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摘  要：基于从头算分子动力学的机器学习方法构建力场已成为一个高度活跃的研究领域，然而目前

对机器学习力场中截断半径的选择并没有一个可供参考的依据。利用 83 种不同材料的 1 600 多种结

构构型进行从头算分子动力学模拟，分析近邻原子移动前后作用在中心原子上的力的变化，从而确定

机器学习力场中截断半径的选择。当近邻原子与中心原子的距离在 7.5 Å 或 10 Å（1 Å=0.1 nm）时，力

的误差通常在 10−3 eV/Å 内；当原子间距为 5 Å 时，力的误差会增加到 10−2 eV/Å。故在机器学习力场

中设定 5 Å 的截断半径值就能够满足精度要求。此外，对于原子晶体来说，截断半径值可略大于 5 Å；

而对于分子晶体来说，截断半径值可小于 5 Å；就金属晶体、离子晶体和合金而言，截断半径值为 5 Å
即可。该研究首次补充了机器学习力场中截断半径相关的理论知识，将有利于机器学习力场的发展。
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Selection of the cutoff radius in machine learning force fields
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Chinese Academy of Sciences，Beijing 100083，China）

Abstract：Constructing a force field by machine learning method based on ab initio molecule dynamics has 
become a highly active research area，however，there is currently no reference for the selection of cutoff 
radius. The ab initio molecular dynamics simulation with over 1 600 structural configurations across 83 
different materials was carried out to analyze the variation in forces acting on the central atom before and 
after displacing a neighbor atom，in order to determine the selection of the cutoff radius in machine learning 
force fields. The force difference typically falls within the range of 10−3 eV/Å when the distance between the 
neighbor atom and the central atom was 7.5 Å or 10 Å. At a distance of 5 Å，this force difference increases 
to about 10−2 eV/Å. Therefore，setting a cutoff radius value of 5 Å in the machine learning force fields can 
meet the accuracy requirements. Moreover，for atomic crystals，a slightly larger cutoff radius value than 5 Å 
may be suitable，while for molecular crystals，a cutoff radius value less than 5 Å could be appropriate. In the 
case of metal crystals，ionic crystals and alloys，the value of 5 Å is deemed suitable. This is the first time to 
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supplement the theoretical knowledge of the cutoff radius in the machine learning force fields，which will be 
conducive to the development of the machine learning force fields.
Key words：machine learning force fields；ab initio molecular dynamics；cutoff radius；force

0  0  引言引言

经典分子动力学（经典分子动力学（molecular dynamicsmolecular dynamics，，MDMD）中）中

的力场为经验势或半经验势，通常不准确且不适合的力场为经验势或半经验势，通常不准确且不适合

用于描述化学键断裂与形成，从头算分子动力学（用于描述化学键断裂与形成，从头算分子动力学（ab ab 

initio molecular dynamicsinitio molecular dynamics，，AIMDAIMD））［［1-41-4］］引 入 电 子 运引 入 电 子 运

动，使计算结果质量得以显著提升，但计算成本随着动，使计算结果质量得以显著提升，但计算成本随着

NN33（（NN 为体系总电子数）快速增加，使得为体系总电子数）快速增加，使得 AIMDAIMD 在时在时

间尺度和长度尺度选择上有很大局限性。其中，力场间尺度和长度尺度选择上有很大局限性。其中，力场

的计算占用了大部分成本。机器学习的计算占用了大部分成本。机器学习［［5-75-7］］的快速发的快速发

展使得构建形式简单但计算高效的力场成为可能。展使得构建形式简单但计算高效的力场成为可能。

目前，机器学习被广泛应用于各个领域，机器目前，机器学习被广泛应用于各个领域，机器

学习力场（学习力场（machine learning force f ieldsmachine learning force f ields，，ML-FFML-FF））

