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RESUMO

Neste trabalho, foi efetuada uma investigacdo da secagem de folhas de aroeira (Schinus
terebinthifolius Raddi) em tambor rotativo de parede perfurada com o objetivo de investigar a
influéncia das condicGes operacionais na preservacao da cor e compostos bioativos da folha.
Para isto, foi realizada a caracterizacdo das folhas de aroeira in natura atraves da determinacdo
das dimensdes, umidade, cor (L*, a* e b*), concentragcdo de compostos fendlicos totais (CFT)
e atividade antioxidante (AA). Nos ensaios de secagem em estufa de conveccdo natural e
camada fina, realizado nas faixas de 50 e 70°C e 0,3 e 0,9 m/s, verificou-se que a temperatura
possui influéncia significativa na secagem da folha e que 0s mecanismos internos de
transferéncia de massa controlam o processo de secagem. A influéncia das condicbes de
secagem no tambor rotativo foi realizada utilizando um planejamento fatorial fracionario do
tipo 249, no qual foram avaliadas a temperatura e a velocidade do ar de secagem, massa e
velocidade de rotagdo do tambor na secagem da folha de aroeira. A partir dos ensaios verificou-
se que a taxa de secagem no tambor é fortemente dependente da temperatura e em apenas
algumas condicdes, da velocidade do ar e da massa de material. Pela analise estatistica, a
temperatura foi a Unica variavel estatisticamente significativa (p-valor<0,1), para a estimativa
do tempo de secagem e da razdo a*/b*, que quantifica a deterioracdo da cor das folhas. As
curvas de umidade em funcgdo do tempo foram ajustadas as equacGes empiricas de cinética de
secagem e a equacdo de Midilli apresentou melhor ajuste (R2>0,9924; RMSE<0,0321 e
X2<0,0010). Com os resultados obtidos a partir do planejamento fracionério, foi efetuado um
delineamento composto central rotacional com a temperatura (entre 50 e 60°C) e velocidade do
ar (entre 0,3 a 0,9m/s), massa (entre 100 e 2009) e velocidade de rotagéo fixada em 3 rpm para
avaliar o tempo de secagem e os parametros de qualidade da folha. Nos ensaios foram
observadas a diminuicdo da CFT e AA e aumento da razdo a*/b*. Na analise de regressao a
temperatura, velocidade do ar e a massa foram as varidveis estatisticamente significativas para
o tempo de secagem e razdo a*/b*. Os modelos estatisticos obtidos mostram regides 6timas
entre Ta > 55°C, var > 0,6 m/s combinadas a m < 120g, para menores tempos de secagem e, em
geral, Tar < 53°C para menor deterioracdo. Para a otimizagdo, baseando-se na fungéo
desejabilidade, a condi¢do Gtima obtida para o menor tempo de secagem (390 min) e menor
deterioracdo da cor (-0,0782) foi obtida para temperatura de 52,3°C, velocidade de 0,86m/s e
massa de 181,67¢.

Palavras-chave: Folhas de aroeira. Secagem. Tambor Rotativo. Parametros de cor. Compostos

Fendlicos. Atividade Antioxidante.



ABSTRACT

This study investigated drying aroeira (Schinus terebinthifolius Raddi) leaves in a
rotating dryer with a perforated wall to evaluate the influence of operating conditions in the
preservation of color, and bioactive compounds of leaves. The fresh leaves were characterized
through the measurement of dimensions, moisture content, color attributes (L*, a*, and b*), the
concentration of total phenolic compounds (CFT), and antioxidant activity (AA). In drying tests
performed both in a natural convection oven and in a thin-layer fixed-bed, under temperatures
of 50 and 70°C and air velocities of 0.3 and 0.9 m/s, it was verified a significant influence of
the air temperature on the drying rate and that internal mass transfer mechanisms control the
drying process. The drying conditions in the rotating drum was evaluated through a fractional
2D experimental design. The air temperature and velocity, the charge (mass) of leaves in the
drum, and the drum rotation speed were the investigated factors in this design. The results
showed that the drying rate in the rotating drum was strongly dependent on the temperature
and, in some conditions, it also depended on the air velocity and the charge of leaves. It was
found from the ANOVA that the air temperature was the only statistically significant variable
(p-value<0.1) to estimate the drying time and a*/b* ratio (which quantifies the leaf color
deterioration). Experimental curves of moisture content versus time were fitted to empirical
drying kinetic equations. From the tested equations, the Midilli was the one that best fit the
experimental data (R?>0.9924; RMSE<0.0321 and X2<0.0010). Based on the results of the
fractional design, a Central Composite Rotational Design (DCCR) was carried out to evaluate
the influence of operating variables on the drying time and quality attributes. The assays were
conducted under a fixed rotating speed (3 rpm), air temperature varying between 50 and 60°C,
air velocity between 0.3 to 0.9m/s, and charge of leaves between 100 and 200g. A decrease in
the CFT and AA and an increase in the ratio a*/b* were observed. Regression analysis showed
that the temperature, air velocity, and mass of leaves were statistically significant variables for
the drying time and a*/b* ratio. The statistical models showed optimal regions laying between
Tar > 55°C, var> 0.6 m/s combined with m < 120g, for shorter drying times and, overall, Tar <
53°C for less deterioration. The optimization based on the desirability function indicated that
the optimal condition for the shortest drying time (390 min) and the least color deterioration (-
0.0782) was achieved under a temperature of 52.3°C, air velocity of 0.86 m/s and charge of
leaves of 181.67g.



LISTA DE FIGURAS

Figura 2.1. Folha e fruto da Schinus terebinthifolius Raddi. ............ccccoeoiiiiiicinnnns 19

Figura 2.2. Configuracdo do escoamento de ar no secador de tambor rotativo com parede

0T 0T o - VOSSPSR 25

Figura 2.3. Curvas de (a) variagdo de umidade em base seca em funcdo do tempo (s) e
(b) taxa de secagem do material em func¢do da umidade em base seca (X) ......cccoevevvririinnnne 28

Figura 3.1. Arvore € ramos de @rOBITa. ...........c.ccevevveeevirsessieeeissesessseesssessssessessesesenes 38

Figura 3.2. llustracdo dos didmetros maximo (Dmax), Minimo (Dmin) € Médio (Dmedio)-

Figura 3.3 . Representacdo dos pontos onde foram aferidos a espessura das folhas de

T 0= ] - SR P PR 40
Figura 3.4. Esquema para a determinacdo da cor das folhas, in natura e secas............. 43

Figura 3.5. Amostra de 10g de ramos dispostas em bandeja de acrilico para a secagem

em eStufa COM rENOVAGAD GE AI........coeeieieieiiite ettt sb e 47

Figura 3.6. Amostra de 10g de folhas dispostas em bandejas perfuradas de aluminio para

a secagem em estufa com CONVECGAD NALUNAL ..........cccueveveveverevereieeciee et 48

Figura 3.7. Esquema da linha experimental utilizada para a secagem em leito fixo em
072V T o o T SR 50

Figura 3.8 - Célula utilizada nos ensaios de secagem em camada fina. ...........c.c........ 50

Figura 3.9. Esquema da linha experimental utilizada para a secagem em tambor rotativo

COM PArede PEITURATA ......eoivieeiecieeie ettt st e e e s te et e s e saeesreenee e 52

Figura 3.10. (a) Ramo de aroeira constituido por uma haste central com 8 folhas; (b)
Ramos secos no final do processo (massa inicial 100 g)......ccccoeviiiiirinieniiiee e 55

Figura 3.11. Secagem em tambor rotativo utilizando 200g de folhas (a) Inicio; (b) Final

Figura 4.1. - (a) Dados do adimensional de umidade (MR) medio em fungéo do tempo
nos ensaios a 50, 60 e 70°C; (b) Taxa de secagem em func¢éo do adimensional de umidade (MR)
dos ensaios @ 50, 60 8 70°C. ...iiuiiiie ittt 64



Figura 4.2. Dados experimentais do adimensional de umidade (MR) em funcéo do
tempo (a) velocidade do ar 0,3 m/s e temperatura do ar 50 (FC1) e 70°C (FC2); (b) temperatura
do ar 50°C e velocidade do ar 0,3 (FC1) € 0,9 M/S (FC3)....ccovevieiiiiieireie e 66

Figura 4.3. Diagrama de Pareto para 0 tempo de SECAPEM. ......ccverveervereerieeriesiesieeeeas 68

Figura 4.4. (a) Dados experimentais do adimensional de umidade em funcéo do tempo:
temperatura 60°C, velocidade 0,6 m/s, massa 1509 e velocidade de rotacdo 6 rpm (FTFO9,
FTF10, FTF11); (b) Dados de temperatura no interior do tambor (Ti), da folha (Tf) e da parede
do tambor (Tp) em funcdo do tempo de secagem nos ensaios FTF9, FTF10, FTF11. ............ 70

Figura 4.5.(a) Dados experimentais do adimensional de umidade em fungéo do tempo:
ar =50°C, Var=0,3m/s, m =100g e r = 3rpm (FTF1) e Tar = 70°C, var=0,3m/s, m =100g e r
= 9rpm (FTF2); (b) Dados de temperatura no interior do tambor (T;), da folha (Tr) e da parede

do tambor (Tp) em fungdo do tEMPO A8 SECAGEM. ....vcveeuierieierieiie e 71

Figura 4.6. (a) Dados experimentais do adimensional de umidade em fungéo do tempo:
Tar = 50°C, var = 0,9m/s, m = 200g e r = 3rpm (FTF7) e Tar = 70°C, var = 0,9m/s, m = 200g e
r =9rpm (FTF8); (b) Dados de temperatura no interior do tambor (Ti), da folha (Tf) e da parede

do tambor (Tp) em fungdo do tEMPO A8 SECAGEM. ....vcveerierieiirieiie et 73

Figura 4.7. (a) Dados experimentais do adimensional de umidade em fungdo do tempo:
Tar = 70°C, var = 0,3m/s, m = 200g e r = 3rpm (FTF6) e Tar = 70°C, var = 0,9m/s, m = 200g e
r =9rpm (FTF8); (b) Dados de temperatura no interior do tambor (Ti), da folha (Tf) e da parede

do tambor (Tp) em fungdo do teMPO A8 SECAGEM. ....veveerierieierieiie et 74

Figura 4.8. (a) Dados experimentais do adimensional de umidade em funcéo do tempo:
Tar = 70°C, var = 0,3 m/s, m=100g e r = 9rpm (FTF2) e Tar = 70°C, var = 0,9 m/s, m = 100g
e r = 3rpm (FTF4); (b) Dados de temperatura no interior do tambor (Ti), da folha (Tf) e da

parede do tambor (Tp) em funcdo do tempo de SECAPEM.......ccvveieirieiieeieseee e 75

Figura 4.9. (a) Dados experimentais do adimensional de umidade em fungéo do tempo:
Tar = 50°C, var = 0,3 m/s, m=100g e r = 3rpm (FTF1) e Tar = 50°C, var = 0,3 m/s, m = 2009
e r = 9rpm (FTF5); (b) Dados de temperatura no interior do tambor (Ti), da folha (Tf) e da

parede do tambor (Tp) em fungdo do tempo de SECAGEM. ..cveeviiiriiieiirie e 76

Figura 4.10. (a) Dados experimentais do adimensional de umidade em funcdo do tempo:
Tar = 50°C, var = 0,9 m/s, m =100g e r = 9rpm (FTF3) e Tar = 50°C, var = 0,9 m/s, m = 2009



e r = 3rpm (FTF7); (b) Dados de temperatura no interior do tambor (Ti), da folha (Tf) e da
parede do tambor (Tp) em fungdo do tempo de SECAGEM. ..ocveeviiieiiieiieie e 77

Figura 4.11. Umidade final em base amida (X (b.u.) [%]) dos ensaios realizados em

tambor rotativo com parede Perfurada...........cccceiveieiieiie i 79
Figura 4.12. Diagrama de Pareto para 0 tempo de SECAYEM. .......cccurverrerrerierenierierienns 82
Figura 4.13. Diagrama de Pareto para a raz&o a*/b* de Secagem. ........ccccecevervrvrinnnn. 84

Figura 4.14. Razdo a*/b* em funcdo do tempo de secagem para as condicdes do

planejamento experimental fraCIONArIO. .........c.ccvivieiiieii i 85

Figura 4.15. Cor das folhas ap6s o processo de secagem (a) Ensaio FTF5 com a*/b*= -
0,22 £ 0,05; (b) Ensaio FTF6 com a*/b*= 0,13 £ 0,02. .....ccecoveiiiiriie e 86

Figura 4.16. Adimensional de umidade em funcdo do tempo de secagem e valores
preditos para a equacao de Midilli, para os ensaios realizados a 50°C, FTF1 (50°C, 0,3m/s,100g
e 3rpm), FTF3 (50°C, 0,9m/s,100g e 9rpm), FTF5 (50°C, 0,3m/s,200g e 9rpm) e FTF7 (50°C,
0,9M/5,2000 € BIPIM). ..ttt e bbbt b bttt bbb b enes 88

Figura 4.17. Adimensional de umidade em funcdo do tempo de secagem e valores
preditos para a equacdo de Midilli, para os ensaios realizados a 60°C, FTFO/FTF10/FTF11
(60°C, 0,6M/S, 1500 € BIPIM). wuvititiitiiiieiieitei ettt bbbt nb e bbb snenne s 88

Figura 4.18. Adimensional de umidade em funcdo do tempo de secagem e valores
preditos para a equacdo de Midilli para os ensaios realizados a 70°C, FTF2 (70°C, 0,3m/s,100g
e 9rpm), FTF4 (70°C,0,9m/s,100g e 3rpm), FTF6 (70°C, 0,3m/s,200g e 3rpm) e FTF8 (70°C,
0,9M/S,2000 € OIPIM); 1. vttt ettt ettt e e s b e et e e ste s ae e s aeebearsesbeebeanresaeenreenee e 89

Figura 4.19. Diagrama de Pareto para a influéncia das varidveis independentes no tempo
de secagem da folha de aroeira em tambor rotativo com parede perfurada. ..........c..ccoocvvrunnne 93

Figura 4.20. Superficie de resposta e curva de contorno do tempo de secagem em funcéo

da temperatura do ar e velocidade do ar, para uma massa de folhas de 150 . ........ccoevveenenne 95

Figura 4.21. Superficie de resposta e curva de contorno do tempo de secagem em funcéo
da temperatura do ar e massa de folhas para uma velocidade de 0,6 m/s. .......c.cccovvverirnnnne. 95

Figura 4.22. Superficie de resposta e curva de contorno do tempo de secagem em funcéo

da velocidade do ar e massa de folhas para uma temperatura de 55°C. .......c.ccccccvvviiieiieiinnns 96



Figura 4.23. Superficie de resposta e curvas de contorno do parametro de cor a*/b* em
funcdo da temperatura e velocidade do ar de secagem para uma massa de 150g. ................... 99

Figura 4.24. Superficie de resposta e curvas de contorno do parametro de cor a*/b* em

funcdo da temperatura do ar de secagem e da massa para uma velocidade de 0,6mf/s............. 99

Figura 4.25. Superficie de resposta e curvas de contorno do parametro de cor a*/b* em
funcédo da velocidade do ar de secagem e da massa para uma temperatura de 55°C. ............ 100

Figura 4.26. Resultados do parametro de cor a*/b* em funcdo do tempo de secagem

para 0s dados do planejamento DCCR. .........ccoiveiiiieieee e 102

Figura 4.27. Resultados de CFT e AA em funcéo do tempo de secagem para os dados
do planejamento DCCR. ..ot 102

Figura 4.28. Umidade final em base dmida (Xf (b.u.) [%]) dos ensaios realizados em

tambor rotativo com parede perfurada...........cccocveveiieiiiie i 103
Figura 4.29 Resultados da otimizagao por funcdo desejabilidade. ..............ccccocerinene 105

Figura 8.1. (a) Dados experimentais do adimensional de umidade em fungéo do tempo:
Tar = 50°C, var = 0,9 m/s, m=100g e r = 9rpm (FTF3) e Tar = 70°C, var = 0,9 m/s, m = 100g
e r = 3rpm (FTF4); (b) Dados de temperatura no interior do tambor (Ti), da folha (Tf) e da
parede do tambor (Tp) em funcdo do tempo de SECAGEM. ...cvevvveeireiereerie e 115

Figura 8.2. (a) Dados experimentais do adimensional de umidade em fungéo do tempo:
Tar = 50°C, var = 0,3 m/s, m=100g e r = 3rpm (FTF1) e Tar = 50°C, var = 0,9 m/s, m = 100g
e r = 9rpm (FTF3); (b) Dados de temperatura no interior do tambor (Ti), da folha (Tf) e da

parede do tambor (Tp) em fungdo do tempo de SECAGEM. ....cveverveiieriiieieee e 116

Figura 8.3. (a) Dados experimentais do adimensional de umidade em fungéo do tempo:
Tar = 50°C, var = 0,3 m/s, m=200g e r = 9rpm (FTF5) e Tar = 50°C, var = 0,9 m/s, m = 2009
e r = 3rpm (FTF7); (b) Dados de temperatura no interior do tambor (Ti), da folha (Tf) e da

parede do tambor (Tp) em fungdo do tempo de SECAYEM. .....eeiveeiiiiieiieiieeie e 116

Figura 8.4. (a) Dados experimentais do adimensional de umidade em fungéo do tempo:
Tar=70°C, var=0,3m/s, m=100g e r = 9rpm (FTF2) e Tar = 70°C, var=0,3m/s, m=200g e r
= 3rpm (FTF6); (b) Dados de temperatura no interior do tambor (Ti), da folha (Tf) e da parede

do tambor (Tp) em funcdo do tempPO A SECAGEM. ....ooviiiiiiieieee e 117



Figura 8.5. (a) Dados experimentais do adimensional de umidade em funcéo do tempo:
ar=70°C, var = 0,9 m/s, m=100g e r =3rpm (FTF4) e Ta = 70°C, var = 0,9 m/s, m = 200g e
r =9rpm (FTF8); (b) Dados de temperatura no interior do tambor (Ti), da folha (Tf) e da parede

do tambor (Tp) em fungdo do tEMPO A8 SECAGEM. ....eeveevieieierierie et 117



LISTADE TABELAS

Tabela 2.1. Trabalhos que avaliaram a secagem da folha de aroeira............cc.ccocevenene 27

Tabela 2.2. Equacdes semi-empiricas para a representacdo da cinética de secagem. ..29

Tabela 3.1 - Variaveis independentes e niveis adotados no planejamento 22............... 51
Tabela 3.2. Variaveis independentes e niveis adotados no planejamento 2*2.............. 57
Tabela 3.3. Variaveis independentes e niveis adotados N0 DCCR............cccceevvvivenne 59
Tabela 4.1. Propriedades fisico-quimicas das folhas de aroeira. ............ccccoevveveenen. 61

Tabela 4.2. Umidade inicial (Xi), final (Xf) e tempo dos ensaios de secagem realizados

NA eStUTA COM FENOVAGAD U8 F........eiuiiiieiieiieieie ettt b et 62
Tabela 4.3. Tempo de secagem no secador de leito fixo em camada fina.................... 67

Tabela 4.4. Efeitos das varidveis independentes no tempo de secagem no secador de

[€it0 FiX0 €M CAMAUA FINA. ....iiviiiiiiiiciee e b 67
Tabela 4.5. ANOVA para 0 tempo d€ SECAGEM.......eevrrerrereerieniisiesieeiere e 69

Tabela 4.6. Resultados do planejamento experimental para 0 tempo na secagem no

tambor rotatico com parede PErfurada. ............cceiieieeieiieie e 80

Tabela 4.7. Efeitos das variaveis independentes e suas interacfes no tempo de secagem

da folha de aroeira no tambor rotativo com parede perfurada.............ccooeveeeienencneninennnn 80

Tabela 4.8. Estimativa dos principais efeitos das variaveis no tempo de secagem da folha
de aroeira no tambor rotativo com parede perfurada...........ccoceeeverinininieieeese e 81

Tabela 4.9. Resultados do planejamento experimental para o parametro colorimétrico

a*/b* na secagem no tambor rotatico com parede perfurada. ...........cccoceeveiieiiieie e 83

Tabela 4.10. Efeitos das variaveis independentes e suas interagdes na razdo a*/b* de
secagem da folha de aroeira no tambor rotativo com parede perfurada. ..........ccccoeevverirnnnnne. 83

Tabela 4.11. Resultados do tempo de secagem, parametro de cor a*/b*, CFT e AA

obtidos a partir dos ensaios realizados utilizando 0 DCCR............ccccovviiieiiiiii e 90

Tabela 4.12. Coeficientes de regressdo, erro padrdo, test t, p-valor e intervalo de
confianca para o tempo de secagem no MR igual @ 0,001. .......cceoviieviieiesieneere e 92

Tabela 4.13. ANOVA para 0 tempo de SECAJEM.......ccvviiieeiieiiiieiieeieesee e e sree s 94



Tabela 4.14. Coeficientes de regressdo, erro padrdo, test t, p-valor e intervalo de

confianga para 0 pardmetro de COr @*/D™.........ooi i 97
Tabela 4.15. ANOVA para 0 parametro de cor a*/b*..........cccvveveiieieevecie e 98
Tabela 4.16. Parametros utilizados na otimizagao. ............ceevveeieereiieseese s 104

Tabela 9.1. Par@metros estimados e testes estatisticos para a equagdo de cinética de

secagem Lewis para a secagem da folha de aroeira nas diferentes condicdes estudadas. ...... 118

Tabela 9.2. Parametros estimados e testes estatisticos para a equacdo de cinética de

secagem Page para a secagem da folha de aroeira nas diferentes condicdes estudadas ........ 118

Tabela 9.3. Pardmetros estimados e testes estatisticos para a equagdo de cinética de
secagem Page modificado para a secagem da folha de aroeira nas diferentes condicdes
Lo (010 =T S USTROPPS 119

Tabela 9.4. Parametros estimados e testes estatisticos para a equacdo de cinética de
secagem Henderson e Pabis para a secagem da folha de aroeira nas diferentes condicoes
LTS (010 2 To USROS 119

Tabela 9.5. Parametros estimados e testes estatisticos para a equacdo de cinética de

secagem Midilli para a secagem da folha de aroeira nas diferentes condi¢des estudadas......120

Tabela 10.1. Coeficientes de regressdo, erro padrdo, test t, p-valor e intervalo de

confianca para a concentracdo de compostos fendlicos (CFT). ...cvcveveieievieie v 121
Tabela 10.2. ANOVA PAra CFT.....ooiiiieieeee e 121

Tabela 10.3. Coeficientes de regressdo, erro padrdo, test t, p-valor e intervalo de

confianca para a atividade antioXidante (AA). .....cieeie e 122

Tabela 10.4. ANOVA PAra AA. ..ot 122



SUMARIO

AGRADECIMENTOS .....ooviteiineeeeeseossesseessissesssssssssss s sssssssssssnssssssssnssanssensons 4
RESUMO ......ooiiirieieeteeeeeseesieseesses s es s ssen st essessss s assenssanssnssnssnnssnsannes 5
ABSTRACT oottt st s s 6
LISTA DE FIGURAS........ooviieeeeveeeisseseesseessasseesies s sss s sssnssssssnssssess s 7
LISTA DE TABELAS ..ot sesiesses s 12
SUMARIO ..ottt ettt anaesans 14
INTRODUGAOD ..ottt ne et 14

2 REVISAO BIBLIOGRAFICA.......c.cooiieeeeeeeeeeee e, 17
2.1  PLANTAS MEDICINAIS E FITOTERAPICAS......co.covveereriererresrerinenone, 17

2.2 SECAGEM CONVECTIVA DE PLANTAS AROMATICAS MEDICINAIS

20
2.2.1 Secagem de folhas no Centro de Secagem........cccccevevieiveiiesicseesie e 22
2.2.2 Secador de tambor rotativo com parede perfurada ............ccccoevveiernnnnn. 24
2.2.3 Secagem de folhas de aroeira..........ccceoererereienineiieeeee s 26
2.3 CURVAS DE CINETICA DE SECAGEM.........cocovveieeieeseeesereeeersenenis 27
24 COMPOSTOS BIOATIVOS ...t 31
25 DEGRADAGCAO DE COR ......ooovevreseeieeeseeeestese s e sesassssessesn s senaenees 34

2.6 PLANEJAMENTOS EXPERIMENTAIS E OTIMIZACAO DE PROCESSOS

35
METODOLOGIA ...t 38
3.1 MATERIA-PRIMA ....coooiiiieieeeeeeeeeee oot see s asnas s seneanes 38
3.2 CARACTERIZACAO DO MATERIAL .....c.ooiviiseeieeeeeees e 39
3.2.1 Propriedades fiSICO-QUIMICAS .......cccurreiriierierienesie e 39

3.2.2 Densidade DUIK GEIA0a .........ueeeeeeeeeieeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeneeees 42



B.2.3 G0N it 43

3.3 EXTRATOS E COMPOSTOS BIOATIVOS.......coiiieiieeeeesee 44
3.3.1 PreparaGao d0OS EXIrat0S.......c.cciiriririeieieiesiesie st 44
3.3.2 Determinacdo dos compostos fendlicos totais (CFT) .....cccevvvveieeiieiieenee. 44
3.3.3 Determinacéo da atividade antioxidante (AA)........ccceveviveiesiieieereseene 45

34 SECAGEM ... 45
3.4.1  Secagem €M ESTUTA........ccoiiiiiiiiiiieeee s 46
3.4.2 Secagem em leito fixo de camada fina..........cccccceeveveiinii v, 49
3.4.3 Secagem em tambor rotativo com parede perfurada.............c.cccevevrernnnen. 52
3.4.4 Ajuste as equacOes para a cinética de Secagem.........ccevververererieseseereenes 57

3.4.5 Delineamento compostos central rotacional (DCCR) e superficie de

resposta 58

3.5 OTIMIZACAO DAS CONDICOES DE SECAGEM DO DCCR................. 59

4 RESULTADOS E DISCUSSAOQ .......coeviieeeiisesiieseestese s s, 61
41 CARACTERIZACAO ....coooeeeeeeeeeeeeeeeee e 61
4.2 SECAGEM DAS FOLHAS DE AROEIRA........ooeee e 62
4.2.1 Secagem em estufa com renovacgao de ar...........cccevveveeieieeseciiecee s 62
4.2.2 Secagem em estufa de convecGao natural .............ccocvvvveeienencnencnen, 63
4.2.3 Secagem em leito fixo em camada fina ..........ccocoeeririiiiiiiicnn e 65
4.2.4 Secagem em tambor rotativo: influéncia das variaveis de processo......... 69
4.2.5 Ajustes de equagdes para a cinética de secagem no tambor rotativo........ 87

4.3 PLANEJAMENTO DCCR ...ttt 89
4.3.1 Analise de regressao e superficies de reSposta.........cccevvriverveieerivereeaeenn 89
4.3.2 OUMIZAGAD .. eeveentieieeeiee ittt sttt ettt st a et be e e e 103

5 CONCLUSOES........oooieeeeetceeeeeeee et eses st en s snes s 106

6 SUGESTOES PARA TRABALHOS FUTUROS .......cccovvveeeeeeeeseeeesenenrenieann, 108



T REFERENCIAS ..o oottt et et e e e et e e et e e e e e e e er e e esase e et e e eseeesereesnanes

8 ANEXO A

9 ANEXOB

10 ANEXO

e



14

1 INTRODUCAO

As plantas medicinais sdo importantes matéria primas para o desenvolvimento de
fitoterapicos e outros medicamentos. Além de seu uso como substrato para fabricacdo de
medicamentos, as plantas também séo utilizadas como remédios caseiros e comunitarios em
praticas populares e tradicionais (BRASIL, 2010). Apesar de possuir a maior parcela da
biodiversidade mundial, em torno de 15 a 20% do total, atualmente o mercado brasileiro de
fitoterapicos ainda é incipiente, contribuindo em cerca de apenas 5% para 0 mercado nacional
de medicamentos (BRASIL, 2006). Isso se deve em parte ao uso de técnicas inadequadas de
processamento pds-colheita, que resultam em matérias-primas de baixa qualidade. Dessa forma,
é importante estudar e aprimorar os métodos de processamento, tanto para garantir a seguranca
do uso de plantas medicinais e remédios derivados delas por parte da populacdo, como também
para estimular as inovacdes tecnoldgicas e o crescimento do setor no pais (DUTRA et al., 2016;
Leite et al., 2021).

