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DISTINCTION BETWEEN CACHACAS DISTILLED IN POT STILLS AND IN COLUMNS USING CHEMOMETRICS. One
hundred fifteen cachaca samples derived from distillation in copper stills (73) or in stainless steels (42) were analyzed for thirty five

itens by chromatography and inductively coupled plasma optical emission spectrometry. The analytical data were treated through
Factor Analysis (FA), Partial Least Square Discriminant Analysis (PLS-DA) and Quadratic Discriminant Analysis (QDA). The FA
explained 66.0% of the database variance. PLS-DA showed that it is possible to distinguish between the two groups of cachacas
with 52.8% of the database variance. QDA was used to build up a classification model using acetaldehyde, ethyl carbamate, isobutyl
alcohol, benzaldehyde, acetic acid and formaldehyde as chemical descriptors. The model presented 91.7% of accuracy on predicting

the apparatus in which unknown samples were distilled.
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INTRODUCAO

Em 2005 o Brasil exportou 10,8 milhdes de litros de cachaga!
(aproximadamente 1% do total produzido),> o que representa um
pequeno acréscimo em comparacio a 7,3 milhdes de litros em 1999,
ano em que o governo decidiu promover a cachaca nos mercados
estrangeiros.! Em 2006 as exportac¢des cresceram aproximadamente
15% em relagdo a 2005, sendo a maioria destinada a paises como
Alemanha e Portugal. Novos mercados, como a Lituania, vém sendo
explorados.® A indistria de cachaga do Brasil, que emprega 400 mil
pessoas e produz mais de 5 mil marcas, estima que as exportacdes
em 2010 atingirdo 30 milhdes de litros.'?

O impacto desta producdo e a ampliacdo do mercado vém in-
centivando melhorias, implementagio de controles mais rigidos*’ e
estudos mais detalhados, quer sobre o processo de producdo, quer
sobre as qualidades quimicas e sensoriais da cachaga.®'*

Os dois processos de destilagdo do vinho (mosto fermentado)
mais utilizados para a produgdo de cachaca sdo destilagdo em alam-
bique de cobre (destilagdo em batelada) e destilagdo em coluna de
aco inoxidével (destilagdo continua). Outros sistemas de destilacio
ja foram testados,'>!* mas néo apresentaram melhorias significativas
na qualidade da cachaga em relag¢@o aos processos supracitados.

Na destilagdo em alambique, o destilado € dividido (“corte”
do destilado, pela medida da graduag@o alcodlica) em trés fracdes:
cabeca (78% v/v), coragdo (57% v/v) e cauda (27% v/v).!>131518 O
residuo da destila¢do, conhecido como vinhaga, pobre em etanol e
rico em dgua, pode ser reutilizado como repositor de minerais e dgua
na lavoura.'$!”

Na destilagao realizada em coluna de ago inoxiddvel ndo ocorre
a separacdo do destilado em fracdes, pelo fato de que este sistema €
continuo, ou seja, a alimentacdo da coluna com vinho e a saida do
destilado acontecem simultaneamente e durante todo o processo.!!
Outro fator importante na destilagdo em coluna € a quantidade de
pratos tedricos que esta possui.'® Um alambique simples possui
apenas um prato, enquanto que nas colunas de baixo grau (utilizadas
na produgéo de aguardente) o ndmero varia de 15 a 20 pratos.'®?° O
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nimero de pratos, a composi¢do do material da coluna e do alambi-
que e o fato de que no alambique se separam as fra¢des explicam em
grande parte as diferencas na composi¢do quimica das aguardentes
de coluna e de alambique.'®!”

Alambiques e colunas também sdo utilizados na producio de
outros destilados. Destilados de cidra produzidos em alambique'’
apresentam maiores teores de metanol que os destilados em coluna,
enquanto que esta produz um destilado mais rico em dlcoois supe-
riores. Furfuraldeido € mais abundante nos destilados de alambique
que nos de coluna.'

Experimentos realizados com destilado de péra,'® utilizando
diferentes tipos de alambiques, demonstraram que etanol, dlcoois
superiores e acetaldeido estdo presentes em maiores teores nas
primeiras fragdes, diminuindo ao longo da destilacdo. Acetaldeido
é o componente que diminui mais drasticamente. Furfuraldeido
apresentou um comportamento oposto aos compostos supracitados,
sendo encontrado em maiores teores nas tltimas fra¢des'® em virtude
do ponto de ebuli¢do deste composto (167 °C).

