprimido de cerca de 2 cm3 min-1 (controlada e medida pela bomba tipo 

seringa a 10 °C), onde temperatura e pressão eram controlados por todo período. O 

período de extração dinâmica foi determinado pela cessação do extrato, ou seja, 

quando não há mais extrato visível e não há mais variação no peso do tubo de vidro. 

Como conseqüência, cada extração pode variar o tempo total. 

De modo a avaliar a influência de etanol sobre os rendimentos e na 

recuperação de componentes bioativos, foram realizadas extrações utilizando 

CO2 supercrítico e etanol como solvente (scCO2 + EtOH). A temperatura e pressão 

utilizadas nestes experimentos foram de 60 °C e 20 MPa, referentes ao ponto central 

do delineamento experimental. Diferentes proporções iniciais de massa de etanol por 

massa de amostra foram utilizadas, sendo 0,5: 1,0, 1,0: 1,0 e 1,5: 1,0, ou seja, 

aproximadamente 10:20 g, 20:20 g e 30:20 g de etanol por matéria-prima, 

respectivamente. Para essa extração, o procedimento de inclusão de amostras é 

diferente. O etanol na razão de massa especificada foi primeiramente adicionado à 

matéria-prima antes de ser introduzido no recipiente. Após, a mistura foi carregada no 

extrator e este foi preenchido com cerca de 60mL de CO2. Com o extrator preenchido 

com a amostra/etanol e CO 2 na pressão e temperatura desejadas, é definido um 

tempo de extração estático (período de confinamento), que neste trabalho foi fixado 

em 60 minutos. No final do período estático, o procedimento é exatamente o mesmo 

que o descrito acima com scCO2 puro. O rendimento da extração foi calculado como 

a massa do extrato obtida após a evaporação do etanol (em gramas) dividida pela 

massa do material seco (em gramas) fornecido ao extrator. 

As curvas de extração globais, em termos de cinética de extração, foram 

modeladas usando um modelo empírico de primeira ordem Equação (4) onde os 

parâmetros do modelo foram ajustados usando as curvas de extração experimentais 

usando o software Origin 8.0.  

 

                                                                      (4) 

 

Os parâmetros do modelo cinético Ye e k estão relacionados com o 

rendimento de recuperação de solutos em condições de equilíbrio e resistências de 

transporte de massa, respectivamente (GUEDES et al., 2018; DE SOUZA et al., 2018). 
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3.2.5 Avaliação da atividade antioxidante pelo método de eliminação do radical 2,2-

difenil-1-picrilhidrazil (DPPH). 

 

Para a determinação da eliminação de radicais livres presentes no extrato de 

Synadenium grantii, foi utilizado o método descrito por Mensor et al. (2001). 

Resumidamente, 2,5 mL dos extratos diluídos em etanol em diferentes concentrações 

(45 - 3350 μg mL-1) foram misturados com 1 mL de DPPH (0,3 mM). As amostras 

foram bem misturadas e deixadas em repouso à temperatura ambiente, protegidas da 

luz durante 30 minutos. Após, a absorbância das amostras (absamostra) foi medida em 

518 nm usando um espectrofotômetro (Bel Photonics, 2000 UV). As determinações 

de controle foram realizadas com 1 mL de etanol misturado com 2,5 mL de extrato 

(absbranco) e 1 mL de solução de DPPH misturada com 2,5 mL de etanol (abscontrole). 

Os resultados foram obtidos em triplicata e a atividade antioxidante (AA) foi calculada 

a partir da Equação (5).  

 

                                        (5) 

 

A concentração de extratos vegetais e o percentual médio de atividade 

antioxidante foram plotados e a concentração inibitória semi-máxima (IC50) foi 

calculada por regressão linear. O IC50 foi definido como a concentração (μg mL −1) de 

extrato necessária para inibir a produção de radicais em 50%. 

 

3.2.6 Análise de cromatografia gasosa-espectrometria de massa (GC-MS) 

  

Para a identificação do perfil químico dos extratos de S. grantii, as amostras 

foram diluídas em diclorometano de grau espectroscópico (pureza de 99,9%, Sigma-

Aldrich) na concentração de 1 mg mL −1, analisada por GC-MS (Shimadzu TQ8040). 