A atividade bioldgica das plantas medicinais decorre da presenca dos metabolitos
secundarios, compostos que possuem propriedades farmacoldgicas. Além do uso em
medicamentos, estes compostos também podem ser utilizados em uma ampla variedade de
aplicacdes, tais como a fabricacdo de 6leos essenciais, 6leos para massagem, produtos para
aromaterapia, produtos de higiene pessoal, fitocosméticos, vitaminas e suplementos

alimentares, alimentos funcionais, condimentos, chas aromatizados, entre outros.

Entre as diversas espécies vegetais nativas do Brasil, a Schinus terebinthifolius Raddi ou
simplesmente aroeira pimenteira se destaca por apresentar um grande potencial para exploragédo
e uso comercial devido as suas diversas propriedades medicinais, cosméticas e alimenticias. As
aplicacdes bioldgicas desta planta sdo conhecidas desde 1926, quando foi descrita na primeira
edicdo da Farmacopeia Brasileira. Além disso, ela consta da Relacdo Nacional de
Medicamentos Essenciais (RENAME) do SUS, onde apresenta indicac¢Oes de acdo cicatrizante,
anti-inflamatoria e antisséptica topica para uso ginecoldgico (BRASIL, 2020). Na medicina
tradicional brasileira a folha e o fruto da espécie tém sido amplamente utilizados para o
tratamento de diversas patologias (ANDRADE et al., 2017; BRITO de et al., 2019;
CARVALHO et al., 2013; GOMES et al., 2020; SCHIMITBERGER et al., 2018; ULIANA et
al., 2016). Suas folhas sdo ricas em compostos bioativos que auxiliam nas atividades

fisioldgicas e bioquimicas no corpo humano com propdsitos terapéuticos. Esses compostos, tais
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como polifenois e flavonoides, apresentam forte potencial antioxidante e sdo responsaveis por
neutralizar a acdo de radicais livres que podem causar um grande nimero de doengas. Entre as
propriedades farmacoldgicas comprovadas da aroeira incluem-se atividades antialérgica, anti-
inflamatdria, antioxidante, antifungica, antioxidante, cicatrizante, anticancer e inseticida
(CARVALHO et al., 2013; GILBERT FAVORETO, 2011).

Os compostos bioativos podem ser recuperados em 0leos essenciais e extratos e
constituem ingredientes valiosos para diferentes segmentos industriais. Devido a elevada
umidade inicial das plantas in-natura, que pode alcancar valores em torno de 70 a 80%, as
plantas iniciam seu processo de deterioracdo imediatamente apos serem colhidas e precisam ser
rapidamente processadas para evitar sua deterioracdo e a perda dos compostos bioativos
(BATALHA; MING, 2003). A secagem €é a principal técnica de preservacdo pos-colheita
aplicada a produtos agricolas, como grdos, sementes, plantas aromaticas e medicinais. A
reducdo de umidade aumenta o tempo de prateleira do produto, evita perdas de produgéo e reduz

0 volume do material, minimizando custos com armazenamento e transporte (Mujumdar, 2006).

Nos ultimos anos, pesquisas foram realizadas com o objetivo de avaliar o uso da folha de
aroeira como fonte natural de compostos bioativos e atividade antioxidante (BRITO et al.,
2019; CAMAROTI et al., 2018; EL-MASSRRY et al., 2009; GOMES et al., 2020; MOURA-
COSTAetal., 2012; PROCOPIO et al., 2015; SALVI JUNIOR, 2013; SANTOS DA ROCHA,
dos et al., 2019; SILVA et al., 2018, 2017a; ULIANA et al., 2016). O foco da maioria destes
trabalhos foi quantificar os polifendis, avaliar a atividade antioxidante e fazer a caracterizacdo
fitoquimica dos compostos. Contudo, observou-se na literatura uma escassez de trabalhos
investigando os efeitos dos métodos e condicbes de secagem na preservacdo destes
constituintes. Os trabalhos encontrados na literatura sobre a secagem da folha de aroeira
concentram-se na avaliacdo da cinética de secagem e ajuste de equacdes empiricas e semi-
empiricas aos dados experimentais (BERBERT-MOLINA E SOARES, 2019; GONELI et al.,
2014).

Em virtude do crescente interesse no processamento de plantas medicinais e por tratar-se
de uma planta amplamente distribuida ao longo do pais, o presente trabalho tem como objetivo
avaliar a secagem convectiva da folha de aroeira (Schinus terebinthifolius) em tambor rotativo
com parede perfurada e identificar as condi¢des de operacdo que preservem a cor das folhas, o
teor de compostos fenolicos e atividade antioxidante dos extratos.
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Para atender ao objetivo geral deste trabalho, tem-se os seguintes objetivos especificos:
(i) caracterizar a folha de aroeira in natura em relacdo as propriedades fisico-quimicas, ao
concentracdo de compostos fenolicos totais, atividade antioxidante e parametros de cor; (ii)
avaliar o efeito da temperatura e velocidade do ar de secagem convectiva das folhas em estufa
e em camada fina; (iii) investigar a secagem da folha de aroeira em tambor rotativo e o efeito
das condicdes operacionais no tempo de secagem e na deterioracdo da cor; (iv) ajustar equacgoes
empiricas de cinética de secagem para o tambor rotativo nas faixas operacionais estudadas; (v)
obter superficies de resposta e otimizar as condi¢des de operacdo visando a preservacdo dos

compostos fenolicos e atividade antioxidante dos extratos e a cor das folhas.
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2 REVISAO BIBLIOGRAFICA

2.1 PLANTAS MEDICINAIS E FITOTERAPICAS

Segundo a ANVISA, planta medicinal é definida como sendo uma espécie vegetal,
cultivada ou nédo, que possui atividade biolégica com um ou mais principios ativos adequados
para 0 uso da populagdo humana com propositos terapéuticos. As plantas medicinais estéo
espalhadas por todo o mundo, mas séo encontradas de forma particularmente abundante nos
paises tropicais. O Brasil detém a maior parcela da biodiversidade mundial, destacando-se as
plantas superiores com aproximadamente 24% da biodiversidade. Por conta dessa rica
biodiversidade, o nosso pais oferece grande potencial para o desenvolvimento de pesquisas com
resultados em terapéuticas apropriadas a partir de plantas medicinais (BRASIL, 2006).

O incentivo ao desenvolvimento de politicas publicas para integrar a medicina tradicional
e complementar aos sistemas nacionais de atencdo a salde teve inicio no final da década de
1970 pela Organizacdo Mundial da Saude (OMS), quando a mesma reconheceu a importancia
das plantas medicinais como recurso terapéutico. Nesse contexto, o Brasil tem adotado diversas
acOes de politicas de fitoterapia e programas governamentais para garantir 0 acesso e 0 uso
racional de plantas medicinais e fitoterapicos por parte da populacdo, como a publicacdo da
Politica Nacional de Plantas Medicinais e Fitoterapicos (PNPMF). O governo federal aprovou
a PNPMF em 22 de junho de 2006, por meio do Decreto n° 5.813, que tem como objetivo
garantir a populacdo brasileira 0 acesso seguro e o uso racional de plantas medicinais e
fitoterapicas, promovendo o uso sustentavel da biodiversidade, o desenvolvimento da cadeia
produtiva e da industria nacional. (BRASIL, 2006; BARRETO et al., 2016).

Alguns dos avan¢os dessa politica foram a criacdo de duas importantes listas: Lista
Nacional de Plantas Medicinais e Fitoterapicos (RENAFITO), em 2008, e Lista Nacional de
Plantas Medicinais de Interesse do SUS (RENISUS), em 2009. Na primeira estdo as plantas
com indicagdes validadas objetivando auxiliar na prescricdo de medicamentos fitoterapicos,
enquanto a segunda relaciona as plantas de uso medicinal popular que necessitam de novas
investigacOes cientificas para comprovar eficicia. Essas listas incentivam a ampliagdo das
pesquisas cientificas em plantas medicinais para aumentar o acesso da populacdo aos
fitoterapicos (BARRETO et al., 2016; LEITE et al., 2021). Atualmente, 12 fitoterapicos ja

integram a Relacdo Nacional de Medicamentos Essenciais (RENAME) do SUS, que consiste
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na lista de medicamentos que devem ser disponibilizados pelas unidades béasicas do SUS
(BRASIL, 2018).

Apesar do crescente interesse e da riqueza da biodiversidade brasileira, atualmente o
mercado brasileiro de fitoterapicos ainda é pequeno, estimado em em cerca de 261 milhdes de
dolares americanos no ano de 2014, o que representa apenas 5% do mercado de medicamentos.
Além disso, o nimero de fitoterdpicos licenciados no Brasil (CARVALHO et al., 2018; LEITE
etal., 2021) e o numero de publicacdes a respeito do uso de fitoterapicos ainda é muito pequeno
se comparado a outros paises (ANTONIO et al., 2014; LEITE et al., 2021), principalmente
Franca, Bélgica, Suica e Japdo onde se concentram o maior nimero de publicacbes na area
(MENDONCA et al., 2018). Por outro lado, em alguns paises europeus e nos EUA, estima-se
gue o mercado de medicamentos fitoterapicos equivale a cerca de20 bilhdes de dolares anuais
(DUTRA et al., 2016), o que sugere a existéncia de um mercado altamente promissor a ser

explorado no Brasil.

A limitacdo do mercado de medicamentos fitoterapicos no Brasil € atribuido a diversos
fatores, entre os quais a falta de padronizacao das matérias-primas devido ao uso de tecnologias
de manejo e processamentos inadequados por pequenos produtores, as dificuldades associadas
a legislacdo deficiente no que se refere ao estudo e manipulacdo de plantas medicinais, a falta
de incentivo governamental para a ampliacdo de pesquisas nessa linha e a auséncia de interacdo
sistematica entre a comunidade académcia que desenvolve pesquisas na area e a industria de
medicamentos (DUTRA et al., 2016).

A Schinus terebinthifolius Raddi é uma espécie vegetal nativa da América do Sul,
principalmente do Brasil, Paraguai e da Argentina. No Brasil, é encontrada em grande parte do
seu territorio, do nordeste ao sul do pais, em areas remanescentes da mata atlantica, e em outros
tipos de formacdes vegetais, devido a sua plasticidade ecoldgica. Ela pertence a familia
Anacardiaceae, sendo parente do caju, manga e caja-mirim (LORENZI; MATQOS, 2002;
DEGASPARI; WASZCZYNSKYJ; SANTOS, 2004). A S. terebinthifolius é porpulamente
conhecida como aroeira-vermelha, aroeira-pimenteira, pimenta-rosa, aroeirinha, aroeira, entre
outros (BAGGIO, 1988; GOMES et al., 2005).

A arvore possui cerca de 5 a 7 metros, com caule cilindrico, aéreo e lenhoso e casca
rugosa, com estrias longitudinais e cor marrom acinzentada. As folhas (Figura 2.1) séo perenes,
possuem coloracdo esverdeada e exalam forte aroma. Elas sdo compostas imparipenadas, com
raquis principal, apresentando peciolo médio, forma eliptica, consisténcia coriacea e bordos

pouco ondeados. Na face adaxial ndo séo encontrados tricomas, que se apresentam em
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quantidade moderada na face abaxial. Do peciolo até o ultimo foliolo, tém-se 11-15 cm, ja o
foliolo apresenta de 4-8 cm (Azevedo, Quirino & Bruno, 2015).

Figura 2.1. Folha e fruto da Schinus terebinthifolius Raddi.

2008 Jeffrey Pippen

Fonte: Gilbert e Favoreto, 2011.

A S. terebinthifolius estéd inserida na 62 edicdo da Farmacopeia Brasileira (2019) e foi
descrita desde a 12 edicdo da Farmacopeia Brasileira publicada em 1929 pelo uso das cascas
secas do caule como droga vegetal (BRANDAO et al., 2008; ANVISA, 2019). Além disso, a
espécie vegetal encontra-se na lista da RENAME do SUS, onde apresenta indicagdo de acéo
cicatrizante, anti-inflamatoria e antisséptica topica para uso ginecolégico (Brasil, 2020). Porém,
na medicina tradicional brasileira, além da casca, a folha e o fruto da espécie tém sido
amplamente utilizados para o tratamento de diversas patologias (ANDRADE ET AL., 2017,
BRITO MARQUES RAMOS, de et al., 2019; CARVALHO et al., 2013; GOMES et al., 2020;
SCHIMITBERGER et al., 2018; ULIANA et al., 2016).

Estudos farmacoldgicos obtidos a partir da folha de S. terebinthifolius relatam
propriedades antialérgica, anti-inflamatéria, antioxidante, antiflngica, antioxidante,
cicatrizante, anticancer e inseticida (CARVALHO et al., 2013; GILBERT E FAVORETO,
2011). Essas propriedades estdo relacionadas & presenca em sua composicdo de metabdlitos
secundarios, como os compostos fendlicos, os quais estdo associados ao poder antioxidante das
plantas medicinais contra os radicais livres e agentes potencialmente nocivos. No Quadro 2.1
estdo descritas algumas propriedades farmacoldgicas importantes da folha de aroeira relatadas

na literatura.
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As diversas propriedades farmacoldgicas listadas na Tabela 2 e o fato da aroeira ser uma
espécie facilmente encontrada no Brasil sugerem que a padronizacdo e avaliacdo de técnicas de
processamento adequadas podem contribuir para ampliar sua utilizacdo em diferentes

segmentos industriais.

Quadro 2.1. Trabalhos em farmacologia que investigam propriedades bioldgicas da folha de S.
terebinthifolius.

Uso Substancia Referéncia
Oleo essencial (EL-MASSRRY et al., 2009; ULIANA et al., 2016)
Extrato
o (EL-MASSRRY et al., 2009; SILVA, da et al., 2018; ULIANa et al., 2016)
etandlico
Atividade
antimicrobiana Extrato
diclorometano (EL-MASSRRY et al., 2009; SALVI JUNIOR, 2013)
Extrato
hidroalc6olico (MOURA-COSTA et al., 2012)
Extrato
metanolico (GOMES et al., 2020)
Atividade Extrato
antidiabética metanodlico (SANTOS DA ROCHA, DOS et al., 2019)
Oleo essencial (EL-MASSRRY et al., 2009; ULIANA et al., 2016)
Extrato
Atividade etandlico (EL-MASSRRYy et al., 2009; ULIANA et al., 2016)
antioxidante Extrato
diclorometano (EL-MASSRRY et al., 2009)
Extrato
metandlico (SANTOS DA ROCHA, dos et al., 2019; SILVA, da et al., 2017b)
Atividade Extrato
anti- hidroalcoolico (SILVA, da et al., 2017b)
inflamatéria | Extrato salino (ROSAS et al., 2015)
Atividade Extrato
inseticida etanolico (CAMARQTI et al., 2018; PROCOPIO et al., 2015)
Atividade Ext’rzat? stallno (SANTANa et al., 2012)
antitumoral Xxtrato
etanolico (BRITO MARQUES RAMOS, de et al., 2019)

Fonte: Acervo pessoal.

2.2 SECAGEM CONVECTIVA DE PLANTAS AROMATICAS MEDICINAIS

O processo de secagem pode ser entendido como sendo a remocao de um liquido volatil
de um corpo solido por evaporacdo (KEEY, 1972). No caso de produtos agricolas, como
alimentos ou plantas medicinais, a reducdo da umidade do material provoca a inibi¢cdo do
desenvolvimento de microorganismos e da agdo enzimatica, aumentando assim a vida util do

produto.
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A secagem de folhas pode ser realizada ao natural, simplesmente expondo-se o material
as condicOes ambientes ou ao sol. A energia solar pode ser usada como fonte de aquecimento
direto (o material fica diretamente exposto a radiacdo solar) ou indireto (a radiacdo solar é
utilizada no aquecimento de uma corrente de ar que € posteriormente usada na secagem
convectiva do material) (EL-SEBAII & SHALABY, 2012). O método se secagem ao natural,
ndo € aconselhado por ser um processo lento de remocdo de umidade, que demanda extensa
area de secagem e depende das condic@es climaticas locais. Além disso, a exposi¢do do material
ao ambiente pode facilitar a contaminacdo do produto por micro-organismos, insetos e
impurezas (ERBAY E ICIER, 2010a; SOYSAL E OZTEKIN, 1999).

A secagem térmica, por sua vez, pode ser efetuada utilizando uma variedade de
configurac@es e equipamentos, possibilitando um maior controle sobre o tempo e condi¢bes do
processo (KUDRA, 2012), resultando em produtos uniformes e com certo nivel de
padronizacdo, portanto de melhor qualidade (BABU et al., 2018). Os métodos de secagem séo
muito diversificados e devem ser escolhidos de acordo com as necessidades de cada processo.
Existem muitas configuracdes de secadores possiveis para promover o contato entre as fases e
uma grande variedade de secadores € utilizada na secagem de ervas aromaticas e medicinais
(CHEN & MUJUMDAR, 2015).

A secagem convectiva com ar aquecido é um método amplamente utilizado para a
secagem de folhas (BABU et al., 2018; ERBAY E ICIER, 2010a). Neste método, o material é
exposto a uma corrente de ar aquecido que fornece a energia necessaria para a remocao de agua.
No contato com o ar aquecido e com baixa umidade relativa, primeiramente é removida por
evaporacdo a umidade eventualmente presente na superficie da folha. Depois que toda a
umidade superficial foi retirada, a umidade contida no interior da mesma é transportada para a

superficie, a partir da qual evapora para a corrente.

Entre os equipamentos utilizados para a secagem de folhas baseados em métodos
convectivos incluem-se estufas e secadores de bandeja, leitos fluidizados e vibrofluidizados,
secadores rotativos e secadores de esteira. Tais equipamentos oferecem configuragdes flexiveis
e versateis e podem processar desde pequenos volumes até grandes quantidades de material. A
escolha do secador mais adequado para determinada espécie deve levar em conta as
caracteristicas morfologicas da folha e os atributos de qualidade a serem preservados (BABU
et al., 2018; CANABARRO et al., 2019; LIMA-CORREA et al., 2017). Uma escolha
inadequada de método e condi¢Bes de secagem pode comprometer o material promovendo

alteracOes indesejaveis na cor, sabor, textura, aroma, formato, e também contribuir para a
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degradacdo de compostos bioativos que se deseja preservar no produto seco. Observa-se que
atributos como cor, aroma e aparéncia tém um papel importante na aceitacdo do produto pelo
consumidor (BARITAUX et al., 1992).

A secagem de plantas aromaticas e medicinais tem sido investigada por diversos autores,
com o foco principal de avaliar o efeito das condigdes de secagem na preservagao da cor e dos
constituintes bioativos. Uma extensa revisdo sobre trabalhos recentes em secagem de folhas foi
apresentada por Babu et al. (2018). Nesta revisdo os autores apresentaram uma relacdo com
cerca de 80 publicacBes sobre o tema, envolvendo uma ampla variedade de espécies e de

secadores.

No Centro de Secagem do DEQ/UFSCar a secagem de folhas aromaticas e medicinais
é investigada desde 2013, tendo sido avaliado o uso de diferentes equipamentos para a secagem

de folhas. Uma breve revisdo desses trabalhos sera apresentada no préximo topico.

2.2.1 Secagem de folhas no Centro de Secagem

Tradicionalmente no Centro de Secagem, a analise dos processos de secagem comeca
com uma caracterizacdo detalhada do material, seguida de uma avaliacdo da cinética de
secagem em estufa antes da escolha de um secador especifico para um dado material
(FERREIRA, 2019). A caracterizacdo fisico-quimica envolve a quantificacdo de parametros
como tamanho, area superficial, esfericidade, massa especifica real e aparente, e densidade bulk
das folhas.

Ao avaliar a cinética de secagem de folhas de manjericdo em camada fina sob diferentes
temperaturas, Lima (2013) observou uma variabilidade significativa em ensaios conduzidos em
condicBes de operacdo idénticas. Esse comportamento foi atribuido as dificuldades na
preparacdo de amostras iguais, considerando a variabilidade inerente das caracteristicas
morfoldgicas e de empacotamento das folhas. Mesmo assim foi possivel constatar um forte
aumento das taxas de secagem com o aumento da temperatura e que a secagem é limitada por
mecanismos internos de transporte de massa. Ao avaliar a secagem em camada espessa, Lima
observou a formagéo de aglomerados e canalizagdo de escoamento de ar, que impediam uma e

secagem uniforme do material.

Lima-Corréa et al. (2017) avaliaram a secagem de folhas de manjericdo (Ocimum
basilicum) em um secador de leito vibrofluidizado sob as temperaturas de 30 a 60°C. Os

resultados mostraram que o uso da vibracéo favoreceu o contato uniforme entre o ar de secagem
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e as folhas, possibilitando a obtencdo de um produto homogéneo em termos de umidade. Além
disso, os contituintes volateis de 6leo essencial de manjericdo foram bem preservados e foram
pouco afetados pela temperatura do ar de secagem. Tambem ndo foi observado um efeito
significativo da temperatura na alteracdo dos parametros de cor da folha, mas a deterioracdo da
cor foi ligeiramente menor para a secagem com ar a 30°C. O escurecimento das folhas e a
perda da tonalidade verde usualmente observado na secagem convectiva de folhas é atribuido
a degradacdo dos pigmentos de clorofila causadas por reacGes enzimaticas e ndo enzimaticas
(ROCHA et al., 2012).

Costa et al. (2014) investigaram a secagem de folhas de horteld (Menta x villosa H.) em
um secador convectivo com escoamento horizontal paralelo a amostra. Os ensaios foram
realizados variando-se a temperatura do ar no intervalo de 36 a 64°C, a velocidade do ar entre
1,0 a 2,0 m/s, com massas das amostras de 18 a 42 g, respectivamente. Os resultados
evidenciaram a influéncia significativa da temperatura do ar e da espessura das amostras na

cinética de secagem, enquanto a velocidade do ar teve pouca influéncia no processo.

Freitas (2015) avaliou a secagem de folhas de eucalipto (Corymbia citriodora) em estufa
de conveccao forcada e também em um protétipo de secador rotativo modificado. Na secagem
em estufa com as folhas dispostas distribuidas em uma camada de 4 cm de espessura e ar
escoando sobre a superficie, foram constatadas diferencas de umidade superiores a 30% entre
as folhas da camada superior e da base ap6s 2 h de secagem, evidenciando a necessidade de
misturar a amostra de forma intermitente quando a secagem ¢ feita em leitos fixos. A secagem
em tambor rotativo modificado teve como objetivo promover a melhoria do contato entre as
fases solida e gasosa. As secagens foram realizadas utilizando diferentes cargas de folhas de
eucalipto e variando-se a velocidade e temperatura do ar de secagem. A configuracéo e o
desenvolvimento deste secador (que foi utilizado no presente trabalho) serdo discutidos com
mais detalhes no item 2.2.2. Os resultados obtidos por Freitas (2015) indicaram que o tambor
rotativo proporcionou uma secagem mais uniforme das folhas em comparagéo a estufa e que a
cor e concentracdo de citronelal no 6leo obtido a partir das folhas secas a 70 °C foi similar ao
obtido no éleo extraido das folhas in-natura. Foi observado também um aumento significativo
do volume das folhas durante a secagem devido ao enrijecimento associado & remogéo de

umidade.

Canabarro (2019) analisou a secagem de folhas de pitanga (Eugenia uniflora L.) e de
oliveira (Olea europeia L.) em secador de esteira usando uma abordagem tedrico-experimental.

A folhas foram secas utilizando trés combinacdes de temperatura do ar e tempos de residéncia,
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visando avaliar o efeito das condi¢Bes do processo na composicdo de extratos supercriticos,
atividade antioxidante, e teor de fendlicos totais. A secagem em esteira possibilitou a obtencao
de folhas com umidade dentro da faixa recomendada para a extracao supercritica (de 7 a 18%
em base Umida). No caso das folhas de pitangueira, a condicdo que proporcionou maior
rendimento de extragdo, teor de fendlicos e atividade antioxidante foi a secagem realizada a
60°C e 60 minutos. Para as folhas de oliveira, a melhor condicéo para o rendimento da extracao
foi obtida a 50°C e 180 minutos, enquanto a maior concentracdo de compostos bioativos (teor
de fendlicos e atividade antioxidante) foi observada na secagem a 60°C e 120 minutos. Um
modelo a duas fases foi implementado para a previsdo da umidade das folhas na saida da esteira
e da variacdo de temperatura das folhas ao longo do comprimento da esteira. O modelo, apesar

de simplificado, mostrou-se adequado para a previsao dos parametros desejados.

No proximo topico serd apresentado em maiores detalhes o secador rotativo de parede

perfurada, que foi utilizado para a secagem das folhas de aroeira no presente trabalho.

2.2.2 Secador de tambor rotativo com parede perfurada

Como uma alternativa aos problemas de falta de homogeneidade do produto final que
foram relatados por Lima (2013) na secagem de folhas de manjericdo em leito fixo, um novo
secador foi proposto e desenvolvido no Centro de Secagem do DEQ/UFSCar para a secagem
de folhas. O secador de tambor rotativo com parede perfurada foi inspirado em um secador de
tambor rotativo convencional, sendo que as principais modificacGes introduzidas sdo o
escoamento do ar através de paredes perfuradas na direcdo perpendicular ao eixo de rotacdo do
tambor, conforme ilustrado na Figura 2.2, bem como a auséncia de suspensores internos. As
alteracGes foram propostas visando garantir uma boa mistura do material e promover o contato
efetivo e uniforme entre a fase particulada e o ar de secagem, evitando a formacéo de gradientes

de umidade.
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Figura 2.2. Configuracdo do escoamento de ar no secador de tambor rotativo com parede perfurada.
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Fonte: ROSANOVA, 2015.

Um prototipo inicial do secador foi testado por Freitas (2015), como mencionado no
topico anterior. Os testes indicaram que o cesto rotativo proporcionava uma secagem uniforme
se comparada a secagem em leito fixo, com pequena variacdo entre as umidades de amostras
coletadas em diferentes posicdes. Foi observado também que a secagem favorecia a preservagéo
da cor, evidenciando que a configuracdo testada era promissora para a secagem de folhas e

estimulando a continuidade das pesquisas.

Assim, Rosanova (2017) trabalhou no desenvolvimento e aperfeicoamento do secador
rotativo com parede perfurada. O tambor utilizado possui 26 cm de comprimento e 14,5 cm de
diametro (L=1,8D) com parede de tela metalica rigida e perfurada no qual é inserido o material.
A parede é formada por duas telas, uma externa rigida com &rea aberta de 30% e uma tela
interna flexivel, com 50% de area aberta, 0 que permite o escoamento da vazao de ar através
do tambor com a minimo interferéncia possivel. Uma avaliacdo qualitativa da distribuicdo do

ar no interior do tambor mostrou escoamento uniforme.

