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Views & Comments

数据生态系统——数据海
Zi-Kui Liu
Department of Materials Science and Engineering, Pennsylvania State University, University Park, PA 16802, USA

在最近的一篇文章[1]中，针对不断增长的计算能

力和大量的在线数据存储库，笔者对“数据海”这一概

念进行了深入探讨。这些新的发展需要一种全新的计算

框架范式，用以连接各种数据存储库、整合机器学习、

循环使用现有数据，以及为新的计算和实验工作提供参

考，从而创建一种由数据和工具所组成的“可持续生态

系统”（sustainable ecosystem）。笔者希望最近公开的一

些开源代码能够促进各个数据存储库与“数据海”之间

的低障碍交换路径的开发，同时，我们期待与“数据海”

的数据交换能够提高每个独立的数据存储库中的数据的

用途和价值，如图1 [1]所示。

热力学是一门研究系统与环境相互作用时的状态

（包括稳定、亚稳定以及不稳定状态）的科学。Gibbs 
[2,3]提出的热力学第一定律和第二定律的结合，将系统

的外部和内部紧密联系起来。尽管Gibbs关注的是非均

相物质的平衡[2,4]，但是热力学第一定律和第二定律的

结合亦将系统的平衡态和非平衡态包含在其中[5,6]。
基于相图计算（CALPHAD）方法[6–9]的热力学建

模可以在系统外部和内部变量的整个空间中建立各个相

的吉布斯能量，并且涵盖了每个相的稳定区、亚稳定区

和不稳定区。事实上，对于纯元素的稳定结构与非稳

定结构之间的能量差的定义是CALPHAD建模的基础，

Kaufman将其称为“晶格稳定性”（lattice stability），
Kaufman是开创CALPHAD方法的先驱，亦是该方法的

命名者[10,11]。“晶格稳定性”概念的提出以及人们对

一组“晶格稳定性”值的普遍接受使得多组分数据库得

以发展并涵盖20多个元素，这些数据库已经成为集成计

算材料工程（ICME）[12]和材料基因组计划（MGI）[13]
的基础。

在2000年之前，CALPHAD建模几乎完全依赖于实

验信息和一些相对简单的理论预测，其与基于密度泛

函理论（DFT）的第一性原理得出的计算结果的集成相

当有限[14]。计算方法和软件工具的不断发展，特别是

维也纳ab-initio模拟软件包（VASP）[16–18]的出现，促

进了CALPHAD建模中广泛应用DFT的第一性原理计

算的结果，以及多学科信息技术研究（ITR）项目，即

“多组分材料设计的计算工具”（Computational Tools for 
Multicomponent Materials Design）在2002年的启动，该

项目得到了美国国家科学基金会（NSF）的支持。这项

信息技术研究项目通过相场模拟及有限元法[19]将DFT
和CALPHAD方法相结合，这一灵感来源于人类基因组

计划[20]以及NSF支持的名为“计算热力学、计算动力

学和材料设计的综合教育计划”（An Integrated Education 
Program on Computational Thermodynamics, Kinetics, and 
Materials Design）项目[21]，后者启发笔者在2002年创造

了“材料基因”（materials genome）这一术语和概念[22,23]。
2009年，笔者回顾了热力学的第一性原理计算和

CALPHAD建模的新发展[24]。笔者的团队创立了可

扩展的、自我优化的相平衡基础设施（ESPEI）概念

[25–27]，该框架使用来自第一性原理计算的各个相的

热化学数据进行CALPHAD建模，并使用实验相平衡

数据完善模型参数。ESPEI概念的重要性体现在3个方
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面：①第一性原理计算提供的能量值是内部自由度的函

