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Recenzja rozprawy doktorskiej mgr Dario Massa pt.:
Quantum-Informed Descriptors in Materials Informatics

Praca doktorska dotyczy relatywnie nowego i niezwykle dynamicznie rozwijajacego sie
interdyscyplinarnego nurtu nauk Scistych i przyrodniczych, z pogranicza obliczeniowej fizyki
materii skondensowanej, inzynierii materialowej oraz informatyczno-matematycznych metod
sztucznej inteligencji, ktory zwiezle nazywa sie informatyka materialowa. Podstawa rozprawy
doktorskiej mgr Dario Massy sa cztery publikacje wieloautorskie z 2024 roku: trzy
opublikowane w renomowanych czasopismach fizycznych (przy czym jeden artykut na etapie
zlozenia rozprawy doktorskiej zostat przyjety do druku) oraz jeden artykut konferencyjny.

[1]. Dario Massa, Efthimios Kaxiras, and Stefanos Papanikolaou. "Alloy informatics through
ab initio charge density profiles: Case study of hydrogen e!ects in face-centred cubic crys-
tals", In: Acta Materialia 268 (2024): 119773. DOI: 10.1016/j.actamat.2024.119773

[2]. Dario Massa, Grzegorz Kaszuba, Stefanos Papanikolaou and Piotr Sankowski. "Transfer
Learning in Materials Informatics: structure-property relationships through minimal but

highly informative multimodal input", Accepted in Neur[PS2024 - Machine Learning and

the Physical Sciences (2024). Public NeurIPS Peer Review Process, Comments and
Acceptance: OpenReview DOI: arxiv.org/abs/2401.09301

[3]. Dario Massa, Daniel Cieslinski, Amirhossein Naghdi and Stefanos Papanikolaou. "Substi-
tutional alloying using crystal graph neural networks", In: AIP Advances 1 January 2024;

14 (1): 015023; DOI:10.1063/5.0163765

[4]. Andrea Angeletti, Luca Leoni, Dario Massa, Luca Pasquini, Stefanos Papanikolaou and
Cesare Franchini. "Hydrogen Diffusion in Magnesium Using Machine Learning Potentials",
In: NPJ Computational Materials 11(1) (2025) 85.

W trzech artykutach Doktorant jest pierwszym autorem (w jednej pracy byt tez autorem
korespondencyjnym), a w czwartej pracy znalaz} sie na 3 miejscu listy autoréw, co tacznie daje
dobre podstawy uznania wiodacego wkladu mgr Dario Massy w uzyskanie wynikow
zawartych w publikacjach, bedacych przedmiotem rozprawy doktorskiej.

Praca doktorska zostala zrealizowana pod opieka prof. Stefanosa Papanikolaou (NCBJ)
oraz prof. Piotra Sankowskiego (UW) w Centrum Doskonatosci NOMATEN NCBJ w
Otwocku oraz w Laboratorium ELLIS (European Laboratory for Learning and Intelligent
Systems) w Warszawie.

W centrum zainteresowan informatyki materiatow wydaje sie by¢ umiejetne i selektywne
(czyli pod wieloma wzgledami ,inteligentne”) wykorzystanie ogromnych i coraz lepiej
zarchiwizowanych baz danych z obszaru doswiadczalnej, obliczeniowej i teoretycznej fizyki

ciat statych, do trenowania algorytméw uczenia maszynowego (ML), celem przyspieszenia
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procesu poszukiwania, projektowania i odkrywania nieznanych wilasnosci materiatéw, czy
wrecz odkrywania kompletnie nowych struktur. Nalezy przy tym podkresli¢, z czego dobrze
zdaje sobie sprawe Doktorant, Ze nie zawsze miedzy danymi wejSciowymi a koncowymi
konkluzjami (przedstawianymi w postaci korelacji pomiedzy rozwazanymi i czasami do$¢
odlegltymi wielkoSciami fizycznymi czy chemicznymi,) wystepuje wyrazny zwigzek
przyczynowo-skutkowy, majacy swoje ugruntowanie w wiedzy o materiatach. Stad bardzo
trafnie zauwaza Autor, przytaczajqc kilka przyktadéw prognozowania wybranych wtasciwosci
fizycznych materiatow na podstawie np. danych o strukturach krystalicznych, ze “kluczowym
czynnikiem sukcesu jest efektywnos$¢ deskryptoréw uzywanych do kodowania istotnych
informacji o wlasciwosciach uktadu”.