As principais varidveis de operacdo que podem ser manipuladas sdo a vazdo e
temperatura do ar de secagem, a carga de material e a velocidade de rotagéo do tambor.

Como parte das etapas de desenvolvimento, o desempenho do secador foi avaliado para
a secagem de duas espécies vegetais com caracteristicas fisicas e morfoldgicas bem diferentes,
os ramos de horteld (Mentha villosa H.) e as folhas de oliveira (Olea europeia L.). Para os
materiais testados, a temperatura do ar de secagem e a carga do material foram os parametros
de maior influéncia no tempo de secagem. O tempo necessario para a completa mistura do
material foi avaliado usando uma técnica baseada no uso de tragcadores, tendo sido constatado
que na pior condicdo (operacdo com ramos de horteld in natura), o material estava

completamente misturado apos 6 rotacdes do tambor, ou 3 minutos de secagem.
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Na faixa de temperaturas entre 40 e 60 °C, com vaz&o do ar de secagem de 1,187 + 0,003
m3/s e velocidade de rotagdo do tambor fixada em 2 rpm, o tambor rotativo com parede
perfurada proporcionou a secagem uniforme de 500 e 750g de ramos de horteld-comum in
natura (que sdo compostos por duas fracoes, as folhas e as hastes). As umidades finais variaram
entre 0,08 e 0,29 g de &gua/g de sélido seco para as folhas, e entre 0,1 e 2,9 g de agua/g de
solido seco para as hastes, valores considerados adequados para o0 armazenamento. Apos 15 h
de secagem, o produto final apresentou aparéncia homogénea, com umidade e cor uniformes.
A secagem de 100g folhas de oliveira, em temperaturas de 40 e 60 °C, durante 14 e 3,7 h,
respectivamente, também proporcionou um produto seco uniforme e com umidade adequada
para conservagdo (que variou entre 0,04 e 0,09 g de 4gua/g de solido seco para as diferentes

condicdes avaliadas).

Os resultados evidenciaram que o tambor rotativo com parede perfurada é uma opcéo
atrativa para a secagem de plantas, pois proporciona a secagem em condi¢6es uniformes de
diferentes cargas do material. Além disso, € um equipamento de facil construcdo e ampliacdo
de escala, e mostrou-se versatil para operar com diferentes espécies de plantas medicinais e

aromaticas.

Pelos motivos expostos, o tambor rotativo foi o secador escolhido para a secagem de
folhas de aroeira no presente trabalho.

2.2.3 Secagem de folhas de aroeira

Conforme mencionado no item 2.1.1, foram encontrados na literatura diversos trabalhos
que investigaram a folha de aroeira como fonte natural de compostos bioativos. O foco destes
trabalhos, em sua maioria, foi a quantificacdo dos compostos fendlicos e a atividade
antioxidante, bem como a caracterizacao fitoquimica das folhas (BRITO MARQUES RAMOS,
de et al., 2019; CAMAROTI et al., 2018; EL-MASSRY et al., 2009; GOMES et al., 2020;
MOURA-COSTA et al., 2012; PROCOPIO et al., 2015; SALVI JUNIOR, 2013; SANTOS DA
ROCHA, dos et al., 2019; SILVA, da et al., 2018, 2017b; ULIANA et al., 2016). Porém,
embora os extratos tenham sido obtidos a partir folhas secas, ndo foram avaliados os efeitos das

condigdes de secagem na preservacao destes constituintes.

Em dois estudos foi avaliada a cinética de secagem da folha de aroeira sob diferentes

temperaturas do ar, cujas prinpicais analises e conclusdes estdo sintetizadas na Tabela 2.1.
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Tabela 2.1. Trabalhos que avaliaram a secagem da folha de aroeira.

Principais analises e
conclusdes
- Efeito da temperatura no
processo de secagem;
- As equac0es de Henderson
Tar =40, 50, 60 e e Pabis e Midilli forneceram (GONELI et
70°C o melhor ajuste; al., 2014)
- Caracterizacdo fisico-
quimica

Secador Condigoes Referéncia

Estufa com renovacéo de ar

- Efeito da temperatura no
processo de secagem; (BERBERT-
- A equagdo de Lewis MOLINA E

Tar = 35, 40 e 45°C;
mar = 0,731
Leito fixo em camada fina kg/mz2.s; Hora da

) forneceu o melhor ajuste ; SOARES,
coleta: f%:] 12he Caracterizacao fisico- 2019)
quimica

Observa-se que os autores avaliaram o efeito da temperatura do ar na cinética de
secagem da folha de aroeira em estufa e em leito fixo de camada fina, além de ajustar diferentes
equacdes empiricas e semi-empiricas aos dados de cinética de secagem. Porém, nesses estudos
nédo foram avaliados os compostos bioativos ou o efeito do processo de secagem nos mesmos.
Logo, na literatura consultada, constata-se que ha uma lacuna de trabalhos sobre a influéncia
das condi¢cbes de secagem na conservacdo dos compostos bioativos presentes na folha de
aroeira. Além disso, as configuracfes de avaliadas sdo baseadas em secadores de bandeja e
leito fixo, que nem sempre s&o as mais indicadas para o processamento de maiores volumes de

material.

2.3 CURVAS DE CINETICA DE SECAGEM

A obtencdo de dados de cinética de secagem é usualmente efetuada utilizando amostras
em experimentos conduzidos em leitos fixos e camada delgada de material, na qual os
gradientes de temperatura e umidade podem ser considerados pouco significativos (ERBAY E
ICIER, 2010a). A adocdo da hipdtese de camada fina sob condi¢Ges controladas permite a
obtencdo da cinética de secagem de materiais submetidos a diferentes condi¢Ges de secagem.
Além disso, a determinacéo da cinética de secagem é indispensavel na predicdo das equacdes
de taxa de secagem e, e frequentemente usada para descrever 0s mecanisSmos macro e
microscopicos de transferéncia simultanea de calor e massa, durante o processo de desidratacdo
(GIRI; PRASAD, 2007). A curva de cinética de secagem de um material, apresenta periodos

distintos, os quais sdo mostrados na Figura 2.3.
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Figura 2.3. Curvas de (a) variacdo de umidade em base seca em funcéo do tempo (s) e (b) taxa de
secagem do material em funcéo da umidade em base seca (X)
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Fonte: FOUST et al., 1982.

O trecho AB ou A’B da curva representa o inicio da secagem no qual a amostra entra
em contato com 0 meio secante, ajustando a temperatura do sélido até alcangar o equilibrio
térmico com o ar de secagem. O trecho AB caracteriza a condi¢do em que o solido se encontra
a uma temperatura inicial inferior a do fluido, enquanto o trecho A’B representa uma condigao

em que o solido estad a uma temperatura inicial superior a do fluido (FOUST et al., 1982).

O trecho BC corresponde ao periodo de secagem a taxa constante, no qual toda a
superficie exposta do solido esta saturada de agua, levando a uma secagem totalmente
controlada pelas taxas de transferéncia de calor e massa na camada limite. Ao longo desse
periodo, a temperatura superficial atinge a temperatura de bulbo Umido, a partir da qual o
liquido retirado da superficie € reposto pelo liquido do interior do sélido. O final desse periodo
acontece quando ¢ atingido o ponto C, chamado de ponto de umidade critica (Xer), no qual a
umidade do sélido é minima para suprir, completamente, a totalidade da superficie (FOUST et
al., 1982).

Por fim, é observado o trecho CE, em que a migracdo interna de umidade é o fator
limitante do processo. O trecho CD e DE séo denominados de primeiro e segundo periodo de
taxa decrescente, respectivamente. No trecho CD, a superficie sélida fica gradativamente menos
rica em liquido, uma vez que, a velocidade difusional da umidade no interior da fase sélida é
menor do que a velocidade de transferéncia de massa da superficie para a fase gasosa. No ponto
D néo h4, na superficie, qualquer area significativamente saturada com umidade. O vapor retido
no interior do sélido difunde-se para a superficie e é transferido para as correntes gasosas
(FOUST et al., 1982).
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No trecho DE, observa-se que toda a evaporacéo ocorre a partir do interior do solido.
No final do periodo de taxa descrescente, o sélido entra em equilibrio com o ambiente (Xeq) €
a taxa de secagem passa a ser nula A umidade de equilibrio é a umidade correspondente ao
equilibrio entre as pressdes de vapor da dgua no material e no ambiente, e que representa a
umidade final alcangada por um material em um determinado conjunto de condi¢des (FOUST
etal., 1982).

A cinética de secagem pode ser descrita por modelos matemaéticos baseados em equagdes
de conservacdo de massa ou em ajustes de equacdes empiricas e semi-empiricas. Os modelos
empiricos relacionam a umidade meédia e o tempo de secagem no periodo de taxa descrescente
e 0s parametros ajustados ndo possuem significado fisico associados. Portanto, descrevem a
curva de secagem para as condicdes do experimento e sdo restritas as condi¢fes em que foram
obtidas, ndo sendo capazes de descrever de forma precisa 0s mecanismos fisicos que ocorrem
durante a secagem (KEEY, 1972).

A Tabela 2.2 mostra as equacbes semi-empiricas mais utilizadas na literatura para

descrever a cinética de secagem de folhas (BABU et al., 2018).

Tabela 2.2. Equagdes semi-empiricas para a representacdo da cinética de secagem.

Autor Equacdo
Lewis (LEWIS, 1921) MR = exp(—kt) .1
— _I.+n
Page (PAGE, 1949) MR = exp(—kt™) 2.2)
Page Modificada (OVERHULTS et MR = exp(—(kt)™) (2.3)
al.,1973) ‘
Henderson e Pabis (HENDERSON; PABIS, MR = aexp(—kt) (2.4)
1961) '
Logaritmo (CHANDRA: SINGH, 1995) MR = aexp(=kt) +c (2.5)

— _ n
Midilli et al. (MIDILLI et al., 2002) MR = aexp(=kt™) + bt 2.6)

Nas equacdes (2.1) a (2.6) 0 MR € o adimensional de umidade; t é o tempo (s); k (s2),

a, b, ¢, n sdo os parametros ajustados experimentalmente.
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A Equagéo (2.1) foi proposta por Lewis (1921) a partir de uma analogia com a lei de
resfriamento de Newton usada para descrever a transferéncia de calor por convecgdo. As
Equacdes (2.2) e (2.3) foram propostas a partir de modificacdes da equacdo de Lewis. Ja a
Equacdo (2.4) foi desenvolvida a partir de uma aproximacdo simplificada da equacdo obtida
pela solugdo do modelo difusivo da segunda lei de Fick e as demais equagdes sdo variagdes
desta equacéo (Erbay e Icier, 2010a).

A abordagem baseada nas equacdes de conservacdo baseia-se na aplicacdo da equacao
de conservacdo de massa para uma geometria que pode ser aproximada como uma placa
infinita. E assumido que a camada de folhas se comporta como um meio homogéneo e define-
se uma difusividade efetiva para considerar os diversos mecanismos combinados de
transferéncia de massa presentes na secagem de folhas, materiais bioldgicos e meios porosos
em geral (PERAZZINI, 2014).

A solucdo analitica que descreve a variacdo de umidade média do meio em funcéo do
tempo € obtida assumindo condi¢fes isotérmicas e difusividade efetiva constante, e como
condicdes inicial e de contorno, considera-se umidade inicial constante e uniformemente
distribuida, equilibrio termodinamico na interface e simetria no plano central (KAYA &
AYDIN, 2009; ERBAY & ICIER, 2010). A solucdo € descrita pela equacao:

M-M, 8 1 1)* , Dy
—— == —— _—expl—|n+=| n°——=-t 2.7
M, —M 7:2,12_:1(2n+1)2 p{ ( ZJ & } @0
A difusividade efetiva € um parametro ajustado a partir de dados de umidade média em

funcdo do tempo obtidos em ensaios de secagem em camada-delgada.

Alguns trabalhos que avaliaram a cinética de secagem de folhas de aroeira sdo descritos

a sequir.

Goneli et al. (2014) utilizaram uma estufa com renovacao de ar para a secagem de folhas
de aroeira (S. terebinthifolius) para avaliar a cinética de secagem, bem como ajustar diferentes
modelos e equacdes matematicas aos valores experimentais de razdo de umidade. Os
experimentos foram realizados nas temperaturas de 40, 50, 60 e 70°C, com umidade inicial da
folha de 65% até atingir 10%. Os resultados experimentais mostraram que a secagem ocorreu
no periodo com taxa decrescente, e que a taxa de secagem aumentava com a elevacdo da
temperatura. As equacdes de Henderson e Pabis modificada e de Midilli foram as que melhor

representaram a cinética de secagem das folhas.
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Berbert-Molina e Soares (2019) avaliaram a cinética de secagem de folhas de aroeira
(S. terebinthifolius) em secador de leito fixo e camada fina. Os ensaios foram realizados nas
temperaturas de 35, 40 e 45°C, com fluxo massico de ar de 0,731 kg/m3s e com folhas coletadas
as 08h, 12h e 17h. Os resultados mostraram que a temperatura teve um efeito pronunciado na
transferéncia de massa e a taxa diminuiu continuamente durante a secagem. O horario de coleta
das folhas ndo influenciou a cinética de secagem. Além disso, a equacdo de Lewis apresentou
melhor ajuste as cinéticas de secagem em comparacdo ao modelo tedrico baseado na segunda

lei de Fick da difusao.

2.4 COMPOSTOS BIOATIVOS

Os compostos bioativos sdo amplamente encontrados em fontes naturais, como plantas,
frutas, vegetais e graos. Esses compostos sdo substancias quimicas com propdsitos terapéuticos
que auxiliam nas atividades fisiologicas e bioquimicas no corpo humano e desempenham um
papel fundamental na prevencéo de doencas relacionadas ao estresse oxidativo (OLIVEIRA, de
et al., 2020).

No caso das plantas, muitos compostos bioativos sdo sintetizadas nas atividades
metabolicas secundarias e tém funcdes especificas, tais como defesa (contra herbivoros, micro-
organismos, virus e plantas competidoras), sinalizacdo (atracdo de agentes polinizadores ou
dispersores de sementes), protecdo contra a radiacdo ultravioleta (UV) ou contra oxidantes
(MARTINEZ-VALVERDE; PERIAGO; ROS, 2000). Os metabolitos secundarios possuem
estruturas quimicas complexas e podem apresentar uma ampla variedade de acOes
farmacoldgicas, com atividades antioxidantes, antiinflamatorias, antifingicas, e

antimicrobianas, entre outros.

Sdo classificados como compostos antioxidantes as substancias, naturais ou sintéticas,
capazes de retardar significativamente ou inibir a oxidacdo de um substrato mesmo que esteja
presente em concentracédo inferior ao mesmo (FRANKEL E MEYER, 2000). As propriedades
antioxidantes estdo relacionadas a capacidade de neutralizar a acdo dos radicais livres de forma
a inibir ou reduzir lesdes causadas ao corpo humano. Dessa forma, o consumo destas
substancias pode fortalecer o sistema imunologico, além de reduzir os riscos de doencas
(ALAM, BRISTI E RAFIQUZZAMAN, 2013; KARLA SANTANA ANDRADE et al., 2021).
A busca por compostos com propriedades funcionais disponiveis em fontes naturais tem

aumentado, uma vez que além de conferir valor nutricional, 0 uso de extratos naturais com
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propriedades antioxidantes € uma alternativa para reduzir ou substituir a adigdo de conservantes
sintéticos (OLIVEIRA et al., 2020).

Uma classe relevante de metabolitos secundarios extraidos das plantas com
propriedades antioxidantes sdo os compostos fendlicos (MICKYMARAY, 2019). Os fendlicos
sdo quimicamente caracterizados pela presenga de um ou mais anéis aromaticos ligados a um
ou mais grupos hidrolixas (-OH), ocorrendo também como derivados funcionais, como ésteres
e ésteres metilicos. Sua atividade antioxidante esta relacionada a capacidade de doar &tomos de
hidrogénio ou elétrons (BALASUNDRAM, SUNDRAM E SAMMAN, 2006). Eles podem
variar desde moléculas simples, como os acidos fendlicos, a compostos altamente polarizados,
como 0s taninos, 0s quais sdo encontrados em quase todos os vegetais. Existe uma ampla
variedade de compostos fendlicos, que podem ser classificados de acordo com o numero de
atomos de carbono e sua estrutura. Dentre as classes principais, € possivel citar os fendis
simples, &cidos fendlicos, flavonoides, taninos e estilbenos (ALARA, ABDURAHMAN E
UKAEGBU, 2021; BALASUNDRAM, SUNDRAM E SAMMAN, 2006). Além dos
compostos fendlicos, outros antioxidantes naturais sintetizados pelas plantas incluem os

carotenoides, o acido ascorbico e os tocoferais.

Nas folhas de aroeira, as principais classes de compostos fendlicos presentes sdo 0s
acidos fenolicos e os flavonoides (EL-MASSRRY et al., 2009; GOMES et al., 2020;
SANTANA et al., 2012; SANTOS DA ROCHA, dos et al., 2019; SILVA, da et al., 2017b). Na
classe dos acidos fendlicos (ou compostos ndo-flavonoides) estdo os derivados dos acidos
hidroxibenzdico e hidroxicindmico. Os principais compostos derivados dos 4acidos
hidroxibenzéico sdo o &cido salicilico, galico, eldgico, protocatéico e vanilico. Quanto aos
derivados dos &cidos hidroxicindmicos, destacam-se os acidos cafeico, cumarico e feldrico. J&
os flavonoides constituem o maior grupo de fendlicos vegetais e compreendem os flavondis,
flavonas, flavononas, cataquinas, antocioninas, isoflavonas e chalconas. Séo caracterizados
pela presenga de dois anéis aromaticos benzénicos ligados por uma cadeia com trés atomos de
carbono (ALARA, ABDURAHMAN E UKAEGBU, 2021; BALASUNDRAM, SUNDRAM
E SAMMAN, 2006).

A determinacédo da atividade antioxidante e do teor de compostos fenolicos de extratos
obtidos a partir de plantas sao efetuadas rotineiramente utilizando respectivamente os métodos

DPPH e o ensaio de Folin-Ciocalteau.

O método denominado DPPH baseia-se na medicdo da atividade de eliminagdo de

radicais de um composto contra radicais livres, no caso, o radical 2,20-difenil-1-picril-hidrazil
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(DPPH) (DAWIDOWICZ et al., 2013). A concentracdo de antioxidante necessaria para reduzir
em 50% a concentracdo de DPPH é denominado 1C50, um indice usado para comparagdo da
atividade antioxidante de diferentes compostos. O calculo do IC50 requer a determinacdo da

cinética da reacao entre o reagente DPPH e diferentes concentragdes de antioxidantes.

O ensaio baseado no reagente Folin-Ciocalteau ¢ um método colorimétrico padronizado
considerado simples, reprodutivel e confiavel para a quantificagdo de fen6is em uma amostra e
permite correlacionar o teor de fenolicos e a capacidade antioxidante de produtos naturais
(Singleton, 1999). O complexo metalico formado pela reacdo de tungsténio e molibdénio com
0s compostos fendlicos é monitorada no comprimento de onda A=725 nm, apds reagdo
conduzida em meio de pH bésico (Margraf, 2015). Os resultados sdo expressos em termos de
mg equivalentes de acido galico, permitindo a comparacdo de valores obtidos em diferentes

amostras.

El-Massry et al. (2009) realizaram um estudo sobre a atividade antioxidante e
quantificaram os compostos fendlicos totais em extratos etandlicos e em diclorometano obtidos
a partir de folhas de aroeira in natura, utilizando respectivamente os métodos de DPPH e de
Folin-Ciocalteau. Os resultados mostraram que o extrato etanolico das folhas apresentou maior
atividade antioxidante dentre os extratos utilizados e maior quantidade de compostos fendlicos.
Nos extratos etandlicos foram identificados o acido cafeico, acido singico, acido cumarico,

acido elagico, acido galico e catequina.

Uliana et al. (2016) avaliaram a a atividade antioxidante e o teor de compostos fendlicos
em extratos etanolicos de folhas de aroeira. Os extratos foram obtidos a partir de folhas secas
em estufa com circulagdo forcada de ar a 50°C por 48 horas e 0s procedimentos de extracao
basearam-se na maceracao e extracao assistida por ultrassom. Os resultados evidenciaram forte
atividade antioxidante do extrato preparado por maceracdo, com ICso igual a 15,43 pg/mL e
AAI (Antioxidant Activity Index) igual 2,92 + 0,14, o que € categorizado como uma forte acdo
antioxidante. O extrato obtido por maceracdo apresentou maior quantidade de compostos
fenolicos 221,63 + 2,58 mgGAE/g, tendo sido identificados em sua composi¢cdo 0 acido

ferulico, quercetina, acido cafeico e acido galico.

Silva et al. (2017a), também utilizando o método do percentual de inibicdo do radical
DPPH avaliaram a atividade antioxidante nos extratos metandlicos de folhas de aroeira. As

folhas foram secas e extraidas por maceracéo, filtradas, concentradas sob pressdo reduzida e
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liofilizadas. Os resultados mostraram potente atividade antioxidante com valores de 12,32 +

1,50 pg/mL para o ICso.

Na literatura consutada ndo foram encontrados trabalhos relatando a influéncia das

condicdes de secagem em extratos obtidos a partir das folhas secas.
2.5 DEGRADACAO DE COR

A preservacdo da cor, aroma e aparéncia das folhas secas sdo indicativo de boa
qualidade do processo de secagem e influenciam na aceitagédo do produto pelo consumidor
(BARITAUX et al., 1992). A alteracdo da cor verde das folhas durante a secagem é provocada
pela degradacdo de pigmentos, tais como clorofila e anticioninas, que envolvem reac6es
qguimicas enzimaticas e ndo enzimaticas de mecanismos complexos ainda ndo totalmente
compreendidos (ROCHA et al., 2012). Segundo Thankaew et al. (2020), o colapso das
estruturas celulares devido ao aquecimento também pode contribuir para a liberacdo de
moléculas de clorofila do complexo protéico, resultando na transformacédo de clorofilas em

outras substancias que provocam o escurecimento.

Em um estudo visando investigar os mecanismos de degradacdo de cor de ervas
aromaticas ap6s a secagem, Lafeiulle et al. (2014) propuseram uma escala com niveis variando
de (1) a (4), sendo que (1) indica mais de 90% de preservacao dos pigmentos verdes e (4) indica
menos de 35% de preservacdo desses pigmentos. Nessa escala, a secagem convectiva foi
categorizada como sendo um processo de grau (2), com impacto moderado sobre a cor e
preservacdo dos pigmentos verdes entre 65-90%.

A quantificacdo das alterac6es de cor pode ser efetuada por métodos espectrofotmétricos,
qgue se baseiam na utilizacdo de escalas cromaticas definidas com base em parametros
quantitativos. Um dos mais utilizados é o sistema CIELAB, baseado nos parametros, a”, b* e
L", sendo que a” indica a variagdo da cor verde (-a*) ao vermelho (+a*), b* indica a variagio
da cor azul (-b*) ao amarelo (+b*), e o pardmetro L* indica a luminosidade (L=0 representa a
cor preta, e L=100 representa a cor branca). A variacdo total de cor, AE" é calculada pela

equacéo:

* * 2 % % 2 % « 2
AE * = \/(Linicial - Lfinal) + (aim’cial - afinal) +(binicial - final) 2.7)
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Além da variacgéo total da cor, a razdo a/b” é utilizada como critério para avaliagio da
deterioracdo da cor de plantas (ARSLAN et al., 2010; RAHIMAMALEK & GOLI, 2013).

Muitos autores investigaram os efeitos da secagem e de pré-tratamentos na deterioracéo
da cor das folhas. Rocha et al (1993) avaliaram a influéncia de pré-tratamentos (branqueamento
e aplicagéo de surfactantes), bem como da temperatura e velocidade do ar de secagem na
alteracéo da cor de folhas de manjericdo. Os autores constataram que a degradacdo aumenta
com o aumento da temperatura, sendo que ambos 0s pré-tratamentos e 0 aumento da velocidade
do ar tiveram efeito benéfico para a preservacao da cor. Therdthai e Zhou (2009) compararam
a degradacdo de cor de folhas de menta secas por micro-ondas e com ar aquecido a 60 e 70 °C,
e observaram que a cor verde foi melhor preservada na secagem em micro-ondas. Tarhan et al.
(2010) observaram um escurecimento significativo da cor de folhas de menta secas com ar
aquecido em tambor rotativo, com diminuigdo do parametro L™ e aumento dos parametros a” e
b", associados respectivamente e aumento da tonalidade amarela. Foram processados 15 kg de
folhas picadas com aquecimento intermitente e segundo os autores, o elevado tempo de
secagem e 0s danos mecanicos causados as folhas pelo corte e mistura do material no interior

do tambor foram os principais responsaveis pela deterioracdo da cor.
2.6 PLANEJAMENTOS EXPERIMENTAIS E OTIMIZA(}AO DE PROCESSOS

A crescente necessidade de otimizacao de produtos e processos, minimizando custos e
tempos, maximizando rendimento, produtividade e qualidade de produtos, dentre outros
objetivos, tem levado profissionais de diferentes formacgdes a buscarem técnicas sistematicas
de planejamento de experimentos. Essa metodologia € uma ferramenta baseada em
fundamentos estatisticos que permite, por exemplo, avaliar os efeitos de varidveis
independentes sobre a resposta desejadas, auxiliar no desenvolvimento da formulacdo de
produtos dentre das especificacdes desejadas, além de conhecer as condi¢fes otimizadas de um
processo (RODRIGUES E IEMMA, 2009).

Para realizar um planejamento fatorial de experimentos, algumas etapas séo
recomendadas, tais como: definir as variaveis independentes e dependentes do processo e 0s
niveis de estudo de cada uma delas; escolher o planejamento adequado; determinar os efeitos
das variaveis independentes e suas interacdes sobre as variaveis respostas do processo; ajustar
0s modelos empiricos aos dados experimentais; validar estatisticamente os ajustes utilizando a

Analise de Variancia (ANOVA); construir as superficies de respostas e curvas de contorno para
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0s modelos validados estatisticamente; determinar as condi¢cGes Otimas do processo pela
superficie de resposta e curva de contorno (RODRIGUES E IEMMA, 2009).

A escolha do planejamento adequado é funcdo direta do nimero de variaveis
independentes envolvidas no processo. Quando se pretende trabalhar com um nimero grande
de variaveis, recomenda-se realizar inicialmente um planejamento fatorial fracionério, para
obter os efeitos principais sobre as interagdes de primeira ordem, e assim, indicar quais sao as
varidveis que devem ser incluidas nos delineamentos seguintes. Em seguida, realizar o
delineamento compostos central rotacional (DCCR), muito utilizado para construir as
superficies de resposta, uma vez que, permite explorar um grande espaco amostral a partir de
um numero pequeno de ensaios, além de melhorar a estimativa dos efeitos quadraticos
(RODRIGUES E IEMMA, 2009).

A metodologia da superficie de resposta (MSR) é um procedimento estatistico
frequentemente utilizado para explorar e construir modelos matematicos. Ele se baseia no uso
de dados quantitativos de um planejamento experimental apropriado, geralmente um
delineamento composto central rotacional, para determinar e resolver simultaneamente
problemas multivariados. Essa metodologia desenvolve um modelo matematico que descreve
os efeitos, sendo eles lineares e quadraticos e as interacdes das variaveis independentes nas
variaveis respostas do processo. Além disso, é utilizada com o objetivo de encontrar condi¢des
6timas ou melhorar as condic¢fes 6timas ja utilizadas, apontar problemas ou pontos fracos no
processo, melhorar a robustez de produto ou processo em relacao a influéncias externas ou néo
controlaveis (ERBAY E ICIER, 2009; KARIMI et al., 2012; SOLTANI et al., 2021).

