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Aceites esenciales de tomillos ibéricos.
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(Terpenoides) del género Thymus L. *
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RESUMEN

Realizamos en este trabajo -—cuarto de una serie dedicada a la composicidn
quimica de los aceites esenciales del género Thymus L. que viven ¢n la Penin-
sula Ibérica— una revision quimiotaxonémica de varias secciones dc este géne-
ro, utilizando, ademds de nuestros datos analiticos, otros bibliograficos.

ABSTRACT

This is the fourth part of a series of papers related with the chemical com-
position of iberian species of Thymus L. Vapor phase chromatographic patterns
of several species are given. The taxonomic value of the terpenocids are also
discussed,

INTRODUCCION

Los aceites esenciales de tomillos ibéricos han sido objeto de estu-
dios muy diversos, sin embargo, aun reina cierta confusién en lo que
a su composicidon quimica concierne. Esto es debido, en parte, a que
el género Thymus L. es uno de los dificiles y complicados en su sis-
tematica.

Por otra parte, toda contribucién al conocimiento sistematico de
los tomilios es de gran interés, pues contamos en nuestra Peninsula
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con numerosos taxones endémicos que forman extensos matorrales,
«tomillares», tipicos del paisaje vegetal.

Por fortuna, con la moderna utilizacion de la cromatografia de gas
liquido (CG) y el apoyo de la espectrofotometria de infrarrojo (IR),
espectrometria de masas (EM) y resonancia magnética nuclear (RMN
H y RMN C-13), cada vez son mas frecuentes en la bibliografia espe-
cializada trabajos mds precisos sobre la composicién quimica de los
aceites esenciales (Garcia VALLEIO & AL., 1984; GarciA MARTIN & GAR-
cla VALLEJO, 1984; LAWRENCE, 1978; y ViLasco NEGUERUELA & PEREZ-
ALonso, 1985 a, 1985 b y 1983).

Muchas de estas esencias tienen gran interés farmacéutico y bro-
matolégico, mientras que otras son todavia desconocidas desde el pun-
to de vista quimico y terapéutico.

En este trabajo presentamos un estudio quimiosistemdtico, basan-
donos en la composicion quimica de los aceites esenciales de tomillos
que viven en la Peninsula Ibérica, utilizando nuestros datos analiticos
sobre diversas especies, ademés de los existentes en la bibliografia.

Aun cuando somos conscientes de que la revisidén de Jaras (1972)
no es muy ortodoxa, sobre todo en lo que concierne a tomillos ibéri-
cos, la hemos elegido como base para la separacion sistematica de los
subgéneros y de las secciones. Para las especies hemos tenido en cuen-
ta los trabajos de Pau (1929), Vicroso {1974), HUGET bEL VILLAR (1934),
WiLrkoMM & LANGE (1870), Rivas-MARTINEZ (1978), MoRALES (1985) y
GREUTER & Raus (1985).

MATERIALES Y METODOS

Los tomillos estudiados por nosotros con anterioridad fueron di-
versas muestras de: Thymus villosus subsp. lusitanicus (PEREZ-ALONSO
& VELAsco NEGUERUELA, 1984), Thymus lacaitae (VELASCO NEGUERUE-
LA & PrERrrz-ALONSO, 1985b), Thymus orospedanus (VELASCO NEGUE-
RUELA & PEREZ-ALONSO, 1985 b) y Thymus zygis subsp. sylvestris (Ve-
LASCO NEGURRUELA & PEREzZ-ALonso, 1984).

En el presente trabajo, nuestros datos analiticos proceden de las
siguientes muestras:

Thymus mastichina L.: Sierra de Gredos, Puerto de Mijares. Testigo
Herbario de la Facultad de Biologia de la Universidad Complutense,
al que nos referiremos de ahora en adelante con las siglas MAC. Ren-
dimiento en esencia: 3,65 ml. esencia/100 g. planta seca.
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Thymus lotocephalus Ginés Lépez & Morales: Portugal (Tavira),
A. Velasco Negueruela.

Thymus antoninae Rouy & Coincy: Albacete, Sierra de Hellin.
Testigo, aceite esencial procedente de material de herbario determina-
do por A. Velasco Negueruela.

Thymus membranaceus Boiss: Murcia, Totana. Testigo MAC.

Thymus funkii Cosson: Murcia, Puerto de Jumilla. Recogido y de-
terminado por A. Molina. Albacete, Elche de la Sierra. MAC. Rendi-
miento 0,60 %. Albacete, Hellin. MAC. Rendimiento 0,71 %6,

Thymus mumbyanus Boiss & Reuter subsp. mastigophorus (La-
caita) Greuter & Raus: Palencia, Alar del Rey. MAC. Rendimiento
0,65 %.

Thymus longiflorus Boiss: Sierra de Cazulas. MAC. Rendimien-
to 0,51 %.

