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铀铌合金在不同实验环境中呈现出复杂的晶体相和独特的力学性能, 但原子尺度的相析出和形变损伤

机制尚不清楚, 其根本原因是缺乏支撑大尺度分子动力学模拟的精确铀铌合金原子相互作用势. 本工作基于

自主开发的神经网络势能函数及随机搜索方法, 构建了覆盖全化学空间的铀铌合金第一性原理计算数据库,

并基于神经网络框架建立了具有较高泛化性能和精度的铀铌二元体系机器学习势函数, 其能量和力的测试

平均绝对误差分别为 5.6 meV/atom和 0.095 eV/Å, 可以精确地描述不同化学成分铀铌合金的晶体空间结构、

状态方程及热力学参量. 基于该势函数, 我们实现了低温时效下铀铌合金相失稳分解过程的原子尺度模拟,

初步阐明了 Nb析出相对其合金力学性能的影响及原子响应机制.
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1   引　言

α′′ γ0

铀铌合金具有良好的力学性能和抗腐蚀能力,

是核能工业领域中重要的合金材料. 大量的实验研

究表明, 铀铌合金的亚稳晶相变和显微组织特征受

化学组分和热处理工艺的影响显著, 进而呈现出迥

异的力学性能和抗腐蚀能力. 过饱和 Nb含量下, 不

同元素配比的铀铌高温体心立方 (body-centered

cubic, bbc)固溶体结构冷却后会形成不同的室温

晶相 [1]. 在低温时效下, 单相的铀铌合金展现出明

显的调幅分解特性, 形成复杂的微观组织结构 [2];

铀铌合金不同晶相结构的应力应变曲线存在显著

的差异, 特别是   和   相, 其应力应变曲线表现

出类似于形状记忆合金的典型双屈服行为 [3–5]. 由

于材料的特殊性和原位实验表征时空分辨率的不

足, 使得人们对铀铌合金在外场作用下的原子尺度

结构演化过程, 特别是相变过程的认识仍不充分;

而第一性原理分子动力学计算的效率和应用与经

典分子动力学模拟的经验势函数的精度有限, 目前

还无法针对该合金进行长时间、大规模的原子尺度

模拟. 这一问题严重地阻碍了对这一重要合金材料

物性机理的深入理解, 从而制约了针对其关键性能

的优化与设计.

近年来, 基于神经网络架构的机器学习势能函

数的发展, 为突破第一性原理计算的效率瓶颈和经

验势函数的精度限制提供了的解决方案 [6,7]. 该方

案通过对建立在复杂构型空间和化学成分空间上
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涵盖合金体系原子势能和原子受力等关键信息的

第一性原理精度势能曲面进行机器学习拟合, 旨在

构建出既具有接近第一性原理精度又具强泛化能

力的多元合金神经网络势能函数 [8–13], 从而实现针

对复杂合金体系的第一性原理精度、高效大规模分

子动力学模拟. 目前, 神经网络势能函数 (neural

network potential, NNP)训练的主要挑战在于如

何获得具广泛结构空间和化学空间覆盖度的训练

集以增强其泛化能力. 主要解决方法包括: 基于已

有结构数据库, 结合分子动力学 (molecular dyna-

mics, MD)和主动学习方法自动采样 [14–17], 或者利

用基于第一性原理的晶体结构搜索的中间构型来

扩展泛化误差较大的结构数据集 [18]. 然而, 如何系

统地构建覆盖度高的训练数据集仍然存在许多有

待解决的问题. 近期, 我们通过发展自主的 NNAP

(neural-network inter-atomic potential)神经网络

势训练程序 [8], 并结合多种采样方法来提升训练数

据集的覆盖度, 将 NNP势能函数成功应用于复杂

金属体系的模拟工作中 [19–21]. 我们设计了获得多

组元高稳定非晶合金模型的原子交换杂化蒙特卡

罗算法, 通过合金成分 [21] 和微观组织结构 [20] 优化

提升了合金的力学性能并揭示了其原子尺度的物

性机理, 充分体现了我们使用的势能函数训练算法

的有效性和可靠性.