A funcdo desejabilidade, por sua vez, € um dos métodos utilizados para otimizar
experimentos multivaridveis (KARIMI et al., 2012). Este método é utilizado para encontrar
condicdes que fornecem a resposta mais desejada dentro dos limites escolhidos para a
combinacdo de multiplas respostas. Para utilizar a funcéo desejabilidade é necessario estimar a
relacdo das respostas em funcédo dos fatores estudados, por isso esse € um método utilizado a
partir da aplicacdo da metodologia RMS (ERBAY E ICIER, 2009; KARIMI et al., 2012;
NIST/SEMATECH; SOLTANI et al., 2021).

Na literatura, diversos autores aplicaram a metodologia de superficie de resposta (MSR)
em estudos sobre a secagem de folhas e utilizaram a funcé@o desejabilidade para otimizacdo das

condigdes de operacao.
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Erbay e Icier (2009) utilizaram a MSR para analisar a secagem convectiva de folhas de
oliveira (Olea europaea L.) em um secador de bandejas. Os experimentos de secagem foram
realizados utilizando temperaturas na faixa de 40 a 60°C, velocidades do ar de secagem de 0,5
a 1,5 m/s e tempos de secagem de 240 a 480 min. Os autores utilizaram como critérios as
menores perdas de compostos fenolicos totais e atividade antioxidante e maior eficiéncia
exergética para umidade final abaixo de 6%. As condig¢des Otimas encontradas foram:

temperatura de 51,16°C, velocidade do ar de 1,01 m/s e tempo de secagem de 298,68 min.

Karimi et al., (2012) determinaram a influéncia das varidveis de operacdo na secagem
de folhas de Artemisia (A. absinthium) em um secador tipo cabinete. Os experimentos de
secagem foram realizados utilizando temperaturas na faixa de 33 a 67°C, velocidades do ar de
secagem de 0,4 a 1,4 m/s e tempos de secagem de 3,96 a 14,04 h. Como critérios para
otimizacdo foram estabelecidos o menor valor de umidade e os maiores valores de taxa de
secagem, eficiéncia energética e eficiéncia exergética. As condi¢des dtimas encontradas foram:

47,3°C para temperatura, 0,02 m/s para velocidade do ar e 10,35 h para o tempo de secagem.

Costa et al., (2014) utilizaram a metodologia de superficie de resposta para prever a
umidade e as taxas de secagem das folhas de hortela (Menta x villosa H.) em um secador

convectivo com escoamento horizontal paralelo a amostra.

Soltani et al., (2021) utilizaram a metodologia de superficie de resposta e a fungéo
desejabilidade para otimizar as condi¢des operacionais da secagem de folhas de louro (Laurus
nobilis) em um tanel de secagem vertical. Os experimentos de secagem foram realizados
utilizando temperaturas na faixa de 40 a 70°C, velocidades do ar de secagem de 1,0a 3,0 m/s e
umidade relativa de 15 a 35%. Os autores utilizaram como critérios o menor valor de umidade
final, tempo de secagem e diferenca total de cor. As condi¢Bes Gtimas encontradas foram:

59,87°C para temperatura, 1,51 m/s para velocidade do ar e 15% para a umidade relativa.
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3 METODOLOGIA

Seréo descritos neste item 0s materiais e equipamentos utilizados nos experimentos bem

como as metodologias empregadas no densenvolvimento do trabalho.

3.1 MATERIA-PRIMA

As folhas de aroeira (Schinus terebinthifolius Raddi) utilizadas nos ensaios
experimentais foram obtidas a partir de uma mesma arvore, localizada no Departamento de
Engenharia Quimica da Universidade Federal de Sdo Carlos (UFSCar). As coletas foram feitas
sempre no periodo da manha, entre 7h as 9h, em diferentes épocas do ano, conforme a realizacéo
das atividades experimentais. As folhas foram destacadas das hastes, sendo descartadas as
folhas danificadas (descoloridas, sujas ou secas). A Figura 3.1 mostra a parte aérea da aroeira.

Como pode ser observado, os ramos possuem de 6 a 8 folhas ligadas a uma haste central.

Figura 3.1. Arvore e ramos de aroeira.

Fonte: Acervo pessoal.
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3.2 CARACTERIZACAO DO MATERIAL
3.2.1 Propriedades fisico-quimicas

As folhas foram caracterizadas para obtencdo de suas dimensdes caracteristicas,

espessura média, massa especifica, area superficial, esfericidade, umidade inicial.
3.2.1.1 Dimensdes caracteristicas

As dimensoes caracteristicas de 90 folhas foram obtidas com o auxilio do software
Image Prd-Plus. O tamanho da amostra foi escolhido para garantir uma média representativa
levando-se em conta a variabilidade de tamanhos inerente ao material. As dimensdes avaliadas
foram o didmetro maximo (o maior didmetro que liga dois extremos da folha e intercepta o
centro), diametro minimo (o menor didmetro que intercepta o centro e liga dois extremos da
folha), diametro médio (corresponde a média de comprimentos que interceptam o centro e
foram medidos a cada 2°), largura (w), comprimento (I), perimetro (P) e area projetada das

folhas (Aproj). A Figura 3.2 indica como foram realizadas as medic¢des dos diametros.

Figura 3.2. llustracdo dos didmetros maximo (Dmax), minimo (Dmin) € Médio (Dmedio)-

Fonte: Acervo pessoal.



40

- Espessura media

Com o auxilio de um paquimetro digital, da marca Caliper, com precisdo de 0,01 mm
foi determinada a espessura para 90 folhas. Para a determinacdo do valor médio de espessura
de cada folha, foram feitas medidas em quatro posicdes diferentes ao longo da superficie foliar

conforme ilustrado na Figura 3.3. Em seguida, foi calculada a espessura média para as 90 folhas.

Figura 3.3 . Representagdo dos pontos onde foram aferidos a espessura das folhas de aroeira.

Fonte: Acervo pessoal.

- Area superficial

A éarea superficial das folhas foi determinada pela soma da area projetada, obtida pela
técnica de andlise de imagens (Image Pro-Plus) e da area lateral, que corresponde ao produto
entre o perimetro (P) e a espessura média (8), conforme a equacéo:

Agg=2%Ap,+Px4 (3.1)
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- Esfericidade

A esfericidade () da folha foi determinada pela equagao proposta por Mohsenin (1970):

(lwd)/3
=7 (3.2)

onde I, w, e & sdo respectivamente o comprimento (eixo principal da folha), a largura (menor
eixo da folha) e a espessura da folha, sendo que o comprimento corresponde ao didmetro

maximo e a largura ao didmetro minimo ilustrados na Figura 3.2.
- Volume

O volume (Vy) foi calculado utilizando o produto entre a area superficial (45) € a
espessura (6) da folha, conforme apresentado na equacéo:

Vp=Asp*0 (3.3)

- Massa especifica aparente

A massa especifica aparente (p,,,) das folhas foi determinada utilizando-se a técnica de
picnometria liquida, com &gua destilada como liquido de referéncia. A massa especifica é dada
por meio da razdo entre a massa da amostra ( m,,) € 0 seu volume aparente ( V,,,), segundo a

equacéo:

Pap = 7~ (3.4)

O procedimento consistiu em realizar primeiramente a calibragdo do picnémetro com
agua destilada, para determinar o volume real da vidraria. Uma amostra conhecida de folhas

(29), foi inserida no picnémetro e agua destilada foi adicionada ao sistema. Com os dados
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obtidos anteriormente, calculou-se a massa da agua destilada deslocada pela amostra de folhas,

além do volume ocupado pelo liquido de referéncia no sistema.

As andlises foram realizadas em triplicata, portanto os resultados presentes neste trabalho

correspondem a uma média dos trés valores obtidos.

3.2.1.2 Umidade

A umidade das folhas foi determinada pelo método da estufa a 105+3°C (AOAC, 1990).
Amostras de 1g de folhas foram inseridas em uma estufa Fanem® (modelo 320-SE) e, ao final
do periodo de 24h, a amostra foi pesada novamente e foi obtida a massa seca da amostra. Pela
diferenca entre as massas inicial e final, foi obtida a massa de agua. A umidade em base Umida

foi determinada pela equacéo:

My2o0 « 100

M(b.u.) = - (35)

onde M(b.u.) é aumidade das folhas em base Umida, mn20 € a massa de agua contida nas folhas

e m; é a massa inicial da amostra. Foram realizadas trés repeticdes para cada ensaio.
3.2.2 Densidade bulk aerada

A densidade bulk aerada de um leito € definida como o volume ocupado por uma massa
conhecida de particulas soltas no recipiente apenas sob acdo da gravidade. Poranto, depende
ndo somente do volume das particulas e de seus poros, como também dos espacos vazios do

empacotamento.

Para as folhas de aroeira in natura, a densidade bulk aerada foi determinada, inserindo-
se uma massa de cerca de 80g de folhas em uma proveta com volume de 2000 ml e medindo-
se 0 volume ocupado (Vr) pela amostra. Foram realizadas trés repeticGes de cada ensaio, e a

densidade bulk aerada (pb) foi determinada pela equagéo:

Po =7 (3.6)
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3.2.3 Cor

A analise de cor foi efetuada utilizando um espectrofotdmetro modelo CM-5 da marca
Konica Minolta®, antes e apds o processo de secagem. Os resultados foram calculados com
base nos pardmetros colorimétricos L*, a* e b* da escala CIELab, com luminosidade D65,
angulo de observagéo 10° e diametro de abertura de medicdo de 8 mm. Foram realizadas cinco
medicdes em posicdes diferentes ao longo da superficie da folha, conforme Figura 3.4, e entéo,
determinado o valor médio para cada folha, seguido do valor médio para o total folhas para a

condigao experimental.

Figura 3.4. Esquema para a determinag&o da cor das folhas, in natura e secas.

Fonte: Acervo pessoal.

Para as folhas in natura foram feitas medidas para um conjunto de 90 folhas, enquanto
que para as amostras secas foram utilizadas um conjunto de 12 folhas (aproximadamente 2g)
de cada ensaio realizado. Para calcular a varia¢do de cor (AE*) durante o processo, foi utilizada

a Equacao (2.7).
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3.3 EXTRATOS E COMPOSTOS BIOATIVOS

3.3.1 Preparacéo dos extratos

Para a preparacao dos extratos, aproximadamente 1g de folhas secas trituradas em um
moinho de facas foram extraidas com solucédo de etanol 98%, na proporc¢éo sélido solvente de
1:20 (0,05 g/mL), em incubadora com agitacdo orbital Tecnal® (modelo TE-420), sob
temperatura constante de 25°C por 3h. Em seguida, a mistura foi filtrada a vacuo com bomba
(modelo 400-1901, Barnant CO., Barrington), funil de buchner de vidro com placa porosa e
com papel filtro qualitativo com gramatura de 80g/mz2. Os extratos obtidos foram armazenados
em frasco &mbar a 2°C. Os extratos foram utilizados para determinar tanto a concentracéo de
compostos fendlicos totais, como também a atividade antioxidante. Para a extracéo da folha de
aroeira in natura, seguiu-se 0s mesmos procedimentos das amostras secas. Todas as extracdes

foram realizadas em triplicata.

3.3.2 Determinacao dos compostos fendlicos totais (CFT)

A concentracdo total de compostos fendlicos da folha de aroeira foi determinada a partir
da adaptacdo do método espectrofotométrico Folin-Ciocateau (SINGLETON; ROSSI, 1965).
Para essa andlise, os extratos foram diluidos novamente em etanol para uma concentracdo de
0,025 g/mL e 0,009 g/mL para as folhas secas e in natura, respectivamente. Uma aliquota de
0,2 mL de extrato diluido foi transferida para o Erlenmeyer, seguido da adi¢do de 0,5 mL de
reagente Folin-Ciocateau 2M e 6,0 mL de agua destilada. A mistura foi agitada manualmente e
mantida em repouso por 2 min. Posteriormente, foram adicionadas 1,5 mL de carbonato de
sodio 15% e o volume foi ajustado com agua destilada para um total de 10,0 mL. A solucéo foi
mantida no escuro, em incubadora com agitacéo orbital Tecnal® (modelo TE-420), por 1h. Apds
esse periodo, a absorbancia das amostras foi medida em um comprimento de onda de 760 nm e
registradas por meio de um espectrofotémetro Femto® (modelo 700 plus). Como branco foi
utilizada uma solugdo com as mesmas proporcoes de reagente utilizadas no procedimento,
porém sem a adicdo do extrato. Os resultados foram expressos em miligramas equivalentes de
acido galico (GAE) por grama de folha em massa seca (mg GAE/g.bs) a partir da curva padréo,
descrita pela Equado (3.7, construida com &cido galico nas concentracfes de de 0,0 a 600,0

ug/mL (R2=0,9988). A leitura da absorbancia foi realizada em duplicata para cada extrato.
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y = 0,0013x a7)

onde y é a absorbancia da solucéo e x a concentra¢@es da solucdo de &cido galico.

3.3.3 Determinacdo da atividade antioxidante (AA)

O potencial antioxidante dos extratos foi avaliado pelo método do radical DPPH« (2,2-
difenil-1-picrilhidrazila). Para a determinagdo da atividade antioxidante os extratos foram
diluidos novamente em etanol para concentracdo de 0,009g/mL. Uma aliquota de 0,1 mL de
extrato diluido e 3,9 mL de uma solucdo metandlica de radicais DPPH (concentracdo 60uM)
foram adicionadas em um tubo falcon. Apds 30 min de reagdo sob abrigo da luz, realizou-se a
leitura da absorbancia das amostras em espectrofotdmetro Femto® (modelo 700 plus), com
comprimento de onda de 515 nm. A leitura foi realizada em intervalos de 5 min, até obter a
estabilizagdo com 4h. Como branco foi utilizado o etanol e como controle foi utilizada uma
solucdo com as mesmas propor¢oes de reagente, porém substituindo o extrato por etanol. As
analises foram realizadas em duplicata para cada extrato. A porcentagem da atividade

antioxidante frente ao radical DPPH foi calculado conforme equacédo (R2=0,9996):

a4 (%) = (1-"1/, )x100 39)

onde 0 A, corresponde a absorbancia da amostra controle e A, a absorbancia da solucédo de

extrato etandlico.

3.4 SECAGEM

Os ensaios de secagem foram conduzidos inicialmente em estufa, seguida da secagem
em camada fina, para finalmente avaliar a secagem na configuracdo do tambor rotativo com
parede perfurada. Os ensaios em estufa e em camada-fina foram realizados com o objetivo de
avaliar as cinéticas em condicdes controladas de temperatura e velocidade do ar, de forma a

identificar a influéncia dessas variaveis na secagem das folhas de aroeira.
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3.4.1 Secagem em estufa

Os ensaios de secagem em estufa foram realizados utilizando uma estufa com renovagao

de ar e uma de convecgdo natural.
3.4.1.1 Secagem em estufa com renovacao de ar

Nos ensaios iniciais para avaliar a secagem nas temperaturas de 40, 50 e 60°C optou-se
por utilizar os ramos de aroeira, sem destacar as folhas das hastes, uma vez que 0s compostos
bioativos podem ser encontrados em ambas as partes nas plantas medicinais e aromaticas e,
portanto, para fins comerciais, € comum secar os ramos inteiros (ROSANOVA, de et al., 2017,
SZUMNY et al., 2010). A faixa de temperatura € amplamente adotada na literatura para a
secagem de folhas aromaticas e medicinais (BABU et al., 2018; CANABARRO, MAZUTTI E
FERREIRA, 2019; COSTA et al., 2014; ERBAY E ICIER, 2010b; GONELI et al., 2014;
HOLANDA ROSANOVa, de et al., 2017; LIMA-CORREA et al., 2017).

Os primeiros ensaios foram realizados em uma estufa com renovacio de ar (Tecnal®,
modelo TE-394-1). Amostras de 10g de ramos de aroeira foram dispostas em bandejas de
acrilico (Figura 3.5) e a perda de massa das amostras foi monitorada em intervalos de tempo
pré-estabelecidos por meio de uma balanca digital analitica (modelo AND HR-120). O
experimento foi realizado até que ndo houvesse variacdo na segunda casa decimal (0,01),
quando se considerou massa constante. Os ensaios foram realizados em triplicata para cada

condigdo, portanto o valor final corresponde a média com o desvio padréo obtido.



47

Figura 3.5. Amostra de 10g de ramos dispostas em bandeja de acrilico para a secagem em estufa com
renovacdo de ar.

Fonte: Acervo pessoal.

3.4.1.2 Secagem em estufa de convecc¢éo natural

Os resultados dos testes de secagem na estufa de conveccdo forcada indicaram uma
baixa taxa de secagem a 40°C (resultados apresentados no tépico 4.2.1). Assim, foram feitos
novos ensaios em uma estufa de conveccdo natural (Mufla Thermolyne® 6000) nas
temperaturas de 50, 60 e 70°C. Nesses ensaios as folhas foram destacadas das hastes para a
secagem. Isso porque os testes preliminares no tambor rotativo (resultados apresentados no
topico 3.4.3.3) evidenciaram uma melhor movimentacgao e mistura com o uso das folhas, assim
optou-se por efetuar todos os ensaios usando apenas folhas para facilitar eventuais

comparagoes.

Amostras de 10g de folhas foram dispostas em bandejas perfuradas de aluminio (Figura
3.6) e a perda de massa das amostras foi monitorada em intervalos de tempo pré-estabelecidos
por meio de uma balanga digital com precisao de trés casas decimais (modelo BG 400 da marca
Gehaka). O experimento foi realizado até que a variacdo de massa fosse inferior a 0,01 g,
guando se considerou massa constante. Os ensaios foram realizados em triplicata para cada

condicdo, portanto o valor final corresponde a média com o desvio padrdo obtido. Com os dados
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foram calculados o adimensional de umidade (MR) e a taxa de secagem (dX/dt), através das

equacoes:

- X — Xe, (3.9

dt dt (3.10)

onde X é a umidade em um dado tempo t, X. é a umidade de equilibrio dindmico obtida ao
final de cada processo de secagem e Xi € a umidade inicial, todas em base seca. Os valores de
X¢ foram realizados a partir da equacao:

m; — mf
X,= —=

ms (3.11)
onde m; é a massa inicial da amostra e ms € a massa final obtida ao término da secagem.

Figura 3.6. Amostra de 10g de folhas dispostas em bandejas perfuradas de aluminio para a secagem em
estufa com conveccdo natural.

Fonte: Acervo pessoal.
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3.4.2 Secagem em leito fixo de camada fina
3.4.2.1 Unidade experimental

O sistema experimental apresentado na Figura 3.7 foi utilizado para realizar a secagem
em leito fixo em camada fina. No sistema, o ar era fornecido por um soprador radial (7,5 HP)
(1) e (2) e as vazBes de ar eram ajustadas por meio das valvulas principal (4) e de recirculacdo
(3). O ar de saida da valvula principal era resfriado ao passar por um trocador de calor (5)
utilizando agua como fluido de trabalho (6). Ao sair do trocador, a temperatura do ar era medida
por um termopar (tipo T) (7) e lida em um leitor de termopar (Digi-Sense) (18). Na linha de ar
foi instalada uma placa de orificio (1/% pol) (8) e a queda de pressdo devido ao escoamento na
placa era lida em um mandmetro do tipo U com &gua (19). Com base na queda de pressdo
medida, a vazdo de escoamento de ar era calculada pela equagdo de calibracdo previamente

obtida, expressa por:
Q[Kg/min] = 0,1311 * \/AP[cmH, 0] (3.12)

O ar seguia para um aquecedor elétrico (9) ligado a um controlador de temperatura. O
controle de aquecimento foi realizado por um controlador de temperatura (N1030, Novus) (17)
operando no sistema PID (Proporcional Integral Derivativo). O ar aquecido seguia entdo para
a entrada do leito-fixo, passando através da célula de camada fina onde era posicionada a

amostra.



Figura 3.7. Esquema da linha experimental utilizada para a secagem em leito fixo em camada fina.
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Fonte: ALTINO, 2019.
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A célula de camada fina utilizada nos ensaios de secagem, ilustrada na Figura 3.8 é

constituida por uma segéo de tubo cilindrico com 9,6x102 m de diametro e 1,0x102 m de altura

com telas metélicas nas duas extremidades.

Figura 3.8 - Célula utilizada nos ensaios de secagem em camada fina.

9.6 cm

Fonte: LIMA, 2013.
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3.4.2.2 Procedimento experimental

Antes da realizacdo de cada experimento, o sistema foi estabilizado por um periodo de
1h para atingir as condicGes experimentais desejadas de temperatura e velocidade do ar de

secagem. Apos esse periodo, foram obtidos os dados da cinética de secagem.

Para a determinacéo da cinética, a célula de camada fina foi retirada do leito fixo e a sua
massa medida com o um auxilio de uma balanca digital com preciséo de trés casas decimais
(modelos BG 400 da marca Gehaka). A perda de massa foi monitorada em intervalos de tempo
pré-estabelecidos até que a variagéo fosse inferior a 0,01g. Com os dados foram calculados o
adimensional de umidade (MR) e a taxa de secagem (dX/dt), através das equacbes (3.9) e
(3.10).

3.4.2.3 Planejamento experimental

A fim de avaliar estatisticamente os efeitos da temperatura e da velocidade do ar durante
a secagem da folha de aroeira em camada fina, os experimentos foram efetuados segundo um
planejamento experimental 22 com adicdo de pontos centrais (3). A Tabela 3.1 mostra as

condicdes de secagem utilizadas nos experimentos de camada fina.

Tabela 3.1 - Variaveis independentes e niveis adotados no planejamento 22,

o Niveis
Variaveis
-1 0 +1
Tar (°C) 50 60 70
Var (M/S) 0,3 0,6 0,9

Fonte: Acervo pessoal.

Os intervalos de valores das variaveis para os ensaios foram escolhidos com base em
testes preliminares e nos ensaios em estufa. Assim, foram adotadas as temperaturas de 50, 60 e
70°C. Ja para velocidade, observou-se a desestruturacdo do leito ao utilizar velocidades
superiores a 1,0 m/s, portanto, optou-se pelo intervalo de velocidades entre 0,3 e 0,9 m/s.

A analise do planejamento foi realizada através do software Statistica® 7, onde foram
determinados os efeitos significativos das variaveis independentes sobre o tempo de secagem

como variavel resposta com 95% de confianca (p<0,05). O tempo de secagem foi determinado
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para 0 menor adimensional de umidade observado em todas as condi¢des experimentais, sendo

este igual a 0,03.
3.4.3 Secagem em tambor rotativo com parede perfurada
3.4.3.1 Unidade experimental

A Figura 3.9 mostra o esquema da linha experimental utilizada para a secagem em
tambor rotativo com parede perfurada. O ar era fornecido ao tambor (8) por um soprador (1) de
4,5HP. O tambor esta suportado por uma base metélica (9), que possui 1,0 m de altura, 13,8 cm
de largura e 29,0 cm de comprimento. Para a homogeneizagdo do ar na entrada da linha foram

inseridas placas defletoras desde a sua base até cerca de 20,0 cm da sua altura.

O tambor esta conectado, por meio de uma correia de borracha, a um motor DC (10)
com redutor de velocidade da marca Diacti, que Ihe proporciona movimento rotacional em torno
do seu eixo horizontal, com velocidade de rotacao controlada por um controlador de velocidade
(11) modelo 00/510 da marca Diacti.

Figura 3.9. Esquema da linha experimental utilizada para a secagem em tambor rotativo com parede
perfurada.
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Fonte: Rosanova, 2017.
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A temperatura média do ar de secagem (Tar) era medida pelo uso de um termopar tipo
T (7), inserido logo abaixo do tambor. Para possibilitar a realizacdo de secagens em
temperaturas inferiores a 50°C, foi inserido na linha um trocador de calor (3) que opera com
agua para o resfriamento do ar (que néo foi utilizada nesse trabalho). Para aquecimento do ar a
temperaturas superiores a 50°C foi inserido um aquecedor elétrico (5), que possui quatro
resisténcias elétricas de 1000W cada, ligadas em série. As resisténcias estdo ligadas a um
variador de voltagem (6) da marca Auje, o qual permite o ajuste da poténcia dissipada até

alcancar a temperatura desejada.

A vazdo de ar alimentada era ajustada por duas valvulas tipo gaveta de 2 polegadas de
didmetro (2), sendo uma delas instaladas na linha de saida do soprador e outra em uma derivacgao
que permitia liberar parte do ar para o ambiente (purga). A vazdo do ar alimentado no sistema
era determinada pela diferenca de pressdo gerada pela passagem do ar em uma placa de orificio
(4). Essa placa foi previamente calibrada com o auxilio de um medidor Venturi padréo e para a
determinagéo da vazdo foi ajustada a equagao:

Q[Kg/min] = 0,0290 * \/AP[Pa] (3.13)

A medida da queda de pressdo da placa de orificio era obtida pelo uso de dois
transdutores de pressdo (12) da marca Ato Tran Incorporated, com faixa operacional de 0 a 10
polegadas de agua. Os sinais analdgicos dessas medidas eram enviados a um sistema de
aquisicdo de dados, que consiste de uma placa PCI-6024E, da marca National Instruments, e
um computador (13) que processa, filtra e converte os sinais analégicos em digitais. Com o
auxilio de uma rotina computacional desenvolvida em linguagem LabVIEW, os dados de

pressdo e temperatura eram lidos e armazenados no computador.

3.4.3.2 Procedimento experimental

Antes da realizacdo de cada experimento, o sistema foi estabilizado por um periodo de

1h para atingir a temperatura desejada, apos esse periodo era iniciada a obtencao dos dados.

Para a determinagéo da cinética, o material era retirado de dentro do tambor para a
pesagem. A massa de material foi determinada em intervalores de tempo pré-estabelecidos com

o0 auxilio de uma balanga digital com preciséo de trés casas decimais (modelo BG 400 da marca
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Gehaka) até que a variacdo da massa fosse inferior a 0,01g. Com os dados obtidos, foram
calculados o adimensional de umidade (MR) e a taxa de secagem (dX/dt) através das equacbes
(3.9) e (3.10).

Além disso, as temperaturas do ar no interior do tambor (Ti), do ar de secagem (Tar), da
superficie das folhas (Tf) e da parede do tambor (T,) foram medidas durante os experimentos
imediatamente antes das pesagens do material. A temperatura do ar e a temperatura do ar (Tar)
no interior do tambor (Ti) foram medidas utilizando temopares inseridos abaixo e dentro do
tambor, respectivamente. As temperaturas da superficie das folhas e da parede do tambor foram
aferidas, sempre a uma mesma distancia, com um termdmetro digital de infravermelho UT300A

com precisao de + 2°C.

