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Abstract-The amount of oxygen evolved by Chlorella cells or by isolated chloroplasts has 
been measured after illumination by short saturating flashes. In all conditions, the amount of 
oxygen evolved by one flash is proportional to the fraction of the photochemical centers 
susceptible to produce oxygen. 

If dark adapted algae or chloroplasts are illuminated by a sene of flashes, no oxygen is 
produced by the first flash. This phenomenon is related to the activation process. 

If y,, is the amount of oxygen evolved by the nth flash of the sequence, it appears that the 
sene y .  shows large oscillations with a period 4.  These oscillations are completely damped 
after 4-6 periods and the amount of oxygen evolved by a flash reaches a stationary value. For 
any value of zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAn. the quantities zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAyn and Y , , + ~  are linked by a recurrent relation which is the same for 
Chlorella cells and spinach chloroplasts. No relation can be found between the terms zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAy. and 

The mathematical properties of the series yli can be understood if one admits that a two 

The results have been interpreted in terms of a new model of the System 11 photochemical 

Y t n + l ) .  

memory process is involved in the photochemical reaction. 

centers. The main characteristics of this model are: zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA
( 1) Each photochemical center includes two electron donors (2) and one electron acceptor 

(2) The formation of one atom of oxygen requires a two quantum process corresponding to 
the transfer of two electrons from the same electron donor (first memory). 

(3) The photochemical center acts as a switch which connects alternately each donor to the 
acceptor (second memory). The switch process occurs after each photoact with an 
efficiency of about 85 per cent. 

( Q ) .  

Other arguments in favor of this model are obtained from studies of the rate of oxygen 
production at the onset of a weak illumination. 

INTRODUCTION 

LA FORMATION d’oxygkne par des plantes chlorophylliennes implique une rCaction 
photochimique, Systeme I1 selon la terminologie de Duysens [ 11, qui fournit 1’Cnergie 
necessaire a la decomposition de I’eau. Cette r6action est sensibiliste par une fraction 
de la chlorophylle a et par un certain nombre de pigments accessoires, essentiellement 
la chlorophylle zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAb dans le cas des vCgCtaux supkrieurs. 

En Ctudiant les cinktiques d’tmission d’oxygene tout au debut de la ptriode 
d’illumination, I’un de nous a mis en Cvidence une phase d’activation de 1’Cmission 
d’oxygene: la vitesse d’emission d’oxygene est nulle au dCbut de la pCriode d’illumina- 
tion et n’atteint que progressivement sa valeur maximum. La duree de cette phase 
d’activation est inversement proportionnelle a I’intensite lumineuse. On peut en 
conclure que la rkaction est limitee par la vitesse d’une Ctape photochimique tout au 
moins dans le domaine des faibles intensitts lumineuses [2-41. 

L’existence des phknomenes de stimulation de l’kmission d’oxygene a CtC mise 
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rCcemment en Cvidence sur des algues ou des chloroplastes isol6s prCillumienCs par 
deux Cclairs Clectroniques saturants de tr6s courte dude. Lorsque les algues ou les 
chloroplastes soumis zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAB ce type de prCillumination sont ensuite illurninks en lumikre 
continue, on peut observer que durant une courte pCriode transitoire, la vitesse 
d’kmission d’oxygkne atteint des valeurs presque deux fois plus ClevCes que les 
valeurs mesurkes en rCgime stationnaire. 

L’ensemble de ces phenomhnes a CtC dtcrit dans un article [S] dont les conclusions 
essentielles sont les suivantes: zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA( 1) la formation d’un atome d’oxygbne nkcessite 
I’addition de I’effet de deux rCactions photochimiques successives intervenant sur le 
meme centre. Ces deux rkactions ont le meme spectre d’action (Systkme 11) et les 
mcmes constantes de vitesse. Elles concement toutes deux le donneur d’Clectrons de 
la rkaction photochimique I I ,  qui posskde donc deux niveaux d’oxydation atteints 
successivement. (2) La reduction de l’accepteur d’klectrons du Systbme 11, Q, 
n’implique au contraire qu’une Ctape photochimique correspondant au transfert d’un 
seul Clectron. A chacune des deux Ctapes photochimiques ntcessaires B I’oxydation 
complete du donneur d’Clectrons correspond le transfert d’un Clectron. Ces deux 
Ctapes sont sCparCes par une &ape obscure; la rtoxydation de l’accepteur d‘Clectrons 
Q. Rappelons que le demi-temps de rkoxydation de Q est de I’ordre de 6. 

Un modkle Ctait proposC qui rendait compte d’une partie des faits expCrimentaux 
(voir ci-aprks modele no. I ) ,  mais aucune interprktation satisfaisante n’avait pu &tre 
donnCe des phCnombnes de stimulation observCe aprks une prCil1umina:ion par deux 
eclairs. 

Dans cet article, nous prksenterons tout d’abord un certain nombre de rksultats 
exptrimentaux nouveaux concernant, d’une part, 1’Ctude de 1’Cmission d’oxygkne 
due A une sCrie d‘Cclairs Clectroniques d’intensitC saturante et de tres courte durCe, 
d’autre part, 1’Ctude des cinktiques d’Cmission d‘oxygkne mesurCe en lumibre modulCe 
dans diverses conditions de prCillumination. 

La seconde partie de cet article sera consacrCe B la prdsentation d’un modele qui 
s’accorde de faGon satisfaisante zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAB l’ensemble des faits experimentaux. 

sec[6]. 

I .  MATERIEL ET METHODES 

1 . 1  Les expkriences dCcrites dans cet article ont Ct6 effectuCes sur des algues uni- 
cellulaires Chlorella pyrenoidosa cultivkes en milieu de Knop en presence d’oligo- 
eltments (solutions A5 et B6 ARNON). Pendant les expdriences, les algues Ctaient 
placCes dans un tampon Phosphate zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA0,05 M (pH 6,4), KC1 0,l M. Quelques expCriences 
ont dtC effectukes sur des chloroplastes isolCs B partir de feuilles d’Cpinards suivant la 
mCthode decrite par Yamashita et al.[7]. Pendant les expkriences, les chloroplastes 
etaient placts dans un tampon tris-HCI 0,05 M (pH 7,9), saccharose 0,4 M, KCl 
0,l M, NaCl 0,Ol M, serumalbumine 9g/l.; I’accepteur d’klectrons &ant le NADP 
(0,0005 M) en prCsence de Ferredoxine. L’ensemble des expCriences a CtC effectue 
B 20°C. 

I .2 Mesure de la vitesse d’e‘mission d’oxyg2ne par des algues et des chloroplastes 
Le principe de la mCthode ampCromCtrique de mesure de la vitesse d’kmission 

d’oxygkne a dCjA CtC dCcrit dans de prCcCdents articles@, 91. Le lumihre excitatrice 
est modulke en intensit6 et seule la composante modulCe du courant ampCromCtrique 
est dCtectCe et amplifike. Un certain nombre d’am6liorations a CtC apportC B cette 
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technique. Tout d’abord, l’appareillage a CtC entikrement automatisk, ce qui Ctait 
indispensable pour les expCriences impliquant une prCillumination par des Cclairs 
Clectroniques. D’autre part, l’information apportCe par le signal ampCromCtrique est 
directement analysCe zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAB I’aide d’un appareil multicanaux moyenneur du type C.A.T. 
(T.M.C.). Cet appareil permet de convertir les donnees expirimentales sous une forme 
numkrique et d’additionner algkbriquement les rCsultats obtenus au cours d’expkriences 
successives (Climination du bruit de fond). GCnCralement, la sommation de quatre 
expCriences successives est suffisante pour atteindre un rapport bruit de fond/signal 
infkrieur B 3%. 

