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Strukturuntersuchungen an Plastiden

IV. Uber das zweidimensionale Gitter in der Proteinlamelle

Von WEerNer Kreutz *

Aus dem Botanischen Institut der Universitdt Koln
(Z. Naturforschg. 18 b, 567—571 [1963] ; eingegangen am 20. November 1962)

Die Analyse der Rontgenkleinwinkel-Streuung isolierter Chloroplasten von Antirrhinum majus
und von lebenden Chlorellazellen fiihrt zur Annahme eines zweidimensionalen Gitters in der Pro-
teinschicht der Lipoproteidlamelle. Die Gitterordnung erstreckt sich jedoch nicht zusammenhingend
iiber die gesamte Lamellenfliche. Man hat sich die Proteinschicht vielmehr als eine lockere An-
einanderfiigung von zweidimensionalen Kristalliten vorzustellen oder aus amorphen und kristallinen
Bereichen zusammengesetzt zu denken. Jeder Kristallit besteht aus etwa 30 Proteinpartikeln. Die
beste Angleichung an die experimentelle Streukurve erhielt man bei Annahme eines quadratischen
Gitters in den kristallinen Bereichen. Der Mittelpunktsabstand zweier benachbarter Partikel betrigt

dann 36,5 A-Einheiten.

Eine Analyse der Rontgenkleinwinkel-Streuung
von Chloroplasten wurde zum ersten Mal von
Kratky, Mexke und Mitarbb.! versucht. Im An-
schluf an diese Arbeit wurde von Kreurz und
MEeNKE 2 eine eingehendere Untersuchung des Pro-
teins in den Thylakoidmembranen der Chloroplasten
vorgenommen. Es ergab sich, dal nach Entfernung
der Lipide und léslichen Eiweilarten, das verblei-
bende Lamellensystem der Chloroplasten aus 48 A
dicken Proteinlamellen besteht. Die Lamellen wur-
den als kompakte Schichten interpretiert. Wenn man
die Streukurven wasserfreier Chloroplasten mit den
Streudiagrammen von Chloroplastenlipiden ver-
gleicht?, so zeigt sich, daB ein diffuser Reflex, der
einem Braggschen Abstand von 36 A entspricht,
sehr schwer den Lipiden der Chloroplasten zuzuord-
nen ist; denn er wird auch noch von Préparaten ge-
geben, die erschopfend mit organischen Losungsmit-
teln extrahiert worden sind. Dieser Reflex blieb fer-
ner bei lipidhaltigen Chloroplasten, die durch An-
trocknen orientiert worden waren, als einziger un-
orientiert>. Prinzipiell konnte eine solche Inter-
ferenz sowohl durch die Stapelung der Proteinlamel-
len als auch durch eine Gitterordnung innerhalb der
Lamellenebene zustande kommen. Da die Dicke der
Proteinlamellen 48 A betréigt, kann der oben er-
wiahnte diffuse Reflex, der einem Netzebenenabstand

* Neue Adresse: Max-Volmer-Institut, Physikalisch-Chemi-
sches Institut der Technischen Universitdt Berlin.
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von 36 A entspricht, nicht durch die Stapelung der
Proteinlamellen erklart werden. Er kann daher nur
durch eine Periode innerhalb der Ebene der Protein-
lamelle hervorgerufen werden. Auch die Auswer-
tung der Rontgenstreuung von wasserhaltigen iso-
lierten Chloroplasten und lebenden Chlorellazellen
fiihrt, wie im folgenden gezeigt wird, zur Annahme
eines zweidimensionalen Gitters in der Protein-
lamelle. Diese Rontgendiagramme lassen sich nam-
lich nicht vollstindig durch die Streuung der Lamel-
lenstapelung deuten. Eliminiert man diesen Streu-
anteil durch Subtraktion aus der experimentellen
Streukurve, so bleibt eine Reststreukurve. Das Inten-
sititsmaximum dieser Kurve ist asymmetrisch ausge-
bildet. Thre Intensitat verlauft umgekehrt proportio-
nal dem Quadrat des Streuwinkels . Somit verhalt
sich der Verlauf dieser Kurve im wesentlichen wie
die Streuung eines zweidimensionalen Gitters *. Die
quantitative Auswertung der Reststreukurve wird in
dieser Arbeit durchgefiihrt.

