
Biochemical　Study　on　the
　　　　　　　　　　　Fall　of　the　・Leaf

Autumn

By

Shigeru　Komatsu　and　Shinsaku　ezawa

（Received　January　8，　i932）

　　　　N・umerous　investigations　have　been　reported　by　physiologists　and

chemists　on　the　autumn　falt　of　the　leaf，　a　remarkable　feature　of　the

plants　growing　in　countries　with　alternating　wet　and　dry，　or　warm

and　cold　seatgonsZ．　Among　these，　the　research　worl〈　by　S．　Kaeriyama2，

dealing　with　the　，Ginl〈o　tree　（Gi＞zleo　bi」loba，　L．）　and　the　cherry　tree

（“Pnmus　donarz2t・m，　Steb．），　is　’of　great　interest　；　estimating　the　reducing

sugars　and　starch　and　dextrin　in　the　fa11en　leaves　and　branches　at

the　saine　time，　and　comparing　the　leaves　and　stems　gathered　in　May

and　in　Deceniber，　with　respect　to　the　content　of　crude　protein，　ether

extract，　crude　fibre，　total　asli，　and　especially　of　the　composition　of　the

ash，　he　came　to　the　conclusion　that　the　object　of　the’　autumnal

shedding　of　the　leaves　is　not　thrown　away　substances　use正ess　for　the

li£e　of　the　plant，　though　the　yellow　colourqd　1eaves，　as　other　investi－

gators　have　reported3，　contain　in　their　crtsh　constituents　ni　ore　Na，　Ca

and　S　but　IGss　K，　N’　and　P　than　the　green　ones．　However，　he　said

nothin．cr　with　r，egard　to　the　hypothesis　put　forrvard　by　Sachs　in　his

study　of　plant　physiolo．cy，　but　opposed　by　Wehnier”，　that　substances

useful　for　the　life　of　the　plant　mi．o“rate　froin　the　leaves　to　the　stems

before　winter　comes．

　　　　Other　plant　biologlsts　have　supposed　that　・when　the　leaves　are

exhausted　of　the　mineral　and　or．cranic　substances　required　for　leaf一

1
2
3
4

］Iicliel－Durand：　Variation　des　Substances　hydrocat’bonees　dans　les　feuilles．　Igi7．
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activ．ity，　or　when　winter　comes　to　reduce　the　risk　of　desiccation　of

the　plant，　the　evaporation　of　moisture　from　the　leaves　is　prevented

by　the　iorming　of　a　layer　of　cork　n　ear　the　base　of　the　leaf　stalk，

and　the　leaves　are　then．brokeri　off　by　the　’atmosphe［‘ic　ag’encies　or

drop　by　their　own　weight　to　the　ground．

　　　　The　obj　ect　of　this　experiment　Was　to　find　out　what　chemical

changes　in　the　leaf　constituents　tal〈e．　place　in　the　li£e　history　of　the

leaves，　and　if　poSsible　to　find　the　’physiological　meaning　o£・　the　autitmn

le4f－fall．　The　leaves　of　the　ginko　tree　were　therefore　examined，　since

this　tree　is　very　coinmon　in　Japan　and　moreoSrer，’the　leaves　change

their　colour　quite　uniforrnly　anci　then　almost　all　the　leaves　fa11　simul－

taneously．

　　　　The　samples　of　the　leaf　used　for　the　experiment，　except　the　last

dated　one，　shown　in　the　following　table，　were　plucked　once　a　month

at　i　o　o’clOcl〈　on　fine　iiiornings，　from　the　southerh　braAches－about　3－4

meters　above　the　ground一一一〇f　the　two　ginko　trees　growing　side　by　side

in　the　garden　of　the　Buddhist　・temple，　1－lyakLuinanben　Tion－di，　located

about　i　oo　meters　from　the　laboratory．　Tlie　last　sample　was　gathered

at　’ W　o’clock　on　Nov．　i　gth　from　the　leaves　fallen　on　the．　ground　under

the　trees　which　had　been　cleayed　of　fallen　leaves　at　s　o’clocl〈　the

previous　evening　；　the　fallen一一leaves，　among一　which　there　were　no　green－

tingect　ones，　were　quke　uniform　in　maturity．

　　　　In’these．　saip．p！es，　the　hydrogen－ion　eoncentration　of　the　cell－Sap

and　the・　content　of　moisture，　ash，　ether－soltibie　matter，　nierogenous

matter，　chlorophyll，　carbohydrates　and　crude　fibre　were　determihed　by

the　following・　methods　：一

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　．i．　pl－1－value：　the　cell－sap　of　tlie　leaves　wFis　prepared

