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В работе предложен метод представления данных о локальной атомной структуре в виде 
гистограмм парных радиальных функций распределения с разрешением по типам атомов. Метод 
используют для построения дескриптора структуры, необходимого для определения структуры 
вещества методами машинного обучения и искусственного интеллекта. Особенностью метода 
является использование одновременно двух наборов парных радиальных функций распределения: 
для пар всех типов атомов и для пар с выделенным поглощающим атомом. Разработанный подход 
апробирован на примере задачи определения ближнего окружения атомов серебра в центрах 
окраски в натриево-силикатных стеклах по данным спектров рентгеновской абсорбционной 
спектроскопии вблизи K-края поглощения Ag. Информативность предложенного дескриптора 
структуры продемонстрирована путем возможности воссоздания трехмерной модели структуры 
центра окраски серебра из соответствующих гистограмм парных расстояний. При использовании 
нескольких методов машинного обучения было показано, что предложенный дескриптор 
позволяет добиться качественного воспроизведения спектров XANES для центров окраски в 
стекле в рамках метода конечных разностей, что позволяет сократить время расчета спектров 
XANES на четыре порядка. Построенная модель машинного обучения позволяет установить 
фундаментальную связь между атомным строением центров окраски в стеклах и XANES-спектром 
серебра, необходимую для определения строения стекол.
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ВВЕДЕНИЕ

Методам машинного обучения находят все 
большее применение в современной науке в целом 
и материаловедении в частности [1–5]. Одним из 
широко используемых и развивающихся методов 
получения информации об атомной структуре 
вещества является спектроскопия поглощения 
рентгеновского излучения в энергетическом 
интервале до ~50 эВ относительно края погло-
щения (XANES). Этот метод обладает высокой 
чувствительностью к локальному строению ве-
щества вблизи поглощающего атома и позволяет 

исследовать структуру даже в отсутствие дальнего 
порядка. Однако получение информации о трех-
мерной атомной структуре вещества по данным 
XANES является достаточно сложной и ресурсо-
емкой задачей, не всегда приводящей к успеху. 
Для решения этой задачи могут быть применены 
методы машинного обучения [6]. В основе этих 
методов лежит использование математических 
моделей, параметры которых предварительно под-
лежат настройке в процессе обучения. В области 
материаловедения наиболее распространенным 
способом такой настройки является обучение с 
учителем, требующее достаточный объем данных 
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о физических характеристиках и свойствах веще-
ства. В настоящее время существуют достаточно 
крупные базы данных, содержащие информацию 
о структуре и свойствах различных материа-
лов, такие как AFLOW [7], Materials Project [8],  
OMDB [9], OQMD [10], QM9 [11, 12], которые 
можно использовать в процессе настройки моде-
ли машинного обучения. Набор данных, предна-
значенный для обучения, должен быть как можно 
большего размера и максимально разнообразным 
для достижения требуемой обобщающей способ-
ности модели машинного обучения. К сожалению, 
при решении узкоспециализированных задач 
необходимый для обучения модели набор данных 
может отсутствовать в открытом доступе. В таком 
случае для улучшения обобщающей способности 
моделей машинного обучения прибегают к раз-
личным техникам для улучшения качества “об-
учающего” набора данных. Например, в работе  
[14, 15] применена выборка набора данных по ме-
тоду латинского гиперкуба, для предположитель-
ного уменьшения общего размера набора данных 
без потери качества обучения на нем. Также, как 
правило, исследователи ограничиваются рассмо-
трением нерелаксированных групп атомов вместо 
более реалистичных, получаемых после выпол-
нения атомной релаксации, а также используют 
информацию о зависимости входных данных и 
целевых значений для существенного увеличения 
объема синтетического набора данных, как это, 
например, было проведено в работе [6] при гене-
рации теоретических спектров XANES путем сме-
шивания сигналов, полученных от атомов, нахо-
дящихся в различных неэквивалентных позициях 
(без учета реалистичности весовых множителей).

В результате использования методов машин-
ного обучения для изучения структуры и свойств 
материалов возникает потребность в создании 
удобного представления входных данных о струк-
туре вещества. В частности, в задачах спектро-
скопии рентгеновского поглощения используют 
информацию о локальном окружении атомов 
вблизи поглощающего атома. Для улучшения 
качества работы методов машинного обучения, а 
также для учета физики процесса, функция пред-
ставления данных о структуре вещества должна 
быть инвариантной по отношению к преобра-
зованиям системы координат с помощью пово-
рота, отражения и сдвига структуры как единого 
целого, а также такое представление должно быть 
инвариантно к изменению нумерации атомов в 
системе. Таким образом, функция представления, 
называемая “дескриптор”, должна быть одно-
значно определена для любой рассматриваемой 
структуры материала и одновременно отражать 

небольшие изменения в ней, а вычисление этой 
функции должно быть значительно быстрее пря-
мого вычисления интересующего целевого значе-
ния (физического свойства) [15].

