Nazev: Implementace a testovani iteracniho algoritmu pro nalezeni
optimalnich parametri deStnikového vzorkovani v zeolitickych sys-
témech

Abstrakt:

Rada fyzikalnich nebo chemickych procesii probihajicich v zeolitickych systémech se vyznacuje vysokou ak-
tivaéni energii, kterd ¢ini ergodické vzorkovani téchto prechodt pomoci rovnovazné molekulové dynamiky
(equilibrium molecular dynamics, EMD) vypocetné nedostupnym v rozumném ¢ase. K FeSeni tohoto prob-
lému se vyuzivaji metody vylepSeného vzorkovani, které pfidavaji umeélé zkresleni k pfirozenému potencialu
systému. Destnikové vzorkovani (umbrella sampling, US) je jednou z t&chto metod zkreslené MD, ktera slouzi
k ziskani profilu potencialu stfedni sily (potential of mean force, PMF) podél prostoru kolektivni proménné
(collective variable, CV), tj. projekce volné energie na tuto CV, pro procesy s vysokou aktiva¢ni bariérou.
Destnikové vzorkovani se skladé z nékolika zkreslenych MD simulaci omezenych harmonickymi potencialy se
stfedem v rtznych bodech prostoru CV, ze kterych se nasledné rekonstruuje PMF. Konvergence US vsak silné
zévisi na nékolika hyperparametrech, jako je vhodny pocet zkreslenych simulaci, jejich umisténi a konstanty
sily harmonického omezeni. Postup optimalniho zpFesnéni miizky (optimal grid refinement, OGRe), ktery
navrhli Borgmans et al.[?] pro nalezeni optimalnich st¥ed@ harmonickych omezeni a jejich silovych konstant,
byl v této praci znovu implementovan s uréitymi vylepSenimi a Gpravami. Konkrétné byl pti nasledném zpra-
covani misto metody vaZené histogramové analyzy (weighted histogram analysis method, WHAM) pouzit
vicestavovy Bennetiv akceptaéni pomér (multistate Bennet acceptance ratio, MBAR) a byl zahrnut auto-
maticky vypocet reakénich a aktiva¢nich volnych energii po konstrukci PMF. NaSe implementace metody
OGRe byla otestovana na dvou zeolitovych systémech: diftzi dimeru platiny skrze osmi¢lenny kruh chabaz-
itu a na protonu pfeskakujicim v chabazitu. Molekularné-dynamické simulace byly v této praci provedeny
s vyuZitim pfedem natrénovanych potenciali neuronové sité (neural network potentials, NNP) s pfesnosti
odpovidajici metodam DFT[?, ?]. Implementace OGRe se ukazala jako uspésna pfi ziskavani dostateéné
presnych PMF profili a Helmholtzovych aktivacnich i reakénich volnych energii pro nase testovaci systémy.
Hodnoty hyperparametri algoritmu OGRe byly tspésné ménény s cilem nalézt jejich hodnoty, které zajistuji

vypocetni presnost i efektivitu.
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