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S c o p e

F o c u s : p o t e n t ia l e n e r g y s u r f a c e (P E S ) / in t e r - a t o m ic p o t e n t ia l ( IA P )

s u r r o g a t e c o n s t r u c t io n s

P E S / IA P s u r r o g a t e r e p r e s e n t a t io n a n d m o d e l s t r u c t u r e

P E S / IA P s u r r o g a t e p a r a m e t e r e s t im a t io n /c a l ib r a t io n / t r a in in g

w it h e m p h a s is o n e r r o r s a n d u n c e r t a in t ie s

M u l t ip le m o t iv a t io n s

U n c e r t a in t y q u a n t i f ic a t io n (U Q ) a n d g lo b a l s e n s i t iv i t y a n a ly s is in

m o le c u la r d y n a m ic s (M D ) c o m p u t a t io n s

M in im iz in g e r r o r s in f i t t e d P E S f o r d o w n s t r e a m u s e

e .g .e x p lo r a t io n , r e a c t io n r a t e c o m p u t a t io n

U Q im p o r t a n c e is r e c o g n iz e d in IA P - b a s e d a t o m is t ic m o d e l in g

F r e d e r ik s e nP h y s . R e v . L e t t .2 0 0 4 ; A n g e l ik o p o u lo sJ . C h e m . P h y s .2 0 1 2 ; D u t t aJ . C h e m . P h y s .2 0 1 8 ;

L o n g b o t t o mM S M S E2 0 1 9 ; P a t r o n eR e v . C o m p . C h e m ., C a i l l ie z 2 0 2 0 ; V a s s a u xJ C T C2 0 2 1 ;

Z h o u a n d F o i le s 2 0 1 7 ; C h e r n a t y n s k iyA n n . R e v . M a t . R e s .2 0 1 3

W e ig n o r e e r r o r s / u n c e r t a in t ie s ina b in i t ioq u a n t u m c h e m is t r y (Q C ) /

d e n s i t y f u n c t io n a l t h e o r y (D F T ) c o m p u t a t io n s

F Y I : W a n g ,S c i . R e p .2 0 2 1 ; Y a n g ,F a r a d y D is c .2 0 2 1 ; P r a g e r ,P r o c . C o m b . In s t .2 0 1 3 ;

K l ip p e n s t e in ,P r o c . C o m b . In s t .2 0 1 1 ; H a n k e ,J . C o m p . C h e m .2 0 1 1
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E le m e n t s o f a P E S / IA P S u r r o g a t e C o n s t r u c t io n

T h e r e a r e t w o k e y e le m e n t s o f a n y P E S / IA P s u r r o g a t e c o n s t r u c t io n

A f e a t u r e v e c t o r t h a t s u m m a r iz e s s y s t e m g e o m e t r y

– F o r e x a m p le𝒗(𝒙; 𝜽) ∶ ℝ3𝑁 → ℝ𝑛

– W h e r e𝜽 i s a p a r a m e t e r v e c t o r

A f u n c t io n t h a t m a p s t h e f e a t u r e v e c t o r t o p o t e n t ia l e n e r g y

𝐸(𝒙) ≈ 𝑓(𝒗(𝒙; 𝜽); 𝒘)

w h e r e𝒘 i s a p a r a m e t e r v e c t o r

T h e f u n c t io n a l f o rm s o f𝒗() a n d𝑓() a r e im p o r t a n t m o d e l in g c h o ic e s

C o n s t r u c t io n s s h o u ld n a t iv e ly s a t is f y

– t r a n s la t io n a l , r o t a t io n a l ,a n dp e rm u t a t io n a l in v a r ia n c e s

– P e rm u t a t io n a l in v a r ia n c e : s w a p p in g tw o s a m e - t y p e a t o m s

d o e s n o t a l t e r t h e s y s t e m p o t e n t ia l e n e r g y
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E x a m p le s o f P E S / IA P c o n s t r u c t io n s

E m b e d d e d A t o m M o d e l ( E A M )D a w & B a s k e s , 1 9 8 4

𝐸𝑖 = 1
2 ∑𝑗≠𝑖 𝜙𝛼𝛽 (𝑟𝑖𝑗) + 𝐹𝛼 (∑𝑗≠𝑖 𝜌𝛼𝛽 (𝑟𝑖𝑗))

S y m m e t r y F u n c t io n d e s c r ip t o r sB e h le r & P a r r in e l lo , 2 0 0 7

G e o m e t r y d e s c r ip t o r s u s e d w it h N e u r a l N e tw o r k s u r r o g a t e s

A t o m ic E n v i r o n m e n t V e c t o r ( A E V ) c o n s t r u c t io nS m it he t a l ., 2 0 1 7

G a u s s ia n A p p ro x im a t io n P o t e n t ia l (G A P )B a r t o ke t a l ., 2 0 10

G e o m . d e s c r ip t o r , n e ig h b o r d e n s i t y b is p e c t r u m , G P r e g r e s s io n

C o u lo m b m a t r ix d e s c r ip t o r , g e o m e t r y a n d n u c le a r c h a r g eR u p pe t a l ., 2 0 1 2

S p e c t r a l N e ig h b o r a n a ly s is p o t e n t ia l ( S N A P )T h o m p s o ne t a l ., 2 0 1 5

S im i la r t o G A P , b u t w it h l in e a r r e g r e s s io n

A t o m ic C lu s t e r E x p a n s io n ( A C E )D r a u t z , 2 0 1 9

G e n e r a l iz e s / s u b s u m e s m a n y e a r l ie r c o n s t r u c t io n s

3 D G r a p h C o n v o lu t io n a l N e tw o r k ( 3 D G C N ) d e s c r ip t o rC h o & C h o i , 2 0 1 9

G e o m e t r y r e p r e s e n t a t io n in t e rm s o f m o le c u la r s t r u c t u r e

G e n e r a l iz e d d e e p m e t r ic le a r n in g w it h G N N sN ae t a l ., 2 0 2 0
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O u r P E S s u r r o g a t e r e q u i r e m e n t s

T r a n s la t io n a l a n d ro t a t io n a l in v a r ia n c e

R e ly o n in t e r n a l c o o rd in a t e s :

– D is t a n c e s b e tw e e n p a i r s o f a t o m s

– A n g le s f o rm e d a m o n g s e t s o f 3 a t o m s

D e s c r ip t o r s iz e in d e p e n d e n t o f n u m b e r o f m o le c u le s in t h e s y s t e m