Bardzo owocnym punktem wyjscia poszukiwania tego typu deskryptorow, zawierajacych
na przyklad informacje o kwantowym charakterze badanego obiektu, w celu uwzglednienia
fizycznych podstaw budowy i stabilnos$ci krysztaléw, byla koncepcja wykorzystania map
gestosci tadunkowych (i pewnie tez spinowych?). Istotnie, nie funkcje falowe Blocha opisujace
stany elektronowe w materiatach translacyjnie niezmienniczych, ale bezposrednio gestosci
elektronowe s centralnym pojeciem nie tylko twierdzen teorii funkcjonatu gestosci DFT
(kluczowa wielko$¢ w stosowanych technikach kwantowych obliczen struktury elektronowej,
takich jak metody pseudopotencjalow, LCAO, APW czy KKR), gdyz rozklady gestosci
elektronowych sa Zrédlem identyfikacji atoméw w eksperymentach dyfrakcyjnych. Tak wiec
wybor deskryptorow w postaci map gestosci elektronowych, zawierajacych w sobie informacje
o atomach budujacych krysztal, oddzialywaniach pomiedzy atomami reprezentowanych
rodzajami wigzan chemicznych, wydaje sie fizycznie jak najbardziej trafny i uzasadniony.

Przechodzac do bardziej szczegélowego omédwienia zasadniczych rezultatéw prac [1-4],
warto podkresli¢, ze do uzyskania tak réznorodnych wynikow zawartych w rozprawie,
wymagane byly od Doktoranta rozlegle umiejetnosci teoretyczno-numeryczne (znajomos¢ a
przede wszystkim bieglos¢ w obliczeniach DFT z zastosowaniem réznych kodow, np.
Quantum Espresso oraz VASP) oraz algorytmiczne (implementacja wielu modeli i metod
uczenia maszynowego oraz sprawnos¢ wykorzystania baz danych).

Praca [1] prezentuje interesujace wyniki badania profili gestosci ladunkowych w
perspektywie ,informatyki stopéw” na przyktadzie domieszkowania wodorem krysztaléw o
strukturze fcc, w szczegblno$ci w metalicznym magnezie, najbardziej atrakcyjnym z punktu
widzenia poszukiwania materialow do magazynowania wodoru. Autorzy wychodzac od
wynikow obliczenn ab initio struktury elektronowej, a zatem rozkladéw *radunkowych i
potencjatow krystalicznych, rozwazaja ich deformacje pod wplywem defektéw w formie
domieszek wodorowych, ktére moga lokowac sie w przypadku struktur gestego upakowania
(fcc, hep) w lukach tetraedrycznych lub oktaedrycznych. Z uwagi na silng zalezno$¢ wigzan
chemicznych w obecnosci ,,niedoskonatosci” sieci krystalicznej w postaci H w pozycjach
miedzyweztowych (lukach) TI lub OI, naturalnymi deskryptorami do szerszej analizy z
uzyciem algorytméw ML (oprocz wspomnianych juz profili gesto$ci tadunkowych) okazaly sie
parametry geometryczne wokot atomow budujacych strukture, czyli pierwiastka metalicznego
M oraz wodoru H (promienie oraz odpowiadajace objeto$ci wynikajace z analizy Badera) jak
tez transfery ladunkowe pomiedzy tadunkami w wyniku zaburzen w postaci domieszek.
Istotnym okazata sie rOwniez analiza radialnej funkcji dystrybucyjnej RDF, charakterystycznej
dla uwypuklenia wplywu nieporzadku na polozenia atoméw. Do obliczen DFT