Le signal modult est amplifik l’aide d’un amplificateur a large bande CR4 (P.A.R.). 
La dCtection de la composante modulCe et I’Climination de la composante continue sont 
effectukes directement au niveau du moyenneur C.A.T. L’originalitC du montage utilisC 
repose sur le fait que l’avance d’adresse (passage d’une mCmoire a la suivante) est 
synchroniske par un signal de frCquence double de la frCquence de modulation de la 
lumikre. Ce montage a permis d’amkliorer sensiblement le temps de rCponse de la 
mCthode qui est maintenant infkrieur B la pCriode de modulation de la lumikre, soit 
de 20 B 40 ms pour une frCquence de zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA25 Hz. De plus, il est possible d’kliminer 
totalement la perturbation du courant ampCromCtrique qui apparait lorsqu’un Cclair 
Clectronique est superpost zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAh la faible illumination modulCe. Le montage Clectronique 
sera dCcrit plus en dktail dans une publication ultkrieure. zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA* 

1.3 Mesure de la quantite‘ d’oxygPne par un e‘clair e‘lectronique 
Les eclairs Clectroniques sont Cmis par une lampe General Electric FT 230. La 

durCe de I’Cclair est d’environ 10 ps au tiers de I’intensite maximum et l’energie de 
7 J. Le faisceau lumineux est focalisk sur 1’Clectrode de platine. 

Le principe de la mkthode de mesure de l’oxygkne Cmis pendant un eclair a 
Cgalement CtC dCcrit antkrieurement [9]. On emploie pour cette mesure la m6me chaine 
de dCtection que pour les expCriences en lumikre modulCe et les performances ont 
Cgalement etC ameliorCes grBce I’utilisation du rnoyenneur C.A.T. Le rapport signal/ 
bruit de fond est gCnCralement suffisant pour que la sommation de plusieurs expbiences 
ne soit pas nkcessaire. I1 est particulikrement aisC d’kliminer I’artefact dG a I’action 
directe de l’eclair sur les electrodes: l’impulsion de courant correspondant zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAii l’artefact, 
traduite sous forme numkrique, est systematiquement soustraite de l’impulsion corres- 
pondant 2 i  la somme des effets de I’artCfact et de I’Cmission d’oxygkne. 

Pour des Cclairs de meme durke, on obtient un signal rigoureusement proportionnel 
a la quantitC doxygene Cmise. 

Rappelons que cette rnethode est extremement sensible, mais qu’elle ne permet pas 
la mesure absolue des quantitks d’oxygkne. Un contr8le a ktt effectue a I’aide d’une 
tlectrode de concentration dCjA dCcrite 131. 

2. ETUDE DES QUANTITES D’OXYGENE EMISES PAR UNE SERIE 
D’ECLAIRS SUCCESSIFS 

2.1 On sait que lorsque des algues unicellulaires ou des chloroplastes isolCs sont 
illurninks par un eclair Clectronique de courte durCe intervenant aprks une longue 

*Les dispositifs de commande de contr6le des appareils de mesure ont i te  rCalisCs par Monsieur B. Frilley 
que nous tenons Bremercier ici. 

?. & P. V d  10 No. 5-B 
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PCriode d’obscuritk, aucune Cmission d’oxygkne ne peut etre dCtectCe[2,3, 10, 111. 
Plus rkcemment zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA[5 ]  nous avons pu montrer que, dans le cas d’une sCrie d‘kclairs sCparCs 
par un intervalle d’obscuritk infkrieur zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAB la seconde, la quantitC d‘oxygkne Cmise sous 
l’effet du second Cclair est relativement faible alors qu’au troisi2me Cclair, elle est 
maximum et supCrieure zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAB celle qui est Cmise sous I’effet d’un Cclair intervenant aprks 
une prCillumination excitant pr6fCrentiellement le Systkme I. 

L’Ctude de ce problkme a CtC reprise d’une manikre plus systkmatique dans le cas 
d’une longue sCrie d’Cclairs successifs. Soit zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAyn  la quantitt d’oxygkne Cmise sous l’effet 
de 1’Cclair de rang n dans une telle sCrie. Les suites yn  ont CtC Ctudiks pour des Cclairs 
d’Cnergie saturante, sCparCes par un intervalle obscur A t compris, selon les expkriences, 
entre 0,1 et zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA1 sec. 

La Fig. zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA1 reprksente une suite y n  obtenue sur des chloroplastes d’kpinards conservks 
B I’obscuritC pendant 5 min avant le dCbut de I’expCrience. L’intervalle A I entre chaque 

I-  

%= zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA0.5 

I 3 5 7 9 II 13 15 17 19 21 23 

n 

Fig. 1. Quantitts d’oxygltne Cmises par des chloro- 
plastes d‘kpinards isoles, illuminks par une strie 
&eclairs Clectroniques d’intensitk saturante apr& 
5 mn d‘obscuritk; intervalle d‘obscuritk entre deux 
Cclairs conskcutifs: Ar = 300 ms. n est le rang de 
l’tclair, y n  la quantitt d’oxygbne Cmise sous I’effet 
de cet eclair. Les quantites zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAy,, ont tte normalisees 

en posant la valeur stationnaire, ys t ,  &gale h 0,5. 

eclair etait de 300ms. Cette figure fait apparaitre les proprietes remarquables des 
suites y,, parfaitement reproductibles pour les diffkrents matkriels biologiques CtudiCs 
(algues unicellulaires ou chloroplastes d’epinards). 

(1) On vCrifie que la quantitC d’oxygkne Cmise par le premier Cclair (yl) est nulle 
alors qu’elle est maximum pour le troisikme Cclair ( y 3 ) .  

(2) La suite yrc prksente des oscillations dont la pCriode est Cgale a 4. Ce resultat est 
absolument gCnCral; en particulier, il ne dCpend pas des conditions de prCillumination. 

(3) Les oscillations de la sCrie y n  s’amortissent progressivement: y n  tend vers une 
limite dont la valeur est independante des conditions initiales et de la nature du matCriel 
biologique. Toutefois suivant le matCriel biologique, les oscillations s’amortissent plus 
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ou moins rapidement. Dans le cas des algues unicellulaires (Chlorella ou Chlamy- 
domonas), I’Ctat stationnaire est atteint aprbs 3 oscillations environ, dans le cas des 
chloroplastes isoMs d‘kpinards, aprks zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA5 zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAB 6 oscillations. 

2.2 Les suites y ,  ont zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBACtC Ctudikes avec une Clectrode de concentration qui permet des 
mesures absolues de la quantit6 d’oxygbne Cmise. Bien que 1’Clectrode de concentration 
prCsente une sensibilitk plus faible, les suites y, ainsi obtenues prCsentent les mcmes 
caractdristiques que celles qui viennent d’ctre ddcrites. 

Les quantitds d’oxygkne Cmises au troisikme eclair zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAy3 peuvent atteindre le 1/200 
de la concentration totale de chlorophylle, c’est zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA5 dire une valeur nettement plus Clevte 
que la quantitC d’oxygkne Cmise aprks une prkillumination excitant prCfCrentiellement 
le Systkme 1. 

2.3 Etude de la suite zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAyn obtenue aprbs une pre‘illumination de courte dure‘e en faible 
lumibre 

La Fig. 2 reprCsente la suite y ,  obtenue, avec des algues Chlorella, aprks une 
prCillumination de 0,5 sec a 685 nm. L’intensitC lumineuse a CtC ajustde afin que la 
durCe de cette prdillumination soit Cgale zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAB la durCe de la periode d’activation. La suite 

n 

Fig. 2. Quantites d’oxygbne emises par 
des algues Chlorella illuminees par une 
sCrie d’Cclairs Clectroniques d’intensitk 
saturante; intervalle d’obscuriti entre 
deux eclairs consecutifs: Ar zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA= 300 ms. 
Suite yn: algues prCilluminCes par une 
lumiere continue pendant 0,5 sec ( A  - 
685 nm, tclairement -2000 erdsec. 
cm2); la preillumination a cesst 100 ms 
avant le premier eclair. Suite y:: mCmes 
algues conservCes B I’obscurite pendant 

3 mn avant le premier eclair de la serie. 

y)’, obtenue sur les mCmes algues aprks 3 min d’obscuritd a dtC portde sur le mCme 
diagramme. On observe qu’aprks une preillumination continue, la suite Y , ~  ne prCsente 
pas d’oscillations importantes. 

