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Figure S1. Root mean square deviation (RMSD) of the 889, eeg, and nnm tautomers calculated with Amber ff99SB and Charmm?27 force field.
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Figure S2. Root mean square deviation (RMSD) of the HIJ, HIe, and HIxn dipeptides calculated with Amber ff99SB force field.
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Figure S3. Schematic drawing of the location (red circle) and direction (red arrow) of the transition dipole used in this study.



Table S1. The distance between transition dipoles for 860, eee, and wnm tautomers (unit: nm). The values smaller than 0.5 nm were marked with red except

the nearest and the second nearest neighboring transition dipoles.
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0.00

148
1.20
125
130
120
133
153
1.80
172
1.66
153
151
133
1.08
0.81
0.89
0.80
0.88
0.80
095
0.78
058
0.90
093
1.07
0.85
0.56
0.59
031
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

130
1.03
1.02
1.07
091
105
125
152
150
149
142
138
113
0.89
063
085
0.80
0.98
097
1.16
1.00
0.89
123
125
139
112
0.89
0.94
064
036
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

11
0.94
103
121
112
134
1.56
182
181
181
173
1.64
141
122
1.00
121
1.09
119
1.05
115
0.89
085
118
113
124
093
084
1.01
0.80
0.50
040
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

095
0.79
097
121
121
149
175
197
194
190
1.80
166
148
134
116
133
114
116
0.94
097
0.68
0.76
1.06
1.02
118
0.90
088
1.06
088
065
064
032
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

0.66
0.51
0.68
097
0.99
132
159
177
177
176
1.70
152
132
123
112
1.34
1.16
122
1.06
113
0.89
1.03
1.34
134
151
123
118
133
1.10
0.85
071
047
033
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

074
073
0383
114
1.09
139
163
184
1.89
192
190
174
148
139
125
152
139
149
135
142
116
125
156
150
1.62
130
130
149
127
098
078
0.50
0.50
032
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

0.85
0.90
109
142
141
172
197
218
221
221
216
199
178
167
152
175
1.58
1.62
140
140
1.09
120
147
136
145
114
124
148
133
1.07
098
0.61
048
048
036
0.00
0.00
0.00
0.00

087
0.90
1.16
149
154
187
215
233
232
228
219
2.00
1.85
1.75
161
178
157
1.54
126
119
088
1.06
127
118
130
1.05
118
141
131
1.10
1.1
0.74
048
056
0.63
035
0.00
0.00
0.00

1.18
114
140
1.68
172
202
229
249
245
239
2.26
2.10
1.98
1.84
1.66
178
1.56
1.50
117
1.05
073
0.86
1.01
087
0.98
0.76
095
119
117
1.03
1.14
0.79
0.54
078
0.88
061
035
0.00
0.00

112
1.02
130
1.56
167
199
228

236
225
210
191
186
175
162
1.70
143
1.30
0.95
0.78
051
0.78
0.90
0.88
1.09
097
1.05
122
118
1.08
121
0.94
0.64
0381
1.03
084
0.52
039
0.00




TINTT

033
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

0.60
036
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

073
049
040
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

1.1
0.85
0.71
039
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

136
113
1.06
0.69
038
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

1.66
144
139
101
0.69
033
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

198
177
174
136
1.05
0.69
038
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

222
197
1.90
156
120
0.89
0.64
042
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

214
1.86
175
147
1.1
0.90
0.78
072
040
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

201
172
155
1.30
093
081
078
087
0.66
039
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

215
1.88
167
144
1.06
097
0.90
1.00
0.80

031
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

238
209
187
1.68
131
125
119
125
0.96
072
047
033
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

2.09
179
155
141
1.09
1.14
119
135
114
0.84
0.50
047
041
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

202
174
147
134
1.02
1.10
116
137
124
1.02
0.64
048
057
035
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

188
163
131
127
1.04
124
137
164
159
139
1.00
087
0.98
0.70
041
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

1.58
135
103
0.98
0.80

123
155
157
140

096
115
0.85
059
032
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

141
1.24
091
0.95
091
1.20
142
177
1.86
172
1.38
132
1.52
123
097

0.38
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

129
119
093
0.89
092
116
137
173
190
1.84
154
148
174
149
123
0.97
068
040
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

115
111
093
087
098
120
141
177
199
198
172
169
197
174
149
127
097
0.70
032
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

141
142
129
1.16
123
136
149
181
2.08
214
1.90
1.85
215
198
171
152
126
1.03
063
041
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

159
1.62
1.54
1.36
141
146
1.54
181
212
224
2.04
199
231
218
192
1.78
153
1.34
095
0.73
0.34
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