Em outro estudo, relacionando a influéncia do processo de destila-
¢do e da composicao do destilador na formagdo de carbamato de etila
em aguardentes de cana-de-agtcar,” observou-se uma dependéncia
entre a concentracio de carbamato de etila, a geometria do destilador
e o processo de destilagdo.!>132

Com o intuito de diferenciar quimicamente estes dois tipos de
cachaga e contribuir para a tipificagdo do destilado nacional, foi
realizado estudo com amostras coletadas no momento da destilagao
e os resultados analiticos avaliados utilizando-se técnicas quimio-
métricas.?!

PARTE EXPERIMENTAL
Amostras

As 115 amostras foram coletadas diretamente no momento
da destilagdo para confirmar o sistema utilizado e evitar qualquer
modificacdo na composi¢do quimica decorrente da adicdo de dgua
para diluicdo ou agticar para corre¢des da bebida. As amostras
foram armazenadas em frascos apropriados e posteriormente em
geladeira.
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Analitos (siglas)

Acetaldeido (AcH), formaldeido (MeH), 5-hidroxi-metil-furfu-
raldeido (SHMF), propionaldeido (PropH), furfuraldeido (HMF),
crotonaldeido (2-ButH), iso-butiraldeido (IsoButH), butiraldeido
(ButH), benzaldeido (BenzH), iso-valeraldeido (IsoValH), valeralde-
ido (ValH), 2,3-butanodiona monoxima (2,3-ButOM), acetofenona
(ActO), ciclopentanona (CpentO), acetilcetona (AcO), dlcool metilico
(MeOH), dlcool propilico (PrOH), dlcool isobutilico (IsoBuOH), dlco-
ol sec-butilico (secBuOH), dlcool butilico (BuOH), dlcool isopentilico
(IsoPentOH), carbamato de etila (CE), acido acético (HOAc), acetato
de etila (HOOAC), dimetilsulfeto (DMS), manganés (Mn), aluminio
(Al), sédio (Na), cdlcio (Ca), magnésio (Mn), cobre (Cu), estroncio
(Sr), ferro (Fe), cddmio (Cd) e potdssio (K) foram analisados nas
cachacas coletadas, em funcdo de sua importancia na Legislacdo
vigente e considerando a literatura.*6831:32

Reagentes

Os padrdes de dlcoois (metilico, propilico, iso-butilico, sec-
butilico, butilico e isopentilico), dimetilsulfeto, carbamato de
etila, acetato de etila, aldeido (acetaldeido, formaldeido, 5-hidroxi-
metil-furfuraldeido, propionaldeido, furfuraldeido, crotonaldeido,
iso-butiraldeido, butiraldeido, benzaldeido, iso-valeraldeido e
valeraldeido), acido acético e cetona (2,3-butanodiona monoxima,
acetofenona, ciclopentanona e acetilcetona) foram de grau croma-
togréfico (Carlo Erba - Milano, Itdlia e Mallinckrodt - Phittisburg,
USA). As solucdes estoque (1000 mg L) para determinagdo dos
ions metélicos (manganés, aluminio, sédio, cdlcio, magnésio, cobre,
estroncio, ferro, cidmio e potdssio) foram de grau analitico (Sigma-
Aldrich - Milwaukee, USA e Merck — Darmstadt, Germany). A agua
utilizada foi previamente destilada e posteriormente desionizada por
um sistema Milli-Q (Millipore - Bedford, USA).

Procedimentos analiticos

A determinagdo quantitativa dos fons metélicos,® dlcoois, ace-
tato de etila e 4cido acético,” dimetilsulfeto,'" aldeidos e cetonas’ e
carbamato de etila'* foi realizada utilizando-se os métodos descritos
na literatura.

Analise multivariada

Para a realizag¢do da andlise multivariada, as amostras foram
divididas da seguinte maneira: 82 amostras foram utilizadas para
a realizacdo da andlise exploratdria e para a cria¢cdo do modelo de
predi¢do; outras 33 amostras foram utilizadas como teste do modelo
de predigdo elaborado (amostras desconhecidas).

Os resultados analiticos obtidos foram autoescalonados (média
zero e variancia um) antes de se aplicar as técnicas quimiométricas,
para assegurar uma distribuicio de “pesos” equivalente em todas as
varidveis do modelo.

