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A B S T R A C T : Pr e di cti n g cr y st al str u ct ur e h as al w a y s b e e n a c h all e n gi n g pr o bl e m  f or p h y si c al s ci e n c es. R e c e ntl y, c o m p ut ati o n al 
m et h o d s h a v e b e e n b uilt t o pr e di ct cr y st al str u ct ur e  wit h  s u c c es s  b ut h a v e b e e n li mit e d i n s c o p e a n d c o m p ut ati o n al ti m e. I n t his p a p er, 
w e r e vi e w c o m p ut ati o n al m et h o ds s u c h as d e n sit y f u n cti o n al t h e or y a n d m a c hi n e l e ar ni n g m et h o ds us e d t o pr e di ct cr y st al str u ct ur e . 
W e als o e x pl or e d t h e br e a d t h v ers us a c c ur a c y of b uil di n g a m o d el t o pr e di ct a cr oss  a n y  cr y st al str u ct ur e  usi n g m a c hi n e l e ar ni n g . W e 
e xtr a ct e d 2 4, 9 1 3 u ni q u e c h e mi c al f or m ul a e e xisti n g b et w e e n 2 9 0 K a n d 3 1 0 K  fr o m t h e P e ars o n Cr y st al D at a b as e. Of t h es e 2 4,9 1 3 
f or m ul a e, t h er e  e xist s  1 0, 7 1 1  u ni q u e  cr y st al  str u ct ur e s  r ef err e d  t o as e ntr y  pr ot ot y p es . C o m m o n  e ntri e s  mi g ht  h a v e  h u n dr e ds  of 
c h e mi c al c o m p ositi o n s w hil e t h e v ast m aj orit y of e ntr y pr ot ot y p e s ar e r e pr es e nt e d b y f e w er t h a n t e n u ni q u e c o m p o siti o n s .  T o  i n cl u d e 
all d at a i n o ur pr e di cti o ns, e ntr y pr ot ot y p es t h at l a c k e d a mi ni m u m n u m b er of r e pr es e nt ati v e s w er e r el a b el e d as ‘ Ot h er’. B y s el e ct i n g 
t h e mi ni m u m n u m b ers t o b e 1 5 0, 1 0 0, 7 0, 4 0, 2 0, a n d 1 0 , w e e x pl or e d h o w li miti n g cl a ss si z es aff e ct e d p erf or m a n c e. Usi n g  e a c h  
mi ni m u m n u m b er  t o r e or g a ni z e t h e d at a, w e l o o k e d at t h e cl a s sifi c ati o n p erf or m a n c e m etri c s: a c c ur a c y, pr e cisi o n, a n d r e c all. A c c u-
r a c y r a n g e d fr o m 9 7 ± 2 % t o 8 5 ± 2%, a v er a g e pr e cisi o n r a n g e d fr o m 8 6 ± 2 % t o 7 9 ± 2%, w hil e a v er a g e r e c all r a n g e d fr o m 7 3 ± 2 % t o 
5 4 ± 2 % f or mi ni m u m -cl as s r e pr es e nt ati v e s  fr o m 1 5 0 t o 1 0 , r es p e cti v el y. 

I N T R O D U C TI O N 1 

S ci e ntifi c  e x pl or ati o n  i nt o  c h e mi c al  w hit e s p a c e  h a s  al w a y s 2 
b e e n  a  c h all e n gi n g  pr o c es s  d u e  t o  t h e  hi g h  ris k,  hi g h  r e w ar d 3 
n at ur e  of  r es e ar c h  i nt o  u nt est e d  t errit or y.  M a t eri als  dis c o v er y 4 
a n d c h ar a ct eri z ati o n is a v er y ti m e i nt e nsi v e pr o c es s. S y nt h esi s 5 
of u nt est e d m at eri als r e q uir es a l ar g e a m o u nt of tri al a n d err or 6 
t o d et er mi n e o pti m u m s y nt h e si s c o n diti o n s wit h s o m e c h e mi c al 7 
r e a cti o ns t a ki n g d a y s t o w e e k s t o p erf or m. M a n y of t h es e u n-8 
t est e d m at eri al s us e e x oti c el e m e nts or c o m p o u n ds w hi c h c a n 9 
b e e x p e n si v e. I n a d diti o n t o t h e c ost of r e a g e nts, s a m pl e s m u st 1 0 
t h e n b e c h ar a ct eri z e d f or cr y st al str u ct ur e a n d mi cr o str u ct ur e . 1 1 
T e c h ni q u e s s u c h as diffr a cti o n, s p e ctr os c o p y, a n d el e ctr o n mi-1 2 
cr os c o p y c a n b e v er y ti m e i nt e n si v e.  1 3 

O n c e  a  m at eri al  is  fi n all y  s y nt h esi z e d  a n d  c h ar a ct eri z e d,  it s 1 4 
pr o p erti es c a n b e e v al u at e d i n t h e e n gi n e eri n g d esi g n pr o c e s s. 1 5 
H o w e v er,  m o st a p pli c ati o n s r e q uir e a n o pti mi z ati o n of m ulti pl e 1 6 
pr o p erti es w hi c h m a y b e i nt err el at e d. If w e l o o k at t h e fi el d of 1 7 
t h er m o el e ctri c s, f or e x a m pl e, m at eri als ar e c o m p ar e d t o o n e a n-1 8 
ot h er  usi n g  a  fi g ur e  of  m erit, 𝑧𝑧 𝑧𝑧 = 𝜎𝜎 𝑆𝑆 2  𝜅𝜅 − 1 𝑧𝑧 , w h er e  𝑆𝑆  is t h e 1 9 
S e e b e c k  c o effi ci e nt, 𝜎𝜎  is  t h e  el e ctri c al  c o n d u cti vit y, 𝜅𝜅  is  t h e 2 0 
t h er m al c o n d u cti vit y, a n d 𝑧𝑧  is te m p er at ur e. T h e m at eri al pr o p-2 1 
erti es 𝜎𝜎 , 𝜅𝜅 ,  a n d 𝑆𝑆  ar e  all  i nt err el at e d.  F or  e x a m pl e,  el e ctri c al 2 2 
c o n d u cti vit y r e q uir es  hi g h  c arri er  c o n c e ntr ati o n  w h er e as S e e-2 3 
b e c k c o e ffi ci e nt r e q uir es l o w c arri er c o n c e ntr ati o n t o i n cr e a s e 2 4 
z T . I n a d diti o n, t h er m al c o n d u cti vit y als o i n cr e as e s wit h c arri er 2 5 
c o n c e ntr ati o n  w hi c h i n t ur n d e cr e as e s z T . T h er ef or e, o pti mi z a-2 6 
ti o n of t h er m o el e ctri c m at eri al s r e q uir es a c o m pr o mi s e b et w e e n 2 7 
t h es e pr o p erti es. S o m e of t h e m o st si g nifi c a nt a d v a n c e s i n t hi s 2 8 
fi el d h a v e c o m e fr o m i d e ntif yi n g n e w c o m p o u n ds w hi c h e x hi bit 2 9 
a b ett er i ntri nsi c b al a n c e i n t h e s e pr o p erti e s.  3 0 

T h e n e e d t o dis c o v er n e w m at eri als is n ot u ni q u e t o t h e fi el d of 3 1 
t h er m o el e ctri c s. Si mil ar c hall e n g es ar e s e e n a cr oss m a n y m at e-3 2 
ri al s ci e n c e fi el ds s u c h a s s u p er c o n d u cti vit y 1, 2 , lit hi u m i o n b at-3 3 
t eri es3, 4 , s oli d o xi d e f u el c ells 5, 6 , c at al y sts7 , hi g h str e n gt h m a-3 4 
t eri als8, 9  a n d ot h er s. I n t h es e fi el ds, a r el ati v el y s m all n u m b er 3 5 
of m at eri al s ar e b ei n g a cti v el y i n v esti g at e d c o m p ar e d t o t h e t e ns 3 6 
of t h o us a n d s of k n o w n p ot e nti al c o m p o u n d s i n d at a b as es s u c h 3 7 

as  t h e  I n or g a ni c  Cr y st al  Str u ct ur e  D at a b as e  (I C S D).  I n m a n y 3 8 
i nst a n c es, s o m e of t h e m o st e x citi n g a n d pr o misi n g n e w m at e-3 9 
ri als h a v e b e e n dis c o v er e d vi a f ort uit y a n d l u c k. Criti c al e n gi-4 0 
n e eri n g  m at eri als  s u c h  a s  v ul c a ni z e d  r u b b er 1 0 ,  T efl o n1 1 ,  a n d 4 1 
s y nt h eti c pl asti cs 1 2  t o e v er y d a y l u x uri es s u c h artifi ci al d y es1 3 , 4 2 
s u p er  gl u e 1 4 ,  a n d s y nt h eti c s w e et e n ers 1 5  w er e  all  dis c o v er e d 4 3 
t h o u g h c h a n c e.  4 4 

T his c urr e nt a p pr o a c h t o m at eri als dis c o v er y a n d d e pl o y m e nt i s 4 5 
f ar t o o sl o w a n d e x p e nsi v e t o m e et t h e d e m a n d s t h at w e f a c e i n 4 6 
t h e  2 1st c e nt ur y.  I nst e a d,  w e  n e e d  a  r ati o n al  a n d  st r u ct ur e d 4 7 
m et h o d t o e x pl or e c h e mi c al w hit es p a c e. T his n e w m et h o d n ot 4 8 
o nl y n e e ds t o b e e c o n o mi c al b ut q ui c k , pr e cis e, a n d a c c ur at e as 4 9 
w ell.  5 0 

C o n si d er T h e N ati o n al A c a d e m y of E n gi n e eri n g’s Gr a n d C h al-5 1 
l e n g es. T h es e i n cl u d e s u c h c h all e n g e s as m a ki n g s ol ar e n er g y 5 2 
e c o n o mi c al, pr o vi di n g a c c e s s t o cl e a n w at er, or d e v el o pi n g c ar-5 3 
b o n c a pt ur e a n d s e q u e str ati o n m et h o d s, a m o n g ot h ers. 1 6  S ol u-5 4 
ti o ns t o t h e s e c h all e n g e s will u n d o u bt e dl y r e q uir e r a di c all y i m-5 5 
pr o v e d m at eri al s t o b e d e v el o p e d as q ui c kl y as p os si bl e.  T o t hi s 5 6 
e n d, t h e Pr esi d e nt of t h e U nit e d St at es i m pl e m e nt e d T h e M at e-5 7 
ri als G e n o m e I niti ati v e ( M GI) i n 2 0 1 1 i n or d er t o d e pl o y n e w 5 8 
m at eri als  “t wi c e  as  f ast  at  a  fr a cti o n  of  t h e  c ost. ” 1 7  T h e  M GI 5 9 
pr o p os e s  t o  a c hi e v e  t his  g o al  b y  e n h a n ci n g  c oll a b or ati o n  b e-6 0 
t w e e n  e x p eri m e nt al  a n d  c o m put ati o n al  m at eri als  s ci e nti st s. 6 1 
C o m p ut ati o n al r es o ur c e s c a n s cr e e n a n d r e d u c e t h e t ot al n u m-6 2 
b er of e x p eri m e nts n e c es s ar y r at h er t h a n e x p eri m e nt all y t esti n g 6 3 
e v er y c o m p o siti o n. Alt h o u g h t h e M GI h a s o nl y b e e n i n e xist-6 4 
e n c e f or a s h ort ti m e, w e ar e alr e a d y s e ei n g k e y s u c c e ss e s fr o m 6 5 
t e c h ni q u e s  r o ot e d  i n  M GI  pri n ci pl es.  F or  e x a m pl e,  t h e  F or d 6 6 
M ot or C o m p a n y h as e m pl o y e d a n M GI -b as e d a p pr o a c h k n o w n 6 7 
as I nt e gr at e d C o m p ut ati o n al M at eri al s E n gi n e eri n g (I C M E) t o 6 8 
r e d u c e t h e ti m e f or d e pl o yi n g e n gi n e al u mi n u m c a sti n g, s a vi n g 6 9 
t h e m  a  h u n dr e d  milli o n  U S D1 8 .  Ot h er  e x a m pl e s  i n cl u d e 7 0 
Q u es T e k  I n n o v ati o ns  u si n g  I C M E  t o  d e v el o p  n e w  a vi ati o n 7 1 
c o m p o n e nts s u c h as hi g h str e n gt h st e el f or l a n di n g str uts o r h el-7 2 
i c o pt er  r ot ors1 9 ;  G E  A vi ati o n  d e v el o pi n g  g as  t ur bi n e  c o m p o-7 3 



n e nts wit h o ut r h e ni u m t o r e d u c e c ost 2 0 ;  F or d a n d G e n er al M o-7 4 
t ors r es e ar c hi n g m at eri al s t o i m pr o v e p o w ertr ai n c asti n g s2 1 ; a n d 7 5 
i n v esti g ati o n i nt o dist orti o n s c a us e d b y w el di n g i n s hi p b uil d-7 6 
i n g2 2 . 7 7 

Criti c al t o m o st M GI -b a s e d t e c h ni q u e s is k n o wi n g t h e cr y st al 7 8 
str u ct ur e  of  a  c a n di d at e  m at eri al a  pri ori  a n d  t h e n  usi n g  t his 7 9 
str u ct ur e t o c al c ul at e p erf or m a n c e f or a gi v e n pr o p ert y. I n d e e d, 8 0 
u n d erst a n di n g t h e s p e cifi c r el ati o ns hi p s b et w e e n cr y st al str u c-8 1 
t ur e, pr o c essi n g, a n d m at eri al s pr o p erti es s u c h as el e ctri c al, o p-8 2 
ti c al,  m e c h a ni c al  p erf or m a n c e  is  at  t h e  h e art  of  t h e  m at eri al s 8 3 
s ci e n c e dis ci pli n e. H o w e v er, pr e di cti n g cr y st al str u ct ur e it s elf 8 4 
f or a n y gi v e n c o m p ositi o n h as b e e n a s ur prisi n gl y v e xi n g c h al-8 5 
l e n g e f or m at eri als s ci e ntist s, c h e mist s, a n d p h y si cists f or o v er 8 6 
a c e nt ur y.  8 7 

W hil e s o m e g e n er al r ul es h a v e b e e n i d e ntifi e d w hi c h off er i n-8 8 
si g ht, s u c h a s P a uli n g’s fi v e r ul es f or cr y st al str uct ur es 2 3 , t h er e 8 9 
ar e n u m er o us e x c e pti o n s t o t h e s e r ul es a n d pr e di cti n g t h e str u c-9 0 
t ur e of s o m e  si m pl e a n d  m o st  c o m pl e x  c o m p o u n ds  still c h al-9 1 
l e n g es s ci e nti sts t o d a y2 4 . P a uli n g’ s r ul es ar e as f oll o ws:  1) T h e 9 2 
r a dii r ati o a n d r a di us s u m r ul e f or p ol y h e dr a f or m ati o n, 2) T h e 9 3 
el e ctr ost ati c v al e n c e pri n ci pl e f or el e ctr o n e utr alit y  r el at e d t o t h e 9 4 
c o or di n ati o n n u m b er of t h e c ati o n , 3) T h e st a bilit y of t h e cr y st al 9 5 
r el at e d t o p ol y h e dr a s h ari ng of c or n ers, e d g es, a n d f a c e s, 4) T h e 9 6 
l a c k of s h ari n g of p ol y h e dr a w h e n m ulti pl e c ati o ns wit h l ar g e 9 7 
v al e n c e a n d s m all c o or di n ati o n n u m b er ar e pr es e nt i n t h e cr y s-9 8 
t al, a n d 5) T h e m ulti pli cit y of c o nstit u e n ts i n t h e cr y st al will b e 9 9 
s m all.  L at er , i n  t h e  e arl y  1 9 8 0’s,  Pi err e  Vill ars  b uilt m ulti pl e 1 0 0 
t hr e e-di m e n si o n al  st a bilit y  di a gr a ms  b y t h e  d et er mi n ati o n  of 1 0 1 
t hr e e s p e cifi c at o mi c pr o p erti es t o h el p s e p ar at e bi n ar y a n d t er-1 0 2 
n ar y all o y s. B y usi n g t h e diff er e n c e of Z u n g er’s ps e u d o p ot e n-1 0 3 
ti al r a dii s u ms, a diff er e n c e i n M art y n o v -B a sts a n o v el e ctr o n e g-1 0 4 
ati vit y, a n d t h e s u m  of t h e v al e n c e el e ctr o n s, Vill a rs w a s a bl e t o 1 0 5 
b uil d a pr e di cti v e  m o d el t o pr e di ct t h o u s a n d s of bi n ar y a n d t er-1 0 6 
n ar y  c o m p o u n d s 2 5- 2 8 . M o d er n  d a y  pr e di cti o n  t e c h ni q u e s  n o w 1 0 7 
r el y h e a vil y o n c o m p ut ati o n al m at eri als s ci e n c e a n d t a k e m a n y 1 0 8 
f or ms s u c h as si m ul at e d a n n e ali n g, g e n eti c al g orit h ms, a n d d e n-1 0 9 
sit y f u n cti o n al t h e or y 2 9, 3 0 .   1 1 0 

I n t his p a p er, w e h a v e d o n e a lit er at ur e r e vi e w of m ulti pl e al g o-1 1 1 
rit h ms wit h a n o v er vi e w of t h e b asi cs of e a c h al g orit h m, a bri ef 1 1 2 
f o c us o n t h e hist or y, k e y br e a kt hr o u g hs, a n d m o d er n e x a m pl e s 1 1 3 
of  cr y st al  str u ct ur e  pr e di cti o n.  W e  will  t h e n  dis c u ss  n e w  a p-1 1 4 
pr o a c h e s  f or  cr y st al  str u ct ur e  pr e di cti o n s  b as e d  o n  m a c hi n e 1 1 5 
l e ar ni n g. T his p a p er will gi v e a n o v er vi e w of t h e pr o mi s e a n d 1 1 6 
c h all e n g es i n usi n g m a c hi n e l e ar ni n g t o pr e di ct str u ct ur e s.  1 1 7 

1. 1 E N E R G Y  B A S E D  A L G O RI T H M S  F O R 1 1 8 

P R E DI C TI N G C R Y S T A L S T R U C T U R E  1 1 9 

D e nsit y f u n cti o n al t h e or y ( D F T), si m ul at e d a n n e ali n g, a n d g e-1 2 0 
n eti c al g orit h ms all r e q uir e a cr y st al str u ct ur e s u g g e sti o n or a 1 2 1 
r a n d o ml y g e n er at e d at o mi c c o nfi g ur ati o n as a st arti n g p oi nt t o 1 2 2 
b e gi n c al c ul ati o ns fr o m first pri n ci pl es 2 9 . T h e al g orit h ms t h e n 1 2 3 
s e ar c h f or t h e l o w est e n er g y str u ct ur e usi n g e n er g eti c p ot e nti al s 1 2 4 
u ni q u e  t o  e a c h  al g orit h m 2 9 .  T h e  l o w e st  e n er g y  st at es  ar e  a s-1 2 5 
s u m e d t o b e t h e gr o u n d e n er g y st at es a n d t h us a c o m p o u n d’s 1 2 6 
m o st li k el y t h er m o d y n a mi c all y st a bl e cr y st al str u ct ur e. It’s i m-1 2 7 
p ort a nt t o n ot e t h at d u e t o t h e s e  al g orit h ms f o c u s o n e n er g y mi n-1 2 8 
i mi z ati o n, o nl y gr o u n d st at e str u ct ur es c a n b e c al c ul at e d. T h es e 1 2 9 
al g orit h ms c a n’t b e us e d t o d et er mi n e m et ast a bl e st at e s or str u c-1 3 0 
t ur es t h at r e q uir e e xt er n al t e m p er at ur e or pr ess ur e t o r e m ai n st a-1 3 1 
bl e.   1 3 2 

