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RESUMO - A tansagem (Plantago major) tem sido usada desde os tempos antigos como
um recurso de medicina alternativa para o tratamento de diversas enfermidades. O
presente estudo objetivou a obtencdo de extratos de tansagem (P. major) por diferentes
métodos: Soxhlet (SOX) e ultrassom (US) empregando diferentes solventes ou misturas
de solventes e extracdo supercritica (ESC) com dioxido de carbono e adicionado de etanol
como cossolvente em diferentes concentragdes. As técnicas de extragdo foram
comparadas em termos de rendimento de processo. Nas extracfes a baixa pressdo, o0 maior
rendimento (20,5+0,8) foi obtido por ultrassom empregando a mistura de etanol/agua
(50/50) como solvente. O maior rendimento de extracdo por ESC foi obtido quando
utilizado 10 % de etanol como modificador, atingindo rendimento de 2,27+0,07%.

1. INTRODUCAO

A busca por compostos bioativos naturais com potencial tanto para o tratamento e prevencao de
doencas humanas, bem como para satisfazer outras necessidades é atualmente um tema chave em
muitos laboratdrios e industrias (Gil-Chavez et al., 2013). Quando se procura obter substancias ativas
de plantas, um dos principais aspectos que deve ser observado consiste nas informag6es da medicina
popular. Dados da literatura revelam que é muito mais provavel encontrar atividade biolégica em
plantas orientadas pelo seu uso na medicina popular do que em plantas escolhidas ao acaso (Cechinel
Filho e Yunes, 1998).

A Plantago major tem sida usada desde os tempos antigos como um recurso de medicina
alternativa. A planta vegeta espontaneamente em areas de pastagens, terrenos cultivados e locais
umidos e sombreados, sendo considerada invasora de culturas (Samuelsen, 2000). No Brasil, a P.
major € conhecida como tansagem, transagem e tanchagem. O cha de tansagem (P. major) é usado
como depurativo, diurético, antibacteriano, regulador intestinal e para tosses, bronquites, dor de
estdmago, diarreia e disenteria. Em gargarejos a tansagem ¢ indicada para combater dor e inflamacao
da garganta. As folhas frescas maceradas possuem propriedades cicatrizantes, sendo Uteis contra
picadas de insetos, irritacdes da pele, ulceras, queimaduras e pequenos cortes (Blanco et al., 2008,
Ch&ECia, 2013).
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Os métodos comumente utilizados para a extracdo de compostos ativos de plantas sédo a
extracdo liquido-liquido ou sélido-liquido. No entanto, as dificuldades inerentes na obtencéo desses
compostos conduziram ao desenvolvimento de tecnologias avancadas, como a extracdo com liquido
pressurizado, extragdo subcritica e supercritica, extragdo assistida por ultrassom e micro-ondas (Gil-
Chavez et al., 2013).

A tecnologia supercritica, que utiliza solventes a alta pressdo, é considerada um processo limpo,
sendo que os extratos obtidos através desta técnica apresentam alta pureza. Este processo apresenta
vantagens quando comparado com outras técnicas de separacdo, a saber: compostos termicamente
instaveis podem ser separados a baixas temperaturas; o solvente pode ser removido facilmente do
soluto por reducdo de pressdo e/ou ajuste de temperatura; a necessidade de energia térmica é inferior a
do processo de destilacdo; alta seletividade para os solutos; rapida extracdo devido a baixa
viscosidade do solvente, alta difusividade e bom poder de solvatacdo do solvente (Brunner, 1994).

No que diz respeito a técnicas que envolvem o uso de fluidos supercriticos, o dioxido de
carbono (CO,) é sem duvida o solvente mais empregado. O CO, apresenta diversas vantagens que
decorrem do fato de ser um solvente barato, ndo inflamavel, sem risco de explosdo e quimicamente
inerte, produzindo um extrato vegetal com alta pureza. O maior obstadculo ao uso da extracdo
supercritica na industria ainda é o alto custo fixo de investimento necessario para a instalacdo de uma
planta de extracdo (Pereira e Meireles, 2010).

