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El e ctr o ni c  Str u ct ur e  ( 2 02 0 )  # # # # # # R o a d  m a p  

S e cti o n   1   –   U si n g   m  a c hi n e  l e ar ni n g   t o  a c c el er at e  c o  m p ut ati o n al    m at eri al s  
d e si g n  
H e at h er J.  K uli k , D e p art  m e nt  of  C h e  mi c al  E n gi n e eri n g,   M ass a c h us etts I nstit ut e 
of  T e c h n ol o g y,  C a  m bri d g e,   M A  0 2 1 3 9  
St at u s  

C o  m p ut ati o n al   m at eri als  dis c o v er y  eff orts   wit h  d e nsit y f u n cti o n al t h e or y ( D F T ) a n d   m a c hi n e l e ar ni n g  

(  M L)  h a v e    m at ur e d  i n  t h e   p ast   d e c a d e .    H er e,  I  f o c us   o n  o p e n -s h ell   tr a nsiti o n-m et al  c o  m pl e x

dis c o v er y,   w hi c h  h as  u ni q u e  c h all e n g es ,  o  wi n g t o t h e  v ast n ess  of c o  m p o u n d  s p a c e s p a n n e d  b y t h eir

li g a n d   c h e  mistr y,  is o  m ers,   c o or di n ati o n   n u  m b er,  s pi n/ o xi d ati o n  st at e,  a n d   c h ar g e. 1   S p e ci ali z e d

w or kfl o  ws  f or    D F T   h i g h-t hr o u g h p ut   s cr e e ni n g   of  tr a nsiti o n -m et al   c h e  mistr y    ( e. g.,    m ol Si  m plif y,

htt ps://  m olsi  m plif y.  mit. e d u ) ar e  k e y f or  d at a  g e n er ati o n . F or  t hi s  cl ass  of   m at eri als,  s e  mi -e  m piri c al

a n d f or c e fi el d   m et h o ds  ar e  n ot  pr e di cti v e.  T ail or e d r e pr es e nt ati o ns 2  ar e  als o  e ss e nti al  f or  pr e di cti v e

M L (  artifi ci al  n e ur al  n et  w or k,  A N N )   m o d els  o n   m o d est  d at a  s ets ( c a.  3 0 0 – 1 0 0 0  c o  m pl e x es ). S p ars e,

gr a p h -b as e d ,   m et al  -f o c us e d  r e pr es e nt ati o ns   e n c o d e   t h e     m et al-d o  mi n a n c e   of    tr a nsiti o n-m et al

c o  m pl e x  pr o p erti es  f or  pr o p erti es s u c h  as s pi n s plitti n g, r e d o x  p ot e nti al,  a n d  c at al yst  e n er g eti cs .2  F or

cl os e d -s h ell  c o  m pl e x es,  st a n d ar d  w h ol e  -m ol e c ul e  d es cri pt ors   us e d i n  or g a ni c  c h e  mistr y   m a y  als o  b e

s uit a bl e. 3   O n c e  tr ai n e d,  b  ot h    M L    m o d el  e x pl oit ati o n 4   a n d  e x pl or ati o n 5 -6   c a n  a c c el er at e   c h e  mi c al

dis c o v er y  eff orts  (Fi g ur e  1 ). Tr ai n e d  m o d els  c a n  b e    e x pl oit e d  t o  e n u  m er at e  or  o pti  mi z e  pr o p erti es

wit h  a  g e n eti c  al g orit h  m ( G A) i n   a  dis cr et e  c h e  mi c al  s p a c e  b y l e v er a gi n g  u n c ert ai nt y  q u a ntifi c ati o n

(U  Q)   m etri cs  s u c h  as   e ns e  m bl e  v ari a n c e  or  dist a n c es i n  t h e   m o d el’s l at e nt/ f e at ur e  s p a c e.7  T h e   G A

fit n ess  f u n cti o n  c a n  b e  t h e  c o  m bi n e d  pr o p ert y  s c or e   wit h  a p e n alt y  f or  hi g h -u n c ert ai nt y ,  dist a nt

p oi nts . T his  a p pr o a c h  e ns ur es  t h e  pr e di cti o n  err or s  o n  dis c o v er e d  c o  m pl e x es   ar e  cl os e  t o  t est  s et

err ors   b y   o nl y    m a ki n g   pr e di cti o ns    w h er e  t h e    m o d els   is  c o nfi d e nt,  a n d  l e a d    c o  m p u ds  c a n   b e

v ali d at e d  wit h  D F T  . Alt er n ati v el y,  i n  a cti v e l e ar ni n g   wit h M L   m o d el   e x pl or ati o n  (s e e als o  S e cti o n  5. 1) ,

w e  a c q uir e   p oi nts  t h at  ar e  b ot h  pr o  mi si n g  a n d  u n c ert ai n  f or    m o d el  r etr ai ni n g,   f or  e x a  m pl e, wit h

e x p e ct e d i  m pr o v e  m e nt i n  effi ci e nt  gl o b al  o pti  mi z ati o n ( E G  O). 5  T his  a p pr o a c h is  us ef ul   w h e n   m ulti -

o bj e cti v e  o pti  mi z ati o n  r e q uir es  a l ar g e ( c a.   milli o ns  of  c o  m pl e x es)  s e ar c h  s p a c e  a n d  t h e  b est l e a d s

ar e  u n k n o  w n.  T h es e    m et h o ds   e n h a n c e   M L    m o d el  a c c ur a c y  at  a n  i  m pr o vi n g    P ar et o  fr o nt  at  e a c h

g e n er ati o n.  B e c a us e   D F T  c al c ul ati o ns  ar e  c arri e d  o ut  at  e a c h  st e p,  t h e  i  m pr o v e  m e nt  of  t h e    m o d el

c a n  b e  ass ess e d  as  c a n  its  o pti  mis  m  a b o ut  t h e  c o  m p o u n d  s p a c e.  Wit h  t his  a p pr o a c h,    d esi g n  r ul es

a n d l e a ds  ar e  dis c o v er e d  i n   w e e ks i nst e a d  of  d e c a d es  t h at  a  p ar all eli z e d , r a n d o  m  s e ar c h   wit h   D FT

w o ul d   r e q uir e.5

C urr e nt  a n d  F ut ur e  C h all e n g e s  

Fi g ur e  1.    A p pr o a c h s h o  wi n g  d at a  g e n er ati o n  a n d  A N N   M L   m o d el tr ai ni n g f or  e x pl or ati o n  a n d  e x pl oit ati o n i n  c o  m p ut ati o n al   m at eri al s 

di s c o v er y. 
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D es pit e  t h e  pr o  mis e  a n d  r a pi d  pr o gr ess  i n  t his  fi el d,  c o  m p elli n g    m at eri als  s p a c es    wit h  c orr el at e d 

el e ctr o ni c str u ct ur e  i n o p e n -s h ell tr a nsiti o n   m et al  c o  m pl e x es i ntr o d u c e  a d diti o n al  c o n c er ns: 

1.   E l e ctr o ni c   str u ct ur e    m et h o d  a c c ur a c y .  T h e   hi er ar c h y   of   s y st e  m a ti c all y  i  m pr o v a bl e   a c c ur a c y 

est a blis h e d f or  s  m all -m ol e c ul e  or g a ni c  c h e  mistr y   f ails f or tr a nsiti o n-m et al  c h e  mistr y.   Alt h o u g h  D F T  is 

wi d el y   a p pli e d,  i  m b al a n c es  i n   d el o c ali z ati o n   a n d   st ati c   c orr el ati o n   err or    m a k e   t h e   c h oi c e    of  

e x c h a n g e -c orr el ati o n f u n cti o n al 1  s yst e  m -d e p e n d e nt  (Fi g ur e  2 ).  Si n gl e-r ef er e n c e  c orr el at e d  q u a nt u  m 

c h e  mistr y   m et h o ds  c a n f ail  d u e t o t h e   m ulti -d et er  mi n a nt al  n at ur e  of  o p e n -s h ell  s yst e  ms. 8  D et e cti o n 

of      m ulti -r ef er e n c e    c h ar a ct er     i n     s cr e e ni n g     ( e. g.,      wit h      M ultir ef pr e di ct,  

htt ps:// git h u b. c o  m/ hj k gr p/  M ultir ef Pr e di ct ) is  n e c es s ar y.   H o  w e v er, m ulti  -r ef er e n c e  m et h o d s  r e q uir e 

c ar ef ul  p ar a  m et er  s el e cti o n, i n cl u di n g  a cti v e  s p a c e  a n d  or bit als.  R o b ust  d at a f or  b e n c h  m ar ki n g  m a y 

b e  u n a v ail a bl e  d u e  b ot h t o  u n c ert ai nt y i n  e x p eri  m e nt al   m e as ur e  m e nts  a n d  diff er e n c es  b et  w e e n t h e 

c o  m p ut ati o n al  a n d  e x p eri  m e nt a l s et u p.  

2.  Effi ci e nt  a n d r o b ust  d at a  a c q uisiti o n . C al c ul ati o ns   m a y f ail t o  c o n v er g e, t o  o pti  mi z e t o  a  st ati o n ar y 

p oi nt , or t o  pr o d u c e  a  r o b ust r es ult, l e a di n g t o w ast e d  c o  m p ut ati o n al  eff ort. 9  A ut o  m at e d   w or kfl o  ws 

s h o ul d  a v oi d  g e n er ati n g   err o n e o us  d at a  t h at  hi n d er  t h e  l e ar ni n g  t as k  f or    M L    m o d els.   G i v e n  t h e 

n u a n c e d   c o  m p ut ati o n al    c ost   a n d    p erf or  m a n c e    c o nsi d er ati o ns    i n   tr a n siti o n-m et al   c h e  mistr y, 

a ut o  m at e d  t o ols   m ust  b e  i  m p art e d    wit h  t h e  e x p ert  k n o  wl e d g e  t o  fi n e  -t u n e  el e ctr o ni c  str u ct ur e 

m et h o d  p ar a  m et ers,  c h oi c es,  a n d  c ost   v s  a c c ur a c y tr a d e -off s. 

3.  A nt hr o p o g e ni c  bi as  i n   d at as et  c o nstr u cti o n.  T h e  s et  o f  c o  m p o u n ds  t h at  h a v e b e e n  s y nt h esi z e d, 

c h ar a ct eri z e d,  a n d r e p ort e d i n t h e  e x p eri  m e nt al  lit er at ur e c arri es  si g nifi c a nt  h u  m a n  bi as es  a n d  o  mit 

f ail e d  o ut c o  m es. G i v e n  t h e arr a y  of  c h oi c es  f or  e n u  m er ati n g  i n or g a ni c   m at eri als, h y p ot h eti c al  s et s 

c a n   i ntr o d u c e   t h eir   o  w n   bi as es  a n d   ar e   s e nsiti v e   t o   t h e   r ul es   or   b uil di n g   bl o c ks   u s e d   f or 

e n u  m er ati o n.  M L   m o d els t h at l e ar n  d esi g n  pri n ci pl es fr o  m t h es e  s ets,   w h et h er  g e n er ati v e    i n  n at ur e 

or t hr o u g h  e x pl or ati o n  of  a  dis cr et e s et  of  c o  m p o u n d s,   will  b e i nfl u e n c e d  b y t h e s e  bi as es.    

4.  M  ulti -f a c et e d  crit eri a i n  m at eri als  d esi g n.   C o  m p ut ati o n al   m at eri als  d esi g n fr e q u e ntl y f o c us es  o n 

o pti  mi z ati o n  of  o n e  e n er g y -b as e d  crit eri o n,  s u c h  as  a  b a n d  g a p  or  d es cri pt or  of  c at al yti c  a cti vit y. I n 

pr a cti c e,  a  l ar g e  n u  m b er  of  ot h e r  crit eri a  s u c h  as  c ost,  st a bilit y,  s y nt h esi z a bilit y,  s ol u bilit y,  a n d 

t o xi cit y  ar e  e q u all y i  m p ort a nt  b ut  h a v e r e c ei v e d l ess  att e nti o n.  T hi s is  b ot h  b e c a us e t h es e  q u a ntiti es 

ar e  h ar d er t o  pr e di ct  a n d  b e c a us e it   m a y  b e  c h all e n gi n g t o i d e ntif y  a  pri ori  t h e bi g g est i  m p e di  m e nt 

t o  e x p eri  m e nt al r e ali z ati o n  of  a  c o  m p ut ati o n all y  d esi g n e d   m at eri al. 

 

 
A d v a n c e s i n  S ci e n c e  a n d  T e c h n ol o g y t o  M e et  C h all e n g e s   

M L  -a c c el er at e d  c o  m p ut ati o n al  dis c o v er y  is e x p e ct e d t o  b e n efit   m ost fr o  m  s y n er gisti c i nt e gr ati o n  of 

a d v a n c e  m e nt s  i n  artifi ci al  i nt elli g e n c e   wit h    r el at e d  ar e as   of  c o  m p ut ati o n al  c h e  mistr y.   Alt h o u g h 

Fi g ur e  2.   Di  m e nsi o n alit y r e d u cti o n  of  c a n di d at e   m o n o n u cl e ar  o ct a h e dr al s pi n  cr oss o v er ( S C  O)  c o  m pl e x e s (i. e.,   wit h  n e ar- d e g e n er at e 

hi g h-  a n d l o  w-s pi n st at es)   wit h   mi d-r o  w (i. e.,  Cr – C o)  3 d  tr a nsiti o n   m et al s.   T h e l e a ds ( dis cr et e  cir cl es)  c h a n g e   wit h f u n cti o n al  c h oi c e (  % 

e x a ct  e x c h a n g e,  c ol or e d  as i n i ns et).  A d a pt e d   wit h  p er  missi o n fr o  m  R ef.  1.  C o p yri g ht  2 0 1 9 t h e  A  m eri c a n  C h e  mi c al  S o ci et y. 
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el e ctr o ni c  str u ct ur e   m et h o d  a c c ur a c y  is    s yst e  m -s p e cifi c,  st atisti c al    m o d els  of  o pti  m al  p ar a  m et er 

c h oi c e ,  i n cl u di n g  D F T   f u n cti o n als,  m ulti  -r ef er e n c e  c h ar a ct er 8 ,  or  a cti v e  s p a c es  i n    m ulti -r ef er e n c e 

t h e ori es1 0  will  e n a bl e  i  m pr o v e  m e nt  .    M L    m o d els  t h at  e nc o d e    m or e  fl e xi bl e  p ar a  m et er s  i n  c urr ent 

t h e ori es  or  s u p ers e d e  a n al yti c al  f or  m s  h a v e  t h e   p ot e nti al  t o  a d v a n c e  a c c ur a c y   b e y o n d  c urr e nt 

m et h o ds  .   T h e  i nt e gr ati o n   of   u n c ert ai nt y   q u a ntifi c ati o n7   a n d   s e nsiti vit y   a n al ysis  i nt o   b ot h  t h e 

el e ctr o ni c  str u ct ur e  a n d   M L    pr e di cti o ns   will    bri n g  r o b ust n ess  t o   c o  m p ut ati o n al  dis c o v er y.   S e  mi -

s u p er vis e d    m o d els  t h at  l e v er a g e  a  c o  m bi n ati o n  of  l a b ell e d  a n d  u nl a b ell e d  d at a    will  a d dr ess  t h e 

c h all e n g e  p o st e d  b y  di v er g e nt  pr o p ert y l a n ds c a p es   wit h  v ar yi n g t h e or y  c h oi c e 1,  8  (Fi g ur e  2 ).   Nat ur al 

l a n g u a g e a n d  i  m a g e  pr o c e ssi n g  e xtr a cti o n  of   l ar g e e x p eri  m e nt al  d at a  s ets  will   pr o vi d e  b ot h  l ar g er 

b e n c h  m ar k  s ets  a n d   k n o  wl e d g e  of  t h e  r e p e at a bilit y/ u n c ert ai nt y  fr o  m  i n d e p e n d e nt  e x p eri  m e nt al 

pr o p ert y    m e as ur e  m e nts   ( s e e  als o  S e cti o n  4. 1).  C o nti n u e d  i n cr e as es  i n  al g orit h  mi c  a n d  h ar d  w ar e 

effi ci e n c y   will  als o  i n cr e as e h o  w   m u c h  d at a  c a n  b e  g e n er at e d  a n d  i  m pr o v e  t h e fi d elit y of  t his  d at a . 

N e v ert h el ess,    m o d els   t h at   c a n   r e c a pit ul at e   e x p ert    d e cisi o n s     will   g ui d e    h o  w   t o    b est    us e 

c o  m p ut ati o n al  r es o ur c es,  i n cl u di n g  pr e di cti o n   of    w h e n  c al c ul at i o ns    will  s u c c e e d  or  f ail.  I n cr e as e d 

d e v el o p  m e nt  a n d  us e  of  h u  m a n -g ui d e d   M L   will  b e i  m p ort a nt.  W hil e  bi as is    c h all e n gi n g t o  o v er c o  m e, 

criti c al  ass ess  m e nts  of  t h e  r el ati o ns hi p  b et  w e e n  s y nt h esi z e d  a n d  h y p ot h eti c al    m at eri als,  i n cl u di n g 

t hr o u g h   i  m pr o v e d   r e pr e s e nt ati o ns   t h at   a d e q u at el y   e n c o d e   si  mil arit y   a n d   d at a    di stri b uti o n 

c h ar a ct eristi cs    will  e n a bl e  bi as es  t o  b e  r e c o g ni z e d  a n d  a c k n o  wl e d g e d .  Ti g ht  i nt e gr ati o n  b et  w e e n 

e x p eri  m e nt  a n d  c o  m p ut ati o n  dri v e n  b y  a ut o n o  m o us  t o ols  a n d  i  m pr o v e d  g e n er ati v e    m o d els    will 

e n a bl e    M L -a c c el er at e d  dis c o v er y  t o  a d dr ess  t h e   m ultit u d e  of  u n k n o  w ns  ass o ci at e d   wit h  t h e  d esi g n  

of  pr a cti c al   m at eri als.  

 

C o n cl u di n g  R e  m ar k s  

Initi al   eff orts   of  i nt e gr ati n g    M L  i nt o   c o  m p ut ati o n al    w or kfl o  ws  s u g g est  s u b st a nti al   pr o  mis e  f or  

a u g  m e nti n g  a n d  a c c el er ati n g  t h e  tr a diti o n al  tri al -a n d -err or  a p pr o a c h  t o  c o  m p ut ati o n al    m at eri als 

dis c o v er y.  C ert ai n  r e gi o ns  of  c h e  mi c al  s p a c e,  s u c h  a s  t h os e  t h at  c o nt ai n  t h e  c orr el at e d  o p e n-s h ell 

tr a nsiti o n-m et al  c e nt ers  i n  c o or di n ati o n  c o  m pl e x e s  a n d    m et al  – or g a ni c  fr a  m e  w or ks,  ar e  b ot h   t h e 

m ost  pr o  misi n g  f or  f u n cti o n al    m at eri al s  d esi g n    a n d  t h e  m ost  fr a u g ht   wit h  o utst a n di n g  c h all e n g es. 

T i g ht er   i nt e gr atio n    b et  w e e n   c o  m p ut ati o n al    s ci e ntists   a n d   e x p eri  m e nt al   eff orts   a s     w ell   a s 

i n c or p or ati o n  of  a d v a n c e d  artifi ci al  i nt elli g e n c e  i nt o  s oft  w ar e    w or kfl o  ws  ar e  e x p e ct e d  t o  e n a bl e 

e xt e nsi o n  of  t h e  c urr e nt  eff orts  t o t a c kl e  r e alisti c,   m ulti-f a c et e d  d esi g n  c h all e n g es.  I n  d oi n g  s o, it is 

a nti ci p at e d  t h at  it    will  b e c o  m e  i n cr e a si n gl y  f e asi bl e  t o  c arr y  o ut  a ut o n o  m o us  dis c o v er y  of  n e  w 

f u n cti o n al   m at eri als i n  d a ys t o   w e e ks i nst e a d  of  y e ars  or  d e c a d es.  

 

A c k n o  wl e d g e  m e nt s  

HJ K  a c k n o  wl e d g es  g e n er o us  s u p p ort   b y  t h e   Offi c e  of   N a v al R es e ar c h  u n d er  gr a nt  n u  m b ers   N 0 0 0 1 4  -

1 7 -1 -2 9 5 6,   N 0 0 0 1 4 -1 8 -1 -2 4 3 4,  a n d   N 0 0 0 1 4 -2 0 -1 -2 1 5 0,   D A R P A  gr a nt   D 1 8 A P 0 0 0 3 9,  t h e   D e p art  m e nt 

of  E n er g y  u n d er  gr a nt  n u  m b ers   D E -S C 0 0 1 8 0 9 6  a n d   D E -S C 0 0 1 2 7 0 2, t h e   N ati o n al  S ci e n c e  F o u n d ati o n 

u n d er  gr a nt  n u  m b ers  C B E T -1 7 0 4 2 6 6  a n d  C B E T -1 8 4 6 4 2 6,  a n  A A A S    M ari o n    Milli g a n    M a s o n  A  w ar d, 

a n d  a  C ar e er   A  w ar d  at  t h e  S ci e ntifi c I nt erf a c e fr o  m  t h e  B urr o u g hs    W ell c o  m e  F u n d.   T h e  a ut h or  als o  

t h a n ks A d a  m  H.  St e e v es f or  pr o vi di n g  a  criti c al r e a di n g . 

 

R ef er e n c e s  

1.     J a n et, J.  P.;  Li u,  F.;   N a n d y,  A.;   D u a n,  C.;  Y a n g,  T.;  Li n,  S.;  K uli k,   H. J.,   D esi g ni n g i n t h e  F a c e  of 
U n c ert ai nt y:  E x pl oiti n g  El e ctr o ni c  Str u ct ur e  a n d   M a c hi n e  L e ar ni n g   M o d els f or   Dis c o v er y i n I n or g a ni c 
C h e  mistr y.  I n or g a ni c  C h e  mistr y 2 0 1 9,  5 8 ,  1 0 5 9 2-1 0 6 0 6.  
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2.     J a n et,  J.  P.;  K uli k,   H.  J.,  R es ol vi n g  Tr a nsiti o n    M et al  C h e  mi c al  S p a c e:  F e at ur e  S el e cti o n  f or 
M a c hi n e  L e ar ni n g  a n d  Str u ct ur e  -Pr o p ert y  R el ati o ns hi ps.  T h e  J o ur n al  of  P h y si c al  C h e  mi str y  A  2 0 1 7,  
1 2 1 ,  8 9 3 9-8 9 5 4.  
3.     M e y er,  B.;  S a  w atl o n,  B.;   H ei n e n,  S.;  v o n  Lili e n  f el d,   O.  A.;  C or  mi n b o e uf,  C.,   M a c hi n e  L e ar ni n g 
M e ets  V ol c a n o  Pl ots:  C o  m p ut ati o n al  Di s c o v er y  of  Cr o ss   -C o u pli n g  C at al ysts.  C h e  mi c al s ci e n c e  2 0 1 8,  9 , 
7 0 6 9 -7 0 7 7.  
4.     J a n et,  J.  P.;  C h a n,  L.;  K uli k,   H.  J.,  A c c el er ati n g  C h e  mi c al   Dis c o v er y   wit h    M a c hi n e  L e ar ni n g: 
Si  m ul at e d  E v ol uti o n  of  S pi n  Cr oss o v er  C o  m pl e x es   wit h  a n   Artifi ci al   N e ur al   N et  w or k.  T h e  J o ur n al  of 
P h ysi c al  C h e  mistr y  L ett ers  2 0 1 8,  9 ,  1 0 6 4-1 0 7 1.  
5.     J a n et,  J.  P.;  Ra  m es h,  S.;   D u a n,  C.;  K uli k,   H.  J.,   A c c ur at e    M ulti o bj e cti v e   D esi g n  i n  a  S p a c e  of 
Milli o ns  of  Tr a nsiti o n    M et al  C o  m pl e x e s   wit h   N e ur al   -N et  w or k  -Dri v e n  Effi ci e nt   Gl o b al   O pti  mi z ati o n. 
A C S  C e ntr al  S ci e n c e  2 0 2 0,  6 ,  5 1 3-5 2 4.  
6.     H er b ol,    H.   C.;   P ol o c z e k,     M.;   Cl a n c y,   P  .,   C o st-Eff e cti v e     M at eri als    Dis c o v er y:   B a y esi a n 
O pti  mi z ati o n  a cr oss   M ulti pl e I nf or  m ati o n  S o ur c es.   M at eri als  H ori z o ns   2 0 2 0 . 
7.     J a n et,  J.  P.;   D u a n,  C.;  Y a n g,  T.;   N a n d y,  A.;  K uli k,   H.  J.,  A    Q u a ntit ati v e   U n c ert ai nt y    M etri c 
C o ntr ols  Err or i n  N e ur al  N et  w or k -Dri v e n  C h e  mi c al  Di s c o v er y.  C h e  mi c al  S ci e n c e  2 0 1 9,  1 0 ,  7 9 1 3-7 9 2 2.  
8.     Li u,  F.;  D u a n,  C.;  K uli k,  H. J.,  R a pi d  D et e cti o n  of  Str o n g  C orr el ati o n   wit h   M a c hi n e  L e ar ni n g f or 
Tr a nsiti o n -M et al   C o  m pl e x    Hi g h  -T hr o u g h p ut  S cr e e ni n g.   T h e  J o ur n al  of  P h ysi c al  C h e  mi str y  L ett er s 
2 0 2 0,  1 1 ,  8 0 6 7-8 0 7 6.  
9.     D u a n,   C.;  J a n et,  J.   P.;  Li u,  F.;    N a n d y,   A.;   K uli k,    H.  J.,  L e ar ni n g  fr o  m  F ail ur e:   Pr e di cti n g 
El e ctr o ni c  Str u ct ur e   C al c ul ati o n    O ut c o  m es    wit h    M a c hi n e  L e ar ni n g    M o d el s.   J o ur n al   of   C h e  mi c al 
T h e or y  a n d  C o  m p ut ati o n  2 0 1 9,  1 5 ,  2 3 3 1-2 3 4 5.  
1 0.     S t ei n,  C.  J.;  R ei h er,    M.,  A ut o  m at e d  S el e cti o n  of  A cti v e   Or bit al  S p a c es.  J o ur n al  of  c h e  mi c al 
t h e or y  a n d  c o  m p ut ati o n 2 0 1 6,  1 2 ,  1 7 6 0-1 7 7 1.  
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El e ctr o ni c  Str u ct ur e ( 2 0 2 0)  # # # # # #   R o a d  m a p  

S e cti o n  1. 2  - M a c hi n e l e ar ni n g f or   m at eri al  -pr o p ert y  pr e di cti o n  

T h o  m as  H a  m  m ers c h  mi dt, I C A  M S,  R u hr -U ni v ersit ä t B o c h u  m,  G er  m a n y  

 

St at u s  

M a n y  as p e cts  of  o ur  s o ci et y r el y  o n  hi g hl y  o pti  mi z e d   m at eri als.  T h e  d e  m a n ds  o n t h e   m at eri als r a n g e 

fr o  m  str u ct ur al  st a bilit y  i n  e xtr e  m e  c o n diti o ns  t o  hi g h  f u n cti o n al  p erf or  m a n c e   wit h  l o n g  lif e  ti  m e. 

C o  m  m o n  g o al  of t h e   m at eri als  d esi g n is t o  o pti  mi z e t h e  p e rf or  m a n c e  b y t u ni n g   m at eri al c h e  mistr y  a n d 

pr o c essi n g.  T h e i  m  m e di at e  q u esti o ns  ar e: (i)    W hi c h  cr yst al  str u ct ur e  a n d   mi cr ostr u ct ur e f or  m f or  a 

gi v e n  c h e  mi c al  c o  m p ositi o n  u n d er   w hi c h  c o n diti o ns ? (ii)    W hi c h  p erf or  m a n c e  c a n  b e  e x p e ct e d ? (iii) 

H o  w st a bl e is t h e  p erf or  m a n c e  d uri n g s er vi c e ? (i v)  H o  w  c a n  pr o c es si n g  o pti  mi z e  p erf or  m a n c e  a n d lif e 

ti  m e ?   Tr a diti o n al   e  m piri c al   o pti  mi z ati o n  l e a v es   v ast  r e gi o ns   of  c h e  mi c al  s p a c e   a n d   pr o c essi n g 

u n e x pl or e d.  T h e  pr o  mis e  of   m a c hi n e -l e ar ni n g f or   m at eri al-pr o p ert y  pr e di cti o n is  t o  o pti  mis e  k n o  w n 

m at eri als  a n d t o  d esi g n  n e  w   m at eri als f or s p e cifi c t ar g et  pr o p erti es.   

T h e   m ost f u n d a  m e nt al   m at eri al  pr o p ert y is  t h e  e q uili bri u  m  cr yst al  str u ct ur e  t h at  a  c o  m bi n ati o n  of 

c h e  mi c al  el e  m e nts   will f or  m.  E arl y  att e  m pts  t o  pr e di ct  c o  m p o u n d f or  m a ti o n  us e d  o n e-di  m e nsi o n al 

d es cri pt ors t h at  arr a n g e t h e  el e  m e nts  of t h e  p eri o di c t a bl e  al o n g  a stri n g [ 1].  C o  m p o u n ds  c a n t h e n  b e 

r e pr es e nt e d  as  str u ct ur e   m a ps t h at  c a st t h e  d at a  s et  of  e x p eri  m e nt all y  o bs er v e d  c o  m p o u n ds i n l o  w -

di  m e nsi o n al r e pr es e nt ati o ns,  a n  a p pr o a c h l at er  c o nfir  m e d  b y   mi ni n g  D F T  d at a [ 2].   M or e fi n e -gr ai n e d 

i nf or  m ati o n   of  t h e  c h e  mi c al  el e  m e nt s  li k e  el e ctr o ni c  c o nfi g ur ati o n,  c o v al e nt  r a di us,   or  el e ctr o-

n e g ati vit y,  c a n  b e  utiliz e d f or  cl assifi c ati o n  of  str u ct ur al  st a bilit y   wit h   m or e  c o  m pl e x  str u ct ur e   m a ps 

[ 3]  or i n f e at ur e  v e ct ors f or  r e gr essi o n l e ar ni n g  of   D F T  d at a.   A f urt h er  r efi n e  m e nt is  t o  utili z e  als o 

i nf or  m ati o n  of t h e i nt er at o  mi c i nt er a cti o n,  eit h er i n t er  ms  of t h e   m er e  g e o  m etri c  arr a n g e  m e nt  of t h e 

at o  ms  or  e. g.  i n  t er  ms  of  el e ctr o ni c-str u ct ur e  b as e d  d es cri pt ors [ 4]  b as e d  o n  b o n d -or d er  p ot e nti als 

( B  O P).  C urr e nt    m a c hi n e-l e ar ni n g  of    m at eri al  pr o p erti es  t y pi c all y  c o  m bi n es  at o  m/ b o n d  i nf or  m ati o n 

wit h  c h e  mistr y i nf or  m ati o n,  s e e  Fi g. 1  as  e x a  m pl e   [ 5].  S u c h  at o  mi c-s c al e  d es cri pt ors  c a n  b e  u ps c al e d 

t o   s o  m e   d e gr e e,   e. g.,  t o   c o  m pl e x   e ntiti es  li k e   gr ai n   b o u n d ari es  [ 6].    H o  w e v er,  f or   pr e di cti n g 

m a cr os c o pi c    m at eri al  pr o p erti es  li k e  pl asti c  d ef or  m ati o n,    m a n y  l e n gt h  a n d  ti  m e  s c al es  n e e d  t o  b e 

bri d g e d.    M a c hi n e  l e ar ni n g  at  t h es e  s c al es  is  b as e d  o n  i nf or  m ati o n   fr o  m,  e. g.,    mi cr o  m e c h a ni c al 

si  m ul ati o ns [ 7 ]. 

 

 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fi g ur e  1.    E x a  m pl e  of   m a c hi n e-l e ar ni n g  ar c hit e ct ur e f or  pr e di cti n g str u ct ur al  a n d f u n cti o n al   m at eri al  pr o p erti es  of tr a ns p ar e nt 

c o n d u ct ors , a d a pt e d fr o  m  R ef. [ 5],  htt ps:// d oi. or g/ 1 0. 1 1 0 3/ P h y s R e v  M at eri al s. 5. 0 2 3 8 0 . T h e f e at ur e  e n gi n e eri n g  c o nstr u cts  a f e at ur e 

v e ct or   wit h i nf or  m ati o n  o n  c h e  mistr y  a n d  at o  mi c str u ct ur e  at  a  p er- at o  m  a n d  at  a  p er-str u ct ur e l e v el.  T h e f e at ur e  v e ct or is  c o ntr a ct e d i n 

t h e f e at ur e s el e cti o n st e p  a n d s e p ar at e   m o d els  ar e tr ai n e d f or t h e f or  m ati o n  e n er g y  a n d t h e  b a n d g a p.  
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El e ctr o ni c  Str u ct ur e ( 2 0 2 0)  # # # # # #   R o a d  m a p  

C urr e nt  a n d  F ut ur e  C h all e n g e s  

 

T h e  pr e di cti o n  of   m at eri al  pr o p erti es  b y   m a c hi n e l e ar ni n g  h as  e n or  m o us  p ot e nti al t o  d eli v er  a   w e alt h 

of     m at eri als   f or   t h e   b e n efit   of   o ur   s o ci et y,   p arti c ul arl y   f or   t h e   e n er g y,   e n vir o n  m e nt   a  n d 

c o  m  m u ni c ati o n s e ct ors.  T h e  p os si biliti es r a n g e fr o  m  o pti  mi z e d  k n o  w n   m at eri al s  o v er  u n e x p e ct e d  n e  w 

m at eri al  cl ass es t o i n v ers el y  -d esi g n e d   m at eri als.  Still, t h e  c h all e n g es  ar e   m a nif ol d:  

( 1)   At  t h e  at o  mi c  l e v el    w e   h a v e    wit n ess e d  e n or  m o us   pr o gr ess  i n  t h e  l a st  y e ars  r e g ar di n g  t h e 

a p pli c ati o n  of  d at a -s ci e n c e  t e c h ni q u es  t o  r es ults  of  q u a nt u  m -m e c h a ni c al  c al c ul ati o ns.    M o st    M L 

m o d els,  h o  w e v er,  us e  d es cri pt ors t h at  ar e  a g n osti c  of t h e  u n d erl yi n g  p h ysi cs, i. e.  of t h e i nt er at o  mi c 

b o n d  b et  w e e n t h e  c h e  mi c al  el e  m e nts.  T his is i nst e a d  pi c k e d  u p i  m pli citl y  b y  e xt e nsi v e s a  m pli n g  of t h e 

p ot e nti al  e n er g y  s urf a c e.  T h e  c o ns e q u e n c e  is  a  d e gr e e  of  d at a  h u n g er  t h at  p os es  a  c o n si d er a bl e 

c h all e n g e f or t h e  e x pl or ati o n  of  hi g h -di  m e nsi o n al  c h e  mi c al  a n d str u ct ur al s p a c es.   

( 2)    M a c hi n e-le ar ni n g   m a cr os c o pi c   m at eri al  pr o p erti es  r e q uir es  diff er e nt  c o n c e pts.  T a ki n g  str u ct ur al 

m at eri als  as  e x a  m pl e,  t h e  r el e v a nt  i nf or  m ati o n  u nits  ar e  t h e    mi cr ostr u ct ur e  el e  m e nts  a n d  t h eir 

f or  m ati o n  a n d  e v ol uti o n  d uri n g f a bri c ati o n,  pr o c essi n g  a n d  o p er ati o n.  T his i n v ol v es t h e c o  m bi n at ori al 

di v ersit y  of  c h e  mi c al  c o  m p ositi o ns  a n d  t h e  g e o  m etri c al  c o  m pl e xit y  of  t h e   mi cr ostr u ct ur e.  Fr o  m  a n 

el e ctr o ni c -str u ct ur e   p ers p e cti v e,   a     m ai n   c h all e n g e   is   t h e   e xtr a p ol ati o n   fr o  m   c al c ul ati o ns   f or 

c o  m p ar a bl y   s  m all   si  m ul ati o n   c ells   t o    mi cr ostr u ct ur e   el e  m e nts   ( e. g.,   disl o c ati o ns,   i nt erf a c es, 

pr e ci pit at es)    wit h  s uffi ci e nt  c h e  mi c al  a n d  g e o  m etri c al  c o  m pl e xit y.   At  t h e    m a cr os c o pi c  l e v el  t h e 

c h all e n g es  ar e  t h e  r e pr es e nt ati o n  of    mi cr ostr u c t ur e  el e  m e nts  an d   t h e  i d e ntifi c ati o n  of  s uit a bl e 

d es cri p t ors  a s   w ell  as t h e  g e n er ati o n  of   m e a ni n gf ul  artifi ci al  d at a f or l e ar ni n g t h e ti  m e  e v ol uti o n.  

( 3)  A r el at e d c h all e n g e is t h e  g a p  b et  w e e n t h e  d at a fr o  m  el e ctr o ni c-str u ct ur e c al c ul ati o ns  a n d t h e  d at a 

fr o  m  e x p eri  m e nts  o n   m a cr os c o pi c   m at eri al  pr o p erti e s.  T a ki ng   m e c h a ni c al  d ef or  m ati o n  as  e x a  m pl e, it 

is  k n o  w n t h at t h e   m o difi c ati o n  of st a c ki n g-f a ult  e n er gi es  b y  all o yi n g  el e  m e nts  aff e cts t h e   m a cr os c o pi c 

pl asti c  d ef or  m ati o n ,  s e e  e. g.  R ef. [ 8].   H o  w e v er,  it  i s  n ot  cl e ar  at  t h e    m o  m e nt  h o  w  t o  j oi n  d at a  of 

el e ctr o ni c -str u ct ur e  c al c ul ati o ns  of  st a c ki n g -f a ult  e n er gi es    wit h  e x p eri  m e nt al  str ess-str ai n  d at a  i n 

or d er  t o    m a c hi n e -l e ar n  t h e  i nfl u e n c e  of  c h e  mi c al  c o  m p ositi o n  o n  t h e    m e c h a ni c al  str e n gt h  of  a 

mi cr ostr u ct ur e d   m at eri al.   

 

 

A d v a n c e s i n  S ci e n c e  a n d  T e c h n ol o g y t o   M e et  C h all  e n g e s  

 

M e eti n g  t h e   a b o v e  c h all e n g es  f or   pr e di cti n g    m at eri al   pr o p erti es   b y    m a c hi n e  l e ar ni n g  r e q uir es 

a d v a n c es i n t h e  c o  m bi n ati o n  of  c orr el ati v e  d at a s ci e n c e   wit h  c a us ati v e  p h ysi c al   m o d els.  T his r e q uir es 

m et h o d ol o gi c al  d e v el o p  m e nts  of  p h ysi c al   m o d els  a n d  of   t h eir  c o n n e cti o n t o  d at a-s ci e n c e t e c h ni q u es.   

 

M aj or i  m p a ct  o n t h e  effi ci e n c y, r o b ust n ess  a n d i nt er pr et a bilit y  of   M L   m o d els  c a n  b e  e x p e ct e d fr o  m 

a d v a n c es  i n  t h e  c o nstr u cti o n  of  c h e  mistr y/ p h ysi cs -a  w ar e  d es cri pt ors,  i n  t h e  bi asi n g  of  s a  m pli n g 

t e c h ni q u es  t o  w ar ds  t h e  c h e  mi c all y/ p h ysi c all y  r el e v a nt  p h as e -s p a c e,  i n  t h e  i  m pl e  m e nt ati o n  of    M L 

c o nstr ai nts/ g ui d a n c e  fr o  m   d o  m ai n   k n o  wl e d g e  ( a v ail a bl e   as   p h ysi c al   p ar a  m et ers   or   a s   p h ysi c al 

m o d els),  a n d i n t h e  d e v el o p  m e nt  of   M L   m o d els   wit h r o b ust tr a nsf er a bilit y.    

T his   m a y  i n cl u d e,  e. g.,  e xt e nsi o ns  of t h e  p eri o di c t a bl e  of t h e  el e  m e nts t o  w ar ds  di cti o n ari e s  of l o c al 

b uil di n g  bl o c ks  of  c h e  mistr y  as  d e v el o p e d i n   m ol e c ul ar  s ci e n c es [ 9].  F or  pr e di cti n g t h e  pr o p erti es  of 

b ul k   m at eri al s, s u c h s c h e  m es   w o ul d  n e e d t o  b e  a d v a n c e d t o  h a n dl e l o n g -r a n g e d  eff e cts  of  cr yst alli n e 

a n d    mi cr ostr u ct ur e d  s yst e  ms.  A n ot h er  p ot e nti all y  vi a bl e  r o ut e  t o  utili z e  d o  m ai n  k n o  wl e d g e  of  t h e 
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El e ctr o ni c  Str u ct ur e ( 2 0 2 0)  # # # # # #   R o a d  m a p  

i nt er at o  mi c i nt er a cti o n   w o ul d  b e t o  e q ui p  el e ctr o ni c-str u ct ur e  b as e d  d es cri pt ors  of t h e l o c al  at o  mi c 

e n vir o n  m e nt   wit h  p ar a  m et ers t h at  ar e s p e cifi c f or t h e c h e  mi c al  b o n d,  e. g.,  p air  wi s e  H a  milt o ni a ns fr o  m 

d o  w n -f ol di n g D F T  ei g e nst at es t o  a ti g ht -bi n di n g   mi ni  m al  b asis  [ 1 0] ( Fi g. 2).  

A  pr er e q uisit e f or  c o  m bi ni n g  t h e  r es ults  of  el e ctr o ni c -str u ct ur e  c al c ul ati o ns   wit h  e x p eri  m e nt al  d at a 

o n   m a cr os c o pi c   m at eri al  pr o p erti es is t h e   M L -r e a d y  pr e p ar ati o n  of t h e  d at a s ets i n  a  c o  m  m o n l o gi c al 

fr a  m e  w or k.  T his   will  all o  w f urt h er  a d v a n c es i n i d e ntif yi n g  c orr el ati o ns i n  t h e j oi nt  d at a  at  diff er e nt 

ti  m e  a n d l e n gt h s c al es. 

 

 

 
C o n cl u di n g  R e  m ar k s  

T h e  a p pli c ati o n  of    m a c hi n e  l e ar ni n g  f or  t h e  pr e di cti o n  of    m at eri als  pr o p erti es  h as  j ust  st art e d  b ut 

alr e a d y  n o  w t h e tr e  m e n d o us s u c c ess is r e v ol uti o ni zi n g t h e  d esi g n  of   m at eri als.  Hi g h  pr e cisi o n  a n d  v ast 

c h e  mi c al  s cr e e ni n gs  h a v e  b e e n  d e  m o nstr at e d  f or  pr o p er ti es  t h at  ar e  dir e ctl y  li n k e d  t o  ti  m e- a n d 

l e n gt h  s c al es  of  el e ctr o ni c-str u ct ur e  c al c ul ati o ns.   S o  m e  of t h e  c e ntr al  c h all e n g es  at t h e   m o  m e nt  ar e 

t h e  c o  m bi n ati o n  of  p h ysi c al  i nsi g ht  a n d  d at a-s ci e n c e  t e c h ni q u es,  t h e  u p -s c ali n g  of  t h e  el e ctr o ni c -

str u ct ur e  c al c ul ati o ns  t o    m a cr os c o pi c    m at eri al  pr o p erti es  a n d  t h e  j oi nt  l e ar ni n g   wit h  e x p eri  m e nt al 

d at a.  T a ki n g t h es e  st e ps   will  e n a bl e  u s t o  s  wit c h  g e ar fr o  m  c o  m p uti n g t h e  pr o p ert y  of  a   m at eri al t o 

c o  m p uti n g t h e   m at eri al f or  a  pr o p ert y.  

 

A c k n o  wl e d g e  m e nt s  

Fi n a n ci al   s u p p ort   b y   t h e    D e uts c h e   F ors c h u n gs g e  m ei ns c h aft   ( D F G)   t hr o u g h   pr oj e ct   C 1   of   t h e 

c oll a b or ati v e r es e ar c h c e ntr e  S F B/ T R  1 0 3 “ Fr o  m  At o  ms t o  T ur bi n e  Bl a d es  –  A  S ci e ntifi c  B asis f or  a  n e  w 

G e n er ati o n  of  Si n gl e -Cr yst al  S u p er all o y s ” is  a c k n o  wl e d g e d.   

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fi g ur e  2.   P ar a  m et ers  of  a ti g ht- bi n di n g  b o n d-  m o d el  o bt ai n e d  b y  d o  w nf ol di n g  D F T  ei g e nst at es  of t  w o- at o  mi c   m ol e c ul es t o  a   mi ni  m al 

b as i s  a cr oss t h e  p eri o di c t a bl e, a d a pt e d fr o  m  R ef. [ 1 0],  C C  B Y  4. 0,   ©  2 0 1 9  T h e  A ut h or(s).  T h e  c o  m bi n ati o n   wit h  el e ctr o ni c-str u ct ur e 

b as e d  d es cri pt ors  of t h e l o c al  at o  mi c  e n vir o n  m e nt [ 4],  eff e cti v el y  e n c o d e s  d o  m ai n- k n o  wl e d g e  of t h e i nt er at o  mi c i nt er a cti o n i n t h e 

d es cri pt or t h at  c a n  b e  e x pl oit e d f or   m a c hi n e-l e ar ni n g   m at eri al  pr o p erti es  a cr os s  c h e  mi c al s p a c e.  
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Structure-based models stem from the crystal-graph convolutional neural networks of Ref. [ ,). These mess.-ige passing networks [12] rely on representing crystals as a graph where each atom forms a node and the edges con­tain a representation of the bonds. Periodicity results in loops in the graph. After the publication of the original idea ['"] a large number of works [10, 12] have applied message passing networks with different update func­
tions to predict several material properties. Structure based deep learning models not only profit from t.he ad­ditional training data but also from the complete knowl­edge of the crystal structure. Therefore while the accu­racy of these networks and their prediction ability is su­perior[,], the reported erro1·s are not directly pe1·tinent to high-throughput searches. For example, Park et al. [JO) 
reports roughly 8 times larger errors when using non­relaxed structures as input. Nevertheless, the speed-up achieved during high-throughput searches based on the improved crystal-graph convolut-ional neural networks of Ref. [IO] is excellent and around one order of magnitude 

are not fully compatible with one another due to dif­ferent calculation parameters. The for�e/is relatively small and includes mostly stable or alni06��bl1 ma­terials. The latter is larger and contro1 ._a� vru·­ied distribution of materials. The �gest�a.tabase is by far the AFLOW database [I�] ,pth, 3.3 million com­potmds. There are furthermor<j,,.[e;i;u lid� available 
datasets, each containing several--�dred tllQ!IS_jlnds en­t.rics [;i, l!I]. Combining all these data sKou14{allow for t.he use of datasets that wil!.,_Bt;. one ora'er of magnitudelarger than current ones, euablin �quently mol"e re­liable predictions of th'fmodyn�JCS stability. This is a t-imely, but unfortunate't,1, far fr&'m t-rivial task. Concern­ing the algorithmi�vel m nt, the obvious challengeis to harness the fcc�'!'.;�f messag�passing models topredict stable mati1.:!!i ]j developing versions that do not rely on r'l,I ed geoi:q,e ries. 

better than in earlier composition-based works. , 
. . . . AD:V NCE&; SCIENCE AND TECHNOLOGY One recent development IS t.hc mclus1on of unccrtamty 

1)0 MEET CHALLENGES in the prediction [7]. Uncertainty estimates allow for ac-tive learning and for an informed decision on the candi- � ":" date materials predicted by the models. Goodall et «l!f:�7] \T£��1opmcnts in machine learning algorithms to also reports an improvement in the prediction error " using a loss function that includes info1·mation on aleatoric variance. The epistemic variance is usually. approximated through a Monte-Carlo estirnat , either by using an ensemble of models or by incl��tiv

disJl-d new stable materials follow a path similar to e one of nearly all other fields of artificial intelligence during the last 70 years. In fact, models that leverage computation more efficiently and are able to learn from arge amounts of data have replaced, and by now dom-dropout layers. There is one large group of models �-s inate, algorithms based on human intuition and under-based on experimental instead of theoretical data. Unfor.. standing. This is true in t.he fields of image recognition, tunately, the number of experimentnllJ-�zed system natural language processing, strategy games (Go, chess, is very limited, and is dwarfed by the av.

o

ilibi:i'tbeoretical Starcraft 11), etc. Richard Sutton called this the "bitter data. lesson" [20]. Conscqucnt.ly, we should focus on develop­ing methods and datasets that let us use effectively the 
..e enormous potential that modern computing offers. On CURRENT AND FUTUREi'C�LJllENGES the one hand, this requires maximizing the amount of 

All theoretical solid-state �'--�s, an consequently all discussed machine lea�� ad �Is, roly on the Pcrdew-Burke-Ernzerbof �ctional i]. Since the de­velopment of this densitY,-�ctio�l, 25 years of researchhave brought progress t�Nias�n largely unused. Up­grading to a new functional
f.

ubli �AN [15], that pro­vides better format�q,,'11e1· • es, r"<}ltires recalculating all convex hulls, a .$ll!ll��tio hlly e.xpensive but perfectlyfe.-isible task ,�0th'1od\(s-supercomputers.So far, we iscuss,i various algorithmic approachesto predict the hei:m§,:lynamic stability. Of course, the amountequality';,f data also plays a major role in machin nin . Early works [2, :l] usually used custom training ca ated for e.i.cb high-throughput study. N adays, most models are trained either on the materi­
�ect uftabase [It] or t.he open quantum materials ye (IDQMD) [17]. Unfortunately, these databases 

12 

data. Unfortunately, at t.hc moment, the majority of cal­culations performed in high-throughput studies is thrown away. For example, DFT results for unrela.'<ed structures can and should also be kept for training machine learning models. This would require developing structure sensi­tive models that can take advantage of the extra data and 
circumvent calculations of relaxed crystal structw-es. 

CONCLUDING REMARK 

Finally, and maybe most importantly, we have to re­alize that all developed models are just tools that shouldbe combined and further applied to explore the chemical space of possible compounds, instead of being left unused after being developed. 
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S e cti o n  1. 4  -  
L e ar ni n g  R ul e s f or   M at eri al s  Pr o p erti e s  a n d  F u n cti o n s  
M ari o  B ol e y 1  a n d   M att hi as  S c h effl er 2   
D e p art  m e nt   of    D at a   S ci e n c e   a n d   AI,     M o n as h    U ni v ersit y,     M el b o ur n e,   A ustr ali a 1 ,  T h e    N  O  M A D 
L a b or at or y  at t h e  F HI -M P G  a n d  H U,   B erli n,  G er  m a n y 2   
 

St at u s  

I n   m at eri als  s ci e n c e  a n d  e n gi n e eri n g,  o n e is t y pi c all y  s e ar c hi n g f or   m at eri als t h at  e x hi bit  e x c e pti o n al 

p erf or  m a n c e  f or  a  c ert ai n  f u n cti o n,  a n d  t h e  n u  m b er  of  t h es e    m at eri als  is   e xtr e  m el y  s  m all .  T h us, 

st ati sti c all y  s p e a ki n g,  w e  ar e i nt er est e d i n t h e i d e ntif  i c ati o n  of  “r ar e  p h e n o  m e n a ”,  a n d th e  s ci e ntifi c 

dis c o v er y  t y pi c all y  r es e  m bl es  t h e  pr o v er bi al  h u nt f or  t h e  n e e dl e i n  a  h a yst a c k.  L et  us ill ustr at e  t hi s 

wit h  a  “ cl assi c al ”  e x a  m pl e, i. e. s e ar c hi n g f or   m at eri als t h at  ar e   v er y  r o b ust,  hi g hl y tr a ns p ar e nt,  a n d at  

t h e  s a  m e  ti  m e  h a v e  a  hi g h  h e at  c o n d u cti vit y.   I n  t h e  i  m  m e ns e  s p a c e  of  str u ct ur al  a n d  c h e  mi c al 

m at eri als,   th er e is  o n e  str o n g  hi g h -p erf or  m a n c e  c a n di d at e : c ar b o n i n t h e  di a  m o n d  str u ct ur e .   H ar dl y 

a n y  ot h er   m at eri al  c o  m es  cl os e.  A n d  fr o  m  a  t h er  m o d y n a  mi c  p ers p e cti v e,  t hi s    m at eri al  is  n ot  e v e n 

st a bl e  b ut   m et ast a bl e.  As   w e  u n d erst a n d t h e  m e c h a nis  m  s b e hi n d t h e   m e nti o n e d  pr o p erti es,   w e tr ust 

t h e  c o n cl usi o n t h at  di a  m o n d  is  t h e  e x c e pti o n al  c h a  m pi on  of  t h e  iss u e d s e ar c h .  B ut  h o  w  c a n   w e 

r eli a bl y fi n d   m at eri als t h at e x hi bit  e x c e pti o n al  p erf or  m a n c e  f or f u n cti o ns i n  g e n er al, f or  e x a  m pl e, f or 

c at al ysis,  p h ot o v olt ai c s, or  b att eri es ?  All  s e ar c h es  f a c e t h e f oll o  wi n g sit u ati o n 1 : 

•   T h e  n u  m b er  of  p os si bl e   m at eri als is  pr a cti c all y i nfi nit e.  

•   T h e  el e ctr o ni c  a n d  at o  misti c  pr o c ess es t h at r ul e  a  d esir e d   m at eri al s f u n cti o n  ar e   m a n y , a n d t h eir 

c o n c ert e d  a cti o n  is  t y pi c all y  hi g hl y  c o  m pl e x  a n d  i ntri c at e ,  r es ulti n g  a n  i  m  m e ns e  n u  m b er  of 

p os si bl y r el e v a nt   m e c h a nis  ms.  

•   T h e   n u  m b er  of   d at a  t h at  ar e   “ cl e a n ”  ( c o  m pr e h e nsi v el y  c h ar a ct eri z e d  a n d  hi g h -q u alit y)  a n d 

r el e v a nt f or t h e f u n cti o n  of i nt er est  ar e t y pi c all y  v er y l o  w. 

U n d er  t h es e  d a u  n ti n g  c o n diti o ns    w e  ai  m  t o  i d e ntif y  t h e  r ul es  t h at  g o v er n   t h e  r ar e  p h e n o  m e n a 

c orr es p o n di n g  t o  p arti c ul arl y  e x c e pti o n al   m at eri als.  S u c h  r ul es  d es cri b e  r e gi o n s i n   m at eri als s p a c es 

t h at  ar e  r el e v a nt  f or  t h e  f u n cti o n  of  i nt er est (s e e  Fi g.  1). I n  a n al o g y  t o  bi ol o g y,  t h e b asi c  p h ysi c o -

Fi g ur e  1.   B y   m a p pi n g   m at e ri al s ( d e pi ct e d  a s  s q u a r e s) i nt o  s p a c e s  d efi n e d  b y  r el e v a nt   “  m at e ri al s  g e n e s”   w e  c a n i d e ntif y 
r e gi o n s   w h e r e   m at e ri al s  e x hi bit  d e si r e d  e x c e pti o n al  p r o p e rti e s.   D e p e n di n g  o n t h e  e  m pl o y e d  AI   m et h o d s,  s u c h  r e gi o n s 
c a n  b e  gi v e n  b y  si  m pl e  B o ol e a n  c o n diti o n s ( d a s h e d li n e)  o r i n t e r  m s  of   m o r e  c o  m pl e x  a n al yti c  “ d e s c ri pt o r” f u n cti o n s 
( h e r e, ---' 1 , a.r2 ) of t h e  g e n e s ( s oli d li n e).  T y pi c all y, t h e  s p a c e  of  r el e v a nt  g e n e s   will  h a v e  a   m u c h  hi g h e r  di  m e n si o n alit y t h a n 
t  w o. 
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c h e  mi c al  p ar a  m et ers  e nt eri n g  t h es e  r ul es    m a y  b e  c all e d  “  m at eri als  g e n es ”,  as  t h e y  ar e  r el at e d  t o 

pr o c ess es t h at  tri g g er, a ct u at e,  or f a cilit at e,  or  hi n d er t h e  pr o p ert y  of i nt er est.  I n  p arti c ul ar,   w e  ar e 

i nt er est e d i n s u c h r e gi o ns t h at  1)  c o nt ai n e x cl usi v el y  or  at l e ast  pr e d o  mi n a ntl y  m at eri als   wit h  d esir e d 

pr o p erti es  a n d  2)  ar e  d es cri b e d   i n  a    w a y   t h at  all o  w s  us  t o  effi ci e ntl y  s a  m pl e   fr o  m  t h e  m  n e  w 

s y nt h esi z a bl e     m at eri als.    P u bli cl y   s h ar e d     m at eri als   d at a b as es    a n d   AI    m et h o ds    h a v e   e n a bl e d 

e n c o ur a gi n g   pr o gr ess 1  t o  w ar ds  t his  g o al (s e e  Fi g.  2  as  a n  e x a  m pl e) 2 .   H o  w e v er,  criti c al  c h all e n g es 

r e  m ai n. 

 

C urr e nt  a n d  F ut ur e  C h all e n g e s  

M  ost  a v ail a bl e  d at a  s ci e n c e   a n d   m a c hi n e    l e ar ni n g  m et h o ds  ar e  f u n d a  m e nt all y  u ns uit e d  f or  t h e 

r e q uir e d i d e ntifi c ati o n  of  r ar e  p h e n o  m e n a.  Firstl y,  t h e y  t y pi c all y  ai  m  t o  fit  a  gl o b al    m o d el  t o  t h e 

a v ail a bl e   d at a   b y     mi ni  mi zi n g   t h e   “r e g ul ari z e d ”   a v er a g e   err or.   T his   f o c us   o n   a v er a g e    gl o b al 

p erf or  m a n c e  n ot  o nl y  p uts i  m p ort a n c e  o n  a c c ur at el y   m o d elli n g t h e  h a y i nst e a d  of t h e  n e e dl es.  E v e n 

w ors e,  r e g ul ari z ati o n    m e a ns  t o   d eli b er at el y  a v oi d    m o d elli n g  t h e  e xtr a  -or di n ar y  f or  t h e  s a k e   of 

a v oi di n g  o v erfitti n g.  S e c o n dl y,  as  p oi nt e d  o ut  b y   G hiri n g h elli  et  al. 3 , off -t h e-s h el v e   m et h o ds  c a n n ot 

r eli a bl y i d e ntif y   m e a ni n gf ul  a n d tr ust  w ort h y r ul es t h at  d es cri b e  e x c e pti o n al   m at eri als,  b e c a us e t h e y 

i  m pli citl y  or  e x pli citl y r el y  o n  d es cri pt or s ( als o c all e d  r e pr es e nt ati o ns)  of   m at eri als t h at  ar e  eit h er t o o 

r estri cti v e ( b e ca us e t h e y  ar e  h a n d -pi c k e d)  or t o o  u nr estri cti v e ( e. g., i n t h e  c as e  of  d e e p l e ar ni n g)  a n d 

t h us   m o d el  “ n o n-p h ysi c al ” r el ati o ns  li k el y u nr el at e d t o t h e   m at eri als  g e n es  of r el e v a n c e . 

