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RESUMO

A familia Melastomataceae constitui-se em uma familia das angiospermas com mais
de 4500 espécies distribuidas em 180 géneros. Esta familia tem distribuicdo pantropical e no
Brasil é a sexta maior com mais de 1500 espécies. O género Marcetia é composto por 28
espécies que se caracterizam pelo endemismo. Neste contexto, podemos destacar que 27 das
28 espécies sdo endémicas da cadeia do espinhaco no Brasil. Dentre outros fatores podemos
citar que o endemismo do género pode contribuir para a falta de estudos na literatura seja de
natureza bioldgica ou quimica.

Este trabalho teve como objetivo avaliar a atividade antimicrobiana do género
Marcetia e isolar os constituintes quimicos presentes nos extratos ativos. Inicialmente foi
realizado um levantamento fitoquimico da familia Melastomataceae constatando-se a
presenca de flavondides, triterpenos, esterdides e taninos hidrolisaveis. Os géneros da familia
Melastomataceae mais estudados sdo: Huberia, Lavoisiera, Microlicia, Trembleya (capitulo
1).

Em seguida a atividade antimicrobiana dos extratos hexanicos de quatro espécies de
Marcetia (M. canescens, M. latifolia, M. macrophylla, M. taxifolia) frente a sete bactérias
Gram-negativas e Gram-positivas como também trés leveduras é descrita. Sendo que cinco
destes microrganismos sao sensiveis (quatro bactérias e uma levedura) e cinco sdo resistentes
a antibioticos (trés bactérias e duas leveduras). Observou-se que 0s extratos hexanicos de
Marcetia analisados neste trabalho tiveram maior atividade frente as bactérias Gram-positivas
quando comparado as Gram-negativas e o extrato de M. latifolia foi o que se destacou por
inibir o crescimento de trés espécies microbianas. Posteriormente estes extratos foram
analisados por cromatografia gasosa mostrando seu perfil de hidrocarbonetos e triterpenos.
Entretanto estas classes de compostos estdo em fase de confirmacdo através de CG-EM
(capitulo 2).

Em adicdo também foi avaliada a atividade antimicrobiana dos extratos AcOEt e
MeOH das quatro espécies de Marcetia citadas anteriormente. Estes extratos foram testados
frente a sete bactérias (quatro Gram-negativas e trés Gram-positivas) e trés leveduras, sendo
que cinco microrganismos sao sensiveis (quatro bactérias e uma levedura) e cinco sdo
resistentes a antibioticos (trés bactérias e duas leveduras). Observou-se que todas as espécies
vegetais inibiram o crescimento de pelo menos uma espécie microbiana. Destacando 0s
extratos ACOEt de M. latifolia e MeOH de M. taxifolia pelo niUmero de microrganismos que

0S mesmos conseguiram inibir e AcOEt de M. canescens e MeOH de M. taxifolia por



produzirem os maiores halos de inibicdo. Todos os extratos de Marcetia foram analisados por
CLAE-DAD frente a presenca de flavondides que sdo comuns neste género (capitulo 3).
Devido a pronunciada atividade antimicrobiana do extrato AcOEt de Marcetia
latifolia, 0 mesmo foi submetido a sucessivos fracionamentos utilizando cromatografia
liquida em coluna aberta recheada com silica e eluida com solventes em ordem crescente de
polaridade. Apos estes procedimentos, juntamente com anélise por CCD e recristaliza¢Ges das
fracdes, foi possivel obter uma mistura de hidrocarbonetos, uma mistura binaria de triterpenos
e o flavonodide polimetoxilado denominado calicopterina. A identificacdo estrutural destes

compostos naturais foi realizada com base em RMN *H e *3C, UV e EM (capitulo 4).



ABSTRACT

The Melastomataceae is a family of flowering plant with over 4500 species
distribuited in 180 genera. This family has a pantropical distribution and in Brazil is the sixth
largest family in number of species presenting more than 1500 species. The genus Marcetia is
composed of 28 species that are characterized by endemism. In this context, we emphasize
that 27 of the 28 species are endemic to the cadeia do espinhaco in Brazil. Among other
aspects, the endemism of the genus can contribute to the lack of biological or chemical studies
in the literature.

This work describe the evaluation of antimicrobial activity of Marcetia spp and the
isolation of chemical constituents present in active extracts. Initially it was elaborated a
survey of the chemical constituents of Melastomataceae, and it was observed the family is
composed flavonoids, triterpenes, steroids and hydrolysable tannins. Huberia, Lavoisier,
Microlicia, Trembleya are he most commoney studied genera in the family (chapter 1).

The antimicrobial activity of leaf hexanic extracts of four species of Marcetia (M.
canescens, M. latifolia, M. macrophylla e M. taxifolia) against seven Gram-negative and
Gram-positive and three yeasts is also described. Five of these microorganisms are sensitive
(four bacterial and one yeast) and five are resistant to antibiotics (three bacteria and two
yeasts). The leaf extracts of Marcetia analyzed in this study had higher activity against the
Gram-positive bacteria compared to Gram-negative and the extract of M. latifolia was what
more inhibited the growth of three microbial species. Subsequently these extracts were
analyzed by gas chromatography showing to contain hydrocarbons and triterpenes. However
these classes of compounds are being confirmed by GC-MS (chapter 2).

In addition, was also evaluated the antimicrobial activity of EtOAc and MeOH
extracts of four species of Marcetia previously mentioned. These species were tested against
seven bacteria (four Gram-negative and three Gram-positive) and three yeasts, of which five
are sensitive organisms (four bacterial and one yeast) and are resistant to five antibiotics
(three bacteria and two yeasts). It was observed that all the plant species inhibited the growth
of at least one microbial species. Highlighting, the AcOEt extracts of M. latifolia and MeOH
M. taxifolia by the number of microorganisms that they were able to inhibit and AcOEt M.
canescens and MeOH M. taxifolia by producing the largest halo of inhibition. All Marcetia
extracts were analyzed by HPLC-DAD front the presence of flavonoids which are common in
this genus (chapter 3).



Due to the pronounced antimicrobial activity of the AcOEt extract of Marcetia
latifolia, this extract was submitted to successive fractionations using liquid chromatography
in open column packed with silica and eluted with solvents in increasing order of polarity.
After these procedures and analysis by TLC and recrystallization of the fractions was possible
to obtain a mixture of hydrocarbons, a binary mixture of triterpenes (not identified) and the
flavone calycopterina. The structural identification of these natural compounds was based on

'H and BC NMR, UV and MS.
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Segundo o Instituto de Medicina Americano o custo do tratamento de infeccOes
causadas por microrganismos resistentes nos E.U.A gira em torno 4 a 5 milhdes de dolares
(McGowan, 2001). Neste sentido, outro estudo realizado nos E.U.A estimou que o tempo de
internacdo aumentou em 2,7 dias para os pacientes infectados com Staphylococcus aureus
resistentes a meticilina se comparados ao infectados pelo microrganismo sensivel e neste
caso, 0 custo subiu 3.500 dolares (Koop et al., 2004).

Como o surgimento de organismos multirresistentes a antibioticos nos ambientes
hospitalares ndo é restrito apenas aos paises desenvolvidos, pode-se ter idéia da globalidade
do problema, e comparando o baixo numero de farmacos antimicrobianos langados nos
ultimos anos chega-se a uma situacdo de desvantagem expressiva aos farmacos em relacao
aos casos de resisténcia. Neste sentido, o surgimento de drogas antimicrobianas de plantas
pode se configurar como a Unica opgdo terapéutica das proximas décadas (Camargos, 2002;
Mota et al., 2005).

A atribuicdo da disseminacdo exacerbada da resisténcia ao uso abusivo dos
antimicrobianos sintéticos também tem acarretado outras consequiéncias, como por exemplo o
aumento dos casos de toxicidade. Aliado a este fato a dificuldade de acesso a medicamentos
de parte da populacdo mundial também contribui para 0 aumento das pesquisas da atividade
antimicrobiana de extratos de plantas. Assim o conhecimento da atividade bioldgica de
extratos de plantas sobre os microrganismos tem aumentado numa velocidade superior a
ocorrida nas ultimas décadas (Michelin et al., 2005; Mota et al, 2005).

Embora historicamente as plantas tenham perdido importancia para a quimica sintética
a partir do inicio do século XX, podemos ressaltar que os casos de resisténcia aliada a
necessidade ainda relevante na utilizagdo de produtos de origem natural devido a sua
obrigatoriedade em diversos casos conduzem a sociedade ocidental a aumentar a importancia
da utilizacédo de plantas para os diversos fins e isto € evidenciado também pelo grande nimero
de estudos de “screnning” realizados por Orgdos publicos e privados tanto em paises em
desenvolvimento como desenvolvidos (Ahmad et al., 2006).

O semi-arido constitui uma regido caracterizada por baixa pluviosidade (300-800
mm/ano™), distribuida de forma desigual e por apresentar aridez elevada, tendéncia a
desertificacdo e solos rasos, com ocorréncia de vegetacdo do tipo Xerofila, resistente a longos
periodos de estiagem (PNE, 2006). No Brasil abrange os estados do Piaui, Ceara, Rio Grande
do Norte, Paraiba, Pernambuco, Alagoas, Sergipe, Bahia, além do Vale do Jequitinhonha, no

Norte de Minas Gerais. Ocupa uma area de aproximadamente 950.000Km? que se estende
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entre os paralelos de 3-17°S e 35-45°W, o0 que corresponde a mais de 50 % do territério do
Nordeste brasileiro e 11 % de todo o territorio nacional. Surpreendentemente no Brasil é uma
regido de grande densidade populacional quando comparado a outras partes do mundo que
possuem este mesmo contexto (IMSEAR, 2006).

Estas condicdes intrinsecas de solo e 4gua servem de base para a sua classificagdo em
zonas de caatingas, serido, carrasco e agreste. As estiagens prolongadas ocorrem ciclicamente,
trazendo efeitos nocivos sobre a economia da regido e acarretando com isto, custos sociais
elevados. A economia do semi-arido, ainda que mais industrializada hoje do que ha anos
atras, estd baseada no setor primario em um complexo de pecudria extensiva e agricultura de
baixo rendimento (INSA, 2009).

O semi-arido é uma regido de grande biodiversidade e as espécies ai contidas
produzem uma grande variedade de biocompostos como meio de reagir as condi¢des de
estresse, por isso é grande o interesse da quimica e da fitoquimica na analise destes compostos
presentes no semi-arido, também ameacgado por diversos fatores principalmente antropicos.
Assim o conhecimento da biologia e da quimica da sua fauna e flora pode contribuir para sua
preservacdo (Malvezzi, 2007).

Dos métodos fitoquimicos de separacdo podemos destacar a cromatografia, termo este
utilizado primeiramente em 1906 pelo botanico Mikhael Semenovich Tsweet, que utilizou
este método na separacdo de componentes de folhas. Entretanto anteriormente processos
cromatograficos ja eram utilizados com outra nomenclatura, Beyerinck em 1889, separou sais
organicos por cromatografia em camada delgada e no inicio do século XX até a atualidade o
desenvolvimento destas técnicas diferentes e similares ao mesmo tempo sé cresceu em
volume e tecnologia aplicada. Cromatografia deriva das palavras gregas ‘“chrom” que
significa cor e “graphe” que significa escrever (Collins et al., 2007).

A cromatografia é fundamentalmente uma técnica de separacgdo e identificacdo que se
baseia nas diferentes afinidades entre a amostra, a fase fixa e a fase movel. As técnicas
cromatograficas mais utilizadas na atualidade em fitoquimica séo cromatografia por adsorcéo,
cromatografia por exclusdo, cromatografia liquida de alta eficiéncia (CLAE) e cromatografia
gasosa (CG). Estes tipos de cromatografia séo classificados de acordo com a fase utilizada, o
mecanismo de separacdo envolvido e ou a técnica utilizada (Aquino Neto e Nunes, 2003,
Rouessac e Rouessac, 2007).

A cromatografia em camada delgada (CCD) é um tipo de cromatografia que ocorre no
plano. Ela se baseia como em todas as cromatografias na migracdo diferenciada dos

componentes da mistura de acordo com suas afinidades pelas fases fixa e movel. Um dos



16

fendmenos responsaveis pelo processo de separacdo é a adsorcdo e as fases fixas mais
empregadas sdo os adsorventes silica gel (SiO, + xH,O) ou alumina (AlO3 + «H,0)
(Waksmundzka-Hajnos et al., 2008).

A cromatografia liquida em coluna segue as mesmas leis gerais da cromatografia ja
descritas anteriormente, seu fenébmeno de interagdo assim como a CCD ¢ a adsor¢do, entre 0s
componentes da fase movel, estacionaria e amostra. Contudo é importante lembrar que
diferente da CCD a fase estacionaria estd contida em uma coluna de vidro e o sentido de
corrida é descendente, ou seja, flui de acordo com a gravidade que funciona como pressdo ao
sistema (Rouessac e Rouessac, 2007).

