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Summary

Lawng K. J. 1989. Seasonal variation in monoterpenes of Larix decidua and L.
kaempferi provenances. — Phyton (Austria) 29 (1): 23-32, with 4 figures. — German
with English summary.

Twigs of Larix decidua (4 provenances) and L. kaempferi (1 provenance) col-
lected at 7 dates between March 1976 and February 1977 were analysed to find out
the seasonal variation of monoterpene patterns.

Variation of a-pinene and B-pinene occurred mainly during the first half year,
variation of A-3-carene during the second half-year. The variations were more
pronounced in one-year-old twigs than in younger ones.

Differences between the individual trees were much more smaller in the two
provenances from the Alps and Japanese larch than in the provenances from Poland
and the Sudetic Mountains. The seasonal variation of monoterpene patterns was
specific and may help to distinguish larch provenances. There were 5 types of
monoterpene pattern, whose frequencies were different in the provenances.

Zusammenfassung

Lang K. J. 1989. Die Zusammensetzung der Monoterpen-Fraktion in Zweigen
von Larix decidua und L. kaempferi in Abhéngigkeit von Jahreszeit und Provenienz.
— Phyton (Austria) 29 (1): 23—32, mit 4 Figuren. — Deutsch mit englischer Zusammen-
fassung.

*) Dr. Klaus J. Lang, Lehrstuhl fiir Forstbotanik, AmalienstraBe 52, D-8000
Miinchen 40, BRD
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Von vier Herkiinften von Larix decidua und einer Herkunft von L. kaempferi
wurden zu sieben verschiedenen Zeitpunkten zwischen Marz 1976 und Februar 1977
Zweigproben gesammelt und die jahreszeitliche Verdnderung des Monoterpenmu-
sters untersucht. Wihrend o-Pinen- und B-Pinen-Anteile hauptséchlich in der ersten
Jahreshilfte Verinderungen unterworfen waren, &nderten sich die A-3-Caren-
Anteile bevorzugt in der zweiten Jahreshilfte. Die Verdnderungen waren bei einjah-
rigen Zweigabschnitten deutlicher als bei jiingeren.

Unterschiede zwischen den Individuen einer Herkunft waren bei den beiden
Alpenherkiinften und der Japanlérche erheblich geringer als bei den Herkiinften aus
Polen und den Sudeten. Die jahreszeitlichen Verédnderungen der Terpenanteile erwie-
sen sich als spezifisch und kénnen bei der Unterscheidung von Provenienzen helfen.
Es liefen sich 5 Grundmuster der Verteilung der 4 wichtigsten Monoterpene unter-
scheiden. Diese Grundmuster waren in den verschiedenen Herkiinften unterschied-
lich haufig vertreten.

1. Einleitung

Die Harze und ihre Zusammensetzung spielen in der Chemotaxonomie
der Koniferen eine wichtige Rolle. In vielen Fillen ist die Zusammensetzung
der Monoterpen-Fraktion geeignet, Arten, Rassen und Klone zu charakteri-
sieren und zu unterscheiden sowie natiirliche Artbastarde zu erkennen. Vor
allem quantitative Unterschiede in der Monoterpenzusammensetzung sind
fiir chemotaxonomische Untersuchungen von Bedeutung. Sie kann dabei —
genetisch bedingt — in weiten Grenzen variieren und auch von einer ganzen
Reihe anderer Faktoren, so der Jahreszeit, beeinfluit werden. In der vorlie-
genden Arbeit wurde die relative Verteilung der wichtigsten Monoterpene
in Zweigen von Larix decidua MILL. und Larix kaempferi (LAMB.) CARR. in
Abhéngigkeit von der Jahreszeit an fiinf Herkiinften untersucht. Auflerdem
waren individuelle und herkunftsbedingte Unterschiede Gegenstand der
Untersuchung.

2. Material und Methoden

Fiir die Untersuchung wurde Zweigmaterial von Larchen der Teilfliche Rothen-
buch (Spessart) des II. Internationalen Lérchenprovenienzversuchs (SCHOBER 1977)
verwendet.

