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高熵合金的高通量制备与机器
学习驱动高熵合金

High-Throughput Preparation of High Entropy Alloys and Machine
Learning Driven High Entropy Alloys
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高熵合金是近十几年发展起来的新型合金，其独特的设计理念和组织结构使之具有一系列优异

的性能。而如何快速有效地进行核心成分的高效设计和筛选是研究高性能高熵合金面临的关键问

题。目前高通量的设计、制备和表征技术，可促进材料的研究从传统的试错模式向低成本、高效快

速响应模式的转变，从而实现新材料的筛选与研发的快速发展。通过机器学习对高通量实验获得的

海量数据进行训练学习，可挖掘隐含在合金中的内在规律及优异性能，实现对具有目标性能的合金

成分快速精准的预测。

 

金属材料有着非常悠久的历史，同时在人们的

生活中有着非常广泛的应用，传统的金属材料通常

是由 1 种或 2 种金属元素为主元，通过添加少量的

合金化元素来获得良好的结构与性能。高熵合金

（HEAs）是根据近年来提出的一种新型的合金设计

理念[1]、以多主元等原子比或近等原子比混合形成具

有独特原子结构的固溶体合金。高熵合金通常呈现

面心立方结构（FCC）、体心立方结构（BCC）或

密排六方结构（HCP）等单相晶体结构，而不是复

杂的金属间化合物[2−3]。高熵合金的特殊成分组成引

起了高熵效应、晶格畸变效应、慢扩散效应以及鸡

尾酒效应，使得高熵合金在高强度、高硬度、高韧

性以及抗高温软化等方面展现了优异的力学性能。

高熵合金的多主元设计理念使得科研工作者对金属

材料的选择从相图的边角区域转移到了相图的中心

区域，对于合金相变、强塑性以及变形机制需要进

行更深入的探索，同时其新颖的合金设计理念，巨

大的成分空间、独特的性能以及优异的性能调控自

由度，对于合金优化设计的难度也大大增加；因此

确定和开发高通量筛选方法对合金的设计是至关重

要的。目前主要采用第一性原理计算、相图计算和

热力学模拟等[4−5]，此外，机器学习也在高熵合金的

设计中有着越来越重要的作用，通过机器学习技术

挖掘隐含在合金中的规律以及优异性能，实现对目

标合金的快速精准预测，进而进一步指导高熵合金

的设计。通过实验设计和反馈相结合，可以寻找具

有更优异力学性能的高熵合金，而通过计算所得出

的结果加以实验进行佐证的过程是至关重要的。采
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取高通量制备的方法节约了合金筛选的成本和时