В настоящей работе предложен метод пред-
ставления данных о локальной атомной структуре 
(дескрипторов) в виде гистограмм парных ради-
альных функций распределения атомов (ПРФРА), 
построенных с учетом различия типов атомов. 
Метод применен для решения задачи определения 
структуры ближнего окружения атомов серебра в 
центрах окраски в натриево-силикатных стеклах 
по данным спектров рентгеновской абсорбцион-
ной спектроскопии вблизи K-края поглощения 
серебра. Известно, что спектры XANES являются 
крайне чувствительными к локальному окруже-
нию атомов вблизи поглощающего атома [16–18]. 
Поэтому используемые дескрипторы должны 
однозначным образом кодировать информацию 
о структуре, а также иметь возможность указания 
выделенного поглощающего атома.

МЕТОД ГИСТОГРАММ

Описание метода

В настоящей работе применен метод представ-
ления данных о локальной атомной структуре 
вещества в виде гистограмм парных радиальных 
функций распределений атомов с учетом типов 
атомов. Были использованы наборы ПРФРА двух 
видов. Первый вид соответствует общепринято-
му выбору ПРФРА, при котором усреднены все 
парные расстояния между выбранными типами 
атомов. Так, для случая системы из атомов двух 
сортов A и B будут сформированы четыре ПРФРА: 
A–A, A–B, B–A и B–B (рис. 1а). Дополнительно мы 
рассматривали ПРФРА, построенные для одного 
выделенного центрального атома A*, интерпре-
тируемого как атом, поглощающий рентгеновский 
фотон. В случае присутствия в системе атомов двух 
сортов это приводит к добавлению еще двух ПРФРА: 
A*–A и A*–B (рис. 1б, 1в). Для этого выбранного 
центрального атома A* в дальнейшем строили вклад 
от него в XANES спектр, поэтому усреднение по 
всем возможным позициям A не проводили.

 Гистограммы радиального распределения 
строили в диапазоне возможных радиусов от 
Rmin, обусловленного минимально возможным 
расстоянием между парой атомов, до Rmax, ха-
рактеризующего размеры области, существенной 
для формирования спектра поглощения, протя-
женность которой ограничивается конечностью 
длины свободного пробега электрона, выбитого 
рентгеновским фотоном. Гистограммы парных 
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расстояний для каждой возможной пары атомов 
строили в диапазоне от Rmin до 2Rmax (максималь-
ное допустимое межатомное расстояние внутри 
рассматриваемого объема) с заранее выбранным 
шагом ΔR. Общее количество гистограмм Nhist за-
висит только от количества уникальных атомных 
типов в структуре:

Nhist = 2Natomstype + C 2Natomstype,

где Natomstype – число типов атомов в системе; 
C 2Natomstype, число сочетаний из Natomstype по 2. По-
лученные гистограммы являются инвариантными 
к изменению нумерации атомов в системе, однако 
для унификации используемого метода представ-
лений данных необходимо дополнительно опре-
делить порядок конкатенации гистограмм для 
формирования входного набора данных. В насто-
ящей работе использовали представление данных 
в виде вектора, а соответствующие гистограммы 
конкатенировали в порядке увеличения атомных 
номеров в рассматриваемых подсистемах.

Выбор представления данных в виде гисто-
грамм обусловлен помимо всего прочего удоб-
ством их интерпретации. То есть, из гистограмм 
мы можем получить исчерпывающую информа-
цию о типах атомов, их взаимном расположении. 
В настоящей работе использовали шаг ΔR = 0.1 Å 
для парных гистограмм, и 0.05 Å – для радиальных, 
что обусловлено, с одной стороны, чувствитель-
ностью спектров XANES к изменению координат 
атомов в ближайшем окружении относительно по-
глощающего атома, а с другой стороны – простотой 
настройки и обучения моделей машинного обучения.

