
Предсказание кристаллических структур

Постановки и решения задачи предсказания 
структур. Оптимизация физических свойств. 

Предсказание стабильных соединений. 
Оптимизация физических свойств. Оптимизация 

по Парето. Менделеевский поиск. 

Компьютерный дизайн новых материалов

Артем Р. Оганов (Сколтех и МИСиС, Россия)



(from http://nobelprize.org)

Расшифровка кристаллических структур – одна из 

главных научных революций

Сфалерит ZnS.
Одна из первых 

структур, расшифро-

ванных в 1913 г. 

Cтруктура Дифракция



Зная структуру, можно с хорошей точностью 

предсказать множество свойств

G=F-V(dF/dV)

Колебания решетки MgO: 

теория и эксперимент

(Oganov et al., J.Chem.Phys. 2003)

Теория функционала плотности (W. Kohn, 1964-1965), 

Нобелевская премия 1998 г.
W. Kohn

Уравнения состояния и термодинамика фаз 

в системе MgO-SiO2: теория и эксперимент

(Oganov, 2003-2005)



О предсказании кристаллической структуры



Полезные книги и обзоры

2011 2018

Faraday Discussions (2018) Nature Reviews Materials (2019)



Задача – найти ГЛОБАЛЬНЫЙ минимум

энергии. Перебором задачу 

не решить

Natoms Variants CPU time

1 1 1 sec.

10 1011 103 yrs.

20 1025 1017 yrs.

30 1039 1031 yrs.

Публикация о нашем 

методе USPEX

(Oganov & Glass, 

J.Chem.Phys. 2006)

J. Maddox

(Nature, 1988)



Кристаллические структуры можно предсказывать! 
Проект USPEX (Universal Structure Predictor: Evolutionary Xtallography)

http://uspex-team.org

•Сочетание эволюционного алгоритма и квантовомеханических расчетов.

•>8500 пользователей.

•Решает «нерешаемую» задачу предсказания 

структуры вещества

Квантовомеханические расчеты 

(теория функционала плотности):

[Oganov A.R., Glass C.W., J.Chem.Phys. 124, 244704 (2006)]

Э. Шрёдингер У. Кон

Energy landscape of Au8Pd4

http://uspex-team.org/


Эволюционные алгоритмы: сбросим десант кенгуру, каждый 
идет на ближайшую вершину и размножается с соседями (не 
показано по совету Роспотребнадзора...)

Методы глобальной оптимизации: 
кенгуру ищет гору Эверест



....но время от времени приходят охотники и 
отстреливают тех, кто забрался ниже других.

Aaaargh

! Ouch

Методы глобальной оптимизации: 
кенгуру ищет гору Эверест



Эволюционные расчеты последовательно фокусируются 
на наиболее перспективной области пространства поиска
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Эволюционные расчеты последовательно фокусируются 
на наиболее перспективной области пространства поиска



Предсказание кристаллических структур 
исходя лишь из законов физики - реальность

Углерод при 100 ГПа: стабильная модификация - алмаз

[видео]



USPEX 
(Universal Structure Predictor: Evolutionary Xtallography)

• (Случайные) начальные структуры

• Ранжирование структур по релаксированной энергии

• Отбор низкоэнергетических структур в качестве родителей нового 
поколения

• Стандартные вариационные операторы:

(1) Наследственность

(2) Софтмутация (3) Пермутация

+(4) Трансмутация, +(5) Ротационная мутация, +...



Почему USPEX так хорошо работает? 

I. Сокращение размерности без введения 

произвола – симметрийный и топологический 

генераторы случайных структур.

II. Сокращение эффективной размерности 

задачи благодаря релаксации структур (также 

убирает «шум» и преобразует ландшафт в более 

удобный).

III. Вариационные операторы работают в 

подпространствах пониженной размерности.



Симметрийный генератор случайных 

структур

Кристаллы: 230 пространственных групп

Молекулы: точечные группы

Zhu, Oganov, et al, Acta. Cryst. B, 68, 215-226 (2012)



Топологический генератор случайных структур
(Bushlanov, Blatov, Oganov, 2019)

Старые
USPEX

Адаптация
на лету

Адаптация на 
лету и 
топологии

<Время расчета> 1307 1069 368

Процент успеха 100% 100% 100%

Пример KN3: (a) топологическая случайная структура, (c) симметрийно-

случайная структура, (b) распределение энергий топологических (TR) и 

симметрийно-случайных («sym») структур.