Los métodos de investigacion y las técnicas seguidas son las des-
critas con detalle en nuestros anteriores trabajos (VELASCO NEGUERUE-
1A & PEREZ-ALONSO, 1983 v 1984).

También hemos utilizado una columna cromatografica de UCON
LB330 X, de 2 m x 1/8 pulgada, a temperatura programada 95-180° C
(2.°/min.), y volumen de inyecccidén 0,04 microlitros.

A excepcion de Thymus mastichina, del que disponiamos de mate-
rial abundante, el resto de las muestras de tomillos estudiados proce-
dian Gnicamente de uno o dos pliegos de material de herbario.

RESULTADOS

En todos los tomillos que se comentan a continuacién hemos teni-
do en cuenta, a la hora de definir los quimiotipos, las siguientes rela-
ciones biogenéticas (CROTEAU, 1981):

Pirofosfato de prenilo como precursor que se cicla bien al catién alfa-
terpenilo o al catidn terpinen-4-ilo.

El catidn terpinen-4-ilo origina el grupo de los tuyénicos.

El cation alfa-terpenilo origina los grupos pindnicos, boruidnicos y ca-
ranicos.

El grupo del bornano puede originarse a partir del grupo pinano.

El grupo fenchano se origina del grupo pinano.

El grupo isocanfano se origina del grupo bornano.

Los p-mentdnicos se originan a partir de los dos cationes ya mencio-
nados.
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Género Thymus L.
Subgénero Coridothymius (Reichemb. fil.) Borbas.

Thymus capitatus (L.) Hoffmanns. & Link [ = Thymbra capitata (L.)
Cav.]

El aceite esencial de T. capitatus (tomillo aceitunero, tomillo an-
daluz, tomillo carrasquefio), también conocido con el nombre poco
afortunado de «aceite de orégano espafiol», fue primeramente estudia-
do por Dorronsoro (1919), el cual indicé el elevado porcentaje de
fenoles no cristalizables (carvacrol 55-67 % ). FERNANDES Costa & al.
{1942), ABreU (1952) v FErRNANDES CosTa (1975) dieron para este aceite
esencial carvacrol (70-75 %), timol (5 %), alfa-pineno y beta-cariofileno.
GuUENTHER (1949) cit6é carcavrol (65-70 %), alcohol amilico v alfa-pi-
neno.

SENDRA & CuRaT (1980) hicieron un estudio de los componentes
fendlicos de este aceite esencial. Los resultados mas completos son
los de MaTEO & al. (1978) en especimenes de una poblacién de T. capi-
tatus procedente de Granada (Lanjarén), con la siguiente composicién
quimica:

MONOTERPENOS: tipo aciclico (mirceno 5,7 %, linalol 1,2 %, aceta-
to de Hinalilo 1,2 %); tipo p-mentano {alfa-terpineol 0,4 %, limone-
no 0,2 %, 1-8-cineocl 0,3 %, gamma-terpineno 7,8 %, p-cimeno 9,5 %,
carvacrol 61 %); tipo fuyvano (sabineno trazas); tipo pinano (alfa-
pineno 3,9 %, beta-pineno 0,1 %); tipo isocanfano {(canfeno 0,2 %);
tipo bornano (irazas).

SESQUITERPENOS: cariofileno (4,5 %) y allo-aromadendreno (trazas).

Por lo tante, y siguiendo como en anteriores trabajos la terminolo-
gia de TETENYI (1970), el tipo quimico de esta seccién estd definido en
la Peninsula por la quimiovariedad:

gamma-terpineno, p-cimeno y carvacrol; quimicforma gamma-terpine-
no (7,8 %), p-cimeno (9,5 %) y carvacrol (61 % ).

Ravip & Purtievsky (1985) encontraron en especimenes de T. capi-
tatus procedentes de Israel la quimiovariedad: garmma-terpineno, p-ci-
meno, y timol; quimioforma (19,4 %), (6 %) y (39,3 % )-carvacrol
(12,7 %). Y la quimiovariedad gamma-terpineno, p-cimeno y carvacrol;
quimioforma (14,7 %), (13,6 %), (34,8 %) y timol (8,1 %).
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Victoso (1974) utilizé el caracter quimico de acumulacién de car-
vacrol para independizar el subgénero Coridothymus de Thymus, sin
embargo, segun los resultados comentados, es posible que se encuen-
tren también en la Peninsula quimiotipos con timol como componente
fundamental de la esencia (mas del 10 %).

Subgénero Thymus L.
Seccion Mastichina (Miller) Bentham

Esta seccion esta formada por dos endemismos hispano-portugue-
ses, Thymus mastichina L. y Thymus tomentosus Willd. (= T. albicans
Hoffmanns. & Link). Morates (1985) da una subespecie dofivanae que
seglin este autor seria el T. tomentosus Willd.