thein　in　a　mortar　and　its　pH－value　was　determinecl　by．

naetric　method，　since　the　concentration　of　leaf－sap，　in

leaves　poor　in　j　tiice－content，　varies，　as　observed　by　Y．

according　to　the　method　of　preparation，　and　crushing

mortar　gives　good　resuits　for　the　present　purpose．　’ Dln

nation　of　’ 狽?ｅ　pl’一1－value，

which　the　sample　for　analysis　was　collected，　and　again

after，　and　the　mean

2．　Moisture：　about　s　gms．　of　the　fresh　leaves　were

and　crushinL，’　the’　leaves

by　crushing
もhe　electro御

the　case　of

Yamagudhii，

　　　　　　　in　a

the　determi一

　　　the　experiment　was　carried　out　on　the　daY　on

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　On　the　d鼠y

value　of　t’he　two　determinations　waS　taken．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　dried　to　a

　　i．　」．　Chem．　Soc．，　Tokyo，　41，　72g；　and　also　refer　to　Atl（ins，　“Some　Recent　Researclies

i星lPlant　physiology，，，　p。86（1り16），　and　H。　H．　Dixoiユ，‘瓢’ranspi蝋ion　and　the　Ascent　of　Sap

in　1’lants　”．　p・　i75　〈igr4）・



F　　　　　　　，

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　

Bi（）chemical　Study　O71　tノ｝θ∠lutumn．Fall（：ゾthe　Leaf 59

constant　weight　in　all　air　batll　heated　at三〇3－t．05。，　and　the　loSs　of

weight～was　des｛gnated　moisture－cont金nt．

3．Ash－content：the　sample，．dried　as　above，　was　inc三nerated．in．．the

疑sua1　way．

4．Ether－soluble　matter：the　sample　was丘nely　pulverised　after　being

dried　iR　a　vacuum　sulphuric　acid　desiccator　and　tr6ated　with　ether　to

extract葦atty　compoullds・

5．　Nitrogen℃olltellt：the　total　nitrogen　in　the　fresh　leaves　was　de一

　　　　　　　　　　　　　　のtermined　by　I（Jeldahrs　method　and　also　the　nitrogek－col〕tellt沁　both

water　and　alcoho圭extracts　was　estim乱ted．

6．　Chlorophyll－co11tellt：　the　leaves，　dried　in　a　vacuum　desiccator，

were　trea，ted　with　aCetone　to　extract　chloroph｝ノ1正altd　its　content　was

calculated　by　multiplyiftg　the　n｛trogen－cor｝tent　in　the　（∋xtract　by　I　50．

フ．　Carbohydrates：50　gms，　of　the　fresh　leaves　were　dipPed　in　alcoho1，

COnta，ining　CalCizim　CarbOnate　tO　neutraユize　Organic　aCidS圭n　the　tiSSUeS，

to　dry　the　leaves，　践1tered　and　then　minced　finely，　and　treated　s疑。－

cesslvely　with　go％　alcQhOI　at　a　temperattire　of　about　60。，　with　hgt

water，　w｛th　a　hot　I％hydrochloric　acid　and伽a11y　with　a　hot王．25％

caustic　soda　soltition　to　，xtract　simPle　sugars，　disaccharides，＄tarch一

正ike　substances　and　pentosan　respectlvely．

　　　　The　two　aユcohol　solutions己were　put£ogether　and　the　solvent

was　distiRed　o任ul｝der　reduced　pressure．　The　residue　was　then　dissolved

in　water　and　the　soltition　clari旦ed　with　neutral　lead　acetate　solution

and　sulphuretted　hydrogen，　and　the　sugar　content　圭n　、the　clarified

solution　was　estimated　by　determin圭ng　the　reducing　power　before　and

after　hydrolysis　with　2．5％hydrochloric　acid．

　　　　The　hot　water　extracむwas　clarified　as己before．with　lead　acetate

solution　and　sUlph登retted　hydrogen，　and　the　content　of　maltose　in　the

solution　was　estimated　by　its　reducing　power　a、　fter　being　hydrolysed

“7ith　2・5％　1｛CL

　　　　The　starch－content　it］　the　leaves　was　estimated丸vith　the　I％H．Cl

extract　by　determining　the　reducing　power　of　the　solution　after　it　had

bee1ユ。韮a，rified圭n　the　usual　manner　and　neutralized　with　caustic　soda．

8．The　cellulose－colltellt：the　reg．　idue　of　the　alkaline　extract　was

washed　w呈th　water　and　dried，　a1ユd　the　difference　between　thls　and　the

ash－content　was　designated　cyude　fibre．

　　　　1n　the　determinatio麗．l　of　carbohydrates，　the　reducing　PQ、ver　of　the

solution　was．deヒerlnined　by　the　Mullson－Walker　methodt　aud　the　re－

sults　were　expressed　as　d－glucose，

i．　J．　Am．　Chem．　Soc．，　28，　663　（xgo6）．

亭
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　　　　T・he’　exper，i／men・tal　’results　are　sliown　in’　・tlie　followitigt　table．　ln