1. 1. 1  D e n sit y F u n cti o n al T h e or y  1 3 3 

D e nsit y f u n cti o n al t h e or y is t h e m o st w ell -k n o w n pr e di cti v e al-1 3 4 
g orit h m  c urr e ntl y  us e d  b y  m at eri al  s ci e nti sts  a n d  r es e ar c h ers. 1 3 5 
D e nsit y f u n cti o n al c al c ul ati o n s i n v esti g at e t h e el e ctr o ni c str u c-1 3 6 
t ur e of m a n y-b o d y s y st e ms at t h e gr o u n d st at e. R at h er t h a n s i m-1 3 7 
ul ati n g t h e i nt er a cti o n b et w e e n e v er y s u b at o mi c p arti cl e it u s e s 1 3 8 
a p pr o xi m ati o n s. T h es e a p pr o xi m ati o ns ar e n u cl e o ni c p ot e nti al s 1 3 9 
f or  at o ms  a n d  us e  a n  el e ctr o n  d e nsit y  r at h er  t h a n  c al c ul ati n g 1 4 0 
e a c h  i n di vi d u al  el e ctr o n  i nt er a cti o n.  D F T  a c hi e v es  r el ati v el y 1 4 1 
hi g h a c c ur a c y t h o u g h t h e q u a nt u m m e c h a ni c al m o d eli n g of t h e 1 4 2 
s p ati all y d e p e n d e nt el e ctr o n d e nsit y i n a s y st e m. M o d er n D F T 1 4 3 
is b as e d o n n o n-i nt er a cti n g el e ctr o ns m o vi n g i n a s y st e m-wi d e 1 4 4 
el e ctr o ni c p ot e nti al. T h e p ot e nti al is c o nstr u ct e d usi n g t h e str u c-1 4 5 
t ur e a n d el e m e nt al c o m p ositi o n of t h e s y st e m wit h t h eir i nt er-1 4 6 
el e ctr o ni c i nt er a cti o ns. T h e p ot e nti al is e v al u at e d t o d et er mi n e 1 4 7 
t h e e n er g y c ost f or e a c h st at e, or c o nfi g ur ati o n, of t h e s y st e m. 1 4 8 
T h e  c orr e ct  gr o u n d  st at e  el e ctr o n  d e nsit y  is  d et er mi n e d  w h e n 1 4 9 
t h e  e n er g y  of t h e  s y st e m  h a s  b e e n  mi ni mi z e d.  D F T  r e q uir es 1 5 0 
k n o wi n g a c a n di d at e cr y st al str u ct ur e b ef or e m a ki n g a c al c ul a-1 5 1 
ti o n. T h er ef or e, r es e ar c h ers will cr e at e a list of p ossi bl e str u c-1 5 2 
t ur es a n d t h e n u s e D F T q u a nt u m c al c ul ati o n s t o d et er mi n e e a c h 1 5 3 
str u ct ur e’s  e n er g y  at  z er o  k el vi n 3 1 .  T h e  l o w est  e n er g y  is  t h e n 1 5 4 
d et er mi n e d  t o  b e  t h e  m o st  st a bl e,  a n d  t h us  m ost  li k el y  str u c-1 5 5 
t ur e3 1 . T h er ef or e, t his is a z er o-k el vi n a p pr o xi m ati o n a n d d o e s 1 5 6 
n ot w or k f or hi g h t e m p er at ur e s w hi c h c a n i n cl u d e r o o m t e m-1 5 7 
p er at ur e 3 2 . R es e ar c h er s h a v e m er g e d diff er e nt t e c h ni q u e s, s u c h 1 5 8 
as m ol e c ul ar d y n a mi cs 3 3 , t o o v er c o m e t his is s u e. 1 5 9 

T h e pi o n e er of D F T w as D o u gl as R a y n er H artr e e w h e n h e cr e-1 6 0 
at e d  a s elf -c o nsist e nt fi el d f or el e c tr o ns t o s ol v e f or t h e w a v e 1 6 1 
f u n cti o n  usi n g  t h e  fi el d  ar o u n d  t h e  n u cl e u s3 0 .  T his  w as  e x-1 6 2 
p a n d e d b y t w o of his gr a d u at e st u d e nts, F o c k a n d Sl at er, i n 1 9 3 0 1 6 3 
b y r e pl a ci n g  t h e  e q u ati o n  wit h  a  d et er mi n a nt 3 0 .   T his  b e c a m e 1 6 4 
t h e H artr e e-F o c k e q u ati o n a n d Sl at er d et er mi n a n ts. E arli er, i n 1 6 5 
1 9 2 7, T h o m as a n d F er mi d e v el o p e d a m o d el t o c al c ul at e at o mi c 1 6 6 
pr o p erti es 3 0 . T his us e d a l o c al d e nsit y ( L D) a p pr o xi m ati o n f or 1 6 7 
ki n eti c e n er g y 3 0 . T his s et t h e f o u n d ati o n f or s ol vi n g t h e w a v e 1 6 8 
e q u ati o n f or at o ms usi n g d e nsit y f u n cti o n als. I n 1 9 6 4, H o h e n-1 6 9 
b er g  a n d  K o h n  i ntr o d u c e d  a  v ari ati o n al  pri n ci pl e  f or  e n er g y, 1 7 0 
w hi c h s h o w e d a r e l ati o ns hi p b et w e e n t h e gr o u n d st at e d e nsit y 1 7 1 
of el e ctr o ns a n d t h e w a v e f u n cti o n 3 0 .  T his w as a h u g e a c c o m-1 7 2 
plis h m e nt a n d t h e st art of m o d er n D F T. F or m alis m a n d r efi n e-1 7 3 
m e nt  of  t h e  d e nsiti e s  h el p e d  r efi n e  t h e  al g orit h m.  Y et,  a c-1 7 4 
c e pt a n c e of t his al g orit h m di d n’t o c c ur u ntil ar o u n d 1 9 9 0 d u e 1 7 5 
t o w ari n es s wit hi n t h e fi el d of c h e mistr y3 0 . T h e cr e ati o n of si m-1 7 6 
pl e t o us e s oft w ar e p a c k a g es gr e atl y i m pr o v e d D F T a c c e pt a n c e 1 7 7 
a n d us e 3 0 . B et w e e n 1 9 9 0 a n d 2 0 1 5 t h er e h a s b e e n o v er 1 6 0, 0 0 0 1 7 8 
p u bli c ati o n s i n t h e fi el d of c h e mi str y a l o n e3 0 . 1 7 9 

Y et, D F T is n ot wit h o ut it s s h ort c o mi n gs. C o m p ut ati o n al c ost s 1 8 0 
r e m ai n a l ar g e iss u e f or e a c h D F T c al c ul ati o n w hil e n u m er o u s 1 8 1 
t ests m u st b e r u n t o d et er mi n e t h e pr o p er e n er g y f u n cti o n al as 1 8 2 
diff er e nt  a p pr o xi m ati o ns  will  aff e ct  t h e  o ut c o m e 3 0 .  D F T  als o 1 8 3 
str u g gl e s  wit h  hi g hl y  c orr el at e d  el e ctr o n  s y st e ms,  l ar g e  s c al e 1 8 4 
s y st e ms,  m o d eli n g  w e a k  or  V a n  D er  W a als  f or c es,  ti m e - d e-1 8 5 
p e n d e nt d y n a mi cs a n d pr o p erti e s t h at ar e n ot o bs er v a bl e at t h e 1 8 6 
gr o u n d st at e  s u c h as e x cit e d st at es or r o o m t e m p er at ur e b a n d g a p 1 8 7 
e n er g y 3 2 . Criti c all y, D F T als o c a n n ot c al c ul at e dis or d er e d str u c-1 8 8 
t ur es n e c e ss ar y f or m a n y u ni q u e m at eri al pr o p erti es ( p arti al c at-1 8 9 
i o n  o c c u p a n c y,  o x y g e n  v a c a n ci es,  et c).  R e c e ntl y,  b ett er  pr o-1 9 0 
gr a m m e d al g orit h ms a n d a p pr o xi m ati o ns c o u pl e d wit h t h e i n-1 9 1 
tr o d u cti o n of m a c hi n e l e ar ni n g h as h el p e d offs et t h e c o m p ut a-1 9 2 
ti o n al c ost a n d ti m e r e q uir e m e nt li mit ati o n s3 2, 3 4 .  1 9 3 



D e nsit y f u n cti o n al t h e or y h as h a d m a n y s u c c ess es  i n m at eri al 1 9 4 
pr o p ert y  pr e di cti o ns  r a n gi n g  fr o m  b att eri e s 3 5,  3 6 ,  c a p a cit or s3 7 , 1 9 5 
t h er m o el e ctri c s3 8- 4 0 ,  s u p er c o n d u ct ors4 1,  4 2 ,  p h ot o v olt ai c s3 7,  4 3 , 1 9 6 
a n d c at al y sts 4 4 . D F T c al c ul ati o ns c o nti n u e t o i m pr o v e a c c ur a c y 1 9 7 
a n d  u p w ar ds  of  1 5, 0 0 0  d e nsit y  f u n cti o n al  t h e or y  p a p ers  ar e 1 9 8 
p u blis h e d e v er y y e ar 4 5 .  1 9 9 

1. 1. 2 F O R C E FI E L D M O D E L S  2 0 0 

A n ot h er  m et h o d t o  c al c ul at e t h e  e n er g y  of at o mi c   c o nfi g ur a-2 0 1 
ti o ns ar e e m piri c al  f or c e  fi el d  m o d els .  T h es e si m ul at e  i nt er a-2 0 2 
t o mi c i nt er a cti o ns i n u ni q u e w a y s  d e p e n di n g o n t h e m o d el4 6, 4 7 . 2 0 3 
T h es e m o d el s ar e us e d w h e n t h e s y st e m gr o w s i n c o m pl e xit y 2 0 4 
w h er e a b  i niti o  c al c ul ati o ns  b e c o m e  t o o c o m p ut ati o n all y  d e-2 0 5 
m a n di n g 4 8 . T h es e m o d els ar e c o nsi d er e d criti c al f or n a n o p arti-2 0 6 
cl e str u ct ur e pr e di cti o n s t o r e d u c e c o m p ut ati o n al ti m e d u e t o t h e 2 0 7 
l ar g e si z e of e a c h pr e di ct e d s y st e m 4 6, 4 7 .  2 0 8 

H o w e v er, t h e a c c ur a c y of t h e c al c ul ati o n is h e a vil y d e p e n d e nt 2 0 9 
o n w hi c h m o d el is us e d as w ell as t h e a c c ur a c y of t h e m o d el ’s 2 1 0 
a p pr o xi m ati o n s 4 8 . S w a m y et al. 4 8  u s e d t w o s e p ar at e f or c e fi el d 2 1 1 
m o d els t o pr e di ct all k n o w n p ol y m or p hs of Ti O 2  wit h v ar yi n g 2 1 2 
s u c c es s d e p e n di n g o n t h e s p e cifi c p ol y m or p h. It w as s h o w n t h at 2 1 3 
o n e  m o d el  c o ul d  pr e di ct  l o w  pr ess ur e  p ol y m or p hs a c c ur at el y 2 1 4 
b ut  str u g gl e d  wit h  hi g h  pr es s ur e  p ol y m or p hs  w hil e  t h e  ot h er 2 1 5 
m o d el  c o ul d  pr e di ct  hi g h  pr es s ur e  p ol y m or p h s a c c ur at el y   b ut 2 1 6 
h a d diffi c ult y wit h l o w pr ess ur e p ol y m or p h s.  2 1 7 

1. 1. 3  G L O B A L  E N E R G Y  O P TI MI Z A TI O N 2 1 8 

A L G O RI T H M S  2 1 9 

Si m ul at e d a n n e ali n g is a c o m p ut ati o n al a p pr o a c h t h at is b a s e d 2 2 0 
o n  t h e  pr o c es s  of  p h y si c al  a n n e ali n g  w h er ei n  a  m at eri al  i s 2 2 1 
h e at e d  t o  m o dif y  its  cr y st al  or  mi cr ostr u ct ur e.  M o dif yi n g  t h e 2 2 2 
cr y st al  a n d  mi cr ostr u ct ur e  r e q u ir es  at o mi c  m o bilit y  b y  o v er-2 2 3 
c o mi n g e n er g y b arri ers . T his is m a d e p o ssi bl e b y i n cr e asi n g t h e 2 2 4 
t e m p er at ur e.  T h es e  at o ms  t h e n  s ettl e  i nt o  t h eir  l o w est  e n er g y 2 2 5 
st at e i n t h e cr y st al at t h e gi v e n t e m p er at ur e . T his all o ws t h e at-2 2 6 
o ms t o m o v e a n d a dj ust t h e cr yst al st r u ct ur e t o r e a c h t h e mi ni-2 2 7 
mi z ati o n of t h e Gi b bs f u n cti o n as s u mi n g c o nst a nt t e m p er at ur e 2 2 8 
a n d  v ol u m e .  I n  si m ul at e d  a n n e ali n g,  t h e  s a m e  c o n c e pt  is  a p-2 2 9 
pli e d. W e all o w t h es e at o ms t o s ettl e i nt o t h eir l o w est e n er g y 2 3 0 
st at e as t h eir si m ul at e d e n er g y, c o m m o nl y l a b el e d  t e m p er at ur e, 2 3 1 
is sl o wl y d e cr e a s e d i n t h e m o d el. It is i m p ort a nt t o n ot e t h at t his 2 3 2 
t e m p er at ur e i s a n ar bitr ar y e n er g y u nit a n d n ot r el at e d t o a ct u al 2 3 3 
t e m p er at ur e s4 9 . Mi ni m u m e n er g y is f o u n d b y r a n d o mi zi n g t h e 2 3 4 
m oti o n of si m ul at e d at o ms u si n g eit h er M o nt e C a rl o st atisti c s, 2 3 5 
m ol e c ul ar d y n a mi c s, or ot h er t e c h ni q u e s 2 9 . T h e i niti al t e m p er a-2 3 6 
t ur e is s el e ct e d s o t h at t h e ki n eti c e n er g y of e a c h at o m i s hi g h 2 3 7 
e n o u g h t o all o w t h e s y st e m t o o v er c o m e l o c al e n er g y b arri ers 2 3 8 
s o gl o b al mi ni m a c a n b e f o u n d 2 9 . Si m ul at e d a n n e ali n g h a s h a d 2 3 9 
s u c c es s i n pr e di cti n g i n or g a ni c str u ct ur e s a n d c a n m a k e pr e di c-2 4 0 
ti o ns of p arti all y dis or d er e d m at eri als- s o m et hi n g D F T c a n n ot 2 4 1 
d o 2 4, 4 9, 5 0 .  2 4 2 

Fir st i ntr o d u c e d b y Kir k p atri c k i n 1 9 8 3, a r el ati o n of p h y si c al 2 4 3 
a n n e ali n g a n d st atisti c al m e c h a ni c r el ati o ns l e a d hi m t o i ntr o-2 4 4 
d u c e t h e al g orit h m 5 1 .  B y usi n g t h e al g orit h m h e s h o w e d pr e-2 4 5 
di cti o ns f or t h e cl as si c tr a v eli n g s al es m a n pr o bl e m t o t h e p h y s-2 4 6 
i c al d et er mi n ati o n of wiri n g a n d c o oli n g wit hi n a c o m p ut er5 1 . 2 4 7 
T h e al g orit h m w as q ui c kl y a d o pt e d d u e t o its r o b ust n at ur e a n d 2 4 8 
e as e  of  us e 2 9, 5 2 .  T h e  al g orit h m  w as  e x p a n d e d  u p o n  wit h  n e w 2 4 9 
t e c h ni q u e s t o i n cr e as e t h e a c c ur a c y of t h e al g orit h m s u c h a s a u-2 5 0 
t o m at e d  a ss e m bl y  of  s e c o n d ar y  b uil di n g  u nits  a n d  a  h y bri d 2 5 1 
m et h o d usi n g M o nt e C arl o b a si n h o p pi n g 2 9 .  2 5 2 

H o w e v er,  si m ul at e d  a n n e ali n g  is  c o m p ut ati o n all y  i nt e nsi v e, 2 5 3 
w hi c h l e d t o m a n y r es e ar c h ers d e v el o pi n g w or k ar o u n ds s u c h as 2 5 4 
p ar all eli z ati o n  pr o c es si n g  t e c h ni q u es 5 2 .  T h e m o st  c o n c er ni n g 2 5 5 
pr o bl e ms wit h si m ul at e d a n n e ali n g ar e : sl o w  e n er g y l a n ds c a p e 2 5 6 
e x pl or ati o n, t h e i n a bilit y t o f o c us o n s p e cifi c pr o bl e ms of i nt er-2 5 7 
est d u e t o t h e r a n d o mi z ati o n of at o mi c pl a c e m e nt , a n d c o m p u-2 5 8 
t ati o n al li mit ati o ns2 9, 5 3 . I n t h e or y, si m ul at e d a n n e ali n g c a n e x-2 5 9 
pl or e t h e e ntir e e n er g y l a n ds c a p e a n d fi n d t h e e n er g y mi ni m u m 2 6 0 
r e g ar dl es s of st arti n g p ositi o n b ut t h e ti m e a n d c o m p ut ati o n al 2 6 1 
r es o ur c e s r e q uir e d f or t his c o m pl et e e x pl or ati o n c a n b e e x c e s-2 6 2 
si v e 5 4 . T h e al g orit h m m u st st art i n a s p e cifi c p oi nt a n d it c o ul d 2 6 3 
mi ss l o w e n er g y r e gi o ns as t h e al g orit h m r e d u c es t e m p er at ur e. 2 6 4 
T o  offs et  t his  li mit ati o n,  m a n y  si m ul at e d  a n n e ali n g  r u ns  ar e 2 6 5 
d o n e s e q u e nti a ll y a n d diff er e nt st arti n g s p ots ar e s el e ct e d t o b et-2 6 6 
t er e x pl or e t h e e n er g y l a n ds c a p e2 9 .  2 6 7 

G e n eti c al g orit h ms ar e a n ot h er e n er g y -b a se d t e c h ni q u e u s e d b y 2 6 8 
r es e ar c h ers t o pr e di ct cr y st al str u ct ur es. Cr e at e d b y J o h n H ol-2 6 9 
l a n d  i n  1 9 7 5,  g e n eti c  al g orit h ms  ar e  a  s u bs et  of  e v ol uti o n ar y 2 7 0 
al g orit h ms 5 9 . T h es e al g orit h ms ar e b as e d o n t h e c o n c e pt of e v o-2 7 1 
l uti o n  w h er e  t h e  str o n g  c a n  pr o cr e at e  offs pri n g  w hil e  t h e 2 7 2 
w e a k er will n ot. A n i niti al p o p ul ati o n of str u ct ur es is g e n er at e d 2 7 3 
wit h  c o nstr ai n e d  b ut  r a n d o mi z e d  at o mi c  pl a c e m e nt,  or  pr e ar-2 7 4 
r a n g e d at o mi c c o nfi g ur ati o ns5 5 . T h e al g orit h m t h e n s el e ct s p ar-2 7 5 
e nts  fr o m  t h e  p o p ul ati o n  t o  e x c h a n g e  cr y st all o gr a p hi c  i nf or-2 7 6 
m ati o n.  T his  is  d o n e  usi n g  a  r a n d o m s el e cti o n  c o d e,  s u c h  as 2 7 7 
t o ur n a m e nt s or a r o ul ett e w h e el, w h er e t h e p er c e nt a g e c h a n c e 2 7 8 
of s el e cti o n is d e p e n d e nt o n h o w w ell it m e et s c ert ai n crit eri a 2 7 9 
s p e cifi e d  b y  t h e  al g orit h m ,  r ef err e d  t o  as  a  fit n es s  f u n cti o n2 9 . 2 8 0 
T h e p ar e nt str u ct ur e s s h ar e  i nf or m ati o n i n eit h er a r a n d o m p at-2 8 1 
t er n or b y mi xi n gt o g et h er, w hi c h r es ult s i n a n offs pri n g str u c-2 8 2 
t ur e5 5 . T his pr o c es s r e p e at s u ntil t h e d esir e d n u m b er of offs pri n g 2 8 3 
is a c hi e v e d. M ut ati o ns c a n b e i ntr o d u c e d t o a d d di v ersit y t o t h e 2 8 4 
p o p ul ati o n b y c h a n gi n g r a n d o m pr o p erti e s of t h e cr y st al str u c-2 8 5 
t ur es. M ut ati o n s a n d off s pri n g t h e n h a v e t h eir i n di vi d u al e n er-2 8 6 
gi es mi ni mi z e d a n d ar e a d d e d t o a n e w d at as et c all e d a g e n er a-2 8 7 
ti o n. T his n e w d at as et als o i n cl u d es t h e s a m pl es of t h e d at as et 2 8 8 
t h at  ar e  l o w er  i n  e n er g y  t h a n  t h e  n e w  offs pri n g  a n d  m ut a nts. 2 8 9 
T h e ol d g e n er ati o n is r e pl a c e d a n d t h e pr o c e s s i s c o nti n u e d u ntil 2 9 0 
t h e e n er g y c o n v er g es t o s o m e fi n al crit eri a or b y r e d u ci n g t h e 2 9 1 
tr ai ni n g  s et  at  e a c h  g e n er ati o n  u ntil  o nl y  a  si n gl e  cr y st all o-2 9 2 
gr a p hi c str u ct ur e r e m ai ns 2 9, 5 5 . T h e pr a ctic e of a p pl yi n g g e n eti c 2 9 3 
al g orit h ms t o m at eri al s ci e n c e h as b e e n gr o wi n g r a pi dl y i n t h e 2 9 4 
l ast f e w y e ars5 5- 5 8 . Aft er t h eir i niti al i ntr o d u cti o n, m ulti pl e v ar-2 9 5 
i ati o ns  of  g e n eti c  al g orit h ms  h a v e  b e e n  i ntr o d u c e d  s u c h  as 2 9 6 
a d a pti v e  g e n eti c  al g orit h m 5 8 . S p e cifi c  e x a m pl es  f or  cr y st al 2 9 7 
str u ct ur e pr e di cti o ns e xi sts s u c h as gl o b al s p a c e -gr o u p o pti mi-2 9 8 
z ati o n  k n o w n a s G S G O 5 7 , a n d t h e g e n eti c al g orit h m f or str u c-2 9 9 
t ur e a n d p h as e pr e di cti o n als o k n o w n as G A S P 5 6 . 3 0 0 