Статистика 100 расчетов для MgAl2O4 (28 атомов/ячейку) при 100 ГПа

Energy, eV
(a) (b) (c)

Ускорение в ~3 раза



Без какой-либо эмпирики, метод 
надежно предсказывает кристаллические структуры

Новая сверхтвердая структура бора

(Oganov et al., Nature, 2009)

Прозрачный аллотроп натрия

(Ma, Eremets, Oganov, Nature, 2009)



Искусственный интеллект вместо квантовой 
химии: путь к быстрым расчетам с 
квантовой точностью

[E.Podryabinkin, E. Tikhonov, A. Shapeev, A.R. 

Oganov, Phys. Rev. B, 2019]

• Moment tensor potential (Shapeev, 2016). 

• Расчет находит α-, β-, -, T52 аллотропы 
бора. 

• Предсказана новая метастабильная фаза с 
кубической cI54 структурой.

• Ускорение в 100-10000 раз. 



Cases of record complexity: 

-Li15Si4 with 152 atoms/cell

-disordered -boron with 106 atoms/cell

Structural transformation of Li15Si4 at 7 GPa. New phase has more attractive properties 

for use in Li-batteries. [Zeng & Oganov, Adv. Energy Mat., 2015]

Li-Si

Crystal structure of -boron at ambient conditions.

[Podryabinkin, Shapeev & Oganov, Phys. Rev. B, 2019]



Known phases

Unreported

α

β

γ

Сравнение дифрактограмм

*  Observed

- Simulated

Lattice Energy Plot

Zhu, Oganov, et al, 
JACS, 2016

USPEX может работать и с молекулярными кристаллами: 
пример -резорцина



Cellulose
test

Nylon-6
test

Предсказание полимеров для гибких конденсаторов
(Zhu, Sharma, Oganov: J.Chem.Phys. 2014, Nature Commun. 2014)

Тест на полиэтилене

Предсказание 3 новых high-k полимеров Экспериментальное подтверждение



Chignolin (10*)
Trp-cage (20*) bba (28*)

* Число аминокислотных остатков

2a3d (73*)1shf (58*)

Структуры белков также можно предсказывать с помощью
USPEX [Rachitsky, Kruglov, Finkelstein, Oganov, submitted] 



2a3d1shf

chignolin

trp-cage bba

Сравнение предсказаний USPEX с экспериментом
[Rachitsky, Kruglov, Finkelstein, Oganov, submitted] 



Как предсказать стабильные химические 
соединения? 



Термодинамическая стабильность в многокомпонентной системе

Предсказание стабильных соединений – через конструкцию 
Максвелла («выпуклая оболочка», convex hull)

Стабильное соединение – ниже любой линии распада!

3-компонентная система 

Mg-Si-O при 500 ГПа

(Niu & Oganov, Sci. Rep. 2015)



Пример: предсказание и открытие нового минерала золота

• Streltsov, Oganov, Khomskii (PNAS, 
2018): предсказали стабильность AuTe.

• Пальянова, Толстых, Бортников (ДАН, 
2019), Tolstykh et al. (Min. Mag., 2018): 
обнаружили AuTe в проявлении Гачинг 
(Камчатка) и в экспериментах. 

Природный (слева) и синтетический 

(справа) образцы, содержащие фазу 

AuTe.

Предсказанная кристаллическая 

структура AuTe.

Область стабильности AuTe уже, 

чем у AuTe2 (калаверита), 

особенно после учета спин-

орбитального взаимодействия.



В экстремальных условиях химия меняется

Периодический закон перестает работать

при сверхвысоких давлениях 
Альтшулер Л.В., Трунин Р.Ф., Урлин В.Д., 

Фортов В.Е., Фунтиков А.И. УФН 169, 323–344 

(1999)

При 100 ГПа кислород становится

сверхпроводником!
K. Shimizu et al., Nature 393, 767-769 

(1998).

При 200 ГПа натрий становится 

прозрачным неметаллом
Y. Ma, M. Eremets, A.R. Oganov, Nature

458, 182-185 (2009).

[Фортов В.Е. Экстремальные состояния вещества. Москва: Физматлит, 2009]



Необычная химия самого обычного вещества
Na3Cl, Na2Cl, Na3Cl2, NaCl, NaCl3, NaCl7 устойчивы под давлением

[Zhang W., Oganov A.R., et al. Science 342, 1502-1505)]

Области устойчивости хлоридов натрия

NaCl3: атомная и электронная 

структура, и дифракционный спектр

Na-Cl

[Zhang, Oganov, et al., Science (2013)]

[Saleh & Oganov, PCCP (2015)]

Химические аномалии: 
Двухвалентный хлор в Na2Cl.

