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Изучен шестикомпонентный высокоэнтропийный карбид (ВЭК) (Ti0.2Zr0.2Hf0.2Nb0.2Ta0.2)C. Электрон
ная структура рассчитывалась ab  initio с помощью пакета VASP для суперячейки из 512 атомов, по-
строенной с применением специальных квазислучайных структур. Путем глубокого машинного об-
учения получен потенциал искусственных нейронных сетей (ИНС-потенциал), качество которого 
оценивалось по величине среднеквадратичных отклонений энергий, сил и вириалов. Сгенерирован-
ный ИНС-потенциал использовался в пакете классической молекулярной динамики LAMMPS для 
анализа как бездефектной модели указанного сплава, состоящей из 4096 атомов, так и впервые для 
модели поликристаллического ВЭК, состоящей из 4603 атомов. Было проведено моделирование од-
ноосного растяжения ячейки, определены коэффициенты упругости, модуль всестороннего сжатия, 
модуль упругости и коэффициент Пуассона. Полученные значения хорошо согласуются с экспери-
ментальными и расчетными данными, что говорит о хорошей предсказательной способности сгене-
рированного потенциала.
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ВВЕДЕНИЕ
Разработка и получение материалов с задан-

ными свойствами является одной из основных 
проблем современной химии. Традиционный 
метод решения этой задачи для металлических 
сплавов состоит в выборе основного элемента 
и  последующем его легировании. Однако в на-
чале 2000-х гг. появилась и начала развивать-
ся идея создания сплавов, состоящих из пяти и 
более основных элементов, взятых в примерно 
равных атомных концентрациях. Почти одно-
временно несколькими независимыми группа-
ми исследователей был разработан новый тип 
материалов, получивший название высоко- 
энтропийные сплавы (ВЭС) [1, 2].

Открытие высокоэнтропийных сплавов, со-
стоящих из металлов, поспособствовало появ-

лению интереса к разработке и других материа-
лов, в частности, высокоэнтропийных керамик, 
состоящих из неупорядоченных катионных под-
решеток металлов в сочетании с анионными под-
решетками оксидов, нитридов, силицидов, суль-
фидов, боридов или карбидов. Такие материалы 
обладают превосходными термомеханическими 
свойствами, термодинамической стабильностью 
и высокой устойчивостью к окислению [3, 4]. Ке-
рамики из высокоэнтропийных карбидов метал-
лов (ВЭК) кажутся особо привлекательными за 
счет их стойкости к  экстремальным температу-
рам, окислению и износу, что делает их перспек-
тивным высокотемпературным материалом для 
создания защитных покрытий в аэрокосмиче-
ской промышленности, а также высокопрочных 
сверл и режущих инструментов, использующих-
ся в горнодобывающей промышленности [5, 6].  
Теоретических работ по описанию их свойств в 
литературе достаточно мало.

В настоящее время с увеличением вычисли-
тельных мощностей современных компьютеров 
и развитием электронной теории стало возмож-
но качественное и количественное прогнозиро-
вание различных свойств многокомпонентных 
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систем из первых принципов [7]. Это особенно 
актуально для ВЭС, учитывая большое количе-
ство комбинаций элементов, которые невозмож-
но исследовать экспериментально в полном объ-
еме. К настоящему времени разработаны методы 
расчета электронной структуры для кристалли-
ческих материалов с дальним порядком, имею-
щих элементарную ячейку с относительно не-
большим числом атомов. Самым используемым 
подходом в настоящее время является теория 
функционала плотности (DFT, density functional 
theory) [8, 9]. Расчеты на основе DFT дают доста-
точно точные значения энергии системы, учи-
тывая химическую сложность многокомпонент-
ных материалов. Однако у высокоэнтропийных 
материалов нет дальнего порядка, поэтому для 
данных систем нельзя выделить элементарную 
ячейку. Приходится использовать суперячейки с 
большим числом атомов, что резко увеличивает 
время вычислений. Решением проблем с расче-
том электронной структуры ВЭС может являть-
ся использование специальных квазислучайных 
структур (СКС) [10] – особого способа распо-
ложения конечного числа атомов для имитации 
бесконечного неупорядоченного твердого рас-
твора. СКС являются лучшей для ВЭС альтерна-
тивой распределения атомов с использованием 
генератора случайных чисел, которое, в свою 
очередь, создает искусственный ближний поря-
док в атомном расположении, что нежелательно 
при моделировании полностью неупорядочен-
ных систем.