数，即每个单独相的内部非平衡构型，该构型难以从实

验中直接获得，因为实验数据往往来自多种构型的混合

物[28–32]；② ESPEI建立了一种机制，该机制可以有效

地评估模型参数、数据的不确定性以及计算性能中的不

确定性传播[27,33]；③ ESPEI数据基础结构集成了基于

CALPHAD建模中的原始数据和处理后的数据，从而可

以有效地循环使用原始数据，并有效地更新和维护处理

后的数据和数据库。在美国，随着越来越多的关于第一

性原理计算的出版物面市，加之高性能计算工具逐渐普

及以及诸如材料项目[34]、开放量子材料数据库[35]和
材料发现自动流程[36]等大型在线数据库的发展，笔者

相信基于DFT的第一性原理计算中的热化学数据，将在

各种材料的CALPHAD建模中发挥越来越关键的作用，

特别是在新材料的发现与设计中。

Olson系统地开发了基于CALPHAD数据库、热力

学计算和动力学模拟的系统材料设计，以开发新材料并

改进现有材料[37,38]。这种系统材料设计方法将加工过

程中的可控参数与使用微观结构属性的可测量的数量属

性联系起来。在众多微观结构属性中，最关键的基础变

量是形成的相，这与CALPHAD方法中的单相建模概念

完全一致。CALPHAD方法也已经运用了一系列其他属

性。表1例举了本研究小组计算的一些性能[28–32,39–
69]。此外还应特别注意的是，能量对其自然变量的二阶

导数代表了许多物理量，如图2、图3 [6,13,70]所示，其

中，一些正在开发的临时术语条目被划归至图2中最后

一列和最后一行，包括图3中的压缩热。

材料设计是材料生命周期的第一步。设计完成后，

材料被制造出来并投入使用，制造与使用过程会产生

新的原始数据，从而丰富现有的原始数据和处理后的

数据，或将二者进行对比。此外，材料回收对于环境

和材料成本变得越来越重要。由于材料的回收通常会

涉及多种材料的混合，因此与单独设计每一种材料所

用的原始数据以及处理后的数据相比，回收材料的化学

成分可能会更复杂。这些新的原始数据可能需要额外的

第一性原理计算，已有的模型亦需要进一步修订和扩展

[71]。如图4 [25–27,72–74]所示，这个连接对于可持续

数据生态系统而言至关重要，但这并不是一件容易的事

情，因为目前的热力学数据库可包含20多个元素，而这

些非常多的外部和内部变量的多维空间中的原始数据是

有限的[75–77]。我们希望在开发开元软件包方面所做

出的努力，如DFTTK [78]、pycalphad [72,73]、ESPEI 

图1.参考文献[1]所描绘的ESPEI数据的“可持续生态系统”示意图，图中显示了各种数据存储库（湖泊）、互联（河流）、私有数据（渗流）、数
据处理（蒸发）、数据收集（海洋）、数据循环使用（冷凝与降水）。ESPEI：可扩展的、自我优化的相平衡基础设施。



3Author name et al. / Engineering 2(2016) xxx–xxx

[25–27,74]和最近的SIPFENN深层神经网络机器学习†等

能够激励业界进行新工具的开发，以进一步推动科学与

计算驱动的材料研究范式的发展[79]。
其他挑战主要在于材料在长度和时间尺度上的多层

次复杂性，以及与信息如何在尺度之间传递以产生微观

和宏观行为有关[19]。我们最近的研究证明，下列熵等

式有希望通过熵实现材料性质和信息的多尺度集成[80]。

  （1）

  （2）

  （3）

等式（1）表示系统的总熵S，可根据k尺度的系统

构型计算得出。其中pk表示系统构型k∈{1, ..., m}的概

率，且∑m
k=1 p

k=1，Sk表示尺度k中每个构型的熵，而kB表

示玻尔兹曼常量。需要注意的是，系统的熵包含了所考

量尺度上的熵加上每个单独构型的熵，每个单独构型的

概率与所有构型的自由能有关。每个单独的构型都由其

表1 计算和建模属性的实例

Properties Examples

Thermal properties Free energy [39,40], enthalpy, entropy, heat capacity, thermal expansion, and contraction [28–32]

Transport properties Diffusion coefficient [41–43], Seebeck coefficient [44,45], heat of transport [46,47]

Interfacial properties Stacking fault energy [48–51], anti-phase boundary energy [52–54], grain boundary [48,55,56], and interfacial en-
ergy [57,58]

Elastic moduli Refs. [59–61]

Dislocation properties Refs. [62–64]

Magnetic properties Refs. [28,29,65–67]

Relative creep rate Ref. [43]

Other properties under development Hardness, plasticity of single crystal [68,69]

