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1. Einleitung

Aus aromatischen Pflanzen gewonnene itherische Ole haben eine groBe Bedeutung und
bestehen aus mehr als 300.000 Arten, die auf der ganzen Welt verteilt sind. Nur ein kleiner Teil
von ihnen wurde unter phytochemischen und biologischen Aktivititsaspekten ausreichend
untersucht. Die Balkan-Flora ist dabei die reichste in Europa und umfasst sehr viele endemische
Arten. Atherische Ole und einzelne Verbindungen einiger einheimischer Pflanzen werden als
potenzielle Quelle fiir antibakterielle, antimykotische, antioxidative und zytotoxische Mittel

angesehen. (Dzami¢ et al., 2016)

Diese Literaturiibersicht stellt einen Uberblick von sechs endemischen Pflanzen aus
Gebirgsregionen Balkans dar. Die zahlreichen Studien beschiftigen sich mit chemischen
Zusammensetzungen itherischer Ole aus unterschiedlichen Regionen der Halbinsel. In diesen
Arbeiten wurden oberirdische Pflanzenteile verwendet, deren #therische Ole zum GroBteil
durch Wasserdampfdestillation und Hydrodestillation gewonnen und durch GC-MS analysiert

wurden.

Die Studien widmen sich dem Gehalt, der Menge und der Qualitit dtherischer Ole dieser Region
sowie den chemischen Zusammensetzungen und der Variabilitét, die aufgrund der Lokalitét,
Bodenbeschaffenheit, Hohenlage, Sonneneinstrahlung und Erntezeitpunkt Unterschiede

aufweisen konnen.

Ein sehr wichtiger Punkt dieser Arbeit sind Wirkung und Anwendung aromatischer Pflanzen
und der aus ihnen gewonnenen #therischen Ole. In vielen durchgefiihrten Studien werden ihnen
antibakterielle, antivirale, antimykotische und andere Aktivititen zugeschrieben. Auf dem
Balkan dienen diese Pflanzen auch traditionell als Heil- und Aromapflanze und werden in der
Kosmetik, dem Lebensmittel und den pharmazeutischen Produkten verwendet. Die

Pflanzenvielfalt des Balkans ist sehr reich, aber noch wenig erforscht. (Dzami¢ et al., 2016)



2. Helichrysum italicum

Abbildung 1: Helichrysum italicum in voller Bliite (Nincevic et al., 2019)

Vorkommen und Morphologie

Helichrysum italicum (Roth) G. Don, auch italienische Strohblume genannt, ist eine typisch
mediterrane Pflanze, die zur Familie Asteraceae gehort. Sie wichst auf trockenem, steinigem
und sandigem Boden in Gebieten entlang der Ostkiiste, sowie auf den Inseln des adriatischen
Meeres. Der niederliegende Strauch hat gelbe Bliiten und wird zwischen 50 und 70 ¢cm hoch.
(Masteli¢ et al., 2008) Eine weitere Charakteristik ist der starke und anhaltende Geruch, der
Curry dhnelt. Die Bliitezeit findet zwischen den Monaten Mai und Juni statt. H. italicum kann

in sechs Unterarten gegliedert werden, die in verschiedenen Mittelmeerregionen verteilt sind.

(Tabelle 1). (Viegas et al., 2014)

Tabelle 1: H. italicum Unterarten und Verteilung (Viegas et al., 2014)

H. italicum (Roth) G. Don subsp. ltalicum

Region Mittelmeer

H. italicum subsp. microphyllum (Willd.) Nyman

Balearische Inseln (Mallorca und Dragonera),
Sardinien, Korsika, Kreta und Cyprus

H. italicum subsp. picardii Franco

Frankreich, Italien, Portugal und Spanien

H. italicum subsp. pseudolitoreum (Fiori) Bacch. & al.

Monte Argentario, Gargano und Monte Conero

H. italicum subsp. serotinum (Boiss.) P.Fourn

Iberische Halbinsel

H. italicum subsp. siculum (Jord. & Fourr.) Galbany & al.

Sizilien




Die Pflanze hat mehrere vegetative Stingel, die entlang der ganzen Lénge aufrecht, belaubt und
haarig sind und manchmal tragende axilldre Blattfaszikel haben. Die Bliitenstiele sind entlang
der ganzen Lénge aufrecht, aufsteigend und belaubt. Die Stingel sind 20-50 cm lang. Die
unteren Blatter der Pflanze sind in einer Rosettenform, die anderen auf dem Stiel verteilt.
Driisenhaare, die #therische Ole enthalten, gehdren zu einem morphologischen Typ, der fiir alle
H. italicum Arten aus zwolf Zellen zusammengesetzt ist. Sie sind in drei Zonen aufgeteilt:
Basal-, Median- und Apikalzone. Diese befinden sich auf den Bliiten-, Kelch-, Hoch- sowie

Stielbléttern. Die Frucht ist eine Achédne und dunkelbraun gefarbt. (Nincevi¢ et al., 2019)

Chemische Zusammensetzung

In der Studie von Masteli¢ et al. wurde das &therische Ol von H. italicum durch
Wasserdampfdestillation isoliert und durch GC und GC-MS analysiert. Dabei wurden 44
Verbindungen identifiziert. Die  Hauptkomponenten = waren o-Pinen  (12.8%),
2-Methylcyclohexyl-pentanoat (11.1%), Nerylacetat (10.4%), 1.7-di-epi-a-Cedren (6.8%),
Thymol (5.4%), Eremophilen (4.3%), Limonen (4.0%), 2.3.4.7.8.8a-Hexahydro-1H-3a.7-
Methanoazulen (3.1%), o-Bergamoten (2.6%) and Ar-Curcumen (2.3%). Das i#therische Ol
zeigte eine sehr komplexe Zusammensetzung mit vielen iiberlappenden Peaks auf dem GC-

Chromatogrammen. Tabelle 2 zeigt die chemische Zusammensetzung. (Masteli¢ et al., 2008)

Tabelle 2: Chem. Zs. dtherischer Ole vor und nach der Neutralisation (Masteli¢ et al., 2008)

Vor der Nach der RI
Identifizierte Neutralisation | Neutralisation

Zusammensetzung in % in % HP-20M | HP-101
1 | a-Pinen 12.8 12.9 1033 913
2 | Limonen 4 4.1 1195 1014
3 | Dodecan 0.3 0.3 1200 1200
4 | Terpinolen t T 1270 1060
5| Tridecan t T 1300 1300
6 | (E)-2-Methyl-2-Butensiure 0.7 T 1371 1317
7 | o-Ylangen t T 1462 -
8 | a-Copaen 1.2 1.3 1473 1354
9 2,3,4,7,8,8a-Hexahydro-1H-3a.7- 31 31 1531 1378

Methanoazulen




Fortsetzung Tabelle 2: Chem. Zs. dtherischer Ole vor und nach der Neutralisation (Masteli¢ et al., 2008)

Vor der Nach der RI
Identifizierte Neutralisation | Neutralisation

Zusammensetzung in % in % HP-20M | HP-101

10 | Fenchol 0.5 0.5 - 1096
11| o-Bergamoten* 2.6 2.6 1548 -
12 | Caryophyllen 2 2.1 1574 1391
13 | y-Gurjunen 2.4 2.4 1605 -
14 | trans-Pinocarveol 0.1 0.1 1613 -
15 | a-Humulen 0.5 0.5 1639 -
16 | y-Selinen 0.6 0.6 - 1438
17 | o—Terpineol 2 2.1 1658 1174
18 | B-Selinen 2 2.1 1662 -
19| 1,7-di-epi-a-Cedren 6.8 7 1674 -
20 | Nerylacetat 10.4 10.5 1697 1343
21 | Eremophilen 4.3 4.5 1703 -
22 | 6-Cadinen 0.6 0.6 1726 -
23 | ar-Curcumen 2.3 4.1 1747 -
24 | Nerylpropionat 0.7 0.7 1751 1685
25 [ Nerol 1.1 1.2 1762 -
26 | 2-Methylcyclohexyl pentanoat * 11.1 11.2 1856 -
7 | 2-Methylcyclohexyl octanoat ' 34 3.5 1872 1468
28 | Nonadecan t T 1900 1900
29 | Geranylpropanoat 2.8 2.9 1956 1421
30 [ Nerolidol* 0.3 0.3 1991 -
31 | Octansdure 0.2 - 2002 -
32 | Guaiol 2 2.1 / 1567
33 | Viridiflorol 1.5 1.6 2129 -
34 | Thymol 54 5.5 2131 1374
35 | Phenylethyl tiglat 0.6 0.6 2153 -
36 | Torreyol 0.5 0.5 2185 -
37 1.2.3.3a.4.5.6.7-Octahydro-5- 0.7 0.7 / 1632

Azulenmetanol
38 | a-Eudesmol 2.2 2.3 / 1597
39 | B-Eudesmol 3.5 3.6 / 1613
40 | Decanséure 0.6 - / 1457
41 | Undecansdure 0.3 - / 1532
42 | Dodecansaure 1.1 - / 1617
43 | Tetradecansdure 0.8 - / 1780
44 | Dibutylphtalat t T / 1906
98.0 98.1

RI = Retentionsindex relativ zu Cg-Cy, n-Alkanen auf polar HP-20M und apolar HP-101 (entsprechende Spalte)
/ = Retentionszeit war auerhalb der homologen Reihe der Cs-Cy; n-Alkanen, diese Zs.ist in der anderen Spalte;

* = [somer wurde nicht identifiziert;

= vorlaufig identifiziert;

- = nicht identifiziert;

t = Spuren (<0.1%)
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In der Studie von Mastelic et al. wird zusammentfassend belegt, dass H. italicum kroatischen
Ursprungs eine komplexe chemische Zusammensetzung hat, insbesondere in Bezug auf Ester.
Nach der Neutralisation wurde das dtherische Ol fraktioniert und Ester enthaltende Fraktionen
mit KOH/H>SO4 hydrolysiert. Die freigesetzten, freien Sdureverbindungen wurden mittels GC
und GC-MS analysiert. 30 Verbindungen wurden identifiziert, darunter drei Phenole und 27
Carbonséure. Die Phenole (Thymol, Eugenol und 3-Isopropylphenol) waren mit einem Anteil
von 1.3% vorhanden. Die minimale Anzahl des im Ol vorhandenen Esters war 27.
Beriicksichtigt man die Anzahl der Alkohole und ihrer méglichen Kombination mit Séuren,
die Ester formen, ist ihre Anzahl wahrscheinlich héher. Daher kann man festhalten, dass sich
viele kleine Mengen von Ester iiberlagern und im Ol nicht identifiziert wurden. Die
unzureichende chromatographische Trennung erschwerte die Identifikation. (Masteli¢ et al.,

2008)

Maksimovic et al. haben Terpene als eines der bedeutendsten Metaboliten in H. italicum
beschrieben. Sie haben einzeln oder als Teil der Pflanzenisolaten zahlreiche biologische
Aktivititen. Unter ihnen tragen Mono- und Sesquiterpene den groBten Beitrag der
Zusammensetzung sowie der biologischen Aktivititen der H. italicum Isolate bei. Als
Verfahren zur Abtrennung der Terpene von H. italicum wurden Hydrodestillation,
Wasserdampfdestillation, tiberkritische CO»-Extraktion, sowie in einigen Fillen Extraktion mit
organischen Losungsmitteln verwendet. Die Autoren gehen davon aus, dass nach zwei bis drei
Stunden Hydrodestillation der grofite Gewinn der Terpene erzielt werden kann. Durch die
Analyse vorhandener Daten zeigte sich auch, dass isolierte und identifizierte Verbindungen und
Anzahl der Verbindungsgruppen hauptsidchlich von der geografischen Region, der
Bodenbeschaffenheit sowie der Erntezeit abhdngt. Durch die Anwendung der Apparatur nach
Clevenger waren die am héufigsten vorkommenden Monoterpene a-Pinen, Limonen, Nerol,

Nerylacetat und Nerylpropanoat (Abbildung 2).
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Abbildung 2: Chemische Strukturen hiufigster Monoterpene des H. italicum (Maksimovic et al., 2017)
1. a-Pinen, 2. Limonen, 3. Nerol, 4. Nerylacetat, 5. Nerylpropanoat

Unter Sesquiterpenen fanden sich a- und B-Selinen, y-Curcumen, trans-B-Caryophyllen und
Eudesm-5-en-11-o0l, welches ein Steroisomer des Rosifoliols ist (Abbildung 3). (Maksimovic

etal., 2017)

OH

Abbildung 3: Chemische Strukturen hiufigster Sesquiterpene des H. italicum (Maksimovic et al., 2017)
1. a-Selinen, 2. B-Selinen, 3. y-Curcumen, 4. trans-p-Caryophyllen, 5. Eudesm-5-en-11-o0l

Zeljkovié et al. haben aus vier verschiedenen Regionen Dalmatiens Proben der #therischen Ole
von H. italicum mittels GC-MS untersucht. Obwohl alle Proben eine dhnliche chemische
Zusammensetzung aufwiesen, gab es doch signifikante Unterschiede bei der Haufigkeit der
Hauptverbindungen. Drei der vier Proben waren reich an Sesquiterpenkohlenwasserstoffen. Die

von der Insel Bra¢ stammenden Proben hatten als Hauptverbindungen a-frans-Bergamoten
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(10.2%), B-Acoradien (10.1%) und ar-Curcumen (8.7%). Gesammelte Proben aus Biokovo
hingegen hatten als Hauptverbindungen a-Humulen (7.3%) und B-Acoradien (6.9%). Proben in
der Ndhe von Tijarica hatten B-Acoradien (6.7%), wihrend in der Néhe von Makarska
gesammelten Proben reich an sauerstoffhaltigen Sesquiterpenen, mit Hauptkomponente
Rosifoliol (8.5%), enthielten. Die Studie hat ergeben, dass je nach Hohenlage und
Sonneneinstrahlung ein Einfluss auf die Gesamtmenge der sauerstoffhaltigen Verbindungen
moglich ist. Bei Proben aus Biokovo und Makarska waren diese relativ hoch (40.4-43.7%), im
Gegensatz waren Monoterpenkohlenwasserstoffe in deutlich geringeren Mengen vorhanden
(1.0-1.9%) als bei itherischen Olen von der Insel Bra¢ (11.6%), die ndrdlicher liegt und der
Sonneneinstrahlung weniger ausgesetzt ist. Diese Ergebnisse zeigten, dass durch
Umwelteinfliisse chemische Unterschiede von fliichtigen Verbindungen des H. italicum in

Kroatien beeinflusst wurden. (Zeljkovic et al., 2015)

In einer anderen Studie wurden Selektivitit und Kinetik der liberkritischen CO2 Extraktion der
H. italicum Bliiten bei einem Druck im Bereich von 10-20 MPa sowie einer Temperatur von 40
°C und 60 °C analysiert. Bei 10 MPa und 40 °C wurden Bliiten mit unterschiedlichem
Feuchtigkeitsgehalt (10.5% und 28.4%) analysiert. Der erhohte Feuchtigkeitsgehalt der Bliiten,
die mit destilliertem Wasser befeuchtet und iiber die Nacht in einem Plastikbeutel aufbewahrt
waren, hat die Loslichkeit der extrahierbaren Substanzen verbessert. Gleichzeitig ermdglichte
das auch einen geringeren Verbrauch von iiberkritischen CO; und war notwendig, um die
gewlinschte Extraktionsausbeute zu erreichen. Die hdufigsten vorkommenden Verbindungen in
iiberkritischen Extrakten waren Sesquiterpene und Wachse, wihrend Monoterpene und
Sesquiterpene die Hauptverbindungen des itherischen Ols waren (ca. 72%). Letztere wurden
durch Hydrodestillation gewonnen. Haufigste Verbindungen waren y-Curcumen (12.4%), B-
Selinen (9.94%), trans-B-Caryophyllene, a-Selinen (5.91%), Italicen (4.62%) und ar-Curcumen
(4.01%). (Ivanovic et al., 2011)