Foi utilizada uma coluna capilar não polar HP-5MS (30 m x 0,25 mm id, espessura de 

0,25 μm, 5% fenil / 95% dimetilpolisiloxano). O gás de arraste utilizado foi o hélio com 

um volume de injeção de 1,0 μL. As temperaturas de fonte e quadrupolo foram 230 °C 

e 150 °C, respectivamente. O espectrômetro de massa foi programado para varrer de 

40,0 a 1000,0 m / z. A temperatura inicial da coluna foi de 50 °C e mantida por 1 min. 

Assim, a temperatura aumentou a uma taxa de 50 °C min−1 até 200 °C e mantida por 
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1 min. Os compostos presentes nos extratos foram identificados com base no banco 

de dados da biblioteca NIST-14, comparando seus índices de retenção (IR), a uma 

série homóloga de n-alcanos (C8-C40), e através de comparação com dados MS 

apresentados na literatura. 

 

3.2.7 Análises estatísticas 

 

Os resultados obtidos em triplicata neste estudo foram analisados 

estatisticamente utilizando o software Statistica 7.0 (Analytical Software, Tallahassee, 

FL, EUA), e cada resposta foi avaliada de forma independente. Os dados 

experimentais foram analisados para a variância (ANOVA), e o teste de Tukey foi 

usado para comparar a significância das amostras a um nível de confiança de 95% 

(valor de p <0,05). 

 

3.3 RESULTADOS E DISCUSSÃO 

 

3.3.1 Efeito da polaridade do solvente no rendimento da extração de Soxhlet 

 

A TABELA 7 mostra os rendimentos de extração obtidos por diferentes 

solventes usando a extração de Soxhlet. Foi observado o aumento nos rendimentos 

de extração com o aumento da polaridade do solvente. O menor rendimento foi obtido 

quando se utilizou hexano, que é um solvente não polar e o maior rendimento foi 

obtido com água, que é o solvente mais polar. 

 
TABELA 7 - EFEITO DA POLARIDADE DO SOLVENTE NO RENDIMENTO DA EXTRAÇÃO DE 

SOXHLET POR 6 HORAS DE S. GRANTII 
Solventes Polaridade Rendimento (%) 

Hexano 0,0 3,82±0,17 a 
Éter de Petróleo 0,1 4,60±0,09 a 
Acetato de Etila 4,3 6,36±0,27 ab 

Acetona 5,4 7,20±0,58 ab 
Etanol 5,2 10,97±0,53 bc 

Metanol 6,6 15,78±0,81 c 
Água 10,2 23,23±8,23 d 

As médias seguidas pelas mesmas letras não diferem na coluna a um nível de confiança de 95%, de 

acordo com o teste de Tukey. 
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O látex de S. grantii é a principal fonte de compostos bioativos da planta e 

consiste em uma emulsão complexa que tem a função de impedir a entrada de fungos 

e bactérias em caso de lesões e ressecamento (MOHAMED et al., 2011). Os 

metabólitos secundários do látex são alcalóides, cardenolidos, terpenóides (incluindo 

borracha), compostos fenólicos e proteínas (proteases, inibidores de proteases, 

lectinas, quitinases e oxidases) (AGRAWAL; KONNO, 2009). Substâncias 

provavelmente extraídas por solventes polares podem ser proteínas como lectinas e 

proteases e compostos fenólicos, além disso, as substâncias emulsionadas também 

podem ser extraídas pela água, por exemplo. Os solventes não polares provavelmente 

extraíam terpenos e alcalóides. No entanto, apesar de os menores rendimentos de 

extração obtidos serem com solventes menos polares, os compostos anticâncer são 

compostos principalmente por substâncias não polares, como o euphol triterpênico e 

o citrostadienol (ANDERSEN et al., 2010; DE OLIVEIRA et al., 2013; CAMPOS et al., 

2016). 