Este tipo de cromatografia funciona melhor para compostos soliveis em solventes
organicos e ndo polares, pois estas caracteristicas permitem com que as amostras tenham
menor interacdo com a fase estacionaria. Um fator marcante deste tipo de cromatografia é o
elevado tempo exigido para separacdo dos componentes da amostra e pela continua atencao
dada na coleta das fragdes. Mesmo assim este método é fundamental e ainda muito utilizado
em fitoquimica como uma ferramenta indispensavel de separacdo (Collins et al., 2007).

A cromatografia em fase gasosa (CG) e a cromatografia liquida de alta eficiéncia
(CLAE) seguem os mesmos principios cromatograficos anteriores, contudo a CG utiliza como
fase mdvel um gas e com isso possui a limitacdo da necessidade de uma amostra volatil e que
na pratica reflete que as amostras apolares sdo preferencialmente analisadas quando
comparadas as polares e também que 0s compostos idnicos ndo podem ser analisados por este
método. Porem mesmo com esta limita¢do a técnica é uma das mais utilizadas no laboratoério
de fitoquimica devido a sua capacidade analitica, capaz de analisar misturas com até 200
compostos semelhantes (Aquino Neto e Nunes, 2003).

Na CLAE a possibilidade de se utilizar a cromatografia em fase reversa e a evolugéo
dos detectores e da fase estacionaria contribuiram muito para a grande utilizacdo desta técnica
e tudo isto a transformou num método sofisticado, muito eficiente e elevadamente versatil.
Atualmente é capaz de analisar amostras complexas e de toda a natureza e seu unico fator
limitante é o preco do equipamento (Rouessac e Rouessac, 2007).

No que diz respeito a identificacdo de compostos orgénicos podemos destacar a
espectroscopia de ressonancia magnética nuclear (RMN) que consiste num método de
identificacdo baseado na absorcdo da radiacdo eletromagnética dos nucleos dos atomos na
faixa de 4 a 750 MHz, ap6s a exposicdo dos mesmos a um campo magnético especifico. O
RMN ¢é a técnica preterida para a elucidacdo estrutural de compostos naturais e se utilizada
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complementarmente a métodos cromatograficos e a espectrometria de massas obtém-se uma
eficiente metodologia de isolamento e identificacdo de substancias (Silverstein et al., 2006).

A espectroscopia de absorcdo no ultravioleta (UV) assim como toda técnica
espectroscopica envolve a interacdo da radiacdo eletromagnética com a matéria, no caso
especifico de compostos organicos € mensurada a absorcdo da radiacdo dos elétrons da
amostra no intervalo de ondas que vai de 185 a 400nm. Esta técnica foi estudada
extensivamente o que torna seu uso obrigatdrio no laboratério de fitoquimica e embora tenha
limitacGes na analise estrutural dos compostos tem grande valor nas medi¢des quantitativas. A
CLAE e a eletroforese capilar (EC) sdo duas técnicas que se valeram da evolucdo da
espectroscopia no UV nos seus detectores e permitiram ao mesmo tempo analises relativas a
natureza e quantificacdo dos compostos (Vogel, 2008).

A espectrometria de massas é mais uma técnica de identificacdo de compostos, ela se
baseia na ionizacdo e fragmentacdo das moléculas e a conseqliente mensuracdo da relacdo
massa-carga dos fragmentos. Esta técnica normalmente € utilizada acoplada a um método de
separacdo como a cromatografia gasosa e a cromatografia liquida de alta eficiéncia, sua
importancia provem das informacg6es Unicas que a mesma fornece sobre a massa molecular
dos compostos e por isso ela tornou-se imprescindivel para analise organica (Ekman et al.,
2009).



CAPITULO 1}

! Este capitulo ser4 submetido a Revista Brasileira de Farmacognosia, sob a forma de

artigo de reviséo.
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LEVANTAMENTO BIBLIOGRAFICO DOS CONSTITUINTES QUIMICOS
DA FAMILIA MELASTOMATACEAE

Tonny C. C. Leite?, Alexsandro Branco

Laboratério de Fitoquimica, Departamento de Saude, Universidade Estadual de Feira de
Santana, 44036-900, Feira de Santana, Brasil.

RESUMO

Melastomataceae € uma das maiores familias de plantas dentre as Angiospermas, com
aproximadamente 4.500 espeécies distribuidas em 166 géneros. Estas espécies apresentam
distribuicdo pantropical, sendo dois tercos neotropicais. No Brasil ha 1.500 espécies (cerca 30
%) distribuidas em 63 géneros com ocorréncia praticamente em todos os ecossistemas. Uma
caracteristica marcante desta familia é a ocorréncia de muitas de suas espécies ser restrita a
determinadas regides, denotando uma grande tendéncia ao endemismo. Encontra-se descrito
na literatura a utilizacdo tradicional de espécies de Melastomaceae na acdo contra verminoses,
ulceracdes, escabiose, dispepsia, hipertensdo e antimicrobiana. Dentre os géneros mais
estudados do ponto de vista quimico destacam-se Sonerila e Marumia com a presenca de
antocianinas, 0s géneros Monochaetum, Melastoma, Tribouchina, Heterocentron, Medinilla e
Bredia por biosintentizarem taninos hidrolizaveis e 0s géneros Lavoisiera, Microlicia,
Trembleya e Huberia por conter principalmente flavondides. Dentre os flavonoides
encontrados em Melastomataceae destacam-se as flavonas e os flavonois, flavondides
monoglicosilados e flavonoides acilglicosilados. Compostos da classe dos hidrocarbonetos,
triterpenos e esterdides também sdo descritos. Este trabalho tem por objetivo principal

descrever e discutir os compostos quimicos isolados em espécies da familia Melastomataceae.
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1. Introducdo

A familia Melastomataceae € constituida por 166 géneros e aproximadamente 4.500
espeécies, distribuidas principalmente em regibes tropicais e subtropicais do globo terrestre.
Atualmente, sdo conhecidas cerca de 2.950 espécies. No Brasil é a sexta maior familia de
Angiospermas com 68 géneros e mais de 1.500 espécies, que se distribuem desde a Amaz6nia
até o Rio Grande do Sul, estando presente em praticamente todos os tipos de formacdes
vegetacionais com um numero variavel de espécies (Renner, 1994). As espécies apresentam
grande diversidade de habitos, desde herbéceas até arbustivas, e mais raramente trepadeiras e
epifitas, e ocupam ambientes distintos e diversificados (Rodrigues, 2005). Espécies desta
familia sdo comumente encontradas em formac@es rupestres, sendo alguns géneros restritos a
determinadas regiGes. Os seus representantes sdo prontamente reconhecidos, principalmente,
pelas folhas decussadas com nervacdo acrodroma, estames geralmente falciformes e anteras
poricidas (Santos, 2005).

A etimologia da palavra Melastomataceae deriva do grego melastoma (melas que
significa preto) e stoma (boca) dando origem a expressdo boca preta, caracteristica esta de
alguns frutos desta familia. As folhas sdo simples, opostas cruzadas, frequentemente
revestidas por tricomas. Possuem normalmente uma nervacgdo tipicamente curvinérvea, com
duas ou mais nervuras secundarias, distinguindo-se a partir da base e percorrendo a periferia
do limbo foliar até unirem-se a nervura central no apice (Campos, 2005).

As flores sdo actinomorfas, diclamideas, hermafroditas, tetrameras ou pentameras,
reunidas em inflorescéncias paniculadas, racemosas ou mesmo unifloras. O ovario é infero, e
0s estames, em numero de até 10, possuem anteras poricidas, caracteristicamente curvadas,
em forma de foice. Em muitas espécies ha uma especializacdo entre os estames, alguns
produzindo polen estéril que serve de alimento para insetos, enquanto outros estames
produzem pélen fértil, que € depositado sobre o corpo do animal. Algumas flores alteram suas
cores durante a antese. Por fim os frutos em geral sdo capsulares, ou bagas em algumas
espécies, com muitas sementes diminutas (Martins, 1989).

Dentre os registros do uso popular encontra-se principalmente: agdo contra erisipela,
vermes intestinais, leucorréia, ulceragdes, palpitacGes, males dos rins e bexiga, escabiose,
dermatoses, eupepsia, reumatismo, resfriado, febre, infeccOes vaginais, hematuria, insénia,
dores de garganta, dores de cabeca, (Cruz et al., 2004), dor de dente (Kala, 2005) e também
indicada como cicatrizante e antiséptica (Fenner et al., 2006). In vitro foram observadas as
atividades: antibacteriana (Wang, Hsu, Liao 2008; Rodrigues et al., 2008; Ventura, et al.,
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2007), efeito antinociceptivo (Sulaiman et al., 2004; jamal et al., 1999), tripanocidal (Cunha et
al., 2003), antiviral e citotdéxica (Dévehat et al., 2002), analgésica (Cunha et al., 2003;
Spessoto et al., 2003; Vasconcelos et al., 2006), anticolinesterasica (Nifio et al., 2006),
antiflamatoria (Vasconcelos et al., 2006), mutagénica (Santos et al., 2008), protetora da
mucosa gastrica (Vasconcelos et al., 2008; Andreo et al., 2006).

O levantamento sobre o uso medicinal das familias Myrtaceae e Melastomataceae
realizado por Cruz e Kaplan (2004) evidenciou o uso de varias espécies da familia
Melastomataceae na medicina popular. Dentre as partes das plantas comumente utilizadas
destacam-se as folhas. Em relacdo as indicacgdes, estd o uso em casos de ulceragdes; vermes
intestinais; reumatismo; escabiose e infec¢fes vaginais.

Do ponto de vista ecoldgico alguns trabalhos destacam a possivel defesa de espécies
de da Tribo Miconieae contra herbivoria (Michelangeli e Rodriguez, 2005). A distribuicdo de
metabolitos em Tibouchina pulchra com tecido foliar galhado, ndo-galhado e galhado com
ovoposicao foi verificado. Notou-se que o tecido galhado ndo produziu flavondides, quando
comparado com o tecido foliar controle (folhas ndo infestadas), entretanto notou-se alta
concentracdo de lipidios neste tecido (Motta et al., 2005).

O presente trabalho descreve um levantamento dos constituintes quimicos isolados e
identificados em espécies de diferentes géneros da familia Melastomataceae.
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2. Metabolitos secundarios de Melastomataceae

2.1  Compostos alifaticos

Os hidrocarbonetos foram analisados em Miconia cabucu, M. rubiginosa e M.
stenostachya por CG e CG-EM (Rodrigues et al. 2008). A analise dos hidrocarbonetos
contidos na cera epicuticular das folhas de 18 amostras correspondentes a 8 espécies de
Huberia, foi descrita. Neste trabalho foram encontrados dois padrdes de distribui¢cdo, um
caracterizado por amostras contendo C-31 ou C-33 e outro padrdo com C-29, como principal
componente da série homologa de alcanos. Este fato sugere que os hidrocarbonetos sdo bons
marcadores no nivel de espécies contidos no mesmo taxa, deixando duvidas para a aplicacéo
em outros niveis hierarquico da familia (Mimura et al. 1998).

Dentre os acidos graxos pode se destacar os &cidos: palmitico (1), miristico (2) e
estedrico (3) em Cambedessia espora (Vilegas et al., 1998) e o &cido palmitico em
Henriettella fascicularis (Calderon et al., 2002). Como também o Hexadecanoato de
hexadecanoila (4) e Hexacosanoato de dotetracontanila (5) em Lovoisiera pulcherrima (Jamal
etal., 1999)

2.2  Terpendides

(2E, 6S)-6-[(1R, 5Z, 3aS, 9R, 10Z, 12aR)-1, 2, 3, 3a, 4, 7, 8, 9, 12, 12a-decahidro-
9hidroxi-3a, 6, 10-triimetilciclopentanocicloundecen-1il]-2metilhept-2 Acido endico (6) em
Henriettella fascicularis (Calderon et al., 2002). Norsesquiterpenoides 6,9-diidroxi-4,7-
megastigmadien-3-ona  (7), 9-hidroxi-4,7-megastigmadien-3-ona  (8) e  9-hidroxi-4-
megastigmadien-3-ona (9) em Osbeckia aspera (Grayer et al., 2008). 4’-hidrdxi-1,2’-dihidro-
-ionona foi isolado de Diplectria beccariana (Jang et al., 2006)

A tabela 1 apresenta os triterpenos (10-31) isolados de espécies de Melastomataceae.
2.3 Esteroides
Um estudo utilizando CG-EM com espécies de Miconia levou a identificagdo dos

fitoesteroides B-sitosterol (32), campesterol (33), estigmasterol (34) em Miconia sellowiana,

Miconia albicans e Miconia pepericarpa (Crevelin et al., 2006). Este estudo mostrou também
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que o estigmasterol estava presente em Miconia falax e Miconia ligustroides (Crevelin et al.,
2006) e o esterdide B-sitosterol estava presente em M. rubiginosa e M. ligustroides (Crevelin
et al., 2006)

Outros trabalhos mostraram -sitosterol em Cambedessia espora (Vilegas et al.,
1998), Miconia ligustroides (Cunha et al., 2003), Miconia rubiginosa (Spessoto et al., 2003),
Miconia albicans (Macari et al., 1990) e Henriettella fascicularis (Calderon et al., 2002). -
sitosterol e estigmasterol também foram isolados de Trembleya laniflora (Ventura et al.,
2007).