Cette experience dkmontre que ce ne sont pas les phenomknes d’induction qui 
provoquent les oscillations des suites y n .  
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Rappelons que les phinomknes d’induction de la photosynthese qui apparaissent 
en forte lumikre continue ne sont pas modifies dune maniere appreciable par une 
courte prtillumination en faible lumiere. 

2.4 Influence de l’intervalle d’obscuritk At skparant les kclairs klectroniques zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAsuccessifS 

Dans Ie cas des chloroplastes, les suites zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAY , ~  sont identiques Iorsque At est compris 
entre 100 ms et zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA1 sec. Dans le cas des algues, les suites y a  ne sont indipendantes du 
phenomtnes d’induction; des oscillations sont toujours visibles, mais la valeur 
de A t  est trop faible ( A t  < 100 ms) les suites yI1 sont perturbCes par I’intervention des 
phenomtnes d‘induction; des oscillations sont toujours visibles, mais la valeur 
moyenne des termes Y , ~  diminue lorsque zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAn augmente, d’autant plus rapidement que 
A t  est plus faible. Au contraire, lorsque la valeur de A t  est trop ClevCe, les suites y,l 
sont perturbees par l’intervention des phenomknes de dksactivation qui seront CtudiCes 
plus loin. 

De plus, toutes ces perturbations (induction et desactivation) influent sur la 
periodicit6 qui n’est plus rigoureusement Cgale B 4. 

2.5 Etude des suites zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAyn aprPs prkillumination par zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAun e‘clair e‘lectronique suturmt 
La suite y n  a ktC etudiee pour diffkrentes valeurs de la pCriode d’obscurite lobs., 

separant I’eclair de preillumination du premier eclair de la serie. 
Cette etude montre que le suite des termes de rang impair est inchangee lorsque 

f,,b5. varie de 3 mn a 30 sec, alors que le suite des termes de rang pair est fortement 
modifike. Ceci apparaEt sur la Fig. 3 oh, pour plus de clartC, les termes de rang impair et 
ceux de rang pair ont CtC port& sur des diagrammes distincts. 

nknpoh npairs 

Fig. 3. QuantitCs d’oxygkne tmises par des algues Chlorella illuminees par une sene d’eclairs 
tlectroniques d’intensitb saturante. Pour plus de clart6 les termes impairs et les termes pairs 
d’une m&me serie ont ete pones sur des diagrammes distincts. De plus les origines des diagrammes 
de chaque serie (1 1’. 22’, 33’J ont 6tC decaltes. Les conditions initiales des series d’edairs etaient 
les suivantes: diagramme 1 et 1’: un eclair electronique saturant suivi de 3 mn d’obscurite; dia- 
gramme 2 et 2‘: un Cclair electronique saturant suivi de 20sec d‘obscuriti; diagramme 3 et 3’: 

un tclair electronique saturant suivi de 2,5 sec d‘obscurite. 
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En fait, il s’agit zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAla d’une propriCtC essentielle des suites Y , ~ :  si un terme y, , ,  n Ctant 

quelconque, est infkrieur zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAB yst, Y , + ~  est suptrieur zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAB yst;  au contraire, si y ,  est supdrieur 
Bysl ,  Y , + ~  est infkrieur hy , .  

Dans le cas particulier ou y ,  zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA= zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAypt, tous les termes yn+2, yn+4, etc.. . sont aussi 
Cgaux B ysP Des illustrations de ce cas particulier sont donnkes par la suite des termes 
de rang pair du diagramme 2‘ de la Fig. 3, et par l’ensemble de la suite (termes de rang 
pair at impair) de la Fig. 2 obtenue apres une prCillumination de lumiere continue. 

Par contre, aucune relation, m6me qualitative, ne peut Stre Ctablie entre deux 
termes conskcutifs yI t  et y N  +l. 

2.6 Pour exprimer sous forme quantitative la propriCte qui vient d‘ktre dCcrite, nous 
avons rCprCsentC sur la Fig. 4 les variations de la grandeur A = ( yn+* - y n  ) en fonction 
de la valeur y , .  A peut 6tre positive ou nkgative et donne une mesure de I’amplitude des 
oscillations. Les points expCrimentaux de la Fig. 4 ont dtC calculCs B partir de 
nombreuses suites y , ,  obtenues dam diffbrentes cwditions de prCillumination, sur 
algues et sur chloroplastes. 

Fig. 4. Diagramme exprimant la relation de rtcur- 
ence entre la quantiti d’oxygltne yn Bmise au cours 
d’une strie diclairs electroniques, par l’eclair de 
rang n et la quantite yn+* emise par l’eclair de rang 
( n + 2 ) .  L’ordonnee zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAA est Cgale B y n A P - y n .  
A Chloroplastes d’epinards isoles. zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA0 Algues 

Chlorella. 
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Afin d’eliminer I’effet d’eventuelles variations de sensibilitt de I’appareil, les 
valeurs de zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAy n  ont ete normaliskes par rapport zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAB la valeur yst de la meme suite et nous 
avons pose yst zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA= zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA0,5 afin de rendre plus aisee la comparaison avec les calculs theoriques 
qui seront developpts plus loin. Les points exptrimentaux se placent approximative- 
ment sur une droite qui dtfinit une relation de recurence entre un Cclair de rang n et 
I’tclair de rang ( n  + 2). 

2.7 Variations des quantitks y, et yz en fonction de la pkriode d’obscuriti prkckdant zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA
le premier Cclair 

Les courbes de la Fig. 5 ont ete tracees a partir des experiences portant sur des 
chlorelles prtilluminees par un ou deux eclairs Clectroniques, les eclairs y1 et y ,  n’inter- 
venant qu’aprks une durte d’obscuritt fobs. variable. Ces rksultats donnent une mesure 
de la vitesse de dksactivation du complexe photochimique: la quantitt y ,  dtcroit 
beaucoup plus vite que la quantite y,. Cette dernikre n’atteint une valeur minimum 
qu’aprks 3 min d’obscuritt. 

Dans le cas des chloroplastes isoles, la vitesse de desactivation est considtrablement 
plus faible. 

Figs. 5(a, b). Quantites d’oxygene y ,  et zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAy, emises par des algues Chlorella sous 
I’effet de deux eclairs Clectroniques saturants successifs. Les algues sont pre- 
illumintes, soit par un kclair (Fig. 5(h)), soit par deux Bclairs sCparBs par un 
intervalle d’obscuritk de 100 ms (Fig. 5(a)). Aprks une periode d’obscurite 
fobs. les algues sont alors illuminees par deux Cclairs sCparCs par un intervalle 
ohscur de 300ms. Ces deux kclairs donnent lieu a I’Cmission des quantitts 
d’oxygene zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAy1 et y 2 .  Courbes 1: y ,  =f(robs.) Courbes 2: zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAy2 = f ( t o b s . )  Courbes 2’: 
Variations de la quantitC x;,,,+x,,,,, concentration des donneurs Z +  ’non liis’ au 

moment de I’Cclair donnant yl, en fonction de tabs. (voir texte, Paragraphe 5.2.). 
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3. ETUDE DES CINETIQUES INITIALES D’EMISSION D’OXYGENE PAR DES 
ALGUES SOUMISES A U N E  ILLUMINATION DE FAIBLE INTENSITE 

3.1 zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBALes cinktiques initiales d‘kmission d‘oxygkne aprks prkillumination par 0, zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA1 ou 2 
eclairs ont deja ktC dkcrites dans un article prCckdent[5]. Cette Ctude a 6tC reprise 
avec plus de prBcision grlce zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAB I’amklioration des techniques de dktection de 1’Cmission 
d’oxygkne. Nous discuterons les courbes prksentkes sur les Figs. 6(a) et 6(b) et qui 
ont ktk obtenues dans des conditions de prkillumination prCcisCes dans la Iegende. Les 
courbes 1 et 4 font apparaitre le phinomkne d’activation photochimique du Systkme 11. 
La courbe 1 presente tout au debut de l’illumination un point d’inflexion caractkristique. 
On peut observer kgalement que la durCe de la piriode d’activation est nettement plus 
courte aprks 2 0  sec d’obscuritk (courbe 4) qu’aprks 70 sec d’obscuritk (courbe 1) bien 
que, dans les deux cas, les vitesses initiales d’Cmission d’oxygkne soient pratiquement 
nulles. 