Unter der groen Anzahl vieler Phytoprodukte spielen die aus den H. italicum Arten isolierten
4therische Ole eine der wichtigsten biologischen Rollen. Fiir diese Studie wurden in der
Bliitezeit (Juni 2014) des H. italicum aus den Gebieten Zadar und Sibenik-Knin in
Zentraldalmatien 15.000 g frischer wildwachsender Droge gesammelt. Auf der
Trockenmassebasis betrug die Ausbeute des isolierten #therischen Ols 0.020% (V/G). Die
chemische Zusammensetzung des itherischen Ols, identifiziert mittels GC-MS, ergab
Monoterpenkohlenwasserstoffe (26.3%), sauerstofthaltige Monoterpe (Oxide, Alkohole und
Ester: 10.1%), Sesquiterpenkohlenwasserstoffe (60.1%), Sesquiterpenlactone (0.7%) und Ester



der Angelicasdure (1.4%). Die Hauptkomponente der Monoterpenkohlenwasserstoffe war a-
Pinen (21.6%). Bei sauerstofthaltigen Monoterpenen wurde Nerylacetat (7.9%) und bei
Sesquiterpenkohlenwasserstoffen y-Curcumen (21.6%) bestimmt. Ebenso wurden B-Selinen
(6.5%), Isoitalicen (5.4%), B-Caryophyllen (4.9%) und o-Curcumen (4.5%) identifiziert.
(Staver et al., 2018)

Studien haben belegt, dass itherische Ole, die aus entlang der Adriakiiste gesammelten H.
italicum Pflanzen isoliert wurden, reichhaltig an a-Pinen und Sesquiterpenkohlenwasserstoffen
(a-Curcumen und y-Curcumen), sowie Nerylacetat waren. Das in der Studie von Staver et al.
untersuchte dtherische Ol war reich an y-Curcumen, a-Pinen und einer signifikanten Menge an

Nerylacetat, was diese Literaturdaten unterstiitzt. (Staver et al., 2018)

y-Curcumen ist eine der Hauptkomponenten des étherischen Ols aus H. italicum. Dem Licht
ausgesetzt konnen ihre primére Zusammensetzung und Qualitdt jedoch signifikant beeinflusst
werden. Auch in dieser Studie wurden, neben y-Curcumen, als Hauptkomponenten a-Pinen, -
Selinen und Italicen identifiziert. Die fiir diese Studie untersuchten Ztherische Ole stammten
aus Bosnien & Herzegowina und wurden auf ihre Photostabilitit untersucht. Die Proben wurden
in einem Zeitraum tiber zwolf Monaten in der Dunkelheit und bei Tageslicht sowie in An- und
Abwesenheit vom Sauerstoff gelagert. Die bedeutendste Verdnderung war die Abnahme des -
Curcumen Gehalts. Via Photoreaktor hat sich die photochemische Transformation unter

realistischen Lagerbedingungen bestitigt. (Odak et al., 2019)

Durch Bestrahlung wurde eine Umwandlung des y-Curcumen, als Ergebnis der [2+2]
Photocycloaddition, zu Italicen und Isoitalicen bzw. durch Dehydrierung und Aromatisierung
zu o-Curcumen festgestellt (Abbildung 4). Dehydrierung zu a-Curcumen war begiinstigter,
wenn im Gasraum Sauerstoff vorhanden war. Durch Licht induzierte Verdnderungen waren
ausgeprigter, wenn das itherische Ol mit Inertgas angereichert war als rein an der Luft. (Odak

et al., 2019)

hv

[ .

air or N»

ecurcumene italicene isoitalicene a-curcumene

Abbildung 4: Photochemische Transformation von y-Curcumen (Odak et al., 2019)



Aufgrund der Reaktivitit kommt y-Curcumen selten in grofBeren Mengen in natiirlichen Stoffen
vor. Es zeigte sich, dass diese reaktiven Sesquiterpene lichtempfindlich sind und einer
photochemischen Umwandlung unterliegen. Daraus entsteht Italicen, das eine interessante und
seltene Vierring-Struktur hat. Wenn die urspriingliche Menge des y-Curcumen beibehalten

werden soll, muss das dtherische Ol im Dunkeln aufbewahrt werden. (Odak et al., 2019)

Wirkung und Anwendung

In den letzten zehn Jahren wuchs das Interesse an der Kultivierung von H. italicum,
hervorgerufen durch kommerzielles Interesse bzw. hohem Preis des Pflanzenmaterials und der
dtherischen Ole. Da H. italicum an felsigen sowie steinigen Boden wiichst, ist der Anbau in
Kroatien sowie Bosnien & Herzegowina bei Ziichtern beliebt geworden. Zu den
Hauptqualitdtsmerkmalen gehoren goldgelbe Farbe, der wiedererkennbare intensive Geruch,
die Reinheit, der Anteil der a-Pinene (< 25%) sowie der Anteil von Nerylacetat (> 5%). Die

Eigenschaften des Ols unterscheiden sich je nach Verwendungszweck. (Persi¢ et al., 2019)

Das itherische Ol aus H. italicum aus Kroatien wurde in Terpene und Terpenoidfraktionen
fraktioniert und mittels GC-MS analysiert. Diese wurden auf antibakterielle und antimykotische
Aktivititen untersucht. Das Screening der antimikrobiellen Aktivitit wurde mit einem
Scheibendiffusionstest durchgefiihrt und das Minimum der Hemmbkonzentration gegen
Staphylococcus aureus, Escherichia coli, Pseudomonas aeruginosa und Candida albicans
bestimmt. Die antimikrobiellen Aktivititen des Ols und seiner Terpenoidfraktion waren stéirker
gegen S. aureus und C. albicans. Gegen P. aeruginosa und E. coli hatten Terpenoidfraktion

und das étherische Ol eine schwiichere antimikrobielle Aktivitit. (Mastelic et al., 2005)

Staver et al. haben in der Studie in vitro antimikrobielle und antiproliferative Aktivitdt
untersucht. Verwendet wurde das dtherische Ol aus den Bliiten und Bléttern des H. italicum
welches in Dalmatien in Kroatien gesammelt wurde. Ziel war es herauszufinden, ob das Ol ein
moglicher Ersatz fiir Standardantibiotika und Chemotherapeutika sein kann. Die
antimikrobielle Aktivitdt wurde durch Agar-Well Diffusion und Mikroverdiinnungstests mit
Gram-positive und Gram-negative Bakterien und einer Hefe durchgefiihrt. Antiproliferative
Wirkung, Apoptose-Induktion und Zelltod auf Krebszelllinien (HeLA, MCF-7, SW620,
CFPAC-1 und MIA PaCa-2) wurden durch Zelllebensfdhigkeit, Annexin-V und
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Durchflusszytometrie untersucht. Die antimikrobiellen Analysen zeigten, dass das &dtherische
Ol eine schwache bis miBige antimikrobielle Wirkung hatte, wobei Bakterienstimme von S.
aureus und S. epidermidis dabei die empfindlichsten waren. Bei der antiproliferativen Wirkung
auf MCF-7- und HeLa-Zellen hatte das #therische Ol eine miBige Wirkung. Wihrend der
Analyse des Zellzyklus hatte die Behandlung keinen signifikanten Einfluss auf die getesteten
Zellen. Eine Ausnahme war MIA PaCa-2 mit dem hochsten Zellanstieg im Zellzyklus der Sub-
G1-Phase. In dieser Zelllinie bestand ein multipler Zelltodmechanismus mit Apoptose und
Nekrose. Diese Ergebnisse bieten ein Fundament fiir weitere Evaluierungen, die das dtherische
Ol als Naturantibiotikum, gegen Krebs sowie andere Krankheiten als alternative Verwendung

finden konnte. (Staver et al., 2018)

Bei verschiedenen Konzentrationen des #therischen Ols wurde unter kontrollierten
Versuchsbedingungen das FEiprotein inkubiert. Die Aufgabe war entziindungshemmende
Eigenschaften des #therischen Ols aus H. italicum zu bewerten. Zum Vergleich wurde als
Referenz Diclofenac-Natrium verwendet. Die Ergebnisse zeigten, je nach Konzentration, eine
Hemmung der Denaturierung vom Protein durch das Ol. Im Vergleich zum #therischen Ol war
die Wirksamkeit von Diclofenac-Natrium geringer. Dieser Effekt konnte entweder auf den
Polyphenolgehalt oder auf die synergistische Aktivitét, statt einer einzelnen Verbindung,
zuriickzufiihren sein. Die inhibitorische Konzentration (ICso) war beim itherischen Ol geringer
(296 pg/ml), wihrend der Wert bei Diclofenac-Natrium mit 590 pg/ml gemessen wurde.
(Djihane et al., 2016)

In der Studie von Drapeau et al. wurde die abwehrende Wirkung des #therischen Ols aus H.
italicum gegen Gelsen der Art Aedes aegypti getestet. Beim Test mit 25 weiblichen und 25
mannlichen freiwilligen Personen, wurde festgestellt, dass fiir die Gelse der Finger mit
dtherischem Ol 30% weniger anziehend war als ein Finger ohne #therischem Ol. Die Ergebnisse
deuten darauf hin, dass die Verwendung des Ols als Hauptwirkstoff nicht ausreichend Schutz
bietet, jedoch als sekundires Mittel, um z.B. die Dauer des Schutzes spezifischer anderer

Molekiile zu verldngern, angewendet werden konnte. (Drapeau et al., 2009)

Ebenso wurde die Wirkung von itherischen Olen aus H. italicum auf die Gelsenart Aedes
albopitus getestet. Bei einer Dosierung von 300 ppm zeigte das Ol eine hohe Toxizitit, die zu

einer Sterblichkeitsrate der Insekten von bis zu 100% gefiihrt hat. (Conti et al., 2010)

In den europdischen Léndern, besonders Italien, Spanien, Portugal und Bosnien und
Herzegowina findet H. italicum traditionell Verwendung. Zur Behandlung von diversen
Beschwerden (Allergien, Husten, Erkéltungen, Haut-, Leber- und Gallenblasenstérungen,
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Entzlindungen, Infektionen und Schlaflosigkeit) werden Blatter und Bliiten verwendet. Ebenso

verwendet man die Pflanze bei Atemweg- und Verdauungstraktbeschwerden. (Viegas et al.,

2014)

In der Mittelmeerregion sind Bliiten von H. italicum ein traditionelles Heilmittel zur
Behandlung von Darmbeschwerden und werden als Krautertee fiir Heilung von Verdauungs-,

Magen- und Darmkrankheiten eingesetzt. (Rigano et al., 2013)

Die Aktivitit von #therischen Olen von H. italicum wurde in der Studie von Han et al.
untersucht. Das Ol zeigte eine signifikante antiproliferative Wirkung und hemmte mehrere
Gewebemodellierungen, was fiir ein vielversprechendes Wundheilungspotenzial spricht. (Han

etal., 2017)

Die Stéarken von H. italicum stehen in der Wirksamkeit in Zusammenhang mit den dtherischen
Olen, die in ihren Driisenhaaren auf den Blittern und Bliiten produziert werden. Das extrahierte,
aus H. italicum Arten gewonnene étherische Ol, wird in der Aromatherapie verwendet. Wegen
narbenheilenden Eigenschaften wird das dtherische Ol zur Hautregeneration und Wundheilung
unterstiitzend eingesetzt. In einer Studie wurden die therapeutische Wirkung bzw. die klinische
Anwendung des #therischen Ols von H. italicum und mazeriertem Moschusrosendl untersucht.
Analysiert wurde die Wirkung nach kosmetischen und rekonstruktiven chirurgischen
Eingriffen. Es zeigte sich, dass Entziindungen, Odemen und Blutergiisse reduziert werden
konnten. Hervorzuheben ist, dass Nerylacetat als eines der Hauptverbindungen des dtherischen
Ols, zur Schmerzlinderung gefithrt hat. Durch anti-himatomale Eigenschaften des
Sesquiterpenketon Italidion, wird das dtherische Ol von H. italicum auch als ,,Superarnika“ in

der Aromatherapie bezeichnet. (Voinchet et al., 2007)
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3. Micromeria croatica

Abbildung 5: Micromeria croatica (Karlovi¢ et al., 2019)

Vorkommen und Morphologie

Die Familie Lamiaceae ist eine der grofiten Gruppen unter den Dikotyledonen und umfasst
mehr als 240 Gattungen. Viele Arten, die zu dieser Familie gehdren, sind hoch aromatisch. Das

liegt an duBerer Driisenstruktur, die itherisches Ol produziert. (Giuliani et al., 2008)

Die Arten der Micromeria sind als aromatische Arten sehr bekannt. Die betrdchtliche Menge
an dtherischem Ol (> 0.5%) ist ein Merkmal auf dessen Grundlage die Arten dieser Gattung in

die Unterfamilie Nepetoideae eingeordnet sind. (El-Gazzar et al., 1970)

Je nach Autor umfasst die Gattung Micromeria etwa 54 Arten, 32 Unterarten und 13 Varietéten.
Eine der in Kroatien dokumentieren Arten ist Micromeria croatica (Pers.) Schott. Zwei Arten
und vier Formen sind in Bréauchler et al. gelistet. M. croatica ist sehr variabel, ihre zahlreichen
Formen und Arten sind zum Beispiel: M. croatica f. glabrata, M. croatica f. linearilanceolata,
M. croatica f. ovalifolia, M. croatica f. multicaulis, M. croatica var. panciciana und M. croatica

var. longidens. (Brauchler et al., 2008.)

M. croatica gilt als Endem der Dinariden und ist daher in Bosnien und Herzegowina, Kroatien,
Montenegro und Serbien weit verbreitet. Auch als kroatische Felsenlippe bekannt, ist sie eine
mehrjihrige Pflanze mit zahlreichen unverzweigten oder schwach verzweigten Asten mit bis
zu 30 cm Léange. Die Blitter sind behaart, gegeniiberliegend und sitzend, die unteren etwas
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runder, die mittleren rund bis ldnglich eiférmig, die oberen sind klein und elliptisch oder
eiformig. Die zwittrigen Bliiten befinden sich auf diinnen und langen Sténgeln. Die Farbe der
Krone ist rosa-lila (Abbildung 5). Der GroBteil der Bliitezeit findet im Juli und August statt,
kann aber bereits im Juni beginnen und sogar bis zum September dauern. Die Art kommt in
einer Hohe von 150 bis 2000 Meter iiber dem Meeresspiegel vor und ist in Rissen von Kalkstein,

Dolomit Gestein, und Kalkstein-Dolomit zu finden. (Sili¢ 1990b)

Chemische Zusammensetzung

In der Studie von Kremer et al. wurden 100 g getrocknetes, oberirdisches Pflanzenmaterial drei
Stunden lang in einer Apparatur nach Clevenger einer Hydrodestillation unterzogen. Das
erhaltene itherische Ol wurde mittels Na;SOs4 getrocknet und 1pl fiir GC-FID
(Flammenionisationsdetektor) und GC-MS fiir Analysen verwendet. Fiir die Analyse wurden
itherische Ole aus M. croatica aus Baéi¢ kuk (Abk. BK), Spilji¢ Plane (Abk. SP) und Bojinac
(Abk. BO), alle aus Kroatien, verwendet. Die Aufgabenstellung war, mogliche bzw.
gegenseitige Ahnlichkeit sowie die Variabilitit ihrer chemischen Zusammensetzung, in
Abhéngigkeit des oOrtlichen Ursprungs, zu bestimmen. Die spezifischen, identifizierten
Verbindungen und ihre Prozentsitze sind in Tabelle 3 zusammengestellt. Die Gesamtausbeute
des Ols, bezogen auf das Trockengewicht, ergab 1.9% (BK), 0.7% (SP) und 2.3% (BO).
(Kremer et al., 2012a)

Baci¢ kuk (BK): 39 Verbindungen, die 94.7% des gesamten Ols aus M. croatica ausmachten,
wurden identifiziert. Das Ol war durch hochkonzentrierte, sauerstoffhaltige Monoterpene
(34.2%) und Monoterpenkohlenwasserstoffe (25.2%) charakterisiert (Tabelle 4).
Sauerstoffhaltige Sesquiterpene machten 23.1% des Ols aus, von denen Caryophyllenoxid
(22.3%) die Hauptverbindung war. Weitere Hauptverbindungen waren Linalool (5.9%),
Limonen (5.8%) und B-Caryophyllen (5.7%).

Spilji¢ Plane (SP): 36 identifizierte Verbindungen, die 90.5% des #therischen Ols aus diesem
Gebiet ausmachten. Dabei wurden sauerstoffhaltige Monoterpene (35.7%), gefolgt von
sauerstoffhaltigen Sesquiterpenen (20.0%) bestimmt. Als Hauptverbindung wurde
Caryophyllenoxid (18.2%) festgestellt. Ebenso waren B-Caryophyllen (9.8%) und Limonen
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(6.5%) vorhanden. Nur in diesem speziellen itherischen Ol wurde sauerstoffhaltiges

Monoterpen Isoborneol (6.3%) identifiziert.

Bojinac (BO): 27 identifizierte Komponenten, die 92.85% des &therischen Ols ausmachten.