Usi n g  s y  m b oli c  r e gr essi o n  a n d  c o  m pr e ss e d  s e nsi n g,  t h e  SI S S  O  (  s ur e  i n d e p e n d e n c e  s cr e e ni n g  a n d 

s p arsif yi n g   o p er at or)   a p pr o a c h 4   all e vi at es   t his   pr o bl e  m   b y  i d e ntif yi n g   d es cri pt ors  c o nsi sti n g   of 

t y pi c all y  o nl y  a f e  w  a n al yti c al f u n cti o ns  of r el e v a nt   m at eri als  g e n es.  B as e d  o n its  p h ysi c al  pl a usi bilit y 

a n d r o b ust  e  m piri c al  p erf or  m a n c e,   w e  c a n  s a y   wit h  s o  m e  c o nfi d e n c e t h at t his  a p pr o a c h  s u c c essf ull y 

i d e ntifi es  r ul es s atisf y i n g o ur  first  crit eri o n:  t h e  d es cri pti o n  of  r e gi o ns  t h at  pr e d o  mi n a ntl y  c o nt ai n 

d esir e d   m at eri als.  A r e  m ai ni n g  pr o bl e  m  li es i n t h e s e c o n d r e q uir e  me nt:  o ur  a bilit y t o  effi ci e ntl y s a  m pl e 

i nt er esti n g  n o v el    m at eri al s.   R ej e cti o n  s a  m pli n g  c a n  b e  e  m pl o y e d  t o  g e n er at e  c a n di d at es   if  t h e 

c o nsi d er e d  m at eri als cl ass   i s s  m all,  e. g.,  bi n ar y s yst e  ms r estri ct e d t o  a f e  w cr yst al str u ct ur es.  H o  w e v er, 

t his d o es  n ot  s c al e  t o  t h e  v ast  d esi g n  s p a c es  r el e v a nt f or  g e n er al  s e ar c h es.  T h e  c e ntr al  c h all e n g e i s 

Fi g ur e  2.    M a p  of  c at al ysts  gi v e n  b y t h e  SI S S  O   m o d el f or t h e s el e cti vit y  of  pr o p a n e  c o n v ersi o n t o  a cr yli c  a ci d.  F or  d et ails s e e  R ef.  2.   T h e 

d esir e d  hi g h s el e cti vit y sit u ati o n is  c ol or e d  d ar k  bl u e.  T h e   m at eri al s  us e d f or  d eri vi n g t h e  d es cri pt ors  ar e i n di c at e d  b y t h e  bl a c k li n es.  T h e 

f u n cti o n d 1
S
  i s  q uit e  c o  m pl e x, i d e ntif yi n g t h e   m a cr os c o p y   m at eri al, i. e. its  b asi c  pr o p erti es ( e. g.  c o  m p ositi o n)  as   w ell  as its  p or osit y  et c. 

V P P m o difi e d  i s  a s u g g est e d   m at eri al t h at   w o ul d r es ult  b y  c h a n gi n g s o  m e   m at eri al s  p ar a  m et ers  of t h e  V P P   m at eri al. I n  g e n er al,  h o  w e v er, t h e 

r el ati o ns hi p  “r e al   m at eri als”  →   d 1
S i s  n ot  effi ci e ntl y i n v erti bl e. 
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t h at   SI S S  O   si  mil ar   t o   ot h er   c o  m  m o nl y   us e d   d es cri pt ors   ar e   n ot   effi ci e ntl y  i n v erti bl e.     W hil e 

r e pr es e nti n g   m at eri als t hr o u g h t h eir g e n es  e n a bl es  u s t o  dis c o v er r e li a bl e r ul es,   m a n y  p oi nts i n  g e n e 

s p a c e   d o   n ot  c orr es p o n d  t o   r e al  m at eri als,  a n d  t his  c o  m pli c at es  t h e   dir e ct  g e n er ati o n   of   n e  w 

c a n di d at es fr o  m  a  s p e cifi c  r e gi o n.  

A d v a n c e s i n  S ci e n c e  a n d  T e c h n ol o g y t o   M e et  C h all e n g e s   

A n i  m p ort a nt  alt er n ati v e  a p pr o a c h t o r u l e i d e ntifi c ati o n is s u b gr o u p  dis c o v er y ( S G D)5 . Si  mil ar t o  SI S S  O, 

S G D  als o  d es cri b es  n o n -li n e ar r el ati o ns  b et  w e e n   m at eri als  g e n es  a n d  pr o p erti es.  H o  w e v er, i n c o ntr ast 

t o  SI S S  O,  t h e  S G D  r ul es  ar e  gi v e n  as  B o ol e a n  c o nj u n cti o ns  of  c o n diti o ns  o n  i n di vi d u al  g e n es.  T hi s 

m e a ns  t h at  t h e  d es cri b e d  r e gi o ns  i n  g e n  e  s p a c e  ar e  si  m pl e  a xis -p ar all el   ( h y p er-)r e ct a n gl e s,   w hi c h 

m a k es it  e asi er  t o  g e n er at e  n o v el   m at eri als fr o  m  t h e  m:   W  hil e,  a s  a b o v e,   m ost  c o  m bi n ati o ns  of  t h e 

g e n e  v al u es   m a y  n ot  c orr es p o n d  t o  r e al   m at eri als,  a xis -p ar a ll el  c o n diti o ns all o  w  t o d e c o  m p os e  t h e 

g e n er ati o n  pr o c ess i nt o si  m pl er st e ps  b y  c o nsi d er i n g c o n diti o ns  o n  d e c o u pl e d  g e n es i n d e p e n d e ntl y . 

U nf ort u n at el y  ,  curr e ntl y  a v ail a bl e  S G D   m et h o ds  ar e , n ot  d esi g n e d t o  d es cri b e r ar e  p h e n o  m e n a.  T h e y 

ar e  b as e d  o n i d e as fr o  m  c o nfir  m at or y st atisti cs  (si g nifi c a n c e t esti n g) t o  d eri v e fi n al  c o n cl usi v e r es ults 

fr o  m  a  gi v e n  d at as et.  T o  a ss ur e  r es ults  t h at  ar e  si g nifi c a nt f or  t h e  d at a  at  h a n d,  t h e y  pri oriti z e  t h e 

d et e cti o n  of  r el ati v el y  fr e q u e nt  p h e n o  m e n a.  F ort u n at el y,  i n  t h e  c o nt e xt  of    m at eri als  s ci e n c e,  t hi s 

e xtr e  m el y   c o ns er v ati v e   a p pr o a c h   of   o n e -s h ot   c orr e ct n ess   c a n   b e   r el a x e d.    Si n c e     w e   h a v e 

c o  m p ut ati o n al   m et h o ds t h at  c a n  o bt ai n  a c c ur at e  n e  w  d at a   wit h r e as o n a bl e  effi ci e n c y,   w e  c a n  ai  m f or 

a n  a p pr o a c h   w h er e  p att er n  dis c o v er y  a n d first -pri n ci pl es   m et h o ds   w o r k i n  u nis o n t o f a cilit at e  r a pi d 

s ci e ntifi c  dis c o v er y . 

B orr o  wi n g i d e as fr o  m  T h o  m ps o n  s a  m pli n g  a n d  B a y e si a n  o pti  mi z ati o n 6 , s u c h  r ul e  dis c o v er y   m et h o ds 

s h o ul d  pr o p o s e r ul es t h at  ar e r e as o n a bl e c a n di d at es t o  d es cri b e  t h e r ar e   m at eri al c h a  m pi o ns  a n d t h e n 

o bt ai n  n e  w si  m ul at e d  d at a fr o  m t h e  pr o p os e d r e gi o n s t o  v ali d at e  or f alsif y t his  pr o p os al.  B y r e p e ati n g 

t his  pr o c ess,   w e it er ati v el y arri v e  at  n e  w r e gi o ns   w h er e  d esir e d   m at eri als  ar e   m or e  a n d   m or e li k el y t o 

b e   f o u n d.   I nst e a d   of   o n e-s h ot   c orr e ct n ess,   t his   a p pr o a c h   ai  ms   t o  i d e ntif y   t h e   d esir e d   r ar e 

p h e n o  m e n o n  as  s o o n  as  p os si bl e i n  t his it er ati v e  pr o c ess  b y  o pti  mi zi n g  a n  e x pl or ati o n/ e x pl o it ati o n 

tr a d e-off a . 

T his c o  m p elli n g  visi o n  pr o vi d es  a cl e ar  a g e n d a  of st atisti c al  a n d  al g orit h  mi c  pr o bl e  ms t o t a c kl e:  Firstl y, 

w e  n e e d  a  s o u n d  s el e cti o n    m e c h a nis  m  f or  h y p ot h es es  a b o ut  r ar e  p h e n o  m e n a  t h at  a p pr o pri at el y 

c o  m pr o  mis es  b et  w e e n t h e  v al u e  of  a r u l e  a n d t h e li k eli h o o d t h at it  c a n  b e  c o nfir  m e d  b y f ut ur e  d at a. 

S e c o n dl y,   w e  n e e d  effi ci e nt  al g orit h  ms t h at fi n d  o pti  m al r e gi o ns  b as e d  o n t his s el e cti o n   m e c h a nis  m.  

 

C o n cl u di n g  R e  m ar k s  

I n  s u  m  m ar y,  p u bli cl y  s h ar e d   m at eri als  d at a  a n d   AI  c o d e,  as pr o vi d e d  b y  t h e   N  O  M A D   AI  T o ol kit 7 ,  a s 

w ell  as   p h ysi c all y  pl a usi bl e r e pr es e nt ati o ns  b as e d  o n   m at eri als  g e n es (li k e t h e  o n es  us e d i n  SI S S  O  a n d 

S G D)  h a v e  f a cilit at e d  pr o gr ess  t o  w ar ds  i d e ntif yi n g  r ul es  t h at  d es cri b e  d esir e d    m at eri als.  S o  f ar, 

h o  w e v er,  all  a p p r o a c h es  ar e l a c ki n g  eit h er t h e  a bilit y t o c o nsist e ntl y  d es cri b e  o nl y  pr o  misi n g   m at eri al s 

or  t h e  a bilit y  t o  effi ci e ntl y  g e n er at e   t h e  m –  at  l e a st  at  t h e  ulti  m at el y  r e q uir e d  s c al e.  T o  a d v a n c e 

f urt h er,  c h all e n gi n g  st atisti c al  a n d  al g orit h  mi c  pr o bl e  ms  h a v e  t o  be  s ol v e d,  b ut  t h er e  ar e  pr o  misi n g 

st arti n g  p oi nts: T h e c o  m bi n ati o n  of  B a y esi a n  a p pr o a c h es t o   m ulti pl e  h y p ot h esis t esti n g 8  as   w ell  as  t h e 

v ers atil e  br a n c h -a n d -b o u n d  a p pr o a c h 9  t o dis cr et e  o pti  mi z ati o n  st a n ds  a  g o o d  c h a n c e t o  e n a bl e  t h e 

 
a  H er e,  “ e x pl or ati o n ” r ef ers t o s a  m pli n g fr o  m r e gi o ns   w h er e  o n e is still   u n c ert ai n  a b o ut  m at eri als  p erf or  m a n c e, 
a n d  “ e x pl oit ati o n ” r ef ers t o s a  m pli n g fr o  m r e gi o ns   wit h r el ati v el y str o n g  a n d  c ert ai n  m at eri als  p erf or  m a n c e.   
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El e ctr o ni c  Str u ct ur e  ( 2 02 0 ) # # # # # #   R o a d  m a p  

e n visi o n e d    m et h o ds.   H o  w e v er,   d u e  t o  t h eir  r eli a n c e   o n   a d a pti v el y   g e n er at e d   n e  w   d at a,  t h eir 

d e v el o p  m e nt   will r e q uir e  a  c o n c e ntr at e d i nt er dis ci pli n ar y  eff o rt b et  w e e n  m at eri als   a n d  d at a  s ci e n c e.  

 

A c k n o  wl e d g e  m e nt s  

W e   a c k n o  wl e d g e  L u c a  G hiri n g h ell i, L u c as  F o p p a , Cl a u di a  Dr a xl , Wr a y  B u nti n e,  a n d  D a ni el  S c h  mi dt    f or 
i nsi g htf ul  dis c ussi o ns a n d, i n  p arti c ul ar, t h a n k  L u c a  G hiri n g h elli  a n d  L u c as  F o p p a  f or  criti c all y r e a di n g 
t h e   m a n us cri pt.  T his w or k r e c ei v e d f u n di n g fr o  m t h e  E ur o p e a n  U ni o n’s  H ori z o n  2 0 2 0  R es e ar c h  a n d 
I n n o v ati o n  Pr o gr a  m e ( gr a nt  a gr e e  m e nt N º  9 5 1 7 8 6  ), t h e  N  O  M AD  C o E,  a n d  E R C:  T E C 1 P ( N o.  7 4 0 2 3 3)  
as   w ell  as fr o  m t h e  A ustr ali a n  R es e ar c h  C o u n cil ( D P 2 1 0 1 0 0 0 4 5) . 
 

R ef er e n c e s   

 
1  Dr a xl  C  a n d  S c h effl er   M  2 0 2 0  Bi g -d at a -dri v e n   m at eri als s ci e n c e  a n d its  F AI R  d at a i nfr astr u ct ur e  H a n d b o o k  of 
M at eri als   M o d eli n g  e d  S  Yi p  et  al ( B as el:  S pri n g er I nt er n ati o n al  P u blis hi n g)  p.  4 9  D  OI:  1 0. 1 0 0 7/ 9 7 8   -3 -3 1 9 -
4 4 6 7 7 -6 _ 1 0 4  
2  F o p p a  L  G hiri n g h elli  L   M  Gir gs di es  F  H as h a g e n  M   K u b e  P  H ä v e c k er  M   C ar e y  S  T ar as o v  A  Kr a us  P  R os o  ws ki  F  
S c hl ö gl  R  Tr u ns c h k e  A  a n d  S c h effl er  M  2 0 2 1   M at eri als  g e n es  of  h et er o g e n e o us  c at al ysis fr o  m  cl e a n 
e x p eri  m e nts  a n d  artifi ci al i nt elli g e n c e ,   M R S  B ull eti n, i n  pri nt ( 2 0 2 1), htt ps:// ar xi v. or g/ a bs/ 2 1 0 2. 0 8 2 6 9)  
3  G hiri n g h elli  L   M  V y bir al J  L e v c h e n k o  S  V  Dr a xl  C  a n d  S c h effl er   M  2 0 1 5  Bi g  d at a  of   m at eri als s ci e n c e:  criti c al 
r ol e  of t h e d es cri pt or  P h ys.  R e v.  L ett.  1 1 4 ,  1 0 5 5 0 3  D  OI: 1 0. 1 1 0 3/ P h ys R e v L ett. 1 1 4. 1 0 5 5 0 3  
4  O u y a n g   R  C urt ar ol o  S  A h  m et ci k  E  S c h effl er  M   a n d  G hiri n g h elli  L   M  2 0 1 8  SI S S  O:  a  c o  m pr ess e d -s e nsi n g   m et h o d 
f or i d e ntif yi n g t h e  b est l o  w-di  m e nsi o n al  d es cri pt or i n  a n i  m  m e nsit y  of  off er e d  c a n di d at es  P h ys.  R e v.   M at.  2 , 
0 8 3 8 0 2  
5  G ol ds  mit h  B  R  B ol e y   M  Vr e e k e n J  S c h effl er   M  G hiri n g h elli  L  M  2 0 1 7  U n c o v eri n g str u ct ur e  -pr o p ert y 
r el ati o ns hi ps  of   m at eri als  b y s u b gr o u p  dis c o v er y  N e  w J.  P h ys. 1 9 ,  0 1 3 0 3 1  D  OI:  1 0. 1 0 8 8/ 1 3 6 7-2 6 3 0/ a a 5 7 c 2.   
6  Fr a zi er  P I  a n d   W a n g J  2 0 1 6  B a y esi a n  o pti  miz ati o n f or  m at eri als  d esi g n I nf or  m ati o n  S ci e n c e f or   M at eri als 
Dis c o v er y  a n d  D esi g n  e d  L o o k  m a n  T  et  al ( S pri n g er,  C h a  m.)  p p  4 5 -7 5  D  OI  1 0. 1 0 0 7/ 9 7 8 -3 -3 1 9 -2 3 8 7 1 -5 _ 3   
7  N  O  M A D  Artifi ci al I nt elli g e n c e  T o ol kit   htt ps:// n o  m a d -l a b. e u/i n d e x. p h p ? p a g e = AIt ut ori als 
8  S c ott J G  B er g er J  O  2 0 0 6  A n  e x pl or ati o n  of  as p e cts  of  B a y esi a n   m ulti pl e t esti n g J o ur n al  of st atisti c al  pl a n ni n g 
a n d i nf er e n c e  1 3 6( 7)  p p  2 1 4 4 -2 1 6 2  D  OI  1 0. 1 0 1 6/j.js pi. 2 0 0 5. 0 8. 0 3 1  
9  B ol e y   M  G ol ds  mit h  B R  G hiri n g h elli  L  M  Vr e e k e n J  2 0 1 7 I d e ntif yi n g  c o nsist e nt st at e  m e nts  a b o ut  n u  m eri c al 
d at a   wit h  dis p ersi o n -c orr e ct e d s u b gr o u p  dis c o v er y.  D at a   Mi ni n g  a n d  K n o  wl e d g e  Dis c o v er y,  3 1( 5)  p p  1 3 9 1 -
1 4 1 8  D  OI  1 0. 1 0 0 7/ s 1 0 6 1 8 -0 1 7 -0 5 2 0 -3.  
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S e cti o n  1. 5  - D e e p  L e ar ni n g f or  S p e ctr o s c o p y   
 
Mili c a  T o d or o vi  ć , D e p art  m e nt  of   M e c h a ni c al  a n d   M at eri al s  E n gi n e eri n g  , 
U ni v ersit y  of  T ur k u,  FI  -2 0 0 1 4,  T ur k u,  Fi nl a n d  &   D e p art  m e nt  of   A p pli e d  P h ysi cs , 
A alt o  U ni v ersit y,  FI -0 0 0 7 6,  A alt o ,  Fi nl a n d 
 
P atri c k  Ri n k e , D e p art  m e nt  of  A p pli e d  P h y si cs ,  A alt o   U ni v ersit y,  FI-0 0 0 7 6,  A alt o , 
F i nl a n d 
 
St at u s  

 

S p e ctr os c o p y  is  a  f u n d a  m e nt al  t o ol  i n    m at eri als  r es e ar c h,  c h ar a ct eris ati o n  a n d  dis c o v er y,  a n d  h a s 

c o ns e q u e ntl y  b e c o  m e  a    m aj or  o bj e cti v e  of    m a c hi n e  l e ar ni n g  t a s ks.   H er e,  d e e p  l e ar ni n g  b as e d  o n 

n e ur al  n et  w or ks ( N Ns) is  a  p arti c ul arl y  p o  w erf ul  a p pr o a c h.  N Ns  a r e  u ni v ers al  a p pr o xi  m at ors si n c e t h e y 

h a v e  t h e  a bilit y  t o  r e pr e s e nt  al  m ost  ar bitr aril y  c o  m pl e x  r el ati o ns hi ps ,  as  f o u n d  i n  s p e ctr o s c o p y 

b et  w e e n    m at eri als  pr o p erti es  a n d  s p e ctr a,  gi v e n   t h e  ri g ht  ar c hit e ct ur e,  e n o u g h  n e ur o n s,  l a y ers 

( d e pt h)  a n d tr ai ni n g d at a.  D e e p l e ar ni n g  h as  c el e br at e d first s u c c ess es i n s p e ctr o s c o p y  b y  c orr el ati n g 

t h e  el e ctr o ni c  str u ct ur e  a n d  s p e ctr al   pr o p erti es   of    m at eri als  t o  t h eir  at o  mi c  str u ct ur e 1   [ 1, 2, 3], 

f u n cti o n al  pr o p erti es [ 4, 5] a n d s y nt h esi s  p ar a  m et ers  [ 6, 7]. 

D e e p l e ar ni n g   f or  s p e ctr o s c o p y  p urs u e s  t  w o  p ar all el  g o als  (F i g ur e 1 a ): s p e ctr a  pr e di cti o n  (t y pi c al i n 

c o  m p ut ati o n al  st u di es)  a n d  pr o p ert y i nf er e n c e  (t y pi c al i n  e x p eri  m e nt al  a p pr o a c h es).  S u c c essf ul   N N 

s p e ctr a  pr e di cti o ns  all o  w  us  t o  c ut  d o  w n  o n  t h e  ti  m e  a n d  r es o ur c es  b e hi n d  c o  m p ut ati o n al  or 

e x p eri  m e nt al s p e ctr os c o p y.  Tr ai n e d  o n  a v ail a bl e i n p ut ( e. g. , at o  mi c str u ct ur e  or   m at eri als  attri b ut es) 

a n d  o ut p u t ( e. g., s p e ctr a  or  s p e ctr os c o pi c  q u a ntiti es)  p airs, t h e   N N  c a n   m a k e  o ut p ut  pr e di cti o ns f or 

n e  w i n p ut i nst a nt a n e o usl y , wit h o ut f urt h er r es o ur c e r e q uir e  m e nts   [ 1, 2, 3] a n d  dir e ctl y , wit h o ut   first 

c o  m p uti n g  t h e  p ot e nti al  e n er g y s urf a c e  as  dis c uss e d i n S e cti o n  2. 3  of t his  R o a d  m a p.  

 

I n  pr o p ert y i nf er e n c e  t as k s,  d at a i n p ut  a n d  o ut p ut  ar e  r e v ers e d  t o  e c h o  s p e ctr os c o pi c  a p pli c ati o ns. 

N Ns  pr e di ct   m at eri als str u ct ur e  a n d  pr o p erti es fr o  m s p e ctr al i n p ut,  or cl assif y t h e i n p uts i nt o  diff er e nt   

c at e g ori es.  S p e ctr os c o p y i n p ut  c a n  c o  m e i n t h e f or  m  of  s p e ctr a  or  s p e ctr al i  m a g es.  T his  a p pr o a c h t o 

d e e p l e ar ni n g s p e ctr os c o p y  h as, f or  e x a  m pl e,  b e e n  a p pli e d t o  e xtr a ct str u ct ur e i nf or  m ati o n fr o  m c or e 

l e v el [ 6, 7], n u cl e ar   m a g n eti c r es o n a n c e  [ 8],  vi br ati o n al [ 9] a n d  R a  m a n  [ 1 0] s p e ctr os c o p y , t o i d e ntif y 

c a n c er o us  c ells  or   mi cr o bi al  p at h o g e ns fr o  m  R a  m a n  a n d i nfr ar e d  s p e ctr a  [ 4, 5] a n d  t o  d et e ct f a ult y 

p h ot o v olt ai c   m o d ul es fr o  m  el e ctr ol u  mi n es c e n c e i  m a g es  [1 1 ].  

T h e  first  d e e p  l e ar ni n g  s p e ctr os c o p y  att e  m pts   w er e    m a d e  3 0  y e ars  a g o   [1 2 , 13 ],  b ut  t h e  i nfl u x  of 

m o d er n  d e e p  N N  ar c hit e ct ur es  h as  pr o vi d e d  a  n ot a bl e r es e ar c h  b o o st i n t h e l ast  3 t o  4 y e ars.  T o  u nl o c k 

t h e f ull  p ot e nti al  of  d e e p l e ar ni n g f or  s p e ctr os c o p y,  s e v er al  c h all e n g es  h a v e t o  b e  o v er c o  m e.   N e ur al 

n et  w or ks  c o ul d  t h e n  b e c o  m e  a  st a pl e  i n  t h e or eti c al  s p e ctr os c o p y  f or  f ast  a n d  a c c ur at e  s p e ctr a 

g e n er ati o n  e n a bli n g  hi g h -fi d elit y  a n d  hi g h-t hr o u g h p ut  e x cit e d  st at e r es e ar c h.  T h e y  c o ul d  b e  dir e ctl y 

i nt e gr at e d  i nt o  s p e ctr os c o pi c  h ar d  w ar e  fr o  m   w or kb e n c h  i nstr u  m e nts  t o  l ar g e  s c al e  i nfr astr u ct ur es 

( e. g. s y n c hr otr o ns) t o  ai d  di a g n osti cs  a n d  d at a  a n al ysis  a n d f a cilit at e  d at a-dri v e n s ci e n c e  [ 14 ].  

 

 
1  At o  mi c   m oti o n  c a n  b e i n cl u d e d   b y i n c or p or ati n g it i n t h e  s p e ctr al  tr ai ni n g  d at a t hr o u g h,  e. g., 
m ol e c ul ar  d y n a  mi c s  or   el e ctr o n -p h o n o n  c o u pli n g.   
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C urr e nt  a n d  F ut ur e  C h all e n g e s  

A t y pi c al  d e e p l e ar ni n g s p e ctr os c o p y   w or kfl o  w is s h o  w n i n  (F i g ur e 1 b ).  E a c h st e p fr o  m  d at a  a c q uisiti o n, 

c h oi c e  of    m at eri als  r e pr es e nt ati o n,  n e ur al  n et  w or k  d esi g n  a n d  tr ai ni n g,  t o  t esti n g  a n d  pr e di cti o n, 

pr es e nts its  o  w n  c h all e n g e s.  T o  a d v a n c e t h e  c urr e nt  s t at e-of -t h e-art,   w e   m ust  a d dr ess t h e i ss u es  of 

r a  w  d at a  a v ail a bilit y ,    m at eri al r e pr es e nt ati o n a n d  its  i n v erti bilit y,  as   w ell  as m o d el  i nt er pr et a bilit y  , 

u n c ert ai nt y  a n d  s c al a bilit y  ( Fi g.  2).  

D e e p l e ar ni n g  n et  w or ks t y pi c all y  c o nt ai n  a l ar g e  n u  m b er  of  n e ur o n  s,   wit h  p ar a  m et ers t h at   m ust  b e 

l e ar n e d  d uri n g tr ai ni n g.  Alt h o u g h  d e e p  ar c hit e ct ur es  pr o vi d e t h e   N Ns   wit h t h e fl e xi bilit y t o l e ar n t h e 

c o  m pl e x  r el ati o ns hi ps  e n c o u nt er e d  i n  s p e ctr os c o p y,  p ar a  m et er  fitti n g  r e q uir es  e xt e nsi v e  tr ai ni n g 

d at a.   O p e n  d at a  s ets  a n d  d at a i nfr astr u ct ur es  ar e  e  m er gi n g i n t h e  n at ur al  s ci e n c es  a n d  e n gi n e eri n g 

[ 11 ],  b ut  s p e ctr os c o p y  d at a  is  s c ar c e.  T h e  c h all e n g e  of  d at a-h u n gr y  n e ur al  n et  w or ks  n e e ds  t o  b e 

a d dr ess e d  b y  d at a  a v ail a bilit y  ( or  b ett er  d at a  a b u n d a n c e),  as   w ell  as    m or e  d at a  effi ci e nt  n et  w or k 

ar c hit e ct ur es  a n d tr ai ni n g  pr ot o c ols.   

A   m or e  c o n c e pt u al  c h all e n g e is  r el at e d  t o   m at eri al s  r e pr es e nt ati o ns,  d at a fr a  m e  w or ks  t h at  e n c o d e 

m at eri al   mi cr ostr u ct ur e  a n d  pr o p erti es i nt o t h e  N N.   W hil e r e pr es e nt ati o n  d esi g n is  a n  a cti v e r es e ar c h 

fi el d,  it  is  u n cl e ar    w hi c h  r e pr es e nt ati o n  t y p es  pr o d u c e  t h e    m ost  a c c ur at e  a n d  tr a nsf er a bl e  d e e p 

l e ar ni n g   m o d els.  F urt h er i n v erti bilit y pr o bl e  ms  aris e   w h e n  a  r e pr es e nt ati o n is i nf err e d fr o  m  s p e ctr a 

i nst e a d  of   m at eri als  pr o p erti es [ 7, 8].  T hi s  pr es e nts  a n  o bst a cl e t o i n v ers e  pr e di cti o n t as ks,   w hi c h  n o  w 

r e q uir e  a n  a d diti o n al  r e c o nstr u cti o n  st e p  t o  r etri e v e  t h e  d esir e d  pr o p erti es fr o  m  t h e  d e e p l e ar n e d 

r e pr es e nt ati o n. 

Fr o  m t h e t e c h ni c al  vi e  w p oi nt,  m o d el   s c ala bilit y , i nt er pr et a bilit y a n d  u n c ert ai nt y  st a n d i n t h e   w a y  of 

r a pi d   d e v el o p  m e nt.    D e e p  l e ar ni n g   s p e ctr os c o p y   r e q uir es   bi g   d at a,   pl a ci n g   a   b ur d e n   o n   o ur 

c o  m p ut ati o n al i nfr astr u ct ur es i n  b ot h  d at a  c o  m p ut ati o n  a n d   m o d el fitti n g t as ks.  T h e l e ar ni n g  pr o c es s 

i n   NNs is  arit h  m eti c al  a n d  a bstr a ct.   I nt er pr et a bilit y r el at es  t o  t h e  h u  m a n  d esir e  t o  e xtr a ct  p h ysi c al 

i nsi g ht fr o  m  N N   m o d els,  a n d  g ai n  a  b ett er  u n d erst a n di n g  of  d e e p l e ar ni n g s o   w e  c a n   m a k e s yst e  m ati c 

i  m pr o v e  m e nt s.  N Ns  ar e  als o l a c ki n g  a n i ntri nsi c   m e as ur e  of m o d el   u n c ert ai nt y  t o i n di c at e  c o nfi d e n c e 

i n  a n y i n di vi d u al  pr e di cti o n.  E q ui p pi n g  d e e p l e ar ni n g  a p pr o a c h es   wit h  a d diti o n al i nf or  m ati o n  a b o ut 

t h e   m o d el, s u c h  as  u n c ert ai nt y,   w o ul d  all o  w  us t o s yst e  m ati c all y i  m pr o v e  b ot h s p e ctr os c o p y  d at as ets 

a n d l e ar ni n g  q u a lit y.    

 

A d v a n c e s i n  S ci e n c e  a n d  T e c h n ol o g y t o   M e et  C h all e n g e s   

E  m er gi n g s ol uti o ns t o t h e  o utst a n di n g  pr o bl e  ms  ar e ill ustr at e d i n  ( Fi g ur e 2 ). T o  o v er c o  m e t h e  c urr e nt 

d at a  s c ar cit y  i n  d e e p  l e ar ni n g  s p e ctr os c o p y,  o n g oi n g  si  m ul ati o n    w or k  is  c o ntri b uti n g  o p e n -a c c es s 

d at as ets  [ 15 ],   wit h  e x p eri  m e nt al  d at a  d eli v er e d  b y  o p e n-s o ur c e  di git ali z ati o n   w or kfl o  ws  d e v el o p e d 

f or,  e. g.    m ulti di  m e nsi o n al  p h ot o e  missi o n  s p e ctr os c o p y  [ 16 ].  I n  t h e  f ut ur e,  c ur at e d  s p e ctr os c o p y 

d at as ets  s h o ul d  b e   m a d e  a v ail a bl e t o t h e  c o  m  m u nit y  b y  o p e n -s ci e n c e  d at a i nfr astr u ct ur es  [ 14 ],  a n d 

d at a  a c q uisiti o n   w or kfl o  ws s h o ul d  b e  dir e ctl y i nt e gr at e d i nt o t h e i n str u  m e nt ati o n t o f a cilit at e  r o uti n e 

d at a  di giti z ati o n i n s p e ctr o s c o p y.   

M ulti  -fi d elit y   m a c hi n e l e ar ni n g t e c h ni q u es, i n cl u di n g tr a nsf er l e ar ni n g,  h a v e t h e  p ot e nti al t o  a d dr ess 

b ot h  d at a  a v ail a bilit y  a n d  s c al a bilit y  iss u es.  I n  t h es e  hi er ar c hi c al  a p pr o a c h es,  l e ar ni n g  is  b as e d  o n 

a  m pl e  b ut  a p pr o xi  m at e l o  w fi d elit y  d at a  a n d r efi n e d   wit h  c ostl y  hi g h  q u alit y  d at a  p oi nts.  A d v a n c es i n 

m ulti  -fi d elit y  a p pli c ati o ns  [ 17 ]  pr o  mis e  t o  a c c el er at e  s p e ctr os c o p y  r es e ar c h:  a b u n d a nt  d at a fr o  m  a 

d at a -ri c h  s p e ctr os c o p y t e c h ni q u e  c o ul d  b e  us e d t o r e d u c e t h e  n u  m b er  of r e q uir e d  a c q uisiti o ns fr o  m 

a r es o ur c e -i nt e nsi v e  e x p eri  m e nt  or  c o  m p ut ati o n al   m et h o d. 
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T h e  c h all e n g es  ass o ci at e d   wit h   m at eri als  r e pr es e nt ati o n a n d t h e  i n v erti bilit y o f  d e e p l e ar ni n g  c a n  b e 

miti g at e d  b y f e at ur e  e n gi n e eri n g.  F e at ur e  e n gi n e eri n g r ef ers t o t h e  d esi g n  of  d at a r e pr es e nt ati o ns f or 

o pti  m al l e ar ni n g,  a  s u bj e ct  of  a cti v e r es e ar c h. I n c or p or ati n g  d o  m ai n  k n o  wl e d g e  a n d  c o nstr ai nts ( e. g. 

i n v ari a n c es,   u ni q u e n ess es   or  i n v erti biliti es)  i nt o  t his   pr o c ess    w o ul d  f a cilit at e   s  m all er   n et  w or k 

ar c hit e ct ur es  a n d  f ast er  l e ar ni n g.    M or e o v er,  a ut o  m at e d  f e at ur e  g e n er ati o n  ( b y , e. g. , a  pr e c e di n g 

n e ur al  n et  w or k)  c o ul d  pr o d u c e  e v e n    m or e  c o  m p a ct  r e pr es e nt ati o ns  or  r e v e al  f e at ur es  t h at   w er  e 

pr e vi o usl y  hi d d e n t o  h u  m a n r es e ar c h ers.  

 

Fr o  m t h e t e c h ni c al  vi e  w p oi nt,  m o d el s c al a bilit y  , i nt er pr et a bilit y a n d  u n c ert ai nt y  q u a ntifi c ati o n  c a n  b e 

a d dr ess e d  b y  i n n o v ati v e    N N  d esi g n.  T e ns or Fl o  w  or  P y T or c h  f or  P yt h o n  or  Fl u x  f or  J uli a  pr o vi d e 

e x a  m pl es  of   w el l-d e v el o p e d  d e e p l e ar ni n g li br ari es  t h at  c a n f a cilit at e  t h e i  m pl e  m e nt ati o n  of   m or e 

c o  m pl e x l e ar ni n g fr a  m e  w or ks.  T h es e  d e e p l e ar ni n g  s oft  w ar e li br ari es,  c o u pl e d   wit h  u p c o  mi n g   G P U 

ar c hit e ct ur es  a n d  h y bri d   G P U/ C P U  c o  m p uti n g  pl atf or  ms,   will  all o  w  us  t o  b uil d  o n  c urr e nt  st u di e s 

t o  w ar ds l ar g er  d at as ets  a n d  n o v el  a p pli c ati o ns. 

Wit h t h e  h el p  of  e ns e  m bl e l e ar ni n g,   w e  ar e fi n all y  g ai ni n g i nsi g ht i nt o  d e e p l e ar ni n g.   Usi n g t h e  s a  m e 

d at a t o tr ai n   m ulti pl e   m o d els  at t h e  s a  m e ti  m e r e v e als   m o d el  v ari a bilit y  a n d t h us  u n c ert ai nt y ,   w hi c h 

c a n  b e  e x pl oit e d t o i  m pr o v e  d at as ets  a n d  e n h a n c e l e ar ni n g.  E ns e  m bl e l e ar ni n g, f e at ur e  e n gi n e eri n g, 

N N  ar c hit e ct ur e  d esi g n  a n d    m ulti  -fi d elit y  l e ar ni n g  pr o vi d e  us   wit h  a    m et h o d  p ortf oli o  f or  tr a c ki n g 

i nf or  m ati o n  u pt a k e  a n d  pr o c essi n g i n   N Ns,  ulti  m at el y f a cilit ati n g t h e i nt er pr et a bilit y of  d e e p l e ar ni n g 

m o d els.   

 

C o n cl u di n g  R e  m ar k s  

D e e p l e ar ni n g  s p e ctr os c o p y  h as  b e c o  m e  a n  e x citi n g  r es e ar c h fi el d,  bri  m  mi n g   wit h i n n o v ati v e i d e as 

a n d  a p pr o a c h es t h at  ar e  e  m pl o y e d  a cr oss  diff er e nt t y p es  of  s p e ctr os c o p y.    W e  ar e f ast  a p pr o a c hi n g 

g e n er alis e d  a n d  tr a nsf er a bl e  pr e -tr ai n e d  m o d els  f or  f ast  pr e di cti o ns  a n d  i n d ustri al  pr e  -s cr e e ni n g. 

T hr o u g h  o n g oi n g   w or k,    w e   will  b e  a bl e  t o  c orr el at e  c o  m p ut ati o n al  s p e ctr a  t o  e x p eri  m e nt al  d at a, 

f a cilit ati n g t h e i nt er pr et ati o n  of s p e ctr os c o p y si g n als  a n d  a c c el er ati n g  a p pli c ati o ns.  

I n t h e f ut ur e, r o b ust,  p os si bl y  pr e-tr ai n e d  a n d  e as y t o  us e  d e e p l e ar ni n g s p e ctr o s c o p y s oft  w ar e  n e e d s 

t o  b e  d e v el o p e d f or  n o n-e x p erts  a n d i nt e gr at e d i nt o  d at a i nfr astr u ct ur es  or s p e ctr os c o p y i nstr u  m e nts 

or f a ciliti es. I n ti  m e, t h e  a c c u  m ul ati o n  of st u di es  a cr o ss  diff er e nt  r es e ar c h fi el ds c o ul d   m a k e it  p os si bl e 

t o  est a blis h  c orr el ati o ns  b et  w e e n  diff er e nt  t y p es  of  s p e ctr os c o pi es.  All  s p e ctr os c o pi c  r es p o ns es  of 

m at eri als    ar e    g o v er n e d    b y    t h e    s a  m e    q u a nt u  m      m e c h a ni c al    f o u n d ati o ns.    A c c essi n g    t his 

c o  m pl e  m e nt arit y   wit h  d e e p l e ar ni n g  will  all o  w  us t o  c o  m bi n e t h e  str e n gt hs  of  diff er e nt s p e ctr os c o p y 

t e c h ni q u es  a n d  us h er i n  a  n e  w  er a i n   m at eri als  c h ar a ct eris ati o n.  

A c k n o  wl e d g e  m e nt s  

W e  a c k n o  wl e d g e  s u p p ort  fr o  m  t h e    A c a d e  m y   of  Fi nl a n d  vi a  t h e    N o v el   A p pli c ati o ns   of   Artifi ci al 

I nt elli g e n c e  i n  P h ysi c al  S ci e n c es  a n d  E n gi n e eri n g  R es e ar c h  pr o gr a  m  ( pr oj e ct   N o.  3 1 6 6 0 1 )  a n d  t h e 

Fl a gs hi p  pr o gr a  m  m e  Fi n nis h  C e nt er f or  Artifi ci al I nt elli g e n c e ( F C AI)  as   w ell  as fr o  m  C  O S T  A cti o n  1 8 2 3 4, 

s u p p ort e d  b y  C  O S T ( E ur o p e a n  C o o p er ati o n i n  S ci e n c e  a n d  T e c h n ol o g y).  
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Fi g ur e  1 : D e e p l e ar ni n g  s p e ctr o s c o p y  p ar a di g  m  a)  a n d   w or kfl o  w  b)  
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Fi g ur e  2 : D e e p l e ar ni n g  s p e ctr o s c o p y  c h all e n g e s (i n  y ell o  w)  a n d  s ci e ntifi c  a n d t e c h n ol o gi c al 
a d v a n c e s (i n   w hit e) t o  a d dr e s s t h e  m  
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S e cti o n  1. 6  –  M a c hi n e l e ar ni n g   f or di s or d er e d s y st e  m s  
C or e y   Os e s , A n dri y  S  m ol y a n y u k , St ef a n o  C urt ar ol o *  

D e pt.    M e c h a ni c al  E n g . a n d   M at eri al s  S ci e n c e  a n d  C e nt er f or  A ut o n o  m o us   M at eri al s  D esi g n,  D u k e  U ni v ersit y,  D ur h a  m  N C,  2 7 7 0 8,  U S A  
* st ef a n o  @ d u k e. e d u  

St at u s  

 

Dis or d er e d  m at eri als  —   c h ar a ct eri z e d  b y  e xtr e  m e  str u ct ur al  a n d  c h e  mi c al  dis or d er —   r e  m ai n  a 

criti c al   f o c us   f or   r es e ar c h   a n d   d e v e l o p  m e nt.   M et alli c   gl ass e s     c o u pl e   e n h a n c e d     m e c h a ni c al 

pr o p erti es —   s u c h  as  gr e at er  str e n gt h  a n d  c orr o si o n  r esist a n c e  t h a n  t h eir  cr y st alli n e  a n al o gs —   wit h 

pl asti c -li k e  pr o c ess a bilit y,  a d v a n ci n g  a p pli c ati o ns s u c h  as  pr e cisi o n  g e ars, s p orti n g  g o o ds,  a n d   m e di c al 

d e vi c es   [ 1 – 3].   C h al c o g e ni d e   gl ass es   c a n   e x hi bit   r a pi d   a  m or p h o us -cr yst alli n e   tr a nsiti o n s,    wit h 

c orr es p o n di n g  o pti c al  c o ntr ast  c h a n g es t h at  ar e  us ef ul f or  p h as e -c h a n g e   m e  m or y  d e vi c es [ 4].  Hi g h -

e n tr o p y  soli d -s ol uti o ns , h a vi n g  s e v er al  c o  m p o n e nts   n e ar  e q ui  m ol ar  c o n c e ntr ati o ns , off er  e x c ell e nt 

str e n gt h/ d u ctilit y  c o  m bi n ati o ns,  r o b ust  t h er  m o d y n a  mi c  st a bilit y ,  a n d  oft e n  pr o p erti es  s ur p as si n g 

t h os e  of t h e  c o nstit u e nts [ 5].  

M a c hi n e  l e ar ni n g  (  M L)   a n d   d at a  -dri v e n  s urr o g at e   m o d eli n g    h a v e   e n a bl e d   m a n y  r e c e nt 

dis c o v eri es i n  dis or d er e d  s yst e  ms.   P eri  m  et  al.  pr o p os e d  a  s p e ctr al  gl ass -f or  mi n g-a bilit y  d es cri pt or 

b as e d  o n t h e  e n er g y  distri b uti o n  of  disti n ct str u ct ur al  p h as es ( F i g ur e 1( a) ), i ns pir e d  b y Gr e er’ s  a ns at z  

of  n e c ess ar y  str u ct ur al  c o nf usi o n  d ur i n g  c o oli n g [ 1].  T h e   w or k w a s  e xt e n d e d i n   t  w o ot h er  st u di es: i. a  

g e n er ali z ati o n  of  t h e  d es cri pt or f or  t er n ar y  c o  m p ositi o ns (F i g ur e 2( a)) [ 2]  a n d  ii. t h e  cr e at i o n of  a n 

a ut o  m ati c   p h as e   di a gr a  m  r e a d er   a n al y zi n g  t h e   e ut e cti c   a n gl e —   a   pr o x y  f or  its   d e pt h —   f or   2 0 0 

c h e  mistri es   wit h  3 8 5  e ut e cti cs ( F i g ur e 2( c)) [ 6].  R e n  et  al.  e  m pl o y e d  t h e f e e d b a c k  b et  w e e n    M L  a n d 

hi g h -t hr o u g h p ut  e x p eri  m e nts,  i n c or p or ati n g  s y nt h esis  p at h  i nf or  m ati o n,  t o  g ui d e  t h e  dis c o v er y  of 

m et alli c  gl ass es (  F i g ur e 2( d))  [ 3].  R e c e ntl y,   K us n e  et  al.  c o  m bi n e d  d at a b as es,    M L,  a n d  e x p eri  m e nts 

t hr o u g h  a  cl o s e d-l o o p  a ut o n o  m o us  fr a  m e  w or k  a n d  dir e ct e d  it  t o  t h e    G e -S b -T e  t er n ar y  s yst e  m, 

r es ulti n g i n t h e  dis c o v er y  of  a  n e  w  p h a s e-c h a n g e   m e  m or y   m at eri al [ 4].  

A n ot h er  s p e ctr al  d es cri pt or,  t h e   e ntr o p y -f or  mi n g-a bilit y , w as  pr o p os e d  b y  S ar k er   et  al.  t o 

q u a ntif y  a c c es si bilit y  of  r a n d o  m  c o nfi g ur ati o n s i n  s oli d  s ol uti o ns . It l e d t o  t h e  dis c o v er y  of  si x  hi g h -

e ntr o p y,  hi g h -h ar d n ess  c ar bi d es [ 7].  T h e  d es cri pt or   w as  e xt e n d e d   wit hi n t h e  L e d er er -T o h er -V e c c hi o -

C urt ar ol o  a p pr o a c h i n c or p or at i n g r a n d o  m  c o nfi g ur ati o ns  i nt o  a    m e a n-fi el d  st atisti c al    m o d el   w h er e 

or d er  p ar a  m et ers  pr e di ct t h e  or d er -dis or d er tr a nsiti o ns [ 8].  Ri c k  m a n  et  al.  us e d  c a n o ni c al -c orr el ati o n 

a n al ysis  a n d  a  g e n eti c  al g orit h  m t o fi n d  n e  w  hi g h -h ar d n ess   m ulti -c o  m p o n e nt  all o ys ( F i g ur e 2( b)) [ 9].  

Gr a b o  ws ki   et  al.  d e v el o p e d  a n  a p pr o a c h  t o  c o  m p ut e  vi br ati o n al  fr e e  e n er gi es  of   m ulti -c o  m p o n e nt 

s yst e  ms  a c c o u nti n g f or  a n h ar  m o ni cit y t h at c o  m bi n es t h er  m o d y n a  mi c i nt e gr ati o n  a n d  a n  M L  p ot e nt  i al, 

o ut p erf or  mi n g  e xisti n g  a p pr o a c h es i n  effi ci e n c y  a n d  a c c ur a c y [ 1 0].  
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C urr e nt  a n d  F ut ur e  C h all e n g e s  

 

T h e  s e ar c h  s p a c e  f or  dis or d er e d  s yst e  ms is  e v er-gr o  wi n g.  T h e  “ N + 1 ” t h e or e  m  d e  m o nstr at es 

t h at,  st atisti c all y,  t h e  t e n d e n c y  t o  f or  m  or d er e d  c o  m p o u n ds  is  o v ert a k e n  b y  t h e  c o nfi g ur ati o n al 

e ntr o p y  ass o ci at e d   wit h  a risi n g  n u  m b er  of  s p e ci es ,   m a ki n g dis or d er  u n a v oi d a bl e [ 5].  B e c a u s e  t h e si z e 

of  t h e  s e ar c h  s p a c e  r e n d ers  tri al -a n d -err or  e x p eri  m e nt ati o n  a n d   c o  m p ut ati o n al  a n al ys e s   diffi c ult 

(e v e n i n t h e   m ost  effi ci e nt  a n d  hi g h -t hr o u g h p ut   w or kfl o  ws [ 3– 5,  7,  9,  1 0] , s e e f or  e x a  m pl e  A F L  O  W i n 

S e cti o n  4. 2 ),  t h er e  is  a  n e e d  f or  eff e cti v e  a n d  int er pr et a bl e  e ntr o p y -,  ki n eti c- a n d  s y nt h e s i z a bilt y 

d es cri pt ors.  Gl ass es  ar e  p arti c ul arl y c h all e n gi n g,  as t h eir f or  m ati o n  is str o n gl y i nfl u e n c e d  b y  pr o c essi n g 

[ 3] a n d t h e y l a c k  a n  u n d erl yi n g l atti c e  o n   w hi c h t o  b uil d  c o nfi g ur ati o n al t h er  m o d y n a  mi cs  [ 1].  

U n d erst a n di n g  pr o p erti es  at  o p er ati n g  c o n diti o ns  is  als o  criti c al [ 4,  8,  9]. O v er c o  mi n g  a  z er o  -

t e  m p er at ur e f or  m alis  m r e q uir es c al c ul ati o n  of t h e  vi br ati o n al fr e e  e n er g y [ 1].  T h e i n cr e asi n g c h e  mi c al 

c o  m pl e xit y  i s   a    m aj or   o bst a cl e  f or   c o  m p ut ati o n al   a c c ur a c y  ( ≈ 1    m e V/ at o  m)   as  t h e   n u  m b er   of 

p ar a  m et ers  n e e d e d t o fit r eli a bl e  M L   p ot e nti al s  q ui c kl y  b e c o  m es  pr o hi biti v el y l ar g e [ 1 0].   

T h e  q u alit y  a n d  a v ail a bilit y  of   d at a   c o ntr ols  t h e  r at e  at    w hi c h  pr e di cti v e    m o d els  c a n  b e 

c o nstr u ct e d.   M u c h  of t h e r el e v a nt  d at a i s  p u blis h e d i n  n o n -st a n d ar d t a bl es  a n d  gr a p hs, s u c h  as  p h as e 

di a gr a  ms   h a vi n g   l a b els   diffi c ult  t o  i nt er pr et  i n   a n   a ut o  m ati c  f as hi o n   (F i g ur e   2( c))  [ 6].   B e y o n d 

a c c essi bilit y,  a p pr o a c h es  r el yi n g  o n  e x p eri  m e nt al  d at a,   w hil e  v al u a bl e,  ar e  oft e n  li  mit e d  i n  s c o p e, 

h a vi n g   n arr o  w   d o  m ai ns   of   a p pli c a bilit y    wit h  r e g ar ds  t o  c h e  mistr y   a n d   st oi c hi o  m etr y  [ 1,   7,   8]. 

E x p eri  m e nt al  d at a is  als o  bi as e d  t o  w ar d  p ositi v e  r es ults ( e. g.  f or  m ati o n  of  a  si n gl e  p h as e),   w h er e as 

“ n e g ati v e ”  r e s ults  ( p h as e  d e c o  m p ositi o n)  ar e  oft e n  n ot  p u blis h e d  [ 7].     G e n er all y,    M L    m o d els  ar e 

e x c ell e nt i nt er p ol at ors  a n d  p o or  e xtr a p ol at ors,  c alli n g i nt o  q u esti o n   w h et h er t h e y  ar e s uit a bl e f or t h e 

( a)

( b)

a c c e ssi bilit y  of r a n d o  m  c o nfi g ur ati o n s
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str u ct ur al “ c o nf u si o n ”
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c u b f c c h e x or c   r hl

Fi g ur e  1.   Ill ustr ati o n  of t h e t h er  m o d y n a  mi c  d e nsit y  of st at es   m oti v ati n g t h e  gl ass-f or  mi n g- a bilit y  a n d  e ntr o p y-f or  mi n g- a bilit y  d es cri pt ors 

as f or  m ul at e d i n  R ef er e n c es  1  a n d  7, r es p e cti v el y. ( a)  T h e t h er  m o d y n a  mi c  d e nsit y  of st at es is t h e  e n er g y  di stri b uti o n  of  u ni q u e str u ct ur al 

p h a s es  h a vi n g  a  fi x e d  c o  m p ositi o n.  ( b)  If  t h e  s et  of  str u ct ur al  p h a s es  ar e  of  diff er e nt  l atti c es  ( off-l atti c e),  t h e  di stri b uti o n  c a pt ur es 

str u ct ur al “ c o nf usi o n ”  d uri n g s oli difi c ati o n,  q u a ntif yi n g t h e  gl ass -f or  mi n g- a bilit y [ 1].  Alt er n ati v el y, if t h e str u ct ur al  p h a s es  ar e  e n u  m er at e d 

d eri v ati v e  str u ct ur es ( o n-l atti c e),  r e pr es e nti n g   e. g.   r a n d o  m  or d er e d  a p pr o xi  m at es,  t h e  di stri b uti o n  c a pt ur es  t h e  a c c es si bilit y  of  t h es e 

c o nfi g ur ati o ns,  q u a ntif yi n g t h e  e ntr o p y-f or  mi n g- a bilit y [ 7]. 
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t as k  of  tr u e-k n o  wl e d g e   dis c o v er y.  F or  t h e  v ast  s e ar c h  s p a c e  of  gl ass  f or  m ers  a n d  hi g h -e ntr o p y 

m at eri als, t h e  c o nstr u cti o n  of s uffi ci e ntl y tr ai n e d   a n d i nt er pr et a bl e  M L   m o d el  s  r e  m ai ns  a n  a m bit  io u s 

c h all e n g e   c o nsi d eri n g  t h e   a b u n d a n c e   of   d at a  r e q uir e d  t o   c a pt ur e  t h e  f ull  s et   of   c h e  mistri es , 

st oi c hi o  m etri es ,  a n d  ki n eti c  pr o c ess es. 

 

A d v a n c e s i n  S ci e n c e  a n d  T e c h n ol o g y t o   M e et  C h all e n g e s   

 

C o nstr u cti o n  of  o p e n -a c c es s  d at a b as es,  b ot h  e x p eri  m e nt al  a n d c o  m p ut ati o n al,   will  a c c el er at e 

t h e  d e v el o p  m e nt  of   M L  a n d  s urr o g at e   m o d els, i  m pr o v i n g a c c ur a c y  a n d   wi d e ni n g  a p pli c a bilit y.    D at a 

a c c essi bilit y  a n d  c o nt e nt  ar e  cr u ci al.  A p pli c ati o n  pr o gr a  m  mi n g  i nt erf a c es  ( A PIs)  e n a bl e  a ut o  m ati c 

r etri e v al  of d at a,  all o  wi n g f or r a pi d (r e)tr ai ni n g  of   m o d els  as  al g orit h  ms  a n d  p ar a  m et ers  ar e  o pti  mi z e d 

a n d  n e  w  d at a  is    m a d e  a v ail a bl e.  St a n d ar di z ati o n  of  si  m pl e  q u er y  s y nt a x  a n d  d at a  str u ct ur es    will 

f a cilit at e  i nt e gr ati o n   of  d at a  fr o  m    m ulti pl e   s o ur c es.    M et a d at a   pr o vi d es   n e c ess ar y   c o nt e xt  f or 

m e as ur e  m e nts  a n d  c al c ul ati o ns  —   all o  wi n g   r es e ar c h ers  t o  i nt e gr at e  d at as ets —   a n d  s h o ul d  i n cl u d e 

d et ails s u c h  a s t e  m p er at ur e/ pr ess ur e/ c o  m p ositi o n al r a n g es, cl assifi c ati o n  crit eri a,   m o d els/ e q u ati o ns, 

gri d  d e nsiti es,  a n d  c al c ul ati o n  p ar a  m et ers . Eff orts  s h o ul d  b e   m a d e t o  w ar d  e x p osi n g  gr a p hi c al  d at a  i n 

m a c hi n e  -pr o c ess a bl e f or  m ats ( e. g.,  p h as e  di a gr a  m s,  x -r a y  diffr a cti o n  p att er ns),  a n d   m a ki n g  a v ail a bl e 

d at a  n ot  t y pi c all y  p u blis h e d ( “ n e g ati v e ” r es ults) t h at   w o ul d  h el p v ali d at e   m o d el s.   

T h e    c ur s e-of -di  m e nsi o n alit y —   a   r ef er e n c e   t o   t h e    o v er  w h el  mi n g    n u  m b er    of   f e at ur e 

c o  m bi n ati o ns   c o n c ei v a bl e —   e ns ur es  t h at  i nt elli g e nt   d es cri pt or   d e v el o p  m e nt  ( e. g.,   vi a  s urr o g at e 

f e at ur es)    will  c o nti n u e  t o   pl a y   a  vit al  r ol e  i n  m o d eli n g   o v er   br ut e  -f or c e  f e at ur e   e n u  m er atio n. 

Q u a ntif yi n g c o n c e pts/i nsi g hts s u c h  as  Gr e er’s   “ str u ct ur al c o nf usi o n ”  a n d  T ur n b ull’s “ d e e p  e ut e cti c ” i n 

gl ass es,   w hil e  als o  i n c or p or ati n g t h er  m o d y n a  mi c  d es cri pti o ns,   will  e x p e dit e  dis c o v eri es.  