Die Auswertung soll am Beispiel einer Aufnahme
von lebenden Chlorellazellen gezeigt werden. Das
Rontgenkleinwinkel-Diagramm  einer ~ Suspension
von Chlorellazellen in Néhrlosung (I) ist in
Abb. 1 a wiedergegeben. Die Aufnahme wurde mit
einer Krarky-Kamera® bei einem Abstand Pripa-
rat — Film von r=11,95 cm und einer Belichtungs-

4 0. Kratky, Mh. Chem. 76, 325 [1947]. A. J. WiLsox, Acta
crystallogr. [London] 2, 245 [1949]. B. E. Warrex, Phy-
sic. Rev. 59, 693 [1941].

5 0. Kratky, Z. Elektrochem., Ber. Bunsenges. physik. Chem.
62, 66 [1958]; 58, 49 [1954]. O. Kratky u. Z. Skara, Z.
Elektrochem., Ber. Bunsenges. physik. Chem. 62, 73
[1958].
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Abb. Ta. —o——o0— (I) Experimentelle Streukurve

I(m)m? einer Suspension von Chlorella pyrenoidosa in Nahr-

losung. —o o— (II) Theoretische Streufunktion @ (x)
+(x)2?.

zeit von 5.5 Stdn. erhalten. Photometriert wurde
mit dem Ubersetzungsfaktor p=20. Der Primir-
strahl hatte strichformigen Querschnitt. Die Lénge
des Querschnitts war so gewihlt, dal} sie fir die
Auswertung als unendlich lang angesehen werden
konnte. Durch diese Form des Primérstrahls tritt im
Streudiagramm ein Kollimationsfehler auf. Dieser
Fehler wurde entfernt. indem man die Streuintensi-
tat so umrechnete als wére sie von einem Primér-
strahl mit punktférmigem Querschnitt erhalten wor-
den. Diesen Umrechnungsprozell bezeichnet man als
Entschmierung ®. Nach der Entschmierung wurde die
Strukurve vom sogenannten Blattchen- oder Lo -
rentz- Faktor 7 befreit, der im vorliegenden Win-
kelbereich als proportional 1/m? angesehen werden
kann. In der Ordinate der experimentellen Streu-
kurve (I) in Abb. 1 a ist deshalb 1(m)m? aufgetra-
gen. Die experimentelle Abszissenskala m =24 rp
ist in dieser Abbildung bereits um den Faktor
m/x—2.30 gestaucht, um die Streukurve mit der
theoretischen Streufunktion besser vergleichen zu
konnen. Die theoretische Streufunktion (II), die fir
den Kurvenvergleich ebenfalls in Abb. 1 a wieder-
gegeben ist. setzt sich additiv aus der Streuung der
Lamellenstapelung und der Streuung der iibrigen
Zelle zusammen. Der Streufunktion der Lamellensta-
pelung liegen die Strukturvorstellungen der 111. Mit-

6 Zusammenfassende Darstellung: O. Kratky, G. Poropo u.
7. Skavra, Acta physica austriaca 13, 76 [1960].

7 G. Porop, Acta physica austriaca 3. 66 [1949] : Kolloid-Z.
2, 83 [1951]. O. Kratxy, Z. Elektrochem., Ber. Bunsenges.

Abb. 1 b.
Funktion IT von Funktion I in Abb. 1 a entsteht. —0— —0—
Theoretische Streukurve eines Blittchens aus 25 Kugeln in

------ Reststreukurve, die durch Subtraktion der

quadratischer Gitterordnung. —o0 O— Theoretische Streu-
kurve eines Blittchens aus 37 Kugeln in quadratischer Gitter-
ordnung.