T. mastichina (mejorana silvestre, tomillo blanco, almoraduz) es
un tomillo cuyo aceite esencial ha sido objeto de diversos estudios qui-
micos. DORRONSORO (1919) identificé los componentes siguientes: alfa-
pineno (7-8 %), 1,8-cineol (58 %), linalol (20 %) y terpineol. Y en otras
muestras, linalol (63-80 %) v 1,8-cineol (7-18 %). Frazao & al. (1971)
identifica linalol (5080 %); RevertH MoLiNa (1975), cineol (69 % );
FERNANDES CosTa (1945), 1,8-cineol como fundamental acompanado de
alcoholes y fenoles siempre minoritarios.

En una extensa y detallada monografia sobre la «mejorana de Es-
pafia», GARCIA VALLEIO & al. (1984) definen tres quimiotipos: 1,8-cineol,
linalol v 1,8-cineol + linalol.

En la tabla num. 1 presentamos nuestros datos analiticos proce-
dentes del aceite esencial obtenido a partir de especimenes de una
poblacién de Thymus mastichina de Avila (Sierra de Gredos, Puerto de
Mijares), asi como los de Gavifia & TorNER (1974), MaTEO & al. {1978)
v GARCIA VALLEYO & al. (1984).

También figuran en la misma tabla los resultados de MoRALES
(1985), para especimenes de una poblacién de 7. mastichina de Cadiz
(Zahara) v de dos poblaciones de T. albicans de Cadiz (Chiclana).

De los resultados expuestos, todo parece indicar que existen tres
quimiotipos en 7. mastichinag y que T. tomentosis se comporta quimi-
camente del mismo modo. La biosintesis de terpenoides o bien se en-
camina a los aciclicos —quimiotipo linalol— o hacia los p-mentédnicos
—quimiotipo 1,8-cineol— o a los dos grupos —quimiotipo mixto, li-
nalol + 1,8-cineol.

Las muestras estudiadas son las siguientes:

a = VELASCO NEGUERUELA & PERrREZ-ALONSO. Gredos: Puerto de Mijares.
b = GaviNa & Torner (1974). Guadalajara,
¢ = MaTteo & al. (1978). Madrid: Collado Mediano.



120 Arturo Velasco Negueruela v Maria José Pérez Alonso

d == MoraLEgs (1983). Cadiz: Zahara.

e = MoRaLEs (1985). Cadiz: Chiclana.

f = Moravgs (1985). Cadiz: Chiclana.

g = C82GUIL [en Garcia VALLEIO & al. (1984), muestra colectiva de
Guadalajara: Luzaga, 1982].

h = 182CUICW [en Garcia VALLETo & al. {1984), muestra individual
de Cuenca: Cafiizarcs, 1982).

Si seguimos a TETENYI (1970), para T. masrichina podriamos definir
una guimiovariedad linalol + 1,8-cineol (L/C) con diversas quimiofor-
mas:

(a) L/C2,67/74,85; (b): L/C82,5/5,5; (¢): L./C 14,5/60,1;
{d): L/C6,2/66,5; (g): L/C1,3/81,3; (h): L/C 82,9/4,0.

Del mismo modo, cualquier muestra de la bibliografia podria re-
ferirse por su quimioforma correspondiente, asi:

LawrencE (1980): 1./C 11,4/54,1; 183CRIA [en Garcia Varirro & al.
(1984), muestra individual, Ciudad Real: Alhambra, 1983]; L/C 29,0/
47,7; Garcfa VavLreio & al., (1984): L/C 3,0/50,4; L/C 2,7/54; L./C
2,6/53.

Para T. tomentosus, la quimiovariedad linalol + 1,8-cineol (L/C)
quimioformas: (e): L/C 51,5/32,9; (f): L/C 1,2/70,5.

Seccion Piperella Willk.
Thymus piperella L,

La «pebrella o timd valenciano» es un tomillo endémico del este
de Espafia (regién levantina). Luna (1930) indicé un 42 % dc fenoles
(timol 14 %). Aozer & Passer (1976) dieron timol, carvacrol v p-cime-
no. Morares (1985) estudié una poblacidn recogida en Valencia (Ma-
castre}, dando la composicién siguiente:

MONOTERPENOS: aciclicos, mirceno (0,6 %), linalol (3,3 %) y ac. li-
nalilo (0,1 %); p-mentdnicos, timol (0,2 %), carvacrol (11,5 %), alfa-
terpineol (0,4 %), limoneno (0,7 %), 1,8-cineol {3,5 %), gamma-ter-
pineno (6,3 %), pcimeno (47,0 %), terpinen-4-ol (0,7 %)} y ac. terpe-
nilo (trazas); isocanfdnicos, canfeno (1,8 %73, pindnicos alfa-pineno
(1,9 %), beta-pineno {04 %); tuydnicos sabineno (0,1 %); borndni-
cos borneol (3,5 %), alcanfor (0,3 %).
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SESQUITERPENOS: cariofileno (4,5 %a).

