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主动学习助力高居里温度二维铁磁材料设计。
2021年12月3日，东南大学王金兰教授团队在Chem上发表了一篇题为On-the-fly Interpretable
Machine Learning for Rapid Discovery of Two-dimensional Ferromagnets with High Curie
Temperature的新研究。

课题组通过开发一种集成了特征工程、模型学习、数据采样、第一性原理计算和模型解释的主动
学习框架，实现了高居里温度二维铁磁材料的快速准确预测，突破了复杂材料性质空间搜索的难
题。论文唯一通讯作者是王金兰教授；第一作者是博士生陆帅华、周跫桦副教授。

近年来，人工智能技术在材料科学领域掀起了一股技术变革浪潮。将先进的机器学习技术与传统
的实验或理论计算相结合，不仅显著加速了材料研发进程，也进一步提供了对材料构效关系的新
认知。尽管这种全新的科学研究范式取得了举世瞩目的成就，但其在复杂体系和性质中的应用依
然处于萌芽阶段，仍面临着诸多困难和挑战。

二维材料的晶体结构多样，影响铁磁性质的因素复杂（结构、组分、电子、自旋等），将机器学
习应用于二维磁性体系困难重重。我们在先前的工作中，结合机器学习和第一性原理高通量计算
，初步从现有的二维材料数据库中找到了一定数量的二维铁磁材料。但是实际可能的化学空间规
模远远超过了现有的数据库。在更大范围的化学空间中，更有可能找到性能优异的二维铁磁材料
。然而，现有的数据匮乏、描述符缺乏深层的物理见解、机器学习模型缺乏可解释性，这些因素
制约了磁性材料化学空间的搜索。具体而言，为了搜索如此庞大的化学空间，机器学习算法需要
对大量的高质量数据进行训练。但是对于二维磁性材料而言，磁基态、居里温度等关键性质计算
成本高昂，导致现有的二维磁性材料数据严重匮乏。在实际机器学习材料设计任务中，如何在模
型达到目标性能的前提下，尽可能地减少标注成本是一项亟需解决的挑战。为了解决这一机器学
习材料设计领域普遍存在的问题，我们提出了一个具有反馈迭代功能的主动学习框架，将梯度提
升算法和边缘采样算法相结合，来动态地构建完备的高质量数据集（图1）。
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图1：基于梯度提升算法和边缘采样算法的可解释性主动学习框架。

该主动学习框架集成了特征工程、模型学习、数据采样、第一性原理计算和模型解释等功能，可
以使我们在数据匮乏和特征维度较高的情况下，高效地搜索化学空间。与已有的主动学习框架不
同，我们的框架为了成功探索二维铁磁材料空间，进行了一系列的技术改进：（1）集成了特征
工程功能，包括特征组合和特征选择，在尽量保留材料信息的同时，避免高维特征集的产生；（
2）对于主动学习而言，采样函数的构建至关重要，因为模型性能并不是随着标注样本的数量增
加而无限增长的，机器学习模型需要优先学习最能够提升当前模型性能的样本。我们在框架中采
用了两步边缘采样算法，该算法在采样过程中不仅仅考虑了决策边界的样本，而且考虑了材料结
构与组分的多样性；（3）采用梯度提升算法作为代理模型，实现了模型的高效学习和高精度预
测；（4）模型解释性的应用，打开了机器学习二维铁磁材料模型的黑盒子。值得一提的是，我
们的框架是一个自动化程序，因此可以很容易地应用于其他材料的发现和化学空间探索，而不需
要化学家或材料科学家有太多的机器学习知识。

图2：集成了晶体场理论、原子磁性和最近邻/次近邻局域原子化环境的磁性材料描述符。

除了数据，材料描述符的构建对于机器学习模型性能的提升也是十分重要的。我们上个工作基于
晶体图提出的描述符，尽管在铁磁-反铁磁态分类中取得了良好的表现，但是在铁磁-反铁磁能量
差回归中效果不尽如人意。其主要原因是该描述符只包含了原子的最近邻原子化环境信息，缺失
了一些影响铁磁-反铁磁能量差的重要因素。为了提升机器学习模型性能，我们首先提出了一个
新的局域原子化模型，改进了已有的晶体图描述符，在最近邻原子化环境信息的基础上，新增了
次近邻原子化环境信息。其次，我们将新的晶体图描述符和晶体场理论以及磁性理论相结合，最
终构建出混合磁性材料描述符。该描述符只依赖于原子的相对位置和基本性质，不需要进行繁琐
的计算，因此具有良好的可移植性。
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图3：动态数据集构建过程与机器学习模型性能

随后，我们从文献和数据库中挑选了20种具有母体材料的二维材料初始构型，其中大部分是二元
金属材料。然后通过对这些初始结构进行简单的元素替换，我们构建了包含超过20万种候选化合
物的化学空间，这些候选化合物都未被报道过。最后，我们将主动学习框架和磁性描述符应用到
该化学空间的搜索中，模型在有限的迭代步数后，在材料热稳定性和磁性预测上都取得了0.9以
上的精度（图3）。

图4：二维铁磁材料筛选和铁磁/反铁磁态能量差的机器学习预测结果

经过筛选，我们最终从20万种候选化合物中找到了9622种二维铁磁候选材料。其中，有722种材
料的铁磁-反铁磁能量差大于0.5eV，这些材料很可能具有高居里温度（图4），为二维铁磁材料
实验和理论研究提供了丰富的候选材料。此外，我们还利用SHAP分析，揭示了磁性原子配位环
境、磁性原子周期数和配位构型对铁磁性的影响。结果显示，配体场弱、磁性原子周期数低的四
配位铁磁材料更容易出现高居里温度。

这项工作突破了机器学习技术在复杂体系与性质应用中的瓶颈，为快速精准探索庞大化学空间提
供了一种极具潜力的新策略，预测了一系列潜在的高温二维铁磁材料，发展的新型主动学习框架
和通用材料描述符将极大地加速其他功能材料的研发进程。（来源：科学网）

相关论文信息：https://doi.org/10.1016/j.chempr.2021.11.009
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