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Рассматривается модельная задача зависимости эффективности переноса энер-
гии между различными формами хлорофилла «а» в фотосинтетической единице (ФСЕ) 
без учета пространственной гетерогенности распределения этих форм в пределах ФСЕ 
и ориентации молекул хлорофилла «а» в пространстве. 

Вопросы структурной организации пигментов светособирающей ан-
тенны (ССА), обеспечивающей высокоэффективную передачу энергии 
возбуждения к реакционному центру ( Р Ц ) , а также природа межмо-
лекулярного взаимодействия хлорофилла «а» (хл«а») в фотосинтети-
ческой единице (ФСЕ), определяющие специфику функционирования 
фотосистемы 2, являются предметами многочисленных исследований. 

ССА представляет собой образование, характеризующееся высокой 
степенью гетерогенности как структурной, так и спектральной. В част-
ности, это относится к хлорофилл-белковым комплексам. Проблемой 
степени гетерогенности этих комплексов занимаются давно [1—9], но 
до сих пор она окончательно не решена из-за отсутствия надежных 
экспериментальных методов.. 

Миграция энергии в ФСЕ интенсивно исследуется, однако если 
леренос энергии между вспомогательными пигментами (каротиноидами, 
фикобелинами и т. д.) и хл«а» относительно хорошо изучен, то мигра-
ция энергии между различными формами самого хл«а» изучена гораздо 
меньше [10—11]. 

В настоящей работе мы рассмотрим модельную задачу о зависи-
мости эффективности переноса энергии между различными спектраль-
ными формами хл«а» в ССА от числа этих форм. Молекулы хл«а» рас-
сматриваются как физические точки, ориентация молекул не учитыва-
ется. Таким образом, определяющими факторами в процессах мигра-
ции энергии являются пространственное распределение молекул и их 
спектральные характеристики. 

В своей модели мы представили ССА в виде куба с ребром L = 
= 2 0 0 А, в котором равномерно распределены молекулы. В нашей за-
д а ч е общее число молекул хл«а» в кубе остается постоянным: N=300. 
Эти молекулы равномерно разбиваются на различные спектральные 
группы (от 2 до 10). Молекулы каждой спектральной формы однород-
но, случайным образом, заполняют весь объем куба. При этом рас-
стояние между любыми двумя молекулами не может быть меньше 
10 А. 

Известно, что для свободного хл«а», находящегося в растворе 
ацетон—вода, спектры поглощения s(v) и флуоресценции / (v) имеют 
максимумы на длинах волн А,=665 и 675 нм соответственно. В случае 
живых клеток наблюдается сдвиг максимумов поглощения и флуорес-
ценции в длинноволновую область на 10 нм (6v - 1 ) , что связано с обра-
зованием ХБК- Наша модель строится на предположении о том, что 
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при наличии п (п=1, . . . , 10) спектральных форм все формы э к в и -
дистантно заполняют «энергетический зазор» в 10 нм, сохраняя при 
этом форму спектров поглощения и флуоресценции. Таким образом,, 
если д л я первой спектральной формы спектр поглощения e i (v ) , то д л я 
/-й спектральной формы он имеет вид 8 / ( v ) = e i ( v — 6 v ( / — 1 ) / ( « — 1 ) ) . 
При этом ei (v) и f 1 (v) принимаются равными e(v) и f(v) д л я раство-
ра хл«а» в ацетоне. В своей модели мы будем учитывать миграцию 
энергии не только «вниз по лестнице» между ближайшими соседями, 
но и через формы, а т а к ж е возможную миграцию обратно с длинно-
волновых форм на коротковолновые. Процесс миграции энергии иссле-
довали, исходя из предположения об индуктивно-резонансном меха-
низме [12, 13]. Согласно этому механизму в рамках нашей модели 
константа скорости миграции энергии от молекул i-й формы на моле-
кулы /-й формы можно представить в виде 

kij=kua>ij, ( 1 ) 

где ац — нормированные ( а п = а ; г = 1 ) интегралы перекрытия спектров 
флуоресценции и поглощения молекул /-й и /-й форм соответственно;, 
k\\ — константа скорости миграции в пределах одной формы. 

