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Effects of drying temperature of Piper divaricatum G. Mey. leaves on the chemical profile
of the essential oil
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Piper divaritcatum G.Mey. € um arbusto nativo no Brasil, onde o quimiotipo predominante da planta produz
6leo essencial rico em fenilpropanoides, especialmente eugenol e metileugenol. A secagem ¢é a principal
técnica de preservagao pés-colheita aplicada a plantas aromaticas e medicinais, mas condigdes inadequadas
podem impactar negativamente a qualidade de 6leos essenciais. Neste trabalho, avaliou-se os efeitos da
temperatura de secagem das folhas de P. divaricatum em secador de bandejas sobre a qualidade do éleo
essencial. A analise experimental consistiu na submissao das folhas ao processo de secagem por 6 horas
nas temperaturas de 50, 60 e 70°C. Os 6leos essenciais foram obtidos por hidrodestilagdo, a composigao
quimica dos dleos foi realizada por cromatografia gasosa acoplada a espectrometria de massas (CG/EM) e a
analise de agrupamento hierarquico (HCA) foi utilizada para avaliar possiveis diferengas entre os perfis
quimicos dos 6leos essenciais. O modelo de Midilli foi o que melhor ajustou os dados de cinética de secagem.
A analise das principais classes de compostos presentes nos 6leos essenciais indicou similaridade entre os
perfis quimicos de 6leos obtidos de folhas secas em diferentes temperaturas.
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ABSTRACT

Piper divaricatum G.Mey is a shrub native in Brazil, whose predominant chemotype produces an essential oil
rich in phenylpropanoids, especially eugenol and methyl eugenol. Drying is the main post-harvest preservation
technique applied to aromatic and medicinal plants; however, inappropriate drying conditions may negatively
affect essential oil quality. In this study, the effects of drying temperature on the leaves of P. divaricatum in a
tray dryer were evaluated with respect to essential oil quality. The experimental analysis consisted of
subjecting the leaves to the drying process for 6 hours at temperatures of 50, 60, and 70 °C. Essential oils
were obtained by hydrodistillation, and their chemical composition was analyzed by gas chromatography
coupled to mass spectrometry (GC-MS). Hierarchical cluster analysis (HCA) was used to evaluate possible
differences between the chemical profiles of the essential oils. The Midilli model provided the best fit to the
drying kinetics data. Analysis of the main classes of compounds present in the essential oils indicated similarity
among the chemical profiles of oils obtained from leaves dried at different temperatures.

Keywords: Piper divaricatum; phenylpropanoids; drying.
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1. INTRODUCAO

Oleos essenciais de diferentes espécies de Piper da regido amazdnica apresentam
perfil quimico rico em fenilpropanoides, classe de compostos conhecida por apresentar
propriedades bioldgicas, como atividades antimicrobiana e anti-inflamatéria, bem como
forte potencial antioxidante (da Silva et al., 2010; Maia; Andrade, 2009; Neelam; Khatkar;
Sharma, 2020). A espécie Piper divaricatum é um arbusto nativo no Brasil, com ocorréncia
registrada nos dominios fitogeograficos da Amazénia, Cerrado, Caatinga e Mata Atlantica
(de Oliveira et al., 2022; Silva et al., 2014). O quimiotipo eugenol/metileugenol € o mais
comum da espécie, o qual pode ser encontrado em todos os estados da regido amazodnica
(Maia; Andrade, 2009).

A secagem € a principal técnica de preservagao aplicada a plantas aromaticas e
medicinais apos colheita, visando armazenamento seguro mediante diminui¢do da umidade
para valores adequados, o0 que impede a proliferacdo de micro-organismos e a agéao de
enzimas especificas que podem levar a degradagao quimica (Al-Hamdani et al., 2022; De
Santana et al., 2014). Dentro desse contexto, a secagem convectiva em secador de
bandejas € o método mais amplamente utilizado, sobretudo devido simplicidade e baixo
custo de operagao (Thamkaew; Sjoholm; Galindo, 2021).

Entretanto, a eficiéncia do método é constantemente questionada devido ao alto
consumo energético requerido e a perda de compostos volateis que pode ocorrer devido a
prolongada exposi¢cado da planta a elevadas temperaturas (Nurhaslina; Bacho; Mustapa,
2022). Devido a isso, métodos mais modernos de secagem tém sido desenvolvidos,
objetivando melhorar a qualidade do produto seco, principalmente pela otimizagado de
propriedades fisico-quimicas e organolépticas (Calin-Sanchez et al., 2020).