为解决支撑铀铌合金大尺度分子动力学模拟

所需的精确原子势能函数缺失的挑战, 本文运用前

期发展的 NNAP神经网络势训练工具, 构建了覆

盖全化学空间的铀铌合金第一性原理计算数据库,

建立了具有较高泛化性能和精度的铀铌二元体系

神经网络势能函数. 经测试表明, 其能量和力的平

均绝对误差 (mean absolute error, MAE)分别为

5.6 meV/atom和 0.095 eV/Å. 进一步测试表明该

势能函数能够精确地描述不同化学成分铀铌合金

的晶体空间结构、状态方程及热力学参量. 基于该

势函数, 我们实现了低温时效下铀铌合金相失稳分

解过程的原子尺度模拟, 初步阐明了 Nb析出相对

其合金力学性能的影响及原子尺度响应机制. 本文

主要包含以下内容: 第 2节介绍了铀铌合金训练数

据集构建及势能函数拟合的相关细节; 第 3节验证

了势能函数的适用性; 第 4节结合分子动力学模拟

初步研究了铀铌合金的时效过程及其对材料损伤

机制的影响. 

2   计算方法
 

2.1    第一性原理计算

0.3 Å−1

7 Å

Γ

1× 10−5 eV

第 一 性 原 理 计 算 运 用 Vienna  ab  initio

Simulation Package(VASP)[22] 完成, 电子与原子

核的相互作用通过全电子投影缀加波赝势 [22] 描述,

电子间的交换关联作用则采用基于广义梯度近似

(generalized  gradient  approximation,  GGA)的

PBE交换关联泛函 [23] 描述. 由于包括铀在内的轻

锕系元素合金中的 5f电子通常是巡游的, 因此计

算中未使用+U 校正, 这是因为 U 值的具体大小是

环境相关的, 使用固定大小的 U 值可能引入系统

偏差. 特别是 Adak等 [24] 研究表明, 单独的 GGA

近似对于铀单质已经可以得到和实验值一致的计

算结果. 电子波函数通过平面波基组展开, 平面波

截断动能设为 400 eV. 对于不同大小的体相结构,

倒空间 K 点密度固定为  , 以生成相应大小

的倒空间网格. 对于表面和团簇结构, 在非周期方

向引入大于  的真空层, 并将该方向的 K 点数设

置为 1. 所有 K 点网格均包含  点. 电子自洽计算

的能量收敛判据设为  . 

2.2    神经网络势函数训练

我们采用球谐基组 [8,25,26] 来对局域原子环境

生成固定大小的局域结构描述符. 球谐基组定义为 

Pnl =
4π

2l + 1

∑
|m|⩽l

c∗nlmcnlm, (1)

其中 

cnlm =
∑
i ̸=j

w (tj)Rn (rij)Ylm (θ, ϕ) fc (rij) . (2)

w (tj) = (−1)
tj−1

tj , tj = 1, 2, · · · , nt

Rn (rij)

Ylm (θ, ϕ)

fc (rij)

(2)式中  为元素

权重,    为径向函数, 此处设为文献 [27]中

的 Smooth  Bessel函数 ,    为球谐函数 ,

 为截断函数.

nmax = 7 lmax = 7 rc = 6.0 Å

128× 80× 80×
80× 80× 1

对于各个元素我们采用相同的结构描述符参

数 :    ,    和   . 截断函数采

用文献中的多项式函数 [8]. 使用 Artrith等 [28] 提出

的附加基组来自洽地考虑不同元素间的权重. 对于

每个元素, 采用 4个隐藏层的多层感知机模型描述

局域势能和原子受力, 整个架构为 

 , 其中 128为输入维数. 隐藏层激活函
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SiLU (x) = x/(1 + e−x)

η = 0.002

ηi = η × ri/n r = 0.96 n =

1000 wdecay = 0.005

数为 SiLU函数 :    . 势函数

的总自由度为 59682. 训练使用自适应矩估计

(adaptive moment estimation, ADAM)[29] 算法进

行, 批次大小为 640, 初始学习率   , 权值

衰减系数 0.005. 使用指数衰减得到第 i 个迭代步

学习率  , 其中  为衰减常数,  

 为衰减步数. 权重衰减系数  . 训

练使用平方损失函数: 

L =
1

N

∑
N

1

2
(E − Ei)

2

+ λ
1

3N

∑
N

∑
Na

1

2
(F − Fj)

2
, (3)

λ=0.1 i j其中   为力的损失权重, 指标   和   分别为能

量和原子力分量的索引, N 为训练集包含的结构数. 