uwzgledniajacych wplyw nieporzadku chemicznego, zastosowano dobrze znang i szybka pod
wzgledem numerycznym metode pseudopotencjalow dostepng w ramach pakietu QE oraz z
wykorzystaniem superkomorek. Szczegélowo analizowane s takie parametry, ktore
uzyskiwane sg z obliczen DFT jak tzw. zaburzone réznicowe profile gestosci tadunkowych
(PChDP), energie wigzania, skalowanie wynikow wraz z rozmiarem atoméw, wplyw lokalnej
symetrii, obliczenia barier energetycznych migracji atoméw wodoru. W zasadniczej czeSci
pracy dotyczacej ML zastosowano jeden z algorytméw PCA (principal component analysis)
nalezacy do technik uczenia bez nadzoru, celem utrzymania mozliwie silnie réznorodnej
informacji o uktadzie. Jako rezultaty badan uzyskano bardzo interesujace korelacje pomiedzy
wielkosciami zwigzanymi z rozkladami gestosSci tadunkowych (maksima RDF, transfery
fadunkowe, fadunek Badera) a wlasno$ciami atomowymi i strukturalnymi.

Autorzy dochodza do interesujacych wnioskow, Ze na podstawie analizy ML z uzyciem
deskryptorbw w postaci zaburzonych réznicowych profili gestosci tfadunkowych PChDP
pojawiaja sie mozliwosci przewidywania zachowania materialtow w obecnosci réznych
defektéw krystalicznych. Poprzez analogie biologiczna, podejscie to pozwala spodziewac sie
uzyskac ,,genotyp” materiatu krystalicznego w obecnosci defektow (np. atomy H w lukach
krystalicznych) optymalnego np. do zastosowan przechowywania wodoru w strukturach metali
i stopow.

W pracy [2] badano transfer uczenia sie w architekturach opartych na obrazie i tekscie,
ktore moga mie¢ wpltyw na podejmowanie decyzji w nowych metodach Al w zastosowaniu do
selekcji lub poszukiwania materiatbw o pozadanych wiasciwosciach. Podobnie jak w
podejsciu zaprezentowanym w pracy [1] zalozono, ze wlasnosci fizyczne materiatdéw wynikaja
w duzej mierze z ich struktury elektronowej, a najbardziej reprezentacyjne przypadki mozna
wyekstrahowa¢ bezposrednio z zestawow danych obrazow profili gestosci tadunku
elektronowego przy uzyciu sieci neuronowych. W tym celu skorzystano z bazy danych
obliczen DFT (Materials Project) z dostepem do map ECP (electron charge density),
ograniczajac sie do stabilnych ukladéw krystalicznych o strukturze fcc (781 przypadkéw -
finalnie do trenowania uzyto 592 prdbek, odfiltrowanych pod wzgledu czystosci danych).
Autorzy przetestowali mozliwo$¢ transferu znanego multimodalnego modelu uczenia tzw.
Contrastive Language-Image Pre-training (CLIP) dostepnego w OpenAl. W przypadku testow
regresji liniowej, rozwazono kilka wielkosci fizycznych istotnych z punktu widzenia wtasnosci
mikroskopowych materiatlow krystalicznych, takich jak jak energia formowania, energia
Fermiego oraz objetosciowy modut sprezystosci (bulk modulus). Zbadano dwa podstawowe
modele, aby wprowadzi¢ informacje tekstowe i obrazowe o strukturach krysztalu, czego
wynikiem byl niestandardowy model multimodalny w formie stosu. W celu przetworzenia
(rozpoznawania i klasyfikowania) obrazu uzywano aplikacji InceptionV3 (aplikacji z rodziny
CNN), ktory byt wstepnie wytrenowanym modelem bazy ImageNet. W przypadku tekstu
uzywano modelu jezykowego Roberta. Rys. 2 [2] przedstawia jako$¢ dopasowania metodq
regresji liniowej dla niestandardowego modelu multimodalnego na réznych etapach jego
implementacji. Analiza danych InceptionV3 (tylko obraz) pozwala przewidywac bardzo trafnie
wartosci modulu sprezysto$ci (uzyskano wysokie warto$ci wspotczynniki - korelacji),
porownywalne z modelem CLIP. Dalsza poprawa prognozowania z zastosowaniem modelu
RoBERTa (tylko tekst) lub poprzez polaczenie danych tekstowych i obrazu nie daja widocznej
poprawy wspotczynnikow korelacji. W pewnym kontrascie do modutu sprezystosci pozostajq