Andersen et al., (2010) separaram diferentes frações do látex de Synadenium 

grantii utilizando acetona como solvente mais polar, uma fração foi separada em 

saponificável e insaponificável, e utilizando-se diclorometano, foram separadas 

frações em "borracha" e "ceras". Segundo esses autores, os constituintes 

insaponificáveis que podem ser obtidos pela acetona são predominantes no látex das 

espécies de Euphorbiaceae. As substâncias insaponificáveis são compostas por 

alcanos, cetonas triterpênicas e triterpenóis e as substâncias saponificáveis são 

ácidos graxos, ácidos aromáticos e fenilacéticos e ionol. A fração "cera" da S. grantii 

é composta de cetonas de cadeia longa e a "borracha" de cis-1,4-poliisopreno. 

Nesse estudo, as extrações com Soxhlet utilizando água como solvente 

resultou no maior rendimento, entretanto a temperatura de ebulição elevada pode 

resultar na degradação de alguns compostos bioativos, como polifenóis (BAHRIN et 

al., 2018) e na desnaturação de proteínas (MENON et al., 2002). Os polifenóis 

relacionam-se à atividade antioxidante (MOHAMED et al., 2011) e as proteases 

desempenham um papel importante em muitos processos regulatórios (MENON et al., 

2002). Além do efeito negativo do aquecimento na extração de Soxhlet, alguns 

solventes convencionais, como a acetona, podem diminuir a atividade das enzimas 

de Synadenium grantii (DURGAWALE et al., 2001). Assim, para a preservação de 

compostos bioativos e atividade proteica dos extratos, o uso do CO2 supercrítico surge 

como uma alternativa vantajosa. Os resultados da extração de Soxhlet mostram que 
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o etanol pode ser usado como solvente para auxiliar na extração supercrítica com 

CO2, já que este tem uma menor toxicidade e resultou em um bom rendimento de 

extração (10,97 ± 0,53 %) comparado ao metanol (15,78 ± 0,81 %). Apesar da água 

apresentar maior rendimento de extração e não ser tóxica, para a extração 

supercrítica com CO2 seu uso como aliada no solvente pode não ser vantajoso, pois 

pode diminuir o coeficiente de dispersão do fluido devido ao aumento da pressão 

relacionada à baixa solubilidade mútua, densidade e viscosidade do solvente 

(SOLANA et al., 2014). 

Os resultados obtidos por Soxhlet mostram que o rendimento de extração 

varia dependendo da polaridade do solvente, resultando em mudanças na 

composição do extrato. A S. grantii é composta por uma ampla gama de substâncias 

tanto polares como não polares, assim, para a extração convencional, os compostos 

alvos podem ser obtidos com base na polaridade de seus constituintes. Pode-se 

destacar que, como o látex é uma emulsão, a água apresenta maior rendimento, uma 

vez que substâncias polares e não polares podem ser extraídas. 

 

3.3.2 Efeito da temperatura e pressão na extração de S. grantii usando CO2 

supercrítico 

 

A FIGURA 10 mostra o efeito da temperatura e pressão no rendimento de 

extração da S. grantii. Tanto a temperatura (40 a 80 °C) quanto a pressão (15 a 25 

MPa) não influenciaram significativamente os rendimentos de extração e a cinética de 

extração, com exceção da extração a 80 °C e 15 MPa, que resultou em um menor 

rendimento. 

A TABELA 8 apresenta o rendimento e os parâmetros do modelo cinético Ye 

e k da extração realizada com CO2 supercrítico a diferentes temperaturas e pressões. 

Quase todas as amostras apresentaram parâmetros cinéticos semelhantes. A 

extração realizada a 80 °C e 15 MPa resultou em um baixo rendimento quando 

comparada com as demais amostras do delineamento experimental e 

consequentemente um baixo Ye que está relacionado ao rendimento no equilíbrio e 

um maior valor de k que está relacionado ao tempo da extração. Isso se deve à baixa 

densidade do CO2 nessa condição experimental que dificulta o poder de solvência do 

fluído supercrítico (GUEDES et al., 2018; DE SOUZA et al., 2018). 
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FIGURA 10 - CURVAS GLOBAIS DE EXTRAÇÃO DA S. GRANTII COM CO2 SUPERCRÍTICO 
(scCO2) NA TEMPERATURA VARIANDO DE 40 °C A 80 °C E PRESSÃO VARIANDO 
DE 15 A 25 MPa 

 
 