the　table　the　conteRt　o£　ether－soi．　matter，　’crude　fibre，　and　other　cloia一

，stltuents　c－re　expressed　on　an　ash一一free　and　dry　basis．

Date

June　i8

Aug．　8
　　b
Sept．　8

0ct，　8

Nov，　7

Nov．　19

Nov．　21

Appet，trance

　of　leaf

green

．crreen

green

gr・，二∫．．slightly　ye110W

greenish　yellow

a’撃氏nost　pure　yellow

yellow　slightly　bro“rn

pl｛

3・7

3．1

3」

3．6

3・S

3・2

3．6’

1．Vloisture

　　・％

72・74

73・32

74・57

75．21

76．g9

73・5z

71．88

Ash

％

1・37

1．6s

王．84

1．8g

王．76

2．48

2．14

Ether

extr，act

　　％

正2．55

14．79

14．28

王6．68

王5．12

i7・55

Clilorophyll

　　　％

X．51

1．s6

1．23

L珂
O・99

0．46

0．50

Soluble　N Soluble　N（％三nぼotai　N）　　　　　　　　　　　帝

．Date
Total

m 　a正。．

?ｘｔｒａｃ?

water
?ｘｔｒａｃ?

Insolubie

@　N 　alc．

?ｘｔｒａｃ?

water
?ｘｔｒａＣし

TQtal

∫une　l8 2．70 o・3．1 o．．15 2．2ヰ 1L4 5・7

　　17．1

囁　Aug．8 2．4s o・39 0．20 エ．86 工6．o 8．2
24・2

Sepし　8 2．68 0．三9 o．08 2・41 7。王 2．8 9．8

Oct．　8 ウ　ウケ轍●解鐸

0．17 0・og
正．．96

7・7 4謀
王笈．＆

NOv．　7 1・爆2 o．26 0．12 1．Q4 18．6 ＆5 26．エ

N．◎v・三9 O・99 o・23 0．12
（〉．64

23・4 12。X 35・5

NOV．21 o．95 Q．20 O・Og
o．65． 2L3 9・9 3L2

Date

聖

June

Aug．

SepL

Oc亡．

Nov．

i8

0
◎
8
n
6
7
」

Nov．　ig

Nov．2正

Selub］e　carbohydr；｛tes

reducing

1・44

2．25

2．77

4・94

2．25

2．31

non－rledticing
　　　　　　　　e

g．87

8．73

9・33

3・67

3・70

2・77

Starch

2．76

3．OI

2一　．40

x．g8

2・75

：　．08

　　　’£otal

carbohydrates

14．07

i4．04

14．SO

IO．59

8．70

7．16

Crude
fibre

王9。66

2ア，37

26．66

28．60

30・54

34・44

32．61

　　　　As　may　be　seen　from　the　experimental　results，　the　plff－Hvajue’of

the　press－jtiice　was　3．7　on　June　i　8th；　this　dL’screased　gra｛i｛ually　to　3．i

on　September　8th　and　・increased　ag’ain　to　3．6　in　October，　and　the

monthly　variation　of　the　pH－valt｝e　is　reciprocal　witl｝　tl）at　of　tlie　total

soluhle　nitrog－enous　substances．

’h
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　　　　The　percentage　of　moisture　increased　gradua11y　from　72．7・　9・tt　on