En esta seccidn, todo parece indicar la Jinea biogenética gue con-
duce a los fenoles timol y carvacrol. Quimiovariedad: gamma-terpine-
no, p-cimeno y carvacrol, Quimioforma 6,3 %, 47 %, 11,5 %,

Seccidn Micantes Velen

Thymus caespititius Brot,

Este tomillo, repartido por Portugal, NW. de Espafia y Azores, fue
estudiado por FErNanpEs Costa (1945) y (1973), indicando alfa-terpi-
neol (65 %) v trazas de fenoles 60 % de alcoholes y 10 %0 de ésteres,
ademds de alfa-terpineol, alfa-pineno v cadineno. SEoaNE & al. (1977)
citaron los sesquiterpenos alfa-cubebeno, alfa-muuroleno, beta-cube-
beno v delia-cadineno. MoRraLEs (1985) estudié una poblacién proce-
dente de Pontevedra (Villagarcia dc Arosa), dando la composicién si-
guiente:

MONOTERPENOS: aciclicos mirceno (0,6 %), linalol (1,7 %), p-ten-
tdnicos limoneno (0,1 %), garmuma-terpineno (trazas), p-cimeno
(24,5 %), terpinen-4-ol (0,7 %), timol (2,6 %), carvacrol (1,5%) y
alfa-terpineol (26,2 %), isocanfdnicos canfeno (3.8 %); borndnicos
alcanfor (0,6 %), y borneol (1,4 %); pinanicos alfa-pineno (2,7 %)}y
beta-pineno (0,3 % ).

SESQUITERPENOS: cariofileno (0,2 %).

La seccidn se caracteriza quimicamente, en espera de posteriores
estudios, por la quimiovariedad p-cimeno + alfa-terpineol.
Quimioforma 24,5 % y 26,2 %.

Seccién Pseudothymbra Bentham

Los tomillos de esta seccion son, ademds del endemismo portugués
meridional (sector algarviense) T. lotocephalus Ginés Lopez & Morales,
los endemismos hispano portugueses (luso-extremadurenses) T. villo-
sus L. subsp. villosus y T. villosus subsp. lusitanicus (Boiss.} Coutinho,
y los endemismos hispanos T. mumbyanus Boiss. et Reuter subsp.
mastigophorus (Lacaita) Greuter & Raus (castellano duriense septen-
trional), T. longiflorus Boiss., T. membranaceus Boiss., T. funkii Cos-
sont y . antoninae Rouy & Coincy (grupo basifilo del S.E. de Espafa).

T. lotocephalus ha sido estudiado quimicamente por FERNANDES COSTA
{1975}, dando cineol como componente mayoritario. Nuestros resul-
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tados con una minima muestra procedente de Portugal (Algarve),
dan también como mayoritario al 1,8-cineol. Este tomillo necesita
un estudio quimico mds completo.

T. villosus L. subsp. villosus, segin los datos de FERNANDES COSTA
(1975), su esencia contiene un 5 % de fenoles, 37 % de alcoholes
v 28 % de ésteres, necesitando como el anterior de un estudio qui-
mico mas comnpleto.

T. villosus subsp. lusitanicus, ha sido estudiado con mids detalle por
VELASCO NEGUERUELA & PEREZ-ALONSO (1984) v por MoRALES (1985).
Los resultados los expresamos en la tabla num. 2.

Se pueden definir dos quimiovariedades:

1. quimiovariedad alcanfor + borneocl
quimioformas: 36,97 % + 15,59 % y 30,2 % + 15,5 %.

2. quimiovariedad linalol, alcanfor y 1,8-cineol.
quimioformas: 12,83 %, 25,65 % y 14,74 %; 18,24 %, 14,18 %
y 13,81 946,

Thymus longiflorus Boiss. (incl. T. moroderi Martinez).

De este tomillo tenemos, por una parte, los estudios de DORRON-
soro (1919), (1,8-cineol 60 %, alccholes 14 %), siguen los de REVERTH
Morina (1975), (1,8-cineol 14 %, ac. linalilo 12 %) v los de FERNANDES
Costa (1945) v Apzer & al. (1977), que coinciden en el 1,8-cineol como
componente fundamental de la esencia, acompafiado de borneol y al-
canfor. Los resultados mas completos son los de VeELASCO NEGUERUE-
LA & PEREZ-ALONSO para este trabajo y los de MoraLEs (1985). Los pre-
sentamos en la tabla nim. 3.

Los especimenes de la poblacién estudiada por MoRALES (1985), pro-
cedente de Malaga: Competa, arrojan una composicién quimica no
muy usual, terpinen-4-ol como componente fundamental, acompaifiado
de mirceno y gamma-terpineno. Nuestras muestras, como las de
MoRraLEs (1985) para Granada: Sierra de Cazulas, indican 1,8-cineol
como componente fundamental acompaifiado de mirceno, borneol y
alcanfor o de borneol y alcanfor tinicamente.