TABELA 8 - RENDIMENTO DE EXTRAÇÃO E PARÂMETROS CINÉTICOS (YE E k) DA 
EXTRAÇÃO DE S. GRANTII REALIZADA COM CO2 SUPERCRÍTICO 

Temperatura 
 (°C) 

Pressão 
 (MPa) 

Densidade 
CO2  

(kg m-3) 

Rendimento 
(%) 

Ye  
(%) 

k ×104  
(s-1) 

R2 

60 20 723,68 2,14 4,51±1,60 0,99±0,46 0,96787 
60 20 723,68 2,21 3,38±0,25 2,22±0,32 0,99275 
60 20 723,68 2,81 3,83±0,40 1,10±0,16 0,99275 
40 25 879,49 2,96 3,93±0,39 1,81±0,23 0,98716 
40 15 780,23 2,16 4,03±0,63 0,95±0,20 0,98785 
80 25 686,22 2,16 4,57±0,30 1,56±0,16 0,99241 
80 15 427,15 0,26 0,27±0,01 14,00±3,73 0,71446 

 
Em geral, a extração de S. grantii usando CO2 supercrítico resultou em um 

baixo rendimento, provavelmente devido à baixa polaridade do solvente. Este 

resultado está de acordo com os obtidos pela extração com Soxhlet que mostrou o 

menor rendimento para o solvente menos polar. Assim, o uso do etanol como co-

solvente foi utilizado afim de se verificar o aumento da eficiência de extração.  
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3.3.3 Extração usando CO2 supercrítico e etanol (scCO2 + EtOH) 

 

As extrações utilizando o CO2 supercrítico foram realizadas a 60 °C e 20 Mpa, 

que são valores do ponto central do planejamento. O etanol foi utilizado em diferentes 

proporções de massa de etanol (EtOH) para massa de matéria-prima, a fim de avaliar 

o efeito desse no rendimento de extração. Os resultados são apresentados na 

FIGURA 11. 

 
FIGURA 11 - CURVAS DE EXTRAÇÃO GLOBAL DA S. GRANTII EM DIFERENTES RELAÇÕES 

ETANOL (ETOH) E MATÉRIA-PRIMA 

 
A extração de S. grantii com scCO2 resultou em menor rendimento ao longo 

do tempo, similar aos obtidos pela extração Soxhlet utilizando hexano. O dióxido de 

carbono apresenta uma baixa polaridade e é ideal para a extração de substâncias 

lipídicas, gordurosas e não polares, mas é menos eficiente para a maioria dos 

fármacos e amostras de fármacos (AZMIR et al., 2013). Assim, um solvente adicional 

com maior polaridade pode ser adicionado para aumentar o rendimento de extração. 

No presente trabalho foi utilizado o etanol. Como esperado, o uso do etanol aumentou 

o rendimento de extração e diminuiu o tempo de extração. Além do aumento na 

polaridade do solvente, o etanol pode aumentar a área da superfície de extração na 
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matriz sólida devido à expansão do material e maior miscibilidade do gás (JESSOP; 

SUBRAMANIAM, 2007; DE SOUZA et al., 2018) resultando na maior eficiência da 

extração. 

A TABELA 9 mostra o rendimento e os parâmetros do modelo cinético Ye e k 

da extração realizada com CO2 supercrítico e etanol. Observou-se um aumento no 

rendimento de extração e, como pode ser observado, os parâmetros Ye e k 

aumentaram com o acréscimo da concentração de etanol. Tais parâmetros estão 

relacionados ao rendimento de recuperação de solutos em condições de equilíbrio e 

resistências de transporte de massa, respectivamente (GUEDES et al., 2018; DE 

SOUZA et al., 2018), portanto, pode-se supor que o etanol aumenta a transferência 

de massa do soluto para o solvente, resultando em um aumento de rendimento de 

extração e reduzindo o tempo de extração. 