间。本文主要介绍并讨论 4 种不同组合试验方法，

以及近几年高熵合金采用高通量制备方式取得的成

果，同时介绍了近几年利用机器学习辅助合金设计

的典型研究结果。

 高熵合金的发展历程以及简述

高熵合金是由 5 种或 5 种以上的元素组成的多

组分金属材料，通常是等摩尔或近等摩尔比。台湾

学者叶均蔚[6] 于 1995 年提出多主元合金的概念，并

在 2004 年定义了高熵合金。高熵合金以其优异的抗

辐照、高强度、高韧性等性能受到科研从业者的广

泛关注。一开始大家对于高熵合金的研究停留在多

相合金，而不是单相固溶体。随着近年来对高熵合

金研究的不断深入，以 Cantor 合金为代表的 FCC 单

相固溶体成为主要研究对象，其中以 CoCrFeNi 系研

究最为广泛。

高熵合金具有广阔的成分空间，如何进行核心

成分的高效筛选及设计，并通过计算与实验探究和

验证是研究高熵合金面临的首要问题。传统的研究

方式是基于试错法筛选并通过电弧熔炼制备单个的

块状样品，这种方法从最初的制备到之后的表征和

力学性能的测试都需要花费大量的时间和资源，很

难找到性能优异的目标合金，对于合金的成分设

计、筛选和组织–性能模型的建立及优化是非常不利

的。材料基因工程这一理念的提出与发展则给材料

的开发与研究带来了新的机遇与挑战。材料基因工

程是依托大数据，采用高通量的设计、制备和表征

技术，促进材料的研究从传统的试错模式向低成

本、高效快速响应模式的转变，从而实现新材料的

筛选与研发的快速发展。高通量实验一方面可有效

地提供必要的研究结果，加速材料的筛选和优化；

另一方面还可为材料模拟计算提供大量基础数据，

为计算结果提供实验验证，促进模型的优化与完

善，并可快速建立成分–组织–性能之间的关系以加

速新材料的开发和研究。常用高通量制备技术包括

薄膜沉积工艺、多元体材扩散法、“喷印”合成法和

激光增材法等。高通量表征技术则可快速确定材料

的微区成分、晶体结构、微观组织和相关力学性能

等。已经有课题组在大数据的计算、机器学习、高

通量制备及表征等方面对高熵合金成分的筛选研究

有了初步进展。本文介绍几种高熵合金的高通量制

备技术，包含大块组合冶金筛选方法、激光增材制

造技术、组合薄膜技术、扩散偶法以及热等静压微

合成技术，同时总结了机器学习在高通量数据处理

工作中的应用。

 高熵合金高通量制备方式

 大块组合冶金筛选方法

大块组合冶金筛选方法，简称 RAP，是一种半

连续的高通量大块样品铸造、轧制、热处理和制备

的方法，广泛应用于筛选合成特定目标的大块样

品，对于筛选结构合金是较为适用的[7]。RAP 技术

可以一次性制作出几种不同的合金，并能针对性的

调整每一种合金的成分，但是最终的合金成分数量

是有限的，通常为 5 种（图 1）。为了避免在 RAP
铸造过程中的宏观偏析，提高凝固速率。样品浇铸

后，在空气中进行热轧，以消除铸件气孔，下轧量

约为 50%，随后在充满氩气气氛下高温（1200 ℃）

均匀化 2 h（均匀化的时间、温度主要是依据合金的

大小以及薄厚程度决定）。均匀化后的样品进行电

火花切割，通常将 5 个合金样品相互叠加夹紧同时

进行加工，实现高效切割。在均质化后的样品通

常具有很大的晶粒，所以一般继续采用冷轧工艺

细化微观组织，冷轧时下轧量大于 50%，达到一定

的变形量，获得足够的变形组织。热轧和冷轧后的

样品均可以切小块进行微观组织的表征，可同时表

征这几种成分与组织和性能之间的关系。例如

Pradeep 等 [8] 使用快速合金成型技术成功的制备了

Fe(64 – x)MnxNi27.7±1.3Co5.6±0.3Cr2.3±0.1 等轴晶组织的合

金，研究了合金成分对该系统相形成、微观组织演

变以及力学性能的影响；同时表明不需要严格遵守

等原子比的准则，就可以形成单相固溶体。

 激光增材制造技术

激光增材制造技术（LENS）利用快速凝固技术

来合成块状的高熵合金。将所需高纯度单一元素的

粉末混合后，由计算机辅助设计（CAD）确定沉积

合金的形状，随后将粉末原料通过多喷嘴组件注入

到熔池中，最终得到如图所示的网格状的合金块
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（图 2）[9]。LENS 将高通量材料合成扩展到了大块

合金材料，实现了现有的高通量表征以及建模技术

的结合，LENS 技术的发展使得在单个构建板上打印阵

列式 HEA 成分成为可能。Borkar 等[10] 选用 CrCuFeNi2
作为基底，Al 的原子分数由 0 加到 25%，分 10 步

进行，渐变目标为 2.5%。发现在 Al 含量不断增加

时，材料由 FCC 基体组织逐渐转变为 BCC 基体组

织，硬度也随之升高。这种方法可以观察沿着相同

合金梯度的微观结构的转变，同时这种梯度合金是

研究系统成分变化对高熵合金的显微组织变化以及

力学性能影响的极具吸引力候选者。Moorehead 等[11]

使用单一元素粉末打印 MoNbTaW 体系高熵合金阵

列，在没有打印之前将元素粉末保持分离的状态，

将粉末依次装入 4 个送粉筒，可以让这 4 种元素进

行任意的线性组合，进而得到不同梯度的高通量合

金；通过 3 次迭代，目标合金 Mo 和 W 的打印精度

为 ±5%（原 子 分 数 ）， Nb 和 Ta 的 打 印 精 度 为

±10%（原子分数），后续表征均表现为单一的

BCC 晶体结构；此外，高通量合成和表征技术与高

通量建模的耦合证明可以使用热力学计算来预测

300 ℃ 下的平衡相；在 300 ℃ 下，预测为单一无序

的 BCC 晶体结构，但是富 Ta 的组合物会形成第二

相，在实践中难熔金属的缓慢扩散会抑制其形成。

激光增材制造让更多的合金呈现了不同的几何形

状，但是激光增材制造最终所得到合金的成分数量

以及块体大小也是有限的。同时合金在制备过程中

会出现成分偏析现象及产生微裂纹，不利于合金性

能的评估。
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图 2　增材制造系统示意图[11]

