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Resumo 

Este trabalho descreve o estudo químico das quatro espécies de 

Plectranthus cultivadas no Horto de Plantas Medicinais "Francisco José de Abreu 

Matos" da Universidade Federal do Ceará: Plectranthus amboinicus  (Lour)  Spreng; 

Plectranthus barbatus Andr.; Plectranthus grandis  Cramer  (Willense) e 

Ple:;tranthus omatus Codd.. Todas são plantas medicinais conhecidas 

popularmente no Ceará como malvarigo, malva santa, boldo grande e boldo 

gambá, respectivamente. 

A pesquisa de informações feitas no  Chemical Abstract  (1907-2003) revelou 

a presença de inúmeros compostos diterpenicos dotados com propriedades 

biológicas e ações farmacológicas. 

0 estudo do extrato etanálico das partes aéreas de P. grandis forneceu, por 

técnicas cromatográficas, quatro diterpenos abietanos identificados como 

barbatusina, 3p-hidroxi-3-deoxobarbatusina, ciclobutatusina e 7p-acetil-12-

desacetoxiciclobutatusina sendo este último inédito na literatura. Ainda das partes 

aéreas de P. grandis foi identificado uma mistura de fitoesteroides /3-sitosterol e 

estigmasterol e uma mistura de triterpenos da série ursano e oleano 

a e /3- amirina. 

A análise do extrato etandico do caule de P.grandis, através de técnicas 

cromatográficas permitiu o isolamento de três diterpenos denominados ferruginol, 

abietatrieno e acetilferruginol, este último foi obtido de uma fração acetilada. 

0 estudo do extrato etanálico das partes aéreas de P. omatus permitiu 

obter uma flavona denominada cirsimaritina, a partir de uma série de colunas 

cromatográficas utilizando como fase estacionária  silica  gel e óxido de  alumina.  

Foi também possível isolar e caracterizar três diterpenos inéditos na literatura 

denominados ornantina A, ornantina B e ornantina C, além de obter barbatusina. 

A obtenção de barbatusina nas espécies P. barbatus, P. grandis e 

P. omatus caracteriza este diterpeno como um quimiomarcador para estas 

espécies. 



O estudo dos  oleo  essenciais das quatro espécies de Plectranthus 

compreendeu o período de um ano, tendo-se verificado, ainda, a variação da 

composição dos óleos de Plectranthus durante o dia. A extração dos óleos deu-se 

por arraste a vapor e suas analises por CG-EM permitiu identificar os constituintes 

de cada uma das espécies conforme se descreve a seguir. 

Plectranthus amboinicus  Lour  (Spreng) - p-cimeno; Afelandreno; timol; 

carvacrol; trans-cariofileno; (E) a-bergamoteno. Plectranthus barba tus  And  r. - 

a-pineno, )3-mirceno, p-ocimeno (Z); trans-cariofileno; germacreno D e 

eremofileno. Plectranthus grandis  Cramer  (Willense) - a-copaeno; trans-

cariofileno; germacreno D e zingibereno. Plectranthus omatus Codd - 

1,4-terpineol; timol; carvacrol; trans-cariofileno; germacreno D e óxido de 

cariofileno. 

As determinações estruturais foram realizadas através de análises 

espectrométricas, tais como espectroscopia na região do infravermelho, 

espectrometria de massas, RMN 1H e RMN 13C, incluindo técnicas bidimensionais 

do tipo HETCOR, COLOC, HMQC e HMBC e comparação com dados da 

literatura. 
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Abstract 

This work describes the chemical study of the four species of Plectranthus 

cultivated in the Medicinal Plants Garden Francisco  José  of  Abreu Matos  of the 

Federal University of  Ceará  - Plectranthus amboinicus (Lour) Spreng, Plectranthus 

barbatus Andr.; Plectranthus grandis Cramer (Willense) and Plectranthus omatus 

Codd.. These species are used as medicinal plants by people in  Ceará,  in Brazil 

Northeast under the names malvarigo,  malva santa,  boldo  gambá  and boldo  

grande,"  respectively. 

The bibliographic search in Chemical Abstract (1907-2003) refer the 

presence of several diterpenoids compounds with pharmacological properties. 

In the study the ethanolic extract of the leaves of P. grandis yield by 

chrmatographic analysis four abietane diterpenes: barbatusin, 318-hydroxy-3-

deoxybarbatusin, cyclobutatusin and 7p-acetil-12-desacetoxicyclobutatusin these 

being reported for the first time in the literature. It was identified also phytoesteroid 

p-sitosterol and stigmasterol a mixture, and a mixture with of triterpenes with ursan 

and oleanan series identified as a - and 16 - amyrin. Chromatographic analysis of 

the ethanolic extract of P.grandis stems, allowed the isolation of three diterpenoids 

knew as ferruginol, abietatriene and acetilferruginol obtained from acetilated 

fraction. The chromatographic study the ethanolic extract of P. omatus leaves, 

using silica gel and alumina columns, allowed to obtain a flavone knew as 

cirsimaritin. It was possible also to obtain three diterpenes, reported for the first 

time in the literature, for which it was proposed the names ornantin A, ornantin B 

and ornantin C, besides barbatusin. 

The presence of barbatusin in the tree species P. barbatus, P. grandis and 

P. ornatus characterize this diterpene as its a marker chemical. 

The chemical composition of the essential oil of the four species of 

Plectranthus was studied during a period of one year, variation was also obtained 

for the oil of Plectranthus species during the day time. The oil were obtained by 

steam distilation and chemical composition of the essential oils were analyzed by 

GC/MS, allowing the identification of the majority of the components of each 

species: 

XX  



For: P. barbatus - a-pinene, p-myrcene, (Z)-p-ocimene; trans-

caryophyllene; germacrene D and; eremophyllene. For: P. amboinicus 

p-cymene; /3-phellandrene thymol; carvacrol; trans-caryophyllene; (E)-a- 
/ 

bergamotene; For: P. grandis - a-copaene; trans-caryophyllene; germacrene D; 

zingiberene.;. For: P. omatus - 1,4-terpineol; thymol; carvacrol; trans-

caryophyllene; germacrene D and caryophyllene oxide. 

The structural identification was accomplished by spectrometric analysis 

such as infrared, mass espectroscopy, NMR 1H and 130, including techniques type 

HETCOR, COLOC, HMQC and HMBC . 
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Introdução 1 

1.0 - Introdução. 

Este trabalho é uma contribuição para o conhecimento fitoquimico das 

plantas do gênero Plectranthus, através da determinação dos constituintes fixos e 

voláteis das espécies Plectranthus grandis  (Cramer)  Willense e Plectranthus 

omatus Codd, além da determinação dos constituintes voláteis das espécies 

Plectranthus barbatus Andr. e Plectranthus amboinicus  (Lour)  Spreng. 

A família Labiatae (syn. Lamiaceae) é constituída de aproximadamente 220 

gêneros e 4000 espécies, representando dentro deste contexto como valiosa fonte 

de obtenção de substâncias químicas biologicamente ativas  (Hedge,  1982). 

Assim, como um dos gêneros pertencente a família Labiatae e de identificação 

botânica relativamente complicada podemos citar o gênero Plectranthus  

(=Coleus),  que apresenta inúmeras substâncias químicas, muitas delas 

biologicamente ativas  (Cap  4, pág. 12). 0 gênero Plectranthus abrange cerca de 

300 espécies, das quais muitas são usadas como ornamentais, sendo de 

ocorrência natural na  Africa,  na  Asia  e na Austrália  (Hedge,  1982; Lia, et  al,  1998). 

No Brasil o gênero Plectranthus foi introduzido provavelmente através da  Africa  via 

a rota do tráfico de negros. 

Dentre as várias espécies de Plectranthus de interesse químico - biológico 

podemos citar Plectranthus forskolii, cujo análise cromatográfica forneceu um 

diterpeno labdano de alta importância farmacológica, que foi denominada 

forskolin, que apresenta as seguintes atividades: anti-hipertensiva,  anti-glaucoma, 

anti-inflamatória, inibidor da agregação plaquetária, broncodilatador e ativador da 

adenilase ciclase  (Shah,  et  al,  1980). Assim, só em 2001 foram encontradas mais 

de 1500 citações no  Chemical Abstracts  (Hagiwara, et  al,  2003) a respeito de 

forskolin. 

Desta forma, diante dos dados observados na pesquisa bibliográfica 

buscou-se fazer o estudo fitoquimico das quatro espécies de Plectranthus: 

P. amboinicus, P. barbatus, P. grandis e P. omatus, na tentativa de isolar novos 

constituintes químicos e em busca de um provável quirnio marcador para as 
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Introdução 2 

espécies cultivadas no Horto de Plantas Medicinais "Francisco José de Abreu 

Matos" da Universidade Federal do Ceará (HPM/FJAM/UFC). 

1.1 - As espécies. 

Plectranthus amboinicus  Lour  (Spreng), planta medicinal popularmente 

conhecida no Nordeste como malvarigo, hortelã da folha grande e malva do reino, 

é usada popularmente para tratamento da rouquidão, inflamações da boca e da 

garganta , tosse e bronquite (Matos, 1994). Os estudos químicos revelam 

presença de flavonáides e triterpenos (Albuquerque, 2000) 

Plectranthus barbatus Andr., planta popularmente conhecida no Ceará 

como malva santa e em outros Estados como boldo-nacional, foi a que despertou 

inicialmente o interesse pelo estudo fitoquimico do gênero Plectranthus, pois o uso 

do chá de suas folhas é usado para resolver problemas digestivos (Matos, 1994), 

ação esta comprovada por estudos farmacológicos que confirmaram a eficácia da 

planta como hiposecretora gástrica (Lapa, et  al,  1991). Os estudos químicos de 

P. barbatus mostram principalmente diterpenos do tipos abietano e labdano 

(Albuquerque, 2000). 

Plectranthus ornatus Codd, planta popularmente conhecida como boldo 

pequeno, boldo gambá ou novalgina é uma erva medicinal que difere basicamente 

das outras três espécies de Plectranthus devido ao seu tamanho menor, porém, 

devido ao odor ser muito forte e semelhante a P. barbatus, a população vem 

utilizando está espécie no tratamento de cólicas e para mal estar gástrico. Os 

estudos químicos de P. omatus, até o momento, são poucos e limitam-se ao 

isolamento de diterpenos labdanos e neoclerodanos, diferentes dos isolados em 

P. barbatus. 

Plectranthus grandis  (Cramer)  Willense, é uma planta aromática muito 

semelhante a P. barbatus no aspecto visual, diferindo basicamente no tamanho do 

porte arbustivo e das partes aéreas. Para o leigo no assunto, um fato divergente 

marcante entre elas é que P. grandis floresce em regiões não serranas. A 

população vem utilizando P. grandis em substituição a P. barbatus, planta que 

Albuquerque, R.L UFC 



Introdução 3 

apresenta atividade hiposecretora gástrica já comprovada (Lapa, et  al,  1991), por 

esta aparentemente mostra-se mais rica em constituintes entre as duas, embora 

anteriormente a este trabalho não existisse nenhum estudo químico para tal 

planta. 

1.2— Aspecto geral. 

No desenvolvimento deste trabalho foram utilizadas técnicas 

cromatográficas como: cromatografia em coluna aberta, cromatografia em camada 

delcada, cromatografia gasosa, além de técnicas espectroscópicas como: 

infravermelho (IV), massas (EM), ressonância magnética nuclear (RMN1H) e 

carbono (RMN13C), incluindo técnicas bidimensional como 1Hx1H-COSY, HMQC, 

HMBC e NOESY. 

0 presente trabalho encontra-se dividido em capítulos: 1 - Introdução; 

2 - Considerações Botânicas; 3 - Revisão Bibliográfica sobre os Constituintes 

Químicos Isolados das Espécies do Gênero Plectranthus e Alguns Dados de RMN 

de Coleons. 4 - Determinação Estrutural dos Constituintes voláteis dos Óleos 

Essenciais e dos Constituintes Fixos das Espécies de Plectranthus do 

HPM/FJAM/UFC.; 5 - Parte Experimental; 6 - Caracterização de um Marcador 

Químico para as Espécies de Plectranthus do Horto de Plantas Medicinais 

Francisco José de Abreu Matos da Universidade Federal do Ceará 

(HPMFJAM/UFC); 7 - Conclusão; 8 - Constantes Físicas.; 9 - Apêndice e 

10 - Bibliografia. 

A elaboração desta tese obedecem os padrões preestabelecidos pela 

Coordenação do Curso de Pós-graduação em Química Orgânica da Universidade 

Federal do Ceará. 
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Considerações Botânicas 4 

2.0 — Considerações Botânicas 

2.1 - A Família Lamiaceae. 

A família Lamiaceae com cerca de 220 gêneros e possivelmente quase 

4000 espécies, possui uma grande faixa de diversidade morfológica e uma 

distribuição quase cosmopolita. 

Segundo  Hedge (Hedge,  1992) as espécies desta família têm predileção 

pelo Mediterrâneo, evitam em geral a floresta tropical e os trópicos, e igualmente 

as regiões frias. Preferem os  habitats  livres, abertos, declives secos e pedregosos, 

maquis (matas da Córsega e ilhas mediterrâneas) e cumes de montanhas 

ensolaradas. Nestes locais habitam as espécies mais características e mais 

nobres, enquanto variantes menos nobres são encontradas nas áreas mais 

úmidas dos prados à beira dos regatos e na sombra das florestas. As folhas das 

plantas são odoríferas, opostas duas a duas, mas a planta não se detém na fase 

vegetativa foliar, pois tendem a produzir flores o mais rápido possível. Flores são 

abundantes, têm formas marcantes, caracteres específicos e variados, próprio da 

família. Os frutos são pequenos do tipo aquênio, separando-se 

caracteristicamente em quatro fruticulos parciais (nOculas), onde cada um é uma 

pequena noz. A presença e o teor de seus óleo essencial é produzido pelas 

tricomas glândulas multicelulares, presentes principalmente nas folhas e nos 

cálices das flores. 

Nesta família tão interessante e de vários gêneros, temos Plectranthus, que 

compreende cerca de 300 espécies, de ocorrência natural na  Africa, Asia,  

Austrália e algumas ilhas do pacifico (Ascengão, 1998). 0 taxon Plectranthus inclui 

plantas ricas em diterpenos, que são substâncias responsáveis por variadas e 

importantes propriedades medicinais tais como  antiviral,  antifúngica, anti-

hipertensiva entre outras. No Brasil várias destas espécies foram introduzidas 

pelos colonizadores europeus a partir da  Africa,  provavelmente seguindo a rota do 

trafego de escravos. 
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Considerações Botânicas 5 

São mantidas em cultivo de canteiros, no Horto de Plantas Medicinais 

"Professor Francisco José de Abreu Matos" da Universidade Federal do Gear-6 

quatro espécies de Plectranthus: P. amboinicus; P. barbatus; P. grandis e P. omatus 

(figuras 1, 2, 3, 4), (pág. 8 a 11). 

2.2 - Considerações Botânicas Sobre Plectranthus amboinicus. 

A planta é popularmente conhecida no Brasil pelas designações de 

malvariço, malva do reino e hortelã da folha grande. Na literatura cientifica 

referida pelo nome botânico de Plectranthus amboinicus  (Lour)  Spreng.. 

Conforme a literatura (Matos, 1994; www. sci-ctr. edu.sg; 

http://www.geocities.com/plantas_medicinais/hgrauda.htm),  P. amboinicus  (fig.  1, 

pág. 8) é uma erva perene, tortuosa, piloso-tormentosa e suculenta que pode 

atingir 50 cm de altura com folhas ovaladas-deltoides, crenadas de ápice agudo e 

quebradiça ao ser dobrada. As folhas ainda apresentam-se bastante aromáticas e 

carnudas e se dispõem em pares opostos, duas a duas. No Nordeste não produz 

flores, a não ser em regiões serranas que apresentem climas mais amenos. É 

uma erva nativa da Índia, sendo encontrada em toda América tropical, desde as 

Antilhas até o sul do Brasil, onde são cultivadas em pequenos canteiros e jardins 

para fins medicinais e muitas vezes para uso condimentar. Apresenta ação 

antibacteriana e expectorante e são facilmente multiplicada por estaquia. 

Conforme a literatura (Matos, 1994) P. amboinicus difere basicamente de 

Plectranthus barbatus Andr. por possuir folhas duras e quebradiças e sem sabor 

amargo. 

A exsicata do exemplar trabalhado, Plectranthus amboinicus  (Lour)  

Spreng., encontra-se depositada no Herbário Prisco Bezerra da Universidade 

Federal do Ceará registrada sob o número 28601, tendo sido identificada pelo  

Prof Dr. Raymond,  M.  Harley  especialista em Labiatae do  Royal Botanic Gardens,  

de  Kew,  U. K. 
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2.3 - Considerações Botânicas Sobre Plectranthus barbatus. 

Esta planta é popularmente conhecida no Brasil pelas designações de 

malva-santa, boldo-nacional, boldo-falso ou sete-dores. Na literatura cientifica seu 

nome botânico é Plectranthus barbatus Andr., tendo sido referida anteriormente 

pela designação de  Coleus  barbatus. , 

Plectranthus barbatus  (fig  2, pág. 9), segundo a literatura (Kerntopf, 1998) 

é uma grande ereta erva ou subarbusto flexível, atingindo até 1,75 m de altura, 

ramos densamente tormentosos, de folhas aromáticas pencioladas, limbo semi-

suculento, oval e largamente elíptico, densamente tormentoso, face inferior com 

glândulas, ápice obtuso e arredondado, base acuneada, margem regularmente 

crenada-denteada, pecíolo 10 - 20 mm de comprimento, bráctea oval acuminada, 

caduca, corola azul claro, 17 - 20 mm de comprimento no fruto tubo geniculado 

mais ou menos no meio e expandido-se na base por 3 mm. Não floresce no 

Nordeste a não ser em regiões serranas com clima mais ameno. 

A exsicata de Plectranthus barbatus Andr., encontra-se depositada no 

Herbário Prisco Bezerra da Universidade Federal do Ceará e registrada sob o 

número 24408, tendo sido identificada pelo  Prof' Dr. Raymond,  M.  Harley.  

2.4 - Considerações Botânicas Sobre Plectranthus grandis. 

Esta espécie é popularmente conhecida no Brasil pelas denominações de 

boldo-grande ou boldo-da-folha-grande, falsa malva-santa e boldo mexicano, 

sendo designado na literatura por Plectranthus grandis  (Cramer)  Willense. 

Conforme dados da literatura  (Cramer,  1977), Plectranthus grandis  (fig.  3, 

!Dag. 10) é um arbusto com até 3 m de altura com folhas maiores do que 4,7 cm, 

racemo com 56 cm de comprimento, caule subquadrangular espesso e com pelos; 

inflorescência racemosa, com racemio simples erétil, 26 - 56 cm, pedunculo rígido, 

portando flores com corola maior do que 2,0 cm de comprimento de coloração 

azul. Esta espécie é capaz de florescer no Nordeste nas regiões serranas, 
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litorâneas ou sertão central, no que diferem das outras espécies que necessitam 

de clima mais ameno ou temperado como ocorre nas chamadas serras frescas. 

A exsicata de Plectranthus grandis encontra-se depositada no Herbário 

Prisco Bezerra da Universidade Federal do Ceará sob o número 28377, tendo sido 

identificada pelo  Prof° Dr Raymond,  M.  Harley.  

2.5 - Considerações Botânicas Sobre Plectranthus omatus. 

No Brasil esta espécie é popularmente conhecida pelos nomes populares 

boldo-gambá, boldo-pequeno ou boldo-miúdo e novalgina e cientificamente é 

designado como Plectranthus omatus Codd.. As vezes é confundida com 

Plectranthus neochilus Schld espécie muito parecida. 

Plectranthus omatus,  (fig.  4, pág. 11) segundo a literatura 

(www.hear.org/org/),  originário do oeste da Índia, porém encontra-se amplamente 

distribuída em todo mundo. Apresenta folhas pequenas, aromática, suculentas e 

deltóides que a diferencia das outras três, porém bastante semelhante com as 

folhas de P. neochilus. 0 caule por sua vez é fino herbáceo, no qual se observa a 

presença de raizes adventícias. Cresce amplamente na forma de pequenas ervas 

esparramada em canteiros, tornando-se bastante perenes nos  habitats  naturais. 

Sua flor se expõem na coloração azul em forma de espigão com um intenso odor, 

porém sua florescência somente ocorre em regiões de clima serrano. 

A exsicata de Plectranthus omatus Codd, encontra-se registrada sob o 

número 31929 no Herbário Prisco Bezerra da Universidade Federal do Ceará, 

tendo sido identificada pelo  Prof° Dr. Raymond  M.  Harley.  
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Fig.  1 — Foto exsicata de Plectranthus amboinicus  Lour  (Spreng). Foto gentilmente 

fornecida pelo  Prof.  Francisco José de Abreu Matos 



Fig.  2 — Foto exsicata de Plectranthus barbatus Andr. Foto gentilmente fornecida 
pelo  Prof.  Francisco José de Abreu Matos 
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Fig.  3- Foto exsicata de Plectranthus grandis  Cramer  (Willense). Foto gentilmente 
fornecida pelo  Prof.  Francisco José de Abreu Matos 



Fig.  4 — Foto exsicata de Plectranthus omatus Codd.. Foto gentilmente fornecida 
pelo  Prof.  Francisco José de Abreu Matos. 
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3.0 —Constituintes Químicos Isolados em Espécies do taxon Plectranthus - 

Revisão Bibliográfica. 

As 300 espécies de Pectranthus (Ascenção, 1998) representa uma valiosa 

fonte de substancias químicas. Dentro deste contexto, o levantamento bibliográfico 

no  Chemical Abstract  (1907-2003) apresentou 41 espécies de Plectranthus 

revelando estudos químicos e farmacológicos (Tabela 1, pág. 13, quadro 1, pág. 

28). Dentre as principais classes de metabolitos secundários isolados, destacam-

se os diterpenos abietanos e labdanos. 

As informações resultantes da pesquisa no  Chemical Abstract  mostraram a 

presença de 222 constituintes químicos nas 41 espécies pesquisadas. Na sua 

maioria 88,19% são diterpenos, 6,69% são flavonáides e 5,12% são outros 

constituintes químicos tais como triterpenos, sesquiterpenos, quinonas, 

hidrocarbonetos, ácidos orgânicos, álcoois e oses. 

Neste capitulo são apresentados também dados de valores de deslocamento 

químico de RMN 1 H e 13C (tabelas 2 e 3, pág. 59 a 63) de alguns diterpenos 

abietanos, denominados coleons e falsos coleons. Diterpenos coleons são 

diterpenos caracterizados por apresentarem um anel de três membro 

(espirociclopropano) em seu esqueleto carbônico (Devriese, 1988), por sua vez os 

falsos coleons são os diterpenos abietanos desprovidos desse anel 

espirociclopropano, mas guardam uma relação de esqueleto carbônico 

semelhantes aos coleons. 

Os binômios botânicos das 41 espécies de Plectranthus encontrados no 

levantamento bibliográfico foram agrupados na tabelas 1 (pág. 13), onde as linhas 

escuras indicam cada espécie e as colunas encabeçam os respectivos 

constituintes químicos, atividades farmacológicas e referências. 
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>apigenina (14) pág. 54 

>crisoeriol (15) pig. 54 
>eriodictol (16) pig. 54 flavonciides 

>luteolina (17) pig. 54 

>metoxi-6-genkawanina (18) pig. 54 

>ácido9(10)-aristolen-12,3-oico (19) pag.58 sesquitemeno 

antiinflamatória, 
diurética, 

hipotensora e 
antimicrobiana  
anti-faringite 

antibacteriana 

antiinflamatória 

antibacteriana 

+Harbone, 
1993 
Brieskorn and 
Rieder,1977 

+Brieskorn and 
Rieder,1977 

+Brieskom and 
Rieder,1977 
Bhat, 1993 

• Brieskorn and 
Rieder,1977 

+Albuquerque, 
2000 
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Tabela 1 - Relação das espécies de Plectranthus, seus constituintes químicos, 

classes e atividades farmacológicas. 

Constituintes Químicos Classe 
Atividade 

Farmacológica Referências 

P. ambiguus 1  
>(16R)-2a-(3-metil-2-butenoiloxi)-3a-
acetoxifilocladano-16,17-diol (1) pig. 31 
>(16R)-2a-(3-metil-butanoiloxi)-3a-
acetoxifilocladano-16,17-diol (2) pig. 31 

(16R)-2a-(3-metil-2-butenoiloxi)-3a,17-
diacetoxi-16-hidroxifilocladano (3) pág. 31 
>(16R)-2a-(3-metilbutanolloxi)-3a,17-
diacetoxi-16-hidroxifilocladano (4) pig. 31 
>(16R)-3a-acetoxifilocladano-16, 

17-diol(5) pig. 31 
>(16R)-2a-(3-metil-2-butenoiloxi)-16,17-
dihidroxifilocladano-3-one (6) pig. 31  

diterpenos 
+Liu, G, 1996  

P. amboinicus 2 
>ácido cratecólico (7)  pig.  28 
>ácido eust:áfico (8) pág. 28 
>ácido diidroxi-2 a, 3-a-oleanólico (9)  pig.  28 
>ácido oleandico (10)  pig.  28 

 

moluscicida 

+Brieskom, 
1977 
+Brieskorn, 
1977 
Harbone, 1993 

+Brieskorn, 
1977 
+Brieskorn, 
1977 
Harbone, 1993 

>ácido pomálico (11) pág. 28 
>ácido tormêntico (12)  pig.  28 

>ácido ursólico (13) pág. 28 

triterpenos 

anti-leucamica 
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antibacteriana, 
antifúngica, 
antioxidante 

>taxifolina (22) pig. 55  

>Coleon U quinona (23) pig. 32 
>8a,9a-epoxicoleon U 

quinona (24) pág. 32 
>6/3-formiloxi-7a-hidroxiroile- 

anona (25) pág. 32 
diterpenos •Ruedi, 1984 

• Bhandari, 1993 

4Ruedi, 1984 

>15,16-diid:ocoleon U (26) pig. 33 
>6/3,7a-dihidroxiroileanona (27) 

09. 40  
>7a-acetoxi-6p-hidroxiroileanona (28) 

pig. 32 
>7a-formiloxi-6/3-hidroxiroileanona (29) 

pig. 32  
Raquatico -4 

diterpenos 
•Kelecon, 1989 

•Ruedi, 1986 

>9(10-20)-abe-abieta-8,11,13trien-
10)6,11,12-trio! (34) pág. 33 
>acilhidro uinona 35 øáa. 33 

P.argentatus -3 

>coleon A (30) pig. 30 
>coleon C (31) pág. 30 diterpenos •Bhat, 1993 
>coleon D (32) pig. 33   

P. aromático -5 

>acido oxalacético (33) pág. 55 acido carboxilico - •Kaushik, 1963 
P. barbatus -6 
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Tabela 1 - (Continuação) Relação das espécies de Plectranthus, seus 

constituintes químicos, classes e atividades farmacológicas. 

Atividade 
Constituintes Químicos Classe 

farmacológica Referências 

P. amboinicus -2 

>quercetina (20) pig. 55 

>salvigenina (21) pág. 54 

antibacteriana,  
antiviral,  

antifúngica,  
antialergénica .1-larbone, 1993 

flavonóides anti-mutagênica Brieskorn and Rider, 1977  
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barbatol (36) pig. 34 
barbatóxido (37) pág. 35 

barbatusina (38) pág. 35 

>barbatusol (39) pig. 33 

cariocal (40) pig. 35 

>carnosol (41) pág. 35 
>carnosolana (42) pág. 35 
>ciclobarbatusina (43) pág. 36 

diterpenos 

>ciclobutatusina (44) pág. 36 
>coleon A (30) pág. 30 
>coleon B (45) pig. 36 

>coleonon E (46) pig. 36 

>coleon F (47) pág. 36 
>dimetil-4-4-secoabietano (48) 

pig. 36 
>ferruginol (49) pig. 36 

>6/hidroxi-carnosol (50) pig. 35 
>3)a-hidroxi-3-deoxibarbatusina(51) 

pág. 36 
>20-deoxocarnosol (52) pig. 37 
:-plectrina (53) pig. 37 
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Tabela 1 - Relação das espécies de Plectranthus, seus constituintes químicos, 

classes e atividades farmacológicas. 

Atividade 
Constituintes Químicos Classe 

Farmacológica Referências 

P.barbatus -6 

anticarcinogênica, 
antileucemica,linfocitica 

antitumoral 

hipotensora 

hipotensora 
hipotensora 

IN 

antitumoral em 
carcinomas e 

leucemia linfócitica 

hipotensora 

inseticida 

+Kelecon, 1982 
+Kelecon, 1983/1984 

+Zelnick, 1977 
Porto 1997 

Arihara, 1975 
Wang, 1973 

+Arihara, 1975 
Kelecon,1989/1983 

+Zelnik, 1977 
Kelecon, 1985 

+Kelecon, 1983 
+Kelecon, 1985 
+Wang, 1974 

Bhat, 1993 
Kelecon, 1983 
+Zelnik, 1977 
+Bhat, 1993 
+Ruedi, 1986 

• Ruedi, 72/73/1986 

+Ruedi, 73/1986 
• Kelecon, 1987 

+Campos, 1986 
Kelecon, 83/1984 
+Kelecon, 1983- 

+Zelnik, 1977 

+Kelecon, 1987 
+Harbone, 1993 

Kubo, 1984 

>plectrinona A (54) pig. 37 +Ruedi, 1986 
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antibacterial, +Harbone, 1993 
antifungica,antiviral, Tronchet, 1975 

antioxidante,  
analgésica, 

antiinflamatória  
anti-hepatotoxica, 
antiulcerogênica, 

anti-tumoral  
antifúngica,  anti- +Harbone, 1993 

tumoral, Lanprecht, 1975 
antihepatotóxica  
antiinflamatória +Bernhard, 1982  

antiinflamatória, 
diurética, 

hipotensora e 
antimicrobiana  

+Palmieri, 1964 

>ácido  cafeico (60) 
pig. 55  

>apigenina (14) pig. 54 

flavonóides 

ácidos 
orgânicos 

>ácido p-curnárico (61) 
pág. 56 

>ácido  rosmarinico (62) 
pig. 56 
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Tabela I - Relação das espécies de Plectranthus, seus constituintes químicos, 

classes e atividades farmacológicas. 

Atividade 
Constituintes Químicos Classe 

Farmacológica Referências 

P.barbatus -6 

>plectrinona B (55) pág. 37 
>alilroileanona (56) pág. 37 
>0-quinona-20-deoxicarno  

sol  (57) pág. 35 
>rosmadial (58) pig. 37 
>rosmanol (59) pig. 35  

diterpenos 

hipotensora 

+Ruedi, 1986 

+Kelecon, 1984 

+Kelecon, 1985 
+Kelecon, 1982  

RI:Plume! - 7 

>canferol (63) pig. 55 

 

+Palmieri, 1964 
Lanprecht, 1975 
Harbone, 1993 

>carnosolona (42)pág. 35 
>coleon 0 (64) pig. 37 
>dotriacontano (65) pig. 54 

>estigmasterol (66) pág29 
>hentriacontano (67) pág. 56 
>nonacosano (68) pig. 56 
>luteolina (17) pig. 54 
>perlagonina (69) pig. 55 

>pentatriacontano (70) 
pág. 56 

>sedohe tulose (711 ráa. 58 

diterpenos 

hidrocarboneto 
fitoesteroide 
hidrocarboneto 
hidrocarboneto 
triterpeno 
flavonóide 

hidrocarboneto 

licosideo 

+Kelecon, 1985 
+Devriese, 1988 

+Lacebal, 1980 

+Palmieri, 1964 

+Lacerbal, 1980 

+Plaisted, 1961 
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Tabela 1 - Relação das espécies de Plectranthus, seus constituintes químicos, 

classes e atividades farmacológicas. 

Atividade Farmacológica Referências 
Constituintes Químicos Classe 

P.blumei - 7 

>fl-sitosterol (72) pig. 29 triterpeno •Harbone, 1993 
Lacebal 1980 

>5,6,7-trihidroxiflavona (73) 
pig. 54 flavonóides +Palmieri, 1964 

>5,6,7,4' trihidroxiflavona (74) 
pág. 54 

>triacontano (75) pig. 56 hidrocarboneto •Lacebal 1980  
P.cariknus -8 

>coleon M (76) pig. 37 
>coleon N (77) pág. 39 
>coleon P (78) pig. 39 
>coleon C4 (79) pig. 39 
>coleon R (80) pig. 39  

diterpenos •Arihara, 1975 

  

P. caninus -9 

 

>dopaldeido (81) pág. 57  éster •Ruedi, 1975 

  

P. camosus - 10 

 

>7a-acetiloxi-6,6,20- 
diidroxiroileanona (82) pig. 40 
>7a-acetiloxi-6fl, 
diidroxiroileanona (83) pig. 40 
>7a-acetiloxiroileanona (84) 

pág. 40 
>carnosolona (35) pág. 35 
>6-7-deiidroroileanona (85) 

pig. 40 
>6fl,7a-dihidroxiroileanona (27) 

pig. 40 
>7-epigrandidona B (86) 

pig. 40 
>grandidona B (87) pág. 41 
>613-hidroxiroileanona (88) 
pig. 40 
>horminona (89) pig. 40  

diterpenos 

• Yoshizaki, 1979 

+Uchida, 1981 

• Yoshizaki, 1979 
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Tabela 1 - Rela* das espécies de Plectranthus, seus constituintes químicos, 

classes e atividades farmacológicas. 