A b o v e  all, i nt e gr ati o n  of  a cti v e -l e ar ni n g   w or kfl o  ws is e x p e ct e d t o  h a v e t h e  bi g g est i  m p a ct i n 

m o d eli n g.   A   bi dir e cti o n al  f e e d b a c k   m e c h a nis  m  b et  w e e n    M L   m o d els  a n d  e x p eri  m e nts/ c al c ul ati o n s 

h as s h o  w n  gr e at  pr o  mis e i n  a c c el er ati n g  m at eri als  di s c o v er y  a n d  pr o p ert y  c al c ul ati o n   [3 ,4 -1 0 ]. I n  o n e 

c as e,   a   s ci e n c e -o v er -th e -n et  w or k  i nfr astr u ct ur e   a ut o  m at es    m ost   as p e cts   of   t h e   pr e di cti o n -t o-

e x p eri  m e nt al -v ali d ati o n   w or kfl o  w  [ 4],  all o  wi n g  f or  e a c h  tri al  t o  i nf or  m  t h e  n e xt  u ntil  t h e t ar g et  i s 

a c hi e v e d. I n  a n ot h er  c as e,  a   m o d el  pr e di cti n g  pr o p erti es  of  a   m at eri al ( e. g.,  a n i nt e r at o  mi c  p ot e nti al) 

e  m pl o ys  a n  e xtr a p ol ati o n -gr a d e t o  ass ess   w h et h er  a  n e  w  i n p ut ( c o nfi g ur ati o n)  d e vi at es t o o f ar fr o  m 

t h e tr ai ni n g s et, i n di c ati n g t h e  n e e d t o  e x p a n d t h e tr ai ni n g s et  a n d  tri g g eri n g  a s u bs e q u e nt r e b uil di n g 

of t h e   m o d el [ 1 0].  T h e  a p pr o a c h  of f ers  a  s yst e  m ati c  p at h t o  dis c o v er y  a n d  d esir e d  pr e di cti v e  p o  w er 

w hil e  a v oi di n g t h e  n e e d t o  b uil d   ar bitr aril y l ar g e tr ai ni n g s ets.  
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C o n cl u d i n g  R e  m ar k s 

 

 

S tr u ct ur al  a n d  c h e  mi c al  di s or d er pr o vi d es  a c c ess t o  u n e x p e ct e d  pr o p erti es , us ef ul f or  m a n y  v al u a bl e 

t e c h n ol o gi c al a p pli c ati o ns . Still, its  dir e ct   m o d eli n g r e  m ai ns  c h all e n gi n g.  Y et,  a d v a n c e  m e nts i n   M L  ar e 

n arr o  wi n g  t h e   g a p .    A   c o  m bi n ati o n   of   a ut o  m ati o n,   d e v el o p  m e nt   of   d at a b as es  /A PIs,   a n d   n e  w 

i nfr astr u ct ur e li n ki n g   M L   m o d els   wit h  hi g h-t hr o u g h p ut  e x p eri  m e nts  h a v e  gi v e n ris e t o  a cti v e-l e ar ni n g 

w or kfl o  ws.  H u  m a n i n p ut is r e d u c e d t o  o pti o n al  e x p ert i nt er v e nti o n,  criti c al  as   d el o c al i z ati o n b e c o  m es  

pr o  mi n e nt.   A cti v e -l e ar ni n g  i n h er e ntl y   o v er c o  m es  t h e   e xtr a p ol ati o n  li  mit ati o ns   of    M L,   e x p osi n g 

d efi ci e n ci es  i n  tr ai ni n g  d at a  at  e a c h  st e p  a n d  s elf -c orr e cti n g   wit h  n e  w   m e as ur e  m e nts/ c al c ul ati o ns. 

T h e  a p pr o a c h  h as s h o  w n t o  b e t h e   m ost  eff e cti v e  w a y  of  g e n er ati n g  n e  w  d at a, i  m pr o vi n g   m o d els,  a n d 

e x pl ori n g l ar g e  s p a c es —   li k e  t h os e   w h er e f ut ur e,  b ett er-p erf or  mi n g  gl ass f or  m ers  a n d  hi g h -e ntr o p y 

m at eri als  ar e  e x p e ct e d t o r esi d e.   

 

A c k n o  wl e d g e  m e nt s  

 

T h e  a ut h ors t h a n k   O h a d  L e v y,  Y o a v  L e d er er,  D o n al d   W.  Br e n n er ,  a n d Xi o  m ar a  C a  m pil o n g o  f or fr uitf ul 

dis c ussi o ns.    R es e ar c h s p o ns or e d  b y  D  O D -O N R ( N 0 0 0 1 4  -1 7 -1 -2 0 9 0,  N 0 0 0 1 4 -1 7 -1 -2 8 7 6).  

 

 

 

Fi g ur e  2.    V ari o us  e x a  m pl es  of    M L  a p pli c ati o ns  t o  dis or d er e d  s y st e  ms:  ( a)  a n  ill ustr ati o n  of  h o  w  t h e  str u ct ur al  c o nf usi o n  c o n c e pt 

d et er  mi ni n g  gl ass-f or  mi n g- a bilit y   w as  g e n er ali z e d  f or  t er n ar y  c o  m p o u n d s  [ 2],  ( b)  a  vis u ali z ati o n  of  t h e  c orr el ati o n    m atri x  of  f e at ur es  

( pr e di ct ors P 1  t o P 8 ) us e d t o  pr e di ct  h ar d n ess [ 9], ( c)  a n ill ustr ati o n  of  di s c er ni bl e f e at ur es  c a pt ur e d  b y t h e  p att er n r e c o g niti o n  s oft  w ar e 

d e v el o p e d t o  a n al y z e  p h a s e  di a gr a  ms [ 6],  a n d ( d)  a n  a cti v e-l e ar ni n g   w or kfl o  w  b et  w e e n   M L  a n d  hi g h-t hr o u g h p ut  e x p eri  m e nts [ 3].  P a n el 

( a) is r e pri nt e d fr o  m  R ef er e n c e  2   wit h  p er  missi o n fr o  m  El s e vi er  Lt d,   ©  2 0 1 9  A ct a   M at eri ali a I n c.  P a n el ( b) is  a d a pt e d fr o  m  R ef er e n c e  9,  C C 

B Y  4. 0,   ©  2 0 1 9   T h e  A ut h or(s).  P a n el ( c) is r e pri nt e d fr o  m  R ef er e n c e  6,  C C  B Y  4. 0,   ©  2 0 1 9  T h e  A ut h or(s).  P a n el ( d) i s  a d a pt e d fr o  m  R ef er e n c e 

3,  C C  B Y - N C  4. 0,   ©  2 0 1 8  T h e  A ut h or( s). 
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S e cti o n  2. 1  –  M a c hi n e  L e ar ni n g f or   M ol e c ul ar   Q u a nt u  m   Si  m ul ati o n s  
Al e x a n dr e  T k at c h e n k o,  D e p art  m e nt  of  P h ysi cs  a n d   M at eri al s  S ci e n c e,  U ni v ersit y 
of  L u x e  m b o ur g,  L -1 5 1 1  L u x e  m b o ur g  Cit y,  L u x e  m b o ur g  
 

St at u s  

T h e   e  m pl o y  m e nt   of    m a c hi n e   l e ar ni n g  (  M L)   a p pr o a c h es  is  tr a nsf or  mi n g  t h e  fi el d   of    m ol e c ul ar 
si  m ul ati o ns  (  M S). T his  is  p arti c ul arl y  tr u e f or  q u a nt u  m-m e c h a ni c al  (  Q  M)    m o d elli n g,  gi v e n  t h e  hi g h 
c o  m p ut ati o n al  c ost  of  e x pli cit  first -pri n ci pl es  c al c ul ati o ns  f or  s ol vi n g  t h e  S c hr ö di n g er  e q u at i o n  f or 
s yst e  ms  of i nt er a cti n g  n u cl ei  a n d  el e ctr o ns.  T h e   wi d el y  q u ot e d  dil e  m  m a  of  M S   c o nsists  of s el e cti n g  a n 
a p pr o xi  m at e   Q  M    m et h o d  t h at  pr o vi d es  s uffi ci e nt  a c c ur a c y  a n d  y et  is  c o  m p ut ati o n all y   tr a ct a bl e t o 
c arr y  o ut  s uffi ci e ntl y l o n g   m ol e c ul ar  d y n a  mi cs  si  mul ati o ns  f or  a  s yst e  m  of i nt er est. T h e  ulti  m at e  g o al 
of  d e v el o pi n g  q u a nt u  m   m a c hi n e l e ar ni n g (  Q  M L)  a p pr o a c h es is  t o   a b olis h  t his  dil e  m  m a  a n d  a c hi e v e 
t h e  a c c ur a c y  of  hi g h-l e v el   Q  M    m et h o d s i n M S   at  t h e  c o  m p ut ati o n al  c ost  c o  m p ar a bl e  t o  cl assi c al 
m e c h a nisti c f o  r c e fi el ds.  A s  a  c o  m  m u nit y,   w e  ar e still f ar fr o  m  a c hi e vi n g t his  g o al,  n e v ert h el ess   m a n y 
s e  mi n al  c o ntri b uti o ns i n  t h e  p ast  d e c a d e  h a v e  p us h e d  t h e   Q  M L  fi el d  t o  t h e f or efr o nt  of  m ol e c ul ar 
si  m ul ati o ns [ 1, 2].  F or  e x a  m pl e,  Q  M L    m et h o ds   c a n  n o  w  i d e ntif y  n e  w  p h as es i n  a  m or p h o u s   m at eri als  
[ 3], all o  w  c arr y i n g o ut  m ol e c ul ar  d y n a  mi cs   of    m e di u  m -si z e d    m ol e c ul es  wit h  ess e nti all y  e x a ct   Q  M   
f or c es [ 4],  a n d off er  u n pr e c e d e nt e d st atisti c al i nsi g hts i nt o c h e  mi c al  e n vir o n  m e nts  [ 5, 6, 7]. U p t o  n o  w, 
m ost  of t h es e   a p pli c ati o ns   w er e  d o n e  u n d er i d e ali z e d  c o n diti o ns  (s  m all   m ol e c ul es i n  v a c u u  m  or s oli ds 
u n d er  c o ntr oll e d  c o n diti o ns   of  t e  m p er at ur e  a n d   pr ess ur e) .  F ut ur e    w or k  s h o ul d  c o n c e ntr at e  o n  
e n a bli n g  ti g ht er  e  m b e d di n g  of    m ol e c ul ar  si  m ul ati o ns  a n d    M L   m et h o ds    [ 8],  c o  m bini n g    Q  M  a n d 
st atisti c al    m e c h a ni cs  vi a    M L  al g orit h  ms,  d e v el o pi n g  u ni v ers al    M L  a p pr o xi  m ati o ns  f or  c o v al e nt  a n d  
n o n -c o v al e nt  m ol e c ul ar f or c es  ,  a n d  d e v el o pi n g  al g orit h  ms f or t ar g et e d  e x pl or ati o n  of l ar g e  c h e  mi c al 
s p a c es   of  r e a ct a nts,  pr o d u cts,  a n d  tr a nsiti o n  s t at es.    O b vi o usl y,  all  of  t h es e  a d v a n c es  s h o ul d  b e 
c o nti n u o usl y   ass ess e d   o n   gr o  wi n g   c o  m  m u nit y -c ur at e d   d at as ets   of   v ali d at e d   mi cr os c o pi c   a n d 
m a cr os  c o pi c  pr o p erti es.  T h e   m ost r e  m ar k a bl e  as p e ct  of   M L  t e c h ni q u es is t h at t h eir st atisti c al  vi e  w  o n 
m ol e c ul ar  pr o p erti es   oft e n  e n a bl es  as ki n g  n e  w  q u esti o ns  a n d  o bt ai ni n g  n o v el i nsi g hts  i nt o M S  . F or 
e x a  m pl e,    M L   a n al ysis  of  l ar g e  s  w at hs  of  c h e  mi c al  s p a c e  l e a ds  t o  dis c o v eri es  of    m ol e c ul es    wit h 
u n e x p e ct e d  pr o p erti es  [ 6],  off ers  hi nts f or n e  w  c h e  mi c al  r e a cti o n   m e c h a nis  m s  [9 ],  or  e v e n  s u g g est s 
n e  w  p h ysi c o c h e  mi c al r el ati o ns  [1 0 ].  S u c h  n o v el  dis c o v eri es  ar e  oft e n   m a d e  b y i nt er dis ci pli n ar y t e a  ms 
of  r es e ar c h ers  t h at  ar e  a bl e  t o  c o  m bi n e  t h eir  k n o  wl e d g e  of  p h ysi c al l a  ws  a n d  c o nstr ai nts,  c h e  mi c al 
i nt uiti o n,  a n d s o p histi c at e d   M L  al g orit h  ms. 
 

C urr e nt  a n d  F ut ur e  C h all e n g e s  

T h e    m ai n  c h all e n g e  of   Q  M L  is  t o  d e v el o p  u ni v ers al    m o d els  t h at  ar e  a bl e  t o  pr e di ct  ar bitr ar y   Q  M 

pr o p erti es  of   m ol e c ul es  a n d s oli ds  (t ot al  e n er g y,  at o  mi c f or c es,   m ulti p ol es,  p ol ari z a biliti es,  g a p s) w hil e 

b ei n g  as   d at a  effi ci e nt  a s   p os si bl e.  T h e  tr a diti o n al    M L  a p pr o a c h   of   usi n g   bi g   d at a  t o  i n cr e as e 

p erf or  m a n c e  is  h el pf ul  b ut i ns uffi ci e nt  gi v e n  t h at  n u cl e o el e ctr o ni c  s yst e  ms  h a v e   m a n y  s y  m  m etri es 

a n d i n v ari a n c es  t h at  n e e d  t o  b e  s atisfi e d,  a n d i n f a ct  s u bst a nti all y  h el p ,   w h e n  pr e di cti n g  t h eir   Q  M 

pr o p erti es . F or  e x a  m pl e,   m a n y  e xisti n g   Q  M L   m o d el s  ar e r at h er  s u c c essf ul   w h e n  pr e di cti n g  e xt e nsi v e 

pr o p erti es  ( at o  mi z ati o n/ c o h esi v e   e n er g y   or   p ol ari z a bilit y),   b ut  t h e y  ar e    m u c h  l ess  a c c ur at e  f or 

pr e di cti n g  i nt e nsi v e  el e ctr o ni c  pr o p erti es  ( el e ctr o ni c  g a ps,  e x cit ati o n  e n er gi es).  T his  cr e at es  a  n e  w 

dil e  m  m a f or f urt h er  d e v el o p  m e nt  of  Q  M L   m et h o ds: t h e   M L   m o d els  n e e d t o i n c or p or at e   m or e  p h ysi c al 

k n o  wl e d g e ( “ q u a nt u  m n ess ”),   w hil e  als o  b ei n g f ast  t o  e v al u at e  a n d  a p pli c a bl e  t o i n cr e asi n gl y l ar g er 

a n d   m or e  c o  m pl e x s yst e  ms ,  as   w ell  as t o  a wi d er s et  of  el e ctr o ni c  pr o p erti es  . 

A n ot h er  pr es si n g  c h all e n g e is  t h at    M L -dri v e n   m ol e c ul ar  si  m ul ati o ns  s h o ul d  stri v e  t o  w ar d  a c hi e vi n g 

r e alisti c   c o  m pl e xit y.   I n v e sti g ati o ns   usi n g   hi g hl y   a c c ur at e  Q  M    m et h o ds   n or  m all y  r e q uir e   o v erl y 

si  m plifi e d     m o d el   s yst e  ms     w hil e     m or e   r e alisti c     m o d el   s yst e  ms   n e c essit at e   l ess   a c c ur at e   b ut 

c o  m p ut ati o n all y  effi ci e nt  M S   m et h o ds.  T his  c o  m pr  o  mis e  s h o ul d  n o l o n g er  b e  n e c ess ar y.    W e  ar e  d u e 
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f or  a  p ar a di g  m  s hift i n  h o  w t h er  m o d y n a  mi cs,  ki n eti cs,  a n d  d y n a  mi cs  of  s yst e  ms i n  c o  m pl e x  c h e  mi c al 

e n vir o n  m e nt s ( e. g. f or   m ultis c al e  bi ol o gi c al  pr o c ess es li k e  dr u g  d esi g n  a n d/ or  c at al yti c  pr o c ess es  at 

s oli d li q ui d i nt erf a c es  u n d er  p h ot o c h e  mi c al  e x cit ati o ns,  et c.)  c a n  b e tr e at e d   m or e f ait hf ull y   wit h l ess 

a p pr o xi  m ati o ns .  

M a n y  f urt h er  c h all e n g es  e xist  t h at  h a v e  l e d  or    will  l e a d  t o    m ut u al    bi dir e cti o n al  cr oss -f ertili z ati o n 

b et  w e e n    M L  a n d  M S  .  T h e  p o  w er  of  t his  p at h is  t h at  s ol vi n g  a  b ur ni n g  pr o bl e  m in    M S  wit h  a  n o v el 

cr aft e d    M L   m o d el   m a y  als o  r es ult i n  u nf or es e e n i nsi g hts i n  h o  w t o  b ett er  d esi g n  c or e    M L   m et h o ds. 

I nt er esti n gl y,  t h e  e x pl or at or y  us a g e  of    M L  f or  k n o  wl e d g e  dis c o v er y  i n  n at ur al  s ci e n c es   t y pi c all y 

r e q uir es  n o v el    M L    m o d el s  a n d  u nf or e s e e n  s ci e ntifi c  i n n o v ati o ns,  a n d  t his  c a n  l e a d  t o  i nt er esti n g 

i nsi g hts t h at ar e  n ot  n e c ess ar il y li  mit e d t o m ol e c ul ar si  m ul ati o ns.   

 

 

 

A d v a n c e s i n  S ci e n c e  a n d  T e c h n ol o g y t o   M e et  C h all e n g e s   

M a c hi n e l e ar ni n g is  a  r el ati v el y  n e  w  t e c h n ol o g y  c o  m p ar e d  t o  d e c a d es  of  d e v el o p  m e nts  of   Q  M  a n d 

st atisti c al   m e c h a ni cs t e c h ni q u es i n t h e fi el d  of   M S.  H e n c e,   m a n y  c o  m pl e  m e nt ar y  dir e cti o ns  ar e  b ei n g 

e x pl or e d  at  t h e    m o  m e nt ,  s o  m e  of    w hi c h  l e a d  t o  i  m p ort a nt  a d v a n c es.  F or  e x a  m pl e,  h u n dr e ds  of 

diff er e nt  r e pr es e nt ati o ns  ( a   n e c ess ar y  i n p ut  t o  a n y    M L    m o d el)   h a v e   b e e n   pr o p os e d  t o    m o d el 

i nt er at o  mi c i nt er a cti o ns i n   m ol e c ul es  a n d s oli ds.   M o st  of t h e  a v ail a bl e r e pr es e nt ati o ns tr a d e  effi ci e n c y 

vs.  q u alit y  of t h e  d es cri pti o n.  T his sit u ati o n  c a n  b e  c o  m p ar e d t o t h e  pr olif er ati o n  of  diff er e nt  d e nsit y -

f u n cti o n al  a p pr o xi  m ati o ns  ( D F A)  f or  el e ctr o ni c-str u ct ur e  c al c ul ati o ns.  E v e nt u all y,  t h e  c o  m  m u nit y 

s h o ul d  a gr e e  o n  a r e as o n a bl y s  m all s et  of  us ef ul  a n d  pr a cti c al r e pr es e nt ati o ns.       

A n  e  m er gi n g  i d e a  is  t o   dir e ctl y  l e ar n   c o  m p ut ati o n all y  effi ci e nt    m o d el   H a  milt o ni a ns  f or  el e ctr o ni c 

i nt er a cti o ns  b as e d  o n  c orr el at e d    w a v ef u n cti o ns,   D FA ,  ti g ht-bi n di n g,    m ol e c ul ar  or bit al  t e c h ni q u es, 

a n d/ or  t h e    m a n y -b o d y  dis p ersi o n    m et h o d.    M L  c a n  pr e di ct   H a  milt o ni a n  p ar a  m et ers  a n d  t h e   Q  M   

o bs er v a bl es   w o ul d  b e  c al c ul at e d  vi a  di a g o n ali z ati o n  of t h e  c orr es p o n di n g  H a  milt o ni a n.  T h e  c h all e n g e 

is  t o  fi n d  a n  a p pr o pri at e  b al a n c e  b et  w e e n  pr e di cti o n  a c c ur a c y  a n d  c o  m p ut ati o n al  effi ci e n c y  t o 

dr a  m ati c all y  e n h a n c e l ar g er s c al e  si  m ul ati o ns.  

O n e  i  m p ort a nt  as p e ct  t h at   Q  M L  a p pr o a c h es  e n a bl e  is  pr o vi di n g  a  n o v el  p ers p e cti v e  o n  e x pl ori n g 

i n cr e asi n gl y  l ar g er  c h e  mi c al  s p a c es  f or  d esi g ni n g    m ol e c ul es  a n d    m at eri als   wit h  d esir e d  pr o p erti es. 

H o  w e v er,  a n y  s u c h  e x pl or ati o n r e q uir es r eli a bl e   Q  M  d at a f or  a l ar g er  s et  of  s yst e  ms  of i nt er est.  T h e 

r e c e nt  e  m er g e n c e  of  c o  m pr e h e nsi v e  d at as ets  (s u c h  as    N  O  M A D,    M at eri als  Pr oj e ct,    G D B,  a  m o n g 

ot h ers) is  v er y   w el c o  m e  a n d  t his  p at h  of  cr e ati n g  v ali d at e d,   e asil y  a c c essi bl e ,  a n d  tr ust  w ort h y  d at a 

s h o ul d  b e f urt h er  p urs u e d.  

 

 

 

C o n cl u di n g  R e  m ar k s  

I n cl u d e  bri ef  c o n cl u di n g r e  m ar ks.  T hi s s h o ul d  n ot  b e l o n g er t h a n  a s h ort  p ar a gr a p h. ( 1 5 0   w or ds   m a x)   

M ol e c ul ar  si  m ul ati o ns   h a v e   b e e n  si g nifi c a ntl y   a d v a n c e d    wit h    M L   a p pr o a c h es.    H o  w e v er,    m a n y 

c h all e n g es r e  m ai n  a n d s ol vi n g t h e  m  will r e q uir e  c o  mi n g  u p   wit h  cr e ati v e i nt er dis ci pli n ar y  a p pr o a c h es 

c o  m bi ni n g  q u a nt u  m  a n d st atisti c al   m e c h a ni cs, c h e  mi c al  k n o  wl e d g e,  a n d s o p histi c at e d   M L t o ols, fir  ml y 

b as e d  o n  gr o  wi n g  d at as et s t h at  c o v er i n cr e asi n gl y  br o a d er  d o  m ai ns  of t h e  v ast  c h e  mi c al s p a c e.  

M a n y  a d v a n c es  i n  t his  fi el d  r e q uir e d    m   i x e d  t e a  ms   wit h    m e  m b ers  e d u c at e d  i n  diff er e nt  as p e cts  of 

p h ysi cs, c h e  mistr y ,   m at h e  m ati cs, a n d  c o  m p ut er s ci e n c e . G oi n g f or  w ar d, t his  fi el d als o  bri n gs t h e  n e e d 
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t o  s ol v e  t h e   n e  w  e d u c ati o n al  c h all e n g e  of  d e v el o pi n g   n e  w  g e n er ati o ns  of  r es e ar c h ers    wit h  a n 

a c a d e  mi c   c urri c ul u  m   t h at  i nt er  w e a v e s   c h e  mistr y,   p h ysi cs   a n d   c o  m p ut er   s ci e n c e   t o   e n a bl e   a 

m e a ni n  gf ul  r es e ar c h  c o ntri b uti o n t o t he  e x citi n g  a n d  e  m er gi n g fi el d  of  M L  -dri v e n   m ol e c ul ar  q u a nt u  m 

si  m ul ati o ns . 

 

 

A c k n o  wl e d g e  m e nt s  

A. T.  a c k n o  wl e d g es  t h e  E ur o p e a n  R es e ar c h  C o u n cil  ( E R C)  a n d  L u x e  m b o ur g’s  F o n ds   N ati o n al  d e  l a 

R e c h er c h e ( F N R) f or  t h eir g e n er o us f u n di n g.  
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S e cti o n  2. 2  –  B a y e si a n   m a c hi n e l e ar ni n g f or   mi cr o s c o pi c i nt er a cti o n s  
Al b ert  P.  B art ó k ,  D e p art  m e nt  of  P h ysi cs  a n d    W ar  wi c k  C e ntr e  f or  Pr e di cti v e 
M o d elli n g,  S c h o ol  of  E n gi n e eri n g,  U ni v ersit y  of   W ar  wi c k,  C o v e ntr y,  C V 4  7 A L,  U K    
St at u s  

A l o n g -h el d  pr o  mis e  of  at o  mi c si  m ul ati o n  h as  b e e n t o s er v e  as t h e  ulti  m at e  t o ol s et t o pr e di ct  p h ysi c al 

pr o p erti es  a n d i nt er pr et  e x p eri  m e nt al  p h e n o  m e n a , t h us c a p a bl e  of  a b i niti o  m at eri als  a n d   m ol e c ul e 

d esi g n.   W hil e   m et h o d ol o gi c al, s oft  w ar e  a n d  h ar d  w ar e  d e v el o p  m e nts  h a v e si g nifi c a ntl y i n cr e as e d t h e 

c a p a biliti es  of  q u a nt u  m   m e c h a ni c al  p a c k a g es, ti  m e  a n d l e n gt h s c al es  n e c ess ar y t o  c a pt ur e   m ultis c al e 

p h e n o  m e n a  ar e  still  o ut  of  t h e  b o u n d ari es  of  first -pri n ci pl e  c al c ul ati o ns.  Tr a diti o n all y,  i nt er at o  mi c 

p ot e nti als  h a v e  b e e n  pr o p os e d  t o  r e pr es e nt   mi cr os c o pi c i nt er a cti o ns i n  a  c o  m p ut ati o n all y  effi ci e nt 

w a y.  T h e  d esi g n  of s u c h  p ot e nti als   is t y pi c all y  b as e d  o n t h e or eti c al  c o nsi d er ati o n s,  c o ntai ni n g  a s  m all 

n u  m b er  of fr e e  p ar a  m et er s,   w hi c h  c a n  b e f o u n d fr o  m  m at c hi n g t h e  b e h a vi o ur  of t h e   m o d el t o li  mit e d 

e x p eri  m e nt al  or  c o  m p ut e d  d at a.   H o  w e v er,  pr e di cti v e  c a p a biliti es  of  si  m ul ati o ns  b as e d  o n  t h e fi x e d 

f u n cti o n al f or  ms e  m pl o y e d  b y tr a diti o n al i nt e r at o  mi c  p ot e nti als,  h a v e  pr o v e d s e v er e l y li  mit e d i n  all 

b ut t h e si  m pl est  c as es ,  n e c essit ati n g   m or e fl e xi bl e  a p pr o a c h es. 

T h e  d e  m a n d  f or  a d a pti v e    m o d els ,  c a p a bl e  of  d es cri b i n g m ulti pl e  b o n di n g  sit u ati o ns  of  t h e  s a  m e 

m at eri al si  m ult a n e o usl y  , s u g g ests  a si g nif i c a ntl y e x p a n d e d  p ar a  m et er s p a c e,   w hi c h  n e c essit at es l ar g er 

a  m o u nt  of  d at a t o  d et er  mi n e t h e  p ar a  m et eris ati o n.  T h a n ks t o t h e  a v ail a bilit y  of r eli a bl e  a n d  effi ci e nt 

a b  i niti o   s oft  w ar e  p a c k a g es,    mi cr os c o pi c  d at a,  as  o p p os e d  t o    m a cr os c o pi c  o bs er v a bl es,  c a n  b e 

g e n er at e d i n  a b u n d a n c e  a n d  utilis e d i n fitti n g fl e xi bl e i nt er at o  mi c  p ot e nti al   m o d els.  T his  h a d  b e e n 

r e c o g nis e d   w ell  b ef or e   m a c hi n e l e ar ni n g (  M L)  h as  b e c o  m e  u bi q uit o us , a n d f or  m ul at e d, f or  e x a  m pl e, 

as  t h e  f or c e -m at c hi n g  e  m b e d d e d  at o  m    m o d el  [ 1],  t h e  R e a x F F  f or c e-fi el d[ 2],  or  p ot e nti al  e n er g y 

s urf a c es f or   m ol e c ul ar s yst e  ms.  

M L i nt er at o  mi c  p ot e nti als  p us h e d t his i d e a t o t h e  e xtr e  m e,  b y  dis p osi n g  of   m o st  of t h e    p h ysi cs -b as e d  

c o nsi d er ati o n s  of t h e f u n cti o n al f or  m, r e pl a ci n g it   wit h  a  n o n -p ar a  m etri c r e gr es s or t h at i  m p o s es littl e 

or  n o  c o nstr ai nts  o n  t h e   m at h e  m ati c al f or  m  of  t h e i nt er a cti o n,  a n d  r eli es  c hi efl y  o n  d at a.   G a ussi a n 

Pr o c ess  R e gr essi o n ( G P R) i s  a  B a y esi a n t e c h ni q u e t h at i  m p os es  a  pri or i n t h e f or  m  of  a  distri b uti o n  of 

f u n ctio ns  a n d  us es  d at a  as  e vi d e n c e  t o  pr o vi d e  pr e di cti o ns [ 3].   G a ussi a n  A p pr o xi  m ati o n  P ot e nti als 

( G A P,  s e e  Fi g.  1)[4 ] r e pr es e nt  a  pr a cti c al  r e alis ati o n  of  a    M L  p ot e nti al,  b as e d  o n  a  c o  m bi n ati o n  of 

s p ars e   G P R  a n d  a  p ur p os e -b uilt  k er n el  c all e d  S  m o ot h   O v erl a p  of  At o  mi c  P o siti o ns [5 ],   w hi c h  h a v e 

pr o v e d  hi g hl y  s u c c essf ul i n   m ol e c ul ar  a n d   m at eri als s ci e n c e   m o d elli n g.  
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C urr e nt  a n d  F ut ur e  C h all e n g e s  

T h e  hi g hl y fl e xi bl e f or  m  of   G A P is  b ot h  a  bl essi n g  a n d  a  c urs e i n  t h at  t h e  p h y si c al  b e h a vi o ur  of  t h e 

m o d el is  d eri v e d fr o  m  d at a, t h er ef or e  a d e q u at e  d at a c o v er a g e is   e ss e nti al  t o c o nstr ai n t h e i nt er a cti o n 

f u n cti o n  at  all  at o  mi c  e n vir o n  m e nts t h at  ar e  s a  m pl e d  at  c o n diti o ns  of  t h e  si  m ul at or’s  i nt er est. E v e n 

t h o u g h it  h as  b e e n  d e  m o n str at e d t h at  g e n er al-p ur p os e  p ot e nti als f or  si n gl e -c o  m p o n e nt  s yst e  ms  c a n 

b e  g e n er at e d [6 ],    m ulti c o  m p o n e nt  s yst e  ms  r e  m ai n  c h all e n gi n g  d u e  t o  t h e  si g nifi c a ntl y  i n cr e as e d 

c o  m pl e xit y  of t h e  c o nfi g ur ati o n al s p a c e.  T o  a ut o  m at e t h e  d at a c oll e cti o n, it er ati v e  a n d  a cti v e l e ar ni n g 

a p pr o a c h es  h a v e  b e e n i n v esti g at e d,  b ut it is i  m p ort a nt t o  n ot e t h at t h e  c o  m p ut ati o n al  c ost  of fitti n g 

G A P s i n cr e as es li n e arl y   wit h  d at a b as e si z es. Alt h o u g h t h e  c ost  of  e v al u ati n g  a  G A P is  c o ntr oll e d  b y t h e 

s p arsifi c ati o n  a p pli e d  o n t h e  d at a  s et, t h e  n u  m b er  of  r e pr es e nt ati v e  p oi nts  n e c ess ar y t o  a c hi e v e  a n 

a c c ur at e  fit  i s  als o  e x p e ct e d  t o  i n cr e as e   wit h  t h e  c o  m pl e xit y  of  t h e  p ot e nti al  e n er g y  s urf a c e.  It  is 

r e as o na bl e  t o  ass u  m e  t h at  g e n er ati n g    G A P    m o d els   of    m or e  c o  m pl e x    m at eri als,  a n d   e s p e ci all y 

dis or d er e d  p h as es,  m a y   b e c o  m e  i  m pr a cti c all y e x p e nsi v e  d u e  t o  t h e i)  a  m o u nt  of  a b i niti o  d at a  t h at 

n e e ds t o  b e  c o  m p ut e d; ii)  G A P fitti n g  pr o c e d ur e; iii)  G A P  e v al u ati o n  ; or  a  c o  m bi n ati o n  of t h es e.  

L o n g r a n g e  el e ctr ost ati c  a n d  dis p ersi o n i nt er a cti o ns, r es ulti n g fr o  m  c h ar g e tr a nsf er  a n d  p ol aris ati o n, 

p os e  a n ot h er  c h all e n g e  t o    M L  p ot e nti als  t h at  ar e  pri  m aril y  o pti  mis e d  t o  c a pt ur e  t h e  e n er g eti cs  of 

l o c alis e d,  c h e  mi c al  b o n di n g. D u e  t o  s cr e e ni n g  eff e cts,  t h e  eff e cti v e  r a n g e  of  el e ctr ost ati cs    m a y  b e 

si g nifi c a ntl y r e d u c e d,  a n d  t h er ef or e t h e   m aj orit y  of t h e i nt er a cti o n   m a y  b e  c a pt ur e d  b y  a l o c al   m o d el, 

b ut t his  a p pr o a c h is, i n  g e n er al,  d etri  m e nt al t o tr a nsf er a bilit y.  

G P R  h as t h e  a d v a nt a  g e t h at t h e  p ost eri or  distri b uti o n  of t h e   m o d el is  a v ail a bl e,  pr o vi di n g  n ot  o nl y  a 

pr e di cti o n f or t h e   m e a n,  b ut t h e  v ari a n c e  as   w ell. I n  pr a cti c e,  h o  w e v er, t h e  err or  esti  m at e  c o  m p ut e d 

fr o  m t h e  pr e di ct e d  v ari a n c e  h as  o nl y  b e e n f o u n d t o  b e  q u a ntit ati v e f or  s i  m pl e, l o  w-di  m e nsi o n al fits, 

s u c h  as t  w o - a n d t hr e e -b o d y i nt er a cti o n t er  ms [7 ]. A r o b ust  err or  pr e di cti o n   w o ul d si g nifi c a ntl y  ai d t h e 

r eli a bilit y  of  G A P  a n d  ot h er  G P R  b as e d  p ot e nti als,  a n d  als o  e n a bl e f urt h er  a ut o  m ati o n  of t h e  p ot e nti al 

g e n er ati o n  pr o c ess.  F urt h er st u di es  ar e r e q uir e d t o  u n d erst a n d t h e f ail ur e  of t h e  err or  pr e di cti o n.  

 

Fi g ur e  1.    S c h e  m ati c r e pr es e nt ati o n  of t h e  G A P fr a  m e  w or k. A b i niti o   d at a  c oll e ct e d  o n s yst e  ms tr a ct a bl e  b y  q u a nt u  m   m e c h a ni c al 

c al c ul ati o ns  a n d  G a ussi a n  pr o c e ss r e gr essi o n  ar e  us e d t o fit   m o d els   w hi c h  c a n  b e  e v al u at e d f or si g nifi c a ntl y l ar g er  c o nfi g ur ati o ns 

wit h o ut l oss  of  a c c ur a c y. 
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A d v a n c e s i n  S ci e n c e  a n d  T e c h n ol o g y t o   M e et  C h all e n g e s   

M et h o d ol o gi c al i  m pr o v e  m e nts   will  n e e d t o  a d dr ess t h e  c urr e nt  p erf or  m a n c e li  mit ati o ns  of t h e   G A P 

fr a  m e  w or k   w h e n  a p pli e d  o n c o  m pl e x,   m ulti c o  m p o n e nt   m at eri als.  R e c e nt  st u di es  d e  m o nstr at e d t h at 

f e at ur e  s el e cti o n  t e c h ni q u es  c a n  gr e atl y  r e d u c e  t h e  c o  m p ut ati o n al  c ost  of  t h e  e v al u ati o n  of  t h e 

p ot e nti al,  at  a  c ost  of  a    m o d est  a n d  c o ntr oll a bl e  l oss  of  a c c ur a c y.  T h e  g e n er al    M L  c o  m  m u nit y  h a s 

a c hi e v e d si g nifi c a nt  a d v a n c es i n s p arsifi c ati o n  t e c h n ol o g y[8 ], w hi c h s h o ul d  b e  e v al u at e d i n t h e c o nt e xt 

of i nt er at o  mi c  p ot e nti als  a n d  a d o pt e d  w h er e t h e  a d v a nt a g es  ar e  e vi d e n c e d  . 

Fitti n g   G A P  p ot e nti als is  c o  m p ut ati o n all y  e x p e nsi v e,  a n d f or  l ar g er  d at a  s ets   m e  m or y  r e q uir e  m e nts 

n e c essit at e  s p e ci alis e d  h ar d  w ar e.   D e v el o p  m e nts,  eit h er   m et h o d ol o gi c al  or  c o n c er ni n g t h e  s oft  w ar e 

i  m pl e  m e nt ati o n, s h o ul d  b e  dir e ct e d t o  utilis e st a n d ar d  p ar all el  ar c hit e ct ur es, t h er e b y s p e e di n g  u p fits 

a n d  eli  mi n at e  t h e   n e e d  f or  l ar g e    m e  m or y    m a c hi n es.   N ot  o nl y    w o ul d  t his  d e  m o cr atis e  t h e  fitti n g 

pr o c ess,  b ut  it   w o ul d  all o  w  e x h a usti v e  h y p er p ar a  m et er  o pti  mis ati o n,  r es ulti n g i n    m or e  r o b ust  a n d 

tr a nsf er a bl e  p ot e nti als. 

C urr e ntl y t  w o  as p e cts  of  p ot e nti al  e n er g y  s urf a c es, l o c ali t y  a n d  s  m o ot h n ess,  ar e  e x pli citl y  b uilt i nt o 

t h e  B a y esi a n  pri or  of t h e  G A P fr a  m e  w or k.  N eit h er is f ull y  g e n er al,  n or  d o t h e y c a pt ur e  all t h e c o  m  m o n 

f e at ur es  of  at o  mi c i nt er a cti o ns. I n c or p or ati o n  of   m or e  p h ysi c al  pri ors   w o ul d i  m pr o v e tr a n sf er a bilit y 

of   M L  p o t e nti als, r e d u c e t h e  a  m o u nt  of  d at a t h at is r e q uir e d f or tr ai ni n g  a n d  p ot e nti all y i n cr e as e t h e 

c o  m p ut ati o n al   effi ci e n c y   of   e v al u ati n g   t h e     m o d els.   A   u nifi e d   B a y esi a n     m o d el   f or  l o n g -r a n g e 

el e ctr ost ati cs    w o ul d  i n c or p or at e   s u c h   a   pri or,   r e s ulti n g    in  i  m pr o v e d   e ffi ci e n c y,   a c c ur a c y   a n d 

tr a nsf er a bilit y.  Si  mil arl y,  s h ort  r a n g e  r e p ulsi o n  fr o  m  t h e  P a uli  e x cl usi o n  pri n ci pl e  is  a  f u n d a  m e nt al 

pr o p ert y  of  at o  mi c i nt er a cti o ns,  b ut  c urr e ntl y it is  eit h er l e ar n e d fr o  m t h e  d at a  or tr e at e d  vi a  a  p air 

t er  m,   w hi c h i s fitt e d  s e p ar at el y.  A  pri or  e n c o di n g  o ur  p h ysi c al  u n d erst a n di n g   w o ul d  b e t h e  B a y esi a n 

s ol uti o n.  

Fi n all y,  t h es e  i  m pr o v e  m e nts  of  t h e   G A P    m et h o d ol o g y  a n d  s oft  w ar e    w o ul d  als o  r e v ol uti o nis e  t h e  

w or kfl o  ws f or   d at a b as e  g e n er ati o n . C urr e ntl y  a l e n gt h y it er ati v e  pr o c ess is r e q uir e d t o  g e n er at e t h e 

n e c ess ar y  d at a [9 ],  oft e n  e x pl ori n g  hi g hl y  u n p h ysi c al  c o nfi g ur ati o ns. Eli  mi n ati o n  of i n c orr e ct  bi as fr o  m 

s u b o pti  m al  h y p er p ar a  m et ers  als o  d e p e n ds  o n  usi n g  l ar g e  a  m o u nts  of fitti n g  d at a.  A   m or e r e stri cti v e, 

b ut  p h ysi c al  pri or   w o ul d  all e v i at e t his r eli a n c e  o n l ar g e  d at a b as es, l e a di n g t o  q ui c k er  a n d   m or e r eli a bl e 

fitti n g  pr ot o c ols. 

 

C o n cl u di n g  R e  m ar k s  

M u c h  b e y o n d  a  pr o of  -of -pri n ci pl e  c o n c e pt,   m a c hi n e l e ar ni n g i nt er at o  mi c  p ot e nti als  h a v e  m at ur e d   t o 

b e  utilis e d  as t o ols t o  g ai n,  hit h ert o i  m p ossi bl e,  q u a ntit ati v e  u n d er st a n di n g  of   mi cr os c o pi c  pr o c ess es 

a n d  t o    m a k e  a c c ur at e    m a cr os c o pi c  pr e di cti o ns [ 1 0].  C h all e n g es  p os e d  b y  c o  m pl e x  p ot e nti al  e n er g y 

l a n ds c a p es  c a n  b e  a d dr ess e d  b y f urt h er  d e v el o p  m e nts  of t h e   m a c hi n e l ear ni n g fr a  m e  w or k, l e a di n g t o 

m or e tr a nsf er a bl e  a n d  c h e a p er   m o d els t h at  c a n  b e fit fr o  m  a  s  m all  a  m o u nt  of  d at a i n  a n  a ut o  m at e d 

w a y.  Cl o s er  i nt e gr ati o n  of    p h ysi c al   pri or s  i nt o  t h e  f or  m alis  m  c a n  b e  vi e  w e d  as  a  st e p  t o  w ar ds 

tr a diti o n al  i nt er at o  mi c  p ot e nti als,  b ut    wit h o ut  t h e  l os s  of  g e n er alit y  a n d  ri g or o us    m at h e  m ati c al 

tr e at  m e nt  of r e g ul aris ati o n. 
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S e cti o n   2. 3   –   S p e ctr o s c o pi c all y  a c c ur at e  p ot e nti al  e n er g y  s urf a c e s   ( S A P E S) 
fr o  m   M a c hi n e  L e ar ni n g 
S er g ei   M a n z h os ,1  M a n a b u I h ar a 1  a n d  T u c k er  C arri n gt o n 2   
1 T o k y o I nstit ut e  of  T e c h n ol o g y , 2 Q u e e n’s  U ni v ersit y   
 

St at u s  

S ol vi n g  t h e  S c hr ö di n g er  e q u ati o n ( S E)  d es cri bi n g t h e   m oti o n  of t h e  n u cl ei,  a n d i n  p arti c ular c al c ul ati n g 

vi br ati o n al  (e. g.  i nfr ar e d) s p e ctr a,  pr es e nt s a stri n g e nt t est f or  M L   p ot e nti als,  as s p e ctr a  ar e s e nsiti v e 

t o  th e  gl o b al  q u alit y  of  t h e  p ot e nti al  e n er g y  s urf a c e  ( P E S).  C o  m p ari n g c o  m p ut e d  a n d  e x p eri  m e nt al 

o bs er v a bl es  is t h e  ulti  m at e t est  of t h e  q u alit y  of  a P E S,  a n d t h er e b y t h e  us ef ul n ess  M L   fitti n g m et h o d  s.  

Err ors  at t est  p oi nts  ar e l ess i n f or  m ati v e. T o  c o  m p ut e s p e ctr a   wit h t h e  d esir e d s u b -c  m -1  a c c ur a c y,  P E S 

err ors    m ust  b e    m u c h  s  m all er  ( o n  t h e  or d er  of  a  c  m -1 )  t h a n  t h o s e  a d  missi bl e  i n    M D  a n d  q u a nt u  m 

r e a cti o n  d y n a  mi cs  c al c ul ati o ns (  w h er e  P E S  err ors  of  h u n dr e ds  of  c  m -1  ar e  n ot  u n c o  m  m o n)  [ 1]. 

S o  m e    m et h o ds  of  s ol vi n g  t h e  S E  r e q uir e  a  p ot e nti al  i n  s u  m -of -pr o d u cts  ( S  O P )  f or  m [ 2,  3]. N e ur al 

n et  w or ks ( N N , s e e  C h a pt er  2. 4 f or  a  m or e  g e n er al   a c c o u nt  of   N N  p ot e nti al s )  all o  w a c hi e vi n g  a  S  O P 

n at ur all y  b y  u si n g  e x p o n e nti al  n e ur o ns  [ 4].  T h e a c c ur a c y  is  c o  m p etiti v e   wit h  alt er n ati v e  S  O P s c h e  m e s 

s u c h  a  p otfit  [ 2],  e v e n   w h e n  usi n g f e  w er t er  ms [ 5]. T h e f irst   N N sp e ctr os c o pi c all y  a c c ur at e  p ot e nti al 

e n er g y  s urf a c es ( S A P E S s)  w er e  pr o d u c e d  b y    M a n z h os  a n d  C arri n gt o n i n  2 0 0 6  a n d   t h e   m et h o ds  c a n 

n o  w  b e  us e d  r o uti n el y [ 1,  6,  7]. N N ( a n d  ot h er   m et h o ds)  h a v e  b e e n  c o  m bi n e d   wit h  p er  m ut ati o n all y 

i n v ari a nt p ol y n o  mi als ( PI P)  t o  e ns ur e  s y  m  m etr y. It i s i  m p ort a nt  t o  e ns ur e  t h e  c orr e ct  s y  m  m etr y  t o 

a c hi e v e  a  S A P E S ,  alt h o u g h s y  m  m etr y c a n  al  w a ys  b e r est or e d  b y  a v er a gi n g  at  s y  m  m etri c all y  e q ui v al e nt 

p oi nts.  I n  R ef. [ 6], f or  t h e first ti  m e, S A P E Ss f or  C H 4  w er e  c o nstr u ct e d fr o  m  t h e  s a  m e  a b i niti o  d at a 

wit h  diff er e nt    M L    m et h o d s  ( N N,   PI P -N N , i nt er p ol ati n g    m o vi n g  l e ast  s q u ar es) a n d  f ull -di  m e nsi o n al 

v ari ati o n al  c al c ul ati o ns    w er e  us e d  t o  ass ess  t h e  s p e ctr os c o pi c  a c c ur a c y  of  t h e   P E S.  All    m et h o d s 

r es ult e d i n  P E S  err ors  ( at t est  p oi nts) a n d  s p e ctr u  m  err ors  of  t h e  s a  m e or d er  of   m a g nit u d e ( b ot h  o n 

t h e  or d er  of  s e v er al  c  m -1 ).  PI P-b as e d   m et h o ds  g a v e  a l o  w er  P E S  err or   w h er e a s  N N  g a v e  a  s p e ctr  u  m 

sli g htl y  cl os er t o t h e  e x p eri  m e nt.  Str u ct ur es  a n d  h ar  m o ni c fr e q u e n ci es   w er e  pr a cti c all y t h e s a  m e.  

M or e r e c e ntl y,  G a ussi a n  pr o c ess r e gr essi o ns   ( G P R) w er e s h o  w n t o  pr o d u c e s p e ctr os c o pi c all y  a c c ur at e 

P E Ss fr o  m  l es s d at a  t h a n  r e q uir e d  b y  a   N N f or  t h e  s a  m e  a c c ur a c y  [ 8].  C o  m bi ni n g  b ot h   N N  a n d   G P R 

wit h   a  n -m o d e r e pr es e nt ati o n   /  hi g h  di  m e nsi o n al   m o d el r e pr es e nt ati o n ( H D  M R)  [ 9] c a n  i  mp r o v e   M L 

fits fr o  m s p ar s e d at a  a n d  a c hi e v e  S A P E S.  

 

C urr e nt  a n d  F ut ur e  C h all e n g e s  

T o d a y,  s e v er al    M L   m et h o ds ( n ot a bl y   N N,   G P R)  c a n  a c hi e v e  S A P E Ss ,   wit h  si  mil ar  err ors, i n  a  r o uti n e 

a n d  bl a c k -b o x   w a y f or   m ol e c ul es   wit h  5  or   m or e  at o  ms . H o  w e v er, tr ul y  c o  m p ar ati v e ( usi n g t h e  s a  m e 

d at a  a n d  c o  m p ut i n g s p e ctr a   wit h  a c c ur at e   m et h o ds)  st u di es  of  S A P E S s ar e  still  s c ar c e  a n d   m or e  s u c h 

st u di es  ar e  n e e d e d.  S A P E S f or l ar g er  s yst e  m s r e  m ai n  a  c h all e n g e  b ut  th e  c h all e n g e i s s hifti n g fr o  m  

b uil di n g  t h e P E S  t o d e v el o pi n g   m et h o ds f or  a c c ur at e l y c o  m p uti n g  s p e ctr a.  T h e  c o  m p ar ati v e  st u d y  o n 

m et h a n e   [ 6] s h o  w e d  g o o d  a c c ur a c y  of t h e  P E S  a n d t h e  s p e ctr u  m   wit h  all   m et h o ds,  b ut  c o  m p ar ati v e 

d at a  o n  ot h er  a n d l ess  s y  m  m etri c  5 -at o  mi c   m ol e c ul es  ar e still  o utst a n di n g.  T h e  c o  m p ar ati v e st u d y  of 

N N  vs  G P R  al s o s u  g g ests t h at t h e  P E S  err or  m a y  b e   m u c h ( b y  a f a ct or  of  5 0) l ar g er t h a n t h e  s p e ctr u  m 

err or  [ 8]. J u d gi n g t h e  q u alit y  of  a  P E S  o n t h e  b asis  of  err ors  at  a  s et  of t est  p oi nts  c a n  b e   mi sl e a di n g.  

M or e   c o  m p aris o ns  of  n ot  o nl y  P E S  err ors  a c hi e v e d   wit h  diff er e nt   m e t h o ds  b ut  of r es ulti n g s p e ctr a ar e 

n e e d e d t o  d et er  mi n e t h e  b est   w a y  of fitti n g  a  P E S  a n d t y pi c al r e q uir e d t est  p oi nt  err ors.     
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T his is r el at e d  t o a n ot h er c h all e n g e  - d at a  distri b uti o n  (s a  m pli n g).  S  m art  p oi nt s el e cti o n s c h e  m es  h a v e 

br o u g ht  si g nifi c a nt  a d v a nt a g es t o r e a cti v e  P E S s [ 1].  T h er e  ar e i n di c ati o ns t h at si g nifi c a nt  b e n efits  c a n 

b e r e a p e d fr o  m  p oi nt  o pti  mi z ati o n   w h e n  c o  m p uti n g  s p e ctr a  [ 1 0,  1 1],  b ut f or  S A P E S t his is  y et t o  b e 

e x pl or e d  a n d   us e d  i n  a p pli c ati o ns.   As  s a  m pli n g   of    m ulti di  m e nsi o n al   P E Ss  is   n e c ess aril y  s p ars e, 

m et h o ds t o  a v oi d  or  d et e ct  “ h ol es ” (t h at si g nifi c a ntl y  d et eri or at e t h e s p e ctr u  m)  ar e  d esir a bl e.    

A   m aj or  c h all e n g e f or  S A P E S  c o nstr u cti o n  r e  m ai ns m ol e c ul es   o n  s urf a c es  or  n a n o p arti cl es,   w hi c h  ar e  

of   i  m p ort a n c e  t o  t e c h n ol o gi es   s u c h   a s  f u el   c ells,  i n d ustri al   a n d   p h ot o -c at al ysis   et c.   A c c ur at e 

c o  m p ut ati o n al  s p e ctr os c o p y  h as  b e e n  l ar g el y  a bs e nt fr o  m  t his fi el d  n o t a bl y  b e c a us e  of  t h e  l a c k  of 

S A P E Ss,  e v e n t h o u g h it is  d esir e d , i n  p arti c ul ar, f or  a c c ur at e s p e ci es  assi g n  m e nt.  R e p ort e d  P E S fitti n g 

err ors f or   m ol e c ul es  o n  s urf a c es  ar e r el ati v el y  hi g h ( > > 1 0  c  m -1 ),   w hi c h ar e  c o  m p o u n d e d  wit h   t h e l o  w 

a c c ur a c y  of t h e  u n d erl yi n g  a b i niti o   m et h o ds ( t y pi c all y  D F T wit h  a  G G A   f u n cti o n al). 

R e c e nt l y, p o  w erf ul  bl a c k -b o x  N N  b as e d  m et h o ds   h a v e  e  m er g e d  t h at all o  w   m a p pi n g  b et  w e e n str u ct ur e 

(i n cl u di n g  at o  m t y p es  as   w ell  as  p ositi o ns)  a n d  pr o p erti es t h at  c a n als o  b e  us e d f or  P E S  c o n str u cti o n  

[ 1 2]; h o  w e v er, t h eir  p erf or  m a n c e  f or s p e ctr os c o p y is still n ot  e x pl o r e d. 

 

A d v a n c e s i n  S ci e n c e  a n d  T e c h n ol o g y t o   M e et  C h all e n g e s   

T o  f ull y  utilis e  t h e  p ot e nti al  of    M L  i n  c o nstr u cti n g  S A P E Ss,  f urt h er  d e v el o p  m e nts  i n    m et h o ds  of 

c o  m p ut ati o n al  s p e ctr os c o p y  ar e  n e e d e d  t h at   w ill all o  w  c al c ul ati o ns  o n  5 - a n d    m or e -at o  m  s yst e  ms 

wit h  e x a ct   ki n eti c  e n er g y  o p er at ors  (K E  O s) a n d  ar bitr ar y  c o u pli n g.  T o  c o nstr u ct  S A P E Ss  fr o  m  v er y 

s p ars e  d at a,  c o  m bi ni n g  a  P E S  r e pr es e nt ati o n   wit h l o  w er -di  m e nsi o n al f u n cti o n s,  eit h er  vi a  H D  M R  or 

vi a  di  m e nsi o n a lit y r e d u cti o n, a n d   M L  ar e  v er y  pr o  misi n g  [ 9], i n  p arti c ul ar, t o r e d u c e t h e ris k  of “ h ol es ”.  

G P R  h as  r e c e ntl y  e  m er g e d  as  a  p o  w erf ul  t o ol    wit h  s e v er al  a d v a nt a g es  o v er   N N,  a c hi e vi n g  b ett er 

a c c ur a c y   wit h f e  w er  d at a ( or  r e q uiri n g  f e  w er  d at a  f or  t h e  s a  m e  a c c ur a c y).  B ei n g  a  n o n -p ar a  m etri c 

m et h o d   wit h   w hi c h  it  is    m u c h  e asi er  t o  a v oi d    o v erfitti n g  ( a n d  “ h ol es ”),  it  als o  c a n d e al   wit h  hi g h -

di  m e nsi o n al  d at a ( alt h o u g h it  b e c o  m es  c ostl y   wi t h m or e t h a n  ~  1 0 , 0 0 0 tr ai ni n g d at a).  E x p a n d i n g t h e 

us e  of  G P R  c a n  h el p  a d dr es s t h e  c h all e n g e  of  S A P E S f or   m ol e c ul e -s urf a c e  s yst e  ms  pr e cis el y  b e c a us e it 

all o  ws  usi n g f e  w er,  a n d t h er ef or e  hi g h er -a c c ur a c y,  d at a.   

I n t h e  n e xt  s e v er al  y e ars, M L  c o  m bi n e d   wit h   m or e    a c c ur at e  vi br ati o n al  s p e ctr os c o p y  c o  m p ut ati o n al 

m et h o ds   wi  ll b e  a p pli e d  i n  s oli d  st at e  a n d o n  i nt erf a c es. C oll o c ati o n  [ 1 3] will   m a k e it  p os si bl e t o  g et 

a c c ur at e s p e ctr a  b y c o nsi d eri n g  a  n u  m b er  of  d e g r e es  of fr e e d o  m   wit h o ut  a n y limit ati o ns  o n t h e  d e gr e e 

of  c o u pli n g  a n d t h e  K E  O,  a n d  V S C F ( vi br ati o n al  s elf -c o nsist e n t fi el d),  b e c a us e it is  e as y t o  a p pl y, will 

pr o vi d e    m or e  a c c ur at e  s p e ctr a  t h a n  a  h ar  m o ni c  a p pr o xi  m ati o n,  i n  p arti c ul ar,  b y  usi n g  a n  n-m o d e 

r e pr es e nt ati o n  of t h e  P E S. M L   will  b e  us e d  eit h er t o   b uil d  t h e  e ntir e  P E S  or c o  m p o n e nt f u n cti o ns i n  a n 

H D  M R  r e pr es e nt ati o n.   E x p eri  m e nt al  s p e ctr a  of   m ol e c ul es  o n  s urf a c es  ar e  p o orl y  r es ol v e d ( ~ 1  c  m -1 ) 

a n d  pr o b e  o nl y l o  w -l yi n g st at es,   w hi c h r e d u c es t h e r e q uir e d  a c c ur a c y  of t h e  P E S. It is  als o  p os si ble t o 

a v oi d  b uil di n g  S A P E Ss f or s u rf a c es  a n d  ot h er  diffi c ult c as es a n d  i nst e a d t o  us e c oll o c ati o n  a n d c o  m p ut e 

t h e  p ot e nti al  at  all  t h e  c oll o c ati o n  p oi nts  [ 1 3]. M os  t    M L  S A P E Ss  us e d  s u p er vi s e d    M L.  U ns u p er vis e d 

a p pr o a c h es  ar e  pr o  misi n g  es p e ci all y i n t h e  ar e a  of s el e cti n g  o pti  m al s a  m pli n g  p oi nts  a n d  ar e  a  w aiti n g 

i n-d e pt h  e x pl or ati o n   w h e n  a p pli e d f or  S A P E S.   