В случае центра окраски в силикатном стекле 
имеются атомы трех типов – Ag, Si и O, – и один 
из атомов Ag является поглощающим. В качестве 

примера рассмотрим центр окраски компонент-
ного состава AgSi

2
O

4
, структура которого при-

ведена на вставке на рис. 2, а соответствующие 
координаты – в табл. 1. Панели на рис. 2 показы-
вают построенные гистограммы ПРФРА. Видно, 
что гистограммы парных расстояний с атомами 
серебра пусты, ввиду того, что поглощающий 
атом – Ag, удален из структуры центра окраски в 
процессе построения гистограмм. Очевидно, что 
в случае присутствия в структуре поглощающего 
атома Ag содержащаяся в них информация дубли-
ровала бы информацию из функций радиального 
распределения. Тем не менее наличие этих ги-
стограмм, заполненных нулевыми значениями 
интенсивности, необходимо для обеспечения 
возможности рассмотрения систем, имеющих 
более одного атома того же типа, что и поглощаю-
щий (решение задачи без потери общности).
Информативность используемого представления. 

Обратная задача

Для проверки информативности предложен-
ного дескриптора была предпринята попытка 

Рис. 1. Иллюстрация пар атомов типов A и B, учитываемых при построении ПРФРА, при отсутствии (а) и нали- 
чии (б, в) выделенного поглощающего рентгеновский фотон атома A*.

                                  (а)                                                                 (б)                                                                  (в)

Таблица 1. Координаты атомов центра окраски с ком-
понентным составом AgSi

2
O

4

Тип атома X, Å Y, Å Z, Å
Ag 0.00 0.00 0.00
O 0.94 1.27 0.87
O 0.26 1.49 –1.06
O –0.85 –0.09 2.16
O –1.46 –1.81 1.82
Si –0.85 1.44 2.57
Si 0.94 1.27 0.87
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воспроизвести с его помощью трехмерную 
структуру центра окраски. Для упрощения по-
ставленной задачи можно разделить всю систему 
на набор подсистем, состоящих из атомов только 
одного типа. Рассмотрим одну из получившихся 
подсистем, содержащую атомы типа А. Из гисто-
граммы радиального распределения мы можем 
легко получить число атомов в данной подси-
стеме, которое является суммой всех значений в 
гистограмме. Также очевидно, что число атомов в 
подсистеме можно получить из соответствующей 
гистограммы парных расстояний по формуле: 

bonds

atoms

1 1 8
,

2

N
N

� �
�

где Nbonds – число межатомных связей в рассма-
триваемой подсистеме, которое определяется как 
сумма всех значений в соответствующей гисто-
грамме парных расстояний.

Исходя из полученной информации, мы разме-
стили необходимое количество атомов заданного 

типа на расстояниях, определенных из соответ-
ствующей гистограммы радиального распределе-
ния. После этого приступили к решению задачи 
оптимизации гистограммы парных расстояний 
при сохранении условия нахождения атомов на 
правильных расстояниях от начала системы ко-
ординат, соответствующую задачу можно просто 
решить в сферической системе координат путем 
варьирования углов Θ и φ (рис. 3). Очевидно, что 
восстановленная структура определена с точно-
стью до произвольного поворота/отражения всей 
системы как единого целого.

Аналогичным образом восстанавливают струк-
туру остальных подсистем, после чего проводят их 
“стыковку”. Все подсистемы имеют общий центр 
(поглощающий атом в нуле координат), поэтому 
мы можем осуществлять их попарное объеди-
нение, для этого фиксируем одну из подсистем, 
например, A, а вторую подсистему вращаем как 
единое целое относительно начала системы коор-
динат (рис. 4), решая задачу оптимизации функ-
ции невязки для гистограммы парных расстояний 

Рис. 2. Представление информации о локальном атомном окружении центра окраски с применением гистограмм 
радиального распределения относительно поглощающего атома (верхний ряд) и гистограмм всевозможных парных 
расстояний. На вставке приведена соответствующая структура центра окраски. 
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атомов типов A–B. Данную процедуру повторяем 
для всех оставшихся подсистем.

Очевидно, что ввиду дискретного характера 
гистограмм, структура подсистем может быть вос-
произведена только с ограниченной точностью, 
зависящей от выбранного шага ΔR. С учетом 
обозначенных особенностей используемого дес-
криптора задача оптимизации непосредственно 
множества гистограмм сводится к задаче ми-
нимизации расстояния между двумя точками в 
многомерном пространстве значений гистограмм, 
представляемых разряженными векторами  
(в которых данные представлены фрагментарно), не 
чувствительными к малому изменению координат в 
системе (чувствительность определяется шагом ги-
стограммы), что усложняет процесс оптимизации. 
Для реконструкции трехмерной структуры системы 
целесообразно перейти к оптимизации векторов 
парных расстояний, компоненты которых форми-
руются положениями столбцов в гистограммах, а 
общее количество компонент определяется суммой 
всех значений соответствующей гистограммы. 
На рис. 5 показано качество описания исходной 
гистограммы, построенной для центра окраски  
(рис. 1), восстановленного с помощью обсуждаемо-
го дескриптора. Соответствующая восстановленная 
структура центра окраски также приведена на  
рис. 5, а ее координаты – в табл. 2.