2.3    分子动力学模拟

NNP-MD模拟基于 LAMMPS程序 [30,31] 进行,

使用自定义调用接口调用 NNAP进行原子势能和

受力的计算. MD时间步长为 2 fs, 热浴和机械加

载使用了等温等压系综 [32,33]. 

2.4    原子交换杂化蒙特卡罗计算

铀铌合金在低温时效下呈现出复杂的相转变

现象, 特别是失稳分解行为. 由于较高的扩散能垒,

传统的分子动力学方法难以在有限的模拟时间尺

度内实现低温下扩散控制的相转变. 而原子交换方

法可以极大地加速元素扩散过程, 但传统动原子交

换蒙特卡罗方法主要是针对完整晶格, 而不能描述

温度和局域浓度变化导致的结构演化. 我们在早前

工作中提出了基于原子交换的杂化蒙特卡罗算法 [8]

(swap assisted  hybrid  Monte  Carlo,  SHMC),  该

方法对于 NNP特殊优化了计算流程并在非晶态合

金体系中极大地加速了液态的平衡过程. 该方法同

样适用于描述晶态合金中的低温时效下的失稳分

解过程. 杂化蒙特卡罗的单步计算包括三个主要步

骤: 首先是采用短时间的 NVE分子动力学模拟生

成试探位移, 并根据总能变化接受或拒绝该次试

探; 然后是随机的体积变化以控制体系的压力; 最

后是 N 步的原子交换过程, 交换中使用势能变化

来接受或拒绝交换. 具体的计算方法可以参考作者

的文献内容.

NMD =

10 rswap = 0.3 t = 16 fs NMD

rswap

Nswap = rswap ×N N

本研究中, SHMC的主要参数设置为:  

 ,   ,   . 其中  为分子动力学模

拟步数,    为交换原子比例, 每步 MC的 swap

次数   , 其中   为体系原子总数.

所有参数均为经验选取, 由于算法满足细致平衡条

件, SHMC参数值选取只影响最终的加速比而不

影响最终的平衡统计分布. 

3   铀铌合金神经网络势函数

图 1展示了 NNAP中神经网络势能函数的基

本架构. 与传统势能模型相比, 神经网络势能函数

 

Descriptor

0

0 F0 0

1 F1 1…

 F 

1

2

0

1

2 Multilayer perceptron

Local environment

…
…

c



Si Ci图 1    神经网络势能函数基本架构.   和   分别为未考虑和考虑化学权重后的局域原子描述符. 训练集中结构的原子局域环

境描述符是包含多个隐藏层的多层感知机模型的输入参量, 在输出端可获得原子势能、力以及原子应力

Si CiFig. 1. The basic architecture of the neural network potential  function.     and     represent the local atomic descriptors before

and after considering chemical weights, respectively. The atomic local environment descriptors of structures in the training set serve

as input parameters to a multi-layer perceptron model with multiple hidden layers. The output provides the atomic potential en-

ergy, forces, and atomic stress.
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具有更多的自由度, 因此需要大量的数据用于模型

训练. 构建训练数据集是获得高精度和良好泛化性

能模型的主要挑战. 目前, 许多研究中主要依赖分

子动力学模拟来构建训练数据集 [34,35]. 对于没有经

验势能函数的体系, 这通常需要大量的第一性原理

分子动力学模拟来获取原子结构. 然而, 由于时间

尺度的限制, 分子动力学模拟只能对初始结构的极

小部分近邻结构空间进行采样. 由于结构之间的高

度关联, 这使得训练数据库中的有效结构信息较

少, 导致训练得到的势能函数模型可能存在较大的

泛化误差.