Hauptverbindungen des Ols dieser Proben waren Sesquiterpenkohlenwasserstoffe p-

Caryophyllen (24.5%). Caryophyllenoxid (10.9%) war der niichsthiufigste Bestandteil des Ols

aus dieser Gegend. (Kremer et al., 2012a)

Tabelle 3: Phytochem. Zs. (%) itherischer Ole aus M. croatica (Kremer et al., 2012a)

Lokalitét (Ausbeute in %)

Verbindungen RI BK SP BO
1 | a-Thujen 924 0.6 - -
2 | a-Pinen 935 0.3 - 0.2
3 | Camphen 947 0.5 0.9 0.9
4| Oct-1-ene-3-ol 974 0.8 1.1 1.3
5 | Myrcen 988 1.7 1.3 2.2
6 | Linalooloxid 991 0.9 1.2 0.6
7| 8-3-Caren 1008 1.6 1.4 2.3
8 | a-Terpinen 1016 4.9 2.4 2.6
9| p-Cymen 1021 2.7 2.2 1.8
10 | Limonen 1028 5.8 6.5 4.2
11| (Z)-f-Ocimen 1032 1.6 0.4 0.6
12 | y-Terpinen 1057 2.9 2.7 3.5
13 | Sabinenhydrat 1065 0.8 1.5 1.1
14| Terpinolen 1085 2.1 - 1.8
15 | Linalool 1097 5.9 2.6 3.9
16 | a- Campholenal 1122 1.3 0.8 1.7
17| allo-Ocimen 1128 0.5 1.4 1.2
18| cis-Verbenol 1137 0.5 0.3 -
19 | Camphor 1143 0.6 2.3 2.1
20 | Isoborneol 1155 - 6.3 -
21 | Borneol 1165 3.0 4.4 1.7
22 | Terpinen-4-ol 1174 2.1 0.9 1.3
23 | a-Terpineol 1186 1.9 0.5 0.7
24 | Myrtenol 1194 0.8 1.1 1.7
25 | trans-Carveol 1216 0.9 0.6 1.2
26 | Nerol 1227 3.0 1.2 1.6
27| Methyl thymol ether 1230 1.1 0.8 0.3
28 | Carvacrol methyl ether 1241 5.5 4.2 0.3
29 | Geraniol 1249 1.7 1.9 0.9
30 | Isobornylacetat 1283 0.2 1.3 0.4
31| Thymol 1290 0.6 1.1 1.1

14




Fortsetzung Tabelle 3: Phytochem. Zs. (%) itherischer Ole aus M. croatica (Kremer et al., 2012a)

32| Carvacrol 1298 1.4 1.6 1.7
33| a-Cubeben 1345 4.7 4.1 3.9
34 | Nerylacetat 1358 1.2 - 0.9
35| (E)-Caryophyllen 1417 5.7 9.8 24.5
36 | B-Copaen 1430 0.9 - 1.2
37| Aromadendren 1439 0.4 1.2 0.9
38| 8-Cadinen 1522 0.5 0.5 1.3
39 | Spatulenol 1578 0.8 0.3 1.2
40 | Caryophyllenoxid 1582 22.3 18.2 10.9
41 | Viridiflorol 1592 - 1.5 3.7

RI= Retentionsindex, BK= Ba¢i¢ kuk, SP= Spilji¢ Plane BO=Bojinac

Tabelle 4: Hauptgruppen chem. Komponenten (%) des itherischen Ols aus M. croatica (Kremer et al., 2012a)

Lokalitat
Verbindungen BK SP BO
1 | Monoterpenkohlenwasserstoffe 25.2 19.2 21.3
2 | Sauerstofthaltige Monoterpene 34.2 35.7 24.5
3 | Sesquiterpenkohlenwasserstoffe 12.2 15.6 26.8
4 | Sauerstoffhaltige Sesquiterpene 23.1 20.0 15.8

BK= Bagi¢ kuk, SP= Spilji¢ Plane BO=Bojinac

Obwohl die Wirksamkeit der Lamiaceae-Arten wahrscheinlich auf Bestandteile ihres
dtherischen Ols oder Flavonoide zuriickzufithren ist, konnte das Vorhandensein von
Mikroelementen mit diesen Komponenten einen synergistischen Effekt haben. Ziel einer Studie
waren Einblicke in mikromorphologische Merkmale von aus Kroatien und Bosnien und
Herzegowina stammenden und gesammelten M. croatica zu gewinnen. Des Weiteren wurden
der Gehalt an Makroelementen und Spurenelementen untersucht. Der Gehalt der
Makroelemente (Na, K, Ca und Mg), sowie Spurenelemente (B, Fe, Cu, Mn, Zn, Al, Pb, Cr,
Cd, Ni, Hg und As) wurde via ICP-OES (Optische Emissionsspektrometrie mit induktiv
gekoppeltem Plasma) durchgefiihrt. (Kremer et al., 2012a)

Die Studie hat ergeben, dass unter den identifizierten Bestandteilen des itherischen Ols am
héufigsten Caryophyllenoxid und B-Caryophyllen vorkamen. Die Analyse des Makroelement-
und Spurenelementgehalts ergab deutlich hohere Anreicherung der Kaliummenge (8.730-
10.080 mg/kg) als andere Makroelemente wie Na, Ca und Mg. Der Gehalt an Spurenelementen
betrug 0.12 (Cr) bis 78.00 mg/kg (Fe). Unterhalb der Nachweisgrenze lang der Gehalt von Cd,
Ni, Hg und As. (Kremer et al., 2012a)
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Tosi¢ et al. flihrten eine Studie iiber in vitro kultivierten M. croatica durch, um biologische
Aktivitdt und phytochemisches Profil mit wildwachsenden Pflanzen zu vergleichen, sowie den
Gehalt und die Zusammensetzung des itherischen Ols zu bestimmen. Fiir die Analyse wurden
wildwachsende Pflanzen im vegetativen Entwicklungsstadium und zwei Proben aus
mikrovermehrten Pflanzen ausgewéhlt. Diese wurden ohne Wachstumsregulatoren kultiviert
oder waren vier Wochen lang 0.3 uM Kinetin ausgesetzt. Nach angegebenem Verfahren aus
dem Europdischem Arzneibuch 8.0, wurden getrocknete oberirdische Pflanzenteile drei
Stunden lang in einer Apparatur nach Clevenger einer Hydrodestillation unterzogen. (ToSi¢ et

al., 2019)

In den #therischen Olen aus wildwachsenden Pflanzen wurden 35 Verbindungen gefunden.
Diese gehorten zu verschiedenen Terpenoidfraktionen und machten {iber 90% der gesamten
fliichtigen Bestandteile aus. Mit der Mehrheit an sauerstoffhaltigen Monoterpenen waren
Monoterpene (46.61%) leicht hoher als Sesquiterpene (44.37%). Als Hauptverbindungen des
dtherischen Ols wurden Borneol (25.28%), a-Cadinen (16.80%) sowie B-Vetivenen (10.54%)
identifiziert. (ToSi¢ et al., 2019)

Bei mikrovermehrten Pflanzen wurden 37 (ohne Wachstumsregulatoren) bzw. 36 (mit
Erginzung von Kinetin) Verbindungen festgestellt. In diesen Proben dominierten mit 74.72%
Monoterpene, wobei mehr als 86% nachweislich zu sauerstoffhaltigen Monoterpenoiden
zuzuordnen waren. Hauptverbindungen des étherischen Ols waren Borneol (20.30%), Geranial
(11.93%) wund cis-p-Mentha-1(7),8-dien-2-0l  (8.06%). Fiir die Produktion von
sauerstofthaltigen Monoterpenen ist die mit Kinetin ergénzte Pflanze zu bevorzugen. Hier
waren Geranial mit 33.53% und cis-p-Mentha-1 (7),8-dien-2-ol mit 23.69% Anteilen deutlich
hoher. (Tosi¢ et al., 2019)

Das Ergebnis dieser Studie zeigte, dass im Vergleich zu wildwachsenden Pflanzen der
Prozentsatz der Sesquiterpenoide bei mikrovermehrter M. croatica niedriger war. Festgestellt
wurde auch, dass der Gehalt und die Zusammensetzung der itherischen Ole durch in vitro
Kulturbedingungen bzw. Pflanzenwachstumsregulatoren beeinflusst werden konnen. (Tosi¢ et

al., 2019)

Slavkovska et al. untersuchten unterschiedliche Micromeria Arten aus Serbien, die zur Sektion
Pseudomelissa (Micromeria thymifolia, M. albanica, M. pulegium) und Eumicromeria (M.
croatica, M. juliana, M. parviflora) gehoren. M. croatica wurde in der Beli Rzav Schlucht
gesammelt. Wie in vielen Studien dieser Art iiblich, wurden getrocknete oberirdische
Pflanzenteile drei Stunden lang in einer Apparatur nach Clevenger einer Hydrodestillation
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unterzogen. Hauptverbindungen der Analyse des itherischen Ols waren Sesquiterpene (66.9%),
unter welchen den groften Anteil Caryophyllenoxid (24.4%) und 6-Cadinen (10.9%)
ausmachten. Mit 10.8% war das bizyklische Monoterpen Borneol enthalten, sauerstofthaltige

Terpene vom Menthan-Typ machten 1.7% aus. (Slavkovska et al., 2005)

Gemeinsamkeit bei Eumicromeria Arten war der hohere Gehalt von Borneol, p-Cymol,
Hexahydrofarnesylaceton und ein geringerer Gehalt an Piperitonoxid. Die Ausbeute des
4therischen Ols war gering (0.05%-0.13%), obwohl der Gehalt der Sesquiterpene mit 34.3%-
66.9% iiberwiegte. (Slavkovska et al., 2005)

Vuko et al. haben zum Teil aus der gleichen Gegend wie Kremer et al. #therische Ole der
endemischen M. croatica aus dem Gebiet Velebit, Gebirgszug in Kroatien, untersucht.
Gesammelt wurde in Bojinac, Baci¢ kuk (beide wie in der Kremer et al. Studie) und
Stupacinovo. Nach einer GC und GC-MS Analyse, ergab die chemische Zusammensetzung
einen hohen Prozentsatz an Sesquiterpenen und Monoterpenen. Das #therische Ol aus Bojinac
war reichhaltig an Sesquiterpenen [-Caryophyllen (25.2%) und sauerstofthaltigem
Caryophyllenoxid (10.1%). Beim itherischen Ol aus Bagié¢ kuk war die Menge an Monoterpen
hoher als jene der Sesquiterpene. Das sauerstoffhaltige Sesquiterpen-Caryophyllenoxid wurde
als Hauptverbindung des Ols mit einem Anteil von 21.1% identifiziert. Analyse aus
Stupacinovo ergab als Hauptverbindungen Caryophyllenoxid (20.2%) und B-Caryophyllen
(10.2%). (Vuko et al., 2019; Kremer et al., 2012a)

Im Vergleich zu den Ergebnissen aus der Studie von Kremer et al. waren aus den Gegenden
Bojinac und Bagi¢ kuk und je nach jihrlicher Olzusammensetzung, feststellbare qualitative und
quantitative Unterschiede zu sehen. Hauptkomponenten der Zusammensetzung blieben dabei
jedoch gleich. In der Abbildung 6 sind gemeinsame Komponenten der Zusammensetzung aus
den drei Gegenden in der Mitte, in der Abbildung griin gefdrbt, gruppiert. Am Rand der
Abbildung 6 sieht man die qualitativen Unterschiede zwischen den jeweiligen Orten. (Vuko et

al., 2019; Kremer et al., 2012a)
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Abbildung 6: Zs. der Hauptkomponenten aus Bojinac, Ba¢i¢ kuk und Stupacinovo (Vuko et al., 2019)
Blau: Komponente aus Bojinac und Stupacinovo Violett: Komponente aus Bojinac und Bacié¢ kuk
Rot: Komponente aus Stupaé¢inovo Gelb: Komponente aus Stupacinovo und Bacié¢ kuk

Schlussfolgerung der Studie besagte, dass aus dem Gebiet Velebit B-Caryophyllen und
Caryophyllenoxid (Abbildung 7) Hauptkomponenten der Zusammensetzung des &therischen
Ols aus M. croatica waren. (Vuko et al., 2019)
CH
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Abbildung 7: Links: B-Caryophyllen; Rechts: Caryophyllenoxid
(Strukturformel entnommen von chemicalize.com by ChemAxon)

Die kroatische Felsenlippe dhnelt der endemischen M. pseudocroatica, die im
Mittelmeerabschnitt Kroatiens (Halbinsel Peljesac) vorkommt. (Sili¢ 1990b) Um zusitzliche
Analysen der Gattung Micromeria, besonders bezogen auf M. pseudocroatica, durchzufiihren,
beschéftigen sich Kremer et al. Zudem gab es iiber pseudocroatica keine Daten {iber dtherische
Ole, die mikromorphologischen Merkmale und die Makro- und Spurenelemente. Die

iiberirdischen, wildwachsenden Pflanzenteile wurden aus den Orten Pijavicino (Abk. PI) und
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Prapratno (Halbinsel PeljeSac, Abk. PR) untersucht. Hauptkomponenten der Analyse sind in
Tabelle 5 aufgelistet. Caryophyllenoxid war sowohl in dieser Studie als auch in der Studie iiber
M. croatica (Kremer et al., 2012a) die Hauptverbindung der #therischen Ole. (Kremer et al.,
2012b)

Tabelle 5: Hauptkomponenten M. pseudocroatica aus Pijavicino und Prapratno (Kremer et al., 2012b)

Angabe in % aus Gebiet

Hauptkomponenten Pijavi¢ino |Prapratno
sauerstofthaltige Monoterpene 47.3 43.7
Borneol 22.7 24.8
Campher 16.1 13.9
Sesquiterpenkohlenwasserstoffe | 23.9 32.8
B-Caryophyllen 11.9 17.8
Caryophyllenoxid 9.3 7.4

Untersuchungen der Makroelemente ergaben den hdochsten Anteil an Calcium mit 13223.83
mg/kg (PI) und 13202.69 mg/kg (PR). Unter Mikronéhrstoffen (B, Fe, Cu, Mn und Zn) hatte
Eisen mit 100.68 mg/kg (PI) und 326.48 mg/kg (PR) den hochsten Gehalt. Bezogen auf die
Studie iiber M. croatica (Kremer et al., 2012a), wurde in dieser ein sehr hoher Gehalt an Kalium
festgestellt, wihrend dieser bei M. pseudocroatica niedriger ausfiel. Das deutet darauf hin, dass
die Anreicherung von Kalium moglicherweise durch genetische Besonderheiten beeinflusst
wird. Der Gehalt an anderen Makroelementen in M. croatica war signifikant niedriger als in M.

pseudocroatica. (Kremer et al., 2012b)

Wirkung und Anwendung

M. croatica ist eine der sechs in Kroatien vorkommenden Micromeria-Arten, die aufgrund
antimikrobieller und antioxidativer Aktivititen in der Volksmedizin eingesetzt werden.
(Kremer et al., 2012a) Ihre Arten werden als Beruhigungsmittel, Anésthetikum, Antiseptikum,
Abtreibungsmittel und Antioxidans verwendet, sowie als entziindungshemmendes und
antirheumatisches Mittel. (Oztiirk et al., 2011) Micromeria, die zu einer Gruppe komplexer

Gattungen gehort und deren Krauter und Straucher eine medizinische Wirkung haben, werden
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in der Volksmedizin gegen Herzerkrankungen, Kopfschmerzen und Wundhautinfektionen
angewendet. Ebenso gilt sie als krampflosend, stimulierend und schleimlésend. In der

Volksmedizin wird sie als Krautertee und Ersatz fiir Minze verwendet. (Brauchler et al., 2008)

Das itherische Ol der M. croatica und ihre Hauptkomponenten B-Caryophyllen sowie
Caryophyllenoxid wurden auf antiphytovirale Wirkung an Pflanzen, die mit Satelliten-RNA
und Gurkenmosaikvirus infiziert waren, getestet. Die antiphytovirale Probe zeigte, dass
gleichzeitige Inokulation der Satelliten assoziierten Gurkenmosaikvirus mit itherischem Ol
oder Bestandteilen des Ols eine Minderung der Viruskonzentration und der Lésionen auf den
Blittern festzustellen war. Ebenso zeigte sich diese Wirkung bei Behandlung von Pflanzen vor
einer Inokulation. Weitere Analysen bestanden darin die antivirale Wirkung des &therischen
Ols durch Tests der Expression eines Pflanzengens gegen Krankheitserreger zu bestimmen.
Alternative Oxidase (AOX) ist die terminale Oxidase des Cyanid-resistenten, alternativen
Atemwegs in Pflanzen, und wurde in die Resistenz gegen Viren einbezogen. Die Behandlung
mit dtherischem Ol verinderte das AusmaB der alternativen Oxidase-Genexpression in
infizierten Arabidopsis-Pflanzen, was auf einen Zusammenhang zwischen der Behandlung mit
dtherischen Olen, der AOX-Genexpression und der Entwicklung einer Virusinfektion hinweist.