teilung ® zugrunde. Danach ist die aus Proteinen
und Lipiden bestehende Thylakoidmembran asym-
metrisch aufgebaut. Sie besteht aus einer Protein-
und einer Lipidschicht. Der Proteinschicht entspricht
im Modell eine Lamelle, die durch Aneinander-
fiigung von Kugeln zustande kommt, wihrend die
Lipidschicht als eine kompakte Platte angesehen
wird. Je zwei solcher asymmetrischer Lipoproteid-
lamellen  liegen angeordnet.
Durch Ubereinanderschichtung solcher Symmetrie-

spiegelsymmetrisch

einheiten kommt die Lamellenstapelung der Chloro-
plasten zustande. Jeder Symmetrieeinheit entspricht
ein Thylakoid. Fir die Streuung der tbrigen Zelle
wurde als erste Ndherung die Streuung einer ver-
dinnten Korpuskellosung eingesetzt. Nihere Einzel-
heiten kénnen aus der I11. Mitteilung ® entnommen
werden.

Subtrahiert man die theoretische Streufunktion
(I1) von der experimentellen Streukurve (1), so er-
hilt man die schon erwihnte Reststreukurve. lhr
Intensitétsverlauf ist in Abb. 1 b durch Punkte mar-
kiert. Sie mul}. wenn tatsichlich ein zweidimensiona-
les Gitter vorliegt. mit theoretischen Streufunktionen
solcher Gitter angendhert werden konnen. Dazu
kann man sich der Debyeschen Streuformel® be-
dienen. Sie besagt. dall man die Streuung einer Ag-
gregation aus n gleichen Kugeln mit dem Formfak-

physik. Chem. 60. 245 [1956]: Naturwissenschaften 42,
237 [1955].
8 W. Krevrz u. W. Mexke, Z. Naturforschg. 17 b, 675 [1962].
¢ P. Desye, Ann. Phys. [Leipzig] 46, 809 [1915].
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tor F erhilt, wenn man /2 mit der Summe

sin A lik
b2 bl
tx
Wellenlidnge der verwendeten Rontgenstrahlung und
U den Streuwinkel bedeutet. ;. ist der Mittelpunkts-
abstand der Partikel i von den Partikeln k in der
Kugelaggregation. Durch Einfiihrung eines Faktors
1/n® wird die Streufunktion so normiert, daB fiir
h=0,1(0) =1 wird. Der Streuanteil pro Partikel in
dem aus Kugeln aufgebauten Blattchen wird dann:

multipliziert. Hierin ist A="" sin?, wobei 4 die

noo.
1 sin A lik

F2
L= n? h lix

k=1
Fir die Festlegung der Abstinde der Kugeln inner-
halb der Kristallite wird als Bezugslange 2r ge-
wihlt. 27 soll der Mittelpunktsabstand [ zweier
benachbarter Kugeln sein. Dem Abstand 2r ent-
spricht die Phase 2 u, wobei w fir hr eingefithrt
wird. Der Formfaktor F der Kugel 1%, der in die
Debyesche Formel einzusetzen ist, ergibt sich aus
der Anpassung des theoretischen an den experimen-
tellen Intensitatsverlauf. Entscheidend ist vor allem
die Lage des Intensitatsminimums bei x=7,0—7,1
in der experimentellen Streukurve. Fir z>7,0
andert sich die Streuintensitat nicht mehr wesentlich.
Dem Abszissenwert = 7,0 entspricht bei der Be-
rechnung der Wert des ersten Minimums der Kugel-
funktion. Dies geht aus einer kurzen Betrachtung
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der Streufunktion der Kugel hervor. Die Streufunk-
tion F? (cu) einer Kugel ist proportional dem
Quadrat der Bessel-Funktion /55(c ) und dem
Faktor 1/u?. ¢ ist eine Konstante, die eine Varia-
tion des Radius r erméglicht. Die Intensitat der Ku-
gelfunktion sinkt zwischen dem Maximum bei
cu=0 und dem nichstfolgenden Maximum bei
¢ u=>5,765 von F?(0) =1 auf F?(5,765) =0,00742
ab. Da diese Funktion als Faktor in der Debye-
schen Formel enthalten ist. hat man eine merkliche
Streuung nur zwischen ¢ © =0 und ¢ 1 =4,49, dem
ersten Minimum der Bessel-Funktion Jg,(c )
zu erwarten. Um die berechneten Streukurven der
zweidimensionalen Kristallite mit der Reststreu-
kurve vergleichen zu konnen, wird die w-Abszisse
in die 2-Abszisse transformiert. Dazu ist beim qua-
dratischen Gitter ein Dehnungsfaktor z/u=1.36,
beim hexagonalen Gitter 2/u=1,17 erforderlich.
Das erste Minimum muf} also beim quadratischen
Gitter bei ©«=5.2 und beim hexagonalen Gitter bei
1 =06.,0 liegen. Das entspricht den Kugelfunktionen
F2(0,86 1) bzw. F?(0,74 u). Daraus folgt, daf} sich
im Blattchenmodell die Kugeln nicht beriihren diir-
fen. In diesem Fall wire namlich ¢=1 also F2(u)
zu setzen.

