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RECENZJA

rozprawy doktorskiej mgr. Dario Massa pt. "Quantum-Informed Descriptors in Materials
Informatics" opracowana na zlecenie Rady Dyscypliny Naukowej Nauki Fizyczne
Uniwersytetu Warszawskiego. Promotorami pracy sg dr. hab. Stefanos Papanikolaou, prof.
Narodowego Centrum Badan Jadrowych, oraz dr. hab. Piotr Sankowski, prof. Uniwersytetu
Warszawskiego.

1. Ogoélna charakterystyka pracy

Rozprawa doktorska Pana mgr. Dario Massa koncentruje si¢ na zastosowaniu metod
uczenia maszynowego do analizy i projektowania wybranych materialéw. W tego typu
podejsciach kluczowa role odgrywaja deskryptory, czyli sposob reprezentacji informacji o
materiale, ktéry umozliwia skuteczne uczenie modelu. Dobdr odpowiednich deskryptorow ma
decydujace znaczenie dla dokladnosci i wiarygodnosci przewidywanych wilasciwosci
fizycznych. Autor w swojej pracy wykazuje, ze deskryptory oparte na gestosci tadunku
elektronowego, obliczanej metodami ab initio, stanowig trafny i fizycznie ugruntowany wybor
w kontekscie przewidywania wlasciwosci materiatowych.

Praca wpisuje si¢ w dynamicznie rozwijajgca si¢ dziedzine nauki o materiatach
wspomaganej metodami uczenia maszynowego — obszar okreslany mianem Materials
Informatics. Pan mgr. Dario Massa podjal probe zastosowania nowoczesnych technik sztuczne;j
inteligencji do lepszego zrozumienia, a docelowo roéwniez do projektowania materiatdw o
pozadanych wlasciwosciach fizykochemicznych. Szczegolny nacisk polozyt na sposdb
reprezentacji lokalnego srodowiska atomowego przy uzyciu deskryptorow opartych na danych
kwantowo-mechanicznych, pozyskiwanych z obliczen metodg teorii funkcjonatu gestosci (DFT
— ang. density functional theory), takich jak roéznicowa gesto$¢ tadunku oraz obrazy
elektronowej gestosci tadunku.

Chociaz bezposrednim celem pracy bylo zaprojektowanie i ocena przydatnosci
deskryptoréw opartych na gestosci elektronowej — tzw. Quantum-Informed Descriptors — do
klasyfikacji 1 predykcji lokalnych wlasciwosci materiatow metalicznych, to w szerszym sensie
rozprawa stanowi kompleksowe studium zastosowania réznorodnych metod uczenia
maszynowego (w tym: analiza glownych sktadowych, metoda k-srednich, konwolucyjne i
grafowe sieci neuronowe, modele multimodalne oraz klasyczne modele regresyjne) do
rozwigzywania konkretnych zagadnien =z fizyki materii skondensowanej. Badania
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koncentrowaly si¢ glownie na defektach punktowych w metalach o strukturze regularnej
Sciennie centrowanej oraz heksagonalnej zwartej, ze szczegdlnym uwzglednieniem obecnosci
wodoru jako mobilnego defektu miedzyweztowego. Autor wykorzystal wysokoprzepustowe
obliczenia ab initio (przy uzyciu VASP i Quantum ESPRESSO) do budowy baz danych, ktore
nastepnie postuzyty do trenowania i testowania modeli predykcyjnych dla takich wielkosci jak
energia wigzania wodoru, energia migracji czy modul $cisliwosci objetosciowe;.

2. Zakres i ocena merytoryczna rozprawy

Rozprawa liczy 121 stron i sklada si¢ z abstraktu oraz pigciu gléwnych rozdzialow:
wprowadzenia, czgsci zawierajacej cztery opublikowane artykuly naukowe stanowiace
zasadniczy trzon pracy, podsumowania wynikow, zestawienia publikacji autora niezwigzanych
bezposrednio z tematyka rozprawy oraz dodatku metodologicznego obejmujacego opis
zastosowanych metod obliczeniowych. Strona edytorska pracy jest na 0got poprawna, a uktad
graficzny rysunkow i tabel jest przejrzysty i czytelny.

