Предсказание свойств кристаллов органических соединений на основе топологии электронной плотности и методов машинного обучения
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Предсказание свойств кристаллических материалов традиционно опирается на ресурсоемкие методы квантовой химии, в частности, на теорию функционала электронной плотности (Density Functional Theory, DFT)[1], что существенно ограничивает возможность их применения для анализа больших массивов данных. В связи с этим актуальной задачей является поиск альтернативных подходов, среди которых особый интерес представляет топологический анализ распределения электронной плотности (Quantum Theory of Atoms in Molecules, QTAIM)[2].
Мы выдвигаем гипотезу о том, что локальные характеристики электронной плотности в критических точках связей (3, –1) содержат достаточную информацию для восстановления глобальных физико-химических параметров вещества. Это позволит избежать проведения прямых квантово-химических расчетов для каждой новой структуры. Центральная часть нашего исследования посвящена разработке конвейера машинного обучения, реализующего данный подход. 
В ходе работы был сформирован оригинальный датасет, включающий более 1500 кристаллических структур органических соединений. Для каждой из них с помощью программы CRITIC2 были рассчитаны параметры электронной плотности (значения электронной плотности, её градиента, лапласиана, эллиптичности и др.) во всех критических точках типа (3, –1). Для агрегации полученных данных мы применили статистическое описание распределений этих параметров (минимум, максимум, медиана и квартили), что позволило сформировать итоговый вектор признаков размерностью 135 для каждого кристалла. На основе этих данных была обучена модель градиентного бустинга, продемонстрировавшая высокую точность предсказания температуры плавления и объема элементарной ячейки. Эффективность предложенного подхода была подтверждена в ходе сравнительного анализа с базовой моделью, использующей эмбеддинги ChemBERTa. Результаты верификации свидетельствуют о высокой информативности признаков, извлеченных из топологии электронной плотности, для решения регрессионных задач в области органического материаловедения.
Полученные результаты позволяют предположить наличие устойчивой корреляции между микроскопической электронной структурой и макроскопическими термодинамическими свойствами кристаллов органических соединений. Анализ наиболее значимых признаков дает возможность интерпретировать вклад различных типов химических связей (ковалентных и нековалентных) в стабильность кристаллической решетки. Это открывает новые перспективы для ускорения решения проблемы предсказания кристаллических структур (Crystal Structure Prediction, CSP): предложенный подход может служить эффективным фильтром для отсева нестабильных конфигураций на ранних этапах поиска, исключая необходимость проведения полномасштабного моделирования динамики решетки или расчета энергии.
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