Таким образом, было показано, что представ-
ление информации о локальной атомной струк-
туре вещества в виде набора гистограмм парных 
расстояний и радиального распределения являет-
ся информативным, и позволяет восстановить ис-
ходную структуру системы по соответствующему 
дескриптору.

ПРИМЕРЫ ОПИСАНИЯ  
ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНЫХ ДАННЫХ

Для проверки применимости описанного 
дескриптора к решению задачи прямого расчета 

Рис. 3. Схематичное представление процедуры оп-
тимизации структуры подсистемы A–A. Точечным 
пунктиром показано правильное расположение ато-
мов типа A, сплошным черным цветом – исходные 
параметры системы.

Рис. 4. Схематичное представление процедуры оп-
тимизации относительного положения подсистем 
A и B. Точечным пунктиром показано положение 
подсистемы A, пунктиром положение подсистемы 
B, штрих-пунктиром – ожидаемое положения под-
системы B относительно подсистемы A.

Таблица 2. Координаты атомов восстановленного 
центра окраски с компонентным составом AgSi

2
O

4

Тип атома X, Å Y, Å Z, Å
Ag 0.00 0.00 0.00
O –1.01 2.84 1.66
O 0.43 1.64 1.61
O 1.43 –0.41 0.92
O –0.24 –1.74 2.31
Si 1.93 1.30 1.93
Si 0.97 –0.18 –1.47
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Рис. 5. Сопоставление гистограмм парных расстояний (верхний ряд) и гистограмм радиального распределения  
относительно поглощающего атома в центре окраски: исходных (пунктиром) и восстановленных (сплошными ли-
ниями); на вставке изображена трехмерная восстановленная структура центра окраски.

спектров XANES по данным о трехмерной атом-
ной структуре вещества нами было проведено 
обучение некоторых наиболее распространенных 
моделей машинного обучения, поддерживающих 
по умолчанию решение задачи многоцелевой 
регрессии. В частности, нами были рассмотре-
ны методы на основе алгоритмов случайного 
леса (RandomForest), дополнительных деревьев 
(ExtraTrees), методов линейной регрессии с L1 и 
L2 регуляризацией, реализованных в библиотеке 
Sklearn [19], а также метод градиентного бустинга 
над решающими деревьями, реализованный в 
библиотеке CatBoost [20].

При построении набора данных для обучения 
рассматривали системы, компонентный состав 
которых гарантированно содержал атомы сере-
бра, а также включал атомы кислорода и/или 
кремния. “Обучающий” набор данных включал в 
себя, как информацию о структуре, полученную 
из открытых баз данных Materials Project, AFLOW, 
так и синтетические структуры, полученные 
случайной генерацией или в процессе байевской 
оптимизации. Результирующий набор содержал 
1800 систем и соответствующих спектров XANES, 
посчитанных в программе FDMNES [21] в рамках 
метода конечных разностей. Весь набор данных 

был поделен на тренировочную и проверочную 
части, проверочная часть составила 10% от всего 
объема данных. Оптимизация гиперпараметров 
моделей осуществлена методом поиска на сетке 
(GridSearchCV) с перекрестной проверкой на 
пяти подмножествах, оценка точности обученных 
моделей приведена на рис. 6. 

Стоит отметить, что применение метода гра-
диентного бустинга для задачи многоцелевой 
регрессии, реализованного в CatBoost, не только 
демонстрирует наилучшее описание данных 
по сравнению с другими методами машинного 
обучения, рассмотренными в рамках настоящей 
работы, но также позволяет добиться хорошей 
обобщающей способности модели машинного 
обучения, даже без существенной настройки 
гиперпараметров. Сопоставление некоторых 
случайно выбранных из многих спектров XANES, 
рассчитанных в программе FDMNES и получен-
ных с применением модели машинного обучения 
на основе градиентного бустинга на деревьях ре-
шений, представлено на рис. 7. Из представленно-
го сопоставления можно заключить, что качество 
работы модели машинного обучения практически 
не меняется при переходе от тренировочного 
набора данных, на которых проведена настройка 
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Рис. 7. Сопоставление спектров поглощения рентгеновского излучения вблизи K-края Ag, полученных с при-
менением модели градиентного бустинга (сплошная линия), и спектров, рассчитанных в программе FDMNES  
(пунктирная линия), для тренировочного (сверху) и проверочного (снизу) подмножества данных.