Atividade 
Constituintes Químicos Classe 

Farmacológica Referências 

P.coerUlescens - 11 

>17(15416)-abeo-3a,18-diacetoxi-
8,3,7Mrlidroxirolleanona (90) pág. 41 
>17(15416),19(1443)-
bis(abeo),6fi,18-dihidroxi-7q-metoxi-
roileanona (91) pig. 41 
>17(15416),19(144-3)-
bis(abeo),6,8,7a,160rihidroxi-
roileanona (92) ',fig. 41 
>7-12-bis(0-desacetip-coleon N (93) 

pág. 39 
>6,12-bis(0-desacetil)-co1eon R (94) 

pág. 42 
>coleon C (31) pig. 30-
>coleon D (32) pig. 33 
>coleon 0 (64) pág. 37 
>coleon V (95) pig. 33 
>coleon W (96) pig. 30 
>coleon Y (97) pág. 42 
>3-desacetil-3-0-formil-coleon Y (98) 

pig. 42 
>16-0-acetil-coleon C (99) pág. 30 
>16-0-acetil-coleon D. ctottl pig. 33 
>12-0-desacetil-coleon N (101) 

pig. 39 
>16-0-desacetil-coleon R (102) 

pig. 42 

diterpenos 
• Groub, 1978 

P.coesta 12 
>coestinol (103) pág. 42 
> Ent-3 a,7 )6,14 c»-trildroxikaur- 
-16-en-15-ona (104) pág. 42  

diterpenos • Phadinis, 1987 

 

cylindraceus   

 

>plectrantona (105) pág. 57 sesquiterpenos 
>desacetilplectrantona (106) pág. 57 Orabi, 2000 
>isodeacetilplectrantona (107) 

pig. 57  
P. ecistQn.ii 14 

>circimaritina (108) pig. 54 flavonciide • Uchida, 1980 
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P. edulls - 15 

Dedulon A (113) pág. 44 diterpeno - +Buchbauer, 1978 
Kuenzie, 1987 

P. elegans - 16 

>11,-hidroxl-12-oxo- 
7,9(11),13abietatrieno (114) 
pág. 44 

>7a, 1 1-d ihidroxi-12-metoxi-
8,11,13-abietatrieno (115) 
pig. 44  

diterpeno 

fungicida, 
antibacteriana 

fungicida, 
antibacteriana 

+Dellar, 1993 

P. esquirollis - 17 

Dácido oleanóico (10) pig. 28 
>carioca' (40) pig. 36 
>esquirolina A (116) pág. 44 
Desquirolina B (117) pig. 44 
Desquirolina C (118) pág. 44 
Desquirolina D (119) pág. 35 
Dfi-sitosterol (71) pig. 29 
Dtaraxerol (120) pág. 28 

triterpeno 
diterpeno 
diterpeno 

diterpeno 

fitoesteroide 
triterpeno 

moluscicida +Chaoming, 1991 
+Chaoming, 1992 
+Chaoming, 1991 

+Chaoming, 1992 

+Chaoming, 1991 
antissecretor gástrico +Chaoming, 1992 

e antiulcerativa 
forskorn - 18 
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Tabela 1 -  Rein-5o das espécies de Plectranthus, seus constituintes químicos, 

classes e atividades farmacológicas. 

Constituintes Químicos 
atividade 

Classe farmacológica Referências 

P. ecklonii - 14 

>ecklonoquinona A (109) 
pág. 57 

Decktonoquinona B (110) 
pág. 57 

D2(s)-5,4'-dihidroxi-
6,7dimetoxiflavona (111) 

pág. 54 
Dparviflorona F (112) pág. 43 

quinona 

quinona 

flavona 

diterpeno - 

+Uchida, 1980 

Dcarnosolona (42) pág. 35 Cauhari, 1978 
Dcoleforsina (121) pig. 34 +Hoechst, 1976 

diterpenos Bhat, 1979 
>coleol (122) pág. 34 - +Katti, 1979  
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Tabela 1 - (Continuação) Relação das espécies de Plectranthus, seus 

constituintes químicos, classes e atividades farmacológicas. 

atividade 
Constituintes Químicos CiaSSO 

farmacológica Referências 

P. forskolii - 18 
coleonol B (123) pág. 34 
coleonol C (124) pág. 34 

>coleonol D (125) pig. 34 

coleonol E (126) pág. 34 

>coleonol F (127) pig. 34 

•Tandon, 1978 

+Bhat, 1979 
Katti, 1979 

Tandon, 1977 
+Singh, 1984 
Painuly, 1979 

+Tandon, 1978 
Painuly, 1979 

>coleonona (128) pág. 44 diterpenos +Katti, 1979 
-l-deoxiforskolin (129) pig. 34 +Khandelwal, 1989 

>1-acetoxi-coleosol (130) pig. 34 +ROY, 1993 
>coleosol (131) pág. 34 +Jauhari, 1978 
.coleosol B (132) pág. 34 +Prakash, 1988 

>coleosol D (1133) pig. 34 +Jauhari, 1978 
>croacetina dialdeidica (134) •Tandon, 1979 

pig. 34  
)>cuminiko-p-D-glucopiranosil (1-2)- glicosideo anti-hipertensiva e +Ahmed, 1988 

fl-D-galatopiranosideo (135) anti-espasmódica  
pág. 58  
dexicoleonol B (136) pág. 34 

>1,9-dideoxicoleonol B (137) 
pág. 34 

>forskolin (138) pig. 34 

diterpenos 

anti-hipertensivo, 
anti-glaucoma, anti- 

cardiomiopático, 
ativador  da  

adenilase ciclase 

+Shah, 1980 
+ROY, 1993 

+Shah, 1980 
+Trivedi, 1982 
+Bhat, 1981 

•Inamdar, 1984 
•Tandon, 1987 
•Chunyl, 1992 

+Viswanathan, 1985 
+Sing, 1984 

•Tandon, 1977 
+Kelecon, 1982 

P. fredericil - 19 
)>surgiol (139) pig. 45 

>fredericon A (140) pág. 45 
>fredericon B (141) pig. 45 

diterpenos 

•Kelecon, 1983 
Tandon, 1979 

+Zhu, 1988 
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Tabela 1 - (Continuação) Relação das espécies de Plectranthus, seus 

constituintes químicos, classes e atividades farmacológicas. 

atividade 
Constituintes Químicos Classe 

farmacológica Referências 

P. fruticosus -20 
>ent-lab-8(17)12Z,14-trien-2a-ol-
(142) pág.46 
>ent-2a-acetoxilabda-8(17)12Z,14- 

trien-3/3-ol (143) pág.46 
>3/3-acetoxilabda-8(17)12E,14- 

trien-2a-ol (144) pág.46  
>acido  ent-15,6,16/3-epoxikauran- 

19-oico (145) pág.46 
>ent-15f3,160-epoxikauran-19-ol 

(146) pág.46 
>metil ent-12,3-acetoxi-16-kauran-

19-oato (147) pág.47 
Dmetil ent-12fl-acetoxi-15-kauran-

19-oato (148) pig. 47 
>ent-2a- lcetoxilabda-8(17)12Z,14-
trieno (149) pág.46 
>ent-labda-8(17)12Z,14-trieno- 

2a,3fi-diol (150) pig. 46 
>metil ent-15p,163-epoxikaurano-

19-oato (151) pig. 46  

diterpenos antibacteriana 

Marques, 2003 

>a-amirina (152) pág. 28 triterpeno 
>/3-amirina (153) pig. 28  
>estigmasterol (66) pig. 29 esteroides 
>/-sitosterol (72) pág. 29  
>10(14)-aromadendreno-4,6,15-diol sesquiterpeno 
(154) pág. 58 
>ent-313-acetoxilabda-8(17),12Z,14-trie 

2a-ol (155) pág.47  
>acido ent-1213-acetoxi-15A 

hidroxikau-16-en-19-oico (156) pig. 
48  

>ácido  ent-12fi-acetoxi-7/3-hidroxikau-
16-en-19-oico (157) pág. 48  

>ácido ent-7Ahidroxikau-15-en-19- 
oico (158) pág. 48  

>ácido  ent-12p-acetoxi-17-oxokaur- 
15-en-19-oico (159) pig. 48 

>ent-7fl-hidroxi-15fl,16fl-epoxikauran- 
19oico (160) pág. 160 

>ent-labda-8(17),12Z,14-trieno- 
2a,3a-diol (150) pág. 46 

diterpenos Marques, 2004  

antibacteriana 
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Tabela 1 - (Continuação) Relação das espécies de Plectranthus, seus 

constituintes químicos, classes e atividades farmacológicas. 

atividade 
Constituintes Químicos Classe 

farmacológica Referências 

P. fniticosus -20 
>metil ent-12p-hidroxikaur-16-en-19- 

oato (161) pág.48 
>metil ent-12/3-acetoxi-7/3-hidroxikaur- 

15-en-19-oato (162) pág. 48 
>metil ent-12,3-acetoxi-15/1,16/3- 

epoxikauran-19-oato (163) pig. 48 
>ent-labdano 8(17),12Z,14-trieno-2a,313- 

dibenzoato (164) pág.47 
>metil ent-120-acetoxi-15(3-hidroxikaur-

16-en-19-oato (165) pág.48 
>metil ent-12p-acetoxi-17oxakaur-15-en-

19-oato (166) 09.48  

diterpenos 

antibacteriana Marques, 2004 

>  ácido  oleanglico (10) pig. 28 triterpenos 
>  ácido  ursólico (13) pig. 28 
circimaritina (108) pig. 54 
apigenina (14) pig. 54 
Metoxi-6-genkawanina (18) pig. 54 flavonóides 
salvigenina (21) pig. 54  

P. glaucocalyx -21  
>plectrin (53) pág. 37 diterpeno antimicrobial •Vichkanova, 1966 

P. grandidentatus -22 

>7a-acetoxi-616-hidroxiroileanona (28) 
pág. 32 

>6,7-deidroroileanona (85) pig. 40 

>coleon U (167) pig. 45 

>coleon V (95) pág. 33 

>coleon A (30) pig. 30 
>7-epigrandidona A (168) pág. 45 
>7-epigrandidona B (86) pig. 40 

>7-epigrandidona D (169) pig. 45 

>grandidona A (170) pig. 49 

>grandidona B (87) pig. 41 

diterpenos 

+Teixeira, 1997 
+Cerqueira 2004 

+Teixeira, 1997 
+Uchida, 1981 

+Cerqueira 2004 

+Uchida, 1981 
•Ruedi, 1986 

+Uchida, 1981 

+Teixeira, 1997 
Uchida. 1981 

+Uchida, 1981 
+Cerqueira 2004 

+Uchida, 1981 
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Tabela 1 - (Continuação) Relação das espécies de Plectranthus, seus 

constituintes químicos, classes e atividades farmacológicas. 

atividade 
Constituintes Químicos Classe 

farmacológica Referências 

P. grandidentatus 22 

>grandidona C (171) pig. 49 *Teixeira, 1997 
>grandidona D (172) pág. 49 Uchida. 1981 
>6p-hidroxiroileanona (88) pág. 40 *Teixeira, 1997 
>14-hidroxitaxodiona (173) pig. 49 +Ruedi, 1986 

>hominona (89) pág. 40 
>roileanona (174) pág. 49 diterpenos +Teixeira, 1997 

>7a-aciloxi-6/3-hidroxiroileanona (83) •Cerqueira 2004 
pig. 40 

616,7a-dihidroxiroileanona (32) pig. 40 •Cerqueira 2004 
P. hereroensis 23 

>1(10)-aristolen-13o1(175) pig. 58 sesquiterpeno +Rodrigues, 1995 
>3/3-acetoxi-6A7a,12-trihidroxi- antibacteriana +Batista, 1996 
17(15416),18(443)-bisaba-abieta- 
4(19),8,1?.,16,-trien-11,14-diona (176) diterpenos 

pig. 50 
>hominona (89) pig. 40 antimicrobiana +Teixeira, 1997 

ignirarius -24 

>coleon A (30) pág. 30 diterpeno +Baxter, 1993 
P. kilimandjari - 25 

>coleon A (30) pig. 30 diterpeno •Karanatsis, 1965 
Eugster, 1975 

Boetsterli, 1990 
Vendrig, 1961  

P. ligniaricus -26 

>coleon A (30) pig. 30 
>coleon B (45) pág. 36 diterpeno 

P. tnyrianthus -27 

• Bhat, 1993 

>coleon U (167) pig. 45 
>coleon V (95) pig. 33 
>coleon W (96) pág. 30 
>6)6,7 a-d ihidroxiroileanona (27) diterpenos 

pág. 40 

•Miyase, 1977 
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Tabela 1 - (Continuação) Relação das espécies de Rectranthus, seus 

constituintes químicos, classes e atividades farmacológicas. 

atividade 
Constituintes Químicos Classe 

farmacológica Referências 

P. rnyrianthus - 27 

>7 a-formiloxi-6,6-hidroxiroileanona 
(29) pág. 32 
>14-0-formil-coleon V (177) pág. 49 
>grandidona A (170) pág. 49 diterpenos 

+114iyase, 1977 

 

P. nighefficus 28 

 

>niigherron A (178) pig. 50 

>nilgherron B (179) pig. 50 diterpenos • Kelecon, 1983 

ornatus -29  
>plectrornatins A (180) pig. 38 
>plectromatins B (181) pig. 38 diterpenos 
>plectrornatins C (182) pág. 38 
>1,6,7-triatoxi-8,13-epoxi-141abdan-
11-ona (183) pig. 38 
>1,6,7-triatoxi-5-hidroxi-8,13-epoxi-
14-labdan-11-ona (184) pig. 38 
p-sitosterol (72) pig. 29 
estigmasterol (66) pig. 29 

  

Rijo, 2002 

Oliveira, 2004 

 

Plecfranthus parviflorus 

 

30  

 

    

>parviflorona A (185) pig. 43 
>parviflcona B (186) pig. 43 
>parviflorona C (187) pig. 43 
>parviflorona D (188) pág. 43 diterpenos 
>parviflorona E (189) pig. 43 
>parviflorona F (112) pig. 73   

•Ruedi, 1978  

 

rehnaltianus -31 

 

>Acido cafeico (60) pág. 55 

 

anti-hepatotóxica, 
antitumoral, 
antibacteriana, 
antifúngica, antiviral,  
antioxidante, analgésica, 
antiinflamatória 

 

 

ácido 
orgânico •Vendrig, 1961 

>ácido  trans-cafeico (190) 
pág. 56  ácido 

orgânico 

•Vendrig, 1961 
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Tabela 1 - (Continuação) Relação das espécies de Plectranthus, seus 

constituintes químicos, classes e atividades farmacológicas. 

atividade 
Constituintes Químicos Classe 

farmacológica Referências 

P. rugosus 32 

>acetilplectrantoico (191) 
pág. 29 

>ácido oleanálico (10) 
pág. 28 

>acido plectrantadiol (192) 
pág. 29 

>ácido plectrantoico (193) triterpenos  
pig.  29 

>ácido plectrantoico A (194) 
pág. 29 

>acido plectrantoico B (195) 
pág. 29 

>ácido ursolico (13)  pig.  28 
>/3-sitosterol (72)  pig.  29  

+Razdan, 1982 

+Misra, 1971 

• Razdan, 1982 

• Razdan and Koul, 1982 

+Misra, 1971 

P. scutellarioides - 33 

>coleon 0 (64) pig. 37 
>escutequinona (196) 

pág. 50  

diterpenos 
+Devriese, 1988 
+Muquig, 1996 

somaliensis -34 

>coleon D (32) pig. 33 
>coleon G (197) pág. 39 
>coleon H (198) pág. 51 
>coleon  i  (199) pig. 51 
>coleon J (200) pág. 51 
>coleon K (201) pág. 50 
>coleon 0 (64) pig. 37 

diterpenos 
••• 

+MatIoubi, 1984 
+Arihara, 1975 

*Moir, 1973 

•Arihara, 1975 
+Moir, 1973 

+Arihara, 1975 

P. species -35 

>coleon A (30) pág.30 
>coleon C (31) pág. 30 
>coleon D (32) pig. 33 
>coleon I (199) pig. 51 
>coleon l' (202) pág. 51 
>6,7-dehidroroileanona (85) 

pág. 40 
>613-7 a-dihidroxiroileanona (27) 

pág. 40 
>horminona (89) 

pig. 40  

diterpenos  

+Baxter, 1995 
+Ruedi, 1975 

+Ruedi, 1975 

+Hensch, 1975 
Gough, 1966 

• Hensch, 1975 
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atividade 

farmacológica 
Constituintes Químicos Classe Referências 

*Gough, 1966 

• Hensch, 1975 

•Hensch, 1975 
Gough, 1966 

+Tolbert, 1957 
•Hensch, 1975 

>leucoacetato (203) 
pág. 51 

>7-oxoroileanona (204) 
pág. 51 

>roileanona (174) pig. 49 diterpenos 

>sedoheptulose (71) pág. 58 
>taxoquinona (205) pág. 51   

P. spicatus -36 

*Pain*, 1983 

*Pain*, 1983  
Marinho,  1994 
*Painuly, 1983  

>a-amirina (152) pág. 28  
>ácido  tormêntico (12) 

pág. 28 triterpenos 
>fl-sitosterol (72) 

pág. 29 
>dimetil-3,7-quercetina (206) flavonoide 

pig. 55 

moluscicida 
•Tandon, 1991 

>ácido  oleanolico (10) pág. 28 
>I3-amirina (153) pig. 28 triterpenos 
>a-spinasterol (207) pág. 30  

*Alder, 1984 

>parviflorona A (185) pig. 43 
>parviflorona B (186) pág. 43 
>parviflorona C (187) pág. 43 
>parviflorona D (188) pág. 43 
>parviflorona E (189) pág. 43 diterpenos 
>parviflorona F (112) pág. 43 
>parviflorona G (208) pig. 43 

arviflorona H (2091 DáQ. 43 

P. species - 35 

P. straitus - 37 

P. strigosus —38 
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Tabela 1 - (Continuação) Relação das espécies de Plectranthus, seus 

constituintes químicos, classes e atividades farmacológicas. 
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P. zeytanicus 41 
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Tabela 1 - Relação das espécies de Plectranthus, seus constituintes químicos, 

classes e atividades farmacológicas. 

Atividade 
Constituintes Químicos 

Classe Farmacológica 

sylvestris 

>44(2S,4R,6S)-4-(acetiloxi) tetrahidro-6- 
pentil-2H-piran-2-ilibenzeno-1,2-diol (210) 
pig. 52 
>44(2S,4R,6S)-tetrahidro-4-hidroxi-6- 
pentil-2H-piran-2-ilibenzeno-1,2-diol (211) 
pig. 52 
>44(3S,5S)-5-(acetiloxi)-3-hidroxidecil] 
benzeno-1,2-diol (212) pig. 53 
>4-[(3S,5S)-3-(acetiloxi)-5-hidroxidecill diterpenos antioxidante 
benzeno-1,2-diol (213) pág. 53 
>(3S,13Z)-1-(3,4-dihidroxifen hl)-3- 
hid roxidocos-13-en-5-ona (214) pág. 53 
>.(Z)-1-(3,4-dihidroxifenil)docos-13- 
-en-5-ona (215) pág. 53 
>1-(3,4-dihidroxifenil)icosan-5-ona (216) 

pig. 53   

• Juch, 1997  

 

P. xanthathus 

  

>ácido  octanóico (217) pig. 56 

>coleon U (167) pág. 46 
>/3-sitosterol (72) pig. 29 

>surgiol (139) pág. 45 
>triacontano (75) pág. 56 
>tritriacontanol (218) pig. 56 

>xantatusina (219) pig. 52  

ácido antifúngica 
orgânico 
diterpeno 

fitoesteroide 

diterpeno 
hidrocarboneto 

álcool 

diterpeno 

•Chaoming, 1991 

39 

>7fi-acetoxi-6/3-hidroxiroileanona (220) 
pág. 52 

>7,3,6/3-dihidroxiroileanona (221) 
pág. 52 

>7a-acetoxi-6/3-hidroxiroileanona (222) 
pág. 52  

diterpenos • Mehotra, 1989 

Albuquerque, R.L. UFC 



Revisão Bibliográfica 28 

Quadro 1 — Estruturas dos constituintes químicos de espécies de 

Plectranthus registradas na literatura. 

Triteroenos Pentaciclicos 

ácido cratególica (7) 

acido eucásfico (8) 

ácido diidroxi-2a-3a-

oleandico (9) 

acido oleandico (10) 

ácido pornálico (11) 

acido tormêntico (12) 

ácido ursólico (13) 

R1  R2 . R3  R5 R6 R7 

a-OH 13-OH H H a-CH3  0-CH3  CH3  

a-OH a-OH a-OH CH3 a-CH3 H CH3  

a-OH a-OH H H a-CH3 13-CH3  CH3  

H 0-0H H H a-CH3  13-CH3  CH3 

H n-OH a-OH CH3 a-CH3 H CH3 

a-OH n-OH a-OH CH3 a-CH3 H CH3  

H p-oti H CH3  a-CH3 H CH3  

taraxerol (120) 
R R1 R2 

a-amirina(152) CH3  CH3  H 
p-amirina (153) H CH3 CH3  

Albuquerque, R. L. UFC 



Revisao Bibliográfica 29 

Quadro 1 - (continuação) - Estruturas dos constituintes químicos de 

espécies de Plectranthus registradas na literatura. 

Triteroenos Pentaciclicos 

R6 R7 
acetilplectrantóico (191) a-Me a-Me a-OAc 13-Me 13-Me 13-co2H 
6. plectrantadiol (192) a-Me a-Me a-OH f3-Me 13-Me CH2OH 13-Me 
6. plectrantóico (193) a-Me a-Me a-OH 13-Me 13-Me f3-CO2H 13-Me 
6. plectrantóico A (194) CO2H Me OH Me Me Me Me 
6. plectrantóico B (195) a-Me CO2H OH Me Me Me Me 

Fitoesteróis 

estigmasterol (66) 16-sitosterol (72) 
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Quadro 1 - (continuação) - Estruturas dos constituintes químicos de 

espécies de Plectranthus registradas na literatura. 

Fitoesteróis 

HO O 

a-espinasterol (207) 

Diterpenos  

OH 

coleon A (30) R R1 

Coleon C (31) H OH 

Coleon W (96) OH OCOCH3  

16-0-acetil-coleon C (99) H OCOCH3  
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R3 

OH 
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Quadro I - (continuação) — Estruturas dos constituintes químicos de 

espécies de Plectranthus registradas na literatura. 

Diterpenos 

(16R) -2a-(3-metil-2-butenoiloxi)-3a-

acetoxifilocladano-16,17-diol (1) 

(16R) -2a-(3-metil-butanoiloxi)-3a-

acetoxifilocladano-16,17-diol (2) 

(16R) -2a-(3-metil-2-butenoiloxi)- 

-000CHCMe2  OAc H 

-000CH2CHMe OAc H 

3a,17diacetoxi-16-hidrofilociadano (3) -000CHCMe2  OAc Ac 

(16R)-2a-(3-metilbutanoiloxi)-3a,17- 

diacetoxi-16-hidroxifilocladano (4) -000CH2CHMe2 OAc H 

(16R)-3a-acetoxifilocladano-16,17-diol (6) 

H OAc H 

R= -000CH(CH3)2  
(16R)-2a-(3-metil-2-butenoiloxi)-16,17-dihidroxifilocladano-3-ona (6) 
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HO 

OH 
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Quadro I - (continuação) — Estruturas dos constituintes químicos de 

espécies de Plectranthus registradas na literatura. 

Diterpenos 

Coleon U quinona (23) =0 OH 

613-formiloxi-7a-hidroxiroileanona (25) a-OH p-CHO 

8a, 9a-epoxicoieon-U-quinona (24) 

R1 R2 
7a-acetoxi-6p-hidroxiroileanona (28) a-OCOCH3 H 
7a-formiloxi-6p-hidroxiroileanona (29) a-OCHO OH 
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5,6-dildrocoleon U (26) 

OH CH2- R 

CH3  

o 
H

I 
OH 

OAc 

O 

acilhidroquinona (35) 

OH 
HO 
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Quadro 1 - (continua0o) — Estrutura dos constituintes químicos de 

espécies de Plectranthus registradas na literatura. 

Diteroenos  

coleon D (32) OH 

coleon V (95) H 

16-o-acetil-coleon D (100) 
OCOCH3  

9(10-20)-abe-abieta-8,11,13-trien-108,11,12-triol (34) 

HO OH 

barbatusol (39) 

Albuquerque, R. L. UFC 
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Diterpenos  

R6 
R5  

R3 

R2 
H 
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Quadro 1 - (continuação) — Estruturas dos constituintes químicos de 

espécies de Plectranthus registradas na  literature.  

R R3 R4 R5 R6 

barbatol (36) OH OAc H H OH CH=CH2 CH3  

coleforsina (121) OH OAc OH H OH CH=CH2 CH3  

coleol (122) HHHH OH CH=CH2 CH3  

coleonol B (123) OH OAc OH H OH CH=CH2 CH3  

coleonol C (124) OH OAc OH H OH Me CH=CH2  

coleonol D (125) H OH OAc H OH CH=CH2 CH3  

coleonol E (126) H OH OAc H H CH=CH2 CH3  

coleonol F (127) H H OAc H H CH=CH2 CH3  

1-deoxiforskolin (129) H OH H OAc H CH=CH2 CH3 

1-acetoxi- OAc OH H H OH CH=CH2 CH3  

coleosol (130) 

coleosol (131) H OH H H OH CH=CH2 CH3  

coleosol B (132) OH OAc H OH H CH=CH2 CH3  

coleosol D (133) H OH H OAc H CHCH2 CH3  

dexicoleonol B(136) OH OH OAc H H CH=CH2 CH3  

1,9-dideoxi H OAc H OH H CH=CH2  CH3  

coleonol B (137) 

forskolin (138) OH OH H OAc OH CH=CH2 CH3 

H 

croacetiina diakleídica 134 
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()Ac 

barbatusina (38) 

OH 17 

0 1 15 

13 16 

14 

5 7CHO 

_ 6 
OH 19 1-8 
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Quadro 1 - (continuação) - Estruturas dos constituintes químicos de 

espécies de Plectranthus registradas na literatura. 

Diterpenos 

R Rd Rs 

H H H OH OH 2H 

H H H OH OH 0= 

OH H H OH OH 0= 

H H H O 0 2H 

OH H H OH OH -OCH3  

3-barbatóxido (37) 

carnosol (41) 

60-hidroxi camosol (50) 

o-quinona-20-deoxicarnosol (57) 

esquirolina D (119) 

cariocal (40) 

rosmanol (59) 

carnosolona (42) 
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OH 

coleon B (45) 

O 
HO 

OH 

coleon F (47) 

OH 
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Quadro 1 - (continuação) — Estruturas dos constituintes químicos de 

espécies de Plectranthus registradas na literatura. 

Diteroenos 

OAc OAc 
1 1 

ciclobarbatusina (43)  ciclobutatusina (44) 

coleonon E (46) 

dimetil-4-4-secoabietano (48) 

ferruginol (49) 313-hidroxi-3-deoxibabatusina (51) 
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alilroileanona (56) 

rosmadial (58) 
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Quadro 1 - (continuação) — Estruturas dos constituintes químicos de 

espécies de Plectranthus registradas na literatura. 

Diterpenos 

20-deoxocamosol (52) 

OH 

plectrina (53) 

plectinona A (54) 

OH  

OH 

plectinona B (55) 

9Ac 

coleon M (76) 

coleon 0 (64) 
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Revisão Bibliográfica 38 

Quadro 1 - (continuação) — Estruturas dos constituintes químicos de 

espécies de Plectranthus registradas na literatura 

Diterpenos 

COOMe 

plectrornatina A (180) 

plectromatina B (181) 

plectrornantina C (182) 

Ri=H ; R2=0Ac; R3=0Ac 1,6,7-triatoxi-8,13-epoxi-14Iabdan-11-ona (183) 

R1=0H ; R2=0Ac; R3=0Ac 1,6,7-triatoxi-5-hidroxi-8,13-epoxi-14Iabdan-11-ona (184) 
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R2 

coleon P (78) 

coleon Q (79) 

coleon R (80) 

H OH OH 

H OH OH 

OAc OAc OH 

R4 

OAc 

H 

H 

H 

OAc 

OAc 
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Quadro 1 - (continuação) - Estruturas dos constituintes químicos de 

espécies de Plectranthus registradas na literatura. 

Diterpenos 

R2 R3 

coleon N (77) Me OH OAc OAc 

7, 12-bis(0-desacetil)-coleon N (93) H CH3 OH OH 

12-0-desacetil-coleon N (101) H COCH3 H OH 

coleon G (197) H CH3  COCH3  OAc 
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OH i OH 

6,7-deildroroileanona (85) 

0 

7-epigrandidona B (86) 
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Quadro 1 - (continua9do) — Estruturas dos constituintes químicos de 

espécies de Plectranthus registradas na literatura. 

OH 

OH 

H 

OH 

OH 

H 

7a-acetiloxi-6/3,20-dihidroxiroileanona (82) 

7a-aciloxi-6,6-hidroxiroileanona (83) 

7a-acetiloxiroileanona (84) 

6,6,7a-diidroxiroileanona (27) 

6Ahidroxiroileanona (88) 

horminona (89) 

R2 

OAc CH2OH 

d. graxo Me 

OAc Me 

OH Me 

H Me 

OH Me 
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grandidona B (87) 

OH 

OH 

CH30C0 

CH3OCOCHf 
OH 

OH 
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Quadro 1 - (continuação) — Estruturas dos constituintes químicos de 

espécies de Plectranthus registradas na literatura. 

Diterpenos 

17(15-416)-abeo-3a-18-diacetoxi-

6p,74-trihidroxiroileanona (90) 

 

17(15-416),19(4-43)bis(abeo)613,16-dihidroxi-7a-metoxiroileanona (91) 

17(15-416),19(4-->3)bis(abeo)60,17a,16-trihidroxiroileanona (92) 

R 

OCH3  

OH  

Doutorando: Albuquerque, R. L. UFC 



OH 

OAc 

OAc 

OH 

OAc 

OAc 

OH 

OAc 

OAc 

CHO 

OH 

OH 

OAc 

OAc 

OAc 

R3 R4 

H 

OAc 

OAc 

OH H 

6,12-bis(0-desacetil)-coleon R (94) 

Coleon Y (97) 

3-desacetil-3-0-formil-coleon Y (98) 

16-0-desacetil-coleon R (102) 
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Quadrol - (continuação) — Estruturas dos constituintes químicos de 

espécies de Plectranthus registradas na literatura. 

Diterpenos 

R 

CH2OH 

Me  

coestinol (103) 

ent-3a170,14a-trihidroxikaur-16-en-15-ona (104) 

Doutorando: Albuquerque, R. L. UFC 



RO,„, 

R 

Revisão Bibliografica 43 

Quadro 1 - (continuação) — Estruturas dos constituintes químicos de 

espécies de Plectranthus registradas na literatura. 

parviflorona A (185) 

parviflorona B (186) 

parviflorona C (187) 

parviflorona D (188) 

parviflorona E (189) 

parviflorona F (112) 

parviflorona G (208) 

parviflorona H (209)  

H 

H 

H 

p-H0C6H4C0 

H 

4,3(OH)C6H3C0 

3,4(Me0)(OH) 

C6H3C0 

-CH202CCH=CMe2 

-CH202CC6H3  

(Me0)(01-1)3,4 

-CH202CC6H4OH 

CH2OH 

-CH202CC6H3(OH)23,4 

Me 

Me 

R2 

-CMe2OH 

-CMe2OH 

-CMe2OH 

-CH=Me2  

-CH=Me2  

-CH=Me2  

-CH=Me2  

-CH202CCH=CMe2 -CH=Me2 

Albuquerque, R. L. UFC 



LI 
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Quadro 1 - (continuação) — Estruturas dos constituintes químicos de 

espécies de Plectranthus registradas na literatura. 

edulon A (113) 

11 -hidroxi-12-oxo-7,9(11), 7a,11-diidroxido-12-metoxi-8, 11,13- 

13-abietatrieno (114) abietatrieno (115) 

18 
18 

esquirolina A (116)  

esquirolina C (118)  

esquirolina B (117) 

coleonona (128) 

Albuquerque, R. L. UFC 



coleon U (167) 

OH 

fredericom B (141) 

OH 

01-1 

0 
OH 
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Quadro .1 - (continuação) — Estruturas dos constituintes químicos de 

espécies de Rectranthus registradas na literatura. 

surgiol (139) fredericom A (140) 

7-epigrandidona A (168) 7-epigrandidona D (169) 

Albuquerque, R. L. UFC 
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Quadro 1 - (continuação) — Estruturas dos constituintes químicos de 

espécies de Plectranthus registradas na literatura. 

Diterpenos  

R1;R2=H 

Ri=Ac; R2=0H 

R2=H 

Ri=H; R2=OH  

ent-labda-8(17)12Z,14-trien-2a-ol-(142) 

ent-2a-acetoxilabda-8(17)12Z,14-trien-3/3-ol (143) 

ent-2a-acetoxilabda-8(17)12Z,14-trieno (149) 

ent-labda-8(17)12Z,14-trieno-2a,313-cliol (150) 

3,8-acetoxilabda-8(17)12-E,14-trien-2a-ol (144) 

R=COOH ácido ent-15,6,16,6-epoxikauran-19-olco (145) 

R=CH2OH ent-15)6,16fl-epoxikauran-19-ol (146) 

R=COOMe metil ent-I 5,8 I 6fi-epoxikaurano-19-oato (151) 

Albuquerque, R. L. UFC 
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Quadro 1 - (continuação) - Estruturas dos constituintes químicos de 

espécies de Plectranthus registradas na literatura. 

Diterpenos 

OAc 

metil ent-12fi-acetoxi-16-kauran-19-oato (147) 
OAc 

metil ent-12fi-acetoxi-15-kauran-19-oato (148) 

R10 

R20' 

Ri =H ; R2=Ac ent-3fi-acetoxilabda-8(17), 12Z, 14-trien-2 a'-ol (155) 

R2=C0C6H5 ent-labda 8(17),12Z,14-trieno-2a,3fi-dibenzoato (164) 

Albuquerque, R. L. UFC 
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Quadro 1 - (continuação) - Estruturas dos constituintes químicos de 

espécies de Plectranthus registradas na literatura. 

Diterpenos  

QR3 

''R2R4  

Ri=;R2=H; 
R3=Ac;R4=0H 

Ri=R4=FI 
R2=0H;R3=Ac 

Ri=Me; 
R2=R3.-.R4=H 
Ri=Me;R2=H 
R3=Ac;R4=0H 

Ricoc  '- 

acido  ent-12Aacetoxi-15,6-hidroxikau-16-en-19-oico (156)  

acido  ent-12fl-acetoxi-7p-hidroxikau-16-en-19-oico (157) 

metil ent-12/3-hidroxikaur-16-en-19-oato (161) 

metil ent-1215-acetoxi-15,3-hidroxikaur-16-en-19-oato (165) 

Ri =R3=1-I 
R2=0H 

Ri=Me; R2=H 
R3=0Ac1-1 

Ri=Me;R2=H 
R3=Ac;R4=0H 
Ri=Me;R2=H 
R3:---Ac;R4=OH 
Ri=Me;R2=H 

R3=Ac; R4= OH 

Ri=Me;R2=H 

R3=Ac;R4=0H 

Riooc 

ácido ent-7/3-hidroxi-15A16fl-epoxikauran-19-oico (160) 

metil ent-12/3-acetoxi-15fl,16fi-epoxikauran-19-oato (163) 

133 

RiO0C  

ácido  ent-7/3-hidroxikau-15-en-19-oico (158)  

ácido  ent-12,8-acetoxi-17-oxokaur-15-en-19-oico (159) 

metil ent-143-acetoxi-7,8-hidroxikaur-15-en-19-oato (162) 

metil ent-12/3-acetoxi-17oxakaur-15-en-19-oato (166) 

Albuquerque, R. L. UFC 



grandidona C (171) 

OH OH 

grandidona A (170) 

grandidona D (172) 

roileanona (174) 
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Quadro 1 - (continuação) - Estruturas dos constituintes químicos de 

espécies de Plectranthus registradas na literatura. 