A n a t o m - c e n t r ic f e a t u r e v e c t o r c o n s t r u c t io n

R e p r e s e n t lo c a l g e o m e t r y a r o u n d e a c h a t o m

P e rm u t a t io n a l in v a r ia n c e

A d d it iv e s u p e r p o s i t io n o f a t o m ic c o n t r ib u t io n s t o t h e e n e r g y

S u f f ic ie n t c o m p le x i t y t o f i t d a t a f r o m d if f e r e n t a t o m ic /m o le c u la r

s y s t e m s in a r a n g e o f g e o m e t r ic c o n f o rm a t io n s

G e n e r a l iz a b i l i t y

C o n t r o l le d a p p ro x im a t io n a c c u r a c y o u t s id e t h e t r a in in g s e t
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P E S / IA P S u r r o g a t e C a l ib r a t io n

L e a s t s q u a r e s r e g r e s s io n , w it h s o m e m e a n s o f r e g u la r iz a t io n , i s t h e

d o m in a n t m e a n s o f P E S / IA P s u r r o g a t e c a l ib r a t io n

G iv e n la r g e n u m b e r o f p a r a m e t e r s , a n d l im it a t io n s o n D F T t r a in in g

d a t a s iz e s , o n e e x p e c t s s o m e u n c e r t a in t y in f i t t e d m o d e l p a r a m e t e r s

B a y e s ia n m e t h o d s p r o v id e r o b u s t m e a n s o f e s t im a t io n o f p a r a m e t r ic

u n c e r t a in t ie s , a s w e l l a s m o d e l c o m p a r is o n s / s e le c t io n

In a c o m p u t a t io n a l s e t t in g , u s e M a r k o v C h a in M o n t e C a r lo (M C M C )

t o s a m p le f r o m t h e B a y e s ia n p o s t e r io r

M C M C is f e a s ib le in h ig h - d im e n s io n s w h e n d e a l in g w it h m o d e ls

t h a t a r e l in e a r in p a r a m e t e r s

I t h a s s e v e r e c o m p u t a t io n a l l im it a t io n s in h ig h - d im e n s io n s w it h

n o n l in e a r m o d e ls

A r a n g e o f h e u r is t ic /a p p ro x im a t e m e t h o d s e x is t in t h is

c h a l le n g in g s e t t in g
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D e a l in g w it h M o d e l E r r o r in U Q

A l l m o d e ls a r e w ro n g in p r in c ip le

M o d e ls o f p h y s ic a l s y s t e m s r e ly o n

P r e s u m e d t h e o r e t ic a l f r a m e w o r k

M a t h e m a t ic a l f o rm u la t io n

P r a c t ic a l m o d e ls o f c o m p le x p h y s ic a l s y s t e m s r e ly o n

S im p l i f y in g a s s u m p t io n s

N u m e r ic a l d is c r e t iz a t io n o f g o v e r n in g e q u a t io n s

C o m p u t a t io n a l s o f t w a r e & h a rd w a r e

m o d e l e r r o r is f r e q u e n t ly n o n - n e g l ig ib le

E s t im a t in g m o d e l e r r o r is u s e f u l f o r

m o d e l c o m p a r is o n & v a l id a t io n

m o d e l im p ro v e m e n t & s c ie n t i f ic d is c o v e r y

r e l ia b le c o m p u t a t io n a l p r e d ic t io n s
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C h a l le n g e s w it h M o d e l C a l ib r a t io n d u e t o M o d e l E r r o r

x

y
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Truth
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d a t a

= 𝑓(𝑥, 𝜆) + 𝜖
d

A d d it io n a l d a t a r e s u l t s in r e d u c e d p a r a m e t e r ic p o s t e r io r u n c e r t a in t y

O n e g e t s m o re c o n f id e n t a b o u t p r e d ic t io n s w it h t h e w ro n g m o d e l

P r e d ic t iv e u n c e r t a in t y in c a l ib r a t e d m o d e l h a s n o u t i l i t y f o r p r e d ic t io n

Ig n o r in g m o d e l e r r o r le a d s t o i r r e le v a n t p r e d ic t iv e e r r o r s
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C h a l le n g e s w it h M o d e l C a l ib r a t io n d u e t o M o d e l E r r o r

x

y
Data, N = 20

Truth

Model prediction
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C o n v e n t io n a l p a r a m e t e r e s t im a t io n c o n t e x t :𝑦
d a t a

= 𝑓(𝑥, 𝜆) + 𝜖
d

A d d it io n a l d a t a r e s u l t s in r e d u c e d p a r a m e t e r ic p o s t e r io r u n c e r t a in t y

O n e g e t s m o re c o n f id e n t a b o u t p r e d ic t io n s w it h t h e w ro n g m o d e l

P r e d ic t iv e u n c e r t a in t y in c a l ib r a t e d m o d e l h a s n o u t i l i t y f o r p r e d ic t io n

Ig n o r in g m o d e l e r r o r le a d s t o i r r e le v a n t p r e d ic t iv e e r r o r s
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C h a l le n g e s w it h M o d e l C a l ib r a t io n d u e t o M o d e l E r r o r

x

y
Data, N = 100

Truth

Model prediction

0.4 0.6 0.8 1.0 1.2 1.4 1.6 1.8
λ1

1.0

1.2

1.4

1.6

1.8

2.0

λ
2

C o n v e n t io n a l p a r a m e t e r e s t im a t io n c o n t e x t :𝑦
d a t a

= 𝑓(𝑥, 𝜆) + 𝜖
d

A d d it io n a l d a t a r e s u l t s in r e d u c e d p a r a m e t e r ic p o s t e r io r u n c e r t a in t y

O n e g e t s m o re c o n f id e n t a b o u t p r e d ic t io n s w it h t h e w ro n g m o d e l

P r e d ic t iv e u n c e r t a in t y in c a l ib r a t e d m o d e l h a s n o u t i l i t y f o r p r e d ic t io n

Ig n o r in g m o d e l e r r o r le a d s t o i r r e le v a n t p r e d ic t iv e e r r o r s
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S t a t is t ic a l m o d e l in g o f m o d e l e r r o r

E r r o r f r a m e w o r k :

M e a s u r e m e n t s : 𝑦
d a t a

= 𝑦
t r u t h

+ 𝜖𝑑

M o d e l p r e d ic t io n s : 𝑦
t r u t h

= 𝑦
m o d e l

+ 𝜖𝑚

T h u s : 𝑦
d a t a

= 𝑦
m o d e l

+ 𝜖𝑚 + 𝜖𝑑

E r r o r m o d e l in g – e x a m p le

M o d e l : 𝑦
m o d e l

= 𝑓(𝑥, 𝜆)

D a t a E r r o r : 𝜖𝑑 ∼ N(0, 𝜎2)

