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Rendimento e Composi¢do Quimica do Oleo Essencial das Folhas, Frutos e Galhos de
Schinus terebinthifolius
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RESUMO

Schinus terebinthifolius Raddi é conhecida no Brasil como "pimenta rosa”, reconhecida
como planta medicinal e utilizada na medicina popular como antitérmica, analgésica e
depurativa. Pesquisas ja relatadas demonstram seu potencial antimicrobiano, anti-
inflamatorio, e anticarcinogénico. Este estudo teve como objetivo avaliar a composi¢do
quimica do Oleo essencial das folhas, frutos e galhos. Os OE foram obtidos por
hidrodestilacdo (2 horas), e analisados por cromatografia gasosa acoplada a espectrometria
de massas (CG/EM). Os rendimentos dos OEs das folhas, frutos e galhos foram de 0,63 +
0,01°; 7,60 + 0,03° e 0,12 + 0,02° (m/v %), respectivamente. Nos frutos a classe
predominante foram o0s monoterpenos hidrocarbonetos (63,27%), e nas folhas e galhos
prevaleceram os sesquiterpenos hidrocarbonetos (69,52 e 64,96%), respectivamente. Com
relacdo aos compostos majoritarios, -Pinene (43,34%) destacou-se nos frutos; a- pinene nas
folhas e frutos (11,6 e 17,16%), respectivamente. Caryophyllene nas folhas (15,97%) e
galhos (11,73%); y-Gurjunene (15,85%) nas folhas; Germacrene D nas folhas (12,04%) e
galhos (20,41%), indicando desta forma quantidade diferenciada dos compostos nas folhas,
frutos e galhos de pimenta rosa. Estes resultados abrem campo para novas pesquisas, visando
0 desenvolvimento de produtos visto que o rendimento dos 6leos dos frutos e folhas estdo
dentro dos parametros estabelecidos pela Farmacopeia Europeia, para o desenvolvimento e
aplicacdo em produtos.

Palavras chave: Pimenta rosa, Germacrene D, Caryophyllene, a ¢ p-Pinene, y-
Gurjunene.



Yield and Chemical Composition of the Essential Oil of the Leaves, Fruits and
Branches of Schinus terebinthifolius

ABSTRACT

Schinus terebinthifolius Raddi is known in Brazil as "pink pepper”, recognized as a
medicinal plant and used in folk medicine as an antipyretic, analgesic and purifying agent.
Previously reported research demonstrates its antimicrobial, anti-inflammatory, and anti-
ulcerogenic potential. This study aimed to evaluate the chemical composition of the essential
oil of leaves, fruits and branches. EO were obtained by hydrodistillation (2 hours) and
analyzed by gas chromatography coupled with mass spectrometry (CG/MS). The yields of
essential oils from leaves, fruit and branches were 0.63 £ 0.01b; 7.60 + 0.03a and 0.12 +
0.02c (m/v %), respectively. In fruits the predominant class were hydrocarbon monoterpenes
(63.27%), and in leaves and branches the hydrocarbon sesquiterpenes prevailed (69.52 and
64.96%), respectively. Regarding the major compounds, B-Pinene (43.34%) stood out in the
fruits; a-pinene in leaves and fruits (11.6 and 17.16%), respectively. Caryophyllene on
leaves (15.97%) and branches (11.73%); y-Gurjunene (15.85%) on leaves; Germacrene D in
leaves (12.04%) and branches (20.41%), thus indicating a differentiated amount of
compounds in leaves, fruits and branches of pink pepper. These results open the field for
further research, aiming at the development of products since the yield of oils from the fruits
and leaves are within the parameters established by the European Pharmacopoeia, for the
development and application in products.

Key words: Pink pepper, Germacrene D, Caryophyllene, o and B-Pinene, y-Gurjunene.






