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1.26. МОЛЕКУЛЯРНЫЕ ДЕСКРИПТОРЫ И МЕТОДЫ
МАШИННОГО ОБУЧЕНИЯ ДЛЯ ОЦЕНКИ
ВОЗМОЖНОСТИ ПРОТЕКАНИЯ РЕАКЦИИ
ГЕТЕРОГЕННОГО КАТАЛИЗА
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Изучение элементарных стадий каталитических реакций является одной
из наиболее актуальных задач современной химии. Сегодня, наряду с
экспериментальными методиками, активно развиваются подходы
компьютерного моделирования, в частности алгоритмы ab initio
метадинамики. Однако ab initio метадинамика - это крайне ресурсо- и
времязатратный расчет. Кроме того, поскольку он является стохастическим,
требуется проведение повторных экспериментов, особенно в случае
негативных контролей.

Применение машинного обучения для предварительной оценки
возможности протекания реакции может существенным образом сократить
времязатраты. Базовыми условиями его эффективности являются
релевантность обучающей выборки, выбор дескрипторов (метрик) и сам
алгоритм. Целью нашей работы был подбор физичных дескрипторов,
отражающих ключевые стадии гетерогенного катализа в системе вода-
фермент - сорбцию реагента и его химическое превращение на примере
реакции ковалентной модификации антитела A17 L47K 87 модельными
фосфорорганическими соединениями и пестицидами. Барьер реакции
предварительно вычислялся методами ab initio метадинамики в программах
DFTB+/Plumed [1,2]. Процесс сорбции был аппроксимирован COSMO
(Conductor-like Screening Model) поверхностью молекул, отражающих
эффективность взаимодействия молекул воды с каждым участком молекулы-
сольвата, созданных в программе MOPAC2016 [3]. Для описания химических
связей использовалась теория Бейдера, в частности, параметры электронной
плотности и электронной энергии в критических точках второго типа. На
следующем этапе подбирались методы машинного обучения, опирающиеся
на большое число метрик и не приводящие к переоценке одной из них. Данный
подход позволяет не только оценить возможность протекания реакции для
выбранного вещества, но и установить ключевые параметры поверхности и
электронной плотности, влияющие на ее эффективность.
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