M o d e l E r r o r : 𝜖𝑚 ∼ G P(𝜇(𝑥), 𝐶(𝑥, 𝑥′))

M o d e l c a l ib r a t io n :

E s t im a t e m o d e l p a r a m e t e r s𝜆 a lo n g w it h t h o s e o f𝜖𝑚, 𝜖𝑑

K e n n e d y & O ’H a g a n 2 0 0 1 ; B a y a r r ie t a l .2 0 0 2
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C h a l le n g e s – P h y s ic a l M o d e ls

A r b i t r a r y c h o ic e o f s t a t is t ic a l m o d e l (e .g .G P ) s p a t ia l s t r u c t u r e d o e s

n o t t a k e t h e p h y s ic a l m o d e l in t o a c c t

– P o t e n t ia l v io la t io n o f im p l ic i t c o n s t r a in t s in p h y s ic a l m o d e ls

– e .g .in c o m p re s s ib le f lo w :∇ ⋅ 𝑣 = 0

D if f ic u l t y in d is a m b ig u a t io n o f m o d e l & d a t a e r r o r

C a l ib r a t io n o f m o d e l e r r o r o n m e a s u r e d o b s e r v a b le d o e s n o t im p a c t

q u a l i t y o f o t h e r m o d e l p r e d ic t io n s
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M o d e l E r r o r E m b e d d in g

E m b e d m o d e l e r r o r in s p e c i f ic s u b m o d e l p h e n o m e n o lo g y
B e r l in e r 2 0 0 3

a m o d if ie d t r a n s p o r t o r c o n s t i t u t iv e la w

a m o d if ie d f o rm u la t io n f o r a m a t e r ia l p r o p e r t y

S a r g s y a nI JU Q2 0 1 9 ; H a k imC T M2 0 1 8 , H u a nA IA A J2 0 1 8 ; S a r g s y a nI J C K2 0 1 5

P ro s :

A l lo w s p la c e m e n t o f m o d e l e r r o r t e rm in lo c a t io n s w h e r e k e y

m o d e l in g a s s u m p t io n s a n d a p p ro x im a t io n s a r e m a d e

a s a c o r r e c t io n o r h ig h - o r d e r t e rm

a s a p o s s ib le a l t e r n a t e p h e n o m e n o lo g y

e x p lo r e i f i t c a n e x p la in d is c r e p a n c y o n o b s e r v a b le

n a t u r a l ly p r e s e r v e s m o d e l s t r u c t u r e a n d a s s o c ia t e d c o n s t r a in t s

C o n s :

c o m p le x l ik e l ih o o d𝑝(𝑦|𝜆) f o r g e n e r a l n o n l in e a r𝑓(𝑥, 𝜆, 𝜖𝑚)
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C a s e S t u d y : B a y e s ia n C a l ib r a t io n o f IA P s f o r B in a r y A l lo y s

W o r k w it h :

A r u n H e g d e a n d C o s m in S a f t a ( S a n d ia N a t . L a b s . )

E la n W e is s a n d W o l f g a n g W in d l (O h io S t a t e U .)

G o a l s :

F o c u s o n E m b e d d e d A t o m M o d e l ( E A M ) p o t e n t ia l f o r b in a r y a l lo y s

( A u ,C u )

B a y e s ia n c a l ib r a t io n o f E A M p o t e n t ia l w i t h D F T d a t a o n m u lt ip le Q o Is

F o rw a rd p ro p a g a t io n o f IA P u n c e r t a in t y in M D s im u la t io n s w it h

L A M M P S

RAMPAGE
potential

Element A and B Info

LAMMPS

• SQS (compositions)
• numerical tolerances
• etc.

✓ f(✓)
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

E A M p o t e n t ia l

R A M P A G E / E A M p o t e n t ia l s f o r b in a r y a l lo y s (W a rd 2 0 1 2 )

T w o e le m e n t s t y p e s(𝐴, 𝐵)

G iv e n a t o m𝑖 o f t y p e𝛼 ∈ {𝐴, 𝐵}, a n d a t o m𝑗 o f t y p e𝛽 ∈ {𝐴, 𝐵}, w e h a v e

𝐸𝑖 = 1
2

∑
𝑗≠𝑖

𝑉𝛼,𝛽(𝑟𝑖𝑗) + 𝐹𝛼( ∑
𝑗≠𝑖

𝜌𝛼,𝛽(𝜌𝑖𝑗))

𝜌𝐵𝐴(𝑟) = 𝑟6 (e x p(−𝑆𝐴𝑟) + 29
e x p(−2𝑆𝐴𝑟))

𝜌𝐴𝐵(𝑟) = 𝑟6 (e x p(−𝑆𝐵𝑟) + 29
e x p(−2𝑆𝐵𝑟))

𝑉𝐴𝐵(𝑟) = 𝐷 (e x p(−2𝛼 (𝑟 − 𝑟
e q

)) − 2 e x p(−𝛼 (𝑟 − 𝑟
e q

)))

w it h p a r a m e t e r s𝜃 = (𝑟𝑒𝑞, 𝐷, 𝛼, 𝑆𝐴, 𝑆𝐵).
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

C a l ib r a t io n p ro b le m s e t u p

P r e d ic t iv e m o d e l :𝑦𝑖 = 𝑓𝑖(𝑥; 𝜃)w h e r e

𝑥 ∈ {d is c r e t e s e t o f c o m p o s i t io n s}
Q o I𝑖 ∈ {l a t t ic e c o n s t a n t, C11, C12, C44, b u lk m o d u lu s,m ix in g e n t h a lp y}

𝜃 = (𝑟𝑒𝑞, 𝐷, 𝛼, 𝑆𝐴, 𝑆𝐵)

D a t a m o d e l :

𝑦𝑖(𝑥) = 𝑓𝑖(𝑥; 𝜃) + 𝜖𝑖(𝑥)

𝜖𝑖(𝑥) ∼ {𝒩 (0, 𝜎2𝑓𝑖(𝑥; 𝜃)2 + 𝜏2) f o r Q o I𝑖 = m ix in g e n t h a lp y

𝒩 (0, 𝜎2𝑓𝑖(𝑥; 𝜃)2) o t h e rw is e

10 2 c a l ib r a t io n t a r g e t s : 6 Q o Is a t e a c h o f 1 7 c o m p o s i t io n s

D F T d a t a g e n e r a t e d f o r e a c h t a r g e t q u a n t i t y

W e u s e u n i f o rm p r io r s o n(𝑟𝑒𝑞, 𝐷, 𝛼, 𝑆𝐴, 𝑆𝐵, ln𝜎, ln𝜏)
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