INTRODUCAO

O Brasil possui 20% da biodiversidade mundial de plantas (MODOLO; FOGLIO, 2019),
representando potencial para a pesquisa de biomoléculas. Entre as espécies, Schinus
terebinthifolius Raddi, popularmente conhecida como aroeira-vermelha, pimenta-brasileira
e pimenta-rosa (LENZI; ORTH, 2004) pertence a familia Anacardiaceae, que compreende
cerca de 700 espécies, das quais 15 sdo nativas do Brasil, é facilmente encontrada na regiao
noroeste do Parand (CESARIO; GAGLIANONE, 2013; OLIVEIRA et al., 2014;
FERREIRA-FILHO et al., 2015). Os usos medicinais populares desta planta foram relatados
em estudos etnofarmacoldgicos, como anti-inflamatério, cicatrizante, doengas respiratorias
(DEGASPARI, et al., 2004; CARVALHO et al., 2013). Pesquisas demonstraram que o 6leo
essencial extraido dos frutos da pimenta rosa possui propriedades antioxidantes,
antimicrobianas e antifingicas (DANNENBERG et al., 2019; BORTOLUCCI et al., 2019).
Essas propriedades estdo relacionadas a presenca de compostos biologicamente ativos em
sua composicdo (BORTOLUCCI et al.,, 2019; MOHAMED et al.,2020). Segundo
Schmourlo et al., (2005), a decoccdo de flores, caules, frutos e folhas de pimenta rosa sao
usados para o tratamento de tumores e lepra. Degaspari et al., (2004) demonstraram em seu
estudo que da casca da pimenta rosa extrai-se um éleo empregado contra tumores e doencas
da cornea, e tem acdo contra febre, hemoptises e afeccBes uterinas.

Os oleos essenciais (OES) sdo compostos volateis caracterizados por um odor forte,
extraidos de plantas, contendo diferentes compostos biologicamente ativos (BURT, 2004,
KHORSHIDIANI, et al., 2017). Séo utilizados na medicina popular como analgésicos,
antiespasmodicos, antirreumatico e antiepilépticos (BAKKALLI, et al., 2008). Os frutos e
folhas de S. terebinthifolius sdo ricos em 6leo essencial, apresentando grande rendimento
(EL-MASSRY et al., 2009). Compostos com potenciais atividades biolégicas foram
identificados em diferentes partes da planta como Biciclogermacreno (27,57%), PB-
Felandreno (7,30%) e Germacreno D (7,16%), Terpinen-4-ol (18,25%), cis-f -Terpineol
(15,60%), y-Terpineno (12,46%), Sabineno (9,83%), a -Terpineno (8,56%) e 4-Thujanol
(6,71%) (BORTOLUCCI et al., 2019; MOHAMED et al., 2020).

Propriedades bioldgicas do 0leo essencial vegetal da espécie S. terebinthifolius ja foram
relatadas como antioxidante, antibacteriano e antifingico (BURT, 2004). Estudos
conduzidos por Bendaoud et al., (2010) identificaram atividades antioxidante e antitumoral
no OEs dos frutos de S. terebinthifolius, relataram atividade antioxidante e citotoxica in

vitro no carcinoma de mama humano, sugerindo que esse 0leo pode ser promissor para



terapias inovadoras ou estratégias preventivas contra o cancer. A presenca de
hidrocarbonetos sesquiterpénicos e seus compostos como Biciclogermacreno e o
Germacreno D em frutos e folhas de S. terebinthifolius, justificam a atividade
antimicrobiana, anticancerigena, larvicida e acaricida ja relatada na literatura (MATSUO et
al., 2011; BORTOLUCCI et al., 2019).

Desta forma, este estudo teve como objetivo avaliar o rendimento e identificar os
constituintes quimicos do 6leo essencial das folhas, frutos e galhos da espécie de Schinus

terebinthifolius coletada na regido de Umuarama-PR.

METODOLOGIA

Obtencado do material vegetal e extragdo do 6leo essencial das folhas, frutos e galhos
de S. terebinthifolius
As folhas, frutos e galhos de Schinus terebinthifolius (Figuras 1 e 2) foram
coletadas na estagdo de verdo, no més de fevereiro de 2020, no municipio de Umuarama,
regido Noroeste do Estado do Parand, Brasil, nas coordenadas geograficas 23° 66’ 0.27”S,
53° 301°45”0. Um exemplar foi autenticado e¢ depositado no Herbario Educacional da

Universidade Paranaense - HEUP, sob o numero 364. Esta espécie foi registrada no Sistema

Nacional de Gestdo do Patrimdnio Genético e do Conhecimento Tradicional Associado
(SisGen), sob o numero de registro ABF50ED.