Используя данные об электронной и ядер-
ной подсистемах, полученные в рамках DFT, 
применяя теорему Гельмана–Фейнмана, можно 
найти силы, действующие на ядра. Затем через 
решение уравнений движения Ньютона вычис-
ляются траектории ядер. В этом состоит суть 
метода ab initio молекулярной динамики (AIMD, 
ab initio molecular dynamics) [11]. Однако в силу 
ограниченной производительности моделиро-
вание динамики конденсированных тел дан-
ным методом затруднено, поскольку времена 
релаксации для них достаточно велики. Расчет 
методом классической молекулярной динамики 
(МД) [12] освобождает от необходимости прово-
дить DFT-расчет при каждом новом положении 
атомов. В силу этого метод классической МД об-
ладает существенно более высокой производи-
тельностью. Главная сложность данного метода 
заключается в выборе подходящего потенциала 
взаимодействия между атомами или, что то же 

самое, в задании поверхности потенциальной 
энергии (ППЭ). 

В последние годы активно развиваются под-
ходы к созданию многочастичных потенциалов 
межатомного взаимодействия с использовани-
ем машинного обучения (МО) и искусственных 
нейронных сетей (ИНС) [13]. Результаты ab initio 
расчетов могут применяться для обучения 
ИНС-потенциалов, используемых в классиче-
ской молекулярной динамике. Такое сочетание 
методов ab initio, машинного обучения и класси-
ческой МД позволяет проводить моделирование 
системы за время, сравнимое со временем рас-
четов в классической МД, но с точностью, срав-
нимой с DFT-расчетами.

В данной работе вышеописанные подхо-
ды впервые применены для прогнозирования 
широкого круга механических свойств шести-
компонентного высокоэнтропийного карбида 
(Ti0.2Zr0.2Hf0.2Nb0.2Ta0.2)C, имеющего структуру 
типа B1, состоящего из двух подрешеток – ме-
таллической и углеродной. Была создана мо-
дель карбида, проведены расчеты электронной 
структуры методом функционала плотности, на 
основе которых с использованием машинного 
обучения и искусственных нейронных сетей был 
создан потенциал межатомного взаимодействия 
(ИНС-потенциал). Полученный потенциал за-
тем использовался в моделировании методом 
классической молекулярной динамики.

МЕТОДЫ

Металлическая подрешетка высокоэнтропий-
ного карбида, состоящая из 256 атомов, создава-
лась с использованием специальных квазислу-
чайных структур, сгенерированных в программе 
ATAT [14]. Полученная структура расширялась 
до 512 атомов путем добавления углеродной под
решетки. Для ab initio расчетов электронной 
структуры ВЭС использовался программный  
пакет VASP (Vienna Ab initio Simulation Package) [15].  
Была исследована неопределенность энергии  
системы в зависимости от всевозможных  
5!  =  120 перестановок типов атомов в  СКС-
металлической  подрешетке.  Разброс  значе-
ний полной энергии на один атом составляет 
±0.00251 эВ/атом, среднее значение составляет 
−10.18754 эВ/атом, что ниже среднего значения 
энергии для случайного расположения атомов 
(рис.  1). Видно, что энергия рассматриваемой 
системы слабо зависит от атомной конфигура-
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ции, поэтому для исследования свойств карби-
да можно использовать любое из его начальных 
СКС-состояний.