M o d e l S u r r o g a t e s

L A M M P S e x p e n s e n e c e s s i t a t e s u s e o f s u r r o g a t e s f o r f e a s ib le M C M C

M o d e l o u t p u t s e x h ib i t c o m p le x b e h a v io r , a n d p a t h o lo g ie s

SAS
B

B
ulk

m
odulus

r
eq

SA

C
11

D
SA

L
at

ti
ce

pa
ra

m
et

er

W e b u i ld G a u s s ia n p ro c e s s s u r r o g a t e s f o r e a c h o f t h e 10 2 t a r g e t s

– s u p e r io r a c c u r a c y r e la t iv e t o L e g e n d r e p o ly n o m ia l s

U s in g r a n d o m ly s a m p le d t r a in / t e s t d a t a , w e a d a p t iv e ly a d ju s t t h e

s u r r o g a t e h y p e r c u b e t o e n s u r e

– t a r g e t s u r r o g a t e a c c u r a c y

– s u r r o g a t e h y p e r c u b e c o n t a in s p o s t e r io r s a m p le s
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

P o s t e r io r o n m o d e l p a r a m e t e r s

M a r g in a l 1 D p o s t e r io r s

a r e n e a r ly G a u s s ia n

P o s t e r io r p a r a m e t r ic

u n c e r t a in t ie s a r e lo w ,

w it h C O V≤ 2%
M a r g in a l 2 D p o s t e r io r s

r e v e a l p a i r w is e

c o r r e la t io n s o n v a r io u s

p a r a m e t e r s

2.6 2.7

r e
q

0.15 0.20

2.15 2.55

2.07 2.15

2.04 2.15

4.06 3.37

5.34 3.14

log

D
S A

S B
lo

g

req

lo
g

D SA SB log
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

P o s t e r io r o n m o d e l p a r a m e t e r s

0 3 6 12 18 25 31 37 43 50 56 62 68 75 81 87 93 96 100
% Gold (Au)

3.4

3.6

3.8

4.0

4.2

La
tti

ce
 p

ar
am

et
er

 [Å
]

MAP
DFT

P u s h - f o rw a rd p o s t e r io r ( P F P , r ig h t ) a n d P o s t e r io r p r e d ic t iv e ( P P , le f t )

S ig n i f ic a n t m o d e l e r r o r s o b s e r v e d w it h v a r io u s c o m p o s i t io n s /Q o Is

P F P w id t h s m a l l w . r .t . d is c r e p a n c y b e tw e e n M A P p r e d ic t io n s & D F T

P P d o e s e n c o m p a s s t h e s e d is c r e p a n c ie s o n a v e r a g e
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

P o s t e r io r o n m o d e l p a r a m e t e r s

0 3 6 12 18 25 31 37 43 50 56 62 68 75 81 87 93 96 100
% Gold (Au)
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P u s h - f o rw a rd p o s t e r io r ( P F P , r ig h t ) a n d P o s t e r io r p r e d ic t iv e ( P P , le f t )

S ig n i f ic a n t m o d e l e r r o r s o b s e r v e d w it h v a r io u s c o m p o s i t io n s /Q o Is

P F P w id t h s m a l l w . r .t . d is c r e p a n c y b e tw e e n M A P p r e d ic t io n s & D F T

P P d o e s e n c o m p a s s t h e s e d is c r e p a n c ie s o n a v e r a g e
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

P o s t e r io r o n m o d e l p a r a m e t e r s

0 3 6 12 18 25 31 37 43 50 56 62 68 75 81 87 93 96 100
% Gold (Au)

150
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180

190
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C 1

1 [
GP

a]

MAP
DFT

P u s h - f o rw a rd p o s t e r io r ( P F P , r ig h t ) a n d P o s t e r io r p r e d ic t iv e ( P P , le f t )

S ig n i f ic a n t m o d e l e r r o r s o b s e r v e d w it h v a r io u s c o m p o s i t io n s /Q o Is

P F P w id t h s m a l l w . r .t . d is c r e p a n c y b e tw e e n M A P p r e d ic t io n s & D F T

P P d o e s e n c o m p a s s t h e s e d is c r e p a n c ie s o n a v e r a g e
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

P o s t e r io r o n m o d e l p a r a m e t e r s

0 3 6 12 18 25 31 37 43 50 56 62 68 75 81 87 93 96 100
% Gold (Au)
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MAP
DFT

P u s h - f o rw a rd p o s t e r io r ( P F P , r ig h t ) a n d P o s t e r io r p r e d ic t iv e ( P P , le f t )

S ig n i f ic a n t m o d e l e r r o r s o b s e r v e d w it h v a r io u s c o m p o s i t io n s /Q o Is

P F P w id t h s m a l l w . r .t . d is c r e p a n c y b e tw e e n M A P p r e d ic t io n s & D F T

P P d o e s e n c o m p a s s t h e s e d is c r e p a n c ie s o n a v e r a g e

S N L N a jm U Q - A L - M D 1 9 / 4 8



In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

P o s t e r io r o n m o d e l p a r a m e t e r s

0 3 6 12 18 25 31 37 43 50 56 62 68 75 81 87 93 96 100
% Gold (Au)
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MAP
DFT

P u s h - f o rw a rd p o s t e r io r ( P F P , r ig h t ) a n d P o s t e r io r p r e d ic t iv e ( P P , le f t )

S ig n i f ic a n t m o d e l e r r o r s o b s e r v e d w it h v a r io u s c o m p o s i t io n s /Q o Is

P F P w id t h s m a l l w . r .t . d is c r e p a n c y b e tw e e n M A P p r e d ic t io n s & D F T

P P d o e s e n c o m p a s s t h e s e d is c r e p a n c ie s o n a v e r a g e
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

P o s t e r io r o n m o d e l p a r a m e t e r s

0 3 6 12 18 25 31 37 43 50 56 62 68 75 81 87 93 96 100
% Gold (Au)
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MAP
DFT

P u s h - f o rw a rd p o s t e r io r ( P F P , r ig h t ) a n d P o s t e r io r p r e d ic t iv e ( P P , le f t )

S ig n i f ic a n t m o d e l e r r o r s o b s e r v e d w it h v a r io u s c o m p o s i t io n s /Q o Is

P F P w id t h s m a l l w . r .t . d is c r e p a n c y b e tw e e n M A P p r e d ic t io n s & D F T

P P d o e s e n c o m p a s s t h e s e d is c r e p a n c ie s o n a v e r a g e
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

C o n c lu s io n s – B in a r y A l lo y S t u d y

A s m a y b e e x p e c t e d , t h e s im p l ic i t y o f t h e E A M p o t e n t ia l t r a n s la t e s

t o s ig i f ic a n t d is c r e p a n c ie s in t h e M A P m o d e l p r e d ic t io n s