Utilizou-se validagc@o cruzada (leave-one-out) na elaboragdo
do modelo de predigdo - uma amostra € retirada aleatoriamente
do conjunto de dados, e um novo modelo € desenvolvido com as
amostras (n - 1) restantes (chamado entdo de calibra¢@o). A amostra
retirada € testada como uma primeira validacdo do modelo criado.
Esse processo serd continuo até que seja criado um “z” nimero de
modelos testados. Para cada amostra retirada, um modelo € criado
e testado. A exatiddo em classificagdo do modelo para “n” nimeros
de validagdes e testes € entdo determinada.?>**

Entre os 35 compostos analisados, aqueles que no decorrer das
andlises quimiométricas apresentaram caracteristicas semelhantes de
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discriminag@o (andlise do grafico de pesos) foram excluidos (menores
valores de pesos). As técnicas quimiométricas utilizadas foram:*'!
andlise de fatores (FA — Factor Analysis);***" anélise discriminante
com calibra¢do multivariada por quadrados minimos parciais (PLS-
DA — Partial Least Square — Discriminant Analysis);* andlise discri-
minante quadratica (QDA — Quadratic Discriminant Analysis).>*?!

A realizac@o da andlise multivariada foi dividida em duas etapas.
Na primeira, foi realizada a analise exploratodria dos resultados analiti-
cos, utilizando-se as técnicas de FA e PLS-DA. Em seguida, utilizou-se
a técnica de QDA para elaboragdo de um modelo de predicdo e teste
de amostras desconhecidas.

As andlises quimiométricas foram realizadas utilizando-se o
Software Minitab R14 (Minitab® e Minitab logo® sdo marcas re-
gistradas da Minitab Inc.).

RESULTADOS E DISCUSSAO

Os resultados analiticos obtidos estdo reunidos nas Tabelas 1S
e 2S (material suplementar). Entre todos os compostos analisados
nas amostras de cachaga, as destiladas em colunas apresentaram
notadamente maiores valores de mediana de carbamato de etila (CE)
e benzaldeido (BenzH), enquanto que as amostras destiladas em
alambique apresentaram principalmente maiores valores de mediana
de cobre (Cu) e acido acético (HOAC).

Um dos fatores relacionados com a presenga de carbamato de etila
(Figura 1S) nas amostras destiladas em coluna diz respeito a presenca
de 4cido cianidrico. Como o HCN ndo € fixado na parte ascendente
da coluna, devido a auséncia de cobre, este atinge o condensador,
reagindo com fons Cu(II), ocasionando a corrosao do condensador
por vapores dcidos.” A redugdo de Cu(IT) a Cu(I) e a formacdo de
cianogénio favorecem a formacio de {fons cianato que, ao reagirem
com etanol, produzem o carbamato de etila.*

Segundo a literatura,?® quando o alambique é operado com altas
taxas de refluxo, baixos rendimentos e baixas temperaturas de desti-
lagdo (< 80 °C), existe uma tendéncia a redu¢@o nos teores de carba-
mato de etila. A geometria do alambique, o controle da temperatura
e a taxa de refluxo sdo fatores que podem influenciar diretamente a
presenca deste composto.”

Os teores de benzaldeido s3o mais elevados nas amostras des-
tiladas em coluna em virtude da ndo separagdo do destilado nas
fragdes cabeca, coragdo e cauda (destilacdo em alambique — Figura
2S). Um estudo em andamento em nosso Laboratério mostra que
o benzaldeido € encontrado em maiores concentragdes na fragio
cauda, sugerindo que este deva ser transportado por arraste a vapor
na destilacido em coluna.

Os teores de {ons de cobre apresentaram o maior valor de mediana
nas amostras destiladas em alambique, consistente com o fato do
material que compde o alambique ser basicamente cobre metalico. Os
resultados obtidos para os teores de cobre estdo coerentes com outros
reportados na literatura (Figura 3S).%12!3 As amostras que apresenta-
ram teores elevados de cobre estdo provavelmente relacionadas com
a presenca de “azinhavre” (CuCO,.Cu(OH),) no destilador.*'>"