Esse trabalho teve como objetivo obter extratos de tansagem (P. major) por extracdo
supercritica e extracdo com diferentes solventes organicos, avaliando as técnicas em termos de
rendimento de processo.

2. MATERIAL E METODOS

1.1. Preparo da amostra

A amostra de tansagem (P. major) utilizada para as extragdes foi adquirida junto a empresa Cha
& Cia Ervas Medicinais, sendo composta pelas partes aéreas da planta. A tansagem (P. major) foi
produzida no Brasil, colhida em agosto de 2012, seca em estufa e comercializada com teor de
umidade de 12,05% e teor de cinzas de 12,52%. A amostra foi moida em moinho tipo Willey,
empacotada em saco plastico identificado e armazenada em congelador doméstico a -18 °C.

1.2. Extragdes com solventes organicos

Soxhlet: A extragdo Soxhlet foi realizada de acordo com 0 método 920.39C da AOAC (2005),
sendo utilizados 5 g de amostra, 150 mL de solvente e tempo de extracdo de 6 h. Nas extracfes com
P. major utilizaram-se os solventes organicos hexano, diclorometano, acetato de etila, etanol e
metanol. A eliminacdo dos solventes foi realizada em rotaevaporador, sob vacuo de 400 mmHg e
rotacdo de 50 rpm. Os extratos foram acondicionados em frascos ambar, armazenados em congelador
domeéstico a -18°C e os resultados expressos como media + desvio padrao.
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Ultrassom: A extracdo assistida por ultrassom da P. major foi realizada em acordo com
Andrade et al. (2012), sendo utilizados 7 g de amostra, 210 mL de solvente e tempo de extracdo de 45
min. Os solventes organicos utilizados foram: hexano, diclorometano, acetato de etila, etanol e
metanol e duas misturas etanol/dgua nas propor¢ées 50/50 e 70:30 (v/v). A eliminagdo dos solventes
foi realizada em rotaevaporador, sob vacuo de 400 mmHg e rotacdo de 50 rpm. Os extratos foram
acondicionados em frascos ambar, armazenados em congelador doméstico a -18°C e os resultados
expressos como media + desvio padrao.

1.3. Extragdo com solvente supercritico (ESC)

As extragdes foram realizadas utilizando 15 g de amostra, vazao de didxido de carbono de 8 + 2
g/min e tempo de extracdo de 3,5 h. A influéncia da pressdo e da temperatura no rendimento global
(Xo) da ESC da tansagem (P. major) foi avaliada por meio de um planejamento experimental com 3
niveis e 2 variaveis, totalizando 9 experimentos. Nos experimentos, realizados em duplicata, a
temperatura variou entre 40 e 60 °C e a pressdo entre 10 e 30 MPa. O limite inferior de temperatura
(40 °C) esta um pouco acima da temperatura critica do CO, (31,1 °C) e € normalmente utilizada na
extracdo de materiais vegetais nos processos de ESC. O limite superior de temperatura (60 °C)
permite a extracao de compostos de materiais vegetais e ndo causa danos térmicos no material.

O emprego de cossolvente foi avaliado na condigdo de 50 °C e 30 MPa, utilizando 15 g de
amostra, vazdo de didxido de carbono de 8 £ 2 g/min e tempo de extracdo de 3,5 h. O cossolvente
escolhido foi o etanol, sendo adicionado nas fracGes de 0; 2,5; 5 e 10 %. A eliminacdo dos solventes
foi realizada em rotaevaporador, sob vacuo de 400 mmHg e rotacdo de 50 rpm. Todos 0s extratos
foram acondicionados em frascos ambar, armazenados em congelador doméstico a -18°C e o0s
resultados expressos como média £ desvio padréo.

1.4. Analise estatistica

Os resultados de rendimento global foram avaliados estatisticamente por analise unidirecional
de variancia (ANOVA). A analise estatistica foi realizada para detectar diferencas significativas entre
os valores de rendimento em funcgdo da temperatura e pressao na ESC As diferencas significativas (p
<0,05) foram analisadas pelo teste de Tukey.