Rozdziat 1 pelni funkcje wprowadzenia do tematyki rozprawy i zawiera ogolne
oméwienie roli uczenia maszynowego w fizyce materii skondensowanej i naukach o
materiatach, ze szczegdlnym uwzglednieniem znaczenia reprezentacji danych materialowych
oraz znaczenia danych pochodzacych z gestosci elektronowej. Autor przedstawit takze gtowne
obszary zastosowan, ktore beda rozwijane w kolejnych rozdziatach, oraz zarysowat aktualne
wyzwania w obszarze predykcji wlasciwosci materiatow.

Rozdzial 2 zawiera opis czterech artykutow naukowych, ktore stanowig zasadniczy wkiad
merytoryczny rozprawy doktorskiej i prezentuja kolejne etapy rozwoju i zastosowania
zaproponowanych przez Autora metod.

W pierwszym artykule (Manuscript I) Pan mgr. Dario Massa wprowadzit idee perturbacji
gestosci tadunku elektronowego (PChDP — z ang. perturbed differential charge density
profiles) jako deskryptora opisujacego reakcje lokalnego srodowiska atomowego na obecnosé
atomu wodoru. Pokazal, ze sygnaly PChDP moga by¢ przeksztatcone do funkcji rozktadu
radialnego (RDF — z ang. radial distribution function), a nast¢pnie poddane analizie glownych
sktadowych i klasteryzacji. Wyniki sugeruja, ze deskryptory PChDP koreluja z wtasciwosciami
chemicznymi i sprezystymi pierwiastkow, a takze z energiami migracji wodoru. Nalezy jednak
zauwazy¢, ze redukcja wymiarowosci do RDF prowadzi do utraty istotnych informacji
kierunkowych oraz topologicznych — co Autor sam zreszta zauwaza i rozwija w kolejnych
pracach.

W drugim artykule (Manuscript II) Pan mgr. Dario Massa przedstawil zastosowanie
metod transfer learningu (uczenia z transferem wiedzy), polegajacego na dostosowywaniu juz
wytrenowanych modeli glebokiego uczenia — w tym modeli analizujacych obrazy i tekst —
do nowego zadania przewidywania wlasciwosci materialdw na podstawie danych
pochodzgcych z obliczen kwantowych i informacji krystalograficznych. Autor wykorzystat
dane multimodalne: obrazy gestosci tadunku elektronowego (ECD — z ang. electron charge
density) oraz opisy krystalograficzne z bazy Materials Project, a nast¢pnie zastosowal zard6wno
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gotowe modele (np. CLIP od OpenAl), jak i wtasny model tgczacy przetwarzanie obrazu i
tekstu (InceptionV3 oraz Roberta). Autor zademonstrowal, ze nawet prosta informacja, jak
dwuwymiarowy przekrdj ECD w plaszczyznie {111}, moze zawieraé wystarczajaco duzo
danych, aby przewidzie¢ kosztowne do obliczenia wiasciwoscei, jak modut S$cisliwosei
objetosciowej. Wyniki pokazuja, ze podejscie to moze by¢ skuteczne w przypadkach
ograniczonej liczby danych oraz ze potaczenie tekstowych i wizualnych reprezentacji moze
poprawi¢ doktadnos¢ predykcji.