 

 组合薄膜技术

组合薄膜技术是采用磁控溅射系统在单晶硅片

上制备梯度薄膜，以有效的探索特殊成分范围 [12]。

由于库中所有的成分都是在相同的条件下形成的，

并且保持了实验条件的统一性，可以消除样品中因

为实验条件的不同所带来的误差，因此在保证相同

的环境下，可以产生直接比较、组合和存档的数据
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图 1　高熵合金组合合成和处理的 RAP方法[7]
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库[7]（图 3）。Akbari 等[12] 采用组合薄膜法，成功研

究了具有非等原子组成的单相 FCC 高熵合金，通过

对 MnFeCoNiCu 系筛选薄膜成分和晶体结构发现

Mn30Fe20Co22Ni15Cu15 为候选单相 FCC 合金，随后

制备块体材料证实其为具有等轴晶粒组织的单相合

金。由于组合薄膜技术最终制备的样品厚度在纳米

到微米之间，因此，在更大的块体材料中较大的柱

状析出相（＞2 μm）所表现出的形态在薄膜制备的

样品中无法呈现。

 
 

(a) (b)

Fe

Co

Mn

Ni

Cr

图 3　单个单元素靶材共溅射的 Cr–Mn–Fe–Co–Ni示例性薄膜

库[7]：（a）Cr–Mn–Fe–Co–Ni各元素浓度薄膜库；（b）五个共聚

焦的溅射源
 

 扩散偶法

扩散偶高通量制备方法允许同时将 3 个或更多

的金属进行扩散接触，让高阶的合金系统探测成为

了可能。为了保证在实验过程中样品不受污染，要

对样品进行真空处理并进行电子束焊接，然后将整

个样品在高温下进行热等静压处理数小时，随后在高

温下进行长时间热处理，样品受热扩散后，最终形成

连续成分梯度的固溶体或者金属间化合物（图 4）。

Shang 等[13] 利用扩散偶法制备了 AlCoCrFeNi 高熵合

金，将其进行退火处理，得到 B2‒A2‒FCC 的夹层组

织，具有成为一定延展性高强度合金的潜力。这一

制备方法为获得合金组织与性能之间以及性能和成

分之间的关系提供了快速经济的实验途径，但此制

备方式最终所研究的样品数量与梯度扩散距离是有

限的。

 热等静压高通量微合成技术

为了克服当前用于研究高熵合金高通量合成方

法的一些缺点，例如所制备的合金的成分的数量以

及块体大小有限，耗时久等，不能更好的对合金进

行性能的评估。采用热等静压（HIP）高通量微合成

方法[14]，不仅提高了粉末利用自由度，而且保证了

各个实验条件的统一性、完整性以及准确性，最终

有利于对样品的制备及性能的评估。Zhao 等[14] 通过

热等静压法将机械研磨的不同粉末混合物装入借助

激光增材技术制造的蜂窝结构阵列（图 5）中，实现

高通量制备、表征和有效筛选合金；合金以 CoCrNiFe
为基体，研究第五种元素的添加对合金组织与力学

性能的影响，通过计算与实验对合金的组织–结构

–性能建立关系。
 
 

图 5　蜂窝阵列结构示意图[14]
 

 集成机器学习与实验

随着材料基因工程的发展和高熵合金概念的提

出，极大增加了合金成分探索的范围，为了获得具

有特定相结构以及特定性能的目标高熵合金，选择

合适的合金主元以及元素的配比显得尤为重要 [15]。

高熵合金广阔的成分以及微观空间结构不仅为实验
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图 4　扩散偶示意图[7]
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探索带来了一定的难度，同时对计算也提出了新的

