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Resumo/Abstract (Helvética, tam. 12)

RESUMO - A sintese verde utilizando extratos de plantas é uma técnica simples, eficiente, de baixo custo e ecologicamente
correta, amplamente empregada na producéo de diversos materiais, especialmente particulas metalicas. Materiais & base de zinco
podem ser sintetizados com extratos de diferentes plantas, embora suas caracteristicas variem conforme o tipo de extrato usado.
Assim, 0 objetivo deste estudo foi sintetizar e caracterizar material & base de zinco via sintese verde, empregando extratos aquosos
de folhas de dois tipos de Ora-Pro-Nobis (uma de flor branca e a outra de flor roxa). Dois extratos (EFB e EFR) foram preparados
e utilizados na sintese com nitrato de zinco. Os materiais secos (SEFB e SEFR) e calcinados (SEFB/C e SEFR/C) foram
caracterizados. A analise estrutural revelou que apenas SEFR e SEFR/C apresentaram estrutura cristalina, sendo o primeiro uma
mistura de Zn(OH), e Zn3(PO4)2(H20)4, € 0 segundo, ZnO hexagonal. A maior atividade antimicrobiana contra S. aureus foi
observada para 0 SEFR/C. Conclui-se que o extrato de folhas de Ora-Pro-N6bis de flor roxa possui potencial para aplica¢do na
sintese verde de materiais a base de zinco.

Palavras-chave: Extragdo aquosa, Atividade Antioxidante, Compostos Fendlicos, Atividade Antimicrobiana.

ABSTRACT - Green synthesis using plant extracts is a simple, efficient, cost-effective, and environmentally friendly technique
widely employed in the production of various materials, especially metallic nanoparticles. Zinc-based materials can be
synthesized using extracts from different plants, although their properties vary depending on the extract source. The aim of this
study was to synthesize and characterize zinc-based materials via green synthesis using aqueous extracts from the leaves of two
Ora-Pro-Ndbis species (one with white flowers and the other with purple flowers). Two extracts (EFB and EFR) were prepared
and used in the synthesis with zinc nitrate. The dried (SEFB and SEFR) and calcined (SEFB/C and SEFR/C) materials were
characterized. Structural analysis revealed that only SEFR and SEFR/C exhibited crystalline structures, with SEFR composed of
a mixture of Zn(OH), and Zn3(P0O4)2(H20)., and SEFR/C consisting of hexagonal ZnO. The highest antimicrobial activity against
S. aureus was observed for SEFR/C. In conclusion, the purple-flowered Ora-Pro-Nobis leaf extract shows potential for
application in the green synthesis of zinc-based materials.

Keywords: Aqueous extraction, Antioxidant activity, Phenolic compounds, Antimicrobial activity.

rendimento de sintese. Isto acontece porque 0s compostos
fendlicos e antioxidantes agem como redutor e estabilizador
das particulas metalicas (5).

Particulas de ZnO foram sintetizadas via sintese verde
utilizando extratos obtidos de diferentes plantas, tais como:
Azadirachta indica (L.) (6), G. pentaphyla (7) e Costus
woodsonii (8). O extrato de folhas de Ora-Pro-Nobis de flor
branca ja foi utilizado na sintese de microparticulas de
quitosana-pectina carregadas de ferro, sendo o extrato a
fonte de ferro (9). No entanto, os autores desconhecem
estudos que utilizaram extratos de folhas de Ora-Pro-Nobis
de flor branca e roxa na sintese de material a base de zinco,
mas acreditam que eles tenham potencial para tal aplicacéo.

Desta forma, o objetivo deste trabalho foi sintetizar e
caracterizar materiais a base de zinco via sintese verde,
utilizando extratos aquosos de folhas de dois tipos de Ora-
Pro-Nobis, uma de flor branca e a outra de flor roxa.

Introducao

A sintese verde é uma técnica amplamente usada na
producdo de particulas metélicas devido a acessibilidade,
baixo custo, simplicidade, ndo toxicidade, menor geragéo de
residuos, além ser ecologicamente correta (1,2). Dentre os
diferentes métodos de sintese verde, pode-se destacar a
biossintese de particulas utilizando extratos aquosos de
plantas. Estes extratos podem ser preparados a partir de
diferentes partes de plantas, tais como folhas, flores, frutos,
caule e raizes (3).

As folhas das plantas apresentam em sua composi¢do
compostos  bioativos, principalmente 0s compostos
fendlicos e os antioxidantes, e varios métodos podem ser
usados para extrair estes compostos, 0 mais simples é a
extracdo por infusdo/decoccdo (4). Além do método de
extracdo, o perfil fitoquimico da planta também afeta a
composi¢do do extrato, o qual, por sua vez, influencia no
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Experimental

Folhas de Ora-pro-Ndbis.