Trzeci artykul (Manuscript III) poswigcony jest ocenie mozliwosci zastosowania
grafowych sieci neuronowych (GNN — z ang. graph neural network), a konkretnie modelu
MEGNet wytrenowanego na bazie Materials Project, do przewidywania wiasciwosci
materialow zawierajacych domieszki. Autor badal, czy model wytrenowany na
niezdefektowanych krysztatach moze wiarygodnie przewidywaé wilasciwosci takich uktadow
jak wlasciwosci sprezyste czy energia tworzenia, po wprowadzeniu pojedynczego atomu
domieszkowego do superkomorki. Badania obejmowaly dwie strategie: (i) podstawienie
roznych atomow w jednej osnowie krystalicznej (np. Al, Mo, Ni, Au), oraz (ii) podstawienie
tego samego atomu w wielu réznych matrycach. Wyniki uzyskane przy uzyciu modelu
porownano z wynikami obliczen DFT dla wybranych przypadkéw. Dla wlasciwosci
sprezystych uzyskano dobra zgodno$¢, natomiast przewidywanie energii tworzenia okazato sie
znacznie mniej doktadne. Artykut ten stanowi interesujacy przyktad oceny zdolnosci modeli
uczenia maszynowego do uogolniania w kontekscie lokalnych defektow podstawieniowych.
Autor z duza $wiadomoscia wskazal ograniczenia metod glebokiego uczenia — zwlaszcza
trudnos¢ interpretacji wynikow oraz spadek skutecznosci przy ekstrapolacji na nowe uktady,
np. domieszkowanie struktur, ktére nie wystepowaty w danych treningowych. Podkreslenie
tych aspektéw swiadczy o dojrzatym podejsciu Autora, ktory traktuje uczenie maszynowe jako
narze¢dzie wspierajace tradycyjne metody fizyczne, a nie ich bezkrytyczng alternatywe.

W czwartym artykule (Manuscript IV) Pan mgr. Dario Massa pordwnywat skuteczno$é
r6znych modeli potencjaléw miedzyatomowych opartych na uczeniu maszynowym (MLPs — z
ang. machine learning potentials) w opisie dyfuzji wodoru w magnezie. Analiza obejmowala
zaréwno tzw. uniwersalne potencjaly miedzyatomowe (UIP — z ang. universal interatomic
potentials), takie jak MACE i CHGNet, wytrenowane na duzych i roznorodnych zbiorach
danych, jak rowniez model trenowany lokalnie na potrzeby konkretnego ukladu. Ten drugi
rodzaj potencjatu zostal stworzony przy uzyciu tzw. trenihgu on-the-fly, czyli w trakcie trwania
symulacji dynamika molekularng ab initio (AIMD — z ang. ab initio molecular dynamics),
podczas ktdrej nowe dane sa dynamicznie dodawane do zbioru treningowego i wykorzystywane
do aktualizacji modelu. Autor przeprowadzil szczegélowa analize trajektorii dyfuzji, energii
wigzania i barier migracji wodoru, a takze testowal modele pod katem ich zdolnosci do
reprodukowania wlasciwosci dynamicznych w realistycznych warunkach
wysokotemperaturowych. Najwazniejszym moim zdaniem wnioskiem plyngcym z tego
artykutu jest obserwacja, ze modele UIP zawodza w opisie zjawisk takich jak dyfuzja wodoru,
jesli ich zbiory treningowe nie zawieraja konfiguracji metastabilnych obecnych w trajektoriach
AIMD. Autor wykazal, ze tylko model trenowany on-the-fly na takich trajektoriach jest w stanie
prawidlowo odtworzy¢ dynamike atoméw wodoru i przewidywaé wiarygodne bariery migracji.
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To wazne spostrzezenie praktyczne, ktore podkresla znaczenie doboru odpowiedniego zbioru
treningowego oraz kontekstowego trenowania modelu MLP w odniesieniu do badanego
zjawiska.

Po szczegdlowej analizie czterech artykulow naukowych, ktore stanowia zasadnicza
cze$é rozprawy, Pan mgr. Dario Massa przeszedt do podsumowania wynikow i wnioskow
zawartych w Rozdziale 3. Cho¢ objetos¢ tego rozdziatu jest niewielka, to przedstawione tam
wnioski sg trafne i dobrze oddajg istote przeprowadzonych analiz.

Rozdzial 4 zawiera wykaz prac naukowych niezwigzanych bezposrednio z gldwng
tematyka rozprawy doktorskiej. Cho¢ nie stanowia one integralnej czesci rozprawy, to
potwierdzaja szerszg aktywno$¢ naukowa doktoranta i jego doswiadczenie w rdznych
aspektach badan obliczeniowych i eksperymentalnych w nauce o materiatach.