(Vuko et al., 2019)

Um die minimale Hemmkonzentration (MHK) und die minimale bakterizide Konzentration
(MBK) zu bestimmen, wurde unter Anwendung der Mikrobouillon-Verdiinnungsmethode die
antimikrobielle Aktivitidt von methanolischen Extrakten von M. croatica analysiert. Unter sechs
getesteten Bakterienstimmen waren Bacillus cereus und S. aureus die empfindlichsten
Mikroorganismen. Es zeigte sich auch, dass methanolische Extrakte, die aus mikrovermehrten
M. croatica Pflanzen stammten, ein grof3eres antibakterielles Potenzial als wildwachsende M.
croatica haben. Daraus ldsst sich schlieBen, dass bei in vitro kultivierten Pflanzen die

Produktion von antimikrobiellen Mitteln begiinstigt sein kann. (Tosi¢ et al., 2019)

Antioxidationsaktivititen von drei Micromeria Arten aus Kroatien (M. croatica, M. juliana und
M. thymifolia), wurden unter Verwendung von flinf verschiedenen Antioxidans-Assays im
Vergleich zu polyphenolischen Pflanzenbestandteilen und Referenzantioxidantien bewertet. Es
wurde eine starke positive Korrelation zwischen den antioxidativen Aktivitidten und dem Gehalt
an Phenolsduren und Tanninen gefunden. Dabei ergab die Analyse, dass M. croatica an
antioxidativen Polyphenolen die reichste und wirksamste der untersuchten Pflanzen war.
Natiirliche Antioxidantien werden seit Jahrzehnten untersucht, um jene Verbindungen zu

finden, die gegen Krankheiten, verursacht durch oxidativen Stress und radiale Schiden,
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schiitzen. Oxidativer Stress ist mit pathogenetischen Mechanismen vieler Krankheiten,
Arteriosklerose, neurodegenerativen Erkrankungen, Krebs, Diabetes und entziindlichen
Erkrankungen sowie Alterungsprozessen verbunden. Micromeria Arten kdnnen dabei fiir die
Vorbeugung und Therapie von Krankheiten, an welchen freie Radikale und Oxidationsmittel
beteiligt sind, eine gro3e Bedeutung haben. Neben diesen Wirkungen konnten diese Arten auch
fiir die Entwicklung von antioxidativen Lebensmittelzusatzstoffen einen Stellenwert haben.

(Vladimir-Knezevi¢ et al., 2011)

Nachdem in dieser Studie festgestellt wurde, dass einige Arten der Micromeria antioxidative
Aktivititen haben, wurde hepatoprotektive Wirkung bzw. Schutzwirkung des ethanolischen
Extrakts von M. croatica gegen akute Leberschiden und durch Tetrachlormethan induzierte
Fibrose untersucht. Um ein chromatographisches Profil des ethanolischen Extrakts von M.
croatica zu erstellen und Hauptverbindungen zu identifizieren und zu quantifizieren, wurde
Hochleistungsfliissigkeitschromatographie (HPLC) eingesetzt. Diese ergab Rosmarinsédure als
die Hauptphenolsiure. Ergebnisse dieser Studie zeigten, dass Méuse, die mit Tetrachlormethan
berauscht waren, eine Lebernekrose und oxidativen Stress entwickelten. Dies wurde durch
signifikanten Anstieg der Serumaktivitit von ALT (Alanin-Aminotransferase) in der Leber
nachgewiesen. Daraus lieB3 sich feststellen, dass die antioxidativen Bestandteile von M. croatica
gegen schédliche Wirkungen, erzeugt durch CCls freie Radikale, Wirkung zeigten. Die
hepatoprotektiven und antifibrotischen Wirkungen waren mit Silymarin, einem bekannten

Standard-Hepatoprotektivum, vergleichbar. (Vladimir-Knezevi¢ et al., 2015)
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4. Picea omorika

Abbildung 8: Picea omorika (Nikoli¢ et al., 2011)

Vorkommen und Morphologie

Picea omorika (Panci¢) Purkyne aus der Famillie der Pinaceae, auch bekannt unter dem Namen
serbische Fichte, ist ein Relikt und eine endemische Baumart, die in Westserbien in stark
fragmentierter natiirlicher Verbreitung und Ostbosnien und Herzegowina zu finden ist. Sie hat
eine uneinheitliche Bevolkerungsstruktur und ist als gefidhrdete Pflanze auf der roten Liste der
IUCN (international Union for Conservation of Nature and Natural Resources) zu finden.
Weniger als die Hélfte der Flache befindet sich in Serbien. Die meisten Bdume der Population
findet man im Grenzgebiet zwischen zwei Léndern auf der rechten Seite des Mittelflusses
Drina. Thre Hauptlebensrdume in Serbien sind auf dem Gebirge Tara, den dazugehorigen
Zvezda, Vidaca und Crni Vrh sowie der MileSevka Schlucht. Eine kleine natiirliche und

isolierte Population wichst zwischen den Bergen Zlatar und Jadovnik. (Nikoli¢ et al., 2009)

Wie alle anderen Nadelbdume produziert P. omorika eine Mischung fliichtiger Verbindungen,
die als itherische Ole oder Oleoresine bezeichnet werden. Diese sind in Zweigen, Nadeln,

Knospen, Zapfen und Harzkanidlen gespeichert. (Nikoli¢ et al., 2020)

Der Baum ist 30-40 m hoch und hat einen Durchmesser von etwa 50-60 cm. Er hat einen
geraden und schlanken Stamm und eine schmale Pyramidenkrone. Die Rinde ist diinn und

rotbraun. Die Nadeln sind etwa 10 bis 20 mm lang und 1.5 bis 2 mm breit. Die Oberseite ist
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stumpf oder kurzspitzig, nicht stechend, dunkelgriin, glinzend und die Unterseite zeigt zwei
Reihen von Stomata. Die Knospen sind klein, ohne Harz und haben eine kastanienbraune Farbe.

Der Samen ist sehr klein und reift im selben Jahr. (Sili¢ 1990a)

Chemische Zusammensetzung

Im Jahr 2009 fiihrten Nikoli¢ et al. eine Studie, in der aus vier serbischen Populationen von P.
omorika 49 Komponenten identifiziert wurden. Dominierende Bestandteile waren
Monoterpene und Sesquiterpene, die 88.8% des #therischen Ols ausmachten. Bornylacetat,
Camphen und a-Pinen waren dabei die dominantesten Verbindungen (Abbildung 9). Diese drei
Monoterpene machten 60.8% des dtherischen Ols aus. Ebenso wurden vierzehn weitere
Verbindungen identifiziert. In der Reihenfolge der Haufigkeit aufgezéhlt, handelte es sich dabei
um o-Cadinol, Limonen, Santen, (E)-Hex-2-enal, T-Cadinol, y-Cadinen, Tricyclen, Myrcen, 3-
Pinen, Borneol, Germacren D, a-Muurolen und zwei unbekannte Verbindungen mit mittlerem
bis hohem Gehalt. Alle untersuchten natiirlichen Populationen von P. omorika aus Serbien
waren dhnlich. Einige kiinstliche Gruppen oder einzelne Bédume der serbischen Fichte aus
Bosnien und Herzegowina, Deutschland oder Kanada unterscheiden sich geringfiigig um

hohere Werte von Limonen sowie anderer Verbindungen. (Nikoli¢ et al., 2009)
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Abbildung 9: v. 1. n. r. Bornylacetat, Camphen, a-Pinen
(Strukturformel entnommen von chemicalize.com by ChemAxon)

In einer dlteren Studie von Janczi€ et al. aus 1993 wurden die wasserdampffliichtigen Nadelole
der serbischen Fichte aus zwei Herkiinften in Serbien, auBerhalb ihres natiirlichen
Verbreitungsgebietes sowie aus einem Anbau in Deutschland (Hamburg), untersucht. Alle
Proben zeigten im Wesentlichen das gleiche Terpenmuster, wobei Bornylacetat als

Hauptkomponente auftrat. Die zwei Jahre alten Nadeln wurden von zehn Baumen aus jedem
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Ort gesammelt: Eine 40 Jahre alte Kultur aus Bela Zemlja in Zlatibor und eine gleichaltrige
Kultur aus dem Arboretum der forstwirtschaftlichen Fakultdt in Beograd. Die Proben der
fliichtigen Ole wurden mittels Gaschromatographie mit einem Perkin-Elmer Sigma 2B-
Gaschromatographen analysiert. Zur Veranschaulichung ist in Tabelle 6 die Zusammensetzung
der Terpenoide fliichtiger Ole abgebildet. Die Peakzahlen in der Tabelle sind so angegeben,
wie sie in den Original-Chromatogrammen mit dem entsprechenden Namen der
Terpenoidverbindung erschienen sind, wenn sie durch Vergleich mit einer authentischen

Verbindung identifiziert wurden. (Janczi¢ et al. 1993)

Tabelle 6: Nadelol Zs. der serb. Fichte der P. omorika aus 3 verschiedenen Gebieten (Janczi¢ et al. 1993)

Hamburg
Klasse II:IeOak Komponenten ggl* Zlatibor | Beograd | n0.183 | no.186
Monoterpenkohlenwasserstoffe
5 Santen 0.7 1.6 1.6 1.7 1.7
Tricyclen| 0.9 0.8 0.8 1.8 1.2
7 a-Pinen 1.0 5.1 3.8 11.0| 10.1
8 Camphen 1.0 7.4 1.1 15.6] 12.1
9 B-Pinen 1.2 0.6 0.7 0.9 1.0
10 Myrcen 1.4 23 0.9 4.1 0.9
Limonen/ B-
14 Phellandrgn 1.8 10.2 2.5 10.6 7.8
16 Terpinolen| 2.9 0.9 0.8 0.4 0.4
Sauertoffhaltige Monoterpene
22 a-Terpineol | 4.2 13.8 4.6 1.1 1.1
23 Citronellol| 5.2 2.3 0.8 1.4 0.7
25 Bornylacetat| 5.9 44.9 4491 245| 198
26 Geranylacetat| 6.8 0.4 0.4 0.7 0.3
Sesquterpenoide
27 Caryophyllen| 7.1 0.5 0.8 1.1 0.6
28 Humulen| 7.4 0.3 0.9 0.7 0.4
29 unbekannt | 7.6 1.8 1.1 0.3 0.7
30 unbekannt | 7.6 0.4 2.7 1.9
31 unbekannt | 7.8 0.6 1.4 0.7 0.7
32 unbekannt| 7.9 1.6 2.9 0.7 0.7
33 unbekannt| 7.9 2.6 1.5 34 2.9
35 unbekannt | 8.8 0.9 23 1.2 1.7
36 unbekannt| 8.9 1.0 3.0 1.7 2.2
Ausbeute an Olen** 0.16 0.07| 0.16| **x*

Konzentration der Komponenten in Flichenprozent des gesamten Terpenoide.
+=Spuren; **=Ausbeute an Olen; ***=nicht definiert
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Das Terpenmuster der fliichtigen Ole von P. omorika (Bornylacetat, Camphen, o-Pinen,
Limonen/B-Phellandren, Myrcen, Santen, Tricyclen und Citronellol) ist ein charakteristisches
Merkmal fiir Nadelole der Familie Pinaceae und ist durch Camphen, Kampfer und Bornylacetat
gekennzeichnet. Dieses konsistente und charakteristische Muster der Terpene zeigte, dass
unabhingig von der geografischen Lage der Proben, die Terpenzusammensetzung signifikant

genetisch kontrollierbar ist. (Janczi¢ et al. 1993)

Nikoli¢ et al. untersuchten itherische Ole der endemischen und sub-endemimschen
Nadelbaume von P. omorika, P. holdreichii und P. peuce nach Terpenklassen und iiblichen
Terpenverbindungen. Die Proben stammten aus dem zentralen Teil der Balkanhalbinsel Serbien
und Montenegro. Je nach geomorphologischen, klimatischen und genetischen Faktoren,
wurden unterschiedliche Merkmale der Populationen, in Kombination mehrerer Verbindungen,
festgestellt. P. omorika zeigte dabei die hochste Haufigkeit sauerstofthaltiger Monoterpene und
Sesquiterpenen, jedoch eine geringe Hiufigkeit an Kohlenwasserstoffen, insbesondere an
Sesquiterpenen. Die Unterschiede der einzelnen Komponente sind in Abbildung 10 dargestellt.

(Nikolic et al., 2011)

40 —

30 —

10 —

u-Pinen [3-Pinen Camphen Limonen Bomylacetat B-Caryophyllen Germacren D a-Cardinol

. Picea omorika . Pinus holdreichii [ ] Pinus peuce

Abbildung 10: Menge an Hauptterpenen in %. (Nikolic et al., 2011)

Sechs Monoterpene (a-Pinen, B-Pinen, 3-Caren, Phellandren, Camphen und Limonen) wurden
in den Nadeln von Picea abies, P. omorika und Picea pungens bestimmt. Die Ermittlung wurde
mit GC nach der Extraktion von iiberkritischer Fliissigkeit mit Kohlendioxid, bei einem Druck

von 20 MPa und einer Temperatur von 80 °C, durchgefiihrt. Bei der Hochdruckextraktion
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wurde die hochste Menge an Monoterpenen festgestellt. Fiir die Extraktion von diesen zeigte
sich diese Methode als sehr gut geeignet. Die Proben der P. omorika Nadeln wurden ebenso
auf Verdanderungen durch die Temperatur bestimmt. Der Einfluss von 4 °C bis -18 °C (Lagerung
im Kiihlschrank) und auch die Lagerung in fliissigem Stickstoff hat den Inhalt verédndert. Bei
diesen gelagerten Proben nahm der Monoterpengehalt mit der Temperatur ab. Es gab
signifikante Unterschiede zwischen dem Monoterpengehalt einzelner Fichtensorten. In P.
omorika waren Monoterpene Limonen (34.3%), a-Pinen (30.4%) und Camphen (30.1%) die
reprasentativsten. Zusammen mit B-Pinen, bildet a-Pinen als der wichtigste Kohlenwasserstoff

die Basis fiir das dtherische Terpentindl. (Sedlakova et al., 2003)

In einer der neueren Studien von Nikoli¢ et al. wurde zum ersten Mal aus Zweigen von sieben
natiirlichen Populationen der P. omorika aus Serbien die Variabilitit von fliichtigen Stoffen
mittels Dampfraumanalyse untersucht. Im gesamten chemischen Profil waren
Monoterpenkohlenwasserstoffe als fliichtige Verbindungen mit 95.7% identifiziert. Die
hiufigsten Verbindungen waren a-Pinen (29.5%), B-Pinen (25.7%) und Myrcen (13.0%), was
einem Durschnitt von 68.2% fliichtiger Bestandteile entspricht. Ebenfalls wurden neun
Bestandteile mit mittleren bis hohen Mengen ermittelt: Tricyclen, Camphen, a-Phellandren, d-
3-Caren, p-Cymol, B-Phellandren, Terpinolen, (E)-Caryophyllen und Germacren D. In der
Abbildung 11 sind die Unterschiede fliichtiger Bestandteile aus den sieben Proben von P.
omorika abgebildet. (Nikoli¢ et al., 2020)
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Abbildung 11: Untersch. fliichtiger Bestandteile aus sieben Populationen von P. omorika (Nikoli¢ et al., 2020)
ZVI: Zvijezda, STU: Stula, BI: Bilo, CRST: Crvene Stene
Mil: Milesevka Schlucht, VRA: Vranjak, ZP: Zmajevacki Potok
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Die Profilunterschiede der Hauptterpene konnten durch verschiedene verwendete Methoden
erklart werden: Luftgetrocknete Proben bei Raumtemperatur, Homogenisierung der Proben vor
Isolierung und Gewinnung des dtherischen Ols durch verschiedene Methoden. (Nikoli¢ et al.,

2020)

Wirkung und Anwendung

Die Pinaceae Familie umfasst viele kommerziell bekannte Bdiume wie Tannen, Hemlocktannen,
Lirchen, Zedern, Kiefer und Fichten. (Kurose et al., 2007) Atherische Ole aus nadelférmigen
Blattern der Fichte haben verschiedene Aktivititen wie antimikrobielle, antivirale und
entziindungshemmende Wirkung. Sie wirken zudem antidepressiv, desinfizierend und

wundheilend. (Abylaeva et al., 2020)