 
TABELA 9 - RENDIMENTO DE EXTRAÇÃO E PARÂMETROS CINÉTICOS (YE E k) DA EXTRAÇÃO 

DE S. GRANTII REALIZADA COM CO2 SUPERCRÍTICO E ETANOL 
Relação mássica 

(EtOH:matéria-prima) 
Rendimento 

(%) 
Ye  
(%) 

k ×104 

 (s-1) 
 

R2 
Sem adição de etanol 2,15 3,38±0,25 2,22±0,32 0,97 

0,5:1 3,92 3,81±0,03 12,90±0,61 0,98503 
1:1 8,11 7,79±0,10 18,50±1,46 0,96606 

1,5:1 23,06 23,50±0,40 14,90±1,35 0,96047 
 

Os fluídos supercríticos, em geral, permitem uma transferência de massa mais 

eficiente de solutos a partir de matrizes, quando comparados aos líquidos orgânicos 

convencionais, com maior difusividade e menor viscosidade (GANDHI; ARORA; 

KUMAR, 2017). A adição de etanol na maior proporção de massa resultou em um 

maior rendimento de extração quando comparado à extração de Soxhlet usando 

etanol. A combinação de CO2 supercrítico e etanol resulta em uma extração altamente 

eficiente, relacionada ao rendimento e ao tempo de extração, preservando as 

substâncias termolábeis da amostra. Assim, o CO2 supercrítico e o etanol podem ser 

utilizados para extrair substâncias polares e não polares de S. grantii. Além disso, 

quando comparado ao Soxhlet, a extração com fluido supercrítico elimina longos 

períodos de extração, o uso em grande quantidade de solventes e etapas de 

evaporação dos mesmos (ÖZCAN; ÖZCAN, 2000). 
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3.3.4 Atividade antioxidante 

 

Os antioxidantes consistem em substâncias que podem prevenir ou retardar 

o dano oxidativo por espécies reativas de oxigênio de lipídios, proteínas e ácidos 

nucléicos. No presente trabalho, a atividade antioxidante é expressa em concentração 

inibitória máxima (IC50), ou seja, quanto menor o valor de IC50 do extrato, maior seu 

potencial antioxidante (eliminação dos radicais) (LIM; LIM; TEE, 2007). A TABELA 10 

mostra a atividade antioxidante do extrato de S. grantii obtido por diferentes métodos 

de extração. 

 
TABELA 10 – ATIVIDADE ANTIOXIDANTE DO EXTRATO DE S. GRANTII POR DIFERENTES 

MÉTODOS DE EXTRAÇÃO 
Solventes Extração IC50 (μg mL-1) 

Hexano Soxhlet 2836,21±44,16 a 
Étér de petróleo Soxhlet 2367,72±35,20 b 
Acetato de Etila Soxhlet 137,53±1,81 gh 

Acetona Soxhlet 158,17±4,51 g 
Etanol Soxhlet 85,18±0,60 gh 

Metanol Soxhlet 66,32±0,09 h 
Água Soxhlet 328,25±6,08 f 
CO2 ScCO2 761,39 ± 8,07 d 

EtOH:matéria-prima (0,5:1) scCO2 + EtOH 1185,00±74,85 c 
EtOH:matéria-prima (1:1) scCO2 + EtOH 282,61±3,75 f 

EtOH:matéria-prima (1,5:1) scCO2 + EtOH 475,33±7,23 e 
As médias seguidas pelas mesmas letras não diferem na coluna a um nível de confiança de 95%, de 
acordo com o teste de Tukey. 
 

A concentração mínima inibitória (IC50) dos extratos obtidos por diferentes 

solventes e técnicas de extração variaram de 66,32 ± 0,09 a 2836,21 ± 44,16 μg mL-

1, valores superiores ao IC50 do extrato bruto da casca do caule (12,1 ± 0,3 μg mL-1) 

relatado por Munhoz et al. (2014). Estes resultados mostram que, apesar do maior 

rendimento da extração, os solventes não extraem todo o potencial antioxidante de S. 

Grantii. 