O esterdide estigmast-4-eno-3,6-dieno (35) foi isolado de M. trailii (Zhang et al,
2003).

2.4  Esteroides glicosilados

Poucos esteroides glicosilados foram isolados de Melastomataceae até o presente
momento. Entretanto, B-sitosterol-3-O-B-D-glucopironosideo (36) foi isolado de Miconia
albicans (Macari et al., 1990) e p-sitosterol-3-O-B-D-galactosideo (37) de Monochaetum
vulcanicum (Chatuverdula et al., 2004).

2.5  Fendlicos simples

O acido galico (38) foi isolado das espécies Phyllagathis rotundifolia (Ling et al.
2002), Osbeckia aspera (Grayer al. 2008), Tibouchina grandifolia (Kuster et al. 2009),
Miconia cabucu (Rodrigues et al., 2007; Rodrigues et al., 2008) e M. rubiginosa (Rodrigues
et al., 2008) e M. myriantha (Li et al. 2001).

Outro fendlico muito encontrado foi o acido elagico (39) isolado em Miconia
myriantha (Li et al. 2001), Osbeckia aspera (Grayer al. 2008). Em Tibouchina grandifolia
também foi isolado o &cido protocateurico (40) (Kuster et al. 2009).

2.6 Quindides, xantonobide, fenilpropandides e ligndide
A Dbenzoquinona primina (2-metdxi-6-n-pentil-p-benzoquinona, 41) foi isolada,

juntamente com miconidina (42), seu derivado quinol, de Miconia ssp (Lima et al. 1970a;
1970b). Estas estruturas também estdo presentes em outras espécies de Melastomataceae de
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acordo com Bernays et al. (1984). Em outro trabalho, diversos derivados analogos da primina
substituidos em C-5 e C-6 alquil foram sintetizados (Brondani et al. 2003).

A xantona denominada lichexantona (43) foi isolada de Henriettella fascicularis
(Calderon et al., 2002).

Compostos fenilpropanoidicos também foram isolados de Melastomataceae. Em
Mosquitoxylon jamaicense foi obtido o composto 4-hidroxi-fenilpropanal (44) (Montenegro et
al. 2007). O estudo quimico em Lavoisiera pulcherrima possibilitou o isolamento de
derivados alquilicos de cadeia longa do &cido feralico (45, 46 e 47) (Jamal et al., 1999).
Entretanto a andlise por massas descrita pelos autores ndo revelou o comprimento da cadeia
alquilica destes compostos.

A lignana (-) pinoresinol (48) foi obtida de Henriettella fascicularis (Calderon et al.,
2002).

2.7 Flavonoides aglicona

Os flavondides sdo compostos polifendlicos derivados da via do acetato e mevalonato,
cuja estrutura basica é o esqueleto de carbono do tipo C6-C3-C6 com quinze atomos de
carbono dispostos em trés anéis: dois do tipo fenolico (A e B) e um pirano (cadeia
heterociclica). Estdo presentes na maioria das plantas e por isso constitui-se como uma das
classes de produtos naturais mais abundantes na natureza com mais de oito mil compostos
diferentes ja identificados, no vegetal concentram-se em sementes, flores, frutos, raizes, caule
e folhas (Harborne e Williams, 2000).

Estes compostos possuem papel importante na fisiologia vegetal, como por exemplo,
agem no crescimento e desenvolvimento do vegetal, apresentam acgdo alelopétia e de defesa
contra o ataque de patdgenos. Também ja foram descritas diversas atividades bioldgicas como
atividade anti-oxidante, anti-hipertensiva, antiarritmica, antiinflamatoria, antialérgica, anti-
coleresterolémica, anti-hemorragica, anti-tumoral, anti-trombotica, estabilizante de plagquetas
e mastocitos e alguns flavondides também apresentam atividade hepatotoxica (Havsteen,
2002).

Quimicamente sdo subdivididos em diversas classes: flavonas, flavondis, chalconas,
auronas, flavanonas, flavanas, antocianidinas, leucoantocianidinas, proantocianididinas,
isoflavonas e neoflavondides. Antocianinas foram originalmente descritas como o0s pigmentos
azuis de Centaurea cyanus, na atualidade distinguem-se como um dos mais abundantes

pigmentos vegetais, que variam desde o vermelho até o azul e suas varia¢fes intermedirias.
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Ocorrem em diversas familias ndo relacionadas botanicamente e em diversos 6rgdos do
vegetal (Heim et al, 2002).

Um estudo realizado por Bomfim-Patricio e colaboradores (2001) com espécies de
Melastomataceae, pertencentes aos géneros Lavoisiera, Microlicia e Trembleya, relata 116
flavonoides, compreendendo 69 flavonodis e 47 flavonas, sendo comum a ocorréncia de
flavondides metoxilados nos géneros estudados. Entre eles estdo: hispidulina (6-
metoxiapigenina); nepetina (6-metoxiluteolina); jaceosidina (6-metoxicrisoeriol); 6-
metoxicanferol e penduletina (6-metoxicanferol 3,7-dimetil éter); além de 6-metoxicanferol 3-
O-glicosideo. Um outro trabalho sobre a composicéo e distribuicdo de flavondides no género
Huberia identificou 17 compostos neste género, como sendo, as agliconas livres apigenina,
canferol, e quercetina e os derivados glicosilados destes, incluindo derivados glicosilados da
quercetina (Mimura et al. 2004).

Lowry (1976) descreve uma revisdao sobre antocianinas aciladas nas folhas de diversas
espécies de Melastomataceae. O autor relata neste trabalho que ndo foi encontrado
semelhanca no perfil destes compostos em algumas familias de plantas se comparado a
familia Melastomataceae. Outro trabalho avaliou o efeito do pH, tempo de estocagem,
temperatura e luz sobre a estabilidade das antocianinas encontradas nas flores de Tibouchina
semidecandra (Jama et al. 2007), este estudo mostrou que a porcentagem de degradacao de
antocianidinas nos extratos mantidos a 25° C ficou na faixa de 7 a 20 % e que estes extratos
mantiveram a coloracdo purpura por 26 dias na auséncia de luz (com presenca da luz este
periodo diminui para 10 dias) e concluiram que estes dados implicam no potencial uso das
antocianidinas como corantes naturais em alimentos.

A tabela 2 apresenta os flavondides ndo-glicosilados (49-61) identificados na familia
Melastomataceae. Em adigéo, Rodrigues e colaboradores (2007) descrevem a identificagéo a
partir do extrato metandlico de folhas de Miconia cabucu Hehne, do primeiro dimero de
flavonas metoxiladas ligadas por Cs-Cg», 0 5-hidroxi-4’,7-dimetoxiflavona-(6-C-6")-5"’-
hidroxi-3°"",4°>°, 7> -trimetoxiflavona, isolado da familia (62).

O trabalho de lIsaza et al. (2001) apresenta a identificagdo da flavolignana
monochaetina (63) a partir da espécie vegetal Monochaetum multiflorum. Ja as tabelas 3 e 4
apresentam os flavonoides glicosilados (64-94) e flavondides glicosilados acilados (95-111)

também isolados de Melastomataceae, respectivamente.
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2.8 Taninos

As espécies de diversos géneros da familia Melastomataceae sdo conhecidas por
produzirem oligbmeros de taninos hidrolisaveis. Os taninos desta familia sdo distinguiveis das
demais familias de plantas por biossintetizar oligdbmeros a partir de dimeros, trimeros e
tetrameros formados de duas diferentes unidades monoméricas: a casuarictina (112) e a
pterocarianina C (113). Estes oligdbmeros sdo metabolitos produzidos no acoplamento
oxidativo C-O entre os seus monomeros formadores (galoila e/ou hexahidroxidifenila).
Yoshida e colaboradores descrevem na literatura uma revisdo sobre taninos hidrolisaveis de
espécies de Melastomataceae e sua quimiotaxionomia, incluindo a descricdo de novos
compostos como nobotanino Q (114), R (115), S (116), T (117) e melastoflorino A (118), B
(119), C (120), D (121) isolados de Monochaetum multiflorum e de outras espécies. Nesta
revisdo também encontram-se incluidos os taninos monoméricos [pedunculagina (122),
praecoxina B (123), strictinina (124) e 1,4,6-trigaloil-glicose (125)], diméricos [nobotanino A
(126), B (127), F (128), G (129), H (130), 1 (131), O (132), R, brediatina B (133) e medilinina
B (134)] e os triméricos [nobotanino C (135), E (136), J, L, M (137), N (138), U], além dos
taninos hidrolisaveis tetraméricos [nobotaninos K (139), P (140), Q (114), S (116), T (117)],
encontrados aleatoriamente em Monochaetum multiflorum, Melastoma malabathicum, M.
normale, Tibouchina semidecantra, T. multiflora, Heterocentron roseum, Medinilla magnifica
e Bredia tuberuculata.

Em Miconia myriantha foi possivel isolar o 3,3’-di-O-metil-4cido elagico-4-O-f-D-
xilopiranosideo (141) (Li et al. 2001). Enquanto 3,3’-di-O-metil acido elagico 4’-B-D-
glicosideo (142) foi isolado de Henriettella fascicularis (Céalderon et al., 2002).

Ling e colaboradores (2002) estudaram a espécie Phyllagathis rotundifolia e isolaram
0S seguintes taninos: glicogalina (143), 6-0O-galoil-2,3-O-(S)-hexahidroxidifenil]-D-
glicopiranosideo (144), 3,6-di-O-galoil-D-glicose (145), 1,2,3,6-tetra-O-galoil-B-D-glicose
(146), juntamente com um alquil-glicosideo inédito nomeado de oct-1-em-3-il o-
arabinofuranosil (1>6)alfa-glicopiranosideo (147).

Os compostos 4-O-B-D-glicopiranosil-2-O-metilfloroacetofenona (148), 4-O-(6’-O-
galoil-B-glicopiranosil)-cis-p-acido cumarico (149) e benzil 6’-O-galoil-B-glucopiranosil
(150) foram isolados de Monochaetum multiflorum (Isaza et al., 2001).
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2.9  Glicosideos cianogénicos

Na investigacdo do modo de defesa contra insetos, a producédo de acido cianidrico foi
verificada em 51 espécies distribuidos em 10 géneros da tribo Miconieae (Melastomataceae).
Usando os testes do acido picrico e de Feigl-Anger os autores verificaram a ndo presenca de
glicosideos cianogénicos nestas espécies e concluiram que estes compostos ndo sao
responsaveis pela protecdo contra herbivoria de insetos (Michelangeli e Rodriguez, 2005).