Porém, considerando que a secagem é uma operagao extremamente complexa, na
qual ocorre transferéncia simultdnea de calor e massa, e plantas de diferentes géneros e
familias apresentam caracteristicas anatémicas, fisioloégicas e morfologicas distintas, o
método e as condigdes 6timos de secagem podem variar para diferentes tipos de plantas
(Calin-Sanchez et al., 2020; Vallino et al., 2021; Welsh et al., 2018).

Este trabalho teve como objetivo avaliar os efeitos da temperatura no processo de
secagem convectiva das folhas de Piper divaricatum em secador de bandejas sobre a

qualidade do 6leo essencial, especialmente na concentragao dos fenilpropanoides eugenol
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e metileugenol, bem como analisar o impacto da temperatura sobre o rendimento de dleo

essencial e comportamento cinético das folhas durante a secagem.

2. MATERIAIS E METODOS

2.1 Coleta das folhas

Folhas de Piper divaricatum foram coletas no Parque de Ciéncia e Tecnologia (PCT)
(1°27'51.0"S 48°26'45.1"W), no Guama (Belém - PA), em setembro de 2025 as 7 horas da

manha.
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Figura 1. Local de coleta da planta.

2.2 Secador convectivo de bandejas

As folhas foram secas em secador convectivo de bandejas de escala laboratorial por
um periodo de 6 horas nas temperaturas de 50, 60 e 70°C. Os dados cinéticos obtidos
durante a secagem foram ajustados aos modelos matematicos da Tabela 1 por regressao
nao-linear, utilizando o método de Gauss-Newton com nivel de significancia de 5,0% (a =
0,05). Os critérios para definicho do melhor modelo de ajuste foram os seguintes
parametros estatisticos: coeficiente de determinagéo (R?), erro relativo médio (MRE) e erro
padréo estimado (ESE), além da avaliagdo da distribuicdo dos residuos resultantes da

aproximacao dos valores reais pelos modelos matematicos.

Tabela 1. Modelos matematicos para cinética de secagem.
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Modelo Equacao Dimensdes dos parametros
Lewis (1921) R = Exp(—kt) R (adim.); k (min-")
Page (1949) R = Exp(—kt™) R (adim.); k (min-'); n (adim.)
Henderson e Pabis (1961) R = aExp(—kt) R (adim.); k (min-'); a (adim.)
Midilli et al. (2002) R = aExp(—kt™) + bt R (adim.); k (min-'); n (adim.); a (adim.); b (min-")

2.3 Obtencao e caraterizagao dos dleos essenciais

Os 6leos essenciais foram obtidos das folhas frescas e secas por hidrodestilagdo em
sistema de vidro do tipo Clevenger modificado, durante trés horas. O rendimento foi

calculado em base seca de acordo com a seguinte equacéo:

Rend (%L) = Vo 100% 3)

Mext—XFMext
em que Vseo € 0 volume de 6leo essencial obtido da massa de folhas (mext) submetida a
extracao.

A composigdo quimica dos oOleos essenciais foi obtida por cromatografia gasosa
acoplada a espectrometria de massas (CG-EM) em sistema SHIMADZU QP Plus-2010. A
identificacdo dos componentes volateis foi baseada no indice de retencéo linear (IR), € no
padrao de fragmentagao observado nos espectros de massas por comparagao destes com
amostras auténticas existentes nas bibliotecas do sistema de dados (NIST-11, FFNSC-2) e

da literatura (ADAMS, 2007). Os IR foram obtidos utilizando a série homologa de n-alcanos.

3. RESULTADOS E DISCUSSAO

A Tabela 2 apresenta os compostos maijoritarios ( > 1,0%) do 6leo essencial obtidos
das folhas frescas.

Tabela 2. Majoritarios (>1,0%) do 6leo essencial das folhas frescas.

IR Constituintes Quimicos Area (%)
1028 (E)-B-ocimeno 0,66
1275 Safrol 4,36
1316 d-elemeno 1,19
1336 Eugenol 5,99
1376 B-elemeno 10,95
1393 Metileugenol 45,46
1406 (E)-cariofileno 6,72
1465 Germacreno D 3,89

1479 Biciclogermacreno 3,83
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1504 Acetato de eugenila 12,94

Legenda: IR: = indice de retencao calculado.