Mercier et al. stellten in einer Studie fest, dass Wirkungen von a- und B-Pinen in Abhingigkeit
von Zusammensetzung der Monoterpene und Sesquiterpene variieren konnen. FEinige
spezifische Studien zeigten, dass B-Pinen zusammen mit a-Pinen und anderen Terpenen
zytotoxisch, bakterizid, fungizid, insektizid waren und gegen Osteoklasten wirkten. Ebenso
wirkten sie als Beruhigungsmittel, antioxidativ, antiproliferativ und als Pestizid. Wenn a- und
B-Pinen die Hauptverbindungen eines itherischen Ols sind, gewihrleisten sie eine
entziindungshemmende und analgetische Wirkung. Bei alleiniger Verabreichung zeigte -

Pinen eine méBige antimikrobielle Aktivitit. (Mercier et al., 2009)

Insbesondere Monoterpene der itherischen Olkomponenten, wie z.b a-Pinen, d-Limonen, oder
Geraniol, haben mehrere pharmakologische Wirkungen auf den Mevalonat-Metabolismus, die

fiir die tumorsupprimierende Aktivitit verantwortlich sein konnten. (Elson, 1995)

Atherische Ole der Fichte haben einen sehr angenehmen Geruch, weshalb sie auch fiir
verschiedene Diifte bzw. Parfiims, Seifenparfiims, als Geruch bei Badewasser und als
Lufterfrischer fiir Innenrdume Verwendung finden. Als besonders angenehm duftend gelten
Ole, die Ester enthalten. Als wichtigster Ester gilt Bornylacetat. Die itherischen Ole der Fichte
wirken bakterizid und werden daher zur Inhalation bei Bronchitis und Lungenerkrankungen
verwendet. Weiters wird das &therische Fichtendl zur Behandlung von Neuralgien und

Schleimhautentziindungen eingesetzt. (Mileti¢ et al., 2004)
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Suskalo et al. beschiftigten sich mit dem antioxidativen und antimykotischen Stoffwechsel von
P. omorika und drei weiteren Arten aus dem Gebiet der Stadt Banja Luka (Bosnien und
Herzegowina). Dabei wurden zwei verschiedene Vegetationsperioden, Frithling und Herbst,
untersucht und mit wildwachsenden Bdaumen verglichen. Der Vergleich vieler Eigenschaften,
wie z.B. antioxidative Aktivitdt der Gesamtphenole, antimykotische Aktivitéit in Bldttern und
Nadeln und Proteinkonzentration, haben deutlich gezeigt, dass das Isoenzymperoxidase-Profil
unterschiedlich war. Die Bédume aus dem Stadtgebiet hatten im Friihjahr eine erhdhte
antimykotische Aktivitit, auch wenn diese Anderung nicht mit dem Gesamtphenolgehalt und
der antioxidativen Aktivitit zusammenhing. Die Studie bestétigte, dass Umweltbedingungen
im Stadtgebiet die untersuchten Pflanzenarten zweifellos dazu angeregt hat unterschiedliche
antioxidative und antimykotische Strategien zur besseren Anpassung zu entwickeln. (Suskalo

etal., 2018)
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5. Satureja subspicata

Abbildung 12: Satureja subspicata (Redzi¢ et al., 2006)

Vorkommen und Morphologie

Satureja subspicata Bartl. Ex Vis. aus der Familie Lamiaceae, zu Bohnenkriutern gehdrende
Pflanze, ist eine seltene, endemische dinarische Art, die im Ostlichen Mittelmeerraum verbreitet
ist. Sie ist mehrjdhrig, halbbuschig und wéchst an windigen Stellen am Kalkstein und den
Dolomiten, auf einer Hohe zwischen 200 und 1800 m. Den aromatischen Strauch findet man in
Bergregionen in Kroatien, Bosnien und Herzegowina, Montenegro, Nordalbanien, Mazedonien
und Italien. Je nach morphologischen Merkmalen (Lénge des Bliitenstandes, Form und Lénge
des Kelches und seiner Zéhne), gibt es zwei Unterarten: S. subspicata subsp. Liburnica und S.
subspicata subsp. Subspicata. Erstere hat einen zylindrischen Kelch von 8-9 (10) mm Lénge
mit schmalen, ldnglichen Kelchzihnen, wéahrend die andere Unterart einen glockenformigen
Kelch von 4 bis 5 mm Linge mit schmalen dreieckigen Kelchzihnen hat. (Sili¢ 1990c) Der
vertikale, halbgelegte oder halb erhobene Busch ist 8 bis 20 cm hoch. Die Blatter sind dick und
ledrig, mit Driisen an den Réndern. Die Bliiten sind in Ebenen zusammengesetzt. Der Kelch ist
dunkelgriin oder schmutzig-rosa, enthlt zahlreiche Oldriisen und zehn erkennbare Nerven. Die

Bliitezeit findet von August bis Oktober statt. (Redzi¢ et al., 2006)
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Chemische Zusammensetzung

Um die chemische Zusammensetzung des itherischen Ols aus S. subspicata zu bestimmen,
wurde eine GC-MS- und GC-FID-Analyse durchgefiihrt. Die Proben wurden wiahrend der
Bliitezeit im Sommer (8. September 2015) vom Hiigel Brekovica in der Néhe der Stadt Biha¢
(Bosnien und Herzegowina) gesammelt. Dabei wurden 34 fliichtige Verbindungen (98.0% des
gesamten Ols) im getesteten Ol identifiziert. Als Hauptklassen wurden nicht sauerstofthaltige
Monoterpene (46.6%) und nicht sauerstoffhaltige Sesquiterpene (34.8%), gefolgt von
sauerstofthaltigen Monoterpenen (10.4%) und sauerstofthaltigen Sesquiterpenen (6.2%)
bestimmt. Die Hauptverbindungen des itherischen Ols waren das Sesquiterpen-B-Caryophyllen
(14%), das nicht sauerstoffhaltige Monoterpen-cis-p-Ocimen (12.1%) und a-Pinen (10.2%).
Andere quantitativ wichtige identifizierte Verbindungen waren trans-p-Ocimen (8.8%),

Germacren D (7.1%), Caryophyllenoxid (6.2%) und Myrtenol (6.1%). (Bektasevi¢ et al., 2017)

S. subspicata spp. Subspicata und S. subspicata spp. Liburnica, wihrend der
Pflanzenentwicklung gesammelt, wurden vergleichend im Hinblick auf die Ontogenese ihrer
dtherischen Ole und der chemischen Zusammensetzung untersucht. Aus beiden Unterarten
wurden étherische Ole aus 100 g frischer Proben isoliert. Gesammelt wurden die Blitter und
Stiele beider Pflanzen im Juli, September und November und anschlieBend einer
Hydrodestillation mit einer Apparatur nach Clevenger unterzogen. Die daraus gewonnenen
dtherischen Ole wurden iiber wasserfreiem Natriumsulfat getrocknet. Jeweils 2 pl wurden fiir
die Analyse verwendet. Alle identifizierten 23 fliichtigen Verbindungen waren in den beiden
Unterarten dhnlich. Hauptkomponente war der Monoterpenkohlenwasserstoff o-Pinen mit
52.9% fiir ssp. Subspicata und 42.6% fiir ssp. Liburnica. Andere wichtige Monoterpene in
beiden untersuchten Unterarten waren Myrcen, Linalool und Eugenol. Die Phenole Carvacrol
und Thymol gehédrten zu den Hauptverbindungen der Ole. Die chemischen Ausgangstoffe
davon, y-Terpinen und p-Cymol, konnten vor der Bliitezeit in S. subspicata spp. Subspicata
nicht identifiziert werden. Der hochste Anteil an p-Cymol war wihrend der Bliitezeit zu finden,
wihrend Anteil an Thymol und Carvacrol am niedrigsten war. In Tabelle 7 sind alle

analysierten Komponenten aufgelistet. (Dunki¢ et al., 2007)
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Tabelle 7: Identifizierte Komponente aus spp. Subspicata und spp. Liburnica (Dunki¢ et al., 2007)

Satureja subspicata
ssp. Subspicata
Monat (Ausbeute in %)

Satureja subspicata
ssp. liburnica
Monat (Ausbeute in %)

Jul. | Sept. | Nov. | Jul. | Sept. | Nov.
Nr. Komponenten RI HP20M (1.7) (2%) ©02) | (0.9) (1%) (0.6)
1 a-Pinen 1032 12.8 529 135 |153 42,6 |16.7
2 Myrcen 1174 - 5.0 59 2.1 3.9 9.9
3 Limonen 1201 8.1 4.5 4.2 162 |52 11.5
4 (E)-B-Ocimen 1246 - 1.1 - 0.5 - t
5 y-Terpinen 1255 - 5.1 9.4 0.6 2.2 8.1
6 p-Cymen 1261 - 16.7 4.7 1.2 8.5 6.6
7 allo-Ocimen 1351 2.7 1.0 1.2 - 2.2 1.5
8 1-Octen-3-ol 1394 1.0 1.8 2.2 2.4 0.7 0.6
9 t-Sabinenhydrat 1474 - - 0.9 0.1 - -
10 | B-Bourbonen 1535 1.7 - 1.1 1.1 0.2 -
11 |Linalool 1537 5.5 0.6 3.9 4.4 3.9 0.9
12 | Terpinen-4-ol 1611 - 0.2 - 0.1 1.9 2.5
13 | B-Caryophyllen 1612 0.5 - T - - 1.6
14 | Germacren D 1705 0.2 0.4 4.1 - 2.1 4.3
15 |Borneol 1719 - 0.9 4.2 - - 2.2
16 | Geraniol 1724 - - 34 6.2 0.5 3.8
17 | Geranylacetat 1729 - 0.3 4.7 3.7 1.5 2.6
18 | Myrtenol 1804 0.6 - 0.7 1.1 1.7 0.9
19 [Nerol 1808 - - 3.1 2.1 - -
20 | Eugenol 2141 5.2 1.6 0.2 2.5 4.7 -
21 | Spathulenol 2144 23 - 1.0 - - 2.8
22 | Thymol 2198 132 29 2.1 195 [5.8 4.6
23 | Carvacrol 2239 153 10.7 16.8 |13.5 |7.6 9.8

RI= Retentionsindex sortiert nach HP-20 M  t= Peakbereich unter 0.1%

- = nicht identifiziert

Die Studie von Skocibusi¢ et al. beschiftigte sich mit dem phytochemischen Profil der

dtherischen Ole von S. subspicata Vis. Die in Dalmatien (Kroatien) gesammelten Proben

wurden an einem schattigen Ort bei Raumtemperatur 10 Tage lang an der Luft getrocknet. Fiir

die Analyse wurden die oberirdischen Pflanzenteile, wihrend und nach der Bliitezeit,

verwendet. Drei Proben von itherischen Olen wurden durch Hydrodestillation gewonnen und

mittels GC-MS analysiert. Die chemische Zusammensetzung der Ole zeigte eine grofBe

Variabilitit. Innerhalb der gleichen Art war diese von genetischen Eigenschaften und

Bedingungen, unter welchen sie wuchsen, abhédngig. Von den 24 Verbindungen, die 97.47%

der Ole darstellten, wurden Carvacrol (16.76%), o-Pinen (13.58%), p-Cymol (10.76%), -
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Terpinen (9.54%) und Thymol-Methyl-Ether (8.83%) als Hauptverbindungen identifiziert. In
geringeren Prozentsitzen waren auch Myrcen, Linalool, Limonen, Geranylacetat, -

Caryophyllen, 1-Octen-3-ol, Nerol, Thymol und Borneol vorhanden. (Sko¢ibusi¢ et al., 2005)

Der Zweck dieser Studie war es, die dtherischen Olprofile von vier siidkroatischen Satureja-
Arten, die durch GC-FID und GC-MS bestimmt wurden, mit ihrer DNA-Sequenzen fiir einen
internen transkribierten Spacer (ITSI1-5.8S-ITS2) des nukledren Ribosoms DNA zu
vergleichen. Die Analyse der DNA-Sequenzen, die auf Polymerase-Kettenreaktion und
Sequenzierung der ausgewdihlten molekularen Marker basiert, ist eine hdaufige Methode bzw.
molekulare Technik und findet als Ansatz zur Rekonstruktion der Phylogenie und Taxonomie
in Pflanzen Anwendung. Die Lénge der ITS-Konsensussequenzen von S. montana, S. visianii,
S. subspicata und S. cuneifolia variierte von 627 bis 646 bp und hatte eine Ahnlichkeit von 92%
bis 98%. Wihrend S. montana und S. cuneifolia genetisch ziemlich nahe beieinander lagen,
waren S. subspicata und S. visianii genetisch weiter entfernt. Allgemein liel3 sich belegen, dass
dtherische Ole aus diesen vier untersuchten Arten eine groBe Variabilitit hatten. Die
Hauptverbindungen im #therischen Ol aus S. subspicata waren Monoterpenkohlenwasserstoffe

a-Pinen (24.2%), Limonen (7.1%) und a-Terpinen (6.2%). (Bezi¢ et al., 2009)

Hydrodestillierte fliichtige Ole wurden aus wildwachsenden oberirdischen Pflanzenteilen von
S. montana und S. subspicata analysiert. Die Proben stammten aus Bosnien und Herzegowina.
Das Ergebnis sollte saisonale Schwankungen sowie Lokalitdtsunterschiede der fliichtigen
Bestandteile aufzeigen. Die Ausbeute der #therischen Ole lag zwischen 0.5% und 1.7%. Aus
der Probe von S. subspicata, die in der Sommersaison in Konjic gesammelt wurde, bestimmte
die Studie Cavar et al. 112 Verbindungen. In diesem Ol dominierten aromatische Verbindungen
mit 58.2%, wobei am hiufigsten Thymol (28.6%) und Carvacrol (27.9%) vorkamen.
Verglichen mit Proben aus der Sommersaison, zeigte die Probe der Herbstsaison (ebenfalls aus
Konjic) grofle Unterschiede sowohl in der qualitativen als auch in der quantitativen
Zusammensetzung. Mit insgesamt 43, wurden deutlich weniger Verbindungen identifiziert.
Aus den gesamten festgestellten Verbindungen dieser Proben dominierten sauerstoffhaltige
Sesquiterpene (86.4%). Spathulenol, gewonnen aus den Proben nach der Bliitezeit, wurde mit
37.6% bestimmt. Nichsthaufigste Verbindungen waren Eudesma-4(15),7-dien-1-f-ol (8.3%)
und Caryophyllenoxid (6.8%). Die Literatur der Studie zeigte Unterschiede zwischen den
chemischen Zusammensetzungen, die je nach Ort und Entwicklungsstadien variierten. (Cavar
et al., 2008). Drei hiufigsten Komponenten des #therischen Ols aus S. subspicata sind in

Abbildung 13 abgebildet.
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Abbildung 13: v. L. n. r. Thymol, Carvacrol, Spathulenol
(Strukturformel entnommen von chemicalize.com by ChemAxon)

Eine Studie von Dunki¢ et al. analysierte mit der Atomemissionsspektrometrie die chemische
Zusammensetzung der #therischen Ole und den Gehalt an Makro- und Spurenelementen. Die
Proben von S. montana und S. subspicata stammten aus Kroatien. Um Variabilitdt ihrer
chemischen Zusammensetzung und, je nach Lokalitit, mdglicher Ahnlichkeit zu bestimmen,
wurden GC-FID und GC-MS Analysen durchgefiihrt. Mit einem Anteil 40.3-47.6% zeigte das
Ergebnis sauerstoffhaltige Sesquiterpene als Hauptverbindungen aller S. subspicata
Populationen.  Dahinter  folgten  sauerstofthaltige = Monoterpene  (24.2-25.3%)),
Monoterpenkohlenwasserstoffe (11.2-20.6%) und Sesquiterpenkohlenwassertoffe (6.1-15%).
In Abhiingigkeit der Lokalitiit, zeigten sich Unterschiede der Komponenten. In Proben der Ole
aus dem Gebirge Ucka, war a-Eudesmol mit 18.4% als Hauptverbindung von S. subspicata
bestimmt. Aus drei Orten des Berges Velebit stieg dieser Anteil auf 25.8%, 20.2% und 29.3%.
Unterschiede zeigten Proben vom Berg SnijeZnica, in welchen als Hauptverbindung (-
Eudesmol (26.3%) festgestellt wurde. Aus weiteren zwei Orten auf Velebit wurde in den
dtherischen Olen von S. subspicata ein hoher Gehalt an Spathulenol identifiziert, gefolgt von