 

C o n cl u di n g  R e  m ar k s  

P E S fitti n g is t h e  bri d g e  b et  w e e n t h e  c al c ul ati o n  of  a b i niti o  p oi nts  a n d t h e  a p pli c ati o n  of  a   m et h o d f or 

c o  m p uti n g  a  vi br ati o n al s p e ctr u  m.  H a vi n g  a fitt e d  P E S si g nifi c a ntl y r e d u c es t h e  n u  m b e r  of r e q uir e d  a b 

i niti o  p oi nts. It is  n o  w  p os si bl e,  a n d   m or e i  m p ort a ntl y,  e as y t o   m a k e  S A P E Ss  usi n g bl a c k -b o x   M L fitti n g 

m et h o ds.    Pr e vi o usl y,   it    w as  n e c ess ar y  t o  d e v el o p  p h ysi c all y    m oti v at e d  fittin g  f u n cti o ns  f or  e a c h 
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pr o bl e  m.  T his r e q uir es  k n o  wi n g  m u c h   a b o ut t h e   m ol e c ul e f or   w hi c h  o n e   w a nts t o fit  a  P E S.  Usi n g   M L 

m et h o ds  o b vi at es  t h e  n e e d  t o  ti n k er   wit h  a fitti n g f u n cti o n  a n d   m a k es it  al  m ost   tri vi al  t o  b uil d  t h e 

bri d g e.   T his  r e d u c es  t h e  t as k  of  c o  m p uti n g  a  s p e ctr u  m  t o  c h o osi n g  a n  a b  i n iti o    m et h o d,  r u n ni n g 

q u a nt u  m c h e  mistr y c al c ul ati o ns  a n d t h e n c h o osi n g  a  d y n a  mi c al   m et h o d  a n d c o  m p uti n g t h e s p e ctr u  m.    

 

A c k n o  wl e d g e  m e nt s  

T. C.  is s u p p ort e d  b y t h e  N at ur al  S ci e n c e s a n d  E n gi n e eri n g  R es e ar c h  C o u n cil  of  C a n a d a.  

 

R ef er e n c e s   

[ 1]  M a n z h os  S  a n d  C arri n gt o n  T  2 0 2 0   N e ur al  n et  w or k  p ot e nti al  e n er g y  s urf a c es f or  s  m all   m ol e c ul e s 

a n d r e a cti o ns  C h e  m.  R e v . i n  pri nt  

[ 2]  B e c k    M H,.J ä c kl e   A,    W ort h    G A  a n d    M e y er    H D  2 0 0 0  T h e    m ulti c o nfi g ur ati o n  ti  m e -d e p e n d e nt 

H artr e e (  M C T D H)   m et h o d:  a  hi g hl y  effi ci e nt  a  l g orit h  m f or  pr o p a g ati n g   w a v e p a c k ets P h y s.  R e p . 

3 2 4  1 -1 0 5  

[ 3]  L e cl er c   A  a n d  C arri n gt o n  T  2 0 1 4  C al c ul ati n g  vi br ati o n al  s p e ctr a    wit h  s u  m  of  pr o d u ct  b asis 

f u n cti o ns   wit h o ut st ori n g f ull-di  m e nsi o n al  v e ct o rs  or   m atri c es J.  C h e  m.  P h y s. 1 4 0  1 7 4 1 1 1  

[ 4]  M a n z h os   S  a n d  C arri n gt o n  2 0 0 6  Usi n g  n e ur al  n et  w or ks t o r e pr es e nt  p ot e nti  al  s urf a c es  as  s u  ms 
of  pr o d u cts  J.  C h e  m.  P h ys. 1 2 5  1 9 4 1 0 5   

[ 5]  Pr a d h a n  E  a n d  Br o  w n  A  2 0 1 6  Vi br ati o n al  e n er gi es  f or   H F C O  u si n g  a  n e ur al  n et  w or k  s u  m  of   
e x p o n e nti als  p ot e nti al  e n er g y s urf a c e  J. C h e  m.  P h y s.  1 4 4  1 7 4 3 0 5  

[ 6]  M aj u  m d er   M  ,   H e g g er S E , D a  w es  R ,    M a n z h os S ,    W a n g X G,  C arri n gt o n  T ,  Li J  a n d   G u o   H  2 0 1 5 
E x pli citl y -c orr el at e d     M R CI -F 1 2    p ot e nti al    e n er g y   s urf a c es   f or     m et h a n e   fit     wit h   s e v er al 
p er  m ut ati o n i n v ari a nt s c h e  m es  a n d f ull -di  m e ns i o n al  vi br ati o n al c al c ul ati o ns M ol.  P h ys  . 1 1 3  1 8 2 3 -
1 8 3 3   

[ 7]  C astr o  E ,  A vil a G , M a n z h os  S  , A g ar  w al  J,  S c h a ef er III H F  a n d  C arri n gt o n  T  2 0 1 7  A p pl yi n g  a  S  m ol y a k 
c oll o c ati o n   m et h o d t o  Cl 2 C  O  M ol.  P h y s  . 1 1 5  1 7 7 5 -1 7 8 5   

[ 8]  K a  m at h  A ,  V ar g as-H er n á n d e z  A R ,  Kr e  ms R V ,  C arri n gt o n T  a n d  M a n z h os  2 0 1 8   N e ur al  N et  w or ks  vs 
G a ussi a n  Pr o c ess r e gr essi o n f or r e pr es e nti n g  p ot e nti al  e n er g y  s urf a c es:  a  c o  m p ar ati v e  st u d y  of 
fit  q u alit y  a nd  vi br ati o n al s p e ctr u  m  a c c ur a c y  J.  C h e  m.  P h ys. 1 4 8  2 4 1 7 0 2   

[ 9]  B o uss ai di  M A  ,  R e n O  , V o yts e k h o v ks y  D  a n d  M a n z h os  S  2 0 2 0   R a n d o  m  S a  m pli n g  Hi g h  Di  m e nsi o n al 
M o d el  R e pr e s e nt ati o n   G a ussi a n  Pr o c ess  R e gr essi o n  ( R S   -H D  M R -G P R)  f or    m ulti v ari at e  f u n cti o n 
r e pr es e nt ati o n:   A p pli c ati o n  t o    m ol ec ul ar   p ot e nti al   e n er g y   s urf a c es   J.   P h ys.   C h e  m.   A  1 2 4  
7 5 9 8 − 7 6 0 7   

[ 1 0]  M a n z h os  S  ,   W a n g X  a n d  C arri n gt o n  T  2 0 1 8  A   m ulti  m o d e -li k e s c h e  m e f or s el e cti n g t h e  c e nt ers  of 
G a ussi a n  b asi s f u n cti o ns   w h e  n  c o  m p uti n g  vi br ati o n al s p e ctr a  C h e  m.  P h ys . 5 0 9  1 3 9 – 1 4 4   

[ 1 1]  K u   J,   K a  m at h  A ,   C arri n gt o n  T  a n d    M a n z h os  S  2 0 1 9   M a c hi n e  l e ar ni n g   o pti  mi z ati o n   of  t h e 
c oll o c ati o n  p oi nt s et f or  s ol vi n g t h e  K o h n -S h a  m  e a q u ati o n  J.  P h y s.  C h e  m.  A 1 2 3  1 0 6 3 1 -1 0 6 4 2   

[ 1 2]  S c h utt  K T,  S a u c e d a   H E,  Ki n d er  m a ns  PJ,  T k at c h e n k o  A  a n d    M ull er  K S  2 0 1 8  S c h N et  –  A  d e e p 
l e ar ni n g  ar c hit e ctur e f or   m ol e c ul es  a n d  m at eri als   J. C h e  m . P h ys.  1 4 8  2 4 1 7 2 2  

[ 1 3]  M a n z h os  S,  C  h a n   M  a n d    C arri n gt o n  T  2 0 1 3   F a v or a bl e  di  m e nsi o n alit y  s c ali n g  of  r e ct a n g ul ar 
c oll o c ati o n   wit h  a d a pt a bl e  b as is f u n cti o ns  u p t o  7  di  m e nsi o ns J.  C h e  m.  P h ys. 1 3 9  0 5 1 1 0 1   
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S e cti o n  2. 4  - Hi g h -Di  m e n si o n al   N e ur al   N et  w or k  P ot e nti al  E n er g y  S urf a c e s i n 
C h e  mi str y  a n d   M at eri al s  S ci e n c e  
J ör g  B e hl er, U ni v ersit ät  G ötti n g e n   
 

St at u s  

M a c hi n e  l e ar ni n g    p ot e nti als   (  M L P)  h a v e  b e c o  m e  a n  i  m p ort a nt  t o ol  f or  at o  misti c   si  m ul ati o ns   i n 

c h e  mistr y  a n d   m at eri als  s ci e n c e ,  b e c a u s e t h e y c a n  pr o vi d e  e n er gi es  a n d f or c es  wit h   t h e a c c ur a c y  of 

el e ctr o ni c str u ct ur e   m et h o ds  at  a s  m all fr a cti o n  of t h e  c o  m p ut ati o n al  c osts.  T h e first   M L Ps  h a v e  b e e n 

i ntr o d u c e d a b o ut  2 5  y e ars  a g o  b y  D or e n  a n d  c o -w or k ers   [1 ] e  m pl o yi n g  artifi ci al  n e ur al  n et  w or ks .  T hi s 

first  g e n er ati o n  of  n e ur al  n et  w or k  p ot e nti als,    w hi c h  h as  b e e n  e x pl or e d  b y  s e v er al  gr o u ps  i n  t h e 

f oll o  wi n g  d e c a d e,  d e  m o nstr at e d t h e  hi g h  a c c ur a c y  of   M L Ps  b ut   w as still r estri ct e d t o l o  w-di  m e nsi o n a l 

s yst e  ms  d e p e n di n g  o nl y  o n  a f e  w  d e gr e es  of fr e e d o  m.  M a c hi n e l e ar ni n g  p ot e nti als  b e c a  m e  a p pli c a bl e 

t o  hi g h-di  m e nsi o n al  c o n d e ns e d  s yst e  ms  c o nt ai ni n g t h o us a n ds  of  at o  ms  t hr o u g h t h e i ntr o d u cti o n  of 

hi g h -di  m e nsi o n al  n e ur al  n et  w or k  p ot e nti als  ( H D N N P)  b y  B e hl er  a n d  P arri n ell o  i n  2 0 0 7  [ 2 ],    w hi c h 

r e pr es e nt e d t h e  first  e x a  m pl e  of  a  s e c o n d -g e n er ati o n    M L P.  I n  t his  a p pr o a c h,   w hi c h  is  c o  m  m o n  t o 

m a n y    m o d er n    M L Ps,  t h e  t ot al  e n er g y  is  c o nstr u ct e d  as  a  s u  m  of  e n vir o n  m e nt  -d e p e n d e nt  at o  mi c 

e n er gi es  t h at  i n  c as e  of   H D N N Ps  ar e d eli v er e d  b y  a  s et  of  at o  mi c  n e ur al  n et  w or ks . T h e  u n d erl yi n g 

ass u  m pti o n  a b o ut  t h e l o c alit y  of t h e  at o  mi c i nt er a cti o ns w or ks s ur prisi n gl y   w ell f or   m a n y s y st e  ms,  as 

l o n g  as  t h e c o nsi d er e d  c h e  mi c al  e n vir o n  m e nts  ar e  s uffi ci e ntl y l ar g e .  Still, i n   m a n y  c as es l o n g-r a n g e 

el e ctr ost ati c i nt er a cti o ns  ar e i  m p ort a nt.  T h es e  h a v e  b e e n i n cl u d e d i n t h e t hir d  g e n er ati o n  of   M L P s  b y 

m a ki n g  us e  of  e n vir o n  m e nt  -d e p e n d e nt  at o  mi c  c h ar g es ,  f or  i nst a n c e e x pr ess e d  b y  a  s e c o n d  s et  of  

at o  mi c   n e ur al   n et  w or ks  [ 3 ].  T h es e  c h ar g es  ar e  t h e n   us e d  t o  c o  m p ut e   l o n g-r a n g e  el e ctr ost ati c  

i nt er a cti o ns b y  e x pli citl y  e v al u ati n g  C o ul o  m b’s l a  w . N e v ert h el ess,  t hir d  -g e n er ati o n   H D N N Ps  ar e  still 

l o c al  a n d  d o n ot  all o  w t o t a k e  gl o b al  d e p e n d e n ci es  of  t h e  el e ctr o ni c str u ct ur e s u c h  as  n o n -l o c al c h ar g e 

tr a nsf er  or  e v e n  c h a n g es i n  t h e  t ot al  c h ar g e  of  t h e  s yst e  m i nt o  a c c o u nt.  T h es e  p h e n o  m e n a  c a n  b e 

i n cl u d e d i n  t h e f o urt h g e n er ati o n  of    M L Ps  e  m pl o yi n g  gl o b al  c h ar g e  e q uili br ati o n  t e c h ni q u es.  A first 

m et h o d  a p pli c a bl e t o i o ni c  s yst e  ms   h as  b e e n  t h e  c h ar g e  e q uili br ati o n  n e ur al  n et  w or k t e c h ni q u e [4 ], 

w hi c h  h as  r e c e ntl y  b e e n  c o  m bi n e d   wit h   H D N N Ps  t o  yi el d   a f o urt h -g e n er ati o n  4 G -H D N N P [ 5 ] t h at is 

a p pli c a bl e t o  a   wi d e  r a n g e of  s yst e  ms.  
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C urr e nt  a n d  F ut ur e  C h all e n g e s  

I n t h e  p ast t  w o  d e c a d es,   m et h o di c al  a d v a n c es  h a v e  s u bst a nti all y  e xt e n d e d t h e  a p pli c a bilit y  of  hi g h-

di  m e nsi o n al  n e ur al  n et  w or k  p ot e nti als.  Still, s e v er al  c h all e n g es r e  m ai n .  A first  c h all e n g e is t h e f urt h er 

i n c or p or ati o n of  p h ysi c al  k n o  wl e d g e ,    wit h  t h e  i n cl usi o n  of  el e ctr ost ati c  i nt er a cti o ns  i n  t hir d- a n d 

f o urt h-g e n er ati o n  H D N N P s  b ei n g  a first st e p . F or i nst a n c e, c urr e ntl y  a l ot  of  w or k is i n  pr o gr ess t o  als o 

i n c or p or at e  dis p ersi o n i nt er a cti o ns,   w hi c h r e pr es e nt  a  c o  m p ar a bl y  s  m all  b ut i  m p ort a nt  c o ntri b uti o n 

t o  t h e   p ot e nti al-e n er g y  s urf a c e   of    m a n y  s yst e  ms   a n d  c a n   als o   b e  r at h er  l o n g -r a n g e d.  S e v er al 

a p pr o a c h es  ar e  p os si bl e t o i n cl u d e  d is p ersi o n i nt er a cti o ns,   w hi c h  c a n eit h er  b e  assi g n e d t o  t h e t hir d- 

or   f o urt h -g e n er ati o n.  It   s h o ul d   b e   n ot e d   t h at   b ot h   of   t h es e   g e n er ati o n s  i n cl u d e  l o n g -r a n g e 

i nt er a cti o ns   wit h o ut tr u n c ati o n,   w hil e  t h e  c e ntr al  q u a ntiti es li k e  c h ar g es,  or  dis p ersi o n  c o effi cie nts, 

h a v e  a l o c al  or  n o n -l o c al  d e p e n d e n c e,  r es p e cti v el y. F urt h e r i nt er esti n g  e xt e nsi o ns  c o ul d i n v ol v e t h e 

c h ar g e  d e nsit y  or  at o  mi c  s pi ns ,    w hi c h    mi g ht  i n  t h e  l o n g-t er  m  p ers p e cti v e  o p e n  t h e  p o ssi bilit y  t o 

c o nstr u ct  H D  N N Ps f or t h e si  m ult a n e o us  d es cri pti o n  of  s e v er al  el e ctr o ni c st at es.   

A n ot h er  c h all e n g e is t h e  v ali d ati o n  of  H D N N Ps  a n d   M L Ps i n  g e n er al.   W hil e   m a c hi n e l e ar ni n g   m et h o d s 

c a n r e pr o d u c e  a v ail a bl e  d at a  v er y  a c c ur at el y, t h e y  oft e n  h a v e  v er y li  mit e d  e xtr a p ol ati o n  c a p a biliti es, 

a n d  t h us  t h e  k n o  wl e d g e  a b o ut  t h e  r a n g e  of  v ali dit y  of  a  gi v e n  p ot e nti al is  of  vit al i  m p ort a n c e . T h e 

c e ntr al  pr o bl e  m is  t h at t h e  v ali d ati o n i s   m ost  c h all e n gi n g i n  t h e  a bs e n c e  of  r eli a bl e  r ef er e n c e  d at a, 

w hil e   j ust i n  t his  sit u ati o n  q u alit y  c o ntr ol  is ess e nti al . T h er ef or e,  i  m pr o v e d    m et h o ds  f or  d et e cti n g 

u nr eli a bl e  pr e di cti o ns  ar e  n e e d e d.  Esti  m at es   of  t h e  r eli a bilit y  a n d  t h e  r el e v a n c e  of  n o v el  at o  mi c 

c o nfi g ur ati o n s  e n c o u nt er e d  i n  at o  misti c  si  m ul ati o ns   c a n  b e    m a d e  b as e d  o n  e ns e  m bl es  of  n e ur al 

n et  w or ks [ 6 ]. S u c h  a cti v e l e ar ni n g  str at e gi es  ar e  a  v er y i  m p ort a nt fi el d  of  r es e ar c h [ 7 ],  a n d c o n n e ct 

t h e v ali d ati o n  c h all e n g e  t o  t h e  c h all e n g e  of  c o nstr u cti n g  s uit a bl e  r ef er e n c e  d at a  s ets . T h es e  s ets  

s h o ul d  b e  as  s  m all  as  p os si bl e  t o  e n a bl e  a n  effi ci e nt  c o nstr u cti o n  of  t h e  p ot e nti a l,    w hil e  a  l ar g e 

di v ersit y  of  str u ct ur es is  n e e d e d t o  a c hi e v e tr a nsf er a bl e  p ot e nti als . T h e i d e ntifi c ati o n  of t h e  at o  mi c 

 

Fir st   G e n er ati o n

S e c o n d   G e n er ati o n

T hir d   G e n er ati o n

F o urt h   G e n er ati o n

s h ort-r a n g e   l o n g- r a n g e   n o n-l o c al

s h ort-r a n g e   l o n g- r a n g e   n o n-l o c al

s h ort-r a n g e

l o  w- di  m e n si o n al  s y st e  m s

l o n g- r a n g e   n o n-l o c al

Fi g ur e  1.    G e n er ati o ns  of  N e ur al  N et  w or k  P ot e nti al s 
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c o nfi g ur ati o n s  n e e d e d  t o  c o v er  t h e  r el e v a nt  p art  of  t h e  p ot e nti al -e n er g y  s urf a c e  r e  m ai ns  a  cr u ci al 

as p e ct  of t h e  d e v el o p  m e nt  of  all t y p e s  of M L Ps.   

 

 

A d v a n c e s i n  S ci e n c e  a n d  T e c h n ol o g y t o   M e et  C h all e n g e s   

T h e  c o nstr u cti o n  of    M L Ps  is  a  v er y  i nt er dis ci pli n ar y  fi el d,    w hi c h  b e n efits  fr o  m  a d v a n c es  i n    m a n y 

diff er e nt  ar e as.   Al o n g   wit h  t h e pr o gr ess i n  t h e  c o n str u cti o n  of   m or e  r eli a bl e  p ot e nti als  as  o utli n e d  

a b o v e ,  t h e  a c c ur a c y  of  t h e  u n d erl yi n g  el e ctr o ni c  str u ct ur e  c al c ul ati o ns   is  b e c o  mi n g  i n cr e asi n gl y 

i  m p ort a nt,  si n c e    M L Ps  c a n n ot  b e   m or e  a c c ur at e t h a n  t h e  u n d erl yi n g  d at a.    W hil e d e nsit y -f u n cti o n al 

t h e or y ( D F T)  c al c ul ati o ns  at t h e l e v el  of t h e g e n er ali z e d  gr a di e nt  a p pr o xi  m ati o n  ar e still  d o  mi n a nt f or 

c o n d e ns e d s y st e  m s, it  h as  b e e n r e c o g ni z e d t h at t h e l e v el  of  h y bri d f u n cti o n als   w o ul d  b e  d esir a bl e f or 

m a n y  s yst e  ms.  T h e  s u bst a nti all y  hi g h er  c osts  of  t h es e    f u n cti o n al s r e q uir e  f urt h er  a d v a n c es  i n  t h e 

effi ci e n c y  of    m o d er n   D F T  c o d es  as   w ell  as  i n  c o  m p ut er  h ar d  w ar e.   H e n c e ,  th e  c o nstr u cti o n  of  t h e 

r ef er e n c e  d at a s ets   will r e  m ai n t h e  c o  m p ut ati o n al  b ottl e n e c k i n t h e  d e v el o p  m e nt  of  H D N N Ps.   

I n  c o ntr ast  t o  t h e  c o  m p ar a bl y    m at ur e  fi el d  of  el e ctr o ni c  str u ct ur e  c al c ul ati o ns, t h e  t e c h n ol o g y  of 

m a c hi n e l e ar ni n g  al g orit h  ms,   w hi c h  ar e  n o  w  a d a ys  p e n etr ati n g  e v er y  as p e ct  of lif e, is  a d v a n ci n g  v er y 

r a pi dl y. M  a n y   m o d er n s oft  w ar e t o ols  a n d li br ari es  ar e  n o  w  a v ail a bl e  a n d l o  w er t h e  b arri er  f or e nt eri n g 

t h e  fi el d  of    M L P  d e v el o p  m e nt  b y  f a cilit ati n g  t h e  c o nstr u cti o n  of  p ot e nti als .  I n  t his  c o nt e xt  it  is 

i  m p ort a nt t o  n ot e t h at t h e  cl assifi c ati o n s c h e  m e  of   M L Ps i nt o  g e n er ati o ns is  n ot f ull y  a p pli c a bl e t o  all 

t y p es  of   M L P s, i n cl u di n g  als o s o  m e fl a v ors  of  n e ur al  n et  w or k  p ot e nti als.  A n  e x a  m pl e is r e pr e s e nt e d  b y 

m ess a g e   p as si n g   n e ur al   n et  w or ks  li k e   AI  M N et  [  8 ],    w hi c h   p as s  i nf or  m ati o n   a b o ut  t h e   at o  mi c 

e n vir o n  m e nt s  t hr o u g h  t h e  s yst e  m .  C o ns e q u e ntl y ,  t h e  i nt er a cti o n  r a n g e  t h at  c a n  b e  d es cri b e d  is 

r el at e d  t o  t h e  n u  m b er  of  p assi n g  st e ps  d o es  n ot  d e p e n d  o n  a   fi x e d  c ut off  r a di us  as  e  m pl o y e d  f or 

i nst a n c e i n  H D N N Ps. 

A n ot h er  c h all e n g e  c o n c er ns  t h e  d e v el o p  m e nt  of  s uit a bl e  d es cri pt ors  t o  c h ar a ct eri z e  t h e  at o  mi c 

c o nfi g ur ati o n s,   w hi c h  h as  b e e n  a  f u n d a  m e nt al  pr o bl e  m  of  e arl y  n e ur al  n et  w or k  p ot e nti als.  Wit h t h e 

i ntr o d u cti o n  of  s e c o n d-g e n er ati o n    M L Ps  a  br e a kt hr o u g h  h as  b e e n  a c hi e v e d   [9 ],   w hi c h r e s ult e d  i n 

d es cri pt ors  c o  m p ati bl e   wit h t h e   m a n d at or y  r ot ati o n al, tr a nsl ati o n al  a n d  p er  m ut ati o n al i n v ari a n c es  of 

t h e  p ot e nti al  e n er g y  s urf a c e.   Alt h o u g h   m a n y  diff er e nt  t y p es  of  d es cri pt ors  ar e  a v ail a bl e  n o  w a d a ys  

m e eti n g  t  h es e  r e q uir e  m e nts ,  s o  m e  f u n d a  m e nt al  li  mit ati o ns  li k e  t h e  u nf a v o ur a bl e  s c ali n g   wit h  t h e 

c o  m pl e xit y  of  c o nfi g ur ati o n  s p a c e  i n  t er  ms  of  t h e  n u  m b er  of  c h e  mi c al  el e  m e nts  r e  m ai n u ns ol v e d . 

T h er ef or e,   w it h i n cr e asi n g  p os si biliti es t o  c o nstr u ct l ar g e  d at a  s ets,  a  ge n er al  s ol uti o n  of t hi s  s c ali n g 

pr o bl e  m is  n o  w  b e c o  mi n g   m or e  a n d   m or e  ur g e nt.  

 

 

C o n cl u di n g  R e  m ar k s  

I n  s u  m  m ar y, t h e  d e v el o p  m e nt  of  hi g h -di  m e nsi o n al  n e ur al  n et  w or k  p ot e nti als , li k e t h e  d e v el o p  m e nt 

of    M L Ps i n  g e n er al, is  a  r a pi dl y  gr o  wi n g fi el d w hi c h  h as  n ot  y et  r e a c h e d its  p e a k  . St arti n g   wit h first 

p ot e nti als s uit a bl e f or  r at h er s  m all   m ol e c ul ar s yst e  ms,  o v er t h e  y e ars  n e ur al  n et  w or k  p ot e nti als  h a v e 

b e e n  e xt e n d e d t o  hi g h -di  m e ns i o n al s yst e  ms c o nt ai ni n g t h o us a n ds  of  at o  ms, n o  w  i n cl u di n g l o n g-r a n g e 

i nt er a cti o ns  b as e d  o n at o  mi c  c h ar g es t a ki n g  n o n -l o c al c h ar g e tr a nsf er  a n d  e v e n  diff er e nt  gl o b al c h ar g e 

s t at es i nt o  a c c o u nt. All t h es e  d e v el o p  m e nts  h a v e  e n a bl e d  si  m ul ati o ns  of i n cr e asi n gl y c o  m pl e x s yst e  ms 

i n al  m ost  all fi el ds  of  c h e  mistr y,   m at eri als s ci e n c e,  a n d  e v e n  bi o  m ol e c ul ar s yst e  ms . S e v er al  c h all e n g es 

r e  m ai n, li k e  t h e  c o nstr u cti o n  of  r e pr es e nt ati v e  a n d  hi g h -l e v el  r ef er e n c e  d at a,  t h e  v ali d ati o n  of  t h e 

o bt ai n e d  p ot e nti als,  a n d t h e  d eri v ati o n  of i  m pr o v e d  d es cri pt ors f or  c h e  mi c all y   m or e  di v ers e s yst e  ms. 
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I n  p arti c ul ar  t h e i n cl usi o n  of  p h ysi c al  k n o  wl e d g e  r e c e ntl y  h as  r e c ei v e d  a l ot  of  att e nti o n,  a n d   m a n y 

n e  w i nt er esti n g  d e v el o p  m e nts  c a n  b e  e x p e ct e d i n t h e  c o  mi n g  y e ars.  

 

A c k n o  wl e d g e  m e nt s  

F u n di n g   b y  t h e    D e uts c h e  F ors c h u n gs g e  m ei ns c h aft  ( B e 3 2 6 4/ 1 2 -1,   pr oj e ct   n u  m b er   4 0 5 4 7 9 4 5 7)  is 

gr at ef ull y  a c k n o  wl e d g e d . 
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S e cti o n  2. 5  –  Tr a n sf er a bl e  n e ur al  n et  w or k f or c e fi el d s  
Ol e x a n dr I s a y e v,  D e p art  m e nt  of  C h e  mistr y,  C ar n e gi e   M ell o n  U ni v ersit y   
 

St at u s  

I n  t h e   ar e a   of   a b  i niti o    m ol e c ul ar  si  m ul ati o ns,    D F T  c al c ul ati o ns   h a v e   b e c o  m e   a    w or k h ors e   of 

c o  m p ut ati o n al  or g a ni c  c h e  mistr y .  But   w e f a c e  a  dil e  m  m a:  st a n d ar d  c o  m p ut ati o n al  al g orit h  ms f or   N-

el e ctr o n  s yst e  ms  r e q uir e  O  ( N2 )  st or a g e  a n d  O  ( N3 )  arit h  m eti c  o p er ati o ns.  T his  O  ( N3 ) c o  m pl e xit y is  a 

criti c al  b ottl e n e c k  t h at li  mits  c a p a biliti es  t o  st u d y l ar g er  r e alisti c  c h e  mi c al  s yst e  ms a n d  l o n g er  ti  m e 

s c al es r el e v a nt t o t h e  bi ol o gi c al  e x p eri  m e nt s.   O n e  s ol uti o n t o t h es e  pr o bl e  ms is t h e  d e v el o p  m e nt  of 

e  m piri c al  p ot e nti als  b uilt    wit h    m a c hi n e  l e ar ni n g  (  M L)    m et h o d s. [1]   T h e    M L  p ot e nti als  h a v e  s e e n 

r e  m ar k a bl e  pr o gr ess  d uri n g r e c e nt  y e ar s  a n d  h a v e  pr o v e n t h eir  a bilit y t o  a c c ur at el y  pr e di ct  e n er gi es 

a n d f or c es  of   m ol e c ul es   w h e n tr ai n e d  o n  a  pr o p erl y  d e v el o p e d  d at as et.   

B e hl er  a n d  P arri n ell o  i ntr o d u c e d  t h e  i d e a  of Hi g h -Di  m e nsi o n al   N e ur al   N et  w or k  P ot e nti al s   

( H D N N Ps).[ 2] I n  H D N N Ps, t h e t ot al  e n er g y  of t h e s yst e  m is  c o  m p ut e d b as e d  o n  at o  mi c  c o ntri b uti o ns : 

---' a.r es V- = ∑ os  eq 𝑖 ( G 𝑖 )
𝑁 𝑎 𝑡 𝑜   𝑚
𝑖=  1  w h er e   G 𝑖  d e p e n ds  o n  t h e  at o  mi c  c o or di n at es  a n d  t h e  l o c al  e n vir o n  m e nt 

wit hi n  a  gi v e n  c ut off    dist a n c e .  T h e  c ut off   dist a n c e   li  mits  t h e  i nt er at o  mi c  i nt er a cti o ns    wit h  t h e 

n ei g h b ori n g  at o  ms  t h at  ar e  c o ntri b uti n g  t o  t h e str u ct ur al  fi n g er pri nts   i n  t h e f or  m  of  m a n y  -b o d y 

s y  m  m etr y f u n cti o ns  G 𝑖 . T h e  G 𝑖  ar e  c o nstr u ct e d  f or  e v er y  at o  m  a n d  ar e  us e d  as i n p ut  v e ct ors  t o t h e 

at o  mi c  n e ur al  n et  w or k  ( N N), w hi c h c o  m p ut es t h e  e n er g y c o ntri b uti o n  of t h e  at o  ms t o t h e t ot al  e n er g y 

𝐸 𝑡 𝑜 𝑡 .   H D N N Ps ar e  tr ai n e d  t o d es cri b e  o n e  m ol e c ul ar  s yst e  m  at  a  ti  m e.  T h er ef or e,  o n e  of  t h e   m ai n 

issu es  of  H D N N Ps  is tr a nsf er a bilit y. T h e  p ot e nti al  n e e d s t o  b e r etr ai n e d f or  e v er y  n e  w  a p pli c ati o n.  

T his  pr o bl e  m  h as  b e e n  a d dr ess e d    wit h  t h e  d e v el o p  m e nt  of  n e  w    m et h o ds  t h at   pr o vi d e  

g e n er al -p ur p os e   m o d els li k e  A N A KI N -M E ( A c c ur at e   N e ur Al  n et  w or K  e n gI N e f or    M ol   e c ul ar  E n er gi es) 

or  A NI.  I n  t h e  A NI    m o d el,  S  mit h  et  al.  d e v el o p e d  a    m o difi e d  s y  m  m etr y  f u n cti o ns  G 𝑖  (J usti n  S  mit h 

S y  m  m etr y  F u n cti o ns  or  J S S Fs)  t h at  all o  w e d  o v er c o  mi n g  t h es e  li  mit ati o ns  f or  or g a ni c    m ol e c ul es. [ 3] 

A NI -1 x   m o d el  us e s  it er ati v e  a cti v e l e ar ni n g  pr o c e d ur e   wit h tr ai ni n g t o  a l ar g e  a n d  di v ers e  d at as et  of 

m ol e c ul es.  [ 4] T h e i niti al  A NI   m o d el s w er e   d e v el o p e d f or  n e utr al  or g a ni c   m ol e c ul es  c o nsisti n g  of  f o ur 

el e  m e nts ( H N C  O ).  S u bs e q u e ntl y, A NI -2 x  m o d els   w er e  e xt e n d e d t o s e v e n  el e  m e nts ( C H N  O S F Cl)  [ 5] a n d 

e v e n  ni n e. [ 6] O v er all, t  h e  A NI   m et h o d ol o g y  pr o vi d es  a  s yst e  m ati c  a p pr o a c h f or  g e n er ati n g  at o  misti c 

p ot e nti als  ( Fi g ur e  1) . It  dr asti c all y  r e d u c es  t h e  h u  m a n  eff ort  r e q uir e d  f or  fitti n g  a  f or c e  fi el d a n d 

a ut o  m at es t h eir  d e v el o p  m e nt.  Usi n g  a n  N N P  d o es  n ot r e q uir e  o n e t o  c h o os e  a f u n cti o n al f or  m.   
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C urr e nt  a n d  F ut ur e  C h all e n g e s  

M o st   N N P  s, i n cl u di n g   A NI   m o d els ( Fi g ur e  2 a), ar e i n h er e ntl y l o c al i n  h o  w  t h e y  d es cri b e  c h e  mistr y. 

A d di n g    missi n g  l o n g -r a n g e  i nt er a cti o n s  is  n e e d e d  f or  a n  a c c ur at e  d es cri pti o n  of  r e alisti c  c h e  mi c al 

s yst e  ms. O n e   r o ut e t o  d o t his is t o pr e di ct  at o  mi c  p oi nt  c h ar g es f or  m o d eli n g t h e l o n g  -r a n g e  C o ul o  m b 

p ot e nti al.   

Usi n g   m ulti -m o d al tr ai ni n g,   o n e  c a n  pr e di ct  at o  mi c c h ar g es t o g et h er   wit h  e n er gi es  a n d f or c es.  

T h e  AI  M N et  “ At o  ms -i n-M ol e c ul es   N et  w or k ”  ar c hit e ct ur e  ( Fi g ur e  2 b)   w as  i n s pir e d  b y  t h e  q u a nt u  m 

t h e or y  of  at o  ms i n   m ol e c ul es.  T h e   AI  M  N et lifts   m ulti pl e li  mit ati o ns i n   N N Ps. It  e n c o d es l o n g-r a n g e 

i nt er a cti o ns  a n d l e ar n a bl e r e pr es e nt ati o ns  of c h e  mi c al  el e  m e nts. S e v er al  alt er n ati v e  a p pr o a c h es   w er e 

als o  pr o p os e d i n  S c h N et [ 7] a n d  HI P N N [ 8] m o d els.   T h e  AI  M N et   m o d el  utiliz es t h e i d e a  of   m ulti -m o d al 

l e ar ni n g,    m a ki n g  a  si  m ult a n e o us  pr e di cti o n  of  diff er e nt  at o  mi c  pr o p erti es b as e d  o n  o n e  c o  m  m o n 

l a y er.  T his l a y er is  e nf or c e d t o c a pt ur e t h e r el ati o ns hi p s  a cr oss   m ulti pl e l e ar n e d   m o d aliti es  a n d s er v es 

as  a j oi nt l at e nt r e pr es e nt ati o n  of  at o  ms i n t h e   m ol e c ul e.   

M o st   N N P  s h a v e  s o f ar  b e e n tr ai n e d  o n  o nl y  eit h er  cl os e d -s h ell  or  o p e n -s h ell  str u ct ur es  a n d 

t h er ef or e  c a n n ot c orr e ct l y  d es cri b e eff e cts  of  s pi n  a n d   m ulti pli cit y . As t h e first  st e p i n t his  dir e cti o n, 

r e c e nt   w or k i ntr o d u c e d t h e  AI  M N et-N S E  (N e ur al  S pi n  -c h ar g e  E q uili br ati o n,  Fi g ur e  2 c ) ar c hit e ct ur e t o 

l e ar n  a  tr a nsf err a bl e  p ot e nti al f or  or g a ni c   m ol e c ul e s i n  ar bitr ar y  c h ar g e  st at e s.[ 9] C o n c e pt u all y  t h e 

N S E   m o d ul e   s er v es  as  a  n e ur al  c h ar g e - a n d  s pi n - e q uili br ati o n  s c h e  m e  b y r e di stri b uti n g  s pi n -c h ar g es 

t hr o u g h t h e it er ati v e  pr o c e d ur e  a n d   m a ki n g  e n er g y  pr e di c ti o n  b a s e d  o n t h e  di stri b uti o n  of  al p h a  a n d 

b et a  s pi n   d e nsiti es.   I n  c o ntr ast  t o  t h e  st a n d ar d  g e o  m etri c   d es cri pt ors,  t h e  AI  M N et -N S E    m o d el 

i n c or p or at es a d a pt a bl e  el e ctr o ni c  i nf or  m ati o n i nt o   M L   m o d els. It c o ul d  b e  a p pli e d as  a f ast  a n d r eli a bl e 

m et h o d  t o  c o  m p ut e    m ulti pl e  pr o p erti es  li k e  i o ni z ati o n  p ot e nti al,  el e ctr o n  affi nit y,  s pi n   -p ol ari z e d 

c h ar g es , a n d  a   wi d e  v ari et y  of  C o n c e pt u al  D F T i n d e x es.  

A n o t h er  dir e cti o n  of  N N P s   m o d el  d e v el o p  m e nt i  s  f o c us e d  o n  c a pt uri n g t h e  c orr e ct  p h ysi c al 

b e h a vi or  b y  c o  m bi ni n g  p h y si c al   m o d els   wit h   M L .[ 1 0] T h is s o -c all e d  p h ysi cs -a  w ar e  AI   m o d els  pr o  mis e 

t o i  m pr o v e  g e n er ali z ati o n  b y f or ci n g   M L   m o d els t o  o b e y  p h ysi c al l a  ws  a n d  s y  m  m etri es. T h e  si  m pl est 

of s u c h   m o d els  c o ul d  b e   M L  c o  m bi n e d   wit h  t h e e xt e n d e d  H ü c k el   m et h o d  or   M L -E H  M ( Fi g ur e  2 d).  M L  -

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fi g ur e  1  –  W e  all o  w  at   m o st t  w o fi g ur e s t h at  ar e 
r o u g hl y t h e  si z e  of t hi s  b o x. 

Fi g ur e  1.    A n  e x a  m pl e  of t h e  a c c ur a c y  of t h e M L    p ot e nti al  e n er g y s urf a c e ( P E S) s c a ns.  R el a x e d  2 D t orsi o n  pr ofil es f or  A NI- 2 x (l eft)  a n d 

D F T (ri g ht).  T  w o  di h e dr als (s h o  w n i n  b ol d)   w er e r ot at e d  a b o ut  o n e  a n ot h er t o  g e n er at e t h e  c orr es p o n di n g  c o nfir  m ati o ns.  T h e  b o n ds 

c o  m p osi n g t h e s c a n n e d  di h e dr als  ar e  hi g hli g ht e d i n  b ol d.  T h e   mi d dl e  c ol u  m ns s h o  w t h e   M A E  a n d  R  M S E r es p e cti v el y,  of t h e r el ati v e 

e n er gi es i n  k c al/  m ol  b et  w e e n  A NI  a n d  D F T.  R e pri nt e d   wit h  p er  missi o n fr o  m r ef.  5  C o p yri g ht  2 0 2 0  A  m eri c a n  C h e  mi c al  S o ci et y. 
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E H  M  pr e di cts  a s et  of   m ol e c ul e - a n d  e n vir o n  m e nt -d e p e n d e nt  H a  milt o n i a n  el e  m e nts t o  pr e di ct fr o nti er 

or bit als  a n d  e n er gi es  a p pr o a c hi n g  D F T  a c c ur a c y . 

 

 
 

A d v a n c e s i n  S ci e n c e  a n d  T e c h n ol o g y t o   M e et  C h all e n g e s   

O n e  of  t h e    m aj or  c o n c er ns  of   M L  f or c e  fi el d    d e v el o p  m e nt  is  t h e  r ef er e n c e  d at a  us e d  f or 

tr ai ni n g.  T h e  q u a ntit y  of  d at a t h at  c a n  b e  us e d f or tr ai ni n g  is li  mit e d  d u e t o t h e  hi g h  c o  m p ut ati o n al 

c ost  of   Q  M.  T h er ef or e ,   m a n y m o d els   ar e  d e v el o p e d t o  a d dr ess  o n e s p e cifi c  a p pli c ati o n.  T his s e v er el y 

hi n d ers  t h e a p pli c a bilit y  of   N N Ps  i n  pr a cti c e.  T his  iss u e    mi g ht  b e    miti g at e d   wit h  a d v a n c e d  tr ai ni n g 

str at e gi es t h at  t a k e  a d v a nt a g e  of  a cti v e l e ar ni n g ( A L) a n d  tr a nsf er l e ar ni n g (T L ). T h es e  al g orit h  ms  c a n 

h el p  n ot  o nl y t o  d e cr e as e r e q uir e d r ef er e n c e  d at a  b ut  als o  i  m pro v e t h e  a c c ur a c y  of  N N Ps.  Tr ai ni n g   M L 

m o d els f or  e v er y   Q  M   m et h o d is   als o  i  m pr a cti c al.  D e v el o pi n g   m ulti-t h e or y   M L   m o d els  a n d d at a f usi o n  

is  a  criti c al b ottl e n e c k i n  c o nstr u cti n g r o b ust   M L -a c c el er at e d   Q  M   m et h o ds.  T L  c a n  b e  us e d t o r etr ai n 

a n  e xisti n g   m o d el   wit h  a d diti o n al tr ai ni n g  d at a t o  e xt e n d t h e  d o  m ai n  of  a p pli c a bilit y.   

M o st  of t h e   N N Ps   a v ail a bl e i n t h e lit er at ur e  pr o vi d e  o nl y  d et er  mi nisti c  pr e di cti o n s  a n d c a n n ot 

m o d el  u n c ert ai nti es.   It is i  m p ort a nt  disti n g uis hi ng  b et  w e e n  at l e ast t  w o  diff er e nt t y p es  of  u n c ert ai nt y, 

oft e n r ef err e d t o  as  al e at ori c  a n d  e pist e  mi c.  E pist e  mi c  u n c ert ai nt y r es ults fr o  m t h e l a c k  of  k n o  wl e d g e 

a b o ut t h e  s yst e  m  a n d  c o ul d  b e  a d dr ess e d   wit h  t h e a c c u  m ul ati o n  of   m or e tr ai ni n g  d at a. I n  c o ntr ast , 

t h e  al e at ori c  or  st atisti c al  u n c ert ai nt y i s  ass o ci at e d   wit h  a  m o d el.  T h e i n c or p or ati o n  of  pr o b a bilisti c 

m et h o ds  a n d  B a y esi a n  n e ur al  n et  w or ks ( B N N)   will  h el p t o  c a pt ur e   i n h eriti n g m o d el  u n c ert ai nt y.   

A n  e x pl ai n a bl e  M L   m o d el   i s als o  ess e nti al t o  u n d erst a n d,  a p pr o pri at el y tr ust,  a n d  eff e cti v el y 

d e v el o p  a  pr o p er  p h ysi c al   m o d el . T h us   M L/ AI   m o d el s  ar e  e x p e ct e d t o i n c or p or at e  p h ysi cs  k n o  wl e d g e 

i n t h eir  d esi g n  a n d  ar c hit e ct ur e.  T his i n cl u d es c o ns er v ati o n l a  ws, c a us alit y, s y  m  m etr y,  g e o  m etric al  a n d 

t o p ol o gi c al  pr o p erti es,  c o nstr ai nts,  a n d    m or e.    W e  e n visi o n  t h at   n o v el  a p pr o a c h es    will  b e  a bl e   t o 

i nt er pr et  a n d  hi g hli g ht  t h os e  p h ysi c al  pri ors  l e ar n e d  b y  t h e    m o d els. N e xt -g e n er ati o n  a n al ysis  a n d 

d esi g n  t o ols   will  h el p  d o  m ai n  s ci e ntists  t hi n k   a b o ut  n e  w i d e as  a n d fi n d  u n d erl yi n g  p h ysi c al l a  ws i n  

vis u al  a n d str ai g htf or  w ar d ,  y et i nt er pr et a bl e   w a ys.  

C o n cl u di n g  R e  m ar k s  

R e c e nt  y e ars s h o  w e d  s u bst a nti al  pr o gr es s i n  N N P  d e v el o p  m e nt  a n d t h eir  a p pli c ati o ns t o  w ar d  a  v ari et y 

of    m ol e c ul ar  s yst e  ms.   T h e y  ar e   pr o  mi si n g  t o  c h a n g e  t h e    w a y  h o  w  f or c e  fi el ds  ar e  c o n str u ct e d. 

At o  misti c   M L  p ot e nti als  off er  a c c ur a c y  c o  m p ar a bl e   wit h   Q  M   m et h o ds  b ut   m a n y  or d ers  of   m a g nit u d e 

f ast er i n   m a n y  c as es.   N N Ps ar e  alr e a d y  us e d t o fi n d  r eli a bl e  c o nf or  m ati o n al  e n er gi es f or   m ol e c ul es,  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fi g ur e  1  –  W e  all o  w  at   m o st t  w o fi g ur e s t h at  ar e r o u g hl y t h e 
si z e  of t hi s  b o x. 

Fi g ur e  2.  S e v er al  N N  ar c hit e ct ur es f or  at o  misti c f or c e fi el ds.  a)  A NI ;  b)  AI  M N et ( At o  ms-i n-  M ol e c ul es  N e ur al  N et  w or k);  c)  AI  M N et-N S E 

( N e ur al  S pi n  E q uili br ati o n); a n d  d)  M L  -E H  M  ( E xt e n d e d  H u c k el   M o d el).  T h e  y ell o  w  bl o c ks s h o  w i n p ut  d at a ( c o or di n at es  R,  at o  mi c 

n u  m b er s  Z, t ot al   m ol e c ul ar  c h ar g e   Q)  a n d  o ut p ut ( e n er gi es  E, s pi n- p ol ari z e d  c h ar g es  q,  E H  M  di a g o n al   m atri x  el e  m e nt s,  ---'   a n d  e  m piri c al 

fitti n g  c o effi ci e nt  K).  T h e  gr e e n  bl o c ks i n di c at e  N N  bl o c ks f or tr ai ni n g  a n d t h e  bl u e  bl o c ks s h o  w   m at h e  m ati c al tr a nsf or  m ati o ns.  A d a pt e d  

wit h  p er  missi o n   fro  m r ef.  1 0.   C o p yri g ht  2 0 2 1  A  m eri c a n  C h e  mi c al  S o ci et y. 
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r e-p ar a  m etri z i n g e xisti n g f or c e fi el ds , pr ot ei n -li g a n d fr e e  e n er g y c al c ul ati o ns . B ut t his  p o  w er  c o  m es 

wit h  gr e at  r e s p o nsi bilit y.   R efl e cti n g  o n  t h e  f a  m o us  q u ot e  attri b ut e d  t o   D er e k  L o  w e , “ It  is  n ot  t h at 

m a c hi n es  ar e  g oi n g  t o  r e pl a c e  c h e  mists. It’s  t h at    t h e  c h e  mi sts   w h o  us e   m a c hi n es   will  r e pl a c e  t h os e 

t h at  d o n’t” .    We  ar e  c urr e ntl y   wit n essi n g  a  tr a nsf or  m ati o n  of  c h e  mi c al  s ci e n c es  i nt o   a  n o v el   d at a -

dri v e n   fi el d.  T his  r e q uir es  d e e p    m et h o d ol o gi c al  a n d  c ult ur al  c h a n g e   c o u pl e d  t o  e d u c ati o n al  a n d 

w or kf or c e  d e v el  o p  m e nt  pr o gr a  ms  at  t h e pr of essi o n al,  gr a d u at e,  u n d er gr a d u at e,  a n d  e v e n  hi g h s c h o ol 

l e v els. 

 

A c k n o  wl e d g  m e nt s  

T h e   w or k  p erf or  m e d  b y  O.I.   w as   m a d e  p ossi bl e  b y t h e  Offi c e  of  N a v al  R es e ar c h (  O N R) t hr o u g h s u p p ort 

pr o vi d e d  b y  t h e  E n er g eti c    M at eri als  Pr o gr a  m  (  M U RI  gr a nt  n o.   N 0 0 0 1 4 -2 1 -1 -2 4 7 6).  T his   w or k   w as 

p erf or  m e d, i n  p art,  at t h e  C e nt er f or I nt e gr at e d   N a n ot e c h n ol o gi es,  a n   Of fi c e  of  S ci e n c e   Us er  F a cilit y 

o p er at e d f or t h e  U S  D e p art  m e nt  of  E n er g y ( D  O E)  Offi c e  of  S ci e n c e.  T his r es e ar c h is  p art  of t h e  Fr o nt er a 

c o  m p uti n g  pr oj e ct  at t h e  T e x as  A d v a n c e d  C o  m p uti n g  C e nt er.  Fr o nt er a is   m a d e  p ossi bl e  b y t h e  N ati o n al 

S ci e n c e  F o u n d ati o n  a  w a r d   O A C-1 8 1 8 2 5 3.  

 

R ef er e n c e s  
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S e cti o n   2. 6   -  I nt e gr at e d     m a c hi n e   l e ar ni n g     m o d el s:   el e ctr o ni c   str u ct ur e 

a c c ur a c y  b e y o n d l o c al  p ot e nti al s   

 

M a x  V eit,  A n dr e a  Gri s afi  * , Ji g y as a  Ni g a  m,   Mi c h el e  C eri otti 

L a b or at or y   of   C o  m p ut ati o n al   S ci e n c e   a n d    M o d eli n g,  I nstit ut e   of   M at eri al s, 

É c ol e  P ol yt e c h ni q u e  F é d ér al e  d e  L a us a n n e,  1 0 1 5  L a us a n n e,  S  wit z erl a n d  

* Pr es e nt    a d dr ess:    P A S T E U R,     D é p art e  m e nt    d e    C hi  mi e,    E c ol e     N or  m al e 

S u p éri e ur e,  7 5 0 0 5  P aris,  Fr a n c e  

 
St at u s  

El e ctr o ni c  str u ct ur e  c al c ul ati o ns  h a v e  pr o gr ess e d  t o  a  l e v el  of  a c c ur a c y  w hi c h    m a k es    m o d eli n g  of 

at o  mi c -s c al e   s yst e  ms   fr o  m   first   pri n ci pl es   tr ul y   pr e di cti v e.   B y   c o  m p uti n g   e n er g y   a n d   f or c es 

c orr es p o n di n g  t o  t h e  gr o u n d -st at e  B or n -O p p e n h ei  m er   p ot e nti al  e n er g y  s urf a c e   ( P E S)  t h e y  e n a bl e 

m ol e c ul ar  d y n a  mi cs  si  m ul ati o ns  t h at  e x pl or e  t  h e  str u ct ur al  l a n d s c a p e,  a n d  a ss ess  t h e  st a bilit y  of 

diff er e nt  c o nfi g ur ati o ns.    W h at  is    m or e,  el e ctr o ni c  str u ct ur e    m et h o ds  pr o vi d e  a    wi d e  s p e ctr u  m  of 

pr o p erti es  a v ail a bl e  eit h er  as  a  b y -pr o d u ct  of t h e  c al c ul ati o n  or  as  a  p ost -pr o c essi n g st e p, s o t h at t h e 

pr e di cti o n  of f u n cti o n al  pr o p erti es,  el e ctr o ni c r es p o n s es,  a n d  e x p eri  m e nt al  o bs er v a bl es  ar e  a v ail a bl e 

wit h si  mil ar  a c c ur a c y  a n d tr a nsf er a bilit y t o t h os e  a c hi e v e d f or t h e  gr o u n d  -st at e  e n er g eti cs.  

 

U nf ort u n at el y,  t h e  hi g h  c o  m p ut ati o n al  c ost,  a n d  its  st e e p  s c al  i n g    wit h  t h e  n u  m b er  of  el e ctr o n s 

i n cl u d e d i n t h e si  m ul ati o n, li  mit t h e ti  m e  a n d l e n gt h s c al es t h at  ar e  a c c es si bl e t o si  m ul ati o ns.  T h e l a st 

d e c a d e   h as    wit n ess e d  t h e   e  m er g e n c e   of    m a c hi n e  l e ar ni n g  (  M L)  t e c h ni q u es  t o   a d dr ess  t h es e 

li  mit ati o ns,  a n d t o  bri n g t h e a c c ur a c y  of first -pri n ci pl e s   m et h o ds t o t h e  c o n diti o n s t h at  ar e  n e e d e d t o 

si  m ul at e  c o  m pl e x    m at eri als  a n d    m ol e c ul es  i n  r e ali sti c  c o n diti o ns.   Usi n g  t h e  at o  mi c  i d e ntiti es  a n d 

p ositi o ns  as  i n p uts,  a p pr o pri at el y  pr o c ess e d  t o  i n c or p or at e  f u n d a  m e nt al  s y  m  m etri es   a n d  p h ysi c al 

i nsi g hts,   m a c hi n e-l e ar ni n g t e c h ni q u es   m a k e it  p ossi bl e t o fit str u ct ur e-pr o p ert y r el ati o ns  usi n g  a  v er y 

fl e xi bl e f u n cti o n al f or  m a n d  a li  mit e d  n u  m b er  of r ef er e n c e  c al c ul ati o ns.   O n c e tr ai n e d, t h e   m o d el  c a n 

b e  us e d t o i n e x p e nsi v el y  pr e di ct t h e s a  m e  ki n d  of  pr o p erti es f or  a n y s et  of  n e  w,  y et si  mil ar, str u ct ur es, 

p a vi n g t h e   w a y t o t h e  c al c ul ati o n  of t h er  m o d y n a  mi c  o bs er v a bl es t h at  c a n  d ir e ctl y  b e  c o  m p ar e d   wit h 

e x p eri  m e nts.  

 

M o st   of  t h e   est a blis h e d   a p pr o a c h es  ,  i n cl u di n g  t h e   o n es   dis c us s e d  i n   S e cti o ns   2. 1– 2. 5   of  t his 

R o a d  m a p, f o c us  o n  t h e  pr e di cti o n  of  i nt er at o  mi c  p ot e nti als  [1 ].  As    M L  p ot e nti als  ar e  e  m pl o y e d  t o 

m a k e  pr e di cti o ns  of   m or e  a n  d   m or e  e x p eri  m e nt all y  a c c essi bl e   m at eri als  o bs er v a bl es,  h o  w e v er, it is 

b e c o  mi n g i n cr e asi n gl y i  m p ort a nt t o  pr e di ct  pr o p erti es  b e y o n d j ust t h e  P E S.   Wit h o ut  a c c ess t o t h e f ull 

s p e ctr u  m  of  el e ctr o ni c  a n d  f u n cti o n al  pr o p erti es,    m a c hi n e  l e ar ni n g  f alls  s h ort  of  b ei n g  a  c o  m pl et e 

r e pl a c e  m e nt f or  el e ctr o ni c-str u ct ur e  c al c ul ati o ns.  

 

C urr e nt  a n d  F ut ur e  C h all e n g e s  

T h e   m ost  s u c c essf ul    M L  s c h e  m es  s h ar e  s e v er al  c o  m  m o n i d e as.  T h e  us e  of  tr a nsl ati o n  a n d  r ot ati o n 

i n v ari a nt  d es cri pt ors  of  t h e  l o c al  c o nfi g ur ati o ns    mi  mi cs  t h e  i nv ari a n c e  of  t h e  p ot e nti al  t o  t h es e 

s y  m  m etr y  o p er ati o ns.  F urt h er  m or e,  a n  a d diti v e  d e c o  m p ositi o n  of  t h e  e n er g y i n  c o ntri b uti o n s fr o  m 
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at o  m -c e nt er e d  e n vir o n  m e nts,  l o c ali z e d  b y  a  r el ati v el y  s h ort -r a n g e d  c ut off,  e n a bl es  tr a nsf er a bilit y 

b et  w e e n  diff er e nt  s yst e  m  s i z es  a n d  i  m pr o v es  gr e atl y  t h e  d at a  effi ci e n c y  of  t h e  tr ai ni n g  st e p.  T hi s 

d e c o  m p ositi o n,  alt h o u g h j ustifi a bl e i n li g ht  of t h e  n e arsi g ht e d n ess  of  el e ctr o ni c   m att er,  u n d er  mi n es 

t h eir  a bilit y t o  c a pt ur e  cl a ssi c al l o n g-r a n g e  eff e cts  s u c h  as  el e ctr ost ati c i nt er a cti o ns  a n d  p ol ari z ati o n 

p h e n o  m e n a,  as   w ell t o  d es cri b e  n o n -l o c al  q u a nt u  m  eff e cts s u c h  as  d y n a  mi c al  el e ctr o ni c  c orr el ati o ns. 

 

O v er all,  it  is  still  v er y  diffi c ult  f or    M L    m o d els  t o  r e pli c at e  t h e  a bilit y  of  first  -pri n ci pl es    m et h o ds  t o 

pr e di ct  pr o p erti es  b e y o n d  t h e  p ot e nti al.   O n e   m aj or  c h all e n g e is  t h at  t h e  c o  m  m o n   wis d o  m  t h at t h e 

c o  m  m u nit y  h as  d e v el o p e d t o  g ui d e t h e  c o nstr u cti o n  of  a  g o o d   M L  p ot e nti al   m a y  n ot  a p pl y t o  ot h er 

pr o p erti es.  A n ot h er,   m or e f u n d a  m e nt al iss u e is t h at s e v er al  pr o p erti es  h a v e str u ct ur e  b e y o n d t h at  of 

a r ot ati o n all y -i n v ari a nt s c al ar.  T e ns ors  a n d s c al ar fi el d s, f or i nst a n c e, r e q uir e  a fr a  m e  w or k t h at r efl e cts 

t h eir  c o v ari a n c e   wit h r es p e ct t o r ot ati o ns  a n d/ or tr a nsl ati o ns.   Li k e  wis e,  s p e ctr al  pr o p erti es  s u c h  as 

t h e   el e ctr o n   d e nsit y   of  st at es  ( DO S)    or  t h e   di el e ctri c  r es p o ns e   (s e e   als o   S e cti o n   1. 5)  r e q uir e 

si  m ult a n e o us  l e ar ni n g of  m ulti pl e t ar g et  o bs er v a bl e s,   w hi c h  als o  c alls f or  a   m o d el t h at is  a d a pt e d t o 

t h e  str u ct ur e  of  t h e  t ar g et  d at a.  B ei n g  a bl e  t o  pr e di ct  pr o p erti es    wit h  n o n -tri vi al  g e o  m etri c  a n d 

al g e br ai c  n at ur e  o p e ns  t h e   w a y  t o    m a k e  b ett er  us e  of  t h e  i n gr e di e nts  of  t h e  el e ctr o ni c -str u ct ur e 

c al c ul ati o n,  eit h er  as  a l e ar ni n g t ar g et  or  as  a n i nt e gr al  p art  of t h e l e ar ni n g  ar c hit e ct ur e.   