Fir Scheibchen aus 9, 16, 25 und 37 Kugeln in
quadratischer Gitterordnung, wie sie Abb. 3 zeigt,
ergeben sich nach der D eb y e schen Streuformel fol-

gende Ansitze:

a) n=9
5 . g : . ]
I(ﬂ)=£(9£6y)!9+24§1n727y+12 51n4ﬂ+1651n2V%ﬁ 451n4V2y 6sm2]/5‘u}.
92 2u 4u 2Y2 p 42 u 215 u
b) n =16
o " g . . .
I(u):F (0,86 w) {16-}-48 sin 2 u 132 sin4 u 16'§1n{6;¢ £ 36 sin27/2 u 6§}n4V2;4
162 4u 6 u 2Y2 u 42 u
4 sin671/2 u 8 sin2)/5 u 4 sin 271/10 1 6 sin 27/13 ,u} ‘
62 u 2V/5u 2010 1 2V/13 u
¢) n=25
F2(0,86 #)[ sin 2 u sin4 u sin 6 u sin 8 u sin 10 u
I(w) = 25480 — 60— +40——" +20 16 -
(@) o5t o 2 i + yp - 6 - Y - 0
+64sin2]/2‘u 6sin4]/2‘u 4sin8V2y4_96§in2]/5y 24sin41/5,u
2V2 u 472 u 82 u 215 u 415 u
+64 sin 2/10 u 6§in§]/2y sin2]/l3,u432 sin 21/17 u .
210 u 61/2u 2113 2V/17 u

10 Lord Ravieieh, Proc. Roy. Soc. [London], Ser. A 90, 219
[1914].
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d) n =37
I(u) = F2(0,86 u) 374120 sin 2 u 192 sin4 +645L‘E/f, 144 sin 8 u 172 sin 10 p
378 2u 4 u 6 8 10 u
112 sin 12 p 2 sin27/2 u 6 sin4y/2 u o Sin 612 u 19 sin8Y/2 u
12 4 212 u 412 612 u 8Y2 u
£176 sin21/5 u 72 sind1/5 u 128 sin 27/10 3 sin47/10 u 112 sin2)/13 u
25 u 45 u 2710 u 4110 u 2V13 u
L go Sin 217 u 8sin2]/267,u 2sin271/2§y 65in2]/34p¢ 6§11;2V37'g
2Y17 u 21/26 21/29 u 21/34 u 2137 u

Fiir Scheibchen aus 7, 13 und 19 Kugeln in hexa-

gonaler Gitterordnung finden sich Ansitze in einer

Arbeit von Kratky *. Fiir 30 Kugeln in dieser Git-
terordnung erhélt man:

e) n =30
I(u )_F2(086u) 30 4 142”571{172,14%_10451}17{1:/4 166 sm6/¢_|_32 sm8,u+1075m7170/4
2u du 61 8u 10 p
+1105in2]/3/¢ sind /3 u 6sin6]/3‘b{ 152S—m—21/7ﬂ 851n4V?/:¢
213 u 43 u 613 1 217 u 47 u
Log Sn2VIBp oy sin2V/19 u sin21/21 sin 21/31 u
2113 u 21/19 1 27/21 u 2131u |

