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INTRODUCAO

Os solventes eutéticos profundos (DESs) destacam-se como alternativas econdmicas, faceis de
sintetizar, pouco toxicas e muitas vezes biodegradaveis coerentes com a Quimica Analitica
Verde (Shisov et al., 2017). Geralmente, sdo preparados por aquecimento e agitacdo dos
componentes sob atmosfera inerte, conforme preferéncia e equipamento disponivel (Hansen et
al., 2020). O ponto de fusdo dos DESs ¢ reduzido em relacdo aos componentes puros devido a
fortes interagdes intermoleculares, como ligacdes de hidrogénio (Smith et al., 2014). Este
projeto de pesquisa tem como objetivo investigar a formacao de um DES utilizando cafeina e
timol como componentes principais, explorando suas interagdes intermoleculares e condi¢des
ideais de sintese. A relevancia do trabalho reside na auséncia de registros na literatura sobre a
formagdo deste sistema especifico, reforcando a importancia de compreender seus mecanismos
e propriedades.

DESENVOLVIMENTO

A pesquisa iniciou-se com uma revisao bibliografica para identifica¢do de reagentes e métodos
reportados na preparacdo de DES. Estudos apontam que a escolha adequada do par
doador/aceptor de ligagdes de hidrogénio e das condi¢des experimentais ¢ determinante para a
estabilidade e propriedades fisico-quimicas do DES (Hansen ef al., 2020). Em experimentos
preliminares foram testados diferentes reagentes (1,4-butanodiol, 4cidos carboxilicos, aglcares,
mentol e timol) em propor¢des molares de 1:1 a 1:3, sob aquecimento (80-150 °C) e agitacao
magnética. Apenas a combinagdo cafeina e timol resultou em um liquido com ponto de fusao
préximo a temperatura ambiente, sendo selecionada para as etapas seguintes da pesquisa.
Posteriormente seguiu-se para a formacdo in situ em meio aquoso, variando razdes molares
(1:10 e 1:30), pH (3, 4, 7, 9 e 11) e temperatura (60—100 °C), com andlises de caracterizagao
por espectroscopia de infravermelho com transformada de Fourier (FT-IR), ressonancia
magnética nuclear 'H e *C (RMN) e uma série de testes por cromatografia gasosa acoplada a
espectrometria de massas (GC-MS). Nos ensaios de GC-MS, as amostras foram preparadas
aquecendo-se em ultrassom a 60 °C por 15 minutos, seguidas de centrifugagdo (4 minutos a
4000 rpm) para separacdo das fases. Uma aliquota (10 pL) foi diluida em 990 uL de metanol e
injetada no equipamento. Inicialmente, avaliou-se a resposta cromatografica da cafeina para
diferentes massas de timol (0,17 a 0,32 g) em solucdo de cafeina 750 mg/L, visando obter
linearidade no grafico concentracdo de cafeina x area relativa. As areas obtidas direcionaram a
selecdo de trés massas para estudo subsequente (0,18 g, 0,20 g e 0,22 g), avaliando diferentes
concentragdes de cafeina. Posteriormente, repetiram-se os testes e foram realizadas analises
com concentragdes dez vezes menores de cafeina (75 a 7,5 mg/L) e massas de timol variando
de 0,1620,22 g.

RESULTADOS

O FTIR indicou alteragdes nas bandas de O—H e C=0, compativeis com a formagao de ligacdes
de hidrogénio entre cafeina e timol. Os espectros de RMN ('H e *C) confirmaram modificagdes
nos deslocamentos quimicos, também sugerindo a formagao do DES. Nas anélises por GC-MS,
embora a primeira série de testes ndo tenha apresentado linearidade no grafico area x
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concentragdo de cafeina, observou-se uma tendéncia esperada: maiores concentragdes
resultaram em maiores areas. Repeti¢des subsequentes desses testes mostraram uma melhora
no coeficiente de determinag¢do (R?*) das curvas obtidas. Para concentra¢des reduzidas de
cafeina, obteve-se regressoes lineares com 0,18 g (seis pontos) e 0,20 g (cinco pontos) de timol,
enquanto com 0,22 g nao foi detectada cafeina, o que motivou um teste com 0,16 g, que
apresentou uma tendéncia linear com cinco pontos. Esses resultados indicam que a relagdo
timol:cafeina influencia diretamente a resposta cromatografica e possivelmente a formagao do
DES 1in situ, exigindo estudos adicionais para confirmar o mecanismo e otimizar as curvas das
regressoes lineares, conforme recomendado em estudos de otimizagao de sistemas DES.

CONSIDERACOES FINAIS

Os resultados apontam para a formagdo de um solvente eutético profundo inédito a partir de
cafeina e timol, cuja sintese pode ser otimizada em estudos posteriores. As andlises
espectroscopicas e cromatograficas reforcam a hipdtese de que as interagdes por ligacdo de
hidrogénio desempenham papel central na estabilizacdo do sistema. Estudos adicionais sdo
necessarios para refinar as condi¢des experimentais, aprimorar a linearidade nas respostas
cromatograficas e avaliar aplicagdes praticas deste DES.
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Figura 1. Espectro de infravermelho (FT-IR) obtido para o DES formado in situ, em
comparagdo com o espectro da cafeina e do timol.
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Figura 2. Estrutura molecular da cafeina e do timol.
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