T h e s e d is c r e p a n c ie s a r e c a p t u r e d o n a v e r a g e b y t h e p o s t e r io r

p r e d ic t iv e ( P P ) a c r o s s a l l Q o Is /c o m p o s i t io n s

A t t h e s a m e t im e , t h e P P u n c e r t a in t y is m u c h la r g e r t h a n t h e

o b s e r v e d d is c r e p a n c y

Im p ro v e m e n t s t o t h is s im p le a d d it iv e m o d e l- e r r o r d a t a m o d e l , e .g .

u s in g Q o I - s p e c i f ic G P c o r r e c t io n s ( a la K e n n e d y & O ’H a g a n ) s h o u ld

r e d u c e t h is m is t a c h

F u r t h e r im p ro v e m e n t s , u s in g e m b e d d e d m o d e l e r r o r c o n s t r u c t io n s ,

w i l l a l s o im p ro v e t h e P P o n o t h e r Q o Is , e .g . f o r c e s

D a t a c u r a t io n a s w e l l a s im p ro v e d a u t o m a t e d c o n v e r g e n c e t e s t in g

w o u ld h e lp r e d u c e d a t a p a t h o lo g ie s , im p ro v e s u r r o g a t e q u a l i t y , a n d

e n h a n c e o v e r a l l f id e l i t y o f t h e B a y e s ia n c a l ib r a t io n
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

C a s e S t u d y : P E S f o r H y d ro c a r b o n M o le c u le s

W o r k w it h :

Y o o n a Y a n g
1
, C a r le s M a r t í

1
, J u d i t Z á d o r

1
, a n d M ic h a e l E ld r e d

2

S a n d ia N a t io n a l L a b o r a t o r ie s

L iv e rm o r e , C A
1
& A lb u q u e rq u e , N M

2

G o a ls :

F o c u s o n n e u r a l n e tw o r k (N N ) P E S w it h f e a t u r e v e c t o r b u i l t w i t h

B e h le r & P a r r in e l lo s y m m e t r y f u n c t io n s

A t o m ic e n v i r o n m e n t v e c t o r ( A E V ) c o n s t r u c t io n

A c t iv e le a r n in g u s in g Q u e r y b y C o m m it t e e (Q B C )

F o r c e t r a in in g

M u l t i f id e l i t y t r a in in g
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

P E S f o r G ly c o la ld e h y d e

dihedral angle-1

0
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)

0

1

2

3

4

5

Cut through PES of Glycolaldehyde

1

2

3

4

5

M o le c u la r s t r u c t u r e P E S o f g ly c o la ld e h y d e w it h v a r ia t io n in t h e tw o d ih e d r a l

a n g le s (O 2 - C 2 - C 1 - O 1 ,C 2 - C 1 - O 1 - H 3 ) .
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

S y m m e t r y F u n c t io n A E V c o n s t r u c t io n

T h e n e ig h b o r h o o d g e o m e t r y a r o u n d e a c h a t o m is r e p r e s e n t e d w it h a

f ix e d le n g t h a t o m ic e n v i r o n m e n t v e c t o r ( A E V ) d e s c r ip t o r

A E V le n g t h is in d e p e n d e n t o f t h e n u m b e r o f a t o m s in t h e s y s t e m

It ’s d e f in e d b y s p e c i f y in g :

T h e s e t o f a l lo w e d a t o m ic t y p e s , e .g .{C,H,O}
T h e s p e c i f ie d s y m m e t r y f u n c t io n s

N = 9;  I=3N= 27

N = 10;  I=3N= 30

N = 8;  I=3N= 24

x=(x1,…,xN)

x

x

yi = (yi1,…,yiM)

AEV function 
for atom i

Coordinate vector

AEV vector
Fixed size M

For any atom i

yi=fi(x ; t)

xi=(xi,yi,zi)

CmHn N = m + n

t = (t1,…,tN)
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

S y m m e t r y F u n c t io n s c a p t u r e lo c a l r a d ia l / a n g u la r s t r u c t u r e

R a d ia l S F s c a p t u r e a t o m - t y p e s p e c i f ic

n e ig h b o r h o o d in d e p o f o r ie n t a t io n

– P a i r - w is e in t e r a c t io n s

𝑦𝜏
𝑅,𝑖 = ⋃

𝜌,𝜂
∑

𝑗∈𝑆𝜏,𝑗≠𝑖
𝑒−𝜂(𝑅𝑖𝑗−𝜌)2𝑓𝑐(𝑅𝑖𝑗)

A n g u la r S F s s im i la r ly c a p t u r e 3 - a t o m

t y p e - s p e c i f ic a n g u la r g e o m e t r y in a

p la n e , w it h r a d ia l w e ig h t in g

0 1 2 3 4 5 6
Distance from ref atom [Å]
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e .g .f o r a t o m𝑖 in a{C,H}s y s t e m :𝑦𝑖 = (𝑦C𝑅,𝑖, 𝑦H𝑅,𝑖, 𝑦C,C
𝐴,𝑖, 𝑦C,H

𝐴,𝑖 , 𝑦H,H
𝐴,𝑖 ) ∈ ℝ𝑀
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

A E V i l lu s t r a t io n f o r o n e a t o m in a 6 - a t o m {C ,H } s y s t e m

P L A Y
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

N N P E S s e t u p f o r a C𝑚H𝑛 m o le c u le in a {C ,H } s y s t e m

...
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yM
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.
.

yM
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y2
.
.
.

yM

m

n
CmHn

C Network

H Network

EC

EH

E =  EC1 + … + ECm
+ EH1 + … + EHn

. . .

. . .