 

I n   a d diti o n  t o  t h e  t h e or eti c al   h ur dl es,  t her e   ar e  still    m a n y  t e c h ni c al  c h all e n g es  still   hi n d eri n g 

wi d es pr e a d  a d o pti o n  of    M L f or  g e n er al  pr o p erti es.   A   m ai n  pri orit y is  t h e  d e v el o p  m e nt  of  s oft  w ar e 

p a c k a g es t h at tr e at  all  pr o p erti es  o n  a n  e q u al f o oti n g  a n d  all o  w fitti n g  a n d  pr e di cti n g t h e  m i n t a n d e  m 

wit h t h e  p ot e nti al.  T h e  g e n er ati o n  of tr ai ni n g  d at a   a n d t h e  o pti  mi z ati o n  of t h e  c o  m p ut ati o n al  c ost  of 

t h es e c al c ul ati o ns,  ar e cl os el y r el at e d iss u es t h at   will r e q uir e  a c o n c ert e d  eff ort  a cr oss t h e c o  m  m u nit y . 

 

A d v a n c e s i n  S ci e n c e  a n d  T e c h n ol o g y t o   M e et  C h all e n g e s   

M a n y  a cti v e  r es e ar c h  li n e s  ai  m  t o  cl os e  t h e  g a p  b et  w e e n  t h e  c a p a biliti es  of  el e ctr o ni c  str u ct ur e 

c al c ul ati o ns  a n d  t h eir  d at a -dri v e n  c o u nt er p arts.  T h e   m ai n  str at e g y  t h at  t h e y  h a v e i n  c o  m  m o n is  t o 

a d a p t  eit h er t h e  at o  misti c f e at ur es t h at  ar e  us e d  as i n p ut,  or t h e   m at h e  m ati c al str u ct ur e  of t h e   m o d el 

its elf t o r efl e ct t h e  u n d erl yi n g  p h ysi cs  of t h e  pr o bl e  m  a n d t h e s p e cifi c str u ct ur e  of t h e t ar g et  pr o p ert y.  

 

R ot ati o n all y c o v ari a nt  q u a ntiti es, s u c h  a s t e ns o rs  a n d s c al ar fi el ds,  c a n  b e  d e c o  m p os e d i nt o  a   mi ni  m al 

b asis  of  irr e d u ci bl e  s p h eri c al  t e ns ors,   w hi c h  c a n  b e  l e ar n e d   wit h  a  c orr es p o n di n g  s et  of  c o v ari a nt 

str u ct ur al f e at ur es [ 2 ]  or  b y  b uil di n g   m o d els  e n d o  w e d   wit h  a  c o v ari a nt  ar c hit e ct ur e [3 ].   T h e  effi ci e nt 

e v al u ati o n  of  e q ui v ari a nt f e at ur es t h at  d es cri b e  hi g h -or d ers  of i nt er at o  mi c  c orr el ati o ns [ 4 ],  a n d  c a n 

a c hi e v e  r e  m ar k a bl e  l e v el s  of  a c c ur a c y  e v e n  usi n g  a  si  m pl e  li n e ar    m o d el,    is  a  pr o  misi n g  r es e ar c h 

dir e cti o n.   
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Fi g ur e  1:  Pr e di cti o n  of t h e  h e at  c a p a cit y  of  ni c k el  b y i nt e gr ati n g  a   m a c hi n e l e ar ni n g  P E S, t o s a  m pl e t h e 

n u cl e ar   m oti o n,   wit h  a   m a c hi n e l e ar ni n g   m o d el  of t h e  el e ctr o ni c  D  O S.  T h e   m o d el  gi v es  e x p eri  m e nt all y -

a c c ur at e  pr e di cti o ns  b y i n cl u di n g  b ot h  n u cl e ar  a n d  el e ctr o ni c  d e gr e es  of fr e e d o  m.  N ot e,  h o  w e v er, t h at 

t h e  h e at c a p a cit y  p e a k  at t h e  C uri e t e  m p er at ur e is  n ot r e pr o d u c e d -- s h o  wi n g t h at t h e   M L   m o d el c o ul d 

b e f urt h er i  m pr o v e d  b y i n cl u di n g   m a g n eti c  eff e cts.  A d a pt e d  wit h  p er  missi o n   fr o  m  r ef. [ 9]. C o p yri g ht 

2 0 2 1  b y t h e  A  m eri c al  P h ysi c al  S o ci et y.  

 

A s e c o n d tr e n d i n v ol v es  u si n g  el e ctr o ni c  pr o p erti es  b ot h  as r e gr essi o n t ar g ets  a n d  as i n p uts  - bl urri n g 

t h e li n es  b et  w e e n  el e ctr o ni c-str u ct ur e  c al c ul ati o ns  a n d  d at a -dri v e n   m o d els.   N ot  o nl y  h as it  b e c o  m e 

p os si bl e t o  o bt ai n  a c c ur at e  pr e di cti o ns  of t h e  gr o u n d -st at e  el e ctr o n  d e nsit y [ 5 ]:  a  n e  w  g e n er ati o n  of 

or bit al -fr e e  d e nsit y-f u n cti o n al  a p pr o a c h es  h as  b e e n  pr o p os e d  usi n g t h e  d e nsit y  as  a n i n p ut t o l e ar n 

a c c ur at e  el e ctr o ni c  e n er gi es  [ 6 ].  T h e  d at a-dri v e n  tr e at  m e nt  of  ot h er  i n gr e di e nts  of  a n  el e ctr o ni c 

str u ct ur e c al c ul ati o n, s u c h  as t h e t  w o -c e nt er  H a  milt o ni a n   m atri x  el e  m e nts [ 7 ] (s e e  als o  S e cti o n  3. 1) or 

t h e  f u n cti o n al  a ns at z  f or  t h e    w a v ef u n cti o n  [8 ]  ( dis c uss e d  i n  S e cti o n  3. 4),  i n c or p or at es    m a c hi n e 

l e ar ni n g  i nt o    m et h o ds  t h at  s p a n  t h e    w h ol e  s p e ctr u  m   of   q u a nt u  m  c h e  mi c al  t e c h ni q u es.   T h es e 

pr e di cti o ns  ar e  als o  us ef ul  t o  c o  m p ut e  p h ysi c al  o bs er v a bl es:  t h e  el e ctr o ni c  c o ntri b uti o ns  t o  t h e 

t h er  m o p h ysi c al   pr o p erti es   of    m at eri al s  [9 ]  ( Fi g ur e   1)   a n d  t h e   el e ctr ost ati c   p ot e nti al   a n d  t h e 

i nt er a cti o n  b et  w e e n   m ol e c ul ar fr a g  m e nts [5 ]  c a n  b e  e asil y  o bt ai n e d fr o  m t h e  el e ctr o ni c  D  O S  a n d t h e 

c h ar g e  d e nsit y.   

 

T o  i n cr e as e  t h e   a c c ur a c y   of   b ot h   p ot e nti als   a n d   pr o p ert y    m o d els,   o n e   c a n   n o  l o n g er   a v oi d 

i n c or p or ati n g l o n g-r a n g e  p h ysi cs.  T his c a n  b e  d o n e  b y  usi n g   m o d el s   wit h  a n e x pli cit  p h ysi c al str u ct ur e, 

e. g.  b y  c o  m p uti n g t h e  el e ctr ost ati c  e n er g y  of t h e s yst e  m  b as e d  o n t h e  pr e di cti o n  of l o c al  c h ar g es  a n d 

m ulti p ol es [  1 0 ].  S u c h  a p pr o a c h es  h a v e t h e  a d v a nt a g e  of i n cl u di n g l o n g-r a n g e  el e ctr o n  c orr el ati o n  b y 

virt u e  of  e nf or ci n g  t h e  c orr e ct  p h ysi cs,  as   w as  r e c e ntl y  s h o  w n  i n  t h e  c as e  of  t h e    m ol e c ul ar  di p ol e 

m o  m e nt [  1 1 ], or i n d e e d  b y t h e  c h ar g e  e q uili br ati o n  a p pr o a c h  dis c uss e d i n  S e cti o n  2. 4 .  A n  alt er n ati v e 
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str at e g y   t o   r e a c h   t h e   s a  m e   g o al  i n v ol v es  i n cl u di n g  l o n g -r a n g e   c orr el ati o ns   dir e ctl y  i nt o   t h e 

f e at uri z ati o n.  T h es e   m o d el s  b as e d  o n l o n g-r a n g e f e at ur es  h a v e t h e  a d v a nt a g e  of  b ei n g   m or e fl e xi bl e, 

wit h o ut  r estri cti o n  t o  a n y  p arti c ul ar    m o d el  or  t ar g et  pr o p ert y.  F or  e x a  m pl e,  t h e    m ulti  -s c al e  l o n g-

dist a n c e  e q ui v ari a nts  ( L  O D E [1 2 ])  us e  si  m ult a ne o usl y  a n  at o  m -d e nsit y t o  d es cri b e t h e l o c al  str u ct ur e 

a n d   a n   artifi ci al   p ot e nti al   g e n er at e d   b y  it  ( Fi g ur e   2)  t o   c a pt ur e   n o n -l o c al   b e h a vi o ur    wit h   a n 

i nt er pr et a bl e  as y  m pt oti c li  mit. 

  

L ast  b ut  n ot  l e ast,  s oft  w ar e  a n d  d at a  r e p osit ori es    m ust  als o  b e  a d a pt e d  t o  t his  n e  w  g e n er ati o n  of 

i nt e gr at e d    m o d els,  pr o vi di n g  b ett er  i nt er o p er a bilit y    wit h  el e ctr o ni c-str u ct ur e  p a c k a g es,  effi ci e nt 

i  m pl e  m e nt ati o ns  of i n cr e asi n gl y c o  m pli c at e d f e at uri z ati o ns  a n d r e gr essi o n s c h e  m es,  a n d st a n d ar di z e d 

st or a g e  of  pr o p erti es s u c h  as  el e ctr o n  d e nsit y  a n d   w a v ef u n cti o ns.  

 
Fi g ur e  2:  C o nstr u cti o n  of  a l o n g -r a n g e r e pr es e nt ati o n  of  a n  at o  mi c  str u ct ur e.  L eft:  A n  at o  mi c  d e nsit y 

is c o nstr u ct e d  b y s  m e ari n g  at o  ms i nt o  G a ussi a n f u n cti o ns; t h e r es ulti n g  d e nsit y is  e x p a n d e d  o n  a  b asis 

wit hi n  a  gi v e n   l o c ali z e d  c ut off  a b o ut  e a c h  at o  m,   missi n g l o n g-r a n g e d i nt er a cti o ns.  Ri g ht:  T h e fi el d t o 

b e  e x p a n d e d is i nst e a d  c o nstr u ct e d fr o  m t h e  C o ul o  m b  p ot e nti al  g e n er at e d  b y t h e (fi cti o n al)  s  m e ar e d 

at o  mi c  d e nsit y,  bri n gi n g  tr u e  l o n g -r a n g e  i nf or  m ati o n  dir e ctl y  i nt o  t he  str u ct ur al  r e pr es e nt ati o n. 

A d a pt e d  wit h  p er  mi ssi o n   fr o  m r ef. [ 1 2]. C o p yri g ht  2 0 2 0  R o y al  S o ci et y  of  C h e  mistr y.  

 

C o n cl u di n g  R e  m ar k s  

 

M a c hi n e l e ar ni n g   m o d els  h a v e   m a d e  gr e at  stri d es i n r e pr o d u ci n g  a n d  pr e di cti n g t h e t h er  m o d y n a  mi c 

pr o p erti es  of   m at eri als  at fi nit e -t e  m p er at ur e  b y  a p pr o xi  m ati n g  a n d s a  m pli n g t h e  q u a nt u  m   m e c h a ni c al 

P E S. I nt e gr at e d  s c h e  m es t h at  pr e di ct  a n y  pr o p ert y  a c c essi bl e  fr o  m  el e ctr o ni c-str u ct ur e  c al c ul ati o ns, 

a n d  t h at  u nif y    M L  pr e di cti o ns  a n d  p h ysi cs -b as e d  st e ps,  c o  m bi n e  t h e  b est  c h ar a ct eristi cs  of  t h e t  w o 

a p pr o a c h es, f urt h er  e xt e n di n g t h e r e a c h  of  at o  misti c si  m ul ati o ns.  T h e f u n d a  m e nt al  c h all e n g e c o nsists 

i n fi n di n g  t h e b al a n c e  b et  w e e n t h e l e v el  of  p h ysi c al i nf or  m ati o n  t h at is i n c or p or at e d  dir e ctl y i n  t h e 

m o d el  a n d t h e  d at a  -dri v e n fl e xi bilit y  n e e d e d t o  c a pt ur e  u n e x p e ct e d  eff e cts.  T h e  d es cri pti o n  of l o n g -

r a n g e  p h ysi cs  a n d  of  c o  m pl e x  pr o p erti es  s u c h  as  d e nsiti es,  t e ns ors  a n d    m atri x  el e  m e nts,  pr o vi d e 

c o  m p elli n g  e x a  m pl es  of  t h e  p ot e nti al  of  g e n er all y  a p pli c a bl e,  p h ysi cs -i ns pir e d,  a n d   m at h e  m ati c all y 

s o u n d   m a c hi n e -l e ar ni n g s c h e  m es f or  at o  mi c-s c al e   m o d eli n g.   

 

5 0

P a g e  5 0  of  9 2A U T H  O R  S U B  MI T T E  D   M A  N U S C RI P T -  E S T- 1 0 0 2 3 6. R 1

1
2
3
4
5
6
7
8
9
1 0
1 1
1 2
1 3
1 4
1 5
1 6
1 7
1 8
1 9
2 0
2 1
2 2
2 3
2 4
2 5
2 6
2 7
2 8
2 9
3 0
3 1
3 2
3 3
3 4
3 5
3 6
3 7
3 8
3 9
4 0
4 1
4 2
4 3
4 4
4 5
4 6
4 7
4 8
4 9
5 0
5 1
5 2
5 3
5 4
5 5
5 6
5 7
5 8
5 9
6 0 A c

 c 
e p

t e
 d 

  
M a
 n 

us
 cr

i p
t



A c k n o  wl e d g e  m e nt s  

T h e  a ut h ors   w o ul d li k e t o  a c k n o  wl e d g e s u p p ort fr o  m t h e  N C C R   M A R V E L, f u n d e d  b y t h e  S  wi ss  N ati o n al 

S ci e n c e  F o u n d ati o n ( S N S F)  ( gr a nt  a gr e e  m e nt I D  5 1 N F 4 0-1 8 2 8 9 2) . 
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El e ctr o ni c  Str u ct ur e ( 2 0 2 0)  # # # # # #   R o a d  m a p  

S e cti o n  3. 1  - U nif yi n g   m a c hi n e l e ar ni n g  a n d  el e ctr o ni c str u ct ur e   m et h o d s  

Krist of  T.  S c h ütt 1, 2 , J uli a   W est er  m a yr3 ,   Mi c h a el  G ast e g g er1 ,  R ei n h ar d J.   M a ur er3  
1 M a c hi n e  L e ar ni n g  Gr o u p,  T e c h nis c h e  U ni v ersit ät  B erli n,  1 0 5 8 7  B erli n,  G er  m a n y    
2 B erli n  I nstit ut e f or t h e  F o u n d ati o ns  of  L e ar ni n g  a n d  D at a,  1 0 5 8 7  B erli n,  G er  m a n y 
3 D e p art  m e nt  of  C h e  mistr y,    U ni v ersit y  of    W ar  wi c k,   Gi b b et   Hill  R o a d,  C o v e ntr y,  C V 4  7 A L,    U nit e d 

Ki n g d o  m  

 

St at u s  

T h e  pr e di cti o n  of  p ot e nti al  e n er g y  s urf a c es  a n d  c h e  mi c al  pr o p erti es   wit h  m a c hi n e l e ar ni n g (  M L)  h as 

b e c o  m e  a n  e st a blis h e d  pr o c e d ur e f or  a c c el er ati n g  el e ctr o ni c str u ct ur e   m et h o ds.   W hil e t h os e   m o d el s 

d o  n ot  e x pli citl y  c a pt ur e  t h e  el e ctr o ni c  d e gr e es  of fr e e d o  m  of  t h e  s yst e  m,  t h er e  h as  b e e n  a  r e c e nt 

s ur g e  of   M L  b ei n g  us e d i n  all  as p e cts  of  q u a nt u  m  c h e  mistr y,  s u c h  as  pr e di cti n g t h e  el e ctr o n  d e nsit y, 

H a  milt o ni a ns  a n d   w a v ef u n cti o ns.  T h es e  d e v el o p  m e nts  u nl o c k  t h e  p ot e nti al  f or  u nifi e d  a p pr o a c h es 

t h at  us e   M L  a s  a n i nt e gr al  p art  of  el e ctr o ni c str u ct ur e   m et h o ds [ 1].  

P h ysi c al  k n o  wl e d g e  is  i n cr e asi n gl y  b ei n g  b uilt  i nt o  at o  misti c    M L    m o d els.  T his  i n cl u d es  n ot  o nl y 

f u n d a  m e nt al  c o nstr ai nts,  s u c h  as  r ot ati o n al  a n d  tr a nsl ati o n al  s y  m  m etri es  a n d  e n er g y  c o n s er v ati o n, 

b ut  als o  r e pr es e nt ati o ns  a d o pt e d fr o  m  el e ctr o ni c  str u ct ur e   m et h o ds.  E x a  m pl es f or t h e l att er i n cl u d e 

t h e  us e  of   H artr e e-F o c k   m ol e c ul ar  or bit als f or t h e  pr e di cti o n  of  hi g h er l e v els  of t h e or y [ 2].  Si  mil arl y, 

M P 2 f e at ur es  h a v e  b e e n  u s e d f or  t h e  pr e di cti o n  of  c o u pl e d   -cl ust er  a  m plit u d es [ 3]. I n  t his i n st a n c e, 

M L  pr o vi d es  a  st arti n g  g u ess  t o  a  c c el er at e  c o n v er g e n c e  at  t h e  hi g h er l e v el  of  t h e or y.  B e y o n d  t h at, 

i n c or p or ati n g  p h ysi c al r e g ul ariti es i n   M L   m o d els f a cilit at es t h e r e pr es e nt ati o n  of  el e ctr o ni c str u ct ur e. 

F or  e x a  m pl e,  t h e  n e ur al  n et  w or k  S c h N  Or b  ( Fi g.  1)  pr e di cts    H a  milt o ni a ns  i n  l o c al  at o  mi c  or bit al 

r e pr es e nt ati o ns  c o  m  m o n t o   m ost  q u a nt u  m  c h e  mistr y  c o d es [ 4].  T h us,  el e ctr o ni c  str u ct ur e  d at a  c a n 

s er v e  as i n p ut t o   M L  a n d t h e  pr e di cti o n s  c a n  b e f e d  b a c k i nt o  q u a nt u  m  c h e  mistr y  s oft  w ar e.  D e nsit y -

f u n cti o n al  ti g ht-bi n di n g  h as  b e e n  f us e d   wit h    M L  t o  l e ar n   H a  milt o ni a ns  [ 5,  6]  a n d  r e p ulsi v e  e n er g y 

c o ntri b uti o ns   wit h i  m pr o v e d  a c c ur a c y  a n d tr a nsf er a bilit y [ 7].  

Fi n all y,  t h er e   h a v e   b e e n  s e v er al  a p pr o a c h es  t o  s ol v e  t h e  S c hr ö di n g er   e q u ati o n   usi n g  a   n e ur al 

n et  w or k  r e pr es e nt ati o n   of  t h e    w a v e  f u n cti o n.  F or  e x a  m pl e,  P a uli N et  [ 8]  yi el ds   hi g hl y  a c c ur at e 

c orr el ati o n  e n er gi es  b y  u si n g  v ari ati o n al  q u a nt u  m    M o nt e  C arl o  i n  c o  m bi n ati o n    wit h  t h e  n e ur al 

n et  w or k  p ot e nti al  S c h N et  (s e e  S e cti o n  3. 4).  T h es e  e x a  m pl es  d e  m o n str at e t h e  p ot e nti al  of  h y bri d   M L-

el e ctr o ni c str u ct ur e   m e t h o ds t o  n ot  o nl y  a c c el er at e  b ut  e n a bl e  c al c ul ati o ns  at  hi g h  a c c ur a c y,   wit h o ut 

r e q uiri n g  u n att ai n a bl e  a  m o u nts  of tr ai ni n g  d at a.  
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C urr e nt  a n d  F ut ur e  C h all e n g e s  

T h e  d e v el o p  m e nt  of    M L -e n h a n c e d  el e ctr o ni c  str u ct ur e   m et h o ds  r e q uir es  a t h or o u g h  u n d erst a n di n g 

of  t h e  c a p a biliti es  a n d  li  mit ati o ns  of  b ot h  c o  m p o n e nts  f or  o pti  m al  s y  m bi osis.  I n  or d er  f or  n e ur al 

n et  w or ks   t o    b e n efit   fr o  m   i n c or p or ati n g    p h ysi c al   k n o  wl e d g e,   it    n e e ds   t o    b e   r e pr e s e nt e d 

a p pr o pri at el y .   F or  e x a  m pl e,   w hil e  n u cl e ar  c h ar g es  a p p ear t o  b e  h el pf ul t o  c h ar a ct eri z e  at o  m t y p es, 

hi g h -di  m e nsi o n al  e  m b e d di n gs  h a v e  t ur n e d  o ut t o  b e   m or e  eff e cti v e i n  pr a cti c e.   C urr e ntl y, t h e t  w o 

m aj or   c h all e n g es   of   u nif yi n g    M L   a n d   el e ctr o ni c  str u ct ur e    m et h o ds   ar e   o bt ai ni n g   effi ci e nt    M L 

r e pr es e nt ati o ns  of  ele ctr o ni c str u ct ur e  a n d  g e n er ati n g s uit a bl e r ef er e n c e  d at a.  

T o  o v er c o  m e  t h e    m ai n  b ottl e n e c ks  of  el e ctr o ni c  str u ct ur e  c o d e s,    M L  s urr o g at es    m ust  b e  a bl e  t o 

r e pr es e nt  c e ntr al  q u a ntiti es  s u c h  as  el e ctr o n  d e nsit y,    w a v e  f u n cti o ns  a n d    m ulti -c e ntr e  /    m ulti -

el e ctr o n  i nt e gr als.  F ut ur e   M L r e pr es e nt ati o ns  of t h e s e  q u a ntiti es   m a y  d e p art fr o  m  c o  m  m o n  e xisti n g 

b asis  r e pr es e nt ati o ns   d u e  t o  t h e   diff eri n g  r e q uir e  m e nts   of    M L    m o d els  c o  m p ar e d  t o  el e ctr o ni c 

str u ct ur e t h e or y [ 9].  F or  e x a  m pl e,   w hil e  c al c ul at e d  pr o p erti es s u c h  as  or b it al  or st at e  e n er gi es  c a n  b e 

n o n -s  m o ot h    wit h  r es p e ct  t o  n u cl e ar  p ositi o ns,  t his  is  hi g hl y  pr o bl e  m ati c  f or    M L  a p pr o a c h es  a n d 

r e q uir es  c ar ef ul  c o nsi d er ati o n  of  r e pr e s e nt ati o ns  t h at  d eli v er  s  m o ot h  f u n cti o ns  i n  c o nfi g ur ati o n 

s p a c e.   Ot h er  iss u es  aris e    w h e n  pr o p erti es  ar e  c al c ul at e d  fr o  m    w a v ef u n cti o n s  of  diff er e nt  st at es. 

Si n c e  t h e    w a v ef u n cti o n  i s  o nl y  d et er  mi n e d  u p  t o  a n  ar bitr ar y  p h as e,  si g n  c h a n g es  n e e d  t o  b e 

c o ntr oll e d  a g ai nst  a r ef er e n c e [ 1 0].  

A n ot h er  c h all e n g e  is  t h e  pr o hi biti v e  c o st  of  c o  m p ut ati o ns  t o  g e n  er at e  a c c ur at e  r ef er e n c e  d at a.  I n 

s u c h  c as es,  di vi d e  a n d  c o n q u er  a p pr o a c h es  n e e d  t o  b e  us e d,  p artiti o ni n g  t h e  s yst e  m  usi n g,  e. g.,  a 

c o  m bi n ati o n  of  diff er e nt  l e v els  of  t h e or y  i n  a    m ulti -s c al e  str at e g y  or  b y  br e a ki n g  t h e  l ar g e  s yst e  m 

d o  w n  i nt o     m or e     m a n a g e a bl e   fr a g  m e nts.   L o c al   at o  m   or   fr a g  m e nt -c e ntr e d   r e pr es e nt ati o ns   of 

el e ctr o ni c  str u ct ur e  s y n er gi z e   w ell   wit h  s u c h  s c h e  m es  a n d  off er t h e  p os si bilit y  of tr a nsf er a bilit y  a n d 

li n e ar  s c ali n g   wit h  s yst e  m  si z e.   H o  w e v er,  it  is  n ot  y et  cl e ar  h o  w  t h e y  c a n  a c c o u nt  f or  l o ng -r a n g e, 

c oll e cti v e,  or  s y  m  m etr y  eff e cts  o n  s yst e  m  s c al es  n ot  a c c essi bl e t o  t h e  r ef er e n c e   m et h o d.  T h e l att er 

as p e ct is  p arti c ul arl y  pr o bl e  m ati c f or t h e r e pr es e nt ati o ns  of  s yst e  ms t h at  e x hi bit  diff er e nt  el e ctr o ni c 

a n d s pi n  c o nfi g ur ati o ns, f or  e x a  m pl e tr a nsi ti o n   m et al  c o  m pl e x es  or  e x cit e d st at e s [ 1 0]. 

 

 

Fi g ur e   1:   T h e   S c h N  Or b   n e ur al   n et  w or k   pr e di cts   gr o u n d-st at e    H a  milt o ni a ns  i n 
at o  mi c  or bit al  r e pr es e nt ati o ns  fr o  m  at o  mi c  c o nfi g ur ati o ns.  T his  c a n  b e  us e d  t o 
pr e di ct     m ol e c ul ar   or bit al   e n er gi es,    w a v e   f u n cti o ns   a n d   t o   pr o vi d e  i n p ut   t o 
q u a nt u  m  c h e  mistr y s oft  w ar e. [ 4]  
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A d v a n c e s i n  S ci e n c e  a n d  T e c h n ol o g y t o   M e et  C h all e n g e s   

A  n e c ess ar y  c o n diti o n f or t h e  d e e p i nt e gr ati o n  of   M L  a n d  el e ctr o ni c  str u ct ur e  c o d es is t h e  d efi niti o n 

of  f ast,  c o  m p ati bl e  i nt erf a c es   wit h   f or  m alis e d  c o  m  m u ni c ati o n  a n d  d at a  st a n d ar ds.  I n  t his  c o nt e xt, 

t h e   m o d ul ari z ati o n  of  q u a nt u  m  c h e  mistr y  p a c k a g es i s  a r e c e nt  d e v el o p  m e nt t h at  n e e ds t o  b e f urt h er 

p urs u e d  ( Fi g   2)  [ 1].     W hil e   q u a nt u  m   c o d es   ar e   oft e n  i  m pl e  m e nt e d  i n   F ortr a n,   d e e p  l e ar ni n g 

fr a  m e  w or ks  s u c h  as  P y T or c h  or  T e ns or Fl o  w  r el y  o n  C + +  b a c k e n ds  a n d  t h e  fl e xi bilit y  of  P yt h o n.  T o 

a c hi e v e   c o  m pl et e   i nt e gr ati o n,   a ut o  m ati c all y   diff er e nti a bl e   el e ctr o ni c   str u ct ur e   c o d es     will   b e 

r e q uir e d f or  e n d-t o-e n d  o pti  mi z ati o n  of   M L  c o  m p o n e nts.  

A   pr o  misi n g  r o ut e   t o  w ar ds    m or e  tr a nsf er a bl e   a n d  s c al a bl e   el e ctr o ni c  str u ct ur e   c o d e s  is  t h eir 

c o  m bi n ati o n   wit h  b asis  r e pr es e nt ati o n s  pr e di ct e d  b y    M L.  T h os e  c a n  b e  c o nstr u ct e d  eit h er  b y  pr e -

pr o c essi n g  el e ctr o ni c  str u ct ur e  r ef er e n c e  d at a  [ 2, 9],  or  b y  p erf or  mi n g  i nt e gr at e d  r e pr es e nt ati o n 

l e ar ni n g.  Pr e vi o us  d esi g n  c h oi c es  n e e d  t o  b e  r e visit e d  a n d  e x pl or e d  i n  c o  m bi n ati o n   wit h    M L.  T his 

r el at es   p arti c ul arl y  t o  t h e  tr a d e-off   b et  w e e n   b asis  s et  si z e   a n d  t h e   c o  m pl e xit y   of  i nt er a cti o n 

i nt e gr als.   D e cisi o ns  t h at    w o ul d  h a v e  pr e vi o usl y  b e e n  dis c ar d e d  d u e  t o  c o  m p ut ati o n al  i nf e asi bilit y 

m a y  b e  e n a bl e d  b y    M L  a n d l e a d t o f ast er,   m or e  a c c ur at e  s ol uti o ns.   N e  w    M L   m et h o ds   m ust  b e  a bl e 

t o  b ett er  d e al   wit h  t h e  n o n-s  m o ot h n es s  of  c ert ai n  pr o p erti es,  s u c h  as  e x cit e d -st at e  p ot e nti als,  or 

n o n -u ni q u e  pr o p ert i es   wit h  ar bitr ar y  p h as e.  T h es e  st e ps    m a y  eli  mi n at e  t h e  n e e d  f or    m a n u al  pr e-

pr o c essi n g  a n d  e n a bl e t h e s e a  ml ess i nt e gr ati o n  of   M L  al g orit h  ms i nt o  el e ctr o ni c str u ct ur e  c o d e.   

F or  t h e  effi ci e nt  a c q uisiti o n  of  r ef er e n c e  d at a, f urt h er i  m pr o v e  m e nts  ar e  r e q uir e d  i n  s o-c all e d lif e -

l o n g l e ar ni n g, i. e., t h e  c o nti n u e d tr ai ni n g  of   m o d els,   w hi c h  c a n  b e  pr o n e t o  o v erfitti n g  or f or g etti n g 

of   pr e vi o usl y   a c q uir e d   k n o  wl e d g e.  I d e all y,   d at a   a c q uisiti o n   h a p p e ns  tr a ns p ar e ntl y,  i. e.,   e x pli cit 

c al c ul ati o ns  ar e  c arri e d  o ut  a ut o  m ati c all y   w h e n  t h e  tr ai ni n g  d o  m ai n  of  t h e    M L  c o  m p o n e nt  is  l eft. 

T his  n e c essit at es f urt h er  d e v el o p  m e nt  of   m et h o ds f or f ast  a n d  r eli a bl e  err or  esti  m at es.  Fi n all y,  t h e 

w h ol e  pr o c e d ur e  s h o ul d  b e  i nt e gr at e d    wit h  gl o b al  d at a  r e p osit ori es,  t o  o pti  m all y  us e  c o  m p uti n g 

r es o ur c es.  T o  o v er c o  m e  s yst e  m  si z e  r estri cti o ns  of  t h e  el e ctr o ni c  str u ct ur e  r ef er e n c e,  n e  w    m ulti -

s c al e  a p pr o a c h es    m ust  b e  d e v el o p e d,  e. g.,  b y  e  m b e d di n g  l o c al    M L  r e pr es e nt ati o ns  i nt o  p h ysi c all y 

m oti v at e d  gl o b al  fr a  m e  w or ks.   H er e,  e x p ertis e  fr o  m  est a blis h e d  f  r a g  m e nt ati o n   m et h o ds  a n d   m ulti-

s c al e str at e gi es   will  pr o v e i n v al u a bl e.   

 

 

Fi g ur e  2.    S c h e  m ati c  l a y o ut  of  hi g hl y    m o d ul ar  el e ctr o ni c  str u ct ur e 
c o d es t h at  ar e  d e e pl y i nt e gr at e d   wit h  el e  m e nt s  of   m a c hi n e l e ar ni n g. 
[ 1] 
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C o n cl u di n g  R e  m ar k s  

R e c e nt  d e v el o p  m e nts  h a v e  s h o  w n  t h at    M L    m et h o ds  ar e  a bl e  t o    m o d el  f u n d a  m e nt al  pr o p erti es  of 

el e ctr o ni c  str u ct ur e,  eit h er i n r e al -s p a c e  o r i n  a bstr a ct  b asis  r e pr e s e nt ati o ns.  T h e  c h all e n g es f or t h e 

c o  mi n g  y e ars  r el at e  t o  fi n di n g  p h ysi c all y    m e a ni n gf ul  r e pr es e nt ati o ns    wit hi n    M L    m o d els  t h at  c a n 

br e a k t hr o u g h t h e  s c ali n g li  mit ati o ns  of  c o n v e nti o n al  el e ctr o ni c str u ct ur e t h e or y.  T o  a c hi e v e t his,   M L 

m et h o ds   will  n e e d  t o  g o  b e y o n d  t h e  r ef er e n c e  el e ctr o ni c  str u ct ur e  b asis  b y  c o nstr u cti n g  effi ci e nt 

r e pr es e nt ati o ns  t h at  c orr e ctl y  c a pt ur e   p h ysi c al   b o u n d ar y  c o n diti o ns    w hil e  r et ai ni n g  f a v o ur a bl e 

c o  m p ut ati o n al   s c ali n g   pr o p erti es.   Fi n all y,   f ast   a n d   tr a nsf er a bl e   u nifi e d   a p pr o a c h es   n e e d   t o 

i n c or p or at e  p h ysi c al  c o nstr ai nts  i nt o    M L    m o d els   w hil e  st a yi n g  fl e xi bl e  e n o u g h  t o  l e ar n  e x pr essi v e 

r e pr es e nt ati o ns fr o  m  d at a. 

 

A c k n o  wl e d g e  m e nt s  

T his   w or k   w as f u n d e d  b y t h e  A ustri a n  S ci e n c e  F u n d ( F  W F) [J  4 5 2 2 -N] (J.  W.), t h e  F e d  er al   Mi ni str y  of 

E d u c ati o n  a n d  R es e ar c h ( B  M B F) f or t h e  B erli n  C e nt er f or   M a c hi n e  L e ar ni n g /  BI F  O L D ( 0 1I S 1 8 0 3 7 A) 

( K. T. S.),  a n d t h e  U K RI  F ut ur e  L e a d ers  F ell o  ws hi p  pr o gr a  m  m e (  M R/ S 0 1 6 0 2 3/ 1) ( R.J.  M.).   M. G.   w or ks  at 

t h e  B A S L E A R N –  T U  B erli n/ B A S F J oi nt  L a b f or   M a c hi n e  L e ar ni n g,  c o -fi n a n c e d  b y  T U  B erli n  a n d  B A S F 

S E.  
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pr ess,  d oi: 1 0. 1 0 2 1/ a cs. c h e  mr e v. 0 c 0 0 7 4 9. ( 2 0 2 0).   
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S e cti o n  3. 2  –  U si n g   M a c hi n e  L e ar ni n g t o  Fi n d   N e  w  D e n sit y  F u n cti o n al s   
B h u p al e e  K alit a 1 , Ki er o n  B ur k e 1, 2  

 
1 D e p art  m e nt  of  C h e  mistr y,  U ni v ersit y  of  C alif or ni a, Ir vi n e   
2 D e p art  m e nt  of  P h ysi cs  a n d  Astr o n o  m y,  U ni v ersit y  of  C alif or ni a, Ir vi n e   

 
St at u s  

 

D e nsit y    fu n cti o n al   th e or y   ( D F T)   h as    pr o vi d e d  l o  w -c ost   alt er n ati v es   t o   dir e ct   s ol uti o n   of   t h e 

S c hr ö di n g er  e q u ati o n f or  al  m ost  a  c e nt ur y [ 1 ].  T h e  K o h n -S h a  m  ( K S) s c h e  m e  [2 ], i n   w hi c h  o nl y  t h e 

e x c h a n g e -c orr el ati o n  ( X C) e n er g y  n e e d s  t o b e  a p pr o xi  m at e d  as  a f u n cti o n al  of t h e  d e nsit y,  h as  gr e atl y 

i  m pr o v e d  a c c ur a c y   w hil e   m ai nt ai ni n g l o  w  c o  m p ut ati o n al  c ost. T o d a y,  a b o ut  3 0  %  of  s u p er c o  m p ut er 

us e is  d e v ot e d  t o  s ol vi n g  t h es e  e q u ati o ns,  b ut  t h er e  ar e  h u n dr e d s  of  diff er e nt   h u  m a n -d esi g n e d  X C 

a p pr o xi  m ati o ns i n  us e,  e a c h  pr o d u ci n g  diff er e nt  pr e di cti o ns.   Al  m ost  all  b e gi n  usi n g t h e  d e nsit y  a n d 

its   gr a di e nt   (s e  mil o c al   a p pr o xi  m ati o ns).   M at eri als   s ci e n c e   is   d o  mi n at e d   b y   si  m pl e   st a n d ar d 

f u n cti o n als,  oft e n  d esi g n e d  usi n g  e x a ct  c o n diti o ns,    w hil e  c h e  mistr y    m ostl y  us es  a p pr o xi  m ati o n s 

d esi g n e d  o nl y f or   m ol e c ul es,  b ut  oft e n  a c hi e vi n g  hi g h er  a c c ur a c y.  

 

F o ur  pr o  mi n e nt li  mit ati o n s  c o  m e t o   mi n d.   M o st   D F T  c al c ul ati o ns  ar e f or   w e a kl y  c orr el at e d  s yst e  ms, 

a n d  t h er e  is  tr e  m e n d o us  d esir e  t o  i  m pr o v e  t h eir  a c c ur a c y   wit h o ut  si g nifi c a nt  c o  m p ut ati o n al  c ost. 

S e c o n d,   D F T  h as   w ell -k n o  w n  g e n eri c  f ail ur es,  s u c h  as  s elf -i nt er a cti o n  err or  or  p o or  e n erg eti cs  f or 

str o n gl y  c orr el at e d  s yst e  ms ,  s u c h  as  a  str et c h e d   H 2   m ol e c ul e  [  3 ].  M o st  X C  a p pr o xi  m ati o n  f ail  t o 

pr o d u c e  a r e alisti c  bi n di n g  e n er g y  c ur v e   wit h o ut  br e a ki n g  s pi n.  As  o n e  g o es fr o  m t  w o  at o  ms t o f o ur 

a n d   m a n y,  t h e  diffi c ulti es  gr o  w  a n d  c a n  b e  r el at e d  t o  t h e f ail ur e  of  D F T  a p pr o xi  m ati o ns  t o  c a pt ur e 

M ott  -H u b b ar d   p h ysi cs  [ 4 ]. T hir d,  t h e or e  ms  pr o v e  t h at,  i n  pri n ci pl e,  o n e  c a n  a v oi d  s ol vi n g  t h e  K S 

e q u ati o ns  if  o n e  h as  a suffi ci e ntl y  a c c ur at e  a p pr o xi  m ati o n  f or  t h e  K S  ki n eti c  e n er g y,  b ut  h er e  t h e 

li  mit ati o ns  ar e  e v e n  gr e at er,  d u e t o t h e  n e e d t o  e xtr a ct  a c c ur at e  d e nsiti es  a n d t ot al  e n er gi es. Fi n all y, 

gr o u n d -st at e  D F T  yi el ds  o nl y  gr o u n d -st at e  e n er gi es  a n d  d e nsiti es,  b ut t h er e  is  als o tr e  m e n d o us  n e e d 

t o  pr e di ct r es p o ns e  pr o p erti es.   H er e w e f o c us  o nl y  o n t h e  gr o u n d   st at e.  

 

M a c hi n e l e ar ni n g   (  M L) h as  alr e a d y  h el p e d  wit h f u n cti o n al  d e v el o p  m e nt.   I n  pr es ci e nt   w or k a  q u art er -

c e nt ur y  a g o,  T o z er  et  al  [5 ] f o u n d  a s e  mil o c al  a p pr o xi  m ati o n  b y tr ai ni n g  a  n e ur al  n et  w or k t o  o pti  mi z e 

a fit t o  K S  p ot e nti als.  M or e o v er,  B a y esi a n   m et h o ds   w er e  us e d t o   a n al ys e  D F T  err ors i n  2 0 0 5  [6 ]. M or e 

r e c e ntl y,  S n y d er  et  al [7 ]  use d  k er n el  ri d g e  r e gr essi o n  ( K R R) c o  m bi n e d   wit h  a  pri n ci p al  c o  m p o n e nt 

a n al ysis  of  tr ai ni n g  d e nsiti es,  t o  cr e at e  a  K S  ki n eti c  e n er g y  f u n cti o n al  r e a c hi n g  c h e  mi c al  a c c ur a c y, 

al b eit i n  a  v er y  si  m pl e   m o d el.  A n d   N a g ai  et  al  [8 ]  s h o  w e d t h at,  b y tr ai ni n g a  n e ur al  n et  w or k ( N N)  o n 

b ot h t h e  d e n siti e s  a n d  e n er gi es  of j ust  a f e  w   m ol e c ul es,  o n e  c o ul d  cr e at e  s e  mil o c al  a p pr o xi  m ati o ns 

c o  m p ar a bl e i n  a c c ur a c y t o t h os e  of  h u  m a ns  a n d  g e n er ali zi n g t o  a  br o a d r a n g e  of   m ol e c ul e s.  

 

T h e fi el d  of  usi n g   m a c hi n e l e ar ni n g t o  d esi g n f u n cti o n als is i n its i nf a n c y,  a n d i  m pr o v e  m e nts i n s p e e d, 

a c c ur a c y,  a n d  a p pli c a bilit y  of  D F T  ar e  b e c k o ni n g.   A n y  s u c h i  m pr o v e  m e nts t h at  c a n  b e i  m pl e  m e nt e d 

i n st a n d ar d  c o d es   will  h a v e  e n or  m o us s ci e ntifi c i  m p a ct. 

 

C urr e nt  a n d  F ut ur e  C h all e n g e s  
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M a c hi n e  l e ar ni n g  is  pr o  misi n g  f or    i  m pr o vi n g  d e nsit y  f u n cti o n al  a p pr o xi  m ati o ns  t o  o v er c o  m e  t h e 

li  mit ati o ns list e d  a b o v e,  a n d  pr o gr ess is li k el y i n  all t hr e e  ar e as. 

 

First, t h er e  ar e   m a n y i n gr e di e nts  alr e a d y i n  us e f or   m a ki n g  X C  a p pr o xi  m ati o n s, i n cl u di n g  dis p ersi o n 

c orr e cti o ns,   fr a cti o ns   of    e x a ct   e x c h a n g e   ( b ot h   gl o b al   a n d   r a n g e   s e p ar at e d),   r a n d o  m   p h as e 

a p pr o xi  m ati o n,  et c.  C a n    M L  b e  us e d  t o  fi n d  t h e  ‘ b est’  c o  m bi n ati o n  of  t h es e  i n gr e di e nts ?      M or e 

f u n d a  m e nt all y,  h o  w  d o   w e  d efi n e ‘ b est’ ?  

 

S e c o n d,   M L  all o  ws t h e  p os si bilit y  of  c o n str u cti n g  c o  m pl et el y  n o n -l o c al f u n cti o n als,  usi n g i nf or  m ati o n 

a b o ut t h e  d e nsit y  at  e v er y  p oi nt i n s p a c e,  eit h er   wit h  K R R  or  N N’s  .  T his  c a n  b e  us e d t o fi n d t h e  e x a ct 

f u n cti o n al f or  str o n gl y  c orr el at e d  s yst e  ms, as i n  R ef.  [9 ], es p e ci all y if f ull  diff er e nti a bl e  pr o gr a  m  mi n g 

t e c h ni q u es  ar e  us e d. H er e,  b y  u si n g t h e  K S  e q u ati o ns  a s  a r e g ul ari z er, a f ull  diss o ci ati o n c ur v e f or ( o n e -

di  m e nsi o n al)  H 2  w as  c o nstr u ct e d   fr o  m j ust  t  w o  d at a  p oi nts  al o n e,  s u g g esti n g  tr e  m e n d o us  p ot e nti al 

f or  g e ner ali z a bilit y.   H o  w e v er,  s u c h  a f u n cti o n al , d efi n e d  o n t h e   w h ol e  R -s p a c e,  c a n n ot  b e  a p pli e d t o 

ar bitr ar y s yst e  ms, s o   w h at f e at ur es   m ust  b e i n cl u d e d t o   m a k e it   w or k   m or e  g e n er all y ?  

 

T hir d,    M L  c a n  pr o d u c e  p ur e  d e nsit y  f u n cti o n als,    w hi c h  c o ul d  b y p ass  t h e  n e e d   t o  s ol v e  t h e  K S 

e q u ati o ns.   T his    w as  d e  m o nstr at e d  f or  s  m all    m ol e c ul es,  pr o d u ci n g  a n    M L  f u n cti o n al  t h at  yi el ds 

a c c ur at e  d e nsiti es  a n d  e n er gi es f or   m al o n al d e h y d e  a n d r es or ci n ol   M D si  m ul ati o ns  [1 0 ],  a n d f or   w at er 

i n  c o n d e ns e d  p h as e [1 1 ].  B ut,  as  a b o v e,  s u c h f u n cti o n als  c a n n ot  b e  e x p e ct e d t o  g e n er ali z e   w ell,  a n d 

s o   m ust  b e r etr ai n e d f or  e a c h  n e  w  s p e ci es,  u nli k e st a n d ar d  D F T.  

 

I n Fi g ur e.  1 ,   w e  e  m pl o y t h e  K S r e g ul ari z er ( K S R) fr o  m  R ef. [9 ] t o  c al c ul at e t h e  bi n di n g  c ur v e  of 1 D  H 3  

a n d s h o  w i ts  attri b ut es  at  R = 4  B o hr . T h e  K S R is  c h e  mi c all y  a c c ur at e  e v e n   w h e n t h e  b o n d is str et c h e d  

a n d   pr e di cts   t h e   d e nsit y    wit h   n e gli gi bl e    err or .  A   r e c e nt   st u d y  [ 1 2 ]   pr o vi d es   a n   e x a  m pl e   of 

i  m ple  m e nt ati o n  of  diff er e nti a bl e  D F T i n  3 D.  A si  mil ar  e xt e nsi o n  of t h e  w or k i n  R ef. [  9 ]  c a n  eff e cti v el y 

pr o vi d e  a  st a bl e  s ol uti o n f or  str o n gl y  c orr el at e d   m att er.   H o  w e v er,   m u c h   w or k r e  m ai ns t o t est t h es e 

al g orit h  ms t o  a ns  w er   w h at   w o ul d  b e t h e  d e gr e e  of  g e n er ali z ati o n  a n d   w h at  c o ul d  b e  d o n e t o i  m pr o v e 

t h e  m f urt h er. 
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A d v a n c e s i n  S ci e n c e  a n d  T e c h n ol o g y t o   M e et  C h all e n g e s   

 

M L  h as r e v ol uti o ni z e d   m a  n y  as p e cts  of  e v er y d a y  lif e, fr o  m   m o vi e s el e cti o n t o f a ci al r e c o g niti o n.   O v er 

t h e  p ast  1 0-1 5  y e ars, t h er e  h a v e  b e e n si g nifi c a nt  att e  m pts t o  us e it i n  p h ysi c al s ci e n c es  a n d  es p e ci all y 

i n  el e ctr o ni c  str u ct ur e t h e or y.   T h e   m ost  n ot a bl e  s u c c ess  h as  b e e n t h e  d e v el o p  m e nt  of f or c e fiel ds, 

b ot h i n  c h e  mi c al  a n d  c o nfi g ur ati o n s p a c e  [1 3 ]. 

 

B ut  t h e  d e v el o p  m e nt  of  d e nsit y  f u n cti o n al  a p pr o xi  m ati o ns  is  still  a  bl a c k  art,  r e q uiri n g  a n  u n h ol y 

alli a n c e  of  p h ysi c al ( or  c h e  mi c al) i nt uiti o n,  d e e p  k n o  wl e d g e  of t h e or y,  a n d s o  m e  v er y  c ar ef ull y  c h os e n  

d at a.  A    m aj or  diffi c ult y  is  t o  b uil d    M L    m o d els  t h at  r es p e ct  all  t h e  i  m pli cit  ( a n d  e x pli cit)  r ul es   i n  

D F T  t h at  h u  m a ns  k n o  w ( oft e n  o nl y i nt uiti v el y) s o t h at t h e   m o d els  e xtr a p ol at e  a p pr o pri at el y  t o  n e  w 

m at eri als  a n d  n e  w   m ol e c ul es  .    With  o ur  tr a diti o n al X C  a p pr o xi  m ati o ns,   w h e n   w e r u n  a  K S  c al c ul ati o n 

o n  a n  e ntir el y  n e  w  pr o bl e  m ,   w e  h a v e  a  str o n g  s e ns e  of  h o  w  a c c ur at e   w e  e x p e ct it t o  b e,  a n d  c ert ai n 

i nt uiti v e  c o nsist e n c y  t ests,  s u c h  as  tr yi n g  a  diff er e nt f u n cti o n al,  e v e n if   w e  c a n n ot  p ut  qu a ntit ati v e 

err or  b ars  o n  o ur  pr e di cti o ns.  If   w e  c a n  us e    M L t o  d esi g n  b ett er f u n cti o n als,  o v er c o  mi n g  a n y  of t h e 

t hr e e  c h all e n g es   m e nti o n e d  pr e vi o usl y,  s u c h    M L  -d esi g n e d  f u n cti o n als   will    p er  m a n e ntl y   alt er  t h e 

c o  m p ut ati o n al l a n ds c a p e . 

 

M u c h  h as  b e e n  s ai d  a n d    writt e n  a b o ut t h e  p ot e nti al f or  q u a nt u  m  c o  m p ut ers t o tr a nsf or  m  el e ctr o ni c 

str u ct ur e  c al c ul ati o ns.  It  i s  c ert ai nl y  tr u e  t h at,  o n c e  a  s uffi ci e ntl y  l ar g e  err or -c orr e cti n g    m a c hi n e  is 

wi d el y  a v ail a bl e,  t h er e  ar e  s e v er al  str o n gl y  c orr el at e d  pr o bl e  ms  t h at  t h e y    mi  g ht  s ol v e  f or  us.  B ut 

Fi g ur e  1.   ( a)   O n e  di  m e nsi o n al   H3   di ss o ci ati o n  e n er g y  c ur v e  cr e at e d   wit h t h e  K S R- gl o b al f u n cti o n fr o  m  R ef. [ 9].  T his   m o d el   w as tr ai n e d 

wit h j ust t  w o  c o nfi g ur ati o ns.  T h e  c h a n g es i n  pr e di cti o ns  as t h e   m o d el  e v ol v es fr o  m  u n d erfitt  e d  t o  o v erfitte d   ar e s h o  w n  b y t h e  d ar k e ni n g 

s h a d es  of  gr e y.  T h e  o pti  m al  p ar a  m et ers,  d et er  mi n e d fr o  m  a si n gl e  v ali d ati o n  c o nfi g ur ati o n,  yi el d t h e  c h e  mi c all y  a c c ur at e  bl u e  c ur v e . ---' a.r es  

i s t h e  n u cl e ar i nt er a cti o n  e n er g y,  D  M R G ( d e nsit y   m atri x r e n or  m ali z ati o n  gr o u p) is  ess e nti all y  e x a ct,  a n d L S D A is t h e r e s ult  of t h e l o c al s pi n 

d e nsit y  a p pr o xi  m ati o n.  ( b)  T h e  d e nsit y,  X C  e n er g y  a n d  X C  p ot e nti al  of  H 3   at  4  B o hr,  c al c ul at e d  usi n g t h e  o pti  m al  p ar a  m et ers.  
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u nl ess  t h er e  ar e  e xtr e  m e  s p e e d u ps i n  r o uti n e  cl assi c al  c o  m p ut ati o ns,   D F T   will l o n g  c o nti n u e  as  t h e 

w or k h ors e f or t h e  9 9  %  of  pr o bl e  ms ( or  as p e cts  of t h es e  pr o bl e  ms) t h at  D F T   w or ks   w ell f or.   

 

C o n cl u di n g  R e  m ar k s  

 

T h e  a p pli c ati o ns  of   M L t o f u n cti o n al  d e si g n  ar e  still i n t h eir i nf a n c y.   T h er e is  n o  g e n er al -p ur p os e  X C 

a p pr o xi  m ati o n  d esi g n e d  b y   M L i n  us e  or  a v ail a bl e i n   m ost  c o d es.   It   will t a k e   m or e  eff ort  a n d r es e ar c h 

t o   u n d erst a n d   w h at  t h e   b est    w a y  is    t o   a p pl y    M L  t e c h niq u es  (li k el y   N N’s  )  t o   d e v el o p   b ett er 

a p pr o xi  m ati o ns, i n cl u di n g  o n es t h at  c a n  b e  s yst e  m ati c all y i  m pr o v e d   wit h i n cr e as es i n tr ai ni n g  d at a.  

M L  c o ul d  pr o d u c e  eit h er f ast er  or   m or e  a c c ur at e f u n cti o n als f or  pr es e nt    a p pli c ati o ns  or  e xt e n d  t h e 

r e a c h  of  pr a cti c al D F T  c al c ul ati o ns t o  e n c o  m p ass str o n gl y  c orr el at e d s yst e  ms.   T h e f ut ur e l o o ks  bri g ht  

b ut  h as  n ot  arri v e d  y et.   
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S e cti o n  3. 3  - M a c hi n e  L e ar ni n g  K o h n  -S h a  m  e x c h a n g e -c orr el ati o n  p ot e nti al s  
 
R  N a g ai 1, 2 , R  A k as hi 2  a n d  O   S u gi n o 1, 2  
1  I nstit ut e f or S oli d  S t at e  P h ysi cs,  T h e  U ni v ersit y  of  T o k y o 
2  D e p art  m e nt  of  P h ysi cs,  T h e  U ni v ersit y  of  T o k y o  
 
St at u s  

 

T h e   m et h o d  of  K o h n -S h a  m ( K S)  d e nsit y  f u ncti o n al t h e or y  ( D F T) [1 ] is t h e c urr e nt st a n d ar d  f or t h e first 

pri n ci pl e s c al c ul ati o n  of  el e ctr o ni c  str u ct ur e s  f or its r e as o n a bl e  c o  m p ut ati o n al  c ost. I  m pr o v e  m e nt  of 

t h e  e x c h a n g e-c orr el ati o n  ( X C )  f u n cti o n al,    w hi c h  g o v er ns  t h e  a c c ur a c y  of  r e s ults,  h as  l o n g  b e e n  a 

c h all e n gi n g is s u e.  B ei n g  a  f u n cti o n al  of  t h e  distri b uti o n  of  c h ar g e  d e nsit y, its  e x a ct f or  m is  b e y o n d 

c al c ul a bl e  e x pr essi o n. Its  pr a cti c al  a p pr o xi  m at e f or  m s  h a v e  s o f ar b e e n  c o nstr u ct e d  usi n g  t h e p h ysi c al 

c o n diti o ns, s u c h  as  as y  m pt oti c  b e h a vi or  a n d  s c al i n g r el ati o ns, as  a  g ui di n g  pri n ci pl e,  b ut  t h e  a c c ur a c y 

h as  still b e e n  a  pr o bl e  m [ 2, 3 ]. T h is is  d u e t o t h e l a c k of  p h ysi c al  c o n diti o ns  n e e d e d f or  t h e c o nstr u ct i o n 

of  c o  m pl e x  f u n cti o n als b e y o n d t h e  l o c al  or  s e  mil o c al  o n es a n d  i s als o  d u e  t o  diffi c ult y i n a n al yti c all y 

i nt er p ol ati n g t h e as y  m pt ot es  i nsi d e t h e n o n u nif or  m  d e nsit y  r e gi o n t y pi c al of  r e al   m at eri als. T h er e is 

m u c h   r o o  m f or i  m pr o v e  m e nt if o n e  c a n  dir e ctl y r ef er t o  t h e n o n u nif or  m  d e nsit y  a n d  us e  a  p o  w erf ul 

i nt er p ol ati o n s c h e  m e f or f u n cti o n al  d e v el o p  m e nt.  

 

T h e  m a c hi n e l e ar ni n g   (  M L)  s c h e  m e is  e x p e ct e d  t o  o v er c o  m e  t his  diffi c ult y. B y  u si n g  t h e  e xtr e  m el y 

fl e xi bl e M L   m o d el    f or t h e X C  f u n cti o n al a n d  t u ni n g t h e m o d el   p ar a  m et ers  t o r e pr o d u c e t h e  d e nsit y-

t o-e n er g y  r el ati o n of r e al   m at eri als,  o n e c a n  o bt ai n  a c o  m p ut a bl e f or  m t h at  a p pli es t o t h e  n o n u nif or  m 

d e nsit y  c as es.  T h e  d at a  t o  b e  r e pr o d u c e d (tr ai ni n g  d at a)  ar e, f or  e x a  m pl e,  t h os e fr o  m  t h e  a c c ur at e 

a n d  c ostl y  c al c ul ati o n .  T h e  m o d er n   M L   a p pr o a c h  t o   D F T  h as  b e e n  first i niti at e d f or  a n  or bit al-fr e e 

f or  m alis  m [4 ],   w h er e as it  h as  l at er  b e e n  e xt e nsi v el y  a p pli e d  t o  t h e    m or e  f a  mili ar  K S    m et h o d [ 5-8]  

( Fi g. 1). I n t h e l att er c as e , t h e  us e  of t h e  ki n eti c  e n er g y  o p er at or  h as  b e e n s h o  w n t o s u p pr ess  n u  m eri c al 

i nst a bilit y   w h e n  a p pli e d t o s yst e  ms  n ot i n cl u d e d i n t h e tr ai ni n g  d at a [6 ]: W e  h er e f o c us  o n t hi s   . 