3. RESULTADOS E DISCUSSOES

Os rendimentos dos extratos de tansagem (P. major) obtidos com diferentes solventes organicos
em Soxhlet e ultrassom estdo apresentados na Tabela 1. Os resultados de rendimento apresentaram
diferengas significativas entre si, variando entre 1,46 % para a extragdo em ultrassom com acetato de
etila e 20,5 % para a extracdo em ultrassom com a mistura etanol/agua (50/50). Galvez et al. (2005)
estudaram a atividade antioxidante de extratos de espécies de Plantago obtidos em Soxhlet. Os
rendimentos verificados pelos autores das extracdes em Soxhlet empregando metanol por 48 h
variaram entre 18,04 % para P. afra e 29,13 % para P. lanceolata.

Comparando-se as técnicas de extragdo para um mesmo solvente pode-se verificar que maiores
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rendimentos foram obtidos quando utilizada a técnica Soxhlet. Nessa técnica, a amostra esta sempre
em contato com o solvente, havendo sua constante renovagdo, 0 que ndo ocorre no processo de
extracdo em ultrassom. Além disso, o tempo e a temperatura de extracdo da técnica Soxhlet foram
superiores. A agédo conjunta desses fatores podem ter proporcionado uma extragdo mais exaustiva das
amostras submetidas a técnica de Soxhlet em comparacdo ao ultrassom, resultando em maiores
rendimentos.

Tabela 1 - Rendimento global (X;) obtidos para as extracbes com solventes organicos de
tansagem (P. major) com diferentes solventes.

Técnica Solvente Rendimento (%)™

Hexano 3,0+ 0,2%

Diclorometano 2,13 +0,09%

Soxhlet Acetato de etila 3,31 +0,03"
Etanol 11,6 +0,1°

Metanol 18,3 +1,2%

Hexano 1,5+ 0,21

Diclorometano 1,58 + 0,05°™

Acetato de etila 1,46 + 0,08°"
Ultrassom Etanol 45+0,5"
Metanol 11,1 £ 0,4°
Agua/Etanol (30/70) 16,7 +0,2°

Agua/Etanol (50/50) 20,5 +0,8°

(1) médiaz desvio padréo (n=2); Letras iguais na mesma coluna indicam que nao ha diferenca significativa (p
>0,05).

A Tabela 2 apresenta os resultados médios de rendimento global de extracdo (Xg) dos
experimentos realizados por ESC com tansagem (P. major) e as condi¢Ges de temperatura e pressao
utilizadas nos ensaios. Os dados correspondentes de massa especifica (p) do CO, também estdo
apresentados na Tabela 2.

A temperatura e a pressao séo fatores que afetam tanto o rendimento de extracdo como a classe
de compostos extraidos. O poder de solvatacdo do solvente supercritico é afetado pela presséo e
temperatura de operagédo devido a sua acdo na densidade do solvente. Consequentemente, o0 poder de
solvatacdo pode ser modificado por meio da manipulagdo da pressdo e temperatura de operagao.
Como regra geral, a presséo constante, um aumento de temperatura diminui a densidade do solvente e
seu poder de solvatagdo, enquanto que a temperatura constante, um aumento da pressao aumenta a
densidade do fluido supercritico (Brunner, 1994). Dessa forma, o0 aumento no rendimento de extragao
da tansagem (P. major) a temperatura constante pode ser atribuido ao aumento da densidade do fluido
supercritico decorrente do aumento da presséo.

A solubilidade dos solutos no solvente supercritico é dependente, além dos fatores temperatura
e pressdo, da massa molar, polaridade e pressdo de vapor. Dessa maneira, 0 efeito da temperatura na
solubilidade é complexo devido a combinacdo de dois fatores: o incremento na temperatura aumenta a
pressdo de vapor do soluto, aumentando sua solubilidade no solvente supercritico, no entanto, ao
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mesmo tempo ocasiona a diminuicdo da densidade do solvente. Os efeitos antagonicos da densidade
do solvente e da pressdo de vapor do soluto podem ser observados na Figura 1, a qual apresenta as
isotermas de rendimento do extrato de tansagem (P. major) em CO, supercritico como funcdo da
presséo de operagéo, de acordo com os resultados da Tabela 2, para as temperaturas de 40, 50 e 60 °C.