为了解决这一问题, 我们在之前的工作中提出

了通过多种采样手段, 经验性地探索整个合金的化

学和结构空间, 从而覆盖分子动力学模拟中可能出

现的局部结构环境. 在本文中, 首先结合文献资料

构建了初始数据库. 我们从Materials Project网站

上获取了二元铀铌合金体系中, 包括单质晶体在内

的已知晶体结构. 然后, 通过第一性原理分子动力

学模拟和随机结构微扰方法, 获得每个晶体结构的

近邻原子结构 . 分子动力学模拟的温度范围为

300—1000 K, 随机结构微扰的应变幅度为±10%.

原子位移按照标准差 0.05 Å的高斯分布产生, 并

对分布概率小于 5%的位移进行截断, 以避免产生

能量过高的结构. 同时, 我们还使用高温 (2000 K)

分子动力学模拟来获取合金和单质体系的液体结

构. 由于高温液体相比于晶体分子动力学模拟可以

更快地遍历相空间, 这有效地提高了初始数据库的

泛化能力.

Å3
/atom

2.5 Å

10 eV/Å

由于初始数据库仅包含有限的晶体和液体结

构信息, 无法全面覆盖整个结构空间, 因此需要进

一步扩展结构空间的覆盖范围. 为探索更广泛的晶

体结构空间, 我们使用剑桥大学开发的 AIRSS软

件 [36] 进行随机结构搜索, 并利用其中的 buildcell

工具生成覆盖整个化学空间的随机晶体结构. 在结

构生成过程中, 设定体积范围为 14—22   ,

并确保原子间距大于  . 最终, 我们对生成的结

构进行了 4—6步的固定体积变晶胞 优化, 并将优

化过程中去除未收敛和原子受力大于   的

结果后, 纳入训练集.

为了提高训练初期得到的势能函数在分子

动力学模拟中的稳定性, 在 NNAP软件中嵌入了

hyper active learning(HAL)方法 [16]. HAL算法将

体系势能修改为 

EHAL = E − τEerror, (4)

E

Eerror τ

τ = τ0h h

Eerror τ0

h

max (fi)

Eerror

其中   为通过势能系综计算得到平均体系势能;

 为势能系综计算得到的势能方均根误差;   

为缩放系数. 本工作中通过 10折交叉验证来生成

大小为 10的势能系综以计算势能的系综平均和误

差. 根据文献方案, 设置  , 其中  为实际原

子力与误差项  导致的原子受力的比值,   一

般设置为 0.05—0.2. 同时, 通过引入历史平均来消

除  随时间的强烈振荡. 该方法能够自动调节误差

项的比重, 促进系统向具有较大泛化误差的近邻结

构空间演化. 为了进一步评估当前体系的泛化误

差, 采用了原子受力的最大相对误差  (具体

形式参考 van der Oord等 [16] 报道中的 (6)式)作

为结构采样的判据. 与原子受力的系综误差相比,

该参数对局部误差更加敏感, 同时对力的大小不敏

感, 更适合发现可能导致泛化性能下降的原子结

构. 由于   导致的原子受力和应力均可以解析

计算, 我们能够进行长时间的等温等压分子动力学

模拟, 以在不同温度和压力下进行结构采样. 在本

研究中, 将最小误差设置为 0.5, 最大误差设置为

2.0. 当MD计算误差超过最小误差时, 保存采样结

构; 当采样次数达到 20次或误差超过最大误差时

停止采样. 基于循环采样获得的结构数据, 我们利

用第一性原理计算标定对应的能量和原子力, 并重

新训练势能函数.

通过以上训练步骤获得的势能函数已能稳定

地进行不同温度和压力下的长时间分子动力学模

拟. 为了进一步扩展结构空间的覆盖范围, 并减少

由于数据集增加所带来的 HAL循环训练压力, 使

用势能函数进行分子动力学模拟, 并应用了 CUR

稀疏采样 [37,38] 方法来去除分子动力学各态遍历特

性可能引入的强关联结构. 此外, 我们还使用了误

差判定策略来过滤掉大量的高泛化误差结构.