C  AEVs

H  AEVs

P o t e n t ia l e n e r g y is t h e s u m o f o u t p u t s o f a t o m ic - t y p e - s p e c i f ic N N s

O n e d a t a p o in t is ( C𝑚H𝑛c a r t e s ia n - c o o rd s ,𝐸 )

F e e d f o rw a rd N N M L P s ; G a u s s ia n a c t iv a t io n f u n c t io n s ; u s in gPyTorch
C o n s t r u c t io n f o l lo w sS m it he t a l ., 2 0 1 7 .
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

S a m p le t r a in in g f o r a m o le c u la r {C ,H } d a t a b a s e

6 2 ,8 2 9 s a m p le s o f {C ,H } m o le c u le s

C2H6 8 4 6 9

C3H4 7 2 0 0

C H4 5 4 0 0

C3H6 2 0 1 6 0

C2H4 5 7 6 0

C3H8 1 2 9 6 0

C2H2 2 8 8 0

D a t a r a n d o m ly s h u f f le d

T r a in in g :8 0 % , t e s t in g :2 0 %

2 5 6 - lo n g A E V

1 10 100 1000 10000
Epoch

0
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E
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25
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L
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n
fi

n
it

y
 E

rr
o

r 
(k

ca
l/

m
o

l)

L2

L1

S G D T r a in in g E r r o r D e c a y

N N c o m p le x i t y : 3 h id d e n la y e r s w ( 1 2 8 ,1 2 8 ,6 4 ) n e u r o n s

A c t iv a t io n : G a u s s ia n

T o t a l n o . o f 2 - N N p a r a m e t e r s :2 ×
𝐿H id d e n

∑
ℓ=1

𝑁ℓ(𝑁ℓ−1 + 1) = 115, 328
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

L e a r n in g t h e P E S f o r C5H5

A b o v e d a t a b a s e : s m a l l c h a n g e s a r o u n d m in im a

W e f o c u s o n m u lt ip le b a s in s & t r a n s i t io n s t a t e s

G e n e r a t e t r a in in g d a t a r e ly in g o n :

P E S e x p lo r a t io n w it h K in B o tg i t h u b .c o m / z a d o r la b / K in B o t

N o rm a l m o d e r a n d o m s a m p l in g

A c t iv e le a r n in g u s in g q u e r y b y c o m m it t e e(Q B C )

D F T c o m p u t a t io n s u s in g Q C h e mw w w .q - c h e m .c o m

T r a in in g w it h A D A M , w h e r e

t e s t - e r r o r is u s e d t o in f o rm

t h e le a r n in g r a t e s c h e d u le

t h e s t o p p in g c r i t e r io n

T a r g e t e r r o r b e lo w 1 k c a l /m o l

“c h e m ic a l ” a c c u r a c y

Unlabeled 
Data Pool

Labeled Data
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

A c t iv e L e a r n in g ( A L )

G o a l : im p ro v e m o d e l f i t b y a d d in g d a t a w h e r e t e s t e r r o r is l a r g e s t

S in c e t h e t r u t h a w a y f r o m t r a in in g d a t a is u n k n o w n , o n e m u s t r e ly o n

s o m ee s t im a t eo f t h e p r e d ic t io n e r r o r

U n c e r t a in t y in t h e p r e d ic t io n f r o m t h e f i t t e d m o d e l c a n b e u s e d a s a

s u r r o g a t e f o r t h is e r r o r

Id e a l ly , t h e m o d e l c a n b e f i t t e d u s in g B a y e s ia n in f e r e n c e , a n d t h e

p u s h f o rw a rd p o s t e r io r u n c e r t a in t y u s e d a s t h e e r r o r s u r r o g a t e

W h i le t h is is g e n e r a l ly f e a s ib le in lo w - d im e n s io n a l a n d /o r l in e a r

m o d e ls , i t i s u n f e a s ib le in d e e p N N (D N N ) m o d e ls

A r a n g e o f m e t h o d s h a v e b e e n u s e d t o p ro v id e a p p ro x im a t e

e s t im a t e s o f p r e d ic t iv e u n c e r t a in t y in D N N s

G a w l ik o w s k ie t a l ., a rX iv : 2 1 0 7 .0 3 3 4 2 , 2 0 2 2

W e w i l l f o c u s h e r e o n e n s e m b le m e t h o d s e m p lo y in g

r a n d o m iz e d w e ig h t in i t ia l iz a t io n a n d d a t a s u b s e t t in g
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

A c t iv e L e a r n in g :

s e le c t io n o f t r a in in g c o n f ig u r a t io n s

B . S e t t le s , “A c t iv e le a r n in g l i t e r a t u r e s u r v e y ”, C o m p u t e r S c ie n c e s T e c h n ic a l

R e p o r t 1 6 4 8 , U n iv e r s i t y o f W is c o n s in - M a d is o n , 2 0 0 9
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

Q u e r y S t r a t e g ie s :

a lm o s t a l l r e ly o n s o m e f o rm o f u n c e r t a in t y e s t im a t e

U n c e r t a in t y s a m p l in g :a n a c t iv e le a r n e r q u e r ie s t h e in s t a n c e s a b o u t

w h ic h i t i s le a s t c e r t a in h o w t o la b e l .

Q u e r y - b y - c o m m it t e e :c o m m it t e e o f c o m p e t in g m o d e ls , a n d p ic k a

q u e r y a b o u t w h ic h t h e y m o s t d is a g r e e . N e e d a m e a s u r e o f

d is a g r e e m e n t .

E x p e c t e d m o d e l c h a n g e :w h ic h q u e r y w o u ld le a d t o g r e a t e s t m o d e l

c h a n g e , e .g . l a r g e s t g r a d ie n t le n g t h .

V a r ia n c e R e d u c t io n a n d F is h e r In f o rm a t io n R a t io :m in im iz in g t h e

v a r ia n c e c o m p o n e n t o f g e n e r a l iz a t io n e r r o r e s t im a t e (v ia F is h e r

In f o rm a t io n )

E s t im a t e d e r r o r r e d u c t io n :E s t im a t e t h e e x p e c t e d f u t u r e e r r o r t h a t

w o u ld r e s u l t i f s o m e n e w in s t a n c e x is la b e le d a n d a d d e d t o t r a in in g

s e t , a n d t h e n s e le c t t h e in s t a n c e t h a t m in im iz e s t h a t e x p e c t a t io n .
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

P o o l B a s e d U Q - In f o rm e d A c t iv e L e a r n in g

Unlabeled 
Data Pool

Labeled Data
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

Q u e r y B y C o m m it t e e (Q B C )

T r a in𝑀 l e a r n e r s , N N1, … , N N𝑀
R a n d o m iz e in i t ia l w e ig h t s a n d d a t a s u b s e t t in g a m o n g t h e le a r n e r s

U s e s c a t t e r o f𝑀 p r e d ic t io n s a s a s u r r o g a t e f o r p r e d ic t iv e u n c e r t a in y

L e a r n e r - a v e r a g e p r e d ic t io n p ro v id e s a r o b u s t lo w - e r r o r p r e d ic t io n