为近年来发展最活跃的领域之一。它通过学习输入为近年来发展最活跃的领域之一。它通过学习输入

数据，找到数据间的函数关系并输出。这个过程不数据，找到数据间的函数关系并输出。这个过程不

需要学习复杂物理关系，却同时实现了高精度和高需要学习复杂物理关系，却同时实现了高精度和高

效率。效率。BlankBlank 等等［［88］］在多维势能面的构建上首次提出在多维势能面的构建上首次提出

机器学习神经网络方法，机器学习神经网络方法，BehlerBehler 等等［［99］］提出神经网络提出神经网络

势模型（势模型（NNPNNP），比），比 DFTDFT 快几个数量级，这使得高快几个数量级，这使得高

效构建力场成为了可能。基于神经网络框架，效构建力场成为了可能。基于神经网络框架，SchüttSchütt

等等［［10-1110-11］］提出提出 SchNetSchNet 模型。很多学者相继提出了其模型。很多学者相继提出了其

他力场模型，如他力场模型，如 BIMNNBIMNN［［1212］］，，GAPGAP［［13-1513-15］］，，BPNNBPNN［［99］］，，

MTPMTP［［1616］］，，DPMDDPMD［［17-2017-20］］，，SNAPSNAP［［21-2521-25］］，，GDMLGDML［［26-2726-27］］，，

sGDMLsGDML［［2828］］等，这在很大程度上扩大了等，这在很大程度上扩大了 ML-FFML-FF 的数的数

值预测和设计的范围。值预测和设计的范围。ML-FFML-FF 实现了与实现了与 AIMDAIMD 相媲相媲

美的精度，成本仅次于经验力场，大大促进了对材料美的精度，成本仅次于经验力场，大大促进了对材料

性能的优化及研发新材料的发展性能的优化及研发新材料的发展［［2929］］。。ML-FFML-FF 模型模型

的应用非常广泛，涉及的应用非常广泛，涉及 SiSi［［1818，，3030］］，，HH22OO［［3131］］，，BeBe［［3232］］，，

LiClLiCl［［3333］］，，ArAr［［3434］］，，TiTi［［3535］］，，ZnOZnO［［3636］］，，TiOTiO22
［［3737］］以及二以及二

元、三元甚至多组分合金等体系元、三元甚至多组分合金等体系［［38-4238-42］］。。

在在 ML-FFML-FF 中，通常假定系统的总能 量中，通常假定系统的总能 量 EE 是是

系统中每个原子系统中每个原子 ii 相关能量相关能量 εε ii 的总和，表示为的总和，表示为 EE==  

  εεii。。为了提高计算效率，在为了提高计算效率，在 ML-ML-FFFF 中引入一个截中引入一个截

断函数断函数 ffcc，设定截断半径（，设定截断半径（cutoff radiuscutoff radius，，RRcc）。当原）。当原

子间距大于子间距大于 RRcc 时，截断函数时，截断函数 ffcc 为为 00，即超出，即超出 RRcc 范围范围

的原子对体系能量不产生贡献，如图的原子对体系能量不产生贡献，如图 11 所示。实际所示。实际

上，系统中的非局域作用是不能忽略的。尽管许多上，系统中的非局域作用是不能忽略的。尽管许多

研究考研究考虑了远程相互作用，但这些力场模型的应用虑了远程相互作用，但这些力场模型的应用

仍处于初级阶段，还有很多难题需要解决。传统上，仍处于初级阶段，还有很多难题需要解决。传统上，

大多数模型中通常采用较为保守的方法来设定大多数模型中通常采用较为保守的方法来设定 RRcc。。

如果选择的如果选择的 RRcc 过小，可能导致重要作用的缺失，降过小，可能导致重要作用的缺失，降

低了低了 ML-FFML-FF 模型的准确度。将训练好的力场模型模型的准确度。将训练好的力场模型

用于分子动力学模拟时，用于分子动力学模拟时，MDMD 结果易失真。相反，过结果易失真。相反，过

大的大的 RRcc 容易过拟合数据，从而影响模型的泛化性容易过拟合数据，从而影响模型的泛化性

能。因此，选择适当的能。因此，选择适当的 RRcc 不仅可以大大提高计算效不仅可以大大提高计算效

率，还可以保证结果质量，同时节省机时和降低内存率，还可以保证结果质量，同时节省机时和降低内存

消耗，在很大程度上扩大研究体系的复杂程度和数消耗，在很大程度上扩大研究体系的复杂程度和数

量规模。但是关于量规模。但是关于 RRcc 的设定，根据现有文献还没有的设定，根据现有文献还没有

明确的选择依据。本研究的主要目的在于为明确的选择依据。本研究的主要目的在于为 ML-FFML-FF

中中 RRcc 的设定提供一个可靠的参考依据，首次补充了的设定提供一个可靠的参考依据，首次补充了

ML-FFML-FF 中中 RRcc 参数设置的理论知识，这必将有利于参数设置的理论知识，这必将有利于

ML-FFML-FF 的发展。的发展。

Rc

图 1   铁晶体中铁原子（橙色）的局部原子环境
Fig.1    Local atomic environment of an iron atom （orange）

in iron crystal

1  1  理论分析理论分析

在分子动力学模拟中，通常使用对势来描述非在分子动力学模拟中，通常使用对势来描述非

键势，它适合用来描述远程相互作用。在本文中，键势，它适合用来描述远程相互作用。在本文中，

分子晶体选择分子晶体选择 Bucking-hamBucking-ham 势，离子晶体用势，离子晶体用 Born-Born-
Maye-HugginsMaye-Huggins 势，原子晶体、金属晶体和合金用势，原子晶体、金属晶体和合金用

MorseMorse 势。这些势能模型以相对简单的数学形式描势。这些势能模型以相对简单的数学形式描

述原子间相互作用，因此在复杂晶体结构的建模和述原子间相互作用，因此在复杂晶体结构的建模和
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研究中非常有用。研究中非常有用。