为提高势能函数在描述铀铌体系失稳分解过

程时的精确度, 还结合 SHMC算法对不同 Nb浓

度下的晶体结构演化进行了系统采样. SHMC通

过引入原子交换显著加速了合金体系中的元素扩

散并产生了偏析构型. 图 2给出了训练集中不同训

练步下包含的结构及原子环境数.

我们将整个数据集分为训练集、验证集和测试

集, 比例为 8∶1∶1, 并选择在验证集上表现最佳的模

型作为最终模型. 图 3显示了最终势能模型在测试

集上的测试精度. 由图 3可以看到, 我们的训练集
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连续覆盖了较宽的能量和原子受力范围. 在测试集

上, NNP的势能平均绝对误差为 6.336 meV/atom,

原子受力平均绝对误差为 0.1 eV/Å; 相应的训练

误差分别为 5.678 meV/atom和 0.093 eV/Å. 这

表明训练过程中未出现明显的过拟合情况. 图 3(b)

中较大误差的离散点主要对应于 RSS (random

structure search)生成的结构, 由于这些结构的采

样密度较低, 导致模型对其中的单个力分量出现较

大的绝对误差. 相较于 RSS结构对势能模型泛化

能力的提升作用, 这类误差数量较少, 仍在可接受

范围内. 基于该神经网络势能函数, 我们在一台配

备 11代 Core™  i7-1165 G7 @  2.8 GHz  CPU的

台式机上, 使用 GNU编译器和 LAMMPS调用接

口进行测试, 得到的分子动力学平均单核计算性能

约为 0.15 ms·atom–1·core–1.

图 4展示了当前势能函数对已知晶体状态方

程的拟合结果, 并与第一性原理计算结果进行了比

较. 由图 4可以看到, NNP计算结果几乎完全重现

了第一性原理计算结果, 仅在高压区域存在微小的

误差. 这表明该神经网络势函数能够在较宽的压力

和温度范围内, 准确地描述铀铌体系的演化规律,

达到第一性原理计算的精度.
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图 2    训练集中不同来源数据的占比及分布. 内圈为结构数

目 , 外圈为局域环境数目 (原子数). Initial为初始数据集 ,

RSS为随机结构搜索数据集 ,  HAL为主动学习数据集 ,

MD为分子动力学数据集 , SHMC为原子交换蒙特卡罗数

据集

Fig. 2. The proportion and distribution of data from differ-

ent sources in the whole training set.  The inner circle rep-

resents the number of structures, while the outer circle rep-

resents  the  number  of  local  environments  (atoms).  Initial

refers  to  the  initial  dataset,  RSS  to  the  random  structure

search dataset, HAL to the active learning dataset, MD to

the  molecular  dynamics  simulation  dataset,  and  SHMC to

the atomic swap Monte Carlo dataset.
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Fig. 3. Test set accuracy of trained U-Nb potential: (a) MAE

of  potential  energies;  (b)  MAE  of  force  components.  The

color of each point in (b) represents the local density.
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和 NNP计算结果 .    的结构取自 Materials project网

站, 结构编号为 mp-972551

Fig. 4. Equation  of  states  of  U-Nb  alloy.  Solid  and  empty

circles  represent  the  DFT  and  NNP  results,  respectively.

The U3Nb structure is obtained from the Materials project

website with an id of mp-972551.
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U2Nb

图 5给出了计算得到的铀铌合金二元成分相

图, 同时提供了训练集数据点作为参考. 图 5中显

示, 我们的数据集覆盖了整个浓度范围, 并准确包括

了 Pan等 [39] 通过晶体结构搜索得到的稳定  

结构. 对已知晶体结构的计算验证表明, NNP能够

准确预测体系的形成焓. 表 1列出了部分晶体结构

参数的 NNP计算值与 DFT参考值的对比. 由表 1

可以看到, NNP的预测误差与第一性原理及实验

测量值非常一致, 验证了模型的高准确性.

α-U γ-U γ-Nb
图 6给出了在简谐近似下, DFT和 NNP计算

得到的  ,   以及  的声子能带. 结果表明,

NNP能够提供与 DFT基本一致的计算结果, 特别

是对于 g-U, NNP能够准确描述该结构的动力学

不稳定性.