Rozdziat 5 przedstawia w zwiezlej formie podstawy teoretyczne stosowanych w pracy
narzedzi obliczeniowych, w tym metody DFT oraz wybranych metod uczenia maszynowego.
Choé¢ zakres tego dodatku jest ograniczony, to spelnia on swoja rol¢ jako materiat
uzupehiajacy, pozwalajacy lepiej zrozumie¢ techniczne aspekty zastosowanych metod.

3. Uwagi szczegolowe

W pracy wystepuje kilka drobnych pomytek, niedociagniec i niejasnosci, ktoére moga
utrudnia¢ zrozumienie pracy i wynikow badan, np. :

1) W rozprawie brakuje wyraznie sformutowanej hipotezy badawczej oraz jednoznacznie
okreslonego celu i zakresu pracy. Cho¢ poszczegolne czgsci rozprawy skladajg si¢ na
spojng calos¢, a wnioski mozna odczyta¢ z kontekstu artykulow i komentarzy
autorskich, to brak tych elementow wprost utrudnia czytelnikowi uchwycenie ogélnego
zamyslu badawczego 1 naukowego tla podejmowanych dziatan. Wyrazne
przedstawienie celu, zakresu 1 hipotezy mogtoby dodatkowo wzmocni¢ strukturg pracy
i utatwic¢ odbior jej wartosci poznawczej.

2) W Tabeli S II w materiatach uzupetniajacych do Manuscript I przedstawiono wartosci
wlasciwosci sprezystych uzyskane przy uzyciu narzedzia Thermo_PW. Niestety, wiele
z tych wartosci jest blednych, a niektére wrecz fizycznie niedopuszczalne (np. ujemne
moduty Younga czy moduly scisliwosci objetosciowei). Czy Autor moze wythumaczy¢,
czym jest to spowodowane?

3) W tabelach bedgcych materiatami uzupetniajacymi do Manuscript I, Autor podaje
wartoéci z nadmierng precyzjg (np. 6 cyfr po przecinku), co jest nieadekwatne w
kontekscie typowych niepewnosci obliczen DFT.

4. Uwagi o charakterze dyskusyjnym

Do najwazniejszych uwag merytorycznych, do ktérych w mojej ocenie Autor powinien si¢

odnies¢ nalezg:
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2)

3)

4)

5.

Wszystkie metody zaproponowane w rozprawie zostaly przetestowane na uktadach
relatywnie prostych z osnowa skladajaca si¢ z atoméw jednego pierwiastka.
Tymczasem w zastosowaniach praktycznych, takich jak projektowanie materiatéw do
ekstremalnych warunkéw (np. w energetyce jadrowe;j), kluczowg role odgrywaja stopy
wielosktadnikowe. Czy zaproponowane deskryptory — zwlaszcza te oparte na gestosci
tadunku elektronowego — moga zosta¢ w bezposredni sposob rozszerzone na uklady o
zroznicowanym lokalnym sktadzie chemicznym? Czy Autor rozwazal wlaczenie do
zbioru treningowego struktur o nieregularnym, niejednorodnym otoczeniu atomowym,
typowym dla stopow wysokiej entropii?

W Manuscript I Autor analizuje zmiany w gestosci tadunku elektronowego wywotane
obecnosciag wodoru jako defektu punktowego. Czy zastosowana metoda, oparta na
analizie réznicowej gestosci tadunku i zmianie sygnatu RDF, mogtaby by¢ rownie
skuteczna w przypadku innych typoéw defektow, takich jak wakanse? Co bylo powodem
wyboru wtasnie wodoru jako defektu testowego? ”

W Manuscript Il Autor prezentuje ciekawe i obiecujace podejscie oparte na transfer
learningu, wykorzystujace multimodalne potgczenie obrazéw gestosci tadunku
elektronowego oraz opisu tekstowego struktury krystalicznej. Modele te okazaty sie
skuteczne w predykcji takich wilasciwosci jak modut $cisliwosci objetosciowe;.
Zwazywszy jednak na to, ze wiele baz danych materiatlowych (np. Materials Project)
zawiera juz bezposrednio wartosci takich wlasciwosci, rodzi si¢ pytanie: jakie sa
potencjalne mozliwosci zastosowania tej metody w praktyce? Czy gtéwnym celem jest
rozwdj narzedzi do predykcji wlasciwosci dla nowych, dotad nieprzebadanych
materiatdw, np. w wysokoprzepustowych procedurach selekcji struktur generowanych
automatycznie (USPEX, CALYPSO)? Czy Autor zastanawial si¢ na temat mozliwosci
rozszerzenia tej koncepcji na bardziej ztozone materialy, np. stopy wielosktadnikowe,
gdzie dane wejsciowe moga by¢ trudniejsze do jednoznacznego zdefiniowania?