Assim, poucas especies de Melastomataceae foram investigadas do ponto de vista do
isolamento e identificacdo de glicosideos cianogénicos. Neste contexto, destaca-se a espécie
Phyllagatis rotundufolia por produzir prunasina 2’°,6’-di-O-galato (151), prunasina 3°,6’-di-O-
galato (152), prunasina 4’,6’-di-O-galato (153), prunasina 2’,3’,6’-tri-O-galato (154),
prunasina 3’,4’,6’-tri-O-galato (155) e prunasina 2’,3”,4’6’-tetra-O-galato (156) em (Ling et
al., 2002). O composto 6’-O-galoil-prunasin (157) foi isolado de Monochaetum multiflorum
(Isaza et al., 2001) enquanto taxifilina (158) de Henriettella fascicularis (Calderén et al.,
2002)
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Tabela 1. Triterpenos encontrados na familia Melastomataceae

TRITERPENO ESPECIE Referencias

Lupeol (11)

Betulina (12)

(lup-20(29)-ene-3p3,28-diol)

Acido betulinico (13)

Acido 3-hidroxi-lup-20(29)-en-

27-oico (14)

Acido2-a-6-0-

dihidroxibetulinico (15)

B-amirina (16)

Miconia rubiginosa

Miconia sellowiana
Miconia fallax
Miconia albicans
Miconia pepericarpa
Trembleya laniflora

Lavoisiera pulcherrima

Melastoma malabahthricum
Herienttella facicularis
Lavoisiera pulcherrima

Lavoisiera pulcherrima

Leandra chaetodon

Miconia ligustroides

Miconia rubiginosa

Miconia sellowiana
Miconia fallax
Miconia ligustroides
Miconia albicans

Miconia pepericarpa

Spessoto et al., 2003
Crevelin et al., 2006
Crevelin et al., 2006
Crevelin et al., 2006
Crevelin et al., 2006
Crevelin et al., 2006
Ventura et al., 2007

Jamal et al., 1999

Zhang et al, 2002
Calderon et al., 2002
Jamal et al., 1999

Jamal et al., 1999

Zang, et al., 2003

Cunha, et al., 2003

Spessoto et al., 2003
Crevelin et al., 2006
Crevelin et al., 2006
Crevelin et al., 2006
Crevelin et al., 2006
Crevelin et al., 2006

Crevelin et al., 2006
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Acetato de B-amirina (17)

Acido oleandico (18)

Acido sumaresinélico (19)

Acido2a,3a,190-
trihidroxiolean-12-eno-24,28-

didico (acido bartogénico) (20)

Acido2a,3a,230-
trihidroxiolean-12-eno-28-0ico

(&cido miriantico) (21)

a-amirina (22)

Acetato de a-amirina (23)

Acido ursélico (24)

Acido 2a-hidroxiursolico (25)

Miconia pepericarpa
Miconia albicans
Miconia fallax
Miconia albicans
Miconia stenotachya

M. trailii

M. trailii

Miconia ligustroides

Miconia rubiginosa
Miconia sellowiana
Miconia fallax

Miconia albicans

Miconia pepericarpa
Melastoma malabahthricum
Trembleya laniflora
Miconia pepericarpa
Miconia albicans

Miconia fallax

Miconia albicans
Monochaetum vulcanicum
Diplectria beccariana

Monochaetum vulcanicum

Crevelin et al., 2006
Vasconcelos et al., 2006
Cunhaetal., 2008
Macari et al., 1990
Chanetal., 1992

Zhang et al, 2002

Zhang et al, 2002

Cunha, et al., 2003
Crevelin et al., 2006
Spessoto et al., 2003
Crevelin et al., 2006
Crevelin et al., 2006
Crevelin et al., 2006
Crevelin et al., 2006
Mazura et al., 2008
Ventura et al., 2007
Crevelin et al., 2006
Vasconcelos et al., 2006
Cunha et al., 2008
Macari et al., 1990
Chatuverdula et al., 2004
Jang et al., 2006

Chatuverdula et al., 2004
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Acido arjundlico (26)

Acido 20,30,190,23-

tetrahidrours-12-eno-28-0ico

Acido3-(p-coumaroil) ursélico
(27)
Acido
hidroxiursa-12-em-28-noico
(28)

3-B-acetoxi-2a-

Beccaridiol (ursane-type 28-

nortriterpene) (29)
Friedelina (30)

Fer-9(11)-en3p-ol (31)

Leandra chaetodon
Miconia albicans
M. trailii

Monochaetum vulcanicum

Monochaetum vulcanicum

Diplectria beccariana

Miconia pepericarpa

Cambessedesia espora

Zang, et al., 2003
Macari et al., 1990
Zhang et al, 2002

Chatuverdula et al., 2004

Chatuverdula et al., 2004

Jang et al., 2006

Crevelin et al., 2006

Vilegas et al., 1998




Tabela 2. Flavondides agliconas encontrados na familia Melastomataceae

Flavonoide

Planta

Referencias

Chalcona

2’ 4’-dihidrdxi-3-(4-metoxifenil)-

propiofenona (49)

4’-0O-metildavidgenina (50)

Phloridzina (51)

Trilobatina (52)

Isoflavona

4’ 5 7-trihidroxi-6,8-dimetilisoflavona

(53)

Sideroxilina
6,8-dimetil) (54)

Flavanona

Narigenina (55)

Flavona

5-hidroxi-7,4’-dimetoxiflavona (56)
5,6,4’-trihidroxi-7-metoxi flavona (57)

Flavonol

Canferol (58)

Quercetina (59)

(4H-1-benzopirona,5-

hidroxi-2-(4-hidroxifenil)-7-metdxi-

Diplectria beccariana

Mosquitoxylon
jamaicense
Mosquitoxylon

jamaicense

Herienttella facicularis

Miconia ioneura

Melastoma

malabathricum

Trembleya laniflora

Mouriri pusa

Melastoma
malabathricum
Mouriri elliptica
Osbechia aspera
Mouriri pusa
Melastoma

malabathricum

Jang et al., 2006

Montenegro et al.
2007
Montenegro et al.
2007

Calderon et al., 2002

(Pagola et al. 2008)

Suzanti et al., 2007

Ventura et al., 2007
Andreo et al., 2006;

Suzanti et al., 2007

Moleiro et al., 2009
Grayer et al., 2008
Andreo et al., 2006
Mazura et al., 2008
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Miricetina (60)

Catequina
Epicatequina (61)

Biflavonoide
5-hidroxi-4’,7-dimetoxiflavona-(6-C-
6°’)-5-hidroxi-3"*,4"> 7> -trimetdxi-
flavona (62)

Flavolignana

Monochaetina (63)

Mouriri elliptica

Mouriri pusa

Tibouchina grandifolia

Osbechia aspera

Mouriri pusa

Mouriri elliptica

Mouriri pusa

Mouriri pusa

Mouriri pusa

Miconia rubiginosa

Miconia cabucu

Monochaetum

multiflorum

Moleiro et al., 2009
Nishijima et al.,
2009
Kuster et al. 2009
Grayer et al., 2008
Santos et al., 2008
Andreo et al., 2006;
Moleiro et al., 2009
Santos et al., 2008
Andreo et al., 2006;
Nishijima et al.,
2009

Andreo et al., 2006;
Rodrigues et al.,
2008
Rodrigues et al.,

2007; 2008

Isaza et al., 2001
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Tabela 3. Flavonoides glicosilados encontrados na familia Melastomataceae

Flavonoide Planta Referencias

Flavondide O-monoglicosilado

Apigenina-7-O-glicosideo (64) Miconia Mancini et al., 2008
alypifolia
Canferol-3-O-B-arabinopiranosideo (65) Mouriri pusa Andreo et al., 2006
Canferol-3-O-pB-galactopiranosideo Miconia Mancini et al., 2008
(trifolina, 66) alypifolia
Mouriri elliptica ~ Moleiro et al., 2009
Monochaetum Isaza et al., 2001
multiflorum
Mouriri pusa Santos et al., 2008
Andreo et al., 2006
Canferol-3-O-B-glicopiranosideo (67) Melastoma Suzanti et al., 2007

malabathricum
Mouriri elliptica ~ Moleiro et al., 2009
Osbechia aspera  Grayer et al., 2008

Quercetina-3-O-f-arabinopiranosideo (68)  Mouriri pusa Santos et al., 2008
Miconia Rodrigues et al., 2008
rubiginosa
Quercetina-4’-O--arabinopiranosideo Mouriri pusa Andreo et al., 2006
(69)
Quercetina-3-O-a-arabinopiranosideo (70) Miconia Rodrigues et al., 2008
rubiginosa
Quercetina-3-0O-B-galactopiranosideo Miconia Rodrigues et al., 2008
(hiperina, 71) rubiginosa
Monochaetum Isaza et al., 2001
multiflorum

Mouriri elliptica  Moleiro et al., 2009
Mosquitoxylon Montenegro et al.
jamaicense 2007

Osbechia aspera  Grayer et al., 2008




Quercetina-3-O-p-glicopiranosideo

(Isoquercitrina, 72)

Quercetina-3-O-f-glicuronideo (73)

Quercetina-3-O-a-ramnopiranosideo

(Quercetrina, 74)

Quercetina-3-0O-B-xilopiranosideo (75)

Tibouchina
grandifolia
Mouriri pusa
Mouriri elliptica
Miconia

alypifolia

Mouriri pusa

Osbechia aspera
Monochaetum
multiflorum
Tibouchina
grandifolia
Miconia cabucu

Tibouchina

grandifolia

Mouriri elliptica

Tibouchina
grandifolia
Mouriri elliptica
Mouriri pusa
Miconia cabucu

Miconia
rubiginosa

Melastoma

malabathricum

Mouriri elliptica

Mouriri pusa

Mouriri elliptica

Kuster et al. 2009
Santos et al., 2008

Santos et al., 2008
Mancini et al., 2008

Andreo et al., 2006

Grayer et al., 2008

Isaza et al., 2001

Kuster et al. 2009

Rodrigues et al., 2008
Rodrigues et al., 2007

Kuster et al. 2009

Moleiro et al., 2009

Kuster et al. 2009

Santos et al., 2008
Santos et al., 2008
Rodrigues et al., 2008
Rodrigues et al., 2007
Rodrigues et al., 2008

Mazura et al., 2008

Moleiro et al., 2009

Santos et al., 2008
Santos et al., 2008
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Quercetina-3-O-a-arabinofuranosideo (76) Mouriri pusa Santos et al., 2008
Andreo et al., 2006
Quercetina-3-0O-B-arabinofuranosideo (77) Miconia Rodrigues et al., 2008
rubiginosa

Miricetina-3-O-B-galactopiranosideo (78)  Mouriri elliptica  Santos et al., 2008
Mouriri pusa Santos et al., 2008
Miricetina-3-O-a-galactopiranosideo (79)  Mouriri elliptica ~ Moleiro et al., 2009
Miricetina-3-O-B-glicopiranosideo (80) Mouriri elliptica  Moleiro et al., 2009
Mouriri elliptica  Santos et al., 2008
Mouriri pusa Santos et al., 2008
Miricetina-3-O-a-ramnopiranosideo (81) Mouriri elliptica  Moleiro et al., 2009
Mouriri elliptica  Santos et al., 2008
Mouriri pusa Santos et al., 2008

Miconia cabucu  Rodrigues et al., 2008

Rodrigues et al., 2007
6,8-dihidroxicanferol-3-O-3- Mouriri pusa Andreo et al., 2006

glicopiranosideo (82)

Flavondide O-diglicosilado

Canferol-3-O-diglicosideo (83) Miconia Mancini et al., 2008
alypifolia
Quercetina 3-O-rutinose (rutina, 84) Mouriri pusa Santos et al., 2008
Mosquitoxylon Montenegro et al.
jamaicense 2007

Quercetina-3-O-B-xilopiranosil-(1—-2)-O-  Miconia cabucu  Rodrigues et al., 2008

a-ramnopiranosideo (85)

Quercetina-3-O- a-ramnopiranosideo - Miconia cabucu  Rodrigues et al., 2007
(2—1)-O-B-D-xilopiranosideo (86)

Quercetina-3-O-o-ramnopiranosil-(1—>4)- Miconia Rodrigues et al., 2008
O-pB-galactopiranosideo (87) rubiginosa

Miricetina-3-O-p-xilopiranosil-(1—-2)-O-  Miconia cabucu  Rodrigues et al., 2008

a-ramnopiranosideo (88)
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Flavondide C-monoglicosilado
Vitexina (89)

Isovitexina (90)

Flavondide C-metil-glicosilado
Farrerol-7-O-B-D-apiofuranosil(1-6)-p-D-
glicopiranosideo (miconiosideo B) (91)
Mattucinol 7-O-B-D-glicopiranosideo (92)

Matteucinol-7-O-a-L-arabinosil(1-6)-p-D-
glicopiranosideo (miconiosideo A) (93)
Matteucinol7-O-f-D-apiofuranosil(1-6)-p-
D-glicopiranosideo (94)

Mosquitoxylon
jamaicense
Mosquitoxylon

jamaicense
M. trailii
Miconia
myriantha

M. trailii

M. trailii

Montenegro et al.
2007
Montenegro et al.
2007
Zhang et al, 2002
Lietal. 2001

Zhang et al, 2002

Zhang et al, 2002
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Tabela 4. Flavonoides glicosilados acilados encontrados em Melastomataceae

Flavonoide

Planta

Referencias

Isoramnetina-3-O-(6"’-Acetil)-p-D-
glicopiranosideo (95)
Quercetina-3-0O-(6’’-Acetil)-p-D-
glicopiranosideo (96)
Quercetina 3-0-(3’-O-Acetil-B-
galactopiranosideo (97)
2’’-0-galoil-vitexina (98)

2”°,6°’-O-digaloil-vitexina (99)
Canferol-3-O-p
glicopiranosideo (100)

-(6”-0O-p-cumaroil)-p-

Quercetina-3-0-p-(6°’-O-p-cumaroil)- B
glicopiranosideo (101)

Quercetina3-(6”0-cafeoil)-p-D-
galactopiranosideo (102)
Quercetina3-(6”0-cafeoil)-p-D-
glicopiranosideo (103)
Isoramnetina-3-O-(6’-O-E-feruloil)- B-D-
glicopiranosideo (104)
Isoramnetina-3-O-(6’’-O-E-cumaroil)- -
D-glicopiranosideo (105)
Isoramnetina-3-O-(6’-O-E-feruloil)- B-D-
galactopiranosideo (106)
Canferol-3-O-(2”,6”-di-O-p-trans-

cumaroil) B-glicopiranosideo (107)

Sarcopyramis
bodinieri
Sarcopyramis
bodinieri
Osbechia
aspera
Mosquitoxylon
jamaicense
M. jamaicense
Osbechia
aspera
Miconia
cabucu
Tibouchina
grandifolia
Sarcopyramis
bodinieri
Monochaetum
multiflorum
Monochaetum
multiflorum
Sarcopyramis
bodinieri
Sarcopyramis
bodinieri
Sarcopyramis
bodinieri
Melastoma
malabathricum
Osbechia

aspera

Wang et al. 2009

Wang et al. 2009

Grayer et al., 2008

Montenegro et al. 2007

Montenegro et al. 2007
Grayer et al., 2008

Rodrigues et al., 2008

Rodrigues et al., 2007

Kuster et al. 2009

Wang et al. 2009

Isaza et al., 2001

Isaza et al., 2001

Wang et al. 2009

Wang et al. 2009

Wang et al. 2009

Suzanti et al., 2007

Grayer et al., 2008
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Mattucinol 7-0-[4,6-0-(S)-
hexahidroxidifenil]-B-glicopiranosideo
(108)

Mattucinol 7-0-[4",6’-digalloil]-B-D-
glicopiranosideo (109)
Malvidina-3-(p-cumaroilglicosideo)-5-
glicosideo (110)

2-carbinol- Malvidina (111)

Miconia
myriantha

Miconia
myriantha
Tibouchina
urvilleana
Tibouchina

urvilleana

Li et al. 2001

Li et al. 2001

Terahara et al., 1993

Terahara et al., 1993
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ABSTRACT

This study aimed to test in vitro the antimicrobial activity of hexane extract of aerial parts of
Marcetia canescens, M. latifolia, M. macrophylla and M. taxifolia against Gram-negative and
Gram-positive bacteria, and yeasts, sensitive and resistant to antibiotics by method agar
diffusion disc. It was found that the Gram-positive bacteria were more inhibit all species
compared with Gram-negative and yeast. The hexane extracts was analized by gas

chromatography and showed the presence of hydrocarbons and triterpenes.