Unlabeled Data Pool

Labeled 
Data

Uncertainty 
Estimation

Learners

Training                       Prediction

Training                       Prediction

Training                       Prediction

Training                       Prediction

Training                       Prediction

Select DataLabel Data
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

T w o - B a s in C5H5 s y s t e m f i t t in g

T w o - b a s in s a n d t h e c o n n e c t in g

r e a c t io n p a t h o v e r t h e t r a n s i t io n

s t a t e

T r a in in g u s in g Q B C a c t iv e le a r n in g

w it h 5 N N s

∼3 0 K d a t a p o in t s

D F T t e s t d a t a is g e n e r a t e d b y

n o rm a l m o d e r a n d o m s a m p l in g

D a t a is w e l l c a p t u r e d b y t h e m e a n

p r e d ic t io n f r o m 5 t r a in e d N N s

T e s t s d a t a in b a s in s , a s w e l l a s

t r a n s i t io n s t a t e r e g io n s

R e a c t io n r a t e s e s t im a t e d u s in g

N N P E S o r D F T a g r e e o v e r a b r o a d

r a n g e o f t e m p e r a t u r e
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

A d v a n t a g e s o f f o r c e t r a in in g – tw o b a s in C5H5 s y s t e m

D F T p ro v id e s e n e r g ie sa n d

f o r c e s (−∇𝐸(𝑥))

F o r c e d a t a a d d s s ig n i f ic a n t

in f o rm a t io n o n t h e lo c a l

P E S s h a p e

In p r in c ip le s h o u ld r e d u c e

d a t a n e e d s f o r a g iv e n e r r o r

T r a in in g o n b o t h e n e r g ie s &

f o r c e s is a s ig n i f ic a n t e f f o r t

O p t im iz e r n e e d s t h e

N N & A E V H e s s ia n

U s e d C + + & a u t o m a t ic

d i f f e r e n t ia t io n

N N : ( 1 2 8 ,1 2 8 ,6 4 ) G a u s s ia n

W e f in d25× r e d u c t io n in d a t a n e e d s f o r t h e s a m e t e s t e r r o r
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

A d v a n t a g e s o f f o r c e t r a in in g – tw o b a s in C5H5 s y s t e m

∼1 0 x r e d u c t io n in t e s t e r r o r d u e t o f o r c e t r a in in g
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

C lo s u r e

D e s c r ib e d A E V - N N m o d e ls a s p o t e n t ia l e n e r g y s u r f a c e s u r r o g a t e s in

a t o m is t ic m o d e l in g

T h e f o rm u la t io n o f m o re e x p r e s s iv e d e s c r ip t o r s is a n a c t iv e o n g o in g

a r e a o f w o r k

G r a p h C N N s c o u p le d w it h in t e r n a l c o o rd in a t e s a r e a t t r a c t iv e

c a n d id a t e s g o in g f o rw a rd

W e d e m o n s t r a t e d t h e a c c u r a c y o f a t r a in e d N N P E S f o r r e a c t io n r a t e

c o m p u t a t io n s o n a s u b s e t o f t h e p o t e n t ia l e n e r g y la n d s c a p e o f C5H5
U s e d U Q in f o rm e d p o o l b a s e d Q B C a c t iv e le a r n in g f o r d a t a

s e le c t io n

W e s e e f o r c e t r a in in g a s p r o v id in g s ig n i f ic a n t s a v in g s in t e rm s o f

n u m b e r o f D F T /Q C r u n s

U s in g f o r c e t r a in in g d o e s e n t a i l m o r e d a t a p e r s t r u c t u r e , a n d

m o re c o s t ly t r a in in g
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

C a s e S t u d y : R e f r a c t o r y A l lo y s

W o r k w it h :

L o g a n W il l ia m s
1
, K h a c h ik S a r g s y a n

1
,

M i t c h e l l W o o d
2
M a r y A l ic e C u s e n t in o

2
, a n d A id a n T h o m p s o n

2

S a n d ia N a t io n a l L a b o r a t o r ie s

L iv e rm o r e , C A
1
& A lb u q u e rq u e , N M

2

G o a ls :

U Q in M D s im u la t io n s o f r e f r a c t o r y a l lo y s

– r e le v a n t in f u s io n r e a c t o r w a l l - m a t e r ia l s d e s ig n

B a y e s ia n c a l ib r a t io n o f S N A P p o t e n t ia l s w it h D F T d a t a

F o rw a rd U Q in M D s im u la t io n s

A t t r ib u t io n o f e r r o r s a n d u n c e r t a in t ie s
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

S p e c t r a l n e ig h b o r a n a ly s is p o t e n t ia l ( S N A P ) C o n s t r u c t io n

U s e sb is p e c t r u ma s f in g e r p r in t s

h y p e r s p h e r ic a l h a rm o n ic s

r e s p e c t s r o t a t io n a l , p e rm u t a t io n a l , t r a n s la t io n a l in v a r ia n c e s

in c o r p o r a t e s e n e r g y , f o r c e , a n d s t r e s s d a t a

t u n a b le c o m p le x i t y /o r d e r

𝐸(𝑥) ≈ ∑
𝑘

𝑐𝑘𝐵𝑘(𝑥)

T h o m p s o nJ . C o m p u t . P h y s .2 0 1 5

U s e s l in e a r r e g r e s s io n

g e n e r a l iz e d t o q u a d r a t ic f o rm a s w e l l
W o o dJ . C h e m . P h y s .2 0 1 8

W e w i l l t a r g e t c o m p u t a t io n s o f a l lo y s in v o lv in g Z r , W , T a , . . .

– u n d e r a r a n g e o f c o n d it io n s

W i l l u s e V A S P f o r D F T c o m p u t a t io n s & L A M M P S f o r M D w it h S N A P
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

U t i l iz a t io n o f U Q

MLIAP
     DFT MLIAPMLIAP    SNAP

Active

Learning

Model Selection

    MD

MD Inputs

    MD  QoIs

  Experiments

Validation

B a y e s ia n In f e r e n c e F o rw a rd U Q
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

B a y e s ia n E s t im a t io n o f S N A P IA P P a r a m e t e r s

D e m o n s t r a t e d B a y e s ia n in f e r e n c e o f l in e a r S N A P p o t e n t ia l s f o r T a

w it h a d a p t iv e M a r k o v c h a in M o n t e C a r lo ( A M C M C ) u s in g D F T d a t a

P o s t e r io r d e n s i t y q u a n t i f ie s u n c e r t a in t y in S N A P p a r a m e t e r s

U n c o v e r e d c o r r e la t io n s a m o n g u n c e r t a in p a r a m e t e r s

M a r g in a l p o s t e r io r P D F s o n S N A P m o d e l

p a r a m e t e r s , s h o w in g u n c e r t a in t y a n d c o r r e la t io n

S N A P f i t w it h p o s t e r io r p r e d ic t iv e u n c e r t a in t y v e r s u s