A p o p ul ar t e c h ni q u e f or t h e cr e ati o n of offs pri n g str u ct ur es i s 3 0 1 
t h e ‘ c ut a n d s pli c e’ m et h o d6 1 . T his m et h o d cr e at es a n e w g e n er-3 0 2 
ati o n b y s plitti n g a c h o s e n str u ct ur e at a n ar bitr ar y pl a n e. M e m-3 0 3 
b ers of t h e g e n er ati o n c a n b e sli c e d a n d c o m bi n e d t o f or m a n e w 3 0 4 
r a n d o mi z e d str u ct ur e, or offs pri n g. T h e c ut a n d s pli c e m et h o d 3 0 5 
c a n als o b e us e d t o g e n er at e m ut ati o ns b y r ot ati n g a s e cti o n of 3 0 6 
t h e gi v e n str u ct ur e at a n ar bitr ar y a n gl e. T h es e n e w str u ct ur e s 3 0 7 
h a v e t h eir e n er g y mi ni mi z e d a n d ar e a d d e d t o t h e n e w g e n er a-3 0 8 
ti o n6 1 . R e p e ati n g t his pr o c es s all o ws us t o o pti mi z e t h e cr y st al 3 0 9 
str u ct ur e wit h e a c h n e w g e n er ati o n e v e nt u all y r e a c hi n g a mi ni-3 1 0 
m u m.  3 1 1 

Li k e all o pti mi z ati o n t e c h ni q u e s, t h e s el e cti o n of al g orit h m p a-3 1 2 
r a m et ers will aff e ct p erf or m a n c e.  F or e x a m pl e, c o n v er g e n c e t o 3 1 3 
a gl o b al  mi ni m u m  c a n  b e  dis c o v er e d  if  t h e  i niti al  p o p ul ati o n 3 1 4 
si z e i s l ar g e e n o u g h, t h e cr e ati o n of t h e offs pri n g p o p ul ati o n i s 3 1 5 



s et at a n a p pr o pri at e r at e t o e x pl or e s p a c e b ut n ot t o o v er s at u-3 1 6 
r at e a l o c al mi ni m u m, a n d a m ut ati o n r at e is si g nifi c a nt e n o u g h 3 1 7 
t o  s hift  t h e  alg orit h m  o ut  of  l o c al  mi ni m u ms.  H o w e v er,  t his 3 1 8 
l e a ds  t o  l ar g e  c o m p ut ati o n al  ti m e s.  T h us,  a  pr o mi si n g  r e gi o n 3 1 9 
s h o ul d b e d et er mi n e d wit h a  s m all p o p ul ati o n si z e  t o r e d u c e 3 2 0 
c o m p ut ati o n al ti m e , if s el e ct e d i n c orr e ctl y , t his c a n l e a d t o fi n d-3 2 1 
i n g o nl y a l o c al mi ni m um 6 0 .  3 2 2 

T h er e  ar e  m a n y  si m ul ati o n s oft w ar e p a c k a g es  a v ail a bl e  f or 3 2 3 
t h es e al g orit h ms m e nti o n e d a b o v e. T h e m o st c o m m o n s oft w ar e 3 2 4 
p a c k a g e us e d f or D F T i n cr y st al str u ct ur e pr e di cti o ns i s t h e Vi-3 2 5 
e n n a A b I niti o Si m ul ati o n P a c k a g e, or V A S P f or s h ort.  Hist or-3 2 6 
i c all y, it h as h a d s u c c es s i n cr y st al str u ct ur e pr e di cti o n s3 1, 3 4, 5 6, 3 2 7 
5 8, 6 2, 6 3 . As m e nti o n e d a b o v e, D F T n e e ds a st arti n g str u ct ur e t o 3 2 8 
c al c ul at e  e n er g y.  T o  g e n er at e  t his  st arti n g  str u ct ur e  f or  D F T 3 2 9 
t h er e  ar e  m ulti pl e  m et h o d s  a n d  al g orit h ms  a v ail a bl e. U S P E X  3 3 0 
(U ni v ers al  Str u ct ur e  Pr e di ct or:  E v ol uti o n ar y  cr y st all o gr a p h y ) 3 3 1 
h as b e e n u s e d t o d et er mi n e hi g h pr ess ur e p h as e s of C a C O 3

6 4 , 3 3 2 
w hil e  C A L Y P S O ( Cr y st al  Str u ct ur e  A n al y sis  b y  P arti cl e 3 3 3 
S w ar m O pti mi z ati o n) is a n ot h er s oft w ar e p a c k a g e t h at r e c e ntl y 3 3 4 
h as  b e e n  us e d  t o  d et er mi n e  str u ct ur es  of  n o bl e  g as es  at  hi g h 3 3 5 
pr ess ur e 6 3 , a n d fi n all y t h e AI R S S ( A b I niti o R a n d o m Str u ct ur e 3 3 6 
S e ar c hi n g)  m et h o d w hi c h  h as  b e e n  us e d  f or  d et er mi ni n g  t h e 3 3 7 
cr y st al str u ct ur e f or lit hi u m b a s e d cr y st al str u ct ur es 6 5, 6 6 . 3 3 8 

1. 2  M A C HI N E  L E A R NI N G  A L G O RI T H M S  F O R 3 3 9 

P R E DI C TI N G C R Y S T A L S T R U C T U R E  3 4 0 

All t h e pr e vi o us t e c h ni q u e s i n v ol v e c al c ul ati n g a n d c o m p ari n g 3 4 1 
e n er gi es f or cr yst al str u ct ur e s t o m a k e pr e di cti o ns a b o ut w hi c h 3 4 2 
cr y st al str u ct ur e s ar e m o st t h er m o d y n a mi c all y st a bl e . T his st a-3 4 3 
bilit y is wit h r es p e ct t o c ert ai n gi v e n c o n diti o n s , d efi n e d b y ei-3 4 4 
t h er t h e al g orit h m or us er, s u c h as c o nst a nt e ntr o p y or c o nst a nt 3 4 5 
v ol u m e .  A f u n d a m e nt all y diff er e nt a p pr o a c h e xist s w hi c h r e-3 4 6 
li es o n  m a c hi n e l e ar ni n g. M a c hi n e l e ar ni n g is a h e a vil y d at a-3 4 7 
c e ntri c t e c h ni q u e w h er e l ar g e a m o u nts of d at a ar e c oll e ct e d a n d 3 4 8 
a n al y z e d. A pr e di cti v e m o d el is t h e n tr ai n e d o n t his l ar g e c ol-3 4 9 
l e cti o n of d at a. T his m o d el c a n t h e n b e f e d i n p uts si mil ar t o  t h e 3 5 0 
c oll e ct e d d at a t o pr e di ct pr o b a bilisti c r e s ult s. T h es e i n p uts c a n 3 5 1 
b e c at e g ori c al a s w ell as n u m eri c al . T h us, all s u p er vis e d l e ar n-3 5 2 
i n g al g orit h ms c a n b e c h ar a ct eri z e d as cl a ssifi c ati o n or r e gr es-3 5 3 
si o n pr o bl e ms . T his a bilit y t o s e gr e g at e cr y st al str u ct ur e d at a of 3 5 4 
all t y p es is k e y f or all o wi n g us t o pr e di ct  cr y st al str u ct ur e .  3 5 5 

C o m p a ni es s u c h as A m a z o n a n d N etfli x alr e a d y c oll e ct a n e n or-3 5 6 
m o u s  a m o u nt  of  d at a  r el at e d  t o  c o ns u m er  i nt er est,  br o wsi n g 3 5 7 
h a bits, vi e wi n g hist or y et c. a n d ar e alr e a d y i n c or p or ati n g m a-3 5 8 
c hi n e  l e ar ni n g  i nt o  t h eir  w e b sit es  a s  hi g hl y  effi ci e nt w a y s  t o 3 5 9 
r e c o m m e n d  pr o d u cts  or  e nt ert ai n m e nt  o pti o ns  t o  c o n s u m er s. 3 6 0 
T h es e  al g orit h ms  d o  n ot  n e e d  t o  k n o w  e x a ctl y  w h y  t h e  c o n-3 6 1 
s u m er  is  i nt er e st e d,  it  o nl y  n e e ds  t o  pr e di ct  t h e  pr o b a bilisti c 3 6 2 
li k eli h o o d of a c o ns u m er b ei n g i nt er est e d. T h e m e c h a ni sti c d e-3 6 3 
t ails of t h e r el ati o ns hi p s, w hi c h ar e ess e nti al t o a t e c h ni q u e s u c h 3 6 4 
as  D F T,  ar e  n ot  e v e n  n e c e ss aril y  k n o w n  i n  m a c hi n e  l e ar ni n g 3 6 5 
al g orit h ms.  I nst e a d,  o nl y  t h e  pr o b a bilisti c  d et er mi n ati o n  of  a 3 6 6 
gi v e n o ut c o m e fr o m i n p ut d at a m att ers.  Y et, t h es e al g orit h ms 3 6 7 
s h o ul d  b e  vi e w e d  a s  t o ols  t o  as sist  r at h er  t h e n t o r e pl a c e 3 6 8 
e x p eri m e nt al  a n d  c o m p ut ati o n al  m at eri als  s ci e nti sts . 3 6 9 
Ulti m at el y, t h e al g orit h m will o nl y m a k e pr e di cti o ns a n d s o m e 3 7 0 
of  t h es e  c o ul d  b e  c orr es p o n d  t o  c o m pl et el y  u nst a bl e  or  e v e n 3 7 1 
p h y si c all y  i m p os si bl e  c o m p o u n ds. T h er ef or e,  c h e mi c al 3 7 2 
i nt uiti o n  will  still  n e e d  t o  b e  utili z e d  t o  d et er mi n e  w h at  i s 3 7 3 
v al u a bl e a n d w h at t o i g n or e.  3 7 4 

M a c hi n e l e ar ni n g al g orit h ms r el y o n b uil di n g pr e di cti v e m o d el s 3 7 5 
fr o m  e m piri c al  d at a  or  c al c ul at e d  d at a3 1, 6 7 .  T h e  d at a  u s e d  f or 3 7 6 

s u p er vi s e d m a c hi n e l e ar ni n g is or g a ni z e d i n t a bl es r ef err e d t o 3 7 7 
as tr ai ni n g d at as ets. E a c h  r o w d es cri b e s a si n gl e e ntit y or o bs er-3 7 8 
v ati o n, a n d e a c h c ol u m n r e pr es e nts a c o m m o nl y s h ar e d f e at ur e 3 7 9 
or  attri b ut e.  W e  l a b el  t h es e  c ol u m ns  as  f e at ur es.  T h es e  c o m-3 8 0 
m o nl y s h ar e d f e at ur es i n cl u d e a c ol u m n w hi c h c o nt ai n s t h e k e y 3 8 1 
pr o p ert y y o u ar e att e m pti n g t o pr e d i ct, s u c h as cr y st al str u ct ur e. 3 8 2 
T h e c ol u m n f e at ur es c a n b e n u m eri c al or c at e g ori c al. A s a m pl e 3 8 3 
of f e at ur es us e d t o pr e di ct cr y st al str u ct ur e c o ul d i n cl u d e  c o m-3 8 4 
p ositi o n al t hr es h ol ds, b o n d c h ar a ct er, or a v er a g e n u m b er of v a-3 8 5 
l e n c e el e ctr o n s a m o n g m a n y ot h ers. F or d at a t o b e us ef ul i n m a-3 8 6 
c hi n e l e ar ni n g, e a c h r o w n e e ds a v al u e f or t h e f e at ur es t h at will 3 8 7 
b e i n cl u d e d i n t h e m o d el. W h e n f e at ur es ar e mi ssi n g t o o m a n y 3 8 8 
v al u es, t h e y ar e g e n er all y dis c ar d e d, al t h o u g h t h er e ar e m et h o d s 3 8 9 
t o esti m at e t h e mi ssi n g v al u es. F or e x a m pl e, i m p ut ati o n is t h e 3 9 0 
pr o c e d ur e of r e pl a ci n g e m pt y v al u es i n a d at a s et 6 8 . I m p ut ati o n 3 9 1 
is  t y pi c all y  h a n dl e d  b y  filli n g  e m pt y  c ells  wit h  t h e  m e a n  f or 3 9 2 
c o nti n u o u s  n u m er i c al  d at a,  t h e  m o d e  f or  c at e g ori c al  n u m b er 3 9 3 
d at a,  or  t h e  m o st  c o m m o n  stri n g  f or  writt e n  c at e g ori c al  d at a. 3 9 4 
T h er e  ar e  als o  m or e  s o p histi c at e d  pr o c e d ur e s  w hi c h  i n v ol v e 3 9 5 
b uil di n g n est e d pr e di cti v e m o d els t o fill  i n t h e mi ssi n g attri b-3 9 6 
ut es 6 8 .  3 9 7 

Li k e  t h e  e n er g y -b as e d  al g orit h ms  m e nti o n e d  a b o v e,  m ulti pl e 3 9 8 
m a c hi n e l e ar ni n g al g orit h ms e xist s u c h a s r a n d o m f or est al g o-3 9 9 
rit h ms, s u p p ort v e ct or m a c hi n e s, a n d artifi ci al n e ur al n et w or k s. 4 0 0 
T h e y all s h ar e t h e a bilit y t o us e a c oll e cti o n of d at a t o b uil d a 4 0 1 
pr e di cti v e al g orit h m. E a c h of t h es e al g orit h ms b uil d pr e di cti o n 4 0 2 
m o d els i n diff er e nt w a y s a n d t h e d at a r e q uir e m e nts, s u c h a s si z e 4 0 3 
a n d f or m atti n g, diff er p er al g orit h m.  4 0 4 

 4 0 5 

A p o p ul a r  m a c hi n e  l e ar ni n g  t e c h ni q u e  us e d  f or  pr e di cti v e 4 0 6 
m o d el  b uil di n g  is  t h e  r a n d o m  f or est  al g orit h m 6 9 .  T h e  r a n d o m 4 0 7 
f or est  al g orit h m  utili z es  m a n y  i n d e p e n d e nt  d e cisi o n  tr e e s 4 0 8 
tr ai n e d fr o m c oll e ct e d d at a. Tr ai ni n g is t h e pr o c es s of usi n g t h e 4 0 9 
i n p ut d at a t o cr e at e a crit eri a -b as e d pr e di cti o n m o d el t h at h as 4 1 0 
pr e di cti v e p o w er. A d e cisi o n tr e e is tr ai n e d b y usi n g a s u bs et of 4 1 1 
f e at ur es fr o m t h e d at a. T h e tr ai ni n g pr o c e ss c o m p ar e s f e at ur e 4 1 2 
v al u es  f or  all  i n p uts  a n d  att e m pt s  t o  s e gr e g at e  t h e  i n p ut  d at a. 4 1 3 
T h e f e at ur es  s e p ar at e t h e i n p ut d at a at diff er e nt f e at ur e v al u es 4 1 4 
cr e ati n g  s u c c e s si v el y m or e h o m o g e n e o us gr o u ps 6 9 .  4 1 5 

As dis c u s s e d a b o v e, t h er e ar e t w o t y p es of c o m m o nl y us e d d e-4 1 6 
cisi o n tr e e s: Cl a ssifi c ati o n, a n d R e gr e ssi o n 7 0 . Cl assifi c ati o n d e-4 1 7 

Fi g ur e  1 : Gr a p hi c al d e s c ri pti o n of a d e cisi o n tr e e wit h t h e r o ot, 
n o d e, a n d l e af s e cti o ns l a b el e d. T h e d at a is p ass e d fr o m o n e s e c-
ti o n t o a n ot h e r al o n g br a n c h e s. 



cisi o n tr e es cr e at e pr e di cti o ns t h at att e m pt t o cl assif y c at e g ori-4 1 8 
c al d at a, a n e x a m pl e b ei n g cr y st al str u ct ur e s u c h as fl u orit e, s pi-4 1 9 
n el, et c. R e gr es si o n d e ci si o n tr e es pr e di ct c o nti n u o us n u m eri c al 4 2 0 
o ut p uts, s u c h a s t h er m al c o n d u cti vit y. I n t h e r a n d o m f or e st al-4 2 1 
g orit h m, all t h e tr e es i n t h e “f or est ” h a v e diff er e nt str u ct ur e b e-4 2 2 
c a us e  t h e y  s a m pl e  diff er e nt  d at a  a n d  r a n d o m  f e at ur es 7 0 .  T h e 4 2 3 
tr e es ar e c o m p os e d of u ni q u e n o d es a n d br a n c h es. T h e n o d e s 4 2 4 
ar e  a  w a y  t o  r e pr es e nt  s plitti n g  p oi nts  i n  t h e  d at a.  T h e  i niti al 4 2 5 
n o d e is r ef err e d t o t h e r o ot of t h e tr e e. F e at ur e v al u es fr o m t h e 4 2 6 
d at a ar e us e d t o s e p ar at e a n i n p ut d at a gr o u p. T h e gr o u ps t h at 4 2 7 
r es ult  fr o m  s e p ar ati o n  ar e  c all e d  br a n c h es.  E a c h  s u b s e q u e nt 4 2 8 
n o d e  r e c ei v e s  a n  i n p ut  gr o u p  fr o m  t h e  br a n c h  a b o v e  it.  T h at 4 2 9 
s e p ar ati o n is o ut p ut t o n o d es  b el o w it u ntil all t h e gr o u ps ar e 4 3 0 
h o m o g e n e o us. T h es e fi n al n o d es ar e r ef err e d t o as l e a v es. T h e 4 3 1 
tr e e  str u ct ur es  t h at  ar e  b uilt  t o s e p ar at e  t h e  e x p eri m e nt al  d at a 4 3 2 
c a n t h e n b e us e d as a m o d el f or s e p ar ati n g f ut ur e d at a 6 9 , a n e x-4 3 3 
a m pl e is s h o w n i n Fi g ur e 1 . 4 3 4 