3.4.3.3 Testes preliminares

Em ensaios preliminares foi testada a operacdo do secador tambor rotativo operando
com (i) ramos e (ii) folhas de aroeira. Os ramos eram constituidos pelas folhas presas a uma
haste central (Figura 3.10), enquanto as folhas eram destacadas antes de serem inseridas no
secador. Os ensaios foram feitos com 100g de ramos (ou folhas), e tambor rotacionando a uma
velocidade de 2 rpm. Durante os testes, observou-se que ambos os materiais ficavam rigidos a
medida que o material perdia umidade. No caso dos ramos, isso praticamente inviabilizou a
mistura e a movimentacgdo do material no tambor, pois os ramos ficavam retorcidos e formavam
aglomerados de galhos (Figura 3.10), o que reduzia o contato com o ar de secagem e produzia
um material com umidade ndo uniforme ao final da secagem. Assim, optou-se por trabalhar
com as folhas destacadas, que apresentaram um bom padrdo de mistura e movimentagdo no

interior do tambor.
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Figura 3.10. (a) Ramo de aroeira constituido por uma haste central com 8 folhas; (b) Ramos secos no
final do processo (massa inicial 100 g).

(@) (b)

Fonte: Acervo pessoal.

A partir dos ensaios preliminares, foi possivel estimar a carga maxima comportada pelo
tambor utilizando a densidade bulk das folhas in natura como referéncia (0,09+£0,01g/cm?3). O
tambor possui 26,0 cm de comprimento e 14,5 cm de diametro, resultando em um volume igual
a4.293 cm?3 e, portanto, possui capacidade para uma carga de cerca de 386g de folhas in natura.
Porém, o enrijecimento das folhas ao perder umidade provocava um aumento no volume bulk
ocupado pelo material, o que pode ser observado na Figura 3.11, onde nota-se que o inicio da
secagem uma massa de 200g de folhas in-natura ocupava menos da metade da capacidade do
tambor (Figura 3.11a) e depois de secas passava a ocupar cerca de ¥ do volume total (Figura
3.11b). Dessa forma, baseando-se nos testes realizados, adotou-se uma massa de 200g de folhas
como a capacidade maxima para a secagem das folhas de aroeira, visando operar com alguma
folga de maneira a garantir uma boa mistura do material, ja que essa € um requisito primordial
para uma secagem homogénea no tambor rotativo, e cargas maiores impediriam uma boa

movimentacdo do material.
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Figura 3.11. Secagem em tambor rotativo utilizando 200g de folhas (a) Inicio; (b) Final

E——

(@) (b)

Fonte: Acervo pessoal.

3.4.3.4 Planejamento experimental fatorial fracionario

Conforme discutido anteriormente, o planejamento fatorial fracionario visa investigar
preliminarmente o efeito das variaveis operacionais em relagéo as variaveis respostas desejadas,
para posteriormente definir as variaveis a serem consideradas na otimizagdo. Diante disso, um
planejamento fatorial fracionario 24, com 8 pontos fatoriais e trés repeticdes no ponto central,
foi utilizado para investigar a significancia das varidveis envolvidas na secagem do tambor
rotativo (temperatura e velocidade do ar, massa e velocidade de rotacdo) sobre o tempo de
secagem e parametros de cor das folhas de aroeira, como variaveis respostas. A cor foi escolhida
como uma das respostas nessa etapa do trabalho, por ser uma medida simples e rapida de ser
avaliada. Além disso, é um atributo de qualidade, uma vez que indica a deterioracao sofrida pelo
material durante o processo. As variaveis independentes e os niveis de operacdo adotados no
planejamento estdo descritas na Tabela 3.2.
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Tabela 3.2. Variaveis independentes e niveis adotados no planejamento 241,

. Niveis
Variaveis
-1 0 +1
Tar (°C) 50 60 70
Var (M/S) 0,3 0,6 0,9
m (g) 100 150 200
r (rpm) 3 6 9

Fonte: Acervo pessoal.

Os intervalos dos valores (niveis) das variaveis foram definidos a partir dos

experimentos realizados na estufa, em camada fina e nos testes preliminares no tambor rotativo.

Os resultados obtidos foram analisados com o auxilio do software Statistica® 7, com nivel
de significancia de 90% (p<0,1) utilizando como variavel resposta os parametros de cor ao final
da secagem e 0 tempo necessario para cada secagem atingir cerca de 0,002 de adimensional de
umidade. Esse valor foi escolhido por ser o menor valor do adimensional que abrangeu as

condicdes trabalhadas experimentalmente.
3.4.4 Ajuste as equacOes para a cinética de secagem

Para este estudo, os dados das curvas do adimensional de umidade (MR) com o tempo
obtidos foram ajustados a seis equacfes semi-empiricas, (Tabela 2.2), que descrevem a cinética
de secagem de materiais bioldgicos. A estimativa dos parametros das equacdes de cinética de
secagem foi determinada com base no ajuste de regressdo ndo linear pelo método Levenberg-
Marquardt, com critério de convergéncia de 10, por meio do software Origin®. Para avaliar a
qualidade do ajuste foram utilizados o coeficiente de determinacao (R?), a raiz do erro quadrado
médio (RMSE, Equacdo (3.14) e o Qui quadrado (X2, Equacdo (3.15). Valores mais altos de R2

e valores mais baixos de X2 e RMSE indicam melhor qualidade do ajuste das equacoes.

1/2
1Y

N
1
RMSE = Z (N_) (xpred,i — Xexp,i ) ) (3.14)
i=1

n (x oy ')2
Xz _ pred,i exp,i ' (3.15)
Z N—n
i=1
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onde Xpred,i © Xexp,i S80, respectivamente, o valor predito pelo modelo e o valor

experimental. N € o nimero total de pontos experimentais € n € o nimero de parametros do

modelo.

3.4.5 Delineamento compostos central rotacional (DCCR) e superficie de
resposta

Uma vez selecionadas as variaveis mais relevantes com base na planjemento fatorial
fracionario descrito anteriormente, um delineamento composto central rotacional (DCCR) foi
efetuado com o objetivo de ajustar modelos estatisticos utilizando a metodologia da superficie
de resposta visando a otimizacao do processo.

Visto que o planejamento é completo e possui trés varidveis independentes (massa,
temperatura e velocidade do ar de secagem), o a utilizado foi de 1,68 (Equacéo (3.16) e o nUmero
total de ensaios realizados foi 17, com 8 pontos fatoriais, 6 pontos axiais e trés repeticbes nos
pontos centrais (Equacéo (3.17). A partir dos niveis adotados para os pontos do fatorial completo
(-1, 0, +1), foi possivel calcular a partir da Eq. (3.18 os niveis dos pontos axiais (£1,68). A Tabela

3.3 mostra as variaveis operacionais envolvidas e 0s niveis adotados para esta etapa do trabalho.

a= [2"]"/* (3.16)
X; —X_4)
Xi1,68 = XO + T * (ia) (318)

onde n representa 0 nimero de variaveis independente, n, 0 nimero de repeticdo dos pontos
centrais; X, 6g representa os niveis dos pontos axiais € X1, X_; e X, 0s niveis dos pontos do

fatorial completo.
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Tabela 3.3. Variaveis independentes e niveis adotados no DCCR.

. Niveis
Variaveis
-1,68 -1 0 +1 +1,68
Tar [°C] 50,0 52,0 55,0 58,0 60,0
var [m/s] 0,30 0,42 0,60 0,78 0,90
m [g] 100,00 120,24 150,00 179,76 200,00

Fonte: Acervo pessoal.

A anélise do DCCR foi realizada com o auxilio do Software Statistica® 7, onde foram
determinados os parametros significativos para o processo de secagem em secador tambor
rotativo com parede perfurada com 95% de confianca (p<0,05) para o tempo, parametros de cor
(a*/b*), concentracdo de compostos fenolicos totais (CFT) e atividade antioxidante (AA) como
as variaveis respostas. Para as variaveis respostas influenciadas significativamente (valor de R2
> 70,00% e p<0,05) pelas variaveis independentes foram construidos modelos estatisticos

utilizando a metodologia da superficie de resposta.
3.5 OTIMIZAGCAO DAS CONDICOES DE SECAGEM DO DCCR

Os modelos estatisticos obtidos foram utilizados para a otimizacdo do processo,
considerando as respostas influenciadas significativamente pelas variaveis independentes. A
estimativa das condicfes 6timas de secagem (temperatura, velocidade do ar e massa de folha) foi
realizada buscando reduzir o tempo de secagem para maximizar os atributos de qualidade da
folha, pois a secagem répida esta associada a preservacdo da concentracdo de compostos
fenolicos totais (CFT) e atividade antioxidante (AA) e reducdo na deterioracdo da cor, que sera

avaliada aqui através da razdo (a*/b*).

Portanto, para obter as condi¢cdes 6timas de secagem, a funcao desejabilidade, proposta
por Derringer e Suich (1980) foi utilizada. Essa técnica de otimizacdo é utilizada para a
combinacdo de maltiplas respostas, permitindo encontrar o valor 6timo para todas as variaveis
avaliadas. A otimizacdo das condicBes de secagem do DCCR foi realizada com o auxilio do
Software Statistica® 7, onde foram determinadas as condigdes Otimas de secagem e a
desejabilidade global.

Inicialmente, para realizar a técnica de otimiza¢do, uma funcdo de desejabilidade
individual é criada para cada resposta, com valores restritos ao intervalo de [0,1], onde O
representa um valor indesejavel e 1 o valor mais desejavel. Dependendo dos critérios de

otimizacdo estabelecidos, diferentes fungdes de desejabilidade individual podem ser construidas.
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Quando um valor alvo T € o0 mais desejavel dentro de uma faixa de valores de resposta dados por
Ll e LS, limites inferior e superior, respectivamente, a funcdo pode ser definida conforme as

equacoes:
d = (3;:—5)5 paraLI<y<T (3.19)
d = (LTS_—‘Lf)t para LS<y<T (3.20)
d= 1,paray=T (3.21)
d = 0, paray fora do intervalo (3.22)

onde y corresponde ao valor da resposta, LI ao limite inferior, LS ao limite superior e s e t aos

parametros da funcéo.

Por fim, as funcOes de desejabilidade para cada resposta s&o combinadas numa
desejabilidade global, conforme a equagéo:

D = x d1d2 dx (323)

onde D corresponde a funcdo de desejabilidade global e d a funcdo de desejabilidade de cada

resposta (x).
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4 RESULTADOS E DISCUSSAO
4.1 CARACTERIZACAO

Na Tabela 4.1 estdo apresentados os valores obtidos na caracterizacéo fisico-quimica
das folhas de aroeira in natura. As propriedades medidas foram a umidade (M;), massa
especifica aparente (p,,,), densidade bulk aerada (pj), espessura média (Sn), esfericidade (¢),
diametro maximo (dma), MiNimo (dmin) € Médio (d.), largura (w), comprimento (l), perimetro (P),
area projetada (Aproj), area superficial (As¢), volume da folha (V). A razdo Asi/Vtpara a folha

de aroeira foi calculada a partir dos valores medidos.

Tabela 4.1. Propriedades fisico-quimicas das folhas de aroeira.

Propriedades Folha de aroeira
Mi [b.s] 1,96 + 0,20
Pap [9lcm?] 0,76 + 0,03
Pp [g/cm3] 0,09 £0,01
Om [mm] 0,26 £ 0,02
o [-] 0,128
Omax [cM] 6,3+0,9
dmin [cm] 31+£05
dm [cm] 41+0,6
W [cm] 3,2+0,5
I [em] 6,3 +0,9
P [cm] 16+2
Aproj [cm?] 14+4
Agy [em?] 29+38
Vi [em?] 0,761+ 0,214
As/V¢[cm™] 38,46

Fonte: Acervo pessoal.

As folhas apresentaram comprimento de 6,3 + 0,9 cm que esta entre os valores relatados
por Salvi Junior (2013) para a folha de aroeira (2,5 a 12 cm). O valor da espessura (0,26 + 0,02
mm) encontra-se entre os relatados por Berbert et al., (2019) e Goneli et al., (2014) para folhas

de aroeira (0,14 e 0,36 mm, respectivamente).

As folhas possuem uma baixa esfericidade (0,128), elevada area superficial (29 + 8 cm?)
e volume pequeno (0,761 + 0,214 cm?3), o que resulta em uma razdo entre a area superficial e o
volume de aproximadamente 38 cm™. Esses resultados obtidos para a folha de aroeira sio

caracteristicos de materiais como as folhas. Canabarro (2019), por exemplo, obteve esfericidade
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de 0,123 e 0,126 para folhas de pitangueira e oliveira, respectivamente, com areas superficiais
iguais a 24 + 2 e 8+1 cm? e volume iguais a 0,176 e 0,302 cm3,

A umidade obtida para as folhas in natura de aroeira foi de 1,96, em base seca, ou 66,0
+2,4, em base Umida. Esses valores estdo de acordo com os encontrados por Berbert et al.,
(2019) e Goneli et al., (2014) para folhas de aroeira (58 e 65% em base Umida,

respectivamente).

Ao avaliar os desvios padrdo encontrados para as medidas realizadas nas folhas de
aroeira, 0s mais significativos foram para a area projetada (28% em relacdo ao valor médio),
area superficial (28%) e volume (28%), sendo que os demais ficaram entre 3 e 15% em relacdo
& mpedia, para a massa especifica aparente e perimetro, respectivamente. Esses desvios sdo
esperados, Vvisto que as dimensdes e a composi¢do quimica de materiais biolégicos como as
folhas variam em razdo de sua dependéncia de fatores associados ao ambiente, cultivo, idade

da planta, etc.

4.2 SECAGEM DAS FOLHAS DE AROEIRA

Nesta secdo serdo apresentados os resultados obtidos na secagem convectiva de aroeira
em estufas com renovacdo de ar e de conveccao natural, no secador de leito fixo em camada

fina e no secador tambor rotativo com parede perfurada.

4.2.1 Secagem em estufa com renovacao de ar

A Tabela 4.2 mostra a umidade inicial, final e o tempo para os ensaios de secagem,
utilizando ramos de aroeira, realizados na estufa com renovacao de ar nas temperaturas de 40, 50
e 60°C.

Tabela 4.2. Umidade inicial (Xi), final (Xr) e tempo dos ensaios de secagem realizados na estufa com
renovacéo de ar.

Tar [°C] Xi (b.u.) [%] Xs(b.u.) [%] t [min]
40 64,16+0,87 50,32+0,83 895
50 67,92+5,16 6,74+1,01 560
60 68,34+0,83 3,54+0,24 435

Fonte: Acervo pessoal.

Inicialmente os ramos de aroeira apresentaram umidade em base Umida, variando entre

64,16+0,87 e 68,34+0,83%. Ao final da secagem, a umidade foi reduzida a valores entre
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3,54+0,24 e 50,32+0,83%. Para as secagens realizadas a 50 e 60°C foram observadas reduc6es
de umidade em mais de 60 pontos percentuais apos 560 e 435 min, respectivamente. Porém,
verificou-se que para a secagem realizada a temperatura de 40°C, apesar do longo tempo de
processo (895 min), a umidade das folhas caiu em apenas 10 pontos percentuais, resultando em
um produto com umidade superior a recomendada na literatura para 0 armazenamento seguro de
folhas medicinais e aromaticas (cerca de 11% em base umida) (Mujumdar, 2006). Além disso,
de acordo com Babu et al., (2018), longos tempos de secagem ndo sdo recomendados visto que

implicam diretamente na qualidade das folhas.

O longo tempo de secagem observado para a secagem a 40°C, proveniente das baixas
taxas de secagem alcancadas nesta temperatura pode estar associado a estrutura bioldgica da
folha de aroeira. Segundo Azevedo et al. (2015), a aroeira possui aspectos estruturais
caracteristicos de plantas de ambientes secos, com camadas multiplas da epiderme, presenca de
cuticula espessa e de drusas de oxalato de célcio e grande quantidade de pelos e de estdmatos,
além de um sistema vascular bem desenvolvido, com abundancia de esclerénquima. Infere-se,
portanto, que essas caracteristicas afetam a secagem, uma vez que a maior parte da transpiracao
foliar ocorre através do poro estomatico e, quanto maior o nimero de estbmatos na estrutura da
folha, maior é o controle da perda de 4gua por transpiracdo. O aumento da temperatura fornga os
estomatos a abrirem e facilita o transporte de vapor d’agua do interior da estrutura foliar para o
ambiente (FELLER, 2006; URBAN et al., 2017). Na temperatura de 40°C, possivelmente o
estresse térmico é insuficiente para provocar esse efeito, reduzindo a taxa de secagem de forma

significativa.

Para evitar a necessidade de longos tempos de secagem optou-se por trabalhar com
temperaturas mais elevadas do ar de secagem (50, 60 e 70°C) nos ensaios subsequentes.

4.2.2 Secagem em estufa de convecc¢do natural

Com o intuito de investigar a influéncia da temperatura na secagem das folhas de aroeira,
curvas de cinética de secagem foram obtidas em uma estufa de convecgdo natural nas
temperaturas de 50, 60 e 70°C, e podem ser observadas na Figura 4.1(a), enquanto as taxas de

secagem em funcdo do adimensional de umidade sdo mostrados na Figura 4.1(b).
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Figura 4.1. - (a) Dados do adimensional de umidade (MR) médio em fungéo do tempo nos ensaios a 50,
60 e 70°C; (b) Taxa de secagem em funcdo do adimensional de umidade (MR) dos ensaios a 50, 60 e 70°C.
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Fonte: Acervo pessoal.

Conforme pode ser observado na Figura 4.1(a), as curvas de cinética de secagem que
apresentaram maior diferenca entre as tréplicas foram obtidas para as temperaturas de 50 e
60°C, com desvios maximos de 7,2 e 4,9%, respectivamente, enquanto para 70°C foi obtido
desvio maximo de 1,8% . Esses desvios sdo considerados aceitaveis, pois variabilidade de
tamanho e composicdo das folhas impede que as amostras utilizadas nos ensaios sejam
exatamente iguais. Os menores desvios observados a 70°C decorrem possivelmente do fato de
gue nessa temperatura, o estresse térmico e a elevada taxa de remoc¢do de umidade provocam
danos fisicos a estrutura dos tecidos foliares, com o rompimento dos estdmatos, o que contribui
para diminuir a resiténcia ao transporte de vapor d’agua do interior da estrutura foliar para o
ambiente. Assim, a influéncia dessas estruturas no processo é reduzida, o que indiretamente

uniformiza o processo e resulta em ensaios com curvas cinéticas semelhantes

As curvas de cinética de secagem mostram a influéncia significativa da temperatura na
secagem da folha de aroeira. A secagem das folhas aconteceu num intervalo de tempo maior
para a temperatura de 50°C, com tempo de secagem de cerca de 700 min. Aumentando a
temperatura de 50 para 60°C, o tempo foi reduzido em 43,5% e, aumentando de 60 para 70°C,
foi reduzido em 38,5%. O efeito acentuado da temperatura também pode ser observado nas
curvas de taxa de secagem mostradas na Figura 4.1(b), na qual tem-se as maiores taxas para a
secagem a 70°C (0,025 min™), sequida da secagem de 60°C (0,014 min™t) e 50°C (0,009 min-

1. O aumento na taxa de secagem com o aumento da temperatura é explicado pelo aumento da
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energia térmica fornecida as moléculas de agua presentes nas folhas, facilitando a sua migragéo
do interior das folhas para a superficie.

Ao observar as curvas de taxa de secagem na Figura 4.1(b), nota-se um periodo inicial
crescente para todas as temperaturas de secagem. Esse periodo corresponde ao periodo incial
de inducdo, durante o qual a folha é aquecida da temperatura ambiente até a temperatura do
fluido. Nesse periodo a taxa de secagem € menor porque parte da energia térmica fornecida esta
sendo consumida para elevar a temperatura da folha. ApoOs esse periodo inicial, o
comportamento das curvas foi decrescente durante todo o tempo de secagem, o que indica que
0 processo é controlado por mecanismos internos de transferéncia de massa. Esse
comportamento concorda com o relatado na literatura para a secagem de folhas de aroeira (
Berbert et al., (2019) e Goneli et al., (2014)) e de outras espécies, como pitangueira e oliveira
Canabarro (2019), hortela (Rosanova et al., (2017) e Costa et al., (2014)) e manjericdo (Lima-
Corréa et al., (2017)).

4.2.3 Secagem em leito fixo em camada fina

Ensaios de secagem em leito fixo de camada fina foram efetuados com o objetivo de
avaliar possiveis efeitos combinados da temperatura e velocidade do ar nas taxas de secagem,

de acordo com o delineamento experimentais descrito no tépico 3.4.2.3.

Inicialmente serdo apresentadas e discutidas as curvas de cinética de secagem para
algumas condicdes selecionadas (ensaios FC1, FC2 e FC3), com o objetivo de avaliar seu
comportamento em diferentes condi¢cGes de secagem. As curvas para as demais condicdes
mostraram comportamentos semelhantes em relacdo aos discutidos aqui e por isso ndo serao

apresentadas.

Na Figura 4.2(a) sdo apresentadas as curvas de secagem para o0s ensaios FC1 e FC2, e
na Figura 4.2(b) para os ensaios FC1 e FC3.
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Figura 4.2. Dados experimentais do adimensional de umidade (MR) em funcdo do tempo (a) velocidade
do ar 0,3 m/s e temperatura do ar 50 (FC1) e 70°C (FC2); (b) temperatura do ar 50°C e velocidade do ar 0,3
(FC1) e 0,9 m/s (FC3).
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Fonte: Acervo pessoal.

Conforme apresentado no grafico da Figura 4.2(a), é visivel a forte influéncia da
temperatura no processo de secagem. O aumento da temperatura diminuiu significativamente o
tempo necessario para que a folha de aroeira atinja o adimensional de umidade préximo a zero.
Na condi¢cdo de 50°C (FC1), o tempo de secagem para as folhas de aroeira € de 570 min,
enguanto que para 70°C (FC2), esse valor reduz para 155 min. Esse comportamento reproduz
0 que ja foi observado ao comparar-se as curvas de secagem obtidas em estufa de conveccao

natural sob diferentes temperaturas.

Na Figura 4.2(b) observa-se que o aumento da velocidade do ar de 0,3 (FC1) para 0,9
m/s (FC3), mantendo-se a temperatura a 50°C, ndo afetou a velocidade de secagem, sendo que
as curvas sdo praticamente coincidentes, evidenciando que as condigdes do escoamento nao
afetam o processo e que a secagem é controlada pelos mecanismos internos, que dependendem

fortemente da temperatura e da estrutura do material.

Comparadas com a estufa de convecgdo natural, as taxas de secagem no secador de leito
fixo sdo mais elevadas. As taxas maximas encontradas para os ensaios de secagem em leito fixo
em camada fina a 50°C e 70°C foram respectivamente de 0,014 min (ensaio FC1), superior
em 56% ao ensaio em estufa, e 0,049 min* (FC2), superior em 96% ao ensaio realizado em
estufa. Isso ocorre porque as configuragcdes de escoamento do ar de secagem e a forma de
contato com o material sdo diferentes. Enquanto na secagem em estufa de conveccao natural o

ar circula nas vizinhancas da amostra como resultado da ac&o de forcas de empuxo e o calor é
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gradualmente transferido para o seu interior, na secagem em camada fina as folhas séo
distribuidas formando um leito fixo que é percolado pela corrente de ar, o que favorece o contato

entre as fases e, por conseguinte, resulta em maiores taxas de transferéncia de calor e massa.

Na Tabela 4.3 sdo apresentados os resultados para a variavel resposta do planejamento
fatorial, ou seja, o tempo consumido para reduzir o adimensional de umidade até um valor

proximo de 0,03.

Tabela 4.3. Tempo de secagem no secador de leito fixo em camada fina.

Ensaios Tar [°C] Var [M/S] t [min]
FC1 50 0,3 420
FC2 70 0,3 95
FC3 50 0,9 450
FC4 70 0,9 85

FC5* 60 0,6 170
FC6* 60 0,6 140
FC7* 60 0,6 170

* pontos centrais do planejamento

Fonte: Acervo pessoal.

Observa-se na Tabela 4.3 que o tempo de secagem variou entre 85 (ensaio FC4) e 450
min (ensaio FC3). Além disso, a proximidade entre os tempos de secagem observados nos
pontos centrais (ensaios FC5/FC6/FC7) indica uma boa reprodutibilidade dos dados

experimentais.

A Tabela 4.4 apresenta os efeitos das variaveis independentes e sua interacdo para o
tempo de secagem, admitindo um limite de confianca de 95% (p-valor < 0,05). As variaveis

que apresentaram influéncia estatisticamente significativa estdo destacadas em negrito.

Tabela 4.4. Efeitos das variaveis independentes no tempo de secagem no secador de leito fixo em

camada fina.
Variaveis Efeito Erro padréo t(3) p-valor ;j?esggnl;;ggz ;2500?”'%222:
Média 268,57 29,77 7,34 0,0052 123,83 313,31
Tar [°C] -345,00 78,76 -4,38 0,0220 -595,66 -94,342
Var [M/s] 10,00 78,76 0,13 0,9070 -240,66 260,66
T*v -20,00 78,76 -0,25 0,8160 -270,66 230,66

Nota: % da variag8o explicada (R?):86,53;

Fonte: Acervo pessoal.
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De acordo com a Tabela 4.4, a temperatura é a Unica variavel que possui p-valor < 0,05,
apresentando, portanto, influéncia estatisticamente significativa, o que corrobora a discusséo
apresentada na analise da Figura 4.2. Baseando-se nos valores dos efeitos encontrados, a
temperatura possui efeito negativo, indicando que o aumento da mesma resulta em menor tempo
de secagem, 0 que é esperado uma vez que o aumento da temperatura do ar de secagem implica

em fornecimento de maiores taxas de energia.

O diagrama de Pareto mostrado na Figura 4.3, ilustrar esses resultados.

Figura 4.3. Diagrama de Pareto para o tempo de secagem.

(DT [°C] /// -4,3802 -

-,2539

.

(2)Vy [MVS] 1270

p=,05

Efeitos padronizados (valor de tegc)

Fonte: Acervo pessoal.

O diagrama de Pareto, mostra, baseado nos valores obtidos pelo teste t, a significancia
dos efeitos. Os valores encontrados a esquerda da linha tracejada correspondem aos efeitos da
velocidade do ar e da interacdo entre as variaveis (T*v), confirmando que a interagdo nédo
apresenta influéncia estatisticamente significativa (p-valor > 0,05) no tempo de secagem, para
as condicOes adotadas no planejamento. Esses resultados reforgam que os mecanismos internos

de transferéncia de massa controlam o processo de secagem das folhas de aroeira.
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Foi testada também a significAncia do modelo estatistico obtido a partir do planejamento
fatorial, utilizando a analise da ANOVA, conforme a Tabela 4.5.

Tabela 4.5. ANOVA para o tempo de secagem.

Soma dos Graus de Quadrado

Fonte de variagdo quadrados liberdade médio Fealc p-valor Fian
Regressao 119525,00 3 39841,67 6,42 0,08 29,46
Residuos 18610,71 3 6203,57

Falta de ajuste 18010,71
Erro puro 600,00
Total 138135,71 6

Fonte: Acervo pessoal.

Observa-se um coeficiente de determinacgéo de 86,53%, 0 que sugere um ajuste apenas
razodvel do modelo aos dados experimentais. Além disso verificou-se através do teste F uma
regresséo ndo significativa, com 0 Fcac < Frap. POr esta razédo, o modelo estatistico ndo €
considerado adequado para obtencao das superfies de resposta e curvas de contorno e ndo sera

apresentado.

4.2.4 Secagem em tambor rotativo: influéncia das varidveis de processo

Nos itens 4.2.2 e 4.2.3 foi avaliada a secagem da folha de aroeira em estufa de convecc¢éo
natural e em secador de leito fixo em camada fina a diferentes temperaturas e velocidades do
ar. Os resultados mostraram influéncia significativa apenas da temperatura no processo de

secagem.