Es wurden Zweige von Bédumen folgender Provenienzen untersucht:

Nr. 16 — Alpenlérche — Cavalese (Italien), 1200 m Seehéhe, Siidlicher Alpenrand,
Dolomiten, Fleinstal (Val die Fiemme);

Nr. 23 — Alpenlérche — Embrun/Aiguilles (Frankreich), 1560 m Seehthe, Franzo-
sische Siidwestalpen (Innenalpen), Hautes alpes, Valleé du Queyras;

Nr. 50 — Sudetenldrche — Krnov/Radim (Tschechoslowakei), 500 m Seehdhe,
Ostsudeten, Oppa-Bergland;

Nr. 44 — Polenldrche — Mala Wiés (Polen), 180 m Seehéhe, Warschauer Ebene;

Nr. 36 — Japanldrche — Ina (Japan), 1800 m SeehGhe, Japanische Alpen auf
Hondo (Akaishi-Gebirge).

Von jeder Provenienz wurden 10 Biume ausgewahlt und pro Baum je ein starker
Ast dauerhaft markiert. Zu allen Probenahmeterminen konnte von jedem der mar-
kierten Aste eine Zweigprobe entnommen werden, die Teile des Triebes von 1974
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(nicht analysiert), den Jahrestrieb 1975 und (ab Juni) auch den neuen Trieb von 1976
umfaBte. Die Zweige wurden bis zur Aufbereitung bei —20°C eingefroren. Probenah-
metermine: 16. 3. 1976; 12. 5. 1976; 21. 6. 1976; 2. 8. 1976; 21. 9. 1976; 30. 11. 1976;
9. 2. 1977.

Fiir die gaschromatographische Analyse der Monoterpene fand eine gegeniiber
fritheren Untersuchungen (Lanc 1976) leicht abgewandelte Methode Anwendung.
Vor der Zerkleinerung des Versuchsmaterials wurden Knospen, Kurzbetriebe und
Nadeln entfernt. Von den Jahrestrieben 1975 (spéter auch des Jahrgangs 1976) wurde
je ein ca. 5 cm langer Abschnitt in 2-3 mm lange Stiickchen zerschnitten und in ein
Rollrandglas von 5 cm® Volumen gefiillt. Dieses wurde mit einem Siliconstopfen
verschlossen, durch welchen ein mit einem halb durchbohrten Gummistopfen ver-
schlossenes Glasrohrchen fithrte (ScHUCK & ScHUTT 1975). Nach Erhitzen der Proben
in einem Warmeschrank (10 min bei 90°C) wurden 2 ml des Luft-Terpen-Gemisches
mit einer gasdichten Spritze (Fa. Glenco) abgezogen und direkt in die Sdule einge-
geben.

Gaschromatograph: Packard, Modell 7400. S&ule: gepackte Glassdule, 10 feet x
1/4", OV-17, Chromosorb W/AW 60/80. Trégergas (Stickstoff): 20 ml/min; Wasser-
stoff: 20 ml/min; Luft: 150 ml/min. Temperaturen: FID: 110°C; Séule: 65°C (iso-
therm); Einspritzblock: 110°C. Die Auswertung der Chromatogramme erfolgte mit
Hilfe eines an den Gaschromatographen angeschlossenen Kleindatensystems (Varian
CDS 101). Die prozentualen Anteile von a-Pinen, Camphen, 3-Pinen, A-3-Caren und
Limonen/p-Phellandren an der erfaten Monoterpen-Fraktion waren die Ausgangs-
werte fiir die Darstellungen.

Die Identifizierung der Peaks erfolgte durch Vergleichschromatogramme von
reinen Substanzen und durch Vergleich der Retentionszeiten.

3. Ergebnisse

Die prozentualen Anteile von a-Pinen, $-Pinen, Camphen und A-3-
Caren &@nderten sich wéhrend eines Jahres bei allen untersuchten Indivi-
duen mehr oder weniger stark. Verlauf und AusmaBl der Verinderungen
hingen dabei von der Art- und Herkunftszugehorigkeit des Materials ab
(Abb. 1-3).