要求，这为机器学习的应用带来了一定的机遇[16]。

合金设计和实验是一个耗时耗力的过程，借助

计算工具可以将合金的设计周期大大缩短，根据目

标合金的不同，选择一系列的计算方法用来辅助高

熵合金的设计[9]。相在高熵合金的设计中一直有着较

为关键的作用，相的结构以及相的稳定性是设计时

重点考虑的问题，基于相图计算（Calculation  of
Phase Diagram，CALPHAD）方法，借助高熵合金数

据库，预测并筛选出所需微观结构和性能的潜在合

金，大大缩短设计周期。Senkov 等[17] 通过将计算的

相图与基于存在相的转变温度以及显微组织的转变

规则相结合来快速预测评估合金结构，评估了超过

130000 种合金体系，确定了优异的成分，获得了更多

的时间用于实验的研究与验证。但由于这种计算方

法仍然具有很大的局限性，其准确度以及模拟的精

确度更大地依赖于数据库，并且无法同实验相结合。

机器学习的出现解决了相图计算法及传统试错

法等手段无法满足加速筛选高熵合金成分的问题，

其在高熵合金材料的应用不断增多，能够挖掘在材

料数据中隐含的知识、规律，对于材料的性能和行

为实现精准的预测，进而指导材料基础问题的研究

以及相关性能的设计与优化 [18]。机器学习在分类、

回归等方面表现出良好的适用性。起初机器学习主

要应用于预测陶瓷基复合材料中的纤维、基体界面

的腐蚀行为以及拉伸和抗压强度，此后被应用于解

决材料科学中各种难题，如新材料的发现以及材料

性能预测（图 6）[19]。
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图 6　机器学习方法在材料科学中的应用[19]

 
机器学习系统构建分为 3 个步骤：样本构建、模

型构建和模型评估。样本构建时，原始数据由计算模

拟和实验测试获得，所以选择合适的特征进行机器学

习是非常重要的。好的特征应该是能够允许不同的模

型提取其中的关键信息进行结构特征的描述。同时选

择合适的机器学习算法也是构建机器学习的关键步

骤，因为不同的机器学习算法会采用不同的规则来处

理输入和输出的关系，对最终所确定的共同特征以及
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重要特征需要多个模型进行训练以提高最终所得特征

的准确性，排除某个模型对于具体特征的偏好[20]。常

用的几种机器学习算法分为概率估计、回归、聚类和

分类。概率估计主要适用于新材料的发现，而回归、

聚类和分类应用于微观和宏观上的材料性能预测[19]。

Xue 等[21] 提出了将机器学习、实验设计以及实验反

馈结合的方法，以便加速发现目标合金。如图 7 所

示，为寻找极低热滞特性的新型组分镍钛基形状记忆

合金，选择 22 个初始样本数据进行机器模型的训练，

对 80 多万种成分合金预测其转变迟滞温度，通过使

用全局优化和推理进行开发和探索之间的平衡，最终

在 9 个反馈回路的执行后，合金的转变迟滞温度性能

提升了 40%。整个过程加速了寻找具有所需性能材

料的过程，从而显著减少昂贵和耗时的实验次数。

Ren 等[22] 将机器学习与高通量实验相结合，增

加数据样本，进一步指导材料的研发设计。研究人

员利用 5000 多条非晶合金的相关数据，训练了随机

森林模型，进而指导 Co–V–Zr 体系的设计。利用高

通量实验方法观测的结果与预测的结果非常吻合，

仅在预测的精确成分存在一定的差异，再利用这些

差异重新训练机器学习模型，进而大大提高了预测

的准确性，然后进一步指导 Co–V–Zr 体系的优化。

Wen 等 [23] 对 Al–Co–Cr–Cu–Fe–Ni 系统采用机器学

习、实验设计和实验验证相结合的策略，最终确定

硬度最高的高熵合金成分。通过机器学习建立目标

属性与描述符的映射关系，新合成的 42 种合金中，

有 35 种合金的硬度值要大于所训练得到的硬度值，

同时有 17 种合金实验所获得的硬度要比训练所得到

的硬度值提高 10% 以上。这种方法对于金属玻璃和

高温合金有比较大的适用性。
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图 7　镍钛基记忆合金的设计流程图[21]

 

 结束语

对于庞大的高熵合金成分体系，在无限的组合

空间中开发高性能新型高熵合金是非常有必要的，

结合特定的目标和理论计算是筛选新型、多功能高

熵合金的重要方法。高通量制备技术在很大程度上

加速合金成分的筛选，缩短了试验周期，节省了成

本。而机器学习不仅可以挖掘之前已经存在的数据

价值，还能有效地指导实验，进而预测出更准确的

目标合金。随着计算与实验数据的不断增多，机器

学习预测的准确性也在不断提高。在未来高熵合金

的研究中，机器学习将会逐渐向深度学习发展。因

此，对于未来高熵合金的发展，我们期望能够将更

广阔的组合实验方法与机器学习及计算结合起来，

更有效地研究和发现具有优异性能的目标合金。
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