No secador de tambor rotativo é possivel variar, além da temperatura e velocidade do
ar, a massa de folhas e a velocidade de rotacdo do tambor, o que perfaz um total de 4 variaveis
independentes. Para avaliar como esse conjunto de variaveis influencia as taxas de secagem,
foram feitos ensaios para as condicdes descritas no planejamento experimental fracionario 241

(Tabela 3.2, item 3.4.3.4), com 8 pontos fatoriais e trés repeticGes no ponto central.

Além da reducdo da umidade das folhas, durante os ensaios também foram medidas as
temperaturas no interior do tambor (T;), das folhas (Tr) e da parede do tambor (Tp) em funcéo
do tempo de secagem, com o0 objetivo de avaliar o comportamento dindmico dessas

temperaturas durante a secagem no tambor.
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Na Figura 4.4 sdo apresentados os dados de reducdo de umidade em fungéo do tempo e
os dados das temperaturas (Ti, Ts e Tp) em funcdo do tempo para os trés ensaios realizados no
ponto central do planejamento fracionario, com o objetivo de verificar a reprodutibilidade dos
dados. A temperatura da superficie da folha (Tf) foi medida com o termémetro infravermelho e
a temperatura T; foi lida no termopar inserido no interior do leito, que estd em contato

preferencialmente com a fase gasosa.

Figura 4.4. (a) Dados experimentais do adimensional de umidade em funcdo do tempo: temperatura
60°C, velocidade 0,6 m/s, massa 1509 e velocidade de rotacdo 6 rpm (FTF9, FTF10, FTF11); (b) Dados de
temperatura no interior do tambor (Ti), da folha (Tf) e da parede do tambor (Tp) em funcéo do tempo de
secagem nos ensaios FTF9, FTF10, FTF11.
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Fonte: Acervo pessoal.

Conforme pode ser observado na Figura 4.4(a), as curvas de secagem para 0S ensaios
do ponto central apresentam diferencas entre si, com os maiores desvios iguais a 9,06%, um
valor proximo dos observados nos ensaios realizados em estufa de conveccao natural. VVarios
fatores contribuem para dificultar a reprodutibilidade entre diferentes ensaios, como as
diferencas naturalmente associadas as caracteristicas do material que compde as amostras
(como tamanho e formato), o encolhimento e as mudangas na estrutura foliar sofridas durante
a secagem e a variabilidade das condi¢cdes ambientes. Por exemplo, nota-se na Figura 4.4(b)
que a temperatura da parede do secador variou entre os ensaios, 0 que resulta em diferentes
taxas de troca de calor com 0 ambiente e varia¢fes nas temperaturas Ti e Tt entre as triplicatas.
Nota-se ainda que a temperatura T; no tempo t=0 é préxima de 60°C, cai cerca de 5°C no
periodo inicial da secagem e quando a taxa de remogdo de umidade ¢ alta a umidade da folha

ja foi significativamente reduzida, a partir de aproximadamente 75 min, ela volta a aumentar,
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mantendo-se entre 60 e 65°C. Observa-se, portanto, que os valores de temperatura no final da
secagem, proximos a 65°C, estdo acima da temperatura do ar na entrada, 60°C. O ajuste da
temperatura do ar na entrada do secador € feito manualmente no inicio do experimento atraves
do variador de voltagem e esta sujeito a oscilagcdes devido a alteracdes nas condigdes ambientes
e na rede elétrica, que somadas as incertezas experimentais nas medidas de temperatura
efetuadas com o termometro de infravermelho podem explicar essa discrepancia, que foi
observada também em outros ensaios efetuados a temperaturas acima de 60°C. Em geral, a
temperatura da superficie da folha (Tr) acompanha de perto a variagdo da temperatura T,

evidenciando um bom contato entre o ar de secagem e as folhas dentro do tambor.

A seguir serdo apresentados os graficos comparativos que ilustram o comportamento da
reducdo de umidade e variacdo das temperaturas para algumas condi¢des avaliadas. Na Figura
4.5 sdo apresentados os ensaios FTF1 e FTF2, nos quais variou-se a temperatura do ar de

secagem (50 e 60°C) e a velocidade de rotacdo do tambor (3 e 9 rpm).

Figura 4.5.(a) Dados experimentais do adimensional de umidade em funcéo do tempo: Ta = 50°C, v =
0,3m/s, m=100g er=3rpm (FTF1) e Ta = 70°C, V&= 0,3 m/s, m = 100g e r = 9rpm (FTF2); (b) Dados de
temperatura no interior do tambor (T;), da folha (Tr) e da parede do tambor (T;,) em fung&o do tempo de secagem.
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Fonte: Acervo pessoal.

Observa-se, pela Figura 4.5(a), que o ensaio FTF1, com temperatura de 50°C, atingiu o
equilibrio dindmico ao final de 600 min de secagem, enquanto que no ensaio FTF2, com
temperatura de 70°C, o equilibrio foi alcangado depois de aproximadamente 150 min de
secagem, quando o valor de MR é igual a 0,0014, o que representa uma reducdo de cerca de

80% no tempo de secagem.
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Embora os ensaios FTF1 e FTF2 tenham sido efetuados com diferentes rotacdes do
tambor, nas duas condigdes foi observada boa mistura e movimentagéo das folhas. Tendo sido
constatado nos ensaios em estufa e camada fina uma influéncia significativa da temperatura do
ar na velocidade de secagem, é razoavel assumir que o aumento expressivo na taxa de remogéo
de umidade pode ser atribuido a elevagdo da temperatura. Esse comportamento é corroborado
pela constatagdo, nos ensaios realizados na estufa e em camada fina, que a secagem das folhas
de aroeira ocorre predominantemente no periodo de taxa descrescente e é controlada por
mecanismos internos de transporte de umidade, os quais sdo favorecidos pelo aumento da

temperatura.

A Figura 4.5(b) apresenta o comportamento das temperaturas Ti, Tr e Tp ao longo da
secagem nos dois ensaios. No ensaio FTF1, Ts variou entre 44,4 e 50,8°C, enquanto a T; variou
entre 45,7 € 51,9°C, portanto no final da secagem ambas permaneceram préximas a temperatura

de entrada do ar (50°C). A temperatura da parede, T,, manteve-se em média igual a 35,6°C.

Para o ensaio FTF2, no intervalo de 100 min observa-se que Tr variou entre 58,7 e
63,1°C, enquanto a T; variou entre 57,2 e 63,8°C. Ao final desse tempo as folhas ja tinham
umidade préxima de zero e a energia fornecida passou a ser utilizada no aquecimento das folhas
em razao disso Tr passa a aumentar até atingir valores proximos de 75°C. Assim, como nos
ensaios da Fig. 4.4, observa-se no final desse ensaio, uma temperatura de saida (75°C) maior
do que a temperatura de entrada, 70°C, pelas razoes ja mencionadas.Para essa condi¢do T,
manteve-se em média, igual a 49,8°C, sendo que o ambiente se encontrava préximo a 30°C,

portanto ocorreu maior dissipacdo de energia para 0 ambiente.

Nos ensaios FTF3 e FTF4, que também mostram o efeito da temperatura somado ao da
velocidade de rotagéo, os resultados obtidos foram semelhantes aos apresentados aos discutidos
para os ensaios FTF1 e FTF2 (ver Figura 8.1 no ANEXO A).

Na Figura 4.6 estdo apresentados os resultados dos ensaios FTF7 e FTF8, nos quais
também foram variadas a temperatura do ar de secagem e a velocidade de rotacdo do tambor,
mas agora com uma massa inicial de folhas igual a 200 g e velocidade do ar igual a 0,9 m/s.
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Figura 4.6. (a) Dados experimentais do adimensional de umidade em funcdo do tempo: Tar = 50°C, Var
=0,9m/s, m =200g e r = 3rpm (FTF7) e Tar = 70°C, var = 0,9m/s, m = 200g e r = 9rpm (FTF8); (b) Dados de
temperatura no interior do tambor (Ti), da folha (Tf) e da parede do tambor (T,) em func¢do do tempo de

secagem.
80
O FTF7 .n FTF7 FTF8
- u -
10 O FTF8 nal ooom T
D% 707 A Tf
g o —— Tp
084y U — "
] Q' 60 -
: S
=067, . 2 50 RARR
o ] @ 50+ anaRAOARR RRAgRnR
s 5 3 fpest el
04 © £
! O ﬁ 40 4
o ]
]
0,2 4 o 30
o} ]
]
Oﬂrv\_r\_r\_n Oo JNnnnono
0,0 T T T 1 T T T T T T T T T 20 T T T T T T
0 100 200 300 400 500 600 700 0 100 200 300 400 500 600 700
Tempo [min] Tempo [min]
(a) (b)

Fonte: Acervo pessoal.

Para o ensaio FTF7, a 50°C, o comportamento da curva de secagem foi similar ao
discutido anteriormente para o ensaio FTF1, com uma pequena redugdo no tempo de secagem,
que aqui foi igual a 570 min. Considerando que a massa inicial de folhas € maior do que no
ensaio FTF1, o aumento da taxa de fornecimento de energia devido a maior vazao de ar
fornecido pode ter contribuido para a pequena variagdo no tempo de secagem entre 0s ensaios
FTF1 e FTF7. As temperaturas Ti e T permaneceram estaveis durante o processo, em valores

um pouco inferiores a 50°C.:

No ensaio FTF8, a 70°C, o tempo requerido para a secagem foi o similar ao do FTF2,
cerca de 150 min. Diferente do ensaio FTF2, em que as temperaturas Tr e T; se mantiveram em
um patamar constante proximo de 60°C durante a secagem, aqui essas temperaturas mostraram
tendéncia de aumento. Tf aumentou de 59,9°C até 69,8°C (no tempo t=60 min), até estabilizar
em um patamar proximo de 75°C entre 100 e 150 min, mantendo-se ligeiramente inferior ao
valor de Tt no final do processo. A mesma discrepancia encontrada no ensaio FTF2 entre as
temperaturas de entrada e saida podem ser observadas no ensaio FTF8. Em relacdo ao ensaio
FTF2, aqui temos uma maior massa inicial de folhas, consumindo mais energia para elevar sua
temperatura do valor inicial até a temperatura do gas. Assim, no curto tempo de secagem,

apenas uma parcela da energia fornecida foi consumida na evaporagédo da umidade.
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A contribuicdo da velocidade do ar de secagem no processo pode ser avaliada na Figura
4.7, que mostra os ensaios FTF6 e FTF8, conduzidas a 70°C com 200 g de folhas, nos quais
foram variadas a velocidade do ar de secagem e a velocidade de rotacdo do tambor. Ressalta-
se que, apesar da alteracdo na velocidade de rotacdo do tambor, nos dois ensaios foi observada
boa movimentacdo das folhas, sem evidéncias de que o padrdo de mistura tenha sido alterado
entre 0s ensaios.

Figura 4.7. (a) Dados experimentais do adimensional de umidade em funcéo do tempo: Tar = 70°C, Vg
=0,3m/s, m =200g e r = 3rpm (FTF6) e Tar = 70°C, var = 0,9m/s, m = 200g e r = 9rpm (FTF8); (b) Dados de
temperatura no interior do tambor (Ti), da folha (Tf) e da parede do tambor (T,) em func¢do do tempo de

secagem.
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Fonte: Acervo pessoal.

Nota-se na Figura 4.7(a) que as curvas cinéticas apresentam diferencas significativas,
com menores taxas de secagem no ensaio FTF6 e reducdo no tempo de secagem de 210 min no
ensaio FTF 6 para cerca de 150 min no ensaio FTF8. Como a mudanca na velocidade de rotacédo
do tambor ndo alterou de forma significativa o padrdo de mistura das folhas essa diferenca
poderia, em uma primeira analise, ser atribuida ao aumento da velocidade do ar de secagem de
0,3 para 0,9 m/s. Contudo, na avaliacdo da cinética de secagem em camada fina, em que Var
variou de 0,3 a 0,9 m/s e Ta entre 50 e 70°C nédo foi observada influéncia significativa da
velocidade do ar na taxa de secagem. Além disso, as curvas de cinética de secagem tanto em
estufa como em camada-fina apresentaram apenas o periodo de secagem a taxa decrescente, 0
que indica que a remogéo de umidade € limitada por mecanismos internos de transporte. Dessa
forma ndo se esperava que as taxas de secagem apresentassem dependéncia da velocidade ou

vazao do ar.
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Ao observar a Fig. 4.7(b) pode-se notar que no intervalo de 0 a 150 min, as temperaturas
Tr e Tp no ensaio FTF6 foram significativamente menores do que as do ensaio FTF 8, apesar
de ambos os ensaios terem sido efetuados com o ar de entrada a 70°C. Isso pode ter ocorrido
porque no nivel baixo de velocidade do ar (0,3 m/s) a tela do tambor rotativo atua como um
anteparo e reduz a vazdo de ar que chega efetivamente no interior do tambor, limitando o
fornecimento de energia. Assim, as temperaturas Tr e Ti atingem valores mais baixos em
comparagdo com o ensaio FTF8. Isso é observado desde o inicio da secagem, mas as diferencas
aumentam ao longo do tempo e apenas no final do processo, quando as folhas ja estdo quase
secas, as temperaturas tendem a se aproximar da temperatura do ar na entrada. Por exemplo, Tt
aumentou de 59,9°C até 73,7°C no intervalo de 10 a 150 min no ensaio FTF 8, e nesse mesmo
intervalo variou de 57,1 até 60,2°C para o ensaio FTF6. No ensaio FTF6 a temperatura da parede
T, também oscilou de forma mais intensa. As menores temperaturas locais no ensaio FTF6 em

relacdo ao FTF8 podem justificar as menores taxas de secagem para esse ensaio.

PadrOes similares de comportamento dos dados de reducdo de umidade e de
temperaturas podem ser observados comparando-se 0s ensaios FTF2 e FTF4 (Figura 4.8(a) e
Figura 4.8(b)), a 70°C, com m=100g, em que foram variadas va € a velocidade de rotacao.
Nesse caso, as diferencas entre as temperaturas T nos dois ensaios foram inicialmente pequenas

mas alcancaram valores superiores a 10°C entre 50 e 100 min.

Figura 4.8. (a) Dados experimentais do adimensional de umidade em funcéo do tempo: Tar = 70°C, var
=0,3m/s, m=100g e r=9rpm (FTF2) e Tar = 70°C, var = 0,9 m/s, m = 100g e r = 3rpm (FTF4); (b) Dados de
temperatura no interior do tambor (Ti), da folha (Tf) e da parede do tambor (Tp) em fungdo do tempo de

secagem.
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Fonte: Acervo pessoal.
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A comparacao entre 0s ensaios equivalentes no nivel baixo de temperatura (50°C), FTF1
e FTF3, bem como FTF5 e FTF7, respectivamente com massas de 100 e 200 g, também
mostram a existéncia de uma regido em que as temperaturas T; e T nos ensaios com Vva=0,3
m/s permaneceram inferiores aos valores observados nos ensaios com va=0,9 m/s (ver Figura
8.2 e Figura 8.3 no ANEXO A). Os limites de velocidade do ar e temperaturas foram fixados
com base nos ensaios em camada-fina, com o intuito de comparar os resultados. Contudo, as
condicdes de operacdo no tambor e na camada-fina sdo muito diferentes em aspectos como o
volume de folhas processado, as resisténcias do sistema ao escoamento do ar e interacdo com o
ambiente.Os resultados sugerem que no tambor rotativo a velocidade nominal de 0,3 m/s,
calculada com base na vazdo medida na linha e na area da secdo de entrada, ndo corresponde a
velocidade do ar em contato com as folhas no seu interior e que, na condi¢do de menor vazao,

a energia fornecida limita o aguecimento do material e reduz as taxas de secagem.

Na Figura 4.9 estdo apresentados os ensaios FTF1 e FTF5, a 50°C e 0,3 m/s, nos quais
variam a massa de folhas e a velocidade de rotacdo do tambor, sendo o ensaio FTF1 com niveis
baixos de massa e rotacdo (100 g e 3 rpm) e o FTF5 com niveis altos de massa e rotacéo (200

ge9rpm).

Figura 4.9. (a) Dados experimentais do adimensional de umidade em funcéo do tempo: Tar = 50°C, var
=0,3m/s, m=100g e r = 3rpm (FTF1) e Tar = 50°C, var = 0,3 m/s, m = 200g e r = 9rpm (FTF5); (b) Dados de
temperatura no interior do tambor (Ti), da folha (Tf) e da parede do tambor (T,) em fungdo do tempo de

secagem.
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Fonte: Acervo pessoal.

Como é mostrado na Figura 4.9(a), as curvas de redugdo de umidade dos ensaios FTF5

e FTF1 estdo proximas, as diferencas sdéo menores do que as observadas nas repeticdes dos
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pontos centrais, indicando que o aumento da massa e da velocidade de rotacdo tiveram pouca
influéncia na taxa de reducdo de umidade para as condi¢Oes avaliadas. Os dados de
temperaturas em funcdo do tempo mostram que no ensaio FTF5, realizado com massa de 2009
e 3 rpm as temperaturas Ti e Tr sdo um pouco inferiores do que as observadas no ensaio FTF1,
possivelmente devido a maior massa de material, que requer mais energia para aquecimento.
Essas diferengas foram pequenas e ndo resultaram em alteragdes significativas nas taxas de
secagem. Nos dois ensaios a temperatura da parede, Tp, flutuou em relagdo a um valor medio,
assim como foi observado no ensaio FTF6, com a mesma velocidade do ar (0,3 m/s). As curvas
de cinética de secagem dos ensaios FTF4 e FTF8, obtidas a 70°C com v4=0,9 m/s e com as
mesmas combinacdes dos niveis de massa e velocidade de rotacdo mostraram resultados
similares (ver Figura 8.5 no ANEXO A).

A influéncia da massa de folhas também pode ser observada na Figura 4.10 com os
ensaios FTF3 e FTF7, realizados a 50°C com va=0,9 m/s, sendo que no ensaio FTF3 foi testada
a combinagdo com o nivel baixo de massa e nivel alto de rotacdo (100 g e 9 rpm) e no FTF7 a
combinacéo oposta (200 g e 3 rpm).

Figura 4.10. (a) Dados experimentais do adimensional de umidade em funcéo do tempo: Tar = 50°C,
var =0,9 m/s, m=100g e r = 9rpm (FTF3) e Tar = 50°C, var = 0,9 m/s, m = 200g e r = 3rpm (FTF7); (b) Dados
de temperatura no interior do tambor (Ti), da folha (Tf) e da parede do tambor (Tp) em fungdo do tempo de

secagem.
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Fonte: Acervo pessoal.

Analisando-se a Figura 4.10(a), observa-se uma diferenga maior entre as curvas do que
a observada na Figura 4.9. Os dados mostram que a combinacao de nivel alto para a massa e

nivel baixo de velocidade de rotacdo resultou em uma secagem 90 minutos mais lenta. A
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diferenca entre as duas curvas, contudo, pode ser considerada préxima da que foi observada
entre as tréplicas da Figura 4.4. A Figura 4.10(b) mostra um comportamento similar ao do caso
anterior para a variagdo das temperaturas Tf e T;. Uma diferenca observada ao comparar-se 0s
ensaios FTF7 e FTF5, ambos com massa de 200 g, € que no ensaio FTF5 ocorreu uma elevagédo
das temperaturas Tt e Ti nos primeiros 50 min da secagem. Isso possivelmente deve-se ao fato
de que no periodo inicial a taxa de secagem € alta e consome uma parcela consideravel de
energia, o que explica a queda da temperatura do ar e o aquecimento mais lento das folhas. No
ensaio FTF7 a maior velocidade do ar (0,9 m/s) resulta em maior taxa de fornecimento de calor

e esse efeito ndo foi observado.

As curvas cinéticas dos ensaios FTF2 e FTF6, realizados a 70°C com combinages
similares dos niveis de massa e velocidade de rotacdo ao discutido para a Figura 4.10

apresentaram o mesmo comportamento da Figura 4.10(a) (ver Figura 8.4 no ANEXO A).

A Figura 4.11 mostra a variagdo da umidade final em base Umida para cada ensaio
realizado no planejamento fatorial fracionério. Nota-se que os valores de umidade estdo
adequados para 0 armazenamento, uma vez que sao inferiores a0 maximo recomendado para
armazenamento seguro de folhas medicinais e aromaticas (cerca de 11% em base Umida)

(Mujumdar, 2006), com valores mais baixos para os ensaios FTF2, FTF6 e FTF10.
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Figura 4.11. Umidade final em base Umida (Xr (b.u.) [%]) dos ensaios realizados em tambor rotativo

com parede perfurada.
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11

Para complementar a discussdo foi realizada a analise estatistica do planejamento

fatorial fracionario. O delineamento experimental escolhido, do tipo fracionario com resolucéo

IV, tem como limitacdo o fato de que na analise ANOVA os efeitos principais de uma variavel

ndo sdo estimados isoladamente, mas estdo acompanhados de efeitos de interacdes de 22 ordem

entre os trés fatores restantes. Contudo, quando os efeitos de interagdes de 22 ordem ou

superiores podem ser considerados despreziveis, o planejamento é Gtil para uma avaliacdo

preliminar dos efeitos dos diferentes fatores e niveis do processo visando uma posterior

otimizacdo, com um numero de experimentos reduzido (Rodrigues e lemma, 2009).

Na Tabela 4.6 estdo apresentados os resultados encontrados para o planejamento

realizado no tambor rotativo utilizando como variaveis resposta o tempo de secagem, tendo-se

adotado como critério o tempo no qual o adimensional de umidade (MR) alcangava um valor o

mais proximo possivel de 0,002.



80

Tabela 4.6. Resultados do planejamento experimental para o tempo na secagem no tambor rotatico com
parede perfurada.

Ensaio Tar [°C] Var [M/S] m [g] r [rpm] t [min]
FTF1 50 0,3 100 3 600
FTF2 70 0,3 100 9 150
FTF3 50 0,9 100 9 480
FTF4 70 0,9 100 3 80
FTF5 50 0,3 200 9 660
FTF6 70 0,3 200 3 210
FTF7 50 0,9 200 3 570
FTF8 70 0,9 200 9 150

FTF9* 60 0,6 150 6 210

FTF10* 60 0,6 150 6 180
FTF11* 60 0,6 150 6 210

Nota: * pontos centrais.

Fonte: Acervo pessoal.

Ao analisar os tempos encontrados, observa-se uma variacdo entre 80 min (FTF4) e 660
min (FTF5) e boa proximidade entre os pontos centrais para o tipo de material analisado,
indicando boa reprodutibilidade entre os ensaios. A Tabela 4.7 apresenta a influéncia dos efeitos
das variaveis independentes e suas interacdes para o0 tempo de secagem, admitindo um limite
de confianca de 90% (p-valor < 0,1). As variaveis que apresentaram efeito estatisticamente

significativos estdo destacadas em negrito.

Tabela 4.7. Efeitos das variaveis independentes e suas interacdes no tempo de secagem da folha de
aroeira no tambor rotativo com parede perfurada.

-90% Limite de  +90% Limite

Variaveis Efeito Erro padréo t(3) p-valor confianca de confianca
Média 318,18 42,00 7,58 0,0048 219,34 417,02
Tar [°C] -430,00 98,50 -4,37 0,0222 -661,81 -198,19
Var [M/S] -85,00 98,50 -0,86 0,4516 -316,81 146,81
m [g] 70,00 98,50 0,71 0,5286 -161,81 301,81
r [rpm] -5,00 98,50 -0,05 0,9627 -236,81 226,81
T*v 20,00 98,50 0,20 0,8521 -211,81 251,81
T*m -5,00 98,50 -0,05 0,9627 -236,81 226,81
T*r 10,00 98,50 0,10 0,9255 -221,81 241,81

Nota: % variacdo explicada (R?): 87,16.
Fonte: Acervo pessoal.
Entre as variaveis principais, os fatores que mais influenciaram no tempo, com as
maiores estimativas dos efeitos, foram nessa ordem a temperatura (Tar), a velocidade do ar (Var)

e a massa de folhas (m). A velocidade de rotacdo do tambor apresentou isoladamente o menor
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efeito principal e maior p-valor (0,9627). As interacdes de primeira ordem entre a temperatura
e as demais variaveis também ndo se mostraram significativas, de onde se pode inferir que
interacdes de ordem mais alta também ndo sdo relevantes. Com base nos resultados optou-se
por excluir a velocidade de rotagdo em uma nova analise, ja que dentre as variaveis testadas ela
apresentou o menor efeito principal e maior p-valor. Pela mesma razéo, os termos das interagdes
entre as variaveis também foram eliminados. Assim, a Tabela 4.8 apresenta as estimativas das
variaveis de maior influéncia no tempo de secagem, com seus respectivos valores de efeito, erro
padrdo, teste t, p-valor e os intervalos de confianca. As variaveis que apresentam efeito

estatisticamente significativo estdo destacadas em negrito.

Tabela 4.8. Estimativa dos principais efeitos das variaveis no tempo de secagem da folha de aroeira no
tambor rotativo com parede perfurada.

-90% Limite de  +90% Limite

Variaveis Efeito Erro padréo t(7) p-valor confianca de confianca
Média 318,18 27,75 11,46 0,0000 265,60 370,77

Tar [°C] -430,00 65,10 -6,61 0,0003 -553,32 -306,68

Var [M/s] -85,00 65,10 -1,31 0,2329 -208,32 38,32
m [g] 70,00 65,10 1,08 0,3178 -53,32 193,32

Nota: % variacéo explicada (R?): 86,92.
Fonte: Acervo pessoal.

Pelos resultados apresentados na Tabela 4.8, juntamente com o diagrama de Pareto
(Figura 4.12) nota-se que a temperatura do ar de secagem € a Unica varidvel com efeito
estatisticamente significativo sobre o tempo de secagem, para um intervalo de confianca de
90% (p-valor <0,1), sendo a Unica entre as variaveis cujo efeito encontra-se localizado a direita
do limiar da significancia (p-valor < 0,1). Baseando-se nos valores dos efeitos encontrados, a
temperatura possui efeito negativo, indicando que o aumento da temperatura resulta em menor
tempo de secagem. Esse resultado concorda com os observados para as curvas cinéticas, nas

quais ao utilizar a temperatura de 70°C, sdo observadas maiores taxas de secagem.

Nota-se ainda na Tabela 4.8 que, nas faixas investigadas, a velocidade do ar e a massa
de folhas ndo apresentaram influéncia estatisticamente significativa para o tempo de secagem,

para um intervalo de confianca de 90% (p-valor <0,1).

Embora ndo tenham sido estatisticamente significativas na analise de regressdo, as
curvas cinéticas apresentaram diferencas para algumas condigdes em que 0s niveis de
velocidade do ar ou de massa do material foram variados (conforme foi discutido na analise das

Figura 4.8, Figura 4.9 e Figura 4.10). Os resultados apontam para a necessidade de um
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planejamento com maior numero de niveis para investigar em maiores detalhes o efeito dessas

variaveis.
Figura 4.12. Diagrama de Pareto para o tempo de secagem.
(1) Tar [°C] / / -6,60625
(2) var [m/s]

Efeitos padronizados

Fonte: Acervo pessoal.

Além da analise em funcdo do tempo como varidvel resposta, foi avaliada também a
influéncia das varidveis no parametro de cor a*/b* da folha, conforme a Tabela 4.9. Esta raz&o
é comumente utilizada como critério para avaliacdo de deterioracdo da cor das plantas e, quanto
maior o valor, mais intensa a deterioracdo (ARSLAN et al., 2010; RAHIMMALEK E GOLI,

2013; ROSANOVA, 2017).
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Tabela 4.9. Resultados do planejamento experimental para o parametro colorimétrico a*/b* na secagem
no tambor rotatico com parede perfurada.