Diterpenos 

14-hidroxitaxodiona (173) 

14-0-formil-coleon V (177) 

Albuquerque, R. L. UFC 
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Quadro 1 - (continuação) Estruturas dos constituintes químicos de 

espécies de Plectranthus registradas na literatura 

Diterpenos 

3,6-acetoxi-6,6,7 a, 12-tri h id roxi- escutequinona (196) 

17(15—>1 6), 18(4—>3)-bisaba-abieta- 

4 (19),8, 12, 16-trien-11, 14-diona (176) 

HO 

 

coleon K (201) 

nilgherron A (178) OH 

nilgherron B (179) OAc 

Albuquerque, R. L. UFC 



Diterpenos  

OH OH 

C H2OH 
O 

OH 
"OH 

Ac0 0 bFi 

HO 

leucoacetato (203) 

H 

7-oxoroileanona (204) 

coleon I (199) 

coleon l'(202) 

R 

-0Ac 

-COOH 

OH 

CHMe2  

taxoquinona (205) 
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Quadro 1 - (continuação) - Estruturas dos constituintes químicos de 

espécies de Plectranthus registradas na literatura. 

OH 

coleon H (198) Coleon J (200) 

Albuquerque, R. L. UFC 
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Quadro 1 - (continuação) — Estruturas dos constituintes químicos de 

espécies de Plectranthus registradas. na  literatura. 

Diterpenos  

OH 

xantatusina (219) 76-acetoxi-6-hidroxiroileanona (220) 

7a-6,6-dihidroxiroileanona (221) 7a-acetoxi-6/3-hidroxiroileanona (222) 

Catecóis  

R 

CH3CO2 3,4(OH)2C6H3  

OH 3,4(OH)2C6H3  

4-[(2S,4R,6S)-4-(acetiloxi)terahidro-6-

petil-2H-piran-2illbenzeno-1,2diol (210) 

4-[(2SAR,6S)-tetrahidro-4-hidroxi-6-

petil-2H-piran-2il]benzeno-1,2diol (211) 

Albuquerque, R. L. UFC 



HO 
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Quadro I - (continuação) - Estruturas dos constituintes químicos de 

espécies de Plectranthus registradas na  literature_  

Catecáis 

R RI  

HO 

R1 

4-R3S,5S)-5-(acetil)-3hidroxideciljbenZeno-1,2-diol (211) OH OCOMe 

4-[(3S,5S)-3-(acetiloxi)-5-hidroxidecil}benzeno-1,2-diol (213) OCOMe OH 

(3S,13Z)-1-(3,4-dihidroxifenit)-3-hidroxidocos-13-en-5-ona (214) OH 

(Z)-1-(3,4-dihidroxifenil)docos-13-en-5-ona (215) H 

C151431  

1-(3,4-dihidroxifenil)icosan-5-ona (216) 

Albuquerque, R. L. UFC 



OH 

cirsimaritina (108) 

OH 

CH30 

CH30 
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Quadro 1 - (continuação) - Estruturas dos constituintes químicos de 

espécies de Plectranthus registradas na literatura. 

Flavonóides 

2(S)-5,4'-dihidroxi-6,7-dimetoxiflavanona (111) 

OHO 

apigenina (14) 

crisoeriol (15) 

luteolina (17) 

metoxi-6-genkawanina (18) 

salvigenina (21) 

5,6,7-trihidroxiflavona (73) 

5,6,7,41rihidroxiflavona (74) 

R4 

OH H H OH H 

OH H OCH3  OH H 

OH H H OH OH 

OCH3  OCH3  H OH H 

OCH3  OCH3  H OCH3  H 

OH OH H H H 

OH OH H OH H 

Albuquerque, R. L. UFC 



OH 

HO 

OH OHO 

HO 
OH 

OH 
'C}-OH 

O 
CH2H0 

dimetil-3,7-quercetina (206) 

Ácidos orgânicos 

HO O 

HO 
OH  
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Quadro 1 - (continuação) - Estruturas dos constituintes químicos de 

espécies de Plectranthus registradas na literatura. 

Flavonóides 

R 

eriodictiol (16) H OH quercetina (20) OH 

taxifolina (22) OH canferol (63) H 

HOH0  

Pelargonina (69) 

ácido oxalacético (33) 

O 

ácido cafeico (60) 

Albuquerque, R. L. UFC 



O 

Ho 

acido p-cumarico (61) 

HO 

O  

ácido rosmarinico (62) 
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Quadro 1 - (continuação) - Estruturas dos constituintes químicos de 

espécies de Plectranthus registradas na literatura. 

Ácidos orgânicos 

OH 

CH3(CH2)6COOH 

ácido trans-cafeico (190) acido octandico (217) 

Álcoois  

CH3(CH2)31CH20H tritriacontanol (218) 

Hidrocarbonetos  

CH3(CH2)30CH3 dotriacontano (65) 

CH3(CH2)29CH3 hetriacontano (67) 

CH3(CH2)27CH3 nonacosano (68) 

CH3(CH2)33CH3 pentatriacontano (70) 

CH3(CH2)31CH3 triacontano (75) 

Albuquerque, R. L. UFC 
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Quadro 1 - (continuação) - Estruturas e os constituintes químicos de 

espécies de Plectranthus registradas na literatura. 

Ester 

OH 

OH 

dopaldeido (81) 

Quinonas 

R 

Ecklonoquinona A (109) GHMe2 Me 

Ecklonoquinona B (110) Me CHMe2  

Sesquiterpenos 

R2 

plectrantona (105) COCH3 COCH3 

desacetilplectrantona (106) COCH3 H 

isodeacetilplectrantona (107) H COCH3 

Albuquerque, R. L. UFC 



1(10)-aristolen-13-al (175) 

HO 

HOH2C 

COOH 

ácido 9(10)-aristolen-12/3-oico (19) 

\ 

HO H2  
OH 

HO —0 
OH 

OH 
CH2OH 

Sedoheptulose (71) 
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Quadro 1 - (continuação) - Estruturas e os constituintes químicos de 

espécies de Plectran  thus  registradas na literatura. 

Sesquiterpeno 

10(14)-aromadendreno-4/3,15-diol (154) 

Glicosideo  

cuminil-0-fl-D-glucopiranosil (1-2)- fl-D-galato-piranosideo (135) 

Albuquerque, R. L. UFC 
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evriese, 1988) da 
literatura. 
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 A

 
(140, pág. 45) 

8H 

Fredericom
 B

 
(141, pfig.45) 

8H 

C
oleon R

 
(80, pfig. 39) 

81-1  

C
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C
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(78, pág. 39) 
(76, pág. 37) 

68 
8H 

1
a
 

1,72 dt 
1,43 dt 

2,68 dl 
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3,00 ddd 
2,67 dd 
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2,02 ddd 

2,05 m
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T
abela 2 - (C

ontinuação) D
eslocam

entos quím
icos de R

M
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1 H
 dos diterpenos abietanos classificados com

o coleons 
(D

evriese, 1938) da literatura. 

H
 

30-acetoxi-60,7a,12-trihidroxi-17(15 -0' 16),18(4— 
3)-bisaba- 

abieta-4(19),8,12,16-trien-11,14-diona. 
(176, pág. 50) 

8H
  

C
oleon U

 
(23, pág. 32) 

8H 
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abela 3- D
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N
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 dos diterpenos abietanos classificados com
o coleons (D
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4.0 - Determinação Estrutural. 

4.1 - Estudo da composição química dos óleos essenciais das quatro 

espécies de Plectranthus. 

As partes aéreas das quatro espécies de Plectranthus: P. amboinicus; 

P. barbatus P. grandis e P. ornatus, foram coletadas no Horto de Plantas 

Medicinais Francisco José de Abreu Matos da Universidade Federal do Ceara, 

(HPM-FJAM/UFC) durante o ano de 2002 para averiguação da possível variação 

mensal e circadiana da composição química do óleo essencial. 

A extração do óleo essencial das partes aéreas de Plectranthus foi 

realizada conforme técnica descrita na pág. 195. 

A análise dos constituintes químicos dos óleos essenciais foi feita por 

cromatografia a  gas  acoplada à espectrometria de massas (CG/EM) e a 

identificação dos constituintes foi efetuada por pesquisa em espectroteca e 

padrões de literatura  (Adams,  2001). 

Estudo da variação mensal da composição química dos óleos voláteis de 

Plectranthus barbatus Andr.. 

Para a análise do perfil qualitativo e determinação da variação mensal do 

teor relativo de óleo essencial de P. barbatus durante o período de um ano, a 

planta (1Kg) foi coletada sempre no mesmo horário (14:30 h) e os óleos obtidos 

denominados  OBI  a 0B12 (fluxograma 01, pág. 198). A quantidade de óleo nas 

folhas durante o ano foi praticamente a mesma em torno de 0,1 mL e 0,13% de 

rendimento em relação a matéria seca. 

As análises dos cromatogramas juntamente com as análises dos espectros 

de massas das substâncias, possibilitaram a identificação da maioria dos 

constituintes químicos com seus respectivos percentuais relativos (tabela 4, pág. 

67). 
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A analise mensal do óleo no período de um ano apresentou 

praticamente os mesmos constituintes variando apenas o seu percentual, 

diferindo, no entanto, de análise prévia (Albuquerque, 2000) que apresentou maior 

valor percentual para os constituintes. Observou-se ainda que oito constituintes 

estiveram presentes em todas as análises sendo que para alguns, observou-se 

uma -ariação significativa no percentual notadamente para o eremofileno que 

passa de 21,5% na extração realizada em maio para 41,5% quando a planta foi 

estudada em março de 2003. Variação está que talvez pudesse ser associada a 

mudança climática do mês de maio a setembro e de outubro a abril, se as análises 

de junho, julho, agosto e fevereiro apresentassem teor de óleo. No  trans  

cariofileno, componente comum em todas as extrações, observou-se que os 

meses de junho, julho e agosto o teor de óleo essencial foi bem acentuado em 

média 21% em relação aos demais meses; principalmente em relação aos meses 

de "seca", no final do ano, onde o teor diminuiu até três vezes. 

Foram identificados 26 constituintes, sendo os majoritários o a-pineno, 

fl-mirceno, fl-ocimeno (Z),  trans  cariofileno, germacreno D e eremofileno, 

destacando-se o  trans  cariofileno sempre presente em teores consideráveis 

durante todo o ano em relação aos demais. 

Variação circadiana dos constituintes químicos dos óleos essenciais das 

folhas de P. barbatus. 

As folhas de P. barbatus foram coletadas no mês de maio para análise da 

variação do teor de óleo durante o dia. As coletas foram feitas nos horários de 

8:30; 11:30; 14:30 e 17:30 horas e denominadas MB1 a MB4 (fluxograma 1, pág. 

198). A quantidade de óleo obtido de 1 Kg de folhas durante o dia foi em torno de 

0,1 mL, com rendimento de 0,1%, em relação a matéria seca, e em alguns casos, 

ainda menor que 0,1% (*). 

As análise dos cromatograma e dos espectros de massas, possibilitou a 

identificação da maioria dos constituintes químicos com seus teores relativos 

(tabela 5, pág. 68). A análise do óleo durante o dia indicou que o perfil químico do 
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óleo é praticamente o mesmo e quatorze constituintes foram comuns em todas as 

análises — a-pineno, p-mirceno, limoneno, /3-ocimeno (Z), p-ocimeno (E), 

7-terpineno,  trans  cariofileno; germacreno D; germagreno A, 7a-epi-selineno, 

g-cadineno; E-nerolidol; oxido de cariofileno e acetato de Z-nerolidol. 

Foram identificados 23 constituintes, sendo os majoritários o a-pineno, 

p-mirceno, p-ocimeno (Z),  trans  cariofileno, germacreno D e eremofileno e 

observou-se também a presença de  trans  cariofileno em teores consideráveis 

durante a variação circadiana. 

0 teor de óleo essencial de P. barbatus varia em um percentual muito 

pequeno em torno de 8% durante o ano e durante o dia, porém em relação ao 

perfil qualitativo dos óleos obtidos podemos observar que são semelhantes nas 

condições experimentais estudadas. 

Estudo da variação mensal dos constituintes químicos dos óleos essenciais 

de Plectranthus amboinicus. 

Para a análise do perfil qualitativo e o teor relativo do óleo essencial 

de P. amboinicus foi realizado seu estudo durante um ano, coletando-se a planta 

(860 g) todo mês para a extração do óleo, que foram denominados como °Al a 

0A-12 (fluxograma 01, pág. 198). A quantidade de óleo das folhas (860 g) durante 

o ano foi praticamente a mesma em torno de 0,2 mL e rendimento 0,2% em 

relação a matéria seca. No mês de setembro a análise não foi realizada porque 

não havia material botânico. 

As análises dos cromatogramas e dos espectros de massas dos áleas, 

possibilitaram a identificação da maioria dos constituintes químicos com seus 

teores relativos (tabela 6, pág. 70). 

Os óleos essenciais obtidos durante o ano apresentaram somente dois 

constituintes comuns — trans-cariofileno e (E)-a-bergamoteno - variando também 

quantitativamente e diferindo nos teores obtidos anteriormente (Albuquerque, 

2000), porém os constituintes majoritários estavam presentes durante a maioria 

das análises. 

Foram identificados 23 constituintes, sendo os majoritários o p-cimeno, 

p-felandreno, timol, carvacrol,  trans  cariofileno e a-bergamoteno. 
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No estudos das análise observou-se que timol teve aumento considerável 

em maio (22,0%) chegando a (96,1%) em agosto. A partir dai, seu teor diminuiu 

enquanto o de carvacrol aumentou tendo alcançado 82,6% no mês de março, 

revelando serem inversamente proporcional a produção destes durante o ano. Por 

sua vez os teores de trans-cariofileno, a-bergamoteno e óxido de cariofileno foram 

regulares durante todo o ano. 

Variação circadiana dos constituintes químicos dos óleos essenciais das 

folhas de P. amboinicus. 

As folhas de P. amboinicus (860g), foram coletadas em um dia do mês de 

maio, para a análise da variação do óleo durante o decorrer deste dia. Desta 

forma as folhas foram coletadas nos horários de 8:30; 11:30; 14:30 e 17:30 e 

denominados de MA1 a MA4 (fluxograma 01, pág. 198). A quantidade de óleo das 

folhas durante o dia foi cerca de 0,2 mL e rendimento 0,3%. 

A análise dos cromatogramas juntamente com a análise dos espectros de 

massas, possibilitou a identificação da maioria dos constituintes químicos com 

seus teores relativos (tabela 7, pág. 71). Foram identificados 20 constituintes na 

análise circadiana de maio, sendo majoritários - p-cimeno, f3-felandreno, timol e  

trans  cariofileno. 

Os constituintes químicos dos óleos essencial obtidos nas 11 análises 

mensais realizadas, revelaram constituintes comuns, porem diferiram em relação a 

quantidades de constituintes presentes, que é notado principalmente na análise de 

agosto, por vez a análise circadiana levou a obtenção da presença de 

constituintes mais regulares, já em relação ao timol na variação circadiana temos 

que seu percentual aumenta durante o decorrer do dia e presença de carvacrol 

seda ainda inversamente proporcional. 

Estudo da variação mensal dos constituintes químicos dos óleos voláteis de 

Plectran  thus  grandis. 

Para a análise do perfil qualitativo e o teor relativo do óleo essencial de 

P. grandis foi realizado seu estudo durante um ano, coletando-se a planta (815 g) 

para extração do óleo e foram denominados como 0G1 a 0G12 (fluxograma 01, 

pág. 198). A quantidade de óleo das folhas durante o ano foi praticamente 
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a mesma, em torno de 0,1 mL e 0,1% em relação a matéria seca. Nos meses de 

março e abril as análises foram realizadas, porém não foi obtido óleo suficiente 

para análise. 

A análise dos cromatogramas juntamente com as análises dos espectros de 

massas das substâncias, possibilitaram a identificação da maioria dos 

constituintes químicos com seus teores relativos (tabela 8, pág. 74). Esta é a 

primeira vez que o óleo essencial de Plectranthus grandis é relatado. 

A análise do óleo essencial durante o ano apresentou pouca variação 

qualitativa, com seis constituintes comuns durante o ano, a-copaeno;  trans  

cariofileno; germacreno D; zingibereno; p-bisaboleno e óxido de cariofileno. Por 

sua vez, a variação quantitativa do teor diferia acentuadamente principalmente no 

mês de fevereiro, quando o teor de  trans  cariofileno foi de 50,0% e o óxido de 

cariofileno foi de 3,1% em relação aos demais constituintes e entre eles.. 

Foram identificados 21 constituintes sendo que os constituintes majoritários 

foram sempre os mesmos (a-copaeno;  trans  cariofileno; e germacreno D) sem 

alteração, apesar da planta está sempre fornecendo material todo o mês e por ter 

havido período de florescência nos meses de abril a agosto. 

Variação circadiana dos constituintes químicos dos óleos essencial das 

folhas de P. grandis. 

As folhas de P. grandis (815 g) foram coletadas durante o mês de maio 

para a análise da variação do óleo durante o dia, nos horários de 8:30; 11:30; 

14:30 e 17:30 e denominados de MG1 a MG4 (fluxograma 01, pág. 198). A 

quantidade de óleo das folhas durante o dia foi praticamente a mesma em torno 

de 0,1 mL e 0,1% de rendimento exceto nos casos de extração do codestilado 

com solvente, onde o óleo apresentou-se em quantidade muito pequena <1%. 

As análises dos cromatogramas juntamente com as análises dos espectros 

de massas, possibilitaram a identificação da maioria dos constituintes químicos 

com seus teores relativos (tabela 9, pág. 75). 

Na análise da variação circadiana somente dois dos constituintes -a-pineno 

e óxido de cariofileno, dos 21 detectados, estiveram presentes em todas as 

análises durante o dia, levando a óleos quimicamente diferentes. Por sua vez, o 
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teor de  trans  cariofileno aumenta durante o decorre do dia e o de timol mostra-se 

reduzindo 

Foram identificados 21 constituintes da variação circadiana de P. grandis, 

sendo os majoritários os mesmos constituintes da análise mensal (a-copaeno;  

trans  cariofileno e germacreno D). 

Estudo da variação mensal dos constituintes químicos dos óleos essenciais 

de Plectranthus ornatus. 

Para a análise do perfil qualitativo e quantitativo do óleo essencial de 

P. ornatus foi realizado seu estudo durante um ano, onde todo mês era realizada a 

extração do óleo, que foram denominados como 001 a 0012 (fluxograma 01, 

pág. 198). A quantidade de óleo das folhas (1,495 kg) durante o ano foi 

praticamente a mesma em torno de 0,1 mL e 0,1% de rendimento exceto nos 

casos de extração do destilado com solvente, onde o óleo apresentou-se em 

rendimento menor que 0,1% (*). 

As análises dos cromatogramas juntamente com a análises dos espectros 

de massas das substâncias , possibilitaram a identificação da maioria dos 

constituintes químicos com seus teores relativos (tabela 10, Pág. 77). 

A análise do óleo essencial durante o ano apresentou pouca variação 

qualitativa e quantitativa, sendo esta a primeira vez que a composição química do 

óleo essencial de P. ornatus é apresentada. 

Observa-se nas análises que os constituintes majoritários estavam sempre 

presentes durante o estudo e que os constituintes não se alteraram, apesar da 

planta estar sempre fornecendo material todo o mês e por ter sofrido mudança de 

canteiro algumas vezes. 

Foram identificados no total 29 constituintes, sendo que somente três 

estiveram presentes em todas as análises realizadas — trans-cariofileno; 

germacreno D e oxido de cariofileno. Na análise observou que o teor de trans-

cariofileno decai durante o ano, por exemplo de maio (62,4%) até fevereiro (6,7%), 

começando a aumentar novamente a partir de março (24,9%), provavelmente este 

fato é relacionado ao período de seca e começo de inverno. Os constituintes 

majoritários foram: timol, carvacrol, trans-cariofileno e germacreno D. 
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Variação circadiana dos constituintes químicos dos óleos essenciais das 

folhas de P. ornatus. 

As folhas de P. omatus (1,495 g), foram coletadas durante o mês de agosto 

para análise da variação do teor de óleo durante o dia. As coletas foram feitas nos 

horários de 8:30; 11:30; 14:30 e 17:30 e os óleos obtidos denominados 

MOI a M04 (fluxograma 01, pág. 198). A quantidade de óleo das folhas durante o 

dia foi praticamente a mesma em torno de 0,1 mL e rendimento de 0,1%, exceto 

nos casos de extração do destilado com solvente, onde o óleo apresentou-se em 

quantidade muito pequena < 

As análises dos cromatogramas bem como dos espectros de massas, 

possibilitaram a identificação da maioria dos constituintes químicos com seus 

teores relativos (tabela 11, pág. 78). A análise do óleo durante o dia indicou que 

somente dois constituintes ocorria em todas as análises - a-copaeno e óxido de 

cariofileno dos 22 constituintes identificados. Por sua vez, observou-se que o teor 

de trans-cariofileno e germacreno D apresentavam um acentuai crescimento em 

seus teores até as 14:30 e começa a decrescer no decorrer do dia a partir das 

17:30, fato este que pode ser relacionado com a presença dos raios solares. 

Dos 22 constituintes identificados, os seguintes constituintes foram 

majoritários 1,4-terpineol;  trans  cariofileno e germacreno D. Esta é a primeira vez 

que o óleo essencial de P. omatus é relatado. 

Foram realizadas 61 extrações de óleos essenciais para as quatro espécies 

de Piectranthus Das 61 extrações obtidas dois constituintes  trans  cariofileno e 

óxido de cariofileno foram detectados em 59 análises em teor variável. A presença 

destes constituintes já foram detectados nos óleos essenciais de outras espécies 

de Plectranthus: P. aromaticus P. sylvestris, P. vestitus, P. coleoides, sugerindo 

que tais compostos possam ser considerados marcadores-quimiotaxônomicos nos 

óleos essenciais do gênero. Foram relatadas atividade antiespasmólitica e 

relaxante na literatura  (Camara,  2003) para o óleo essencial de P. barbatus, 

atividade esta atribuída ao alto teor de a-pineno; atividade inseticida é relatada 

para o óleo essencial de P. amboinicus com 100% de mortalidade contra a mosca 

branca  (Singh,  2002). 
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São apresentados os cromatogramas dos óleo essenciais de P. barbatus  

(fig.  7), P. amboinicus  (fig.  8) , P. grandis  (fig.  9) e P. ornatus  (fig.  10) referente aos 

meses de junho, maio, maio e setembro respectivamente. Os demais 

cromatogramas obtidos encontram-se arquivados no Laboratório de Produtos 

Naturais da Universidade Federal do Ceara para eventuais pesquisas. Os 

espectros de massas dos principais constituintes dos óleos das quatro espécies  

(fig.  11 a 39) encontram-se nas páginas 82 a 89. 
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Cromatograma dos oleo  Essenciais  
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Fig.  9- Cromatograma do óleo essencial de Plectranthus omatus (mês setembro) 
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Fig.32 — Espectro de massas do valenceno 

Fig. 33 —  Espectro  de  massas  do fl-bisaboleno 
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Fig.  38- Espectro de massas do Óxido de Cariofileno 
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4.2-Determinação Estrutural dos Constituintes fixos do gênero Plectran  thus.  

4.2-1 - Determinação Estrutural de  PG-1 

A substância denominada de  PG-1, apresentou-se como um sólido amorfo, 

levemente amarelado, solúvel em clorofórmio e de ponto de fusão 215-217°C, 

(fluxograma 2, pág. 222) 

0 espectro de RMN13C BB, (125 MHz, CDCI3)  (fig.  39, pág. 94) de  PG-1, 

exibe 24 sinais entre os quais os sinais em 5c 215,2; 5c 196,1; 5c 194,6; 5c 170,4; 

8c 170,0; 6c 153,6 e 5c 141,4 correspondem, de acordo para a regra do 

deslocamento químico descrito na literatura  (Silverstein,  et  al.,  1994), a carbono do 

tipo carbonilico cetônico e cet6nico conjugado, carbonila de éster e olefinicos 

respectivamente. Além destes sinais, observaram-se os deslocamentos em 

5c 78,0, 6c 70,9 e oc 63,9 correspondentes a carbonos sp3  oxigenados e sinais 

de carbonos metiiicos, metilênicos, metinicos e carbonos não hidrogenados. 

Por sua vez a análise do espectro de IV  (fig.  40, pág. 94v) indicou bandas 

de deformação axial de C=0 em 1746 cm-1  (0Ac), 1709 cm-1  e 1677 cm-1  (C=0, 

conjugada), além de 1607 cm-1  (C=C)  em acordo com o espectro de RMN13C que 

apresentou quatro absorção de carboniias e uma de olefina. Ainda no IV 

observou-se uma absorção de estiramento em 1228 cm-1  característico de C-0, 

contribuindo para a sugestão de função éster, além disto mostrou estiramento em 

3491,14 cm-1  sugerindo presença de grupo hidroxila. 

A análise comparativa do espectro de RMN13C com o espectro de RMN13C-

DEPT135 °  (fig.  41, pág. 95), juntamente com a teoria do deslocamento químico 

permitiu reconhecer a presença de sinais para carbonos metilicos (6XCH3), 

metilênicos (3XCH2), metinicos (5XCH) e carbonos não hidrogenados (10XC), que 

permitiu propor a fórmula parcial C24H2908 (tabela 12, pág. 91). De acordo com os 

espectros de RMN13C e IV de PG1 foi possível ajustar a fórmula parcial acima 

para C24-13008, devido a presença de carbono oxigenado e hidroxila. A fórmula 

molecular obtida C241-13008 apresenta índice de deficiência em hidrogênio igual a 

dez, correspondendo a cinco carbonilas na faixa de 216-170 ppm, uma olefina em 

6 153,66 e 6 141,41 e a presença de quatro anéis. Com  os dados discutidos até o 
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momento e a presença de diterpeno no gênero (  Cap.  3, pág. 12), sugere que o 

composto  PG-1 trata-se de um diterpeno tetraciclico com anel 

espirodclopropánico da subclasse coleon (Devriese, et al.,1988). 

Tabela 12- Deslocamento químico (5) de RMN13C (125MHz, CDCI3) para  PG-1 

com padrão de hidrogenação obtido pela comparação do espectro  DEPT  135° 

C CH CH2 CF13 

*215,20 *78,02 35,21 28,24 
*196,10 *70,98 34,01 22,65 
*194,65 *64,00 26,34 21,78 
*170,48 47,03 21,29 
*170,03 22,43 21,04 
153,66 13,36 
141,41 
47,08 
38,48 
35,08 Total 
10C 3CH 3CH2  6CH3  C24H2908 

(C=0)3 30 +1H 
(RCOR')2 C24H3008 

*Sinai de carbono oxigenado 

Entre os diterpenos tetracfclicos presentes na literatura (Kerntopf, 1998;  

Wang,  et  al.,  1973) com a fórmula molecular C24H3008 deduzida para  PG  1, temos 

barbatusina  (fig  42) com os mesmas características 

OAC discutidas até o momento. 

0 espectro de RMN1H (500 MHz, CDCI3)  (fig.  43, pág. 

o 95v), indicou a presença de três metilas singleto terciária em 

6 1,22 (s); 0 1,15 (s) e 6 1,64 (s) e uma metila secundária 
OAc em 5 1,14 (d). Apresentou ainda sinais de hidrogênios  

correspondendo a função acetflico em 6 2,01 (3H, s) e 

6 2,09 (3H, s), além de hidrogênio oxigenado associado a grupo acetil (CHOAc) e 

hidroxilico (HCOH) em 5 5,29 (s), 6 5,01 (s) e 4,62 (sl) respectivamente e em 

acordo com literatura (ZELNIK, et  al.,  1977). Diante dos dados discutidos até o 

momento foi estabelecido uma comparação dos deslocamentos químicos de 

Fig. 42 Barbatusina  
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RMN 1H e RMN13C de  PG-1 com os da literatura (Kentopf, 1998), (tabela 13, pág. 

93) que revelou semelhança entre as duas estruturas. 

A anAlise dos dados espectroscópicos juntamente com os dados da 

literatura foi possível sugerir que PG1 tratava-se realmente do diterpeno 

barbatusina  (fig.  42), que apesar de ser conhecido na literatura, é a primeira vez 

que é relatado o seu isolamento em P. grandis (PG1) e P. omatus (P0-14). 

Albuquerque, R. L. UFC 
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16 o 17 

- 20 
4 15 

   

      

5 
- I OH 

19 TT8 OAc 

barbatusina 
4,94 (5) 

- 

2,11 (m) 

1,31 (dd, 8,9 - 4,1 Hz) 
0,99(m) 

1,08 (d, 6,0 Hz) 

1,15 (s) 

1,09(s) 

1,58(s) 
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- 
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Tabela 13 - Comparação dos dados de RMNIH e de 13C de  PG-1 com valores da 

literatura (Kerntopf, 1998) para a substância barbatusina.  

• PG-1 LITERATURA  

5C 5H 5C 

1 

2 

3 

4 

35,21 

34,01 

215,21 

47,09 

2,24 (m) 
1,59(m) 
2,62 (m) 

34,29 

33,20 

214,61 

46,23 

5 47,03 2,31 (sl) 46,01 

6 70,98 5,29 (sl) 70,27 

7 64,00 4,62 (sl) 62,97 

8 141,41 140,59 

9 153,66 152,74 

10 38,48 37,61 

11 194,65 - 193,92 

12 78,02 5,01 (s) 77,23 

13 35,08 34,15 

14 196,10 - 195,13 

15 22,43 2,11 (m) 21,57 

16 26,35 1,38 (dd, 9,0 - 4,2 Hz) 25,71 
1,05 (dd, 7,3 - 4,2 Hz) 

17 13,36 1,41 (d, 7,3 Hz) 12,56 

18 28,24 1,23 (s) 27,43 

19 22,65 1,15(s) 21,63 

20 21,29 1,64(s) 20,24 

Ac0-6 21,78 2,01 (s) 21,47 

Ac0-12 21,04 2,09(s) 20,01 

Ac0-6 170,48 169,81 

Ac0-12 170,04 169,32 
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Determinação Estrutural 

4.2-2 - Determinação Estrutural de  PG-2 

A substância denominada de  PG-2 , isolada do extrato etanólico das folhas 

de P. grandis, apresentou-se como sólido amorfo levemente amarelado, solúvel 

em clorofórmio e de ponto de fusão 205-207°C (fluxograma 2, pág. 222). 

O espectro de RMN 13C BB (125 MHz em CDCI3)  (fig.  44, pág. 101) de  

PG-2, exibe 24 sinais entre os quais o8 sinais em Sc 196,5; Sc 194,6; Sc 170,4; 

5c 170,1; Sc 155,7 e 5c 140,8 correspondem, de acordo para a regra do 

deslocamento químico de C13  da literatura  (Silverstein,  et  al.,  1998), à carbonila 

cetônica conjugada, carbonila de éster, e sinais de duplas. Além destes sinais, 

observaram-se os deslocamentos em 5c 78,5; Sc 78,5; Sc 71,4 e Sc 65,4 

correspondentes a carbonos sp3  oxigenados e sinais de carbonos rnetilicos, 

metilênicos, metinicos e não hidrogenados entre 48,0 e 13,0 ppm. 

0 espectro no infravermelho  (fig.  45, pág. 101-v) indicou bandas de 

deformação axial larga de carbonila em 1739 cm-1  (0Ac) e 1673 cm-1  (C=0, 

conjugada) em acordo com o espectro de RMN 13C que apresentou absorções de 

grupos carbonilicos. Ainda no espectro de infravermelho observou-se vibração de 

estiramento em 1234 cm-1  característico de estiramento C-0, contribuindo para a 

sugestão de função éster . Além disto o IV mostrou estiramento em 3463 cm-1  

propondo presença de grupamento hidroxilico. 

A análise comparativa do espectro de RMN13C com o espectro de 

RMN13C-DEPT135 °  (fig.  46, pág. 102), juntamente com a teoria do deslocamento 

químico, permitiram reconhecer a presença de sinais para carbonos metilicos, 

(6XCH3), metilênicos (3XCH2), metinicos (6XCH) e carbonos não hidrogenados 

(9XC), que permitiu propor a fórmula parcial C24H3008 (tabela 14, pág. 97) para  

PG-2. De acordo com os espectros RMN13C e IV de PG2 foi possível ajustar a 

fórmula parcial acima para C24H3208, devido a presença de carbono oxigenado e 

hidroxila. A fórmula molecular obtida C24H3208 apresenta índice de deficiência em 

hidrogênio igual a nove, correspondendo a quatro carbonilas na faixa de 197-170 

ppm, uma olefina em 5 155,75 e 5 140,89 e a presença de quatro anéis. Com  os 

dados discutidos até o momento e a presença de diterpenos no gênero  (Cap.  3, 
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pág. 12), sugere que o composto  PG-2 trata-se também de um diterpeno 

tetraciclico com anel espirociclopropânico da subclasse coleon (Devriese, et  al,  

1988; Zelnik, et  al,  1977). 

Tabela 14- Deslocamento químico (6) de RMN13C (125MHz, CDCI3) para  PG-2 

com padrão de hidrogenação obtido pela comparação do espectro  DEPT  135° 

C CH CH2  CH3  

*196,65 *78,55 35,79 28,25 
*196,54 *78,53 27,68 22,20 
*170,46 *71,35 26,99 21,83 
*170, 12 *65,49 21,09 
155,75 47,33 17,35 
140,89 21,79 13,31 
39,51 
38,85 
35,16 Total 
90 6CH 3CH2  6C H3  C24H3008 

(C=0)2 40 +2H 
(RCOR7 )2 C24H320 

* Sinais de carbonos oxigenados 

Entre os diterpenos tetraciclicos presentes na literatura  [Wang,  et  al,  1974; 

Zelnik, et  al  (1977)] com a fórmula molecular C24H3208 deduzida para  PG  -2, 

temos 3/3-hidroxi-3-deoxobarbatusina  (fig.  47) com as mesmas características 

discutidas até o momento. 