Acido acético € encontrado nas amostras de cachaga como um co-
produto da fermentagao™ utilizando como levedura a Saccharomyces
cerevisae. Encontra-se em maiores concentragdes nas amostras
destiladas em alambique (Figura 4S), devido a destilagdo do dcido
acético ter inicio durante a destilag@o da fracdo coracdo (em funcio
da solubilidade em dgua e do seu ponto de ebuli¢cdo (118,1 °C) ser
maior que o da dgua). A aera¢@o do mosto durante a fermentagao ou o
corte das fragdes no momento errado pode proporcionar um aumento
na concentragio de dcido acético na fracdo coragdo.* O nimero de
pratos tedricos envolvidos na destilagdo (1 para alambique simples
e 15-20 para coluna de baixo grau) também € um fator que pode in-
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fluenciar diretamente esta caracteristica observada, pois a separagdo 081 Carbamato de Etia

dos compostos e a conseqiiente tendéncia a padronizacio da bebida \\\

serd mais efetiva a medida que aumente o nimero de pratos tedricos 067 ' \\ Formaldeido

do equipamento utilizado na destilag@o. s aenza‘?ffjo R P -~

Esta padronizagdo também pode ser observada para os teores de ':; 041 X g S-HMF

alguns compostos analisados. Como exemplo, pode-se citar o dlcool c //—/’/

isoamilico (Figura 5S). As amostras destiladas em coluna apresentam :; 027 et Acétco

teores de dlcool isoamilico na faixa de 110 e 350 mg/100 mL AA 2 -

(Figura 5S), enquanto que para as amostras destiladas em alambique 0,0

estes teores estdo distribuidos em uma faixa maior de concentracio,

apresentando amostras com valores inferiores a 110 mg/100 mL AA 0,21 " Propiopaldeido

e amostras com valores superiores a 350 mg/100 mL AA. ‘ ‘ ‘ : ‘ ‘
-0,50 -0,25 0,00 0,25 0,50 0,75

Conforme se observa, a simples comparacio direta dos resultados
analiticos sugere algumas diferengas entre as amostras destiladas em
alambique e em coluna. Com o intuito de aprofundar esta investigacdo e
verificar os compostos cujas concentragdes apresentam maior variacao
entre as aguardentes destiladas em coluna e em alambique, estes resul-
tados foram examinados utilizando-se técnicas quimiométricas.

Analise de fatores (FA — Factor Analysis)

A Figura 1 apresenta o grafico de escores da FA, considerando
os dois grupos de amostras (alambique e coluna) e 6 compostos
(benzaldeido, carbamato de etila, formaldeido, SHMF, acido acético
e propionaldeido) selecionados (ver Parte Experimental — Andlise
multivariada) como descritores quimicos (Figura 2).
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Figura 1. Grdfico de escores entre os fatores 1 e 2 da FA, sendo 27 amostras
de coluna (O) e 55 amostras de alambique (A)

Observa-se na Figura 1 a existéncia de dois grupos distintos, um
mais disperso, representativo das amostras de cachaga destiladas em
alambique, e outro, em uma drea mais delimitada, representando as
amostras de cachaca destiladas em coluna. A similaridade apresentada
pelas amostras destiladas em coluna estd provavelmente relacionada
com o numero de pratos envolvidos no processo de destilagdo e com
o processo de producio, visto que na destilagdo em alambique, de
cardter artesanal, existem parametros (fogo direto, vapor, temperatura,
geometria do alambique, etc) nem sempre igualmente controlados
pelos produtores. Na destilagdo em coluna estes pardmetros possuem
um controle mais rigido, devido as caracteristicas de uma produgio
industrial.

Dentre todas as 27 amostras destiladas em coluna, apenas
uma amostra (amostra A) foi erroneamente agrupada no grupo das
amostras destiladas em alambique (Figura 1). Provavelmente isto se
deve a semelhanga nos valores de concentra¢do de 5-hidroxi-metil-
furfuraldeido e dcido acético desta amostra com as amostras destiladas
em alambiques, sendo considerada outlier. A Figura 2 apresenta o
gréfico de pesos obtido nesta andlise.

10 Fator (31,0%)

Figura 2. Grdfico de pesos das componentes 1 e 2 da FA

O 1° fator apresentou o 5-hidroxi-metil-furfuraldeido (regido
positiva) — formado por degradac@o térmica de pentoses® — e o ben-
zaldeido (regidio negativa) como os dois compostos mais importantes
(maiores valores de pesos), enquanto que para o 2° fator o carbamato
de etila (regido positiva) e o propionaldeido (regido negativa) foram
0s compostos mais significativos. Os demais compostos (28 no to-
tal) foram excluidos por apresentarem caracteristicas semelhantes a
alguns dos 6 descritores considerados na andlise.