（（11） ） Bucking-hamBucking-ham 势中的原子相互作用可以表势中的原子相互作用可以表

示为示为

u（r）=Ae r
ρ  − 

C
r6  。                       （1）

其中，等式右侧的两项构成了斥力势和吸引势，其中，等式右侧的两项构成了斥力势和吸引势，rr 为为

原子对距离，原子对距离，AA，，CC 和和 ρρ 为势函数参数。在大多数为势函数参数。在大多数

情况下，如果原子间距足够大，可以忽略斥力势，则情况下，如果原子间距足够大，可以忽略斥力势，则

Bucking-hamBucking-ham 势可简化为势可简化为

u（r）= − 
C
r6  。                        （2）

因此，因此，u（r）∝ r−6。

RRcc 外的所有原子的贡献外的所有原子的贡献 EEotherother（（rr）可以描述为）可以描述为

Eother（r）= u（r）=

∫∞
Rc

 u（r）4πr2dr=∫∞
Rc

 − C
r6  4πr2dr 。       （3）

EEotherother（（rr）对原子的影响为）对原子的影响为

Eother（r）= − ▽r E（r）∝Rc
−4 。          （4）

（（22） 在离子晶体的研究中，通常使用） 在离子晶体的研究中，通常使用 Born-Born-
Maye-HugginsMaye-Huggins 势，其势函数为势，其势函数为

u（r）=A exp（− r
ρ ）− C

rn  。           （5）

其中，指数项代表排斥势，幂函数代表吸引势。其中，指数项代表排斥势，幂函数代表吸引势。nn 一一

般取般取 66。当。当 rr 足够大时，势函数可近似为足够大时，势函数可近似为

u（r）= − C
r6  。                          （6）

与上面的与上面的 Bucking-hamBucking-ham 势在形式上基本相同，那么势在形式上基本相同，那么

FFotherother ∝∝RRcc
−−44  。。                                                  （（77））

（（33） 至于原子晶体、金属晶体和合金，采用） 至于原子晶体、金属晶体和合金，采用

MorseMorse 势来描述其原子间势，其数学表达式为势来描述其原子间势，其数学表达式为

uu（（rr））==AA［［ee−2−2αα（（r−r−rr00））− 2e2e−−αα（（r−r−rr00））］。］。                  （（88））
其中，其中，rr00 表示原子间平衡距离，表示原子间平衡距离，AA 和和 αα 表示势函数参表示势函数参

数。同样，当数。同样，当 rr 大到足以忽略短程斥力势时，势函数大到足以忽略短程斥力势时，势函数

的形式为的形式为

uu（（rr））== − 22AAee−−αα（（r−r−rr00））。。                                      （（99））
EEotherother（（rr）可以描述为）可以描述为

Eother（r）= u（r）=

∫∞
Rc

 u（r）4πr2dr=∫∞
Rc

 − 22AAee−−αα（（r−r−rr00））4πr2dr 。 （10）

所以所以

Eother（r）=e−αRRcc（A1Rc
2+A2Rc+A3）。       （11）

EEotherother（（rr）对原子的影响为）对原子的影响为

Fother（r）= − ▽r E（r）=e−αRRcc（A1
'Rc

2+A2
'Rc+A3

'）。（12）
由于由于 RRcc 相对较大，因此只考虑最高阶项的变相对较大，因此只考虑最高阶项的变

化，则化，则

FFotherother（r）∝∝ e−αRRccRRcc
22。。                          （（1313））

根据上述分析，截断半径以外的原子贡献将根据上述分析，截断半径以外的原子贡献将

分别随分别随 RRcc
−−44 和和 e−αRRccRRcc

22 的变化而变化。理论上，如的变化而变化。理论上，如

果果 RRcc 足够大，力随着足够大，力随着 RRcc 增大而迅速衰减为增大而迅速衰减为 00。在。在

短距离上，力会急剧下降，但与短距离上，力会急剧下降，但与 Bucking-hamBucking-ham 势和势和

Born-Maye-HugginsBorn-Maye-Huggins 势相比，势相比，MorseMorse 势的衰减更为势的衰减更为

平缓，尤其是在较大距离上。当平缓，尤其是在较大距离上。当 RRcc 足够大时，力函足够大时，力函

数基本重合。从实验数据中可以发现，当数基本重合。从实验数据中可以发现，当 RRcc 大于大于 5 Å5 Å
（（1 Å =0.1 nm1 Å =0.1 nm）时的数据大致符合这一规律。因此，）时的数据大致符合这一规律。因此，

