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Модифицированный алгоритм “имитации отжига”, реализованный в программе DAMMINV,
позволяет получать 10–15 различных моделей наночастицы, приближающих данные малоуглово-
го рентгеновского рассеяния. Основой метода является режим перемежающихся весовых коэф-
фициентов целевой функции, в котором балансируются вклады от штрафных коэффициентов,
отвечающих за реалистичность модели, и вклад от невязки между экспериментальной и модель-
ной кривыми рассеяния. Исследовано влияние шума на кривых рассеяния на качество восстанов-
ления трехмерной формы спирали, а также проведено сравнение результатов с полученными
стандартными программами. Метод протестирован на модельных данных, свободных от шума и с
наложением пуассоновского шума на примере спиральной частицы с толщиной витков, сопоста-
вимой с характерным размером пространства между ними. Проведен сравнительный анализ вос-
становленных моделей с 3D-формами, полученными алгоритмами “имитации отжига” в стан-
дартном режиме работы.

DOI: 10.31857/S0023476123600295, EDN: FZZKKB

ВВЕДЕНИЕ
Малоугловое рентгеновское рассеяние (МУРР)

является мощным экспериментальным методом,
позволяющим изучать структуру и динамику мак-
ромолекул, наночастиц, полимерных соедине-
ний, пористых материалов в масштабе от 1 до
200 нм. МУРР позволяет извлекать информацию
о размере, форме, ориентации и взаимодействии
структурных элементов наночастиц [1]. Поиск
3D-формы частицы в случае монодисперсной си-
стемы проводится по одномерным данным МУРР,
измеренным в ограниченном угловом диапазоне.
Отсюда вытекают такие проблемы, как неодно-
значность определения формы и плохая обуслов-
ленность задачи поиска решения. В настоящий
момент доступны различные пути решения дан-
ных проблем. В случае использования метода слу-
чайного поиска можно решать задачу десятки раз
при одних и тех же начальных условиях и класте-
ризировать результаты по схожим признакам, как
это делает, например, программа DAMCLUST [2].

Для поиска формы частицы распространен-
ным является метод “имитации отжига” [3], ко-
торый реализован в программе DAMMIN [4], а
также в ее глубокой модификации DAMMIF [5],
отличающейся тем, что максимальный размер ча-

стицы не ограничивается при поиске и трехмер-
ная сетка модели является динамической величи-
ной. Существуют и другие подходы, например
в [6, 7] использована аппроксимация сфериче-
скими гармониками, которая в некоторых случа-
ях может обеспечить однозначность восстановле-
ния формы [7], если число независимых парамет-
ров, описывающих форму, невелико (8–10) и
больше числа шенноновских каналов Nsh (Nsh =
= smaxDmax/π, где smax – максимальный модуль век-
тора рассеяния, Dmax – максимальный размер ча-
стицы [8]). При этом число угловых отсчетов
должно быть не меньше числа параметров. Одна-
ко в реальных данных из-за наличия шумов про-
блема однозначности возникает снова [7]. В [9]
методом итеративного поиска структурных фак-
торов вычислена электронная плотность различ-
ных биологических макромолекул. В [10] исполь-
зовали метод машинного обучения на экспери-
ментальных данных МУРР и автокодировщик
3D-моделей белков, обученный сжимать ин-
формацию о форме частицы в векторы 200-мер-
ного пространства, которые оптимизируются с
использованием генетических алгоритмов для
построения 3D-моделей, приближающих дан-
ные МУРР.

УДК 539.219.1
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Несмотря на разнообразие методов восстанов-
ления 3D-формы наночастиц по данным МУРР,
проблему неоднозначности решений удается
ограничить, а в некоторых случаях решить путем
многократного запуска алгоритмов со случайны-
ми стартовыми параметрами модели. Работа [11]
посвящена алгоритму поиска последовательного
определения набора моделей формы частицы с
одной стартовой случайной модели. В этом слу-
чае модифицированный режим работы алгоритма
“имитации отжига” позволяет периодически ва-
рьировать параметры процедуры поиска таким об-
разом, чтобы последовательно получить 10–15 по-
тенциально различных моделей, соответствую-
щих различным локальным минимумам целевой
функции, включающей в себя невязку между экс-
периментальной и теоретической кривыми рас-
сеяния и слагаемые, обеспечивающие компакт-
ность и связность модели. Находимые формы ча-
стиц нередко сильно зависят от баланса вкладов
штрафных членов и, несмотря на близкие значе-
ния критерия качества подгонки к данным, могут
в силу математической неоднозначности реше-
ния значительно различаться. Такое число моде-
лей необходимо получать для того, чтобы была
возможность выбирать из них те, которые наибо-
лее соответствуют реальной форме частицы по
другим косвенным данным. Однако из-за новиз-
ны метода имеется ряд требующих дополнитель-
ного исследования вопросов, таких как информа-
ция об оптимальном значении адаптированных
параметров и о применении метода для поиска
сложных форм частиц, например, имеющих вы-
сокую степень анизометрии с пропорциями 1 : 5–
1 : 10. Отметим, что в [12] частично был решен во-
прос нахождения оптимальных значений пара-
метров модифицированного алгоритма “имитации
отжига”, таких как число шенноновских каналов
и степень весовой функции, на которую взвеши-
вается кривая рассеяния, для спиральных структур.