Para reforçar a sugestão acima, o espectro de 

RMNIH (500 MHz, CDCI3)(fig. 48, pág. 102-v), indicou 

presença de três sinais simples de grupos metila terciárias 

em OH  0,99 (s); OH  1,17 (s) e OH  1,68 (s), além de uma metila 
HO 

OAc secundária em OH  1,14 (d, 7,1). Apresentou ainda sinais de 

hidrogênios ligados a carbonos que contêm grupos acetato 

em OH  2,03 (3H, s) e OH  2,05 (3H, s), além de hidrogênios 

oxigenados ligados a grupo acetila (CHOAc) e hidroxilico (HCOH) em 5H  5,49 (sl), 

OH 4,88 (s), 5H  4,52 (sl) e OH  3,29 (dd, J=16,5-7,8)) respectivamente, e em acordo 

com literatura (Zelnik, et  al,  1977). Diante dos dados discutidos até o momento 

Fig. 47- 3/3-hidroxi-3-
deoxobarbatusina 
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comparou-se os deslocamentos químicos de RMN 1H de  PG-2 com os da 

literatura  (Wang,  et  al,  1974) (tabela 15, abaixo) o qual revelou que as duas 

estruturas apresentam praticamente as mesmas absorções. 

Tabela 15 - Comparação dos deslocamentos químicos de RMN1H de  PG-2 

com os valores descritos na literatura  (WANG,  et  al,  1974) para a substância 

3,6-hidroxi-3-deoxobarbatusina.  

PG-2 3,6-hidroxi-3-deoxobarbatusina 

CH3  
17 
18 
19 
20 

Ac0-6 
Ac0-12 

CH 
3 
6 
7 

12 

51-1 (500,13 MHz, CDCI3) 
1,14 (d, J= 7,1 Hz) 

0,99 (s) 
1,17 (s) 
1,68 (s) 
2,03 (s) 
2,05 (s) 

3,29 (dd, J= 16,5 - 7,8 Hz) 
5,49 (s) 
4,52 (s) 
4,90 (s) 

5H (200 MHz, CDC13) 
1,10 (d, J= 6,5 Hz) 

0,99 (s) 
1,14 (s) 
1,66 (s) 
2,02 (s) 
2,06 (s) 

3,28 (dd, J= 7 - 9 Hz) 
5,44 (t, J= 2-0,5 Hz) 

4,49 (d, J= 2 Hz) 
4,85 (s)  

Diante dos fatos observados de que  PG-2 poderia ser o diterpeno sugerido, 

(pág. 97) realizou-se o espectro bidimensional de correlação homonuclear (1Hx1H 

-  COSY)  de  PG-2  (fig.  49, pág. 103) para a confirmação da estrutura. Entre os 

acoplamentos observados, temos que o hidrogênio em 6H 3,29 (dd, H3) acoplando 

vicinal com OH 1,78 (dd, H2a) revelando presença de provável hidrogênio 

oxigenado. Temos ainda que os hidrogênios SH1,34 (dd, H16a) acoplando 

geminado com OH  1,05 (dd, H16/3), estes por sua vez acoplando com o hidrogênio 

6H  2,16 (m, H15) vicinalmente. 0 hidrogênio OH  2,16(m, H15) acopla com o 

hidrogênio metilico OH  1,14(d, H-17) revelando a presença do cicloespiropropano. 

0 espectro de RMN bidimensional de correlação de deslocamento químico 

heteronuclear 1Hx13C a uma ligação (HMQC) com detecção inversa  (fig  50, pág. 

103-v - 104) de  PG-2, permitiu associar claramente as absorções de todos 

hidrogênios aos carbonos (tabela 16, pág. 100), onde pode-se perceber que os 

hidrogênios OH  1,34 (dd), OH 1,05 (dd); OH 2,16 (m) ; OH 1,14 (d) e OH 3,29 (dd) eram 
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acoplados aos carbonos 50 27,09 (C16), 5c 21,44 (C15), 5c 13,32 (017) e Sc 78,52 

(C3) respectivamente que referendava a presença do anel de três membros e a 

presença da hidroxila em 03. 

0 espectro de RMN bidimensional de correlação de deslocamento químico 

heteronuclear 1Hx13C a mais de uma ligação (HMBC) com detecção inversa  (fig  

51, pág. 104-v; 105 e 105-v) de  PG-2, permitiu revelar os acoplamentos a 

distância entre os hidrogênios e carbonos 2jcH e3jcH (tabela 16, pág. 100)  (fig.  52). 

Reforçando desta forma a sugestão do diterpeno 313-hidroxi-3-deoxobarbatusina 

onde o hidrogênio 5,30 (s, H-12) acoplava com o carbono 21,84 (015) e 35,10 

(C13) reforçando a presença do anel de três membros que com os outros 

acoplamentos observados foi possível sugerir a proposta do diterpeno sugerido 

acima. 

Assim, com a análise de todo os dados espectroscápicos de PG2, foi 

possível estabelecer que tal composto tratava-se de 30-hidroxi-3-

deoxobarbatusina  (fig.  47), que apesar de ser um composto registrado na literatura 

é a primeira vez que é obtido de P. grandis .0 isolamento de  PG-2 contribuiu para 

obtenção dos dados de RMN 13C e 2D, pois tal composto havia sido caracterizado 

apenas por RMN1H, massas e reações. 
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Tabela 16- Dados de RMN bidimensional de correlação heteronuclear 1Hx13C a 

uma ligação (HMQC) e 1Hx13C à longa distância (HMBC) de  PG-2. 

1H-13C-COSY-1i;.  11-1-13C-COSY-nuicH 
C  Sc  5H 

2, 3i 
3JCH 

4 39,46 H-5;3H-18;3H-19 
8 140,90 H-7 H-6 
9 155,72 H-5,H-7;H-12;3H-20 

10 38,84 H-5;3H-20 
11 194,68 H-12 
13 35,10 H-12 3H-17 
14 196,18 H-7;H-12;2H-16 

Ac0-6 170,63 2,03 H-6 
Ac0-12 170,19 2,05 H-12 

CH 
3 78,52 3,29 (dd, J=16,5-7,8 Hz) H-5;3H-18;3H-19 
5 47,25 1,57 (sl) 3H-18;3H-19;3H-20 
6 71,49 5,49 (sl) H-5; H-7 
7 65,28 4,52 (sl) H-6 

12 78,56 5,30 (s) 2H-16 
15 21,84 2,16 (m) 3H-17 H-12 

CH2 
1 35,77 2,02 (m) 3H-20 

1,06 (dd, J=11,5-3,4 Hz) 
2 27,63 1,78 (dd, J=16,5-3,5 Hz) 

1,24 (dd, J=16,5-3,0 Hz) 
16 27,09 1,34 (dd, J=15,2-3,0 Hz) 3H-17 

1,05 (dd, J=15,2-2,8 Hz) 
CH3  
17 13,32 1,14 (d, J= 7,1 Hz) 2H-16 
18 28,24 1,17 (s) H-5; 3H-18 
19 17,38 0,99 (s) H-5; 3H-18 
20 22,21 1,68 (s) 

Ac0-6 21,08 2,03 (s) 
Ac0-12 21,85 2,05 (s) 

QAC 
: 16 

HO 

17 

PG-2 
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4.2-3 - Determinação Estrutural de P33. 

A substância denominada  PG-3, isolada do extrato etanolico das folhas de 

P. grandis, apresentou-se como solido amorfo de coloração alaranjada solúvel em 

clorofórmio e ponto de fusão 196-198 °C, (Fluxograma 2, pág. 222) 

0 espectro no infravermelho (IV) de PG3  (fig.  53, pág. 109) indicou a 

presença de absorção referente a vibração de estiramento de carbonila em 1740; 

1710 e 1676 cm-I  e ainda forte banda em 1233 cm-1  relacionado a ligação C-0. 

Além disto observou banda em 2967 cm-1  relacionada a deformação axial de 

ligação  CH  alifatic,a e mostrou estiramento em 3480 cm-1de grupo hidroxila. 

0 espectro de RMN1H (500 MHz, CDCI3)  (fig.  54, pág. 109v), mostrou 

presença de três metilas singleto tercidria em 5 1,11; 8 1,12 e 8 1,33 e uma metila 

secundária em 6 1,20 (d, 6,5). Apresentou ainda sinais de hidrogênios 

correspondendo a função acetil em 8 2,02 (3H, s) e 5 2,11 (3H, s), além de 

hidrogênios oxigenados associados a grupo acetil (CHOAc) e hidroxílico (HCOH) 

em 6 5,53 (t), 6 5,57 (s) e ,3,97 (t) respectivamente e em acordo com a literatura 

(ZELNIK, R. et  all  1977). 

0 espectro de RMN 13C BB (125 MHz em CDCI3)  (fig.  55, pág. 110) de  

PG-3, exibe 24 sinais principais, dos quais os sinais em 6c 213,02; 6c 211,24; 6c 

171,21 e 8c  170,90 correspondem de acordo para a regra do deslocamento 

químico de RMN13C da literatura  (Silverstein  et  all,  1998) a carbonila cetônica, 

carbonila cetônica conjugada, e carbonila de éster respectivamente. Além destes 

sinais observaram os deslocamentos em 8c 77,35; 8c 76,17; 5c 77,16, 6c 74,90 e 

8c 74,78 correspondentes a carbonos sp3  oxigenados e sinais de carbonos 

metilicos, metilênicos metínicos e carbonos não hidrogenados entre 56,00 e 13,00 

ppm. 

A análise comparativa do espectro de RMN13C de  PG-3, com o espectro de 

RMN13C-DEPT135°  (fig.  56, pág. 110v), juntamente com a teoria do deslocamento 

químico permitiu reconhecer a presença de sinais para carbonos metilicos 

(6XCH3), metilênicos (2XCH2), metinicos (7XCH) e carbonos não hidrogenados 

(9XC), que permitiu propor a formula parcial C24H2909 (tabela 17, pág. 107) para  

PG-3. De acordo com os espectros RMN13C e IV de PG3 foi possível ajustar a 

Albuquerque, R. L. UFC 



Determinação Estrutural 107  

fórmula parcial acima para C24H3209, devido a presença de carbono oxigenado e  

hid  roxila. 

Tabela 17- Deslocamento químico (8) de RMN13C (125MHz, CDCI3) para  PG-3 

com padrão de hidrogenação obtido pela comparação do espectro  DEPT  135°  

CH 

*211,24 *77,25 33,11 24,91 
*213,02 *75,13 24,87 21,84 
*171,21 *74,92 21,84 
*170,90 55,04 20,84 
*78,37 52,19 17,59 
*76,33 46,21 14,59 
46,73 22,76 
36,23 
36,09 Total 

9C 7CH 2CH2 6CH3 C24H2909 
06 30 +3H 

C24H3209  
*Sinais de carbonos oxigenados 

A fórmula molecular obtida C24H3209 apresenta índice de deficiência em 

hidrogênio igual a nove, correspondendo a quatro carbonilas na faixa de 214-170 

ppm e as cinco restantes atribuidas a anéis. Estes dados juntamente com a 

presença de diterpeno no gênero  (cap.  3, pág. 13) sugere que o composto  PG-3 

trata-se de diterpeno pentaciclico 

Entre os diterpenos pentacfclicos presentes na 

literatura (Albuquerque, 2000) com a mesma formula 

Fig.57- ciclobutatusina RMN13C de  PG-3 com ciclobutatusina da literatura (tabela 

18, pág. 108) que juntamente com os outros dados 

permitiu propor que  PG-3 tratava-se do diterpeno abietano ciclobutatusina que 

apesar de já ser registrado na literatura e a primeira vez que é relatado seu 

isolamento a partir de P. grandis. Esta substância merece destaque pois é a 

primeira substância natural da classe dos diterpenos com a presença do anel de 

Albuquerque, R. L. UFC 

OAc 
HO E 16 

15 
17 

20,--   molecular C241-13209 deduzida para  PG-3 temos 
14 0 

O  
7 ciclobutatusina  (fig.  57). 
'OH 

Assim foi realizada a comparação dos dados de 
19 718  L.-JAG  
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quatro membros, sendo tal característica comum apenas nos monoterpenos e 

sesquiterpenos  (Wang,  et  al,  1974). 

Tabela 18 - Comparação dos valores de deslocamento químico de RMN13C de  

PG-3 com os valores de ciclobutatusina da literatura (Albuquerque, 2000). 

C PG-3  Literatura 

1 52,19 51,99 
2 33,11 32,94 
3 213,02 212,89 
4 46,73 46,57 
5 46,21 46,04 
6 75,13 74,90 
7 74,92 74,78 
8 55,04 54,84 
9 78,37 77,04 

10 36,09 36,91 
11 76,17 76,33 
12 77,25 77,16 
13 36,23 36,05 
14 211,24 211,11 
15 22,76 22,65 
16 24,87 24,72 
17 14,59 14,46 
18 24,91 24,77 
19 20,84 21,05 
20 17,59 17,44 

Ac0-6 21,84 21,72 
Ac0-12 21,84 21,84 
Ac0-6 170,90 170,76 

Ac0-12 171,21 171,10 

17 

PG-3 

Albuquerque, R. L. UFC 
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4.2-4- Determinação estrutural de  PG-4. 

A substância denominada de  PG-4, isolada do extrato etanálico das folhas 

de P. grandis, apresentou-se como sólido alaranjado amorfo, solúvel em 

clorofórmio e de ponto de fusão 184-187°C (fluxograma 2, pág. 222). 

0 espectro de absorção na região do infravermelho (IV)  (fig.  5$, pág. 121), 

indicou presença de uma larga absorção de carbonila em 1738 cm"1, em acordo 

com o espectro de RMN13C  (fig.  59, pág.121v) que apresenta as seguintes 

absorções: 6 215,9 (C=0); 8 210,4 (C=0); 5 170,6 (Ac0) e 169,7 6 (Ac0). A 

presença de absorção forte em 1237 cm"1  (C-0) no espectro de IV caracteriza a 

presença de função éster na estrutura de  PG-4. 0 espectro de IV ainda mostra 

estiramento em 3396 cm"1  (OH), permitindo propor presença de grupo hidroxila. 

A análise comparativa do espectro de RMN13C BB (125MHz) de  PG-4, 

obtido em CDCI3  com o espectro de RMN13C-DEPT135° (fig.60, pág.122), 

juntamente com a teoria do deslocamento químico da literatura  (Silverstein,  et  al.,  

1994), foi possível reconhecer a presença de sinais para carbonos metilicos  (CH),  

metilênicos (CH2), metinico  (CH)  e carbono não hidrogenado (C). Os dados até 

aqui apresentados permitem postular para  PG-4, segundo tabela 19 (pág.112) a 

fórmula molecular parcial C24H3008. A comparação da fórmula parcial (C241-13008 -= 

446 dalton) com o pico correspondente ao  ion  molecular com razão massa / carga 

em 448 dalton observado no espectro de massa (fig.61, pág.122v) (Quadro 2, pág. 

126), levou a correção da fórmula anteriormente proposta com a incorporação de 

dois átomos de hidrogênio obtendo-se a fórmula C24H3208. Os dois átomos de 

hidrogênio adicionado a fórmula reforça a idéia da presença de hidroxila sugerida 

pela absorção em 3396 cm"1  no IV. 

A fórmula molecular obtida, C24H3208, apresenta índice de deficiência de 

hidrogênio (1DH) igual a nove correspondendo a cinco anéis e quatro carbonilas. 

Os dados acima juntamente com a presença de terpenos na espécie (cap.3, 

tabela 1, pág. 13) sugere que  PG-4 trata-se de um provável diterpeno pentaciclico 

com esqueleto carbônico semelhante a ciclobutatusina. 
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Tabela 19- Deslocamento químico (6) de RMN13C (125 MHz, CDCI3) para  PG-4 

com padrão de hidrogenação obtido pela comparação do espectro  DEPT  135°  

C CH 2 3 

*215,91 *72,65 34,77 26,57 

*210,45 *71,46 32,11 25,37 

*170,62 *68,72 21,77 

*169,75 54,32 21,04 

*81,12 47,14 19,24 

46,63 42,14 14,27 

38,12 38,86 

30,81 22,59 

(C=0)4  (CH-0)3  (CH2)2 (CH3)4 

C-0 (CH)5  (CH3C0)2  

C3 Total 

C805 08H803  C2H4 C61-118  C24H3008 

+2H 

C24H3208  

*Sinais de átomos de carbono ligado a átomo de oxigênio. 

0 espectro de RMN1H (500 MHz, CDCI3) (fig.62, pág.123) de  PG-4, 

mostrou três absorções características de carbono metil terciário 6 1,11 (s); 5 1,06 

(s) e 6 1,35 (s) e sinal para carbono metil secundário 8 1,22 (d), para os carbonos 

18, 19, 20 e 17, respectivamente; sinais para duas funções acetil em 8 1,99 (3H,s, 

6-0Ac) e 5 2,03 (3H, s, 7-0Ac), sinais para prótons CHOAc em 6 5,16 (d, H-6) e 

5 4,20 (dd, H-7). A comparação dos dados de RMN1H de  PG-4, (tabela 20, 

pág.114) com os dados de RMN1H de ciclobutatusina da literatura (Albuquerque, 

2000), revela que  PG-4 apresenta uma estrutura de hidrogênio do diterpeno 

ciclobutatusina, porém com diferenças predominantes nos hidrogênios H-2; H-5; 

H-9 e H-12. 
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O espectro bidimensional de correlação homonuclear de hidrogênio 

1H x 1H -  COSY  de  PG-4 (fig.63, pág. 123v), tabela 21 (09.115) revela o 

acoplamento germinado dos hidrogênios metilênicos CH2-16 [6 1,39 (dd, J= 8,9 e 

3,5; H-16a) e 6 0,61 (dd, J= 7,1 e 3,5; H-1613)]; o acoplamento vicinal destes 

hidrogênios com H-15 (6 1,90, m) e do H-15 com os 3H-17 [6 1,22 (d, J= 6,4)]; o 

acoplamento vicinal do H-9 [6 2,67 (d, J= 11,3)] com H-8 [5 3,03,(dd, J= 7,9 e 

11,3)]; o acoplamento do hidrogênio metinico H-12 [6 3,93 (sl)] com o hidrogênio 

da ilidroxila OH-12 [8 5,6 (sI)],estes dois últimos acoplamentos (H-9 e H-12), 

salientam bem a diferença de  PG-4 para a ciclobutatusina. 

A atribuição dos deslocamentos químicos dos átomos de hidrogênio e 

carbono de PG4, baseou-se também na analise do espectro bidimensional de 

correlação heteronuclear 1H x 13C -  COSY  a uma ligação (HETCOR), (fig.64, 

09.124), tabela 23, 09.118, que permitiu associar claramente as absorções dos 

hidrogênios em 2,48 6; 3,65 6; 5,16 6; 4,20 6; 3,03 6; 2,67 6; 3,93 6; 1,90 6; 3,90- 

2,42 6 ; 1,39-0,61 6; 1,22 6; 1,11 6; 1,06 6; 1,35 6; 1,99 6; e 2,03 6 aos carbonos 

em 654,32; 638,86; 671,46; 668,72; 642,14; 647,14; 672,65; 822,59; 634,77; 6 

32,11; 6 14,27; 6 26,37; 6 19,24; 6 26,57; 6 21,77 e 8 21,04, respectivamente. 

Estes resultados juntamente com os dados discutidos até o momento, permitiram 

sugerir a estrutura de  PG-4 como sendo uma estrutura inédita (fig.65) com o 

esqueleto carbônico da ciclobutatusina. 

OH 

Fig. 65, PG-4 
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Tabela-20 - Comparação dos dados de RMN1H (500,13MHz, CDCI3) de  

PG-4 com os dados de RMN1H (500,13MHz, CDC13) de ciclobutatusina da 

literatura (Albuquerque, 2000).  

PG4 

5H (500 13 MHz) 

ciclobutatusina 

SH (500,13 MHz) 

AS 

(PG4 - PB4) 

2,48 (dd, J= 10,1 - 6,6) 2,39 (dd, J= 9,3 -4,4) 0,09 

3,65(s) 2,02 (d, J= 5,0) 1,63 

5,16 (d, J= 2,6) 5,51 (t, J= 5,4) 0,35 

4,20 (dd, J= 7,9-2,6) 3,93 (t, J= 5,4) 0,25 

3,03 (dd, J= 7,9 - 11,3) 2,71 (d, J= 4,6) 0,32 

2,67 (d, J= 11,3) 

3,93 (sl) 5,55 (s) 1,62 

1,90 (m) 1,84(m) 0,06 

3,90 (dd, J= 13,3 - 6,6) 2,74 (dd, J=15,2 -4,4) 1,16 

2,42 (dd, J= 13,3 - 1,01) 2,43 (dd, J= 15,2 - 9,3) 0,01 

1,39 (dd, J= 8,9 - 3,5) 1,23 (dd, J= 7,7 - 4,2) 0,16 

0,61 (dd, J= 7,1 - 3,5) 0,92 (dd, J= 7,7 - 2,8) 0,31 

17 1,22 (d, 6,4) 1,17 (d, J= 6,5) 0,05 

18 1,11 (s) 1,08 (s) 0,03 

19 1,06 (s) '1,10 (s) 0,04 

20 1,35 (s) 1,31 (s) 0,04 

PG-4 

CH3  

CH 

1 

5 

6 

7 

8 

9 

12 

15 

CI-12  

2  

16 

ciclobutatusina 
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Tabela  21 -  Correlação  homonuclear 1H x 1H COSY de PG-4. 

, 

x 1H de PG-4. 

H 8H J (Hz) H 61-1 

5 3,65 (s) H-6 5,16 

6 5,16 (d, J= 2,6) H-5 3,65 

H-7 4,20 

7 4,20 (dd, J= 7,9 - 2,6) H-6 5,16 

H-8 3,03 

8 3,03 (dd, J= 7,9 - 11,3) H-7 4,20 

H-9 2,67 

9 2,67 (d, J= 11,3) H-8 3,03 

12 3,93 (sl) OH-12 5,60 

2a 3,90 (dd, J= 13,3 - 6,6) H-2f3 2,42 

2P 2,42 (dd, J= 13,3 - 10,1) H-2a 3,90 

15 1,90 (m) H-16a 1,39 

H-16P 0,61 

3H-17 1,22 

16a 1,39 (dd, J= 8,9 - 3,5) H-163 0,61 

H-16a 1,39 
...0.4orrati*Oan4fsatzw-i,  

Para garantir certamente que  PG-4 tratava-se de um nova substância com 

o esqueleto carbônico de ciclobutatusina fez-se uma comparação dos 

deslocamentos químicos de 13C de ciclobutatusina (Albuquerque 2000) com os de  

PG-4 (tabela 22, pág.117). Desta forma, observou-se que os valores apresentam 

diferenças significativas, devido aos efeitos provenientes das posições 

diferenciadas dos grupamento acetil e hidroxila na substância  PG-4. Assim  PG-4 

seria uma substância inédita devido ao posicionamento destes grupamentos na 

cadeia carbônica. 

Estes resultados exigiram uma análise mais detalhada dos dados de  PG-4. 

Assim a RMN bidimensional de correlação de deslocamentos químicos 
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heteronuclear 1H x 130-COSY  a mais de uma ligação (COLOC), (fig.66, pág.124v-

125), (tabela 23, pág. 118), revelou a correlação entre os hidrogênios dos 

grupamentos metil em 1,11 8 (H-18), 1,068 (H-19) e o hidrogênio em 3,656 (H-5) 

com o carbono em 46,63 6 (C4); o hidrogênio do grupamento metila em 1,35 6 

(3H-20) e o hidrogênio em 3,65 5 (H-5) com o carbono em 30,81 6 (C10); o 

hidrogênio do grupamento metila em 1,22 6 (3H-17) com o carbono 22,59 6 (C15). 

0 espectro COLOC mostrou também a correlação entre os hidrogênios do 

grupamento metila 1,11 8 (H-18) e 1,06 6 (H-19) com os carbonos em 215,91 6 

(C3) e 38,86 6 (C5); o hidrogênio do grupamento metila em 1,22 a,  (3H-17) com o 

carbono em 38,12 5 (C13); o hidrogênio do grupamento metila em 1,35 8 (3H-20) 

com o carbono em 47,14 6 (C9); o hidrogênio em 3,65 6 (H-5) com os carbonos 

em 26,376 (C18), 19,246 (C19) e 26,57 (C20), [Ver  fig.  67 estrutura de  PG-4 a 

2JcH e %Al Desta forma os dados de RMN bidimensional de correlação 

heteronuclear 1H x 13C-COSY  a uma ligação (HETCOR) e 1H x 13C-COSY  a 

longa distância (COLOC), serviram para confirmar a estrutura inédita de  PG-4.  

Fig. 67 -  Estrutura  de PG-4 a 2..icH  e 3,1cH 
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Tabela 22- Dados de RMN13C (125 MHz, CDCI3) de  PG-4 em comparação 

com os de ciclobutatusina (Albuquerque 2000) 

-  

C 

PG-4 

8(125 MHz, CDC13) 

ciclobutatusina 

5(125 MHz, CDC13) 

3 215,31 212,89 3,02 

4 46,63 46,57 0,06 

10 30,81 36,91 6,1 

11 81,12 76,17 4,95 

13 38,12 36,05 2,07 

14 210,45 211,12 0,67 

Ac0-6 169,75 170,76 1,01 

Ac0-12 170,62 171,10 0,48 

CH 

1 38,86 51,99 2,33 

5 71,46 46,04 7,18 

6 68,00 74,90 3,44 

7 72,00 74,78 6,06 

8 42,14 54,84 12,7 

9 47,14 • 77,04 29,9 

12 72,65 77,16 4,51 

15 22,59 22,66 0,07 

CH2  

2 34,77 32,94 1,83 

16 32,11 24,72 7,39 

CH3  

17 14,27 14,06 0,21 

18 26,37 24,77 1,6 

19 19,24 20,05 0,81 

20 26,57 17,06 9,51 
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Tabela 23- Dados de RMN bidimensional de correlação heteronuclear 1H, 
13C -  COSY  â uma ligação (HETCOR) e 1H, 13C -  COSY  â longa 
distância (COLOC) de  PG-4.  

PG-4 

1H, 13C - COSY (HETCOR) 1H, 13C - COSY (COLOC) 

SC OH 2JCH 31 CH 

215,91 3H-18; 3H-19 

46,63 3H-18; 3H-19; H-5 

30,81 H-5; 3H-20 

81,12 

38,12 3H-17 

210,45 

54,32 2,48 (dd, j=10,1-6,6) 

38,86 3,65 (s) 3H-18; 3H-19 

71,46 5,16 (d, j= 2,6) 

68,72 4,20 (dd, j= 7,9-2,6) 

42,14 3,03 (dd, j= 7,9-11,3) 

47,14 2,67 (d, j= 11,3) 3H-20 

72,65 3,93 (sl) 

22,59 1,90(m) 3H-17 

CH2 - 

2 34,77 3,90 (dd, j= 13,3-6,6) 

2,42 (dd, j= 13,3-10,1) 

16 32,11 1,39 (dd, j= 8,9-3,5) 

0,61 (dd, j= 7,1- 3,5) 

CH3  

17 14,27 1,22(d, j= 6,4) 

18 26,37 1,11 (s) H-5 

19 19,24 1,06(s) H-5 

20 26,57 1,35 (s) H-5 

C 

3 

4 

10 

11 

13 

14 

CH 

1 

5 

6 

7 

8 

9 

12 

15 
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0 espectro bidimensional 1H x 1H - NOESY de  PG-4 (fig.68, 

pág.125v), possibilitou a estereoquimica baseado nas interações dipolares 

observadas entre os hidrogênios H-1, 3H-20, H-12, 3H-18, H-5, H-2a, 1-1-6, H-8, H-

7, H-9 e 3H-17, estes dados encontram-se na tabela 24, 134.119. Assim temos 

que os hidrogênio H-1 em posição  fl,  o qual está ligado ao carbono terciário C-1, 

justifica o acoplamento  dipolar  com os três hidrogênios do grupamento metila C-20 

e H-12 todos em posição 18; o hidrogênio H-5 em posição a, o qual está ligado ao 

carbono terciário C-5 justifica o acoplamento  dipolar  com os três hidrogênios do 

grupamento metila C-18 e o hidrogênio H-2a, todos em posição a; o hidrogênio H-

6 em posição a o qual está ligado ao carbono secundário C-6, justifica o 

acoplamento  dipolar  com três hidrogênios do grupamento metila C-18; o 

hidrogênio H-7 em posição a o qual está ligado ao carbono secundário C-7 

justifica o acoplamento  dipolar  com o hidrogênio H-8 em posição A o hidrogênio 

H-8 em posição 16, o qual está ligado ao carbono terciário C-8 justifica o 

acoplamento  dipolar  com o hidrogênio H-9 em posição a; o hidrogênio H-9 em 

posição a ligado ao carbono terciário C-9 justifica o acoplamento  dipolar  com os 

três hidrogênios do grupamento metila C-20 em posição A o hidrogênio H-12 em 

posição fi ligado ao carbono secundário C-12 por sua vez justifica o acoplamento 

dipola com os três hidrogênios do grupamento metila C-17 em posição A Alguns 

acoplamentos anormais alfa e beta podem ser justificado devido ao grande grau 

de torção da estrutura, devido a presença do anel de quatro membros 

Tabela 24- Dados de NOESY (500,13 MHz, CDCI3) de  PG-4.  

    

     

   

x 111 - NOESY 

 

 

CH 

  

     

     

1 3H-20, H-12 

5 3H-18, H-2a 

6 3H-18 

7 H-8 

a H-9 

9 3H-20 

12 3H-17 
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0 OAc 

19 is OAc 

17  

PG-4 

Tomando-se por base a discussão de todos os dados espectrométricos 

atribufdos a  PG  -4, foi possível sugerir a estrutura acima para  PG  —4. Trata-se de 

um novo composto do tipo abietano com o esqueleto básico de ciclobutatusina, 

denominado de 7p-o-acetil-12-desacetoxiciclobutatusina. 
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QuaGro —2 Possíveis caminhos de fragmentação para  PG-4 no espectrômetro de 
massas 

Albuquerque, R. L. UFC 



HO HO 

/3-sitosterol 
Fig 70 

estigmasterol 

Determinação Estrutural 127 

4.2-5- Determinação Estrutural de  PG-5 

A substância denominada  PG-5, isolada do estrato etanálico de P. grandis, 

apresentou-se como solido branco amorfo, ponto de fusão 142-145°C 

(Fluxograma 2, pág. .222), que em teste de Lieberman-burchard, conforme técnica 

usual (MATOS, F. J. A. ;1988) revelou presença de fitoesteráides. 

Assim o espectro de RMN13C  (fig.  69. pág. 128) de  PG-5 foi comparado 

com os descritos na literatura (VALDIR, A. F. (1998); KERNTOPF, M. R. (1998) 

para ,8-sitosterol e estigmasterol. A tabela 25 registra os principais sinais para esta 

mistura de esteráides confirmando que  PG-4 é uma mistura de fl-sitosterol e 

estigmasterol.  (fig.  70, abaixo). Estas duas substâncias são largamente 

distribuídas no reino vegetal e apesar de tão comuns é a primeira vez que são 

relatadas em P. grandis (PG5). 

Tabela 25 — Comparação dos principais sinais de deslocamentos químicos de 

RMN13C de  PG-5 com os valores descritos na literatura (Kerntopf, 1998) para 

j3-sitosterol e estigmasterol. 
AlmaitimommiammisiagaiffiRimmaik  

C p-sitosterol PG-5 

.............¡Literat iWsterol  
estigmasterol 
(Literatura)  

PG-5 
estigmasterol 

3 71,7 72,20 71,8 72,20 
5 140,7 141,15 140,9 141,15 
6 121,6 122,10 121,7 122,10 
9 50,0 50,57 50,3 51,64 

22 33,8 32,05 138,4 139,7 
23 25,9 25,8 129,4 129,68 

Albuquerque, R.L UFC 
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Figura 69 - Espectro de RMN 13C-BB (125 MHz, CDCI3) de  PG-5 

P." !;,:17', 2 2 1?; ,̀9 r7-, R.3 gi g"J ti c71 g 3 F- `• 

\ / 

120 100 80 60 40 20 6p m o 

estigmasterol /3-sitosterol 

fll 



Determinação Estrutural 129 

4.2-6 Determinação estrutural de  PG-6 

A fração  PG-6, isolada do extrato hexânico de P. grandis apresentou-se 

como sólido branco amorfo, solúvel em clorofórmio e ponto de fusão 139-143 °C, 

que em teste de  Lieberman  — Buchard conforme técnica usual (MATOS, F. J. A.; 

1988) revelou presença de triterpeno (fluxograma 3, pág. 223). 

Assim o espectro de RMN13C BB (125MHz, CDC13)  (fig.  71. pág. 131) de  

PG-6 em comparação com o espectro de RMN13C-DEPT135°  (fig.  72, pág. 131v), 

revelou absorções em 6145,2 (C), 8 139,5(C); 8 124,4  (CH)  e 6 121,7  (CH),  

característico de carbono sp2  olefinico. Estes dados juntamente com o sinal de 

carbono oxigenado em 6 79,0 conforme a literatura (Carla, et  al,  1999) podem ser 

considerados característicos de carbonos de triterpenos pentaciclicos com 

esqueleto olean-12-eno e urs-12-eno. A literatura (Mirian, 1981) relata que 

misturas de triterpenos destas classes são comuns e muitas vezes tidas como 

substâncias puras, sua separação não é viável e o método de análise mais 

adequado para a mistura é a espectroscopia de RMN13C. 

Desta forma as absorções de  PG-6 em comparação com os sinais de 

RMN13C de a e /3-amirina da literatura (Menezes, et  al,  1998) (tabela 26, pág. 130) 

confirmou a caracterização de  PG-6, como uma mistura dos dois triterpenos 

pentaciclicos  (fig.  73, abaixo). Estas duas substâncias estão sendo relatadas pela 

primeira vez em P.grandis. 

a-amirina p-amirina 
Fig. 73 
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Aamirina PG-6  
(Literatura)  Aamirina 

a-amirina PG-6  
(Literatura)  a-amirina 
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Tabe:a 26 - Comparação dos sinais de deslocamentos químicos de RMN13C de  

PG-6 com os valores descritos na literatura (Menezes, et,  al,  1998) para a-amirina 

e 13-amirina. 