As extrações por Soxhlet mostraram que solventes não polares resultaram em 

maior valor de IC50, indicando assim menor atividade antioxidante. As substâncias 

antioxidantes encontradas nas amostras de S. grantii são antocianinas presentes 

principalmente nas folhas (ANDERSEN et al., 2010), quercitina (DAWIDAR et al., 

2011), ionol (1,3-ditertiobutil-2-hidroxi-5-metil-benzeno) que é um agente estabilizante 

no organismo, látex (BAGAVATHI; SORG; HECKER, 1988) e alguns terpenos 

(MUNHOZ et al., 2014). A maioria dessas substâncias são solúveis em solventes 

polares, resultando em maior atividade antioxidante dos extratos de etanol e metanol. 
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A água é capaz de extrair todos esses compostos antioxidantes, uma vez que as 

substâncias polares e não polares são emulsionadas, porém a maior temperatura 

empregada na extração com Soxhlet provavelmente resultou na degradação de 

substâncias antioxidantes. 

 A amostra com maior rendimento de extração em massa, relação 

EtOH:matéria-prima de 1,5:1, apresentou um IC50 de 475,33 ± 7,23 μg mL-1, sendo 

maior que o valor de IC50 do extrato obtido por Soxhlet utilizando etanol como solvente. 

Este resultado mostra que o etanol é mais seletivo para substâncias antioxidantes e 

quando se utiliza CO2 supercrítico, outras substâncias também podem ser obtidas, 

diminuindo a atividade antioxidante total do extrato. O extrato com menor IC50 foi 

obtido com scCO2 na presença de etanol na relação EtOH:matéria-prima de 1:1 

(1185,00 ± 74,85 μg mL-1). Este resultado mostra que, apesar do maior rendimento 

obtido quando se utiliza uma maior razão de massa, a eficiência de extração de 

substâncias antioxidantes não aumenta. Este resultado, de acordo com a literatura 

(DE SOUZA et al., 2018; SANTOS et al., 2017), aponta que um excesso de etanol não 

altera o rendimento de extração e, também, pode diminuir a solubilidade aparente dos 

extratos. O CO2 supercrítico é um solvente ideal quando se trata da extração de 

componentes termicamente lábeis (GANDHI; ARORA; KUMAR, 2018) e os resultados 

apresentados nesta seção mostram que apresentam um bom potencial na 

preservação de compostos antioxidantes apesar da menor atividade antioxidante 

quando comparada à extração com solvente polar convencional. 

 

3.3.5 Composição química dos extratos de S. grantii 

 

O efeito das condições do processo, como pressão, temperatura e método de 

extração na composição dos extratos de S. grantii foram verificados por cromatografia 

gasosa acoplada à espectrometria de massa (GC-MS). A composição da área relativa 

(%) dos principais compostos dessas amostras é apresentada na TABELA 11.
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Dentre as substâncias identificadas, o euphol foi o principal constituinte 

apresentado em todos os extratos, variando de 54,82% a 79,81%. Este composto é 

um triterpeno tetracíclico amplamente divulgado como constituinte principal nos 

extratos das espécies de Euphorbiaceae (CRUZ et al., 2018). Estudos anteriores 

atribuíram à essa substância, importantes capacidades biológicas como atividade anti-

inflamatória e antinociceptiva (CHEN et al., 2015; DE OLIVEIRA et al., 2013). 

O aldeído de betulina e friedelan-3-ona são compostos triterpenóides e 

também foram identificados em todos os extratos de S. grantii (3,05% - 10,92%). 

Esses compostos são de interesse no campo médico, pois são capazes de prevenir 

doenças cancerígenas (pulmão, mama, câncer colorretal e câncer cervical, leucemia 

e vários tipos de melanoma) (CHROBAK et al., 2019; ODEH et al., 2016). Como pode 

ser visto na TABELA 10, a amostra 2, que obtida pelo método de Soxhlet usando éter 

de petróleo, mostrou uma área relativa mais baixa (3,05%) em comparação com os 

outros extratos. 

O composto de carvacrol é um monoterpenóide e ganhou atenção por suas 

várias propriedades biológicas, como antiinflamatório, incluindo fortes propriedades 

antibacterianas, anticâncer e antioxidante (KHAN et al., 2019). Este composto foi 

identificado na maioria dos extratos de S. grantii. Vale ressaltar que o uso de CO2 

supercrítico na temperatura mais alta do processo (80 °C) avaliada neste estudo levou 

à maior área relativa (8,25%). 