В работе использовался ИНС-потенциал, по-
лученный с помощью программы DeePMD [16]. 
Для создания межатомного потенциала МО тре-
буется сформировать обучающий набор данных, 
т.е. поставить в соответствие каждой атомной 
конфигурации потенциальную энергию, силы 
и вириалы, которые рассчитаны в рамках DFT 
с использованием VASP. Обменно-корреляци-
онное взаимодействие описывалось с исполь-
зованием приближения обобщенного градиента 
(GGA, general gradient approximation) с функцио
налом PBE (Perdew–Burke–Ernzerhof) и псевдо-
потенциалов проекционных плоских волн (PAW, 
projector augmented wave) [17]. Следует отметить, 
что для элементов переходных металлов IV–
VI групп важно использовать псевдопотенциалы 
с размороженными полуостовными состояни-
ями (что и было сделано в данной работе), по-
скольку для этих металлов s- и p-состояния не 
экранированы достаточно для того, чтобы счи-
тать их замороженными. Для C, Ti, Zr, Hf, Nb, 
Ta использовались 4, 12, 12, 10, 13, 11 валентных 
электронов соответственно. Критерий сходи-
мости самосогласованного расчета по энергии 
был выбран равным 10−5 эВ. Расчет проводился 
в Γ-точке (в центре) зоны Бриллюэна. Энергия 
отсечки базиса плоских волн составляла 400 эВ.

Ab initio молекулярно-динамический расчет 
проводился при температуре 1000 К и давлении 
1 атм в каноническом ансамбле NPT (при по-
стоянном числе частиц N, давлении P и темпе-
ратуре T) с термостатом Нозе–Гувера и учетом 

периодических граничных условий. Исходная 
конфигурация из 512 атомов соответствовала 
бездефектной  кристаллической,  полученной 
алгоритмом генерации СКС, количество ша-
гов ab  initio МД составляло 5000, временно́й  
шаг 2  фс. Таким образом, обучающая выборка 
состояла из 5000 конфигураций.

Ключевой проблемой любого метода разра
ботки межатомных потенциалов МО являет-
ся преобразование атомных координат в на-
бор структурных дескрипторов, сохраняющих 
трансляционную, вращательную и перестано-
вочную симметрии. В данной работе использо-
валась гладкая версия (DeepPot-SE) [18] пакета 
DeePMD, где это преобразование выполняется 
с использованием гладкой и непрерывной сети 
погружения. Полученные на предыдущем этапе 
потенциальные энергии, силы и вириалы с веса-
ми 5, 500 и 5 соответственно использовались для 
установления параметров функции потерь моде-
ли. Радиус сглаживания дескрипторов и радиус 
отсечки взаимодействия составляли 4 и 7 Å со-
ответственно. Нами были выбраны следующие 
архитектуры ИНС: нейронная сеть погружения 
имела два скрытых слоя по 25 и 50 узлов, а атом-
ная нейронная сеть представляла собой три 
скрытых слоя по 250 узлов каждый. Начальная 
скорость обучения составляла 0.001, конечная 
скорость была в 100 раз ниже. Количество эпох 
обучения составляло 100000, размер обучающего 
пакета был равен 1.

Качество полученного ИНС-потенциала оце- 
нивалось с помощью среднеквадратичных от-
клонений (СКО) для энергий и сил, рассчитан-
ных с помощью данного потенциала, по срав- 
нению с результатами ab initio расчетов. Сред-
неквадратичное отклонение для энергии состав-

Рис. 1. Значение полной энергии системы на один атом для 
разных СКС-конфигураций (черные точки) и случайных 
конфигураций (синие точки) и их средние значения.

Рис. 2. Корреляции между DeePMD и ab initio силами.
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ляло порядка 10–3 эВ/атом. СКО для сил вносит 
основной вклад в функцию потерь и составляет 
103 мэВ Å–1 (рис. 2), а значит, полученный потен-
циал хорошо воспроизводит ab initio данные.