Podriamos definir las siguientes quimiovariedades y quimioformas:

1. quimiovariedad: mirceno, ganmma-terpinenc y terpinen-4-ol.
quimioforma: 8,1 %, 9,6 % y 26,2 %.
2. quimiovariedad: 1,8-cineol, borneol y alcanfor.
quimioformas: 24,8 %, 10,6 %, 9 % y mirceno (9,4 %).
22,56 %, borneol (13 %) y alcanfor (34,6 %).

Thymus funkii, tomillo gipséfilo y endémico de la regivn murciana,
fue estudiado por REVERTH Morina (1975), que sefialdé 1,8-cineol
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(50 %). En la tabla nam. 4 presentamos los resultados mas com-
pletos de VELasco NEGUERUELA & PEREZ-ALONSO para este trabajo
y los de Mateo & al. (1979) y MoRraLEs (1985). Definimos una qui-
miovariedad: 1,8-cineol, borneol, alcanfor v canfeno.

Quimioformas (las letras se refieren a las muestras estudiadas y figu-
ran al pie de la tabla mim. 4):

{(a) 469%,5%,7 % vy 43 %. (b); 52%,7,2%, 65 % vy 3,5 %.
(c): 20 %, 9,6 %, 11 % v 2,5 %. (d): 58 %, 1,9 %, 6,9 % y 3,8 %.
(e) 48 %,2,79%,11,2 % v 8,8 %. (f): 22,1 %, 11,4 %, 188 % v 0,4 %.

Thymus membranaceus Boiss. (Incl. T. murcicus Porta, y T. pallens

Lacaita).

Los datos que tenemos sobre la composicién quimica del aceite
esencial de este tomillo, son por una parte los de VELAScO NEGUERUE-
LA & PEREZ-ALONSO para este trabajo, asi como los de MoraLgs (1985)
y MaTeO & al. (1979).

Igual que en los anteriores tomillos de esta seccién, el componente
fundamental es siempre el 1,8-cineol. Hay, no obstante, un equilibrio
entre los derivados del isocanfano, pinano y bornano. Definimos la
quimiovariedad 1,8-cineol, borneol y alcanfor con las siguientes qui-
mioformas (las letras se refieren a las muestras estudiadas y figuran
al pie de la tabla nam. 3):

(a): 1,8-cineol (35,9 %), borneol (5,4 %), alcanfor (17,8 %),
alfa-pineno (5 %), beta-pineno (5,1 %} y canfeno (9,2 %).

(b): 1,8cineol (55,1 %), alcanfor (17,8 %), alfa-pineno (3,9 %),
beta-pineno (2,8 %) v canfeno (7,5 %).

(c): 1,8-cineol (62,4 %), alcanfor (2,8 %), alfa-pineno (6,8 %),
beta-pineno (3,9 %) y canfeno (1,7 %).

(d): 1,8<cineol (27,35 %), borneol (10,37 %} v alcanfor (29,13 %6).

Thymus antoninae Rouy & Coincy (incl. T. portae Freyn)

Es este tomillo un interesante endemismo de la Sierra de Hellin,
descrito por algunos botanicos como hibrido entre T. funkii X T. zygis
(R1vas-MARTINEZ, 1978), v segin Rouy establece el transito entre las
secciones Zygis y Pseudothymbra y lo incluye en la seccién Anomalae
Rouy.

Los datos quimicos apuntan que 7. antoninge es una buena especie
y parece muy improbable su pretendido origen hibridégeno, ya que se
comporta como los anteriores tomillos de esta seccidon endémicos del
S.E. de Espafia, que forman como componente fundamental el 1,8-
cineol.
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Segin REVERTH MoLINA (1975), el componente fundamental es el
1,8-cineol (44 % ). Nosotros hemos analizado para este trabajo una pe-
gqueiia muestra procedente de Hellin, encontrando:

MONOTERPENOS: aciclicos, beta-mirceno (0,06 %), ac. linalilo
(0,04 %), neo- allo-ocimeno (0,08 %) y nerol (0,3 %); p-menidnicos,
1,8-cineol (38,31 %), p-cimeno (0,63 %), gamma-terpineno (0,06 %),
terpinen-4-ol (3,95 %), timol (0,7 %) v carvacrol (1,7 %); cardnicos,
delta-3-careno (0,04 % ): borndnicos, nor-borneol (0,03 %), alcanfor
(17,5 %) y borneol (11 %); isocanfdnicos, canfano (1,0 %); fuydni-
cos, alfa-tuveno (0,03 %) vy tuyona (0,6 %); pindnicos, alfa-pineno
(0,3 %), beta-pineno (0,7 %), mirtenol (0,3 %); fenchdnicos, fenchol
(0,04 %).