przewidywania warto$ci energii Fermiego, ktore jesli bazuja wylacznie na obrazach ECD,
generalnie nie wypadajq korzystnie. Duza poprawe wspotczynnika korelacji przynosi dopiero
wykorzystanie dodatkowych (tekstowych) informacji krystalograficznych na réznych
poziomach wnioskowania (wzor chemiczny, stowa kluczowe). Okazuje sie, Ze energia
formowania jest trudng do przewidywan wielkoscia, na podstawie obrazéw ECD. Tym
bardziej, ze obserwujemy niewielkqa poprawe po uzupeknieniu danych wejsciowych w postaci
tekstu (przeciwnie niz w przypadku analizy energii Fermiego).

Praca [3] pokazuje inne podejscie do prognozowania wybranych wielkosci fizycznych
materiatéw, alternatywne do prac [1-2] z uzyciem deskryptorbw w postaci tadunkowych
gestosciach elektronowych, gdyz bazuje na tzw. splotowych sieciach neuronowych graféw
krystalicznych CGNN (crystal graph neural networks). Jest to bardzo obiecujgca koncepcja
zaproponowana przez T. Xie and J. C. Grossman, Crystal graph convolutional neural networks
for an accurate and interpretable prediction of material properties, Phys. Rev. Lett. 120,
145301 (2018) oraz C. W. Park and C. Wolverton, Developing an improved crystal graph
convolutional neural network framework for accelerated materials discovery, Phys. Rev.
Mater. 4, 063801 (2020) — znanych specjalistow od obliczen ab initio - ktdrej celem, jak
zaznaczaja autorzy, jest ,akceleracja odkry¢” w naukach o materiatach. Wspdlng ideq modeli
opartych na GNN jest przedstawienie atomow w postaci weztow (V) i wigzan chemicznych
pomiedzy nimi jako krawedzi (E) w grafie G(V,E), ktéry mozna dalej przekaza¢ do
wytrenowanej sieci neuronowej, celem utworzenia potaczen na poziomie weztdéw (,,wyuczona”
reprezentacja kazdego atomu wraz z jego indywidualnym otoczeniem chemicznym) i splata¢ z
sasiednimi wezlami i krawedziami. Zadaniem algorytmu jest poszukiwanie materialu y o
okreslonych wiasciwos$ciach fizyko-chemicznych, biorac pod uwage strukture danych opartg
na grafie G (wejscie) z zakodowanymi istotnymi cechami dla rozwazanego problemu, jak tez
zestaw wag W (parametry modelu), ktére mozna uzyska¢ w drodze uczenia sie na podstawie
dostepnych danych. Ta wiec przewidywanie cech materialu y sprowadza sie do poszukiwania
funkcji mapujacej f(G, W) -y, zaleznej od graféw i wag. Autorzy pracy [3] w szczeg6lnosci
uzyli poprawionego modelu CGNN, nazywanego w skrocie MEGNet (Materials Graph
Network), skutecznie przewidujacy wiasciwosci molekut i krysztatéw, umozliwiajacy
uwzglednienie takich parametrow termodynamicznych jak temperatura, cisnienie czy entropia.
Zbadano wplyw przede wszystkim zaburzen krystalicznych (defektow) na wielkosci
mechaniczne takie jak modut sprezystosci (bulk modulus) oraz modut Scinania (shear modulus)
w wybranych materiatach Al, Ni, Mo i Au, rozwazajac wiekszo$¢ pierwiastkéw uktadu
okresowego jako niedoskonatosci sieci. Uzyskano bardzo interesujace zaleznosci modulow w
funkcji domieszek w ramach serii 3d, 4d i 5d metali przejSciowych. W podsumowaniu, mozna
uznac¢, ze zaproponowana analiza z zastosowaniem metod Al jest bardzo obiecujaca, niemniej
nalezaloby sie zastanowi¢ nad przyczyna np. stosunkowo stabych przewidywan dotyczacych
energii formowania, podczas gdy przewidywania wlasnosci mechanicznych wypadaja bardzo
dobrze. Jaka jest przyczyna rozbiezno$ci w takich przypadkach jak np. Al z domieszka Ni,
gdzie korelacja modutu sprezystosci jest znakomita, podczas gdy energia formowania wypada
fatalnie (Tabela VII przedstawiajaca porownanie wynikow obliczen DFT i przewidywan z
uzyciem modelu MEGNet). Przypuszczalnie, energia formowania jest trudna do przewidywan
z uzyciem metod ML, gdyz jej warto$¢ jest wypadkowq bardzo wielu zmiennych, a ponadto
pozostaje wielkoScia wzgledna.