KEYWORDS: Marcetia, Melastomataceae, antimicrobial activity, gas chromatography.
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INTRODUCAO

O surgimento dos antibidticos representou um marco para a medicina moderna que
implicou na melhora das condi¢des da vida da populacdo em geral. Contudo este sucesso
gerou um sentimento coletivo de panacéia na utilizacdo destes agentes terapéuticos™?.
Entretanto, nas Gltimas décadas devido ao aumento progressivo dos casos de resisténcia
antimicrobiana comecou-se a questionar este quadro®*. Neste contexto surgiram perspectivas
para a utilizacdo de substancias naturais com ago antimicrobiana®®.

O semi-arido corresponde a 900.000 Km? de érea total do territério brasileiro e se
caracteriza por pouca pluviosidade e alta incidéncia solar. Neste bioma encontra-se os campos
rupestres que sdo caracterizados por elevada altitude e maior pluviosidade quando comparada
a média geral do semi-arido. Outros fatores presentes sao a elevada biodiversidade e o
endemismo das espécies ai contidas. Nos campos rupestres uma das familias de plantas mais
representativas é a Melastomataceae’®.

A familia Melastomataceae é composta por 166 géneros e aproximadamente 4500
espeécies, distribuidas preferencialmente em regibes tropicais e subtropicais do mundo. No
Brasil estéo distribuidos 1500 espécies em 63 géneros®. Estas espécies apresentam um niimero
variado de habitos, desde herbaceo até arbustivo, ocorrendo geralmente espécies arbéreas e
mais raramente trepadeiras e epifitas'®.

Marcetia € um género da familia Melastomataceae que contém 28 espécies descritas e
se destaca por sua tendéncia ao endemismo, isto €, 27 (95 %) das espécies sdo endémicas no
Brasil e o local preferencial para encontrar estas espécies é a Cadeia do Espinhago, uma
cadeia de montanhas que se estende por mais de 1000 km, desde o centro-sul de Minas Gerais
até a Chapada Diamantina-Bahia, e estd contida numa regido limitrofe entre dois biomas
considerados hotspots mundias por sua elevada biodiversidade e ameaca de destruicéo™*2.

Este trabalho tem por objetivo avaliar a atividade bioldgica de espécies de Marcetia
frente a inibicdo do crescimento de microrganismos sensiveis e resistentes a agentes

antimicrobianos. Em adicao, apresentamos a analise destes extratos por cromatografia gasosa.



72

MATERIAIS E METODOS

Material vegetal

As partes aéreas das espécies Marcetia canescens, M. latifolia, M. macrophylla e M.
taxifolia foram coletadas nos municipios de Morro-do-Chapéu e Rio-de-Contas (Chapada
Diamantina-BA). A identificagéo foi realizada pela prof.2 Dr? Tania Regina dos Santos Silva.
Uma exsicata de cada espécie foi depositada no herbario da Universidade Estadual de Feira de
Santana (HUEFS) apresentando os respectivos numeros: 119470, 119472, 94141 e 99625.

Obtencéao dos extratos

Aproximadamente 125 g de Marcetia canescens, 977 g de M. latifolia, 151 g de M.
macrophylla e 44 g de M. taxifolia foram secas e pulverizadas em moinho de facas,
separadamente. Os constituintes quimicos apolares de cada espécie foram extraidos por
maceragdo (48 horas) com hexano, separadamente e, posteriormente concentrados em
aparelho rotaevaporador para render 2,6 g de extrato de Marcetia canescens, 42 g de M.

latifolia, 3,8 g de M. macrophylla e 0,9 g de M. taxifolia.

Microrganismos

As linhagens de bactérias e fungos leveduriformes utilizados foram obtidas a partir da
Colecdo de Culturas de Microrganismos da Bahia (CCMB). Quatro bactérias Gram-negativas
(Escherichia coli CCMB 258, E. coli CCMB 261 sensivel a trimetoprima e resistente a
sulfonamida, Pseudomonas aeruginosa CCMB 268 e Salmonella choleraesius CCMB 281),
trés bactérias Gram-positivas (Staphylococcus aureus CCMB 262 resistente a estreptomicina
e dihidroestreptomicina, S. aureus CCMB 263 e S. aureus CCMB 264, resistente a
novobiocina) e trés leveduras (Candida albicans CCMB 266, C. albicans CCMB 286
resistente a fluconazol e anfotericina B e C. parapsilosis CCMB 288 resistente a fluconazol e
anfotericina). As culturas foram crescidas em Agar Mieller-Hinton (Hi-media), a 37 °C
durante 24 h (bactérias) e a 28 °C durante 48 h (leveduras).

Avaliacéo da atividade antimicrobiana

A atividade antimicrobiana dos extratos foi realizada pela metodologia de difusdo em
agar, utilizando-se discos estéreis de papel de filtro com didmetro de 6 mm, conforme
NCCLS-National Committee for Clinical Laboratory Standard™, atualmente Clinical and

Laboratory Standards Institute (CLSI). Uma aliquota de cada extrato (100 mg/mL) foi
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esterilizada por filtragdo em membrana de 0,22 um (TPP) e, em seguida, impregnados 0s
respectivos discos de papel de filtro com uma aliquota de 5 pL.

Uma suspensdo de 100 pL do microrganismo-teste (0,1 mL de 1,5x108 UFC.mL"L

para bactérias e 0,1 mL de 1,5x10° UFC.mL™L para leveduras) foi espalhada sobre a
superficie de meio solido de AMH (Agar Miieller—Hinton), em placa de Petri de (15 x 90
mm). Posteriormente foram adicionados sobre as placas inoculadas com os microrganismos-
teste os discos impregnados com os extratos. As placas foram incubadas a 37° C por 24 h
(bactérias) e a 28° C por 48 h (leveduras). Apds este periodo foi realizada a leitura visual
observando-se a presenca do halo de inibi¢do de crescimento microbiano quantificado em mm
com o auxilio de uma régua milimetrada.

Como controle positivo impregnou-se 5 pL de antimicrobianos nos discos na

concentracdo de 10 mg/mL'1 de eritromicina (bactérias) e 20 mg/mL'1 de nistatina
(leveduras) e como controle negativo utilizou-se os discos impregnados com o hexano (5 pL).
Todos os ensaios foram realizados em triplicatas.

Preparacgdo da amostra

O extrato hexanico de M. canescens (500 mg), de M. latifolia (200 mg), de M.
macrophylla (200 mg) e de M. taxifolia (100 mg) foi adicionado a silica gel 60 (70-230 mesh)
para confeccdo da pastilha para cromatografia em coluna. Em seguida foram eluidos com
AcOEt (150 mL). As fracGes coletadas foram analisadas por CCD com eluente (hex./AcOEt —

70/30) e as que ndo apresentaram substancias na base foram analisadas por CG.

Anélise quimica dos extratos por Cromatografia Gasosa (CG)

O Cromatografo gasoso utilizado foi da marca Shimadzu modelo GC-2010 com as
seguintes condigdes experimentais: coluna Rtx-1 (dimetil polisiloxana 100 % - 30 m X 0,25
mm X 0,25 micrémetro), modo rampa (150° C permanece durante 2 min., 150-270° C em 4
min., 270° C permanece durante 10 min., 270-300° C em 1 min., 300° C permanece durante
14 min.), tempo final de 30 minutos, volume de injecdo 1 pL, periodo de analise 30 minutos.

Injetor: temperatura de 270 °C, pressédo 100 KPa, gas de arraste No, fluxo total 21,3 mL/min.

e velocidade linear de 27,2 cm/seg. com modo de injecéo split na razdo 1/20.
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RESULTADOS DISCUSSAO

Anélise da atividade antimicrobiana

Os resultados da atividade antimicrobiana de extratos hexanicos de quatro espécies de
Marcetia sdo demonstrados na Tabela 1, onde estdo dispostas as médias dos halos de inibigdo
e seu desvio padréo relativo. O controle negativo ndo apresentou halo de inibicdo frente a
nenhum dos microrganismos.

Outros géneros da familia Melastomataceae como Miconia, Trembleya, Melastoma
Memecylon e Xyris foram avaliados e demonstraram ter atividade antimicrobiana contra
bactérias Gram-negativas, Gram positivas e fungos ***’. Por ndo existirem estudos sobre a
atividade antimicrobiana de espécies do género Marcetia, surgiu o interesse por analisar
quatro especies deste género. Também € importante mencionar que o bioma do semi-arido
favorece o crescimento de espécies vegetais com atividade antimicrobiana devido ao ambiente
de estresse e alta competico entre as espécies®.

Na anélise da atividade antimicrobiana podemos destacar que 0s extratos apresentaram
atividade contra o0s microrganismos Gram-positivos, ndo sendo ativos contra 0s
microrganismos Gram-negativos. Este fato pode ser justificado pela maior complexidade da
parede celular das bactérias Gram-negativas que atribui para a resisténcia de agentes
antimicrobianos™.

Além disso, os extratos foram mais ativos contra as bactérias quando comparadas com
as leveduras. Podemos destacar neste caso o microrganismo Staphylococcus aureus ja que
todos os extratos hexanicos inibiram os trés subtipos desta espécie contra apenas uma das
leveduras.

Surpreendentemente se compararmos diretamente a atividade sobre 0s microrganismos
sensiveis e resistentes observa-se que os resultados apresentam melhores halos contra os
microrganismos resistentes, tanto no caso das bactérias como leveduras.

Analisando o didmetro do halo de inibig&do, pode-se inferir que a espécie vegetal M.
latifolia apresentou o melhor resultado jA& que o mesmo apresentou atividade sobre
Staphylococcus aureus CCMB 264 (17,85 mm). Ja para 0 numero de microrganismos inibidos
mais uma vez destaca-se M. latifolia, pois a mesma inibiu trés microrganismos duas bactérias

e uma levedura.
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Anélise quimica dos extratos por CG

As espécies de Marcetia que tiveram os extratos hexanicos estudados quimicamente
apresentaram compostos das classes dos hidrocarbonetos e dos triterpenos®®?. Os compostos
isolados foram inicialmente analisados por CG sendo que o tempo de retencdo de
hidrocarbonetos e triterpenos de um modo geral eluem em regides distintas: hidrocarbonetos
entre 13 e 23 minutos e apds 24 minutos eluem triterpenos. Apods estas verificacdes 0s
extratos hexanicos das espécies analisadas estdo mostrados na Figura 1.

O extrato hexanico de M. canescens (Fig. 1A) e de M. macrophylla (Fig. 1C)
demonstraram a presenca majoritaria dos hidrocarbonetos com relagdo aos demais extratos. J&
gue 0S Mesmos apresentaram seis e cinco picos majoritarios com este perfil. Entretanto M.
latifolia (Fig. 1B) e M. taxifolia (Fig. 1D) apresentaram apenas trés picos indicativos de
hidrocarbonetos.