SESQUITERPENOS: cedrol (1,6 %), éxido de cariofileno (1,5 %), hu-
muleno (0,4 %), aromadendreno (0,4 %), longifoleno (0,15 %), lon-
gipineno {0,1 %). OTROS: aldehido isovalérico (0,01 %), 3-octanol
{0,15 %) v l-octen-3-ol (0,03 %).

Definimos la quimievariedad 1,8-cineol, alcanfor y borneol con la
quimioforma: 38,31 %, 17,5 % y 11,0 %.

Thymus mumbyanus subsp. mastigophorus, los datos analiticos del
aceite esencial de este tomillo son, por una parte, los de VErAsco NE-
GUERUELA & PEREZ ALONSO para este trabajo y, por otra, los de Mo-
RALES (1985).

Muestra (a): Palencia, Alar del Rey.

MONOTERPENOS: aciclicos, mirceno (25,0 %) v linalol (4,2 %); pind-
nicos, alfa-pineno (8 %) y beta-pineno (3,5 %); tuvdnicos, alfa-tuye-
no (045 %), p-mentdnicos, p-cimeno (0,35 %), 1,8-cineol (19,2 95),
vy alfa-terpineol (2,5 %); borndnicos, borneol (2,4 %) y alcanfor
(3,0 %); canfdnicos, canfeno (18,5 % ).

SESQUITERPENOS: cariofileno (6,2 %), allo-aromadendreno (1,2 %),
nerolidol (5,5 % ).

Muestra (b): Palencia, Aguilar de Campoo.

MONOTERPENOS: aciclicos, mirceno {13,8 %), linalol {7,3 %) y ac. li-
nalilo (1,3 %); pindnicos, alfa-pineno (5,8 %) y beta-pineno (1,6 %);
isocanfdnicos, canfeno (8,9 % ); p-mentdnicos, limoneno (0,1 %), 1,8
cineol (2,2 %), gamma-terpineno (trazas), p-cimeno (0,2 %), terpi-
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nen4-ol (0,5 %), alfaterpineol (0,3 %), timol (1,1 %) y carvacrol
(0,3 %); tuydnicos, sabineno (0,2 % ); borndnicos, borneol (0,3 %) y
alcanfor (0,5 %).

SESQUITERPENOS: cariofileno (14,2 %) v allo-aromadendreno
(0,7 %),

De momento, vy en espera de posteriores analisis de este tomillo,
fos resultados apuntarfan hacia un quimiotipo mixto:
Quimiovariedad: mirceno, linalol, alfa-pinenc, canfeno, y 1,8-cineol +

cariofileno.

CONCLUSIONES

1. Se han discutido en este trabajo las composiciones quimicas
porcentuales de los aceites esenciales de diversas especies del género
Thymus L.

2. Los quimiotipos a nivel infraespecifico se han definido teniendo
en cuenta las relaciones biosintéticas entre los distintos compuestos
¥y no unicamente basandose en los componentes fundamentales {mds
del 10 %).

3. Varios autores coinciden en que las funciones de los terpenoi-
des en los vegetales son poco conocidas, pero si podemos comentar,
a modo de conclusidn, la estrategia quimica de los tomillos ibéricos en
las secciones estudiadas:

i} Subgénero Coridothymus.

T. capitatus, utiliza exclusivamente la ruta biogenética que con-
duce a los fenoles: timol y carvacrol. Por esta razén hemos elegido
como tipo quimico la quimiovariedad gamma-terpineno p-cimeno, timol
o carvacrol, que ¢s precisamente la ruta biosintética demostrada (Cro-
TEAU, 1981), para tomillos de otras secciones como T. vulgaris y T. zygis,
que utilizan la misma estrategia quimica pero gue pueden cambiar
ésta a tenor del nicho ecoldgico que ocupan, pudiendo variar total-
mente el tipo quimico.

T. capitatus, segun los resultados de este trabajo, no parece modi-
ficar la ruta biogenética comentada, a excepcién de la actividad enzi-
miética de las hidrolasas (p-cimeno hidrolasas) que controlan la hidro-
xilacién especifica del p-cimeno a timol o carvacrol.

ii) Seccidn Mastichina.