图2. 与内部能量关于其自然变量的二阶导数相关的物理量[6,13]。

图3. 与吉布斯能量关于其自然变量的二阶导数相关的物理量[70]。

† Krajewski, A. M. & Liu, Z. K. SIPFENN: Structure-Informed Prediction of Formation Energy using Neural Networks. 2020. Available from: https://phaseslab.
com/sipfenn.
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另外的一组内部的构型组成，因此Sk可以用其自身的构

型以与等式（1）相同的形式表达。这种拆分可以持续

进行，直到所有的重要尺度都被纳入考量范围，并且这

种多尺度的集成不止限于一个方向，可以是双向的[80]。
材料科学与工程领域的研究重点是相的形成，原子构型

代表了占主导地位的尺度，而电子和声子的密度则代表

其子尺度[39]，同时外界宏观的制约可以改变材料内部

相的形成和形貌。

在等式（2）中，dS表示系统的熵变化；dQ表示系

统从周围环境接收（> 0）或释放（< 0）的热量；Sj表

示组分j在环境或系统中的偏摩尔熵；dNj表示系统接收

（dNj > 0）或释放（dNj < 0）到周围环境中的组分j的量；

T表示温度；dIPS是由于独立的内部过程（IP）产生的熵。

等式右边的第一项通常代表熵的概念如何被引入材料热

力学，相对而言第二项则很少被讨论，其常被隐没在将

化学势直接引入热力学第一定律和第二定律的过程中。

第三项的细节，即熵的产生，通常被认为是动力学或者

不可逆热力学的部分。由于我们的研究往往只考虑平衡

态，因此第三项的内容在热力学中通常没有涉及。值得

注意的是，热力学第一定律和第二定律中的熵包含了等

式（2）中的三个项，尽管通常对此不作特别说明[80]。
等式（3）表明，通过将内部过程定义为IP系统，

由内部过程产生的熵也可以用类似于等式（2）的形式

表示[80]。该IP系统可能会消耗一些偏熵为Sj
n的养分

（dNj
n）以及产生部分偏熵为Sl

w的废物（dNl
w）和热量

（dIPQ），并重组其构型以产生一定的信息量（dIPI）。然

后通过等式（1）可得到如下等式：

 

    （4）

式中，下标f和i代表IP系统最终和初始的构型。对于自发或

不可逆的内部过程，根据热力学第二定律，由式（3）表示

的熵产生必须为正。然而，dIPI的符号可以是正（信息生成

过程），亦可以是负（信息擦除过程）。参考文献[80]对各种

设想的实验展开探讨。应该注意的是，等式（2）与等式（3）
中的符号约定是相反的，等式（2）中的正号表示系统从环

境中接收热量与质量，而等式（3）中的正号则表示IP系统随

着熵的增加而释放热量与质量。

事实证明，基于单个相的属性的CALPHAD建模

是计算材料科学和工程的基础。为了进一步提高基于

CALPHAD方法的预测能力，笔者建议在相应尺度上将

构型纳入考量范畴，如等式（1）所示，所以在预测过

程中，不同尺度的属性可作为外部条件的一个函数，这

样单个构型之间的竞争就有可能导致系统产生单个构型

所不具备的突现行为。当温度对熵的导数从稳定的正值

逐渐接近零时，系统稳定性极限的极端突现行为可被观

察到[6]。由于温度和熵是热力学组合定律中的共轭变

量，即熵变发散，所以熵对温度的导数变为正无穷大，

这是由等式（1）所示的稳定和亚稳定构型之间的竞争

所引起的。应该指出的是，当系统的熵发散的时候，

单个构型的熵并不发散，这适合于系统所有的摩尔量。

也就是说，系统的每一个摩尔量都会在稳定性达到极

限时发散，而单个构型的摩尔量并不发散。此外，当

用体积对温度的导数表示热膨胀时，系统的熵可能呈

现负发散状态，因为体积和温度不是热力学组合定律

中的共轭变量[6]。就热膨胀而言，我们已经证明了铈

的发散为正，而Fe3Pt的发散为负[28–30]。同时，由于

麦克斯韦关系[6]，体积对温度的导数等于熵对压力（我

们称之为“压缩热”）的导数的负值，因此，图2与图3
中的量是对称的。
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