Dans le cas des courbes 2 et 5 (un Cclair de prkillumination), il ne subsiste qu’une 
phase d’activation extrtmement courte suivie d’une pkriode de stimulation. La vitesse 
initiale d’kmission d’oxygkne n’est jamais nulle. 

Dans le cas des courbes 3 et 6 (deux kclairs de prkillumination), on observe une 
trbs forte stimulation de la vitesse d’kmission d’oxygbne. 

Les experiences anterieures [5] ont montrC que dans le domaine des faibles inten- 
sitks lumineuses, ces trois types de cinktiques prksentent un caractkre strictement 
photochimique. 

Afin de permettre les comparaisons qui seront nkcessaires lors de I’analyse thkorique 
de ces rCsultats, I’effet d’une sCrie d’eclairs a Cte etudiC sur les msmes algues; le tableau 
suivant donne les premiers termes de la suite zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAy ,  obtenue aprks 20 sec d’obscuritk et 
ceux de la suite zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAyk obtenue aprks 70 sec d‘obscuritk. 

Tableau 1 

Y1 Y2 Y 3  

Suite y n  0,OO 0,22 zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA0,84 
Suite y ;  0,03 0,51 0,85 

3.2 Etude de la dksactivation du SystPme zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAI1 aprPs une prhillumination en lumiPre 
continue 

Au cours d’expkriences prkliminaires, la vitesse initiale d’kmission d’oxygbne a 
BtC mesurke en fonction de la durke de la pkriode d’obscuritk prkckdant le dkbut de 
l’illumination detectrice. Dans ces experiences les algues ktaient preilluminkes pendant 
3 min par une lumikre continue de faible intensitk. I1 est apparu que la cinktique de 
dkcroissance de la vitesse initiale dkpendait de la longueur d’onde de la lumibre de 
prkillumination. Ainsi aprbs une preillumination 700 nm, le demi-temps de la cinktique 
de dkcroissance de la vitesse initiale (dksactivation) est kgal a 6 sec, alors qu’il n’est 
que de 1 3  sec aprbs une prkillumination B 650 nm. Les intensitks des lumikres de 
prCillumination avaient 6tk ajustkes afin que les valeurs stationnaires de la vitesse 
d’kmission d’oxygkne soient Cgales. 

On peut en conclure que la vitesse de dksactivation est une fonction croissante de la 
concentration de la forme rkduite de I’accepteur d’klectrons Q du Systkme Photo- 
chimique 11. 



2 zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA

1 zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAI 1 I zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA
0.5 I 1,5 zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA2 

Temps, sec zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA
Figs. 6(a, b). Cinetiques d’emission d’oxygkne obtenues avec des algues Chlorella soumises zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAB une 
illumination de lumi6re modulee et de faible intensite ( A  - 685 nm, Cclairement 700 ergkec . cmz, 
frequence de modulation: 25 Hz). L’instant t = 0 correspond & l’ouverture du faisceau module et les 
premiers points experimentaux correspondent au contenu des memoires du moyenneur C.A.T. 
utilisC. Ides valeurs ont 6t& normalisees en posant la valeur stationnaire de la vitesse, unt, egale a 0,s. 
Courbe 1 : Algues preillumintes 30 sec, puis placies a I’obscuritC pendant 70 sec avant le temps zero. 
Courbe 2: MCmes conditions que la courbe I ,  de plus un eclair tlectronique est intercall6 20 ms avant 
I’instant zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAt = 0. Courbe 3: MCmes conditions que la courbe 1, de plus deux eclairs tlectroniques sont 
intercallts 200 ms et 20 ms avant l’instant t = 0. Courbe 4: Algues preillumintes 30 sec, puis plactes 
?t I’obscurite pendant 20 sec avant le temps zero. Courbe 5: MCmes Conditions que la courbe 4, de plus 
un eclair Clectronique est intercalle 20 ms avant I’instant zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAr = 0. Courbe 6: MCmes conditions que la 
courbe 4, de plus deux eclairs tlectroniques sont intercallts 200 ms et 20 ms avant I’instant t = 0. 
La preillumination est de m&me longueur d‘onde et de mCme intensite que la lumiere de detection. Les 
valeurs de la vitesse portCes sur les courbes l’, 2‘, 3‘, 4’, 5‘ et 6’ sont calculees zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAB I’aide d’equations 
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theoriques du modkle no. 4. (voir texte, Paragraphe 6.2). 
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4. MODELES THEORIQUES zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA
Pour interpreter l’ensemble des resultats experimentaux, nous considererons 

successivement quatre modeles thCoriques. 
Nous examinerons d‘abord comment chacun de ces modeles s’applique au cas 

d‘une sCrie d’eclairs. 
Nous admettons que les Cclairs d’une sCrie ont les proprietes suivantes: -1eur 

intensit6 est saturante, c’est-&dire que tous les centres photochimiques participent zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA
B la rCaction; zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA- leur duree est suffisamment courte pour qu’un seul Clectron soit trans- 
fCrC au niveau de chaque centre photochimique; - l’intervalle entre deux Cclairs est 
assez grand pour qu’au moment precedant chaque eclair, tous les accepteurs d’klectrons 
Q soient a I’Ctat oxydC; les phknomknes dinduction sont nkgliges; -on nCglige 
Cgalement I’effet des rCactions de dksactivation pendant I’intervalle de temps separant 
deux Cclairs. 

Enfin, nous nous placerons dans le cas particulier zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAoh la quantitC d’oxygtne emise 
par le premier Cclair de la serie zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAy1 est nulle. 

4.1 zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAModde  no. 1 

I1 s’agit la du modkle a deux quantums que nous avons dCjA propose anterieure- 
ment [ 5 ] .  Dans la schema suivant, les rkactions photochimiques sont indiqukes par les 
fleches en trait fort. 

A d A -  A-A- 
ZChlQ t Z + C h l Q -  -+ Z+ChlQ -2”ChlQ- -+ ZChLQ -. . 

H 2 0 A O + 2 H +  
Dans des articles anterieurs [2-41 le complexe photochimique Ctait designe par la 

lettre E. Nous avons CtC conduit abandonner cette notation afin de distinguer le 
donneur Z de I’accepteur Q. Dans le schCma ci-dessus, la forme (ZChlQ) est equiva- 
lente a la forme ‘inactive’ Ei .  

Remarquons tout d‘abord que le donneur d’klectrons Z peut 6tre une molCcule 
d’eau, auquel cas la forme intermkdiaire Z +  correspondrait a un radical (OH) stabilisC. 

Le modele no. 1 ne peut rendre compte d’une manikre satisfaisante de I’ensemble 
des faits expCrimentaux; en particulier, si le terme y ,  est nul, les termes de la suite 
yn seront alternativement nuls pour les Cclairs de rang impair et maximums pour les 
Cclairs de rang pair (Fig. 7). Dans le cas -du troisikme Cclair, la contradiction avec les 
rksultats experimentaux (Fig. 1) est particulierement flagrante. Une autre contra- 
dicition, d’ordre quantitatif, entre les previsions thCoriques du modkle no. 1 et les 
resultats expkrimentaux a Ctt mise en Cvidence et discutCe dans les travaux ante- 
rieurs [Z, 51, (comparaison du deficit d’emission d’oxygene zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAdG & I’activation et de la 
quantitk d’oxyghe Cmise par un Cclair). Dans un modele B deux quantums, il est 

Modele nal Modele no 2 ,Mod&le no 3 Modble no.4 ;o,:m 2b; , ;;gw&k 
0 

1 2 3 4 5 6 7 8 9  1 2 3 4 5 6 7 8 9  1 2 3 4 5 6 7 8 9  1 2 3 4 5 6 7 8 9  
n n n n 

Fig. 7. Valeurs theoriques des quantites doxygene y n  ernises sous I’effet d’une 
skrie d’klairs dans le cas des mod6les 1 ,  2, 3 et 4, pour des conditions initiales 

telles que ( y ,  = zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA0 ) .  
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possible de surmonter cette contradiction en admettant que le concentration du 
donneur d’electrons zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA2 est deux fois plus ClevCe que la concentration de l’accepteur Q. 
C’est pourquoi les trois modkles suivants comportent cette hypothkse. 