 

C urr e nt  a n d  F ut ur e  C h all e n g e s  
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T h e  M L   m o d els  s u c h  as    N N i n  pri n ci pl e  e n a bl e  us t o i  m pl e  m e nt t h e f ull y   n o nl o c al  e x a ct f u n cti o n al 

wit h  ar bitr ar y  a c c ur a c y,  b ut  i n  pr a cti c e  ,  w e    ar e   f a c ed   wit h    o bst a cl es .  T o  tr ai n  t h e   X C   p ot e nti al 

a p pli c a bl e  t o  r e al  t hr e e -di  m e nsi o n al    m at eri als,  o n e    m a y  us e  el e ctr o ni c  str u ct ur e  d at a  ( e n er g y  a n d 

d e nsit y)  of r e pr es e nt ati v e  s yst e  ms  s u c h  as   m ol e c ul es  a n d s oli ds .  H o  w e v er,  g at h eri n g  a c c ur at e  d at a i s 

a   d e  m a n di n g  t as k.     Pr e ci s e  e x p eri  m e nt al   o bs er v ati o n   of  el e ctr o ni c   d e nsit y   is  still  diffi c ult,  a n d 

t h er ef or e o n e  h as t o  e  m pl o y  t h e or eti c al  c al c ul ati o ns f or  g e n er ati n g t h e tr ai ni n g  d at a.  Si n c e  o ur  g o al 

is  t o  i  m pr o v e  a c c ur a c y  o v er  t h e  e xisti n g  f u n cti o n al s,  t h e  tr ai ni n g  d at a  s h o ul d  b e  g e n er at e d  fr o  m 

m et h o d  s  t h at  ar e   m or e  a c c ur at e t h a n  t h os e  of t h e st a n d ar d f u n cti o n als .  So m e   w a v ef u n cti o n t h e or y 

m et h o d  s s u c h as  t h e c o u pl e d -cl ust er a n d  q u a nt u  m  M  o nt e  C arl o  m et h o d  s m e et t his r e q uir e  m e nt   at  a n 

aff or d a bl e  c o  m p ut ati o n al  c ost . H o  w e v er,  t h e  c ost  of  t h eir  a p pli c ati o n  t o   l ar g e  s yst e  ms  li k e  s oli ds 

b e c o  m es  y et f or  mi d a bl e.   

E v e n  if  a n  a c c ur at e  el e ctr o ni c  str u ct ur e   d at as et   is  o bt ai n e d,  a n ot h er  cl ass  of  diffi c ult y  aris es  i n 

d esi g ni n g  t h e tr ai ni n g s c h e  m e .  Us u al  s u p er vis e d l e ar ni n g  us es  p air  of i n p ut  a n d  o ut p ut  d at a f or t h e 

tr ai ni n g.  F or t h e tr ai ni n g  of X C  p ot e nti al, t h e  “i n p ut ”  a n d  “ o ut p u t ”  c orr es p o n d t o t h e  d e nsit y  a n d  X C  

p ot e nti al,  r es p e cti v el y .  T o  pr e p ar e t h e tr ai ni n g X C  p ot e nti al   wit h t h e tr ai ni n g  el e ctr o ni c  d e nsit y,   w e 

n e e d  t o  s ol v e  t h e  n u  m eri c all y  diffi c ult  i n v ers e  K S  pr o bl e  m  [ 9 ]. F urt h er  m or e,  t h e  X C  p ot e nti al  t h us 

o bt ai n e d  h a s a  diffi c ult  pr o p ert y t o tr e at i n t h e tr ai ni n g .  Si n c e it is  cl os e t o t h e  e x a ct  o n e, t h e  v al u e of 

t h e  p ot e nti al  at  a n y s p ati al  p oi nt is  d e p e n d e nt  o n t h e   w h ol e  d e nsit y  distri b uti o n ; t h e  e x a ct X C  h ol e is 

f ull y  n o nl o c al.  T h o u g h tr ai ni n g  of t h e f ull y  n o nl o c al   M L  p ot e nti al  h as  b e e n  d e  m o nstr at e d i n  1 D   m o d el 

s yst e  ms  [ 6],  su c h  a  f or  m  is  n ot  a p pli c a bl e   t o  ot h er s yst e  ms ; w h e n  t h e  si z e  s of  t ar g et  s yst e  ms  ar e 

diff er e nt ,  t h e  d e nsit y  distri b uti o n  c a n n ot  b e  i n p ut  i nt o  t h e  s a  m e  tr ai n e d    M L    m o d el.  Tr a n sf err a bl e 

d esi g n  of (s e  mi)l o c al  X C  p ot e nti al is  t h us d esir a bl e .    M or e o v er,  d et er  mi ni n g  t h e  n o nl o c al f u n cti o n al 

wit h   m a n y  p ar a  m et ers r e q uir es  a l ar g e  a  m o u nt  of tr ai ni n g  d at a.   

 

 

A d v a n c e s i n  S ci e n c e  a n d  T e c h n ol o g y t o   M e et  C h all e n g e s   

 

 

Fi g ur e  1.    S c h e  m ati c fi g ur es  of   M L X C  f u n cti o n al (l eft)  a n d its  us a g e i n  K S  e q u ati o n (ri g ht).  T h e s a  m e   M L  pr oj e cti o n is r e p e at e dl y 

s u bstit ut e d f or t h e s elf- c o nsist e nt  K S  c y cl e.  
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  Wit h t h e li  mit e d  a v ail a bilit y  of t h e tr ai ni n g  d at as et,  a r e c e nt st u d y [ 5]  h a v e  d e  m o nstr at e d  a n  effi ci e nt 

w a y  t o  tr ai n  t h e   M L f u n cti o n al. It  s h o  w e d  t h at  t h e  s e  mil o c al f or  m  tr ai n e d   wit h  a c c ur at e  el e ctr o ni c 

d e nsit y  d at a i n  a f e  w   m ol e c ul es  c a n  yi el d  pr a cti c al  a c c ur a c y f or  v ari o us  m ol e c ul es.  T his tr a nsf er a bilit y 

is  d u e t o t h e f a ct t h at t h e  el e ctr o ni c st at e  at  a  p oi nt i s   m ai nl y  affe ct e d  b y t h os e   wit hi n  a s h ort -r a n g e. 

B y  li  miti n g  t h e  f u n cti o n al  f or  m  t o  s e  mil o c al,  e v er y  s p ati al  p oi nt  gi v es  diff er e nt  d e nsit y -p ot e nti al 

r el ati o n. A l ar g e  a  m o u nt  of  d at a  is,  es p e ci all y i n  3 D, t h us  a v ail a bl e  e v e n i n  a si n gl e   m ol e c ul e, t h a n ks t o 

w hi c h  t h e  tr ai ni n g  of  t h e  h u g e  n u  m b er  of    m o d el  p ar a  m et ers  i s  e n a bl e d.  F urt h er  m or e,  t h e  ki n eti c 

o p er at or t er  m i n t h e  K S  e q u ati o n is s h o  w n t o s u p pr ess t h e  err or  c o  mi n g fr o  m t h e  n o n -s  m o ot h s h a p e 

of t h e tr ai n e d   M L f u n cti o n al [ 6].  Utili zi n g t h os e  pr o p erti es  e n a bl es  effi ci e nt  e xtr a cti o n  of t h e  ess e nti al 

pr o p erti es   of  t h e   X C   f u n cti o n al  fr o  m  a  li  mit e d  n u  m b er  of    m ol e c ul es ,    w hi c h  is  c o  m p ut ati o n all y 

d esir a bl e.  

 

I n t h e  s a  m e  st u d y [ 5],  a  n o v el  a p pr oa c h  h as  b e e n i niti at e d   w hi c h  a v oi ds t h e  pr o bl e  m  of  g etti n g t h e 

tr ai ni n g  X C  p ot e nti al  d at a.  T h er e,  e a c h  tr ai ni n g it er ati o n  c o nsists  of  t h e   w h ol e   s ol vi n g  pr o c e d ur e  of 

t h e  K S  e q u ati o n, a n d t h e  o bt ai n e d  e n er g y  a n d  d e nsit y  ar e  c o  m p ar e d   wit h t h e r ef er e n c e  d e nsit y  d at a. 

T h e   M L  p ar a  m et ers  ar e  o pti  mi z e d t o  d e cr e as e t h e l o ss f u n cti o n  d efi n e d  b y t h e  d e nsit y  a n d  e n er g y. I n 

t his  pr o c e d ur e,  t h e  X C   p ot e nti al  is  n ot  dir e ctl y  r ef err e d  t o.    O pti  mi z ati o n    w as  e x e c ut e d    wit h  t h e 

si  m ul at e d  a n n e ali n g,   w hi c h is  b asi c all y  a r a n d o  m   w a l k  a n d  d o es  n ot  us e  a  gr a di e nt  of t h e l os s f u n cti o n. 

L at er,  Li  et  al.  h a v e i  m pl e  m e nt e d  t h e  s ol uti o n  of  t h e  K S  e q u ati o n its elf  as  a  diff er e nti a bl e  pr o gr a  m, 

w h er e   b a c k -pr o p a g ati o n  of t h e l os s f u n cti o n , i. e.  diff er e nti ati o n  of t h e  K S  pr o c e d ur e, is i  m pl e  m e nt e d 

[ 7].  T h e i n dir e ct tr ai ni n g  of X C  p ot e nti al   wit h t h e  d e nsit y  p a v es  a f e asi bl e   w a y t o i  m pr o v e   M L  d e nsit y 

f u n cti o n als  e x c e e di n g  c o n v e nti o n al  o n es.  

 

 

C o n cl u di n g  R e  m ar k s  

 

T h e  M L   m et h o ds  o p e n  a  n o v el  a p pr o a c h f or    c o nstr u cti n g  t h e  X C  p ot e nti al  r ef erri n g t o t h e  r e alisti c 

d e nsit y r e gi  m e,  i n  c o ntr ast t o t h e c o n v e nti o n al f u n cti o n al  c o nstr u cti o n  t h at r ef ers t o t h e  as y  m pt ot es. 

F or f urt h er i  m pr o v e  m e nt , t h er e  ar e c h all e n ges  t o  o v er c o  m e: effi ci e nt  c o ll e cti o n of  el e ctr o ni c str u ct ur e 

d at a  a n d  d e v el o p  m e nt  of  eff e cti v e  tr ai ni n g   m et h o d  s.  T o  o v er c o  m e  t h e  m,  i nsi g ht  i nt o  t h e  fr o nti er 

t e c h n ol o g y  of   M L is i  m p ort a nt as   w ell  a s  a c c u  m ul at e d  k n o  wl e d g e  of   m at eri al s s ci e n c e.  T h e  s e  mil o c al 

pr o p ert y  of  el e ctr o ni c  eff e ct,  t h e ki n eti c  o p er at or  as “r e g ul at or [ 6] ” , a n d  i nt e gr ati o n of t h e  K S  e q u ati o n 

i nt o  t h e  tr ai ni n g  c a n  b e  list e d  as  eff e cti v e    w a ys  f or  f urt h er  a d v a n c es t o  w ar d  t h e  f u n cti o n al    wit h 

ulti  m at e  a c c ur a c y . As  D F T  h as  a d v a n c e d  as  a  g e n er al fr a  m e  w or k f or  st u d yi n g i nt er a cti n g   m a n y  -b o d y 

s yst e  ms, it   will  b e fr uitf ul  t o  e x c h a n g e  k n o  wl e d g e i n d e p e n d e ntl y  d e v el o p e d i n  ot h er fi el ds  s u c h  as 

cl assi c al  p arti cl es  [1 0 ]. 

 

A c k n o  wl e d g e  m e nt s  

Pl e as e i n cl u d e  a n y  a c k n o  wl e d g e  m e nts  a n d f u n di n g i nf or  m ati o n  as  a p pr o pri at e.  
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S e cti o n  3. 4  - D e e p -l e ar ni n g  q u a nt u  m   M o nt e  C arl o f or m ol e c ul e s   
J a n  H er  m a n n,1  Fr a n k  N o é 1, 2, 3  
1 F U  B erli n,  D e p art  m e nt  of   M at h e  m ati cs  a n d  C o  m p ut er  S ci e n c e,  Ar ni  m all e e  1 2 ,  1 4 1 9 5  B erli n,  G er  m a n y 
2 F U  B erli n,  D e p art  m e nt  of  P h ysi cs,  Ar ni  m all e e  1 4,  1 4 1 9 5  B erli n,  G er  m a n y  
3 Ri c e  U ni v ersit y,  D e p art  m e nt  of  C h e  mistr y,  6 1 0 0   M ai n  St.,  H o ust o n,  T X  7 7 0 0 5 -1 8 2 7 ,  U S A 
 

St at u s  

 

 
M o st  c h e  mi c al  a n d  p h ysi c al  pr o p erti es  of   m ol e c ul es  a n d   m at eri als  ar e  a c c ur at el y  d es cri b e d  b y t h e 

n o nr el ati visti c  a n d ti  m e -st ati o n ar y  el e ctr o ni c  S c hr ö di n g er  e q u ati o n.  As t h e  c o  m p ut ati o n al  c ost  of  its 

e x a ct s ol uti o ns i n cr e as es  e x p o n e nti all y   wit h t h e  n u  m b er  of  el e ctr o ns,  ---'  , t h e   m ai n  c h all e n g e i s fi n di n g 

a p pr o xi  m ati o ns t h at stri k e  a  g o o d  b al a n c e  b et  w e e n  a c c ur a c y  a n d  c o  m p ut ati o n al  c ost.  

T h e  p ast  d e c a d e  h as s e e n  a s ur g e i n   m a c hi n e l e ar ni n g (  M L)  a p pr o a c h es  t o  pr e di ct t h e  o ut c o  m e  of 

q u a nt u  m  c h e  mistr y  c al c ul ati o ns  b y  tr ai ni n g  k er n el    m a c hi n es  or  n e ur al  n et  w or ks  o n  d at as ets  of 

m ol e c ul es (s e e   S e cti o ns  2. 1 – 2. 6 ). I n  c o ntr ast, t his  s e cti o n f o c us es  o n  a b-i niti o   M L,   w hi c h  ai  ms t o fi n d 

t h e s ol uti o n  of  a  pr o bl e  m s p e cifie d  b y s elf -c o nsist e n c y r el ati o ns  or  a  v ari ati o n al f or  m ul ati o n.  

I n  a s e  mi n al p a p er ,  C arl e o  a n d  Tr o y er [ 1]   m a d e  a c o n n e cti o n  b et  w e e n   M L  a n d  q u a nt u  m   m e c h a ni cs 

b y   m o d eli n g   w a v e f u n cti o ns  as  n e ur al  n et  w or ks  a n d i nt er pr eti n g t h e  e n er g y  e x p e ct ati o n  v al u e  as  a   M L 

l os s f u n cti o n,   w hi c h is   mi ni  mi z e d  a c c or di n g t o t h e  v ari ati o n al  pri n ci pl e  of t h e S c hr ö di n g er  e q u ati o n. 

B y s elf -c o nsist e ntl y s a  m pli n g fr o  m t h e s q u ar e  of t h e   w a v e f u n cti o n   wit h  q u a nt u  m   M o nt e  C arl o (  Q  M C), 

t his  a p pr o a c h  g e n er at es its  o  w n  d at a  o n t h e fl y ( Fi g ur e 1).  T h e i niti al  a p pli c ati o ns  of t h e  n o v el  a p pr o a c h 

t ar g et e d s pi n s yst e  ms  o n l atti c es.  G e n er ali z ati o ns t o  el e ctr o ns  a n d t o r e al s p a c e f oll o  w e d s h ortl y  aft er, 

st arti n g   wit h  el e ctr o ns  o n l atti c es  as i n t h e  H u b b ar d   m o d el  [ 2], t hr o u g h t h e first  e x pl or at or y   w ork f or 

el e ctr o ns i n r e al s p a c e  [ 3]. 

R e c e ntl y,  P a uli N et [ 4]  a n d  F er  mi N et [ 5]  h a v e  b e e n  pr o p os e d  as  t  w o  hi g hl y  a c c ur at e  y et  aff or d a bl e 

d e e p -l e ar ni n g  ar c hit e ct ur es t h at s ol v e t h e S c hr ö di n g er  e q u ati o n u si n g  a ntis y  m  m etri c  n e ur al  n et  w or ks , 

a.r ( es1 ,…   ,V- os ) ≔   ∑   d et [eq 𝑖
𝑖 ( 𝑁 𝑎 ( 𝑡1 ,…   ,𝑜 𝑚 ) ) 𝑖 𝑖

𝑖 ( 𝑖𝐸 ) ]
𝑡

  

w h er e   𝑜 𝑡  is  a n  o ut p ut  of  a  p er  m ut ati o n-e q ui v ari a nt  n e ur al  n et  w or k f or t h e  j-t h  el e ctr o n, w hil e   

𝑖 𝑖
𝑘  𝑎 𝑛 𝑑  𝜑 𝑖

𝑘  ar e   m a n y - a n d  o n e -el e ctr o n f u n cti o ns,  r es p e cti v el y, f or t h e i-t h g e n er ali z e d  or bit al i n  a  k -

t h Sl at er  d et er  mi n a nt.  P a uli N et  a n d  F er  mi N et  diff er i n  h o  w  𝐡 𝑗 , 𝜙 𝑖
𝑘 ,  a n d 𝜑 𝑖

𝑘  ar e  c o nstr u ct e d.  In 

c ert ai n  c h ar a ct eristi cs  t h e y b ot h  o ut p erf or  m   w ell -est a blis h e d   m et h o ds, s u c h  as t h e  c o u pl e d -cl ust er 

m et h o d,   wit h  a  c o  m p ut ati o n al  c ost t h at s c al es  o nl y  a s   𝑁 3  t o 𝑁 4 . W hil e t  h e  e x p o n e nti al s c ali n g  of  t h e 

e x a ct s ol uti o n  of  t h e  el e ctr o ni c  S c hr ö di n g er  e q u ati o n is f u n d a  m e nt al  a n d   will  d o  mi n at e  a t l ar g e 𝑁  , 

th e  ai  m  of  d e e p   Q  M C is t o  p us h t h e  o ns et  of t his  e x p o n e nti al s c ali n g t o l ar g e  e n o u g h  𝑁   s o  as t o  off er 

Fi g ur e  1.  D e e p  q u a nt u  m   M o nt e  C arl o s ol v es t h e  S c hr ö di n g er  e q u ati o n  b y  alt er n ati n g  b et  w e e n  o pti  mi zi n g t h e  p ar a  m et ers  of t h e  n e ur al 

n et  w or k  a ns at z  vi a t h e  v ari ati o n al  pri n ci pl e ( bl u e)  a n d s a  m pli n g fr o  m t h e s q u ar e  of t h e   w a v e f u n cti o n t o  g e n er at e  d at a ( y ell o  w). 

( R e pr o d u c e d fr o  m  H er  m a n n,  S c h ät zl e,  N o é, N at.  C h e  m.   1 2 ,  8 9 1– 8 9 7.)  
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El e ctr o ni c  Str u ct ur e  ( 2 02 0 )  R o a d  m a p  

a n  el e ctr o ni c str u ct ur e   m et h o d f or  i nt er  m e di at e-si z e d  at o  mi c s yst e  ms  wit h  a f e  w  h u n dr e ds  of 

el e ctr o ns  wit h  u n pr e c e d e nt e d  c o  m pr o  mis e  b et  w e e n  a c c ur a c y  a n d  c o  m p ut ati o n al  c ost ( Fi g ur e   2 ). 

 

 

C urr e nt  a n d  F ut ur e  C h all e n g e s  

T o  d at e, t h e l ar g est  s yst e  ms t o   w hi c h  d e e p   Q  M C  h as  b e e n  a p pli e d  h a v e  ar o u n d  3 0  el e ctr o ns,  a n d  

t h e  e x c ell e nt r es ults  o bt ai n e d  s o f ar  pr o vi d e  n o i n di c ati o n t h at it  c a n n ot  b e  s c al e d  u p.  T his l e a v es  a n 

or d er  of   m a g nit u d e i n  s yst e  m  si z e t o  b e  bri d g e d i n t h e  n e ar f ut ur e f or  d e e p   Q  M C t o  b e c o  m e  hi g hl y 

pr a cti c al.  B esi d es  t h e  s h e er  n u  m b er  of  el e ctr o ns,  t h e  hi g h er  n u cl e ar  n u  m b ers  a n d  t h e  ass o ci at e d 

diffi c ulti es t h at  pl a g u e  all  Q  M C  a p pr o a c h es   will  pr es e nt  a n ot h er  o b st a cl e i n  g oi n g t o  c o  m pl e x c h e  mi c al 

s yst e  ms s u c h  as tr a nsiti o n -m et al  c o  m pl e x es.   

T h e  a c c ur a c y  of  a n y  p ol y n o  mi al  el e ctr o ni c  str u ct ur e    m et h o d    m ust  i n e vit a bl y  d et eri or at e    wit h 

i n cr e asi n g s yst e  m si z e,  o  wi n g t o t h e  c o  m p ut ati o n al  c o  m pl e xit y  of t h e  el e ctr o ni c   m a n y-b o d y  pr o bl e  m. 

T his is,  h o  w e v er,  a t h e or eti c al  as y  m pt oti c c o nsi d er ati o n —   w h at   m att ers i n  pr a cti c e is   w h at is t h e  o ns et 

a n d t h e r at e  of t his  d et eri or ati o n f or r el e v a nt s yst e  m si z es.   W hil e f ull  c h ar a ct eri z ati o n  of t his  a c c ur a c y 

d e c a y  r e  m ai ns  u nr es ol v e d  e v e n  f or   w el l-est a blis h e d    m et h o ds  [ 6],  t h eir    m o d es  of  f ail ur e  ar e   w ell -

k n o  w n.  Alt h o u g h first r es ults  of t his  ki n d f or  d e e p   Q  M C  h a v e  b e e n  alr e a d y  p u blis h e d [ 7],   m ost  of t h e 

w or k i n t his  ar e a r e  m ai ns t o  b e  d o n e.   

B y f ar t h e   m ost  a p pli c ati o ns  of  st a n d ar d   Q  M C  ar e  n ot t o   m o l e c ul es  b ut t o  s oli ds,  b e c a us e  u nli k e 

f or   m ol e c ul es, t h er e is  ess e nti all y  n o  ot h er  el e ctr o ni c str u ct ur e   m et h o d  pr a cti c al f or s oli ds t h at   w o ul d 

m at c h t h e  a c c ur a c y  of   Q  M C.  B ei n g  a n  e x pli citl y   m a n y  -b o d y   m et h o d,   Q  M C  us e s  a  s u p er c ell  a p pr o a c h 

t o  tr e at  p eri o di c  s yst e  ms,    w hi c h  a g ai n  tr a nsl at es  t o  t h e  d e  m a n d  o n  tr e ati n g  l ar g er  n u  m b ers  of 

el e ctr o ns,  b ut  e xt e n di n g  d e e p   Q  M C t o s oli ds  als o  pr e s e nts  ot h er  c h all e n g es, s u c h  as t h e  a bilit y  of t h e 

n e ur al  n et  w or ks t o  c a pt ur e l o n g -r a n g e  el e ctr o n i nt er a cti o ns. 

D o es  d e e p  Q  M C  h a v e  a n yt hi n g   m or e t o  off er t h a n j ust  hi g hl y  a c c ur at e  v ari ati o n al  Q  M C ?   W hil e t his 

a c hi e v e  m e nt   w o ul d  alr e a d y  m a k e  d e e p   Q  M C  a   w ort h  w hil e  e n d e a v or,  o n e  c a n  n at ur all y  as k   w h et h er 

t h e  us e  of  d e e p  n e ur al  n et  w or ks  i n   Q  M C    mi g ht  o p e n  e ntir el y  n e  w  a v e n u es  t h at   w o ul d  b e  si  m pl y 

i  m p ossi bl e   wit h o ut t h e  m.  F or i nst a n c e,  d e e p  a ut or e gr essi v e   m o d el s f or  q u a nt u  m l atti c e s yst e  ms  a v oi d 

t h e  n e e d  t o  r u n  l e n gt h y    M ar k o v-c h ai n    M o nt e  C arl o  si  m ul ati o ns  b y  dir e ctl y  g e n er ati n g  s a  m pl es  of 

el e ctr o n  c o nfi g ur ati o ns  [ 8],  a n d it r e  m ai ns t o  b e  s ee n   w h et h er  s u c h  a n  a p pr o a c h  c a n  b e tr a n sf err e d 

t o  el e ctr o ni c r e al-s p a c e s y st e  ms.  

A d v a n c e s i n  S ci e n c e  a n d  T e c h n ol o g y t o   M e et  C h all e n g e s   

St a n d ar d   Q  M C  is  a   w ell -est a blis h e d  el e ctr o ni c  str u ct ur e    m et h o d  t h at  h as  b e e n  i  m pl e  m e nt e d i n 

s e v er al   m at ur e,  hi g h -p erf or  m a n c e s oft  w ar e c o d es,   w hi c h  us e  n u  m er o us  a d v a n c e d t e c h ni q u es t o   m a k e 

t h e  c al c ul ati o ns    m or e   effi ci e nt.   Ps e u d o p ot e nti als   e n a bl e   effi ci e nt  tr e at  m e nt   of   h e a vi er   at o  ms. 

Diff usi o n   M o nt e  C arl o s u b st a nti all y i n cr e as es t h e  a c c ur a c y  of t h e  e n er g y t h at  c a n  b e  o bt ai n e d   fr o  m  a 

N 3 N 1 0N 8N 5N 4 N 9N 7N 6

A c c ur a c y

C o  m p ut ati o n al  c o st
(N   el e ctr o n s)

H artr e e- F o c k (  H F)

M  ø ll er-  Pl e s s et  2 n d  or d er (  M  P 2)

C o nfi g ur ati o n I nt er a cti o n,  d o u bl e s (  CI  S  D)

C o u pl e d-  Cl u st er (  C  C  S  D( T))

C o nfi g ur ati o n I nt er a cti o n,
q u a dr u pl e s (  CI  S  D T  Q)

D e n sit y 
f u n cti o n al

t h e or y
(  D F T)

D e e p   Q u a nt u  m 
M o nt e   C arl o (  Q  M  C)

Fi g ur e  2.  P o pl e  di a gr a  m  of  q u a nt u  m  c h e  mistr y   wit h  d e nsit y f u n cti o n al t h e or y  a n d  d e e p  q u a nt u  m   M o nt e  C arl o s h o  w n  as  off eri n g 

e x c e pti o n al  c o  m pr o  mis e  b et  w e e n  a c c ur a c y  a n d  c o st 
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gi v e n , alr e a d y  o pti  mi z e d  a ns at z.  S u c h t e c h ni q u es,  a n d   m a n y  ot h ers,  c a n  b e  tr a nsf err e d t o  d e e p   Q  M C, 

w hil e  c ar ef ull y  c o nsi d eri n g  h o  w is t h eir  c ost  – b e n efit r ati o  c h a n g e d  b y t h e  us e  of  n e ur al  n et  w or ks i n 

t h e  a ns at z es. 

O n t h e  d e e p l e ar ni n g si d e,  n o v el  n e  ur al  n et  w or k  ar c hit e ct ur es s h o ul d  b e c o nsi d er e d, s u c h  as  gr a p h 

n et  w or ks  w h os e  c o n v ol uti o ns i n c or p or at e  n ot  o nl y  dist a n c e  b ut  als o  a n g ul ar i nf or  m ati o n  . A n ot h er 

i  m p ort a nt  as p e ct is t o  e x pl or e   w h er e t h e  o pti  m u  m li es i n  c o nstr u cti n g t h e  a ns at z b et  w e e n  l ar g e-s c al e 

d e e p  l e ar ni n g  ar c hit e ct ur es  ( s u c h  as   F er  mi N et)  a n d  ar c hit e ct ur es  t h at  i n c or p or at e    m or e  p h ysi c al 

k n o  wl e d g e  ( s u c h  as  P a uli N et) .  T h e  e v al u ati o n  of  t h e  L a pl a ci a n  of  t h e   w a v e  f u n cti o n  i n  t h e  ki n eti c 

e n er g y t er  m i s  b y f ar t h e  bi g g est c o  m p ut ati o n al  b o ttl e n e c k i n  d e e p  Q  M C,  b ut  a ut o  m ati c  diff er e nti ati o n 

i n  p o p ul ar  d e e p l e ar ni n g fr a  m e  w or ks  h a s  n ot  b e e n  o pti  mi z e d   wit h s u c h t er  ms i n   mi n d, s o  a d v a n c es i n 

t his  ar e a  c o ul d  yi el d  hi g h  g ai ns  i n  effi ci e n c y.  Fi n all y,    w e    m ust  d e v el o p  b e n c h  m ar ks  t o  t est  t h e 

p erf or  m a n c e  of t h e l e ar ni n g s yst e  m i n  a  pr a cti c all y r el e v a nt   m a n n er —   w hil e t h e  pi o n e eri n g   w or ks  us e d 

t h e  v ari ati o n al  ( a bs ol ut e)  e n er gi es  as  b e n c h  m ar ks,  t h es e  ar e  l ess  i nf or  m ati v e  f or  l ar g e    m ol e c ul es 

w h er e  e n er g y  diff er e n c es   m att er   m or e.   

T h e  r e al -s p a c e f or  m ul ati o n  of  t h e  el e ctr o ni c  S c hr ö di n g er  e q u ati o n,  as  us e d i n  d e e p   Q  M C, is  als o 

r ef err e d  t o  a s  first  q u a nti z ati o n.  S e c o n d  q u a nti z ati o n  is  a n  alt er n ati v e  f or  m ul ati o n  t h at  u s es  o n e -

el e ctr o n  b asi s  s ets  t o  tr a nsf or  m  t his  diff er e nti al  e q u ati o n  i nt o  a n  al g e br ai c  pr o bl e  m,  a n d   is  t h e 

f o u n d ati o n  of  q u a nt u  m  c h e  mistr y.  S e c o n d  q u a nti z ati o n  h as  b e e n  als o  s u bj e ct e d t o i  m pr o v e  m e nt  vi a 

n e ur al  n et  w or ks  [ 9],   w hi c h  o p e ns  t h e  q u esti o n  of   m arr yi n g  t h e  t  w o  alt er n ati v e  a p pr o a c h es,   w hi c h 

mi g ht r es ult i n  a   m or e r o b ust   m et h o d t h at   w o ul d  c o  m bi n e   t h e  a d v a nt a g es  of  b ot h. 

Usi n g   d e e p   n e ur al   n et  w or ks   f or   t h e   s a  m pli n g   p art   of    Q  M C    w o ul d   r e q uir e   e ntir el y   n e  w 

ar c hit e ct ur es, t h at   w o ul d  b e  a bl e t o  e n c o d e  a ntis y  m  m etr y i n  a n  a ut or e gr essi v e f as hi o n.  At  pr es e nt, 

t his s e e  ms  b e y o n d t h e r e a c h  of  e xisti n g t e c h ni q u es i n  d e e p l e ar ni n g. 

C o n cl u di n g  R e  m ar k s  

St a n d ar d  el e ctr o ni c str u ct ur e   m et h o ds  h a v e  b e e n  d e v el o p e d f or  d e c a d es t o  g et t o t h e  p oi nt   w h er e 

t h e y  ar e  n o  w,   wit h  n u  m er o us   m et h o d ol o gi c al  a n d  c o  m p ut ati o n al  t e c h ni q u es  a n d  tri c ks  u n d er  t h eir 

b elt.   D e e p   Q  M C  h as  o nl y  b e e n  r e c e ntl y  d e v el o p e d ,  y et it is  alr e a d y  c o  m p eti n g   wit h  t h os e  st a n d ar d 

m et h o ds.  T hi s s u g g ests  a  pr o  misi n g f ut ur e f or t his  n o v el  a p pr o a c h  o n c e it r e c ei v es   m or e  att e nti o n  a n d 

effi ci e nt  c o d es  ar e  d e v el o p e d.    W e  b eli e v e  t h at   d e e p    Q  M C   will  pr o vi d e  c h e  mists  a n d    m at eri als 

s ci e ntists   wit h  a  n e  w  p o  w erf ul  c o  m p ut ati o n al t o ol.  

A c k n o  wl e d g e  m e nt s  
W e  a c k n o  wl e d g e  f u n di n g  a n d  s u p p ort  fr o  m  t h e  E ur o p e a n  R es e ar c h  C o  m  missi o n  ( Gr a nt   N o.  E R C  C o G  7 7 2 2 3 0),  t h e  B erli n 
M at h e  m ati cs  R es e ar c h  C e nt er   M A T H + ( Pr oj  e ct   N os.  A A 2 -8,  E F 1 -2,  a n d  A A 2 -2 2),  a n d t h e  G er  m a n   Mi nistr y  of  E d u c ati o n  a n d 
R es e ar c h ( Gr a nt  N o.  0 1I S 1 8 0 3 7J,  BI F  O L D – B Z  M L).  
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S e cti o n  3. 5  –  Di s or d er e d   Q u a nt u  m  S y st e  m s   
S e b asti a n o  Pil ati , U ni v ersit y  of  C a  m eri n o  a n d  I N F N-S e zi o n e  di  P er u gi a  
 

St at u s   

I n t e xt b o o ks  o n  c o n d e ns e d -m att er    p h y si cs ,  s oli d-st at e  s yst e  ms  ar e  us u all y  d es cri b e d   as  cl e a n  a n d 

p eri o di c  str u ct ur e s. O n t h e  c o ntr ar y  ,  dis or d er is u bi q uit o us i n r e al   m at eri als,  a n d it  dr a sti c all y  aff e cts 

t h e  s yst e  m  pr o p erti es.  It  i n d u c es  c o ns e q u e nti al  p h e n o  m e n a  s u c h  as  A n d ers o n  l o c ali z ati o n ,    w hi c h 

c a us es  i ns ul at i n g  b e h a vi or e v e n   w h e n  t h e  b a n d  is  n ot  f ull , i n  c o ntr ast  t o  t e xt b o o k  b a n d-str u ct ur e 

t h e or y.  D is or d er e d  s yst e  ms  m a y    als o   u n d er g o  s o -c all e d    m a n y -b o d y  l o c ali z ati o n ,    m e a ni n g  t h at  i n 

is ol ati o n t h e y f ail t o r e a c h t h er  m o d y n a  mi c  e q uili bri u  m.  As  a c o ns e q u e n c e, e v e n t h e  b asi c  ass u  m pti o n s  

of ( e q uili bri u  m)  st ati sti c al   m e c h a ni cs  ar e  n ot  a p pli c a bl e.  F or  t h es e  r e as o ns,  di s or d er  c h all e n g es  t h e 

c o n v e nti o n al  t o p -d o  w n  a p pr o a c h   t o  c o n d e ns e d -m att er    t h e or y,    w h er e b y    m at eri al  pr o p erti es  ar e 

pr e di ct e d fr o  m  f u n d a  m e nt al e q u ati o ns  a n d  b asi c  pri n ci pl es . O n t h e  ot h er  h a n d,  dis or d er e d  s yst e  ms 

m a y    le n d  t h e  ms el v es  t o  a   d at a -dri v e n   a p pr o a c h,    w h er e b y   b ott o  m -u p   i nf er e n c e  is  p erf or  m e d  b y 

i d e ntif yi n g r e g ul ar  p att er n s fr o  m l ar g e  e x p eri  m e nt al  or s y nt h eti c (i. e.,  c o  m p ut er  g e n er at ed )  d at as ets . 

I n f a ct, w h e n  dis or d er i  s i n cl u d e d i n t h e t h e or eti c al   m o d elli n g,   m a n y r a n d o  m r e ali z ati o ns  of t h e  s a  m e 

u n d erl yi n g   m o d el    h a v e  t o  b e  c o nsi d er e d .  In  c o n v e nti o n al   a p pr o a c h es ,  o bs er v a bl e  pr o p erti es  ar e 

pr e di ct e d fr o  m  a v er a g es  o v er t h es e r a n d o  m  d at as ets . I n r e c e nt  y e ars,  ph ysi cists  st art e d e x pl ori n g  t h e 

us e  of  m a c hi n e  -l e ar ni n g t e c h ni q u es t o e x pl oit  s u c h  d at as ets   m or e fr uitf ull y.  T h e  g o al is t  w of ol d:  o n 

t h e  o n e  h a n d,  r es e ar c h ers  ai  m t o  d e v el o p  c o  m p ut ati o n al t e c h ni q u es   m or e  a d e q u at e f or  di s or d er e d 

s yst e  ms  t h a n  c o n v e nti o n al  t o p -d o  w n   t h e ori es.   O n  t h e  ot h er  h a n d,  t h e y  ar e  i n v esti g ati n g   w h et h er 

r a n d o  m n ess c a n  b e i ntr o d u c e d  o n  p ur p os e  t o e n a bl e  t h e  utili z ati o n of  m a c hi n e l e ar ni n g   t e c h ni q u es i n 

t h e  d o  m ai n  of c o n d e ns e d -m att er   t h e or y. F or  e x a  m pl e , d e e p  n e ur al  n et  w or k s h a v e  b e e n  tr ai n e d  t o 

pr e di ct   t h e  gr o u n d -st at e  e n er g i es  of  q u a nt u  m  p arti cl e s  i n  dis or d er e d  p ot e nti al s  [ 1].  Aft er  b ei n g 

tr ai n e d  o n d at a s ets i n cl u di n g   m a n y r a n d o  m r e ali z ati o ns, t h e  n et  w or ks pr o vi d e d  a c c ur at e  pr e di cti o ns 

f or  pr e vi o usl y  u ns e e n  i nst a n c es,  b y p a ssi n g  t h e  dir e ct  s ol uti o n  of  t h e  S c hrö di n g er  e q u ati o n.  S u c h  

s t u di es  p a v e t h e   w a y t o  diff er e nt str at e gi es  t o  s ol v e b ot h  cl e a n  a n d  dis or d er e d  q u a nt u  m   m a n y -b o d y 

pr o bl e  ms ,  b ut t h e y  als o pr es e nt r es e ar c h ers   wit h  n e  w  c h all e n g es t h at  n e e d t o  b e  a d dr ess e d.  

 

C urr e nt  a n d  F ut ur e  C h all e n g e s  

D is or d er e d m o d els   ar e  b ei n g  us e d  as  a  c h all e n gi n g t est b e d  t o  e v al u at e t h e p erf or  m a n c e  of   m a c hi n e 

l e ar ni n g t e c h ni q u es i n  s ol vi n g  c o n d e ns e d-m att er  pr o bl e  ms  . I n R ef. [ 1] ,  s u p er vis e d l e ar ni n g   w as  us e d 

t o   m a p dis or d er e d  p ot e nti als f or  m e d  b y  r an d o  ml y  pl a c e d  g a ussi a n s t o t h e c orr es p o n di n g  gr o u n d-st at e 

e n er gi es.   T h e   a d o pt e d   c o n v ol uti o n al   n e ur al   n et  w or k   d e  m o n str at e d   c a p a bl e   of   a ut o  m ati c all y 

e xtr a ct i n g  t h e  r el e v a nt  f e at ur es,   a v oi di n g  r e c urs e  t o  a d -h o c   e n gi n e er e d   d es cri pt ors.     R ef.  [ 2] 

p erf or  m e d  a n  a n al o g o us  m a p pi n g  ,  c o nsi d eri n g as  i n p ut  a  m o d el    f or ultr a c ol d  at o  ms  i n   dis or d er e d 

o pti c al s p e c kl e fi el ds . Si n c e t h es e t  w o st u di es  a d dr ess e d  n o n i nt er a cti n g  p arti cl e s, s uffi ci e ntl y  c o pi o u s 

tr ai ni n g  d at ab as es  ( or d er  of  1 05  i nst a n c es or  m or e)   c o ul d  b e  g e n er at e d  at  a n  aff or d a bl e c o  m p ut ati o n al 

c ost.   A d dr essi n g i nt er a cti n g   m a n y -b o d y s yst e  m s is   m or e c h all e n gi n g, si n c e pr o d u ci n g  s o   m a n y tr ai ni n g 

i nst a n c es is i  m pr a cti c al. W hil e t  his  pr o bl e  m i s e n c o u nt er e d  i n m ost   a p pli c ati o n s of  s u p er vis e d  l e ar ni n g 

t o q u a nt u  m   m a n y -b o d y  s yst e  m s, it is  p arti c ul arl y r el e v a nt f or  di s or d er e d s yst e  ms,  si n c e t h e  n u  m b er 

of   d es cri pt ors   r e q uir e d  f or  t h eir  c h ar a ct eri z ati o n   h as  t o   s c al e   wit h  t h e  s yst e  m  si z e    a n d,   as   a 

c o ns e q u e n c e, l ar g er  d at a s ets  ar e  n e e d e d  f or tr ai ni n g. 

N e ur al  n et  w or ks  ar e  als o  b ei n g  us e d   t o  i  m pl e  m e nt c o  m p a ct  r e pr es e nt ati o n s  of    m a n y -b o d y   w a v e -

f u n cti o ns [ 3] (se e  S e cti o n  3. 4 ). A  r e c e nt a p pli c ati o n t o  dis or d er e d  q u a nt u  m  s pi n   m o d els  hi g hli g ht e d  
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t h e n e e d  of  f urt h er  e x pl ori n g w hi c h   n et  w or k  c o n n e cti vit y  ( e. g.,  all-t o-all  v ers us  s p ars e)  is o pti  m al  f or 

q u a nt u  m   m a n y -b o d y  pr o bl e  ms [ 4] . 

M a c hi n e  -l e ar ni n g  al g orit h  ms ar e  b ei n g  a p pli e d  als o t o  d e nsit y -f u n cti o n al t h e or y ( D F T) (se e  S e cti o ns 

3. 2  a n d  3. 3 ). R ef. [ 5 ]  e  m pl o y e d  k er n el ri d g e r e gr essi o n t o r e c o nstr u ct t h e  ki n eti c-e n er g y f u n cti o n al  of 

H a  milt o ni a ns  wit h r a n d o  ml y  pl a c e d  g a u ssi a ns  , o p e n i n g n e  w  p at hs  t o  b uil d  or bit al-fr e e t h e ori es.  T h e 

a p p e ali n g  f e at ur e  of  k er n el  ri d g e  r e gr essi o n  is  t h at  tr ai ni n g  r e q uir es   o nl y   or d er  of  1 0 0  i nst a n c es . 

H o  w e v er,  a c c ur at el y  c o  m p uti n g   t h e  f u n cti o n al  d eri v ati v es  is a  c h all e n gi n g  pr o bl e  m  [5 ], still  u n d er 

i nt e ns e  i n v esti g ati o n  [6 ].  Als o  c o n v ol uti o n al  n e ur a l  n et  w or ks  h a v e  b e e n  a p pli e d  t o  D F T   d at a   f or 

dis or d er e d   m o d els  [ 7], s h o  wi n g t h a t t h e y  all o  w  b y p as si n g t h e  K o h n-S h a  m s c h e  m e .  

I nt er a cti n g    m a n y-b o d y  s yst e  ms   h a v e  b e e n  a d dr e ss e d   wit hi n   D F T    i n  R efs.  [8 ,9 ],  c o nsi d eri n g  o n e -

di  m e nsi o n al  l atti c e    m o d els   wit h    o n -sit e   dis or d er.   T h e  t r ai ni n g   s ets  w er e    pr o d u c e d   vi a   e x a ct -

di a g o n ali z ati o n   a n d   vi a   d e nsit y -m atri x  r e n or  m ali z ati o n   gr o u p  t e c h ni q u e  s.  H o  w e v er,   a d dr essi n g 

re alisti c  hi g h er -di  m e nsi o n al  m o d els    still  r e pr es e nts a  c h all e n gi n g  t as k,  d u e  t o  t h e  c ost  of  cr e ati n g 

s uit a bl e tr ai ni n g  d at a b as es . 

 

 

  

 

 
 

A d v a n c e s i n  S ci e n c e  a n d  T e c h n ol o g y t o   M e et  C h all e n g e s   

T h e  s u p er vis e d  tr ai ni n g  of  t h e  c urr e ntl y  a v ail a bl e  n e ur al  n et  w or ks  f or  dis or d er e d q u a nt u  m  s yst e  ms 

r e q uir es m assi v e   d at as ets . T his is  a  criti c al  pr o bl e  m,  si n c e t his  m a n y i nst a n c es   c a n  b e  g e n er at e d  o nl y 

f or   s  m all  q u a nt u  m   s yst e  ms ,  u nl ess   u n c o ntr oll e d   a p pr o xi  m ati o ns   ar e   a c c e pt e d .  M o st    n et  w o r k 

ar c hit e ct ur e  a d o pt e d s o f ar  h a v e  b e e n  a d a pt e d fr o  m t h os e  alr e a d y  is  us e i n t h e fi el ds  of i  m a g e  a n al ysis 

a n d  s p e e c h r e c o g niti o n . H o p ef ull y,  n o v el   ar c hit e ct ur es  s p e cifi c all y  d esi g n e d f or  q u a nt u  m   m att er  will   

r e a c h s u p eri or l e ar ni n g s p e e ds.  

T r a nsf er l e ar ni n g is  e  m er gi n g  as  an  alt er n ati v e  str at e g y  t o  a c c el er at e t h e tr ai ni n g  pr o c ess. In t h e fi el d 

of  i  m a g e  a n al ysis , it  is st a n d ar d  pr a cti c e  t o  a d o pt pr e -tr ai n e d  n et  w or ks ,  pr e vi o usl y  o pti  mi z e d  o n 

g e n eri c  d at a b as es,  t o t h e n  tr a nsf er  t h e l e ar n e d  p ar a  m et ers  t o m or e  s p e cifi c   cl assifi c ati o n  t as ks. A n 

Fi g ur e  1.    Tr a nsf er l e ar ni n g f or  a  di s or d er e d  q u a nt u  m Isi n g  c h ai n   wit h  n e ar est- n ei g h b o ur  a n d f ar- n ei g h b o ur ( 1 0 sit es)  c o u pli n gs.  T h e 

gr o u n d-st at e  e n er g y  p er s pi n  ---' p r e d   pr e di ct e d  b y  a s c al a bl e  n e ur al  n et  w or k is s h o  w n  as  a f u n cti o n  of t h e  e x a ct  v al u e a.r e x a ct .  T h e  n et  w or k is 

tr ai n e d  o n s  m all  c h ai ns   wit h es   =   1 5  s pi ns,   w hi c h  c a n  b e s ol v e d  vi a  e x a ct  di a g o n ali z ati o n. It is t est e d  o n l ar g er  c h ai ns   wit h V-   =   5 0  s pi ns, 

w hi c h  ar e si  m ul at e d  vi a  u n bi as e d  q u a nt u  m   M o nt e  C arl o si  m ul ati o ns.  T h e r a n d o  m  c o u pli n gs  ar e  u nif or  ml y s a  m pl e d i n t h e i nt er v al [0, os ], 

t h e tr a ns v er s e-fi el d i nt e nsit y is Γ   ≅   0. 3 6 7 9 2 eq,  a n d t h e  e n er g y  u nit is t h e   m a xi  m u  m  c o u pli n g 𝑖 . A d a pt e d   wit h  p er  missi o n fr o  m 

htt ps:// d oi. or g/ 1 0. 1 1 0 3/ P h ys R e v E. 1 0 2. 0 3 3 3 0 1 ( R ef. [ 1 1]). 
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El e ctr o ni c  Str u ct ur e  ( 2 02 0 )  # # # # # #  R o a d  m a p  

a n al o g o us  str at e g y  h as  r e c e ntl y b e e n  a p pli e d  als o t o  q u a nt u  m   m att er.  S p e cifi c all y, i t h as  b e e n  us e d 

t o  tr a nsf er  k n o  wl e d g e  fr o  m  s  m all  t o  l ar g er s yst e  m  si z es.  F or  e x a  m pl e ,  R ef.  [ 1 0 ]  i ntr o d u c e d  si z e -

e xt e nsi v it y  b y c o  m bi ni n g  i d e nti c al  p ar all el n et  w or ks , e a c h  o n e  a d dr essi n g  a  s  m all  til e  of  t h e  w h ol e   

i n p ut s yst e  m.  A  s  m all  o v erl a p  b et  w e e n  a dj a c e nt  til es w as   all o  w e d t o  a c c o u nt f or  s p ati al  c orr el ati o ns. 

I n  R ef. [1 1 ], si z e s c al a bilit y  h as  b e e n i  m pl e  m e nt e d  b y  i n cl u di n g gl o b al  p o oli n g l a y ers  i n  a c o n v ol uti o n al  

m o d el  .  R ef.  [ 1 2 ]  c o nsi d er e d  a n   a d -h o c  d es cri pt or   f or  t h e  p arti cl e  n u  m b er,  all o  wi n g  t h e  n et  w or k  

o p er ati n g    wit h  h et er o g e n e o us  d at as ets  i n cl u di n g diff er e nt  d e nsiti es .   N ot a bl y,  th e s e  ar c hit e ct ur e s  

h a v e  als o  b e e n t est e d  i n  e xtr a p ol ati o n s t as ks, i. e., i n m a ki n g  pr e di cti o ns f or   s yst e  m  si z es l ar g er t h a n 

t h os e i n cl u d e d i n t h e tr ai ni n g s et. T h e  o bt ai n e d  r es ults f or a  dis or d er e d  q u a nt u  m I si n g c h ai n  ar e  s h o  w n 

i n  Fi g.  [ 1]. H o  w e v er,  t h e   r e gi  m e  of  v ali dit y  of  t hes e  e xtr a p ol ati o n  t e c h ni q u es  n e e ds  t o  b e f urt h er 

i n v esti g at e d,  es p e ci all y i n t h e  pr es e n c e  of l o n g-r a n g e  or fr ustr ate d  i nt er a cti o ns [1 1 ].  

Si n c e  m assi v e   tr ai ni n g  s et s will  b e r e q uir e d t o   d e v el o p  n o v el  n et  w or k  ar c hit e ct ur es , t h e  c o  m  m u nit y 

will  b e n efit   if t h e y   will  b e s h ar e d i n  p u bli c  r e p osit ori es.  It is als o  w ort h   m e nti o ni n g t h at   t h e tr ai ni n g 

wit h   (sli g htl y ) n ois y  d at a  h as  r e c e ntl y  b e e n  t est e d ,  s h o  wi n g  t h at  t h e  pr e di cti o n  a c c ur a c y  d o es  n ot 

dr a  m ati c all y  d e gr a d e [ 2 ].  T his l e d t o t h e s p e c ul ati o n t h at, i n t h e f ut ur e, tr ai ni n g s ets c o ul d  b e  pr o d u c e d 

usi n g  (i n e vit a bl y  n ois y) c ol d -at o  m  q u a nt u  m si  m ul at ors  or  ot h er  q u a nt u  m  d e vi c es .  

 

C o n cl u di n g  R e  m ar k s  

Dis or d er e d  q u a nt u  m s yst e  ms  ar e  pr o vi n g t o  b e  p arti c ul arl y  s uit a bl e f or  d at a -dri v e n  a p pr o a c h es  b as e d 

o n   m a c hi n e -l e ar ni n g  al g orit h  ms.  V ari o u s s u c c essf ul st u di es f o c usi n g  o n  p ar a di g  m ati c t est b e d   m o d els 

h a v e  b e e n  p erf or  m e d,  a n d  pr o  misi n g  a p pli c ati o ns  als o  t o    m or e  c o  m pl e x  el e ctr o ni c  s yst e  ms  h a v e 

r e c e ntl y  b e e n r e p ort e d [ 1 0, 1 3].  T h e  k e y  e n a bli n g f a ct or is t h e  p os si bilit y t o  g e n er at e  c o pi o us  d at as ets 

of r a n d o  m r e ali z ati o ns.  Still,  v ari o us  c h all e n g es  n e e d t o  b e  a d dr ess e d.   T h e l e ar ni n g  s p e e d  of  n e ur al 

n et  w or ks    m ust   b e  i n cr e as e d  b y  d esi g ni n g  ar c hit e ct ur es  s p e cifi c all y  t ail or e d  t o  q u a nt u  m  s yst e  ms. 

F urt h er  m or e,   m assi v e  d at a b as es  n e e d  t o  b e  g e n er at e d  a n d  s h ar e d  a  m o n g  r e s e ar c h ers i n  t h e fi el d. 

C ert ai n tr a nsf er l e ar ni n g  pr ot o c ols  h a v e  alr e a d y  b e e n  us e d t o  a c c el er at e t h e l e ar ni n g  pr o c ess,  b ut t h e 

a p pli c a bilit y  of  pr e -tr ai n e d   m o d els t o  diff er e nt  ki n ds  of  dis or d er   m ust  b e f urt h er  e x pl or e d. I n t h e l o n g 

t er  m,  o n e  c a n  e n visi o n t h e  us e  of  q u a nt u  m  si  m ul at ors  as  g e n er at ors  of  s uit a bl e tr ai ni n g  d at as ets f or 

i ntr a ct a bl e  q u a nt u  m   m a n y-b o d y s yst e  ms.  

 

A c k n o  wl e d g e  m e nt s  

S.  P.  a c k n o  wl e d g e s fr uitf ul  dis c ussi o ns   wit h  S.  C a nt ori , B . J uli á-Dí a z , À . M artí n e z   Mi g u el  , P.    M uj al ,  A. 

P er ali,   N.  S ar a c e ni.  F i n a n ci al  s u p p ort fr o  m t h e  F A R 2 0 1 8  pr oj e ct titl e d  “ S u p er vi s e d   m a c hi n e l e ar ni n g 

f or q u a nt u  m   m att er  a n d  c o  m p ut ati o n al  d o c ki n g ”  of t h e   U ni v ersit y  of  C a  m eri n o  a n d fr o  m t h e It ali a n 

MI U R  u n d er t h e  pr oj e ct  P RI N 2 0 1 7  C E n Tr a L  2 0 1 7 2 H 2 S C 4    is  a c k n o  wl e d g e d.  S. P.  al s o  a c k n o  wl e d g es t h e 

CI N E C A  a  w ar d  u n d er t h e I S C R A i niti ati v e f or t h e  a v ail a bilit y  of  hi g h -p erf or  m a n c e c o  m p uti n g r es o ur c es 

a n d s u p p ort.  

 

R ef er e n c e s  

[ 1] Mills   K ,  S p a n n er M  ,  T a  m bl y n I 2 0 1 7   D e e p l e ar ni n g  a n d t h e  S c hr ö di n g er  e q u ati o n  P h ys.  R e v.  A  9 6  

0 4 2 1 1 3  

[ 2] Pil ati  S,  Pi eri  P  2 0 1 9  S u p er vis e d   m a c hi n e l e ar ni n g  of  ultr a c ol d  at o  ms   wit h s p e c kl e  dis or d er  S ci.  R e p.  