10



Figura 2: (C): folhas e (D): galhos da espécie S. terebinthifolius

Extracdo do 6leo essencial das folhas, frutos e galhos de pimenta rosa

Foram utilizados 250 g de material para 2,5 L de &gua destilada. O material vegetal foi
triturado em liquidificador e submetido ao processo de hidrodestilagio em aparelho
Clevenger modificado por 2 horas (SANTOS et al., 2013), a partir da massa seca em
temperatura ambiente. Apds este periodo, o éleo essencial foi removido do extrator com o
auxilio de uma pipeta de Pasteur e filtrado com sulfato de sédio anidro (Na2SQO.). Em
seguida, foram acondicionados em frascos ambar, pesados e mantidos sob refrigeracéo a 4°C
(BRASIL, 2010). O rendimento de 6leo essencial das folhas, frutos e galhos foi obtido a
partir da multiplicag&o entre o teor de 6leo e massa da planta, e expresso em porcentagem,

conforme a Equacao 1 a seguir:

Rendimento (%) = MOE (g) / MP (g) * 100

Anélise da composi¢do quimica do 6leo essencial

A identificagdo quimica foi realizada em cromatografo (Agilent 7890 B) acoplado & um
espectrometro de massas (Agilent 5977A), equipado com coluna capilar de silica
fundida HP-5MS Ul Agilent (30 m x 0,250 mm x 0,25 pum). As condigdes de analises foram:
temperatura do injetor 220 °C, volume de injecéo de 2 pL e razdo de injecdo no modo split
1:30, temperatura inicial da coluna de 60 °C permanecendo por 2 min, com rampa de
aquecimento de 2°C/min até 180 °C permanecendo por 4 min, rampa de 10 °C/min até
260 °C e finalmente uma rampa de 40 °C/min até 300 °C (CAVALCANTE et al., 2015). A
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linha de transferéncia foi mantida a 285 °C e a fonte de ionizacéo e quadrupolo, 230 °C e
150 °C, respectivamente. O gas He foi utilizado como gés de arraste com fluxo de 1
mL/min. O sistema de detecgdo foi 0 EM no modo “Scan”, na faixa de razdo massa/carga
(m/z) de 40 - 550, com “Solvent Delay” de 3 min. As amostras de 6leo foram diluidas na
propor¢do de 1:10 com diclorometano. Os compostos presentes no 6leo essencial foram
identificados pela comparacéo de seus espectros de massas com 0s espectros de massas da
biblioteca NIST libraries e também baseado na comparacdo dos seus indices de retencao
(IR) obtidos usando uma série homologa do padrdo de n-alcanos (C7 - C26) (ADAMS,
2017).

Andlise Estatistica

O rendimento do OE foi realizado em triplicata. Os resultados foram submetidos a analise
de variancia (ANOVA) e as diferencas entre médias determinadas pelo teste de Tukey com

nivel de significancia de 5% utilizando o programa Minitab 17.

RESULTADOS

O rendimento do 6leo essencial das folhas e galhos de pimenta-rosa foi de 0,63 + 0,01 e
0,12 £ 0,02 (m/v %), respectivamente. Enquanto os frutos demonstraram maior rendimento
7,60 £ 0,03 (m/v%) (P <0.05). Os resultados da identificagdo quimica do 6leo essencial dos
frutos de S. terebinthifolius encontram-se discriminados na Tabela 1.

Foram identificados 22 compostos nas folhas, 13 compostos nos frutos e 37 compostos
nos galhos. Sendo que, dos 37 compostos identificados nos galhos, 19 foram caracteristicos
desta parte da planta. J& nos frutos e folhas apresentaram 2 e 4 compostos proprios,
respectivamente. A classe predominante nas folhas e galhos foram os sesquiterpenos
hidrocarbonetos (69,52% e 64,96%, respectivamente). Nos frutos, predominaram 0s
monoterpenos hidrocarbonetos (63,27%). Os compostos majoritarios foram Germacrene D,
12,04; 15,78 e 20,41% nas folhas, frutos e galhos, respectivamente.; Caryophyllene (15,97
e 11,73%) nas folhas e galhos, respectivamente; o- Pinene (11,60 e 17,16%) nas folhas e

frutos, respectivamente; B-Pinene (43,34%) nos frutos; e y-Gurjunene (16,85%) nas folhas.
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Tabela 1- Avaliacdo da composi¢do quimica por cromatografia gasosa acoplada ao espectro
de massa (CG-MS) do 6leo essencial extraido das folhas, frutos e galhos de Schinus
terebinthifolius.