4.2 Diffkrentes reprksentations structurales peuvent gtre donnCes d’un modkle zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAoh 
deux zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAZ et un Q sont associCs 8 un centre photochimique. Dans le suite de 1’exposC des 
modkles, on suppose que les deux donneurs sont les ClCments d’un centre photo- 
chimique de structure complexe, c’est-&dire qu’ils ne diffusent pas dans le systkme. 
Pour traduire de fait qu’au cours de I’acte photochimique un seul des deux 2 est 
susceptible de transfkrer un Clectron B l’accepteur zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAQ,  on admet, qu’8 un instant donnC, 
I’une des liaisons Z-Q est privilegite par rapport zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAB l’autre. 

Pour simplifier I’Ccriture, nous ne reprCsenterons pas les rdactions de rkoxydation de 
I’accepteur Q;  les centres seront dCsign6s par (Z ,  Z); le point indique la position de la 
liaison privilkgike. Cette indication est purement formelle et ne prejuge pas de la nature 
de la liaison; elle n’est d’ailleurs significative que pour les etats ‘mixtes’, (q, Z+) et (Z ,  Z+). 

On distingue donc dans cette representation quatre formes du centre photo- 
chimique dont nous dtsignerons les concentrations relatives 8 un instant donnC par zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA
x1 pour ( Z ,  Z 1, x2 pour zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA(?, Z +), x3 pour (2, +), x4 pour (2 +, Z +). 

Dans le cas d’une illumination continue, les concentrations xi  sont des fonctions 
continues du temps, les conditions initiales &ant x , ( ~ , )  Au contraire, dans le cas 
J’un eclair, les concentrations x, varient de faGon discrkte. Au cours d’une skrie 
d’eclairs, nous dCsignerons par x, 1’Ctat du systkme avant le neme Cclair. L’Ctat initial 
s’ecrit donc zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAxi(o). L’effet du neme eclair est de provoqaer une transition de 1’Ctat 
.x,(~-]) 2 I’itat et de produire une quantit6 d’oxygkne yn  Cgale [ X ~ ( ~ - ~ ) + . X ~ ( ~ - ~ J  

puisque seules les formes (Z?’) et (Z’Z’) comportent un donneur susceptible de 
passer B I’etat Z2+ qui contribue a I’emission d’oxyghe. Le cas particulier y1 = 0, 
envisage pour confronter les divers modkles, ne correspond pas B un Ctat initial unique, 
mais a tous les Ctats initiaux tels que [ X ~ ( ~ ) + X ~ ( ~ ) ]  = 0, soit [ X ~ ( ~ ) + X ~ ( ~ ) ]  = 1.  Nous 
raisonnerons sur le cas ou xl(o) = 1 ,  x,,~) = 0. 

Les trois modkles suivants se distinguent par les lois qui regissent la permutation 
de la liaison privilkgike entre les deux donneurs d’un centre photochimique, c’est-8- 
dire, dans le cas des series d‘kclairs, par les rkgles de transition de x l ( n )  8 - ~ ~ ( ? , - ~ ~ .  

4.3 Modkle no. 2 

On admet que la position de la liaison n’est pas influencke par 1’Ctat du donneur 
d’electrons (Ctat Z ou Z+) et que la liaison change de position d’une manikre alkatoire, 
ces echanges Ctant rapides par rapport a la durCe d’obscuritd qui sCpare deux Cclairs. 
Au moment de la rCaction photochimique, la liaison privilCgiCe a donc une chance 
egale d’occuper l’une des deux positions possibles et, pour cette raison, elle n’a pas 
CtC representee sur le schema suivant (les chiffres port& sur les flkches en trait fort 
qui reprksentent les rCactions photochimiques indiquent le rang de 1’6clair). 

L’etat du systeme avant le quatrieme Cclair est identique 8 1’Ctat qui prCc&de le 
second Cclair. De plus, le second et le troisikme Cclair produisent des quantites 
d’oxygkne Cgales: la sCrie est donc stationnaire B partir de n = 2 (Fig. 7). MalgrC le 
progres que constitue l’introduction du couple de donneurs par centre, on ne peut 
rendre compte de la stimulation de production d’oxygkne qui s’observe aprbs deux 
eclairs. 
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H,O zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAO+ZH+ zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA
W zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA

50% 

n 
H,O O+2HS zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA

4.4 zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAModsle zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAno. 3 
Nous supposerons maintenant que le position de la liaison privilCgiCe est influencke 

par I’Ctat des donneurs d’dlectrons (Ctat Z ou Z+) .  Dans le cas extreme ou la probabi- 
lit6 d’une liaison privilCgiCe de type (2-Q) est infiniment plus grande que la probabi- 
lit6 d’une liaison (Z+-Q) ,  il n’existe 6 aucun moment de centres sous la forme (2, Z+) 
et la sCquence des r6actions est la suivante: 

Les quantites d’oxygkne Cmises par le premier et le second Cclair seront nulles; a 
partir du troisikme Cclair, les quantitks Cmises seront alternativement maximums et 
nulles (Fig. 7). Ce modtle rend compte de l’accumulation de donneurs Z +  aprks deux 
Cclairs mais la pkriodicitk des oscillations est Cgale B 2; un terme y n  de valeur 6levCe 
est toujours suivi d’un terme y(,,+,) de valeur faible. Rappelons que la pCriodicitC 
observCe expCrimentalement est Cgale a quatre, et que Yon peut obtenir par exemple 
une valeur ClevCe, largement supCrieure la moyenne pour les termes y s  et y4 d’une 
m6me suite (Fig. 1). 

4.5 ModPIe no. 4 

Nous considkrons maintenant le cas oh le changement de position de la liaison 
privilegiee est une consiquence directe de I’acte photochimique lui-meme, c’est-a-dire 
qu’il ne depend pas, comme dans le cas du modkle no. 3, de 1’6tat d’oxydo-reduction 
des donneurs 2. Ce modkle est donc dCfini ainsi: les &tats 2 et Z +  jouent un r81e 
identique dans l’affectation de la liaison privilkgike (le modkle no. 2 comportait la 
m6me hypothkse); aprks le transfert d’klectrons conskcutifs zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAA l’absorption d’un photon 
par le centre photochimique, la liaison privilCgi6e change de position; le complexe 
photochimique fonctionne comme un commutateur connectant successivement 
chacun des deux donneurs d’dlectrons l’accepteur (2. 

Lors dune sCrie d‘Cclairs, la skquence des rkactions est la suivante 
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L’etat du systhme avant le 5kme eclair est identique zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAB I’Ctat du systkme avant le ler 
eclair. La suite y a  prisente donc une periodicit6 Cgale B zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA4 (Fig. 7) conforme aux 
resultats experimentaux. Par contre, et quelles que soient les conditions initiales, les 
oscillations ne sont pas amorties. 

N ous allons montrer qu’une imperfection de la commutation introduit un amortisse- 
ment qui rend le mod6le coherent avec I’ensemble des faits expkrimentaux. Nous 
designerons par zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAp la probabilitk pour que la liaison privilegike commute d’un donneur 
a I’autre aprks une reaction photochimique, (1-p) etant la probabilite pour que la 
liaison reste dans le meme position. 

