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L’objectif de la theése est de caractériser I’hétérogénéité dynamique de la membrane pourpre (PM) sur I’échelle de la ps-ns,
en utilisant une combinaison de marquage hydrogéne/deutérium, diffusion élastique incohérente de neutrons et simulations
de dynamique moléculaire.

Un composant essentiel de tout systéme biologique est son eau d’hydratation. Lors d’une premiére étude expérimentale, le
couplage dynamique entre la PM et les couches d’eau directement en contact avec la membrane a été caractérisé. Il a été
montré que la transition dynamique a 250 K dans la PM se produit lorsque les déplacements carrés moyens de 1’eau sont les
mémes que ceux de la membrane. Une transition dans I’eau a 200 K n’a pas d’effet sur la dynamique de la membrane.

La dynamique de résidus spécifiques dans la PM a aussi été étudiée. Les données de diffusion de neutrons révélent des
différences de comportement dynamique entre les isoleucines, leucines et lysines. Ces différences donnent des informations
sur la nature de la transition dynamique et sont ici discutées en fonction du type de résidu et de son environnement dans la
membrane. Des simulations de dynamique moléculaire ont été effectuées: elles montrent que la dynamique des isoleucines
et des leucines est bien représentée par les champs de forces habituels; ces derniers sont toutefois insuffisants pour décrire la
dynamique des lysines.
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The thesis characterises the dynamical heterogeneity of the purple membrane (PM) on the ps-ns timescale, using a unique
combination of hydrogen/deuterium labelling, elastic incoherent neutron scattering and molecular dynamics simulations.

A key component of any biological system is its hydration water, and in a first experimental study, the dynamical coupling
between PM and the layers of water directly in contact with the membrane was characterised. The dynamical transition at
250 K in PM was found to be triggered when the water’s mean square displacements are the same as those as the
membrane, but surprisingly, that a 200 K transition in the water has no impact on the membrane dynamics.

The dynamics of specific residues in PM was also examined. Neutron scattering data revealed dynamical differences
between isoleucine, leucine and lysine residues on the ps-ns timescale. These differences are discussed as a function of
residue type and environment within the membrane, and shed light on the nature of the dynamical transition. Molecular
dynamics simulations were performed which show that while the dynamics of isoleucine and leucine residues are well
represented by usual force fields, that of lysine residues is not, perhaps because of their more complex interactions with
hydration water.
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