Folhas de Ora-pro-Ndbis de flor branca (FB) e de flor
roxa (FR), registradas sob o n°®° UNOP 10803 e 12333,
respectivamente, no herbario da Universidade Estadual de
Oeste do Parana, foram coletadas, secas (40 +£2°C/72 h),
trituradas e classificadas granulometricamente (0,207 mm —
FB e 0,243mm - FR). Ambas as folhas foram
caracterizadas por difracdo de raios-X (DRX) (Mini flex 600
Bruker, Cu-Ka=1,5418A, 40kV e 30mA) e por
espectroscopia de absorcdo no infravermelho (FTIR)
(Spectrum 100 Perkin Elmer, 32 varreduras, resolucdo de
4 cmt, pastilha de KBr (0,1%), 4000 a 400 cm™).

Preparacéo e Caracterizagdo dos Extratos.

Para a preparacdo dos extratos de FB e FR, pesou-se cada
uma das folhas separadamente, adicionou-se em filtros de
tecido fino 100% poliéster e colocou-se em agua destilada
previamente aquecida (70 +2°C), na proporgdo 1:10,
mantendo-se a agitacdo e o aquecimento por 24 h. Entéo, os
filtros foram retirados, e o extrato foi filtrado a vacuo,
obtendo-se, entéo, o extrato das folhas da Ora-Pro-Ndbis de
flor branca (EFB) e o extrato das folhas da Ora-Pro-Nobis
de flor roxa (EFR). Uma aliquota de cada extrato foi
coletada e armazenada para posterior analise quanto ao teor
de compostos fendlicos (método espectrofotométrico de
Folin-Ciocalteau, adaptado de Bobo-Garcia et al. (10)) e
atividade antioxidante (método DPPH, conforme Li et al.
(11)). O restante do extrato foi utilizado imediatamente no
processo de sintese.

Sintese Verde e Caracterizacdo do Material.

Numa proporcéo de 1:2 (v/v), solucéo de nitrato de zinco
(PA, Exodo) & 0,3 mol/L foi gotejado lentamente (1 h) ao
extrato (EFB ou EFR) previamente aquecido (70 £ 2°C). O
meio reacional foi mantido sob agitacdo e aquecimento por
mais 2h. O material precipitado foi separado por
centrifugagdo (4000 rpm/15 min), lavado com agua
destilada até pH neutro e seco em estufa (70 £ 2°C/24 h).
Parte do material foi submetido a calcinagdo (400°C/4 h).

Os materiais sem calcinar (SEFB e SEFR) e os calcinados
(SEFB/C e SEFR/C) foram caracterizados por DRX e FTIR,
nas mesmas condi¢des descritas para as folhas, e quanto a
sua atividade antimicrobiana pelo método de disco-difuséo,
protocolo  MO02-A12 (12), wusando o0 patogeno
Staphylococcus aureus.

Resultados e Discussao

Caracterizacéo das Folhas.

As folhas (FB e FR) foram caracterizadas e os resultados
de DRX e FTIR encontram-se na Figura 1. Observou-se que
ambos os materiais possuem difratogramas semelhantes, e
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estrutura cristalina com picos bem definidos entre 14 e
45°(Figura 1l.a). A determinacdo qualitativa da fase
cristalina que comp®e os difratogramas desses materiais é
complexa, visto que materiais in natura possuem
constituintes  cristalinos naturais presentes em suas
estruturas, como exemplo, micro e macronutrientes
(polissacarideos e componentes proteinaceos).

Da mesma forma, os espectros de FTIR das folhas (Figura
1.b) também foram semelhantes, com bandas caracteristicas
do estiramento vibracional do grupo -OH (3422 cm™), da
deformacdo axial assimétrica e da deformacdo axial
simétrica do CH (2920 e 2850 cm), das vibragGes de
alongamento —C=C— (1640 cm™), da deformacéo axial C-O
(1316 cm™) e do estiramento -C-O-C- (1105 e 1071 cm™)
(13,14).
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Figura 1. Caracterizacdo das folhas: (a) difratograma e (b)
espectro de FTIR.

Caracterizacéo dos Extratos.

A partir da caracterizacdo dos extratos, verificou-se que o
EFB apresentou teor de compostos fenolicos
(4,51 mgeac/Qextrato) inferior ao do EFR (7,58 mgeac/Jextrato)
e atividade antioxidante por DPPH
(29,11 £ 4,89 mmolrroiox/Uextrato) Praticamente igual ao do
EFR (28,15 + 5,15 mmoltoiox/Qextrato) Para a concentracdo de
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0,001 g/mL. Esta diferencga no teor de compostos fendlicos
pode estar relacionada com a composicao das folhas. A Ora-
Pro-Nébis de flor roxa apresenta maior teor de antocianinas
e oxalato que a de flor branca (15). Estes valores sdo
menores que os encontrados na literatura, uma vez que a
maioria das extracdes sdo realizadas com outro tipo de
solvente, principalmente etanol. Sim et al. (16) avaliaram o
teor de compostos fenoélicos de extratos de Ora-Pro-Nobis
de flor roxa obtidos com diferentes solventes, e encontraram
maior teor (45,99 Mgeac/Qextrato) NO extrato obtido com
acetato de etila.