Tabela 2 - Rendimento global (X;) obtidos para as extracfes com didxido de carbono supercritico
de tansagem (P. major)

Temperatura (°C) Press&o (MPa) p CO, (g/icm?) Rendimento (%)™
40 10 0,629 0,62°+ 0,01
40 20 0,840 0,8°+ 0,1
40 30 0,911 0,87abi 0,04
50 10 0,385 0,59+ 0,02
50 20 0,785 0,81bi 0,02
50 30 0,871 0,97+ 0,03
60 10 0,295 0,57°+ 0,02
60 20 0,724 0,80bi 0,02
60 30 0,830 0,99+ 0,01
W médiat desvio padrdo (n=2); Letras iguais na mesma coluna indicam que ndo ha diferenca significativa
(p > 0,05).
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Figura 1 - Comportamento das isotermas de rendimento com a pressao de extracdo para a ESC
de tansagem (Plantago major).

Em baixas pressdes a solubilidade diminui com o aumento da temperatura uma vez que a
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densidade do solvente decresce rapidamente com o aumento da temperatura; a altas pressdes as
mudangas de densidade com a temperatura s&o muito mais discretas, de modo que o aumento na
pressdo de vapor causado pelo aumento de temperatura torna-se mais importante do que a ligeira
diminuigdo de densidade (Brunner, 1994). Esses dois efeitos ocasionam uma inverséo da curva de
solubilidade, fenbmeno conhecido como retrogradacao, que € resultado da predominancia de um dos
dois fatores (Michielin et al., 2005).

O CO, tem uma limitada habilidade de extrair compostos de maior polaridade, como é a maioria
das substancias com propriedades antioxidantes, mesmo quando operado em condigdes que propiciem
altas densidades. Dessa forma, apesar de todas as vantagens da utilizacdo do dioxido de carbono em
processos de extracdo supercritica, o fato de o0 CO, ser um composto apolar torna 0 processo pouco
eficiente. Esse fato pode ser observado, comparando-se os rendimentos obtidos por ESC com CO,
supercritico puro aos resultados obtidos nas extracbes convencionais (Tabelas 1 e 2), onde as
extracBes com solventes organicos apresentaram rendimentos superiores. Esses resultados podem ser
atribuidos, entre outros fatores, a polaridade dos solventes empregados nas extragdes.

Com o objetivo de aumentar o rendimento de extracdo de compostos polares, fez-se 0 uso de
um modificador. A adicdo de modificadores ao CO, supercritico pode aumentar a eficiéncia de
extracdo, uma vez que aumenta a solubilidade dos compostos. Para a escolha do solvente, levaram-se
em consideracgéo os resultados de rendimentos obtidos nos processos de extracdo a baixas pressoes e,
além disso, estabeleceu-se que o mesmo deveria ser um modificador de grau alimenticio.

Os resultados obtidos para ESC com etanol como cossolvente estdo representados na Figura 2.
A adicdo de cossolvente ao processo de extracdo supercritica com CO, elevou os valores de
rendimento de extrato. A adicdo de 10 % de cossolvente proporcionou um incremento de 2,3 vezes 0
rendimento obtido.
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Figura 2 - Rendimento global (X,) para os extratos de tansagem (P. major) utilizando etanol
como cossolvente.
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4. CONCLUSOES

O maior rendimento de extracdo (20,5 £ 0,8 %), dentre as diferentes tecnologias aplicadas a
extracdo de tansagem, foi obtido por ultrassom empregando a mistura de etanol/agua (50/50) como
solvente. A extracdo supercritica apresentou rendimentos de extracdo inferiores aos rendimentos de
extracdo com Soxhlet e ultrassom, sendo o maior obtido a 30 MPa e 60 °C (0,99 + 0,01 %). O
emprego de etanol como cossolvente ao processo de extracdo supercritica aumentou o rendimento em
2,3 vezes.

Avaliando as tecnologias aplicadas quanto a rendimento de extracdo, verificou-se que a técnica
por ultrassom apresentou os melhores resultados. No entanto, a qualidade bioldgica desses extratos
deve ser analisada para definir qual o melhor método a ser utilizado nas extracdes de tansagem (P.
major).
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