РЕЗУЛЬТАТЫ И ОБСУЖДЕНИЕ

С  использованием  полученного  ИНС-по-
тенциала  методом  классической  молекуляр-
ной динамики в программном пакете LAMMPS 
[19] исследовались структурные характеристики 
бездефектной модели указанного сплава, со-
стоящей из 4096 атомов, при давлениях от 1 до 
100 ГПа и температуре 300 К в ансамбле NPT при 
периодических граничных условиях. Временной 
отрезок атомных траекторий был равен 100 пс 
(50000 шагов). Рассчитанное уравнение состоя-
ния (зависимость периода решетки от давления) 
в сравнении с данными работ других авторов 
приведено на рис. 3. В целом период решетки 
при нулевом давлении совпадает с эксперимен-
тальными [21–23] и расчетными [20, 24] данны-

ми других авторов. Полученная зависимость пе-
риода решетки от давления в данной работе имеет 
экспоненциальный характер, тогда как в работе 
[24] только с применением метода DFT и супер
ячейки, состоящей из 64 атомов, получился ли-
нейный характер. Кроме того, в [24] не учитыва-
лись полуостовные состояния, и наши данные 
представляются более точными и физичными, 
так как параметр решетки не может меняться ли-
нейно вплоть до сверхвысоких давлений.

Коэффициенты  упругости  были  получе-
ны путем деформации ячейки моделирования 
в  каждом из шести направлений при давлении 
1 атм и температуре 300 К и расчета изменения 
тензора напряжений с использованием готово-
го сценария LAMMPS. С помощью получен-
ных коэффициентов в приближении Фойгта– 
Ройсса–Хилла [25] были вычислены модуль все-
стороннего сжатия K, модуль сдвига G, модуль 
упругости E и коэффициент Пуассона μ и срав-
нены с расчетными и экспериментальными дан-
ными других авторов (табл. 1).

Из табл. 1 видно, что полученные значения 
хорошо согласуются как с экспериментальными 
[26, 27], так и с расчетными данными [20, 24, 28]. 

В рассмотренных работах моделируется без-
дефектный кристалл, однако экспериментально 
получаются, как правило, поликристаллы. По
этому представляет интерес моделирование и из-
учение свойств поликристаллического высоко- 
энтропийного карбида.

Моделирование поликристалла. Для создания 
модели поликристалла использовался алгоритм 
построения мозаики Вороного, реализованный 
в программном пакете Atomsk [29]. Была сгене-
рирована ячейка, состоящая из 10 зерен со сред-
ним линейным размером 2 нм. Общее число ато-
мов было 4603.

Таблица 1. Коэффициенты и модули упругости (Ti0.2Zr0.2Hf0.2Nb0.2Ta0.2)C

Источник C11, ГПа C12, ГПа C44, ГПа K, ГПа G, ГПа E, ГПа μ, ГПа

Эта работа   469.4   129.3   194.1   250.8   186.7 448.7   0.202

Эксп. [26] 445

Эксп. [27]       473 ± 37

Расч. [20] 254 186 479

Расч. [24]   560.7   116.2   168.2   264.4   188.1 456.1 0.2

Расч. [28] 498 139 178 259 180 438

Рис. 3. Периоды решетки (Ti0.2Zr0.2Hf0.2Nb0.2Ta0.2)C для раз-
личных давлений системы в сравнении с данными работ 
других авторов: [21–23] (эксперимент), [20, 24] (расчет).
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Исследование поликристаллического ВЭК 
потребовало дообучения ИНС-потенциала, т.к. 
из-за разного поворота и наличия границ зерен 
возникли такие конфигурации, в которых ато-
мы располагались далеко от состояний, исполь-
зуемых при обучении и описании межатомных 
взаимодействий. Для расширения обучающего 
набора данных ИНС-потенциала использовал-
ся метод активного обучения, реализованный в 
ПО DP-GEN [30]. Были добавлены конфигура-
ции исходно кристаллического ВЭК, нагретого 
до температуры 4000  К, конфигурации жидко-
стей, полученные методом МД-моделирования 
с помощью потенциала Леннарда–Джонса [31], 
а также конфигурации монокарбидов и угле-
рода. Нужно заметить, что стабильная работа 
ИНС-потенциала в модели поликристалла была 
достигнута только после добавления в обучаю-
щий набор конфигураций монокарбидов. 

Было проведено сравнительное МД-модели-
рование одноосного растяжения в направлении 
<100> бездефектного бесконечного и поликри-
сталлического высокоэнтропийного карбида 
(Ti0.2Zr0.2Hf0.2Nb0.2Ta0.2)C (рис. 4). 