Além de eugenol e metileugenol, outras substancias estiveram presentes entre os
majoritarios do Oleo essencial das folhas frescas, incluindo alta concentracdo do
fenilpropanoide acetado de eugenila (12,94%), o qual ndo esteve presente entre os
majoritarios dos 6leos essenciais obtidos das folhas secas (Tabela 3). Em geral, o eugenol
aparece como o segundo componente com maior concentragao entre os volateis de P.
divaricatum, mas fatores como sazonalidade e horario de coleta da planta podem influenciar
na composi¢cdo quimica do quimiotipo eugenol/metileugenol, o que pode explicar a
concentragdo menor do que a esperada para o eugenol no 6leo das folhas frescas (de
Oliveira et al., 2019; Ferreira et al., 2020). Além dos fenilpropanoides (69,24%), os
hidrocarbonetos sesquiterpénicos (28,23%) também apareceram com alta concentragao
entre os volateis do 6leo essencial das folhas frescas.

Na Tabela 3, apresenta-se a composicdo quimica dos oleos essenciais obtidos de

folhas secas nas temperaturas de 50, 60 e 70°C.

Tabela 3. Composicao quimica dos 6leos essenciais de amostras secas em diferentes temperaturas.

Concentragio por corrida (%)

IR, Constituintes quimicos

50°C 60°C 70°C
1316 d-elemeno 1,84 1,94 1,37
1336 Eugenol 16,68 15,93 13,46
1359 a-copaeno - - 0,74
1376 p-elemeno 10,95 12,62 9,80
1393 Metileugenol 33,63 32,49 32,71
1406 (E)-cariofileno 6,73 6,44 6,09
1414 -copaeno 0,60 0,61 1,15
1422 Aromadendreno - - 0,88
1439 o-humuleno 0,67 0,59 0,70
1465 Germacreno D 9,10 7,67 9,37
1471 B-selineno 0,35 0,77 3,11
1479 Biciclogermacreno 7,84 7,51 7,54
1489 a-bulneseno 0,54 1,23 0,44
1496 y-cadineno 0,55 0,94 4,73
1504 Acetato de eugenila - 0,57 -
1530 Elemicina 0,53 0,24 0,16
1544 (E)-nerolidol 0,59 0,77 1,23

1558 Espatulenol 1,94 2,70 1,48
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1563 Oxido de cariofileno 0,42 0,59 0,21

1575 Viridiflorol 0,72 0,69 0,82

1623 o-muurolol - - 0,62

1626 epi-a-muurolol 0,50 - -

1636 a-cadinol 1,33 2,11 1,86

1639 Posgotol 0,63 1,19 0,87

1650 epoxi-allo-aromadendreno 0,60 1,12 0,45

Legenda: IR: = indice de retencao calculado.

Observa-se que a concentracdo de metileugenol permaneceu essencialmente a
mesma, independentemente da temperatura de secagem aplicada as folhas, embora tenha
havido diminui¢do linear na concentragdo de eugenol com o aumento da temperatura de
secagem. Provenientes de uma mesma rota metabdlica, a via biossintética dos
fenilpropanoides, metileugenol e acetato de eugenila tém o eugenol como precursor (Chua
et al., 2024; llijeva; Buchbauer, 2016). Desse modo, o acetato de eugenila, um dos
compostos majoritarios das folhas frescas, e que néo teve concentracdo significativa nos
Oleos essenciais obtidos das folhas secas, pode ter sido convertido nessas substancias por
meio de eventual ocorréncia de reacdes quimicas especificas, tais como hidrdlise, oxidagao
e metilagdo, as quais podem ter sido favorecidas pelas altas temperaturas durante os

processos de secagem e hidrodestilagcéo (Lv et al., 2024; Shende et al., 2014).

8]
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Figura 2. Principais fenilpropanoides presentes no dleo essencial de Piper divaricatum.
Além de metileugenol e eugenol, houve concentragdo significativa de

hidrocarbonetos sesquiterpénicos nos oOleos, sobretudo [(-elemeno, (E)-cariofileno,

germacreno D e biciclogermacreno, como observado na Tabela 2 e no Grafico 1.
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Grafico 1. Classes de compostos nos 6leos essenciais.