B- und a-Eudesmol. (Dunki¢ et al., 2012)

Die Studie bestiitigte damit unterschiedliche Zusammensetzungen der itherischen Ole der
beiden Satureja-Arten. Die wildwachsenden Populationen waren sehr variabel, wobei drei
unterschiedliche Chemotypen (a-Eudesmol, B-Eudesmol und Spathulenol) innerhalb der Art
von S. subspicata unterschieden werden. In Abhéngigkeit der Art und der Lokalitét, gab es
grofle Unterschiede an Mengen der untersuchten Makro- und Spurenelemente. Obwohl die
biologische Aktivitit der Satureja-Arten auf Bestandteilen itherischer Ole beruht, kann das
Vorhandensein anderer biologischer Verbindungen, wie Phenolverbindungen und
Mikroelementen, zu einem synergistischen Effekt mit #therischen Olen fiihren. Beide Arten
hatten hohe Mengen an Ca und Mg bzw. moderate Mengen an K und Na, wobei S. montana
einen hoheren Gehalt an K, Ca und Mg und S. subspicata einen héheren Gehalt an Na hatte. In

beiden Arten war Al als Spurenelement am hiufigsten zu finden (51.2-185.8 mg/kg in S.
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montana bzw. 41.5-90.1 mg/kg in S. subspicata). Toxische Elemente Hg und As waren in allen

Proben unterhalb der Bestimmungsgrenze enthalten. (Dunkic¢ et al., 2012)

Wirkung und Anwendung

Traditionell wird in Bosnien und Herzegowina die endemische Art S. subspicata seit langem
fiir Behandlungen gegen Leukédmie und Lymphknotensyndromen verwendet. Als pflanzliches
Arzneimittel wurden hervorragende Ergebnisse bei verschiedenen Herz-Kreislauf-
Erkrankungen, insbesondere bei Arrhythmien, Herzflimmern und Erkrankungen der

BlutgetiBe, erzielt. (Redzic et al., 2010)

Viele Pflanzen der Satureja-Arten sind seit langem fiir ihre heilenden Eigenschaften bekannt.
S. subspicata und S. montana werden als Gewilirz, Pfefferersatz, zur Zubereitung von Tee, Saft
und als Medizin verwendet. Einige von Thnen haben sehr gute antimikrobielle, antimykotische,

antivirale und antioxidative Aktivitdten. (Dunkic et al., 2012)

Um antimikrobielle in vitro-Aktivitit der dtherischen Ole der S. subspicata zu bestimmen,
wurden einerseits die Mikrobouillon-Verdiinnungsmethode und andererseits die Agarscheiben-
Diffusionsmethode angewendet. Die minimale Hemmkonzentration (MHC) sowie minimale
bakterizide (MBC) bzw. fungizide (MFC) Konzentration des Ols wurde durch das Bouillon-
Mikroverdiinnungsverfahren bestimmt. Die Studie zeigte, dass antimikrobielle Wirkung der
dtherischen Ole eine durchaus hohe potenzielle Aktivitit gegen 13 Bakterien und neun
Pilzstimme hatten. Die antimikrobielle Wirkung wurde mit zwei unterschiedlichen
Konzentrationen (10 und 20 pl/Scheiben) mit Standardantibiotika (Vancomycin, Tetracyclin
und Nystatin als Positivkontrollen) verglichen. Mit den stirksten Hemmzonen (28-34 mm)
getestet, war das Gram-positive S. aureus Bakterium dabei der empfindlichste Stamm. Die
héchste antimykotische Wirkung des Ols wurde gegen C. albicans (24-36 mm) beobachtet.
Gram-positive Bakterien im Bereich 0.09-6.25 ul/ml waren auf das untersuchte therische Ol
empfindlicher als Gram-negative Bakterien im Bereich 1.56-25.00 pl/ml. Die Studie deutet
darauf hin, dass die Ole der S. subspicata antimikrobielle Wirkung besitzt und eine potenzielle
Quelle antimikrobielle Inhaltsstoffe in der Lebensmittel- und Pharmaindustrie sein konnte.

(Skocibusic¢ et al., 2005)
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Cavar et al. beschiftigten sich in ihrer Studie mit der antimikrobiellen Wirkung der #therischen
Ole gegen S. aureus, S. epidermidis, E. coli, P. aeruginosa und Bacillus subtilis. Die Analysen
erfolgten mit dem Papierdiffusionsverfahren. Die Mikroorganismen waren durch die Olproben
gehemmt. Mit der DPPH-Radikalfangermethode wurde die Antioxidationsaktivitdt untersucht.
Alle Proben zeigten eine Wirkung, die mit jener von Thymol vergleichbar war. Ebenso waren
die Ergebnisse mit dem Antibiotikum Ampicillin vergleichbar. Ein Vergleich der Werte ist in
der Tabelle 8 zu finden. Atherische Ole aus S. montana und S. subspicata waren am
wirksamsten gegen Gram-positives B. subtilis. Im Allgemeinen zeigte sich, dass das Stirke-
und Aktivitdtsspektrum mit den untersuchten Satureja-Arten gegen Gram-positive Bakterien
wirksamer war. Das Vorhandensein der Hydroxylgruppe schien wichtiger fiir die
antimikrobielle Wirkung zu sein, als die Fahigkeit sich auszudehnen und folglich die
Bakterienmembran zu destabilisieren. Zusétzlich sollte beriicksichtigt werden, dass andere
Komponenten, die mit Sauerstoff angereichert sind (Monoterpene und Sesquiterpene: o-
Terpineol, Geraniol und Spathulenol), ebenfalls zur antibakteriellen Aktivitit beitragen. (Cavar

et al., 2008)

Tabelle 8: Hemmzonen (mm) der dtherischen Ole aus S. montana und S. subspicata (Cavar et al., 2008)

S. montana S. subspicata

Probe 1 Probe 2 Probe 3 Probe 4

(10 wl/dise) | (20 wl/dise) | (10 pl/dise) | (20 pl/disc) | Thymol | Ampicillin
S. aureus ATCC 6538 15 11 8 10 11 41
S. epidermidis ATCC 12228 10 11 0 13 10 22
B. subtilis ATCC 6633 15 13 12 15 11 33
E. coli ATCC 8739 11 9 0 11 12 16
P. aeruginosa ATCC 9027 10 10 10 0 11 0

Probe 1: aus Trebinje; Probe 2: aus Konjic; Probe 3: aus Konjic (Sommer); Probe 4: aus Konjic (Herbst)

Mit antimikrobieller Aktivitét beschéftigten sich auch Mihajilov-Krstev et al. Untersucht wurde
die Wirkung von acht #therischen Olen der Satureja-Arten gegen Salmonella enteritidis. Unter
Anwendung der Agarscheibendiffusionsmethode und der Mikroverdiinnung der Briihe zeigte
sich besonders hohe Wirkung der itherischen Ole von S. subspicata ssp. subspicata, S. montana
ssp. montana und S. montana. Die antimikrobielle Aktivitit wurde durch Messen der
Hemmzone gegen den Testmikroorganismus ausgewertet. Um Empfindlichkeit eine S.
enteritidis-Stammes zu bestimmen, wurden 30 pg Streptomycin als Referenz verwendet. Alle
untersuchten #therischen Ole von der Balkanhalbinsel konnten eine hohe antibakterielle
Wirkung gegen S. enteritidis aufweisen. Als besonders wirksam haben sich Ole aus S. horvatii,

S. hortensis, S. montana und S. subspicata gezeigt. Das lie} sich durch hohen Gehalt an
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Monoterpen Carvacrol und Thymol erkliren. Daher konnen étherische Ole der Satureja bzw.
bestimmte antimikrobielle Komponenten zur Behandlung und Vorbeugung von

Salmonellenenteritis Verwendung finden. (Mihajilov-Krstev et al., 2014)
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6. Stachys menthifolia

Abbildung 14: Stachys menthifolia (Sili¢ et al., 2002)

Vorkommen und Morphologie

Stachys menthifolia Vis. (Syn.: Stachys grandiflora Host; Lamiaceae) ist eine endemische Art
von der Balkanhalbinsel, die in Albanien, Griechenland, Montenegro und Kroatien verbreitet
ist. (Cavar et al., 2010) Schon vor iiber 175 Jahren wurde die in Kotor (Montenegro)
angesiedelte Pflanze beschrieben. In den meisten Gebieten Montenegros wichst der groB3bliitige
Ziest in kleinen Gruppen, hiufig auch in Schichten thermophiler Wélder, in Steinrissen, offenen
Oberflachen und als Unterholz der Flaumeiche. In Kroatien ist die Pflanze hauptsédchlich an
offenen, kalkhaltigen und felsigen Boden mit dichteren Populationen, zusammengesetzt aus

groBeren Individuen, zu finden. (Sili¢ et al., 2002)

S. menthifolia ist eine mehrjahrige Pflanze mit aufrechten, haarigen und driisenhaarigen, 30-50
cm hohen, einfachen oder leicht verzweigten Stielen. Die Blitter sind 40-80 mm lang und 18-
40 mm breit, lanzettlich oder eiférmig, grundsétzlich gerundet oder keilférmig, am Rand
gezdhnt oder gesdgt und beidseitig driisenhaarig. Die Krone ist 18-20 mm lang und behaart, die
Oberlippe 5-6 mm lang und Unterlippe doppelt so lang und rétlich punktiert. Die Hochblitter
sind breit, sitzend und linger als die Bliiten. Die Bliitezeit findet von Juni bis Juli statt. (Sili¢

1990d)
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Chemische Zusammensetzung

Die Zusammensetzung itherischer Ole aus S. menthifolia aus Kroatien untersuchten Cavar et
al. Dabei wurden oberirdischen Teile der Pflanze aus drei unterschiedlichen natiirlichen
Lebensrdumen im Gebirgsgebiet Biokovo gesammelt. Das hydrodestillierte Ol aus der Pflanze
wurde dabei einer GC-MS Analyse unterzogen. In diesen Proben wurden mehr als 100
Verbindungen identifiziert. In der ersten Probe wurden 88 Verbindungen bestimmt (87% des
gesamten Ols). 8-a-Acetoxyelemol war mit 21.3% die hiufigste Verbindung, gefolgt von 4-
Methoxyacetophenon mit 17.0% und Cryptomeridiol mit 6.7%. Die zweite Probe wies 111
Verbindungen auf (86.8% des gesamten Ols). Als Hauptverbindungen wurden das Diterpenoid
Abietatrien (11.8%), 4-Methoxyacetophenon (7.3%) und 8-a-Acetoxyelemol (6.9%)
identifiziert. Die Ergebnisse der dritten Probe ergaben 98 Komponenten (90.8% des gesamten
Ols). Als Hauptverbindungen wurden Abietatrien (21.1%), 8-a-Acetoxyelemol (12.8%) und
Caryophyllenoxid (5.2%) bestimmt. In allen drei Proben dominierten sauerstofthaltige
Sesquiterpene, wobei Probe 1 mit 58.9% den hochsten Gehalt aufwies. Gleiche relative Menge

hatten Proben 2 und 3 mit einem Gehalt von 48.4%. (Cavar et al., 2010a)

Da in der Probe 1 eine deutlich hohere Menge an sauerstofthaltigen Verbindungen bestimmt
wurde, konnten die Hohe und Sonneneinstrahlung, in welchen S. menthifolia wuchs, einen
Einfluss auf die Gesamtmenge gehabt haben. Probe 3, die aus der Nihe der Seekiiste stammte,
hatte dabei die hochste Menge an Terpenoidkohlenwasserstoffen. Wahrscheinlich lag das
daran, dass in diesem Gebiet wenig nordwestliche Sonneneinstrahlung vorhanden war. (Cavar

et al., 2010a)

In einer weiteren Studie derselben Arbeitsgruppe wurde ebenso die chemische
Zusammensetzung von S. menthifolia untersucht. Die Pflanzen wurden aus ihrem natiirlichen
Lebensraum in der Néhe von Dubrovnik im Mai 2008 gesammelt. Mehr als 70 Verbindungen
(94.5% des gesamten Ols) sind dabei identifiziert worden. Die Hauptverbindungen des Ols
waren Abietatrien (11.7%) und Sesquiterpenkohlenwasserstoffe a-Bisabolen (8.4%) und B-
Caryophyllen (7.4%) (Abbildung 15).
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Abbildung 15: v. L. n. r. Abietatrien, a-Bisabolen, f-Caryophyllen
(Strukturformel entnommen von chemicalize.com by ChemAxon)

Die identifizierten Komponenten, ihr Retentionsindex und die prozentuelle Zusammensetzung
beider Studien (Cavar et al., 2010a mit Proben aus Biokovo und Cavar et al., 2010b mit Proben

aus Dubrovnik) sind in der Tabelle 9 zusammengefasst. (Cavar et al., 2010b)

Tabelle 9: Vergleich d. Zusammensetzung #therischer Ole von S. menthifolia (Cavar et al., 2010b)

Dubrovnik | Biokovo
#| RI | Verbindungen RAT (%) | RA (%)
1| 801 |Hexanal 0.3 tr-0.2
2| 847 |(2E)-Hexenal 0.6 tr-0.2
3| 861 [n-Hexanol 0.3 -
4| 874 |2-Methylbutylacetat 0.2 -
5| 930 |o-Pinen 0.3 tr-1.0
6| 975 [1-Octen-3-ol 0.9 tr-0.5
7| 1026 |Limonen 1.0 0.1-3.4
8| 1041 |Benzeneacetaldehyd 0.1 tr
9] 1056 |y-Terpinen 0.2 tr
10| 1099 |Linalool 3.6 0.7-1.7
11| 1103 |Nonanal 0.2 Tr
12| 1107 |2-Methylbutylisovalerate 0.5 -
13| 1111 |1-Octen-3-yl acetat 1.9 -
14| 1122 |3-Octanol acetat 0.4 -
15| 1189 |o-Terpineol 0.3 tr-0.3
16| 1190 |Methylsalycilat tr tr
17| 1255 |Linaloolacetat 0.3 -
18| 1286 |trans-Linalooloxid acetat (pyranoid) 0.2 -
19| 1373 |o-Copaen 0.5 tr-0.3
20| 1381 |B-Bourbonen 0.3 tr
21| 1416 |B-Caryophyllen 7.4 0.5-2.8
22| 1422 |B-Maalien 0.2 -
23| 1434 |B-Guaien 0.1 tr
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Fortsetzung Tabelle 9: Vergleich d. Zusammensetzung #therischer Ole von S. menthifolia (Cavar et al., 2010b)

24| 1450 |o-Humulen 34 tr-0.2
25| 1456 |(E)-B-Farnesen 1.4 -
26| 1478 |y-Curcumen 0.3 -
27| 1481 |ar-Curcumen 0.3 tr-0.2
28| 1492 |oa-Muurolen 0.6 tr-0.2
29| 1499 |(E,E)-a-Farnesen 1.3 -
30| 1503 |a-Zingiberen 3.8 -
31| 1508 |a-Bisabolen 8.4 tr-0.1
32| 1512 |y-Cadinen 1.7 tr-0.4
33| 1522 |&-Cadinen 33 -
34| 1530 |trans-Cadina-1,4-dien 0.3 -
35| 1535 |oa-Cadinen 0.9 tr-0.2
36| 1547 |Elemol 1.4 2.2-3.6
37| 1564 |2-epi-(E)-B-Caryophyllen 0.3 -
38| 1574 |Spathulenol 0.7 0.7-1.7
39| 1579 |Caryophyllenoxid tr 2.4-5.2
40| 1581 |Clovenol 1.1 -
41| 1588 |Globulol 1.9 1.5-2.4
42| 1600 |Guaiol tr tr-0.3
43| 1606 |B-Oplopenon 0.3 tr
44| 1627 |trans-Isolongifolanon 0.9 1.2-1.6
45| 1629 |y-Eudesmol 0.9 1.1-1.9
46| 1633 |Caryophylla-4(15),8(13)-dien-5-a-ol 0.4 tr-0.4
47| 1640 |epi-a-Murrolol 1.7 1.8-2.6
48| 1647 |B-Eudesmol 2.3 2.4-5.0
49| 1650 |o-Eudesmol 1.5 1.4-3.3
50| 1652 |a-Cadinol 1.5 2.0-3.1
51| 1655 |allo-Aromadendren epoxid 1.3 -
52| 1669 |Valeranon 4.5 -
53| 1676 |n-Tetradecanol 0.5 0.5-0.6
54| 1682 |a-Bisabolol 0.4 -
55| 1695 |Isolongifolol 2.7 -
56| 1761 |Benzylbenzoat tr -
57| 1788 |8-a-Acetoxyelemol 2.1 6.9-21.3
58| 1807 |Cryptomeridiol 0.3 0.5-6.7
59| 1844 |6,10,14-Trimethylpentadecan-2-on 0.2 -
60| 1903 |Isopimara-9(11),15-dien 0.6 0.5-1.1
61| 1954 |Pimaradien 0.5 0.2-0.8
62| 1963 |n-Hexadecansdure 0.7 -
63| 1983 |Manool oxid 1.9 0.7-2.3
64| 2002 |[(E)-Labda-7,12,14-trien 0.3 0.5-2.7
65| 2006 |13-epi-Dolabradien tr 0.3-0.6