R a n d o m f or est h as alr e a d y b e e n  us e d as a hi g h -t hr o u g h p ut m a-4 3 5 
t eri al  s cr e e ni n g  pr o c ess  f or  t h er m al  c o n d u cti vit y  or  e n er g eti-4 3 6 
c all y f a v or a bl e c o m p o siti o ns 7 1, 7 2 . F or e x a m pl e, Oli y n y k et al .7 3  4 3 7 
b uilt  a  m o d el  t h at  pr e di ct e d  w h et h er  2 1  t er n ar y  c o m p o siti o n s 4 3 8 
w er e  eit h er  f ull -H e usl er,  i n v er s e  H e u sl er,  or  n ot  H e usl er.  Of 4 3 9 
t h es e 2 1, 1 9 w er e c o nfir m e d t h o u g h e x p eri m e nt al r es ult s. T h e 4 4 0 
c h all e n g e wit h diff er e nti ati n g t h es e cl a s s es i s t h at t h e y all l o o k 4 4 1 
n e arl y i n disti n g uis h a bl e vi a p o w d er diffr a cti o n a n d si n gl e cr y s-4 4 2 
t als ar e diffi c ult t o gr o w a n d t h er ef or e r ar el y us e d t o c h ar a ct er-4 4 3 
i z e str u ct ur e. E v e n wit h t h es e diffi c ulti es, t h e al g orit h m h a d a n 4 4 4 
a c c ur a c y of 9 4 %. B al a c h a n dr a n et al.  als o us e d d e cisi o n tr e es 4 4 5 
as w ell as s u p p ort v e ct or m a c hi n es, w hi c h w e will dis c u ss b e-4 4 6 
l o w, t o pr e di ct wi d e b a n d g a p bi n ar y str u ct ur es as w ell as tr a n-4 4 7 
siti o n m et al i nt er m et alli c c o m p o u n ds. T h e s e al g orit h ms h a d a c-4 4 8 
c ur a ci e s r a n gi n g fr o m 8 6. 7 % t o 9 6. 7 % f or t h e d e cisi o n tr e es a n d 4 4 9 
8 6. 7 % t o 9 3. 3 % f or t h e s u p p ort v e ct or m a c hi n e s 7 4 . 4 5 0 

A s u p p ort v e ct or m a c hi n e ( S V M) is a n ot h er m a c hi n e l e ar ni n g 4 5 1 
al g orit h m b a s e d o n t h e s e gr e g ati o n of d at a. S V Ms c a n s e gr e g at e 4 5 2 
r e gr essi o n  or  cl as sifi c ati o n  d at a  li k e t h e  r a n d o m  f or est  m o d el 4 5 3 
dis c u ss e d  a b o v e.  S V Ms  a c c o m pli s h  t his  t a s k  b y  pl otti n g  t h e 4 5 4 
d at a i nt o a n 𝑧𝑧 -di m e nsi o n al s p a c e. T h e al g orit h m t h e n att e m pt s 4 5 5 
t o cr e at e a h y p er pl a n e t o s e gr e g at e t h e d at a. T his h y p er pl a n e is 4 5 6 
d et er mi n e d b y m a xi mi zi n g t h e v e ct or n or m al t o  t h e h y p er pl a n e, 4 5 7 
us u all y l a b el e d 𝑧𝑧 , a n d t h e cl os est d at a p oi nt t o cr e at e t h e l ar g-4 5 8 
est g a p p os si bl e 7 5 . B y gr a p hi n g t h e d at a wit h r es p e ct t o diff er e nt 4 5 9 
p h y si c al pr o p erti es, t h e al g orit h m c a n c o m p ar e t h e h y p er pl a n e 4 6 0 
s e p ar ati o n wit h r es p e ct t o p h y si c al pr o p erti e s . T h e h y p er pl a n e 4 6 1 
wit h t h e l ar g e st s plit is t h e d efi ni n g f e at ur e r el ati v e t o t h e p h y s-4 6 2 
i c al pr o p erti es a n d t h us t h e m o st i m p ort a nt f e at ur e t o s e gr e g at e 4 6 3 
t h e d at a. T o h el p wit h t his pr o c es s, a n err or f u n cti o n c a n b e i n-4 6 4 
tr o d u c e d t o all o w t h e al g orit h m t o i g n or e a f e w d at a p oi nt s t o 4 6 5 
pl ot t h e h y p er pl a n e. T h e dist a n c e of t his s e p ar ati o n c a n b e us e d 4 6 6 
as a m et h o d t o o pti mi z e t h e al g orit h m 7 6 . A gr a p hi c al e x a m pl e is 4 6 7 
s ho w n i n  Fi g ur e 2 . T h e str e n gt h of S V M al g orit h ms i s t h e a bil-4 6 8 
it y t o o pti mi z e its elf b y a dj usti n g its k er n el f u n cti o n a n d t h us 4 6 9 
a dj usti n g t h e di m e nsi o n alit y of t h e pr o bl e m t o h el p wit h s e gr e-4 7 0 
g ati o n 7 7, 7 8 . T h e k er n el f u n cti o n is a s y m m etri c a n d c o nti n u o us 4 7 1 
f u n cti o n  w er e,  if  t h e  r estri cti o ns  of  M er c er’s  t h e or e m  is  m et, 4 7 2 
c a n d efi n e t h e d ot pr o d u ct i n a s p e cifi c s p a c e 7 9 . T his all o ws t h e 4 7 3 
pr o gr a m t o i n cr e as e di m e n si o n alit y wit h o ut c al c ul ati n g t h e d ot 4 7 4 
pr o d u ct c o nti n u o usl y, all o wi n g t h e al g orit h m t o e x p a n d its di-4 7 5 
m e nsi o n alit y  wit h o ut  i m p a cti n g  c o m p ut ati o n al  ti m e .  Y et,  t his 4 7 6 
l e a ds  t o  t h e  m aj or  dis a d v a nt a g e  of  S V Ms.  T h e  c h oi c e  of  t h e 4 7 7 
k er n el f u n cti o n is a criti c al a n d c h all e n gi n g pr o c es s a n d u nli k e 4 7 8 
c ert ai n  ot h er  m a c hi n e  l e ar ni n g  t e c h ni q u es,  S V M s  c a n  still   b e 4 7 9 
c o m p ut ati o n all y d e m a n di n g d e p e n di n g o n t h e di m e nsi o n alit y of 4 8 0 

t h e  pr o bl e m wit h  r es p e ct  t o  ot h er  m a c hi n e  l e ar ni n g  al g o-4 8 1 
rit h ms7 5 . 4 8 2 

4 8 3 
S V M s h a v e b e e n us e d i n t h e pr e di cti o n of pr ot ei n s e q u e n c e s 8 0 , 4 8 4 
r esi d u e-p o siti o n  i m p ort a n c e 8 1 ,  d o m ai n  b o u n d ari es  i n  pr ot ei n 4 8 5 
str u ct ur e s8 2 , mi cr ostr u ct ur e i m a gi n g8 3 , a n d at m o s p h eri c c orr o-4 8 6 
si o n of m at eri al s 8 4 . S V M s h a v e als o b e e n us e d i n cr y st al pr e di c-4 8 7 
ti o ns of bi n ar y a n d i nt er m et alli c c o m p o u n d s wit h s u c c e ss 7 4 . 4 8 8 

Wit h  r e g ar ds  t o  pr e di cti n g  cr y st al  str u ct ur e  s p e cifi c all y,  Oli-4 8 9 
y n y k et  al .  h as  b uilt  a  s u p p ort  v e ct or  m a c hi n e  t o  pr e di ct  t h e 4 9 0 
cr y st al str u ct ur e of bi n ar y c o m p o u n d s  as w ell as t er n ar y c o m-4 9 1 
p o u n ds . T h e bi n ar y  al g orit h m a c hi e v e d a n  a c c ur a c y of 9 3. 2 % 4 9 2 
wit h a tr ai ni n g s et of 7 0 6 c o m p o u n ds. T h e a ut h ors pr o vi d e d f ur-4 9 3 
t h er  e x p eri m e nt al  v ali d ati o n  b y  s y nt h esi zi n g  o n e  c o m p o u n d, 4 9 4 
r h o di u m  c a d mi u m, w hi c h  w as  pr e di ct e d  t o  h a v e  t h e  c esi u m 4 9 5 
c hl ori d e str u ct ur e, a n d c o nfir mi n g vi a X -r a y diffr a cti o n t h at t h e 4 9 6 
pr e di ct e d  str u ct ur e  w as  c orr e ct 7 7 . T h e  t er n ar y  al g orit h m 4 9 7 
a c hi e v e d a n a c c ur a c y of 9 6. 9 % wit h 1 5 5 6 u ni q u e c o m p o u n d s 8 5 . 4 9 8 

Artifi ci al n e ur al n et w or ks ( A N Ns) ar e a n ot h er m a c hi n e l e ar n-4 9 9 
i n g m et h o d u s e d i n m at eri al i nf or m ati c s. A N Ns ar e c a p a bl e of 5 0 0 
m o d eli n g  e s s e nti all y  a n y c o m pl e x  r el ati o n s hi p  gi v e n  e n o u g h 5 0 1 
d at a 8 6 .  A N N’ s t e n d t o p erf or m w ell f or l ar g e a m o u nts of d at a, 5 0 2 
e x p eri e n ci n g  p erf or m a n c e  s at ur ati o n  l at er  t h a n  ot h er  m a c hi n e 5 0 3 
l e ar ni n g m o d els. T h e y ar e p arti c ul arl y c a p a bl e of d e ali n g wit h 5 0 4 
d at a t h at m u st d o wit h s p ati al a n d t e m p or al r el ati o ns, s u c h as 5 0 5 
i m a g es a n d t e xt pr o c essi n g.  5 0 6 

Artifi ci al  n e ur al  n et w or ks  ar e  b a se d  o n a   c oll e cti o n  of  c o n-5 0 7 
n e ct e d u nit s c all e d n e ur o ns. N e ur al n et w or k s r el y o n l a y eri n g 5 0 8 
of n e ur o ns t o all o w f or pr o c es si n g of c o m pl e x p att er ns. M o st 5 0 9 
A N N  m o d els  c o nsi st  of  a n  i n p ut  l a y er,  hi d d e n  n e ur o n  l a y ers, 5 1 0 
a n d a n o ut p ut l a y er.  A N N m o d els w or k b y pr o c es si n g i n p ut v al-5 1 1 
u es  t h o u g h  m as si v e  c o n n e ct e d  n et w or ks  c all e d  hi d d e n  l a y ers. 5 1 2 
E a c h c o n n e cti o n i n t h e n et w or k is c all e d a s y n a ps e, a n d it tr a ns-5 1 3 
mit s  i nf or m ati o n  t o  t h e  n e ur o ns  d o w nstr e a m.  I nf or m ati o n  i s 5 1 4 
p as s e d st arti n g fr o m t h e i n p ut l a y er u ntil t h e o ut p ut n e ur o ns ar e 5 1 5 
r e a c h e d.  T h e  n e ur o ns  d eri v e  v al u e  fr o m  t h e  s y n a ps e  c o n n e c-5 1 6 
ti o ns  w hil e  als o  c o n v erti n g  t h e  d at a  i nt o  n o n-li n e ar  s p a c e  if 5 1 7 
n e e d e d.  A N N  m o d els  ar e  tr ai n e d  b y  a dj usti n g  t h e  w ei g hts  of 5 1 8 

Fi g ur e  2 : Gr a p hi c al e x a m pl e of s u p p ort v e ct or m a c hi n e. T h e d at a 
is b ei n g s e p ar at e d b y t h e h y p e r pl a n e t h at m a xi miz e s t h e v e ct or W. 



e a c h s y n a ps e u ntil t h e o ut p ut of t h e n et w or k is cl os e t o t h e o ut-5 1 9 
p ut of t h e tr ai ni n g d at a 8 7 . A gr a p hi c al e x a m pl e is s h o w n i n Fi g-5 2 0 
ur e 3 . 5 2 1 

  5 2 2 

As of t h e writi n g of t his w or k, n e ur al n et w or k s ar e n ot us e d i n 5 2 3 
cr y st al str u ct ur e d et er mi n ati o n. T h er e h a v e b e e n a f e w pr eli mi-5 2 4 
n ar y cl assifi c ati o ns r el at e d t o str u ct ur e s u c h as  pr ot ei n s e c o n d-5 2 5 
ar y str u ct ur e i n v esti g ati o ns d uri n g f ol di n g 8 8, 8 9 . W h e n it c o m e s 5 2 6 
t o i n or g a ni c cr y st al str u ct ur es, n e ur al n et w or ks m ai nl y f o c us o n 5 2 7 
d at a i nt er pr et ati o n a n d c at e g ori zi n g.  R e c e ntl y, Ti m o s h e n k o et  5 2 8 
al.  b uilt a n artifi ci al n e ur al n et w or k t o d e ci p h er m et alli c n a n o-5 2 9 
p arti cl e  str u ct ur es  fr o m  e x p eri m e nt al  d at a9 0 .  D u e  t o  t h e  l ar g e 5 3 0 
r e q uir e m e nt  of  i nf or m ati o n  r e q uir e d  f or  artifi ci al  n e ur al  n et-5 3 1 
w or ks, t h e y cr e at e d a d at a s et of si m ul ati o n s t h at w er e v erifi e d 5 3 2 
a g ai nst e x p eri m e nt al d at a. T h e a c c ur a c y of artifi ci al n e ur al n et-5 3 3 
w or ks all o w e d t h e m t o pr e di ct  a n a v er a g e c o or di n ati o n n u m b er  5 3 4 
u p t o t h e f o u rt h c o or di n ati o n s h ell , a n d t h u s t h e si z e a n d s h a p e 5 3 5 
of t h e n a n o p arti cl e . 5 3 6 

R e g ar dl e s s of t h e t y p e of m a c hi n e l e ar ni n g al g orit h m utili z e d, 5 3 7 
s u c c es s is m e as ur e d b y t h e a bilit y t o f or e c ast a n d pr e di ct a c c u-5 3 8 
r at el y. T h er e ar e m a n y diff er e nt a n d u ni q u e w a y s t o t est t h e a c-5 3 9 
c ur a c y of a m a c hi n e l e ar ni n g al g orit h m. O n e of t h e m o st c o m-5 4 0 
m o n a n d si m pl e m et h o d s is t h e 𝑧𝑧 -f ol d cr oss-v ali d ati o n. T h e i d e a 5 4 1 
b e hi n d 𝑧𝑧 -f ol d  v ali d ati o n  is  t h e  s e p ar ati o n  of  t h e  tr ai ni n g  d at a 5 4 2 
i nt o 𝜎𝜎  e q u al d at as ets. T h e al g orit h m i s tr ai n e d o n 𝑆𝑆  − 1  d at as et s 5 4 3 
a n d is us e d t o pr e di ct t h e d at as et t h at w as n’t us e d i n t h e tr ai ni n g. 5 4 4 
T h e a ct u al v al u es ar e c o m p ar e d t o t h e pr e di ct e d v al u e s. F or a 5 4 5 
r e al v al u e d pr o p ert y, r o ot m e a n s q u ar e d err or is t h e c o m m o nl y 5 4 6 
r e p ort e d err or m etri c. 5 4 7 

𝜅𝜅 𝑧𝑧 𝑆𝑆 𝜎𝜎  𝜅𝜅 𝑧𝑧 𝜎𝜎 𝜅𝜅  𝑆𝑆 𝑆𝑆 𝑆𝑆 𝑀𝑀 𝑆𝑆 𝑀𝑀 𝑆𝑆  𝐸𝐸 𝑆𝑆 𝑆𝑆 𝑅𝑅 𝑆𝑆 = �
∑ ( 𝑦𝑦� 𝑖𝑖 − 𝑦𝑦 𝑖𝑖 )

2𝑛𝑛
𝑖𝑖 = 1

𝑛𝑛
 5 4 8 

W h er e 𝑦𝑦� 𝑖𝑖  is t h e o bs er v e d v al u e, 𝑦𝑦 𝑖𝑖  is t h e pr e di ct e d v al u e, a n d 𝑛𝑛  5 4 9 
is t h e t ot al a m o u nt of pr e di cti o ns p erf or m e d b y t h e al g orit h m. 5 5 0 
A q ui c k w a y t o e x a mi n e y o ur al g orit h m is a b y c o m p ari n g t h e 5 5 1 
r es ults t o a r a n d o m g u es si n g al g orit h m. If t h e pr o b a bilit y of t h e 5 5 2 
al g orit h m i s t h e s a m e or w ors e t h a n a r a n d o m s el e cti o n of e a c h 5 5 3 

cl as s,  t h e n  r e b uil di n g  t h e  al g orit h ms,  f o c usi n g  o n  f e at ur es  or 5 5 4 
s hifti n g t o a diff er e nt t y p e of al g orit h m, is  r e q uir e d. 5 5 5 

W h e n m o d el pr e di cti o n s ar e c at e g ori c al as o p p os e d t o r e al v al-5 5 6 
u e d , a m or e u s ef ul a c c ur a c y e v al u ati o n t o ol is t h e c o nf usi o n m a-5 5 7 
tri x. T h e c o nf usi o n m atri x c o m p ar es t h e k n o w n v al u e s fr o m t h e 5 5 8 
tr ai ni n g s et a n d t h e pr e di ct e d v al u es fr o m t h e al g orit h m. Fr o m 5 5 9 
t his y o u c a n c o m p ar e h o w oft e n t h e al g orit h m cl as sifi es t h e d at a 5 6 0 
c orr e ctl y  t o  d et er mi n e  its  a c c ur a c y,  i n-cl ass  pr e cisi o n,  r e c all, 5 6 1 
a n d f als e p ositi v es/ n e g ati v e s. T h e o v er all m o d el a c c ur a c y is t h e 5 6 2 
r ati o of t h e t ot al n u m b er of c orr e ct pr e di cti o ns v ers us th e t ot al 5 6 3 
pr e di cti o n s. I n cl as s pr e cisi o n is t h e a c c ur a c y of a s p e cifi c pr e-5 6 4 
di cti o n  i n  t h e  m o d el.  I n  cl ass  r e c all  is  t h e  n u m b er  of  ti m e s  a 5 6 5 
cl as s w as pr e di ct e d c orr e ct o v er t h e t ot al n u m b er of i nst a n c es 5 6 6 
of t h at cl as s. A f als e p o siti v e or n e g ati v e i s w h e n t h e al g orit h m 5 6 7 
is wr o n g i n it s pr e di cti o n. W e c a n d efi n e t h e s e e q u ati o n s of a c-5 6 8 
c ur a c y, i n cl ass r e c all, a n d i n cl as s pr e cisi o n a s s e e n b el o w. F or 5 6 9 
cl arit y w e will d efi n e Tr u e P ositi v e as T P, Tr u e N e g ati v e a s T N, 5 7 0 
F als e P o siti v e a s F P, a n d F als e N e g ati v e a s F N.  5 7 1 

𝑰𝑰 𝒏𝒏  𝑪𝑪𝑪𝑪 𝑪𝑪 𝑪𝑪 𝑪𝑪  𝑷𝑷 𝑷𝑷 𝑷𝑷 𝑷𝑷𝑷𝑷 𝑪𝑪 𝑷𝑷 𝑷𝑷𝒏𝒏 =
𝑻𝑻 𝑷𝑷

𝑻𝑻 𝑷𝑷 + 𝑭𝑭 𝑷𝑷
 

𝑰𝑰 𝒏𝒏  𝑪𝑪𝑪𝑪 𝑪𝑪 𝑪𝑪 𝑪𝑪  𝑹𝑹 𝑷𝑷 𝑷𝑷 𝑪𝑪𝑪𝑪𝑪𝑪 =
𝑻𝑻 𝑷𝑷

𝑻𝑻 𝑷𝑷 + 𝑭𝑭 𝑭𝑭
 

𝑨𝑨 𝑷𝑷 𝑷𝑷 𝑨𝑨 𝑷𝑷 𝑪𝑪 𝑷𝑷 𝑨𝑨 =
𝑻𝑻 𝑷𝑷 + 𝑻𝑻 𝑭𝑭

𝑻𝑻 𝑷𝑷 + 𝑻𝑻 𝑭𝑭 + 𝑭𝑭 𝑷𝑷 + 𝑭𝑭 𝑭𝑭
 

T o h el p ill ustr at e t h e i d e a of a c o nf usi o n m atri x, l et us c o nsi d er 5 7 2 
a n al g orit h m t h at pr e di cts if t h e cr y st al str u ct ur e  will b e c esi u m 5 7 3 
c hl ori d e t y p e str u ct ur e ( Cs Cl) or a n ot h er c at e g or y w e s h all l a b el 5 7 4 
‘ Ot h er’ ( S e e F i g ur e  4).  F or  f als e  p o siti v e s/ n e g ati v es,  w e  will 5 7 5 
d efi n e t h at t h e Cs Cl t y p e str u ct ur e o ut c o m e is p ositi v e, a n d t h e 5 7 6 
‘ Ot h er’ o ut c o m e is n e g ati v e. O ut of 2 0 0 c o m p o u n ds, l et us h a v e 5 7 7 
5 5 C s Cl t y p e str u ct ur es c o m p o u n ds a n d 1 4 5 ‘ Ot h er’ c o m p o u n d s 5 7 8 
i n o ur tr ai ni n g s et. L et us as s u m e t h e al g orit h m pr e di cts 6 0 Cs Cl 5 7 9 
t y p e str u ct ur e c o m p o u n d s a n d 1 4 0 ‘ Ot h er’ c o m p o u n d s. T h e a c-5 8 0 
c ur a c y  of  t his  al g orit h m  w o ul d  b e  t h e  s u m  of  t h e  n u m b er  of 5 8 1 
ti m e s it g u es s e d c orr e ctl y o v er t h e t ot al tr ai ni n g s et. T h at w o ul d 5 8 2 
b e 5 0 c orr e ct Cs Cl t y p e str u ct ur e c o m p o u n ds pl us 1 3 5 c orr e ct 5 8 3 
‘ Ot h er’ c o m p o u n ds di vi d e d b y t h e t ot al tr ai ni n g s et of 2 0 0 t o 5 8 4 
gi v e us 9 2. 5 % a c c ur a c y. T h e i n -cl as s  pr e cisi o n  f or  Cs Cl  t y p e 5 8 5 
str u ct ur e w o ul d b e 5 0 di vi d e d b y 6 0 or 8 3. 3 3 %. I n -cl ass r e c all 5 8 6 
f or Cs Cl t y p e str u ct ur e w o ul d b e 5 0 di vi d e d b y 5 5 or 9 0. 9 1 %. 5 8 7 
Cs Cl t y p e  str u ct ur e w o ul d  h a v e  a  f als e  p ositi v e  of  1 0  w hil e 5 8 8 
‘ Ot h er’ w o ul d h a v e a f als e n e g ati v e of 5.  5 8 9 