Настоящая работа посвящена сравнительному
анализу модифицированного (DAMMINV [11]) и
стандартного алгоритмов “имитации отжига”
(DAMMIN и DAMMIF) на примере трехвитко-
вой спирали с толщиной витков, сопоставимой с
характерным размером пространства между ни-
ми, а именно расстоянием между витками и внут-
ренним диаметром. Такая геометрия усложняет
восстановление трехмерной формы, что делает ее
привлекательной для исследования. Также рас-
смотрено влияние уровня статистического шума
в данных МУРР на реконструкцию 3D-формы
спирали.

МОДИФИЦИРОВАННЫЙ АЛГОРИТМ 
“ИМИТАЦИИ ОТЖИГА”

Форма частицы в программе DAMMIN и ее
модификациях представляется в виде плотно упа-

кованных однородных шариков, размещенных в
узлах гексагональной упаковки. Теоретическая
кривая рассеяния рассчитывается по формуле
Дебая:

(1)

где n, a – число и радиус шариков модели, rij –
расстояние между центрами шариков, Φ2(sa) –
интенсивность рассеяния одним шариком [1]:

(2)

Для ускорения расчетов расчет интенсивности
рассеяния проводится с помощью математиче-
ского аппарата сферических гармоник, в ряд по
которым раскладывается амплитуда (2) до 20–
50 номера гармоники [4].

Для стартовой модели рассчитывается целевая
функция от вектора параметров X:

где wi – весовые коэффициенты, PD, PL, PC –
штрафы, отвечающие соответственно за разрыв-
ность, рыхлость частицы и отклонение центра тя-
жести частицы от центра области поиска, R – зна-
чение невязки между экспериментальной и тео-
ретической кривыми рассеяния:

(3)

где ξ = (IexpImod)/||Iexp||2 – шкалирующий множи-
тель, W(s) – весовая функция:

Целевая функция минимизируется с помощью
алгоритма “имитации отжига” в режиме переме-
жающихся весовых коэффициентов, что и состав-
ляет основу модификации алгоритма (подробнее
в [11]). В этом режиме после достижения миниму-
ма целевой функции весовые коэффициенты ме-
няются так, чтобы на нечетных итерациях преоб-
ладала минимизация невязки (2), а на четных –
минимизация вклада штрафных членов. Таким
образом, после каждой температурной итерации
рельеф целевой функции меняется, и текущее
значение вектора X соответствует ненулевому
градиенту целевой функции, что провоцирует
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поиск нового минимума. К финальной итерации
генерируется ансамбль из 10–15 моделей с наи-
меньшими значениями целевой функции при не-
которой комбинации весовых коэффициентов,
каждую из которых можно рассматривать как ис-
комую.