Pico TR Composto RI RI Area %
Calculado Literatura
Folhas Frutos  Galhos

1

5833 a- pinene 934 932 11,6 17,16 2,99
2

B-pinene 976 974 568 43,34 5,6

3

7130 a- phellandrene 1003 1002 0,61 0,85 0,44
4

8523 3-carene 1009 1008 0,79 - 0,54
5

8803 a-terpinene 1014 1014 - - 0,17
6

9144 p-cymene 1019 1020 - - 0,43
7

9320 D-limonene 1018 1024 - 1,92 1,5
8

9321 B- phellandrene 1023 1025 0,43 - 0,66
9

Eucalyptol 1025 1026 1,49 - -

10

10274 B-cis -ocimene 1039 1032 - - 0,26
11

10717 y-terpinene 1048 1054 - - 04
12

12169 n.i 1165 - - 0,32
13

17051 Terpinen-4- ol 1178 1174 - - 1,18
14

17882 - terpineol 1185 1186 - - 0,42
15 d-elemene 1330

26657 1335 0,71 - -
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16

17

18

19

20

21

22

23

24

25

26

27

28

29

30

31

32

33

34

35

27442

28963

29880

30030

31549

31549

32621

33155

33493

34913

34212

34928

35241

35450

36084

36319

36435

36569

37148

37262

o- cubebene

a-copaene

B-cubebene

B-elemene

a- gurjunene

Caryophyllene

(-)-aristolene

o-himachalene

o-humulene

E-p-farnesene

Aromadendrene-
allo

y-gurjunene

y-muurolene

Germacrene D

n.i

n.i

Valencene

a-selinene

o-muurolene

d-amorphene

1343

1373

1383

1390

1409

1418

1427

1446

1452

1454

1459

1475

1476

1481

1482

1483

1495

1497

1499

1509

1345

1374

1387

1389

1409

1417

1428

1449

1452

1454

1458

1475

1478

1484

1496

1498

1500

1511

5,25

1,55

4,57

2,15

15,97

1,91

2,25

16,85

12,04

0,99

1,33

4,94

- 1,31

- 5,73

- 1,94

- 1,44

2,12 0,82

3,12 11,73

- 1,42

- 1,99

- 1,31

- 1,49

3,15 -

- 1,27

15,78 20,41

- 0,88

1,1

- 6,38

- 0,63

3,21 0,77
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36

37

38

39

40

41

42

43

44

45

46

47

48

49

50

51

52

53

54

55

37386

37811

38212

39290

39502

40628

40920

41041

42167

42395

42711

43577

44142

44316

44632

44905

45046

46682

46832

69513

Nn.i

8-cadinene

Cadina-1,4-diene

Elemol

n.i

Spathulenol

Caryophyllene
Oxide

Globulol

Viridiflorol

n.i

Nn.i

Epicubenol

Nn.i

T-cadinol

Torreyol

n.i

T-muurulol

n.i

Nn.i

Nn.i

1494

1503

1510

1530

1533

1573

1578

1589

1590

1593

1599

1603

1614

1618

1624

1629

1638

1661

1706

2045

1522

1524

1548

1577

1582

1590

1592

1617

1625

1632

1640

3,75

1,99

1,11

1,02

2,7

1,21

0,77

1,02

1,15

0,48

5,59

0,33

0,33

5,47

4,83

0,61

0,31

0,27

0,66

0,47

2,17

0,39

0,7

1,08

0,41
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56

69658 Mandenol 2151 2159 - 2,02 -
Total Identificado 97,99 97,35 94,76
Monoterpenos
hidrocarbonetos 19,11 63,27 12,99
Monoterpenos
Oxigenados 1,49 0 1,60

Sesquiterpenos
Hidrocarbonetos 69,52 30,08 64,96

Sesquiterpenos

Oxigenados 7,87 1,98 15,21
Diterpeno
Oxigenado - 2,02 -
Né&o Identificados 0,99 2,17 5,27

TR = Tempo de retencéo; IR = indice de retengdo; Métodos de Identificagdo (a,b,c): a = identificagdo baseada
no calculo do indice de retengdo (IR) utilizando uma série homdloga de n-alcanos C;-Czs em uma coluna
Agilent HP-5MS Ul; b = Compostos listados de acordo com a ordem de elui¢do na coluna HP-5MS Ul; ¢ =
Identificacdo baseada na comparacao dos espectros de massas encontrados na espectroteca NIST 11.0 versdo
11.0; Area relativa (%) = Percentagem da area que 0 composto ocupa no cromatograma; (-) composto ausente
; IM = Métodos de Identificacdo.