1. 3  S Y N E R G Y  V S  C O M P E TI TI O N  I N  E N E R G Y -5 9 0 

B A S E D V S M A C HI N E L E A R NI N G A P P R O A C H E S  5 9 1 

R es e ar c h er s h a v e st art e d usi n g m a c hi n e l e ar ni n g t e c h ni q u e s t o 5 9 2 
e x pl or e c h e mi c al w hit es p a c e f o c us e d o n cr y st al str u ct ur e wit h 5 9 3 
s u c c es s 7 1, 7 3, 9 1, 9 2 . T h e d at a b as e s of i nf or m ati o n o nli n e, s u c h a s 5 9 4 
t h e  I nt er n ati o n al  Cr y st al Str u ct ur e D at a b as e  or  t h e  P e ars o n’s 5 9 5 
Cr y st al D at a b a s e,  gi v e  l ar g e  a m o u nts  of  p h y si c al  p ar a m et er s 5 9 6 
t h at c a n b e us e d t o b uil d tr ai ni n g d at as et s. T h es e c a n t h e n b e 5 9 7 
us e d t o b uil d a pr e di cti o n  al g orit h m. T his i s v er y attr a cti v e t o 5 9 8 

Fi g ur e  3 : Gr a p hi c al d efi niti o ns of Artifi ci al N e ur al N et w or k s 
wit h t h e i n p ut l a y e r, t h e hi d d e n l a y e r, a n d t h e o ut p ut l a y e r. E a c h 
l a y e r c o n n e cts t o e a c h oth e r l a y e r t h o u g h m ulti pl e p at h c all e d 
s y n a ps e.  



r es e ar c h ers f or hi g h t hr o u g h p ut m at eri al e x pl or ati o n. Y et, pr o b-5 9 9 
l e ms still e xi st wit hi n p h y si c al s ci e n c es wit h m a c hi n e l e ar ni n g 6 0 0 
al g orit h ms b e c a us e l ar g e a n d di v ers e tr ai ni n g s ets ar e r e q uir e d 6 0 1 
as w ell as k n o wl e d g e of c o di n g a n d al g orit h m d e pl o y m e nt. T h e 6 0 2 
b uil di n g of tr ai ni n g s et s r e q uir es a l ar g e a m o u nt of ti m e a n d ef-6 0 3 
f ort w hil e e n er g y-b as e d al g orit h ms still str u g gl e wit h c al c ul a-6 0 4 
ti o n ti m e a n d c o st. It’s n ot s ur prisi n g t h e n t h at mo st r es e ar c h er s 6 0 5 
d o a c o m bi n ati o n of e a c h t e c h ni q u e t o offs et t h e w e a k n e ss of 6 0 6 
e a c h t y p e of al g orit h m. Usi n g m a c hi n e l e ar ni n g, r es e ar c h ers c a n 6 0 7 
s e ar c h c h e mi c al w hit es p a c e q ui c kl y a n d si n gl e o ut i nt er e sti n g 6 0 8 
or  pr o mi si n g  m at eri als.  T h es e  ar e  t h e n  f e d  i nt o  e n er g y- b as e d 6 0 9 
f u n cti o n al s or c al c ul ati o n s t o cr e at e a m or e r efi n e d pr e di cti o n 6 1 0 
of t h e m at eri al pr o p erti es a n d  c h ar a ct eri siti cs 3 1, 3 4, 9 3 - 9 5. Ot h er s 6 1 1 
us e t h e s e e n er g y -b as e d al g orit h ms s u c h as D F T t o g e n er at e d a-6 1 2 
t as et s f or u n k n o w n or ill-d efi n e d c h e mi c al c o m p o u n ds t o tr ai n 6 1 3 
t h eir m a c hi n e l e arni n g d at as et u p o n 9 6, 9 7 .  6 1 4 

 6 1 5 

6 1 6 
As d e s cri b e d e arli er wit h H e usl er a n d b asi c  bi n ar y str u ct ur e pr e-6 1 7 
di cti o ns, m a c hi n e l e ar ni n g h as b e e n us e d f or a v er y s el e ct f e w 6 1 8 
s p e cifi c cr y st al str u ct ur e pr e di cti o ns. H o w e v er, a g e n er al, u ni-6 1 9 
v ers al  str u ct ur e  t y p e  pr e di cti o n  al g orit h m  h as  n e v er  b e e n  d e-6 2 0 
pl o y e d usi n g m a c hi n e l e ar ni n g. T h er ef or e, i n t his p a p er w e e x-6 2 1 
t e n d pr e vi o us eff orts t o d et er mi n e t h e e xt e nt t o w hi c h m a c hi n e 6 2 2 
l e ar ni n g  c o ul d  pr e di ct  a n y  cr yst al  str u ct ur e  t y p e.  W e  a c c o m-6 2 3 
plis h t his b y tr ai ni n g off all cr y st al str u ct ur e d at a a v ail a bl e i n 6 2 4 
P e ars o n’ s Cr y st al D at a b a s e t o pr e di ct t h e str u ct ur e f or a n y c o m-6 2 5 
p ositi o n. 6 2 6 

2. M E T H O D S                                                                                                                                                                                                                                                                                                      6 2 7 

I n  t his  w or k,  w e  us e  a  m a c hi n e  l e ar ni n g  al g orit h m  fr o m  t h e 6 2 8 
o p e n s o ur c e pr o gr a m H 2 O F L O W.  A d at a b as e of 2 4, 2 1 5 u ni q u e 6 2 9 
f or m ul a e, a n d a ss o ci at e d e ntr y pr ot ot y p e ( E P), P e ars o n s y m b ol, 6 3 0 
s p a c e gr o u p n u m b er, p h as e pr ot ot y p e, et c. w as as s e m bl e d fr o m 6 3 1 
t h e ori gi n al  2 4, 9 1 3  e ntri es  o bt ai n e d  fr o m  t h e P e ars o n  Cr y st al 6 3 2 
D at a b a s e . T his w as t h e r es ult of r e m o vi n g f or m ul a wit h e x oti c 6 3 3 
el e m e nt s  s u c h a s P ol o ni u m, A st ati n e, Pr ot a cti ni u m, et c. T h e s e 6 3 4 
e x oti c  el e m e nts  l a c k e d  s uffi ci e nt  el e m e nt al  pr o p erti es  f or   o ur 6 3 5 
m a c hi n e l e ar ni n g  m et h o d . T h es e w er e or g a ni z e d i nt o i d e ntifi-6 3 6 
c ati o n n u m b ers i n or d er of d e cr e asi n g si z e. A gr a p hi c al r e pr e-6 3 7 
s e nt ati o n of t h e s p e cifi c e ntr y t o t h e n u m b er of r e pr es e nt ati v e s 6 3 8 
p er e ntr y is s h o w n i n  Fi g ur e 5 . T his w as t h e n s cr e e n e d f or m a-6 3 9 
t eri als  n e ar  r o o m  t e m p er at ur e  ( 2 9 0- 3 1 0 K) wit h  d u pli c at es  r e-6 4 0 
m o v e d . Th e c h e mi c al f or m ul a f or e a c h e ntr y w as t h e n s e p ar at e d 6 4 1 
i nt o c o m p ositi o n-w ei g ht e d el e m e nt al a n d at o mi c pr o p erti e s  t o 6 4 2 
all o w t h e m o d el t o e x pl or e a n y c h e mi c al c o m p ositi o n a s all f e a-6 4 3 
t ur es  w er e  el e m e nt all y b as e d.  T h es e f or m ul a e-b as e d  f e at ur e s 6 4 4 
w er e t h e n u pl o a d e d i nt o H 2 O F L O W  a n d w er e t h e n us e d as a 6 4 5 
tr ai ni n g s et i n t h e r a n d o m f or e st m a c hi n e l e ar ni n g m o d el. T his 6 4 6 
m o d el  w as s el e ct e d d u e t o its e as e of us e a n d s c al a bilit y f or t h e 6 4 7 
si z e of t h e d at a . Err or m etri c s w er e c al c ul at e d i n a c c or d a n c e t o 6 4 8 
t h e 𝑧𝑧 -f ol d v ali d ati o n m et h o ds di s c us s e d a b o v e. 6 4 9 

 6 5 0 

T o m a k e a gi v e n str u ct ur e pr e di ct i o n t h er e m u st b e m ulti pl e e x-6 5 1 
a m pl e c o m p o siti o ns or i nst a n c e s h a vi n g t h at str u ct ur e t y p e t o 6 5 2 
c orr el at e c o m p ositi o n t o a str u ct ur e t y p e. I n o ur d at as et, t h er e 6 5 3 
w er e  1 0, 7 1 1  u ni q u e  e ntr y  pr ot ot y p es  a n d  9 7. 5 %  of  t h e  e ntr y 6 5 4 
pr ot ot y p es h a d f e w er t h a n 1 0 i nst a n c es. H o w e v er, a m er e 2. 5 % 6 5 5 
of t h e e ntr y pr ot ot y p es, t h os e m o st c o m m o n str u ct ur es s u c h a s 6 5 6 
p er o vs kit e or s pi n el, e n c o m p a ss e d 2 8. 5 % of t h e d at a. T his l e d 6 5 7 
us t o q u esti o n at w h at p oi nt, i n t er ms of n u m b er of pr ot ot y p e 6 5 8 
e ntri es, c a n w e b uil d a c c ur at e m o d els. M or e o v er, s i n c e m a c hi n e 6 5 9 
l e ar ni n g m o d el a c c ur a c y g e n er all y i n cr e as es wit h n u m b er of i n-6 6 0 
st a n c es p er cl as s t y p e , u p t o a p oi nt , w e c a n st u d y t h e e x p e ct e d 6 6 1 
tr a d e off b et w e e n m o d el br e a dt h a n d m o d el a c c ur a c y. S p e cifi-6 6 2 
c all y, t o h a n dl e t h e u n e v e n distri b uti o n of e ntr y pr ot ot y p e s,  a 6 6 3 

Fi g ur e 4:  a) E x a m pl e of a c o nf usi o n m atri x wit h Cs Cl d efi n e d as 
p ositi v e o ut c o m e a n d ‘ Ot h e r’ as a n e g ati v e o ut c o m e. b) e x a m pl e 
of pr e di ct e d pr o b a bilit y of a s p e cifi c d at a p oi nt fr o m t h e al g o-
rit h m. D u e t o Cs Cl t y p e str u ct ur e h a vi n g t h e l ar g er p e r c e nt a g e, 
t h e al g orith m w o ul d c at e g oriz e t his d at a p oi nt as Cs Cl t y p e 
str u ct ur e.  

Fi g ur e  5 : Hist o gr a m of e ntr y siz e v e rs us e ntr y pr ot ot y p e, P e ar-
s o n’s s y m b ol, a n d s p a c e gr o u p. T h e siz e of e a c h c at e g or y dr o ps 
q ui c kl y wit h t h e m aj orit y of e a c h c at e g or y h a vi n g o nl y a f e w e n-
tri e s. 



mi ni m u m  n u m b er  of  i nst a n c es  w as  s et at   a n ar bitr ar y c ut off. 6 6 4 
T his c ut off w as t h e n v ari e d f or diff er e nt m o d els. E ntr y pr ot o-6 6 5 
t y p es  wit h  f e w er  t h a n  t h e  r e q uir e d  n u m b er  of  i nst a n c es  w er e 6 6 6 
c at e g ori z e d i nt o a si n gl e cl as s n a m e d ‘ Ot h er’. W h e n t h e mi ni-6 6 7 
m u m  c ut off v al u e w as v ari e d b et w e e n 1 5 0 a n d 1 0 t h e ‘ Ot h er’ 6 6 8 
cl as s e n c o m p a s s e d b et w e e n 9 2. 5 % a n d 6 4. 1 % of t h e i n p ut d at a, 6 6 9 
r es p e cti v el y.  T h e  d at a b as e  w a s  pr e p ar e d  m ulti pl e  ti m es  wit h 6 7 0 
s e p ar at e c ut off v al u es wit h mi ni m u m -bi n si z e of: 1 5 0, 1 0 0, 7 0, 6 7 1 
4 0, 2 0, a n d 1 0.  6 7 2 

 6 7 3 

 6 7 4 

 6 7 5 

Alt h o u g h  9 7. 5 % t h e  e ntr y  pr ot ot y p es  e xi st  b el o w  t h e c ut of f 6 7 6 
li mit of 1 0, w e still fi n d t h e cl assifi c ati o n of ‘ Ot h er’ t o b e us ef ul 6 7 7 
i nf or m ati o n. Wit h a c ut off li mit of 1 0 e ntr y pr ot ot y p es, a pr e-6 7 8 
di cti o n of ‘ Ot h er’ l e a ds t o a r ar e cr y st al str u ct ur e wit h l ess t h a n 6 7 9 
1 0 k n o w n si mil ar c o m p o u n d s li st e d wit hi n t h e P e ars o n’ s  Cr y s-6 8 0 
t al Dat a b a s e. If a r es e ar c h er is l o o ki n g f or a v er y r ar e cr y st al 6 8 1 
str u ct ur e  f or  a  s p e cifi c  pr o p ert y, t h at  cr y st al  str u ct ur e  m ost 6 8 2 
li k el y  will  e xist  wit hi n  t h e  ‘ Ot h er’  c at e g or y. M or e o v er,  t h e 6 8 3 
m o d el is a bl e t o m a k e a c c ur at e pr e di cti o n s wit h m o d er at e r e c all 6 8 4 
f or t h e m ost c o m m o n cr y st al str u ct ur e t y p es. 6 8 5 

T h e pr e p ar e d d at as et s w er e all a n al y z e d wit h a distri b ut e d r a n-6 8 6 
d o m f or est al g orit h m. All t h e al g orit h ms h a d a li mit ati o n of 1 5 0 6 8 7 
tr e es wit h a m a xi m u m d e pt h of 4 0. E a c h pr e p ar e d d at as et r e-6 8 8 
s ult e d i n a u ni q u e m o d el. Err or m etri c s w er e c al c ul at e d u si n g 6 8 9 
5- f ol d  cr oss- v ali d ati o n i n  a c c or d a n c e  t o  t h e 𝑧𝑧 -f ol d  v ali d ati o n 6 9 0 
m et h o d s dis c us s e d a b o v e . Pr e di cti o ns w er e pl ott e d as a c o nf u-6 9 1 
si o n m atri x.   6 9 2 

F or err or a n al y sis, e a c h c ut off m o d el w a s b uilt wit h fi v e diff er-6 9 3 
e nt r a n d o m s e e ds. T h e err or m etri c w e c o m p ar e d  is t h e m e a n 6 9 4 
p er cl as s err or.  M e a n cl a ss err or is d efi n e d a s o n e mi n us r e c all  6 9 5 
as  s e e n  i n Fi g ur e 6 .  T h e  diff er e n c e  b et w e e n  t h e  l ar g est  a n d 6 9 6 
s m all e st m e tri c is c al c ul at e d t o d et er mi n e err or r a n g e.  6 9 7 

3. R E S U L T S A N D DI S C U S SI O N  6 9 8 

B ef or e d es cri bi n g m o d el a c c ur a c y, w e first r e m ar k o n t h e m o d el 6 9 9 
s p e e d.  A s  d e s cri b e d  i n  t h e  i ntr o d u cti o n,  o n e  of  t h e  k e y  a d-7 0 0 
v a nt a g e s of m a c hi n e l e ar ni n g is t h e s p e e d of pr e di cti o n. I n t his 7 0 1 
m o d el, w e tr ai n e d  o ur al g orit h m o n 2 5, 0 0 0 diff er e nt e ntri es wit h 7 0 2 
9 0 c ol u m n s of m et a d at a e a c h . T h er ef or e, o ur o v er all d at as et e x-7 0 3 
c e e d e d  2. 2 milli o n  d at a v al u e s . N e v ert h el e s s, tr ai ni n g t h e m o d el 7 0 4 
o n 2 5, 0 0 0 e ntr y pr ot ot y p es o nl y t o o k u p t o 2 h o urs d e p e n di n g 7 0 5 
o n t h e mi ni m u m bi n si z e. O n c e t h e m o d el w a s  tr ai n e d, 1 5, 0 0 0 7 0 6 
e ntr y pr ot ot y p es w er e  pr e di ct e d i n u n d er 1 0 s e c o n ds o n a l a pt o p 7 0 7 

Fi g ur e 6 : M o d el e rr or wit h r e s p e ct t o c ut off siz e. E a c h p oi nt is a 
s p e cifi c c ut off wit h g ui d eli n e s i ns e rt e d b et w e e n p oi nts. As c ut off 
siz e i n c r e as e s, t h e m o d el’s o v e r all a c c ur a c y i n c r e as e s as e x-
p e ct e d. Err or b ars ( 2 %) ar e s m all e r t h a n m ar k e r siz e.  

Fi g ur e  7 : Gr a p hi c al r e pr e s e nt ati o n of t h e al g orit h ms pr o b a bili-
ti e s f or e ntr y pr ot ot y p e. Wit h G d F e O3  h a vi n g t h e l ar g e st pr o b a-
bilit y, it will b e s el e ct e d as t h e al g orit h ms e ntr y pr ot ot y p e pr e di c-
ti o n. 