可以假设力的误差变化也与可以假设力的误差变化也与 RRcc
−−44 和和 e−αRRccRRcc

22 成正成正

比。在本文中，为了使力的比较更加明显，将近邻原比。在本文中，为了使力的比较更加明显，将近邻原

子移动子移动 0.4 Å0.4 Å，而不是通常选择的，而不是通常选择的 0.1 Å0.1 Å，这样力的，这样力的

误差将减小到误差将减小到 0.1 Å0.1 Å 步长的步长的 1/41/4。由于移动单个原子。由于移动单个原子

所引起的力的误差，以及截断半径之外的相互作用所引起的力的误差，以及截断半径之外的相互作用

所导致的力的误差，都表现出随截断半径所导致的力的误差，都表现出随截断半径 RRcc 的迅速的迅速

衰减特性。在现有的分子动力学实践中，当前者的影衰减特性。在现有的分子动力学实践中，当前者的影

响被忽略后，后者的影响也会迅速减小，因为在后者响被忽略后，后者的影响也会迅速减小，因为在后者

的积分计算中，前者的贡献占据了主导地位。因此，的积分计算中，前者的贡献占据了主导地位。因此，

当当 RRcc 大于大于 5 Å5 Å 时，力误差小于时，力误差小于 0.01 eV/Å0.01 eV/Å。总地来。总地来

说，一般建议取大于说，一般建议取大于 5 Å5 Å 的值。的值。

2  2  计算方法计算方法

本次计算中所有材料都是从本次计算中所有材料都是从 Materials ProjectMaterials Project
数据库中下载得到的，将下载获得的结构扩胞为接近数据库中下载得到的，将下载获得的结构扩胞为接近

20 Å20 Å 的超胞。在获得的超胞中随机选择一个原子（中的超胞。在获得的超胞中随机选择一个原子（中

心原子），以该原子为中心分别在心原子），以该原子为中心分别在 5 Å5 Å，，7.5 Å7.5 Å 和和 10 Å10 Å
距离附近选择一个原子作为近邻原子（如图距离附近选择一个原子作为近邻原子（如图 22 所示），所示），

将近邻原子分别沿法向和切向方向移动将近邻原子分别沿法向和切向方向移动 0.4 Å0.4 Å，由此，由此

获得新的超胞构型。如，在双元素材料获得新的超胞构型。如，在双元素材料 ABAB 中，先选中，先选

择一个原子择一个原子 AA 为中心原子，调整为中心原子，调整 5 Å5 Å，，7.5 Å7.5 Å 和和 10 Å10 Å
之外的其中一个近邻原子之外的其中一个近邻原子 A/BA/B 的位置，然后进行分的位置，然后进行分

子动力学模拟，根据计算结果分析调整前后中心原子子动力学模拟，根据计算结果分析调整前后中心原子

的力变化情况，进一步了解远处原子对中心原子的影的力变化情况，进一步了解远处原子对中心原子的影

响。同样地，再选择一个原子响。同样地，再选择一个原子 BB 为中心原子，重复操为中心原子，重复操

作。在本文中，如果是单元素材料，包括原超胞结构作。在本文中，如果是单元素材料，包括原超胞结构

总共能够获得总共能够获得 77 个构型；那么双元素材料总共有个构型；那么双元素材料总共有 2525
个构型，三元素材料总共有个构型，三元素材料总共有 5555 个构型。个构型。

本文总共选取本文总共选取 8383 种材料，其中种材料，其中 1515 种金属晶体，种金属晶体，

2222 种原子晶体，种原子晶体，1414 种离子晶体，分子晶体和合金各种离子晶体，分子晶体和合金各

1616 种，如表种，如表 11 所示。另外，有所示。另外，有 5858 种材料是非单元素种材料是非单元素

组成的。这项工作是利用基于平面波基组的第一性组成的。这项工作是利用基于平面波基组的第一性

原理计算软件原理计算软件 VASPVASP 进行分子动力学模拟。能量收进行分子动力学模拟。能量收

敛阈值设置为敛阈值设置为 520 eV520 eV，利用，利用 PBE-GGAPBE-GGA 泛函进行交泛函进行交

换相关相互作用。总能计算允许误差换相关相互作用。总能计算允许误差 1.0×101.0×10−5−5 eV eV，，

第 1 期 43林旭敏等：机器学习力场中截断半径的选择



江苏海洋大学学报（自然科学版）

涂抹宽度设置为涂抹宽度设置为 0 eV0 eV，布里渊区用单个，布里渊区用单个 GammaGamma 采采

样的样的 KK 点网格，即点网格，即 1×1×11×1×1。采用。采用 NVENVE 微正则系综，通微正则系综，通

过过AndersenAndersen 恒温器控温。分子动力学离子步数为恒温器控温。分子动力学离子步数为 11，，
初始温度和结束温度均为初始温度和结束温度均为 300 K300 K，时间步长，时间步长 1.0 fs1.0 fs。。
通过分析中心原子在近邻原子移动前后所受力的误通过分析中心原子在近邻原子移动前后所受力的误

