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1. INTRODUCAO

Nos ultimos anos, a Quimica Verde vem ganhando cada vez mais espaco
em diferentes areas de concentracdo, tais como na industria, no ensino e na
pesquisa, utilizando-se de recursos renovaveis como fonte de matéria-prima,
visando o desenvolvimento de tecnologias onde os danos causados ao homem e
ao meio ambiente sejam minimizados; tendo como base os “12 Principios da
Quimica Verde” (LENARDAO et al., 2003). Nesse contexto, os 6leos essenciais
vém se destacando como fonte de matéria-prima para varias industrias, como as
de perfumaria, alimentos, farmacéutica e agroquimica, em funcdo das inUmeras
propriedades organolépticas e bioldgicas que estdo associadas aos componentes
presentes em alguns 0Oleos essenciais (CRAVEIRO et al., 1993).

Os Oleos essenciais sdo constituidos principalmente por monoterpenos e
sesquiterpenos. Estas substancias de baixo peso molecular, contendo diferentes
grupos funcionais sdo responsaveis pelas principais caracteristicas apresentada
por estas misturas tais como volatilidade, insolubilidade em agua, aroma
agradavel e intenso. Entre os O6leos essenciais, destaca-se 0 Eucalyptus
citriodora, extraido de espécies de eucaliptos (SILVA et al., 2006), que pode ser
utilizado no controle de diferentes fungos como o Colletotrichum acutatum
Simmonds causador da doenca conhecida como flor negra, responséavel pelo
ataque as folhas e os frutos de morangueiros (Dias-Arieira et al.. 2010).

Um dos principais constituintes do Eucalyptus citriodora € o Citronelal, um
monoterpeno formado a partir do metabolismo secundario das plantas (WRIGHT
et al.. 1973), e um importante composto utilizado em sintese organica
(LENARDAO et al.. 2007) como por exemplo na sintese de N-alquilcitroneliliminas
e N-alquilcitronelilaminas (AMARAL, 2010).

Desta forma, o objetivo deste trabalho é estudar a modificacdo quimica do
Oleo essencial de Eucalytus citriodora, para a obtencéo de citronelilaminas obtidas
diretamente a partir do Oleo essencial bruto visando o desenvolvimento de
formulagBes antiparasitarias a base de substancias obtidas de fontes naturais e
modificadas quimicamente.

2. METODOLOGIA

Para a sintese das aminas, inicialmente foram sintetizadas as iminas
correspondentes. Assim em um vial de vidro com duas bocas de 250 mL foi
adicionado o 6leo essencial bruto contendo aldeido (100 mmol), a amina primaria
(100 mmol) e a Al,O3 neutra (100 mmol). A reacédo foi realizada a temperatura
ambiente, por um periodo reacional de 6 a 8 horas e o progresso da reacgao foi
acompanhado por CCD (cromatografia em camada delgada). Apés o consumo do
material de partida, foi adicionado o agente redutor a imina para formar a amina
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correspondente, NaBH,4 (100 mmol). A mistura reacional foi agitada por 2 horas
adicionais a temperatura ambiente. Na sequéncia, a mistura reacional foi lavada
com acetato de etila (100 mL) e filtrada para a remocédo do suporte solido e do
excesso do agente redutor, Al,O3; e NaBH, respectivamente. Posteriormente a
fase organica foi lavada com a solucéo saturada de NaCl (80 mL) e separada em
um funil de extracao.

3. RESULTADOS E DISCUSSAO

A composi¢cdo quimica do O6leo essencial de Eucalyptus citriodora,
adquirido comercialmente, foi determinada por cromatografia gasosa acoplada a
espectrometria de massas, onde pode-se constatar que 0 mesmo é constituido
por aproximadamente 60% de citronelal, composto de interesse para a sintese
das N-alquilcitronelilaminas. Nesse sentido, considerando-se o teor de citronelal
presente no 6leo essencial bruto foi possivel quantificar os demais reagentes para
a obtencao do 6leo essencial modificado. Foi realizada a reacédo do 6leo essencial
bruto com a N-butilamina 2a (Esquema 1) e a propargilamina 2b (Esquema 2)
sendo obtido os 6leo essenciais modificados em volumes de 1000 mL e 500 mL,
respectivamente. Estima-se, de acordo com as analises realizadas, que o0s 6leos
essenciais modificados contenham  aproximadamente 60% da  N-
butilicitronelilamina e da N-prop-2-inilcitronelilamina, respectivamente.

Al,O3 t.
| Ne) + HZN/\/\ _ s e Si\\N/\/\ NaBH, ta 55\'\‘/\/\
H

1 2a 3a 4a
Esquema 1: Sintese da N-butilcitronelilamina

Al,03 t. :
| S0 + HzN\ 205 ta | \N\ NaBH, t.a 55\”_\
N

1 2b 3b
Esquema 2: Sintese da N-prop-2-inilcitronelilamina

A reacado foi acompanhada por cromatografia em camada delgada (CCD)
até o consumo total do citronelal, e posteriormente os produtos foram
identificados através de analise por espectroscopia no infravermelho e
comparados com os espectros do padrdo, 6leo essencial bruto. A formacgéo das
citronelilaminas pode ser comprovada a partir das analises por espectroscopia no
infravermelho, as quais mostram o desaparecimento da banda referente a
carbonila do aldeido, presente no citronelal (1726 cm™) e também a visualizacdo
da banda de NH da amina (entre 3300 e 3400 cm™) e a banda de fraca
intensidade referente & ligacdo tripla carbono-carbono em 2374 cm™ no caso da
N-prop-2-inilcitronelilamina.
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Os testes de atividade biolégica foram realizados pela Dra Ana Carolina de
Souza Chagas, pesquisadora da EMBRAPA Sudeste em Sao Paulo/SP, os quais
apresentaram resultados satisfatorios no combate a carrapatos bovinos.

4. CONCLUSOES

De acordo com os resultados obtidos, pode-se observar a formacéao da N-
butilcitronelilamina e da N-propargilcitronelilamina a partir de reacdes utilizando-se
0 Oleo essencial bruto como material de partida. Observou-se que a reacdo ocorre
facilmente, indicando que a metodologia é eficaz quando aplicada ao 6leo bruto,
sem haver a necessidade de isolamento do citronelal. Isto mostra que esta
metodologia apresenta varias vantagens, entre elas a reducdo de tempo, a
diminuicdo de custos, a minimizacdo de residuos, além de permitir um meio
facilitador para as reacdes ja que 0os componentes que estdo presentes em menor
quantidade no O6leo atuam como solvente da reacdo. Desta forma, esta
metodologia constitui-se num meio livre de solvente para a obtencdo de Oleos
essenciais modificados quimicamente com potencial antiparasitario.

A modificacdo quimica demonstrou grande eficacia anticarrapaticida da
amostra contendo a N-prop-2-inilcitronelilamina in vitro, entretanto, apesar destes
resultados excelentes, a sua eficacia ndo foi observada in vivo, provavelmente
devido a baixa estabilidade dos N-proparilcitronelilamina nas condicbes de
campo.
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