(Int el -I 7,  2. 6 G H z  pr o c ess or  1 6G B  R A M ,  6 4-bit  Wi n d o ws 7 0 8 
1 0). T h es e  c o m p o siti o n -b as e d  pr e di cti o n s  i n cl u d e d t h e  a s-7 0 9 
si g n e d e ntr y pr ot ot y p e (str u ct ur e wit h hi g h e st pr o b a bilit y) a n d 7 1 0 
a  br e a k d o w n  of  t h e  pr o b a biliti es  f or  e a c h  ot h er  e ntr y  pr ot o-7 1 1 
t y p e. T h e m o st pr o b a bl e cl as s is s el e ct e d as t h e fi n al pr e d i cti o n. 7 1 2 
F or e x a m pl e, t h e m o d el o ut p ut f or Cr 0. 1 2 R u 0. 8 8 Sr O 3 , w hi c h h as 7 1 3 
t h e e ntr y pr ot ot y p e G d F e O3  t y p e str u ct ur e, w o ul d h a v e a distri-7 1 4 
b uti o n a cr o ss all p ossi bl e e ntr y pr ot ot y p es. G d F e O 3  t y p e str u c-7 1 5 
t ur e h as t h e hi g h est pr o b a bilit y s o it w o ul d b e s el e ct e d a s t h e 7 1 6 
e ntr y pr ot ot y p e. T h e gr a p hi c al r e pr es e nt ati o n of t his d at a c a n b e 7 1 7 
s e e n  i n Fi g ur e  7 . F or  c o m p o u n ds wit h  m ulti pl e  cr y st al  str u c-7 1 8 
t ur es p o ssi bl e, t h e m o d el pr e di cts t h e m o st co m m o n str u ct ur e at 7 1 9 
r o o m t e m p er at ur e d u e t o t h e m o d el a n d tr ai ni n g s et h a vi n g b e e n 7 2 0 
b uilt at r o o m t e m p er at ur e.   7 2 1 
 7 2 2 
T o d et er mi n e t h e err or r a n g e of t h e m o d el, e a c h c ut off m o d el 7 2 3 
w as b uilt wit h a diff er e nt r a n d o m s e e d fi v e  s e p ar at e  ti m e s. T h e 7 2 4 
r a n g e w a s d et er mi n e d b y t h e diff er e n c e i n t h e l ar g est a n d s m all-7 2 5 
est err or. T his diff er e n c e r a n g e d fr o m  0. 5 % f or a c c ur a c y, 2 % 7 2 6 
f or r e c all, a n d 1. 8 % f or pr e cisi o n. To b e c o ns er v ati v e wit h t h e 7 2 7 
err or r a n g e, t h e l ar g est err or w a s a d o pt e d f or all  o ur p er c e nt a g e 7 2 8 
err ors  dis c u ss e d b el o w.  7 2 9 

As e x p e ct e d, as t h e mi ni m u m c ut off si z e w as r e d u c e d f or e a c h 7 3 0 
e ntr y pr ot ot y p e, fr o m 1 5 0 t o 1 0, f e w er d at a w er e a v ail a bl e a n d 7 3 1 
t h e m e a n i n cl ass err or i n cr e as e d sl o wl y. T his m e a n cl as s err or 7 3 2 
r a n g e d fr o m 2 7± 2 % t o 4 6 ± 2 % f or a mi ni m u m -bi n si z e r a n gi n g 7 3 3 
fr o m 1 5 0 t o 1 0, r es p e cti v el y. I n c o m p ari s o n, r a n d o m g u es si n g 7 3 4 
m e a n -cl a ss err or r a n g e d fr o m 9 9. 8 % t o 8 3. 3 %. If t h e al g orit h m 7 3 5 
o nl y s el e ct e d  t h e ‘ Ot h er’ c at e g or y, its m e a n cl as s err or r a n g e d 7 3 6 
9 9. 9 %  t o  8 6. 7 %.  W e  c a n  s e e  t h at  r e g ar dl e ss  of c ut off,  all 7 3 7 
s h o w e d a n o v er all err or f ar l o w er t h a n r a n d o m g u es si n g or o nl y 7 3 8 
s el e cti n g ‘ Ot h er’. Alt h o u g h  m e a n  i n -cl as s  a c c ur a c y  d es cri b e s 7 3 9 
t h e o v er all p erf or m a n c e of t h e m o d el, t h e r eli a bilit y of a pr e di c-7 4 0 
ti o n is b ett er u n d erst o o d b y e v al u ati n g t h e a c c ur a c y f or pr e di ct-7 4 1 
i n g i n di vi d u al e ntr y pr ot ot y p es. F or t h e 1 5 0 -c ut off s e cti o n, t h e 7 4 2 
l ar g est  cl as s  err or  of  t h e  e ntr y  pr ot ot y p es  w as  C a Ti O3  t y p e 7 4 3 
str u ct ur e at 5 2 % w hil e ot h ers ar e m u c h m or e a c c ur at e s u c h a s 7 4 4 
C e Al 2 G a 2  t y p e str u ct ur e a n d M g Al 2 O 4  t y p e str u ct ur e wit h cl as-7 4 5 
sifi c ati o n err or s of o nl y 1 4 % a n d 1 9 %, r es p e cti v el y. T o cl arif y, 7 4 6 
w h e n w e dis c u s s cl as sifi c ati o n err ors, w e ar e d es cri bi n g t h e p er-7 4 7 
c e nt  of  t h e  ti m e  t h e  al g orit h m  c at e g ori z e d  a  pr e di cti o n  i n  t h e 7 4 8 
wr o n g  c at e g or y.  F or  e x a m pl e,  if  t h e  al g orit h m  pr e di cts  a 7 4 9 
C a T i O3  t y p e str u ct ur e pr e di cti o n as a G d F e O3 t y p e str u ct ur e t h at 7 5 0 
w o ul d  b e  a  cl a ssifi c ati o n  err or.  A n  alt er n ati v e  m etri c  us e d  is 7 5 1 
pr e cisi o n, or o n e mi n u s t h e cl assifi c ati o n err or. O v er all t h e i n -7 5 2 
cl as s err or is s ur prisi n gl y l o w e v e n w h e n w e o nl y i n cl u d e as f e w 7 5 3 
a s  1 0  e ntr y  pr ot ot y p es  i n  tr ai ni n g  d at a  wit h  cl as s e s  s u c h  a s 7 5 4 
B a Ni O 3  t y p e str u ct ur e wit h o nl y si x e ntri es h as 1 0 0 % pr e cisi o n. 7 5 5 
H o w e v er, s o m e s p e cifi c cl as s e s wit h o nl y o n e or t w o e ntr y pr o-7 5 6 
t ot y p es pr e di cti o ns h a v e z er o pr e cisi o n. I n ot h er w or ds, w e s e e 7 5 7 
e vi d e n c e t h at w h e n t h e m o d el t hi n ks a c o m p o siti o n b el o n gs t o 7 5 8 
a gi v e n cl ass it will pr e di ct it wit h v er y g o o d pr e cisi o n b ut i n a 7 5 9 
si g nifi c a nt n u m b er of c as es w h er e o nl y o n e or t w o d at a p oi nts 7 6 0 
e xist it will j ust c all it ‘ Ot h er’.  7 6 1 

S o m e e ntr y pr ot ot y p e pr e di cti o ns ar e  m or e c o n sist e ntl y c orr e ct 7 6 2 
t h a n  ot h ers.  W h e n  t h e s e  hi g h-a c c ur a c y  pr ot ot y p es  ar e  pr e-7 6 3 
di ct e d , w e c a n h a v e hi g h c o nfi d e n c e t h at t h e pr e di cti o n is c or-7 6 4 
r e ct. If w e c o nsi d er t h e e ntr y pr ot ot y p e c ut off of 1 0 w e c a n s e e 7 6 5 
e x a m pl e s  of  t h es e  hi g h -a c c ur a c y  e ntr y  pr ot ot y p es  i n cl u di n g 7 6 6 
C e Al 2 G a 2 t y p e str u ct ur e, M g C u Al2  t y p e str u ct ur e, a n d C e Ni Si2  7 6 7 
t y p e  str u ct ur e w hi c h  all  p erf or m  at  a  pr e ci si o n  a b o v e  9 0 % 7 6 8 
w hi c h is 2 0 % a b o v e t h e a v er a g e m o d el pr e cisi o n. Si mil arl y, w e 7 6 9 
c a n  e x pr es s  d o u bt  f or  pr e di cti o ns  i n v ol vi n g  e ntr y  pr ot ot y p es 7 7 0 

th at ar e fr e q u e ntl y pr e di ct e d i n c orr e ct i n t h e m o d el. L o w -a c c u-7 7 1 
r a c y e ntr y pr ot ot y p es ar e r ar el y v al u a bl e as pr e di cti o ns, s o m e 7 7 2 
e x a m pl e s  i n cl u d e  Ti Ni Si  t y p e  str u ct ur e,  T h3 P 4  t y p e  str u ct ur e, 7 7 3 
a n d Bi F 3  t y p e str u ct ur e w hi c h s c or e d 2 0 % b el o w t h e m o d el’s 7 7 4 
a v er a g e pr e cisi o n. S o m e cl as s e s wit h v er y f e w e ntri es h a v e pr e-7 7 5 
cisi o n s of 2 0 % or l o w er. F urt h er c o nfir mi n g t h e b e n efit  of l ar g er 7 7 6 
a m o u nt s of r e pr es e nt ati v e s i n d at a s et s .  7 7 7 

Alt h o u g h t h e  a v er a g e pr e ci si o n w as  st a bl e, t h e a v er a g e r e c all 7 7 8 
dr o p p e d off st e a dil y wit h s m all e r c ut off si z e s. T h e a v er a g e r e-7 7 9 
c all r a n g e d fr o m  7 3± 2 % t o 5 4 ± 2 % s h o wi n g t h at as t h e n u m b er 7 8 0 
of cl ass e s i n cr e a s e d, t h e al g orit h ms a bilit y t o cl assif y t h e k n o w n 7 8 1 
tr ai ni n g d at a di mi ni s h e d. T his is d u e t o c ert ai n cl as s e s h a vi n g 7 8 2 
o nl y  o n e  or  t w o  e ntri es  aft er  t h e  r e m o v al  of  e x oti c  el e m e nt s . 7 8 3 
T h es e ar e us u all y c at e g ori z e d as ‘ Ot h er’ a g ai n s h o wi n g t h e n e-7 8 4 
c es sit y of cl ass es wit h m a n y e ntri es. A n o utli n e of t h e err ors is 7 8 5 
s h o w n i n Fi g ur e 6 . 7 8 6 



A c o nf usi o n m atr i x w as g e n er at e d f or e a c h m o d el. Th e c o nf u-7 8 7 
si o n m atri x f or t h e al g orit h m wit h a c ut off of 1 0 0 is s h o w n i n  7 8 8 
Fi g ur e 8 . T h e err or m atri x f or e a c h cl as s w as tr ai n e d wit h e ntr y 7 8 9 
pr ot ot y p e i m b al a n c e s i n mi n d. T his w as d o n e b y n or m ali zi n g 7 9 0 
t h e  pr e di ct e d  v al u e  b y  t h e  t ot al  n u m b er  of  pr e di cti o ns  i n  t h e 7 9 1 
cl as s. I n t his p a p er, w e will f o c us o n t h e c o nf u si o n m atri x wit h 7 9 2 
a bi n si z e of 1 0 0 d u e t o t h e l ar g e c o nf usi o n m atri x g e n er at e d f or 7 9 3 
s m all er bi n si z e s. T h e al g orit h m  wit h a c ut off of 1 0 0  s h o w e d a 7 9 4 
m e a n pr e cisi o n of 8 5 ± 2 % wit h a m e a n r e c all of 6 8 ± 2 %. I n ot h er 7 9 5 
w or ds, t h e a v er a g e a bilit y f or t h e al g orit h m t o c orr e ctl y pr e dict 7 9 6 
a c ert ai n str u ct ur e w as 8 5 ± 2 % w hil e t h e a v er a g e a bilit y f or t h e 7 9 7 
al g orit h m t o pr e di ct a tr u e p ositi v e r at e w as 6 8 ± 2 %. T o cl arif y 7 9 8 
f urt h er  t h e  i d e a  b e hi n d  r e c all  a n d  pr e cisi o n,  l et  us  l o o k  at 7 9 9 
C a Ti O 3  t y p e str u ct ur e i n t h e e ntr y pr ot ot y p e d at as et wit h a c ut-8 0 0 
off of 1 5 0. O ut of 1 6 2 g u ess e s, t h e al g orit h m cl as sifi e d C a Ti O 3  8 0 1 
t y p e str u ct ur es c orr e ctl y 1 2 3 ti m e s. T his gi v e s t h e pr e cisi o n of 8 0 2 
1 2 3/ 1 6 2  or  7 6 %.  T h e  r e c all  is  t h e  a m o u nt  of  ti m e s  a ct u al 8 0 3 
C a Ti O 3  t y p e str u ct ur es w as  cl a ssifi e d  c orr e ctl y. F or e x a m pl e, 8 0 4 
o ut of 2 5 5 k n o w n C a Ti O 3  e ntr y pr ot ot y p es o nl y 1 2 3 w er e c or-8 0 5 
r e ctl y cl assifi e d gi vi n g a r e c all of 1 2 3/ 2 5 5 or 4 8%.  8 0 6 

T o  f urt h er  u n d erst a n d  t h e  mi s cl a ssifi c ati o n  iss u es,  w e h a v e 8 0 7 
c o m p ar e d  C a Ti O 3 , L a Al O 3 , a n d  G d F e O 3 w hi c h  ar e  s h o w n  i n 8 0 8 
Fi g ur e  9 . All  l atti c es   s h o w r e m ar k a bl e  str u ct ur al  si mil ariti e s. 8 0 9 
W hil e t h e y ar e all v ari ati o n s of t h e st a n d ar d c u bi c str u ct ur e of 8 1 0 
p er o vs kit es, C a Ti O 3  a n d  G d F e O 3  ar e   dist ort e d  ort h or h o m bi c 8 1 1 
str u ct ur e s w hil e  L a Al O 3   is  a  tri g o n al  str u c t ur e. T h e  ess e nti al 8 1 2 
str u ct ur e s ar e si mil ar i n t er ms of p ol y h e dr a, b o n d dist a n c es, a n d 8 1 3 
p ol y h e dr al c o n n e cti vit y b ut v ar y i n t er ms of p ol y h e dr al tilti n g 8 1 4 
or r ot ati o n . C a Ti O 3  a n d G d F e O 3  e x p eri e n c e t his tilti n g of t h e 8 1 5 
o ct a h e dr a  d u e  t o  c al ci u m  a n d  g a d oli ni u m  b ei n g  t o o  s m all  t o 8 1 6 
f or m  t h e  c u bi c  str u ct ur e. G d F e O 3  als o  s h o w s  m or e  dist orti o n 8 1 7 
al o n g t h e c a xis f or g a d oli ni u m t h e n C a Ti O 3  d o e s wit h c al ci u m.  8 1 8 
L a Al O 3  d e vi at e s fr o m t h e i d e al c u bi c str u ct ur e b y e x p eri e n ci n g 8 1 9 
a r ot ati o n of t h e o ct a h e dr a d u e t o t h e l e n gt h of t h e al u mi n u m 8 2 0 
o x y g e n b o n d 9 8 . 8 2 1 

F ut ur e w or k w o ul d b e t o t a k e i n di vi d u al str u ct ur es t h at ar e q uit e 8 2 2 
si mil ar a n d gr o u p t h e m b y “f a mil y ” w hi c h w o ul d i n cr e as e  t h e 8 2 3 

si z e of r e pr es e nt ati v e e ntri es p er f a mil y w hil e r e d u ci n g ‘ Ot h er’ 8 2 4 
c at e g or y  p er c e nt a g e.  T his  w o ul d  h el p  s pr e a d  t h e  d at a  a cr os s 8 2 5 
m ulti pl e cl as s e s a n d cr e at e a m or e b al a n c e d tr ai ni n g s et. W e b e-8 2 6 
li e v e t his w o ul d h el p i n cr e as e r e c all i n t h e al g orit h m. Ot h er p os-8 2 7 
si bl e f ut ur e w or k w o ul d b e t o e xt e n d t his a p pr o a c h t o i d e ntif y 8 2 8 
w h at  s y nt h eti c r o ut es w o ul d r es ult i n diff er e nt str u ct ur e t y p es. 8 2 9 
Fi n di n g s p e cifi c i nf or m ati o n o n s y nt h esi s m et h o ds c a n b e a dif-8 3 0 
fi c ult pr o p os al d u e t o t h e v ast a m o u nt of r es e ar c h p a p ers usi n g 8 3 1 
diff er e nt m et h o ds t o a c hi e v e t h e s a m e g o al. H o w e v er, Ki m et 8 3 2 
al.  r e c e ntl y p u blis h e d a m a c hi n e l e ar ni n g p a p er t o c oll e ct a n d 8 3 3 
or g a ni z e t his d at a as a n i nt er esti n g a p pr o a c h t o o v er c o mi n g t hi s 8 3 4 
c h all e n g e 9 9 . H o w e v er, t h eir w or k o nl y c o v er e d s el e ct o xi d e m a-8 3 5 
t eri als a n d r e q uir e d 6 4 0, 0 0 0 p a p ers t o b uil d a l e ar ni n g m o d el. 8 3 6 
S o m e m at eri als of i nt er est m a y n ot h a v e s uffi ci e ntl y est a blis h e d 8 3 7 
lit er at ur e p u bli c ati o ns. 8 3 8 

Fi g ur e  8:  C o nf usi o n m atri x of al g orit h m wit h a c ut off siz e of 1 0 0. A p e rf e ct c o nf usi o n m atri x w o ul d h a v e all n o n -di a g o n al s e cti o ns z e r o. 
Pr e cisi o n a n d r e c all h a v e b e e n r o u n d e d t o t hr e e d e ci m al pl a c e s.  



 8 3 9 

 8 4 0 

4. C O N C L U SI O N  8 4 1 

T h e a bilit y t o pr e di ct cr y st al str u ct ur es r e m ai n s a c h all e n gi n g 8 4 2 
pr o bl e m . T h e c a p a bilit y t o e n gi n e er s p e cifi c m at eri als wit h c er-8 4 3 
t ai n pr o p erti es will r e q uir e t h e a bilit y  t o pr e di ct cr y st al str u c-8 4 4 
t ur es. C urr e ntl y, c h ar a ct eri z ati o n t e c h ni q u e s s u c h as diffr a cti o n 8 4 5 
or  s p e ctr o s c o p y  ar e  t h e  st a n d ar d f or  ass e ssi n g  a  c o m p o u n d’ s 8 4 6 
cr y st al str u ct ur e,  b ut t h es e r e q uir e pr e- m a d e p h y si c al s a m pl e t o 8 4 7 
m e as ur e.  First pri n ci pl e c al c ul ati o ns  t o pr e di ct cr y st al str u ct ur e, 8 4 8 
o n  t h e  ot h er  h a n d,  c o ul d  b e  us e d  t o  s cr e e n  m at eri als  pri or  t o 8 4 9 
s y nt h esi s. T h es e a p pr o a c h es h a v e gr o w n i n r e c e nt y e ars b ut ar e 8 5 0 
hi n d er e d b y  l o n g c o m p ut ati o n al ti m e s, li mit e d s c o p e, a n d c ost. 8 5 1 
M a c hi n e l e ar ni n g off ers a f u n d a m e nt all y n e w a p pr o a c h t h at c a n 8 5 2 
o p er at e i n c o n c ert wit h t h e e x p eri m e nt al a n d first pri n ci pl e a p-8 5 3 
pr o a c h e s m e nti o n e d  e arli er b y  r a pi dl y  off eri n g  pr o b a bilisti c 8 5 4 
pr e di cti o n s of cr y st al str u ct ur e r at h er t h a n c al c ul ati o ns.  8 5 5 

Pr e vi o us  p u bli c ati o ns  h a v e  i ntr o d u c e d  t h e  p o ssi bilit y  of  m a-8 5 6 
c hi n e l e ar ni n g -b as e d cr y st al str u ct ur e pr e di cti o ns b ut h a v e b e e n 8 5 7 
v er y li mit e d i n s c o p e.  F or e x a m pl e, pr e vi o us p u bl i c ati o n s d e alt 8 5 8 
o nl y  wit h  a  r a n g e  fr o m  3  t o  2 0 8  s p e cifi c  cr y st al  str u ct ur es . 8 5 9 
T h es e  w er e  li mit e d  t o   bi n ar y str u ct ur es ,  ter n ar y  str u ct ur es,  or  8 6 0 
H e usl er /i n v ers e H e usl er c o m p o u n ds7 3, 7 4, 7 7, 8 5 . M or e o v er, pr e vi-8 6 1 
o us w or k - b uilt m a c hi n e  l e ar ni n g  m o d els  w hi c h  o nl y i n c or p o-8 6 2 
r at e d tr ai ni n g a n d v ali d ati o n s ets li mit e d fr o m 5 5 t o 1 9 4 8 e ntri es 8 6 3 
7 3, 7 4, 7 7, 8 5 . I n c o ntr ast, c o nsi d er t h at l ar g e i n or g a ni c m at eri al d a-8 6 4 
t a b as es s u c h a s P C D or I C S D f e atur e ar o u n d a q u art er of a mil-8 6 5 
li o n  e ntri es  dis p ers e d  o v er  m or e  t h a n  1 0, 0 0 0  u ni q u e  cr y st al 8 6 6 
str u ct ur e s at r o o m t e m p er at ur e al o n e. T h er ef or e, i n t his c o ntri-8 6 7 
b uti o n w e h a v e b uilt m a c h in e l e ar ni n g m o d el s t h at n ot o nl y e x-8 6 8 
t e n d f ar b e y o n d pr e vi o us w or k b ut als o b e gi n t o a d dr es s w h at 8 6 9 
ar e  t h e  li mit ati o ns  a n d  tr a d e -offs  i n  pr e di cti n g  a n y  ar bitr ar y 8 7 0 
cr y st al str u ct ur e. T o d o s o, w e  h a v e i n c or p or at e d  2 4, 2 1 5 of t h e 8 7 1 
2 4, 9 1 3 str u ct ur e e ntri es w e o bt ai n e d fr o m t h e P e ars o n Cr y st al 8 7 2 