γ

为了验证 NNP对于铀合金体系热力学特性的

计算精度, 使用固-液相平衡方法计算了铀单质的

熔点. 根据实验相图 [2,43], 铀在高温下处于体心立

方的   相, 实验测得的熔点大约是 1400 K. 因此,

我们构建了包含 8000个铀原子的固-液两相界面,

并进行了 350 ps的分子动力学模拟以获得平衡结

构. 结果如图 7所示, 从图中可以看到, 在 350 ps

时, 固相和液相已经达到了温度平衡. 通过对尾部

温度的统计 , 我们得到体系的熔点 (固 -液平衡

点)为 (1286±9) K. 我们使用同一数据集下训练得

到的其他势能模型进行了进一步模拟, 发现训练造

成的误差不超过 50 K. 因此, 这一差异可能来源

于DFT对铀 5f电子的描述不准确引入的系统偏差,
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Fig. 5. Composition phase diagram of U-Nb phase diagram

at 0 K. The blue filled circles and red filled triangles show

the DFT and NNP results, respectively. The red points cor-

respond to training structure energies in the training set.
 

表 1    NNP计算得到的晶格参数与第一性原理计

算及实验测量结果的比较
Table 1.    Computed lattice constants for various cry-

stalline  phases,  compared  with  experimental  results.

晶体相 晶格参数/Å DFT NNP Exp.

α-U

a 2.806 2.809 (+0.10%) 2.836[40]

b 5.836 5.854 (+0.32%) 5.867[40]

c 4.908 4.893 (–0.31%) 4.935[40]

γ-U a 3.435 3.431 (–0.12%) 3.47[41]

γ-Nb a 3.308 3.309 (+0.03%) 3.3063[42]

U2Nb
a 4.806 4.799 (–0.15%) —

c 5.903 5.914 (0.18%) —
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图 6    DFT及 NNP计算得到的晶体声子能带色散曲线

α-U γ-U γ-NbFig. 6. Phonon dispersion  curves  of    ,    ,  and   

calculated by DFT (red lines) and NNP (blue lines).
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或由于熔体铀中可能存在的氧杂质稳定了液体结

构. 但随着 Nb原子比例的增加, 体系熔点快速接

近实验的固-液共存线 (图 8), 表明该势函数再描

述铀铌合金时更加准确.

实验测量表明, 铀铌合金在 Nb原子分数达到

20%以上时, 处于 Nb过饱和的 g 体心立方固溶

相 [2]. 为了验证铀铌 NNP势函数在描述这一性质

方面的能力, 计算了随机固溶的 α相和g 相结构在

0 K下的相对热力学稳定性 (图 9). 结果显示, 相

对焓值在原子比例约 20%处发生了符号转变, 这

表明体系在这一点发生了热力学相变, 从低 Nb含

量下稳定的 α相转变为以过饱和固溶 g 相为主导

的结构. 

4   低温时效下的铀铌合金结构演化
及其在外部载荷下的损伤模拟

三维原子探针实验 [2] 表明, 在低温时效下, 铌

元素扩散过程会显著引发铀铌合金中的失稳相分

离. 是否能够在模拟中重现铀铌合金的这一相演化

特征, 是检验 NNP势函数适用性的关键指标. 为

了克服传统分子动力学方法难以在有限的模拟时

间尺度内实现低温下元素扩散控制的相转变这一

挑战, 引入了原子交换蒙特卡罗算法 [8]. 与其他直

接进行原子交换的模拟方法不同, 我们的方法同时

考虑了有限温度下晶格原子的振动自由度和晶胞

体积变化, 从而获得了更为真实的模拟构型. 图 10

给出了传统分子动力学模拟与原子交换蒙特卡罗

模拟中 Nb原子百分含量为 13%的铀铌合金体系

势能及结构的演化趋势. 传统分子动力学模拟在长

达 3 ns的退火模拟中未观察到明显的势能下降,

但原子交换模拟可以观察到显著的能量下降. 原子

尺度的分析发现, 体系势能的下降和体系中富 Nb

相的析出密切相关, 表明整个相分离过程的动力学

速率主要由 Nb元素的扩散控制, 而原子交换方法

对其扩散模拟有明显的加速作用. 模拟退火的结果

显示, 无论是在 α相还是 g 相, 都能够观察到 Nb
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γFig. 7. Calculated  melting  point  of    -U:  (a)  Temperature

evolution of whole, liquid and solid part of system; (b) num-

ber density evolution along the x direction, showing a sharp

solid-liquid interface in coordinate to the MD snapshot. The

calculated melting point is (1286±9) K.
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为实验测得的固液共存相界 [2,43]