差大小，可得到不同材料结构中的原子受远处原子影差大小，可得到不同材料结构中的原子受远处原子影

响的情况。响的情况。

5 Å

7.5 Å B

10 Å

C

A

图 2   近邻原子 A，B 和 C
Fig.2     Neighbor atoms A，B and C

表 1   材料
Table 1    Materials

金属晶体 原子晶体 离子晶体 分子晶体 合金

Al，Zn，

Ca，Ba，

Ag，Mg，

Mn，Co，

Na，Au，

Ti，Pt，

Fe，Ni，K

Si，Ge，

As，Se，Te，

Sb，B，Sn，

SiO2，SiC，

BN，GaAs，

InSb，CdS，

InP，ZnS，

ZnTe，BiTe，

PbSe，GaN，

GaP，CdSe

NaCl，LiCl，

NaF，CuO，

BaO，CaO，

NaBr，

NaO2，Li3P，

FeS，CsF，

CaCl2，

KBr，SrO

Ar，HF，

CO2，

CO，H2，

AlBr3，

H2Se，

SO2，HCl，

N2，SO3，

HI，HBr，

He，H2S，

H3N

ZnCu，

CuNi，

Li3Fe，Fe3C，

MnPt，

TiZn，AlCo，

LiSbAu，

FeNi，ScAl，

MnZn，

CuSn，LiAl，

MgAl，

MnAl，MgSn

3  3  结果与讨论结果与讨论

为了进行全面分析，选择与中心原子距离分别为了进行全面分析，选择与中心原子距离分别

约为约为 5 Å5 Å，，7.5 Å7.5 Å 和和 10 Å10 Å 的近邻原子。然后，将近邻的近邻原子。然后，将近邻

原子分别沿法向和切向两个方向移动原子分别沿法向和切向两个方向移动 0.4 Å0.4 Å，由此产，由此产

生的力的误差以生的力的误差以 FFxyxy 表示（表示（xx=5=5，，7.57.5，，1010，其中，其中 xx 代表代表

中心原子与邻近原子之间的距离；中心原子与邻近原子之间的距离；yy=n=n，，tt，其中，其中 nn 代代

表法向，表法向，tt 代表切向），并分别求出所有材料中代表切向），并分别求出所有材料中 FFxyxy 的的

平均值，如表平均值，如表 22 所示。当原子间距离足够大时，原子所示。当原子间距离足够大时，原子

间的排斥势可以忽略不计，中心原子受截断半径外原间的排斥势可以忽略不计，中心原子受截断半径外原

子影响的力与子影响的力与 RRcc
−−44 和和 e−αRRccRRcc

22 成正比，力的误差随成正比，力的误差随

RRcc
−4−4 或或 e−αRRccRRcc

22 变化。因此，假设当截断半径大于变化。因此，假设当截断半径大于 5 Å5 Å
时，力的误差与时，力的误差与 RRcc

−4−4 和和 e−αRRccRRcc
22 成正比，则应该小于成正比，则应该小于

0.01 eV/Å0.01 eV/Å。由图。由图 33 可知所有材料力误差的分布情况。可知所有材料力误差的分布情况。

为更加直观了解力误差的变化趋势，分别从金属晶为更加直观了解力误差的变化趋势，分别从金属晶

体、原子晶体、离子晶体、分子晶体和合金材料中各体、原子晶体、离子晶体、分子晶体和合金材料中各

选择了选择了55 种结构，如图种结构，如图 44 所示，纵坐标表示力误差的所示，纵坐标表示力误差的

对数值。可以发现，当原子间距增大时，力的误差呈对数值。可以发现，当原子间距增大时，力的误差呈

减小趋势，即原子间相互作用随距离增大而减弱。从减小趋势，即原子间相互作用随距离增大而减弱。从

5 Å5 Å 到到 7.5 Å7.5 Å，力误差迅速衰减；从，力误差迅速衰减；从 7.5 Å7.5 Å 到到 10 Å10 Å，，

力误差衰减平缓。数据表明，在计算原子受力时，不力误差衰减平缓。数据表明，在计算原子受力时，不

必考虑体系中其他所有原子对其的影响，只需要考虑必考虑体系中其他所有原子对其的影响，只需要考虑

某一距离范围内的原子影响。某一距离范围内的原子影响。

当原子间距约当原子间距约 5 Å5 Å 时，移动近邻原子前后，作用时，移动近邻原子前后，作用

在中心原子上的力误差在在中心原子上的力误差在 1010−2−2 eV/Å eV/Å 左右；当原子间左右；当原子间

距约距约 7.5 Å7.5 Å 和和 10 Å10 Å 时，原子力误差在时，原子力误差在 1010−3−3 eV/Å eV/Å 左左

右。从实验数据来看，当近邻原子与中心原子的距离右。从实验数据来看，当近邻原子与中心原子的距离

超过超过 5 Å5 Å 时，这一假设基本成立。原子间距时，这一假设基本成立。原子间距 5 Å5 Å 时，时，

力误差已经满足了计算力场时的精度要求。这意味力误差已经满足了计算力场时的精度要求。这意味

着当原子间距大于着当原子间距大于 5 Å5 Å 时，它们之间的相互作用可忽时，它们之间的相互作用可忽

略。由此表明，在略。由此表明，在 ML-FFML-FF 中将截断半径设定为中将截断半径设定为 5 Å5 Å
是一个在多数材料中都接近最佳选择的值。是一个在多数材料中都接近最佳选择的值。
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K
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c1  离子晶体近邻原子沿法向移动的情况
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LiCl
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CuO
BaO
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FeS
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e2  合金近邻原子沿切向移动的情况