DISCUSSAO

Houve diferenca significativa no rendimento dos OEs, evidenciando que os frutos
apresentaram maior rendimento 7,60 + 0,032, quando comparado com as folhas 0,63 + 0,01°
e com os galhos 0,12 + 0,02° (m/v %). Este resultado corrobora com Bortolucci et al. (2019)
que encontraram nos frutos e nas folhas de S. terebinthifolius um rendimento de (7,25 + 0,61
%) (v/p) e (0,57 £ 0,10 %) (v/p), respectivamente. Nao séo encontrados relatos na literatura
sobre o rendimento de OE de galhos de S. terebinthifolius. De acordo com a Farmacopeia
Europeia, o rendimento minimo de extracdo dos OEs para o desenvolvimento e aplicagédo
em produtos é de 2 mL / kg (NEMETH; BERNATH, 2008). O rendimento do 6leo essencial
dos frutos do presente estudo foi de 75,0 mL kg™ (base seca); das folhas 6,3 mL kg™ e dos

galhos 1,2 mL kg? indicando que o 6leo essencial dos frutos e das folhas encontram-se
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dentro das recomendacdes estipuladas pela Farmacopeia Europeia (FARMACOPEIA
EUROPEIA, 2013), possibilitando que os mesmos sejam recomendados para aplicagédo em
produtos.

Os dados referentes a composicao quimica do fruto, folhas e galhos da pimenta rosa sao
apresentados na Tabela 1. Foram identificados 22 compostos nas folhas, 13 compostos nos
frutos e 37 compostos nos galhos e a classe predominante foram o0s sesquiterpenos
hidrocarbonetos, sendo os principais: Germacrene D (12,04; 15,78 e 20,41%) nas folhas,
frutos e galhos, respectivamente. Caryophyllene (15,97 e 11,73%) nas folhas e galhos,
respectivamente; a- Pinene (11,60 ¢ 17,16%) nas folhas e frutos, respectivamente. -Pinene
(43,34%) nos frutos; y-Gurjunene (16,85%) nas folhas.

A composicdo quimica dos OEs pode ser diretamente afetada por fatores como origem
geografica de implantacdo da cultura, método de cultivo, época de colheita, ciclo vegetal,
clima, estagdo do ano, se a planta é seca ou fresca, entre outros (MORAIS, 2009). De acordo
com Mohamed et al., (2020) em pesquisa realizada no Egito, foram identificados como
principais compostos no OE dos galhos de S. terebinthifolius Terpinen-4-ol (18,25%), cis -
p -Terpineol (15,60%), y-Terpineno (12,46%), Sabineno (9,83%), a-Terpineno (8,56%) e 4-
Thujanol (6,71%). Bortolucci et al., (2019) também investigaram a composi¢do quimica
do OE das folhas e frutos de S. terebinthifolius, encontrando como classe majoritéaria 0s
hidrocarbonetos  sesquiterpénicos e como compostos principais identificaram
Biciclogermacreno (27,57%), B-Felandreno (7,30%), Germacreno D (7,16%) para folhas e
B-Pinene (30,32%), Germacrene D (14,23%), Biciclogermacreno (5,97%), a-Pinene (3,58%)
para os frutos. Bendaoud et al., (2010) em uma cultura implantada no sul da Tunisia,
obtiveram como principais compostos dos frutos de S. terebinthifolius a-Felandreno
(34,38%), y-Cadineno (18,04%), B-Felandreno (10,61%), p-Cimeno (7,34%), a-Pineno
(6,49%) e B-Pineno (3,09%).

E escasso na literatura estudos sobre OE dos galhos de S. terebinthifolius. Dessa forma,
este trabalho abre campo para novas pesquisas visando desvendar o potencial de atividades

biolégicas do OE dos ramos de S. terebinthifolius.
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CONCLUSAO

O ¢6leo essencial dos frutos apresentou maior rendimento (7,60 m/v%), seguido das folhas
(0,63 m/v %). Os compostos majoritarios encontrados foram Germacrene D (12,04; 15,78 e
20,41%) nas folhas, frutos e galhos, respectivamente. Caryophyllene (15,97 e 11,73%) nas
folhas e galhos, respectivamente; a- Pinene (11,60 e 17,16%) nas folhas e frutos,
respectivamente. 3-Pinene (43,34%) nos frutos; y-Gurjunene (16,85%) nas folhas. Do total
de compostos identificados, 69,52% das folhas e 64,96% dos galhos sdo sesquiterpenos
hidrocarbonetos e nos frutos 63,27% sdo monoterpenos hidrocarbonetos. O 6leo essencial
dos frutos, folhas e galhos de S. terebinthifolius apresentaram compostos quimicos com
potenciais em atividades bioldgicas e demonstraram rendimento considerado bom de acordo
com padrbes estabelecidos para extracdo comercial. Sendo assim, os resultados desse
trabalho sugerem que o 6leo essencial de S. terebinthifolius pode ser uma fonte promissora
de compostos ativos a serem utilizados na industria e abre campo para novas pesquisas

visando o isolamento de compostos puros e avaliacdo de atividades bioldgicas.
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