Observa-se que para o conjunto das amostras destiladas em
coluna, o carbamato de etila e o benzaldeido sdo os compostos que
caracterizam melhor este grupo, enquanto que o formaldeido, o Shmf,
0 4cido acético e o propionaldeido caracterizam melhor as amostras
destiladas em alambique.

As porcentagens de explicagdo do conjunto de dados original
para os trés primeiro fatores foram: 31,0% para 1° fator; 20,1% para
2° fator e 14,9% para 3° fator, sendo que a porcentagem acumulada
dos trés primeiro fatores foi de 66,0%. A magnitude deste valor estd
conforme com valores reportados na literatura®'??* para aplicagdes
desta metodologia.

Analise discriminante com calibracio multivariada por
quadrados minimos parciais (PLS-DA - Partial Least Square
Discriminant Analysis)

A Figura 3 apresenta o grifico de escores considerando as com-
ponentes 1 e 2. O valor de varidncia obtido para cada componente
estd apresentado na Tabela 1.

Tabela 1. Valores de varidncia acumulada obtidos na PLS

Componentes Variancia acumulada (%)
1 24.8
2 43,1
3 54,2
4 67,4

Observa-se na Tabela 1 que as trés primeiras componentes apre-
sentam uma explicagdo da variancia de 54,2%. O valor obtido por FA
¢é superior quando consideramos os trés primeiros fatores (66,0%).
Comparando os valores de varidncia acumulada obtidos nas duas
técnicas utilizadas como exploracdo dos dados, a FA apresenta-se
como mais favordvel que a PLS-DA.

No grafico de escores da PLS-DA (Figura 3) observa-se a presenga
de dois grupos bem definidos, caracterizando uma diferenga entre
os dois processos de destilagdo. Na regido positiva da componente
1 (C1) est@o as 27 amostras destiladas em coluna, enquanto que as
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Figura 3. Grdfico de escores entre as componentes 1 e 2 da PLS

55 amostras destiladas em alambiques estdo dispersas na regido
negativa da Cl1.

Os compostos mais importantes para cada grupo estdo apre-
sentados no gréfico de pesos (Figura 4). Novamente o carbamato
de etila e o benzaldeido sdo os compostos mais importantes para
a formac@o do grupo das amostras destiladas em coluna, enquanto
formaldeido, 5-hidroxi-metil-furfuraldeido, DMS, cobre e butanol
sd0 0s compostos mais importantes para a formagdo do grupo das
amostras destiladas em alambiques de cobre.

Quando sdo comparados os graficos de escores obtidos na PLS-
DA e na FA, observa-se que na FA existe uma amostra considerada
como outlier, enquanto que na PLS-DA os dois grupos formados estao
melhor definidos (consegue-se tragar uma reta na C1 préximo ao valor
de zero, separando os dois grupos). Nao se observa a presenca da
amostra A, considerada outlier na Figura 1, como outlier na Figura 3.
Este fato pode ser explicado em virtude da sele¢do de discriminantes
diferentes na PLS-DA daqueles utilizados na FA.
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Figura 4. Grdfico de pesos das componentes 1 e 2 da PLS

Benzaldeido € o composto com maior valor de peso na regido
positiva da C1, enquanto o cobre possui o maior valor de peso na
regido negativa da C1. Na componente 2 (C2), formaldeido apresenta
o maior valor de peso na regido positiva e butanol o maior valor na
regido negativa (Figura 4).

Andlise discriminante quadratica (QDA - Quadratic
Discriminant Analysis)

A Tabela 2 apresenta os resultados obtidos aplicando-se aos
resultados experimentais o0 método da QDA. Estes compreendem
o desenvolvimento do modelo, a avaliacdo da robustez do modelo
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por validag@o cruzada e a aplicagdo do modelo em amostras desco-
nhecidas.

Os 6 descritores quimicos considerados (ver Parte Experimen-
tal — Analise multivariada) foram acetaldeido, carbamato de etila,
isobutanol, benzaldeido, 4cido acético e formaldeido.

Observa-se na Tabela 2 que as porcentagens obtidas para cada
grupo separadamente superou o valor de 96,4%, enquanto que a
porcentagem total de acerto do modelo foi de 97,6%.