175
174
165
141
138
135
137
161
192
207
190
183
215
208
182
174
151
140
1.04
0.89
054
031
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

192
1.89
175
155
149
149
152
176
201
214
192
1.80
211

175
163
143
131
098
0.90
0.57
047
034
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

205
2.06
195
177
176
177
1.80
203
231
245
224
212
243
235
206
1.92
172
155
120
1.06
067
048
047
032
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

217
2.19
212
1.90
1.88
183
1.82
201
232
2.50
234
224
255
251
224
214
194
1.80
145
129
0.89
0.60
0.50
052
032
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

237
235
225
201
193
1.86
1.80
1.96
223
243
226
213
243
243
215
2.09
192
1.84
152
142
1.05
0.82
063
0.54
046
033
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

248
249
236
218
213
211
210
229
254
271
2.50
234

261
230
217
202
1.88
1.56
147
1.10
091

0.65
044
047
039
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

239
244
232
218
220
223
225
248
275
289
267
254
283
276
245
228
209
190
155
142

0.87
091
0.76
046
055
0.66
036
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

206
212
2.00
1.89
194
201
208
234
261
273
250
238
268
257
227
207
1.85
1.63
126
1.10
0.73
061
0.75
063
037
058
0.78
059
035
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

178
1.85
174
167
177
189
201
230
258
265
241
232
262
246
217
194
1.70
143
1.05
0.86
0.54
0.54
0.79
071
0.57
081
1.03
090
068
033
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

184
1.84
1.66
1.58
161

173
1.84
213
236
242
215
202
230
216
184
161

140
1.16
083
075
0.49
061

074
053
0.54
0.86
0.96
0.84
0.76
049
040
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

161

156
134
125
125
141

154
186
206
207
178
167
195
177
147
123
101

078
0.45
0.47
0.42
069
078
061

0.79
108
114
113
112
0.86
071

040
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

1.68
1.56
132
117
1.05
1.16
126
157
173
173

131
1.59
145
114
0.96
077
0.68
0.48
0.63
0.66
0.87
0.82
0.68
0.96
119
118
125
134
113
1.05
072
0.38
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

150
132
106
0.89
072
088
1.03
137
149
143
113
1.04
131
112
0384
0.69
0.45
0.48
0.46
0.68
0.87
11
1.07
101
130
150
150
1.62
1.7
148
135
1.06
067
039
0.00
0.00
0.00
0.00
0.00

149
127
1.04
0.80
051
062
0.77
1.10
119
111
0.82
078
107
0.89
068
0.68
0.48
0.68
074
0.92
112
131
123
123
153
169
167
185
1.96
174
162
136
099
0.68
033
0.00
0.00
0.00
0.00

141
113
087
0.74
0.48
073
0.95
127
128
1.09
0.78
083
1.02
0.71
061
0.60
0.43
0.69
089
1.10
139
163
159
1.60
189
207
207
223
231
2.06
1.90
1.66
126
1.01
062
041
0.00
0.00
0.00

1.07
0.77
052
0.48
0.44
079
1.09
142
149
129
1.06
119
137
1.04
1.01

0.94
0.72
0.81

096
1.09
143
1.68
1.70
176
2.02
219
225
240
243
215
1.94
177
138
122
0.86
0.71

041

0.00
0.00

095

0.49
0.59
0.69
1.00
131
162
1.69
146
130
147
162
128
131
125
105
1.09
123
131
167
191
196
205
229

253
268
269
239
215
203
166
154
120
1.05
074
035
0.00




Table S2. The Amide-I Vibrational Frequency of the HIS, Hle and HIn for Histidine Residue,

Histidine Residue with Solvent, and Dipeptide System Calculated with MP2/6-31G**.

Histidine residue 1736.303 1726.933 1738.286
Histidine residue with ~ 1721.418 1712.814 1712.108
implicit solvent

Dipeptide (labeled) 1687.192 1691.288 1667.768
Dipeptide (non- 1767.503 1762.266 1758.551
labeled)

Table S3. The Number of Hydrogen Bonds within 0.35 nm from amide-I bond for C/N-terminus

Amide-I Bond for the HI5, Hle and HIz Tautomers.

3.413 3.450 3.109

Table S4. The atomic charge of C and O atom for C-terminus and N-terminus amide-I bonds based

on AMBERTff99SB force field.

HIs C 0.5973 0.5972
0) -0.5679 -0.5679
Hle C 0.5973 0.5972
0 -0.5679 -0.5679
HIn C 0.7341 0.5972
0 -0.5894 -0.5679
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Figure S4. 2DIR spectra for amide-I vibration of HIJ, Hle, and HIx dipeptides: C-terminus (left)

and N-terminus (right) amide bond at waiting time, t, = 3 ps.