Нетрудно показать, что в рамках нашей модели k n = k u при 
i= 1, 2, . . . , п. С учетом ферстеровского механизма переноса констан-
та скорости миграции в пределах одной (первой) формы вычисляется 
по формуле 

где Ro — радиус Ферстера, то — радиационное время жизни возбуж-
дения д л я «свободных доноров», m=N/n — число молекул одной 
спектральной формы, R u k — расстояние между молекулами k и I 
в пределах одной (первой) спектральной формы. 

Эффективность миграции энергии между формами оценивали со-
гласно формуле 

ЕеН=ЦПп, (3) 

где пп — концентрация возбужденных молекул хл«а» длинноволновой 
формы; г] — скорость экситонного оттока в Р Ц с возбужденных моле-
кул длинноволновой формы. 

Величины скоростей миграции энергии, как это видно из формулы 
(1), пропорциональны интегралам перекрытия спектров флуоресценции 
доноров и поглощения акцепторов экситонов. В таблице представлены 
относительные значения интегралов перекрытия спектров для десяти 
форм. Наибольшее значение интеграла перекрытия, которое наблюда-
ется д л я случая переноса энергии с молекул коротковолновой ( i = l ) 
на молекулы длинноволновой ( / = 1 0 ) форм, объясняется тем, что полу-
ширины спектров поглощения и флуоресценции составляют величину 
порядка 15 нм, что соизмеримо с величиной спектрального сдвига 
6А,= 10 нм между спектрами 1-й и 10-й спектральных форм. На рис. 1 
приведен результат расчета скорости kn при изменении числа форм 
хл«а» от 2 до 10. Видно, что с ростом числа форм наблюдается тен-
денция роста константы скорости миграции в пределах одной формы. 

Полученные результаты позволили нам приступить к решению 
более сложных задач, связанных с расчетом эффективности миграции 

т т—1 
kn—Rt — 

т0 т (т— 1) и Е 
£=1 ;=1 

(2) 
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-энергии, оценкой вклада различных нелинейных эффектов в процессы 
поглощения и миграции энергии в ССА. 

Известен факт, что насыщение флуоресценции суспензии ФСЕ мо-
жет быть связано с рядом факторов, из которых ранее [14] обра-
щ а л и на себя внимание эффект просветления слоя суспензии водорос-
.лей, а т акже явление синглет-синглетной аннигиляции возбужденных 
•состояний флуоресцирующих пигментов хл«а». В настоящей работе 
учитывается еще один нелинейный эффект, который приводит к насы-
щению флуоресценции — насыщение цепи миграции энергии [1]. 

Относительные значения интегралов перекрытия 
спектров для десяти форм хл «а» 