Caracterizacao dos Materiais Sintetizados.

Todos os materiais sintetizados foram caracterizados por
DRX (Figura 2) e FTIR (Figura 3). Observa-se que o0 SEFR,
mas principalmente o SEFR/C, apresentaram uma estrutura
cristalina, porém com a presenca de fase amorfa, enquanto
0 SEFB e SEFB/C sdo completamente amorfos (Figura 2).
O maior potencial redutor do EFR pode ser atribuido ao seu
maior teor de compostos fendlicos. Ao se comparar oS
difratogramas com os padrfes do Centro Internacional de
Dados de Difracdo (ICDD), observou-se que o SEFR
possivelmente é uma mistura de hidréxido de zinco e fostato
de zinco hidratado. A presenca de fosfato foi atribuida ao
elevado teor de fosforo total presente no EFR
(621,01 mQsoinas/Lextrato), COmMumente presente nas folhas
desta espécie de planta. Pimentel et al. (17) encontraram
343,68 Mysssoro/100 Grolnas desidratadas de Ora-Pro-Ndbis de flor
roxa. Com o processo de calcinacdo, obteve-se o SEFR/C, o
qual possui a estrutura cristalina hexagonal do ZnO. Os
autores desconhecem trabalhos que utilizaram extrato de
Ora-Pro-Ndébis na sintese de ZnO para realizar a
comparacao.
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Figura 2. Difratogramas dos materiais sintetizados apenas secos
(SEFB e SEFR) e calcinados (SEFB/C e SEFR/C).
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Ao se avaliar os espectros de FTIR (Figura 3) do SEFB e
SEFR, verificou-se a presenca das bandas referentes ao
grupo PO43 (1111, 1070, 1026, 1007, 947 e 636 cm™)
apenas no SEFR. Ao se calcinar, restaram apenas as bandas
referente ao estiramento e deformacdes de ligacBes -OH
(3450 e 1620 cmY), as ligagBes do grupo NO3™ (1385 cm™),
as ligacBes do grupo PO42 (1038 cm™) e as vibragBes da
ligagcdo Zn-O e flexdo do Zn-O-H (600-644 cm™) (9,13).
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Figura 3. Difratogramas dos materiais sintetizados apenas secos
(SEFB e SEFR) e calcinados (SEFB/C e SEFR/C).

Ao se realizar a anélise de difusdo em disco para avaliar a
atividade antimicrobiana dos materiais, verificou-se que
SEFR e SEFR/C apresentaram os melhores resultados, com
halo de inibigdo de 0,4 e 0,6 cm, enquanto apenas o SEFB/C
apresentou atividade antimicrobiana (0,3 cm™). A maior
atividade antimicrobiana do SEFR/C ¢ atribuida ao ZnO,
composto reconhecido por possuir esta caracteristica.
Jeyabharathi et al. (18) confirmaram a atividade
antimicrobiana de nanoparticulas de ZnO sintetizadas com
extrato aquoso de Amaranthus caudatus contra bactérias
Gram-positivas e Gram-negativas. Kahsay (19) sintetizaram
nanoparticulas de ZnO com extrato aquoso de Becium
grandiflorum com elevada atividade antibacteriana contra
bactérias Gram-positivas e Gram-negativas. Rad et al. (20)
observaram potencial antimicrobiano em nanoparticulas de
ZnO sintetizadas com extrato aquoso de folhas de Mentha
pulegium (L.) contra E. coli e S. aureus.

Estes resultados indicam que os materiais sintetizados
com o EFR apresentam potencial para aplicacdo no processo
de desinfeccdo, podendo ser utilizados na forma massica
(acdo individual) ou como aditivo na funcionalizagio de
membranas poliméricas usadas para filtracdo de &agua
contaminada.
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Conclusobes

O objetivo deste estudo foi sintetizar e caracterizar
materiais a base de zinco via sintese verde, utilizando
extratos aquosos de Ora-Pro-Noébis de flor branca e roxa.
Verificou-se que o EFR possui elevado potencial redutor,
produzindo um material (SEFR) constituido de uma mistura
de hidréxido de zinco e fosfato de zinco com estrutura
cristalina. Este material, apds calcinacdo (SEFR/C),
apresentou estrutura cristalina do ZnO. Ja o EFB néo
conseguiu produzir material cristalino, mesmo depois da
calcinacdo. Desta forma, conclui-se que o extrato de folhas
de Ora-Pro-Nobis de flor roxa pode ser uma opgao de uso
em sintese verde de materiais a base de zinco. No entanto,
ainda é necessario melhorar as condi¢Ges de extracdo e de
sintese, a fim de se aumentar o rendimento do processo.
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