Cосуществование металлических и ионных 

блоков в Na3Cl.



Рекорд Tc=135 K (Schilling, 1993) побит: теоретики (группа T. Cui, 2014) 

предсказали новое вещество H3S c Tc~200 K. Это было подтверждено 

экспериментами (группа М. Еремца, 2015). 

Новый рекорд сверхпроводимости, 
полученный благодаря USPEX

H-S



Связь сверхпроводимости и химии: гипотеза и тест 

на Ас-Н и Th-H [Semenok & Oganov, JPCL, 2018]

[Semenok & Oganov, Curr. Opin. Solid State & Mater. Sci., 2020]

LaH10: рекорд (260 К @ 190 ГПа)

(Somayazulu et al., 2019).

Тест идеи: гидриды Th и Ac 

имеют высокую Тс.

Атом металла ОЧЕНЬ важен!



Соединение ThH10 было предсказано нами в 2018 году 
и уже через год синтезировано при 174 ГПа!

Теория при 174 ГПа дает Tc=167-183 К. Эксперимент: Tc = 161 K.

Супергидрид тория ThH10 (TC = 159-161 K)
[Semenok et al., Materials Today 2020]



Супергидрид иттрия YH6 (TC = 224 K)
[Troyan et al., Advanced Materials, 2021]



Текущий рекорд: LaH10 (Тс = 250 К при 170-180 ГПа)

Предсказание LaH10: 
Liu et al. (PNAS 2017).

Синтез: 
Geballe et al. (Ang. Chem. 2018)

Измерение TC: 
Somayazulu et al. (PRL, 2019)

Drozdov et al. (Nature, 2019)

Допирование: 
-Немагнитные примеси не влияют на Тс: 

для (La0.67Y0.33)H10 TC=253 K (Semenok, Troyan, 

Oganov, Adv. Mat. 2021). 

-Магнитные примеси подавляют 

сверхпроводимость: для (La0.91Nd0.09)H10 TC=148 

K, для >15% Nd TC=0 K (Semenok, Troyan, Oganov, Adv. 

Mat. 2022). 

-Это согласуется с теоремой Андерсона. 



Бинарные гидриды подошли близко к комнатной 
сверхпроводимости. Надежда на тройные гидриды!



Какие наночастицы/молекулы наиболее вероятны? 



Prediction of Stable Molecules is a Very Different 
Problem



Стабильность растет с размером кластера. Мы определяем стабильность 

относительно соседних составов.

Особая стабильность связана с заполненными оболочками. 

– «магический» кластер

Стабильность наночастиц: условное понятие

Леннард-Джонсовские кластеры



– магические кластеры

Стабильность наночастиц

Критерий локальной стабильности

(магические кластеры):

Для бинарных кластеров (AmBn):

     

      0,E2,1E,1E E2

0,E21,E1,E E2





nmnmnmy

nmnmnmx
      0E21E1E E2  nnn



Stability of molecules does not follow from 

straight comparison of energies

α-boron

1. Energy falls almost 

monotonically with number 

of atoms.

2. Infinite crystal always 

wins by energy. 

3. Correct comparison of 

energies – only with 

neighbor compositions. 

4. 2E is a proper measure.

Example of boron clusters (Anisimova & Oganov, submitted)



Mass-spectrum of Pbn clusters 

(Poole & Owens, 2003)

Binding energy grows with the size of cluster. We define stability relative to 

neighboring compositions. Stability is due to filled shells (electronic, atomic). 

2E for Pbn clusters (Li et al., 2009)

2E > 0 indicates the most abundant (“magic”) molecules

– “magic” cluster



Let’s look at pure elements: Boron

• Magic – mostly even clusters. 

• Results similar to Wu et al. (2020), but often with lower 

energy

(Anisimova & Oganov, submitted)



Let’s look at pure elements: Phosphorus

• Magic – ONLY even clusters (electronic). 
• Structural magic numbers k = 18+12n. 
One-dimensional quasiperiodic structures. 

(Rybkovskiy & Oganov, submitted)



Let’s look at pure elements: Sulfur

• Magic – mostly even clusters (structural). 

• Starting from S5, ring structures evolving towards spiral chains. 

• S8 is special.

(Fedyaeva & Oganov, submitted.)



Predicting stable Na-Cl molecules

(NaCl)n ridge of stability.

Numerous minor islands of 

stability.