Fig. 8. Evolution of melting point of U-Nb alloy along with

the  atomic  percent  of  Nb  element  (red  balls).  Blue  line

shows the solid-liquid phase boundary from the experiment-

ally measured phase diagram[2,43].

 

Atomic percent of Nb/%

403020100

D


0
 K

=


g 0
 K

-


a 0
 K

(e
V
Sa

to
m

-
1
)

0.10

0.08

0.06

0.04

0.02

0

-0.02

-0.04

Fitting
NNP
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α γFig. 9. Relative phase stability of     and     phase against

the atomic percentage of  Nb element.  Solid  line  shows the

third order polynomial fitting.
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元素的富集现象并得到相分离的微观组织结构, 与

实验结论基本一致. 这表明我们构建的铀铌 NNP

势函数可以用于后续系统地研究铀铌合金材料低

温时效的原子尺度过程.

基于上述模拟退火获得的原子结构模型, 我们

初步研究了低温时效引起的铀铌合金微观组织结

构变化对其力学性能的影响. 为引入 Nb析出区域

间的相互作用, 对图 10中获得的 α相和g 相结构

分别进行了 2×1×1的扩胞处理. 图 11展示了初始

晶相不同的铀铌合金 (α相和 g 相)在低温时效前
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α γ图 10    600 K模拟时效下 Nb原子百分数为 13%的铀铌合金的相失稳分离现象　(a)   -U相势能和结构的演化; (b)   -U相势

能和结构的演化. 白色小球和绿色小球分别代表铀原子和铌原子

T = 600 K
α γ

Fig. 10. Spinodal decomposition of U-Nb alloy with an atomic percentage content of 13% aged at     (a) Potential energy

and structure  evolutions  of    -U phase;  (b)  potential  energy  and structure  evolutions  in    -U phase.  The  uranium and niobium

atoms are shown as white and green balls, respectively.
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图 11    室温 (300 K)下不同初始结构 Nb原子百分数为 13%的铀铌合金剪切应变下的变形损伤　(a), (b)均匀与相分离后   和

 铀铌合金的应力应变关系; (c)   铀铌合金相分离前后塑性变形的原子机制; (d)   铀铌合金相分离前后塑性变形的原子响应

机制. 其中 Nb原子由绿色圆球表示, U原子的颜色代表局域剪切应变

Fig. 11. Deformation and damage of U-Nb alloys with a Nb atomic percentage content of 13% under shear strain at room tempera-

ture (300 K) with different initial structures: (a), (b) Stress-strain relationships of uniform and phase-separated α and g uranium-
niobium alloys;  (c)  atomic  mechanisms of  plastic  deformation in α uranium-niobium alloy  before  and after  phase  decomposition;

(d) atomic response mechanisms of plastic deformation in g uranium-niobium alloy before and after phase decomposition. Niobium
atoms are represented by green balls, and the color of uranium atoms indicates local shear strain[44].
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后, 在剪切应变下的应力-应变曲线. 对于 α相结