Для высокоэнтропийного карбида с нанораз-
мерными зернами с одной стороны предсказан 
более низкий предел прочности, а с другой  – 
увеличение предельной деформации. Модуль 
Юнга, полученный как тангенс угла наклона на 
начальном линейном участке, для бездефектного 
кристалла равняется 432.3 ГПа, а для поликри-
сталлического – 204.5 ГПа. Подобный размер-
ный эффект, связанный с наноразмерными зер-
нами поликристалла, наблюдался в работе [32].

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
На основе искусственных нейронных сетей 

был сгенерирован потенциал машинного обуче
ния, проверена его точность и определена ми-
нимальная обучающая выборка для решения 
различных задач. Показано, что для прогнози-
рования структурных и механических свойств 
высокоэнтропийных карбидов с использовани-
ем бездефектного бесконечного кристалла до-
статочно использовать при обучении расчеты 
ab initio, проведенные при 1000 К и 1 атм. Для 
моделирования и исследования более сложной 
конфигурации, имеющей дислокации, границы 
зерен и другие дефекты, необходимо включать в 
обучающий набор жидкости и монокарбиды. 

С использованием разработанного ИНС-по-
тенциала были определены структурные и меха-

нические характеристики высокоэнтропийного 
карбида (Ti0.2Zr0.2Hf0.2Nb0.2Ta0.2)C, которые хоро-
шо соотносятся с экспериментальными и рас-
четными данными других авторов.

Проведено сравнительное растяжение безде-
фектной бесконечной модели карбида и модели, 
имеющей поликристаллическую структуру, со-
стоящую из зерен карбида с линейным размером 
порядка 2 нм. Получен эффект наноразмерных 
систем, который проявляется в сильной зависи-
мости предела прочности и предельной деформа-
ции от размера зерен в нанометровом диапазоне.

Разработанный потенциал машинного об-
учения на основе нейронных сетей в дальней-
шем может быть использован для изучения 
механизма зарождения дислокаций в шести-
компонентном высокоэнтропийном карбиде 
(Ti0.2Zr0.2Hf0.2Nb0.2Ta0.2)C. Также возможно даль-
нейшее изучение влияния размера зерен на ха-
рактеристики ВЭК. Подобная методика модели-
рования высокоэнтропийных карбидов и отбора 
конфигураций для обучения ИНС-потенциалов 
может применяться для исследования структуры 
и свойств малоизученных ВЭК.  
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Рис. 4. График зависимости давления поликристалличе-
ской системы от относительного удлинения (синяя линия) 
в сравнении с монокристаллической (черная линия).
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 HIGH-ENTROPY CARBIDE (Ti0.2Zr0.2Hf0.2Nb0.2Ta0.2)C  
MECHANICAL PROPERTIES PREDICTION WITH THE USE 

OF MACHINE LEARNING POTENTIAL
N. S. Pikalovaa,  I. A. Balyakina,b,  A. A. Yuryeva,  Academician of the RAS  A. A. Rempela,#
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The six-component high-entropy carbide (HEC) (Ti0.2Zr0.2Hf0.2Nb0.2Ta0.2)C has been studied. The electronic 
structure was calculated by using the ab initio package VASP for a supercell with 512 atoms constructed by  
using special quasi-random structures. The artificial neural networks potential (ANN-potential) was obtained 
by deep machine learning. The quality of the ANN-potential was estimated by the value of the energies, forces, 
and virials standard deviations. The generated ANN-potential was used to analyze both a defect-free model of 
the specified alloy, with 4096 atoms, and for the first time a polycrystalline HEC model, with 4603 atoms, by 
using the LAMMPS classical molecular dynamics package. The simulation of uniaxial cell tension was carried 
out, the elasticity coefficients, the all-round compression modulus, the elasticity modulus, and Poisson’s ratio 
were determined. The obtained values are in good agreement with the experimental and calculated data, which 
indicates a good predictive ability of the generated ANN-potential.

Keywords: high-entropy ceramics, ab initio molecular dynamics, machine learning potential, mechanical 
properties