W kontekscie zastosowania modeli MLP do predykcji trajektorii dyfuzji wodoru,
interesujace byloby poznanie opinii Autora na temat ich przydatnosci w przypadku
bardziej ztozonych zjawisk, takich jak dyfuzja wlasna z udzialem wakanséw czy
migracja atoméw w losowych $rodowiskach stopowych, gdzie rzadkos¢ zdarzen w
AIMD moze znaczaco ograniczaé jakos$¢ danych treningowych. Czy metody MLP on-
the-fly sa wciaz skuteczne w takich przypadkach, czy wymagajg istotnej modyfikacji?

Ocena koncowa rozprawy doktorskiej

Praca doktorska mgr. Dario Massa stanowi wartosciowy i oryginalny wkiad w rozwoj

interdyscyplinarnej dziedziny na pograniczu fizyki materii skondensowanej, nauki o
materialach oraz informatyki. Autor wykazal si¢ bardzo dobra znajomoS$cig zaréwno
zaawansowanych metod ab initio, jak i nowoczesnych technik uczenia maszynowego, co
pozwolilo mu na zaprojektowanie i ocen¢ deskryptorow opartych na danych kwantowo-
mechanicznych, opisujacych lokalne srodowiska atomowe oraz energie defektéw punktowych.
Na szczegolne uznanie zasluguje rozwdj metod wykorzystujacych gestosé tadunku

5



elektronowego jako nosnika fizycznie ugruntowanej informacji strukturalnej — poczawszy od
jej reprezentacji w postaci obrazow, po zastosowanie grafowych sieci neuronowych i modeli
multimodalnych do klasyfikacji wlasciwosci lokalnych. Praca obejmuje szeroki zakres badan:
od opracowania deskryptor6w, przez tworzenie i testowanie modeli ML, az po ich zastosowanie
w realistycznych uktadach metalicznych. Nalezy zwroci¢ uwage, ze Autor samodzielnie
przygotowywal dane wejsciowe na podstawie obliczen DFT w dwoch niezaleznych kodach
(VASP i Quantum ESPRESSO), co wymagato zaawansowanych kompetencji w zakresie metod
numerycznych.

Na podstawie powyzszych stwierdzen wyrazam opini¢, ze rozprawa doktorska mgr.
Dario Massa pt. ,,Quantum-Informed Descriptors in Materials Informatics” spelnia wszystkie
wymagania stawiane rozprawom doktorskim zawarte w Ustawie z dnia 20 lipca 2018 r. Prawo
o szkolnictwie wyzszym i nauce i wnosze o dopuszczenie jej Autora do publicznej obrony przed
Radg Dyscypliny Naukowej Nauki Fizyczne Uniwersytetu Warszawskiego.

Ze wzgledu na interdyscyplinarny i nowatorski charakter badan — obejmujacych rozwoj
metod uczenia maszynowego do opisu lokalnych wlasciwosci materialow na podstawie danych
kwantowo-mechanicznych — a takze na szeroki zakres tematyczny rozprawy i bardzo wysoka
jako$¢ wykonanych badaf (trzy z czterech prac zostaly opublikowane w prestizowych
czasopismach z najwyzszej kategorii, takich jak Acta Materialia i npj Computational Materials,
oraz w materiatach konferencji NeurIPS, wysoko punktowanej w krajowym systemie oceny),
rekomenduje rOwniez rozpatrzenie wniosku o wyréznienie rozprawy doktorskiej mgr. Dario
Massa.

Z powazaniem,

dlf