D at a b a s e. T h e 2 4, 2 1 5 e ntri es w er e t h e r es ult of s i m plif yi n g f e a-8 7 3 
t ur e d e v el o p m e nt as p e cts of t h e m a c hi n e l e ar ni n g pr o c es s a n d 8 7 4 
i n cl u de d  o v er 1 0, 0 0 0 u ni q u e e ntr y pr ot ot y p es . Wit h t h es e m o d-8 7 5 
els, w e e x pl or e d t h e i m pli c ati o n of m a ssi v el y i m b al a n c e d e ntr y 8 7 6 
pr ot ot y p e distri b uti o ns a n d  q u a ntif y t h e m o d el p erf or m a n c e as-8 7 7 
s o ci at e d wit h c o m pr o misi n g  m o d el  br e a d t h f or a c c ur a c y . T h e 8 7 8 
m o st n ot a bl e tr a d e -off is r e c all, w hi c h dr o p p e d  q ui c kl y wit h a 8 7 9 
r a n g e fr o m 7 3 ± 2 % t o 5 4 ± 2 % f or mi ni m u m-cl as s  si z e s r a n gi n g 8 8 0 
fr o m 1 5 0 t o 1 0, r es p e cti v el y. T h ese v al u e s dr asti c all y o ut p er-8 8 1 
f or m si m pl e  m etri cs  s u c h  as  r a n d o m  g u e s si n g,  w hi c h  h as  a 8 8 2 
m e a n -cl a ss  err or  r a n g e d  fr o m  8 3. 3 %  t o  9 9. 8 %  a n d  fi xi n g  t h e 8 8 3 
pr e di cti o n  t o  t h e  d o mi n a nt  cl as s ‘ Ot h er’,  w hi c h  r es ults  i n  a 8 8 4 
m e a n -cl a ss err or fr o m 8 6. 7 % t o 9 9. 9 %. R e d u ci n g t h e s c o p e of 8 8 5 
t h e  m o d el  h a d  littl e eff e ct  o n  a v er a g e  pr e ci si o n  or  a c c ur a c y , 8 8 6 
w hi c h w a s c o nsist e nt a cr os s all t h e al g orit h ms wit h a r a n g e of 8 8 7 
8 6 ± 2 % t o 7 9 ± 2 % a n d fr o m 9 7 ± 2 % t o 8 5 ± 2 %, r es p e cti v el y. Alt-8 8 8 
h o u g h t h e m o d el str u g gl e d t o e x h a usti v el y c a pt ur e all m e m b ers 8 8 9 
of a cr y st al str u ct ur e, p arti c ul arl y wit h d e cr e asi n g cl as s  si z e, t h e 8 9 0 
c o nsi st e ntl y hi g h pr e di cti o n a c c ur a c y is n ot a bl e.  8 9 1 

S u c c e ssf ul p erf or m a n c e i n pr e di cti n g cr y st al str u ct ur e v ali d at es 8 9 2 
t his m a c hi n e l e ar ni n g a p pr o a c h f or t h e e x pl or ati o n of c h e mi c al 8 9 3 
w hit es p a c e. W e h a v e cr e at e d a t o ol t h at r a pi dl y a n d effi ci e ntl y 8 9 4 
pr e di cts o n e of t h e criti c al f a ct ors f or p h y si c al p h e n o m e n o n i n 8 9 5 
a m at eri al. T h e o ut p ut of o ur m a c hi n e l e ar ni n g b as e d m o d el is 8 9 6 
us ef ul  t o  i nfl u e n c e  or  v ali d at e  ot h er  cr y st al  str u ct ur e  a p-8 9 7 
pr o a c h e s .  W e  s e e  p arti c ul ar  v al u e  w h e n  us e d s y n er gisti c all y 8 9 8 
wit h  ot h er m a c hi n e l e ar ni n g al g orit h ms b a s e d ar o u n d p h y si c al 8 9 9 
pr o p ert y pr e di cti o n.  9 0 0 

4. A U T H O R I N F O R M A TI O N  9 0 1 

s p ar k s @ e n g. ut a h. e d u, c orr es p o n di n g a ut h or  9 0 2 

5. A C K N O W L E D G E M E N T S  9 0 3 

T h e  a ut h ors  gr at ef ull y  a c k n o wl e d g e  s u p p ort  fr o m  t h e  N S F 9 0 4 
C A R E E R A w ar d D M R 1 6 5 1 6 6 8. S p e ci al t h a n ks t o A nt o n O. 9 0 5 
Oli y n y k f or his as sist a n c e i n f e at ur e cr e ati o n a n d c o u ns elli n g as 9 0 6 
w ell as Br y c e M er e di g  a n d C hrist o p h er H. B or g  f r o m Cit ri n e 9 0 7 
I nf or m ati c s f or h el pf ul dis c u ssi o ns a n d i nsi g ht.  9 0 8 

1.  G ur e vi c h, A., C h all e n g es a n d o p p ort u niti es 9 0 9 

f or a p pli c ati o ns of u n c o n v e nti o n al s u p er c o n d u ct or s. 9 1 0 

A n n u. R e v. C o n d e n s. M att er P h ys. 2 0 1 4,  5  ( 1), 3 5-5 6.  9 1 1 

2.  F olt y n, S.; Ci v al e, L.; M a c M a n us -Dris c oll, J.; 9 1 2 

Ji a, Q.; Mai or o v, B.; W a n g, H.; M al e y, M., M at eri al s 9 1 3 

s ci e n c e c h all e n g es f or hi g h -t e m p er at ur e 9 1 4 

s u p er c o n d u cti n g wir e. N at ur e m at eri als 2 0 0 7,  6  ( 9), 9 1 5 

6 3 1 -6 4 2.  9 1 6 

3.  T ar a s c o n, J. -M.; Ar m a n d, M., Is s u es a n d 9 1 7 

c h all e n g es f a ci n g r e c h ar g e a bl e lit hi u m b att eri es. 9 1 8 

N at ur e 2 0 0 1,  4 1 4  ( 68 6 1), 3 5 9 -3 6 7.  9 1 9 

4.  T ar a s c o n, J. -M., K e y c h all e n g es i n f ut ur e Li -9 2 0 

b att er y r es e ar c h. P hil os o p hi c al Tr a ns a cti o ns of t h e 9 2 1 

R o y al S o ci et y of L o n d o n A: M at h e m ati c al, P h ysi c al 9 2 2 

a n d E n gi n e eri n g S ci e n c es 2 0 1 0,  3 6 8  ( 1 9 2 3), 3 2 2 7-9 2 3 

3 2 4 1.  9 2 4 

5.  M ori, D.; Hir o s e, K., R e c e nt c h all e n g es of 9 2 5 

h y dr o g e n st or a g e t e c h n ol o gi es f or f u el c ell v e hi cl es. 9 2 6 

I nt er n ati o n al j o ur n al of h y dr o g e n e n er g y 2 0 0 9,  3 4  9 2 7 

( 1 0), 4 5 6 9-4 5 7 4.  9 2 8 

Fi g ur e  9 :  C o m p aris o n  of  mis cl assifi c ati o n  of  G d F e O3  wit h 
C a Ti O 3  a n d L a Al O 3 . C al ci u m, g a d oli ni u m, a n d l a nt h a n u m ar e 
r e pr e s e nt e d i n gr e e n. Tit a ni u m, ir o n, a n d al u mi n u m ar e r e pr e-
s e nt e d as bl u e. O x y g e n is r e pr e s e nt e d as r e d.  

 



6.  S h a o, Y.; Yi n, G.; W a n g, Z.; G a o, Y., Pr ot o n 9 2 9 

e x c h a n g e m e m br a n e f u el c ell fr o m l o w t e m p er at ur e 9 3 0 

t o hi g h t e m p er at ur e: m at eri al c h all e n g es. J o ur n al of 9 3 1 

P o w er S o ur c e s 2 0 0 7,  1 6 7  ( 2), 2 3 5-2 4 2.  9 3 2 

7.  K är k ä s, M. D.; Å k er m ar k, B., W at er o xi d ati o n 9 3 3 

u si n g e art h -a b u n d a nt tr a n siti o n m et al c at al y sts: 9 3 4 

o p p ort u niti es a n d c h all e n g es. D alt o n Tr a ns a cti o n s 9 3 5 

2 0 1 6,  4 5  ( 3 7), 1 4 4 2 1-1 4 4 6 1.  9 3 6 

8.  K a n er, R. B.; Gil m a n, J. J.; T ol b ert, S. H., 9 3 7 

D e si g ni n g s u p er h ar d m at eri als. S ci e n c e 2 0 0 5,  3 0 8  9 3 8 

( 5 7 2 6), 1 2 6 8-1 2 6 9.  9 3 9 

9.  Z h a o, Z.; X u, B.; Ti a n, Y., R e c e nt a d v a n c es i n 9 4 0 

s u p er h ar d m at eri als. A n n u al R e vi e w of M at eri als 9 4 1 

R es e ar c h 2 0 1 6,  4 6 , 3 8 3-4 0 6.  9 4 2 

1 0.  B a b c o c k, E., W H A T I S V U L C A NI Z A TI O N ? 9 4 3 

I n d ustri al & E n gi n e eri n g C h e mistr y 1 9 3 9,  3 1  ( 1 0), 9 4 4 

1 1 9 6 -1 1 9 9.  9 4 5 

1 1.  G arr ett, A. B., T h e fl a s h of g e ni u s . V a n 9 4 6 

N o str a n d: 1 9 6 3.  9 4 7 

1 2.  B a e k el a n d, L., T h e B a k eli z er: N ati o n al 9 4 8 

M u s e u m of A m eri c a n Hist or y, S mit hs o ni a n 9 4 9 

I n stit uti o n: a N ati o n al Histori c C h e mi c al L a n d m ar k, 9 5 0 

N o v e m b er 9, 1 9 9 3. A m eri c a n C h e mi c al S o ci et y: 1 9 9 3.  9 5 1 

1 3.  B all, P., C h e mistr y: P er ki n, t h e m a u v e m a k er. 9 5 2 

N at ur e 2 0 0 6,  4 4 0  ( 7 0 8 3), 4 2 9-4 2 9.  9 5 3 

1 4.  C h a m p a g n e, C., S er e n di pit y, S u p er Gl u e a n d 9 5 4 

S ur g er y: C y a n o a cr yl at es a s H e m o st ati c Ai ds i n t h e 9 5 5 

Vi et n a m W ar. 2 0 0 9 . 9 5 6 

1 5.  T h e I n v e nt or of S a c c h ari n e. M u n n & C o: 9 5 7 

S ci e ntifi c A m eri c a n, 1 8 8 6; V ol. L V, p 3 6.  9 5 8 

1 6.  S h a pir o, M.; R e e d, C.; K or s m e y er, R., 9 5 9 

R e m o v al of Triti u m fr o m t h e M olt e n S alt Br e e d er 9 6 0 

R e a ct or F u el. O R N L -MI T -1 1 7 1 9 7 0 . 9 6 1 

1 7.  P at el, P., M at eri als G e n o m e I niti ati v e a n d 9 6 2 

e n er g y. M R S B ull eti n 2 0 1 1,  3 6  ( 1 2), 9 6 4-9 6 6.  9 6 3 

1 8.  S es h a dri, R.; S p ar ks, T. D., P er s p e cti v e: 9 6 4 

I nt er a cti v e m at eri al pr o p ert y d at a b a s es t hr o u g h 9 6 5 

a g gr e g ati o n of lit er at ur e d at a. A P L M at eri al s 2 0 1 6,  4  9 6 6 

( 5), 0 5 3 2 0 6. 9 6 7 

1 9.  S a n gi d, M. D.; M atli k, J. F. , A N A L Y SI S A b ett er 9 6 8 

w a y t o e n gi n e er a er o s p a c e c o m p o n e nt s. A E R O S P A C E 9 6 9 

A M E RI C A 2 0 1 6,  5 4  ( 3), 4 0-4 3.  9 7 0 

2 0.  Fi n k, P. J.; Mill er, J. L.; K o nit z er, D. G., 9 7 1 

R h e ni u m r e d u cti o n — all o y d esi g n usi n g a n 9 7 2 

e c o n o mi c all y str at e gi c el e m e nt. J O M 2 0 1 0,  6 2  ( 1), 9 7 3 

5 5 -5 7.  9 7 4 

2 1.  J o o st, W. J., R e d u ci n g v e hi cl e w ei g ht a n d 9 7 5 

i m pr o vi n g U S e n er g y effi ci e n c y usi n g i nt e gr at e d 9 7 6 

c o m p ut ati o n al m at eri als e n gi n e eri n g. J o m 2 0 1 2,  6 4  9 7 7 

( 9), 1 0 3 2-1 0 3 8.  9 7 8 

2 2.  Ri e g er, T.; G a z d a g, S.; Pr a hl, U.; M o kr o v, O.; 9 7 9 

R o s sit er, E.; R eis g e n, U., Si m ul ati o n of w el di n g a n d 9 8 0 

di st o rti o n i n s hi p b uil di n g. A d v a n c e d E n gi n e eri n g 9 8 1 

M at eri al s 2 0 1 0,  1 2  ( 3), 1 5 3-1 5 7.  9 8 2 

2 3.  P a uli n g, L., T h e pri n ci pl es d et er mi ni n g t h e 9 8 3 

str u ct ur e of c o m pl e x i o ni c cr y st als. J o ur n al of t h e 9 8 4 

a m eri c a n c h e mi c al s o ci et y 1 9 2 9,  5 1  ( 4), 1 0 1 0-1 0 2 6.  9 8 5 

2 4.  S c h ö n, J. C.; J a ns e n, M., Fir st St e p T o w ar ds 9 8 6 

Pl a n ni n g of S y nt h es es i n S oli d -St at e C h e mistr y: 9 8 7 

D et er mi n ati o n of Pr o misi n g Str u ct ur e C a n di d at es b y 9 8 8 

Gl o b al O pti mi z ati o n. A n g e w a n dt e C h e mi e 9 8 9 

I nt er n ati o n al E diti o n 1 9 9 6,  3 5  ( 1 2), 1 2 8 6-1 3 0 4.  9 9 0 

2 5.  Vill ar s, P., A t hr e e -di m e nsi o n al str u ct ur al 9 9 1 

st a bilit y di a gr a m f or 9 9 8 bi n ar y A B i nt er m et alli c 9 9 2 

c o m p o u n d s. J o ur n al of t h e L ess C o m m o n M et al s 9 9 3 

1 9 8 3,  9 2  ( 2), 2 1 5-2 3 8.  9 9 4 

2 6.  Vill ar s, P., A t hr e e -di m e nsi o n al str u ct ur al 9 9 5 

st a bilit y di a gr a m f or 1 0 1 1 bi n ar y A B 2 i nt er m et alli c 9 9 6 

c o m p o u n d s: II. J o ur n al of t h e L es s C o m m o n M et als 9 9 7 

1 9 8 4,  9 9  ( 1), 3 3-4 3.  9 9 8 

2 7.  Vill ar s, P., A s e mi e m piri c al a p pr o a c h t o t h e 9 9 9 

pr e di cti o n of c o m p o u n d f or m ati o n f or 3 4 8 6 bi n ar y 1 0 0 0 

all o y s y st e ms. J o ur n al of t h e L ess C o m m o n M et als 1 0 0 1 

1 9 8 5,  1 0 9  ( 1), 9 3-1 1 5.  1 0 0 2 

2 8.   Vill ars, P., A s e mi e m piri c al a p pr o a c h t o t h e 1 0 0 3 

pr e di cti o n of c o m p o u n d f or m ati o n f or 9 6 4 4 6 t er n ar y 1 0 0 4 

all o y s y st e ms: II. J o ur n al of t h e L ess C o m m o n M et als 1 0 0 5 

1 9 8 6,  1 1 9  ( 1), 1 7 5-1 8 8.  1 0 0 6 

2 9.  W o o dl e y, S. M.; C atl o w, R., Cr yst al str u ct ur e 1 0 0 7 

pr e di cti o n fr o m fir st pri n ci pl es. N at ur e m at eri al s 1 0 0 8 

2 0 0 8,  7  ( 1 2), 9 3 7-9 4 6.  1 0 0 9 

3 0.  J o n es, R. O., D e nsit y f u n cti o n al t h e or y: Its 1 0 1 0 

ori gi n s, ri s e t o pr o mi n e n c e, a n d f ut ur e. R e vi e ws of 1 0 1 1 

m o d er n p h ysi cs 2 0 1 5,  8 7  ( 3), 8 9 7. 1 0 1 2 

3 1.  Fi s c h er, C. C.; Ti b b etts, K. J.; M or g a n, D.; 1 0 1 3 

C e d er, G., Pr e di cti n g cr yst al st r u ct ur e b y m er gi n g 1 0 1 4 

d at a mi ni n g wit h q u a nt u m m e c h a ni cs. N at ur e 1 0 1 5 

m at eri al s 2 0 0 6,  5  ( 8), 6 4 1-6 4 6.  1 0 1 6 

3 2.  J ai n, A.; S hi n, Y.; P er s s o n, K. A., 1 0 1 7 

C o m p ut ati o n al pr e di cti o ns of e n er g y m at eri als usi n g 1 0 1 8 

d e n sit y f u n cti o n al t h e or y. N at ur e R e vi e ws M at eri als 1 0 1 9 

2 0 1 6,  1 , 1 5 0 0 4. 1 0 2 0 

3 3 . O n g, S. P.; A n dr e us si, O.; W u, Y.; M ar z ari, N.; 1 0 2 1 

C e d er, G., El e ctr o c h e mi c al wi n d o w s of r o o m -1 0 2 2 

t e m p er at ur e i o ni c li q ui ds fr o m m ol e c ul ar d y n a mi cs 1 0 2 3 

a n d d e n sit y f u n cti o n al t h e or y c al c ul ati o ns. C h e mi str y 1 0 2 4 

of M at eri als 2 0 1 1,  2 3  ( 1 1), 2 9 7 9-2 9 8 6.  1 0 2 5 

3 4.  H a uti er, G.; Fi s c h er, C. C.; J ai n, A.; M u ell er, 1 0 2 6 

T.; C e d er, G., Fi n di n g n at ur e’ s mis si n g t er n ar y o xi d e 1 0 2 7 

c o m p o u n d s u si n g m a c hi n e l e ar ni n g a n d d e nsit y 1 0 2 8 

f u n cti o n al t h e or y. C h e mi str y of M at eri al s 2 0 1 0,  2 2  1 0 2 9 

( 1 2), 3 7 6 2-3 7 6 7.  1 0 3 0 

3 5.  K a n g, K.; M e n g, Y. S.; Br é g er, J.; Gr e y, C. P.; 1 0 3 1 

C e d er , G., El e ctr o d es wit h hi g h p o w er a n d hi g h 1 0 3 2 



c a p a cit y f or r e c h ar g e a bl e lit hi u m b att eri es. S ci e n c e 1 0 3 3 

2 0 0 6,  3 1 1  ( 5 7 6 3), 9 7 7-9 8 0.  1 0 3 4 

3 6.  A n a s ori, B.; Xi e, Y.; B ei d a g hi, M.; L u, J.; 1 0 3 5 

H o sl er, B. C.; H ult m a n, L.; K e nt, P. R.; G o g otsi, Y.; 1 0 3 6 

B ar s o u m, M. W., T w o -di m e nsi o n al,  or d er e d, d o u bl e 1 0 3 7 

tr a n siti o n m et als c ar bi d es ( M X e n es). A c s N a n o 2 0 1 5,  1 0 3 8 