ZnCu
CuNi
Li3Fe
Fe3C
MnPt
TiZn
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FeNi
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MnZn
CuSn
LiAl
MgAl
MnAl
MgSn
LiSbAu

图 3   力误差的对数值

Fig.3    Logarithm of the difference in forces
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表 2   力的误差
Table 2    Difference of force

材料 距离 / Å Fn /（eV·Å−1） Ft /（eV·Å−1） F /（eV·Å−1） Fn，max /（eV·Å−1） Ft，max /（eV·Å−1） Fn−Ft /（eV·Å−1）

金属晶体

5 0.051 66 0.013 05 0.032 36 0.258 00 0.042 91 0.038 61

7.5 0.006 85 0.005 12 0.005 99 0.014 82 0.023 44 0.001 73

10 0.005 29 0.005 15 0.005 22 0.035 70 0.024 48 0.000 14

原子晶体

5 0.066 69 0.033 44 0.055 56 0.279 09 0.189 87 0.033 25

7.5 0.019 14 0.008 59 0.013 87 0.113 89 0.040 76 0.010 55

10 0.010 15 0.004 91 0.007 53 0.062 21 0.053 69 0.005 24

离子晶体

5 0.059 32 0.018 27 0.038 80 0.275 29 0.097 22 0.041 05

7.5 0.011 38 0.003 90 0.007 64 0.040 43 0.018 11 0.007 48

10 0.004 30 0.002 65 0.003 47 0.022 07 0.022 59 0.001 65

分子晶体

5 0.030 60 0.015 24 0.022 92 0.235 79 0.152 23 0.015 36

7.5 0.008 87 0.002 64 0.005 75 0.111 22 0.019 06 0.006 23

10 0.005 64 0.002 98 0.004 31 0.095 81 0.064 83 0.002 66

合金

5 0.029 63 0.013 74 0.021 68 0.167 59 0.086 31 0.015 89

7.5 0.009 53 0.007 41 0.008 47 0.063 47 0.090 27 0.002 12

10 0.008 85 0.005 76 0.007 30 0.157 51 0.054 80 0.003 09
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图 4   各种材料中力的误差变化
Fig.4    Trend of force’s difference in various materials

进一步分析，对于分子晶体，当原子间距约进一步分析，对于分子晶体，当原子间距约 5 Å5 Å

时，原子所受作用力的误差通常在时，原子所受作用力的误差通常在 1010−3−3 eV/Å eV/Å 范围范围

内。对于其他材料，这一误差在内。对于其他材料，这一误差在 1010−2−2 eV/Å eV/Å 范围内。范围内。

就分子晶体而言，在就分子晶体而言，在 7.5 Å7.5 Å 情况下，力的误差也在情况下，力的误差也在

1010−3−3 eV/Å eV/Å 左右；而在左右；而在 10 Å10 Å 情况下，力的误差会减小情况下，力的误差会减小

到到 1010−4−4 eV/Å eV/Å 左右，某些数据点甚至在左右，某些数据点甚至在 1010−5−5 eV/Å eV/Å 或或

1010−6−6 eV/Å eV/Å。金属晶体、离子晶体和合金，在。金属晶体、离子晶体和合金，在 7.5 Å7.5 Å 和和

10 Å10 Å 时，力的误差几乎降至时，力的误差几乎降至 1010−3−3 eV/Å eV/Å。与此相反，。与此相反，

原子晶体在原子晶体在 7.5 Å7.5 Å 情况下，力的误差也为情况下，力的误差也为 1010−3−3 eV/Å eV/Å；；

但相比于其他材料，力的误差在但相比于其他材料，力的误差在 1010−1−1 eV/Å eV/Å 数量级的数量级的

数据较多。数据较多。

分别从金属晶体、原子晶体、离子晶体、分子晶分别从金属晶体、原子晶体、离子晶体、分子晶

体和合金体和合金 55 种材料中选择了种材料中选择了 ZnZn，，SiOSiO22，，NaClNaCl，，HH22SS

和和 ZnCuZnCu，如图，如图 55 所示，其中纵坐标表示力误差的对所示，其中纵坐标表示力误差的对
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数值。同样可以看出，原子力的误差随原子间距增大数值。同样可以看出，原子力的误差随原子间距增大