Ensaio Tar [°C] Var [M/S] m [g] r [rpm] a*/b* [-]
FTF1 50 0,3 100 3 -0,09 £ 0,11
FTF2 70 0,3 100 9 0,14 £ 0,02
FTF3 50 0,9 100 9 -0,05+0,04
FTF4 70 0,9 100 3 0,12 £ 0,03
FTF5 50 0,3 200 9 -0,22 £ 0,05
FTF6 70 0,3 200 3 0,13 £ 0,02
FTF7 50 0,9 200 3 -0,12 £ 0,08
FTF8 70 0,9 200 9 0,13 £ 0,02
FTF9* 60 0,6 150 6 0,12 +0,03
FTF10* 60 0,6 150 6 0,10 £ 0,02
FTF11* 60 0,6 150 6 0,13+0,02
In natura -0,51+0,07

Fonte: Acervo pessoal.

De forma geral o processo de secagem contribuiu para aumentar a razdo a*/b*, uma vez
que foi encontrado -0,51+0,07 para a folha in natura. Os valores da razéo a*/b* variaram entre
-0,22 + 0,05 (Ensaio FTF5) e 0,14 £+ 0,02 (FTF2) e possuem boa proximidade entre os pontos
centrais, indicando uma boa reprodutibilidade dos ensaios. A Tabela 4.10 apresenta a influéncia
dos efeitos das variaveis principais e suas interacdes para o parametro de cor da folha, admitindo
um limite de confianca de 90% (p-valor < 0,1). As varidveis que apresentaram efeito
estatisticamente significativos estdo destacados em negrito.

Tabela 4.10. Efeitos das variaveis independentes e suas interagdes na razdo a*/b* de secagem da folha
de aroeira no tambor rotativo com parede perfurada.

-90% Limite  +90% Limite

Variéveis Efeito Erro padréo t(3) p-valor de confianca  de confianca
Média 0,03 0,03 1,19 0,3208 -0,03 0,10
Tar [°C] 0,25 0,07 3,71 0,0340 0,09 0,41
Var [M/S] 0,03 0,07 0,48 0,6627 -0,13 0,19
m [g] -0,05 0,07 -0,76 0,5034 -0,21 0,11
r [rpm] -0,01 0,07 -0,10 0,9250 -0,16 0,15
T*v -0,04 0,07 -0,63 0,5740 -0,20 0,12
T*m 0,05 0,07 0,77 0,4986 -0,11 0,21
T*r 0,02 0,07 0,34 0,7577 -0,14 0,18

Nota: % variacdo explicada (R2): 83,94.

Fonte: Acervo pessoal.

Assim como foi observado no planejamento para o tempo de secagem, a velocidade de

rotacdo foi a variavel que apresentou menor efeito e maior p-valor (0,9250) entre as variaveis
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principais, e, portanto, pode ser eliminada da ANOVA. Entre as demais variaveis e suas
interacbes, nota-se que a temperatura do ar de secagem é a Unica que exerce efeito
estatisticamente significativo na razdo a*/b*, para um intervalo de confianca de 90% (p-valor
< 0,1). O diagrama de Pareto, Figura 4.13, ilustra esse resultado. Conforme apresentado na
Tabela 4.10, a temperatura possui efeito positivo, indicando que o aumento da mesma contribui
para o aumento do valor da razdo a*/b*. O aumento do valor de a*/b* foi observado para todas

0s ensaios de secagem e foi mais expressivo para 0s ensaios realizados a 70°C.

Figura 4.13. Diagrama de Pareto para a razdo a*/b* de secagem.

Tarm //// 676130
@m /// 756216
rarver | /// 0048
oyarimsl | // 4520886

T*r / /// , 3379589

@) r [rpm] -,10233

p=,1

Efeitos padronizados

A razdo a’/b” também pode ser correlacionada com o tempo de secagem, como mostra
a Figura 4.14.

Nota-se que os valores mais altos de a*/b” foram observados para os menores tempos de
secagem, nos quais a temperatura do ar foi de 60 ou 70°C. Os valores negativos, mais proximos
do obtido para a folha in-natura (a"/b*= -0,51) foram alcancados sempre na secagem a 50°C. A
menor deterioracdo foi observada para o ensaio FTF5, com va = 0,3 m/s, 200 g de folhas e
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rotagdo de 9 rpm (a"/b"= -0,22). E interessante observar que, dentre as condices testadas, essa
combinacéo de fatores resultou em temperaturas mais brandas para as folhas durante a secagem,
pois a temperatura T oscilou entre 43°C no inicio da secagem e 48°C proximo ao final (Figura
4.9(b)). Isso pode ter contribuido para a melhor preservacgéo da cor, apesar do longo tempo de

secagem (660 min).

Figura 4.14. Razdo a*/b* em funcéo do tempo de secagem para as condi¢des do planejamento
experimental fracionario.
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Fonte: Acervo pessoal

Durante os ensaios, a deterioracdo da cor foi identificada também pela perda mais
intensa da coloracdo verde (quantificada através do parametro a*) e aumento do tom amarelado
(quantificado pelo aumento do parametro b*). Os maiores aumentos nesses parametros
aconteceram principalmente para o0s ensaios realizados a 70°C, e corroboram com a resposta
estatistica do planejamento. Uma intensa perda da cor verde também foi observada por
Rahimmalek e Goli (2013) ao realizar a secagem em estufa a 70°C do tomilho, que segundo o

autor pode ser justificada pela degradacao da clorofila nas células foliares.

Nas fotos mostradas na Figura 4.15 podem ser comparadas as folhas secas no ensaio
FTF6 a 70°C e as folhas secas no ensaio FTF5, a 50°C. E evidente que as folhas do ensaio FTF6

apresentaram a coloracdo mais amarelada e menos verde em relacgéo as folhas do ensaio FTF5.
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Também é possivel observar que a aparéncia uniforme do material, corroborando que o secador

possibilitou uma secagem homogénea.

Figura 4.15. Cor das folhas ap6s o processo de secagem (a) Ensaio FTF5 com a*/b*= -0,22 £ 0,05; (b)
Ensaio FTF6 com a*/b*= 0,13 + 0,02.

(@) (b)

Fonte: Acervo pessoal.

Em geral foi verificada uma tendéncia de aumento dos parametros a* e b*, associados
respectivamente a diminuicao da coloragdo verde e aumento do tom amarelo para a secagem de
folhas de aroeira. Tal comportamento também foi observado na literatura para a secagem em
leito fixo em camada fina de folhas de oliveira para temperatura variando entre 45,9 e 74,1°C
(CAGLIARI, 2017) e para a secagem de folhas de menta em tambor rotativo utilizando dois
padrdes de temperaturas distintos, sendo um constante a 36°C e outro entre 36 e 37°C com
picos de elevagéo para 52-58°C, durante 15 min (TARHAN et al., 2010).

Os objetivos de um planejamento fracionario sdo identificar a importancia relativa dos
efeitos principais, verificar a possibilidade de eliminar os fatores que sejam menos relevantes e
definir novas faixas de estudo para as varidaveis em um novo planejamento (RODRIGUES E
IEMMA, 2005). De acordo com as analises efetuadas, a temperatura foi o fator de maior
significancia na deterioracéo da cor das folhas e a operacdo em temperaturas proximas de 50°C
mostrou-se mais conveniente para a preservacdo da cor apesar do aumento significativo do

tempo de secagem.
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4.2.5 Ajustes de equacOes para a cinética de secagem no tambor rotativo

Os resultados obtidos mostraram que o secador de tambor rotativo nas condicOes
testadas € adequado para secagem de folhas de aroeira, pois foi possivel reduzir a umidade até
valores muito baixos, obtendo-se um material efetivamente seco, com boa mistura do material
e secagem homogénea. Dessa forma, foi realizado o ajuste dos dados de umidade adimensional
em funcdo do tempo obtidos a partir do planejamento fatorial fracionério as equagdes semi-
empiricas apresentadas na Tabela 2.2. Os parametros ajustados (k, a, b, n) das equacdes semi-
empiricas, juntamente com o coeficiente de determinacgéo (R2), a raiz quadrada do erro médio
(RMSE) e o teste do qui-quadrado (X?) sdo apresentados no ANEXO B.

Ao analisar os critérios estatisticos R2, RMSE e X2, observou-se que as equacgdes
apresentaram coeficientes de determinacdo (R2) superiores a 0,9000 para todos os ajustes
realizados e variaram entre 0,9460 e 0,9994. O RMSE variou entre 0,0097 e 0,0879 e 0 X2
variou entre 0,0001 e 0,0077. Esses valores indicam um bom ajuste das equacdes aos dados
experimentais para as condicdes estudadas. Entretanto, dentre as equacdes utilizadas, a equagéo
de Midilli (Tabela 9.5) foi a que apresentou o melhor ajuste, com R2>0,9924; RMSE<0,0321 e
X2<0,0010, o que indica que esta equacao é adequada para descrever as curvas de reducdo de

umidade da folha de aroeira no tambor rotativo.

O melhor ajuste a equacao de Midilli também foi observado por Goneli et al.(2014) para
a secagem da folha de aroeira em estufa com ventilagéo forgada, por Doymaz (2014) para a
secagem em camada fina de folhas de louro utilizando um secador do tipo bandeja e por Lima-
Corréa et al.(2017) para a secagem da folha de manjericdo em leito fixo em camada fina. As
curvas mostradas nas Figura 4.16, Figura 4.17 e Figura 4.18 mostram os dados experimentais
de adimensional de umidade em funcdo do tempo e os valores preditos pela a equacdo de

Midilli, agrupados em ensaios de 50, 60 e 70°C.



Figura 4.16. Adimensional de umidade em funcéo do tempo de secagem e valores preditos para a
equacdo de Midilli, para os ensaios realizados a 50°C, FTF1 (50°C, 0,3m/s,100g e 3rpm), FTF3 (50°C,
0,9m/s,100g e 9rpm), FTF5 (50°C, 0,3m/s,200g e 9rpm) e FTF7 (50°C, 0,9m/s,200g e 3rpm).
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Fonte: Acervo pessoal.

Figura 4.17. Adimensional de umidade em funcéo do tempo de secagem e valores preditos para a
equacdo de Midilli, para os ensaios realizados a 60°C, FTF9/FTF10/FTF11 (60°C, 0,6m/s,150g e 6rpm).
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Fonte: Acervo pessoal.
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Figura 4.18. Adimensional de umidade em funcéo do tempo de secagem e valores preditos para a
equacdo de Midilli para os ensaios realizados a 70°C, FTF2 (70°C, 0,3m/s,100g e 9rpm), FTF4
(70°C,0,9m/s,100g e 3rpm), FTF6 (70°C, 0,3m/s,200g e 3rpm) e FTF8 (70°C, 0,9m/s,200g e 9rpm);

o FTF2
1.0 ‘R —— FTF2 - Midilli - R2=0,9924
A FTF4
sl —— FTF4 - Midilli - R2=0,9931
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Fonte: Acervo pessoal.

4.3 PLANEJAMENTO DCCR

Nessa etapa serd executado um delineamento experimental baseado em um
planejamento fatorial do tipo composto central e avaliada a possibilidade dos resultados serem
usados para identificar uma condicdo Otima de operacdo no tambor rotativo que
simultaneamente reduza o tempo de secagem e a deterioracdo de cor, e preserve a0 maximo a

concentracdo de compostos fenolicos e a atividade antioxidante.

4.3.1 Analise de regressdo e superficies de resposta

Conforme observado, o planejamento fatorial fracionario é atil para identificar a
importancia relativa dos efeitos nas variaveis resposta e as variaveis a serem incluidas nos
proximos delineamentos experimentais, mas ndo é adequado para realizar a otimizagao de um
processo (CALADO; MONTEGOMERY, 2003). Com isso, nesta etapa do trabalho foi
realizado um delineamento composto central rotacional (DCCR) para trés variaveis

independentes, visando avaliar os efeitos da temperatura do ar, velocidade do ar e massa de
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folhas sobre o tempo de secagem, pardmetro de cor a*/b*, concentracdo de compostos fendlicos
(CFT) e atividade antioxidante (AA).

Para o procedimento de otimizacgéo optou-se por fixar a velocidade de rotacdo do tambor
em 3 rpm, uma vez que no planejamento fracionario a mesma nao apresentou influéncia
estatisticamente significativa na deterioracdo da cor. Tendo em vista a forte deterioracdo da cor
observada na secagem a temperaturas acima de 60°C, optou-se por limitar a temperatura de
secagem entre 50 e 60°C e manteve-se 0s intervalos das demais variaveis. Assim, para 0s niveis
-1,68 e +1,68 do planejamento DCCR foram adotados os valores de 50 e 60°C para a
temperatura do ar, de 0,30 e 0,90 m/s para a velocidade do ar e de 100 e 200 g para a massa das
folhas. A partir desses foram estimados os valores das variaveis no ponto central, Ta=55 °C,
Var=0,60 m/s, m=150 g, e nos niveis -1 e +1, respectivamente iguais a Ta=52 °C, va=0,42 m/s,
m=120,24 g e Tar =58 °C, v4=0,78 m/s, m=179,76 g.

Os resultados obtidos nos ensaios experimentais estdo apresentados na Tabela 4.11.

Tabela 4.11. Resultados do tempo de secagem, pardmetro de cor a*/b*, CFT e AA obtidos a partir dos
ensaios realizados utilizando o DCCR.

CFT [mg

Ensaios Ta [°C] Var [M/s] m [g] t [min] a*/b* [-] EAG/g bs ] AA [%]
FTR1 52,0 0,42 120,24 420 -0,111+0,031 21,39+0,79 83,13+0,03
FTR2 52,0 0,42 179,76 450 -0,102+ 0,029 17,54+0,80 73,27+2,23
FTR3 52,0 0,78 120,24 360 -0,051+ 0,024 14,73+0,48 54,20+17,60
FTR4 52,0 0,78 179,76 390 -0,073+ 0,043 19,02+0,48 75,83+0,84
FTR5 58,0 0,42 120,24 240 -0,013+ 0,019 18,75+0,74 75,65+5,13
FTR6 58,0 0,42 179,76 270 -0,019+ 0,023 14,79+0,46 60,84+0,36
FTR7 58,0 0,78 120,24 180 0,096+ 0,014 24,86+0,52 84,14+7,18
FTR8 58,0 0,78 179,76 240 0,039+ 0,029 15,94+0,23 68,52+1,22
FTR9 50,0 0,60 150,00 600 -0,100+ 0,053 23,13+0,69 87,49+1,97
FTR10 60,0 0,60 150,00 180 0,102+ 0,025 17,63+0,72 76,33t3,45
FTR11 55,0 0,30 150,00 360 -0,018+ 0,015 15,81+0,61 65,89+3,22
FTR12 55,0 0,90 150,00 240 0,067+ 0,016 20,08+0,78 79,28+1,91
FTR13 55,0 0,60 100,00 240 -0,024+ 0,017 15,35+0,73 63,87+5,84
FTR14 55,0 0,60 200,00 330 -0,114+ 0,046 19,30+0,31 85,34+0,72
FTR15 55,0 0,60 150,00 300 -0,032+ 0,024 18,55+0,50 74,51+2,23
FTR16 55,0 0,60 150,00 300 0,034+ 0,029 13,73+0,96 57,10+5,56
FTR17 55,0 0,60 150,00 300 0,035+ 0,024 16,42+0,61 72,02+1,70

In natura -0,51+0,07 243,74+8,85 89,55+0,71

Fonte: Acervo pessoal.

Conforme apresentado na Tabela 4.11, verificou-se que os tempos de secagem variaram
entre 180 min (Ensaio FTR7 e FTR10) e 600 min (FTR9), o parametro de cor variou entre -
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0,111 (Ensaio FTR1) e 0,102 (Ensaio FTR10), o CFT variou entre 13,73 mg EAG/g.bs (Ensaio
FTR16) e 24,86 mg EAG/g.bs (Ensaio FTR7) e a AA variou entre 54,20% (Ensaio FTR3) e
87,49% (Ensaio FTR9).

Pelos dados obtidos, observa-se que, de forma geral, o processo de secagem contribuiu
para 0 aumento no valor da razdo a*/b* e para a diminuicdo da concentragdo de compostos
fendlicos e da atividade antioxidante, uma vez que foram encontrados valores de a*/b*= -
0,51+0,07, CFT=243,74+8,85 mg EAG/g.bs e AA = 89,55+0,1 para os extratos obtidos a partir
da folha in natura. EI-Massry et al. (2009) reportaram 35,00+0,75% para a concentragédo de
compostos fenolicos e 84,1+3,2% para a AA em extratos obtidos a partir de folhas in-natura da
espécie S. terebinthifolius cultivadas no Egito. Uliana et al. (2016) obtiveram um valor de
221,63 + 2,58 mg EAG/qg extrato crd em extratos etandlicos obtidos a partir de folhas secas em
estufa a 50°C. Os trabalhos consultados na literatura para o teor de compostos fendélicos obtidos
em extratos de folhas in-natura ou secas reportam valores em unidades diferentes das utilizadas

nesse trabalho, o que impossibilitou a comparacao.

De acordo com a literatura, os compostos fendlicos com atividade antioxidante nas
folhas de aroeira in-natura incluem principalmente acidos fendlicos e flavonoides, mas a
composicao relativa de alguns compostos é fortemente alterada apos a secagem (EL-MASSRY
et al., 2009). A composicdo de extratos etanolicos obtidos a partir das folhas de aroeira in-
natura inclui compostos como a quercetina e os acidos cafeico, siringico, cumarico, elagico e
galico (ULIANA et al., 2016 EL-MASSRY et al., 2009).

Para a analise estatistica da resposta tempo de secagem, foi utilizado como critério o
menor adimensional de wumidade que compreendesse as condicBes trabalhadas
experimentalmente, sendo essa razdo proxima a 0,001. Admitindo um limite de confianca de
95% (p-valor<0,05), a Tabela 4.12 apresenta o resultado da regressao das variaveis temperatura,
velocidade do ar e massa no tempo de secagem, assim como 0s valores obtidos para o erro
padrdo, teste t e o p-valor e intervalo de confianca. Os coeficientes estatisticamente

significativos estdo destacados em negrito na Tabela 4.12.
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Tabela 4.12. Coeficientes de regressdo, erro padréo, test t, p-valor e intervalo de confianga para o tempo
de secagem no MR igual a 0,001.

. Coeficiente de Erro -95% +95%

Variaveis regressio padrio t(7) p-valor L|m|_te de L|m|_te de

confianca  confianca
Média 300,50 16,52 18,19 0,0000 261,44 339,56
Tar [°C] (L)* -102,25 7,76 -13,18 0,0000 -120,59 -83,90
Tar [°C] (Q)** 30,10 8,54 3,52 0,0097 9,91 50,29
Var [M/s] (L)* -30,15 7,76 -3,89 0,0060 -48,50 -11,81
Var [M/S] (Q)** -1,72 8,54 -0,20 0,8457 -21,91 18,47
m [g] (L)* 22,07 7,76 2,84 0,0249 3,72 40,41
m [g] (Q)** -7,03 8,54 -0,82 0,4376 -27,22 13,16
Tar [°C] (L)* € Var [M/S] (L)* 3,75 10,14 0,37 0,7223 -20,22 27,72
Tar [°C] (L)* e m [g] (L)* 3,75 10,14 0,37 0,7223 -20,22 27,72
Var [m/s] (L)* e m [g] (L)* 3,75 10,14 0,37 0,7223 -20,22 27,72

Nota: *L refere-se ao termo linear do modelo estatistico;
**Q refere-se ao termo quadratico do modelo estatistico;
% variacdo explicada R? = 96,84.
Fonte: Acervo pessoal.

Atraveés da Tabela 4.12 verifica-se que os efeitos linear e quadratico da temperatura e 0s
efeitos lineares da velocidade do ar e massa de folhas apresentaram influéncia estatisticamente
significativa no tempo de secagem da folha de aroeira. Com o auxilio do diagrama de Pareto
(Figura 4.19) é possivel confirmar a significancia das varidveis citadas, onde os efeitos

significativos localizam-se a direita do limiar de significancia (p-valor<0,05).
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Figura 4.19. Diagrama de Pareto para a influéncia das variaveis independentes no tempo de secagem da
folha de aroeira em tambor rotativo com parede perfurada.
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Fonte: Acervo pessoal.

Conforme apresentado na Tabela 4.12 os efeitos lineares da temperatura, da velocidade

e da massa e o termo quadratico da temperatura foram significativos, com p-valor<0,05, para o

tempo de secagem. Baseando-se nos valores dos coeficientes encontrados, verifica-se que o

termo linear da temperatura e da velocidade do ar possuem coeficientes negativos, indicando

que 0 aumento da temperatura ou da velocidade resultam em um menor tempo de secagem. Ja

a massa apresenta coeficiente positivo, indicando um aumento do tempo de secagem para

maiores quantidades de folha. O efeito do termo quadratico da temperatura € positivo, contudo

a contribuicdo desse termo é bem inferior a da temperatura linear. Embora ndo tenham sido

identificadas como estatisticamente significativas no delineamento experimental fracionario, 0s

efeitos da velocidade do ar e da massa de folhas no tempo de secagem sédo fisicamente

consistentes quando se considera o processo de secagem no tambor rotativo. O aumento da
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vazdo de ar implica em maior taxa de fornecimento de energia e a reducdo da massa de folhas

em uma menor quantidade de &gua a ser removida.

A equacdo (4.1), ajustada com base na ANOVA, descreve o tempo de secagem previsto
pelo modelo em fungdo das variaveis codificadas, considerando os termos estatisticamente

significativos apresentados na Tabela 4.12.

t = 300,50 — 102,25 *T + 30,10 * T? — 30,15 * v + 22,07 * m
4.1)

onde t corresponde ao tempo de secagem, T a temperatura do ar, v a velocidade do ar e m a

massa de folha, com todas as variaveis na forma codificada.

A Tabela 4.13 mostra a analise da variancia (ANOVA) do planejamento para o tempo

de secagem de forma a avaliar a qualidade do modelo de regressdo obtido pelo planejamento.

Tabela 4.13. ANOVA para o tempo de secagem.

Fonte de variacio Soma dos Graus de Quadrado = -valor =
¢ quadrados liberdade médio cale P tab
Regressio 176152,8 8 22019,10 30,62 0,0000 3,44
Residuos 5753,1 8 719,14
Falta de ajuste 5753,1
Erro puro 0,0
Total 181905,9 16

% variacdo explicada R? = 96,84.
Fonte: Acervo pessoal.

O F-calculado (30,62) foi maior que o F-tabelado (3,44) e a porcentagem de variacao
explicada pelo coeficiente de determinacdo de erro do modelo foi de R2 = 96,94%, sendo
considerado satisfatério. Esses resultados indicam que o modelo apresenta uma regressao
significativa, com bom ajuste aos dados experimentais. Assim, verifica-se que o modelo de
regressao obtido pode ser utilizado para gerar as superficies de resposta e as curvas de contorno,
as quais foram obtidas a partir da variacdo de duas varidveis independentes, mantendo-se a
terceira variavel no valor central. As curvas e superficies de resposta sdo mostradas nas Figura
4.21, Figura 4.22 e Figura 4.22, e permitem analisar as interagdes entre as variaveis na resposta

(t) e identificar uma regido de trabalho que reduza o tempo de secagem.
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Figura 4.20. Superficie de resposta e curva de contorno do tempo de secagem em funcéo da temperatura
do ar e velocidade do ar, para uma massa de folhas de 150 g.
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Fonte: Acervo pessoal.

Figura 4.21. Superficie de resposta e curva de contorno do tempo de secagem em funcdo da temperatura
do ar e massa de folhas para uma velocidade de 0,6 m/s.

120,24

100,00
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Fonte: Acervo pessoal.
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Figura 4.22. Superficie de resposta e curva de contorno do tempo de secagem em funcéo da velocidade
do ar e massa de folhas para uma temperatura de 55°C.
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Fonte: Acervo pessoal.

De modo geral, observa-se nas Figura 4.20, Figura 4.21 e Figura 4.22 que 0S menores
tempos de secagem sdo encontrados para temperaturas superiores a 55,0°C, velocidade
superiores a 0,60 m/s, combinadas a uma massa de folhas inferior a 120g, que correspondem as

condi¢des com maior taxa de fornecimento de energia por unidade massa de material.

A analise de regressao foi efetuada em seguida para avaliar a influéncia estatistica das
variaveis nos parametros de qualidade, quantificados por meio dos parametros de cor a*/b*,
CFT e AA.

Com os dados do parametro de cor a*/b* apresentados na Tabela 4.11, foi realizada a
analise estatistica, admitindo um limite de confianca de 95% (p-valor<0,05). A Tabela 4.14
apresenta os dados de regressdo das varidveis temperatura, velocidade do ar e massa, assim
como os valores obtidos para o erro padrdo, teste t, o p-valor e intervalo de confianca. Os

coeficientes estatisticamente significativos estdo destacados em negrito na Tabela 4.14.
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Tabela 4.14. Coeficientes de regressdo, erro padrao, test t, p-valor e intervalo de confianga para o
pardmetro de cor a*/b*.

o Coeficiente Erro _—95% _+9_5%
Variaveis de x t(7) p-valor  Limitede Limite de
regressdo padrdo confiangca  confianca
Média 0,01 0,02 0,86 0,4168 -0,02 0,05
Tar [°C] (L)* 0,06 0,01 8,07 0,0001 0,04 0,07
Tar [°C] (Q)** -0,01 0,01 -0,89 0,4040 -0,03 0,01
Var [m/s] (L)* 0,03 0,01 4,15 0,0043 0,01 0,05
Var [M/s] (Q)** 0,00 0,01 0,19 0,8583 -0,02 0,02
m [g] (L)* -0,02 0,01 -2,35 0,0511 -0,03 0,00
m [g] (Q)** -0,03 0,01 -4,06 0,0048 -0,05 -0,01
Tar [°C] (L)* € var [M/s] (L)* 0,01 0,01 1,06 0,3254 -0,01 0,03
Tar [°C] (L)* e m [g] (L)* -0,01 0,01 -0,68 0,5162 -0,03 0,02
Var [M/s] (L)* e m [g] (L)* -0,01 0,01 -1,10 0,3087 -0,03 0,01

Nota: *L refere-se ao termo linear do modelo estatistico;
**Q refere-se ao termo quadratico do modelo estatistico;
% variacdo explicada R? = 93,98.

Fonte: Acervo pessoal.

De acordo com a Tabela 4.14, os fatores que influenciaram na deterioracdo da cor da
folha foram os termos lineares de temperatura e velocidade e o termo quadratico da massa, uma
vez que apresentaram coeficientes de regressao estatisticamente significativos (p-valor<0,05).
Analisando os coeficientes encontrados, a temperatura e a velocidade apresentam coeficientes
positivos, indicando que o aumento da temperatura e da velocidade resultam em uma maior
deterioracdo da cor da folha, enquanto o coeficiente do termo quadratico da massa é negativo,
indicando que o0 aumento da massa, promove uma menor deterioracdo de cor. Para uma massa
constante, 0 aumento da temperatura e da velocidade do ar resulta em maior taxa de
fornecimento de calor, o que favorece a deterioracdo. Para uma dada temperatura e velocidade
do ar, 0o aumento da massa reduz a quantidade de calor transferida para as folhas, e pode também
contribuir para reduzir o contato das folhas com o ar de secagem. Ao avaliar a variacdo do
parametro 4E na secagem da folha de louro Soltani et al. (2021) também observaram a
influéncia dos termos lineares da temperatura e da velocidade do ar de secagem na deterioracao

da cor do material.
O modelo estatistico com os termos estatisticamente significativos obtidos a partir da

regressdo dos dados é representado pela equacgéo (4.2):

a*/b* = 0,60 *T + 0,03 *x v — 0,03 * m?
(4.2)
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onde a*/b* corresponde ao parametro de cor, T € a temperatura do ar, v é a velocidade do ar e
m a massa de folhas, todas as variaveis na forma codificada.