9  ( 1 0), 9 5 0 7-9 5 1 6.  1 0 3 9 

3 7.  S h ar m a, V.; W a n g, C.; L or e n zi ni, R. G.; M a, R.; 1 0 4 0 

Z h u, Q.; Si n k o vits, D. W.; Pil a ni a, G.; O g a n o v, A. R.; 1 0 4 1 

K u m ar, S.; S ot zi n g, G. A., R ati o n al d esi g n of all 1 0 4 2 

or g a ni c p ol y m er di el e ctri cs. N at ur e c o m m u ni c ati o n s 1 0 4 3 

2 0 1 4,  5 , 4 8 4 5. 1 0 4 4 

3 8.  Y a n, J.; G or ai, P.; Orti z, B.; Mill er, S.; B ar n ett, 1 0 4 5 

S. A.; M a s o n, T.; St e v a n o vi ć, V.; T o b er er, E. S., 1 0 4 6 

M at eri al d es cri pt or s f or pr e di cti n g t h er m o el e ctri c 1 0 4 7 

p erf or m a n c e. E n er g y & E n vir o n m e nt al S ci e n c e 2 0 1 5,  1 0 4 8 

8  ( 3), 9 8 3-9 9 4.  1 0 4 9 

3 9.  Z h u, H.; H a uti er, G.; A y d e mir, U.; Gi b bs, Z. 1 0 5 0 

M.; Li, G.; B aj aj, S.; P ö hls, J. -H.; Br o b er g, D.; C h e n, W.; 1 0 5 1 

J ai n, A., C o m p ut ati o n al a n d e x p eri m e nt al 1 0 5 2 

i n v esti g ati o n of T m A g T e 2 a n d X Y Z 2 c o m p o u n ds, a 1 0 5 3 

n e w gr o u p of t h er m o el e ctri c m at eri a ls i d e ntifi e d b y 1 0 5 4 

fir st-pri n ci pl e s hi g h -t hr o u g h p ut s cr e e ni n g. J o ur n al of 1 0 5 5 

M at eri al s C h e mistr y C 2 0 1 5,  3  ( 4 0), 1 0 5 5 4-1 0 5 6 5.  1 0 5 6 

4 0.  M a d s e n, G. K., A ut o m at e d s e ar c h f or n e w 1 0 5 7 

t h er m o el e ctri c m at eri als: t h e c a s e of Li Z n S b. J o ur n al 1 0 5 8 

of t h e A m eri c a n C h e mi c al S o ci et y 2 0 0 6 , 1 2 8  ( 3 7), 1 0 5 9 

1 2 1 4 0 -1 2 1 4 6.  1 0 6 0 

4 1.  K ol m o g or o v, A.; S h a h, S.; M ar gi n e, E.; Bi al o n, 1 0 6 1 

A.; H a m m er s c h mi dt, T.; Dr a ut z, R., N e w 1 0 6 2 

s u p er c o n d u cti n g a n d s e mi c o n d u cti n g F e -B 1 0 6 3 

c o m p o u n d s pr e di ct e d wit h a n a b i niti o e v ol uti o n ar y 1 0 6 4 

s e ar c h. P h y si c al r e vi e w l ett ers 2 0 1 0,  1 0 5  ( 2 1), 1 0 6 5 

2 1 7 0 0 3.  1 0 6 6 

4 2.  Li, Y.; H a o, J.; Li u, H.; Li, Y.; M a, Y., T h e 1 0 6 7 

m et alli z ati o n a n d s u p er c o n d u cti vit y of d e ns e 1 0 6 8 

h y dr o g e n s ulfi d e. T h e J o ur n al of c h e mi c al p h y si cs 1 0 6 9 

2 0 1 4,  1 4 0  ( 1 7), 1 7 4 7 1 2. 1 0 7 0 

4 3.  Y a n, F.; Z h a n g, X.; Y o n g g a n g, G. Y.; Y u, L.; 1 0 7 1 

N a g ar aj a, A.; M a s o n, T. O.; Z u n g er, A., D esi g n a n d 1 0 7 2 

di s c o v er y of a n o v el h alf -H e usl er tr a ns p ar e nt h ol e 1 0 7 3 

c o n d u ct or m a d e of all -m et alli c h e a v y el e m e nts. 1 0 7 4 

N at ur e c o m m u ni c ati o ns 2 0 1 5,  6 . 1 0 7 5 

4 4.  Gr e el e y, J.; J ar a mill o, T. F.; B o n d e, J.; 1 0 7 6 

C h or k e n d orff, I.; N ør s k o v, J. K., C o m p ut ati o n al hi g h -1 0 7 7 

t hr o u g h p ut s cr e e ni n g of el e ctr o c at al yti c m at eri als f or 1 0 7 8 

h y dr o g e n e v ol uti o n. N at ur e m at eri al s 2 0 0 6,  5  ( 1 1), 1 0 7 9 

9 0 9 -9 1 3.  1 0 8 0 

4 5.  L ej a e g h er e, K.; Bi hl m a y er, G.; Bj ör k m a n, T.; 1 0 8 1 

Bl a h a, P.; Bl ü g el, S.; Bl u m, V.; C alist e, D.; C a st elli, I. E.; 1 0 8 2 

Cl ar k, S. J.; D al C or s o, A., R e pr o d u ci bilit y i n d e nsit y 1 0 8 3 

f u n cti o n al t h e or y c al c ul ati o ns of s oli ds. S ci e n c e 2 0 1 6,  1 0 8 4 

3 5 1  ( 6 2 8 0), a a d 3 0 0 0. 1 0 8 5 

4 6.  Pitt a w a y, F.; P a z -B or b ó n, L. O.; J o h nst o n, R. 1 0 8 6 

L.; Ar sl a n, H.; F err a n d o, R.; M ott et, C.; B ar c ar o, G.; 1 0 8 7 

F ort u n elli, A., T h e or eti c al st u di es of p all a di u m − g ol d 1 0 8 8 

n a n o cl u st er s: P d − A u cl ust er s wit h u p t o 5 0 at o ms. 1 0 8 9 

T h e J o ur n al of P h ysi c al C h e mistr y C 2 0 0 9,  1 1 3  ( 2 1), 1 0 9 0 

9 1 4 1 -9 1 5 2.  1 0 9 1 

4 7.  S h a o, G. -F.; T u, N. -N.; Li u, T. -D.; X u, L. -Y.; 1 0 9 2 

W e n, Y. -H., Str u ct ur al st u di es of A u – P d bi m et alli c 1 0 9 3 

n a n o p arti cl es b y a g e n eti c al g orit h m m et h o d. P h y si c a 1 0 9 4 

E: L o w -di m e n si o n al S yst e m s a n d N a n ostr u ct ur e s 1 0 9 5 

2 0 1 5,  7 0 , 1 1-2 0.  1 0 9 6 

4 8.  S w a m y, V.; G al e, J. D.; D u br o vi ns k y, L., 1 0 9 7 

At o mi sti c si m ul ati o n of t h e cr y st al str u ct ur es a n d 1 0 9 8 

b ul k m o d uli of Ti O 2 p ol y m or p hs. J o ur n al of P h ysi cs 1 0 9 9 

a n d C h e mistr y of S oli d s 2 0 0 1,  6 2  ( 5), 8 8 7-8 9 5.  1 1 0 0 

4 9.  H arri s, K. J.; F o st er, J. M.; T es s ar o, M. Z.; 1 1 0 1 

Ji a n g, M.; Y a n g, X.; W u, Y.; Pr ot a s, B.; G o w ar d, G. R., 1 1 0 2 

Str u ct ur e S ol uti o n of M et al -O xi d e Li B att er y 1 1 0 3 

C at h o d es fr o m Si m ul at e d A n n e ali n g a n d Lit hi u m 1 1 0 4 

N M R S p e ctr o s c o p y. C h e mi str y of M at eri als 2 0 1 7 . 1 1 0 5 

5 0.  N a s erif ar, S.; Z y bi n, S.; Y e, C. -C.; G o d d ar d III, 1 1 0 6 

W. A., Pr e di cti o n of str u ct ur es a n d pr o p erti es of 2, 4, 1 1 0 7 

6- tri a mi n o-1, 3, 5 -tri a zi n e-1, 3, 5 -tri o xi d e ( M T O) a n d 1 1 0 8 

2, 4, 6 -tri nitr o-1, 3, 5 -tri a zi n e-1, 3, 5 -tri o xi d e 1 1 0 9 

( M T O 3 N) gr e e n e n er g eti c m at eri als fr o m D F T a n d 1 1 1 0 

R e a x F F m ol e c ul ar m o d eli n g. J o ur n al of M at eri al s 1 1 1 1 

C h e mistr y A 2 0 1 6,  4  ( 4), 1 2 6 4-1 2 7 6.  1 1 1 2 

5 1.  Kir k p atri c k, S.; G el att, C. D.; V e c c hi, M. P., 1 1 1 3 

O pti mi z ati o n b y si m ul at e d a n n e ali n g. s ci e n c e 1 9 8 3,  1 1 1 4 

2 2 0  ( 4 5 9 8), 6 7 1-6 8 0.  1 1 1 5 

5 2.  A z e n c ott, R., Si m ul at e d a n n e ali n g: 1 1 1 6 

p ar all eli z ati o n t e c h ni q u es . Wil e y-I nt er s ci e n c e: 1 9 9 2; 1 1 1 7 

V ol. 2 7.  1 1 1 8 

5 3.  I n g b er, L., Si m ul at e d a n n e ali n g: Pr a cti c e 1 1 1 9 

v er s u s t h e or y. M at h e m ati c al a n d c o m p ut er 1 1 2 0 

m o d elli n g 1 9 9 3,  1 8  ( 1 1), 2 9-5 7.  1 1 2 1 

5 4.  B ertsi m a s, D.; Tsitsi klis, J., Si m ul at e d 1 1 2 2 

a n n e ali n g. St atisti c al s ci e n c e 1 9 9 3,  8  ( 1), 1 0-1 5.  1 1 2 3 

5 5.  Ll o y d, L. D.; J o h nst o n, R. L.; S al hi, S., 1 1 2 4 

Str at e gi es f or i n cr e a si n g t h e effi ci e n c y of a g e n eti c 1 1 2 5 

al g orit h m f or t h e str u ct ur al o pti mi z ati o n of n a n o all o y 1 1 2 6 

cl u st er s. J o ur n al of c o m p ut ati o n al c h e mistr y 2 0 0 5,  2 6  1 1 2 7 

( 1 0), 10 6 9 -1 0 7 8.  1 1 2 8 

5 6.  Si n g h, A. K.; R e v ar d, B. C.; R a m a n at h a n, R.; 1 1 2 9 

A s ht o n, M.; T a v a z z a, F.; H e n ni g, R. G., G e n eti c 1 1 3 0 

al g orit h m pr e di cti o n of t w o -di m e nsi o n al gr o u p -I V 1 1 3 1 

di o xi d es f or di el e ctri cs. P h y si c al R e vi e w B 2 0 1 7,  9 5  1 1 3 2 

( 1 5), 1 5 5 4 2 6. 1 1 3 3 

5 7.  Tri m ar c hi, G.; Fr e e m a n, A. J.; Z u n g er, A., 1 1 3 4 

Pr e di cti n g st a bl e st oi c hi o m etri es of c o m p o u n ds vi a 1 1 3 5 

e v ol uti o n ar y gl o b al s p a c e -gr o u p o pti mi z ati o n. 1 1 3 6 

P h ysi c al R e vi e w B 2 0 0 9,  8 0  ( 9), 0 9 2 1 0 1. 1 1 3 7 



5 8.  W u, S.; Ji, M.; W a n g, C. -Z.; N g u y e n, M. C.; 1 1 3 8 

Z h a o, X.; U m e m ot o, K.; W e nt z c o vit c h, R.; H o, K. -M., 1 1 3 9 

A n a d a pti v e g e n eti c al g orit h m f or cr y st al str u ct ur e 1 1 4 0 

pr e di cti o n. J o ur n al of P h ysi cs: C o n d e n s e d M att er 1 1 4 1 

2 0 1 3,  2 6  ( 3), 0 3 5 4 0 2. 1 1 4 2 

5 9.  K u m ar, M.; H usi a n, M.; U pr eti, N.; G u pt a, D., 1 1 4 3 

G e n eti c al g orit h m: R e vi e w a n d a p pli c ati o n. 1 1 4 4 

I nt er n ati o n al J o ur n al of I nf or m ati o n T e c h n ol og y a n d 1 1 4 5 

K n o wl e d g e M a n a g e m e nt 2 0 1 0,  2  ( 2), 4 5 1-4 5 4.  1 1 4 6 

6 0.  P h a m, D.; K ar a b o g a, D., I nt elli g e nt 1 1 4 7 

o pti mis ati o n t e c h ni q u es: g e n eti c al g orit h ms, t a b u 1 1 4 8 

s e ar c h, si m ul at e d a n n e ali n g a n d n e ur al n et w or ks . 1 1 4 9 

S pri n g er S ci e n c e & B usi n e s s M e di a: 2 0 1 2.  1 1 5 0 

6 1.  Fr olts o v, V. A.; R e ut e r, K., R o b ust n es s of ‘ c ut 1 1 5 1 

a n d s pli c e’ g e n eti c al g orit h ms i n t h e str u ct ur al 1 1 5 2 

o pti mi z ati o n of at o mi c cl u st er s. C h e mi c al P h ysi c s 1 1 5 3 

L ett ers 2 0 0 9,  4 7 3  ( 4-6), 3 6 3 -3 6 6.  1 1 5 4 

6 2.  Br g o c h, J.; H er m us, M., Pr e s s ur e - St a bili z e d 1 1 5 5 

Ir 3– i n a S u p er c o n d u cti n g P ot a s si u m Iri di d e. T h e 1 1 5 6 

J our n al of P h ysi c al C h e mistr y C 2 0 1 6,  1 2 0  ( 3 6), 1 1 5 7 

2 0 0 3 3 -2 0 0 3 9.  1 1 5 8 

6 3.  Mi a o, M. -s.; W a n g, X. -l.; Br g o c h, J.; S p er a, F.; 1 1 5 9 

J a c ks o n, M. G.; Kr es s e, G.; Li n, H.-q., A ni o ni c 1 1 6 0 

c h e mi str y of n o bl e g a s es: f or m ati o n of M g – N G ( N G = 1 1 6 1 

X e, Kr, Ar) c o m p o u n ds u n d er pr es s ur e. J o ur n al of t h e 1 1 6 2 

A m eri c a n C h e mi c al S o ci et y 2 0 1 5,  1 3 7  ( 4 4), 1 4 1 2 2-1 1 6 3 

1 4 1 2 8.  1 1 6 4 

6 4.  O g a n o v, A. R.; Gl a s s, C. W.; O n o, S., Hi g h -1 1 6 5 

pr es s ur e p h a s es of C a C O 3: cr yst al str u ct ur e 1 1 6 6 

pr e di cti o n a n d e x p eri m e nt. E art h a n d Pl a n et ar y 1 1 6 7 

S ci e n c e L ett ers 2 0 0 6,  2 4 1  ( 1-2), 9 5 -1 0 3.  1 1 6 8 

6 5.  M orri s, A. J.; Gr e y, C.; Pi c k ar d, C. J., 1 1 6 9 

T h er m o d y n a mi c all y st a bl e lit hi u m sili ci d es a n d 1 1 7 0 

g er m a ni d es fr o m d e nsit y f u n cti o n al t h e or y 1 1 7 1 

c al c ul ati o n s. P h ysi c al R e vi e w B 2 0 1 4,  9 0  ( 5), 0 5 4 1 1 1. 1 1 7 2 

6 6.  S e e, K. A.; L es k es, M.; Griffi n, J. M.; Britt o, S.; 1 1 7 3 

M att h e w s, P. D.; E ml y, A.; V a n d er V e n, A.; Wri g ht, D. 1 1 7 4 

S.; M orri s, A. J.; Gr e y, C. P., A b I niti o Str u ct ur e S e ar c h 1 1 7 5 

a n d i n Sit u 7 Li N M R St u di e s of Dis c h ar g e Pr o d u cts i n 1 1 7 6 

t h e Li– S B att er y S y st e m. J o ur n al of t h e A m eri c a n 1 1 7 7 

C h e mi c al S o ci et y 2 0 1 4,  1 3 6  ( 4 6), 1 6 3 6 8-1 6 3 7 7.  1 1 7 8 

6 7.  C urt ar ol o, S.; M o r g a n, D.; P er s s o n, K.; 1 1 7 9 

R o d g er s, J.; C e d er, G., Pr e di cti n g cr yst al str u ct ur es 1 1 8 0 

wit h d at a mi ni n g of q u a nt u m c al c ul ati o ns. P h ysi c al 1 1 8 1 

r e vi e w l ett ers 2 0 0 3,  9 1  ( 1 3), 1 3 5 5 0 3. 1 1 8 2 

6 8.  B ati st a, G. E.; M o n ar d, M. C., A n a n al ysi s of 1 1 8 3 

f o ur mi s si n g d at a tr e at m e nt m et h o ds f or s u p er vis e d 1 1 8 4 

l e ar ni n g. A p pli e d artifi ci al i nt elli g e n c e 2 0 0 3,  1 7  ( 5-6), 1 1 8 5 

5 1 9 -5 3 3.  1 1 8 6 

6 9.  H a sti e, T.; Ti b s hir a ni, R.; Fri e d m a n, J., T h e 1 1 8 7 

El e m e nt s of St atisti c al L e ar ni n g . S e c o n d Editi o n e d.; 1 1 8 8 

S pri n g er N e w Y or k: N e w Y or k, N Y, 2 0 0 9.  1 1 8 9 

7 0.  A., R. N.; G., W. D., P h o n o n Tr a ns p ort i n 1 1 9 0 

A s y m m etri c S a wt o ot h N a n o wir es. A S M E -J S M E 1 1 9 1 

T h er m al E n gi n e eri n g J oi nt C o nf er e n c e, M ar c h 1 3 -1 7, 1 1 9 2 

2 0 1 0.  1 1 9 3 

7 1.  M er e di g, B.; A gr a w al, A.; Kir kli n, S.; S a al, J. E.; 1 1 9 4 

D o a k,  J.; T h o m ps o n, A.; Z h a n g, K.; C h o u d h ar y, A.; 1 1 9 5 

W ol v ert o n, C., C o m bi n at ori al s cr e e ni n g f or n e w 1 1 9 6 

m at eri al s i n u n c o nstr ai n e d c o m p o siti o n s p a c e wit h 1 1 9 7 

m a c hi n e l e ar ni n g. P h ysi c al R e vi e w B 2 0 1 4,  8 9  ( 9), 1 1 9 8 

0 9 4 1 0 4.  1 1 9 9 

7 2.  C arr et e, J.; Li, W.; Mi n g o, N.; W a n g, S.; 1 2 0 0 

C urt ar ol o,  S., Fi n di n g u n pr e c e d e nt e dl y l o w -t h er m al-1 2 0 1 

c o n d u cti vit y h alf -H e usl er s e mi c o n d u ct or s vi a hi g h -1 2 0 2 

t hr o u g h p ut m at eri als m o d eli n g. P h ysi c al R e vi e w X 1 2 0 3 

2 0 1 4,  4  ( 1), 0 1 1 0 1 9. 1 2 0 4 

7 3.  Oli y n y k, A. O.; A nt o n o, E.; S p ar ks, T. D.; 1 2 0 5 

G h a d b ei gi, L.; G a ult ois, M. W.; M er e di g, B.; M ar , A., 1 2 0 6 

Hi g h- t hr o u g h p ut m a c hi n e-l e ar ni n g-dri v e n s y nt h esis 1 2 0 7 

of f ull -H e u sl er c o m p o u n ds. C h e mi str y of M at eri als 1 2 0 8 

2 0 1 6,  2 8  ( 2 0), 7 3 2 4-7 3 3 1.  1 2 0 9 

7 4.  B al a c h a n dr a n, P. V.; T h eil er, J.; R o n di n elli, J. 1 2 1 0 

M.; L o o k m a n, T., M at eri als pr e di cti o n vi a 1 2 1 1 

cl a s sifi c ati o n l e ar ni n g. S ci e ntifi c r e p ort s 2 0 1 5,  5 . 1 2 1 2 

7 5.  Cl ar k e, B.; F o k o u e, E.; Z h a n g, H. H., Pri n ci pl e s 1 2 1 3 
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