Foi observado que o método de extração e a polaridade do solvente 

influenciaram a recuperação do composto α-terpeneno. As amostras extraídas com 

solventes não polares (hexano e éter de petróleo) apresentaram áreas relativas 

numericamente menores (0,15%) em comparação com a amostra 5 (0,23%) obtida 

com solvente etanol. O α-terpineno é um monoterpeno com capacidade antioxidante 

identificada em óleos essenciais de uma grande variedade de alimentos e plantas 

aromáticas, como Mentha piperita, Melaleuca alternifolia e orégano (QUIROGA; 

NEPOTE; BAUMGARTNER, 2019). 

Outras substâncias importantes foram detectadas nos extratos de S. grantii, 

como fitol, acetato de lupan-3-ol, α-Muurolene e Germacrene D. O fitol é um diterpeno 

que possui propriedades antioxidantes, antimicrobianas, anti-inflamatórias, 

anticancerígenas e diuréticas (DE SOUZA et al., 2018). O acetato de lupan-3-ol é um 

triterpeno relacionado a prevenção e o tratamento de tumores malignos (RAMÍREZ et 

al., 2016). O α-Muurolene e o Germacrene D são hidrocarbonetos de sesquiterpenos 
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que apresentaram áreas relativas menores neste estudo. No entanto, eles têm um 

papel significativo na atividade antioxidante, mesmo em baixas concentrações 

(CARRILLO; TENA, 2006). De acordo com Abd-ElGawad et al. (2019), esses 

constituintes menores podem estar relacionados em sinergismo com os outros 

compostos ativos majoritários. 

De maneira geral, as técnicas de extração e as condições operacionais 

aplicadas neste estudo foram eficazes na recuperação de diferentes compostos com 

propriedades anti-inflamatórias e antioxidantes das folhas e caules da janaúba. No 

entanto, com base em um processo de extração mais rápido e eficiente, sem geração 

de resíduos tóxicos, o fluido scCO2 + etanol seria a melhor escolha para a extração 

desses compostos. 
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3.4 CONCLUSÃO 

 

Os extratos de S. grantii obtidos por diferentes polaridades do solvente 

mostram que o rendimento varia dependendo do solvente utilizado, resultando em 

alterações na composição do extrato. Assim, para a extração convencional, as 

substâncias-alvo podem ser obtidas com base na polaridade de seus constituintes. 

Em relação à extração supercrítica de CO2, a adição do etanol aumentou a eficiência 

da extração devido ao aumento da polaridade do solvente. A atividade antioxidante 

dos extratos também aumentou com a polaridade do solvente. Para a extração 

supercrítica, a maior atividade antioxidante foi obtida para a relação EtOH:matéria-

prima de 1:1.  As substâncias identificadas nos extratos de S. grantii por 

espectrometria de massas foram euphol, carvacrol, aldeído de betulina e friedelan-3-

one e sua quantidade variava em função do solvente utilizado. 

Os extratos de S. grantii obtidos neste trabalho podem ser utilizados para 

diversas aplicações nas indústrias cosmética, farmacêutica e alimentícia. As 

diferentes substâncias e o potencial bioativo dos extratos podem ser modulados pelo 

solvente utilizado e, consequentemente, um melhor fracionamento e aproveitamento 

da planta pode ser obtido. A extração com fluído supercrítico pode ser vantajosa em 

comparação com o Soxhlet, uma vez que a remoção do desse solvente é mais 

simples. 
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4 CONSIDERAÇÕES FINAIS 
 

As pesquisas existentes preocupam-se em buscar alternativas que possam 

contribuir com informações científicas e técnicas para que as diferentes plantas 

tenham utilização criteriosa trazendo benefícios comprovados.  

Dentre as plantas utilizadas visando a prevenção ou cura de patologias, 

selecionamos a citronela (Cymbopogon winterianus) e a janaúba (Synadenium 

grantii). A citronela, muito utilizada pelo efeito calmante, aromatizador, bactericida e, 

também, relacionada como repelente ao mosquito Aedes Aegypti causador de 

inúmeros problemas de saúde já tem larga utilização industrial em diferentes campos. 

A janaúba, difundida como possibilidade de cura de diferentes tipos de câncer tem 

uso mais restrito e extração quase sempre artesanal.  