Vergleicht man bei den 50 untersuchten Individuen die Verteilung und
Verdnderung der vier Hauptkomponenten in 1jdhrigen Zweigabschnitten
(Jahrgang 1975) wihrend eines Jahres, so lassen sich ohne grofie Schwierig-
keiten verschiedene Grundmuster unterscheiden (Abb. 1).

I. a-Pinen bis iiber 60% steigend, f-Pinen auf unter 30% fallend, Cam-
phen unter 5%, A-3-Caren unter 5% (Abb. la);

II. a-Pinien bis iiber 60% steigend, P-Pinen auf unter 20% fallend
Camphen um 10%, A-3-Caren unter 5% (Abb. 1b);

IIL. o-Pinen bis iiber 50% steigend, P-Pinen zwischen 20 und 30%,
Camphen zwischen 10 und 15%, A-3-Caren unter 5% (Abb. 1c);

IV. a-Pinen um 50%, f-Pinen zwischen 20 und 30%, Camphen um 10%,
A-3-Caren zwischen 5 und 10% (Abb. 1d);

V. o-Pinen zwischen 40 und 50%, f-Pinen auf 20% fallend, Camphen
zwischen 5 und 10%, A-3-Caren auf 20% steigend (Abb. le).
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Abb. 1: Grundmuster der Monoterpenverteilung in 1jdhrigen Larchentrieben des
Jahrgangs 1975 im Untersuchungszeitraum.
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Abb. 2: Veranderungen der Monoterpenanteile (% in der Gesamtfraktion, [n=10]) in
ljdhrigen Larchentrieben des Jahrgangs 1975 im Jahresverlauf (Erntetermine siehe
Abb. 1).
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Abb. 3: Verdnderungen der Monoterpenanteile (% der Gesamtfraktion, [n=10]) in
1jdhrigen Lérchentrieben des Jahrgangs 1976 im Jahresverlauf (Erntetermine siehe

Abb. 1).

Zwar ist die Anzahl der untersuchten Individuen pro Herkunft nicht
grof} genug, um eine verbindliche Klassifikation vornehmen zu kénnen, die
Verteilung der Grundmuster auf die verschiedenen Herkiinfte 148t jedoch
eine unterschiedliche Héufung in den Herkiinften erkennen (Tab. 1).

Tab. 1: Verteilung verschiedener Monoterpen-Grundmuster in den Lér-

chenprovenienzen
Grundmuster

Herkunft I II 111 v A
16 (Alpen) 8 2 - = =
23 (Alpen) 2 6 2 - =
50 (Sudeten) 2 1 1 2 4
44 (Polen) - - - 5 5
36 (Japan) - 2 - =

Insgesamt verhielten sich die Alpenherkiinfte 16 und 23 und die Her-
kunft der Japanlirche recht einheitlich, die Individuen der Herkiinfte aus
Polen und den Sudeten variierten dagegen stirker, was auch aus den
Standardabweichungen in Abbildung 2 hervorgeht.
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Von einzelnen Ausnahmen abgesehen, fanden bei den beiden Alpenher-
kiinften die auffallendsten Verinderungen in der ersten Jahreshéilfte statt.
Sie betrafen o-Pinen (Zunahme) und p-Pinen (Abnahme), nicht jedoch
Camphen oder A-3-Caren. Wihrend die A-3-Caren-Anteile bei den Alpen-
larchen wéhrend des ganzen Untersuchungszeitraumes fast unverandert
niedrig blieben, war bei einigen Individuen der Herkunft 23 fiir Camphen in
der zweiten Jahreshélfte eine Tendenz zur prozentualen Zunahme zu beob-
achten. Die beiden Herkiinfte aus dem ostlichen Teil des Areals fielen durch
zwei Tendenzen auf. Einmal war vergleichsweise weniger o-Pinen und
andeutungsweise mehr f-Pinen als bei den Alpenherkiinften zu verzeich-
nen, zum anderen nahm der A-3-Caren-Anteil in der zweiten Jahreshalfte
teilweise erheblich zu, wobei diese Zunahme deutlich mit einer Abnahme
des B-Pinens korreliert war. Die Zunahme des A-3-Carens war bei Indivi-
duen der Provenienz aus Polen hidufiger und ausgeprédgter anzutreffen als
bei der Sudetenlérche. Bei den Japanldrchen waren nur der relativ hohe
Camphen-Anteil und der hiufige Riickgang dieser Komponente in der
ersten Jahreshilfte bemerkenswert.