1 38,7 38,78 38,7 38,60 
2 22,2 22,90 27,3 27,28 
3 78,3 79,06 79,0 79,06 
4 38,7 39,61 38,8 39,80 
5 55,2 55,19 55,3 55,19 
6 18,3 18,36 18,5 18,36 
7 32,9 32,94 32,8 32,66 
8 40,0 40,02 38,8 37,15 
9 47,7 47,72 47,7 47,65 

10 36,9 36,90 37,6 36,90 
11 23,3 23,75 23,6 23,90 
12 124,3 124,43 121,8 121,73 
13 139,3 139,59 145,1 145,20 
14 42,0 42,09 41,8 41,73 
15 28,7 29,69 27,0 26,94 
16 26,6 26,62 26,2 26,16 
17 33,7 33,75 32,5 32,34 
18 58,9 59,08 47,4 47,65 
19 39,6 39,67 46,9 47,24 
20 39,6 39,80 31,1 31,26 
21 31,2 31,08 33,9 33,34 
22 41,5 41,53 37,2 38,80 
23 28,1 28,11 28,2 28,40 
24 15,6 15,50 15,5 15,62 
25 15,6 15,68 15,6 15,68 
26 16,8 16,81 16,9 16,87 
27 23,3 23,37 26,0 25,99 
28 28,1 28,11 28,4 28,40 
29 17,4 17,14 33,1 33,40 
30 21,3 21,39 23,6 23,69 
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4.2-7- Determinação Estrutural de  PG-7 

A substância denominada  PG-7 , foi isolada do extrato metanálico dos talos 

de P. grandis, apresentando-se como liquido oleoso com coloração amarelada 

solúvel em clorofórmio. (Fluxograma 4, pág. 224). 

0 espectro de absorção na região do infravermelho (IV) de  PG-7  (fig.  74, 

pág. 137) indicou presença de absorção correspondente a hidroxila em 3398 cm-1, 

provavelmente fenólica pois o espectro de RMN13C BB  (fig.  75, pág. 137v), 

apresenta absorção em 6c 151,0 compatível com sinal de carbono aromático 

oxigenado. Ainda no IV, observou-se bandas em 1648; 1506 e 1458 cm-1  

compatível com a presença de carbono aromático e banda em 2925 cm-1  

indicando deformação axial de C-H alifático. 

A análise comparativa do espectro RMN13C BB, (125 MHz, CDCI3) de  

PG  — 7, com o espectro RMN13C-DEPT 135°  (fig.  76, pág. 138), juntamente com a 

teoria do deslocamento químico descrito na literatura  (Silverstein,  et  al,  1994), 

permitiu reconhecer a presença de sinais para carbonos metilicos (5XCH3), 

metilênicos (5XCH2), metinicos (4XCH) e carbonos não hidrogenados (6XC), 

permitindo propor a fórmula parcial C20H290 (tabela 27, pág. 133). De acordo 

com os espectros RMN13C e IV de PG7 foi possível ajustar a fórmula parcial 

acima para 0201-1300, devido a presença de hidroxila fenálica. 

Considerando, no espectro RMN13C, a presença de apenas um grupamento 

aromático correspondente aos seis sinais na faixa entre 111 e 152 ppm, 

juntamente com a ausência de outras funcionalidades a fórmula molecular 

C20H300, indicar índice de deficiência em hidrogênio igual a seis correspondendo a 

quatro insaturações de aromáticos como visto acima e as duas restantes 

atribuidas a dois ciclos de anéis que o caracteriza como provável diterpeno 

abietano (Orihara,. et  all  2002). 

O espectro de RMN1H (500 MHz, CDCI3)  (fig.  77, pág. 138v) indicou a 

presença de um grupamento isopropila [6H  1,27 (d, J= 7,0 Hz); 1,29 (d, J= 8,1 Hz) 

e 3,18 (m)j, três metilas singletos em (6H  0,97, 6H  0,99 e OH  1,21) que reforçou a 

sugestão de diterpeno abietano. Ainda no espectro de RMN1H, observou-se sinais 
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em 5H 6,67(s) e 8H 6,89 (s) atribuídos a hidrogênios aromáticos conforme literatura 

(Orihara, et  al,  2002). 

Tabela 27 - Deslocamento químico (8) de RMN13C (125MHz, CDCI3) para  PG-7 

com padrão de hidrogenação obtido pela comparação do espectro  DEPT  135° 

C CH CH2 
AINION11:1011111 

CH3  - 

33,87 27,22 19,67 22,06 
37,92 50,78 19,75 23,01 
127,73 111,43 30,20 23,20 
131,85 127,04 39,28 25,22 
149,09 42,12 33,75 
*51O7 Total 

C60 4CH 5C H2  5C H3  C20H2s0 
+1H 

C20H300 
* Sinal de carbono oxigenado 

A partir dos dados espectroscópicos discutidos ate o momento para  PG-7, 

e comparação dos dados de RMN13C (tabela 28, pág. 134) com os da literatura  

(Su,  et  al,  1994) de 6/3-hidroxiferruginol, pode-se sugerir que  PG-7 , deveria tratar-

se de um diterpeno não hidroxilado em C6, denominado ferruginol.(fig 78). 

0 espectro de RMN bidimensional de correlação 
OH 17 

15 homonuclear 1Hx1H  COSY (fig.  79, pág. 139) pode confirmar  

algumas interações entre os hidrogênios; dos quais o 

hidrogênio em 5H 1,34 [(s1), H-5] acoplava vicinal com o 

hidrogênio 1,90 ((m), H-6a)]. 

0 espectro bidimensional de correlação heteronuclear 
1Hx13

C a uma ligação (HMQC) com detecção no canal de hidrogênio para  PG-7 

(fig.80, pág. 139v), permitiu associar claramente as absorções de todos os 

hidrogênios com seus respectivos carbonos entre elas a dos hidrogênios 6H  1,90 

(m, H-6a) e 1,71(m, H-6(3) com o carbono Se 19,67 (C6), (tabela 29, pág. 135). 

0 espectro bidimensional de correlação heteronuclear 1H x13C a mais de 

uma ligação (HMBC) com detecção no canal de hidrogênio para  PG-7  (fig.  81, 

pág. 140 e 140v), permitiu confirmar a proposta de diterpeno abietano do tipo 

16  
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17 OH 
12 15 

11 
20 t 13 

14 
8 

PG7 93-hi4roxiferruginol C 

1 39,28 39,0 
2 19,75 19,0 
3 42,12 42,7 
4 33,87 34,1 
5 50,78 58,9 
6 19,67 68,6 
7 30,20 38,9 
8 127,73 123,5 
9 149,09 148,4 
10 37,92 38,1 
11 111,43 109,8 
12 151,07 151,3 
13 131,85 131,3 
14 127,04 
15 27,22 26,8 
16 23,01 22,2 
17 23,20 22,4 
18 33,75 34,6 
19 22,06 22,7 
20  25,22 22,7  

16 

8 

3 
4 

19 

19 fa vn 

6P-hidroxiferruginol 

1 
OH 7  

16 

126,6  

2 • 
3

4 7 
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ferruginol, (Tabela 29, pág, 135). Entre algumas absorções podemos citar a 

correlação do hidrogênio em 8H 6,89 (s, H-14) com os carbonos em 8c  151,04 (C-

12) e 8c  27,22 (C-15) evidenciando a posição da hidroxila e do grupamento 

isopropila, além do hidrogênio 1,34 (si, H-5) com o carbono em 8c 19,67 (C-6), a 

figura 82, revela estes acoplamentos entre outros acoplamentos observados para 

o composto Ferruginol -PG-7 a 2JcH e 3.1cH. 

Tomando-se por base a análise de todos os dados espectrais de  PG-7, foi 

possível atribuir a estrutura do diterpeno abietano ferruginol abaixo que apesar de 

não ser inédita na literatura é a primeira vez que 6 relatado na espécie em estudo. 

18 jg 

Ferruginol 
Tabela 28 - Comparação dos valores de deslocamento químico de RMN13C de  

PG-7 com os valores da literatura para 6,6-hidroxiferruginol. 
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Tabela 29- Dados de RMN bidimensional de correlação heteronuclear 1 Hx13C -  

COSY  a uma ligação (HMQC) e 1 Hx13C -  COSY  .6 longa distância de  PG-7. 

1Hx13C - COSY "JcH  
3 .CH 

1,34(s1) 

6,67(s) 
6,89(s) 
3,18(m) 

4 

8 127,73 
9 149,09 

10 37,92 
12 151,07 
13 131,85 
CH 
5 50,78 

11 111,43 
14 127,04 
15 27,22 

CH2  
1 39,28 

2 19,75 

3 42,12 

6 19,67 

7 30,20 

CH3  
16 23,01 
17 23,20 
18 33,75 
19 22,06 
20 25,22 

2H-3; 3H-18; 
3H-19 
2H-7 

1H-11 
2H-1; 3H-20 

1H-11 
1H-15 

3H-16; 3H-17 

2H-2 

2H-1 

2H-2 

1H-5;2H-7 

2H-6 

1Hx13C - COSY 1JcH 
6c 0/4 

33,87 

2,17(dl, J= 12,6 Hz) 
1,39(dt, J= 12,6-3,8 Hz) 

1,78(m) 
1,62 (m) 

1,51 (dl, J= 13,2 Hz) 
1,25 (dl, J= 9,0 Hz) 

1,90 (m) 
1,71 (m) 
2,91 (m) 
2,82 (m) 

1,27 (d, J= 7,0Hz) 
1,39 (d, J= 8,1 Hz) 

0,99 (s) 
0,97(s) 
1,21 (s) 

2H-6; 1H-11 
1H-la; 2H-7; 1H-14; 3H-20 

2H-6; 1H-11 
1H-14; 1H-15 

1H-11; 3H-16; 3H-17 

1H-1a; 1H-3a; 2H-7; 3H-18; 
3H-19; 3H-20 

2H-7; 1H-15 
1H-14 

3H-20 

2H-1; 3H-18; 3H-19 

1H-5; 1H-14; 1H-5 

1H-15 

1H-5; 3H-18 
1H-1a; 1H-5 
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4.2-8 - Determinação Estruturai de  PG-8. 

A substância denominada  PG-8, isolada do extrato metanálico dos talos 

de P. grandis, apresentou-se como liquido amarelado, solúvel em clorofórmio 

(fluxograma 4, pág. 224) 

0 espectro de RMN 13C BB de  PG-8 (125 MHz em CDCI3)  (fig  83, pág. 

145), exibe dezoito sinais, que pelos dados de RMN13C-DEPT35°  (fig.  84, pág. 

145v) e intensidade dos sinais em 6c 24,2 e 6c 33,6 pode-se estabelecer vinte 

absorções para  PG-8. Entre estas destacam-se seis absorções entre 123 e 148 

ppm referentes a carbonos sp2  tipo aromático pela regra do deslocamento químico 

da literatura  (Silverstein,  et  al,  1998). Pode-se ainda observar sinais de carbonos 

metilicos, metildnicos metinicos e carbonos não hidrogenados entre 19-51 ppm. 

0 espectro na região do infravermelho de  PG-8  (fig.  85, pág. 146) indicou a 

presença de absorção em 1522 cm-1  relacionada a presença de anel aromático 

em acordo com os dados de RMN13C. 

A análise comparativa do espectro de RMN13C BB com o espectro de 

RMN13C-DEPT135 ° de  PG-8 juntamente com a teoria do deslocamento químico 

permitiu observar a presença de sinais para carbonos metilicos (5XCH3), 

metilênicos (5XCH2), metinicos (5XCH) e carbonos não hidrogenados (5XC), que 

conduzem à fórmula C201-130 (tabela 30, pág. 142). Considerando que  PG-8 não 

apresenta funções orgânicas e que mostra apenas presença de grupamento 

aromático, sua fórmula molecular obtida C201-130  conduz ao índice de deficiência 

em hidrogênio igual a seis correspondendo a quatro saturações atribuida a anel 

aromático e duas a dois ciclos de anéis. 

As considerações acima sugerem a possibilidade de diterpeno do tipo 

17 abietatrieno  (fig.  86), que no espectro de RMN1  H (500 MHz, 
12 15 

11 CDCI3)  (fig.  87, pág. 146v), percebeu a presença de grupo 
20 13 16 

1 
14 isopropila em 6 1,24 (d, J= 6,9 Hz); 6 1,24(d, J = 6,9 Hz) e 6 

3 2,86 (m), e três metilas singleto terciárias em 6 0,95(s); 6 
4 

19 ig 
Fig 86 

0,97(s) e 6 1,21(s), além de três sinais de hidrogênios 
.  

aromáticos em 5 7,19 (d, J= 8,1 Hz), 7,01 (dl, J= 8,1 Hz) e 

6,91 (s), que reforçam a idéia da estrutura acima sugerida. 

Albuquerque, R. L. 1_TFC 
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Tabela 30- Deslocamento químico (6) de RMN13C (125MHz, CDCI3) para  PG-8 

com padrão de hidrogenação obtido pela comparação do espectro  DEPT  135°  

CH CH2 CH3 

147,84 127,02 41,98 33,54 
145,61 124,48 39,09 25,10 
135,14 123,99 30,72 24,22 
37,75 50,66 19,56 24,20 
33,09 33,66 19,35 21,84 

Total 
5C 5CH 5CH2 5CH C20 H30  

Desta forma para confirma a estrutura de  PG-8 como diterpeno 

abietatrieno, observou-se os acoplamentos entre os hidrogênios que puderam ser 

confirmados pelos sinais presentes no espectro de RMN bidimensional de 

correlação homonuclear (1Hx1H -  COSY)  de  PG-7  (fig.  88, pág. 147). Entre os 

acoplamentos observados temos o hidrogênio em 6 7,19 (d, J= 8,1 Hz - H-11) 

acoplando vicinal com 7,01 (dl, J= 8,1Hz - H-12) confirmando como já esperado 

pelo espectro de hidrogênio o acoplamento destes hidrogênios no ciclo aromático; 

os dois hidrogênios em 1,24 (d, J= 6,9Hz - H-16 e H-17) acoplando vicinalmente 

com o hidrogênio 5 2,86 (m, H-15) confirmando o grupo isopropila. 

0 espectro de RMN bidimensional de correlação de deslocamento químico 

heteronuclear 1Hx13C a uma ligação (HMQC) com detecção inversa  (fig  89, pág. 

147v) de  PG-7, permitiu associar as absorções de todos hidrogênios aos 

respectivos carbonos (tabela 31, ¡Dag. 144), onde pode-se perceber que os sinais 

de hidrogênio em 7,19 (d); 7,01 (d1), 6,91 (s), 2,86 (m) e 1,24 (d) estavam 

acoplados aos carbonos 124,48 (C11), 123,99 (012), 127,02 (C14), 33,66 (015), 

24,20( C16) e 24,22 (C17), respectivamente, que referenda a presença do anel 

aromático e do grupo isopropila. 

0 espectro de RMN bidimensional de correlação de deslocamento químico 

heteronuclear 1H x 130 a mais de uma ligação (HMBC) com detecção inversa  

(fig.  90, pág. 148 e 148v) de  PG-8, permitiu revelar os acoplamentos a distancia 

entre os hidrogênios e carbonos 2JcH e3..1cH  (tabela 31, pág. 144)  (fig.  91). 

Albuquerque, R. L. UFC 
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Reforçando desta forma a sugestão do diterpeno abietatrieno, onde os dois 

hidrogênio 1,24 (H-16 e H-17), e 6,91(H-14) acoplam com o carbono 33,66 (C-15) 

revelando a posição do grupo isopropila; o hidrogênio 7,01 (H-12) acopla com o 

carbono 127,02 (C-14) e 147,84 (C-9) o hidrogênio 6,91 (H-14) por sua vez acopla 

com o carbono 33,66 (C-15), 123,99 (C-12), 30,72 (C-7) e 147,84 (C-9) revelando 

a posição dos hidrogênios no anel aromático. 

17 
A análise dos dados espectroscópicos, 

15 principalmente os unidimensionais de  PG-8, possibilitou 
2O'113 16 

1 g estabelecer que tal composto tratava-se do diterpeno 
14 

8 

3 abietatrieno, que foi reforçado pelas técnicas de 2D. 

Apesar do abietatrieno ser registrado em óleos essenciais, 

este foi obtido da parte fixa e esta sendo relatado pela 

primeira vez na espécie em estudo P. grandis. 

F
NP i}  

Fig. 91 —  Estrutura  a 2JcH e 3JcH de PG-8 

19 18 
Abietatrieno  

Albuquerque, R. L. UFC 
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Tabela 31- Dados de RMN bidimensional de correlação heteronuclear 11..j x 13C a 

uma ligação (HMQC) e 1H x 13C â longa distância de  PG-8.  

PG-8 

4 
8 
9 

1Hx13C - COSY 1,1cH 
8c SH  

33,09 
135,14 
147,84 

1Hx13C - COSY nkil 
2,IcH 4,; 

3H-18; 3H-19 
2H-7 1H-11 

2H-7; 1H-12; 1H-14; 3H-20 
10 37,75 3H-20 1H-11 
13 145,61 1H-15 1H-11; 3H-16; 3H-17 
CH 
5 50,66 1,37 (dd, J= 12,3-2,4 Hz) 3H-18; 3H-19; 3H-20 
11 124,48 7,19 (d; J = 8,01 Hz) 
12 123,99 7,01 (dl, J= 8,1Hz) 1H-14 
14 127,02 6,91(s) 2H-7; 1H-12 
15 33,66 2,86 (m) 3H-16; 3H-17 1H-14 

CI-12 
1 39,09 2,30 (dl, J= 13,2 Hz) 3H-20 

1,39(m) 
2 19,56 2,10-1,60(m) 
3 41,98 1,50 (dl, J= 13,6 Hz) 3H-18; 3H-19 

1,25(m) 
6 19,35 2,10-1,60 (m) 
7 30,72 2,91 (m) 1H-14 

CH3 
16 24,20 1,24 (d, J= 6,9 Hz) 
17 24,22 1,24 (d, J= 6,9 Hz) 
18 33,54 0,997(s) 
19 21,84 0,95(s) 1H-5; 3H-18 
20  25,10 1,21 (s) 

16 

19 ig 

PG-8 
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Fig. 96 ferruginol 
acetilado 
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4.2-9 - Determinação Estrutural de  PG-9 

A substância denominada  PG-9 proveniente dos talos de P. grandis, foi 

obtida a partir de reação de acetilação, apresenta-se como sólido resinoso, solúvel 

em clorofórmio e ponto de fusão 79-80°C(fluxograma 4, pág.224 ). 

0 espectro de absorção na região do infravermelho  (fig.  92, pág. 152) 

indicou a presença de absorção referente a vibração de estiramento de carbonila 

em 1760cm-1, além de bandas em 1683; 1611; 1560 e 1495cm-1  relacionadas 

presença de compostos aromáticos e bandas em 2960cm-1  e 2922cm-1  indicando 

deformação axial de C-H alifática. Ainda observou-se banda em 1205 de 

est:!amento C-0. 

0 espectro de RMN13C BB (125 MHz em CDCI3)  (fig  93, pág. 152v) de  

PG-9, exibe vinte e dois sinais espectrais. Os sinais na região entre 118 e 150 

ppm são referentes a carbonos sp2  tipo aromático de acordo com a literatura  

(Silverstein,  et  al,  1998). Pode-se ainda observar sinal em 5 170,4 atribuído a 

carbonila de éster em acordo com a acetilação, alérn dos demais sinais de 

carbonos metilicos, metilênicos metinicos e carbonos não hidrogenados entre 

19-51 ppm. 

A análise comparativa do espectro de RMN13C BB com o espectro de 

RMN13C-DEPT135 °  (fig.  94, pág. 153) de  PG-9, juntamente com a teoria do 

deslocamento químico permitiu reconhecer a presença de sinais para carbonos 

metilicos (6XCH3), metilônicos (5XCH2), metinicos (4XCH) e carbonos não 

hidrogenados (7XC), que permitiram propor a formula molecular C22H320 (tabela 

32, pág. 150) para  PG-9. A fórmula molecular C22H320 
OAc apresenta índice de deficiência de hidrogênio (1DH) igual a 

sete correspondendo a quatro insaturagbes de anel aromático, 

uma de carbonila de éster da acetilação e as duas restantes 

são de anéis cíclicos, que sugere a possibilidade de diterpeno. 

Desta forma o espectro de RMN1H (500 MHz, CDCI3)  (fig.  95, 

pág. 153v), registrou a presença de grupo isopropila 6 1,17 

(d, J= 6,9 Hz); 6 1,19(d, J= 6,9 Hz) e 6 2,91 (m), três metilas terciárias em 6 0,93  

Albuquerque, R. L. UFC 
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(s); 8 0,95 (s) e 6 1,22 (s), além de metila de grupo acetila em 5 2,31 (s) e 

hidrogênios aromáticos em 6,84(s) e 3 6,95 (s) que sugerem a estrutura do 

diterpeno ferruginol acetilado  (fig.  96, pág. 149). 

Tabela 32- Deslocamentos químicos (8) de RMN13C (125MHz, CDCI3) para  PG-9 

com padrão de hidrogenação obtido por comparação com o espectro  DEPT  135° 

C CH CH2  CH3  

*170,43 127,29 19,45 21,40 
*149,26 118,35 19,63 22,00 
146,53 50,42 30,39 23,38 
137,01 27,55 39.16 25,22 
133,54 42,05 33,69 
38,00 23,52 
33,83 

Total 
70 40H 50H2 60H3 022F-13202 
20  

Mediante as evidências analisadas e a sugestão do diterpeno acetilado 

ferruginol, fez a comparação dos dados de RMN13C de  PG-9, com os de ferruginol  

PG-7 e 6,0-hidroxiferruginol  (Su,  et  al,  1994), (tabela 33, pág. 151) que foi possível 

caracterizar  PG-9 como 12-0-acetilferruginol, (figura abaixo) derivado acetilado 

de  PG-7. 

16 

18 T9 

12-o-acetilferruginol 

Albuquerque, R. L. 'UFC 
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Tabela 33 - Comparação dos valores de deslocamentos químicos de RMN13C de  

PG-9 com os valores de PG7 e dados de 6p-hidroxiferruginol da literatura. 

C PG-9 
12-o-acetilferruginol 

PG-7 
ferruginol 

6fl-hidroxiferruginol 
jSu, et al, 1994) 

39,16 39,28 39,0 
2 19,62 19,75 19,0 
3 42,04 42,12 42,7 
4 33,83 33,87 34,1 
5 50,42 50,78 58,9 
6 19,45 19,67 68,6 
7 30,39 30,20 38,9 
8 133,54 127,73 123,5 
9 149,22 149,09 148,4 

10 38,00 37,92 38,1 
11 118,35 111,43 109,8 
12 146,52 151,07 151,3 
13 137,01 131,85 131,3 
14 127,29 127,04 126,6 
15 27,55 27,22 26,8 
16 23,52 23,01 22,2 
17 23,52 23,20 22,4 
18 33,69 33,75 34,6 
19 22,00 22,06 22,7 
20 25,22 25,22 22,7 

C=0 170,43 
OAc 21,40 

Albuquerque, R. L. UFC 
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4.2-10 - Determinação Estrutural de P0-10. 

A substância denominada P0-10, foi isolada do extrato etanolico das folhas 

de P. omatus, apresentando-se como solido amorfo de coloração amarela, solúvel 

em metanol e ponto de fusão 258-260°C (fluxograma 5, pág. 225) . 

0 espectro de absorção na região do infravermelho (IV) de P0-10  (fig.  97, 

pág. 156) exibiu banda correspondente a hidroxila em 3447 cm-1; apresenta ainda 

absorção de deformação 0=0 em 1752 cm-1, além de sinal em 1656 cm-1  de  

CH  olefinico e bandas em 1604 e 1498 cm-1  compatível com presença de 

aromático e banda em 2945 cm-1  indicando deformação axial de C-H alifático. 

0 espectro de RMN1H (500 MHz, CD30D)  (fig.  98, pág. 156v), registrou 

quatro sinais entre 7,91 a 6,65 ppm. Os sinais em 6 6,93 (d, J= 8,5 Hz) e 6 7,89 

(d, J= 8,5 Hz), são característicos de hidrogênio em anel aromático para 

substituído e os hidrogênios 5 6,82 (s) e 6 6,66 (s), conforme a literatura 

(Punichpol, et  al,  1978) são atribuídos a hidrogênio em anel aromático penta 

substituído e hidrogênio olefinico respectivamente. Além disso, foram observados 

sinais em 8 3,98 (s) e 8 3,83 (s) atribuidos pela regra do deslocamento químico  

(Silverstein,  et  al,  1998) a hidrogênio metoxilicos. 

Através do espectro bidimensional de correlação homonuclear 

(1H x 1H -  COSY) (fig.  99, pág. 157), pode-se confirmar a presença do sistema 

aromático para substituído, pelo acoplamento dos hidrogênios 5 6,93(d), 5 7,89(d). 

0 espectro de RMN bidimensional de 
OH 

4' correlação de deslocamento químico  
l
o  

heteronuclear 1Hx1 3C a uma ligação (HMQC) com 

CH30 4 detecção inversa  (fig.  100, pág. 157v) de P0-10, 
OH 0 permitiu associar claramente as absorções de 

todos os hidrogênios aos respectivos carbonos, 

assim permitiu-se assinalar os sinais dos carbonos hidrogenados (tabela 34, pág. 

155). Desta análise observou-se que os sinais de hidrogênio em 6,66 (s); 6,82 (s), 

7,89 (d), 6,93 (d) eram associados aos sinais de carbono em 102,79 (C3), 91,30 

(CE), 128,55 (C2',C6') e 166,06 (C3';C5'), caracterizando desta forma uma 

provável flavona conhecida como 4',5-dihidroxi-6,7-dimetoxifiavona - circimaritina, 

(Brieskorn, C.H. 1969). 

Albuquerque, R. L. UFC 
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1Hx13C - COSY 1JcH 1Hx13C - COSY nJCH 
8c 81.4  2  31 

166,27 H-3 -1 1H-2'; H-6' 
184,37 H-3 

138,00 H-8 Me0-6 
159,59 H-8 Me0-7 
153,86 H-8 
105,00 1H-3; 1H-8 
122,17 1H-3; 1H-3'; 1H-5' 
161,90 1H-2'; 1H-6' 

2 
4 
5 
6 
7 
9 

10 
1' 
4' 

CH 
3 102,79 
8 91,30 

2';6' 128,55 
3';5' 116,06 

CH30 
Me-6 60,06 
Me-7 56,00 

J= 8,5 Hz) 
CH30 9 0 (d, 7 

6,93 (d, J= 8,5Hz) 

3,84 (s) 
3,92 (s) 

6,66(s) 
6,82(s) 8 .1 

7,89 

CH30 

OH 
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O espectro de RMN bidimensional de correlação de deslocamento químico 

heteronuclear 1Hx13C a mais de uma ligação (HMBC) com detecção inversa  (fig.  

101, pág. 158) de P0-10, permitiu revelar os acoplamentos a distância entre os 

hidrogênios e carbonos 2JcH e 3JcH (tabela 34, pág. 155)  (fig.  102), reforçando 

desta forma a sugestão da flavona circimaritina, 

OH 
onde o hidrogênio 6 6,66 (H3) acopla com os 

4' carbono 8 105 (C10), 6 122,17 (Cl'), 6 166 (C2) e 
H 184,37 (C4) e o hidrogênio 6 6,82 (H8) acopla 

com os carbonos 105 (C10), 5 153,86 (C9), 6 138  

Fig.  102 - Estrutura de P0-10 a (C6) e 153,59 (07), onde os dois últimos 2jcH e  3jcii  

acoplamentos revelam a posição das metoxilas. 

Desta forma, P0-10 foi considerado como sendo a fiavona circimaritina, 

após análise dos dados espectrais, e apesar desta já encontrar-se registrado na 

literatura é a primeira vez que é isolado na espécie em estudo.  

Tabela 34- Dados de RMN bidimensional de correlação heteronuclear 1Hx13C a 

uma !gação (HMQC) e 1Hx13C à longa distância (HMBC) de P0-10 

CH30 

OHO  
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Figura 101  - Espectro bidimensional de correlação heteronuclear 1H X 13C à longa 
distância (HMBC) de P0-10. 
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4.2-11 - Determinação estrutural de P0-11. 

A substância denominada P0-11, foi isolada do extrato etanálico das folhas 

de P. omatus, apresentando-se como sólido amorfo de coloração laranja escura, 

solúvel em clorofórmio e ponto de fusão 189-191°C (fluxograma 6, pág. 226). 

0 espectro de infravermelho  (fig.  103, pág. 165) de P0-11 mostrou bandas 

de deformação axial de C=0 em 1724 cm-1  e 1606 cm-1  banda larga conjugada, 

além de absorção em 1244 de C-0 sugerindo provável presença de função éster. 

Além disto o IV mostrou bandas de deformação em 1443 cm-1  relacionadas a 

possível presença de anel aromático e bandas em 2922 cm-1  de deformação axial 

de C-H alifatica e possível banda aproximadamente em 3750 cm-1  de grupamento 

0 espectro de RMN1H (500 MHz, CDCI3)  (fig.  104, !Dag. 165v-166v) de P0-

11, revela presença de alguns sinais dobrados, que poderiam estar relacionados a 

possível mistura epimérica. Entre as principais absorções destacam-se os sinais 

de três metilas terciárias em 8 0,93 (s); 8 0,73 (s) e 8 1,32 (s). Apresentou ainda 

sinais de hidrogênio ligado a carbono contendo grupo acetila em 6 2,07 (3H, s) e 6 

2,13 (3H, s), além de absorções de hidrogênio em 8 5,02 (s) e 8 12,25 (s) que 

poderiam estar relacionados a hidroxila livre e quelada, respectivamente. Ainda foi 

possível observar os sinais de hidrogênio oxigenados em 8 4,56 (dd, J= 11,0 - 4,1 

Hz), 8 4,26 (dd, J= 11,0 - 8,6 Hz), 6 4,90 (t, J= 9,4Hz) e 8 4,72 (dd, J= 9,4 - 5,7 Hz) 

que encontravam-se dobrados, revelando a possível natureza epimérica, além do 

sinal em 4,86 (m) que também estava associado a hidrogênio oxigenado. 

No espectro bidimensional de correlação homonuclear 

1Hx1H-COSY  (fig.  105 pág. 167) de P0-11, pode-se confirmar os 

acoplamentos observados no espectro de RMN1H, onde o 

hidrogênio Ha,  (6 4,90, t) acopla com Hb,  (8 4,72, dd) geminal. Por 

sua vez o hidrogênio He (8 4,01, m) acopla vicinalmente com os 

hidrogênio Ha. (4,90, t) e Hd' (8 4,26, dd,). 0 hidrogênio Hd,  (8 4,26 

dd) acopla geminalmente com o hidrogênio He,  (8 4,56 dd). Desta  

Fig.  106 forma estes sinais caracterizam a presença do sistema 

-0-CH2-CH-CH2-0  (fig.  106, pag.159). Além destes sinais destacando este tipo de 

Albuquerque, R L. UFC 
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sistema, observou-se também os acoplamentos geminados do hidrogênio Hoi 

(8 1,96, m) com HG  (5 1,81, m) e do hidrogênio Ha  (6 3,30,  td)  com Hb (8 1,52, dt), 

alem de acoplamentos vicinais do hidrogênio Ha  (6 3,30  td)  com He  (6 1,81, m) e 

do hidrogênio Hb (1,52, dt)  corn  Hd  (1,96, m). Observou-se o acoplamento vicinal 

do hidrogênio Fic  (8 1,81, m) com He  (5 4,68, m) que caracteriza a presença de 

outro sistema tipo -CH2-CH2-CH-0-  (fig.  106, pág.159). 

0 espectro de RMN 130 BB (125 MHz em CDCI3)  (fig.  107, pág. 167v) de 

P0-11, exibe sinais duplos, que caracterizava P0-11 como possível epirnero. 

espectro de RMN13C indicou presença de possíveis sinais de carbono aromático 

não hidrogenado entre 161-111 ppm, em comparação com o espectro RMN13C-

DEPT 135°  (fig.  108, pág. 168). Desta forma, os sinais em 5 160,8 e 133,8 foram 

atribuidos a carbonos aromáticos oxigenados, em acordo com a literatura  (Lin,  et  

al,  1989). 0 deslocamento carbônico em 5 160,8 é provavelmente devido em ser 

hidroxilado e estar quelado com o sinal 8 183,1 da carbonila cetônica conjugada. 

A análise comparativa do espectro de RMN13C com o espectro de RMN13C-

DEPT135° de P0-11, juntamente com a teoria do deslocamento químico, permitiu 

reconhecer a presença dos principais sinais para carbonos metilicos (5XCH3), 

metildnicos (4XCH2), metinicos (3XCH) e carbonos não hidrogenados (12XC), que 

permitiu propor a fórmula parcial 024H2609 (tabela 35, pág. 161). De acordo com 

os espectros RMN13C e IV de P0-11 foi possível ajustar a fórmula parcial 

acima para C24H2809, devido a presença de carbono oxigenado e hidroxila. A 

fórmula molecular obtida 024H2809 apresenta índice de deficiência em hidrogênio 

igual a onze. As absorções entre 111-161 ppm caracterizam a presença de um 

anel aromático que corresponde a quatro insaturações, as absorções em 5 199,2; 

6 183,1; 6 170,6 e 6 171,1 caracterizam a presença de carbonilas, que 

correspondem a quatro insaturações, restando ainda três insaturações que foram 

atribuídas a três ciclos de anéis. 

A presença de vinte e quatro absorções no espectro de RMN13C, 

juntamente com a presença do diterpeno óxido de abietatrien-12,16 existente na 

Albuquerque, R. L. UFC 
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literatura(fig. 109),  (Hasegawa,  et  al,  1982), além dos demais dados obtidos até o 

momento para o provável composto, foi possível sugerir a 

seguinte estrutura para P0-11  (fig.  110, abaixo), que trataria 

de um possível novo diterpeno epimérico em 0-15.  

Fig.  109 Tabela 35- Deslocamentos químicos (6) de RMN13C (125MHz, 

0D0I3) para P0-11 com padrão de hidrogenação obtido pela comparação do 

espectro  DEPT  135° 

C CH CH2  CH3  

*199,28 *76,83 *78,32 35,26 
*183,18 65,07 *64,37 26,25 
*171,18 41,00 31,09 24,85 
*170,69 25,20 21,58 
*160,86 21,18 
159,62 
*133,85 
133,80 
132,45 
111,07 
41,54 
38,41 Total 
C1206 3CH 4CH2  50H3  024H2609 

1-0 2-0 +2H 
024H2809  

*Sinais de carbonos oxigenados 

HO 11  
20 

1 

Aca.  