En tenant compte de tous les changements d’espbces possibles, on dkcrit le transi- 
tion provoquee par le &me eclair d’une serie par I’ensemble des relations de recurence 
suivant zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA: 

En ecrivant les mGmes relations pour la transition zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAxi(?,) -+ 

soit: y,l+2 = p- (2p- l ) y l l ,  c’est-&-dire: A(u,,) = ~ , + ~ - y , ~  = p-2py,, 
Quand le valeur stationnaire est atteinte, on a: y,1+2 = = zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAysl ,  soit A = 0, d’oh yst = 0,5. 

L’expression donnant A( y f l )  traduit exactement la propriCtC de recurence observCe 
en portant les valeurs experimentales de A en fonction de y a  (Fig. 4). La droite sur 
laquelle se placent approximativement les points expkrimentaux a pour equation: 
A = 0,84- (1,8)y,. On en dkduit, par le pente et l’ordonnee zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAB l’origine: p = 0,84-t 
0.09. 

5. PROPRIETES THEORIQUES DES SUITES y,? ET COMPARAISON AVEC 
L’EXPERIENCE 

5.1 Dans les conditions initiales xi(o)  les plus genkrales, les deux premiers termes sont 
donnes par les relations suivantes: 

et on en deduit les autres termes y, a l’aide de la relation de recurenee. En considerant 
une fois de plus les conditions initiales suivantes, oh tous les centres sont dans I’Ctat 
(Z, Z) : x,(,,, = 1, x2(,,, = x3((,) = Xq(o) = 0, nous avons calculk et represente graphique- 
ment les suites y,, correspondant 2 diverses valeurs de p (Fig. 8). 

Cette construction fait apparattre un accord qualitatif entre les valeurs theoriques 
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n 

Fig. 8. Valeurs theoriques des quantites d’oxygene zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAy3, ernises sous 
I’effet d’une sene d’tclairs dans le cas du rnodde no. 4 pour diffe- 
rentes valeurs dep (probabilitk de commutation), pour les conditions 

initiales suivantes: x , ( ~ )  = 1, x2(”) = x,(,,, = xq,,,) = 0. zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA
correspondant a p = 0 et les rksultats experimentaux obtenus lorsque la sCrie d’Cclairs 
intervient apres une pCriode d’obscuritC assez longue (voir Figs. 1 et 2). De plus, elle 
montre comment l’imperfection de la commutation introduit un type de dCsordre tres 
particulier, qui ne modifie pas la pCriodicitC des oscillations. 

D’autres facteurs de dCsordre peuvent ktre envisagks: les reactions de dksactiva- 
tion, l’induction de la photosynthkse ou encore une intensit6 non saturante des Cclairs. 
Le calcul theorique montre que ces facteurs ont pour effet d‘amortir les oscillations, 
mais simultankment de perturber leur periodicite. On peut d’ailleurs verifier experi- 
mentalement que l’intervention de ces diffkrents facteurs de dCsordre provoque un 
amortissement plus rapide accompagnC de dCfauts dans la pCriodicitC des suites zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAy n .  

5.2 Dhtermination des concentrations initides xi(o) et htude de la dhsactivation 
d’une sCrie d’Cclairs a partir des valeurs 

exPCrimentales de y ,  se heurte en general a l’impossibilitt suivante: on ne dispose que 
de 3 Cquations pour 4 inconnues. On a, en effet: 

Le calcul des concentrations initiales 

(tout autre couple de termes impair et pair conduirait aux mkmes Cquations du fait de 
le relation de rkcurence). 

partir de ces Cquations, les quantitCs 
suivantes: [x3(,,) + x4(,,)], somme des donneurs Z +  affect& d’une liaison privilCgiCe qui 
est Cgale y,. [x,,,, + x,(~,], somme des donneurs Zf non affect& d’une liaison privil6 

Cependant, on peut toujours calculer, 
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giee, qui est donnee par l’expression suivante: l/p zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA[ y n  zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA- ( 1  -y l )  (1 zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA- p ) ] .  
Pour abrtger, nous parlerons dans la suite de Z +  ‘lies’ et ’non lies’. Le calcul de ces 

quantitts a ttC efFectuC 2 partir des donnkes experimentales des Figs. 5(a) et S(b). 
Les rtsultats du calcul ont CtC portCs sur les m h e s  figures (courbes I et 2’): ils 
donnent une description de la dtsactivation du systkme a I’obscuritt definie coiiiiiit: le 
processus de disparition des donneurs Z +  ‘lies’ et ’non lies’. 

On constate que, tout au moins pour les algues, les Z+ lits se dksactivent plus 
rapidement que les Z+ non lies; aprks un eclair de prkillumination, par exemple, les 
Z +  lies ont pratiquement disparu au bout de zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA40 secondes, alors que la disparition 
complkte des Z +  non liCs exige environ 3 min. Ces expkriences apportent donc la 
confirmation qu’il existe deux Ctats distincts pour les donneurs Z + .  

Nous avons indiquC par ailleurs (Paragraphe 3.2) que la vitesse de desactivation 
depend de la concentration de la forme rtduite de l’accepteur Q. Sur cette base, la 
dksactivation peut &re interprttke comme la reaction inverse de la rkaction photo- 
chimique: zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA

k 

Z+ChlQ- - ZChlQ 

Rappelons que la prtsence d’une faible concentration de Q- aprGs la pkriode d’activa- 
tion en faible lumikre ou aprks un ou deux eclairs de prkillumination est prouvke 
par la faible tltvation du niveau de fluorescence que I’on observe dans ces conditions 
[2,61. 

Dans cette hypothkse seuls les Z+ lies participeraient a la reaction de dtsactivation; 
ceci est en accord avec les rksultats prtckdants qui montrent que la vitesse de dispari- 
tion des Z+ lies est beaucoup plus rapide que celle des Z +  non liks. Pour interpreter 
la dksactivation de ces Z+ non lies, il faut faire appel zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAB un autre mkcanisme, par exemple 
un changement de position de la liaison privilkgiee qui se produirait & l’obscurite, avec 
une probabilitk kvidemment assez faible. D’aprks les courbes 2‘ de la Fig. 5 reprk- 
sentant zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA[ x , ~ , + x ~ ( ~ J  ( Z +  non lits) en fonction du temps, la commutation aurait lieu, 
a l’obscuritt, en moyenne toutes les 2 0  ou 30  sec. 

Le modkle no. 4 permet donc d’interpreter de facon simple les cinktiques de 
dksactivation dont le caractkre complexe Ctait souligne dans d’autres travaux [4, 121. 

6.  CALCUL THEORIQUE DES CINETIQUES EN LUMIERE CONTINUE ET 

COMPARAISON AVEC L’EXPERIENCE 

6.1 En premier lieu, nous supposerons que la vitesse IJ d’tmission d’oxygene est 
proportionelle a I’intensite lumineuse et a la concentration des centres photochim- 
iques comportant un donneur d’tlectrons Z +  lit l’accepteur d’tlectrons Q ,  soit 
21 = k i ( x : , + x q ) .  Cela implique que la concentration en accepteur d’tlectrons Q sous 
la forme oxydCe est constante. Rappelons que dans le cas ou cette concentration varie 
la relation entre la vitesse d’kmission d’oxygkne et la concentration en centres photo- 
chimiques actifs n’est plus lineaire [ 131. 

Le systeme d’equations auquel satisfont les concentrations x i ( l )  s’ecrit alors: 

- ki I-., + s:,] dx, 
dt 
- _  

dx2 
dt 
-_  - ki [px l  - x,+ ( l - p > x , ]  
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- zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAki [ ( 1  zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA- p ) x 1 -  x3+px4] zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAdX3 -_  

dt 

dx4 
-= ki [ xp  - zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAx4] 
dt 

Compte tenu de la condition [ x ~ ( ~ , +  x ~ ( ~ , +  x ~ ( ~ )  + x4(() = I ]  qui doit 6tre vCrifiCe quel que 
soit zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAt ,  on en dCduit qu’a I’Ctat stationnaire: x l ( t )  = xzcn = zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAx 3 ( t )  = x4( t )  = 0,25. 

