
Graph Neural Networks 
équivariant et modèle de diffusion

GdR GDM 2023

Astrid Klipfel (Université d’Artois - CRIL - UCCS - LML) 1



Criblage à haut débit

● Recherche de nouveaux matériaux
○ Large échelle

● Techniques employées
○ Machine learning
○ Simulation ab-initio et DM
○ Expérimentation
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Criblage à haut débit: application à la photocatalyse

● Production 
d’hydrogène solaire

● Semi conducteur
○ Stabilité
○ Structure de bande

● Comment trouver des 
candidats?
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First principles high throughput screening of oxynitrides for water-splitting photocatalysts
Yabi Wu et al., Energy & Environmental Science



Paradigme d'apprentissage

Régression :

Génération :

Model

Model

Propriétés:
● énergie de formation
● band gap
● …

Structure
cristalline

Structure
cristalline(tirage aléatoire)
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Neural Message Passing for Quantum Chemistry
Gilmer et al., ICML 2017

• Chimie organique

• Tâche de régression/classification

• Introduction passage de message 
en ML appliqué à la chimie
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Crystal Graph Convolutional Neural Networks for an 
Accurate and Interpretable Prediction of Material Properties
Xie et al., Physical Review Letters 2018

• Adaptation aux matériaux (périodicité)
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Equivariance et réseau de neurone
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Théorème d'approximation universelle
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Méthode naïve
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(4.840, 4.840, 4.840),
(90.00, 90.00, 90.00),
(0.00, 0.00, 0.00, 22),
(0.00, 0.50, 0.50, 22),
(0.50, 0.00, 0.50, 22),
(0.50, 0.50, 0.00, 22),

(0.25, 0.25, 0.75, 8),
(0.25, 0.75, 0.75, 8),
(0.25, 0.75, 0.25, 8),
(0.25, 0.25, 0.25, 8),
(0.75, 0.25, 0.25, 8),
(0.75, 0.75, 0.25, 8),
(0.75, 0.75, 0.75, 8),
(0.75, 0.25, 0.75, 8)

● band gap
● U0
● ΔHf

…

paramètres de mailles

positions atomiques

Réseau de neurone



Interpolation vs Extrapolation
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● Modèle de machine learning
○ Bon en interpolation
○ Mauvais en extrapolation

● Solution
○ Exploiter les symétries
○ Théorie des groupes



Théorie des groupes et machine learning

● On cherche à classifier en observant 
uniquement certains pixel

● Symétrie: translation horizontale
○ Groupe des translations
○ Relations d’équivalence entre pixel
○ Définition d’un espace quotient
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Ensemble de drapeaux à classifier

Espace 
quotientEspace des pixels



Equivalence avec les MPNN
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Dense (NN) Récurrent (LSTM)

Convolution (CNN)

Transformer

On peut généralement reformuler les modèles connues comme des MPNN



Matériaux et graphes

13



Notations et définitions

Ensemble des matériaux périodiques
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Maille

Positions atomiques

Informations chimiques
Ensemble de tous les matériaux:

Ensemble des matériaux périodiques



Actions de groupes
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(permutation) :

(orthogonale) :

(translation) :

(pavage alternatif) :



Graphe

● En fonction de 
l'environnement local 
des noeuds
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Géométrie et graphe

● Grandeur géométrique du graphe
○ Invariante/équivariante en fonction du groupe qui agit

17



Graph Neural Network et processus de 
diffusion
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Relational inductive biases, deep learning, and graph 
networks
Battaglia et al., 2018

● MPNN
○ Propagation des messages par les 

arêtes du graphe
○ Agrégation des messages par les 

noeuds
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Neural Message Passing for Quantum Chemistry
Gilmer et al., ICML 2017

● Classification/régression tasks
● Introduction des MPNN en chimie
● Pas d’information géométrique

(informations cachées dans le type de liaisons)

informations venant 
des noeuds 
adjacents

agrégation information 
chimique du 

noeuds v et w
information 

chimique de la 
liaison

mise à jour des 
informations du 

noeud
état actuelle + informations 

des noeuds adjacents
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SchNet: A continuous-filter convolutional neural network 
for modeling quantum interactions
Schütt et al., NIPS 2017

● Classification/régression
● Avec information géométrique

○ distances interatomique

formation des 
messages et 
agrégation

Mise à jour des 
noeuds

Vue 
d’ensemble

informations 
géométrique

informations 
chimiques
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E(n) Equivariant Graph Neural Networks
Satorras et al., ICML 2021

● Classification/régression + 
reconstruction

● Equivariant - E(n)
○ Translation
○ Rotation
○ Réflexion

Arêtes entre le 
noeuds i et j

Mise à jour des positions

informations équivariantes

Agrégation

Pondération
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Problématique: extension aux matériaux

Action sur la maille

Action sur les positions atomiques
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Action sur un cristal :

Action sur une molécule :



Equivariant Message Passing Neural Network for Crystal 
Material Discovery
Klipfel, Peltre et al., AAAI 2023

Action équivariante sur la maille d’un matériau

Condition:

Utilisation de gradient d’invariant géométrique
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Equivariant Message Passing Neural Network for Crystal 
Material Discovery
Klipfel, Peltre et al., AAAI 2023

25Réseau de neurone Couche équivariante

MPNN standard

Action sur la 
maille



Unified Model for Crystalline Material Generation
Klipfel et al., IJCAI 2023
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Unified Model for Crystalline Material Generation
Klipfel et al., IJCAI 2023
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Denoising Diffusion Probabilistic Models
Ho et al., NeurIPS 2020

Forward process:

Reverse process: 
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Processus de diffusion (vu par les informaticien):



Denoising Diffusion Probabilistic Models
Ho et al., NeurIPS 2020
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Processus de diffusion et matériaux
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Processus de diffusion et matériaux

31Processus de diffusion Matériaux de MaterialsProject



Conclusion

● Théorie des groupes en machine learning

● Matériaux périodique et action de groupe

● Représentation graphique

● Graph Neural Networks et applications à la chimie des matériaux
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