0 espectro de RMN bidimensional de 

correlação de deslocamento químico heteronuclear 

13 
OAc 15 1HX13C a uma ligação (HMQC) com detecção inversa 

4 OH (fig  111, pág. 168v) de P0-11, permitiu observar que 1  
as absorções principais e algumas dobradas de 

o 16 17  

O 

19 78 o hidrogênio e carbono estavam intimamente  
Fig.  110 relacionadas em um único centro, contribuindo para a 

proposta de epirnero, desta forma permitiu associar claramente as absorções de 

todos os hidrogênios com os respectivos carbonos (tabela 36, pág. 163), 

reforçando a sugestão para a estrutura do diterpeno. Vale a pena mencionar que o 

hidrogênio H-15 (6 4,07, m) pertencente ao sistema -OCH2CHCH2-0 (observado 
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anteriormente) acopla com o carbono C-15 (6 41,0) e os hidrogênios H-16a 

(6 4,90, t) e H-160 (8 4,72 dd) do mesmo sistema, acopla com o carbono 

oxigenado C-16 (67832) e os hidrogênios H-17a (6 4,56, dd) e H-17i3 (34,26, dd) 

acoplam com o carbono também oxigenado C-17 (6 64,37) reforçando a presença 

deste sistema oxigenado. Ainda é importante mencionar que os sinais de 

hidrogênio H-la  (6 3,30,  td)  e H-1f3 (6 1,52, dt) pertencente ao outro sistema 

-CH2CH2CHO acopla com o carbono C-1 (8 31,09), e os hidrogênios H-2a (8 1,96, 

m) e N-2f3 (8 1,81, t) com o carbono 0-2 (625,20). Além do hidrogênio H-3 (64,68, 

m) acoplar com o carbono oxigenado C-3 (8 76,83) revelando desta forma a 

presença do segundo sistema proposto, e reforçando a proposta estrutural acima. 

Diante das observações até o momento, o espectro de RMN bidimensional 

de correlação de deslocamento químico heteronuclear 1Hx13C a mais de uma 

ligação (HMBC) com detecção inversa  (fig  112, pág. 169 e 169v) de P0-11, 

permitiu revelar os acoplamentos a distância entre os hidrogênios e carbonos 2JcH 

e 3
JcH (tabela 36, pág. 163,)  (fig.  113, pág.164), reforçando ainda mais a sugestão 

do diterpeno abietano sugerido. Dos acoplamentos observados vale mencionar o 

acoplamento do hidrogênio 6 1,32 (s, 3H-20) com o carbono 6 31,09 (C-1), os 

hidrogênios em 8 0,93 (s, 3H-18) e 8 0,73 (s, 3H-19) com o carbono 5 76,83 (C-3), 

o hidrogênio em 64,68 (m, H-3) com o carbono carbonflico em 6 170,69 (Ac0-3) e 

com o carbono em 8 65,07 (0-5), estes acoplamentos justificam novamente a 

presença do sistema -CH2CH2CHO- e caracterizam mais o diterpeno sugerido. 

Vale ainda mencionar que o hidrogênio 8 4,26 (H-1713) acopla com o carbono 6 

78,32 (C-16), o hidrogênio 6 4,90 (t, H-16a) acopla com 8 64,37 (0-17) 

confirmando o outro sistema já apresentado. 
0 16 17  

HO 11 15 OAc Destaca-se ainda, o sinal do hidrogênio 6 2,86 (s, H- 
20 13 1 5), acoplando com os carbonos carbonilicos 6 

OH 
199,28 (C-6) e 6 183,18 (C-7), que confirma o 

Aca' , 

19 diterpeno sugerido 

Assim tomando-se por base a discussão de 

Fig.114 - ornantina A todos os dados espectrais de P0-11, foi possível 
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3H-20 

H-173 

1H-16a 1H-15 

UFC Albuquerque, R L. 

atribuir com certeza a estrutura de um diterpeno abietano, que foi denominado 

ornantina A (fig.114, pág. 162), por ser uma substância inédita na literatura. 

Tabela 36-Dados de RMN bidimensional de correlação heteronuclear llix13C a uma 

ligação (HMQC) e 1Hx13C à longa distância (HMBC) de P0-11. 

P0-11 
1Hx13C - COSY 1.1cH 

6 
7 
8 
9 

199,28 
183,18 
111,07 
135,45 

10 41,54 
11 133,85 
12 159,62 
13 133,80 
14 160,86 

Ac0-3 170,69 
Ac0-17 171,18 

CH 
3 76,83 4,86 (m) 
5 65,07 2,86 (s) 

15 41,00 4,07 (m) 
CH2 

1 31,09 3,30 (dt, J= 14,4; 3,1Hz) 
1,52 (dt, J= 14,4; 3,0 Hz) 

2 25,20 1,96 (m) 
1,81 (m) 

16 78,32 4,90 (t; J= 9,4Hz) 
4,72 (dd, J= 9,4; 5,7Hz) 

17 64,37 4,56 (dd, J= 11,0; 4,1Hz) 
4,26 (dd, J= 11,0; 8,6Hz) 

CH3 
18 26,25 0,93(s) 
19 24,85 0,73 (s) 
20 35,26 1,32(s) 

Ac0-3 21,58 2,13 (s) 
Ac0-17 21,18 2,07(s) 
HO-14 13,25(s) 
HO-11 5,02(s) 

1Hx13C - COSY "Jai 
3 JCH 

3H-18; 3H-19; 
3H-18; 3H-19; 311-20; 1H-3 

OC SH Jp.).4 

38,71 1H-5;3H-18; 
3H-19 
11-1-5 

16 17  

- HO 11 15 OAc 
20 Ii3 1 

3H-19 
3H-18 

AcCe‘ . 5  

19_ 7i8 O 

3H-20 
HO-11 

HO-14 

14  OH 
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o 
-e; 

A S
H3  

fig. 113 — ornantina A 2,10.1  e 3Jcii 
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4.2-12 - Determinação Estrutural de P0-12. 

A substância denominada PO - 12, foi isolada do extrato etanálico das 

folhas de P. ornatos, apresentando-se como sólido amorfo, coloração vermelha, 

solúvel em clorofórmio e ponto de fusão 192-194 °C,(fluxograma 5, pág. 225). 

0 espectro de infravermelho  (fig.  115, pág. 176) de P0-11 indicou bandas 

de deformação axial larga de C=0 em 1724 cm-1  e 1641 cm-1  (C=0, conjugado) e 

forte absorção em 1249 cm-1  de C-0, contribuindo para a sugestão de função 

éster. Além disto o IV mostrou bandas de absorção em 3386 cm-1  relacionado a 

possível presença de hidroxila e bandas em 2924 cm-1  e 2852 cm-1  d€ 

deformação axial de C-H alifatica 

0 espectro de RMN1H (500 MHz, CDCI3)  (fig.  116, pág. 176v-177) de P0-

12, revela presença de alguns sinais dobrados, provavelmente estariam 

relacionados a possível mistura epimérica. Entre as principais absorções 

destacam-se os sinais de três metilas terciárias em 8 1,41 (s); 5 1,53 (s) e 8 1,72 

(s). Apresentou ainda sinal de hidrogênio correspondendo a função acetil em 6 

2,14 (3H, s), além de sinal de hidrogênio em 8 7,14 (sl) relacionado a provável 

hidroxila (Deliar, et  al,  1996). Ainda foi possível perceber os sinais em 6 4,85 (t, J= 

9,3 Hz), 5 4,82 (dd, J= 7,1 - 3,6 Hz), 5 4,51 (dd, J= 9,3 - 6,9 Hz); 5 3,96 (m) e 6 

3,88 (m) que eram associados a hidrogênios oxigenados. Vale ressaltar um 

pequeno sinal em 2,84 (s) que poderia ser atribuído a H-5 favorecendo estrutura 

semelhante ao de P0-11. 

Diante dos fatos até o momento, foi realizado o experimento 

bidimensional de correlação homonuclear 1Hx1H-COSY  (fig.  117 

pág. 177v) de P0-12, observando que o hidrogênio He  (6 1,85, m) 

acopla com Hb (5 3,09, m) vicinalmente, por sua vez o hidrogênio Ha  

(5 1,90 m) acopla geminalmente com o hidrogênio Hb (6 3,09, m). 

Enquanto o hidrogénio Hd (6 1,95, m) acopla vicinal com Hb 

(5 3,09, m) e com He  (5 4,82, dd), desta forma estes sinais 

caracterizam a presença do sistema -CH2-CH2-CHO-  (fig  118). Além 

destes sinais destacando este tipo de sistema, observou-se também o 

acoplamento geminado do hidrogênio Ha,  (8 4,85, t) com Hb' (6 4,51, dd), além de 
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acoplamento vicinal do hidrogênio He (6 3,96, m) com Ha' (5 4,85, t) e Hb,  (4,51, dd) 

que caracterizava a presença de outro sistema, tipo -CH2-CH2-CH-0-  (fig.  118, 

pág.170). 

0 espectro de RMN 130 BB (125 MHz em CDCI3)  (fig.  119, pág. 178) de 

P0-12, exibe alguns sinais dobrados, devido ao espectro de RMN1H que 

caracterizava P0-12 como possível mistura epimérica. 0 espectro de RMN13C 

revelou presença de sinais de carbonos aromáticos não hidrogenado entre 107-

142,00 ppm, em comparação com o espectro RMN13C-DEPT 135°  (fig.,  120 pág. 

178v). Além de sinais em 5 156,13 e 5 142,83 relacionados a possíveis carbonos 

olefinicos não hidrogenados  (Lin,  1989;  Uchida,  et  al,  1981). Ainda no espectro de 

RMN13C os sinais em 6 182,85 e 6 170,85 foram atribuidos a carbonila cetônica 

conjugada quelada e carbonila de função éster; outros sinais eram observados e 

atribuídos a carbonos sp3  metilico, metilênico, metinico e carbono não 

hi&ogenado. 

A análise comparativa do espectro de RMN13C com o espectro de RMN13C-

DEPT 135° de P0-12, juntamente com a teoria do deslocamento químico, permitiu 

reconhecer a presença dos principais sinais para carbonos metilicos (4XCH3), 

metilênicos (4XCH2), metinicos (2XCH) e carbonos não hidrogenados (12XC), que 

permitiu propor a formula parcial C22 H2208 (tabela 37, pág. 172). De acordo com 

os espectros de RMN13C e IV de P0-12 foi possível ajustar a formula parcial 

acima para 022H2608, devido a presença de carbono oxigenado e hidroxila. A 

formula molecular obtida, apresenta índice de deficiência em hidrogênio igual a 

dez. As absorções entre 142-107 ppm caracterizam presença de um anel 

aromático que corresponde a quatro insaturações, as absorções em 5 182,85 e 

(:) 16 17 6 170,85 caracterizam a presença de carbonilas que 

Ho,i 1 15 OAc correspondem a duas insaturações, por vez o sinal em 
20 13 1 156,13 e 142,84 corresponde a carbono olefinico e 

Ac0' 
indica mais uma insaturação, restando desta forma três . 0 

9 is o insaturações que foram atribuidas a três ciclos de anéis. P0-11 

Diante dos fatos analisados até o momento e a 

presença do diterpeno P0-11, figura acima, juntamente com a caracterização de 

vinte e dois sinais principais, no espectro de RMN13C para P0-12, foi possível 
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sugerir a estrutura de diterpeno, com esqueleto abietano e epimérico para P0-12  

(fig.  121), muito semelhante ao de P0-11, porém o novo composto isolado 

apresentava apenas uma função acetil e estava em uma forma tautomerica 

enálica, em relação a P0-11, porém ainda existia quantidades de uma possível 

Tabela 37- Deslocamento químico (6) de RMN13C (125MHz, 0DCI3) para P0-12 

com padrão de hidrogenação obtido pela comparação do espectro  DEPT  135° 

C CH 
,MIMMEIMM 

CH2 CH3  

*182,85 *78,29 *76,31 29,41 
*170,85 44,53 *64,26 28,22 
*156,13 29,91 22,62 
142,84 24,09 21,54 
141,76 
140,43 
*140,32 
*131,16 
112,27 
107,14 
42,17 
40,88 Total 
C1205 2CH 4CH2  4CH3 C22H2208 

1-0 2-0 +4H 
022H2608 

• Sinais de carbonos oxigenados 

forma ceto, pois apresentou na RMN1H (visto acima) sinal em 6 2,24 (s) atribuído 

ao hidrogênio em C-5, como observado para P0-11. 

AcCf s  

Fig.  121- P0-12 
0 espectro de RMN bidimensional de correlação de deslocamento químico 

heteronuclear 1Hx13C a uma ligação (HMQC) com detecção inversa  (fig  122, pág. 

179 e 179v) de P0-12, permitiu observar que as absorções principais e algumas 

dobradas de hidrogênio e carbono, estavam relacionadas em um único centro, 
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contribuindo para a proposta de epimero em C-15; desta forma permitiu associar 

claramente as absorções de todos os hidrogênios com os respectivos carbonos 

(tabela 38, pág. 175), reforçando a sugestão para a estrutura do diterpeno 

epimérico. Vale a pena mencionar que o hidrogênio H-15 (8 3,96, m) pertencente 

ao sistema -OCH2CHCH2-0 (observado anteriormente) acopla perfeitamente com 

o carbono C-15 (5 44,53) e os hidrogênios H-16a (5 4,85, t) e H-16f3 (6 4,51, dd) 

do mesmo sistema, acopla com o carbono oxigenado C-16 (6 76,31) e os 

hidrogênios H-17a (5 3,96, m) e H-1713 (5 3,88, m) acoplam com o carbono 

também oxigenado 0-17 (5 64,26), sugerindo a presença do anel oxigenado. 

Ainda é importante mencionar que os sinais de hidrogênio H-1a (5 3,09, m) e H-113 

(5 1,90, m) pertencente ao outro sistema -CH2CH2CHO acopla com o carbono C-1 

(5 29,91), e os hidrogênios 5 H-2a (1,95, m) e H-213 (5 1,85 m) com o carbono C-2 

(5 24,09). Além do hidrogênio H-3 (5 4,82 dd) acoplar com o carbono oxigenado 

C-3 (6 78,29) revelando desta forma o sistema proposto e reforçando a proposta 

estrutural sugerida acima. 

Diante dos fatos apresentados a RMN bidimensional de correlação de 

deslocamento químico heteronuclear 1Hx13C a mais de uma ligação (HMBC) com 

detecção inversa  (fig  123, pág. 180 e 180v) de P0-12, permitiu revelar os 

acoplamentos a distância entre os hidrogênios e carbonos 2JcH  e3JcH (tabela 38, 

pág. 175)  (fig.  124), reforçando desta forma a sugestão do diterpeno abietano 

epimérico sugerido. Dos acoplamentos observados vale ressaltar o acoplamento 

do hidrogênio 5 1,72 (s, 3H-20) com o carbono 5 29,91 (C-1), 5 42,17 (C-10) 6 

141,76 (C-9) e 5 142,84 (C-5), os hidrogênios em 6 1,53 (s, 3H-18) e 5 1,41 (s, 3H-

19) acoplam com o carbono 8 78,29 (C-3) e 5 142,84 (C-5), estes acoplamentos 

justificam a presença do sistema -CH2CH2CHO- e caracterizam a presença do 

carbono olefinico em C-5 e do anel aromático em 0-9 que reforçam a proposta do 

diterpeno sugerido. Vale ainda mencionar que os hidrogênio 5 4,85 (H-16a) e 

6 4,51(H-1613) acopla com o carbono 8 64,26 (0-17), o hidrogênio 5 3,96 (m, H-15) 

acopla com 5 76,31 (C-16) e 6 112,27 (C-13), por sua vez o hidrogênio 3,96 (m, H-

170) acopla como carbono 6 76,31 (C-16) e 8 112 ,27 (C-13) estes acoplamentos 
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confirmam o segundo sistema e também o grupamento aromático, que reafirma o 

diterpeno sugerido. 

Assim tomando-se por base a discussão de todos os 
16 OH 

12 
15 17 

dados espectrais de P0-12, foi possível atribuir com certeza a HO 
20 13 

estrutura de um novo diterpeno abietano epimerico em C-15, 
14 9 

que foi denominado ornantina B  (fig.  125). 
AcO''

.H 
Ornantina B (P0-12), encontrava-se em sua forma 

tautomerica, forma ceto em C6 e enálica em C6  (fig.  121, pág. 

172), que dificultou o seu isolamento separadamente, porém 

sua confirmação estrutural esta absolutamente correta.  

19 1-8 OH 

Fig.125- .ornantina B 

Fig. 124 — ornantina B 2JcH e 3JcH 
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Tabela 38 - Dados de RMN bidimensional de correlação heteronuclear 1Hx13C a 

uma ligação (HMQC) e 1H x13C à longa distância (HMBC) de P0-12. 

5 

6 
7 
8 
9 

10 

P0-12 
1Hx13C - COSY 1JcH 

Sc 6H 
40,88 

142,84 

156,13 
182,85 
107,15 
141,76 
42,17  

1Hx13C - COSY nuICH 

,
2
4cH 

3 jcH 

3H-18; 
3H-19 

3H-18; 3H-19; 
3H-20 

3H-20 
3H-20; 

P0-12-Epimero 
1FIX13C - COSY 

1JcH 
5c 5H 

40,86 

142,84 

156,10 
182,85 
107,15 
141,76 
42,38 

2H-1 
11 131,17 131,15 
12 140,31 140,31 
13 112,27 1H-15 1H-17f3 112,27 
14 140,43 140,43 NO 

Ac0 170,85 CH3C00 170,85 
CH 
3 78,30 4,82 (dd, J= 7,1-3,6 Hz) 2H-1; 3H-18; 78,30 4,82 (dd) 

3H-19 
15 44,53 3,96(m) 44,68 3,96(m) 

CH2  
1 29,91 3,09 (m) 2H-2 3H-20 29,91 3,09 (m) 

1,90(m) 1,90(m) 
2 24,09 1,95(m) 2H-1 24,07 1,95(m) 

1,85(m) 1,85(m) 
16 76,31 4,85 (t, J= 9,3 Hz) 1H-15 1H-17f3 76,35 4,85 (t) 

4,51 (dd, J= 9,3-6,9 Hz) 4,51 (dd) 
17 64,26 3,96(m) 2H-16 64,96 3,96(m) 

3,88 (m) 3,88 (m) 
CH3  

18 28,03 1,53 (s) 3H-19 28,06 1,54 
19 22,43 1,41 (s) 3H-18 22,47 1,42 
20 29,30 1,72(s) 29,49 1,73 

Ac0 21,54 2,14(s) 21,54 2,14 

Aoa*.  
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4.2-13 - Determinação Estrutural de P0-13 

A substância denominada de P0-13, foi isolada do extrato etanálico das 

folhas de P. omatus, apresentando-se como sólido amorfo de coloração vermelha, 

solúvel em clorofórmio e ponto de fusão 169-171°C (fluxograma 5, pág. 225). 

0 espectro infravermelho  (fig.  126, pág. 187) de P0-13 mostrou bandas de 

deformação axial de C=0 em 1722 cm-1  e 1663 conjugada, e forte absorção em 

1244 cm-1  de C-0, sugerindo presença de função éster. Além disto o IV mostrou 

bandas de absorção em 1513 cm-1  relacionada a possível presença de anel 

aromático e bandas em 2922 cm-1  de deformação axial de C-H alifatica e provável 

banda de hidroxila em 3750 cm-1. 

0 espectro de RMN1H (500 MHz, CD30D)  (fig.  127, pág. 187v) de P0-13, 

mostrou presença de alguns sinais duplos, provavelmente relacionados a possível 

mistura epimérica. Entre as principais absorções destacam-se os sinais simples de 

três metilas terciárias em 5 0,71; 5 0,87 e 5 1,28, além de uma metila secundária 

em 6 1,41 (d, 6,7) e sinal de hidrogênio ligado a carbono contendo grupo acetila 

em 5 2,13 (3H, s). Ainda foi possível perceber os sinais em 6 4,92 (t, J= 9,4 Hz), 

6 4,65 (tl, J= 2,70 Hz) e 4,42 (dd, J= 9,4 - 5,3 Hz) que eram associados a 

hidrogênios oxigenados e sinal em 2,78 (s) que poderia ser atribuído a H-5 

favorecendo uma estrutura semelhante ao de P0-11. 

Diante dos fatos, foi realizado o experimento bidimensional de 

, correlação homonuclear 1H x 1H-COSY (fig.  128 pág. 188) de P0-13, 

Hb  Hc  0 observando-se que o hidrogênio Hd [6 2,02 (m)] acopla com FIc  

CI-1)  

HC-C-C- 1$1176171d, 

[8 1,77 (qd)] geminalmente. Por sua vez o hidrogênio Hb [5 1,52 (CO] 

acopla vicinalmente com o hidrogênio Hd [2,02 (m)] e geminalmete 

COM Ha  [8 3,52  (td).  Enquanto o hidrogênio Fic  [8 1,77 (qd)] acopla 
b'  

Fig.  129 vicinalmente com He  [8 4,65(tI)]. Estes sinais caracterizam a 

presença do sistema -CH2-CH2-CHO-  (fig.  129). Observou-se também o 

acoplamento geminado do hidrogênio Hb' [6 4,42 (dd)] COM Ha,  [5 4,92 (t)], além de 

acoplamento vicinal do hidrogênio He,  [6 3,75 (rn)]  corn  Ha,  [8 4,92 (0], 
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Hb,  [64,42 (dd)] e 3Hcr [6 1,41(d)], que caracterizam a presença do outro sistema, 

tipo -OCH2-CH-CH3-  (fig.  129, pág. 181). 

0 espectro de RMN 13C BB (125 MHz em CD30D)  (fig  130, pág. 188v) de 

P0-13, exibe alguns sinais duplos, reforçando o espectro RMN1H, que 

caracterizou P0-13 como possível mistura epimerica. 0 espectro de RMN13C 

revelou presença de sinais de carbonos aromáticos não hidrogenados entre 

115-163 ppm, em comparação com o espectro RMN13C-DEPT 135°  (fig,  131 pág. 

189) e conforme dados da literatura  (Hasegawa,  et  al.  1982) . Além dos sinais em 

6 172,17; 5 183,98 e 6201,33 relacionados a carbonila de éster, carbonila cetônica 

conjugada e não conjugada respectivamente, pode-se observar ainda sinais em 

8 78,19 e 6 82,74 atribuidos a carbonos oxigenados. Outros sinais eram 

observados entre 18,0 - 43,0 ppm e relacionados a carbonos sp3  metilicos, 

metilênicos, metinicos e carbono não hidrogenados. 

A análise comparativa do espectro de RMN13C com o espectro de RMN13C-

DEPT135° de P0-13, juntamente com a teoria do deslocamento químico, permitiu 

reconhecer a presença de sinais para carbonos metilicos (5XCH3), metilênicos 

(3XCH2), metinicos (3XCH) e carbonos não hidrogenados (11XC), que permitiram 

propor a fórmula parcial C221-12407 (tabela 39, pág. 183). Assim, para atender a 

fórmula geral dos hidrocarbonetos CnH2n+2, juntamente com a análise dos 

espectros de RMN13C e IV de P0-13, foi possível ajustar a fórmula parcial acima 

para 022H2607, devido a presença de carbono oxigenado e hidroxila. A fórmula 

molecular obtida C22H2607, apresenta índice de deficiência em hidrogênio igual a 

dez. As absorções entre 115-163 ppm caracterizam a presença de um anel 

aromático que corresponde a quatro insaturações, as absorções em 6 172,17; 8 

183,98 e 5 201,33 caracterizam a presença de carbonilas que correspondem a 

três insaturações, restando desta forma três insaturações que foram atribuidas a 

três ciclos de anéis. 

Diante dos fatos analisados até o momento e a 

OAc presença do diterpeno PO - 11 (figura ao lado) já 

isolado, juntamente com a caracterização de vinte e 

dois sinais principais de 13C para PO - 13, além dos 
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Tabela 39- Deslocamento químico (5) de RMN13C (125MHz, Me0D) para P0-13 

com padrão de hidrogenação obtido pela comparação do espectro  DEPT  135°  

C CH CH2  CH3 

*201,33 *78,18 *82,75 35,21 
*183,98 66,32 31,88 26,62 
*172,17 36,42 26,05 24,99 
162,80 21,14 
134,41 18,88 
*132,52 
*130,03 
118,05 
115,27 
42,37 
39,39 

Total 
01106 C3H30 C3H60 C5H15 C22H2407 

+2H 
C22H2607 

*Siriais de carbonos oxigenados 

sinais dobrados de carbono, foi possível sugerir a estrutura do diterpeno abietano 

epimérico em 0-15 para P0-13  (fig.  132), muito semelhante a estrutura de P0-11, 

porém o novo composto isolado apresenta três sinais de metilas terciárias, além 

de uma metila secundária (visto na RMN 1H e 13C) diferenciando P0-13 de P0-11. 

Ac0'  

Fig.  132 - P0-13 

0 espectro de RMN bidimensional de correlação de deslocamento químico 

heteronuclear 1Hx13C a uma ligação (HMQC) com detecção inversa  (fig  133, pág. 

189v-190) de P0-13, permitiu associar claramente as absorções de todos 

hidrogênios aos respectivos carbonos (tabela 40, pág. 186), reforçando a sugestão 
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para a estrutura do diterpeno acima, sendo epimérico em 0-15. Vale a pena 

mencionar que o hidrogênio H-15 (5 3,75,m) pertencente ao sistema — 

OCH2CHCH3  (observado anteriormente) acopla perfeitamente com o carbono 

C-15 (5 36,42) e os hidrogênios H-16a (5 4,92, t) e H-1613 (8 4,42, dd) do mesmo 

sistema, acopla com o carbono oxigenado C-16 (5 82,74) e os hidrogênios 

metilicos H-17 (6 1,41 d) acoplam com o carbono 0-17 (6 18,88) que reforça a 

presença do anel oxigenado. Ainda é importante mencionar que os hidrogênios 

H-1 a (5 3,52, d) e H-1f3 (5 1,52 dt) pertencentes ao outro sistema -CH2CH2CHO 

acoplam com o carbono C-1 (331,88), e os hidrogênios H-2a (52,02, m) e H-213 (6 

1,77, qd) acoplam com o carbono 0-2 (5 26,05), além do hidrogênio H-3 (6 4,65, 

ti,) acoplar com o carbono oxigenado 0-3 (6 78,19) revelando o sistema proposto e 

reforçando a proposta estrutural. 

Diante dos fatos apresentados a RMN bidimensional de correlação de 

deslocamento químico heteronuclear 1H x 13C a mais de uma ligação (HMBC) com 

detecção inversa  (fig  134, pág. 190v-191v) de P0-13, permitiu revelar os 

acoplamentos a distância entre os hidrogênios e carbonos 2JcH e3JcH (tabela 40, 

pág. 186)  (fig.  135), reforçando a sugestão do diterpeno abietano epimérico 

sugerido. Dos acoplamentos observados vale ressaltar o acoplamento dos 

hidrogênios 3H-20 (5 1,28 s) e H-5 (5 2,78 s) com os carbono C-1 (6 31,88), 

0-9 (5 134,41) e 0-10 (6 42,37). 0 hidrogênio H-5 acopla ainda com o carbono 

C-3 (5 78,18), estes acoplamentos aliados com os outros acima justificam a 

presença do sistema -CH2CH2CH0-, além de caracterizarem a presença do anel 

aromático. Vale ainda mencionar que os hidrogênios H-16a (5 4,92) e H-16p 

(6 4,42 ) acoplam com o carbono metilico 0-17 (6 18,88) que caracterizam a 

presença da metila no sistema —OCH2CH-CH3. Por sua vez o hidrogênio H-16p 

acopla com o carbono C-15 (6 36,42), que junto com os outros acoplamentos, 

confirmam a existência do sistema acima. Ainda merece destaque o acoplamento 

do hidrogênio H-5 (5 2,78) com os carbonos C-6 (5 201,33), 0-7 (6 183,98), 

0-9 (6 134,41) e 0-3 (6 78,18) que demonstram a localizações das carbonilas, e 

de modo geral, por favorecer uma visualização de acoplamentos entre os anéis. 
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Assim tomando-se por base a discussão de todos 

os dados espectrais de P0-13, foi possível atribuir a 

estrutura de um novo diterpeno abietano epimérico em 

0-15, denominado ornantina C (figura ao lado) por ser 

inédita na literatura.  

fig. 135 — ornantina C 2JcH e 3JcH 
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Tabela 40 - Dados de RMN bidimensional de correlação heteronuclear 1Hx13C a 

uma ligação (HMQC) e 1Hx13C â longa distância (HMBC) de P0-13. 

P0-13 
1Hx13C -  COSY  1JcH 

Se 8H 

1Hx13C -  COSY  nJcH 

3 JCH 2 j
eti 

 

P0-13-Epimero 
1Hx13C -  COSY  

1JcH 
5c 5H 

4 39,39 3H-18; 39,39 
3H-19; H-5 

6 201,33 H-5 201,33 
7 183,98 H-5- 183,98 
8 115,27 115,27 
9 134,41 H-lax; 135,04 

H-5;3H-20- 
10 42,37 H-5; 3H-20 42,38 
11 130,03 130,03 
12 162,80 2H-16- 161,79 
13 118,05 2H-16;3H-17 118,05 
14 132,52 132,52 

Ac0 172,17 CH COO 172,17 
CH 
3 78,18 4,65 (tl, J=2,70 Hz) H-5; 3H-18; 78,18 4,65 (tI) 

3H-19 
5 66,32 2,78 (s) 3H-18; 66,32 2,78 (s) 

3H-19;3H-20 
15 36,42 3,75 (m) 1H-1613 36,39 3,75 (m) 

CH2  
1 31,88 3,52(td, J=14, 1-3,1Hz) H-5;3H-20 31,88 3,52 (td) 

1,52 (dt, J=14,1-2,9 Hz) 1,52 (dt) 
2 26,05 2,02 (m) 26,05 2,02 (m) 

1,77 (qd; J=14,1-2,8Hz) 1,77 (qd) 
16 82,74 4,92 (t, J=9,4Hz) 3H-17 73,06 4,09 (d) 

4,42 (dd, J=9,4-5,3Hz) 
CH3  

17 18,88 1,41 (d, J=6,7Hz) 2H-16 19,60 1,01 (d) 
18 26,62 0,87 (s) 3H-19 26,62 0,88 (s) 
19 24,99 0,71 (s) 3H-18 24,99 0,73 (s) 
20 32,21 1,28 (s) H-5 35,13 1,32(s) 

Ac0 21,14 2,13 (s) 21,14 2,13(s) 

AcO'' . 
H 

19 IS 0 

P0-13 
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5.0 — PARTE EXPERIMENTAL 

5.1 — Método Cromatográficos 

As cromatografias de adsorção em colunas foram desenvolvidas utilizando-se 

gel de  silica  60 da VETEC (<1:1 mm 0,063 — 0,200) código 1095, além de, óxido de 

alumínio (A1203) peso molecular 101,96 da VETEC código 680. Os comprimentos e 

diâmetros das colunas variaram de acordo com as aliquotas das amostras a serem 

cromatografadas e com as quantidades de adsorventes a serem utilizados. 

As cromatografias analíticas em camada delgada (CCD) foram feitas em 

placas de vidro nas dimensões de 10 X 5 cm, sendo uma das faces revertidas por 

camada com 0,5 mm de espessura constituída de  silica  gel 60G da VETEC código 

1094, além de, cromatoplacas de gel de  silica  60 (4) mm 0,002 — 0,0250) T-6145 

sobre poliéster com indicador de fluorescência na faixa de 254 rim da Sigma  

Chemical  CO. 

As revelações das substâncias nas cromatografias em camadas delgadas 

foram realizadas através da exposição destas ,A radiação ultravioleta  (UV)  em dois 

comprimentos de onda (254im - 365iim), emitidas por lâmpada modelo UVLS — 28 

da  Sovereign Computer Systems,  usou-se também a câmara saturada com vapores 

de iodo e ainda as soluções reveladoras que variaram de acordo com o 

comportamento químico das substâncias analisadas, utilizando-se desta forma os 

seguintes reveladores: 

*Solução de Vanilina — vanilina (C81-1803), ácido perclórico (CCI04) e etanol 

(C2H60). Na seguinte proporção - etanol : ácido perclórico (9:1) mais uma pequena 

porção de vanilina (meia espátula). 

*Solução Universal — ácido sulfúrico (H2SO4), anidrido acético (04H603) e 

etanol (C2H60). Na seguinte proporção - (0,5:0,5:9) respectivamente 

Efetuada a escolha do revelador adequado, as placas foram pulverizadas, e 

submetidas em aquecimento em estufa a 100°C por aproximadamente 4 minutos. 

Os solventes utilizados para eluição das amostras nas colunas e placas 

cromatográficas foram: éter de petróleo, clorofórmio, diclorometano, acetato de etila 
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e metanol, puros ou em misturas binárias numa ordem crescente de polaridade. Os 

solventes eram de qualidade P.A ou foram destilados antes do uso. 

Os extratos e frações das colunas cromatográficas foram concentrados sob 

pressão reduzida em rotavapor Buchi, modelo R — 114, conectado a banho maria 

Buchi Waterbath, modelo B — 480, com condensador resfriado por resfriador 

circulatório Polyscience, modelo 911, e condensador acoplado a bomba de vácuo 

Brinkmann, modelo B — 169, fazendo alta pressão. 

5.2 — Métodos Espectrométricos 

Os espectros apresentados neste trabalho foram obtidos em aparelhos 

pertencentes ao Departamento de Química Orgânica e Inorgânica da Universidade 

Federal do Ceará, do Parque de Desenvolvimento do Estado do Ceará (PADETEC) 

e do Centro Nordestino de Aplicação e Uso da Ressonância Magnética Nuclear 

(CENAU REM N). 

5.2.1 — Infravermelho (IV). 

Os espectros na região do infravermelho, foram obtidos em espectrômetros 

Perckin  Elmer,  modelo  FT-IR Espectrum 100. Utilizando-se para substâncias solidas 

e liquidas pastilhas de KBr e filmes, respectivamente. 

5.2.2 — Ressonância Magnética Nuclear de hidrogênio (RMN1 H) e de Carbono 

13C (RMN13C). 

Os espectros de RMN1H e de RMN13C unidimensionais (1D) e bidimensionais 

(20), foram registrados em espectrômetros Bruker modelo Avance DPX - 300 e 

modelo Avance DRX — 500, operando na freqüência do hidrogênio a 300 MHz e 500 

MHz e na freqüência do carbono a 75MHz e 125 MHz, respectivamente. 

Os solventes utilizados nas dissoluções das amostras para obtenção dos 

espectros foram: clorofórmio deuterado (CDCI3) e metanol deuterado (CD30D). Os 

deslocamentos (5) foram expressos em parte por milhão (ppm) e referenciados no 

caso dos espectros de RMN1H, pelos picos dos hidrogênios pertencentes as 
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moléculas residuais não deuteradas dos solventes deuterados utilizados: clorofórmio 

6 7,27 e metanol 8 3,31. Nos espectros de carbono — C13, os deslocamentos 

químicos (6) foram referenciados pelos picos dos carbono — C13  dos solventes: 

clorofórmio (677) e metanol (631,0). 