Na-Cl

(result of M. Fedyaeva and S.V. Lepeshkin)



Si-OMap of stability of Si-O clusters 
[Lepeshkin & Oganov, J. Phys. Chem. Lett. 2019]

Ridges of stability: SiO2, Si2O3

Islands of stability: e.g., Si4O18

Analogy with 

magic atomic nuclei

«Magic» nuclei: with filled proton or neutron 

shells (2, 8, 20, 28, 50, 82, 126 p or n)

(1s2/2p6/3d102s2/4f8/4f63p65g10/5g84d103s26h12)

Magic numbers of electrons = 2, 10, 18, 36, 54, 86, 118)



Si4O18

Si8O12Si8O16

Si5O6

Si8O17

Si4O6

Si10O12

Magic magnetic(!) clusters. Excess of O

Magic clusters. Non-magnetic

Unstable

Si-O



Unusual compositions of transition metal oxide clusters
[Yu & Oganov, Phys. Chem. Chem. Phys., 2018]

Do crystals grow from such particles (“inorganic synthons”)?



“Phase diagrams” of oxide clusters.

Example of Ce6On, Fe4On, Ti8On clusters.
[Yu & Oganov, Phys. Chem. Chem. Phys., 2018]



New tool: map of stability of molecules

N(Au)

N
(C

u
)

Map of stability of Cu-Au clusters 

(result of A. Mikhaylova).

Map of stability of PdmBin clusters 

(Sandu et al., PCCP, 2021)



Why is organic chemistry so diverse? 
(Lepeshkin & Oganov, J. Phys. Chem. Lett. 2022)



Which hydrocarbons are stable? 
(Lepeshkin & Oganov, J. Phys. Chem. Lett. 2022)

-Homologous series: alkanes etc. 

-Huge diversity, explaining the diversity of organic chemistry.



Предсказание материалов с сочетанием свойств



Пример термоэлектрических материалов



Многокритериальная оптимизация (Парето) находит новую 
термоэлектрическую модификацию Bi2Te3 

Предсказанная P63cm структура Bi2Te3

Парето-оптимизация ZT и 

стабильности в системе Bi-Te



Похожие выводы другой группы



Быстрые и точные расчеты термоэлектрических свойств –
программа AICON (Fan & Oganov, 2020, 2021). 

AlTe, n-тип

Предсказанные нами 

материалы имеют ZT

до ~3.4. В случае 

подтверждения, будет 

рекордом. 



Новые перспективные термоэлектрики
(Fan & Oganov, J. Mater. Chem C, 2021). 



Как улучшить КПД термоэлектрических приборов?

- КПД

[Fan & Oganov (2018)]

“Не надо работать над полупроводниками, это грязь и бардак; кто знает, 

существуют ли вообще полупроводники»”

-В. Паули, в письме Р. Пайерлсу (1931)



Как предсказать лучший материал из всех возможных 
соединений?



Менделеевское число (Pettifor, 1984). Предсказания 

стабильности, структуры и свойств материалов

Менделеевское число элементов

Аналогия цветных карандашей



Пример: поиск новых стабильных нитридов 

(Sun, 2019)

916 система

246 содержит стабильные нитриды

В 127 из них нитриды еще не получены



Свойства атомов неплохо известны

Радиусы Электроотрицательности по Полингу

Электроотрицательность – способность атома перетягивать электроны на 

себя. Атомы с разными электроотрицательностями образуют выгодные 

связи.



Как построить химическое пространство?
[Allahyari & Oganov, J. Phys. Chem. C, 2020]

Закон Гольдшмидта (1929, 1955): кристаллическая структура 

определяется стехиометрией и свойствами атомов (размерами, 

поляризуемостями, электроотрицательностями).

Пространство «размер-электроотрицательность-

(поляризуемость)» – сильно вытянутое облако. Его главная 

компонента – наилучшее описание свойств элементов одним 

параметром – и есть менделеевское число. 



Неэмпирическое менделеевское число работает лучше, чем 
эмпирические [Allahyari & Oganov, J.Phys.Chem. C., 2020]

Энтальпии образования соединений. Самые экзотермические соединения образованы 

сильно отличающимися атомами: ThF4 (−4.11 eV/atom), AcF3 (−4.09 eV/atom), CaF2 (−3.92 eV/atom), 

ZrF4 (−3.62 eV/atom), Th4O7 (−3.61 eV/atom), Y2O3 (−3.48 eV/atom), Al2O3 (−2.95 eV/atom), CaO (−2.95 

eV/atom), SiO2 (−2.79 eV/atom).