La concentration en centres capables de contribuer 2i 1’Cmission d’oxygene, (x3 + x4) 
est alors Cgale & 0,5, c’est-&-dire ii la valeur stationnaire obtenue B la fin d’une sCrie 
d’kclairs. 
6.2 Le systeme d’kquations ci-dessus s’Ccrit vectoriellement: 

dX 
-= M . X  dt 

ou zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAX est le vecteur de composantes xi  et M une matrice (4 x 4). La solution de cette 
equation est: 

Par transformations successives, il est possible de diagonaliser la matrice (e“) et 
d’obtenir les solutions suivantes: 

x ~ ( ~ ) =  0,25{1+Ae-2ki t+2e-ki t [Bcos (akif) -Dsin (akit)]} 
x2( t )  = 0,25{1 -Ae-2kit+2e--kit [C cos (akit) + E sin (akit)]} 
x3(,)= 0,25{1-Ae-2ki t -2e-ki t [Ccos (akit) +Esin (akit)]} 
x,(~)= 0,25{ l+Ae-2k i t -2e-k i t [Bcos (skit)-Dsin (akit)]} 

ki 
2 dont on dCduit: I I ( ~ )  = -{ 1 - evkit [F cos (akit) + G sin (akit)]} 

oii A ,  B, C, D, E, F, G ,  sont des combinaisons des concentrations initiales xi(o): 

A = [Xi(o) + x4(0)1 - [x2(0) -I- X3(0)1 9 B = [x1(0) - 

D = C / a , E = a B , F =  ( B + C ) , G =  ( E - D )  = (aB-CC/a) 

7 c = [x2(0) -x3(0)1 

La forme des courbes dCpend de p par l’intermkdiaire du paramktre a = d ( 2 p  - 1). 
L’influence de p apparait sur les courbes 1 de la Fig. 9. Ces courbes reprCsentent 

vtkit)  dans le cas des conditions initiales suivantes: xl(0) = 1, x2(,,) = x3(0) = x4(0) = 0 et 
pour diffkrentes valeurs d e p  comprises entre 0,5 et 0,95. Lorsque p est supCrieur a 
0,8, on observe un point d’inflexion caractdristique des courbes obtenues expkrimenta- 
lement apres une assez longue periode d’obscuritk. 

Les cinCtiques qkit) ont Cgalement CtC calculCes pour des conditions initiales corres- 
pondant A une prCillumination par un ou deux Cclairs (courbes 2 et 3 de la Fig. 9). 
Ces courbes font apparaitre tous les phCnombnes caractkristiques observCs expCri- 
mentalement: apres un eclair, une activation rapide suivie d’une ICgkre stimulation; 
apres deux eclairs, une dkcroissance de la vitesse dont la constante de temps est proche 
de celle de I’activation. 
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kxixt 

Fig. 9. Valeurs theoriques de la vitesse d’tmission d’oxygene qktf) dans le cas d’une illumination continue. 
Ces valeurs sont calculees a I’aide des equations derivees du modkle no. 4 pour differentes valeurs de p et 
pour les conditions initiales suivantes: Courbes 1 zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA: xICo) = 1, x,,,,, = x,(,,, = xao) = 0; Courbes 2: ( p  = 0,84): 
.r,(,,) = zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA0,  xLI0)  = 034, xl(,,, = 0,16, x,,~, = 0 (cet Ctat serait obtenu sous I’eiTet d‘un eclair saturant intervenant 
aprks une longue periode d’obscurite): Courbes 3: ( p  = zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA0,84): x,(,,) = zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA0.16, xz(o) = 0, X3(o) = 0. xq(o) = 0.84 
(cet ttat serait obtenu sous I’effet de deux eclairs saturants intervenant aprks une longue penode d’obscuritt). 

Une comparison quantitative entre les cinCtiques thCoriques et expkrimentales a 
CtC effectuee sur les courbes des Fig. 6(a) et 6(b) en utilisant la valeur de p dkterminke 
precedemrnent ( p  = 0,84). Les courbes expkrimentales ayant CtC obtenues avec le 
rneme lot de Chlorelles et pour la mime intensite lumineuse, les six courbes thCoriques 
ont CtC calculkes en utilisant une seule valeur de ki dkterminke empiriquement en 
ajustant les courbes thkoriques aux courbes expkrimentales. Les conditions initiales 
correspondant a chacune des courbes theoriques ont etk calculkes I’aide des termes 
-Y, et zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA.y2 de chacune des deux series d’kclairs obtenues dans les m&mes conditions 
experimentales que les courbes 1 et 4. 

Pour les conditions initiales correspondant a 70 sec d’obscuritk (courbes 1 ,  2 et 3), 
on a y ,  = 0 d’oij [ X , , , , + X , ( ~ , ]  = 0 et le systeme d’kquations dkjh ktudik (Paragraphe 5.2) 
est alors soluble. 

Dans le cas des conditions initiales correspondant a 20 sec d’obscuritk (courbes 
4,5 et 6) y ,  est tres faible zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA(0,03) et pour simplifier, nous avons pose x4(,) = 0 (&oh 

Ceci permet de dkfinir les concentrations initiales zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAxi(,,) correspondant aux courbes 
1’ et 4’; les concentrations initiales correspondant d’une part aux courbes 2‘ et 3’, 
d’autre part aux courbes 5’ et 6’, ont etC deduites respectivement des concentrations 
initiales obtenues pour les courbes 1‘ et 4’ en appliquant les relations de recurence qui 
dkcrivent I’effet d’un kclair saturant (Paragraphe 4.5). Ces diffkrentes valeurs de xi(o) 
sont portkes dans le tableau suivant. 

x:j(o) = 0,031. 
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Tableau 2 

Conditions initiales courbe courbe courbe courbe courbe courbe 
xico, 1 ’  zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA2’ 3‘ 4’ zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA5‘ 6‘ 

0,93 zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA0,oo zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA0,15 0,55 0,03 0,09 
0,07 0,78 0,o 1 0,42 0,46 0,09 
0,oo 0,15 0,06 0,03 0,09 0,36 
0,oo 0,07 0,78 0,oo 0,42 0,46 

De plus, on peut observer en portant les termes yl, y 2 ,  y3 du tableau 1 sur les Figs. 
6(a) et 6(b), que les valeurs exPCrimentales de la vitesse d’kmission d‘oxygkne et de la 
quantitk d’oxygkne Cmise par un Cclair saturant intervenant dans les mgmes conditions 
initiales sont proportionelles. Ce resultat confirme la validit6 de l’hypothkse que nous 
avons faite en supposant zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAZI zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA= ki(x3 + x4). 

En conclusion, l’ensemble des courbes experimentales des Figs. 6(a) et 6(b) peut 
Stre dCcrit B partir d’kquations ne faisant intervenir que les deux seuls paramktres 
p et ki. L’accord obtenu est d’autant plus satisfaisant que I’effet des phknomknes 
d’induction et des rkactions de dksactivation a Ctk complktement neglige. 

7. REPRESENTATION MOLECULAIRE D U  MODELE No. 4 

Le modkle no. 4 a CtC ClaborC B partir d’informations de caractkre exclusivement 
cinCtique et il est rare que de telles informations conduisent B un seul type de reprCsen- 
tation molkculaire. Nous donnerons deux exemples de reprbsentations possibles. 

7.1 Me‘canisme impliquant un chnngement de conformation d’une ou plusieurs 
mole‘cules 

On peut imaginer que la chloroplylle, l’accepteur Q et les deux donneurs d’Clectrons 
Z sont fix& B un enzyme photochimique. Cette protCine comporte deux sites permettant 
la fixation des deux zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA2 et elle possbde deux conformations stables: dans chacune des 
deux conformations, l’un des sites est bloquk, l’autre est actif. 

Pour passer d‘une conformation B l’autre, il faut franchir une barrikre d’knergie. 
L’Cnergie nkcessaire est pr6levCe au niveau de 1’Ctape photochimique. La signification 
du paramktre p est alors extr6mement simple: p reprCsente la probabilitk du change- 
ment de conformation, (1  - p )  &ant la probabilitk pour que le systkme retombe dam 
l’ktat initial. 