As multiplicidades das bandas de absorção dos hidrogênios nos espectros de 

RMN11-1 foram indicados segundo a convenção: s (singleto), si (singleto largo), d 

(dupleto), dd (duplo dupleto) t (tripleto), dt (dupleto de tripleto).qd (quarteto de 

dupleto) m (multipleto),  td  (tripleto de dupleto) 

O padrão de hidrogenação dos carbonos em RMN13C foi determinada através 

do emprego da técnica  DEPT  (Distortionless  Enhancement by Polarization)  com 

ângulo de nutação de 135,  CH  e CH3  com amplitude em oposição aos CH2, e foi 

descrito conforme a convenção: C (carbono não hidrogenado),  CH  (carbono 

metinico), CH2  (carbono metilênico), e CH3  (carbono metilico). Os carbonos não 

hidrogenados foram caracterizados pela subtração do espectro  DEPT  135 do 

espectro BB. 

5.2.3 — Espectrometria de Massas (EM). 

Os espectros de massas dos óleos essenciais, foram ,obtidos em 

espectrômetro  Hewlett  — Parckard modelo  HP  — 5971A, acoplado a cromatógrafo 

gás liquido modelo  HP  — 5890A, série II (CGL/EM) equipado com coluna capilar de 

metilfenilsilicone com 25,0 m de comprimento, 0,20 mm de diâmetro interno e 0,30 

mm de diâmetro externo, mantendo-se fluxo de 1mUmin de hélio como gás de 

arraste, com gradiente de aumento de temperatura de 4° C/min de 30 a 180°C e 

20°C de 180 a 280°C, sendo a temperatura do injetor de 250°C. Para substâncias 

sólidas utilizou-se espectrômetro de massa  VG  Auto  Spec  da Fision  Instruments,  

modelo M, operando em impacto eletrônico a 70  eV.  

5.3 — Ponto de Fusão 

Os pontos de fusão foram determinados no equipamento da Microquimica 

modelo APF — 301. As determinações foram realizadas a uma velocidade de 

aquecimento de 2°C/min. 
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5.4 - Estudo do Óleo Essencial das quatro espécies de Plectranthus 

0 estudo do óleo essencial das quatro espécies de Plectranthus 

compreendeu o período de um ano com análise mensal e durante um dia do mês 

de maio de 2002 foi realizado o estudo circadiano do  oleo.  

0 material botânico (folhas) foi coletado no Horto de Plantas Medicinais 

Francisco José de Abreu Matos da Universidade Federal do Ceará durante o 

período de maio de 2002 à abril de 2003, compreendendo as espécies: 

P. amboinicus, P. barbatus„ P. grandis e P. omatus. 

A obtenção do óleo essencial (fluxograma 01, pág. 198) das folhas das 

quatro espécies de Plectranthus foi feito por arraste com vapor d'água em 

aparelho convencional  (fig.  5, pág. 199) a partir do material fresco por um período 

de uma hora. 0 óleo obtido foi seco com sulfato de sódio anidrido e recebeu as 

siglas registradas nas tabelas 41 e 42, !Dag. 196-197. As análises referentes 

variação do óleo durante o dia foram realizadas nos horários de 8:30; 11:30; 14:30 

e 17:30. E as análises mensais foram realizadas no horário das 14:30 devido o sol 

estar incidindo sobre os canteiros contendo as espécies em estudo. 

A análise do óleo essencial foi feita em cromatógrafo gás-liquido acoplado a 

espectrômetro de massas (CGL/EM) descrito na pág. 194 

A identificação dos constituintes químicos dos óleos essenciais foi efetuada 

através da determinação dos  indices  Kovats, através de uma simulação proposta 

por Alencar, et  al,  1990, além de pesquisa em espectroteca e comparação visual 

dos espectros de massas com dados da literatura  (Adams,  2001). 

Os dados referentes a coleta e extração dos óleos essenciais estão 

resumidos nas tabelas 41 e 42. 
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Fluxograma 1-  Esquema de extração dos óleos essenciais das folhas das quatro 

Espécies de Plectranthus do HPM-FJAM/UFC 

Material Botânico 
Folhas de Plectranthus 

•Extração por arraste com vapor d'água 

Destilado 
(Hidrolato) 

• Extração com clorofórmio 
y • Secagem com Na2SO4  

Oleo do 
Hidrolato 

• Análise por CGL/EM 

_7  
• Identificação  
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Fiqura - 5  — Extrator convencional de óleos essenciais 

A = Gerador de Vapor 

B Extrator de Óleo Essencial 

C = Condensador 

D Doseador (recipiente separador do óleo essencial e água) 

E = Recipiente que recebe as fases água e o óleo. 
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5.5 — Coleta das Plantas Estudadas. 

No processo do estudo fitoquimico do gênero Plectranthus foram 

selecionadas duas espécies, Plectranthus grandis  Cramer  (Willensem) e 

Plectranthus omatus Codd, para estudo dos constituintes fixos. As folhas e caule 

de P. omatus foram coletados em 18 de abril de 2000 e as folhas e caule de 

P. grandis em 14 de setembro de 2001. Ambas as espécies foram coletadas no 

Horto de Plantas Medicinais Francisco José de Abreu Matos da Universidade 

Federal do Ceará (HPM-FJAM/UFC), pelo técnico agrícola Francisco Sales e o 

agrônomo José Celismar Almeida Cabral, ambos da equipe do professor Matos. 

5.6 - Isolamento dos Constituintes Químicos de Plectranthus grandis. 

Obtenção dos Extratos Hexânico e Etanólico das Folhas de P. grandis. 

As folhas frescas (7,64 kg), foram secas em estufa obtendo-se 990 g de 

folhas secas trituradas mecanicamente que submetidas a extração exaustiva, a 

temperatura ambiente com hexano por um período de três dias, obteve-se 21,8 g 

de extrato viscoso, de coloração amarela escura denominada EPG-H, após 

destilação do solvente. 

A torta resultante da extração com hexano, foi submetida a extração 

exaustiva, a temperatura ambiente, com etanol por um período de quatro dias. A 

solução resultante foi destilada sob pressão reduzida fornecendo 136,28 g de 

extrato viscoso com coloração escura denominada EPG-E, (Fluxograma, pág. 

2001). 

Fracionamento do Extrato Etanólico das Folhas de P. grandis (EPG-E). 

0 extrato EPG-E (136,28 g), foi adsorvido em 260 g de  silica  gel e 

submetido ao processo de cromatografia filtrante em funil de separação sobre  

silica  gel (69,69 g) , utilizando-se como eluentes hexano, clorofórmio, acetato de 
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EPG-H 
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etila e metanol. Os eluentes após concentrados em evaporador rotativo 

apresentaram os seguintes resultados, (Tabela 43, abaixo). 

Fluxograma — Obtenção dos extratos hexãnico (EPG-H) e etanólico (EPG-E) das 

Folhas de P.grandis. 

Tabela 43 — Fracionamento de EPG-E em coluna de  silica  gel. 

Eluentes Frações Peso 

Hexano 

Clorofórmio 

Acetato de etila 

Metanol 

EPG-EH 

EPG-EC 

EPG-EA 

EPG-EM 

17,58 

36,02 

22,57 

40,03 

Total  

Rendimento 

116,20 

85,29% 
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Fracionamento cromatográfico da fração clorofórmica EPG —  EC.  

A fração clorofórmica EPG —  EC  (36,02 g) apresentou-se quase 

completamente sólida; com manchas em CCD (Cromatografia em Camada 

Delgada) bem definidas. Esta fração foi adsorvida em 72,05 g de  silica  gel e 

cromatografada em coluna de  silica  gel, resultando cinco frações, após 

evaporação do solvente e análise (tabela 44). 

Tabela 44 - frações cromatograficas de EPG-EC 

Eluente Frações 

Hexano 100% Fl  

Hexano/clorofórmio 50% F2 

Clorofórmio/acetato de etila 50% F3-4 

Acetato de etila 100% F5 

Metanol 100% F6 

Iscamento de PG-1. 

A fração F2 (5,93 g) obtida de EPG-EC (tabela acima), foi adsorvida em 

13,87 g de  silica  gel e cromatografada em coluna de  silica  gel fornecendo 7 

frações (tabela 45, pág. 203), após evaporação do solvente e análise em CCD. A 

fração F8 apresentou-se com uma única mancha, sob análise de CCD, além de 

apresentar-se com aspecto físico de sólido amorfo com coloração amarelo clara, 

solúvel em clorofórmio e com ponto de fusão 215-217°C, sendo denominada de  

PG-1, (Fluxograma 2, pág. 222) que posteriormente foi identificada através dos 

métodos espectroscópicos como sendo o diterpeno abietano barbatusina. 

Albuquerque, R. L UFC 



Clorofórmio 100% 

Clorofórmio/acetato de etila 10% 

Clorofórmio/acetato de etila 20% 

Clorofórmio/acetato de etila 30% 

Acetato de etila 100% 

Metanol 100% 

Éter de petróleo/clorofórmio 50% F2 

F3 

F4 

F5-7 

F8 

F9-10 

F11  
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Tabela 45 — Fracionamento cromatográfico da fração F-2 

(hexano : clorofórmio 50%) proveniente de EPG-EC. 

Eluentes Frações 

Fracionamento da Fração F3-4, Proveniente de EPG-EC. 

A Fração F3-4 (19,80 g), obtida do fracionamento cromatográfico de F-2 

proveniente de EPG-EC, foi adsorvida em 35,85 g  silica  gel e cromatografada em 

coluna de  silica  gel, resultando seis frações (tabela 46), após evaporação do 

solvente e análise em CCD. 

Tabela 46 —Fracionamento cromatográfico da fração F3-4 proveniente de EPG-EC 

Eluentes Frações 

Hexano/clorofórmio 20% 2 

Hexano/clorofórmio 50% 3-4 

Clorofórmio 5-6 

Clorofórmio/acetato de etila 60% 7-9 

Acetato de etila 100% 10-11 

Metanol 12  

Remoção de Clorofila da fração F7-9 (F3-4)/(EPG-EC) 

A fração F7-9 (F3-4)/(EPG-EC) (9,48 g), foi submetida ao processo de 

remoção de clorofila, por dissolução em metanol (170 mL), seguida de adição de 

150 mL de agua destilada, ocorrendo precipitação de uma resina escura (clorofila) 
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que analisada em CCD, seguida de exposição 6 luz  UV  apresentou uma intensa 

mancha vermelha característica da clorofila. A clorofila foi removida da parte 

hidroalcoólica por processo de filtragem simples. Em seguida a parte 

hidroalcoólica foi extraída com clorofórmio e posteriormente com acetato de etila 

que por análise em CCD foram consideradas semelhantes e por isso foram 

reunidos, sendo denominado F7-9 (SC). 

Fracionamento cromatográfico da fração F7-9 (SC) / (F3-4)(EPG-EC) 

A fração F7-9(SC) (6,44 g), foi adsorvida em 14,89 g de  silica  gel e 

cromatografada em coluna de  silica  gel resultando sete frações, após evaporação 

do solvente e análise adequada em CCD, (Tabela 47). 

Tabela 47 —Dados cromatográficos da F7-9(SC)/(F3-4)(EPG-EC) 

Eluentes Frações 

Hexano/diclorometano 50% 2-4 

Hexano/diclorometano 80% 5-7 

Diclorometano/acetato de etila 50% 9-13 

Diclorometano/acetato de etila 60% 14-29 

Diclorometano/acetato de eti1a70 30-34 

Acetato de etila 100% 35-46 

Metanol 100% 47  

Fracionamento da fração F30-34 / F7-9(SC)(F3-4)(EPG-EC) e Isolamento de  

PG-2,  PG-3 e PG4. 

A fração F30-34 (909 mg), foi adsorvida em 3g de  silica  gel e 

cromatografada em coluna de  silica  gel fornecendo seis frações (tabela 48, pág. 

204), após evaporação do solvente e análise em CCD. As fração F20-23; F24-30 e 

F35-37, obtidas por eluição com diclorometano : acetato de etila 50%; 50% e 60% 

respectivamente apresentaram uma (mica mancha em CCD, indicando tratar-se 

de substâncias puras, que apresentaram formato de sólido amorfo com colorações 

amarelo claro, as duas primeiras, e alaranjado a última, todas solúveis em 
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clorofórmio e denominadas PG2, PG3 e PG4 (Fluxograma 2, pág. 222) que pôr 

métodos espectrosc6picos foram caracterizadas como diterpeno abietanos 

conhecidas como 3/3-hidroxi-3-deoxobarbatusina, ciclobutatusina e a última com 

caráter inédito denominada de 718-acetil-12-desacetoxiciclobutatusina. 

Tabela 48- Fracionamento cromatográfico da fração F30-34 e isolamento de PG2, 

PG3 e PG4. 

Eluente Frações 

Dicloro metano 100% 1-4 

Diclorometano/acetato de etila 40% 9-19 

Diclorometano/acetato de etila 50% 20-23 

Diclorometano/acetato de etila 50% 24-30 

Diclorometano/acetato de etila 60% 35-37 

Acetato de etila 43-49  

Eliminação de Clorofila de EPG-EH 

A fração EPG-EH, (17,58 g, pág. 201 ) proveniente de EPG-E foi dissolvida 

em metanol 260 mL e lentamente adicionado água destilada 170 mL, ocorrendo 

um processo de extração e análise de clorofila semelhante ao processo da pág. 

202. 

Fracionamento de EPG-EH(SC) 

A fração EPG-EH(SC) (13,10 g) foi adsorvido em  silica  e cromatografado 

em coluna de  silica  gel, resultando quatro frações, após análise adequada em 

CCD. (tabela 49). 

Tabela 49 — Fracionamento cromatográfico de EPG-EH (SN) 

Eluentes Frações 

Hexano/diclorometano 50% 2 

Dic!orometano 100% 3-4 

Acetato de etila 5-6 

Metanol 7 
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Fracionamento da fração F3-4/ EPG-EH(SN) e Isolamento de PG5. 

A fração F3-4 (1,57 g), foi adsorvida em  silica  gel 3,75 g e cromatografada 

em coluna de  silica  gel, fornecendo seis frações após análise em CCD (tabela 

50), onde foi possível obter a fração F 24-37 que apresentou-se como sólido 

branco, sendo denominada  PG-5. 0 teste de  Lieberman Bouchard  mostrou 

coloração esverdeada indicativa de esteráide, que foi identificado pôr dados 

espectroscópicos, como uma mistura de /3-sitosterol e estigmasterol. 

Tabela 50 — Fracionamento cromatografico de F3-4 e Isolamento de PG5. 

Eluentes Frações 

Hexano/diclorometano 50% 2-8 

Diclorometano 100% 24-37 

Diclorometano acetato de etila 20% 38-42 

Diclorometano/acetato de etila 50% 57-60 

Acetato de etila 100% 72-80 

Metanol 100% 81 

Fracionamento do Extrato Hexânico das Folhas de P. grandis (EPGH). 

0 extrato bruto de EPGH (21,87 g) foi adsorvido em 63,33 g de  silica  gel e 

cromatografado em coluna filtrante de  silica  gel, fornecendo quatro frações (tabela 

51). As frações obtidas foram submetidas ao teste de Lierberman  Bouchard  cujos 

resultados encontram-se descritos na tabela abaixo. 

Tabela 51 — Fracionamento cromatografico de EPG-H 

Eluentes Frações Lierberman - Bouchard 

      

      

 

Hexano 1 

Hexano/acetato de etila 50% 2-5 verde (esteráide) 

Acetato de etila 100% 6-8 vermelho (triterpeno) 

Metanol 100% 9 
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Estudo Cromatogrifico da fração F2-5/(EPG-H) e fracionamento da 

F63/(EPG-H) e Isolamento de  PG-6 

A fração F2-5 (9,52 g) comparada em CCD com uma mistura de 

/3-sitosterol e estigmasterol (PG5) mostrou conter esta mistura majoritária 

juntamente com outras impurezas menores. 

A fração F6-8 (5,03 g) adsorvida em  silica  gel e cromatog rafada em coluna 

de  silica  gel forneceu cinco frações, após evaporação do solvente e análise em 

CCD (tabela 52). Dentre as frações obtidas, a fração F7-12 apresentou-se como 

solido branco amorfo, revelando teste positivo para triterpeno, sendo denominada  

PG-6. Dados espectroscópico mostraram que trata-se de mistura dos triterpenos 

a-amirina e /3-amirina. 

Tabela 52 — Dados cromatográficos da F6-8/(EPG-H). 

 

Eluentes 

 

Frações 

2-6 

7-12 

29-33 

34-35 

36 

 

Lieberman Bouchard  

 

      

Hexano/acetato de etila 25% 

Hexano/acetato de etila 40% 

Hexano/acetato de etila 70% 

Acetato de etila 100% 

Metanol 

 

Vermelho triterpeno 

Vermelho triterpeno 

 

Obtenção do Extrato Metanólico dos Talos de P. grandis. 

Os talos frescos (8,05 kg) foram secos (2,25 g), triturados mecanicamente 

e submetidos a extração exaustiva com metanol, a temperatura ambiente, pôr um 

período de três dias, obtendo-se 63,63 g de um extrato viscoso, de coloração 

amarela escura, denominada EPG-TM, após destilação do solvente 

(Fluxograma abaixo) 

Fluxograma — Obtenção do extrato metanolico dos talos de P. grand/s. 

Talos Frescos 
8,05 Kg  

Seco — 2,25 g 
Triturado 
Extração com 
metanol 

Torta 

Extrato Metanólico 
63,63 g 

EPG-TM 
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Fracionamento do extrato metanólico dos talos de P. grandis. 

0 extrato metanólico (EPG-TM, pág. 207) (63,63 g) foi adsorvido em 

137,26 g de  silica  gel pôr meio de atrito mecânico em gral de porcelana e 

cromatografado em funil de separação com  silica  gel, resultando seis frações 

(Tabela 53). 

Tabela 53 — Dados cromatográficos de EPG-TM. 

Eluentes Frações Peso (g) 

Hexano 100% EPGT-MH 2,03 

Hexano/diclorometano 50% EPGT-MC 3,70 

Dicloro metano 100% EPGT-MC1 2,88 

Diclorometano/acetato de etila 50% EPGT-MCA 5,57 

Acetato de etila 100% EPGT-MA 15,67 

Metanol 100% EPGT-MM 19,98  

Rendimento 78,33 

Fracionamento da fração EPGT-MC, obtida pôr eluição com 

hexano:diclorometano 50% 

A fração EPGT-MC (3,70 g, tabela - 53), apresentou-se como um sólido 

pastoso amarelo, com algumas manchas amareladas bem definidas em CCD. 

Esta foi cromatografada em coluna de  silica  gel, fornecendo seis frações após 

análise em CCD (Tabela 54, abaixo). 

Tabela 54 - Fracionamento cromatográfico de EPGT-MC. 

Eluentes Frações 

Hexano/diclorometano 25% 28-44 

Hexano/diclorometano 40% 45-56 

Hexano/diclorometano 70 57-58 

hexano/acetato de etila 20% 59-75 

Hexano/acetato de etila 50% 76-78 

Metanol 100% 79-80 
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Fracionamento da fração F59-75/(EPGT-MC). 

A fração F59-75 (EPGT-MC) (934 mg) eluida com hexano : acetato de etila 

20% foi adsorvida em 3 g de  silica  gel e cromatografada em coluna de  silica  gel 

fornecendo cinco frações após análise em CCD. (Tabela 55) 

Tabela 55 — Fracionamento cromatográfico da F59-75 / (EPGT-MC). 

Eluentes Frações 

Hexano/acetato de etila 5% 1-30 

Hexano/acetato de etila 20% 31-57 

Hexano/acetato de etila 50% 58-64 

Acetato de etila 100% 70-75 

Metanol 76  

UFC 

Fracionamento da fração F31-57/(F59/75)/(EPGT-MC) (tabela — 55) 

A fração F31-57 (469 mg) apresentando uma mancha amarela e algumas 

impurezas em CCD, foi adsorvida em  silica  gel 0,99 g e cromatografada em 

coluna de  silica  gel fornecendo 5 (cinco) frações após análise em CCD, 

(tabela 56). 

Tabela 56 — Dados cromatográfico da F31-37/(F59/75)/(EPGT-MC). 

Eluentes Frações 

Hexano/diclorometano 20% 5-20 

Hexano/diclorometano 30% 27-35 

Hexano/diclorometano 60% 36-40 

Diclorometano 48-54 

Metanol 55  

Fracionamento da Fração (F5-20 - tabela 56) e Isolamento de  PG-7. 

A fração oleosa de cor amarela F5-20 (365 mg), apresentou-se em CCD 

com leve impureza na base. Após duas colunas cromatográficas usando-se  silica  

gel, obteve-se a fração F-22 (fluxograma 4, pág. 224) oleosa que foi 
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denominada  PG-7. Os dados espectrais permitiram identificar  PG-7 como sendo o 

diterpeno abietano denominado ferruginol. 

Fracionamento da Fração EPGT-MCI 

A fração EPGT-MCI (2,88 g, pág. 208) apresentou-se como sólido pastoso 

amarelo com varias manchas amareladas quando analisada em CCD. A fração foi 

adsorvida em  silica  gel 6,76 g e cromatografada em coluna de  silica  gel 

fornecendo seis frações (Tabela 57). 

Tabela 57 — Dados cromatográficas da Fração EPGT-MCI 

Eluentes Frações 

Hexano 100% 1-7 

Hexano/diclorometano 25% 8-19 

Hexano/diclorometano 50% 20-27 

Diclorometano 100% 28-32 

Dicbrometano/acetato de etila 50% 33-44 

Acetato de etila 100% 45-51  

Fracionamento da Fração (F8-19-tabela-57) e Isolamento de  PG-8. 

A fração F8-19 (365 mg) mostrou-se como sólido pastoso com leve 

impureza na origem. Esta fração foi adsorvida em  silica  gel 753 mg e 

cromatografada em coluna de  silica  gel, resultando seis frações (tabela 58, 

pág. 211). A fração oleosa F2-7 apresentou-se com apenas uma mancha amarela 

em CCD e foi denominada  PG-8. Pôr meio de dados espectrosc,ópicos  PG-8 foi 

caracterizado como diterpeno abietano aromático não funcionalizado denominado 

abietatrieno (Fluxograma 4, pág. 224). 
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Tabela 58— Fracionamento cromatográfico da fração F8-19 / EPGT-MC1 

Eluentes Frações 

Hexano/diclorometano 10% 2-7 

Hexano/diclorometano 40% 8-19 

Hexano/diclorometano 75% 28-38 

Diclorometano 100% 42-51 

Acetato de etila 100% 52 

Acetilação da Fração F20-271 EPGT-MCI (hexano: diclororometano 50%) 

(tabela 57 pág. 210) 

A fração F20-27 (78 mg), apresentou-se com duas manchas amareladas 

com RF muito próximos. Na tentativa de separar os dois constituintes a fração foi 

submetida a acetilação em piridina (1 mL) e anidrido acético (4 mL), a temperatura 

ambiente pôr 24 horas. A, mistura reacioanal adicionou 30 mL de água destilada e 

dez mL de ácido cloridrico 20%, em seguida extraiu-se com três porções de 30 mL 

de clorofórmio que foram reunidas e submetidas ao processo de secagem com 

sulfato de sódio anidro e concentrada em rotavapor resultando 103 mg do material 

acetilado, denominado F20-27 acet. que em CCD mostrou a presença de dois 

constituintes separados. 

Fracionamento da fração F20-27 acet./( F20-27)/ EPGT-MCI e Isolamento de 

PGE-9. 

A fração F20-27 acet. (103,0 mg) foi adsorvida em  silica  gel e 

cromatografada em coluna de  silica  gel na tentativa de obter-se os dois 

constituintes desejados. Esta coluna forneceu seis frações (tabela 59, pág. 212), 

onde a fração F22-27 revelou-se com apenas uma única mancha em CCD, com 

aspecto físico de resina amarela e ponto de fusão 79-80°C. Logo, pôr meio de 

dados espectroscópicos foi possível caracterizá-la como sendo um diterpeno do 

tipo abietano denominado de ferruginol acetilado  (PG-9), (fluxograma 4, pág. 224). 
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Tabela 59 — Fracionamento cromatográfico da fração F20-27 

acet./(F20-27)/(EPGT-MCI) 

Eluentes Frações 

Hexano/diclorometano 20% 1-11 

Hexano/diclorometano 50% 12-21 

Diclorometano 100% 22-27 

Diclorometano/acetato 10% 28-33 

Acetato de etila 100% 34 

5.7 — Isolamento dos Constituintes Químicos de Plectranthus omatus. 

Obtenção dos Extratos Hexânico e Etanólico das Folhas de P. omatus. 

As folhas frescas (8,55 kg), foram secas (472,50 g) trituradas 

mecanicamente e submetidas a extração exaustiva com etanol a temperatura 

ambiente pôr um período de três dias. A solução resultante foi filtrada e destilada 

sob pressão reduzida fornecendo 36,62 g de um extrato viscoso de coloração 

escura denominada de EPO-E. (Fluxograma abaixo). 

Fluxograma - Obtenção do extrato etanálico (EPO-E) das de P. omatus. 

Folhas Fresca 
(8.55K) 

Folha seca (472,50g) 
Triturada 
Extração etanol 

• 
Extrato Etanólico 

36,62 g 
EPO-E 

Fracionamento do Extrato Etanólico das Folhas de P. ornatus (EPO-E). 

0 extrato EPO-E (36,62 g) foi adsorvido em 83,25 g de  silica  gel, pôr meio 

de atrito mecânico em gral de porcelana e cromatografado em funil de separação 
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com  silica  gel. Os eluentes após concentrados em evaporador rotativo 

apresentaram os seguintes resultados (Tabela 60, abaixo). 

Tabela 60 — Fracionamento cromatográfico de EPO-E. 

 

Frações Peso (g) Eluentes 

 

1111111MMINOMMIIMINUINIIIMMIIM 

Hexano 100% 

Diclorometano 100% 

Acetato de etila 100% 

Metanol 100% 

EPO-EH 0,75 

EPO-EC 2,37 

EPO-EA 21,55 

EPO-EM 4,95  

Rendimento 80,93  

Fracionamento da Fração EPO-EA 

A Fração EPO-EA (tabela 60), (21,55 g) apresentou-se como sólido 

amarelo escuro que analisado pôr CCD, mostrou comportamento bem polar 

(clorofórmio/acetato de etila 20%). Esta fração foi adsorvida em  silica  gel 62,90 g e 

cromatografada em coluna de  silica  gel, fornecendo quatro frações após análise 

adequada em CCD (Tabela 61, abaixo). 

Tabela 61 — Fracionamento cromatográfico da fração EPO-EA. 

Eluente Frações Peso (g) 

Diclorometano 100% 1-8 

Diclorometano/acetato de etila 30% 9-11 

Acetato de etila 100% 12-14 

Metanol 100% 15 

Rendimento 

 

3,01 

1,43 

9,53 

4,02 

83,52  

  

   

   

Fracionamento da Fração F1-8/(EPO-EA). 

A fração F1-8/(EPO-EA - 3,01g) apresentando manchas amarelas quando 

analisadas em CCD, foi adsorvida em 8,03g de  silica  gel e cromatografada em 

coluna de  silica  gel fornecendo três frações (Tabela 62, pág. 214). 
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Eluentes 

  

Frações 

   

Eluentes Frações 

Diclorometano 100% 

Diclorometano/acetato de etila 30% 

Acetato de etila 100% 

Metanol 100% 

7-12 

33-42 

72-85 

86  

Fracionamento da Fração F33-42/ (F3)/(F1-8)/(EPO-EA). 

A fração F33-42 (227 mg) sólido resinoso, foi adsorvida em  silica  e 

recromatografada em coluna de  silica  gel fornecendo cinco frações após análise 

em CCD (Tabela 64). 

Tabela 64— Fracionamento cromatográfico da F33-42/(F3)/(F1-8)/(EPO-EA). 
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Tabela 62 — Fracionamento cromatográfico da fração F1-8/(EPO-EA). 

   

Peso (g) Eluentes 

 

Frações 

    

   

Diclorometano 100% 

Acetato de etila 100% 

Metanol 100% 

Rendimento 89,10 

Fracionamento da Fração F3/(F1-8)/(EPO-EA). 

A fração F3 (0,95 g), (tabela — 62) apresentando-se como sólido resinoso 

amarelo, foi adsorvida em  silica  gel 1,95 g e cromatografada em coluna de  silica  

gel, fornecendo quatro frações após análise em CCD (Tabela 63, abaixo) 

Tabela 63 — Fracionamento cromatográfico da fração F3/(F1-8)/(EPO-EA). 

Diclorometano 8-15 

diclorometano/acetato 40% 45-54 

Diclorometano/acetato 70% 72-74 

Acetato de etila 92-98 

Metanol 99 
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Fracionamento da fração F72-74 e Isolamento de P010. 

A Fração F72-74 (88 mg) (tabela 64) sólido amarelado, que em CCD 

mostrou mancha bem definida, porem alongada, foi adsorvida em 145 mg de  

silica  gel e cromatografada em coluna de  silica  gel fornecendo cinco frações, após 

adequada análise em CCD (tabela 65). Dentre as frações obtidas a fração F-12-14 

foi lavada com hexano a quente e posteriormente com acetato de etila a frio, 

fornecendo a fração F12-14, que foi recristalizada em metanol, obtendo-se a 

fração denominada P0-10 solúvel em metanol (fluxograma — 5, pág. 225). Por 

meio de dados espectrais foi possível caracterizar esta fração como uma flavona 

conhecida por circimaritina. 

Tabela 65— Fracionamento cromatográfico e isolamento de P0-10. 

Eluentes Frações 

Diclorometano 1-7 

Diclorometano/acetato de etila 30% 12-14 

Acetato de etila 100% 42-52 

Metanol 100% 53 

Fracionamento da fração F9-11/(EPO-EA) 

A fração F9-11/(EPO-EA, pág. 213) (1,43 g), sólido amarelo foi adsorvida 

em  silica  gel 3,86 g e recromatografada em coluna de  silica  gel, fornecendo seis 

frações após análise em CCD (tabela 66). 

Tabela 66— Fracionamento cromatográfico da fração F9-11(EPO-EA). 

Eluente Frações 

Clorofórmio 100% 40-61 

Clorofórmio /acetato de etila 10% 62-88 

Clorofórmio/ acetato de etila 30% 89-95 

clorofórmio/acetato de etila 50% 102-118 

Acetato de etila 100% 120-129 

Metanol 100% 130 
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Fracionamento da fração F62-88/F(9-11)/(EPO-EA) 

A fração F62-88 (487 mg) (tabela 66), apresentou manchas amareladas em 

CCD bem definidas, sendo então adsorvida em  silica  gel e cromatografada em  

silica,  fornecendo oito frações (tabela 67), após análise em CCD. 

Tabela 67 — Fracionamento cromatográfico da fração F62-88/F9-11/(EPO-EA) 

Eluentes Frações 

Hexano/diclorometano 50% 1-7 

Di:lorometano 100% 9-16 

Diclorometano/acetato de etila 20% 17-53 

Diclorometano/acetato de etila 30% 54-69 

Diclorometano/acetato de etila 40% 70-82 

Diclorometano/acetato de etila 70% 104-115 

Acetato de etila 100% 116-121 

Metanol 100% 122 

Fracionamento da fração F54-69 e isolamento de P0-12. 

A fração F54-69 (69 mg) (tabela — 67), apresentou duas manchas em CCD 

(clorofórmio/acetato de etila 20%), uma quase na origem e a outra a meia altura 

na coloração vermelha. Esta passou por dois processos de separação em placa 

preparativa usando-se o eluente acima citado na tentativa de eliminar a impureza. 

Do fracionamento resultou 22 mg de um sólido vermelho que foi dissolvido em 

clorofórmio e cromatografado em pequena coluna (pipeta pasteur) com  silica  gel, 

resultando entre outras a fr‘ação denominada P0-12, na forma de sólido amorfo 

com coloração vermelha, que pôr dados espectroscópicos foi caracterizada como 

o diterpeno abietano denominado de ornantina B (fluxograma 5, pág. 225). 

Fracionamento da Fração F12-14/(EPO-EA) 

A fração F12-14 (9,531 g), sólido amarelado, foi adsorvido em  silica  gel 

3,86 g e cromatografada em coluna de  silica  gel, fornecendo cinco frações após 

adequada análise em CCD (Tabela 68, pág. 217). 
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Tabela 68 — Fracionamento cromatográfico da fração F12-14/(EPO-EA) 

Eluentes Frações 

Hexano/acetato de etila 20%  1-11 

Acetato de etila 100% 32-34 

Acetato de etila/Metanol 10% 35-44 

Acetato de etila/metanol 20% 45-48 

Metanol 100% 49  

Fracionamento da fração F35-44/(F12-14)/(EPO-EA). 

A fração F35-44 (4,04 g), (tabela 68) foi adsorvida em 8,08 g de óxido de 

alumínio e cromatografada em coluna de óxido de alumínio não ativada em estufa. 

0 fracionamento forneceu cinco frações após analise em CCD de  silica  gel 

(Tabela 69). 

Tabela 69 — Fracionamento cromatográficos da fração F35-44/(F12-14)/(EPO-EA). 

Eluentes Frações 

Hexano 1 

Hexano/diclorometano 50% 2-12 

Dicloro metano 100% 13 

Diclorometano/acetato de etila 50% 14 

Metanol 15  

Fracionamento da fração F14/ (F3544)/(F12-14)/(EPO-EA). 

A fração F14 (2,87 g), (tabela — 69) apresentando polaridade relativamente 

alta em CCD (diclorometano/acetato de etila 40%), foi adsorvida em óxido de 

alumínio 5,74 g e cromatografada em coluna de óxido de alumínio fornecendo 

cinco frações após devida análise em CCD de  silica  gel (Tabela 70, pág. 218). 
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Tabela 70 — Fracionamento cromatográfico da fração F14/(F35-44)/ 

(F12-14)/(EPO-EA) 

Eluentes Frações 

Clorofórmio 100% 36-48 

Clorofórmio/acetato de etila 30% 49-53 

Clorofórmio acetato de etila 30% 55-59 

Acetato de etila 100% 60-75 

Metanol 100% 76  

Fracionamento da fração F55-59 (tabela — 70) 

A fração F55-59 (1,15g) sólida, foi adsorvida em 4,23 de  silica  gel e 

cromatografada em coluna de  silica  gel, fornecendo seis frações após analise em 

CCD (Tabela 71) 

Tabela 71 — Fracionamento cromatográfico F55-59 (tabela — 70) 

Eluentes Frações 

Diclorometano/acetato de etila 10% 19-44 

Diclorometano/acetato de etila 20% 45-52 

Diclorometano/acetato de etila 30% 53-71 

Diclorometano/acetato de etila 50% 72-96 

Acetato de etila 100% 106-114 

Metanol 100% 115 

Cromatografia da fração F45-52 e Isolamento de P0-13. 