Praca [4] wchodzaca do rozprawy doktorskiej dotyczy badan teoretycznych zjawiska
dyfuzji wodoru w magnezie z wykorzystaniem roznych metod i strategii uczenia
maszynowego (m.in. MACE i CHGNet) w celu tworzenia wiarygodnych potencjaléw
oddzialywan miedzyatomowych. PodejScie to umozliwilo m.in. bezposrednie poréwnania
pomiedzy rezultatami obliczenn DFT (pakiet VASP bazujacy na metodzie pseudopotencjatéw) a
metodami dynamiki molekularnej wspomaganymi uczeniem maszynowym. Przewidywania
dotyczace np. radialnej funkcji dystrybucyjnej (RDF) z wykorzystaniem algorytmu Crystal
Hamiltonian Graph Neural Network (CHGNet) oraz bazy danych Materials Project, daty
bardzo dobra zgodno$¢ z wynikami obliczen pakietem VASP. Nalezy podkresli¢, ze w
przeprowadzonych badaniach dla réznych temperatur i zakreséw stezen wodoru w krysztale
magnezu, uzyskano wartosci wspétczynnikéw dyfuzji wodoru i energii aktywacji, ktore sg w
znakomitej zgodnosci z wynikami eksperymentow, co podkresla skutecznos$¢ i dokladnosc¢
metod wspomaganych uczeniem maszynowym w kontekScie opisu dynamicznego procesu
dyfuzji.

Reasumujac na podstawie przedstawionej rozprawy doktorskiej stwierdzam, ze mgr Dario
Massa wykazal sie bardzo dobrym przygotowaniem teoretycznym w zakresie metod
obliczeniowych DFT i dynamiki molekularnej, jak tez nowoczesnych technik uczenia
maszynowego oraz wyjatkowa numeryczng sprawnoscia przy operowaniu tak wieloma kodami
i aktualnymi algorytmami AI. Na szczegdlnie pozytywna ocene zastuguje szerokie spojrzenie
oraz duza samodzielno$¢ w poszukiwaniu podejs¢ do problemu zastosowania ML do badan
materiatdbw krystalicznych. Nalezy tez podkresli¢ ponadprzecietne umiejetnosci Doktoranta
korzystania z najbardziej aktualnych materialowych baz danych, najnowszych algorytmow
sieci neuronowych, jak réwniez krytyczne spojrzenie na uzyskiwane wyniki. Dario Massa w
swojej pracy doktorskiej uzyskal oryginalne, wrecz pionierskie wyniki w relatywnie nowej i
niezwykle dynamicznie rozwijacej sie dziedzinie fizyki ciata stalego, jaka jest wspomagana
metodami Al informatyka materiatow.

Zwazywaszy na: (i) wypracowanie ogélnych koncepcji i procedur numerycznych,
umozliwiajacych wskazywanie korelacji pomiedzy wybranymi wiasnosciami fizyko-
chemicznych materiatéw, (ii) walidacje przewidywan z zastosowaniem zaawansowanych
obliczen DFT, (iii) stworzenie mozliwosci akceleracji poszukiwan nowych materiatow
metodami ML, recenzent rezerwuje sobie prawo wyr6znienia rozprawy doktorskiej po
przebiegu obrony pracy doktorskiej.

Podsumowujac stwierdzam, Ze recenzowana rozprawa spelnia wymagania okreslone w art.
187 ustawy z dnia 20 lipca 2018 r. Prawo o szkolnictwie wyzszym i nauce (z pozn. zm.) i
wnioskuje o jej dopuszczenie do dalszych etapéw postepowania o nadanie stopnia doktora w
dziedzinie nauk Scistych i przyrodniczych w dyscyplinie nauki fizyczne.
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