Акцеп-
тор 

Донор 
Акцеп-

тор 
1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 

1 1 0 , 9 5 0 , 8 9 0 , 8 5 0 , 7 9 0 , 7 5 0 , 7 0 , 6 5 0 , 6 1 0 , 5 6 

2 1 , 0 5 1 0 , 9 4 0 , 8 9 0 , 8 4 0 , 7 9 0 , 7 4 0 , 7 0 , 6 5 0 , 6 1 

3 1 , 0 9 1 , 0 4 1 0 , 9 4 0 , 8 9 0 , 8 4 0 , 7 9 0 , 7 4 0 , 6 9 0 , 6 5 

4 1 , 1 5 1 , 1 1 , 0 4 1 0 , 9 4 0 , 8 9 0 , 8 4 0 , 7 9 0 , 7 4 0 , 6 9 

5 1 , 1 9 1 , 1 5 1 , 1 1 , 0 5 1 0 , 9 4 0 , 8 9 0 , 8 4 0 , 7 9 0 , 7 5 

6 1 , 2 4 1 , 1 9 1 , 1 5 1 , 1 1 , 0 5 1 0 , 9 4 0 , 8 9 0 , 8 4 0 , 7 9 

7 1 , 2 8 1 , 2 4 1 , 1 9 1 , 1 5 1 , 0 9 1 , 0 5 1 0 , 9 4 0 , 8 9 0 , 8 4 

8 1 , 3 2 1 , 2 8 | 1 2 4 1 , 2 1 , 1 4 1 , 1 1 , 0 5 1 0 , 9 4 0 , 8 9 

9 1 , 3 5 1 , 3 2 1 , 2 8 1 , 2 4 1 , 1 9 1 , 1 5 1 , 1 1 , 0 5 1 0 , 9 4 

10 1 , 3 8 1 , 3 5 1 , 3 2 1 , 2 8 1 , 2 4 1 , 1 9 1 , 1 5 1 , 0 9 1 , 0 5 1 

В качестве возбуждающего излучения была выбрана 2-я гармони-
ка У А О : Ш 3 + - л а з е р а (Ае х=532 нм). Выбор именно этой длины волны 
«определяется необходимостью интерпретации некоторых результатов, 
жоторые получаются при решении задач дистанционного лазерного мо-
ниторинга водных сред, пикосекундной кинетической спектроскопии и 
других, в которых в качестве источника возбуждения ССА использу-
ется YAG : Ш 3 +-лазер . Мы приняли, что наша ССА возбуждается мощ-
ным импульсом длительностью т /=11 не. При этом считаем, что погло-
щает в основном хл«а» антенны. Миграция энергии может быть пред-
ставлена следующим образом: кванты возбуждающего света поглоща-
ются хл«а»; затем энергия возбуждения передается с коротковолновых 
форм на более длинноволновые; при этом учитывается и обратный пе-
ренос. Часть энергии возбуждения высвечивается в виде флуоресцен-
ции, часть безызлучательно дезактивируется, а основная доля энергии 
переносится на реакционный центр ФСЕ, который расположен в центре 
С С А . 
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Кинетика возбужденных состояний молекул ССА описывается об-
щей системой нормированных уравнений 

dr 

dx 
i- = P l ( i ( 1 -r,) + Wjx (1 -/4) r j - y x j r x r j y 

/=2 /=2 /=1 

df; 
d% 

•Pi ( 1 - - r i ) - r i - J ] wurt ( 1 - - n ) + ^ W/tr/*/tp/t ( l - ^ - ^ Y i / ^ / , 

(4) /= i \Ф1 
/= l /=1 

drn 
n— 1 n—1 

Ф» (1 - O - XTn (1 - О ) 0 - O -
/=1 /=1 

где г=2, . . . , n—1; n — число спектральных форм; r i=ni fn Q i — относи-
тельное число возбужденных молекул г-й спектральной формы; гц — 
населенность возбужденного синглетного состояния молекул г-й спект-
ральной формы; пщ — локальная концентрация молекул t-й спектраль-

ной формы (/г01=6-Ю1 9 с м - 3 ) . З д е с ь 
,, ,„-«, рi=OiF/pi , pi — скорость дезактива -

, с ции возбужденных состояний свобод-
ных молекул г-й спектральной формы,, 
которую будем считать одинаковой 

• * для всех форм «хл»а, p i = p i f + 
. = 2 - 1 0 8 с - 1 (pif — скорость флуорес-

• центного распада ; р / — скорость 
безызлучательного р а с п а д а ) ; F — п л о г -

• * ность потока фотонов в о з б у ж д а ю щ е г о 

0,5 

0,4 

О? 

0,2 

0,1 излучения: / г = 1 0 2 4 фотон - с м - 2 -с~ 

10 12 

Рис. 1. Зависимость скорости мигра-
ции энергии в пределах 1-й спект-
ральной формы хл«а» от общего чис-

ла этих форм п 

а 1 = 1 , 2 - 1 0 - 1 7 CM 2 ~(TI=C0ns t при кех~ 
= 5 3 2 нм, что следует из спектра по-
глощения хл«а» в этой области. 

В системе (4) 1/я0г/рг- от-
носительная вероятность переноса 
энергии с молекул t-й формы на мо-
лекулы /-й формы; kij — рассчитан-
ные нами скорости миграции энергии 
от молекул i-й формы на мо-

лекулы /-й формы; F = 8 - 1 0 - 1 8 с м - 3 — объем ФСЕ; y i j = G i j t i o i P r l / 2 ~ y = 
= c o n s t — относительные константы синглет-синглетной аннигиляции, 
G l 7 ~ G = c o n s t = 5 - Ю - 8 с м 3 - с - 1 [15]. Далее , P / i=P/ /p»= 1; х / /=По//«ог=1; 
x—t/pi — безразмерное время; x^p + prty; где р г ф=г] и 2, I — 
геометрический фактор, учитывающий расположение молекул длинно-
волновой формы по отношению к Р Ц ; рг — скорость оттока экситонов. 
в Р Ц д л я случая наличия двух форм хл«а». 
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Система решалась на ЭВМ модифицированным методом Рунге— 
Кутта. Результаты расчетов приведены на рис. 2. Из рис. 2, в видно,, 
что в рамках нашей модели с ростом числа спектральных форм проис-
ходит рост эффективности работы ССА, который определяется сильным 
ростом скорости экситонного потока в Р Ц с молекул наиболее длинно-
волновой спектральной формы хл«а» (рис. 2 , а ) . Этот эффект преобла-
дает над эффектом падения концентрации возбужденных молекул 
хл«а» длинноволновой формы (рис. 2,6) и определяет общий рост 
эффективности работы ССА при увеличении числа спектральных форм 
хл«а» . 