O extrato de M. latifolia (Fig. 1B) e de M. taxifolia (Fig. 1D) apresentaram
constituicdo majoritaria de triterpenos. Por outro lado os extratos de M. canescens (Fig. 1A) e

M. macrophylla (Fig. 1C) s6 apresentaram um pico condizente com triterpenos.

CONCLUSAO

Conclui-se que os extratos hexanicos das partes aéreas das espécies de Marcetia
canescens, M. latifolia, M. macrophylla e M. taxifolia tem atividade antimicrobiana contra
bactérias Gram-positivas (Sthaphylococcus aureus). A analise por cromatografia gasosa
destes extratos mostrou que M. canescens e M. macrophylla contem majoritariamente
hidrocarbonetos e que M. latifolia e M. taxifolia mostraram ter composicdo quimica de
triterpenos. Por fim ha a necessidade de outros estudos que verifiqguem se ha relacéo entre os

compostos analisados e 0s microrganismos testados.
AGRADECIMENTOS
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Tabela 1. Medidas dos halos de inibi¢do (mm) de extratos hexanicos de espécies de Marcetia

Espécie
Microrganismo M. M. M. M.
canescens latifolia macrophylla taxifolia o
Bactérias
Gram-negativas -
E. coli 15,48
CCMB 258 ' ' ' ' +1,58
E. coli 24,13
CCMB 261 . . . ' £0,70
P. aeruginosa 9,47
CCMB 268 ' ' ' ' +0,49
S. choleraesius 10,05
CCMB 281 ' _ _ ' +1,38
Gram-positivas
S. aureus 11,25 9,00 27,46
CCMB 262 +1,88 £0,00 ' ' 0,97
S. aureus 8,50 31,55
CCMB 263 ' ' ' +0,43 +1,56
S. aureus 10,25 17,85 7,95 34,50
CCMB 264 +1,75 0,29 +0,14 ' +1,44
Leveduras
C. albicans 20,09
CCMB 266 ' ' ' ' +1,40
C. albicans 23,50
CCMB 286 ' ) ) ' +1,34
C. parapsilosis 11,50 8,83
CCMB 288 ' £0,50 ' ' +0,49

-: ndo houve atividade, C+ (controle positivo): eritromicina e nistatina.
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OBS: As figuras abaixo ndo compde o artigo, mas estdo dispostas aqui para prover as

informacdes necessarias para o entendimento do que foi discutido.
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RESUMO

Os extratos em acetato de etila (AcOEt) e em metanol (MeOH) das espécies Marcetia
canescens, M. latifolia, M. macrophylla e M. taxifolia foram avaliadas quanto a atividade
antimicrobiana utilizando o método da difusdo em &gar contra os seguintes microrganismos:
Escherichia coli (CCMB 258), E. coli (CCMB 261), Pseudomonas aeruginosa (CCMB 268),
Salmonella choleraesius (CCMB 281), Staphylococcus aureus (CCMB 262), S. aureus
(CCMB 263), S. aureus (CCMB 264), Candida albicans (CCMB 266), C. albicans (CCMB
286) e C. parapsilosis (CCMB 288). Todas as espécies apresentaram atividade contra pelo
menos um dos microrganismos testados, contudo os extratos de AcOEt de M. latifolia e
MeOH de M. taxifolia foram os que inibiram um maior nimero de microrganismos. Estes
extratos foram submetidos a extracdo em fase sélida para compostos aromaticos e em seguida
analisados por cromatografia liquida de alta eficiéncia com detector de arranjo de diodos
(CLAE-DAD). Pode-se entdo constatar a presenca de flavondides polimetoxilados e

glicosilados nestes extratos e que sao comuns na familia Melastomataceae.

Unitermos: Marcetia, atividade antimicrobiana, difusdo em agar, CLAE-DAD, flavonoides.
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CHROMATOGRAPHY PROFILE AND ANTIMICROBIAL ACTIVITY OF
EXTRACTS OF SPECIES OF MARCETIA (MELASTOMATACEA)

ABSTRACT

The ethyl acetate (AcOEt) and methanol (MeOH) extracts of the species Marcetia canescens,
M. latifolia, M. macrophylla and M. taxifolia were evaluated for antimicrobial activity by the
agar diffusion method against the following microorganisms: Escherichia coli (CCMB 258),
E. coli (CCMB 261), Pseudomonas aeruginosa (CCMB 268), Salmonella choleraesius
(CCMB 281), Staphylococcus aureus (CCMB 262), S. aureus (CCMB 263), S. aureus
(CCMB 264), Candida albicans (CCMB 266), C. albicans (CCMB 286) and C. parapsilosis
(CCMB 288). All species showed bioactive against at least one of the microorganisms tested,
however the EtOAc extracts of M. latifolia and MeOH extract of M. taxifolia were those that
inhibited a greater number of microorganisms. These extracts were subjected to solid phase
extraction (SPE) for aromatic compounds and then analyzed by High-performance Liquid
Chromatography with diode array detector (HPLC-DAD). Theses analyses showed the
presence of polymethoxylated and glycosylated flavonoids in these extracts, which are
common in the family Melastomataceae.

Key-words: Marcetia, antimicrobial activity, agar diffusion method, HPLC-DAD,
flavonoids.
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INTRODUCAO

O uso de antibiodticos vem aumentando consideravelmente nos ultimos tempos devido
a varios fatores, dentre os quais, podemos destacar o surgimento de microrganismos
resistentes. Este fato se torna mais grave em determinadas situacOes que exigem maiores
cuidados como, por exemplo, em pacientes imunodeprimidos, em infecgdes oportunistas,
terapias pos-transplantes e tratamentos quimioterapicos. Neste contexto os produtos de origem
vegetal vém se notabilizando como fonte de novas substancias ativas contras estes
microrganismos (Schinor, et al., 2007; Otrosky et al., 2008).

O Brasil se destaca por apresentar grande biodiversidade compreendendo cerca de 20
% do total de espécies da fauna terrestre. Em relacéo a flora, estima-se que entre 20 a 22 % do
namero total de espécies estdo presentes no territorio brasileiro (Motta, 2008).

A familia Melastomataceae é constituida de 166 géneros e aproximadamente 4.500
espécies. No Brasil esta familia constitui a sexta maior familia de Angiospermas com 68
géneros e mais de 1.500 espécies, presente em praticamente todas as formac6es vegetacionais
com um numero varidvel de espécies (Renner, 1993, Romero, 2000). Estas espécies
apresentam um numero variado de habitos, desde herbaceo até arbustivo, ocorrendo
geralmente espécies arbéreas e mais raramente trepadeiras e epifitas (Rodrigues et al., 2008).
Dentre as espécies de Melastomataceae encontradas na Bahia destacam-se as representantes
do género Marcetia (Martins, 1989) ja que o mesmo € caracterizado por sua tendéncia ao
endemismo. No Brasil existem cerca de 28 espécies do género Marcetia e 85 % destas
espécies estdo na Bahia (23 espécies) sendo 22 destas endémicas, 0 que torna o estado o
centro da diversidade genética do género (Santos, 2005).

Até o presente momento ndo existem relatos na literatura sobre a composi¢do quimica
e/ou atividade bioldgica sobre o género Marcetia. Entretanto, na familia Melastomataceae
destacam-se a presenca de acidos graxos (Veneziani et al., 2006; Salatino et al., 2008),
terpendides (Veneziani et al., 2006), flavonoides (Lowry, 1976; Bonfim-Patricio et al., 2002)
e taninos (Yoshida etal., 2005). Dentre os varios fins medicinais das espécies desta familia
encontram-se registros do uso popular contra erisipela, vermes intestinais, leucorréia,
ulceracdes, palpitacdes, males dos rins e bexiga, escabiose, dermatoses, eupepsia,
reumatismo, resfriado, febre, infecgdes vaginais, hematuria, insonia, dores de garganta, dores
de cabeca (Neto; Morais, 2003; Cruz; Kaplan, 2004; Brasileiro et al., 2006; Pinto et al., 2006;
Bardon et al., 2007), dor de dente (Kala, 2005) sendo também indicada como cicatrizante e

antiseptica (Fenner et al., 2006). Foram observados In vitro o efeito antinociceptivo (Jamal et
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al., 1989; Sulaiman et al., 2004), tripanocidal (Cunha et al., 2003a), antiviral e citotdxica
(Dévehat et al., 2002; Cunha et al., 2008), analgésica (Cunha et al., 2003b; Spessoto et al.,
2003; Vasconcelos et al., 2006), anticolinesterdsica (Nifio et al., 2006), antiflamatoria
(Vasconcelos et al., 2006), mutagénica (Santos et al., 2008) e protetora da mucosa gastrica
(Andreo et al., 2006; Vasconcelos et al., 2008).

O presente trabalho objetivou avaliar a atividade antimicrobiana dos extratos em
acetato de etila e em metanol de espécies de Marcetia, coletadas no semi-arido brasileiro,
contra a microrganismos patogénicos resistentes e sensiveis a antibioticos. Em adicéo,

apresentamos a analise de flavondides presntes nestes extratos por CLAE-DAD.

MATERIAIS E METODOS

Material vegetal

As partes aéreas das especies Marcetia canescens, M. latifolia, M. macrophylla e M.
taxifolia foram coletadas nos municipios de Morro-do-Chapéu e Rio-de Contas (Chapada
Diamantina-BA). As espécies foram identificadas pela botanica Dr? Tania Regina dos Santos
Silva e uma exsicata de cada espécie foi depositada no Herbario da Universidade Estadual de
Feira de Santana (HUEFS) com os respectivos nimeros: 119470, 119472, 94141 e 99625.

Obtencdo dos extratos

As espécies Marcetia canescens (124,8 g), M. latifolia (977 g), M. macrophylla (151,1
g) e M. taxifolia (44,2 g) foram secas e pulverizadas em moinho de facas, separadamente. Os
constituintes quimicos de cada espécie foram extraidos por maceracgao (48 horas) com hexano,
acetato de etila (AcOEt) e metanol (MeOH), sucessivamente. Posteriormente estes extratos
foram concentrados em aparelho rotaevaporador obtendo-se 1,4 g (AcOEt) e 3 g (MeOH) de
extrato de Marcetia canescens, 47,3 g (AcOEt) e 53,2 g (MeOH) de M. latifolia, 4,1 g
(AcOEt) e 5,2 g (MeOH) de M. macrophylla e 0,5 g (AcOEt) e 1,3 g (MeOH) de M. taxifolia.

Microrganismos

As linhagens de bactérias e fungos leveduriformes utilizados foram obtidas a partir da
Colecéo de Culturas de Microrganismos da Bahia (CCMB). Quatro bactérias Gram-negativas
(Escherichia coli CCMB 258, E. coli CCMB 261 sensivel a trimetoprima e resistente a
sulfonamida, Pseudomonas aeruginosa CCMB 268 e Salmonella choleraesius CCMB 281),
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trés bactérias Gram-positivas (Staphylococcus aureus CCMB 262 resistente a estreptomicina
e dihidroestreptomicina, S. aureus CCMB 263 e S. aureus CCMB 264, resistente a
novobiocina) e trés leveduras (Candida albicans CCMB 266, C. albicans CCMB 286
resistente a fluconazol e anfotericina B e C. parapsilosis CCMB 288 resistente a fluconazol e
anfotericina). As culturas foram crescidas em Agar Mieller-Hinton (Hi-media), a 37 °C por
24 h (bactérias) e a 28 °C por 48 h (leveduras).

Avaliacdo da atividade antimicrobiana

A atividade antimicrobiana dos extratos foi realizada pela metodologia de difusdo em
agar, utilizando-se discos estéreis de papel de filtro com didmetro de 6 mm, conforme
NCCLS-National Committee for Clinical Laboratory Standard, atualmente Clinical and
Laboratory Standards Institute (CLSI). Uma aliquota de cada extrato (100 mg/mL) foi
esterilizada por filtragdo em membrana de 0,22 um (TPP) e, em seguida, impregnados 0s
respectivos discos de papel de filtro com uma aliquota de 5 pL.

Uma suspensdo de 100 pL do microrganismo-teste (0,1 mL de 1,56x108 UFC.mL"L

para bactérias e 0,1 mL de 1,5x10° UFC.mL™! para leveduras) foi espalhada sobre a
superficie de meio sélido de AMH (Agar Miieller—Hinton), em placa de Petri de (15 x 90
mm). Posteriormente foram adicionados sobre as placas inoculadas com os microrganismos-
teste os discos impregnados com os extratos. As placas foram incubadas a 37° C por 24 h
(bactérias) e a 28° C por 48 h (leveduras). Apds este periodo foi realizada a leitura visual
observando-se a presenca do halo de inibi¢do de crescimento microbiano quantificado em mm
com o auxilio de uma regua milimetrada.

Como controle positivo impregnou-se 5 pL de antimicrobianos nos discos na

concentragédo de 10 mg/mL'1 de eritromicina (bactérias) e 20 mg/mL'1 de nistatina
(leveduras) e como controle negativo utilizou-se os discos impregnados com o hexano (5 pL).

Todos os ensaios foram realizados em triplicatas.

