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Металлоорганические каркасные структуры (МОК) – это класс перспективных, потенциально пористых материалов, проводимость которых поддаётся тонкой настройке путём изменения образующих каркас металлических центров и органических молекул (линкеров) [1]. Впечатляющее разнообразие последних усложняет экспериментальный дизайн и приводит к необходимости применения быстродействующего предсказательного метода – машинного обучения (МО). Цель данной работы – создание МО-моделей, предназначенных для прогнозирования свойств электропроводящих МОК. Для её достижения поставлены следующие задачи: генерация донорной модели; создание собственной базы данных по протонной проводимости; предсказание проводимости моделями, полученными методом трансферного обучения.

Наиболее точным методом МО в оценке свойств металлоорганических каркасов показали себя графовые нейронные сети. С использованием базы данных QMOF [2] получена модель, способная количественно предсказывать ширину запрещённой зоны Eg на основе кристаллической структуры каркаса. Средняя абсолютная ошибка предсказаний составила 0.22 эВ (коэффициент детерминации R2 = 0.91).
Для обучения моделей, предназначенных для предсказания протонной проводимости, использовались экспериментальные данные, извлеченные из литературных источников. Набор представляет собой результаты измерений проводимости (σ) в диапазоне температур от 20 до 100 °C – 816 измерений для 96 структур. В качестве вводных данных модель получает кристаллическую структуру, а также температуру и относительную влажность.
В целях повышения низкой предсказательной способности моделей, полученных при прямом обучении на малом (относительно традиционно используемых в МО) наборе данных о проводимости МОК, был применен метод обучения с переносом (трансферное обучение). В данном случае он заключается в использовании слоёв донорной нейронной сети (для предсказания Eg) в качестве основы для модели, предназначенной для прогнозирования иной физической величины (σ). Одновременная оптимизация параметров обучения и сравнительная оценка качества моделей проводилась методом «вложенной» кросс-валидации. Данный метод отличается точной оценкой обобщающей способности моделей, в частности за счёт последовательного тестирования на всём имеющемся наборе данных. Также подобная схема обучения позволяет использовать дисперсию предсказаний проводимости для одной и той же структуры как критерий надежности предсказания. Метрики качества для предсказания ln(σ/(1 S/cm)): R2 = 0.53, средняя абсолютная ошибка MAE = 1.16, что соответствует приемлемой полуколичественной оценке проводимости.
В результате работы была сформирована база данных по протонной проводимости металлоорганических каркасов. На её основе построена модель машинного обучения, оценивающая удельную протонную проводимость металлоорганических каркасов.
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