• ю , с' пП) отн. ед 

3D 

25 
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5 

10 12 п О 
Д I I L 
6 8 10 12 ТГ 

Eeff • 10 9, с1 

Рис. 2. Зависимость от числа спект-
ральных форм хл«а» скорости оттока 
экситонов с длинноволновой формы 
хл«а» в реакционном центре (а); на-
селенности возбужденного состояния: 
молекул длинноволновой формы 
хл«а» (б) и эффективности миграции 

энергии {Eeff — x\tin) в ФСЕ (в) 

10 12 п 

Причина поведения представленной на рис. 2, б зависимости зак-
лючается в том, что с ростом числа спектральных форм хл«а» коли-
чество молекул длинноволновой формы уменьшается, ширины спектров-
флуоресценции и поглощения хл«а» (6Я= 15 нм) близки к спектраль-
ному сдвигу этих спектров для коротковолновой и длинноволновой 
форм. Последнее приводит к тому, что ферстеровский интеграл пере-
крытия максимален для случая прямого переноса с молекул коротко-
волновой формы на молекулы длинноволновой формы (см. таблицу) . 
Следовательно, в рамках нашей модели появление промежуточных 
форм приводит к уменьшению эффективности образования возбужден-
ных молекул длинноволновой формы. 

Таким образом, несмотря на рост общей эффективности работы 
ССА с ростом числа спектральных форм, введения одной спектральной 
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гетерогенности хл«а», по-видимому, недостаточно. Необходимо учиты-
вать еще и гетерогенность пространственного распределения молекул 
разных спектральных форм, а также ориентацию этих молекул. Реше-
нию этих задач будет посвящена следующая работа. 
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ДВУХВОЛНОВОЙ ТВЕРДОТЕЛЬНЫЙ ЛАЗЕР С МОНОХРОМАТИЧЕСКОЙ 

НАКАЧКОЙ 

В. Е. Надточеев, О. Е. Наний 

(НИИЯФ) 

Исследованы характеристики двухволнового твердотельного лазера на YAG:Nd3+ 

•с монохроматической накачкой. Получена высокостабильная двухволновая генерация на 
длинах волн = 1,064 мкм и Я-2= 1,318 мкм при введении в резонатор элемента с 
нелинейными потерями. Показана возможность управления интенсивностями генери-
руемых волн путем изменения температуры активного элемента. 

Исследования лазеров, генерирующих одновременно на нескольких 
длинах волн, представляют большой практический интерес, объясняе-
мый широкими возможностями применения таких лазеров в лазерной 
спектроскопии, в резонансной голографической интерферометрии, в 
частности для диагностики плазмы, в различных измерительных уст-
ройствах и в других областях. В работе {1] была экспериментально 
осуществлена двухволновая генерация в непрерывном твердотельном 
лазере на Y A G i N d ^ с ламповой накачкой. Л а з е р генерировал на двух 
линиях с Xi = 1,064 мкм и Яг=1,318 мкм, соответствующих переходам 
иона Nd3+ с уровня 4Fz/2 на уровни 4 / п / 2 и 4/i3/2 соответственно. 

Использование двухволновых твердотельных лазеров для точных из-
мерений накладывает высокие требования на стабильность их пара-
метров, которая недостижима в лазерах с ламповой накачкой из-за 
большого тепловыделения. Перспективным способом повышения ста-
бильности твердотельных лазеров является использование монохрома-
тической накачки на длине волны, совпадающей с одной из линий по-
глощения активного вещества [2, 3]. 

В настоящей работе приведены результаты экспериментальных ис-
следований двухволнового твердотельного лазера на YAG: Nd3+ с мо-
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