Preparacdo da amostra

Para a extragdo em fase solida utilizou-se aproximadamente 1,5mg de cada extrato.
Cada extrato foi dissolvido em 1mL de &gua e deixou-se em banho de ultra-som por 20
minutos. Utilizou-se o cartucho Strata-X (Phenomenex) 100mg/lmL que foi ativado com 1
mL de MeOH e equilibrado com 1mL de agua. Posteriormente adicionou-se 1mL da amostra
no cartucho e lavou-se 0 mesmo com 2 porc¢des de ImL de MeOH:H,O (1:4), por ultimo
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eluiu-se com 2 porgdes de ImL de MeOH. Em seguida evaporou-se o solvente e redissolveu-
se a amostra com MeOH (grau HPLC). As amostras foram filtradas em membrana 0,22um
(TPP) e analisadas por CLAE-DAD.

Andlise dos extratos por CLAE-DAD

As andlises de CLAE-DAD foram efetuadas em cromatografo liquido Hitachi modelo
Lachrom Elite, coluna LiCospher 100 RP18 (5 um) com as dimensdes (150 mm X 04 mm)
marca Merck equipado com Detector de Arranjo de Diodos (DAD) e injetor automatico. A
fase moével utilizada foi solucdo de H,O/H3PO, 0,1 % (A) e MeOH (B) na condicdo inicial de
75 % de A e 25 % de B, o gradiente foi linear até 25 minutos chegando a 100% de B esta
concentracdo permanecera constante durante 25 minutos. A temperatura da coluna foi
mantida constante a 30° C com um fluxo de 1,0 mL/min. Para os extratos utilizou-se um

volume de injecdo de 20 pL.

RESULTADOS

Os resultados da atividade antibacteriana e antifingica dos extratos brutos de quatro
espécies de Marcetia estdo mostrados nas Tabelas 1 e 2, respectivamente. Estdo incluidos
nestas tabelas as médias das triplicatas de cada extrato frente a cada microrganismo, bem
como o desvio padrdo. O controle negativo (solvente) ndo apresentou halo de inibicdo. Apos a
extracdo dos componentes aromaticos (flavonodides) dos extratos em acetato de etila e em
metanol destas espécies por extracdo em fase solida foi realizada a analise por CLAE-DAD.
Os cromatogramas e 0s espectros de UV caracteristicos de flavonodides dos padrdes e dos

extratos estdo mostrados nas Figuras 1 e para os extratos Figura 2 e 3, respectivamente.

DISCUSSAO

Os extratos de algumas espécies da familia Melastomataceae apresentam agéo
antimicrobiana, como por exemplo, Melastoma candidum (Wang; Hsu; Liao, 2008), Miconia
sp. (Rodrigues et al., 2008; Celloto et al., 2003), Trembleya laniflora (Ventura et al., 2007) e
Memecylon malabaricum (Hullatti; Hai, 2004), Entretanto esta é a primeira investigacdo sobre
a atividade antimicrobiana de espécies do género Marcetia.

Atraveés da comparagdo dos resultados obtidos para 0s microrganismos pode-se

observar que 0s extratos das espécies de Marcetia estudadas apresentaram menor inibicdo
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frente a leveduras. Na andlise da inibicdo de bactérias Gram-positivas e Gram-negativas
observou-se que 0s extratos apresentaram os maiores halos frente aos microrganismos Gram-
positivos (Tabela 1). Uma menor atividade sobre os microrganismos Gram-negativos ja era
esperado Vvisto que estes possuem estrutura mais complexa da parede celular e
conseqlientemente uma maior resisténcia aos agentes antimicrobianos (Gilman, et al., 2005).
Somente o extrato metandlico de Marcetia taxifolia apresentou significativa acdo contra P.
aeruginosa (8,20 mm) e S. cholerasius (12,92 mm), quando comparado com o padrdo
positivo eritromicina (Tabela 1).

Na analise do pardmetro de producdo do halo de inibicdo nos diferentes
microrganismos pode-se inferir que os extratos acetato de etila de M. latifolia e metandlico de
M. taxifolia foram os mais ativos, tendo inibido cinco e sete microrganismos respectivamente
(Tabela 1 e 2). Com relacdo ao diametro do halo de inibicao, os extratos acetato de etila de M.
canescens e metandlico de M. taxifolia apresentaram os melhores resultados, sendo
respectivamente 19,85 mm contra S. aureus CCMB 264 e 15,5 mm contra C. parapsilosis
CCMB 288, respectivamente.

Hullatti et al. (2003) analisaram a atividade antimicrobiana do extrato metandlico de
Miconia malabaricum sobre E. coli e P. aeruginosa, obtendo halos de inibi¢do de 14 mm e 16
mm, respectivamente. Rodrigues et al. (2008), pesquisaram espécies de Miconia, com o
extrato metanodlico e obtiveram resultados para C. albicans e S. aureus. Para a espécie
Miconia estenostachya o halo de inibi¢do sobre C. albicans e S. aureus foi de 9 mm e para M.
rubiginosa foi de 8 mm para a levedura e 10 mm para a bactéria. Nenhuma atividade foi
detectada pelos autores sobre E. coli e Salmonella sp. Os dados obtidos neste trabalho estdo
consistentes com pesquisas ja relatadas.

Os cromatogramas das espécies estudadas por CLAE-DAD estdo descritos na Figura
2. A Figura 3 apresenta os espectros de UV dos picos eluidos nos respectivos cromatogramas.
De um modo geral os flavonoides presentes nestes extratos pertencem a classe das flavonas e
flavondis devido a forte absorgdo entre 342 a 359 nm (banda I).

Estas analises demonstraram a presenca de flavondides nos extratos. Observou-se
também que as espécies contém perfil de flavondides distinto dentre os extratos, isto fica
evidenciado pelo tempo de retencdo e pela intensidade dos picos nos cromatogramas, por
exemplo M. canescens e M. macrophylla produziram maior quantidade e diversidade de
flavondides no extrato MeOH, enquanto M. latifolia e M. taxifolia apresentaram este perfil no
extrato AcOEt.
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De acordo com estes espectros de UV pode-se observar também que os extratos
AcOEt e MeOH mantém uma relacdo entre o tipo de flavonoide produzido em relacdo com a
polaridade do extrato. Este fato fica evidenciado pelo tempo de retencdo e pelo perfil dos
espectros de UV. Nos extratos AcOEt, os picos caracteristicos de flavonoides aparecem na
faixa de 14 a 16 minutos em todos os extratos. Entretanto nos extratos metandlicos os picos
flavonoidicos aparecem na faixa de 8 a 10 minutos. Em uma anélise usando padrdes artificiais
constatamos que os flavondides glicosilados (hesperidina, naringina e rutina) eluiram proximo
a 10 minutos, enquanto quercetina e a calicopterina isolada do extrato AcOEt de M. latifolia
tiveram rempo de retencdo acima dos 12 minutos (Figura 1). Este flavondide a calicopterina

ndo foi encontrado em nenhuma outra espécie analisada neste trabalho.

CONCLUSAO

De acordo com a andlise da atividade antimicrobiana pode se constatar que 0s extratos
em AcOEt e em MeOH de Marcetia possuem atividade antimicrobiana, sendo que em alguns
destes esta atividade é destacada se comparados a outras espécies da familia. Comparando a
atividade biolégica dos extratos com o perfil de flavondides constatou-se uma
heterogeneidade da atividade antimicrobiana e a presenca de flavonodides. Estes fatos podem
ser constatados através do o extrato AcOEt de M. latifolia que apresentou intensos picos
flavonoidicos, este extrato por sua vez apresentou forte atividade bioldgica, entretanto o
extrato MeOH de M. taxifolia que mostrou apenas um pico flavonoidico com intensidade
moderada, e também foi ativo. A atividade antimicrobiana do extrato de M. latifolia pode ser
atribuida a calicopterina, este composto possui atividade antileishmaniade comprovada, sendo

somente encontrada até o presente momento nesta espécie.
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Tabela 1. Média e desvio padrao dos halos de inibicdo (mm) de extratos de espécies de

Marcetia contra espécies bacterianas

Microrganismo
ESPECIE/extrato E. E. S. S. S. P. S,

Coli  Coli* Aureus® Aureus Aureus® aeruginosa choleraesius

M. canescens

19,85 11,50
EA - - - - -
+0,76 +0,50
8,50 9,75 12,5
EM - - - -
+0,00 +0,43 +1,52
M. latifolia
11,00 12,08 11,45
EA - - - -
+2,00 +0,14 +1,94
EM - - - - - - -
M. macrophylla
EA - - - - - - -
7,70 7,33
EM - - - - -
+0,38 +0,29
M. taxifolia
10,25 11,33 9,20
EA - - - -
+0,66 +1,15 +0,29
EM 9,25 8,67 10,33 8,20 12,92
+0,25 +0,58 +0,58 +1,26 +1,23
Eritromicina 14,48 24,16 27,47 31,55 34,50 9,47 10,05
+1,58 0,70 +0,97 +1,36 +1,44 +0,49 +1,38

-: ndo houve atividade, : sensivel & trimetoprima e resistente a sulfonamida, “: resistente a
estreptomicina e dihidroestreptomicina, *: resistente a novobiocina; EA: extrato acetato de
etila, EM: extrato metanolico
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Tabela 2. Média e desvio padrao dos halos de inibicdo (mm) de extratos de espécies de

Marcetia contra espécies leveduriformes

) Microrganismo
ESPECIE/extrato

C. albicans C. albicans’ C. parapsilosis’
M. canescens
8,33
EA - -
10,38
EM - - -
M. latifolia
9,42 13,83
EA -
0,14 +1,15
EM - - -
M. macrophylla
7,33
EA - -
+0,29
EM - - -
M. taxifolia
15,50
EA - -
+1,00
8,25 9,17
EM -
10,25 10,29
Nistatina 20,09 23,50 8,83
+1,40 +1,34 +0,49

-: ndo houve atividade, : resistente a Fluconazol e Anfotericina B, EA: extrato acetato de
etila, EM: extrato metanélico
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Figura 2. Cromatogramas dos extratos de M. canescens (1-AcOEt, 2-MeOH), M. latifolia (3-AcOEt,
4-MeOH); M. macrophylla (5-AcOEt, 6-MeOH); M. taxifolia (7-AcOEt, 8-MeOH), anélise obtida por

HPLC-DAD
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CAPITULO 4!

! Este capitulo sera submetido & Revista Quimica Nova, sob a forma de artigo original.
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CHEMICAL CONSTITUENTS OF EXTRACT OF ACTIVE IN AcOEt MARCETIA
LATIFOLIA (MELASTOMATACEAE)

ABSTRACT

The AcOEt extract of Marcetia latifolia (Melastomataceae) showed effective action against
on several microrganism pathogenic. In this study, we describe the chemical investigation this
extract and chromatography procedures allowed isolating of a mixture of two triterpenes,
hidrocarbons and, the flavonoid polimethoxylated, named calycopterin. The structures for all
compounds were determined by spectroscopic analysis and comparison with literatura data. In
addiction this is the first chemical investigation of specie of Marcetia an endemic of the
Brazilian semi-arid.

KEYWORDS: Marcetia latifolia, Melastomataceae, triterpenes, calycopterin.
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INTRODUCAO

A familia Melastomataceae € constituida por 166 géneros e 4500 especies distribuidos
principalmente em regides tropicais e subtropicais no mundo, onde estdo presentes
aproximadamente 65 % das espécies vegetais da familia com os habitos mais diversos desde o
herbéceo até o arbustivo’®. No Brasil ocorrem 65 géneros e aproximadamente 1500 espécies
distribuidas em, todo o territorio nacional, Melastomataceae ¢ a sexta familia de angiospermas
mais numerosa no territério nacional*”.

Estudos fitoquimicos da familia Melastomataceae identificaram principalmente

9,10 11,12 13-15

flavon6ides®®, antocianinas™'®, triterpenos e esterdides e taninos hidrolisaveis
Relacionadamente aos flavondides a familia demonstra uma clara tendéncia a sintese de
flavonas e flavonois poli-hidroxilados; nesta familia também foram identificadas duas 3-
metoxiflavonas, penduletina e isocanferideo®.

O género Marcetia (Melastomataceae) € constituido de 28 espécies vegetais e se
caracteriza por sua tendéncia ao endemismo, aproximadamente 96 % das espécies deste
género sdo endémicas do Brasil e ttm como habito preferencial os campos rupestres da cadeia
do espinhago que compreende os estados de Minas Gerais, Goias e Bahia'®*'.

Em trabalhos anteriores foi descrita a atividade antimicrobiana de extratos de quatro
espécies de Marcetia, incluindo M. latifolia frente a sete cepas de bactérias e trés cepas de
leveduras, sensiveis e resistentes a antibioticos. O extrato AcCOEt de M. latifolia, foi o mais
ativo frente a trés cepas de bactérias e duas de leveduras (Leite et al.; dados em publicacao).