параметров модели, к тестовой части данных, что 
указывает на отсутствие явного переобучения мо-
дели. Также стоит отметить, что рассматриваемая 
модель машинного обучения достаточно точно 
воспроизводит положения максимумов и их отно-
сительные интенсивности на спектрах XANES за 
краем поглощения (особенности в этой области 
очень чувствительны к изменениям в атомной 
структуре образца), а средняя невязка между 
рассчитанными спектрами составляет порядка  
~10–3. 

Для дополнительной проверки обобщающей 
способности обученной модели был рассчитан 
спектр центра окраски в натриево-силикатном 
стекле, структура которого была определенна 
в работе [22], не входящий в обучающих набор 
данных. Обученная модель на основе методов 
градиентного бустинга на деревьях решений вос-
производит все основные особенности спектра 
структуры центра окраски из работы [22], соот-
ветствующее качество описания спектра приведе-
но на рис. 8.
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Рис. 8. Сопоставление спектров поглощения рентгеновского излучения вблизи K-края Ag, полученных с примене-
нием модели градиентного бустинга (сплошная линия), и спектра, рассчитанного в программе FMNESS (пунктир-
ная линия), центра окраски в натриево-силикатной стеклянной матрице со структурой, полученной в работе [22] 
(показана на вставке). 

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
В рамках настоящей работы был предложен 

дескриптор для описания локальной атомной 
структуры вещества с выделенным атомом на 
основе представления данных в виде гистограмм 
всевозможных парных расстояний и гистограмм 
радиального распределения относительно выде-
ленного (поглощающего) атома. Продемонстри-
рована информативность такого представления 
данных о структуре вещества, а также возмож-
ность интерпретации дескриптора для восстанов-
ления исходной трехмерной локальной атомного 
строения вещества с точностью до шага гисто-
граммы. Предложенный дескриптор позволяет 
добиться качественного описания (расхождение 
составляет ~10–3) спектров XANES для центров 
окраски в стекле рассчитанных с помощью про-
граммы FDMNES, среднее время расчета одного 
спектра с применением FDMNES составляло  
~30 мин, а время расчета одного спектра методами 
машинного обучения в среднем составило ~7 мс. 
Также применение предложенного дескриптора 
и моделей машинного обучения на основе гради-
ентного бустинга на деревьях решений позволило 
качественно воспроизвести спектр структуры, 
описывающей экспериментальные данные цен-
тра окраски в натриево-силикатной стеклянной 
матрице, установленной в работе [22].
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Compact Representation of the Local Atomic Structure of Matter  
for Machine Learning in XANES Spectroscopy Data Processing 

I. A. Viklenko1, *, V. V. Srabionyan1, V. A. Durymanov1, Ya. N. Gladchenko-Dzhevelekis1,  
V. N. Razdorov1, L. A. Avakyan1, L. A. Bugaev1

1Southern Federal University, Rostov-on-Don, 344090 Russia 
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A method for representing data on the local structure of atoms in the form of histograms of paired radial 
distribution functions is proposed. This method is used to construct a structure descriptor needed to 
determine the structure of materials using machine learning and artificial intelligence techniques. A special 
feature of the method is the use of two sets of paired radial distribution functions simultaneously: for pairs 
of all types of atoms and for pairs with a selected absorbing atom. The developed approach was tested 
on the problem of determining the local atomic structure of the environment of the silver color center 
in sodium silicate glasses using data from X-ray absorption near-edge structure for the Ag K-edge. The 
information content of the proposed structure descriptor is demonstrated by the ability to reconstruct 
the three-dimensional structure of a silver color center model from the corresponding pairwise distance 
histograms. Using several machine learning methods, it was shown that the proposed descriptor allows 
to achieve high-quality reproduction (mean square error ~10–3) of X-ray absorption near-edge structure 
spectra for silver color centers in glass, which makes it possible to reduce the time for calculating X-ray 
absorption near-edge structure spectra by 4 orders of magnitude. The resulting machine learning model 
allows us to establish a fundamental connection between the atomic structure of silver color centers  
in glasses and the Ag X-ray absorption near-edge structure spectrum, which is necessary for determining 
the structure of glasses.

Keywords: X-ray absorption near-edge structure, machine learning, local atomic structure, color centers, 
gradient boosting, random forest algorithms, linear regression method.