В данной работе начальные значения весовых
коэффициентов брали следующие: вес штрафа за
разрывность wD – 7.5 × 10–4–1.5 × 10–2, вес штра-
фа за рыхлость wL – 6.0 × 10–3–6.0 × 10–2. Степень
весовой функции n = 1.5, 2.0. Данные значения
лежат в диапазоне оптимальных значений, кото-
рый был получен опытным путем, а также являет-
ся результатом исследования [12]. Остальные па-
раметры процедуры поиска установлены по
умолчанию, определенные опытным путем на на-
чальном этапе модификации алгоритма. В каче-
стве частицы со сложной формой выбрана круго-
вая спираль из трех витков с закругленными кон-
цами. Параметры модели следующие: шаг – 55 Å,
высота – 165 Å, внешний и внутренний диаметры –
100 и 40 Å, толщина витка спирали – 30 Å, радиус
шариков – 2.2 Å. Интенсивность рассеяния от
модели была рассчитана по формуле (1) и взята в
качестве экспериментальной на угловом диапазо-
не, соответствующем числу шенноновских кана-
лов Nsh = 28. Шум на интенсивность накладывали
в виде комбинации гауссовского и пуассоновско-
го шумов согласно алгоритмам [13, 14], что соот-
ветствует системам регистрации большинства ис-
пользуемых рентгеновских детекторов. Для гаус-
совского шума, моделирующего шумы системы
регистрации, дисперсия была σ = 0.5% (отн.), для
пуассоновского – 1, 3, 5%. При этом согласно
критерию Дарбина–Ватсона [15, 16] (который
оказался равным 1.9, 2.0, 1.95 соответственно) по-
следовательность полученных значений шумов
является случайной с вероятностью не менее
98%. Качество реконструкции модели оценивали
с помощью критерия NSD (normalized spatial dis-
crepancy) [17], количественно отражающего сход-
ство двух структурных моделей, предварительно
выравненных между собой по минимальному
среднеквадратичному расстоянию (в идеальном
случае NSD = 0, при полном несоответствии
NSD ≫ 1). В данной работе сходство оценивали
между теоретической и восстановленной спира-
лями. Среди семи решений, полученных с помо-
щью программы DAMMINV, выбиралось то, ко-
торое имеет наилучшее значение NSD.

РЕЗУЛЬТАТЫ И ИХ ОБСУЖДЕНИЕ

Эталонное значение NSD не равно нулю, по-
скольку радиусы шариков теоретической и вос-
становленной спиралей различаются. Теоретиче-
ская кривая была рассчитана от модели, содержа-
щей 7800 шариков радиусом 2.2 Å, тогда как при

восстановлении формы спирали методом имита-
ции отжига радиус шарика выбирался равным
3.5 Å. Это связано с тем, что использование
слишком большого числа шариков малого радиу-
са приводит не только к существенному увеличе-
нию времени поиска, но и к увеличению числа
локальных минимумов, т.е. к увеличению числа
вариантов решений. В данной работе эталонное
значение NSD между точными моделями спира-
лей (с радиусом шариков 2.2 и 3.5 Å) составляет
0.4504. На рис. 1 представлены графики зависи-
мости значений NSD от уровня пуассоновского
шума для спиралей, реконструированных при
различных параметрах алгоритма: весе штрафов
за разрывность и рыхлость, а также степенях ве-
совой функции W(s). Видно, что добавление шу-
ма при любом из заданных уровней повышает
значение NSD (за исключением отдельных то-
чек), т.е. решения ухудшаются. Однако при опре-
деленных значениях весов штрафов NSD доста-
точно близко к теоретическому (кривая 3 при
уровне шума 1% на рис. 1а и кривые 4, 1 при уров-
не шума 1 и 3% соответственно на рис. 1б). Такое
неоднозначное следствие наложения шума объ-
ясняется тем, что шум, с одной стороны, может
приводить к смещению математического ожида-
ния решения, с другой – расширяет коридор при-
ближения теоретической кривой рассеяния к
экспериментальной, что, возможно, сглаживает
профиль целевой функции и облегчает поиск гло-
бального экстремума. При этом диапазон воз-
можных решений покрывает истинное решение,
к которому алгоритм все еще может приблизить-
ся. На рис. 2 для сравнения показаны значения
NSD моделей, полученных с помощью программ
DAMMIN и DAMMIF с параметрами по умолча-
нию (wD = wL = 0.003, W ~ s–4 и wD = 0, wL = 0.01,
W ~ s–4 соответственно). Для DAMMINV показа-
ны значения, усредненные по всем решениям,
приведенным на рис. 1. Очевидно, что модифи-
цированный алгоритм справляется с восстанов-
лением данной спирали намного лучше, чем
стандартные программы. На рис. 3 показаны наи-
лучшие восстановленные модели среди получен-
ных при разных уровнях шума с помощью про-
грамм DAMMIN и DAMMIF, а также наилучшие
восстановления с помощью программы DAMMINV
для каждого уровня шума. Соответствующие кри-
вые рассеяния (теоретическая и модельные)
отображены на рис. 4. Несмотря на хорошее соот-
ветствие кривых рассеяния, рассчитанных с по-
мощью программ DAMMIN (RF = 3.61 × 10–3),
DAMMIF (RF = 2.2 × 10–3) и DAMMINV (RF = 1.08 ×
× 10–3, RF = 1.15 × 10–3, RF = 0.95 × 10–3, RF = 1.58 ×
× 10–3 для кривых 3–6 на рис. 4), только послед-
няя программа с достаточной точностью позво-
ляет описать теоретическую модель, в то время
как DAMMIN и DAMMIF позволяют восстанав-
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ливать не похожие на спираль структуры. Отме-
тим, что для данных без шума и с пуассоновским
шумом 1 и 3% спирали восстанавливаются прак-
тически идеально, тогда как для данных с шумом
5% на восстановленной модели (модель 7 на рис. 3)
угадываются только некоторые характерные при-
знаки спирали, а именно верхний и центральный
витки, что указывает на неплохой результат, од-
нако требующий повторного уточнения модели.
Таким образом, наличие пуассоновского шума
при числе точек на кривой рассеяния ~1000–2000
лишь незначительно влияет на хорошее качество
восстановления структуры с помощью програм-
мы DAMMINV, которую не удается восстановить

