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Органо-неорганические и полностью неорганические галогенометаллаты постпереходных элементов обладают широким кругом потенциальных оптоэлектронных приложений, сочетают в себе огромное структурное разнообразие, гибкость неорганической подструктуры и возможность тонкой настройки физико-химических свойств. [1] Однако их применение в качестве материалов в реальных устройствах лимитируется отсутствием способов осуществления направленного синтеза подобных соединений, что связано, в первую очередь, с невозможностью прогнозировать строение галогенометаллатов в зависимости от природы выбранного катиона и условий синтеза. В данной работе мы представляем стратегию, основанную на методах машинного обучения (ML) без учителя и обучения с частичным привлечением учителя, для определения круга потенциальных катионов способных формировать 1D-анионные подструктуры типа α-{MX4}– (M – Bi, Sb; X – I, Br, Cl), а также демонстрируем интегрирование разработанного подхода в полный цикл прогнозирования гибридных галогенометаллатнов с заданным значением ширины запрещённой зоны (ШЗЗ).
В качестве исходных данных мы использовали датасет [2] экспериментально установленных кристаллических структур галогеновисмутатов(III) и галогеноантимонатов(III) с анионной подструктурой состава {MX4}–, который дополнили набором катионов гипотетически несклонных к образованию рассматриваемого типа неорганического аниона. Было сконструировано пространство молекулярных дескрипторов, применены методы понижения размерности и выполнен анализ геометрии распределения объектов и локальной плотности данных, продемонстрировавший неоднородность химического пространства катионов. Выявление внутренней структуры пространства осуществлено кластеризацией с отбором наиболее репрезентативных признаков. Полученная кластерная разметка была дополнена объектами негативного класса и использована для обучения моделей классификации, предназначенных для распознавания принадлежности молекул к выявленным областям. На следующем этапе была проведена оценка области применимости и в выявленном подпространстве с помощью генетического алгоритма произведена генерации новых молекулярных структур склонных к образованию анионов строения α-{MX4}–.
Для прогнозирования соединений с заданным значением ШЗЗ были построены регрессионные модели, связывающие строение катиона и структурные параметры анионной подструктуры. С помощью ранее разработанных QSPR-моделей [2] удалось определить ряд катионов (преимущественно бифункциональные пятичленные гетероциклы), обеспечивающих минимальные значения ШЗЗ (~1.8–1.9 эВ). Предложенный подход полного цикла прогнозирования соединений от формулы предполагаемого катиона до значения ШЗЗ верифицирован экспериментально.
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