En esta seccidn, T. mastichina y T. tomentosus, la actividad enzi-
mdtica puede o no movilizar el «pool» de precursores aciclicos. Todo
parece indicar, a partir de nuestros resultados, que las condiciones
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ecoldgicas, segin el nicho ecoldgico de cada tomillo, son las que, en
alguna medida, regulan el proceso. VELASCO NEGUERUELA & PEREZ-ALON-
so (1984) y TETENYI (1970), coinciden en que la humedad y la precipi-
tacién son dos factores que regulan la oxidacién del pirofosfato de
linalilo a 1,8-cineol. Los tomillos que viven en condiciones mas xéricas
activan esta oxidacidén, regulando asi la presién osmdtica en los esto-
mas, evitando al maximo las pérdidas de agua por evapotranspiracion.
Cuando hay humedad abundante no necesitan recurrir a esta estrate-
gia quimica y por lo tanto el linalol no se moviliza, Esto explicaria
en parte la variacion infraespecifica en la seccidn.

iii) En las secciones Piperella y Micantes, T. piperella utiliza la via
de los fenoles antes comentada, y T. caespititius, de momento, sélo for-
ma p-cimeno y alfa-terpineol como componentes fundamentales.

iv) En Pseudothymbra, la linea biogenética mds utilizada es la que
conduce al 1,8cineol. No obstante se observa un equilibrio entre los
derivados canfénicos, bornédnicos y pindnicos. Parece que la moviliza-
cién del pirofosfato de linalilo a 1,8-cineol depende de las condiciones
vitales impuestas por la xericidad del nicho ecolégico particular de los
tomillos de la seccién.

Sin embargo, T. mastigophorus aclimatado a las condiciones duras
en extremo del «paramo», produce muy poca esencia y el metabolismo
quimico en lo que respecta al aceite esencial es mixto.
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TABLA NUM. I

COMPOSICION QUIMICA PORCENTUAL DE LOS ACEITES ESENCIALES
DE T. MASTICHINA L. Y T. TOMENTQSUS WILLD.
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TaBLA NUM. 2

COMPOSICION QUIMICA PORCENTUAL DEL ACEITE ESENCIAL
DE THYMUS VILLOSUS L. SUBSP. LUSITANICUS (BOISS.) COUTINHO

a b c d
MoNOTERPENOS
aciclicos
beta-mirceno 0,18 041 2,57 0,1
linalol 1,66 0,74 0,32 —
citronelal 1,66 0,74 0,32 —
ac. de linalilo _— 7.81 0,48 —
p-mentdnicos
alfa-felandreno 0,34 0,03 0,26 —
alfa-terpineno t t t —
alfa-limoneno t 1 i —
1,8-cineol 1,86 14,74 13,81 0,1
gamma-terpineno 0,08 0,12 1,14 —
alfa-terpineol 0,36 2,66 711 2,1
terpinen-4-oi 2,24 2,25 1,84 33
p-cimeno 1,76 1,41 0,44 —
timol 3,23 0,80 1,9 t
tuydnicos
alfa-tuyeno o021 0,19 0,24 —
pindnicos
alfa-pineno 1,36 348 5,52 3,50
beta-pineno 046 1,03 2,32 0,3
isocanfdnicos
canfeno 7,64 441 5,75 6,4
borndnicos
alcanfor 36,97 25,65 14,18 303
borneocl 15,59 8,78 4,37 15,5
ac. de bornilo t t 0,44 t
SESQUITERPENOS
cariofileno 0,43 t 0,93 1,9
humuleno 0,62 t 0,11 —
cadineno _ 4,36 7,96 —
nerolidol 2,95 —_ — -—

—

{a) VELASCO NEGUERUELA & PERrEZ-ALons0 (1984), Toledo: Los Yébenes, Sierra
del Rebollarejo. (b) VELASCO NEGUERUELA & PEREz-ALONSO (1984), Caceres: Hos-
pital del Obispo, Sierra de Guadalupe. {(¢) VELASCO NEGUERUELA & PEREZ-ALONSO
(1984), Ciudad Real: Piedrabuena, Sierra de Rio Frio. (d) MoraLes (1985), Toledo:
Los Yébenes, Sierra del Rebollarejo.

t = trazas
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TaBLA NUM. 3

COMPOSICION QUIMICA PORCENTUAL DEL ACEITE ESENCIAL
DE THYMUS LONGIFLORUS BOISS,

a b c
MONOTERPENOS
aciclicos
beta-mirceno 81 24 t
linalol 1,1 0,2 —
ac. de linalilo —_— 1,3 —_
p-mentdnicos
limoneno 53 0,3 —
1,8-cineol a0 248 22,56
gamma-terpineno 9,6 1,2 0,1
p-cimeno oA 15 0,18
terpinen-4-0l 26,2 4,8 6.6
alfa-terpineol 1,1 2,6 2,0
timol — 0.1 0,2
carvacrol e — 0,6
tuydnicos
sabineno 1,2 1,0 —_—
pindnicos
alfa-pineno 54 59 0,12
beta-pineno 1,1 25 0,12
isocanfdnicos
canfeno 1,1 6,1 0,13
borndnicos
borneol 1.8 10,6 13,0
alcanfor 16 9,0 346
SESQUITERPENOS
cariofileno 1.0 04 0,28
alo-aromadendreno — —_ —

(a) MoRALES (1985), Milaga: Cémpeta. (b) MoraLES (1985), Granada: Sierra de
Cazulas. (c) VELASCO NEGUERUELA & PEREZ-ALONSO, Granada: Sierra de Cazulas,

