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Изучение процессов, протекающих в фотосинтетических мембранах различных организмов, в частности пурпурных бактерий, является важным направлением в современной биофизической химии. Целью данной работы являлось определение констант скорости переноса энергии возбуждения между пигментными комплексами фотосинтетических мембран пурпурных бактерий.

В состав фотосинтетических мембран пурпурных бактерий входят светопоглощающие комплексы двух типов (LH1 и LH2). Их роль состоит в поглощении света и передаче энергии электронного возбуждения на реакционные центры (RC), находящиеся в полости комплексов LH1. Энергия электронного возбуждения может быть преобразована в химическую в открытых RC (RCop) или потеряна за счет флуоресценции из пигментных комплексов. Принято учитывать флуоресценцию только из неспособных к преобразованию энергии в химическую закрытых RC (RCcl), поскольку константы скорости флуоресценции из других комплексов малы по сравнению с константами скорости переноса энергии возбуждения. Процессы, происходящие в мембране, можно описать кинетическими уравнениями первого порядка [1]. Такой подход с использованием рассчитанных ранее констант скорости [2] не дает согласия с экспериментальными данными о зависимости интенсивности флуоресценции от доли RCcl. Мы предположили, что причина несовпадения — различие констант скорости переноса энергии возбуждения с участием RCop и RCcl, которые в литературе полагаются равными.

Константы скорости переноса энергии для бактерий Bcl. Viridis и Rh. Sphaeroides были найдены с помощью теории Фёрстера (FRET). Необходимые для расчета констант спектральные характеристики (энергии экситонных состояний и дипольные моменты переходов) были рассчитаны с использованием метода эффективных гамильтонианов. Параметры гамильтонианов были подобраны таким образом, чтобы воспроизвести спектры поглощения и испускания комплексов. Полученные значения констант соответствуют экспериментально определенным. При этом константы скорости переноса с участием RCcl значительно меньше аналогичных для RCop. Это приводит к тому, что лишь незначительная доля возбуждения попадает на RCcl, поэтому доля флуоресценции из него пренебрежимо мала. 


Таким образом, мы пришли к выводу о необходимости учета флуоресценции не только из RC, но и из светопоглощающих комплексов. Однако результаты расчетов, основанных на этом предположении, согласуются с экспериментальными данными о зависимости интенсивности флуоресценции от доли RCcl лишь при использовании эффективных констант флуоресценции, завышенных по сравнению с рассчитанными, исходя из коэффициентов Эйнштейна. Это свидетельствует о том, что флуоресценция происходит не только из молекул бактериохлорофилла, входящих в состав пигментных комплексов, но и из молекул других хромофоров, например, каротиноидов. Это предположение нуждается в дальнейшей проверке.
Работа была выполнена при поддержке РФФИ (грант № 13-03-00621).
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