呈减小趋势，即原子间相互作用影响随距离增大而呈减小趋势，即原子间相互作用影响随距离增大而

减弱。相比其他材料，原子晶体中原子间相互作用变减弱。相比其他材料，原子晶体中原子间相互作用变

化更为明显，而分子晶体中原子间相互作用变化较化更为明显，而分子晶体中原子间相互作用变化较

弱。在不同类型的晶体结构中，一个原子移动后，对弱。在不同类型的晶体结构中，一个原子移动后，对

另一个原子的力的影响程度会有所不同。在分子晶另一个原子的力的影响程度会有所不同。在分子晶

体中，力对原子的影响通常不太明显，而在原子晶体体中，力对原子的影响通常不太明显，而在原子晶体

中，力对原子的影响则更为明显。这可能是由于这些中，力对原子的影响则更为明显。这可能是由于这些

晶体结构中原子间相互作用的性质和强度不同。在晶体结构中原子间相互作用的性质和强度不同。在

分子晶体中，原子之间通常通过共价键或范德华力分子晶体中，原子之间通常通过共价键或范德华力

相互作用，这种作用力较弱，而且通常是非定向的。相互作用，这种作用力较弱，而且通常是非定向的。

因此，当一个原子移动时，对周围原子的影响相对较因此，当一个原子移动时，对周围原子的影响相对较

小，而对另一个原子的作用力变化也可忽略不计。与小，而对另一个原子的作用力变化也可忽略不计。与

此相反，在原子晶体中，原子通常以金属键或离子键此相反，在原子晶体中，原子通常以金属键或离子键

等强相互作用方式结合在一起，这种相互作用相对等强相互作用方式结合在一起，这种相互作用相对

较强，通常具有方向性。因此，当一个原子移动时，较强，通常具有方向性。因此，当一个原子移动时，

其位置变化可能会显著影响周围原子的排列和作用其位置变化可能会显著影响周围原子的排列和作用

力，从而导致原子所受力的变化更加明显。综上所力，从而导致原子所受力的变化更加明显。综上所

述，在这述，在这 55 种材料中，原子晶体中的原子间的影响更种材料中，原子晶体中的原子间的影响更

为明显，而分子晶体中的则相对较弱。因此，根据研为明显，而分子晶体中的则相对较弱。因此，根据研

究体系种类优化截断半径的选择，在究体系种类优化截断半径的选择，在 ML-FFML-FF 中，对中，对

于原子晶体，截断半径可以略大于于原子晶体，截断半径可以略大于 5 Å5 Å；而对于分子；而对于分子

晶体可略小于晶体可略小于 5 Å5 Å；对于金属晶体、离子晶体和合金；对于金属晶体、离子晶体和合金

来说，来说，5 Å5 Å 即可。即可。
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图 5   力误差
Fig.5    Difference of force

总之，当原子相距总之，当原子相距 5 Å5 Å 时，力的误差通常在时，力的误差通常在

1010−2−2 eV/Å eV/Å 范围内。而在某些情况下，力的误差会在范围内。而在某些情况下，力的误差会在

1010−1−1 eV/Å eV/Å 范围内。从大量的数据中还发现：沿法向范围内。从大量的数据中还发现：沿法向

移动近邻原子前后，中心原子受到的力的误差基本移动近邻原子前后，中心原子受到的力的误差基本

大于沿切向移动近邻原子的情况，这在各种材料中大于沿切向移动近邻原子的情况，这在各种材料中

基本表现一致。图基本表现一致。图 66 中，曲线中，曲线 5n5n，，5t5t，，7.5n7.5n，，7.5t7.5t，，10n10n，，

10t10t 指的是近邻原子沿法向指的是近邻原子沿法向 // 切向移动后的中心原子切向移动后的中心原子

力误差力误差 FFxyxy（（xx=5=5，，7.57.5，，1010；；yy=n=n，，tt，其中，其中 nn 指法向，指法向，tt 指指
切向）的平均值，纵坐标表示力误差的对数值。图切向）的平均值，纵坐标表示力误差的对数值。图 77
中，分析了不同材料中沿法向移动原子后力的误差大中，分析了不同材料中沿法向移动原子后力的误差大