A fração F45-52 (45 mg) apresentou em CCD (clorofórmio/acetato de etila 

30%), três manchas amareladas duas com aproximadamente o mesmo RF e a 

outra na origem. A fração F-45-52 foi submetida a processo de isolamento em 

placa preparativa repetindo-se o processo três vezes, com o mesmo solvente 

citado acima, obtendo 27 mg de um sólido vermelho contendo duas substâncias 

(CCD) uma na origem e outra a meia altura. A fração foi recromatografada em 
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coluna de  silica  gel em pipeta pasteur, resultando na fração denominada P0-13, 

que apresentou aspecto físico de sólido amorfo vermelhado, solúvel em 

clorofórmio. Por análise dos dados espectroscópicos foi identificada como um 

diterpeno abietano denominado de ornantina C (Fluxograma 5, pág. 225) 

Fracionamento da Fração EPO-EC. 

A fração EPO-EC (2,37 g) apresentou-se como um sólido viscoso 

amarelado que analisado em CCD, apresentou uma longa faixa amarelada 

provavelmente contendo várias substâncias juntas. A fração foi adsorvida em  

silica  gel 6,75 g e cromatografada em coluna de gel de  silica,  fornecendo cinco 

substâncias após análise devida em CCD (tabela 72, abaixo) 

Tabela 72 — Fracionamento cromatográfico da fração EPO-EC. 

Eluente Frações 

Diclorometano 100% 6-9 

Diclorometano/acetato de etila 50% 10-12 

Doclorometano/acetato de etila 75% 13-15 

Acetato de etila 100% 16-18 

Metanol 19 

Fracionamento da fração F 13-15/EPO-EC (tabela - 72) 

A fração F13-15 (1,41 g) sólido amarelado foi adsorvida em 3,07 g de  silica  

gel e cromatografada em coluna de  silica  gel, fornecendo cinco frações após 

devida análise em CCD (tabela 73, abaixo) 

Tabela 73 — Fracionamento cromatográfico da fração F 13-15/EPO-EC 

Eluentes Frações 

Diclorometano 100% 26-47 

Diclorometano/ acetato de etila 10% 52-75 

Diclorometano/acetato de etila 20% 76-84 

Diuorometano/acetato de etila 30% 85-90 

Acetato de etila 91-95 
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Fracionamento da Fração F52-7511:13-15/EPO-EC 

A fração F52-75 (957 mg), (tabela — 73) sólida amarelada, foi adsorvida em 

1,91 g de  silica  gel e cromatografada em coluna de  silica  gel, fornecendo seis 

frações após análise em CCD (tabela 74) 

Tabela 74- Fracionamento cromatográfico da fração F52-75/(F13-15)/EPO-EC 

Eluentes Frações 

Diclorometano 100% 36-39 

Diclorometano/acetato de etila 10% 40-55 

Diclorometano/acetato de etila 30% 56-64 

Diclorometano/acetato de etila 50% 65-67 

Acetato de etila 68-70 

Metanol 71-76 

Fracionamento da Fração F40-55 e isolamento de P0-11. 

A fração F40-55 (96 mg), (tabela — 74) apresentou-se quase pura com uma 

mancha a meia altura, um leve rastro e material na origem, quando eluida em 

diclorometano/acetato de etila a 20% em CCD. A fração foi adsorvida em 

192 mg de  silica  gel e cromatografada em coluna de  silica  gel, fornecendo oito 

frações quando devidamente analisada em CCD. A fração F51-53 apresentou-se 

com coloração vermelha, solúvel em clorofórmio, com ponto de fusão 189-191°C e 

foi denominada de P0-10. Dados espectrosc6picos mostraram tratar-se de um 

diterpeno abietano denominado de omantina A (fluxograma — 6, pág.226). 

Fracionamento da fração F 6-9/EPO-EC (tabela — 72) 

A fração F6-9 (EPO-EC, tabela - 72) 939 mg, após ser submetido a uma 

série de colunas cromatográficas de  silica  gel, conduziu á fração 

F13-14, denominada P0-14, apresentando-se na forma de sólido amorfo de 
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coloração amarela claro, que pôr comparação com  PG-1, foi denominada como o 

diterpeno do tipo abietano conhecido por barbatusina. 

Fracionamento da Fração EPO-EH e isolamento de EPO-10 

A fração EPO-EH (753 mg, tabela - 60), após uma série de colunas 

cromatográficas em  silica  gel, obteve-se as frações denominada P0-15 e P0-16, 

que apresentaram na forma de um sólido branco amorfo. A análise pôr 

comparação com  PG-5 e  PG-6 em CCD e com dados de RMN1H foi possível 

identificar como sendo a mistura de Asitosterol e estigmasterol e aefl - amirina 

respectivamente (Fluxograma 6, pág. 226). 
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Fluxoarama 2—  Obtenção das substâncias denominadas PG1, PG2. PG3, PG4 e 
PG5 das folhas de Plectranthus grandis 

Folhas 
990 g 
Seca 
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Fluxograma 3 -- Obtenção da substância denominadas PG6 das folhas de 
Plectranthus grandis 
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Fluxograma 4  —  Obtenção das substancias denominadas PG7, PG8 e PG9 dos 

talos de Plectranthus grandis. 

Talos Seco 
2,25 Kg 

Ir 
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Fluxoarama 6  — Obtenção das substâncias denominadas P011, P014, P015 e 
P016 de Plectranthus omatus. 
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6.0 - Caracterização de um marcador químico para as Quatro Espécies de 

Plectranthus Cultivadas no Horto de Plantas Medicinais Francisco José de 

Abreu Matos da Universidade Federal do Ceará. 

0 estudo químico para caracterizar um possível quimiomarcador foi feito 

inicialmente pelo processo de cromatografia em camada delgada (C.C.D),  

(fig.  136, pág. 228), utilizando-se como provável quimiomarcador (padrão) a 

substância barbatusina, substância encontrada em quantidade significativa na 

espécie P. barbatus e isolada por Kerntopf, 1998. Assim, foram realizados extratos 

éter de petróleo e cloroformico das folhas das quatro espécies acima e aplicados 

em C.C.D juntamente com o marcador químico estabelecido, observando desta 

forma que no extrato éter de petróleo e extrato clorofórmico existia a presença de 

inúmeros outros constituintes e que barbatusina encontra-se presente nos extratos 

das espécies P. barbatus, P. grandis, P. omatus e completamente ausente em 

P. amboinicus. Assim, pode-se concluir do estudo em C.C.D que barbatusina 

encontra-se em teores elevados em P. barbatus e P. grandis, por sua vez, em 

P. omatus em teores bem menor, e até mesmo, com certa coloração diferenciada, 

provavelmente por esta em combinação em mesmo RF com outros constituintes 

químicos. A segunda etapa para caracterizar com precisão a presença do 

quimiomarcador nas três espécies referendadas em C.C.D, foi tentar isolar 

barbatusina por técnicas cromatograficas. Desta forma, como barbatusina já havia 

sido isolado anteriormente em P. barbatus por Kerntopf (1988), como mencionado 

acima, e de forma apreciável, ou seja, esta estava como um dos constituintes 

majoritários. 0 estudo cromatografico em busca de barbatusina foi realizado 

apenas com as espécies P. grandis e P. omatus que por meio de sucessivas 

cromatografias, barbatusina foi obtida nas duas espécies, como visto no inicio do 

trabalho  (PG-1 e P0-14). Vale mencionar que aparentemente barbatusina em 

P. grandis não é tão comum como em P. barbatus, pois seu isolamento não foi tão 

freqüente. Por sua vez a presença de barbatusina em P. omatus como indicado 

em CCD foi bem menos intensa. Vale mencionar que em CCD semelhantemente 

Albuquerque, R.L UFC 
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ao estudo cromatográfico em coluna (Albuquerque 2000), os extratos de 

P. amboinicus não mostraram presença de barbatusina. 

Assim, com base no estudo de cromatografia em CCD e em colunas 

cromatograficas, foi concluído que barbatusina pode ser considerada como um 

provável quimiomarcador das espécies de P. barbatus, P. omatus e P. grandis 

plantas que são todas utilizadas como baldo pela população. 

Figura 136-Cromatografia em camada delgada dos extratos das quatro espécies 

de Plectranthus do HPM-FJAM/UFC, com comparação com barbatusina em busca 

de caracteriza-la como marcador químico 

4 1 2 3 4 5  
1 2 3 4 5  

Placa A 
Cromatografia em C.C.D. do 
extrato éter de petróleo das 
quatros espécies de Plectranthus 

1- barbatusina 
2- Plectranthus barbatus 
3- Plectranthus amboinicus 
4- Plectranthus grandis 
5- Plectranthus omatus 

Eluente- clorofórmio/acetato 30% 
Revelador- vanilina 

Placa B 
Cromatografia em C.C.D do 
extrato clorofórmio das quatro 
espécies de Plectranthus: 

1- barbatusina 
2- Plectranthus barbatus 
3- Plectranthus amboinicus 
4- Plectranthus grandis 
5- Plectranthus omatus 

Eluente- clorofórmio/acetato 30% 
Revelador- vanilina 

Albuquerque, R.L LTFC 
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7 - Conclusão 

Pesquisa no  Chemical Abstract  (1907-2003) revelou presença quase 

exclusiva de diterpenos principalmente os dos tipos labdano e abietano para as 41 

espécies do gênero Plectranthus pesquisadas na literatura especializada. 

0 estudo do extrato etanolico das folhas de P. grandis forneceu, mediante 

várias técnicas cromatograficas, quatro diterpenos do tipo abietano conhecidos 

como coleons por apresentarem um anel espirociclopropanico, os quais foram: 

barbatusina e ciclobutatusina já isolado anteriormente por nosso grupo de 

pesquisa e 3fi-hidrox1-3-deoxobarbatusina contribuindo com dados de RMN13C e 

bidimensionais, além de 7a-acetil-12-desacetoxiciclobutatusina este inédito na 

literatura. Além disto, foi identificado e isolado uma mistura de fitoesteroides 

conhecidos como 16-sitosterol e estigmasterol e uma mistura dos triterpenos 

ursano e oleano a e fi- amirina. 

0 fracionamento cromatográfico do extrato metanálico dos talos de 

Plectranthus grandis possibilitou o isolamento de dois diterpenos aromáticos do 

tipo abietano, identificados como ferruginol e abietatrieno registrados pela primeira 

vez em Plectranthus grandis. 

0 fracionamento cromatografico usando-se em muitos casos óxido de  

alumina  como suporte fixo para o estudo das frações do extrato etanálico das 

folhas de Plectranthus omatus, permitiu o isolamento de um flavona identificada 

como cirsimaritina, que apesar de ser identificado na literatura é a primeira vez 

que é isolado de P. omatus. Ainda foi possível o isolamento de três diterpenos 

abietanos inéditos denominados ornantina A, ornantina B e ornantina C, além do 

isolamento do diterpeno barbatusina que permitiu sugerir que tal compostos 

poderia ser considerado como quimiomarcador para as espécies Plectranthus 

grandis, Plectranthus omatus e Plectranthus barbatus. Ainda das folhas de 

Plectranthus omatus foram identificadas e isoladas as misturas de fitoesteroides 

fi-sitosterol e estigmasterol e dos triterpenos a e p- amirinas. 

Doutorando: Albuquerque, R. L UFC 
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0 estudo do óleo essencial das quatro espécies de Plectranthus feito 

durante o ano e seu estudo durante o dia mostrou variações qualitativas e 

quantitativas em sua composição química. Desta forma foram identificados os 

seguintes constituintes majoritários dos óleos: P. barbatus - a-pineno, 

(Z) Amirceno, Aocimeno; trans-cariofileno; germacreno D e eremofileno. 

P. amboinicus - p-cimeno; p-felandreno; timol; carvacrol; trans-carioffleno; 

(E) a-bergamoteno. P. grandis - a-copaeno; trans-cariofileno; germacreno D e 

zingibereno. P. ornatus 1,4-terpineol; timol; carvacrol; trans-cariofileno; 

germacreno D e óxido de cariofileno. 

Doutorando: Albuquerque, R. L UFC 
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8.0 - Constantes Físicas e Dados Espectrométricos dos Constituintes 

Químicos Isolados ou Identificados  

PG-1 

OAC 
E 16  

Aspectos Gerais 

Nome = barbatusina 

Fórmula Molecular = C24H3008 

Peso Molecular = 446 

Ponto de Fusão = 215-217 °C 

Aspecto Físico = sólido amorfo amarelado 

Solubilidade = clorofórmio (CHCI3) 

Espectrometria de RMN 1H(500 MHz, CDCI3) - 8 (Multiplicidade Constante de 

Acoplamento em Hz, Correlação estrutural)  (fig.  44, pág. 95). 

2,24 e 1,59 (m, H-1); 2,62 (m, H-2); 2,31(sl, H-5); 5,29 (sl, H-6); 4,62 (sl, H-

7); 5,01 (s, H-12), 2,11 (m, H-15); 1,38 (dd, J 9,0-4-2; Ha-16); 1,05 (dd, J 7,3-4,2, 

H3-16); 1,41 (d); 1,23 (s); 1,15 (s); 1,64 (s); 2,01 (s); 2,09 (s). 

Espectrometria de RMN 13C (125 MHz, CDCI3) - 8  (Padrão  de  hidrogenação, 

Correlação estrutural)  (fig. 40, pág. 94). 

215(C,C3); 47,09 (C, C4); 141,41 (C, C8); 153,66 (C, C9); 38,48 (C, C10); 

194,65 C, C11) 35,08 (C, C13); 196,10 (C, C14); 170,48 (Ac0-6); 170,04 (Ac0-

12); 47,03 (CH, C5); 70,98 (CH, C6); 64,00 (CH, C7); 78,02 (CH, C12); 22,43 (CH, 

015); 35,21 (CH2,  Cl);  34,01 (CH2, C2); 26,35 (CH2, C16); 13,36 (CH3, C17); 

28,24 (CH3, C18); 22,65 (CH3, 019); 21,29 (CH3, 020); 21,78 (Ac0-6); 21,04 

(Ac0-12). 

Albuquerque, R. L. UFC 
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PG-2 

HO  

Aspectos Gerais 

Nome = 30-hidroxi-3-deoxobarbatusina 

Fórmula Molecular = C24H3208 

Peso Molecular = 448 

Ponto de Fusão = 205-207°C 

Aspecto Físico = sólido amorfo amarelado 

Solubilidade = clorofórmio (CHCI3) 

Espectrometria de RMN 1H(500 MHz, CDCI3) - 8 (Multiplicidade Constante de 

Acoplamento em Hz, Correlação estrutural )  (fig.  49,  pig.  101). 

2,02 e 1,06 (m, H-1); 1,78 e 1,24 (m, H-2); 1,57(sl, H-5); 5,49 (sl, H-6); 4,52 

(sl, H-7); 5,30 (s, H-12), 2,16 (m, H-15); 1,34 (dd, Ha-16); 1,05 (dd, H3-16); 1,14 

(d, H-17); 1,17 (s, H-18); 0,99 (s, H-19); 1,68 (s, H-20); 2,03 (s, Ac0-6); 2,05 (s, 

Ac0-12). 

Espectrometria de RMN 13C (125 MHz, CDCI3) - 8 (Padrão de hidrogenação, 

Correlação estrutural)  (fig.  45, pág. 101). 

39,46(C,C4); 140,90 (C, C8); 155,72 (C, 09); 38,84 (C, C10); 194,68 (C, 

C11); 35,10 (C, C13); 196,18 (C, 014); 170,63 (Ac0-14); 170,19 (Ac0-12); 78,52  

(CH,  C3); 47,25  (CH,  05); 71,49  (CH,  C6); 65,28  (CH,  07); 78,56  (CH,  C12); 21,84  

(CH,  C15); 35,77(CH2, Cl); 27,63 (CH2, C2); 27,09 (CH2, C16); 13,32 (CH3, C17); 

28,24 (CH3, 018); 17,38 (CH3, 019); 22,21 (CH3, C20); 21,08 (Ac0-6); 21,85 

(Ac0-12). 

Albuquerque, R. L. UFC 
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PG-3 

17  

Aspectos Gerais 

Nome = Ciclobutatusina 

Fórmula Molecular = C24H3209 

Peso Molecular = 464 dalton 

Ponto de Fusão = 196-198°C 

Aspecto Físico = sólido amorfo alaranjado 

Solubilidade = clorofórmio (CHCI3) 

Espectrometria de RMN 1 H(500 MHz, CDCI3) - 8 (Multiplicidade Constante de 

Acoplamento em Hz, Correlação estrutural )  (fig.  55, pág. 109). 

2,39 (dd, J 9,3-4,4; H-1); 2,02 (d, J 5,0; H-5); 5,51(t, J 5,4; H-6); 3,95 (t, J 

5,4; H-7); 2,71 (d, J 4,6; H-8); 5,55 (s, H-12), 1,84 (m, H-15); 2,74 (dd, J 15,2-4,4; 

H16a); 2,43 (dd, J 15,2-9,3 H13-16); 1,23 (dd, J 7,7-4,2 Ha-2); 0,92 (dd, J 7,7-2,8, 

H13-2); 1,17 (d, J 6,5; H-17); 1,08 (s, H-18); 1,10 (s, H-19); 1,31 (s, H20); 2,08 (s, 

Ac0-6); 2,00 (s, Ac0-12). 

Espectrometria de RMN 13C (125 MHz, CDCI3) - 8  (Padrão  de  hidrogenação, 

Correlação estrutural  ) (fig. 56, pág. 110). 

213,02 (C,C3); 46,73 (C, C4); 78,37 (C, C9); 36,09 (C, C10); 76,17 (C, 

C11); 36,23 (C, C13); 211,24 (C, C14); 170,90 (Ac0-6); 171,21 (Ac0-12); 52,19 

(CH, C1); 46,21 (CH, 05); 75,13 (CH, C6); 74,92 (CH, C7); 55,04 (CH, 08); 77,25 

(CH, 012); 22,76(CH, C15); 33,11 (CH2, C2); 24,87 (CH2, C16); 14,59 (CH3, 017); 

27,91 (CH3, C18); 20,84 (CH3, 019); 17,59 (CH3, C20); 21,84 (Ac0-6); 21,84 

(Ac0-12). 

Albuquerque, R. L. UFC 



234  
Constantes Físicas  

PG-4 

17  

Aspectos Gerais 

Nome = 7a-acetil-12desacetoxiciclobutatusina 

Fórmula Molecular = C24H3008 

Peso Molecular = 448 dalton 

Ponto de Fusão = 184-187°C 

Aspecto Físico = sólido amorfo alaranjado 

Solubilidade = clorofórmio (CHCI3) 

Espectrometria de massas  (LE.;  70 ev) m/z. (%)  (fig.  62, pág. 122) 
448 (8,0); 388 (29,4); 328 (33,5); 326 (38,9); 311 (24,7); 

Espectrometria de RMN 1H(500 MHz, CDCI3) - 8 (Multiplicidade Constante de 

Acoplamento em Hz, Correlação estrutural)  (fig.  63, pág. 123). 

2,48 (dd, J 10,1-6,6; H-1); 3,65 (s, H-5); 5,16 (d, J 2,6; H-6); 4,20 (dd, J 7,9-

2,6; H-7); 3,03 (dd, J 7,9-11,3; H-8); 2,67 (d, J 11,3; H-9), 3,93 (sl, H-12); 1,90 (m, 

H15); 3,90 (dd, J 13,3-6,6 Ha-2); 2,42 (dd, J 13,6-10,1 H3-2); 1,39 (dd, J 8,9-3,5, 

Ha-16); 0,61 (dd, J 7,1-3,5; Hr3-16); 1,22 (d, J 6,4 H-17); 1,11 (s, H-18); 1,06 (s, 

H19); 1,35 (s,H20). 

Espectrometria de RMN 13C (125 MHz, CDCI3) - 8  (Padrão  de  hidrogenação, 

Correlação estrutural)  (fig. 60, pág. 121). 

215,91 (C,C3); 46,63 (C, C4); 30,81 (C, C10) 81,12 (C, C11); 38,12 (C, 

C13); 210,45 (C, C14); 54,32 (CH, C1); 38,86 (CH, C5); 71,46 (CH. C6); 68,72 

(CH, C7); 42,14 (CH, C8); 47,14 (CH, C12); 22,59 (CH, 015); 34,77 (CH2, C2); 

32,11 (CH2, 016); 14,27 (CH3, 017); 26,37 (CH3, C18); 19,24 (CH3, C19); 26,57 

(CH3, C20). 
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PG-5 

HO 

27  

HO 

(1) (2) 

Aspectos Gerais 

Nome = estigmasterol (1) e 0-sitosterol (2) 

Fórmula Molecular ::: C291-1500 (1) e C29H520 

Peso Molecular = 410 (1) e 412 (2) dalton 

Ponto de Fusão = 142-145°C 

Aspecto Físico = sólido amorfo branco 

Solubilidade = clorofórmio (CHCI3) 

Espectrometria de RMN 13C (125 MHz, CDCI3) - 5 (Padrão de hidrogenação, 

Correlação estrutural)  (fig.  70, pág. 128). 

Figura 70, Página 128 

Albuquerque, R. L. UFC 
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PG-6 
23 

HO 

24 2'3 24 23 
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Aspectos Gerais 

Nome = a-amirina (1) e f3-amirina (2) 

Fórmula Molecular = C30H530 (1 e 2) 

Peso Fórmula = 426 dalton 

Ponto de Fusão = 139-143°C 

Aspecto Físico = sólido amorfo branco 

Solubilidade = clorofórmio (CHCI3) 

Espectrometria de RMN 13C (125 MHz, CDCI3) - 5 (Padrão de hidrogenação, 

Correlação estrutural)  (fig.  72, pág. 131). 

Figura 72, Página 131 

Albuquerque, R. L. UFC 
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PG-7 

16 

18 jg  

Aspectos Gerais 

Nome = Ferruginol 

Fórmula Molecular = C20H300 

Peso Molecular = 286 

Aspecto Físico =  Oleo  com coloração amarelado 

Solubilidade = clorofórmio (CHCI3) 

Espectrometria de RMN 1 H(500 MHz, CDCI3) - 5 (Multiplicidade Constante de 

Acoplamento em Hz, Correlação estrutural)  (fig.  78, pág. 138). 

2,17 (dl, J 12,6; H-1a); 1,39 (dt, J 12,6-3,8; H-113); 1,78 (m, H-2a); 1,62 (m, 

H-23); 1,51 (dl, J 13,2 H-3a); 1,25 (m, H-33); 1,90 (m, H-6a); 1,71 (m, H-613); 2,91 

(m, H-7a); 2,82 (m, H-7f3); 1,27 (d, J 7,0, H-16); 1,39 (d, J 8,1, H-17); 0,99 (s); 0,97 

(s); 1,21 (s). 

Espectrometria de RMN 13C (125 MHz, CDCI3) - 5  (Padrão  de  hidrogenação, 

Correlação estrutural)  (fig. 76, pág. 137). 

33,87 (C,C4); 127,73 (C, C8); 149,09 (C, C9); 37,92 (C, C10); 151,07 (C, 

012); 131,85 (C, 013) 50,78 (CH, C5); 111,43 (CH, C11); 127,04 (CH, 014); 27,22 

(CH, 015); 39,28 (CH2, C1); 19,75 (CH2, C2); 42,12 (CH2, C3); 19,67 (CH2, C6); 

30,20 (CH2, 07); 23,01 (CH3, 016); 23,20 (CH3, 017); 33,75 (CH3, 018); 22,06 

(CH3, 019); 25,22 (CH3, 20). 

Albuquerque, R. L. UFC 
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PG-8 
17  

Aspectos Gerais 

Nome = abietatrieno 

Fórmula Molecular = C20H30 

Peso Molecular = 270 dalton 

Aspecto Físico = Óleo com coloração amarelado 

Solubilidade = clorofórmio (CHCI3) 

Espectrometria de RMN 1H(500 MHz, CDCI3) - 8 (Multiplicidade Constante de 

Acoplamento em Hz, Correlação estrutural )  (fig.  88, pág. 146). 

2,30 (dl, J 13,2; H-1a); 1,39 (m; H-10); 2,10-1,60 (m, H-2); 1,50 (dl, J 13,6 

H-3a); 1,25 (m, H-33); 2,10 (m, H-6a); 1,60 (m, H-613); 2,91 (m, H-7); 1,24 (d, 

H-16); 1,24 (d, H-17); 0,99 (s, H-18); 0,95 (s, H19); 1,21 (s, H-20). 

Espectrometria de RMN 13C (125 MHz, CDCI3) - 8  (Padrão  de  hidrogenação, 

Correlação estrutural)  (fig. 84, pág. 145). 

33,09 (C,C4); 135,14 (C, C8); 147,84 (C, C9); 37,75 (C, C10); 145,61 (C, 

C13); 50,66 (CH, C5); 124,48 (CH, C11); 123,99 (CH, C12); 127,02 (CH,C14); 

33,66 (CH, C15); 39,09 (CH2, C1); 19,56 (CH2, C2); 41,98 (CH2, C3); 19,35 (CH2, 

06); 30,20 (CH2, C7); 24,20 (CH3, 016); 24,22 (CH3, 017); 33,54 (CH3, C18); 

21,84 (CH3, C19); 25,10 (CH3, 20). 

Albuquerque, R. L. UFC 
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PG-9 

16 

18 fg  

Aspectos Gerais 

Nome = acetilferruginol 

Fórmula Molecular = C22H3302 

Peso Molecular = 329 

Aspecto Físico = sólido resinoso 

Solubilidade = clorofórmio (CHCI3) 

Espectrometria de RMN1 F1 (500 MHz, CD0I3) - 8 (Multiplicidade Constante de 

Acoplamento em Hz, Correlação estrutural)  (fig.  96, pág. 153). 

Figura 96, Página 153 

Espectrometria de RMN 13C (125 MHz, CDCI3) - 8  (Padrão  de  hidrogenação, 

Correlação estrutural  ) (fig. 94, pág. 152). 

33,83 (C,04); 133,54 (C, C8); 149,22 (C, C9); 38,00 (C, C10); 146,52 (C, 

C12); 1371,01 (C, C13) 50,42 (CH, C5); 118,35 (CH, C11); 127,39 (CH, C14); 

27,55 (CH, C15); 39,16 (CH2, C1); 19,62 (CH2, C2); 42,04 (CH2, 03); 19,45 (CH2, 

C6); 30,39 (CH2, 07); 23,52 (CH3, 016); 23,52 (CH3, 017); 33,69 (CH3, C18); 

22,00 (CH3, 019); 25,22 (CH3, 20); 170,43 (0Ac-12), 21,40 (0Ac). 

Albuquerque, R. L. UFC 
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P0-10 

OH 0  

Aspectos Gerais 

Nome = cirsimaritina 

Fórmula Molecular = C15F11406 

Ponto deFusão = 258 — 260 °C 

Peso Molecular = 290 dalton 

Aspecto Físico = sólido amorfo de coloração amarelado 

Solubilidade = metanol (CH3OH) 

Espectrometria de RMN 1 H(500 MHz, CDCI3) - 6 (Multiplicidade Constante de 

Acoplamento em Hz, Correlação estrutural )  (fig.  99, pág. 156). 

6,66 (s, H-3); 6,82 (s, H-8); 7,89 (d, 8,5 H2', H6'); 6,93 (d, H3', H5'); 3,84 

(Me-6); 3,92 (s, Me-7). 

Albuquerque, R. L. UFC 
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P0-11 

OAc 

Aspectos Gerais 

Nome = ornantina A 

Formula Molecular = C24H2809 

Peso Molecular = 444 

Ponto de Fusão = 189-191°C 

Aspecto Físico = solido amorfo laranja 

Solubilidade = clorofórmio (CHCI3) 

Espectrometria de RMN 1 H(500 MHz, CDCI3) - 8 (Multiplicidade Constante de 

Acoplamento em Hz, Correlação estrutural )  (fig.  105, pág. 165-166). 

4,86 (m, H-3); 2,8662 (s, H-5); 4,07 (ml, H-15); 3,30  (td,  J14,4-3,1, H-1a); 

1,52 (dt, J14,4-3,0, H-1f3); 1,96 (m, H-2a), 1,81 (m, H-213); 4,90 (t, J 9,4; H-16a); 

4,72 (dd, J9,4-5,7, H-1713); 4,56 ( dd, J11,0-4,1, H-17a); 4,26 (dd, J 11,0-8,6, H-

1713); 0,93 (s, H-18); 0,73 (s, H-19); 1,32 (s, H-20); 2,13 (s, OAc-3); 2,07 (0Ac-17); 

13,25 (OH-14) 5,02 (OH-54) 

Espectrometria de RMN 13C (125 MHz, CDCI3) - 8  (Padrão  de  hidrogenação, 

Correlação estrutural)  (fig. 108, pig. 167). 

38,71(C,C-4); 199,28 (C, C-6); 183,18 (C, C-7); 111,07 (C, C8); 135,45 (C, 

C9); 41,54 (C, C10) 133,85 (C, C11); 159,62 (C, C12); 133,80 (C, 013); 160,86 (C, 

014); 170,69 (Ac0-3); 171,18 (Ac0-17); 76,83 (CH, C3); 65,07 (CH, C5); 41,00 

(CH, 015); 31,09 (CH2,  Cl);  25,20 (CH, C2); 78,32 (CH2, C16); 64,37 (CH2, C17); 

26,25 (CH3, C18); 24,85 (CH3, 019); 35,26 (CH3, C20); 21,58 (Ac0-3); 21,18 

(Ac0-17). 
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P0-12  

Aspectos Gerais 

Nome = ornantim B 

Fórmula Molecular = C24H2809 

Peso Molecular = 460 dalton 

Ponto de Fusão = 192-194°C 

Aspecto Físico = sólido amorfo vermelho 

Solubilidade = clorofórmio 

Espectrometria de RMN 1H(500 MHz, CDCI3) - 5 (Multiplicidade Constante de 

Acoplamento em Hz, Correlação estrutural)  (fig.  117, pág. 176-177). 

4,82 (dd, J 7,1-3,6, H-3); 3,96 (m, H-15); 3,09 (m, H-1a); 1,90 (m, H-113); 

1,95 (m, H-2a), 1,85 (m, H-213); 4,85 (t, J 9,3; H-16a); 4,51 (dd, J 9,3-6,9, H-1613); 

3,96 (m, H-17a); 3,88 (m, H-1713); 1,53 (s, H-18); 1,41 (s, H-19); 1,72 (s, H-20); 

2,14 (s, OAc). 

• 
Espectrometria de RMN 13C (125 MHz, CDCI3) - 5 (Padrão de hidrogenação, 

Correlação estrutural)  (fig.  120, pág. 178). 

40,88 (C,C4);142,85 (C, C5); 156,3 (C, C6); 182,85 (C, C7); 107,15 (C, C8); 

141,76 (C, C9); 42,17 (C, C10); 131,17 (C, C11); 140,31 (C, C12); 112,27 (C, 

C13); 140,43 (C, 014); 170,85 (Ac0); 78,30  (CH,  C3); 44,53  (CH,  C15); 29,91 

(CH2, Cl); 24,09 (CH2, 02); 76,31 (CH2, C16); 64,26 (CH2, C17); 28,03 (CH3, 

C18); 22,43 (CH3, 019); 29,30 (CH3, C20); 21,54 (Ac0). 
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P0-13  

Aspectos Gerais 

Nome = ornantim C 

Fórmula Molecular = C22H2608 

Peso Molecular = 418 dalton 

Ponto de Fusão = 169-171°C 

Aspecto Físico = sólido amorfo vermelho 

Solubilidade = clorofórmio e metanol 

Espectrometria de RMN 1H(500 MHz, CDCI3) - 8 (Multiplicidade Constante de 

Acoplamento em Hz, Correlação estrutural)  (fig.  128, pág. 187). 

4,65 (tl, J 2,70, H-3); 2,78 (s, H-5); 3,75 (m, H-15); 3,52  (td,  J 14,1-3,1, 

H-1a); 1,52 (dt, J 14,1-2,9, H-113); 2,02 (m, H-2a), 1,77 (qd, J 14,1-2,8, H-2(3); 4,92 

(t, J 9,4; H-16a); 4,42 (dd, J 9,4-5,3, H-1613); 1,41 (d, J 6,7, H-17); 0,87 (s, H-18); 

0,71 (s, H-19); 1,28 (s, H-20); 2,13 (s, OAc). 

• 
Espectrometria de RMN 13C (125 MHz, CDCI3) - 8 (Padrão de hidrogenação, 

Correlação estrutural)  (fig.  131, pág. 188). 

39,39 (C,C-4);201,33 (C, C6); 183,98 (C, C7); 115,27 (C, C8); 134,41 (C, 

C9); 42,37 (C, C10); 130,03 (C, C11); 162,80 (C, C12); 118,05 (C, C13); 132,52 

(C, C14); 172,17 (Ac0); 78,18  (CH,  C3); 66,32  (CH,  C5); 36,42  (CH,  0-15); 31,88 

(CH2, Cl); 26,05 (CH2, 02); 82,74 (CH2, C16); 18,88 (CH3, 017); 26,62 (CH3, 

C18); 24,99 (CH3, 019); 32,21 (CH3,C20); 21,14(Ac0). 
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9.0 - Apêndices 

Ensaios biológicos contra larvas de Aedes aegypt foi realizado para a 

substância PG1 (barbatusina) pela professora Gilvandete da UFC, que mostrou 

atividade larvicida nas concentrações de 500 ppm apresentando mortalidade das 

lavas de 99,99%, que por sua vez na concentração de 250 ppm referendou uma 

taxa de mortalidade de 42% e em concentrações menores que 250 ppm os 

resultados não foram satisfatório. Assim nas concentrações de 500 e 250 ppm 

representou uma DL50 de 257,04 ppm. 

Ensaio farmacológico relacionado a atividade cardioativas foram realizados 

com PG3 (ciclobutatusina) em corações de anfíbios pelo Professor Carlos Campos 

da Universidade Federal de Natal. 0 teste foi direcionado a observar a freqüência 

do coração com o uso de um controle DMSO e a substância PG3, onde foi feito o 

teste de amplitude de contração do coração isolado de anfíbio (fig.137, pág.108) e 

a freqüência de contração do coração isolado de anfíbio  (fig.  138, pág. 108). 

Assim PG3 (ciclobutatusina) mostrou uma diminuição na freqüência e na 

contração. 

Fig.137 - Teste de amplitude de contração do coração isolado de anfíbio. 
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Fig.  138 —  Teste da freqüência de contração do coração isolado de anfíbio. 

  

EFEITO DA CICLOBUTATUSINA NA FREQUÊNCIA DE CONTRAÇÃO DO 
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