программами DAMMIN и DAMMIF со значени-
ями весов штрафов, задаваемыми по умолчанию.
Несмотря на то что наличие умеренного уровня
шума должно усложнять процесс восстановления

Рис. 1. Значения NSD для спиралей, восстановлен-
ных с помощью программы DAMMINV: а – весовая
функция W = s1.5, веса wD, wL: 1 – 0.005, 0.054, 2 –
0.003, 0.02, 3 – 7.5 × 10–4, 0.03, 4 – 7.5 × 10–4, 0.06, 5 –
0.005, 0.015, 6 – 0.003, 0.06, 7 – 0.0015, 0.012; б – W =
= s2, веса wD, wL: 1 – 0.005, 0.048, 2 – 0.003, 0.036, 3 –
0.003, 0.042, 4 – 0.0015, 0.03, 5 – 0.015, 0.042, 6 –
0.0015, 0.02, 7 – 0.005, 0.036.
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Рис. 2. Значения NSD по результатам расчетов с по-
мощью программ DAMMINV (1), DAMMIN (2),
DAMMIF (3). Для DAMMINV показаны значения,
усредненные по данным на рис. 1.
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Рис. 3. Теоретическая (1) и восстановленные спирали
с помощью программ DAMMIN (2), DAMMIF (3),
DAMMINV (наилучшие решения): 4 – без шума,
W = s2, wD = 0.005, wL = 0.036, NSD = 0.50; 5 – σ = 1%,
W = s1.5, wD = 7.5 × 10–4, wL = 0.03, NSD = 0.49; 6 –
σ = 3%, W = s2, wD = 0.005, wL = 0.048, NSD = 0.50; 7 –
σ = 5%, W = s1.5, wD = 0.005, wL = 0.054, NSD = 0.74.
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модели, модифицированный алгоритм “имита-
ции отжига” эффективно работает и в таких усло-
виях.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Проанализировано восстановление спираль-
ной структуры с помощью модифицированного
алгоритма “имитации отжига” (DAMMINV), ос-
нованного на режиме перемежающихся штраф-
ных весов целевой функции, и проведено сравне-
ние с результатами, полученными программами
DAMMIN и DAMMIF при стандартных парамет-
рах поиска. Трехмерная форма спирали была вос-
становлена по модельным данным рассеяния без
шума, а также с наложением пуассоновского шу-
ма с относительным уровнем 1, 3 и 5% и дополни-
тельного гауссовского шума с уровнем 0.5%. По-
казано, что DAMMIN и DAMMIF при использо-
вании параметров по умолчанию недостаточно
эффективно восстанавливают пространствен-
ную форму спирали, тогда как DAMMINV поз-
воляет получать решения, близкие к истинной
модели для каждого уровня шума, рассмотрен-
ного в работе. Однако вопрос выбора оптималь-

ных параметров для того или иного уровня шу-
ма, определяющих целевую функцию, остается
открытым и является предметом для дальней-
ших исследований.

Работа выполнена при поддержке Министер-
ства науки и высшего образования РФ в рамках
выполнения работ по Государственному заданию
ФНИЦ “Кристаллография и фотоника” РАН.
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Рис. 4. Теоретические (кружки) и модельные (линии)
кривые рассеяния: модельные кривые 1–6 (RF =
= 3.61 × 10–3, 2.2 × 10–3, 1.08 × 10–3, 1.15 × 10–3,
0.95 × 10–3, 1.58 × 10–3) соответствуют моделям 2–7
на рис. 3 соответственно.
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