于沿切向移动原子的百分比，在不同材料中所占的百于沿切向移动原子的百分比，在不同材料中所占的百

分比分别为：金属晶体分比分别为：金属晶体 75.56%75.56%，原子晶体，原子晶体 74.48%74.48%，，

离子晶体离子晶体 80.36%80.36%，分子晶体，分子晶体 69.87%69.87%，合金，合金 68.45%68.45%，，

所有材料所有材料 73.27%73.27%，根据表，根据表 22 中的中的 FFnn−−FFtt 也可以得到也可以得到

同样的结果。两个原子之间的相互作用通常与原子间同样的结果。两个原子之间的相互作用通常与原子间

的间距密切相关。当原子移动时，两个原子间的距离的间距密切相关。当原子移动时，两个原子间的距离

会发生变化，从而导致它们之间的相互作用发生变会发生变化，从而导致它们之间的相互作用发生变

化。在分子动力学中，当原子沿法向或切向移动时，化。在分子动力学中，当原子沿法向或切向移动时，

影响它们的作用力因方向不同而不同。相比角度多体影响它们的作用力因方向不同而不同。相比角度多体

效应，由距离因素引起的影响较大，所以沿法向移动效应，由距离因素引起的影响较大，所以沿法向移动

时产生的影响更为明显，从而导致原子间的相互作用时产生的影响更为明显，从而导致原子间的相互作用

更为敏感。更为敏感。
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Fig.6    Relationship between material type and force
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图 7   沿法向移动原子后力的误差大于沿切向移动原子的
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Fig.7    Percentage of the difference in forces after moving 
the neighbor atom in the normal direction is greater 

than that in the tangential direction

此外，在移动相同元素的原子时，力的误差略大此外，在移动相同元素的原子时，力的误差略大
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参考文献：于移动异种元素时的力的误差，如图于移动异种元素时的力的误差，如图 88 所示，不同材所示，不同材

料中所占的百分比分别为：原子晶体料中所占的百分比分别为：原子晶体 58.93%58.93%，离子晶，离子晶

体体 53.57%53.57%，分子晶体，分子晶体 53.47%53.47%，合金，合金 60.65%60.65%，所有材，所有材

料料 57.04%57.04%。元素种类对原子间相互作用的影响主要。元素种类对原子间相互作用的影响主要

体现在两个方面：原子间距离和原子间相互作用的强体现在两个方面：原子间距离和原子间相互作用的强

度。对于同种元素的原子来说，由于它们具有相同的度。对于同种元素的原子来说，由于它们具有相同的

电子结构，因此它们之间的相互作用强度通常大于不电子结构，因此它们之间的相互作用强度通常大于不

同元素原子之间的相互作用强度。因此，当移动相同同元素原子之间的相互作用强度。因此，当移动相同

元素的原子时，原子所受力的变化可能会更加明显。元素的原子时，原子所受力的变化可能会更加明显。
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原子情况下的百分比

Fig.8    Percentage of the difference in forces after moving a neighbor 
atom of the same element is greater than that of a different element

4  4  总结与展望总结与展望

本文利用本文利用 VASPVASP 进行从头算分子学模拟，分析进行从头算分子学模拟，分析

了原子力的误差。根据实验数据，在了原子力的误差。根据实验数据，在 5 Å5 Å 附近的近附近的近

邻原子的影响已达到要求的精度。因此，在邻原子的影响已达到要求的精度。因此，在 ML-FFML-FF
中，取中，取 5 Å5 Å 的截断半径即可在提高计算效率的同时的截断半径即可在提高计算效率的同时

保证计算准确度。此外考虑研究体系的种类，对于保证计算准确度。此外考虑研究体系的种类，对于

原子晶体来说，截断半径值可略大于原子晶体来说，截断半径值可略大于 5 Å5 Å；而对于分；而对于分

子晶体来说，截断半径值可小于子晶体来说，截断半径值可小于 5 Å5 Å；就金属晶体、；就金属晶体、

离子晶体和合金而言，截断半径值为离子晶体和合金而言，截断半径值为 5 Å5 Å 即可。总即可。总

之，本文的研究内容有望在保证结果准确度的基础之，本文的研究内容有望在保证结果准确度的基础

上提高上提高 ML-FFML-FF 中的计算效率。尤其在研究复杂、数中的计算效率。尤其在研究复杂、数

量大的体系时，能够大大减少计算工作量，也在一定量大的体系时，能够大大减少计算工作量，也在一定

程度上使得研究更为复杂且数量规模更大的体系成程度上使得研究更为复杂且数量规模更大的体系成

为可能。本文通过为可能。本文通过 DFTDFT 手段探讨手段探讨 ML-FFML-FF 中截断半中截断半

径的选择，后续将进一步深入研究，比如增加模拟径的选择，后续将进一步深入研究，比如增加模拟

的数据集数量、采用结构更为复杂的材料。另外，比的数据集数量、采用结构更为复杂的材料。另外，比

较不同截断半径的较不同截断半径的 ML-FFML-FF 在应用于在应用于 MDMD 时的效果时的效果

以验证截断半径对以验证截断半径对 ML-FFML-FF 的影响，这是未来要完的影响，这是未来要完

成的挑战。成的挑战。ML-FFML-FF 是一个新兴的领域，本文首次对是一个新兴的领域，本文首次对

ML-FFML-FF 中截断半径参数设置的理论知识进行了补中截断半径参数设置的理论知识进行了补

充，这必将有利于充，这必将有利于 ML-FFML-FF 的发展。的发展。
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