June　i　8th　to　the　maximtun　value　77　・g，S　on　Nov．　7th　and　then　decreased

suddenly　to　73．s　af6　on　NTov．　i　gth　before　the　leaf－fa！1．　The　ash－content

changes　with　ag，’e　in　the　same　way　as　the　moisttire　content．

　　　　The　content　of　reducing’　su．crars　increases　graclually　till　the　leaf

begins　to　be　coloured　yellow　ancl　after　this　period　the　content　de－

creases　rapidiy　as　yellow　shade　of　the　leaves　increases．

1；ig．　i
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　　　　’1［　1ie　co．ntent　o£　sug－ar　hydtrolysible　xvith　i　g一’o’　1－ICI，　niostly　a　starch－

lil〈e　substance，　chang’es　inversely　witl］・the　slmple　su．o．“ars．　The　content

of　non－reducing’　soluble　sug’ars　remains　alinost・　constant　till・　October

altcl　tlier｝　decreases・　rapidty・　with　progress　of　time．　The　content　of

total・carbohydrates　consequently　remains　constant　till　October　and　then

clecreases　suddenly　before　xyiRter　comes，　while　the　crude　fibre　increases

with　ag“e．
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　　　　The　chlorophyll－nitreL，，re．　n　content　shows　a　decrease　tl）roagh　tlie

liferhistory　of　leaf，　but　on　the　other　hand　the　content　of　ether　extract

．increases　stead｛lv．
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Discussion　of　the　Results

　　　　The　pff－value　of　the　cell－sap

numerical　value，　with　the　content

matter；　at　the　end　of　summeir　the

the　xvat’er　so1uble　nitrogen　in

value　and　the　．insoluble　N　the

tiie　acidity　o

the　soiuble　njtrog’enous　matter．

noLis　in．ktters，　which

the　・cactivity　of．　pl’ ≠秩nt　tissues，　is

N　decreases　svith　time

in　axitumn　and　a　maximum　at・

　　　　　　　　　　　　　　　　the　same

　　　　　　　　　　　　　　　　　　maxlmlml

f　the　cel！一sap　decreases　sucldenly

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　［E”lie　sea＄oRal　variation　of　the　nitroR’e－

　　　　　　　　are　usually　regardecl　as　inthnately

　　　　　　　　　　　　　　　　　noteworthy．

　　　　　　　　　　though　that　of　the　solt｝ble　N　sl？ows　a

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　the

show＄　a　close　relationship，　iU

of　the　water－soluble　nitrOgenous

ce11－sap　s1｝ows　stroIlg　acidity昂nd

　　　　se｝ison　shows　the　lllilliMllM

●　　　　ドbut　when　c■lltulll　ll℃ornes
　　　　　，

　　　　　　　　　owlng　to　an　mcrease　I1｝

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　b

　　　　　　　　　　　　　　　　　cOnnected　wlth

　　　　　　　　The　content　of　the　tota1

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ロ
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　lll王r｝IMII！n

　　end　of　summer　and　also．the

i
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be．o．’innipg’　of　winter，　and　we　1iave　put　forward　the　hypothesis．　basecl

on　tliese　facts　that　the　ctecomposition　of　cytopiasmic　material　and　the

transition　of　the　soltible　nitro．rrenous　matter　formed　by　the　decompo－

sltion　of　proteins　from　leaves　to　stems　occurs　when　the　leaves　are

mature．　This　hypothesis　to　explain　the　metabolism　of　nitrogenous

substances　iR　the　leaves　bf　hi．crher　plants　is　partiy　in　agreement　with

the　opinion　of　Ch量bnaユ1，　who　investig’ate（l　the　diurnal　variations　in　the

protein　nitrogen　of　Phaseolus　vulg’arisi．

ITi．g．・　3
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　　　　The　moisture　content，　as　tin．　y　be　seen　in　the　tabl　e　and　figFire，