Nosotros, ademis de los componentes que se presentan en la tabla nim. 3,
encontramos los siguientes: delta-3-careno (0,1 %), alfa-felandrenc (0,19 %);
l-octen-3-0l (0,16 %), nor-borneol (0,76 %), tuycna (2,55 %), nec-allocimeno (0,14 %),
fenchol (0,21 %), longipineno (0,58 %), mirtenol (1,10 %), nerol (1,14 %), longifo-
%gr’lz(; 0(0),23’: %), ac. de geranilo (0,43 %), 6xido de cariofileno (2,66 %) y cedrol

Ya).

t = trazas
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TaBLA NUM. 4

COMPOSICION QUIMICA PORCENTUAL DEL ACEITE ESENCIAL
DE THYMUS FUNKII COSSON

a b c d e f
MONOTERPENOS
aciclicos
beta-mirceno 1,6 3.2 1,6 32 25 1,8
linalol — —_ 0,1 — 0,4
ac. de linalilo — — — 09 14 —
p-mentdnicos
limoneno — — — 08 1,0 0,1
1,8-cineol 46,0 52,0 20,0 58,0 48,0 22,1
gamma-terpineno 0,6 0,3 0,25 0,2 t 0,8
p-cimeno — — — 0,1 t 0.8
terpinen-4-ol 07 04 0,35 — — 17
alfa-terpineol 0,8 042 04 1,8 14 34
timel 0,1 0,1 0,1 t 14 t
carvacrol 01 0,1 0,1 t 36 t
tuydnicos
sabineno 0,1 0,1 0,1 1,0 24 09
pindnicos
alfa-pineno 1,8 2,0 16 4,1 51 09
beta-pineno 2,0 1,5 15 33 4,0 1,1
ispcanfdnicos
canfeno 42 35 25 38 88 04
borndnicos
borneol 5,0 7.2 9,6 19 27 11,4
alcanfor 7,0 6,5 11,0 6,9 i1,2 18,8
SESQUITERPENOS
cariofileno —_ —_ — 15 1,2 2,6
alo-aromadendreno —_ — — 0,2 0,7 0,6

(a) A. MoLna, Murcia: Puerto de Jumilla. (b) VeELAsCO NEGUERUELA & PEREZ-
ALoONs0, Albacete: Hellin. (¢) VELAsco NEGUERUELA & PEREZ-ALONSO, Albacete:
Elche de la Sierra. (d) MoraLEs (1985), Albacete: Hellin. (e) MoraLEs (1985), Al-
bacete: entre Tobarra y Hellin, (f) MoraLes (1985), Albacete: Hellin.

. t = trazas
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TaBLA NUM. 5

COMPOSICION QUIMICA PORCENTUAL DEL ACEITE ESENCIAL
DE THYMUS MEMBRANACEUS BOISS.

a b c d
MONOTERPENOS
Aciclicos
beta-mirceno 57 06 6,4 0,12
linalol 0,6 04 0,5 —
ac. de linalilo 1,3 1,5 — —
p-mentdnicos
limoneno 3 0,3 0,2 —
1,8-cineol 359 55,1 62,4 21,35
gamma-terpineno 0,2 t 04 1
p-cimeno 0,3 1,0 0,3 08
terpinen-4-ol —_ — 13 1,6
alfa-terpineol 09 — 2,0 20
timol 14 — — 1,18
carvacrol 0.2 t — 1,46
tuydnicos
sabineno 35 24 1,5 0,1
pindnicos
alfa-pineno 5,0 39 6,8 0,16
beta-pineno 51 2,8 39 0,5
isocanfdnicos
canfeno 92 15 1,7 0,63
bornduicos
borneol 54 t 0,7 10,37
alcanfor 17,8 17,8 2,8 26,13
SESQUITERPENGS
Cariofileno 0,7 t 0,20 0,24
Alloaromadendreno 04 1,6 04 —

(a) MoraLes {1985), Murcia: Cieza. (b) MoraLEs (1985). Murcia: Entre Maza-
rrén y Aguilas. (¢) MoraLEs (1985), Almeria: Sierra de Gador. (d) VELAsCO NE-
GUERUELA & PEREZ-ALoNSC, Murcia: Totana.

Nosotrros hemos identificado en la muestra (d), ademds de los gue figuran
en la tabla mim. 3, los siguientes: isovaleraldehido (6,064 %), alfa-tuyeno (0,02 %),
delta-3-careno (0,04 %), 3-octanol (0,06 %), l-octen-3-ol (0,04 %), mor-borneol
(0,12 %), tuyona (0,26 %), fenchol (0,06 %), nerol (0,37 %), mirtanol (0,47 %), hu-
muleno (0,34 %), éxido de cariofileno (2,44 %),

i = trazas