Fortsetzung Tabelle 9: Vergleich d. Zusammensetzung #therischer Ole von S. menthifolia (Cavar et al., 2010b)

66| 2050 |Abietatrien 11.7] 3.5-21.1
67| 2073 |Abietadien 0.6 tr-0.8
68| 2141 | Abienol 0.4 0.7-0.9
69| 2206 |2-Keto manool oxid 0.7 0.7-1.2
70| 2226 |7-a-Hydroxy manool 0.4 0.2-0.3
71| 2258 |Larixol 0.5 0.4-1.1
72| 2288 |Dehydroabietal 1.9 1.5
73| 2298 |n-Tricosan tr tr
74| 2499 |n-Pentacosan 0.3 tr-0.2
75| 2599 |n-Hexacosan tr tr-0.2
76| 2698 |n-Heptacosan 0.6 -
Aliphatische Verbindungen 7.4 0.5-1.4
Aromatische Verbindungen 22| 4.5-17.0
Monoterpenkohlenwasserstoffe 1.5 0.1-4.6
Sauerstofthaltige Monoterpene 4.4 1.7-2.9
Sesquiterpenkohlenwasserstoffe 35.1 1.4-6.4
Sauerstofthaltige Sesquiterpene 24.0| 48.4-58.9
Diterpen Kohlenwasserstoffe 13.1] 3.5-25.2
Sauerstofthaltige Diterpene 6.8 1.5-5.8
Total 94.5| 86.8-90.8

RAT = Relativer Bereich tr{ = Spuren <0.1%)

Der Vergleich zeigte, dass die Zusammensetzung der Ole quantitativ und qualitativ kleine
Unterschiede aufwies. Deutliche Unterscheidung dieser beiden Proben gab es im Gehalt an
aromatischen Verbindungen. Eine davon war 4- Methoxyacetophenon, die in Proben aus
Dubrovnik nicht gefunden wurde. In Proben aus Dubrovnik war die Menge an
Sesquiterpenkohlenwasserstoffen viel hoher. In diesen wurden im Vergleich zu den Proben aus
dem Gebirgsgebiet Biokovo einen Monat frither gesammelt, dass diese Unterschiede erkldren
konnte. Die Arbeit zeigte, dass Pflanzen der Gattung Stachys, je nach Standort und Stadium
ithrer Entwicklung, Unterschiede in der Variabilitdt ihrer chemischen Zusammensetzung hatten,
sich der chemische Polymorphismus der endemischen S. menthifolia in der Mittelmeerregion

Kroatiens aber nicht manifestiert hat. (Cavar et al., 2010b)

Die Zusammensetzung fliichtiger Verbindungen aus acht verschiedenen Stachys-Arten,
darunter auch S. menthifolia wurden 2003 untersucht. Die Proben stammten aus
wildwachsenden Pflanzen aus Griechenland. Atherische Ole wurden durch Hydrodestillation
in einer modifizierten Apparatur nach Clevenger gewonnen und via GC und GC-MS analysiert.

Die Bestimmung erhaltener Substanzen erfolgten durch Vergleich von Massenspektren und
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Retentionsindex mit Literaturaufzeichnungen. Alle Arten enthielten 4therische Ole, die je nach
threm Trockengewicht im Bereich 0.01-6.09% lagen. Den hochsten Gehalt hatte dabei S.
menthifolia (0.14%), deren Hauptverbindungen Abietatrien (13.7%), Kauren (9.0%) und 13-
epi-Manoyloxid  (7.5%)  waren. Insgesamt ~ war  dieses Ol  reich an
Terpenoidkohlenwasserstoffen. Vergleicht man die Proben aus Griechenland mit Proben aus
Kroatien, die Cavar et al., 2010a untersuchten, war die Gesamtmenge an sauerstofthaltigen
Verbindungen aus Kroatien deutlich hoher. Sowohl qualitative als auch quantitative chemische
Zusammensetzungen der #therischen Ole dieser zwei geografisch isolierten Populationen der

S. menthifolia, bestitigten den Einfluss der Umweltbedingungen. (Skaltsa et al., 2003)

Das chemische Profil des dtherischen Ols aus Betonica grandiflora (Syn.: S. grandiflora) wurde
von Yousefi et al. mittels GC-MS untersucht. Nach einer dreistiindigen Destillation hatte das
Ol eine hellgelbe Firbung. Dieses wurde mit Diethylether extrahiert und mit Natriumsulfat
getrocknet. Hauptverbindungen dabei waren Ledol (21.8%), Myrtenylacetat (21.7%), Eudesm-
7(11)-en-4-0l (6.5%), trans-Caryophyllen (5.5%), a-Bisabolol (4.9%) und Isolongifolol
(4.5%). Unter den identifizierten Verbindungen waren sauerstoffhaltige Sesquiterpene mit
45.6% am hiufigsten zu finden, gefolgt von sauerstoffhaltigen Kohlenwasserstoffen mit 23,1%
und Sesquiterpenkohlenwasserstoffen mit 18.4%. Parallel zu Untersuchungen der Stachys Taxa
aus Kroatien, wurde bestitigt, dass Terpenoide die Hauptverbindung der untersuchten

dtherischen Ole ausmachten. (Yousefi et al., 2012)

Wirkung und Anwendung

Die Gattung Stachys umfasst etwa 300 weltweit verbreitete Arten und reprisentiert eine der
grofften Gattungen der Lamiaceae. In der traditionellen Medizin werden mehrere ihrer Arten
als adstringierende, wundheilende, durchfallhemmende, und entziindungshemmende Mittel
eingesetzt. Bei duBleren Anwendungen werden ihre Krduter zur Behandlung von Wunden
verwendet. Ebenso wird sie bei Bauchschmerzen, Kridmpfen, Schwindel, Fieber, Gicht und
Menstruationsstorungen angewendet. Studien haben belegt, dass Extrakte oder Inhaltstoffe der
Stachys-Gattung  signifikante antibakterielle und antimykotische Aktivititen sowie
antioxidative, anxiolytische, blutdrucksenkende und antinephritische Aktivititen haben.

(Tundis et al., 2014)
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Aufgrund bestimmter Zusammensetzung itherischer Ole riecht eine kleine Anzahl der Stachys-
Arten unangenehm, die meisten jedoch haben einen angenehmen Duft. Sie wird in vielen Teilen
der Welt als Kréiutertee verwendet und in der Alternativmedizin als Krauterheilmittel

eingesetzt. (Goren 2014)

Zusammen mit sieben anderen in Griechenland wildwachsenden Stachys-Arten, wurde S.
menthifolia auf seine antibakterielle und antimykotische Wirksamkeit analysiert. Die
Untersuchung erfolgte unter Einsatz der Bakterien P. aeruginosa (ATCC 27853), E. coli
(ATCC 35210), B. subtilis (ATCC 10907), B. cereus (klinische Isolate), Micrococcus flavus
(ATCC 10240) und S. epidermidis (ATCC 2228). Um die Hemmkonzentration zu bestimmen,
wurde eine Reihenverdiinnungstechnik unter Verwendung von Mikrotiterplatte mit 96
Vertiefungen durchgefiihrt. Die Platten wurden 48 Stunden bei 37 °C inkubiert. Die niedrigsten
Konzentrationen ohne sichtbares Wachstum wurden als Konzentrationen definiert, die das
Bakterienwachstum vollstaindig hemmten. Dimethylsulfoxid wurde als Kontrolle verwendet,
wobei Streptomycin als positive Kontrolle eingesetzt wurde. Ebenso wurde die Wirkung der
itherischen Ole gegen Pilze, Aspergillus niger (ATCC 6275), Penicillium ochrochloron
(ATCC 9112), Epidermophyton floccosum, C. albicans und Trichophyton mentagrophytes,
untersucht. Die Studie belegte, dass die analysierten Ole gegen Bakterienarten bessere
Wirksamkeit aufwiesen als gegen getestete Pilze. Eine Ausnahme war P. aeruginosa. Gegen

diesen Stamm war keines der untersuchten dtherischen Ole aktiv. (Skaltsa et al., 2003)

Aus den oberirdischen Teilen von B. grandiflora gewonnenes itherische Ol wurde von Yousefi
et al. auf antibakterielle Aktivitdt untersucht. Die Analyse wurde unter Anwendung eines
Scheibendiffusionsverfahrens gegen vier Laborstandards, einschlieBlich S. aureus (ATCC
25923), Bacillus atrophaeus (ATCC 9372), Enterococcus faecalis (ATCC 15753) und
Klebsiella pneumoniae (ATCC 3583), durchgefiihrt. 10 pl des Ols wurden auf die Scheibe
platziert, bevor sie auf die Bakterienrasen aufgetragen wurden. Als Kontroll-Antibiotika-
Scheiben waren Gentamycin mit 10 pg, Tetracyclin mit 30 pg, Ampicillin mit 10 pg und
Penicillin mit 10 pg eingesetzt. Gegen B. subtilis und S. aureus war das Ol wirksam, zeigte

jedoch keine Wirkung gegen K. pneumoniae und E. faecalis. (Yousefi et al., 2012)
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7. Teucrium arduini

Abbildung 16: Teucrium arduini — Bild Jasenka Topic

Vorkommen und Morphologie

Teucrium arduini L. ist eine endemische, illyrische Balkan-Art. Es handelt sich dabei um einen
halbholzigen, verzweigten, aufrechten bzw. aufsteigenden Zwergstrauch aus der Familie der
Lamiaceae. Er wird zwischen 10 und 40 cm hoch, selten erreicht er 60 cm. Bis ca. 16 cm lange
Bliitenstinde werden von weiBlichen, einfachen und dichten Bliiten gebildet. (Samec et al.,
2010) Die Blatter sind gegeniiberliegend, eiformig, der Blattrand ist ganzrandig, mit einem
Blattstie]l, am Rand stumpf gezahnt, mit klebrigen Haaren bewachsen, griin auf der
Blattoberfliche und grau auf der Riickseite. Die Krone ist weilllich und 8-9 mm lang,
driisenformig und haarig. Der Kelch ist mit langen hervorstehenden, biischligen und kurzen
Driisenhaaren dicht bewachsen und zwelippig. Unterlippe ist vierzdhnig, die Oberlippe
eiformig. (Sili¢ 1990e) Die Art wichst nur auf kalkhaltigen Felsen, auf Felsvorspriingen und in

Schluchten in Hohen zwischen 0 m und 1400 m. (Lakusic et al., 2007)

Arduinos Gamander (7. arduini) ist hauptsdchlich in den Bergen entlang der Adriakiiste
Kroatiens, Bosnien und Herzegowinas, Montenegros, des Kosovo, Serbiens und Nordalbaniens
verbreitet. Sie kommt vorwiegend in Gemeinschaften mit der endemischen Moltkietalia

petraeae Lakusié vor. (Sili¢ 1990¢)
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Chemische Zusammensetzung

Fiir die Analyse der Zusammensetzung itherischer Ole aus T. arduini wihrend der Bliitezeit,
wurden oberirdische Pflanzenteile im August 2009 aus dem Gebirgsgebiet Biokovo in Kroatien
gesammelt und bei Raumtemperatur auf einem schattigen Platz 10 Tage lang aufbewahrt. Unter
Verwendung einer VF-5ms Kapillarsidule wurden wasserdestillierte Ole mittels GC-FID und
GC-MS untersucht. Dabei wurden 32 Verbindungen identifiziert und machten 95.1% des
gesamten Ols aus. Mit 43.8% war die Konzentration an Sesquiterpenkohlenwasserstoffen
bestimmt, wobei B-Caryophyllen mit 19.9% die Hauptverbindung war. Weiters wurden
sauerstofthaltige Sesquiterpene mit 19.6% festgestellt, von welchen Caryophyllenoxid mit
14.6% dominierte. (Dunkic¢ et al., 2011)

Eine weitere Studie, die sich mit der Zusammensetzung #therischer Ole der T. arduini
beschiftigte, wurde von Kremer et al. durchgefiihrt. Die aus Biokovo stammenden Proben
wurden unter Anwendung von GC-FID und GC-MS analysiert. Die getrockneten oberirdischen
Pflanzenteile wurden in einer Apparatur nach Clevenger einer Hydrodestillation unterzogen
und das gewonnene Ol iiber wasserfreiem Natriumsulfat getrocknet. Die Studie bestimmte 36
Verbindungen die 91.5% des gesamten Ols ausmachte. Das #therische Ol zeichnete sich durch
eine hohe Konzentration an Sesquiterpenkohlenwasserstoffen (68.5%) aus, von welchen -
Caryophyllen (32.9%) und Germacren D (16.4%) die Hauptverbindungen waren. In Tabelle 10
sind in der oberen Halfte alle 36 Verbindungen aufgelistet. Im unteren Teil der Tabelle sind

prozentuelle Mengen der Hauptgruppen aufgelistet. (Kremer et al., 2012c)

Tabelle 10: Phytochemische Zs. des #therischen Ols von T. arduini in % (Kremer et al., 2012c)

Nr. Komponente RI Anteil in %
1 | a-Pinen® 937 tr
2| 1-Octen-3-ol 979 tr
3 | B-Pinen 982 0.8
4 |2-Octanol 995 tr
5 | Limonen?® 1032 0.7
6 | (Z)-B-Ocimen 1052 0.1
7 | Terpinolen 1089 0.3
8 | Linalool? 1099 0.2
9 | B-Thujon 1121 3.5

10 | 3-Octanolacetat 1125 0.5
11| Camphor? 1151 3.2
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Fortsetzung Tabelle 10: Phytochemische Zs. des dtherischen Ols von T. arduini in % (Kremer et al., 2012c)

12 | Borneol 1176 54
13 | Terpinen-4-ol 1184 0.2
14 | Myrtenol 1197 1.0
15 | Linaloolacetat 1231 0.5
16 | Linalylacetat 1252 1.4
17 | Bornylacetat 1285 0.8
18 | 5-Elemen 1335 3.6
19 | Nerylacetat 1361 1.9
20 | Eugenol® 1370 0.1
21| a-Copaen 1377 0.2
22 | B-Bourbonen 1383 3.1
23 | 0-Gurjunen 1407 0.2
24 | B-Caryophyllen® 1424 32.9
25| B -Copaen 1429 1.4
26 | trans-a-Bergamoten 1433 2.1
27|(Z2)-B-Farnesen 1454 2.3
28 | a-Humulen 1456 2.6
29 | allo-Aromadendren 1465 2.1
30 | Germacren D 1481 16.4
31| B-Bisabolen 1494 1.3
32 | 8-Cadinen 1517 0.3
33 | Spathulenol 1577 0.2
34 | Caryophyllenoxid® 1581 1.5
35 | a-Cadinol 1655 0.6
36 | Docosan® 2200 0.1
Insgesamt identifiziert in % 91.5
Nr. | Hauptgruppen der Komponenten Anteil in %
1 | Monoterpenkohlenwasserstoffe 1.9
2 | Sauerstofthaltige Monoterpene 18.1
3 | Sesquiterpenkohlenwasserstoffe 68.5
4 | Sauerstoffhaltige Sesquiterpene 2.3
5 | Phenol Verbindungen 0.1
6 | Carbonyl Verbindungen 0.5
7 | Kohlenwasserstoffe 0.1

RI= Retentionsindex VG-5ms Kapillarsdule; a= Ident. mit Referenzverbindung bestitigt; tr= Menge unter 0.1%

Da andere biologische, aktive Verbindungen und Mikroelemente einen synergistischen Effekt
mit dtherischen Olen haben konnten und 7. arduini als Arzneimittel verwendet wird,
untersuchte die Arbeitsgruppe mit ICP-AES ebenfalls den Gehalt an Makro- und
Spurenelementen. Unter den untersuchten Makroelementen war der Gehalt an Ca am hochsten
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(9772 mg/kg), der Gehalt an Na war hingegen mit (117.74 mg/kg) am geringsten. Unter den
Mikronéhrstoffen war Fe (72.07 mg/kg) das hiufigste vorkommende Element. Die Ergebnisse
zeigten auch, dass unter anderen Spurenelementen Al am hiufigsten vorkam (65.42 mg/kg).
Der Gehalt analysierter toxischer Metalle (As, Hg, Pb, Cd und Cr) lag unter den zuldssigen
Werten. (Kremer et al., 2012c¢)

Um zusitzliche Informationen iiber die Variabilitit des #therischen Ols zwischen den
Populationen zu erhalten, wurde an sechs in Kroatien wachsenden Populationen von 7. arduini
eine Untersuchung der chemischen Zusammensetzung mittels GC-MS durchgefiihrt. In allen
sechs Proben wurden 43 Verbindungen bestimmt. Sesquiterpenkohlenwasserstoffe waren mit
66.00-89.69% die Hauptkomponenten aller untersuchten Populationen, gefolgt von
Sesquiterpenoxiden (6.59-25.74%). Germacren D war mit 30.51% (Berg Ucka), 34.47% (Berg
Biokovo Vosac) und 49.14% (Berg Biokovo Sveti Jure) Hauptverbindung der étherischen Ole.
B-Caryophyllen wurde als Hauptverbindung im Ol vom Berg Susanj (32.09%), Berg Snijeznica
(36.81%) und Berg Velebit - Veliki Vaganac (40.13%) bestimmt. Die dritte signifikante
Komponente war Caryophyllenoxid mit 1.17% (Berg Biokovo Sveti Jure) bis 13.42% (Berg
Snijeznica). Andere Komponenten waren a-Humulen (2.54-7.70%) und Spathulenol (1.78-
5.00%). Die Studie bestitigte Unterschiede in der Zusammensetzung itherischer Ole, die durch
Mikroklima-Bedingungen wéhrend des Wachstums der Pflanze verursacht wurden. (Petrovi¢
et al., 2016) In Abbildung 17 sind die Strukturformeln der drei hédufigsten Komponenten
dtherischer Ole aus T. arduini abgebildet.