A avaliacdo do modelo estatistico dado pela equacdo (4.2) foi realizada por meio da
analise de variancia (ANOVA) do planejamento para o pardmetro de cor a*/b* e esta

apresentada na Tabela 4.15.

Tabela 4.15. ANOVA para o pardmetro de cor a*/b*.

Somados Grausde Quadrado

Fonte de variacdo quadrados  liberdade médio Feaic p-valor Ftan
Regressao 0,0746 8 0,0093 15,6132 0,0004 3,44
Residuos 0,0048 8 0,0006

Falta de ajuste 0,0018
Erro puro 0,0030
Total 0,0794 16

Nota: % variacdo explicada (R?) = 93,98;
Fonte: Acervo pessoal.

A ANOVA indicou uma porcentagem de variagdo explicada de 93,98% e F-calculado
(30,62) maior que o F-tabelado (3,44) sendo considerado um bom ajuste. Esses valores sugerem
gue esse modelo € adequado para avaliar a deterioracdo da cor frente as variaveis de
temperatura, velocidade e massa. Desta maneira, a partir do modelo estatistico foi gerada a
superficie de resposta e as curvas de contorno, a partir da variagdo de duas varidveis
independentes, mantendo-se a terceira variavel no ponto central. As Figura 4.23, Figura 4.24 e
Figura 4.25 permitem visualizar as interacfes entre as variaveis na resposta (a*/b*) e identificar

as regides onde a razdo a’/b” atinge valores menores.
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Figura 4.23. Superficie de resposta e curvas de contorno do parametro de cor a*/b* em fungéo da
temperatura e velocidade do ar de secagem para uma massa de 150g.
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Figura 4.24. Superficie de resposta e curvas de contorno do parametro de cor a*/b* em funcédo da
temperatura do ar de secagem e da massa para uma velocidade de 0,6m/s.
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Figura 4.25. Superficie de resposta e curvas de contorno do parametro de cor a*/b* em funcéo da
velocidade do ar de secagem e da massa para uma temperatura de 55°C.
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Na Figura 4.23 observa-se que a menor deterioracdo é observada na regido de
temperaturas inferiores a 53,0°C, em toda a faixa de velocidade do ar. Devido aos efeitos
quadréticos da massa de folhas, na Figura 4.24 sdo observadas duas regides com menores
valores de a’/b” situadas nos extremos da superficie de resposta. Uma delas esta localizada na
regido com temperaturas inferiores a 52,0°C e massa maior do que 179,76¢g e outra na regido
com temperaturas inferiores a 52,0°C e massa inferior a 120,24g. J& na Figura 4.25 a menor
deterioracdo € observada nas regies com massa superior a 179,769 e velocidade inferior a 0,6
m/s e na massa inferior a 120,24q e velocidade inferior a 0,42 m/s.

Para os compostos fenolicos totais e atividade antioxidante, ndo foi possivel obter um
modelo estatistico confiavel baseado na analise de regressdo, dado que essas variaveis
apresentaram Rz < 70% e F-calculado < F-tabelado para um limite de confianca de 95% (p-
valor<0,05) (ver Tabela 10.1, Tabela 10.2, Tabela 10.3 e Tabela 10.4 no ANEXO C). Desta
maneira, ndo foi possivel verificar a influéncia significativa das variaveis temperatura,

velocidade e massa sobre as respostas.

Sabe-se que tanto os compostos associados a cor como os constituintes fendlicos sao
termicamente sensiveis. Na secagem de folhas de oliveira, Erbay e Icier (2009) avaliaram a
temperatura do ar, velocidade do ar e tempo de secagem na reducdo da concentracdo de
compostos fendlicos e atividade antioxidante dos extratos obtidos a partir das folhas. Os autores

constataram que ndo apenas a temperatura, mas também a interacdo entre temperatura e tempo
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de secagem foram fatores estatisticamente significativos (p-valor<0,01) para explicar a perda
de compostos fendlicos e da atividade antioxidante dos extratos.

As Figura 4.26 e Figura 4.27 mostram, respectivamente, a razdo a'/b” das folhas de
aroeira em funcao do tempo de secagem e os valores de TCF e AA dos extratos em funcédo do
tempo de secagem, de acordo com o0s dados da Tabela 4.11. Os pontos nessas figuras foram
obtidos em diferentes condi¢Oes de temperatura, velocidade do ar e massa de folhas, mas
independentemente disso, 0s maiores tempos de secagem foram obtidos sob menores

temperaturas do ar.

Na Figura 4.26 nota-se uma clara tendéncia de reducdo do pardmetro a“/b” com o
aumento do tempo de secagem. Os pontos que apresentaram razdo a’/b” < - 0,100 foram
observados nos tempos de 330 min, 420 min e 600 min (ensaios FTR14, FTR1 e FTR9),

conduzidos respectivamente nas temperaturas de 55°C, 52°C e 50°C.

Por outro lado, os dados dos pardmetros CFT e AA mostrados na Figura 4.27 apresentam
uma dispersao significativa, sem uma tendéncia perceptivel de variacdo em relacdo ao tempo
de secagem. E interessante observar que os valores de AA acima de 85,0 %, relativamente
préximos ao da folha in-natura (que é proximo de 90,0 %), foram obtidos nos tempos de 330
min e 600 min, coincidindo com as condi¢es em que a cor foi bem preservada. O tempo de
600 min também corresponde a uma condi¢do em que o valor de CFT esta acima da média das
demais condicdes testadas, igual a aproximadamente 23 mg GAE/ g bs.
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Figura 4.26. Resultados do pardmetro de cor a*/b* em funcéo do tempo de secagem para os dados do

planejamento DCCR.
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Figura 4.27. Resultados de CFT e AA em fungéo do tempo de secagem para os dados do planejamento
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A Figura 4.28 mostra a varia¢do da umidade final em base imida para cada ensaio do

DCCR. Observa-se que os valores de umidade estdo adequados para o armazenamento, Visto

gue sdo inferiores a0 maximo recomendado para armazenamento seguro de folhas medicinais
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e aromaéticas (cerca de 11% em base umida) (Mujumdar, 2006). Nota-se valores mais baixos
para os ensaios FTR8, FTR17, FTR6 e FTR11 e mais elevados para os ensaios FTR2, FTR14,
FTR1 e FTRY, respectivamente.

Figura 4.28. Umidade final em base Gmida (Xf (b.u.) [%]) dos ensaios realizados em tambor rotativo
com parede perfurada
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Nota: * representa a numeragdo do ensaio do planejamento DCCR.

Fonte: Acervo pessoal.

4.3.2 Otimizacéao

Uma vez que ndo foi possivel gerar modelos estatisticos confiaveis para as variaveis
CFT e AA com o planejamento utilizado, o procedimento de otimizacao foi realizado visando
diminuir o tempo de secagem e o valor do parametro a*/b*. Assim, a otimizacao foi efetuada

atraves da funcéo desejabilidade para as variaveis tempo e razao a*/b*,

A Tabela 4.16 apresenta os valores dos limites inferior (LI) e superior (LS), além do

valor médio para as respostas, assim como os parametros s e t da funcéo de desejabilidade.
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Tabela 4.16. Par&metros utilizados na otimizag&o.

Resposta LI Média LS s t
t [min] 180 (0) 390 (1) 600 (0) 10 10
a*/b* [-] -0,112(1) -0,012 (0) 0,102 (0) 10 10

Fonte: Acervo pessoal.

O valor 1 atribuido para os limites inferiores corresponde ao valor considerado muito
desejavel para as duas variaveis analisadas e o valor 0 é considerado totalmente indesejavel.
Nota-se que as respostas consideradas sofrem efeitos opostos da temperatura do ar, pois 0
aumento da temperatura reduz o tempo de secagem mas prejudica a conservacao da cor, o que
dificulta a obtencdo de um valor préximo de 1 para a desejabilidade global. Portanto, para efeito
da anélise, foi definida a média do tempo como o valor desejavel.

Os valores de s e t foram escolhidos com base no relatado por Vera Candioti et al.
(2014). Segundo os autores, valores baixos ndo requerem estar estritamente perto do valor
desejado, podendo atingir diversas possibilidades de respostas. Por outro lado, valores mais
elevados implicam em uma desejabilidade baixa, a menos que a resposta chegue muito perto
do alvo. Portanto, para este trabalho, optou-se por utilizar valores altos para os parametros s e
t.

Na Figura 4.29 séo apresentados os resultados da otimizacdo para as respostas obtidas
a partir do DCCR (Tabela 4.11). Os valores da temperatura, velocidade do ar e massa estdo
apresentados na forma codificada.
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Figura 4.29 Resultados da otimizacéo por fungdo desejabilidade.
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Fonte: Acervo pessoal.

Conforme observado na Figura 4.29, no gréfico localizado na terceira linha da primeira
coluna, o valor da desejabilidade global (D) foi de 0,99 para a condicao étima. Com relagéo as
condicdes Otimas de secagem, a temperatura do ar foi de -0,953 (52,3°C), a velocidade do ar
foi de 1,4576 (0,86 m/s) e a massa foi de 1,0651 (181,67g), conforme a linha tracejada em
vermelho. Para estas condi¢es, as respostas obtidas sdo 390 min para o tempo de secagem e -

0,0782 para o parametro a*/b*, conforme evidenciam as linhas continuas em azul.

Com os resultados obtidos pela otimizagéo, tem-se que para a secagem da folha de aroeira
em tambor rotativo com parede perfurada, a temperatura do ar de secagem de 52,3°C, a
velocidade do ar de 0,86 m/s e a massa de 181,679 € a que proporciona uma combinacdo do
menor tempo de secagem (390 min) associado a uma menor deterioracdo da cor (-0,0782),

dentro das condicdes experimentais utilizadas neste trabalho.

t [min]

a*/b* []



106

5 CONCLUSOES

Com base nos objetivos propostos, pode-se concluir que:

As folhas de aroeira in-natura foram caracterizadas através da determinacdo das
dimensGes, umidade, cor, concentracdo de compostos fendlicos e atividade antioxidante. Com
relacdo a concentracdo de compostos fenolicos totais (CFT) e atividade antioxidante (AA), 0s
valores médios foram 243,74+8,85 mg EAG/g.bs e 89,6 £ 0,71 %, respectivamente. Enquanto

para o parametro de cor a*/b*, esse valor foi de -0,51+0,07.

Os ensaios de secagem em estufa de conveccdo natural foram realizados nas temperturas
de 50, 60 e 70°C e, os de camada fina utilizaram as mesmas temperaturas somada as velocidade
do ar nas faixas de 0,3, 0,6 e 0,9 m/s. Nas curvas cinéticas ficou evidente que a remocéo de
umidade é controlada por mecanismos internos de transferéncia de massa e é fortemente
influenciada pela temperatura do ar de secagem, uma vez que ndo foram identificados efeitos
significativos da velocidade ou vazdo de escoamento do ar de secagem para as condicOes
estudadas.

A influéncia das condi¢Bes operacionais na secagem no tambor rotativo foi inicialmente
estudada através de um delineamento experimental fracionario do tipo 2%, no qual foram
avaliadas a temperatura (50, 60 e 70°C) e velocidade (0,3, 0,6 e 0,9 m/s) do ar de secagem, a
massa inicial de folhas (100, 150 e 200g) e a velocidade de rotacdo do tambor (3, 6 € 9 rpm) na
secagem da folha de aroeira. Desses ensaios, as curvas cinéticas, além das temperaturas da folha
(Ts, do interior do tambor (T;) e da parede do tambor (Tp) em funcdo do tempo mostraram que
a taxa da secagem no tambor é fortemente dependente da temperatura do ar e em algumas
condigdes, da velocidade do ar e da massa de material. A analise estatistica mostrou a
temperatura como o Unico fator estatisticamente significativo (p<0,01) para a estimativa do

tempo de secagem e da razdo a*/b*, que quantifica a deterioracdo da cor das folhas.

As curvas de umidade em funcdo do tempo foram ajustadas as equagdes empiricas de
cinética de secagem. As equacOes apresentaram bom ajuste aos dados experimentais para as
condigcdes estudadas, dado que apresentaram valores elevados para coeficientes de
determinacéo (0,9460 e 0,9994) e baixos para RMSE (0,097 e 0,0879) e X? (0,0001 e 0,0077).
Dentre as equacOes testadas, a equacdo de Midilli foi a que apresentou melhor ajuste
(R%>0,9924, RMSE<0,0321 e X2<0,0010), indicando que a equacéo é adequada para descrever
a cinética de secagem da folha de aroeira.
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A partir dos resultados do delineamento fracionério foi efetuado um novo delineamento
experimental, do tipo composto central rotacional (DCCR) com 3 fatores, limitando as
temperaturas entre 50 e 60°C, fixando a velocidade de rotacdo do tambor (3 rpm) e mantendo
0s mesmos valores de velocidade (0,3, 0,6 e 0,9 m/s) e massa (100, 150 e 200g), para avaliar o
tempo e os parametros de qualidade. Durante os ensaios foi observado o aumento de a*/b* e a
diminuicdo da concentracdo de compostos fenolicos (CFT) e atividade antiodante (AA) em
relacdo a folha in natura. Esses valores variaram entre -0,111 e 0,102 (a*/b*), 13,73 e 24,86
mg EAG/g.bs (CFT) e 54,20% e 87,49% (AA).

A analise de regressdo mostrou a temperatura, a velocidade do ar e a massa de material
como fatores estatisticamente significativos (p-valor < 0,05) para a estimativa do tempo de
secagem e da razdo a*/b*. Dessa forma, foram ajustados modelos estatisticos a partir do qual
obteve-se superficies de resposta e curvas de contorno que permitiram identificar as condicdes
de operagéo que reduzem o tempo de secagem e a deterioracdo da cor. Essas regides situam-se
entre Tar> 55°C, var > 0,6 m/s combinadas a m < 120g, para menores tempos de secagem e, em

geral, Tar < 53°C para menor deterioracdo.

O procedimento de otimizacdo baseado na funcdo desejabilidade permitiu identificar a
temperatura de 52,3°C, velocidade de 0,86m/s e massa de 181,67g como a condicéo que fornece
a combinacdo 6tima de menor tempo de secagem (390 min) e menor deterioracdo da cor (-
0,0782).
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6 SUGESTOES PARA TRABALHOS FUTUROS

Buscando contribuir para a continuidade da pesquisa iniciada neste trabalho algumas

sugestdes sao descritas a seguir:

Obter as isotermas de equilibrio de dessor¢do das folhas de aroeira;

Efetuar a anélise morfoldgica da superficie da folha de aroeira antes e ap0s a
secagem;

Realizar a caracterizacdo da composicdo das folhas assim como dos extratos
obtidos de forma a identificar os compostos fendlicos presentes no mesmo;
Investigar as condi¢Oes mais adequadas para realizar a extragdo dos compostos
bioativos da folha, como tempo, solvente, temperatura e método de extracéo;
Realizar a secagem da folha de aroeira com um novo planejamento experimental
0 qual acrescente o tempo de secagem como Vvariavel independente, a fim de
evitar a possivel interferéncia do tempo sobre as varidveis respostas.

Realizar a validacdo experimental das condicdes 6timas de secagem para a folha

de aroeira.
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Neste anexo serdo apresentadas as figuras de curva de cinética de secagem e temperatura

do ar e do interior do tambor ao longo do tempo de secagem, referentes aos ensaios do

planejamento fatorial fracionario, apresentados no item 4.2.4.

Figura 8.1. (a) Dados experimentais do adimensional de umidade em func¢éo do tempo: Tar = 50°C, var
=0,9m/s, m=100g e r =9rpm (FTF3) e Tar = 70°C, var = 0,9 m/s, m = 100g e r = 3rpm (FTF4); (b) Dados de
temperatura no interior do tambor (Ti), da folha (Tf) e da parede do tambor (T,) em funcdo do tempo de

secagem.
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Figura 8.2. (a) Dados experimentais do adimensional de umidade em fungdo do tempo: Tar = 50°C, var
=0,3m/s, m=100g e r =3rpm (FTF1) e Tar =50°C, var = 0,9 m/s, m = 100g e r = 9rpm (FTF3); (b) Dados de
temperatura no interior do tambor (Ti), da folha (Tf) e da parede do tambor (T,) em funcdo do tempo de

secagem.
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Fonte: Acervo pessoal.

Figura 8.3. (a) Dados experimentais do adimensional de umidade em funcéo do tempo: Tar = 50°C, var
=0,3m/s, m=200g e r=9rpm (FTF5) e Tar =50°C, var = 0,9 m/s, m = 200g e r = 3rpm (FTF7); (b) Dados de
temperatura no interior do tambor (Ti), da folha (Tf) e da parede do tambor (Tp) em funcdo do tempo de

secagem.
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Figura 8.4. (a) Dados experimentais do adimensional de umidade em fungdo do tempo: Ta = 70°C, Var =
0,3m/s, m=100g e r=9rpm (FTF2) e Ta = 70°C, var= 0,3 m/s, m = 200g e r = 3rpm (FTF6); (b) Dados de
temperatura no interior do tambor (Ti), da folha (Tf) e da parede do tambor (T,) em funcdo do tempo de

secagem.
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Figura 8.5. (a) Dados experimentais do adimensional de umidade em funcéo do tempo: T4 = 70°C, var
=0,9m/s, m=100g e r=3rpm (FTF4) e T4 = 70°C, var =0,9 m/s, m = 200g e r = 9rpm (FTF8); (b) Dados de
temperatura no interior do tambor (Ti), da folha (Tf) e da parede do tambor (T,) em fungdo do tempo de

secagem.
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Neste anexo serdo apresentadas as tabelas dos parametros estimados para as equacdes

de Liwis, Page, Page modificado, Henderson e Pabis e Midilli.

Tabela 9.1. Parametros estimados e testes estatisticos para a equacdo de cinética de secagem Lewis para
a secagem da folha de aroeira nas diferentes condicGes estudadas.

Condicéo experimental k [10*.s7] R2 RMSE X2
FTF1 65,20 0,9507 0,0834 0,0070
FTF2 3,33 0,9642 0,0696 0,0048
FTF3 1,12 0,9713 0,0646 0,0042
FTF4 7,01 0,9721 0,0603 0,0036
FTF5 59,80 0,9460 0,0879 0,0077
FTF6 2,31 0,9590 0,0766 0,0059
FTF7 84,50 0,9704 0,0648 0,0042
FTF8 5,54 0,9788 0,0499 0,0025
FTF9 2,33 0,9560 0,0787 0,0062
FTF10 2,61 0,9608 0,0742 0,0055
FTF11 1,98 0,9523 0,0816 0,0067

Fonte: Acervo pessoal.

Tabela 9.2. Pardmetros estimados e testes estatisticos para a equagéo de cinética de secagem Page para
a secagem da folha de aroeira nas diferentes condicGes estudadas

ex?)‘;?i‘:;%i‘ial k [10%.57] n R? RMSE X2
FTF1 79,20 1,4543 0,9914 0,0349 0,0012
FTF2 9,37 1,4439 0,9924 0,0320 0,0010
FTF3 2,11 1,4366 0,9989 0,0129 0,0002
FTF4 0,27 1,4355 0,9945 0,0268 0,0007
FTF5 57,20 1,4740 0,9897 0,0384 0,0015
FTF6 3,74 1,4940 0,9940 0,0292 0,0009
FTF7 2,73 1,3630 0,9957 0,0247 0,0006
FTF8 0,36 1,3580 0,9944 0,0255 0,0007
FTF9 3,78 1,4948 0,9931 0,0312 0,0010
FTF10 4,32 1,4982 0,9955 0,0251 0,0006
FTF11 3,15 1,4881 0,9935 0,0300 0,0009

Fonte: Acervo pessoal.
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Tabela 9.3. Parametros estimados e testes estatisticos para a equacdo de cinética de secagem Page
modificado para a secagem da folha de aroeira nas diferentes condi¢Ges estudadas

ex%‘;?ﬁ;%i‘ial k [10.sY] n R? RMSE X2
FTF1 63,40 1,5798 0,9927 0,0321 0,0010
FTF2 3,29 1,4997 0,9927 0,0315 0,0010
FTF3 1,12 1,4551 0,9989 0,0127 0,0002
FTF4 6,59 1,4745 0,9946 0,0265 0,0007
FTF5 57,80 1,6280 0,9915 0,0348 0,0012
FTF6 2,34 1,5570 0,9943 0,0285 0,0008
FTF7 82,50 1,4150 0,9960 0,0239 0,0006
FTF8 5,32 1,3881 0,945 0,0253 0,0006
FTF9 2,36 1,5578 0,9934 0,0305 0,0009
FTF10 2,63 1,5519 0,9957 0,0245 0,0006
FTF11 2,01 1,5492 0,9939 0,0292 0,0009

Fonte: Acervo pessoal.

Tabela 9.4. Pardmetros estimados e testes estatisticos para a equacdo de cinética de secagem Henderson
e Pabis para a secagem da folha de aroeira nas diferentes condi¢des estudadas.

Condicao

experimental k [10*57] a R2 RMSE X2
FTF1 71,80 1,0897 0,9610 0,0742 0,0055
FTF2 3,59 1,0739 0,9675 0,0663 0,0044
FTF3 1,24 1,0931 0,9804 0,0533 0,0028
FTF4 7,32 1,0509 0,9718 0,0607 0,0037
FTF5 65,90 1,0929 0,9567 0,0786 0,0062
FTF6 2,55 1,0914 0,9659 0,0699 0,0049
FTF7 92,10 1,0794 0,9775 0,0564 0,0032
FTF8 5,80 1,0509 0,9796 0,0489 0,0024
FTF9 2,56 1,0876 0,9624 0,0728 0,0053
FTF10 2,86 1,0888 0,9671 0,0680 0,0046
FTF11 2,19 1,0914 0,9605 0,0743 0,0055

Fonte: Acervo pessoal.
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Tabela 9.5. Pardmetros estimados e testes estatisticos para a equacao de cinética de secagem Midilli

para a secagem da folha de aroeira nas diferentes condigdes estudadas.

Condicdo experimental K [10°.57] a b [107] n R? RMSE x2
FTF1 29,00 0,9695 -0,18 1,5411 09969  0,0210  0,0004
FTF2 6,61 09787 -0,14 1,4817 09924  0,0321  0,0010
FTF3 88,10 0,9759 30,80 1,5287  0,9994  0,0097  0,0001
FTF4 0,27 0,9921 -0,16 1,4341 09931  0,0299  0,0009
FTF5 17,60 0,9691 -0,17 1,5773 09958  0,0244  0,0006
FTF6 2,03 09761 -9,34 1,5613  0,9947  0,0276  0,0008
FTF7 1,67 0,9754  -0,10 1,4049 09979  0,0174  0,0003
FTF8 0,33 0,9908  -4,39 1,3675 09935  0,0277  0,0008
FTF9 1,80 0,9709  -0,13 1,5766 09942  0,0286  0,0008
FTF10 2,55 0,9780 -9,68 1,5572 09961  0,0235  0,0006
FTF11 1,68 0,9731 -0,23 1,5521  0,9955  0,0252  0,0006

Fonte: Acervo pessoal.
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Neste anexo serdo apresentadas as tabelas de coeficiente de regresséo, erro padréo, teste

t, p-valor, intervalo de confianca e ANOVA para a concentracdo de compostos fenélicos (CFT)

e atividade antioxidante (AA) discutidas.

Tabela 10.1. Coeficientes de regressdo, erro padrao, test t, p-valor e intervalo de confianga para a
concentragdo de compostos fendlicos (CFT).

o Coeficiente Erro _—95% _+9_5%
Variaveis de x t(7) p-valor  Limitede Limite de
regressdo padrdo confianca  confianca
Média 16,25 1,86 8,75 0,0001 11,86 20,65
Ta [°C] (L)* -0,56 0,87 -0,64 0,5440 -2,62 1,51
Tar [°C] (Q)** 1,40 0,96 1,46 0,1887 -0,87 3,67
Var [M/] (L)* 0,68 0,87 0,78 0,4623 -1,38 2,74
Var [M/S] (Q)** 0,53 0,96 0,56 0,5950 -1,74 2,80
m [g] (L)* -0,43 0,87 -0,49 0,6402 -2,49 1,64
m [g] (Q)** 0,32 0,96 0,33 0,7517 -1,95 2,59
Tar [°C] (L)* € var [m/s] (L)* 1,56 1,14 1,37 0,2142 -1,14 4,25
Tar [°C] (L)* e m [g] (L)* -1,67 1,14 -1,46 0,1872 -4,36 1,03
Var [M/S] (L)* e m [g] (L)* 0,40 1,14 0,35 0,7368 -2,30 3,09
Nota: *L refere-se ao termo linear do modelo estatistico;
**Q refere-se ao termo quadratico do modelo estatistico;
% variacdo explicada R? = 51,83.
Tabela 10.2. ANOVA para CFT.

oo TR MRl QR fa g R
Regresséo 78,2150 8 9,7769 1,0760 0,4600 3,44
Residuos 72,6888 8 9,0861

Falta de ajuste 61,0450
Erro puro 11,6438
Total 150,9038 16

Nota: % variacdo explicada (R?) = 51,83.

Fonte: Acervo pessoal.
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Tabela 10.3. Coeficientes de regressdo, erro padrao, test t, p-valor e intervalo de confianga para a
atividade antioxidante (AA).

o Coeficiente Erro _—95% _+9_5%
Variaveis de x t(7) p-valor  Limitede Limite de
regressdo padrdo confianca  confianca
Média 68,19 6,05 11,26 0,0000 53,88 82,51
Tar [°C] (L)* -1,18 2,84 -0,41 0,6918 -7,90 5,55
Ta [°C] (Q)** 3,87 3,13 1,24 0,2564 -3,53 11,27
Var [M/s] (L)* 0,90 2,84 0,32 0,7602 -5,82 7,63
Var [M/s] (Q)** 0,57 3,13 0,18 0,8607 -6,83 7,97
m [g] (L)* 1,28 2,84 0,45 0,6668 -5,45 8,00
m [g] (Q)** 1,28 3,13 0,41 0,6938 -6,12 8,68
Tar [°C] (L)* € var [M/s] (L)* 5,32 3,72 1,43 0,1954 -3,47 14,10
Ta [°C] (L)* e m [g] (L)* -5,27 3,72 -1,42 0,1986 -14,06 3,51
Var [M/s] (L)* e m [g] (L)* 3,84 3,72 1,03 0,3362 -4,95 12,62

Nota: *L refere-se ao termo linear do modelo estatistico;
**Q refere-se ao termo quadratico do modelo estatistico;
% variacdo explicada R? = 50,62.

Tabela 10.4. ANOVA para AA.

Fonte de variagdo Soma dos C_;raus de Quagrgdo Fealc p-valor Frap
quadrados liberdade médio
Regresséo 792,3720 8 99,0465 1,0252 0,4864 3,44
Residuos 772,8770 8 96,6096
Falta de ajuste 595,6857
Erro puro 177,1912
Total 1565,2490 16

Nota: % variacdo explicada (R?) = 50,62;

Fonte: Acervo pessoal.