构, 体系在相分离前后的损伤机制主要以孪晶为

主. 由于 Nb析出相的强化作用, 时效后的结构显

示出更高的强度. 然而, 在相分离构型中, 孪晶通

常从两相界面开始形核并扩展, 表明时效合金中的

两相界面是影响该合金损伤机制的关键因素. 对

于g 相合金, 其均质构型的强度显著低于时效后相

分离构型的强度, 体现了析出强化效应. 对于均质

合金, 主要的损伤过程是沿主应变方向均匀扩展的

剪切带; 而在低温时效后的相分离构型中, 体系的

变形主要由从两相界面处产生的 110方向孪晶主

导. 低温时效前后的差异在于, 均质相中未出现明

显的孪晶机制, 这可能是由于均质g 相铀铌合金的

动力学不稳定性, 使得体系原子更容易形成无序的

剪切带而非有序的孪晶. 时效带来的析出相强化提

高了体系的稳定性, 从而增加了形成剪切带的能

垒, 导致孪晶先于剪切带出现. 从以上结果可以看

到, 铀铌合金的时效过程及其损伤机制变化是十分

复杂的物理过程, 有待基于 NNP进行进一步大规

模分子动力学模拟来系统研究. 

5   结　论

铀铌合金是一类重要的核材料, 由于势能函数

的缺乏, 长期以来人们对于该类合金的原子响应过

程及其物性机理的理解不够深入. 有鉴于此, 基于

前期发展的第一性原理精度神经网络势能函数构

建算法, 通过构建一个具有高度结构和化学复杂度

的第一性原理精度数据集, 获得了具有良好泛化能

力的铀铌合金势能函数. 该函数在铀铌合金体系的

晶体结构性质、声子模式、熔点以及状态方程方面

均表现出与第一性原理计算及实验数据的良好一

致性. 基于结合优化原子交换蒙特卡罗算法, 初步

研究了时效下铀铌合金中的相分离过程以及相分

离前后合金体系机械损伤性质的变化及其原子响

应过程. 上述研究成果表明, 该神经网络势函数可

以十分有效地应用于铀铌合金的理论模拟, 为进一

步从原子层次深刻理解这类重要亚稳合金中各个

关键物理过程的微观机理提供了重要支撑.
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Abstract

Uranium-niobium  alloys  exhibit  complex  crystal  phases  and  unique  mechanical  behaviors  under  various
thermodynamic  states  and  external  loads.  However,  due  to  the  lack  of  accurate  interatomic  potentials,  the
atomic-scale phase behaviors and dynamical processes in this important alloy are still unclear. In recent years,
the  development  of  machine-learning-based  force  fields  has  provided  a  systematic  way  to  generate  accurate
interatomic  potentials  on  large  and  complex  first-principle-based  datasets.  However,  this  crucial  nuclear
material has received limited attention from researchers in the field of machine-learning potentials.
　　 In  this  work,  based  on  our  previous  researches  on  the  neural-network  potential  training  and  evaluation
framework,  which  we  called  NNAP  (neural-network  atomic  potential),  a  new  neural  network  potential  is
constructed  for  the  uranium-niobium  alloy  system.  A  combination  of  random  structure  search  and  active
learning  algorithms  is  utilized  to  enhance  coverage  of  the  chemical  and  structural  space  of  the  alloy  system.
Testing of the generated potential demonstrates high generalization performance and accuracy. On the testing
set,  the  mean  absolute  error  of  the  energy  and  the  force  are  5.6  meV/atom  and  0.095  eV/Å,  respectively.
Further calculation results of  crystal  structure parameters,  equation of state,  and phonon dispersions coincide
well with the results from the first-principle or experimental references.
　　The atomic-scale evolution of the spinodal decomposition process in the U-Nb alloys is investigated based
on the newly trained potential. It is shown that the atom-swapping hybrid Monte Carlo can be a powerful tool

γ

to  understand  the  thermodynamic  evolution  of  the
systems.  By  using  the  atom-swapping  hybrid  Monte
Carlo method, the decrease of potential  energy due to
phase segregation is  observed within 5000 steps,  while
no significant energy reduction is found after 3-ns MD
simulation. Finally, the stress-strain curves under shear
load for different initial states are obtained. It is found
that  the  Nb  precipitation  generates  strengthened
phases in the alloy and the deformation behavior of U-
Nb  alloys  is  significantly  changed,  where  a  disorder

shear band emerges in the deformation path of the    -
phase  alloys.  Our  work  lays  a  foundation  for
understanding  the  mechanical  processes  in  this
important alloy system.

Keywords: uranium-niobium alloys, neural network potential, molecular dynamics, mechanical properties
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