D F T d a t a
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

B a y e s ia n E s t im a t io n o f S N A P IA P P a r a m e t e r s

P o s t e r io r p r e d ic t iv e u n c e r t a in t y s p a n s d is c r e p a n c y w it h D F T d a t a

u n d e r s o m e , b u t n o t a l l , c o n d it io n s

C o m p le x d is c r e p a n c y la n d s c a p e , a n d n o n - u n i f o rm d a t a d is t r ib u t io n

E x p lo r e c u s t o m iz e d d a t a w e ig h t in g , a n d m o d e l e r r o r c o n s t r u c t io n s
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

T r a in in g s e t s e le c t io n is c r u c ia l

C o n f ig u r a t io n s c h o s e n f o r t r a in in g d a t a

in f lu e n c e r e s u l t s

E x a m p le : W - H ( t u n g s t e n / h y d ro g e n ) IA P s

T o p :In i t ia l IA P s r e s u l t e d in h y d ro g e n c lu s t e r s

in b u lk t u n g s t e n , w h ic h s h o u ld n o t o c c u r

M id: A d d i t io n a l t r a in in g d a t a w a s g e n e r a t e d

a n d a d d e d t o t r a in in g s e t

B o t: In c lu d in g t h e s e s p e c i f ic c o n f ig u r a t io n s

p r e v e n t e d u n p h y s ic a l h y d r o g e n c lu s t e r in g

T u n g s t e n : G r e y , H y d ro g e n : G r e e n

R e s u l t s f r o m M a r y A l ic e C u s e n t in o (S N L ) , u s in g L A M M P S .

S N L N a jm U Q - A L - M D 4 3 / 4 8



In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

A c t iv e L e a r n in g – P ro g r e s s

E x p lo r e d d i f f e r e n t m e a n s o f e s t im a t io n o f p r e d ic t iv e u n c e r t a in t y

F u l l B a y e s ia n s o lu t io n – a n a ly t ic a l & M C M C

V a r ia t io n a l in f e r e n c e

E n s e m b le m e t h o d s –e .g .q u e r y b y c o m m it t e e (Q B C )

D e v e lo p e d a c t iv e le a r n in g c a p a b i l i t y u s in g Q B C

T r a in m u l t ip le le a r n e r s w / r a n d o m iz e d d a t a s u b s e t s & in i t ia l p a r a m e t e r s

E s t im a t e p r e d ic t iv e u n c e r t a in t y u s in g s c a t t e r in le a r n e r p r e d ic t io n s

U s e a v e r a g e p r e d ic t io n a s b e s t e s t im a t e

P r e d ic t iv e u n c e r t a in t y is h ig h in r e g io n s w it h

h ig h e r r o r in f i t t e d f u n c t io n

A L d e m o n s t r a t io n o n N N le a r n in g o f m o d e l

p r o b le m in 3 2 d im e n s io n s
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

A c t iv e L e a r n in g Im p le m e n t a t io n
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

P r e l im in a r y O b s e r v a t io n s : A L in H E A : T a T i N b M o

E n e r g y , f o r c e , a n d s t r e s s d a t a in c lu d e d

P o o l in c lu d e s :

– A b - in i t io M D (A IM D ) d a t a a t𝑇 = 300 − 3200K
– E la s t ic , V o lu m e t r ic , a n d U n ia x ia l s t r a in d a t a

– S u r f a c e d a t a w it h d i f f e r e n t o r ie n t a t io n s 10 0 , 1 1 1 , 1 1 2

T h e s t a r t in g t r a in in g d a t a h a d s o m e h ig h ly d e c o m p re s s e d U n ia x ia l

S t r a in s t r u c t u r e s ,

T h e f i r s t s e t o f s t r u c t u r e s c h o s e n w e r e a l l e i t h e r V o lu m e t r ic S t r a in o r

U n ia x ia l S t r a in s t r u c t u r e s

– A lm o s t a l l V o lu m e t r ic a n d U n ia x ia l s t r a in s t r u c t u r e s c h o s e n

t h e e n t i r e t im e w e r e f o r c o m p re s s e d s t r u c t u r e s

A f t e r t h is , t h e A L a lg o r i t h m c h o o s e s a lm o s t e x c lu s iv e ly s t r u c t u r e s

f r o m a h ig h - t e m p e r a t u r e ( 3 2 0 0 K ) A IM D s e t
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

R e f r a c t o r y A l lo y s C lo s u r e

O u t l in e d r e s u l t s w it h B a y e s ia n e s t im a t io n o f S N A P m o d e l

c o e f f ic ie n t s w it h D F T d a t a

R e s u l t s h ig h l ig h t t h e n e e d f o r m o d e l e r r o r r e p r e s e n t a t io n in f i t S N A P

– M o re a b o u t t h is in T h u r s d a y t a lk b y K h a c h ik S a r g s y a n

W e a r e w o r k in g w it h p o o l b a s e d U Q - in f o rm e d A L r e ly in g o n

B a y e s ia n p o s t e r io r u n c e r t a in t y in S N A P c o e f f ic ie n t s

P r e l im in a r y r e s u l t s w it h A L o n h ig h e n t r o p y a l lo y a r e p r o v id in g

c o n f id e n c e in t h e p e r f o rm a n c e o f t h e c o n s t r u c t io n

W e w i l l in c lu d e m o d e l e r r o r u n c e r t a in t y a c c o u n t in g in A L
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In t r o B in A l lH C F u s M a tC o n c

C o n c lu s io n s a n d C o m m e n t s

D is c u s s e d t h r e e c a s e s t u d ie s w it h d i f f e r e n t P E S / IA P c o n s t r u c t io n s

E m b e d d e d a t o m m o d e l

N N + A t o m ic e n v i r o n m e n t v e c t o r b u i l t o n s y m m e t r y f u n c t io n s

S p e c t r a l n e ig h b o r a n a ly s is p o t e n t ia l

O u t l in e d u t i l i t y o f U Q a n d a c t iv e le a r n in g

P a r a m e t r ic IA P s a n d p r e - d e s ig n e d f e a t u r e v e c t o r s w i l l e x h ib i t a

d e g r e e o f m o d e l e r r o r t h a t n e e d s t o b e a c c o u n t e d f o r in U Q & A L

G r a p h C N N s , o p e r a t in g d i r e c t ly o n in t e r n a l c o o rd in a t e s , a r e a n

in t e r e s t in g p a t h f o rw a rd in m o le c u la r s y s t e m s

U Q w i l l p la y a n im p o r t a n t r o le in e r r o r a t t r ib u t io n in M D , a n d IA P

m o d e l s e le c t io n

F o rw a rd U Q in M D w i l l n e c e s s i t a t e t h e u s e o f m u l t i f id e l i t y U Q

m e t h o d s
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