Группировка соединений по твердости: (a) по атомному номеру, (b) по 

менделеевскому числу Петтифора, (c) по нашему



Статистический анализ показывает, что наше 
менделеевское число работает лучше остальных
[Allahyari & Oganov, J.Phys.Chem. C., 2020]

AN: atomic number ;  PN: Periodic number ;   MNP: Pettifor’s MN ;   MNm: modified MN ;   USE: MN in this work.

Number of clusters                                          Fraction of systems that are covered by Nmin number of clusters



• 118 элементов

• 7021 бинарных систем

• 273937 тройных систем

• В каждой системе -  структур

Менделеевский поиск – метод предсказания оптимальных 
материалов среди всех возможных соединений

[Allahyari & Oganov, NPJ Computational Materials, 2020]



Предсказательные модели сложных свойств: твердости [Chen 

et al., 2011] и трещинностойкости [Niu & Oganov, 2019]

Улучшение этих моделей: Mazhnik & Oganov (J. Appl. Phys. 2019)



Менделеевский поиск самого твердого материала: 
находит алмаз и лонсдейлит!

[Allahyari & Oganov, NPJ Computational Materials, 2020]

1е поколение 5е поколение 10е поколение



А как же материалы тверже алмаза? 
Пример «пентаалмаза».

• Fujii (PRL, 2020): по упругим модулям «пентаалмаз» в разы превосходят алмаз.

• Машинное обучение и квантовые расчеты опровергли эти результаты (Brazhkin & 
Oganov, arxiv.org). https://uspex-team.org/online_utilities/elasticml/



Новые алгоритмы позволяют предсказывать новые 

материалы и помогают познать природу

Необычные химические 

соединения
Новые рекордные 

сверхпроводники

Новые сверхтвердые 

материалы

Предсказание структуры белков

Предсказание структуры межзеренных границ



• Посмотреть видеолекции:

https://www.youtube.com/watch?v=hYSmMA0x8lc

https://www.youtube.com/watch?v=4zLaP_AeL4M

https://www.youtube.com/watch?v=oiGWbOHemhg

https://www.youtube.com/watch?v=rMIxH7rCW2o

https://www.youtube.com/watch?v=kUMP_xa9HHc

• Сделайте один из расчетов: либо по кристаллу MgAl2O4 (EX02), либо по
Леннард-Джонсовской наночастице (EX08), либо расчет с переменным
составом для системы «Mo-B». Посмотрите на структуры с помощью
программы VESTA – она, кстати, умеет смотреть файлы программы USPEX
c множеством структур.

• Проведите поиск самых твердых и самых стабильных фаз в системе «Mo-
B», используя оптимизацию по Парето.

Домашние задания

https://www.youtube.com/watch?v=hYSmMA0x8lc
https://www.youtube.com/watch?v=4zLaP_AeL4M
https://www.youtube.com/watch?v=oiGWbOHemhg
https://www.youtube.com/watch?v=rMIxH7rCW2o
https://www.youtube.com/watch?v=kUMP_xa9HHc


Практические занятия
Программы:

GULP Грубые расчеты на основе потенциалов межатомного взаимодействия.

VASP Наиболее популярная в мире программа для квантово-механических расчетов
материалов с помощью теории функционала плотности.

Суперкомпьютер Oleg моей лаборатории, вход для практических занятий нашего курса:

С помощью программы Putty:
IP address: 195.133.216.203
Login: teacher
Password: 17d3265f

Последовательность действий:
1. Скопируйте папку Oganov в папку с Вашей фамилией (например, Иванов):
cp –r Oganov Ivanov

2. Зайдите в папку с Вашей фамилией (например, Иванов)
cd Ivanov

3. Затем зайдите в нужную Вам папку для выполнения расчетов или просмотра файлов.
module load python/python36, а потом в зависимости от программы, которую хотите использовать:
module load uspex/uspex-10.5
module load gulp/gulp
module load vasp/6.1.1

4. Запускать надо командой
sbatch jobscript



Важно

В скрипте jobscript нужно прописать:
module load gulp/gulp

Запуск задач
sbatch jobscript

Проверка задач в очереди (дает также номерзадачи - jobid)
squeue –u teacher

Удаление задачи
scancel jobid

Руководство программы USPEX:
https://uspex-team.org/online_utilities/uspex_manual_release/EnglishVersion/uspex_manual_english/

https://uspex-team.org/online_utilities/uspex_manual_release/EnglishVersion/uspex_manual_english/