increases　continuously　till　the　end　of　azztumit　and　decreases　sttddenly

when　winter　comes．　This　fincling　is　opposed　to　the’observatlon　made

in　plant－leaves　by　Anctrei，　and　may　be　explained一　by　assiimiiig　that

the　respiratioB　of　the　ieaf－cell　will　tal〈e　place　vigorously　in　autumn

by　reason．of　which　water，　one　of　the　products　of　respiration，　is　s£ored

in　the　cell－sap　without　evaporation　to　the　surroundin．og　air　owiri．cr　to

the　high　de．crree　of　1iumidity　of　the　atniosphere　in　that　seasoni　as　may

be　seen　from　the　atmospheric　conditions　of　the　year，　observed　in　the

Laboratory　of　Agriculttzral　Teckno1ogy　o£　1〈yoto，　shown　in　the　follow－

ing　 重二a，正）1e．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　婆

Date

June　i8

Aug．　8

Sept．　8

0ct．　8

Nov．　7

Nov．　19

）N“rov．　2r

Humidity
at　IO　a．m．

ζ
」
S
O
O

杓
1
帥
’
Q
／
9

Max．　htimidity

preceding　it

95　at　5　a．m．

9g．　6

ioo　“　8
　　　sl

loo　．　9

｝｝

7）

ft

Temperatuve
at　lo　a．m．

28．30

29・4

22．8

1o．6

18．3

Lowest　temp．　early
　　tll．lt　lnOrllillg

21．70

24・4

1S．O

　I．ユ

IL工

Max．　temp．　of　the

　preマ玉Ous　day

29，40

31・7

26．7

正5．o

：7．8

巧．6

　　　　The　metabolic　chang．　es　in　the　nitrogenous　matter　in　the　ginko

leaves　seem　to　occur，　as　we　understand　from　［Fig“s．　1　＆　II，　in　an

opposi．te　way　to　the　seasonal　variation　of　the　carbohydrate　content，

but　the　latter　changes　in　the　same　way　as　the　xxTater－content．

．　The　fact　that　the　reclucing　sugar－content　changes　in　parallel　with

the　water－content　sug－g’ests　that　the　water　in　the　tissues　plays　an

impor＃ant　part　．in　the　hydrolysis　of　polysacchcarides，　and　indeeof　£he

content　of　stat’ch－lil〈e　s’ubstati．ce　shows　a．　maximum　at　the　end　of

surnmer　and　a　minimuin　at　the　end　of　cautumn．

　　　　Conversion　of　the　non－reduclng　．soluble　stigars　into　crude－fibre　in

the　tissues　is　supposed　to　occur，　from　the　relatiot］　of　their　content　in

various　seasons，　and　the　polyJnerisation　of　the　lower　saccharide　into

the　hig－her　molecular　one一一一cellulose－as　we　learned　from　the　1）eat　of

formation　of　these　substances，　is　accompanied　by　the　absorptlon　of

heat．　As　a　matter　o£　fact，　the　£ormation　of　celkilose　in　the　leaves

occurs　mostly　in　sumir｝er，　which　．．is　to　be　expected・　from　van’t　Hoff’s

i，　C．　R．　148，　168s　（rgog）．
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1aw　of　mobile　equilibriuin．　The　accumulation　of　reducin．cr．　sugEirs　and

of　ce11ulose　which　occurs　ac“］ally　ln　the　leaf　before　winter　comes　may

be　explained　in　the　following　xvay：一the　hydroiysis　of　starch－like

substances　is　the　chief　factor　in　the　origiR　of　reducing　sugars　and　the

forinat20n　of　celluiose　is　dtze　to　polymerization　of　non－reclucing　soluble

＄ugars．　Such　aRtagonistic　chemical　changes　in　the　carbohydrates－

hydrolysis　and　poiymerization－were　also　noticed　to　occur　in　plants

by・　Michel．Durand，　but　the　polymerization　of　carbohydrates，　in　her

case，　was　expressed　as　characteristic　feature　of　plants　which　is　observed

from　spring　to　the　end　of　summer．

　　　　Such　a　difference　betxveen　our．　results　ancl　tho＄e　o£　European

investlg’ation　in　the　water　content　of　the　leaves　in　autumn　and　also

in　the　carbohydrate　content　betweeR　ours　and　IEuropian　inv・esti．（rators’

must　be　attributed　to　the　clifference　in　the　environmental　conditions

of　Japan　and　the　XVest．

　　　　It　SeemS　that　o7ze　q／allZ6　〃IOSt　Zン1ipo7’lanlノを〃ZCdzbアISを／1／ieσ2426〃2カ

leafヲea／l・zic・to　6・7zab／e　Xlie　P　lan〃0．・一el　7密σ伽鯉御Z露〃iateriizls－as／i－

so　tliat　the　accztm2t，la／zbn　of　t／ie　asli　cons．fzZuenls　z3　．Pre”ugntfeal　from

60癬0肋μ乃6雁緬0〃診6加ア嬢3σ痂渉競66．ク・Zαte・rzlr・IS　anal　the　PZaアit

z3　able　to勧6　a．noTrma／娩iラZτvzクzter．

　　　　Btk　the　fate　of　thc．　plant　ash　in　veg’etation　is　a　matter　of　speci2一＃

lation　when　we　observe　ever一．crreen　trees，　tke　leaves　of　which　remaiR

attached　to　the　tree　till，　after　some　years，　one　by　one　they　fa11　from

o1d　age．　This　problem　will　be　discussed　again　in　the　near　future　on

an　artlcie　from　this　laboratory．

April，　i　g　26・

　　　　　　J．aboratory　of　Org’anic一　＆　Bio－C・hemistry．