9  1  

[ 3] C arl e o  G,  Tr o y er  M  2 0 1 7   S ol vi n g t h e  q u a nt u  m   m a n y -b o d y  pr o bl e  m   wit h  artifi ci al  n e ur al  n et  w or ks 

S ci e n c e  3 5 5  6 0 2.  
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[ 4] Pil ati  S,  Pi eri  P  2 0 2 0  Si  m ul ati n g  dis or d er e d  q u a nt u  m  Isi n g  c h ai ns  vi a  d e ns e  a n d  s p ars e  r e stri ct e d 

B olt z  m a n n   m a c hi n es  P h y s.  R e v.  E  1 0 1  0 6 3 3 0 8  

[ 5] S n y d er  J  C,  R u p p M,  H a ns e n   K,   M üll er  K -R,  B ur k e  K  2 0 1 2  Fi n di n g  d e nsit y  fu n cti o n als   wit h  m  a c hi n e 

le ar ni n g  P h y s.  R e v.  L ett.  1 0 8  2 5 3 0 0 2  

[ 6] M e y er   R,  W ei c hs el b a u  m   M,   H a us er   A    W   2 0 2 0  M a c hi n e    le ar ni n g  a p pr o a c h es  t o  w ar d  o r bit al-fr e e 

d e nsit y   fu n cti o n al   th e or y:   si  m ult a n e o u s  tr ai ni n g  o n  t h e  k i n eti c  e n er g y   d e nsit y   fu n cti o n al  a n d   its 

fu n cti o n al  d eri v ati v e  J.  C h e  m.  T h e or y  C o  m p ut. 1 6  5 6 8 5 − 5 6 9 4  

[ 7] R y c z k o  K,  Str u b b e  D  A,  T a  m bl y n  I 2 0 1 9  D e e p l e ar ni n g  a n d  d e n sit y -f u n cti o n al t h e or y P h y s.  R e v.  A 

1 0 0  0 2 2 5 1 2  

[ 8]  D e n n er   M    M,  Fis c h er    M    H,    N e u p ert    T   2 0 2 0   Effi ci e nt  l e ar ni n g  of  a  o n e -di  m e nsi o n al  d e nsit y 

f u n cti o n al t h e or y P h ys.  R e v.  R es.  2  0 3 3 3 8 8  

[ 9]  N els o n   J,  Ti  w ari R,  S a n vit o  S  2 0 1 9  M a c hi n e  l e ar ni n g  d e nsit y  f u n cti o n al  t h e or y  f or  t h e   H u b b ar d 

m o d el   P h ys.  R e v.  B  9 9  0 7 5 1 3 2  

[ 1 0] Mills   K,  R y c z k o  K,  L u c h a k  I,  D o  mur a d  A,  B e el er  C,  T a  m bl y n  I 2 0 1 9  E xt e nsi v e  d e e p  n e ur al  n et  w or ks 

f or tr a nsf erri n g s  m all s c al e l e ar ni n g t o l ar g e s c al e s yst e  ms C h e  m.  S ci.  1 0  4 1 2 9  

[ 1 1]  S ar a c e ni   N,   C a nt ori    S,   Pil ati   S   2 0 2 0   S c al a bl e   n e ur al   n et  w or ks  f or  t h e  effi ci e nt  l e ar ni n g   of 

dis or d er e d  q u a n t u  m s yst e  ms P h ys.  R e v.  E  1 0 2  0 3 3 3 0 1  

[ 1 2] M uj al   P,    M artí n e z    Mi g u el  À,  P olls  A, J uli á -Dí a z  B,  Pil ati  S  2 0 2 1  S u p er vis e d l e ar ni n g  of f e  w  dirt y 

b os o ns   wit h  v ari a bl e  p arti cl e  n u  m b er  S ci P ost  P h y s.  1 0  0 7 3 ( 2 0 2 1)  

[ 1 3] R y c z k o  K,    W et z el  S. J.,    M el k o  R.   G.,  T a  m bl y n I  2 0 2 1   Or bit al -fr e e  d e nsit y f u n cti o n al  t h e or y   wit h 

s  m all  d at as ets  a n d  d e e p l e ar ni n g  ar Xi v : 2 1 0 4. 0 5 4 0 8 v 1 
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S e cti o n  4. 1  - C h all e n g e s  a n d  P er s p e cti v e s  f or  I nt er o p er a bilit y  a n d  R e u s e  of 
H et er o g e n o u s  D at a  C oll e cti o n s   
Cl a u di a    Dr a xl ,  M arti n   K u b a n,    S a nti a g o   Ri g a  m o nti,   a n d     M ar k us   S c h ei d g e n, 
H u  m b ol d t-U ni v ersit ät z u  B erli n   (H U  B erli n ) 

St at u s  

M a n y  or   m  ost  of  o ur  c oll e a g u es  m a y  n o  w   a gr e e  t h at  d at a -c e ntri c  a p pr o a c h es   will  c o  m pl e  m e nt  a n d 

c h a n g e  t h e   w a y  h o  w  r es e ar c h is  c urr e ntl y  p erf or  m e d.  As  a    m att er  of  f a ct,   w e  ar e  e x p eri e n ci n g  a n 

at  m os p h er e  of  d e p art ur e  i n  s e v er al  as p e cts.   D at a -a n al yti cs  a n d    m a c hi n e -l e arni n g  a p pr o a c h es  ar e 

b ei n g  d e v el o p e d  a n d  a p pli e d  t o  v ari o us  pr o bl e  ms,  a n d  hi g h -t hr o u g h p ut  s cr e e ni n g is  g oi n g  h a n d  i n 

h a n d   wit h t h e  est a blis h  m e nt  of  s  m all - a n d l ar g e -s c al e  d at a  c oll e cti o ns.  T h e  N  O  M A D   L a b or at or y [ 1 ] is 

q uit e  ort h o g o n al  t o  all  of  t h e  m  as it  w a  s  n e v er  d e di c at e d  t o  a  p arti c ul ar  r es e ar c h  t o pi c  or   m at eri al 

cl ass,  b ut  r at h er  ai  m e d  at  b e i n g a n  o p e n  pl atf or  m f or  s h ari n g  d at a   wit hi n  t h e  e ntir e  c o  m  m u nit y. It 

all o  ws  us ers  t o  u pl o a d c o  m p ut ati o n al r es ults fr o  m  all   m aj or  el e ctr o n i c-str u ct ur e  c o d es ,  n o  w  h osti n g 

( as  b y   M ar c h  2 0 2 1)   m or e t h a n  1 0 0   mi o.  c al c ul ati o ns fr o  m i n di vi d u al r es e ar c h ers  as   w ell  as fr o  m  ot h er  

d at a b as es  [s e e R ef.  1 f or  d et ails] .  

 

S u c h  a  h u g e  a n d  F AI R (fi n d a bl e,  a c c essi bl e, i nt er o p er a bl e, r e us a bl e)  [2 ] d at a  r e p osit or y is  a w o n d erf ul   

p l a y gr o u n d f or  b ei n g  e x pl or e d i n  vi e  w  of (i)  c o  m p ari n g t h e  p erf or  m a n c e  of  diff er e nt   m et h o d ol o gi es 

f or  o n e  a n d  t h e  s a  m e   m at eri al, (ii) fi n di n g tr e n ds i n  t h e  d at a, e. g.,  b y  u ns u p er vis e d l e ar ni n g,  or (iii) 

usi n g t h e  d at a  p o ol f or  d e v el o pi n g  a n d  a p pl yi n g  n o v el  artifi ci al -i nt elli g e n c e ( AI) t o ols.  As s u c h,   w e  c a n 

c o nsi d er  t h es e  d at a  as  a  g ol d    mi n e  of  t h e  2 1 st c e nt ur y.  T ur ni n g  it  i nt o  g ol d,  h o  w e v er,  c a n  o nl y  b e 

r e ali z e d if   w e f ull y c o ntr ol  a n d  u n d erst a n d  t his r a  w   m at eri al. A  m o n g t h e f o ur  c h ar a ct ers  of  F AI R, t h e  I 

(i nt er o p er a bilit y) is t h e   m ost  criti c al a n d l ar g el y  u nr es ol v e d  iss u e w h e n   bri n gi n g t o g et h er  d at a fr o  m 

diff er e nt  s o ur c es . S o  f ar,  i n  c o ntr ast  t o  q u a nt u  m  c h e  mistr y,  t h er e  e xist  o nl y  a  f e  w  eff orts  g e ar e d 

t o  w ar ds  r e pr o du ci bilit y [ 3 ]  a n d  b e n c h  m ar ki n g [4 , 5] w hi c h   h a  m p er s  t h e  ass ess  m e nt  of  d at a  q u alit y . 

E v e n   m or e  criti c al,  o n t h e  e x p eri  m e nt al si d e, t h e sit u ati o n is   m u c h   w ors e.  N e e dl es s t o s a y  ,  a  b al a n c e d 

pi ct ur e ,   w h er e e x p eri  m e nt al  a n d t h e or eti c al  c h ar a ct eri z ati o n  of   m at eri als  g o  h a n d i n  h a n d  wit h  e a c h 

ot h er,  will  b e  cr u ci al f or r e ali zi n g t h e  4 t h p ar a di g  m  of   m at eri als r es e ar c h.     

 

C urr e nt  a n d  F ut ur e  C h all e n g e s  

As    m e nti o n e d  a b o v e,  i nt er o p er a bilit y    m a y  b e  t h e  bi g g est  o bst a cl e,  h a  m p eri n g  t h e   wi d er  us a g e  of 

i n h o  m o g e n e o us  d at a.  I n  f a ct,  t h e    m o st  i n n o v ati v e  AI    m et h o d  i s  of  littl e  v al u e if  d at a  c a n  b e    mis-

i nt er pr et e d  b e c a us e t h eir  q u alit y is  eit h er  n ot  k n o  w n  or  n ot c o nsi d er e d.  T h us,  o ur f ut ur e r es e ar c h  n ot 

o nl y  c o n c er ns  p o  w erf ul  AI t o ols  b ut  als o i n -d e pt h  a n al ysis  a n d  u n d erst a n di n g  of t h e  d at a.   

 

H o  w  c a n   w e  c o ntr ol  d at a  a n d  ass ess t h eir  q u alit y ?  St a yi n g   wit hi n t h e r e al  m  of  c o  m p ut ati o n al   a b i niti o  

r es ults,  t h e    m aj or  c o nte nt  of  t h e   N  O  M A D  L a b or at or y,  gr o u n d -st at e  c al c ul ati o ns  –  i n  p arti c ul ar  t h e 

e n er g eti cs  of   m at eri als  –  ar e li k el y t o  b e  c o ntr oll e d first.   H er e, first  e x a  m pl es  of  d at a  ass ess  m e nt [ 6 ] 

a n d  err or  esti  m at es [ 7 ]  ar e  u n d er  w a y.  E x cit e d  st at es, i n t ur n,  ar e  a tr u e  c h all e n g e.  As  a n  e x a  m pl e  of 

t h e  c o  m pl e xit y   w e   m e nti o n t h e G  W  a p pr o a c h  of   m a n y -b o d y  p ert ur b ati o n t h e or y   w hi c h is s k et c h e d i n 

Fi g ur e  1.  Ar g u a bl y,  o nl y  e x p erts    w h o  h a v e  e n o u g h  i nsi g ht  i nt o  t h e  i  m pl e  m e nt e d  al g orit h  ms  a n d 

a p pr o xi  m ati o ns,  ar e  a bl e  t o  f ull y  j u d g e  t h e  q u alit y  of  t h e  o ut p ut  of  s u c h  c o  m p ut ati o n all y  h e a v y 

c al c ul ati o ns.  T o  a d dr ess j ust  a f e  w  as p e cts:   O n t h e t e c h ni c al  si d e,   w e   m a y  n e e d  a n  a u xili ar y  b asis  s et 
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El e ctr o ni c  Str u ct ur e  ( 2 02 0 ) # # # # # #   R o a d  m a p  

c o  mi n g   wit h v ari o us  p ar a  m et ers. Li k e  wis e, t h er e  ar e  v ari o us   w a ys f or  d oi n g t h e  a n al yti c al c o nti n u ati o n 

of t h e   Gr e e n f u n cti o n,  as t h er e  ar e  v ari o us   w a ys f or  c arr yi n g  o ut t h e r e q uir e d fr e q u e n c y i nt e gr ati o n; 

a n d  t h er e  ar e  diff er e nt   w a ys t o  s cr e e n t h e  C o ul o  m b  p ot e nti al,  et c.  G  W  st u di es  ar e  t y pi c all y ( u n l ess 

d o n e  s elf -c o nsist e ntl y)  b a s e d  o n  a  p arti c ul ar  gr o u n d -st at e  c al c ul ati o n   w hi c h  al s o   m a y l ar g el y  aff e ct 

t h e r es ults.   H e n c e, t o   m a k e  G  W  c al c ul ati o ns  c o  m p ar a bl e  a n d t o  b e  a bl e t o  disti n g uis h   b et  w e e n t h e 

a c c ur a c y  of  a n  a p pr o a c h  a n d  t h e  pr e cisi o n  of  a  n u  m er i c al  i  m pl e  m e nt ati o n,  a n  ur g e nt  n e e d  is  t o 

c o n vi n c e   c o d e    d e v el o p ers   t o   f ull y    d o c u  m e nt   t h eir   c o d es,    pr o vi di n g   i nf or  m ati o n    o n    us e d 

a p pr o xi  m ati o ns,  al g orit h  m  a n d r el at e d  n u  m eri c al  p ar a  m et ers.   

 

Li k e  wis e,  p arti cl e -b as e d   m et h o ds ( cl assi c al   m ol e c ul ar -d y n a  mi cs)  n ot  o nl y  s uff er fr o  m  h u g e  v ol u  m es 

b ut  als o fr o  m  v er y   m a n y  diff er e nt f or c e -fi el d i  m pl e  m e nt ati o ns i n  a l ar g e  v ari et y  of  c o d es.  

 

T ur ni n g  t o  t h e   e x p eri  m e nt al  si d e,   h et er o g e n eit y   a p p e ars   t o  b e  a n  e v e n   m u c h    bi g g er  pr o bl e  m . 

N e v ert h el ess, t h e  N  O  M A D  L a b or at or y  h as   m a d e first st e ps t o i n cl u d e r es ults fr o  m  diff er e nt  pr o b es.   A  

c o n c e pt  b as e d  o n t h e   N  O  M A D  e x p eri e n c e,  d es cri bi n g  h o  w  d at a fr o  m  e x p eri  m e nt  a n d  s y nt h esis  s h all 

b e  pr o c ess e d  a n d i n c or p or at e d i nt o  a  f e d er at e d  d at a i nfr astr u ct ur e is  d es cri b e d  els e  w h er e [8 ].  

 

A d v a n c e s i n  S ci e n c e  a n d  T e c h n ol o g y t o   M e et  C h all e n g e s   

O v er all, t h e   m ost  criti c al st e p t o  w ar ds  F AI R  h a n dli n g  of  all   m at eri als  -s ci e n c e  d at a is t h e  est a blis h  m e nt 

of   a   m et a d at a  s c h e  m a  f or  e a c h  s y nt h  esis  r o ut e,  e x p eri  m e nt al  pr o b e,  a n d  t h e or eti c al  a p pr o a c h, 

c o n n e ct e d  b y  a    m at eri als  o nt ol o g y.  I  m p ort a ntl y,  t h e   m et a d at a   m ust  b e  as c o  m pl et e  as  p ossi bl e  t o 

all o  w  f or  t h e  ass ess  m e nt  of  t h e  d at a  q u alit y ,  i. e., t h e y  n e e d  t o  c a pt ur e  all  p ar a  m et ers   t h at    m a y 

i nfl u e n ce  t h e r es ults.  H er e,   w e i ntr o d uc e  a  d at a -a n al ysis t o ol t h at is  c a p a bl e  of  m e as uri n g   t h e i  m p a ct 

of  v ari o us  p ar a  m et ers  o n  a b i niti o  c al c u l ati o ns. It is  b a s e d  o n  a n i  m pl e  m e nt ati o n t h at f oll o  ws t h e s pirit 

of t h e  d e nsit y -of -st at es ( D  O S) fi n g er pri nt  b y Is a y e v  a n d  c o  w or k ers [ 9]. W e t a k e t h e si  m pl e  e x a  m pl e  of 

b ul k  sili c o n  t o  d e  m o nstr at e  t h e  b asi c  i d e a.   I n  Fi g.  2,    w e  s h o  w  t h at  a  m o n g  t h e  2 62 5  si n gle -p oi nt  

c al c ul ati o ns   h ost e d  b y    N  O  M A D ,  t h e   bi g g est  s h ar e  h as  b e e n   o bt ai n e d   fr o  m  F H I - a i m s   ( 1 5 2 5), 

 

Fi g ur e  1 :  C o  m pl e xit y  of  e x cit e d-st at es  c al c ul ati o ns  e x e  m plifi e d  b y t h e  G  W  a p pr o a c h.  
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El e ctr o ni c  Str u ct ur e  ( 2 02 0 ) # # # # # #   R o a d  m a p  

f oll o  w e d  b y  V A S P   ( 5 1 9),  o c t o p u s   ( 3 0 6),  a n d  e x c i t i n g   ( 1 7 4).  O b vi o usl y,  s e v er al  e x c h a n g e  -

c orr el ati o n f u n cti o n als,  b asis s ets  of  diff er e nt  q u alit y,  et c.  h a v e  b e e n  e  m pl o y e d t o cr e at e t h e  d at a.  T h e 

t o p  a n d  b ott o  m  p a n el s h o  w t  w o  e x a  m pl es f or  h o  w ( dis) si  mil ar t h e r es ults  ar e. O n t h e t o p,   w e s e e t  w o 

c al c ul ati o ns  b y  e x c i t i n g ,  o n e   wit h t h e l o c al-d e nsit y  a p pr o xi  m ati o n ( L D A),  a n ot h er  o n e   wit h  G 0 W 0  

o n t o p.   W e  cl e arl y  s e e t h e   w ell -k n o  w n  eff e ct  of  G 0 W 0 , ri gi dl y  s hifti n g  u p t h e  c o n d u cti o n  b a n ds i n t his 

m at eri al.  T h e s e  d e vi ati o ns  c a us e t h e si  mil arit y  c o effi ci e nt t o  b e  o nl y   m o d er at e   ( T c = 0. 7 3). I n  c o ntr ast, 

usi n g t h e  s a  m e f u n cti o n al  as is t h e  c as e i n t h e  b ott o  m  p a n el, t h e r es ults  ar e   m or e  si  mil ar ( T c = 0. 8 3). 

H er e t h e  diff er e n c e s  st e  m fr o  m t h e  us a g e  of  diff er e nt  c o d es ( at  e q u al l atti c e  p ar a  m et er) , i n cr e asi n g 

at l o  w er  e n er gi es . T his  e x a  m pl e is ,  of  c o urs e,  o nl y  a r o u g h  ass ess  m e nt.  T h e   m et h o d  c a n, h o  w e v er,  b e 

r efi n e d  b y  i n cl u di n g  c o nsi d er ati o ns  of  b asis -s et  q u alit y,  k -m es h,  a n d  v ari o us  ot h er  c o  m p ut ati o n al 

p ar a  m et ers  o n t h e  o n e  h a n d  or  str u ct ur al  diff er e n c es  o n t h e  ot h er  h a n d.  All t his is  c u rr e ntl y st u di e d  

i n   m or e  d et ail  a n d   will  b e  p u blis h e d  els e  w h er e. 

 

 

O ur   str at e g y  i s t o i n v esti g at e first t h e  ori gi n  of  dis cr e p a n ci es  o n t h e  b asis  of  d e di c at e d  d at a s ets (e. g. , 

t h os e  us e d i n  R efs. [3, 7])  b ef or e  e x pl ori n g  t h e e ntir e  N  O  M A D  d at a s p a c e.   

  

 

Fi g ur e  2 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fi g ur e  2.   C e nt er:  Pi e  c h art s h o  wi n g t h e  di stri b uti o n  of  b ul k  Si  c al c ul ati o ns i n t h e  N  O  M A D  L a b or at or y  c o  m p ut e d  b y  diff er e nt  c o d es:  F HI-
ai  ms ( 1 5 2 5 ),  V A S P ( 5 1 9),  o ct o p us (3 0 6 ),  e x citi n g ( 1 7 4),   Q u a nt u  m  E S P R E S S  O ( 8 6),  ot h ers ( 2 5).  T o p:  D e nsit y  of  st at es ( D  O S)  o bt ai n e d  b y 
G  W @ L D A    a n d  L D A   wit h  e x c i t i n g .  B ott o  m:   D  O S  o bt ai n e d  b y  P B E   wit h  V A S P  a n d  F HI- ai  ms.  T c i n di c at e s t h e  si  mil arit y  c o effi ci e nt [ 9] 

b et  w e e n t h e t  w o r es p e cti v e  c al c ul ati o ns.  It r efl e cts t h e  e ntir e  e n er g y r a n g e  b et  w e e n - 1 0  a n d  + 5  e V.  F or t h e  c orr es p o n di n g  d at a s e e  R ef. 
[ 1 0]. 
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C o n cl u di n g  R e  m ar k s  

R e a c hi n g  f ull  i nt er o p er a bilit y  of  d at a  fr o  m  diff er e nt  s o ur c es  r e pr es e nts  a  h u g e  c h all e n g e  f or  f ull y 

e x pl oiti n g  t h e  e n or  m o us  d at a  s p a c e  cr e at e d  b y  t h e  c o  m  m u nit y.   Als o  b e n c h  m ar k  r es ults  ar e l ar g el y 

missi n g  s o f ar.   T o  cl os e t his  g a p,   w e  n ot  o nl y  cr e at e  r ef er e n c e  d at a f or  pr ot ot y p e   m at eri als  b ut  als o 

ai  m  at  ass essi n g t h e i  m p a ct  of  v ari o us  a p pr o xi  m ati o ns  a n d  c o  m p ut ati o n al  p ar a  m et ers.  H er e,   w e  h a v e 

s h o  w n  a t o ol t h at  e n a bl es t h e  ass ess  m e nt  of  m et h o d s  a n d   d at a i n t er  ms  of t h e  D  O S.  I n t h e f ut ur e,  o ur 

i n v esti g ati o n s   will b e  e x p a n d e d t o  ot h er   m at eri als  pr o p erti es  of i nt er est ,  a n d will  b e f urt h er  d e v el o p e d 

t o  w ar ds i n cl u si o n  of  e x p eri  m e nt al  d at a. M or e o v er,  o ur t o ols  c a n  b e  us e d t o s e ar c h f or   m at eri als t h at 

e x hi bit f e at ur es  t h at  ar e  si  mil ar  t o  t h os e  of ot h er   m at eri als  b ut  ar e  s u p eri or   wit h  r es p e ct  t o  ot h er 

crit eri a.  A first  v ersi o n is  alr e a d y i  m pl e  m e nt e d i n t h e  N  O  M A D  E n c y cl o p e di a,  pr o vi di n g t h e   m o st si  mil ar 

m at eri als t o  a  c h os e n r ef er e n c e.   

 

A c k n o  wl e d g e  m e nt s  

T his    w or k  r e c ei v e d  f u n di n g  fr o  m   t h e  E ur o p e a n    U ni o n’s    H ori z o n  2 0 2 0   R es e ar c h  a n d  I n n o v ati o n 

Pr o gr a  m m  e ( gr a nt  a gr e e  m e nt   N o.  6 7 6 5 8 0),  a n d fr o  m t h e   D e uts c h e  F ors c h u n g s g e  m ei ns c h aft ( D F G)  -  

Pr oj e kt n u  m  m er  4 1 4 9 8 4 0 2 8  - S F B  1 4 0 4.  

 

R ef er e n c e s   

[ 1]  C.  Dr a xl  a n d   M.  S c h effl er,  T h e  N  O  M A D  L a b or at or y:  Fr o  m  D at a  S h ari n g t o  Artifi ci al I nt elli g e n c e , J. 

P h ys.   M at er.  2,  0 3 6 0 0 1 ( 2 0 1 9) ; htt ps:// n o  m a d -l a b. e u. 

[ 2]  M.    D.    Wil ki ns o n    et   al .,  T h e   F AI R    G ui di n g   Pri n ci pl es  f or   s ci e ntifi c   d at a    m a n a g e  m e nt   a n d 

st e  w ar ds hi p , S ci . D at a  3,  1 6 0 0 1 8 ( 2 0 1 6).  

[ 3]  K urt  L ej a e g h er e  et  al.,  R e pr o d u ci bilit y i n  d e nsit y -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 

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

[ 4]  A .  G ul a ns,  A .  K o z h e v ni k o v,  a n d  C .  Dr a xl,   Mi cr o h artr e e  pr e cisi o n  i n    d e nsit y  f u n cti o n al  t h e or y 

c al c ul ati o ns ,  P h ys.  R e v.  B  9 7  1 6 1 1 0 5( R) ( 2 0 1 8); S . R. J e ns e n,  S.  S a h a, J.  A.  Fl or e s -Li v as,    W.   H u h n, 

V.  Bl u  m,  S.   G o e d e c k er,  a n d  L.  Fr e di a ni,   T h e  El e p h a nt i n  t h e  R o o  m  of   D e nsit y  F u n cti o n al  T h e or y 

C al c ul ati o ns , J.  C h e  m.  P h ys. L ett.  8,  1 4 4 9 ( 2 0 1 7).  

[ 5]  D.   N a b o k,  A.   G ul a ns,  a n d  C.   Dr a xl , A c c ur at e  all -el e ctr o n   G 0 W 0  q u asi p arti cl e  e n er gi es  e  m pl o yi n g 

t h e f ull-p ot e nti al  a u g  m e nt e d  pl a n e  w a v e   m et h o d , P h ys.  R e v.  B  9 4 , 0 3 5 4 1 8 ( 2 0 1 6) ; T .  R a n g el,   M. 

D el  B e n c,  D.  V ars a n o,  G.  A nt o ni us,  F.  Br u n e v al,  F.  H.  d a J or n a d a,   M. J.  v a n  S ett e n.  O.  K.   Or h a n,  D. 

D.   O’ R e g a n,  A.  C a n ni n g,  A . F err etti , A . M ari ni  ,   G.-M  . Ri g n a n es e , J. D esli p p e , S . G.  L o ui e , J. B.  

N e at o n  , R e pr o d u ci bilit y i n  G 0 W 0  c al c ul ati o ns f or s oli ds , C o  m p.  P h ys.  C o  m  m u n.  2 5 5  1 0 7 2 4 2  ( 2 0 2 0). 

[ 6]  A .  G ul a ns  a n d  C.  Dr a xl,  I nfl u e n c e  of s pi n-or bit  c o u pli n g  o n  c h e  mi c al  b o n di n g ,  pr e pri nt. 

[ 7]  C.  C ar b o g n o,  K.  S.  T h y g es e n,  B.  Bi e ni e k,  C.  Dr a xl,  L.   G hiri n g h elli,  A.   G ul a ns ,   O.  T.  H of  m a n n,  K.    W. 

J a c o bs e n,  S.  L u b e c k, J. J.    M ort e ns e n,    M.  Str a n g e,  E.    Wr uss,  a n d    M.  S c h effl er,  N u  m eri c al   Q u alit y 

C o ntr ol f or  D F T -b as e d   M at eri als  D at a b as es , htt ps:// ar xi v. or g/ a bs/ 2 0 0 8. 1 0 4 0 2 . 

[ 8]   M  . S c h effl er,    M . A es c hli  m a n n,    M . Al br e c ht,  T . B er e a u,   H .-J. B u n g art z,  C . F els er,    M . Gr ei n er,   A . 

Gr o ß,  C . K o c h,  K . Kr e  m er,    W . E.   N a g el,    M . S c h ei d g e n,  C . W öll,  a n d  C   . Dr a xl,   F AI R  d at a  –  n e  w 

h ori z o ns f or   m at eri als r es e ar c h , s u b  mitt e d t o  N at ur e ( 2 0 2 1). 

[ 9]  O. Is a y e v  , D.  F o ur c h es,  E.   N.   M ur at o v,  C.   Os es,  K.  R a s c h,  A.  Tr o ps h a,   a n d  S.  C urt ar ol o , M at eri als 

C art o gr a p h y:   R e pr es e nti n g   a n d     Mi ni n g     M at eri als   S p a c e     Usi n g   Str u ct ur al   a n d   El e ctr o ni c 

Fi n g er pri nts , C h e  m.   M at er.  2 7,  7 3 5 ( 2 0 1 5).  

[ 1 0]  D at a fr o  m t h e   N  O  M A D   L a b or at or y [ 1];  e x citi n g  d at a:   D  OI:  1 0. 1 7 1 7 2/ N  O  M A D/ 2 0 1 8. 0 8. 2 2 , PI D   

5 5 3 3 0 2 ;  V A S P  d at a:  PI D  6 9 3 5 6;  F HI-ai  ms:  D  OI:  1 0. 1 7 1 7 2/ N  O  M A D/ 2 0 1 8. 1 0. 0 5 -1 , PI D:  5 8 4 2 7 8 1 . 

7 4

P a g e  7 4  of  9 2A U T H  O R  S U B  MI T T E  D   M A  N U S C RI P T -  E S T- 1 0 0 2 3 6. R 1

1
2
3
4
5
6
7
8
9
1 0
1 1
1 2
1 3
1 4
1 5
1 6
1 7
1 8
1 9
2 0
2 1
2 2
2 3
2 4
2 5
2 6
2 7
2 8
2 9
3 0
3 1
3 2
3 3
3 4
3 5
3 6
3 7
3 8
3 9
4 0
4 1
4 2
4 3
4 4
4 5
4 6
4 7
4 8
4 9
5 0
5 1
5 2
5 3
5 4
5 5
5 6
5 7
5 8
5 9
6 0 A c

 c 
e p

t e
 d 

  
M a
 n 

us
 cr

i p
t

https://nomad-lab.eu/
https://arxiv.org/abs/2008.10402


El e ctr o ni c  Str u ct ur e  ( 2 02 0 ) # # # # # #   R o a d  m a p  

S e cti o n  4. 2  - T h e  A F L  O   W fr a  m e  w or k f or  c o  m p ut ati o n al   m at eri al s  d at a  a n d 
d e si g n  

M ar c o  Est ers,  D a vi d  Hi c ks  a n d  C or  m a c  T o h er  *  
D e pt.   M e c h a ni c al  E n g.  a n d   M at eri als  S ci e n c e  a n d  C e nt er  f or  A ut o n o  m o us   M at eri als  D esi g n,  D u k e  U ni v ersit y,  D ur h a  m  N C  2 7 7 0 8,  U S A 

* c or  m a c.t o h er  @ d u k e. e d u  

St at u s  

T h e  cr e ati o n  a n d  c ur ati o n  of l ar g e, r eli a bl e,  a n d  st a n d ar di z e d  d at a  s ets t o tr ai n  a n d  v ali d at e   m o d els 

p os es  a si g nifi c a nt c h all e n g e i n  a p pl yi n g   m a c hi n e l e ar ni n g t o   m at eri als s ci e n c e. L ar g e r e p osit ori es s u c h 

as t h e  A ut o  m ati c  F L  O  W ( A F L  O  W)  d at a b as e  pr o vi d e  a n  e x c ell e nt  o p p ort u nit y t o  c o  m bi n e  a ut o  m at e d 

fr a  m e  w or ks   wit h  d at a s ci e n c e  a n d  artifi ci al i nt elli g e n c e [ 1]. 

 

Fi g ur e   1   d e  m o nstr at es  t h e   A F L  O  W   d at a   g e n er ati o n    w or kfl o  w.  I n p ut   str u ct ur es   ar e   b as e d   o n 

e x p eri  m e nt all y  o bs er v e d   m at eri als  or  ar e  g e n er at e d fr o  m t h e  o v er  1, 1 0 0  cr yst all o gr a p hi c  pr ot ot y p e s 

s p a n ni n g  all  2 3 0  s p a c e  gr o u ps  i n  t h e  pr ot ot y p e  e n c y cl o p e di a   [ 2].  I nt e gr at e d    wit hi n  t h e   A F L  O  W 

s oft  w ar e,  t h e  e n c y cl o p e di a  a ut o  m ati c all y  d e c or at e s  t h es e  pr ot ot y p es    wit h  diff er e nt  el e  m e nts  t o 

g e n er at e  n e  w  h y p ot h eti c al  c o  m p o u n d s.  St arti n g    wit h  t h es e  str u ct ur es,  A F L  O  W  p erf or  m s  d e nsit y 

f u n cti o n al t h e or y ( D F T)  c al c ul ati o ns  vi a  a st a n d ar di z e d s et  of  p ar a  m et ers. 

 

T h e  A F L  O  W  s oft  w ar e  c al c ul at es  a  v ari et y  of  str u ct ur al,  t h er  m o d y n a  mi c,  el e ctr o ni c,  a n d   t h er  m o-

m e c h a ni c al    pr o p erti es  t h a t   c a n   b e   us e d  f or  tr ai ni n g   a n d   v ali d ati n g    m a c hi n e  l e ar ni n g    m o d els. 

Str u ct ur es  ar e  c h ar a ct eri z e d   wit h t h e  A F L  O  W -S Y  M   m o d ul e,  a t o ol t o  d et er  mi n e  c o  m  m o n  s y  m  m etr y 

d es cri pt ors  [ 3]. T h e  r o uti n es  ar e  s elf -c o nsist e nt  a n d  a d a pti v e,  fr e ei n g  us ers  fr o  m  n e e di n g  t o  t u n e 

t ol er a n c e t hr es h ol ds,  a n d r e al- a n d r e ci pr o c al -s p a c e is o  m etri es  ar e  g u ar a nt e e d t o  b e  c o  m  m e ns ur at e. 

T h er  m o d y n a  mi c  pr o p erti es  ar e  c al c ul at e d  vi a  t h e  A F L  O  W -C H U L L    m o d ul e,    w hi c h  c a n  b e  us e d  t o 

d et er  mi n e  p h as e  st a bilit y,  p h as e  c o e xi st e n c e,  d e c o  m p ositi o n  r e a cti o ns,  a n d  t h e  s y nt h esi z a bilit y  of 

m at eri als   [ 4]. T h er  m o -m e c h a ni c al   pr o p erti es s u c h  as  b ul k  a n d  el asti c   m o d uli, t h er  m al  e x p a nsi o n,  a n d 

vi br ati o n al t h er  m o d y n a  mi cs  c a n  b e  d et er  mi n e d  usi n g t h e  A F L  O  W -GI B B S  a n d  el asti cit y li br ari es   [ 1]. 

 

At  o v er  3. 5  milli o n  e ntri  es   wit h  o v er  2 0 0  pr o p erti es  e a c h, t h e r es ulti n g  d at a b a s e is  o n e  of t h e l ar g est 

of  its  ki n d.  It  is  a v ail a bl e  t o  t h e   p u bli c  t hr o u g h  v ari o us    w e b  a p pli c ati o ns  a n d   d at a  a p pli c ati o n 

pr o gr a  m  mi n g i nt erf a c es ( A PIs)  o n  afl o  w. or g.  T h e  g e n er at e d  d at a  h a v e  b e e n  us e d t o  d e v el o p  pr o p ert y 

d es cri pt ors  a n d t o tr ai n   m a c hi n e -l e ar ni n g   m o d els, s u c h  as t h e P r o p ert y-L a b ell e d  M  at eri als  F r a g  m e nts 

( P L  M F)   m o d el, t o  pr e di ct t h er  m o-m e c h a ni c al   a n d  el e ctr o ni c  pr o p erti es  [ 5]. P L  M F  a n d  ot h er   m o d el s 

ar e  a v ail a bl e t hr o u g h t h e  A F L  O  W -M L   w e b  a p p  li c ati o n  a n d P yt h o n   m o d ul e  [ 6]. 
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C urr e nt  a n d  F ut ur e  C h all e n g e s  

Pr o gr a  m  m ati c  a c c ess  t o  t h e  v ast  q u a ntit y  of   m at eri als  d at a i n  t h e   A F L  O  W  d at a b as e is  n e c es s ar y  t o 

m a xi  mi z e its  us ef ul n ess f or tr ai ni n g   m a c hi n e l e ar ni n g   m o d els.   M  at eri als  A PIs s u c h  as t h e  A F L  O  W -R E S T -

A PI  si  m plif y t h e  r etri e v al  of  pr o p erti es fr o  m  a  s p e cifi c  e ntr y  b y  q u er yi n g  a  u nif or  m  r es o ur c e l o c at or 

( U R L),  b ut  o nl y  all o  w  a c c es s  t o  o n e  d at a b as e  e ntr y  at  a  ti  m e  a n d  r e q uir e  us er s  t o  k n o  w i n  a d v a n c e 

w hi c h   m at eri als t o r e q u est.   T o  g e n er at e  d at a f or   m a c hi n e l e ar ni n g,  a  d at a b as e  n e e ds t o  b e s e ar c h a bl e 

b y  pr o p erti es   wit h o ut  a d v a n c e  k n o  wl e d g e  of  its  str u ct ur e  a n d  f or  m at , w hil e  als o  b ei n g  c o d e  -b as e 

a g n osti c.  

 

I n  a d diti o n t o  hi g h-v ol u  m e  d at a,   m a c hi n e l e ar ni n g   m o d els r el y  o n  di v ers e  d at a s ets t h at  ar e fr e e fr o  m 

d u pli c at es  t o   pr e v e nt  tr ai ni n g   bi as.  I d e ntif yi n g   disti n ct  cr yst alli n e  c o  m p o u n ds  is  a  c o nsi d er a bl e 

c h all e n g e  d u e t o  v ar yi n g r e pr es e nt ati o ns  of t h e  str u ct ur e.  St a n d ar d  c o n v ersi o n t e c h ni q u es  ar e  err or 

pr o n e  as si  mil ar str u ct ur es   m a y  b e c ast i nt o  diff er e nt  r e pr es e nt ati o ns,  a n d s y  m  m etr y  d es cri pt ors  al o n e 

d o   n ot   d et er  mi n e  str u ct ur al   e q ui v al e n c e.    U ni q u e   pr ot ot y p e   d esi g n ati o ns  ar e  als o   n e c e ss ar y  t o 

disti n ctl y l a b el  str u ct ur es  a n d  e n a bl e  s e ar c h es f or  c ert ai n  str u ct ur e -t y p es i n   m at eri als  r e p osit ori es. 

Si n c e  b y -h a n d  d u pli c at e  r e  m o v al  a n d  str u ct ur e  l a b el li n g  ar e  i ntr a ct a bl e  gi v e n  t h e  gr o  wt h  r at e  of 

m at eri als  d at a,  ri g or o us  str u ct ur al  si  mil arit y    m etri cs  a n d  cl assifi c ati o n  al g orit h  ms  ar e  r e q uir e d  t o 

r e  m o v e  d u pli c at e  c o  m p o u n ds t o i  m pr o v e   m o d el  pr e di cti o n  a n d i d e ntif y  u n i q u e str u ct ur e-t y p es. 

 

D e v el o pi n g  r eli a bl y  pr e di cti v e   m a c hi n e l e ar ni n g  al g orit h  ms  r e q uir es  a c c ur at e  tr ai ni n g  d at a.   D F T  h as 

s h ort c o  mi n gs  t h at  c a n  s k e  w    m a c hi n e  l e ar ni n g  r es ults:  b a n d  g a p s  t e n d  t o  b e  u n d er esti  m at e d,  a n d 

f or  m ati o n  e nt h al pi es f or  p ol ar   m at eri als s u c h  as  o xi d es  ar e  u nr eli a bl e.   M e a n  w hil e,  hi g h -e ntr o p y  all o ys 

a n d   c er a  mi cs,   a   n e  wl y   e  m er gi n g   cl ass   of    m at eri als,   ar e   diffi c ult  t o    m o d el   dir e ctl y,   a n d  t h eir 

s y nt h esi z a bilit y  c a n n ot  b e  s uffi ci e ntl y  d es cri b e d  usi n g  e nt h al p y  al o n e.  T h e y  ar e  oft e n  r e pr es e nt e d  

  
   

  
   

   
   

   
  
  
   

  
  
  

  
  
  
  
  
   

  
  
   

  
   

  
  
  
 

   
   

 
  
  

   
   

 
   

   
 

  
   

   
   

  
  
  

 

                                             

               

                            

                    

                     

                        
             

               

                              

              

               

Fi g ur e  1.    S c h e  m ati c r e pr es e nt ati o n  of t h e  A F L  O  W fr a  m e  w or k.  St arti n g fr o  m  a l ar g e s et  of  pr ot ot y p es,  pr o p erti es  ar e  c al c ul at e d fr o  m a b 

i niti o   m et h o ds  a n d s er v e d t o t h e  p u bli c  vi a   w e b  a p pli c ati o ns  a n d  d at a  A PIs. 
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usi n g l ar g e  s u p er c ells,   m a ki n g it  e x p e nsi v e t o  g e n er at e l ar g e  d at a  s ets.   N e  w t h e ori es  a n d  c orr e cti o n 

s c h e  m es  ar e t h us r e q uir e d t o  pr o vi d e  a c c ur at e  d at a s ets f or   m a c hi n e l e ar ni n g  al g orit h  ms.  

 

A d v a n c e s i n  S ci e n c e  a n d  T e c h n ol o g y t o   M e et  C h all e n g e s   

T h e  d o  m ai n -s p e cifi c  A F L U X  l a n g u a g e  pr o vi d es  pr o gr a  m  m ati c  a c c ess  t o  t h e  A F L  O  W  d at a b as e  [ 7]. It 

c o  m bi n es  t h e  a c c essi bilit y  of  a  d at a  A PI   wit h  t h e  f e at ur es  of  a  s e ar c h  i nt erf a c e   wit h o ut  r e q uiri n g 

k n o  wl e d g e  of t h e  d at a b as e str u ct ur e.  S e ar c h es c a n  b e  p erf or  m e d  u si n g t h e  q u er y  p art  of t h e  U R L   wit h 

o nl y  a   mi ni  m al s et  of l o gi c al  o p er at ors.  F or  e x a  m pl e,  

 

htt p:// afl o  w. or g/ A PI/ afl u x/ ?s p e ci es(! P b), E g a p( 1 *, * 3), p a gi n g( 0)  

 

r et ur ns  all l e a d-fr e e  e ntri es   wit h  a  b a n d  g a p  of 1  e V t o  3  e V.  R e q u ests c a n  b e  ar bitr aril y c o  m pl e x,  gi vi n g 

us ers  c o ntr ol  o v er t h e  d at a t h e y r e c ei v e   wit h o ut r e q uiri n g  pr u ni n g.  A F L U X  o ut p uts  d at a i n J a v a S cri pt 

O bj e ct   N ot ati o n (J S  O N)  or i n  pl ai n t e xt f or l a n g u a g es   wit h o ut  n ati v e J S  O N  c a p a biliti es.   Usi n g  A F L U X, 

A F L  O  W  c a n   b e  e asil y  i nt e gr at e d  i nt o    m a c hi n e  l e ar ni n g   w or kfl o  ws  as  s h o  w n  i n   F i g ur e  2.    M at eri als 

pr o p erti es  c a n  b e  e xtr a ct e d  fr o  m  t h e  A F L  O  W  r e p o sit ori es  vi a  t h e  A F L U X  A PI.  Fr o  m  t h e  d at a  a n d 

t hr o u g h  us e  of t h e  A F L  O  W   m o d ul es,  d es cri pt ors  a n d f e at ur e  v e ct ors  c a n  b e f e d i nt o   m a c hi n e l e ar ni n g 

al g orit h  ms t o tr ai n  a n d  v ali d at e   m o d els.  

 

T o  e n h a n c e t h e  di v ersit y  of t h e  d at a b as e, t h e  A F L  O  W -Xt al Fi n d er   m o d ul e i d e ntifi es  a n d  cl assifi es  n e  w 

pr ot ot y p e  str u ct ur es  a n d    m a ps  c o  m p o u n ds  i nt o  t h eir  i d e al  pr ot ot y p e  d esi g n ati o n   [ 8].  Si  mil arit y 

m etri cs  disti n g uis h is o p oi nt al  a n d is o c o nfi g ur ati o n al  str u ct ur es r e g ar dl ess  of t h eir r e pr es e nt ati o n  vi a 

i nt er n al   s y  m  m etr y   r o uti n es,  l o c al   g e o  m etr y   a n al ys es,   a n d   at o  m    m a p pi n g   pr o c e d ur es.    U ni q u e 

pr ot ot y p es  ar e  a d d e d t o t h e  A F L  O  W  pr ot ot y p e  e n c y cl o p e di a,  a n d  disti n ct  c o  m p o u n ds  ar e  pri oriti z e d 

f or  i n cl usi o n  i n  t h e  d at a b as e.  C o  m p aris o ns  c a n  b e  p erf or  m e d  o n  us er  d at a  s ets  t o  gr o u p  si  mil ar 

c o  m p o u n ds  or  str u ct ur es,  r e  m o vi n g  d u pli c at es  t o  s a v e  c o  m p ut ati o n al  r es o ur c es,  a n d  t o  eli  mi n at e 

tr ai ni n g  bi as  f or    m a c hi n e  l e arni n g    m o d els.  All  A F L  O  W  e ntri es  h a v e  b e e n    m a p p e d  i nt o  t h eir  i d e al 

pr ot ot y p e  d e si g n ati o n,  e n a bli n g  us ers t o s e ar c h t h e  d at a b as e  b y str u ct ur e t y p e.  

 

N e  w    m o d els  h a v e  b e e n  d e v el o p e d  t o  d es cri b e    m at eri als  t h at  ar e  c h all e n gi n g  f or   D F T.  F or  p ol ar 

c o  m p o u n ds,  t h e  C o or di n ati o n  C orr e ct e d  E nt h al p y    m et h o d  c orr e cts  f or  m ati o n  e nt h al pi es  b as e d  o n 

b o n di n g  e n vir o n  m e nts,  si g nifi c a ntl y i  m pr o vi n g  a c c ur a c y  [ 9]. T o i n v esti g at e  c o nfi g ur ati o n al  dis or d er  

(s e e  S e cti o n  1. 6  f or  dis c ussi o n  of  dis or d er e d    m at eri als),  t h e   A F L  O  W  P arti al    O c c up ati o n    m o d ul e 

g e n er at es  e ns e  m bl es  of  or d er e d  c o nfi g ur ati o ns  [ 1 0]. C al c ul at e d  pr o p erti es  of t h e  c o nfi g ur ati o ns  ar e 

w ei g ht e d  a c c or di n g t o t h e  B olt z  m a n n  di stri b uti o n t o   m o d el t h e  b e h a vi o  u r  a n d  e n er g y s p e ctr u  m  of t h e 

dis or d er e d   m at eri al.  
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C o n cl u di n g  R e  m ar k s  

T h e  A F L  O  W  e c os yst e  m  pr o vi d es  a n  o p p ort u nit y  t o  c o  m bi n e  bi g  d at a   wit h  artifi ci al  i nt elli g e n c e  t o 

dis c o v er  n e  w   m at eri als.   Wit h  o v er t hr e e   milli o n  e ntri es, its  d at a b as e is t h e l ar g e st  of its  ki n d,  off eri n g 

a  v ari et y  of  str u ct u r al,  el e ctr o ni c, t h er  m o d y n a  mi c,  a n d  t h er  m o-m e c h a ni c al   pr o p erti es.  T h e  d at a  c a n 

b e  pr o gr a  m  m ati c all y  a c c ess e d  a n d filt er e d  usi n g t h e  A F L U X l a n g u a g e.  N e  w str u ct ur es  ar e c o nti n u o usl y 

i d e ntifi e d   wit h   A F L  O  W-Xt al Fi n d er,  a n d  si  mil arit y   m etri cs  e ns ur e  c o  m p o u n ds  ar e  u ni q u e, i  m pr o vi n g 

d at a b as e  di v ersit y  a n d r e d u ci n g tr ai ni n g  bi as f or   m a c hi n e l e ar ni n g   m o d els.   M et h o ds  d e v el o p e d   wit hi n 

t h e a b -i niti o A F L  O  W -w or kfl o  w   i  m pr o v e f or  m ati o n  e nt h al p y  pr e di cti o ns f or  p ol ar   m at eri als  a n d  e n a bl e 

m o d el  li n g  of  dis or d er e d  c o  m p o u n ds,  pr ovi di n g  a v e n u es t o r es e ar c h  n e  w  cl ass e s  of   m at eri als.  A F L  O  W 

c a n  b e  e asil y  i nt e gr at e d  i nt o    m a c hi n e  l e ar ni n g    w or kfl o  ws,    m a ki n g  it  a  v al u a bl e  t o ol  f or  artifi ci al -

i nt elli g e n c e  b as e d   m at eri al s r es e ar c h. 

 

A c k n o  wl e d g e  m e nt s  

T h e  a ut h ors  t h a n k  Fris c o  R os e  a n d Mi c h a el J.   M e hl f or fr uitf ul  dis c ussi o ns,  a n d   a c k n o  wl e d g e  s u p p ort 

b y  D  O D -O N R ( N 0 0 0 1 4  -1 7 -1 -2 0 9 0,   N 0 0 0 1 4 -1 7 -1 -2 8 7 6)  a n d  b y t h e   N ati o n al  S ci e n c e  F o u n d ati o n  u n d er 

D  M R E F  Gr a nt  N o.  D  M R -1 9 2 1 9 0 9.  

 

R ef er e n c e s  

[ 1]  T o h er  C ,   Os es  C, Hi c ks  D,  G oss ett  E,  R os e  F,   N at h  P,   Us a  n  m a z  D,  F or d  D  C,  P eri  m  E,  C al d er o n  C  E, 

Pl at a J J,  L e d er er  Y, J a h n át e k   M,  S et y a  w a n   W,   W a n g  S,  X u e J,  R as c h  K,  C h e p uls kii  R  V,  T a yl o r R  H , 

G o  m e z  G , S hi  H ,  S u p k a A  R ,  Al  R a h al  Al Or a bi   R ,  G o p al P ,  C er as oli F  T ,  Li y a n a g e L ,    W a n g H ,  Sil oi I, 

A g a pit o  L  A , N ys h a d h a  m   C ,  H art G  L    W ,  C arr et e J,  L e gr ai n F ,   Mi n g o N ,  Z ur e k E , Is a y e v O  ,  Tr o ps h a 

A ,  S a n vit o S ,  H a ns o n R   M ,  T a k e u c hi I, M e hl   M J  ,  K ol  m o g or o v A   N ,  Y a n g K ,   ’    m      P ,  C al z ol ari A , 

C o st a  M  ,   D e   G e n n ar o R ,  B u o n gi or n o   N ar d elli M  ,  F or n ari M  ,  L e v y O   a n d  C urt ar ol o  S  2 0 1 8  T h e 

Fi g ur e  2.   W or kfl o  w f or tr ai ni n g   m a c hi n e l e ar ni n g   m o d els.   M at eri al s  pr o p erti es i n t h e  A F L  O  W  d at a b as e  c a n  b e  q u eri e d  vi a  A F L U X t o 

b uil d  d es cri pt ors  a n d f e at ur es.  T h e  A F L  O  W-  M L   w e b  a p pli c ati o n  a n d  A PI  c a n  b e  us e d t o  pr e di ct t h er  m o-  m e c h a ni c al,  el e ctr o ni c,  a n d 

vi br ati o n al  pr o p erti es. 
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El e ctr o ni c  Str u ct ur e  ( 2 02 0 ) # # # # # #   R o a d  m a p  

A F L  O  W  Fl e et f or   M at eri als  Dis c o v er y  (H a n d b o o k  of   M at eri als   M o d eli n g  ) e d  W   A n dr e o ni  a n d  S  Yi p 

(C h a  m : S pri n g er I nt er n ati o n al  P u blis hi n g)  p p  1 – 2 8  

[ 2]  Hi c ks  D ,   M e hl M J  ,  G oss ett E ,  T o h er C ,  L e v y O  ,  H a ns o n R   M ,  H art G  L   W  a n d  C urt ar ol o  S  2 0 1 9  T h e 

A F L  O  W  Li br ar y  of  Cr yst all o gr a p hi c  Pr ot ot y p es:  P art  2  C o  m p ut.   M at er.  S ci.  1 6 1  S 1 – 1 0 1 1  

[ 3]  Hi c ks  D ,   Os es C ,  G oss ett E ,  G o  m e z G ,  T a yl or R  H ,  T o h er C ,   M e hl M J  ,  L e v y O   a n d  C urt ar ol o  S  2 0 1 8  

A F L  O  W -S Y  M:  pl atf or  m  f or  t h e  c o  m pl et e,  a ut o  m ati c  a n d   s elf -c o n sist e nt  s y  m  m etr y  a n al ysis  of 

cr yst als  A ct a  Cr yst all o gr.  S e ct.  A  7 4  1 8 4 – 2 0 3  

[ 4]  Os es   C ,  G oss ett E , Hi c ks  D , R os e  F , M e hl   M   J,  P eri  m E , T a k e u c hi  I, S a n vit o  S , S c h effl er  M  ,  L e d er er 
Y , L e v y  O  , T o h er  C  a n d  C urt ar ol o  S  2 0 1 8  A F L  O  W -C H U L L:  Cl o u d -Ori e nt e d  Pl atf or  m f or  A ut o n o  m o us 
P h as e  St a bilit y  A n al ysis  J.  C h e  m. I nf.   M o d el. 5 8  2 4 7 7 – 9 0  

[ 5]  Is a y e v  O  ,    Os es  C ,  T o h er  C ,    G oss ett  E ,  C urt ar ol o  S   a n d  Tr o ps h a   A   2 0 1 7   U ni v ers al  fr a g  m e nt 
d es cri pt ors f or  pr e di cti n g  pr o p erti es  of i n or g a ni c  cr y st als  N at.  C o  m  m u n.  8  1 5 6 7 9  

[ 6]  G oss ett  E ,  T o h er C ,  Os es C , Is a y e v O  , L e gr ai n F ,  R os e F ,  Z ur e k E ,  C arr et e J,   Mi n g o N ,  Tr o ps h a A  a n d 
C urt ar ol o   S   2 0 1 8   A F L  O  W -M L:   A   R E S Tf ul   A PI  f or    m a c hi n e  -l e ar ni n g   pr e di cti o ns   of    m at eri als 
pr o p erti es  C o  m p ut.   M at er.  S ci.  1 5 2 ,  1 3 4– 4 5  

[ 7]  R os e  F , T o h er  C ,  G oss ett E ,  Os es C ,  B u o n gi or n o N ar d elli  M  ,  F or n ari M   a n d  C urt ar ol o  S  2 0 1 7  A F L U X: 
T h e  L U X   m at eri als s e ar c h  A PI f or t h e  A F L  O  W  d at a r e p osit ori es  C o  m p ut.   M at er.  S ci.  1 3 7  3 6 2 – 7 0  

[ 8]  Hi c ks  D ,  T o h er C ,  F or d D  C ,  R os e F ,  D e  S a nt o C ,  L e v y O  ,   M e hl M J   a n d  C urt ar ol o  S  2 0 2 1  A F L  O  W -
Xt al Fi n d er:   a r eli a bl e  c h oi c e t o i d e ntif y  cr yst alli n e  pr ot ot y p es  n pj  C o  m p ut.   M at er.  7  3 0  

[ 9]  Fri e dri c h  R ,  Us a n  m a z D ,  Os es C ,  S u p k a A ,  F or n ari M  ,  B u o n gi or n o  N ar d elli M  ,  T o h er C  a n d  C urt ar ol o  
S  2 0 1 9  C o or di n ati o n  c orr e ct e d  a b i niti o  f or  m ati o n  e nt h al pi es n pj  C o  m p ut.   M at er.  5  5 9  

[ 1 0] Y a n g   K ,    Os e s  C   a n d   C urt ar ol o   S   2 0 1 6   M o d eli n g    Off  -St oi c hi o  m etr y    M at eri als    wit h   a    Hi g h -
T hr o u g h p ut  A b -I niti o  A p pr o a c h C h e  m.   M at er.  2 8  6 4 8 4 – 9 2  
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 1 

S e cti o n  5. 1  - A d a pti v e  L e ar ni n g  Str at e gi e s  f or  El e ctr o ni c  Str u ct ur e  C al c ul ati o n s 
Pr as a n n a  V.  B al a c h a n dr a n , U ni v ersit y  of  Vir gi ni a,  C h arl ott es vill e,  V A,  U S A   
 

St at u s  

A d a pti v e l e ar ni n g is  a n  e  m er gi n g  p ar a di g  m i n  m at eri als   i nf or  m ati cs f or r a pi d  a n d  effi ci e nt  n a vi g ati o n 

of t h e  v ast  p ar a  m et er  s p a c e 1 -4 . T h e  b asi c  i d e a b e hi n d  a d a pti v e l e ar ni n g is t h at  a  s u p er vis e d  m a c hi n e 

l e ar ni n g (M L  ) al g orit h  m  c a n  a c hi e v e  i  m pr o v e d p erf or  m a n c e  wit h f e  w er tr ai ni n g   d at a  p oi nts , pr o vi d e d  

t h e l e ar ni n g t as k is c arri e d  o ut  b y  all o  wi n g  t h e  al g orit h  m t o  a ut o n o  m o usl y  c h o os e  d at a  p oi nts  fr o  m 

t h e  v ast  u n k n o  w n or  u n e x pl or e d  s p a c e 5 . A n y  s u p er vi s e d   M L   m et h o d  n e e ds tr ai ni n g  d at a t o  b uil d t h e 

m o d els.    T h e  c h oi c e  of  t h e  tr ai ni n g  d at a  s h o ul d  b e  s u c h  t h at it is  di v ers e  a n d  r e pr es e nt ati v e  of  t h e 

pr o bl e  m  of i nt er est.  A  p o or c h oi c e   will i  m p air t h e  pr e di cti v e  a n d  g e n er ali z a bl e c a p a bilit y  of t h e  tr ai n e d 

M L   m o d els.  T h er ef or e, it is  criti c al  t o    o pti  m all y  s a  m pl e  t h e  s e ar c h  s p a c e.  T h e  r e as o n   w h y  a d a pti v e 

l e ar ni n g  is p arti c ul arl y   w ell  -m oti v at e d  i n  el e ctr o ni c  str u ct ur e  c al c ul ati o ns   is d u e  t o t h e  e x p e nsi v e 

n at ur e  of t h e c al c ul ati o ns,   w h er e  a  br ut e -f or c e a p pr o a c h  is  n ot  effi ci e nt or  pr a cti c al . S urr o g at e   m o d el s 

t h at a p pr o xi  m at e t h e  pr e di cti o ns  of t h e  e x p e nsi v e  el e ctr o ni c str u ct ur e c o d es  wit h littl e c o  m p ut ati o n al 

c ost  h as t h e  p ot e nti al t o  a c c el er at e t h e  d esi g n  a n d  di s c o v er y  of  n e  w   m at eri als.  

W e   c a n   br o a dl y   cl assif y   a d a pti v e  l e ar ni n g  i nt o   t  w o   c at e g ori es:   a cti v e  l e ar ni n g   a n d   B a y esi a n 

o pti  mi z ati o n.   I n b ot h   a cti v e  l e ar ni n g  a n d  B a y esi a n  o pti  mi z ati o n , w e  st art  fr o  m  a  s  m all   n u  m b er  of 

l a b ell e d i nst a n c es t o tr ai n    M L m o d els  ,  b ut h a v e  a   m a ssi v e  n u  m b er  of  u nl a b ell e d i nst a n c es.  I n  a cti v e 

l e ar ni n g,  th e  tr ai n e d    m o d els ar e  pr o gr a  m  m e d  t o  c h o o s e  a n  i nsta n c e  fr o  m  t h e    m assi v e  u nl a b ell e d 

d at as et  t h at  t h e y ar e  l e ast  c o nfi d e nt  i n  pr e di cti n g,  t h us  r e d u ci n g  t h e  o v er all  u n c ert ai nt y  or  err or. 

W h er e as i n  B a y esi a n  o pti  mi z ati o n,    t h e i nt er est is i n r a pi dl y fi n di n g t h e  o pti  m u  m  of  a f u n cti o n t h at  ar e 

c ostl y  t o   e v al u at e   a n d   l a c k  gr a di e nt  i nf or  m ati o n.  B ot h    m et h o ds   e  m pl o y   utilit y   ( or   a c q uisiti o n) 

f u n cti o ns  t h at  q u er y e a c h  u n e x pl or e d  d at a  p oi nt  i n  t h e  s e ar c h  s p a c e . P r o  misi n g  d at a  p oi nts (t h at 

s atisf y  a   w ell -d efi n e d  c o nstr ai nt)  ar e r e c o  m  m e n d e d  f or t h e  n e xt it er ati o n of  v ali d ati o n  a n d f e e d b a c k . 