7.2 Mhcanisme de type cine‘tique 
Un changement de conformation n’est pas indispensable pour reprksenter le 

mecanisme de commutation. 
Nous pouvons supposer que l’enzyme photochimique (qui comporte la chlorophylle 

et l’accepteur d’klectrons) et les deux donneurs d’Clectrons Z sont inclus dans un 
certain volume: les deux donneurs sont confinks au strict voisinage d’un seul enzyme 
et rigoureusement isoles des autres couples de donneurs. L’enzyme photochimique ne 
possbde qu’un seul site pour le donneur d’klectrons 2. Le transfert d’un Clectron de 
2 vers l’accepteur Q a pour effet de placer ce donneur dans un Ctat ob il est inapte 
B former une liaison avec l’enzyme. Soit ( Z + ) * ,  ou (Z2+) * ,  cet &at. Un acte photo- 

P. & P. Vd. 10 No. 5-C 
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chimique donne lieu 
oil un photon est absorbe par un centre (ZZ) zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA: 

une sequence de reactions qui s’ecrit, par exemple dans le cas 

On peut ecrire des sequences analogues pour les autres formes zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA( z Z + ) ,  zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA(ZT+) et 
(Z+Z+).  zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA

k ,  represente la constante de vitesse de formation d’une liaison entre un donneur 
et l’enzyme photochimique, et l/k2, la duree de vie de 1’Ctat ( Z + ) * .  Si k, est beaucoup 
plus grand que k2, le systkme fonctionnera comme un inverseur connectant successive- 
ment chacun des deux Z. Quant au paramktre p ,  il est fonction du rapport k, /k , :  en 
effet, si la duree de vie de I’ttat (Z ’ )  * est du mkme ordre de grandeur que le temps de 
formation d’une liaison, celle-ci a une probabilitk non nulle de se former de nouveau 
avec le donneur qui vient de rCagir. 

8. DESACTIVATION ET LUMINESCENCE 

Differents auteurs [ 14, zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA151 ont supposC que 1’Cmission de luminescence qui s’observe 
chez tous les vkgetaux chlorophylliens Ctait like a la recombinaison des produits photo- 
chimiques primaires de la reaction photochimique 11. Selon Lavorel cette reaction 
s’ecrit : 

Z+ChlQ- -+ ZChLQ + hu 

Cette reaction est identique a celle que nous avons introduit pour interpreter la 
dksactivation des donneurs Z+. La vitesse de cette reaction doit Stre proportionnelle 
B la concentration des donneurs Z +  ‘liCs’ et a la concentration de la forme rkduite de 
l’accepteur Q. 

Dans I’hypothkse ou les donneurs zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAZ+ produits au niveau des differents centres 
photochimiques peuvent diffuser dans le systkme et coopkrer pour la formation 
d’oxygkne (hypothkse a 1 quantum), la duree de vie des ktats Zf doit etre extremement 
courte. Cette durke de vie ne peut &tre supkrieure a la milliseconde, demi-temps de la 
rCaction limitante de formation d’oxygkne [S]. Au contraire, une hypothkse B deux 
quantums (cas du modkle no. 4) implique une grande stabilite des &tats Z + ,  ce qui rend 
compte de la valeur &levee des durees de vie de luminescence observkes experimentale- 
ment. 

Les experiences de Jones apportent un nouvel argument dkmontrant que I’kmission 
de luminescence est fonction de la concentration des donneurs Z+ sous la forme 
‘liee’. Cet auteur a montrk que, aprks une longue periode d’obscurite, l’emission de 
luminescence n’apparalt qu’aprks I’absorption successive de deux quantums par un 
m6me centre photochimique. Ce resultat est cohCrent avec l’ensemble des hypothhses 
formulees prkcedemment. D’une part, nous avons admis que seuls les donneurs Z+ 
lies ktaient susceptibles de participer a la reaction de dksactivation. D’autre part, dans 
le cas d’algues maintenues zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAB I’obscuritC, l’espkce Z +  ‘like’ n’apparait en concentration 
appreciable qu’aprks l’absorption de deux quantums par un meme centre photo- 
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chimique. On peut donc prCvoir que 1’Cmission de luminescence qui est like zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAB la vitesse 
de la reaction de dksactivation n’apparait Cgalement qu’aprks deux Ctapes photo- 
chirniques. 

9. CONCLUSION 

Le modele formel que nous avons proposk rend compte avec une bonne approxima- 
tion de l’ensemble des expkriences dCcrites dans cet article et ceci, B partir d’kquations 
theoriques ne faisant intervenir que deux paramktres, la constante de vitesse zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAki et la 
probabilitC de commutation zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAp . Cependant, certaines divergences se manifestent d’une 
manikre reproductible entre le calcul thtorique et les rksultats expkrimentaux. Le 
modkle pourrait probablement &tre amCliorC par l’introduction d’hypothkses supplC- 
mentaires. Ainsi, des calculs prCliminaires montrent que la dispersion des points 
experimentaux portCs sur la Fig. zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA4 peut &tre interprCtCe en partie en supposant que la 
probabilite de commutation est fonction de 1’Ctat des centres. Cette hypothese introduit 
une correction du second ordre dont il n’a pas CtC tenu compte dans cet article. 

L’impossibilitC de faire un choix parmi les nombreux mecanismes molkculaires qui 
peuvent &tre envisagCs reste cependant la limite essentielle du modkle que nous 
proposons. I1 ne semble pas que des rksultats de type exclusivement cinetique puissent 
apporter une solution zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAB ce problkme et il sera nCcessaire d’obtenir des informations 
plus directes sur 1’Ctat et sur la structure du complexe photochimique. 

RemerciCments - Ce travail a CtC realis6 g r k e  aux subventions accordCes par le Centre National de la 
Recherche Scientifique, la Delegation G6nCrale a la Recherche Scientifique et Technique, et par le 
Commissariat zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBAB I’Energie Atomique. 

REFERENCES 
1. L. N. M. Duysens et J. Amesz, Biochim. et Biophys. Acta 64,243 (1962). 
2. P. Joliot,J. Chim. Phys. ( I96 1 ). 
3. P. Joliot, Biochim. et Biophys. Acta 102, 116 (1965). 
4. Y. de Kouchkovsky et P. Joliot, Photochem. Photobiol. 6,567 (1967). 
5. P. Joliot, Photochem. Photobiol. 8,451 (1968). 
6. B. Forbush et B. Kok, Biochim. et Biophys. Acta 162,243 (1968). 
7. T. Yamashita et W. L. Butler, In Comparative Biochemistry and Biophysics of Photosynthesis (Edit6 par 

K. Shibata, A. Takamiya, A. T. Jagendorf et R. C. Fuller), p. 179. University of Tokyo Press, Tokyo 
( 1968). 

8. P. Joliot, M. Hofnung et R. Chabaud,J. Chim. Phys. 10, 1423 (1966). 
9. P. Joliot et A. Joliot, Biochim. et Biophys. Acta 153,625 (1968). 

10. F. L. Allen etJ. Franck,Arch. Biochim. Biophys. zyxwvutsrqponmlkjihgfedcbaZYXWVUTSRQPONMLKJIHGFEDCBA58, 124 (1955). 
1 1 .  C. P. Wittingham et A. H. Brown,J. Exptl. Botany 9,3 1 1  (1958). 
12. C. Lemasson, Communication personneiie. 
13.  P. Joliot et A. Joliot, Compt. Rend. 258,4622 (1964). 
14. W. E. Arthur and B. L. Strehler, Arch. Biochim. Biophys. 70,507 (1957). 
15. J. Lavorel, Communication au 3Lme CongrPs International de PhotosynthLse. Freudenstadt, Germany 

( 1968). 
16. L. W. Jones, Proc. Nut1 Acad. Sci., U.S.  58,75 ( I  967). 