In den Mittelwerten der vier bisher behandelten Komponenten lassen
sich die vier L. decidua-Herkiinfte durchaus unterscheiden sofern man die
dlteren Triebabschnitte (Jahrgang 1975) heranzieht (Abb. 2). Die Werte des
Trieb-Jahrgangs 1976 lassen eine Unterscheidung nicht so deutlich zu
(Abb. 3). Dem Alter des untersuchten Materials kommt demnach grofe
Bedeutung zu. Dieses Ergebnis konnte in weiteren Untersuchungen besté-
tigt und erhédrtet werden (LLANG, in Vorbereitung).

Die beiden Alpenherkiifte 16 und 23 lassen sich durch den héheren
Camphen-Anteil der Herkunft 23 voneinander unterscheiden. Allerdings
weist auch die Japanldrche Camphen-Mengen in gleicher Groflenordnung
auf, so daf} die untersuchte Herkunft der Japanlérche an Hand der Kompo-
nenten a-Pinen, B-Pinen, Camphen und A-3-Caren nicht mit Sicherheit von
der Herkunft 23 der Européischen Lérche zu trennen ist. Die Herkunft 44
(Polenldrche) unterscheidet sich von den Alpenlédrchen und der Japanldrche
durch den geringeren o-Pinen- und den deutlich hoéheren A-3-Caren-
Gehalt. Das A-3-Caren 148t im vorliegenden Fall auch eine Unterscheidung
von der Sudetenliarche (Herkunft 50) zu.

Die aufgezeigten Unterschiede sind zwar bei einem Vergleich der Mit-
telwerte aus Messungen an jeweils 10 Individuen vorhanden, sie lassen sich
aber nicht in jedem Fall zwischen Individuen verschiedener Herkiinfte
nachweisen. Dies ist insofern nicht verwunderlich, als gleiche Grundmuster
in den Herkiinften vorkommen und die Durchschnittswerte von der Haufig-
keit der einzelnen Muster in den Herkiinften bestimmt werden.

Eine sichere Unterscheidung zwischen Larix decidue und Larix
kaempferi war nur schwer moglich. Lediglich der Anteil an Limonen+f-
Phellandren, der bei der Japanldrche immer héher lag, gab Hinweise auf
eine Unterscheidungsmoglichkeit (Abb. 4).
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4, Diskussion

Die quantitative Zusammensetzung der Monoterpen-Fraktion des Har-
zes in Larchenzweigen verdndert sich mit zunehmendem Alter der Zweig-
abschnitte (LANG & MESSERER, 1987). Auch der Zeitpunkt der Probenahme
und damit das physiologische Alter der Probe hat EinfluB auf deren Mono-
terpenzusammensetzung (Abb. 1-4). STAIRS (1968) konnte demgegeniiber
bei Larix sibirica bei einem Vergleich zwischen zwei Probenahmeterminen
im Juni und November keine gesicherten Unterschiede in den Monoterpen-
anteilen des Rindenharzes feststellen.

Wie aus Abbildung 2 hervorgeht, treten zumindest bei den beiden
Alpenherkiinften von Larix decidua die gravierendsten Verinderungen in
der Zeit bis zum Juni ein. Mdéglicherweise sind Unterschiede im Jahresgang
bei L. sibirica von STAIRS wegen der zu geringen Zahl an Probenahmetermi-
nen nicht erfafit worden.