L e ar ni n g  fr o  m  d at a is f or  m ul at e d  as  a n it er ati v e  pr o c ess  u ntil  c o n v er g e n c e i s  r e a c h e d. W e  c a n  r u n 

t h es e  c al c ul ati o ns  eit h er  s e qu e nti all y  (  w h er e   w e  s el e ct  o n e  d at a  p oi nt  at  a  ti  m e f or  v ali d ati o n  a n d 

f e e d b a c k) or  i n  a  b at c h   m o d e  (  w h er e  s e v er al  d at a  p oi nts  ar e  s el e ct e d  at  a  ti  m e f or  v ali d ati o n  a n d 

f e e d b a c k). T h er e  ar e  gr o  wi n g  e x a  m pl es  i n  el e ctr o ni c str u ct ur e  c al c ul ati o ns, w h er e   a cti v e l e ar ni n g  a n d 

B a y esi a n  o pti  mi z ati o n   a p pr o a c h es   ar e  fi n di n g  i n cr e asi n g  us e 6 -8 .    As   hi g h -p erf or  m a n c e   c o  m p uti n g 

c a p a biliti es i  m pr o v e  a n d  d at a b as es  gr o  w  i n  n u  m b er  a n d c o  m pl e xit y ( e. g., c o  m pl e x i nt erf a c es, s urf a c es 

a n d  h et er ostr u ct ur es) , i nt e gr ati n g m assi v el y  p ar all el  el e ctr o ni c str u ct ur e c o d es   wit h  a d a pti v e l e ar ni n g 

will   b e  criti c al  f or  effi ci e nt e x pl or ati o n  of t h e  v ast  s e ar c h s p a c e. 
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C urr e nt  a n d  F ut ur e  C h all e n g e s  

T h er e  ar e  t  w o n e c ess ar y i n gr e di e nts  f or i  m pl e  m e nti n g a d a pti v e  l e ar ni n g: ( 1) A n  M L   m et h o d t h at 

will  all o  w  f or  q u a ntif yi n g  u n c ert ai nti es  i n  e v er y   e x pl or e d  a n d  u n e x pl or e d  d at a  p oi nt  i n  t h e  s e ar c h 

s p a c e .  It  is   c o  m  m o n  t o   us e  eit h er   p ost eri or   pr o b a bilit y   distri b uti o ns  fr o  m   B a y es’  t h e or e  m   or 

p ar a  m etri c c o nfi d e n c e i nt er v als f or  u n c ert ai nt y  q u a ntifi c ati o n 2, 3 . ( 2)  A  utilit y f u n cti o n t h at   will t a k e t h e 

e x p e ct e d  v al u e  a n d  t h e  ass o ci at e d  u n c ert ai nti es  fr o  m  t h e  tr ai n e d    M L   m o d els  as i n p ut  t o s et u p  t h e 

q u er y , a n d r a n k  e a c h  d at a  p oi nt  i n  a n  or d er of  v al u e, r e pr es e nt ati v e n ess,  a n d/ or  di v ersit y . 

O  ff-t h e-s h elf   m et h o ds s u c h  as t h e  r a n d o  m f or ests  a n d G a ussi a n  Pr o c ess  R e gr es si o n   ( G P R) ar e  t h e 

w or k h ors e  s f or  a cti v e  l e ar ni n g  a n d  B a y esi a n  o pti  mi z ati o n,  r es p e cti v el y.  T h es e    m et h o ds   pr o vi d e  a 

pr o b a bilisti c    m e as u r e  of  t h e  o ut p ut  q u a ntit y.   Ho  w e v er ,  t h er e  ar e m a n y    ot h er  st at e -of -t h e-art    M L 

m et h o ds s u c h  as t h e   k er n el ri d g e r e gr e ssi o n ( K R R),  s u p p ort v e ct or   m a c hi n es  ( S V  M) a n d  artifi ci al  n e ur al 

n et  w or ks  ( A N N).  B ut t he y  d o  n ot  h a v e t h e  i ntri nsi c c a p a bilit y t o  q u a ntif y  u n c ert ai nti es.  A p pli c ati o n  of 

e ns e  m bl e  l e ar ni n g a n d  B a y esi a n  i nf er e n c e-b as e d  a p pr o a c h es  t o  K R R,  S V  M , a n d  A N N  c a n  o v er c o  m e 

t h es e li  mit ati o ns.  T his    will  e q ui p  t h e  c o  m  m u nit y wit h    m or e  t o ols   t o  b uil d    M L    m o d els f or  a  gi v e n 

d at as et . T h er e  ar e t  w o r e a s o ns   w h y   w e  s h o ul d t hi n k  b e y o n d   G P R  a n d r a n d o  m f or ests   m o d els : ( 1) A  

pri ori  w e  d o  n ot  k n o  w   w hi c h    M L  al g orit h  m   will  b e  b ett er  s uit e d f or  a  gi v e n   d at a  s et . N o -fr e e-l u n c h 

t h e or e  ms st at es t h at t h er e  ar e  n o  u ni v ers al   M L  al g orit h  ms t h at   will   w or k f or  e v er y  pr o bl e  m 9 . T h e  G P R  

a n d  r a n d o  m  f or ests  ar e  c o n v e ni e nt  c h oi c es,  b ut   ar e  n ot   o pti  m al   i n  all  s etti n gs.  ( 2)  N ot  all   M L 

al g orit h  ms   h a v e   str o n g   s c al i n g  p erf or  m a n c e   wit h   t h e   n u  m b er   of   tr ai ni n g   s a  m pl es   a n d  i n p ut 

di  m e nsi o n alit y.  

U tilit y f u n cti o ns e v al u at e t h e  tr a d e-off  b et  w e e n  e x pl or ati o n  a n d  e x pl oit ati o n  of t h e  s e ar c h s p a c e  

o n  t h e  b asis  of  t h e  c urr e nt  p erf or  m a n c e  of  t h e  tr ai n e d    M L   m o d el s  (Fi g ur e  1 ). S o  m e  of  t h e  p o p ul ar 

utilit y   f u n cti o ns    i n cl u d e   u n c ert ai nt y   s a  m pli n g,   e x p e ct e d   i  m pr o v e  m e nt,    k n o  wl e d g e   gr a di e nt, 

pr o b a bilit y  of i  m pr o v e  m e nt,  u p p er c o nfi d e n c e  b o u n d  a n d   m e a n  o bj e cti v e c ost  of  u n c ert ai nt y  (t o  n a  m e 

a f e  w )3 . If  a d a pti v e l e ar ni n g is  o p er at e d i n  b at c h   m o d e, t h e n   w e  n e e d  ad diti o n al  str at e g i es t o s el e ct  

Fi g ur e  1 .   A  s c h e  m ati c  d es cri bi n g t h e  p ur p o s e  of  a  utilit y f u n cti o n i n  e v al u ati n g t h e tr a d e- off  b et  w e e n  e x pl oit ati o n  a n d  e x pl or ati o n.  T h e 

s oli d r e d  c ur v e is t h e r es p o ns e s urf a c e fr o  m  a tr ai n e d   M L   m o d el.  T h e  bl u e  d at a  p oi nt is t h e  b est  d at a  p oi nt i n t h e tr ai ni n g  d at a.   T h e  gr e e n 

a n d r e d  d at a  p oi nt s r e pr e s e nt  u n e x pl or e d  d at a  p oi nt s i n t h e  d esi g n  s p a c e.  Fi g ur e  r e pr o d u c e d fr o  m t h e  p u blis h e d   w or k  of  B al a c h a n dr a n 

et  al 4 . 
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di v ers e   d at a   p oi nts   s u c h  t h at  t h e    m o d el   p erf or  m a n c e    will   b e  i  m pr o v e d 5 .  A n ot h er   pr o  misi n g  

a p pli c ati o n  of   B a y esi a n  o pti  mi z ati o n  i s i n a c c el er ati n g  r ei nf or c e  m e nt  l e ar ni n g al g orit h  ms   t hr o u g h 

effi ci e nt  h y p er p ar a  m et er  o pti  mi z ati o n . 

 

A d v a n c e s i n  S ci e n c e  a n d  T e c h n ol o g y t o   M e et  C h all e n g e s  

T h er e is  a s uffi ci e nt  b o d y  of  p u blis h e d r e s e ar c h  i n t h e lit er at ur e t h at  d e  m o nstr at e t h e  effi c a ci es of t h e 

a d a pti v e l e ar ni n g   m et h o d s i n  c o  m p ut ati o n al  a n d  e x p eri  m e nt al   m at eri als  s ci e n c e . Y et, t h e fi el d is  still 

i n its i nf a n c y r e q uiri n g  k e y  a d v a n c e  m e nt s t o  a c c el er at e t h e  p a c e  of s ci e ntifi c  dis c o v eri es. W e li st s o  m e 

of t h e  pri  m ar y  c h all e n g es ,  al o n g   wit h t he  a d v a n c es  n e e d e d  t o   m e et t he  m . ( 1) At t h e   M L l e v el,  t h er e is 

a  n e e d  t o d e v el o p  a n  i  m pr o v e d u n d erst a n di n g  of t h e  r es p o ns e  s urf a c e t h at  c a pt ur e t h e  q u a ntit ati v e  

i n p ut-o ut p ut r el ati o ns hi p s. T h e  M L   m et h o ds   w or k   w ell   w h e n   t h e tr ai ni n g d at a  p oi nts t h at  ar e l o c a t e d 

i n cl os e  pr o xi  mit y t o  o n e  a n ot h er i n t h e i n p ut  s p a c e  als o  h a v e  si  mil ar  o ut p ut  pr o p erti es.  Pr e s e n c e  of 

“ pr o p ert y  cliffs, ”    w h er e  t  w o  si  mil ar  i n p uts  h a v e a  l ar g e  diff er e n c e  i n  t h e   r es p o ns es  c a n  h a v e  a n 

a d v ers e  e ff e ct o n t h e  p erf or  m a n c e 1 . P o st  h o c  m o d el   i nt er pr et a bilit y m et h o ds   (l o c al  a n d  gl o b al) c a n 

pr o vi d e  cl u es  b y  o p e ni n g t h e  c o  m pl e x  bl a c k -b o x   m o d els  a n d  m a ki n g it  e asi er f or t h e  d o  m ai n  e x p erts 

t o  c o  m pr e h e n d   w h y  c ert ai n  pr e di cti o n s  ar e   m a d e  i n  or d er t o  t a c kl e  t h e  pr o p ert y  cliff  pr o bl e  m.  ( 2) 

T h er e is  als o  a  gr o  wi n g tr e n d t o  c o  m bi n e  cl assifi c ati o n l e ar ni n g   wit h r e gr essi o n   m et h o ds  t o  a d dr ess  a 

c o  m  m o n  o v er ar c hi n g  g o al 1 0 .  T h e tr ai ni n g  d at a f or  cl a ssifi c atio n l e ar ni n g  a n d r e gr essi o n   m a y ( or   m a y 

n ot)  b e  diff er e nt,  b ut  t h er e is  a  v ast  u n e x pl or e d  s e ar c h  s p a c e  t h at is  c o  m  m o n  t o  b ot h   m et h o ds  f or 

effi ci e nt  n a vi g ati o n . It is u n cl e ar  h o  w t h e  u n c ert ai nt i es will   pr o p a g at e  b et  w e e n t h e t  w o i n d e p e n d e nt 

m o d els   t o i nf or  m t h e d e cisi o n -m a ki n g  pr o c ess  . ( 3)  T h e r ol e  of  d o  m ai n  e x p erts-i n-t h e-l o o p is  al s o  vit al 

t o  a d v a n c e t h e  a d a pti v e l e ar ni n g  p ar adi g  m.  A  v ast   m aj orit y  of t h e  c urr e nt  a p pr o a c h es r el y  o n  off -t h e-

s h elf   m et h o d s t h at  d o  n ot  r e a dil y i n c or p or at e  d o  m ai n  k n o  wl e d g e.   O n e  of t h e  c urr e nt tr e n ds   w h er e 

d o  m ai n  e x p erts  h a v e  h a d  a n  o v er  w h el  mi n g i nfl u e n c e is   vi a  t h e  c h oi c e  of   m e a ni n gf ul  d es cri pt ors  or 

r e pr es e nt ati o ns.  A d v a n c es  ar e  n e e d e d i n t h e  d o  m ai n  k n o  wl e d g e -i nf or  m e d  k er n el  d esi g n,  u n c ert ai nt y 

q u a ntifi c ati o n,  a n d  utilit y f u n cti o ns.  ( 4)   Gi v e n t h at t h er e  ar e   m a n y  c h oi c es f or  s el e cti n g   M L   m et h o ds 

a n d  utilit y f u n c ti o ns, it is  u n cl e ar  h o  w  a  p arti c ul ar   M L-utilit y f u n cti o n  p air   will  p erf or  m  o n  a  gi v e n  d at a 

s et.  C urr e ntl y, t h er e  ar e  n o  h e uristi cs t h at c a n  g ui d e  us t o s el e ct  a n i nf or  m e d  p air f or  a  gi v e n  pr o bl e  m.  

W e  n e e d  b e n c h  m ar k  d at as ets (si  mil ar t o t h e   M NI S T    d at as et  in  c o  m p ut er  s ci e n c e) t o r eli a bl y t est t h e 

p erf or  m a n c e s of  v ari o us  a d a pti v e l e ar ni n g str at e gi es 1, 1 1 . 

 

C o n cl u di n g  R e  m ar k s  

T h e  e x cit e  m e nt  s urr o u n di n g  t h e  a d a pti v e  l e ar ni n g   r es e ar c h  is  p al p a bl e.  T h e  s u c c ess  of  a d a pti v e 

l e ar ni n g   will  b e  k e y t o  e n a bl e  a ut o n o  m o us c o  m p uti n g  of   m at eri als  pr o p erti e s  a n d  o n -t h e-fl y  cl os e d-

l o o p  hi g h-t hr o u g h p ut  c o  m p ut ati o ns  a n d  e x p eri  m e nt s.  W  e  e n visi o n  t h at  m a n y  r es e ar c h  gr o u ps   will 

c o nti n u e t o  cr e ati v el y  i nt e gr at e t h es e str at e gi es i nt o t h eir  d esi g n s c h e  m e,   w hi c h   will p ositi v el y i  m p a ct 

its  gr o  wt h. H o  w e v er,  t o s u st ai n t h e  e x cit e  m e nt, s e v er al  o utst a n di n g  r es e ar c h c h all e n g es r e  m ai n t o  b e 

a d dr ess e d.  S o  m e  of t h e  ur g e nt  n e e ds  ar e  dis c uss e d i n t his  arti cl e . F ut ur e  d e v el o p  m e nts   will r el y  o n 

a d v a n c es   i n  b uil di n g   i nt er pr et a bl e  M L    m o d els  ,  u n c ert ai nt y   q u a ntifi c ati o n   m et h o d  s,   a n d  utilit y 

f u n cti o ns t h at   will t a k e  a d v a nt a g e  of t h e  u ni q u e  pr o p erti es  of t h e  pr o bl e  ms  u n d er i n v esti g ati o n.  

 

A c k n o  wl e d g e  m e nt s  

P V B  t h a n ks   H u o z hi  Z h o u,  L a v  V ars h n e y,  a n d  Y a n gf e n g    Ji  f or  i n si g htf ul  dis c u ssi o ns.  R es e ar c h    w as 

s p o ns or e d  b y t h e  D ef e ns e  A d v a n c e d  R es e ar c h  Pr oj e ct  A g e n c y ( D A R P A)  a n d  T h e  Ar  m y  R es e ar c h  Offi c e 

a n d   w as  a c c o  m plis h e d  u n d er  Gr a nt  N u  m b er   W 9 1 1 N F -2 0 -1 -0 2 8 9.  T h e vi e  ws  a n d c o n cl usi o ns c o nt ai n e d 
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i n t his  d o c u  m e nt  ar e t h os e  of t h e  a ut h ors  a n d  s h o ul d  n ot  b e i nt er pr et e d  as r e pr es e nti n g t h e offi ci al 

p oli ci es,  eit h er  e x pr ess e d  or i  m pli e d,  of   D A R P A, t h e  Ar  m y  R es e ar c h   Offi c e,  or t h e   U. S.   G o v er n  m e nt. 

T h e   U. S.   G o v er n  m e nt is  a ut h ori z e d  t o  r e pr o d u c e  a n d  distri b ut e  r e pri nts  f or   G o v er n  m e nt  p ur p os es 

n ot  wit hst a n di n g  a n y  c o p yri g ht  n ot ati o n  h er ei n . 

 

R ef e r e n c e s ( s e p ar at e fr o  m t h e t  w o  p a g e li  mit) 

 

[ 1]  B al a c h a n dr a n,  P. V.  “ A d a pti v e   M a c hi n e  L e ar ni n g f or  Effi ci e nt   M at eri als  D esi g n ”,  M R S  B ull eti n   4 5 , 

5 7 9 -5 8 6 ( 2 0 2 0).  

[ 2]  S a al,  J. E.,   Oli y n y k,  A.  O.  a n d    M er e di g,  B.  “  M a c hi n e  L e ar ni n g  i n    M at eri als   Dis c o v er y:  C o nfir  m e d 
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M at eri als   5 ,  1 8 0 ( 2 01 9 ). 
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S e cti o n  5. 2   –    R ei nf or c e  m e nt  L e ar ni n g 

I s a a c  T a  m bl y n1 ,   St e v e n    W hit el a  m2 ,   C oli n   B elli n g er3 
1 U ni v er sit y   of    Ott a  w a,   D e p art  m e nt of    P h y si c s,   C a n a d a 
2 L a  w r e n c e   B er k el e y   N ati o n al  L a b or at or y,   M ol e c ul ar  F o u n dr y,   B er k el e y,   U  S  A 
3 N ati o n al   R e s e ar c h   C o u n cil,   Di git al  T e c h n ol o gi e s,   Ott a  w a,   C a n a d a 

 

 

St at u s 

 

R ei nf or c e  m e nt l e ar ni n g (  R L)   i s  a  br a n c h of    m a c hi n e l e ar ni n g t h at f o c u s e s o n  a n  a g e nt  

r e p e at e dl y i nt er a cti n g   wit h a n   e n vir o n  m e nt f or t h e  p ur p o s e of    m a xi  mi zi n g  a r e  w ar d 

( Fi g ur e 1) .   M or e f or  m all y, t h e s e  ar e  d efi n e d a s   s e q u e nti al  d e ci si o n   m a ki n g  pr o bl e  m s. 

I n s pir e d b y   a ni  m al l e ar ni n g a n d   b e h a vi o ur, t h e fi el d of  R L    d at e s  b a c k t o i d e a s 

d e v el o p e d  at  t h e b e gi n ni n g  of  t h e 2 0 t h  c e nt ur y i n t h e fi el d of   h u  m a n  b e h a vi o ur a n d  

l e ar ni n g.   E d  w ar d  T h or n di k e tr a n sf or  m e d  c o g niti v e  p s y c h ol o g y   wit h t h e  n oti o n t h at 

b e h a vi o ur  c o ul d  b e   s h a p e d t hr o u g h t h e it er ati v e  a p pli c ati o n of  r e  w ar d a n d   p u ni s h  m e nt. 

T hi s  c o n c e pt  s o o n  b e c a  m e  d o ctri n e  a n d    w a s  s h o  w n t o b e   a  cr u ci al  p art of   bi ol o gi c al 

l e ar ni n g. B.   F.    S ki n n er s ’b o x e s  a n d  a ni  m al tr ai ni n g  e x p eri  m e nt s  i n t h e 1 9 4 0 s    m a d e 

e x pli cit t h e  c o n n e cti o n  b et  w e e n l e ar ni n g t hr o u g h r e p etiti o n  a n d  r ei nf or c e  m e nt.  T h e s e 

i d e a s   w er e t h e n  c o difi e d   wit hi n th e   c o  m p ut er  s ci e n c e lit er at ur e b y   a  n u  m b er of  

c o ntri b ut or s [ 1]. 

 

I n r e c e nt  y e ar s,   w h e n  c o u pl e d   wit h t h e fl e xi bl e r e pr e s e nt ati o n a n d   c a p a cit y of  d e e p  

n e ur al  n et  w or k s,  R L   h a s   s e e n  a r e n ai s s a n c e,  s ol vi n g  pr o bl e  m s  s u c h a s   vi d e o  g a  m e s, 

t h e  a n ci e nt  g a  m e of    G o,  an d  t h e  n a vi g ati o n a n d   st ati o n k e e pi n g of   a ut o n o  m o u s  cr aft [ 2]. 

D e di c at e d  sili c o n ( e. g.   G  P  U,  T  P  U,   a n d   F  P  G  A)  c o u pl e d   wit h   m o d er n  n e ur al  ar c hit e ct ur e s 

h a v e   m a d e  it  pr a cti c al f or R L    a g e nt s t o l e ar n  dir e ctl y fr o  m  vi s u al i n p ut. 

 

C o  m p ar e d   t o  ot h er   m a c hi n e l e ar ni n g (  M L)  a p pr o a c h e s, R L   h a s  n ot   y et  s e e n   wi d e s pr e a d 

u s e   wit hi n t h e fi el d s  of   p h y si c s  a n d  c h e  mi str y.   E x a  m pl e s t h u s f ar i n cl u d e   m ol e c ul ar 

d e si g n t a s k s [ 3,  4],  n a vi g ati o n  of   c h e  mi c al  s y nt h e si s  p at h  w a y s [ 5],  s ci e ntifi c  di s c o v er y 

[6,   7] a n d   e x p eri  m e nt al  c o ntr ol [ 8].   H o  w e v er, w e    b eli e v e t h at R L   h a s   c o n si d er a bl e 

pr o  mi s e f or f ut ur e  a p pli c ati o n s  i n t h e fi el d of    m at eri al  s ci e n c e a n d  i n  s ci e n c e   m or e 

g e n er all y. 

 

R L    al g orit h  m s l e ar n, t hr o u g h  e x p eri e n c e,  h o  w t o  a c hi e v e a n   o pti  m al  c o ntr ol  p oli c y f or  a 

d y n a  mi c al  s y st e  m.  T h e y  c a n  al s o  b e   u s e d t o  s ol v e  pr o bl e  m s of   o pti  mi z ati o n, b ut  t h e 

s a  m e  i s tr u e of   ot h er   m a c hi n e-l e ar ni n g  a p pr o a c h e s. R L    e x c el s at   c o ntr ol of   d y n a  mi c s. 

 

G e n er all y  s p e a ki n g,   if  a  s y st e  m or   e n vir o n  m e nt i s o n e    w hi c h  c a n r e s p o n d t o  e xt er n al 

sti  m uli ( e. g. i n cr e a s e t h e t e  m p er at ur e  of   a r e a cti o n  v e s s el,  a p pl y a n   el e ctri c fi el d,  et c), 
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p er  mit s  s e q u e nti al i nt er a cti o n,  a n d  t h er e i s  s o  m e   w a y t o  q u a ntif y  a  n oti o n of   s u c c e s s, 

R L    c a n b e   a p pli e d. 

 

 
Fi g ur e  1  I n r ei nf or c e  m e nt l e ar ni n g, a n  a g e nt  i nt er a ct s   wit h a n   e n vir o n  m e nt t hr o u g h  a 

s eri e s  of   a cti o n s   w hi c h  gi v e ri s e t o  c h a n g e s of  it s  st at e. T h e  a g e nt   s e e k s t o   m a xi  mi z e 

t h e  di s c o u nt e d  s u  m of  r e  w ar d s it r e c ei v e s a s  f e e d b a c k. 

 

C urr e nt   a n d   F ut ur e   C h all e n g e s  

 

Gi v e n t h e  br o a d r a n g e   of  R L    al g orit h  m s   w hi c h  e xi st, w e    hi g hli g ht  h er e  s o  m e g e n er al 

i s s u e s, r at h er t h a n t h o s e  s p e cifi c t o  a  p arti c ul ar  a p pr o a c h. T h e  l ar g e  n u  m b er of  R L   

al g orit h  m s   w hi c h  e xi st  i s i n f a ct  o n e i s s u e i n t h e fi el d.  T h er e i s  g e n er al  a gr e e  m e nt   wit hi n 

t h e  c o  m  m u nit y t h at w e    h a v e n ot   y et   wit n e s s e d t h e “I  m a g e n et”   m o  m e nt of    R L; n o   si n gl e 

al g orit h  m  i s  br o a dl y  a p pli c a bl e  a n d  c o  m p etiti v e i n  all  c a s e s.   M o st  al g orit h  m s  ar e  s a  m pl e 

i n effi ci e nt [ 9], m e a ni n g t h at  a l ar g e  n u  m b er   of  tr ai ni n g  e x a  m pl e s ( e pi s o d e s)   m u st b e  

pl a y e d  i n  or d er f or a n   al g orit h  m t o l e ar n.  Li k e   m a n y   m a c hi n e l e ar ni n g  s u b- di s ci pli n e s, 

i nt er pr et a bl e   m o d el s t h at  s c al e t o r e al-  w orl d  pr o bl e  m s  ar e  still n ot   c o  m  m o n.   R e s ult s  c a n 

al s o  b e   q uit e  s e n siti v e t o t h e  c h oi c e of    m o d el  h y p er- p ar a  m et er s, a n d   oft e n r e q uir e 

m a n u al t u ni n g. 

 

S p ar s e-r e  w ar d  pr o bl e  m s  ar e  p arti c ul arl y  c h all e n gi  n g  t o l e ar n.    W h e n  s u c c e s s i s o nl y  

d efi n e d  b y  t h e e n d   g o al, t h er e i s  e s s e nti all y n o  l e ar ni n g  si g n al f or t h e a g e nt  t o   w or k 
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wit h.   T hi s  c a n  e x a c er b at e t h e  pr o bl e  m  of   s a  m pl e i n effi ci e n c y.   R e  w ar d  s h a pi n g i s  a   w a y 

t o  a d dr e s s t hi s,  h o  w e v er, if  a  pr o bl e  m d o e s  n ot   h a v e a n  i ntri n si c  a n d reli a bl e r e  w ar d 

si g n al,  d e si g ni n g  o n e   w hi c h  a c hi e v e s t h e  d e sir e d  a g e nt  b e h a vi o ur  c a n  b e  ti  m e-

c o n s u  mi n g  a n d   err or  pr o n e.  T h er e  ar e   m a n y  h u  m or o u s  e x a  m pl e s of   a g e nt s  di s pl a yi n g 

u nt e n d e d  b e h a vi o ur   w hil e  c h a si n g  a  p o orl y  d e si g n e d r e  w ar d f u n cti o n.  

 

C urri c ul u  m l e ar ni n g  a p p e ar s   t o  off er  b ot h a n   eff e cti v e a n d  i nt uiti v e  s ol uti o n t o l e ar ni n g, 

h o  w e v er,  d et er  mi ni n g  a  c urri c ul u  m  i s it s elf  a  diffi c ult  pr o bl e  m. I n d e e d, t hi s i s  s o  m et hi n g 

t h at  e v e n  o ur  o  w n  e d u c ati o n  s y st e  m s  str u g gl e   wit h r e g ul arl y.   Wit hi n t h e  d o  m ai n of   g a  m e s, 

s elf- pl a y   h a s   b e e n   u s e d  a s   a n   eff e cti v e  f or  m  of   c urri c ul u  m  g e n er ati o n,  alt h o u g h  t hi s 

a p pr o a c h  i s n ot   s uit e d t o  all  pr o bl e  m s. 

 

A d v a n c e s   i n   S cie n c e  a n d   T e c h n ol o g y t o   M e et   C h all e n g e s  

 

Wit hi n t h e  c urr e nt  p ar a di g  m,    R L    al g orit h  m s r e q uir e a n   a c c ur at e a n d   effi ci e nt   m e c h a ni s  m 

t o  a p pr o xi  m at e  eit h er t h e  p oli c y,  v al u e f u n cti o n or   b ot h.   R e c e nt  pr o gr e s s i n t h e fi el d h a s  

b e e n   str o n gl y li n k e d t o  u si n g  n e ur al  n et  w or k s f or t hi s  p ur p o s e a s  t h e y  h a v e b e e n   s h o  w n 

t o b e  g o o d   g e n er al f u n cti o n al  a p pr o xi  m at or s.   U nf ort u n at el y, d e e p   n et  w or k s  t e n d t o b e  

“d at a  h u n gr y ” a n d   s uff er fr o  m  c at a str o p hi c f or g etti n g.  

 

T h e  li  mit ati o n s ( a n d  b e n efit s) of   n e ur al  n et  w or k s  dir e ctl y i  m p act  t h e  p erf or  m a n c e a n d  

c h ar a ct eri sti c s  of  R L   i  m pl e  m e nt ati o n s   w hi c h  ar e  b uilt   wit h t h e  m.   A   m aj or i  m pr o v e  m e nt i n 

R L    p erf or  m a n c e   w o ul d t h er ef or e b e   a c hi e v e d  si  m pl y   wit h  al g orit h  mi c or   h ar d  w ar e 

a c c el er ati o n   w hi c h  c a n  pr o d u c e  a c c ur at e  a p pr o xi  m at e f u n cti o n s   wit h l e s s tr ai ni n g  d at a 

( a n d  c a n  effi ci e ntl y i n c or p or at e n e  w   d at a). I  m pr o v e  m e nt s t o f u n cti o n  a p pr o xi  m at or s 

u s e d  i n R L     w o ul d  h a v e  hi g h i  m p a ct.   M et a-l e ar ni n g ( al g orit h  m s   w hi c h l e ar n  b a s e d o n  t h e 

b e h a vi o ur  of   ot h er l e ar ni n g  al g orit h  m s), i  m pr o v e  m e nt s i n  off-li n e tr ai ni n g, a n d   b ett er 

si  m- t o-r e al [ 1 0]  ar e  all  ar e a s   w hi c h  off er  p ot e nti al  ar e a s f or i  m pr o v e  m e nt. 

 

M or e  g e n er all y, r e pr e s e nt ati o n s  ar e  a g ai n   a n   ar e a   w h er e t h er e i s  si g nifi c a nt r o o  m f or 

i  m pr o v e  m e nt,  p arti c ul arl y i n t h e  d o  m ai n of   p h y si c s  a n d  c h e  mi str y. A s     wit h  s u p er vi s e d 

l e ar ni n g,   w h e n  a l e ar ni n g  al g orit h  m i s  pr o vi d e d  d at a   wit h o ut a n y   pri or  k n o  wl e d g e,  a 

si g nifi c a nt  a  m o u nt  of   si g n al i s r e q uir e d  si  m pl y t o l e ar n t h e r el e v a nt f e at ur e s.  T hi s i s i n 

c o ntr a st  t o  a  s ci e nti st   w h e n t h e y fir st  e nt er t h e l a b or at or y; t h e y al r e a d y  h a v e  a  gr e at 

d e al  of   e x p eri e n c e  a n d  e x p erti s e f or  o p er ati n g i n 3 d   e n vir o n  m e nt s. 

R L    al g orit h  m s  c a n b e   br o a dl y  c at e g ori z e d a s   eit h er   m o d el- b a s e d or    m o d el-fr e e 

( alt h o u g h t h er e  ar e  c a s e s   w h er e t h e li n e  b e c o  m e s  bl urr e d). T h e  f or  m er  c at e g or y 

c o n si st s  of  al g orit h  m s   w hi c h  u s e t h e   m o d el f or  a  v ari et y  of  t a s k s:  pl a n ni n g,  o bt ai ni n g 

a n al yti c  gr a di e nt s,  v al u e- e q ui v al e n c e  pr e di cti o n,  a n d  d at a  g e n er ati o n  [r ef _ c at e g ori e s]. 

A n    ar e a f or i  m pr o v e  m e nt  c o ul d b e  t h e i n c or p or ati o n of   hi er ar c hi e s of    m o d el s i nt o  s u c h 
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a g e nt s.   C urr e ntl y t hi s  i s n ot   st a n d ar d  pr a cti c e, a n d   st a n d s i n  st ar k  c o ntr a st t o  p h y si c s 

a n d   c h e  mi str y   w hi c h  ar e  str o n gl y  b a s e d o n   hi er ar c hi e s of    m o d el s   w hi c h  d e s cri b e 

diff er e nt  eff e ct s  a cr o s s  a   wi d e-r a n g e  of  l e n gt h a n d  ti  m e  s c al e s.   Str o n g  p h y si c s- b a s e d 

pri or s ( e. g.  e n er g y  c o n s er v ati o n,   m o  m e nt u  m  c o n s er v ati o n)  ar e  al s o  g e n er all y  n ot   b uilt 

i nt o R L     m o d el s i n t h e   w a y t h at i s t y pi c all y  d o n e i n   m at eri al  s ci e n c e. 

 

I ntri n si c r e  w ar d s   will li k el y  c o nti n u e t o b e   a fr uitf ul  ar e a of    m et h o d ol o gi c al  d e v el o p  m e nt. 

C o n c e pt s  s u c h   a s   n o v elt y a n d   s ur pri s e  h a v e b e g u n  t o b e   a p pli e d   wit h  pr o  mi si n g i niti al 

r e s ult s. 

 

C o n cl u di n g   R e  m ar k s  

 

R ei nf or c e  m e nt  l e ar ni n g   i s  a  p o  w erf ul   w a y of   s ol vi n g  c o ntr ol  pr o bl e  m s.  T h u s   f ar, it h a s  

s e e n  l e s s  u s e    wit hi n  t h e    m at eri al s  s ci e n c e  lit er at ur e  t h a n  ot h er   M L      m et h o d s  s u c h  a s  

s u p er vi s e d  l e ar ni n g  ( e. g.  i  m a g e  cl a s sifi c ati o n)   a n d   u n s u p er vi s e d  l e ar ni n g  ( e. g.  fi n di n g 

p att er n s   wit hi n  d at a).   W e     b eli e v e  t h at  R L    i s  p oi s e d  t o    m a k e  si g nifi c a nt  br e a kt hr o u g h s 

wit hi n    m at eri al s  s ci e n c e,  j u d gi n g    b y   it s  s u c c e s s    wit h  g a  m e- pl a yi n g  a n d   a ut o n o  m o u s 

c o ntr ol. 

 

A c k n o  wl e d g e  m e nt s 

T hi s    w or k   w a s  p erf or  m e d a s   p art of   a  u s er  pr oj e ct at  t h e   M ol e c ul ar   F o u n dr y,  L a  wr e n c e 

B er k el e y   N ati o n al  L a b or at or y,  s u p p ort e d   b y  t h e   Offi c e of    S ci e n c e,   Offi c e of    B a si c   E n er g y 

S ci e n c e s,   of  t h e   U.  S.   D e p art  m e nt of    E n er g y u n d er    C o ntr a ct   N o. D  E  -  A  C 0 2– 0 5  C  H 1 1 2 3 1. 

C.  B.   p erf or  m e d    w or k    at   t h e  N  R  C    u n d er   t h e   a u s pi c e s  of   t h e    AI 4  D    Pr o gr a  m.  I. T. 

a c k n o  wl e d g e s   N  S  E  R  C.  
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L e ar ni n g  a n d t h e   P h y si c al   S ci e n c e s   N e urI  P  S,   V a n c o u v er,   C a n a d a 

 

[ 8] J.  K o b er,  J.   A.     B a g n ell, a n d   J.   P et er s 2 0 1 3  I nt er n ati o n al  J o ur n al of    R o b oti c s 

R e s e ar c h,  3 2( 1 1): 1 2 3 8  – 1 2 7 8  

 

[ 9] Y a n g   Y u   2 0 1 8    Pr o c e e di n g s of  t h e  T  w e nt y-  S e v e nt h I nt er n ati o n al  J oi nt   C o nf er e n c e o n  

Artifi ci al I nt elli g e n c e, I J  C  AI-  1 8 , 5 7 3 9 -5 7 4 3  

 

[ 1 0] W.     Z h a o,  J. P e  ñ a    Q u er alt a, T.     W e st erl u n d 2 0 2 0   ar  Xi v: 2 0 0 9. 1 3 3 0 3  
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S e cti o n  5. 3  - I nt er pr et a bilit y  of   m a c hi n e l e ar ni n g   m o d el s i n  p h y si c al s ci e n c e s 

L u c a    M.   G hiri n g h elli,  T h e   N  O  M A D  L a b or at or y  at  t h e  F HI -M P G  a n d   H U,  B erli n, 
G er  m a n y  
St at u s  

Tr ai ni n g  a s u p er vis e d   m a c hi n e -l e ar ni n g (  M L)   m o d el t h at  yi el ds s atisf a ct or y  pr e di cti o ns (i. e., t h at m a ps 

i n p ut f e at ur e s i nt o  v al u es  of t h e t ar g et  pr o p ert y,   wit h  err ors  b el o  w  a t hr es h ol d  p er c ei v e d  as t ol er a bl e) 

o n t est  d at a t h at  ar e  dri v e n fr o  m t h e s a  m e  dist ri b uti o n  as t h e tr ai ni n g  d at a, is  a t as k t h at is  n o  w a d a ys 

al  m ost  r o uti n el y  a c c o  m plis h e d.    H o  w e v er,  t h e  cr u ci al  i nt er est  is  i n  t h at  t h e  tr ai n e d    m o d el  c a n 

g e n er ali z e , i. e., it  c a n  yi el d tr ust a bl e  pr e di cti o ns  als o f or t est  d at a t h at  ar e si g nifi c a ntl y  diff er e nt fr o  m 

t h e tr ai ni n g  d at a.  As  h u  m a n  b ei n gs, i. e.,  us ers   w h o  ar e  as k e d t o j u d g e  a n d/ or tr ust  pr e di cti o ns  of  a   M L 

m o d el,   w e  n e e d t o   u n d erst a n d   w h at t h e   m o d el  h as l e ar n e d .  S u c h i n n at e  n e e d is r el at e d t o t h e  n oti o n 

of  i nt er pr et a bilit y of t h e   M L   m o d el.  T h e lit er a t ur e  o n i nt er pr et a bilit y is  v ast [ 1-7],  b ut t h e fi el d is  pr e -

p ar a di g  m ati c, i. e., it  h as  n ot r e a c h e d  a  c o ns e ns us  o n   w h at  ar e t h e f u n d a  m e nt al  q u esti o ns  a n d   w h at 

ar e  t h e  q u a ntiti es  t o  b e    m e as ur e d.  T  w o  s o  m e  w h at  c o ntr asti n g  as p e cts  ar e  t y pi c all y  ass o ci at e d  t o 

int er pr et a bilit y   [ 1-3]:   tr a ns p ar e n c y  of  t h e    m o d el  a n d  its  ( p ost   h o c)  e x pl ai n a bilit y .  Tr a n s p ar e n c y 

c o n n e cts  t o  s ci e ntifi c   pr a cti c e,    w h er e   a   p h e n o  m e n o n  is  f elt   a s   u n d erst o o d    w h e n   a   pr e di cti v e 

m at h e  m ati c al  l a  w  is  f or  m ul at e d,   w hi c h  is  e x p e ct e d  t o   w or k   wit h  n o  e  x c e pti o n,  at  l e ast  i n  a   w ell -

d efi n e d  d o  m ai n  of  a p pli c a bilit y .  S u c h l a  w is  e x p e ct e d t o  b e si  m pl e, s o t h at  o ur  br ai ns c a n  pr o c ess   m ost, 

if  n ot  all, of its c o ns e q u e n c es.  E x pl ai n a bilit y  r ef ers t o t h e  p os si bilit y t o i ns p e ct  a  p er c ei v e d " bl a c k-b o x ", 

i. e.,  a    m o d el  t h at  is  i n  g e n er al  t o o  c o  m pl e x  t o  b e  gr as p e d  b y  t h e  h u  m a n    mi n d,  b ut  t h at  c a n  b e 

i n v esti g at e d,  i n  or d er  t o  r e v e al,  f or  i nst a n c e,   w hi c h  p art  of  t h e  i n p ut    m ostl y  aff e ct e d  t h e  o ut p ut. 

I n ci d e nt all y,  u n d erst a n di n g  a  d e cisi o n   m a d e  b y  a  h u  m a n r ef ers t o t h e p ost  h o c  e x pl ai n a bilit y  of   w h at 

h a p p e ns  i n  o ur  br ai ns,   w h os e  d et ail e d    m e c h a ni cs  ar e  b e y o n d  c urr e nt  gr as p,   w hil e   w e  c a n  pr o vi d e 

r e as o ns   o n   h o  w  a   d e cisi o n    w as  r e a c h e d,  t y pi c all y   b as e d   o n  "si  mil ar  c as e s "   [ 2].    U n d erst a n di n g 

i nt er pr et a bilit y  a n d  i n   p arti c ul ar   d e visin g   o n e   or  a  s et   of  c o ns e ns u al   m etri cs    f or  ass essi n g  t h e 

g e n er ali z a bilit y  a n d tr ust a bilit y  of   M L   m o d el is  o n e  cr u ci al  n e xt  st e p,  or t h e fi el d   mi g ht f a c e  a n ot h er 

“  wi nt er ”  d u e t o  a  c o ns e q u e nt l a c k  of tr ust i n   M L  a p pli c a bilit y.  
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C urr e nt  a n d  F ut ur e  C h all e n g e s  

T h e t o ols f or  a d dr essi n g t h e i nt er pr et a bilit y  of   M L   m o d els  v ar y   wit h t h e  c o  m pl e xit y  of t h e   m o d els  [ 1-

6] (s e e  Fi g.  1).  F or  si  m pl er   m o d els,  tr a ns p ar e n c y is  e v al u at e d, i. e., t h e  a bilit y t o r e a d  a n d i ns p e ct t h e 

m o d el.   S p ar s e  m o d els   [ 8]  a n d i n  p arti c ul ar s y  m b oli c i nf er e n c e  [ 9]  n at ur all y  pr o vi d e tr a ns p ar e nt   m o d els 

as t h e y  a p p e ar  as  e q u ati o n s ( or i n e q u aliti es ) i n t er  ms  of f u n cti o ns  of i n p ut f e at ur es,   w hi c h  ar e s el e ct e d 

o ut   of  a   p os si bl y  l ar g e   n u  m b er   of  c a n di d at es.  T h e  i nt er pr et ati o n  is  t h er ef or e   pr o vi d e d   b y  t h e 

i d e ntifi c ati o n   of    w hi c h  i n p ut  f e at ur es  g o v er n  t h e    m o d el e d   p h e n o  m e n o n.    H er e,  t h e   n oti o ns   of 

si  m ul at a b ilit y a n d  d e c o  m p os a bilit y  h a v e  b e e n i ntr o d u c e d.  T h es e  ar e t h e  a bilit y t o f oll o  w st e p -b y -st e p 

h o  w t h e   M L   m o d el  pr o d u c es  a n  o ut p ut fr o  m t h e i n p ut  a n d t h e  a bilit y t o  assi g n  a   m e a ni n g t o  e a c h  p art 

of  a    m o d el  ( e. g.,  t h e  si g n  a n d    m a g nit u d e  of  r e gr essi o n  c o effi ci e nts),  r es p e cti v el y.  A n  o utst a n di n g 

c h all e n g e is t o  d efi n e  a ri g or o us  m etri c  of tr a ns p ar e n c y  , s o t h at   m o d els  c a n  b e  o bj e cti v el y  c o  m p ar e d, 

si  mil arl y  a n d  c o  m pl e  m e nt aril y t o t h e r o uti n el y  p erf or  m e d,  b ut i ns uffi ci e ntl y i nf or  m ati v e,  c o  m p aris o n 

i n t er  ms  of  pr e dicti v e  a c c ur a c y.   

F or   m or e  c o  m pl e x   m o d el,   w h er e tr a ns p ar e n c y is l o st,  a  pl et h or a  of  p ost  h o c  e x pl a n ati o n  t o ols  h a v e 

b e e n  d e v el o p e d  [ 4-7],   w hi c h  ar e  c o  m  m o nl y  di vi d e d  i nt o   l o c al ( e x pl a n ati o n  o n  h o  w  a  gi v e n  si n gl e 

o ut p ut is  o bt ai n e d)  or  gl o b al  (t y pi c all y,  vis u al  a n al ysis  of  h o  w t h e  d at as et is r e pr es e nt e d i nt er n all y  b y 

t h e   m o d el).  T h e f o c us is i n  g e n er al  o n  a  st atisti c al  a n al ysis  o n  h o  w i n p ut f e at ur es  aff e ct t h e  r es ults. 

T h e  c h all e n g e is  h er e  t o  pr o p erl y  a c c o u nt f or t h e (t y pi c all y  n o nli n e ar)  r el ati o ns hi p  a  m o n g  t h e i n p ut 

f e at ur es. 

It  is   hi g hl y   u ns atisf a ct or y  t h at  t  w o   diff er e nt  i nt er pr et a bilit y   c o n c e pts   e xi st   d e p e n di n g   o n  t h e 

c o  m pl e xit y  of t h e tr ai n e d   m o d el. I n f a cts, t h er e is  a c o nti n u u  m  of c o  m pl e xit y  b et  w e e n s p ars e, s y  m b oli c 

m o d els  a n d  c o  m pl e x  o n e s  ( e. g.,  d e e p  n e ur al  n et  w or ks);  t h e  c h all e n g e  is  t o  s e a  ml essl y  a d a pt  t h e 

c o  m pl e xit y  of t h e l e ar n e d   m o d el,  a n d t h e r el at e d i nt er pr et a bilit y t o ols, t o t h e i ntri nsi c  c o  m pl e xit y  of 

t h e  u n d erl yi ng i n p ut -f e at ur es ─   t ar g et-pr o p ert y r el ati o ns hi p.  

Fi g ur e  1.   S u  m  m ari z e d  vi e  w  of i nt er pr et a bilit y i n   m a c hi n e l e ar ni n g, 

el u ci d ati n g   w h at  d et er  mi n es t h e  us ers'  n e e d f or i nt er pr et a bilit y  a n d 

h o  w t h e   m e a ni n g  of t h e   w or d  a d a pts t o t h e  c o  m pl e xit y  of t h e 

l e ar n e d   m o d el.  N ot   m e nti o n e d i n t h e t e xt, t h e  et hi c al/l e g al  as p e cts 

ar e f elt i  m p ort a nt   w h e n   M L- b as e d  d e cisi o ns i  m p a ct i n di vi d u als  or 

c o  m  m u niti es. 
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Fi n all y, t h e i  m p ort a n c e  of  o utli er s ,  d at a p oi nts  n ot  c o nf or  mi n g t o t h e   m o d el  b ei n g l e ar n e d,  n e e ds t o 

b e  u n d erst o o d. I n  p h ysi c al  s ci e n c es,  a   wr o n gl y  pr e di ct e d  d at a p oi nt   m a y  b e  a  si g n al  t h at  a  diff er e nt 

m e c h a ni  s  m fr o  m t h e s o -f ar i d e ntifi e d f e at ur es─  pr o p ert y r el ati o ns hi p is  at   w or k.  

 

A d v a n c e s i n  S ci e n c e  a n d  T e c h n ol o g y t o   M e et  C h all e n g e s   

M L is  ur g e ntl y r e q u est e d t o  u n d er g o  a  p ar a di g  m c h a n g e.  T o g et h er   wit h  pr e di cti o n  a c c ur a c y, str at e gi es 

f or  ass essi n g  t h e  c orr e ct   mo d el  c o  m pl e xit y  a n d i nt er pr et a bilit y   m etri cs,  n e e d  t o  b e  d e v el o p e d. If  a 

si  m pl e, s y  m b oli c l a  w is t h e  u n d erl yi n g   m o d el,  a c orr e ct   M L str at e g y   m ust  b e  a bl e t o r e c o v er s u c h  e x a ct 

m o d el.    W h e n  a   m or e  c o  m pl e x, l ess tr a ns p ar e nt   m o d el is  n e c ess ar y, t h e n t h e i nt er p  r et a bilit y   m etri c 

n e e ds t o s e a  ml essl y  a d a pt t o t h e i n cr e a s e d  c o  m pl e xit y. It s h o ul d  b e c o  m e t h er ef or e  c o  m  m o n  pr a cti c e 

t o  c o  m p ar e   m o d els i n  t er  ms  n ot  o nl y  of  t h eir  pr e di cti v e  a c c ur a c y,  b ut  als o  of  t h eir i nt er pr et a bilit y 

m etri c.    W h e n  a p pli e d  t o  t h e  d e v el o p  m e nt    of  s ci e ntifi c  ( e. g.,  p h ysi c al)  l a  ws,  t h e  p ur p os e  of  t his 

f or  mi d a bl e t as k is t o  pr o vi d e r e as o ns t o  a c c e pt  a n   M L-l e ar n e d f e at ur es─  pr o p ert y r el ati o ns hi p i n t er  ms 

of its  c o nsist e n c y   wit h t h e  e xisti n g  b ul k  of  k n o  wl e d g e, s o t h at t h e   M L   m o d el is  n ot f elt  as  a s u rr o g at e, 

u ntil "s o  m et hi n g  b ett er " is f o u n d,  b ut  as  a  n e  w s ci e ntifi c l a  w.   

I n  t his  r es p e ct,  it  is  cr u ci al  t o  b e  a bl e  t o  tr e at  t h e  n o n c o nf or  mi n g  d at a p oi nts.    M o st  c urr e nt    M L 

a p pr o a c h es  ar e  b uilt  t o  n e gl e ct  s u c h  d at a p oi nts,  a. k. a.  o utli ers,   w hil e i n  p h ysi c al  s ci e n c es  e v e n  o n e 

si n gl e  d at a p oi nt  n ot  c o  m pl yi n g   wit h t h e  g e n er al l a  w is tr e at e d   wit h  utt er  m ost  c ar e,  as it  c o ul d  b e t h e 

h ar bi n g er  of " n e  w  p h ysi cs ". It is t h er ef or e  d esir a bl e t h at, t o g et h er   wit h t h e c o  m pl e xit y -a  w ar e str at e g y 

s k et c h e d   a b o v e,   a   n o n c o nf or  mi n g -d at a p oi nts  str at e g y  is   d e v el o p e d   (s e e   als o   S e cti o n   1. 4).   F or 

i nst a n c e,  o n e   m a y   wis h t o  d et e ct  diff er e nt d o  m ai ns  of  a p pli c a bilit y  of   m or e  c o  m pl e x,  g e n er al   m o d els, 

vs  s p e ci ali z e d  b ut  si  m pl er   m o d els.   A  us ef ul  a n al o g y  c o ul d  b e  t hi n ki n g  at  g e n er al  r el ati vit y,   w hi c h is 

m or e  g e n er al  a n d   m or e  c o  m pl e x  t h a n  cl assi c al  gr a vit ati o n.  T h e l att er is  h o  w e v er  v er y  a c c ur at e i n  a 

w ell  -s p e cifi e d  a n d  u n d erst o o d  d o  m ai n  of  a p pli c a bilit y . I n t ur n,  g e n er al  r el ati vit y is  e x p e ct e d t o  b e  a 

s p e ci al,  s o  m e  w h at  si  m pl er,  c as e  of  a ( y et t o  b e  d e v el o p e d)  q u a nt u  m -gr a vit y t h e or y.  Si  mil arl y, i n   M L 

t h e l e v el  of  c o  m pl e xit y  of t h e l e ar n e d   m o d els   mi g ht  n e e d t o  b e  a d a pt e d t o   w ell -d efi n e d  d o  m ai ns  of 

a p pli c a bilit y  [ 1 0],  pr ef er a bl y  d efi n e d  b y   M L  al g orit h  ms i n  a  d at a-dri v e n f as hi o n.  

 

C o n cl u di n g  R e  m ar k s  

I n c o n cl usi o n,    M L    mi g ht  h a v e  r e a c h e d  its    m at urit y  i n  t er  ms  of  pr e di cti v e  a bilit y,  o n  d at a  t h at  ar e 

st atisti c all y  si  mil ar  t o  t h e  tr ai ni n g   d at a.    H o  w e v er,  it  is  still  i n  its  i nf a n c y    w h e n  it  c o  m es  i)  t o 

g e n er ali z a bilit y t o  d at a  si g nifi c a ntl y  diff er e nt fr o  m tr ai n i n g  d at a, ii) tr e at  m e nt  of  " o utli ers ", i. e., d at a 

d o  n ot  c o nf or  m  t o  t h e    m o d el  b ei n g  tr ai n e d,  iii)  h a vi n g  a  u nifi e d  c o n c e pt  of  i nt er pr et a bilit y  t h at 

s e a  ml essl y  a p pli es fr o  m t h e  o b vi o us tr a ns p ar e n c y  of s p ars e, s y  m b oli c   m o d els, t o t h e  e x pl ai n a bilit y  of 

c o  m pl e x  d e e p  n e ur al  n et  w or ks,  a n d  i v)  a d a pti n g  t h e  tr ai n e d    m o d el  c o  m pl e xit y  t o  t h e  i ntri nsi c 

c o  m pl e xit y  of t h e  u n d erl yi n g i n p ut f e at ur e ─  pr o p ert y r el ati o ns hi p.  H o p ef ull y, fr a  mi n g t h e  o bj e cti v e i n 

cl e ar t er  ms   will sti  m ul at e  a f o c us e d  d e v el o p  m e nt  of   M L t e c h ni q u e s,   w hi c h  c o ul d  pr o  m ot e   M L t o ols t o 

b e c o  m e  v al u a bl e  c o  m p a ni o ns  of  a s ci e ntist, i n  or d er t o f ost er f ut ur e s ci e ntifi c  di s c o v eri es.  

 

A c k n o  wl e d g e  m e nt s  

I  a c k n o  wl e d g e Jill es  Vr e e k e n,  A n g el o  Zil etti,  a n d   M att hi as  S c h effl er f or i nsi g htf ul  dis c ussi o ns.  T his   w or k 

r e c ei v e d f u n di n g fr o  m t h e  E ur o p e a n  U ni o n’s  H ori z o n  2 0 2 0  R es e ar c h  a n d I n n o v ati o n  Pr o gr a  m m  e ( gr a nt 

a gr e e  m e nt  N o.  6 7 6 5 8 0), t h e  N  O  M A D l a b or at or y  C o E,  a n d  E R C: T E C 1 P ( N o.  7 4 0 2 3 3).  
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El e ctr o ni c  Str u ct ur e ( 2 0 2 0)  # # # # # #   R o a d  m a p  

 

[ 1]  Li pt o n,  Z a c h ar y  C.  " T h e    M yt h os  of    M o d el I nt er pr et a bilit y: I n   m a c hi n e l e ar ni n g,  t h e  c o n c e pt  of 

i nt er pr et a bilit y is  b ot h i  m p ort a nt  a n d sli p p er y. " Q u e u e   1 6,  n o.  3 ( 2 0 1 8):  3 1 -5 7.  

[ 2]  M ur d o c h,    W.  J a  m es,  C h a n d a n  Si n g h,  K arl  K u  m bi er,  R e z a  A b b asi   -Asl,  a n d  Bi n  Y u.  " D efi niti o ns, 

m et h o ds,  a n d  a p pli c ati o n s  i n  i nt er pr et a b  l e    m a c hi n e  l e ar ni n g. "  Pr o c e e di n gs   of  t h e    N ati o n al 

A c a d e  m y  of  S ci e n c es  1 1 6,  n o.  4 4 ( 2 0 1 9):  2 2 0 7 1 -2 2 0 8 0.  

[ 3]  R os c h er,  Ri b a n a,  B asti a n  B o h n,    M ar c o  F.    D u art e,  a n d  J o c h e n    G ar c k e.  " E x pl ai n a bl e    m a c hi n e 

l e ar ni n g f or s ci e ntifi c i nsi g hts  a n d  dis c o v eri es. " I E E E  A c c ess 8  ( 2 0 2 0):  4 2 2 0 0-4 2 2 1 6.  

[ 4]  D o s hi -V el e z,   Fi n al e,   a n d   B e e n   Ki  m.  " T o  w ar ds   a  ri g or o us  s ci e n c e   of  i nt er pr et a bl e    m a c hi n e 

l e ar ni n g. " ar Xi v  pr e pri nt  ar Xi v: 1 7 0 2. 0 8 6 0 8  ( 2 0 1 7). 

[ 5]  Gil pi n,  L eil a ni   H.,   D a vi d  B a u,  B e n  Z.  Y u a n,  A y es h a  B aj  w a,    Mi c h a el  S p e ct er,  a n d  L al a n a  K a g al. 

" E x pl ai ni n g  e x pl a n ati o ns:  A n  o v er vi e  w  of i nt er pr et a bilit y  of   m a c hi n e l e ar ni n g. " I n  2 0 1 8 I E E E  5t h 

I nt er n ati o n al  C o nf er e n c e  o n  d at a s ci e n c e  a n d  a d v a n c e d  a n al yti cs ( D S A A),  p p.  8 0-8 9. I E E E,  2 0 1 8.  

[ 6]  C ar v al h o,  Di o g o  V.,  E d u ar d o   M.  P er eir a,  a n d J ai  m e  S.  C ar d os o. "  M a c h i n e l e ar ni n g i nt er pr et a bilit y: 

A s ur v e y  o n   m et h o ds  a n d   m etri cs. "  El e ctr o ni cs  8,  n o.  8 ( 2 0 1 9):  8 3 2.  

[ 7]   N ori,  H ars h a,  S a  m u el J e n ki ns,  P a ul  K o c h,  a n d  Ri c h  C ar u a n a. "I nt er pr et  ml:  A  u nifi e d fr a  m e  w  or k 

f or   m a c hi n e l e ar ni n g i nt er pr et a bilit y. " ar Xi v  pr e pri nt  ar Xi v: 1 9 0 9. 0 9 2 2 3 ( 2 0 1 9).  

[ 8]  Ti bs hir a ni,  R o b ert. " R e gr es si o n s hri n k a g e  a n d s el e cti o n  vi a t h e l as s o. "  J o ur n al  of t h e  R o y al 

St atisti c al  S o ci et y:  S eri es  B (  M et h o d ol o gi c al)  5 8,  n o.  1 ( 1 9 9 6):  2 6 7 -2 8 8.  

[ 9]  W a n g,    Yi q u n,    Ni c h ol as    W a g n er,  a n d  J a  m es    M.  R o n di n elli.  " S y  m b oli c  r e gr essi o n  i n    m at eri als 

s ci e n c e. " M R S  C o  m  m u ni c ati o ns   9,  n o.  3 ( 2 0 1 9):  7 9 3 -8 0 5.  

[ 1 0]  S utt o n,  C hrist o p h er,   M ari o  B ol e y,  L u c a   M.  G hiri n g h elli,   M att hi as  R u p p, Jill es  Vr e e k e n,  a n d 

M att hi as  S c h effl er.  "I d e n  tif yi n g  d o  m ai n s  of  a p pli c a bilit y  of   m a c hi n e l e ar ni n g   m o d els f or 

m at eri als s ci e n c e. "   N at ur e  c o  m  m u ni c ati o ns   1 1,  n o.  1 ( 2 0 2 0):  1 -9.  
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