Alguns vegetais com histórico para cura de doenças, têm sido utilizados com 

poucas orientações técnicas, pela falta de estudos científicos. Nesse sentido, torna-

se realmente importante colaborar com a literatura. Logo, o objetivo central desta 

pesquisa foi estudar um processo de extração que pudesse contribuir nos diferentes 

campos onde as duas espécies são empregadas. 

Dentre as possíveis contribuições, uma que se torna interessante é a 

obtenção de extrato dessas plantas pela extração com fluido supercrítico, que é uma 

técnica que permite o controle de parâmetros como temperatura e pressão com 

algumas vantagens, considerando que fornece um extrato de maior qualidade sem 

solvente ou com solvente não tóxico. É uma alternativa aos processos tradicionais e 

por ser feita em baixa temperatura evita a degradação dos compostos ativos. 

Este trabalho viabilizou, com bons rendimentos, a obtenção de extratos de 

citronela e janaúba utilizando a extração supercrítica. Em relação à citronela, os 

resultados mostram que o aumento da pressão nos experimentos com scCO2 

puro e propano comprimido foi responsável pela redução do tempo de extração. 

Apesar do propano comprimido ser um solvente que oferece vantagens em termos de 

cinética de extração, a aplicação do CO2 ainda é mais requerida já que é um gás que 

pode ser reciclado, barato, essencialmente não-tóxico, não inflamável e ter facilidade 

para atingir às condições críticas. Ainda, aprimorando os resultados, a extração pelo 

processo supercrítico com adição de etanol como co-solvente, indica que a técnica é 

mais rápida e leva a maiores rendimentos em equilíbrio, uma vez que a citronela é 
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rica em compostos polares, além de demonstrar capacidade extrativa de uma grande 

quantidade de compostos importantes como: citronelal, citronelol, elemol, geraniol, 

germacreno D-4-ol e ácido agatólico.  

Devido a essas vantagens que a extração supercrítica com CO2 proporciona, 

em relação a extração com propano comprimido, o estudo da janaúba foi 

providenciado a partir desse gás. Logo, com os extratos obtidos pelos diferentes 

solventes com diferentes polaridades, foi observado que o rendimento varia 

dependendo do solvente utilizado, resultando em alterações na composição do 

extrato. Em relação à eficiência da extração e atividade antioxidante houve uma 

melhora com o aumento da polaridade do solvente. As substâncias identificadas nos 

extratos de S. grantii por espectrometria de massas foram euphol, carvacrol, aldeído 

de betulina e friedelan-3-one, que são substâncias de uso medicinal por serem 

relacionadas ao combate ou prevenção de algumas doenças. 

Por fim, a presente pesquisa consegue demonstrar o potencial que as 

extrações com fluidos supercríticos ou comprimidos possuem, em relação as técnicas 

de extrações convencionais, para obtenção de extratos mais aprimorados para uso 

dentro dos setores industriais de alimentos, fármacos e químicos. E, apesar do gás 

CO2 ser elegido como o principal, é importante salientar que dependendo do tipo de 

composição da planta e qual substância se quer extrair em proeminência, a polaridade 

do solvente afetará no rendimento total desse extrato e/ou no rendimento da 

substância em questão.  

 

4.1 SUGESTÕES PARA TRABALHOS FUTUROS 

 

Como sugestões para os trabalhos futuros em relação aos temas 

apresentados recomenda-se: 

1. Estudo da viabilidade econômica dos métodos testados; 

2. Otimização dos processos de extração de Cymbopogon winteranius e S. 

grantii buscando a recuperação máxima de compostos. 

3. Avaliar o isolamento dos compostos de interesse com elevado potencial 

biológico. 

4. Avaliar demais potenciais bioativos dos extratos de Cymbopogon 

winteranius, como antimicrobiano. 

5. Avaliar o potencial extrativo de outros solventes orgânicos. 
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6. Realizar testes in vivo da atividade antioxidante dos extratos. 

7. Realizar testes in vitro e in vivo de atividade anti-tumoral dos extratos 

8. Avaliar a citotoxidade dos extrados de Synadenium grantii Hook. f. 

9. Avaliar o micro encapsulamento dos extratos, a fim de verificar sua 

estabilidade biológica neste cenário. 
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