Auch bei anderen Koniferengattungen wurde die quantitative jahres-
zeitliche Verédnderung der Terpenzusammensetzung untersucht. Die Ergeb-
nisse reichen dabei von weitgehender Stabilitdt der Terpenspektren im
Jahresverlauf (BERNARD-DAGAN & al. 1971, ARBEZ & al. 1974) bis zu deutli-
chen Verdnderungen in Abhéngigkeit von der Jahreszeit (SCHANTZ & Juvo-
NEN 1966, v. RUDLOFF 1972, RockwooD 1973, v. RUDLOFF 1975, ZIMMER-
MANN-FILLON & BERNARD-DAGAN 1977, FRETZ 1979, HALL & LANGENHEIM
1986). Wenn es zu Verdnderungen kam, waren diese zu Beginn der Vegeta-
tionsperiode am grofiten und auBlerdem in den jlingsten, sich entwickelnden
Organen starker ausgeprigt als in &dlteren.

Abweichend davon blieb die Monoterpenzusammensetzung in den
jingsten Trieben (Jahrgang 1976) der Alpenlérche und der Japanldrchen-
herkunft wihrend der ersten Vegetationsperiode recht konstant (Abb. 3).
Anders war die Situation bei den 1jahrigen Zweigabschnitten. Wahrend o-
Pinen und (-Pinen die gréfiten Verdnderungen zu Beginn der Vegetations-
periode erfuhren, &dnderte sich der A-3-Caren-Anteil erst in der zweiten
Jahreshélfte. Das A-3-Caren ist insofern von besonderer Bedeutung, als es
bei den gepriiften Herkiinften in sehr unterschiedlicher Menge vorkam oder
sich sein Anteil im Laufe der Vegetationsperiode stark verindern konnte
und damit bei Larix decidua chemotaxonomisch als differenzierendes Kri-
terium aussagefdhig zu sein scheint (LANG 1976).

Die von STAIRS (1968) fiir Larix decidua angegebenen Prozentwerte fiir
o-Pinen, B-Pinen und das weitgehende Fehlen von A-3-Caren lassen den
Schlufl zu, daB es sich dabei um Alpenldrchen gehandelt hat, bei denen der
A-3-Caren-Anteil extrem gering sein kann (LANG, unverdffentlicht), sich
aber zur Unterscheidung von Europdischer und Japanischer Lédrche nicht
eignet. Fiir diesen Zweck konnen andere Komponenten, z. B. Limonen+@-
Phellandren, zu Hilfe genommen werden. (Abb. 4).
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Neben dem Auftreten einer jahreszeitlichen Variation an sich, waren
das unterschiedliche Verhalten einzelner Individuen und die Unterschiede
zwischen den Grundmustern im Jahresverlauf und damit die Unterschiede
zwischen den verschiedenen Provenienzen besonders interessant. Wéhrend
bei den beiden Alpenldrchenherkiinften und der Japanldrche nur relativ
geringe Unterschiede zwischen den Individuen auftraten, waren diese bei
den Individuen der Polen- und Sudetenldrche sehr deutlich.

Die Unterschiede in der quantitativen Monoterpenzusammensetzung
zwischen Herkiinften gingen dabei auf die unterschiedliche Verteilung von
individuellen Terpenmustern in den Populationen, letztlich also auf unter-
schiedliche Genhédufigkeiten, zuriick (Tab. 1), ein Sachverhalt, der auch fiir
andere Koniferen beschrieben wurde (v. RUDLOFF 1973, ZAVARIN & SNAJ-
BERK 1975, GANSEL & SQUILLACE 1976, FORREST 1980, v. RUDLOFF & REH-
FELDT 1980, MCRAE & THOR 1982). Bei der geringen Zahl von untersuchten
Individuen pro Herkunft kénnen Zahl und Typus der Grundmuster der
Terpenverteilung bei Lédrchen vorerst nur als Anhaltspunkte aufgefalt
werden.

Die Ergebnisse unterstreichen die in der Literatur oft betonte Notwen-
digkeit, die Probenahme fiir vergleichende Untersuchungen in einem eng
begrenzten Zeitraum, am besten wéhrend der Vegetationsruhe, vorzu-
nehmen.
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