Neste trabalho descrevemos o estudo quimico de M. latifolia que resultou na
caracterizacdo de hidrocarbonetos, dois triterpenos em mistura e do flavonéide polimetoxilado

calicopterina.
PARTE EXPERIMENTAL

Procedimentos experimentais gerais

O ponto de fuséo foi determinado em equipamento Mel-temp Il e n&o foi corrigido. Os
espectros de absor¢do no UV foram registrados em espectrofotdmetro Varian modelo Cary
100bio. Os espectros de RMN *H *3C foram obtidos de dois espectrémetros Bruker modelos
DRX 200 e DRX 300. Os espectros de massas foram obtidos de um cromatografo gasoso
Hewlett Packard modelo 6890 equipado com auto-injetor HP modelo 7673 acoplado com

espectrometro de massas quadrupolo Agilent modelo MS 5973 Network e também de um
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cromatografo gasoso acoplado a um espectdmetro de massas marca Shimadzu modelo GC-
2010/MS-QP utilizando coluna (dimetil polisiloxana 95 % - 30 m X 0,25 mm X 0,25
micrémetro) e condicOes de corrida iguais as da analise de CG abaixo. .

As analises de CG foram obtidas de um cromatdégrafo gasoso marca Shimadzu modelo
GC-2010 e as condicOes de corrida foram coluna Rtx-1 (dimetil polisiloxana 100 % - 30 m X
0,25 mm X 0,25 micrometro), modo rampa (150° C permanece durante 2 min., 150-270° C em
4min., 270° C permanece durante 10 min., 270-300° C em 1 min., 300° C permanece durante
14 min.), tempo final de 30 minutos, volume de injecdo 1ulL, periodo de analise 30 minutos.

Injetor: temperatura de 270 °C, pressdo 100 KPa, gas de arraste N, fluxo total 21,3 mL/min.

e velocidade linear de 27,2 cm/seg. com modo de injecao split na razdo 1/20.
Na cromatografia em coluna utilizou-se silica gel 60 (70-230 mesh), marca Vetec e na
CCD utilizou-se cromatofolha de aluminio com silica gel 60 (5-40 mesh) da marca Merck. As

substancias foram reveladas em solucéo de sulfato sérico e solucéo de acido sulfarico 10 %.

Material vegetal

As partes aéreas da espécie Marcetia latifolia foram coletadas no municipio de Morro-
do-chapéu (Chapada Diamantina-BA) e identificadas pela prof.2 Dr.2 Tania Regina dos Santos
Silva. Apos identificagcdo uma exsicata da espécie foi depositada no herbario da Universidade
Estadual de Feira de Santana (HUEFS) com o nimero 119472,

Extracéo e isolamento

As partes aéreas (977 g) foram secas a temperatura ambiente e pulverizadas em
moinho de facas e em seguida 0s seus constituintes quimicos foram extraidos por maceragdo
(48 horas) com hexano, acetato de etila e metanol, sucessivamente. Posteriormente cada
solvente foi evaporado usando aparelho rotaevaporador, 0 que resultou na obtencdo dos
respectivos extratos em hexano (42,4 g), em acetato de etila (47,3 g) e em Metanol (53,2 g). O
extrato AcOEt (40g) foi filtrado em coluna de vidro aberta recheada com gel de silica e eluido
com os eluentes (hex./AcOEt/MeOH) na ordem crescente de polaridade. Resultando em 5
sub-extratos (1-hex., 2-hex./AcOEt, 3-AcOEt, 4-AcOEt/MeOH, 5-MeOH). O sub-extrato 2
(hex./AcOEt 50/50 %) foi submetido a cromatografia em coluna aberta com os solventes

Hex./AcOEt/MeOH em modo de gradiente de polaridade, gerando 23 fragdes. Estas fracdes
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foram analisadas por CCD e como resultado as fraces iniciais (1 e 2) apresentaram um solido
amorfo e que foi identificado como uma mistura de quatro hidrocarbonetos (34 mg).

O sub-extrato 3 (AcOEt 100 %) tambeém foi submetido a cromatografia da mesma
maneira, gerando 10 fracGes. As fracbes 3 e 4 por apresentarem o mesmo perfil por CCD e
foram unidas também recromatografadas o que gerou 10 fracGes, destas, as fracoes 3 e 4
como tinham mesmo perfil foram unidas e a partir das mesmas se obteve um solido amorfo
(237 mg). Este solido amorfo foi submetido a nova cromatografia em coluna resultando em 32
fracdes. Na fracdo 19 obteve-se 0s triterpenos em mistura X e Y (42 mg, p.f. 138-145° C).

O sub-extrato 4 (AcOEt/MeOH 50/50 %) foi cromatografado em coluna e na fragéo 5
obtive-se um solido amarelo que foi identificado como um flavondide impuro e por isso o
mesmo foi purificado por cromatografia em coluna aberta com silica, para obter na fracdo 13
cristais amarelos (19 mg, p.f. 223-225° C) que foram identificados como a calicopterina.

Hidrocarbonetos (1): sélido branco amorfo. RMN *H (200 MHz, CDCls): &y ppm:
1,26 (sl), 0,87 (t). CG: tempo de retencdo (min.): 13.2 (1a), 16.7 (1b), 19.4 (1c) e 22.9 (1d)
min. CG-EM: 1a: [M]™" m/z .380, 1b: [M]"" m/z .408, 1c: [M]" m/z .436, 1d: [M]™" m/z .464.

Mistura de triterpenos: sélido branco amorfo, p.f. 138-145° C, RMN *H (200 MHz,
CDClg): &4 ppm: 0.58 (CHj3), 0.58 (CH3), 0.90 (CHs3), 0.96 (2 x CHs), 0.98 (CHj3), 3.12 (1),
3.39 (m), 5.11 (t) (ver figura 10). RMN **C (50 MHz, CDCls) &c: 15,5, 18,1, 18,7, 18,8, 19,1,
21,6, 22,9, 23,0, 24,2, 25,0, 26,4, 27,1, 28,1, 28,6, 30,1, 31,5, 32,7, 34,5, 35,7, 36,4, 36,5,
37,5, 39,9, 43,4, 445, 46,2, 47,0, 49,0, 49,9, 50,5, 52,2, 52,3, 75,6, 76,1, 79,6, 125,3, 131,0,
133,2, 135,3 (ver figura 11). CG: tempo de retencdo (min.): 24,72 e 25,59.

Calicopterina (5,4> — Dihidroxi - 3,6,7,8 — tetrametoxiflavona, 3): cristais amarelos,
p.f. 223-225° C, RMN *H (300 MHz, CDCl5): 84 ppm: 12,40 (HO-5); 7,98 € 7,94 (d, 2H, J =
8,19 Hz, H-2’, H-6"); 6,92 ¢ 6,88 (d, 2H, J = 8,19 Hz, H-3’, H-5’); 4,01 (s, 3H, OCH3); 3,86
(s, 3H, OCHs); 3,83 (s, 3H, OCHs); 3,76 (s, 3H, OCHs); RMN **C (75MHz, CDCl5) ¢:155,9
(C-2), 137,5 (C-3), 178,3 (C-4), 148,1 (C-5), 135,0 (C-6), 151,9 (C-7), 131,9 (C-8), 144,0 (C-
9), 106,5(C-10), 129,5 (C-2, 115,8 (C-3"), 160,0 (C-4"), 129,5 (C-5", 115,8 (C-6"), 59,1
(OMe-3), 60,2 (OMe-6), 61,3 (OMe-7), 60,8 (OMe-8). EM (70 eV) m/z (intensidade relativa):
[M]" 446 (67), 431 (100), 401 (6), 373 (12), 226 (A1,1), 211 (A;-CHa, 12), 209 (A;-OH, 25),
183 (A;-CH3+CO, 13), 178 (B,, 7) 73 (47). UV Ama Figura 2A. [+AICIl5]: Amax Figura 2B.
[+AICI3/HCI]: Amax 204, 285, 310, 358 nm.



107

RESULTADOS E DISCUSSAO

O sucessivo fracionamento por cromatografia em coluna aberta do extrato AcOEt de
Marcetia latifolia resultou no isolamento de uma mistura de hidrocarbonetos, dois triterpenos
em mistura (em fase de identificacdo) e um flavondide polimetoxilado (Figura 1).

Os hidrocarbonetos foram analisados por RMN 'H (200 MHz, CDCls) o que
apresentou Unico sinal, caracteristico desta classe (64 1,26, s), proveniente de hidrogénios
metilénicos e também os sinais para os hidrogénios metilicos das extremidades (64 0,87, t).
Na analise por CG verificou-se pelo tempo de retencdo dos componentes da amostra indicou a
presenca de uma série homologa com quatro picos. A andlise por CG-EM apresentou 0s
mesmos quatro picos da analise de CG com fragmentacdo caracteristica de hidrocarbonetos,
com perda de 14 unidades de massa referentes a perda de CH..

A mistura binaria de triterpenos foi submetida a elucidaco estrutural por RMN *H e
3C, como também CG. Contudo a completa elucidacdo destes compostos, através da
obtencdo dos respectivos espectros de massas, esta sendo providenciada.

A calicopterina (3) foi identificada com base nos espectros de RMN *H, RMN *C, Uv
e EM. O espectro de RMN 'H (300 MHz, CDCIs) apresentou o sinal para uma hidroxila
quelatogénica (34 12,40 ppm, HO-5), para trés metoxilas aromaticas (6y 3,86, s, OCHgs; o4
3,83, s, OCHjs; 6y 3,76, s, OCH3) e uma metoxila ligada a dupla ligagdo (64 4,01, s, CH30-3).
Notaram-se também neste espectro dois pares de dupletes (referentes ao anel “B” p-
substituido) & 7,98 e & 7,94 (J = 8,19 Hz); 5H 6,92 e &y 6,88 (J = 8,19Hz)*®*°. O espectro
de RMN 3C (75 MHz, CDClIs) apresentou 19 sinais que estdo de acordo com os dados da
literatura®®. A comprovagdo da posicdo da hidroxila no anel B flavonoidico foi realizada
através da espectroscopia de UV, juntamente com reagente de deslocamento. O espectro de
UV exibiu a banda Amax 277 nm referente a conjugacéo benzoila e cinamoila, Amax 336 nm
caracteristico de flavonol polimetoxilado (figura 2A). Na adicdo de AICIl; notou-se o
deslocamento batocrémico referente a complexacéo atraves de OH-5 com a carbonila em C-4
(Figura 2B). Na adicdo de HCI notou-se o ndo rompimento desta complexag51021'22. O espectro
de massas da calycopterina apresentou o fon molecular ([M]*; m/z 446= 374+[Si(CHs)]) e 0s
demais fragmentos foram compativeis com a estrutura de 3. A figura 3 apresenta uma
proposta de fragmentacéo para os picos (m/z): 431 (100 %), 401 (6 %), 373 (12 %), 226 (A1,1
%), 211 (A1-CHj3, 12 %), 209 (A;-OH, 25 %), 183 (A;-CH3+CO, 13 %), 73 (47 %).
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Figura 1. Estrutura quimica dos compostos isolados de M latifolia
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Figura 2. Espectro de UV de 3 (espectro A: MeOH; espectro B: MeOH + AICl3)
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Figura 3. Proposta de fragmentacédo de 3



113

OBS: As figuras abaixo ndo compdem o artigo, as mesmas estdo aqui apenas para prover as

informacdes necessarias para o entendimento do que foi discutido.
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Figura 4. Cromatograma de 1, analise obtida por CG.
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Figura 17. Cromatograma de 3, analise obtida por CG-EM.
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CONCLUSAO GERAL

Os estudos biologicos e quimicos realizados neste trabalho fornecem dados para o
conhecimento das espécies analisadas e também do género Marcetia, ja que este € o primeiro
trabalho de investigacdo da atividade bioldgica e também da quimica do género. Visto que
estas espécies sdo de dificil obtencdo e s6 sdo encontradas em campos rupestres da Chapada
Diamantina e dada a degradacdo deste bioma é importante também conhecer estas espécies
antes de sua possivel extincao.

Todos os extratos das espécies do semi-arido aqui analisados apresentaram atividade
antimicrobiana e se comparados com outras espécies de outros géneros de Melastomataceae
sua atividade foi relevante. Como era esperado para este bioma ja que devido as condic6es de
estresse a que estdo submetidas estas espécies as mesmas reagem com maior producdo de
compostos biossintetizados como forma de compensacao.

Do ponto de vista quimico observou-se a presenca de alcanos e triterpenos comuns na
natureza, entretanto verificou-se que as espécies de marcetia bioproduzem e bioacumulam
flavonoides que podem ser Uteis para 0 homem. Outra importancia deste trabalho consiste no
auxilio da quimiossistematica da familia destes flavonoides ja que esta é a primeira vez se
identifica o flavondide polimetoxilado calicopterina em Melastomataceae; e que pode sugerir
que estas espécies endémicas sigam caminhos biossintéticos diversos do restante da familia.
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