Eliminiert man aus diesen Streufunktionen den
Blattchenfaktor 7, indem man I(x) mit x? multipli-
ziert, so erhélt man die Streufunktionen der Abb. 2 a
und 2 b. Diese Funktionen sind. wie bereits erwahnt,
zum Vergleich mit der Reststreukurve von der Ab-
szissenskala p mit der Bezugslinge 2r in die
x-Abszisse mit der Bezugslange d transformiert. Aus
dem Absolutwert 49,7 A fiir die Bezugslinge d aus
der vorhergehenden Arbeit® und den Zuordnungs-
faktoren 1,36 und 1,17 ergeben sich fiir den Mittel-
punktsabstand 2 r zweier benachbarter Kugeln im

quadratischen Gitter 36,5 A und fiir das hexagonale
Gitter 42,4 A-Einheiten. Aus 2r=36,5A und
F2(0,86 1) bzw. 2r=42,4 A und F2(0,74 1) findet
man fiir den Durchmesser der Kugeln in beiden Git-
tern einen Wert von 31.4 A-Einheiten. Dies bedeutet
nicht, dal} man sich die realen Partikel in der Pro-
teinlamelle als Kugeln von diesem Durchmesser vor-
zustellen hat. Der Wert besagt nur, dafi Kugeln von
31.4 A Durchmesser den Proteinpartikeln streu-
dquivalent sind, wenn die Strahlensymmetrale in der
Flachenebene liegt.
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Abb.2a. Theoretische Streufunktionen zweidimensionaler Kri-

stallite I(«) #* aus n Kugeln in hexagonaler Gitterordnung.

=0~=0- n = 18, —6——0—mn =19, —0—*—0—
n = 30.
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Abb. 2b. Theoretische Streufunktionen zweidimensionaler
Kristallite I(u)u*> aus n Kugeln mit quadratischer Gitter-
ordnung. —0——0—n =9, —O o—n = 16,
++0'+*0*'n=25 —0—+-—0—n=37.
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Die theoretischen Streukurven in den Abb.2a
und 2b unterscheiden sich charakteristisch lediglich
zwischen r=4.,5—-7,0 im Intensitatsverlauf. Die
Streukurven des quadratischen Gitters besitzen im
Gegensatz zum hexagonalen in diesem Winkel-
bereich ein zweites, schwach ausgepriagtes Maximum.
Diesen schwachen Wiederanstieg der Intensitat zeigt
auch die experimentelle Streukurve. Der Streu-
kurvenvergleich spricht demnach zugunsten des qua-
dratischen Gitters.
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Abb. 3. Schematische Zeichnung der Blattchen mit quadrati-
scher Gitterordnung, die den Streufunktionen in Abb.2b
zugrunde liegen.

Die beste Ubereinstimmung geben Kristallite aus
25 und 37 Kugeln in quadratischer Gitterordnung.
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Die Streukurven dieser beiden Blattchen, die in
Abb. 1b nochmals mit der Reststreukurve zusam-
men aufgetragen sind, erlauben eine ungefihre Fest-
legung der Partikelzahl in den zweidimensionalen
Kristalliten. So stellt die Streufunktion des Blatt-
chens aus 37 Kugeln zweifellos die obere Grenze
dar, da der Anstieg des Intensititsmaximums ein-
deutig zu steil ist. Bei Anordnungen aus 25 Parti-
keln ist die Streuintensitdt in diesem Winkelbereich
schon etwas zu niedrig. Die Kristallite diirften des-
halb kaum mehr als 37, jedoch auch nicht weniger
als 25 Partikel enthalten. Grofle Schwankungen der
Abstinde zwischen den Partikeln konnen, wie das
Verhiltnis 36,5/31,4 zeigt, innerhalb der Kristallite
nicht moglich sein. Demnach besteht die Protein-
lamelle entweder aus locker aneinandergelagerten
Kristalliten oder aus kristallinen und amorphen

Bereichen.
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