Como as substancias séo provenientes de rotas metabdlicas distintas, a aplicagao de
uma determinada condicdo de secagem pode beneficiar, em termos de concentragao
absoluta na mistura, uma classe de compostos em especifico (Trivedi et al., 2025). No
dendrograma abaixo, Grafico 2, observa-se de que modo a secagem influenciou o perfil
quimico global dos dleos essenciais.
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Grafico 2. Similaridade entre os perfis quimicos dos 6leos essenciais obtidos de folhas secas em

diferentes temperaturas.

As amostras de 6leos essenciais formaram dois grupos de similaridade: um dos
grupos foi constituido apenas pelo 6leo essencial extraido das folhas frescas, o que esta

relacionado com a alta concentragao de fenilpropanoides (69,24%), inflada pelo alto teor de
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acetato de eugenila encontrado apenas nessa amostra. Os 6leos essenciais obtidos das
folhas secas nas trés temperaturas formaram um unico grupo de similaridade, resultado
dos teores quase idénticos de fenilpropanoides nas diferentes amostras, um indicativo de
que o aumento da temperatura de secagem das folhas de P. divaricatum n&o afetou
significativamente o perfil quimico do 6leo essencial.

Conforme Tabela 4, o modelo de Midilli foi o que melhor ajustou os dados de cinética
de secagem. O modelo apresentou, para as trés temperaturas testadas, desvio pequenos
em relagcdo aos valores observados experimentalmente, tendéncia confirmada pelos
parametros estatisticos considerados para definicdo do melhor modelo. Além disso, o
modelo de Midilli foi o Unico que resultou em distribuigao aleatéria dos residuos resultantes

da aproximagao dos valores observados pelos modelos matematicos propostos.

Tabela 4. Parametros estatisticos usados para definicdo do melhor modelo cinético de ajuste.

Modelo Temperatura R?(%) MRE (%) ESE Residuos
50°C 99,82 1,145 0,009091 Tendenciosa
Lewis 60°C 96,48 15,35 0,06087  Tendenciosa
70°C 97,37 4,13 0,43807  Tendenciosa
Henderson. 50°C 99,84 1,066 0,0084 Tendenciosa
Pabis 60°C 97,16 4,579 0,054661 Tendenciosa
70°C 97,94 4,053 0,048204 Tendenciosa
50°C 99,88 0,8911 0,007294  Tendenciosa
Page 60°C 97,15 4,311 0,0054811 Tendenciosa
70°C 98.22 3,544 0,044739 Tendenciosa

50°C 99,88 0,8861 0,007211 Aleatoria

Midilli 60°C 99,44 2,01 0,024116 Aleatoria

70°C 99,63 8,41 0,020282 Aleatoria

O Grafico 3 mostra as curvas de cinéticas de secagem ajustadas ao modelo de Midilli.
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Grafico 3. Curvas de cinética de secagem ajustadas ao modelo de Midilli.

A presenca dos termos exponencial e linear no modelo de Midilli (Tabela 1) pode
torna-lo capaz de capturar a dinamica do processo de secagem tanto durante o periodo no
qual a taxa de secagem é constante quanto no periodo de queda na taxa de secagem, na
qual a difusdo interna passa a ditar o comportamento da curva (Guo et al., 2023, Midilli et
al., 2002).

4. CONSIDERACOES FINAIS

- A secagem das folhas de Piper divaricatum na temperatura de 70°C foi a mais eficiente
em termos da umidade final das folhas, capaz de ajustar a variavel para valores adequados,
de modo a impedir a proliferacédo de micro-organismos;

- O modelo de Midilli foi o0 mais adequado para ajustar os dados obtidos durante secagem
das folhas;

- O d6leo essencial das folhas frescas apresentou o maior teor de fenilpropanoides, classe
de substancias com maior valor agregado entre os volateis da espécie;

- Diferentes temperaturas de secagem néo alteraram significativamente o perfil quimico do
oleo essencial. Desse modo, a secagem a 70°C por um periodo de 6 horas em secador de
bandejas mostrou-se adequada para garantir a preservagao das folhas por maior tempo

sem, contudo, acarretar perda de qualidade do 6leo essencial.
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