CH,

H;C CH;

CH,

Abbildung 17: v. . n. r. Germacren D, B-Caryophyllen, Caryophyllenoxid
(Strukturformel entnommen von chemicalize.com by ChemAxon)

Atherische Ole aus 11 Populationen von T. arduini wurden mit GC und GC-MS analysiert.
Zielsetzung war Ahnlichkeiten und Variabilitit der chemischen Zusammensetzung in
Abhéngigkeit der Lokalitdt, in welcher sie wachsen, zu vergleichen. Weiterer Schwerpunkt der

Studie war auch die Untersuchung morphologischer sowie genetischer Variation der
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Olzusammensetzung, um spezifische bzw. geografische Variationsmuster zu bestimmen. Die
morphologischen Untersuchungen trennten die beiden kontinentalen bosnischen Populationen
von den Populationen aus Kroatien und Montenegro. Mit Ausnahme der Population aus Idbar
(Bosnien und Herzegowina), deren sauerstofthaltige Monoterpene (49.5%) mit Piperitonoxid
(39.1%) die Hauptklasse waren, stellten die Autoren in allen anderen Proben
Sesquiterpenkohlenwasserstoffe (39.5-65.6%) als Hauptklasse fest. Eine so hohe Menge and
Piperitonoxid wurde bei davor untersuchten Arten der Gattung Teucrium nicht nachgewiesen.
Die Analyse der #therischen Ole ergab insgesamt 52 Verbindungen. Dabei wurden anhand des
Profils der dtherischen Ole zwei Chemotypen unterschieden. Der erste Chemotyp war ein
Sesquiterpen-Chemotyp mit p-Caryophyllen, Germacren D oder Caryophyllenoxid als
Hauptverbindung, wihrend der andere Chemotyp als ein sauerstoffhaltiger Monoterpen-
Chemotyp mit Pulegon (aus Ucka in Kroatien) und Piperitonoxid (aus Idbar in Bosnien und

Herzegowina) als Hauptkomponente definiert wurde. (Kremer et al., 2015)

In Proben aus Italien und Griechenland wurden vier Teucrium-Arten untersucht. Alle
dtherischen Ole waren reich an Sesquiterpenen. Insgesamt wurden 131 Komponenten
identifiziert. Das Ol aus 7. arduini bestand hauptsichlich aus Sesquiterpenen (52.2%),
insbesondere  Sesquiterpenkohlenwasserstoffen ~ (30.8%). Von 21  bestimmten
Sesquiterpenkohlenwasserstoffen waren am héiufigsten Caryophyllen (10.0%), Germacren D
(5.8%) und o-Humulen (3.1%). Unter sieben sauerstoffhaltigen Sesquiterpenoiden im Ol waren
am héufigsten Caryophyllenoxid (7.7%), Spathulenol (5.8%) und Cedrenol (4.8%). (De
Martino et al., 2010)

Kovacevic et al. beschiftigten sich mit der Zusammensetzung #therische Ole, die durch
Hydrodestillation aus den voll blithenden Krédutern von sieben in Serbien und Montenegro wild
wachsenden Teucrium-Arten gewonnen wurden. In diesen Proben wurden mehr als 60
Verbindungen identifiziert. Das Ol von T. arduini, welches in der Nihe von Njegusi
(Montenegro) in 800 Meter Hohe gesammelt wurde, war reichhaltig an Sesquiterpenoiden. Als
Hauptverbindungen bestimmte die Studie B-Caryophyllen (24.5%), Germacren D (21.9%), a-
Humulen (5.3%) und Caryophyllenoxid (5.1%). (Kovacevic et al., 2001)

48



Wirkung und Anwendung

Die Einwohner des submediterranen und mediterranen Raums haben eine ethnotherapeutische
Tradition, ebenso wie in Berggebieten lebenden Menschen in Bosnien und Herzegowina. Arten
der Teucrium-Gattung werden zur Zubereitung vom kalten Tee verwendet und finden als Mittel
gegen eine Vielzahl von Erkrankungen, am héufigsten bei Lebererkrankungen, Verwendung.
T. arduini wird ebenso als Tee zur Unterstlitzung bei Magenbeschwerden oder als Gewlirz
eingesetzt. (Redzi¢, 2007) Wegen ihrer gesunden Eigenschaften werden Teucrium-Arten
iiblicherweise als Diuretika, Antiseptika, Antipyretika und krampflésendes Mittel zur

Behandlung von Verdauungserkrankungen eingesetzt. (Kovacevic et al., 2001)

In der Studie Dunkié et al., 2011 wurde eine Spriihlésung aus dtherischem Ol, B-Caryophyllen
und Caryophyllenoxid lokal am Chenopodium amaranticolor und Ch. quinoa fir zwei
aufeinanderfolgende Tage vor der Inokulation mit Tabakmosaikvirus und Gurkenmosaikvirus
aufgetragen. Ein Vergleich der mittleren Anzahl von Léasionen an 6lbehandelten Pflanzen
belegte, dass die Olbehandlung die Anzahl der Lisionen sowohl bei Tabakmosaik- als auch bei
Gurkenmosaikinfizierten Pflanzen verringerte. Bei individueller Anwendung zeigten -
Caryophyllen und Caryophyllenoxid eine starke antivirale Aktivitit (Hemmung von 30.8%
bzw. 36.9%) gegen das Gurkenmosaikvirus. Das bestitigte, dass diese Komponenten fiir die
antivirale Wirkung des itherischen Ols von 7. arduini gegen das Gurkenmosaikvirus
verantwortlich waren. Bei Anwendung gleicher Komponenten vor Tabakmosaikvirus-
Inokulation, wurde nur eine geringe Verringerung der lokalen Lésionen festgestellt. Mdgliche
Erklirung konnte die Tatsache sein, dass die antivirale Aktivitit des dtherischen Ols von T.
arduini gegen Tabakmosaikvirus auf andere Bestandteile des Ols zuriickzufithren war.
Synergistische antivirale Wirkung von Komponenten im Ol war auch ein mdglicher Grund fiir
die antivirale Aktivitdt des Ols gegen das Tabakmosaikvirus. In dieser Studie zeigten das
dtherische Ol aus T. arduini und seine dominanten Bestandteile B-Caryophyllen und
Caryophyllenoxid einen Mechanismus der antiviralen Aktivitit durch Induktion einer

Resistenzreaktion im Wirt. (Dunki¢ et al., 2011)

Das #therische Ol, welches aus oberirdisch wachsenden Pflanzenteilen gewonnen wurde, hatte
bei getesteten Mikrobenstimmen ein breites Spektrum antimikrobieller Aktivititen. Die
Ergebnisse einer Studie gaben neue Einblicke in 7. arduini-Merkmale und deuteten darauf hin,
dass die Verwendung von itherischen Olen eine mogliche Alternative zum antimikrobiellen

Mittel sein kann. Gegen alle in dieser Studie getesteten Bakterien- und Pilzarten zeigte das Ol
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eine antimikrobielle Wirkung. Die minimale Hemmkonzentration des Ols wurde fiir
Bakterienarten im Bereich 6.25 mg/ml bis 37.50 mg/ml festgestellt. Bei Pilzarten war diese im
Bereich 7.81 mg/ml und 25.00 mg/ml. In Tabelle 11 sind getestete Bakterien- und Pilzarten

sowie die minimale Hemmkonzentration (MHK) angefiihrt. (Kremer et al., 2012c¢)

Tabelle 11: Antimikrobielle Aktivitit d. dtherischen Ols unter Mikroverdiinnungsmethode (Kremer et al., 2012c)

Mikrobielle Spezies MHK (mg/ml)
Staphylococcus aureus 6.25
ATCC 6538 '
Enterococcus faecalis 37.50
ATCC 21212 '
Escherichia coli 12.50
ATCC 10536 '
Pseudomonas aeruginosa 6.25
ATCC 27853 '
Candida albicans 7.81
ATCC 10231 '
Microsporum gypseum 12.50
MFBF S3 '
Aspergillus brasiliensis 2500
ATCC 16404 '

MHK= minimale Hemmkonzentration ausgedriickt als Mittelwert von zwei unabhéngigen Messungen

Aus sechs Gebirgshochlandgebieten in Kroatien wurden Bliiten und Blitter von 7. arduini
analysiert. Zielsetzung waren den Gesamtphenolgehalt, den Phenolsduregehalt und die damit
verbundenen antioxidativen und antimikrobiellen Eigenschaften der Pflanze zu untersuchen.
Unter Verwendung der Mikroverdiinnungsbrithe wurden die MHK fiir Bliitenextrakte aus
Vaganac und VoSac gegen nur eine Bakterienart (S. aureus) bestimmt. Infusionen, die aus
SnjeZnica und Ucka gesammelten Proben hergestellt wurden, zeigten eine antibakterielle
Aktivitdt gegen B. subtilis. Die MHK betrug 25 bzw. 50 mg/ml. Die niedrigsten Werte, die auf
die starkste antibakterielle Aktivitit deuteten, wurden gegen den Stamm S. aureus (1.56 und
4.16 mg/ml) gefunden, abhingig von dem Ort, an welchem die Blitter gesammelt wurden
(Susanj, gefolgt von Snjeznica und U¢ka). Gegen in dieser Studie getestete Pilzarten und Gram-

negative Bakterienarten wurde keine antimikrobielle Aktivitit festgestellt. (Samec et al., 2010)
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8. Zusammenfassung

Die vorliegende Zusammenfassung {iber sechs behandelten endemischen Pflanzen
(Helichrysum italicum, Micromeria croatica, Picea omorika, Satureja subspicata, Stachys
menthifolia und Teucrium arduini) aus unterschiedlichen Regionen der Balkanhalbinsel stellt
eine Literaturiibersicht dar, die sich sowohl mit wissenschaftlich belegbaren Studien von
Inhaltstoffen itherischer Ole als auch mit deren Variabilitit und Wirkung beschiftigt. Die
chemischen Zusammensetzungen der Ole sind sehr unterschiedlich und bestehen aus Mono-,
Sesqui- und Diterpenen sowie sauerstofthaltigen und Kohlenwasserstoffverbindungen. Alle
beschriebenen Ole besitzen Hauptverbindungen, die fiir jede der Pflanzen charakteristisch sind.
a-Pinen, Nerylacetat, f-Selinen und y-Curcumen kommen in H. italicum vor und sind nicht nur
fiir die Qualitdt des dtherischen Ols verantwortlich, sondern auch fiir ihre antimikrobielle,
antimykotische, antiproliferative und entziindungshemmende Aktivitit. Sie haben ein
vielversprechendes Wundheilungspotenzial und tragen zur Reduzierung von Odemen und
Blutergiissen bei. Nerylacetat als eines der Hauptinhaltsstoffe des #therischen Ols, kann zur
Schmerzlinderung fiihren. M. croatica ist reich an B-Caryophyllen und Caryophyllenoxid, die
fiir antiphytovirale Wirkung verantwortlich sind und sehr gute antioxidative und antifibrotische
Aktivititen aufweisen. In der Volksmedizin wird die Pflanze gerne als Kriutertee und Ersatz
fir Minze verwendet. Bornylacetat, Camphen, a-Pinen und B-Pinen als dominantesten
Verbindungen in P. omorika gewéhrleisten eine entziindungshemmende und analgetische
Wirkung. Atherische Ole der Fichte, die Bornylacetat als wichtigsten Ester beinhalten, duften
sehr angenehmen, wirken bakterizid und werden zur Inhalation angewendet. Mit Komponenten
wie Thymol, Carvacrol und Spathulenol haben #therische Ole aus S. subspicata eine sehr gute
antibakterielle Wirkung und stellen eine potenzielle Quelle fiir antimikrobielle Inhaltsstoffe in
der Lebensmittel- und Pharmaindustrie dar. Aus S. menthifolia gewonnene itherische Ole mit
Abietatrien, a-Bisabolen, und B-Caryophyllen als Hauptinhaltsstoffe zeigen antibakterielle und
antimykotische Aktivitit. Drei dominante Verbindungen itherischer Ole aus Arduinos
Gamander (7. arduini) sind Germacren D, B-Caryophyllen und Caryophyllenoxid und haben
antimikrobielle und antivirale Aktivitit. Als Tee wird 7. arduini zur Unterstiitzung bei
Magenbeschwerden eingesetzt. Teucrium stellt eine potenzielle natiirliche Ressource
wirksamer Substanzen dar, die zur Behandlung von Krebs im Verdauungstrakt beitragen

konnte.
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9. Abstract

This review on six endemic plants (Helichrysum italicum, Micromeria croatica, Picea omorica,
Satureja subspicata, Stachys menthifolia und Teucrium arduini) from different regions of the
Balkan Peninsula represents an overview dealing with scientifically verifiable studies of the
constituents of essential oils as well as their variability and activities. The chemical
compositions of the oils are very different and consist of mono-, sesqui- and diterpenes as well
as oxygen- and hydrocarbon compounds. All of these plants often show identified major
compounds that are characteristic for each plant. Main compounds a-pinene, nerylacetate, -
seline and y-curcumen occur in H. italicum and are not only responsible for the quality of the
essential oil, but also for its antimicrobial, antifungal, antiproliferative and anti-inflammatory
activity. They have promising wound healing potential and help reduce edema and bruising.
Nerylacetate, as one of the main compounds in the essential oil, can provide pain relief. M.
croatica is rich in B-caryophyllene and caryophyllene oxide, which are responsible for
antiphytoviral effects and have very good antioxidant and antifibrotic activities. In folk
medicine, the plant is often used as an herbal tea and substitute for mint. Bornyl acetate,
camphene, a-pinene and B-pinene as the most dominant compounds in Picea omorica provide
an anti-inflammatory and analgesic effect. Essential oils of spruce, which show bornyl acetate
as the most important ester, have a very pleasant odor as well as a bactericidal effect and are
used for inhalation. With main components such as thymol, carvacrol and spathulenol, essential
oils from S. subspicata have a very good antibacterial effect. The plant is a potential source of
antimicrobial ingredients in the food and pharmaceutical industries. Essential oils obtained
from S. menthifolia with the main compounds abietatrien, a-bisabolen, and B-caryophyllene,
show antibacterial and antifungal activity and are also used for abdominal pain, cramps,
dizziness, fever, gout and menstrual disorders. Three most common ingredients of essential oils
from Arduinis Germander (T. arduini) are germacrene D, B-caryophyllene and caryophyllene
oxide and show antimicrobial and antiviral activities. Teucrium is a potential natural resource

of potent substances that could help treat cancer of the digestive tract.
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