Tabela 2. Resultados do modelo, da validac@o cruzada e do teste de
amostras desconhecidas obtido na andlise de QDA

Grupo verdadeiro

Modelo  Validacdo Cruzada Grupo Teste

Gl G2 Gl G2 Gl G2
Alambique 53 0 51 1 15 0
Coluna 2 27 4 26 3 15
Total 55 27 55 27 18 15
Total Correto 53 27 51 26 15 15
Porcentagem (%) 96,4 100 92,7 96,3 83,3 100
Total de amostras 82 82 33
Total corretas 80 77 30
% Correta 97,6 93,9 91,7

G1 = Amostras destiladas em alambique; G2 = Amostras destiladas
em coluna

A validacio cruzada do modelo apresentou uma porcentagem
superior a 93,9% de confiabilidade na predi¢do de amostras des-
conhecidas (Tabela 2). Observa-se ainda na Tabela 2 que quatro
amostras de alambique e uma amostra de coluna foram classificadas
de modo errdneo, apresentando uma porcentagem de 92,7% para a
classificagdo de amostras destiladas em alambiques e 96,3% para
amostras destiladas em colunas.

Ap6s a validag@o cruzada este modelo foi testado com 33 amos-
tras “desconhecidas”. Destas, apenas 3 amostras de alambique foram
classificadas incorretamente e todas as amostras de coluna foram
classificadas corretamente (Tabela 2). Este comportamento atesta
que o modelo € eficiente na predicdo de qualquer uma das duas
classes, tanto alambique (83,3%) quanto coluna (100%), com uma
porcentagem total de acerto de 91,7%.

CONCLUSOES

Observou-se que entre os 35 compostos analisados alguns apre-
sentam faixas de concentragao diferentes para as amostras destiladas
em alambiques e colunas. Os que apresentaram diferengas mais
acentuadas foram carbamato de etila, benzaldeido, acido acético e
cobre.

A andlise de fatores conduziu a melhores resultados de explica-
¢do da variancia do conjunto de dados original (66,0%) em relagdo
a PLS-DA (54,2%) considerando os trés primeiros fatores/compo-
nentes. Analisando os gréficos de escores apresentados pelas duas
técnicas observa-se que a separagdo se torna mais evidente quando
se utiliza PLS-DA, ndo existindo a presenca de outliers. Neste caso,
a separacgdo pode ser efetuada tragando-se uma reta proxima do valor
zero na C1, enquanto que quando se utiliza a andlise de fatores se
torna evidente a presenca de um outlier e as amostras de alambique
se encontram espalhadas nas regides positiva e negativa dos dois
fatores considerados.
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A aplicacdo da técnica de QDA permitiu a elaboragdo de um
modelo com porcentagem de confianga na predicdo de amostras
desconhecidas de 93,9% ap0s a validac@o cruzada (82 amostras). A
aplicacdo deste modelo em amostras desconhecidas (33 amostras)
conduziu a uma classificacdo correta de 91,7% destas amostras.

Os compostos que se repetiram como descritores quimicos foram
carbamato de etila, 5-hidroxi-metil-furfuraldeido, benzaldeido, dcido
acético e formaldeido.

Existe um desejo manifesto dos produtores de cachaca artesanal
em diferenciar seus produtos das ditas industriais. Este certamente
¢ um item da tipificacdo da cachaga e que até o presente momento
carecia de um embasamento técnico para seu controle e a inclusio
no rétulo da bebida.

Considerando que os compostos benzaldeido, formaldeido, pro-
pionaldeido e acetaldeido (expressos como acetaldeido), isobutanol,
SHME, écido acético, cobre e carbamato de etila sdo controlados pela
Legislagdo Brasileira,*’ a adi¢@o de apenas dimetilsulfeto e butanol
aos itens ja controlados e seu tratamento pela metodologia descrita
neste estudo ird atender a esta reivindicagdo dos produtores.

MATERIAL SUPLEMENTAR

Encontra-se disponivel em http://quimicanova.sbq.org.br, na
forma de arquivo PDF, com acesso livre. As Tabelas 1S e 2S apresen-
tam os resultados dos 35 compostos analisados divididos por classes
(alambique e coluna); as Figuras 1S a 5S mostram a distribuicio da
concentrac@o de 5 analitos por classes (alambique e coluna).
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