
第 31 卷第 7 期                          中国有色金属学报                         2021 年 7 月 
Volume 31 Number 7                    The Chinese Journal of Nonferrous Metals                       July 2021 

 

DOI: 10.11817/j.ysxb.1004.0609.2021-36704 

 

钨对称倾斜晶界的分子动力学计算模拟 
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摘  要：本文通过分析对称倾斜晶界的结构特点，建立了一套基于倒易空间阵点的对称倾斜晶界构建方法，

并通过基于嵌入原子势分子动力学模拟研究了体心立方钨不同旋转轴和倾斜角的对称倾斜晶界结构、界面

能和分离功。结果表明：在倾斜角或其对应的余角较小的情况下(＜20°)，随着倾斜角的增大，晶界能增加，

说明小角度晶界具有较低的晶界能；而倾斜角较大时，晶界能出现了局域极小值，对应着特殊的大角度对

称倾斜晶界，通过界面原子结构确定了其重位点阵参数；不同旋转轴下的对称倾斜晶界的晶界能都不相同，

如以[110]和[111]为旋转轴时，体心立方 Σ3(112)孪晶界具有最低的晶界能。分离功的结果表明，以[100]为

旋转轴的特殊大角度对称倾斜晶界易于断裂，而以[110]和[111]旋转轴的孪晶界 Σ3(112)及偏离其一定角度

的大角度晶界具有高的分离功，在钨及钨合金的界面结合和断裂强度上起主要作用。 
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    钨及钨合金通常使用粉末冶金方法制备，粉末

颗粒在烧结后形成致密的块体材料，颗粒间形成具

有冶金结合的晶界。由于钨的高熔点、高层错能和

低位错密度，晶界成为钨材料中主要的缺陷形式，

在钨及钨合金的加工、变形和服役中起着重要作

用。 

    由于钨晶界在钨及钨合金力学性能中的重要

作用，已经有一些学者开展了钨晶界的实验研   

究[1−3]。如 LIU 等[4]采用透射电子显微镜方法对平均

厚度为 100 nm 的钨薄膜晶界分布(GBCD)进行了研

究，发现晶界分布与晶界能相关。而 WATANABE

等[5−6]通过对晶界的设计和控制，有效地提高材料

的综合性能。如在多晶中提高短周期(低 Σ 指数)晶

界比例，可以提高晶间的断裂强度，还能显著地提

高晶间抗腐蚀性、蠕变强度、超塑性等。近年来，

晶界工程[7] (Grain boundary engineering, GBE) 在金

属结构材料中受到越来越多的关注，通过晶界设计

在传统铝和铜合金中突破了传统性能极限[8−10]。然

而，由于钨的高熔点，通过实验比如平衡或非平衡

凝固以及变形来获得不同晶界结构十分困难。因

此，如何准确地评估和预测钨的晶界结构和性能成

为研究及改进钨及钨合金材料的关键。 

    随着材料计算方法和手段的不断发展和完善，

计算模拟成为研究晶界结构及性能的重要手段。第

一性原理[11−14]和分子动力学模拟[15−16]被广泛用于

晶界结构、晶界扩散、晶界滑移、界面弛豫等的研

究。如 TSCHOPP 等[17]通过原子模拟的方法研究了

Cu 和 Al 以 110 为旋转轴的对称和非对称倾斜晶 
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界的结构和能量，找出了其中的稳定晶界结构。

RATANAPHAN 等[18]通过基于嵌入原子势的分子动

力学模拟研究了 80 种不同错配度的 408 个纳米尺

度钨的晶界能量，结果表明晶界的能量和晶界的数

量呈负相关。而 SCHEIBER 等[19]等通过第一性原

理和基于改进型嵌入原子势(2NN-MEAM)的分子

动力学模拟计算了 W、Mo、Fe 三种体心立方金属

的晶界结构，发现计算结果与实验值一致，且通过

分离功解释了 W 和 Mo 更倾向于晶间断裂的原因。

然而，现有工作均是针对某一旋转轴或者某一周期

下的对称和非对称倾斜晶界，尚缺少针对钨及钨合

金晶界结构和性能较为系统的研究。 

    因此，本文首先通过分析对称倾斜晶界的结构

特点，利用立方结构倒易空间与正空间的对称关

系，建立了一套基于倒易空间点阵的立方晶体对称

倾斜晶界构建规则。在此基础上，构建出了以体心

立方钨[100]、[110]和[111]晶向为旋转轴的对称倾

斜晶界模型。通过基于嵌入原子势的分子动力学模

拟计算体心立方钨晶界能、稳定结构以及对应的表

面能和分离功。本文针对体心立方钨晶界的研究不

仅能为钨及钨合金的设计制备提供基础指导，同时

建立的倒易点阵对称倾斜晶界模型也能广泛用于

其他立方晶系材料的晶界研究，极大促进晶界工程

在金属材料的研究和应用。 

 

1  模拟方法 
 

1.1  晶界模型 

    通常一个晶界可以用双晶模型来表示，即晶界

上下两个晶粒具有不同的取向。一般双晶的晶界具

有 5 个独立的旋转自由度，其中 3 个自由度是参考

晶粒(基体晶粒)的 3 个旋转轴，表示晶粒的取向；

另外 2 个自由度是以晶界为边界相对参考晶粒的两

个旋转轴。对称倾斜晶界作为一类特殊的晶界，两

个晶粒以晶界为界呈镜面对称，只需要 4 个自由度

即可描述，即双晶中固定的旋转轴，其中一个晶粒

的取向。因此，只要知道对称倾斜晶界的旋转轴和

其中一个晶粒取向就可以构建出相应的对称倾斜

晶界。图 1 所示为以[100]晶向为旋转轴， (0 12) 面

为晶界的 Σ5 (0 12) [100]对称倾斜晶界模型。 

 

 

图 1  Σ5 (0 12) [100]对称倾斜晶界的 3D 双晶模型示意图 

Fig. 1  Schematic diagram of 3D bicrystal model of 

Σ5 (0 12) [100] symmetrical tilt grain boundary 

 

    从对称倾斜晶界的原理可知，以某一旋转轴构

建的晶界，本质上是从以旋转轴为晶带轴的晶面中

选择出满足对称关系的晶面。根据晶带轴定义[20]，

晶带轴[uvw]与该晶带中任一晶面(hkl)间满足下列

关系： 
 
uh+vk+wl=0                               (1) 
 

    然而，同一晶带轴的晶面不可计数，如何选择

出不同倾斜角度的对称倾斜晶界变得十分繁琐。 

    实际上，对于立方晶系而言，倒易空间具有与

正空间一样的对称性，而且倒易空间中的阵点与实

空间中的晶面一一对应。因此，可以将晶带轴表述

为实空间和倒易空间的关系方程： 

* * *( )( ) 0ua vb wc ha kb lc                  (2) 

    这样可以根据立方对称，在倒易空间中选取最

小对称区间，在对称区间内从两端往中间构建不同

倾斜角度的对称倾斜晶界。图 2 所示为满足式(2)

的[100]晶向对应的最小对称倒易空间点阵。由于

[100]晶向是立方晶系的 4 次旋转对称轴，因此最小

对称区间的角度为 90°，同理，2 次旋转对称轴和 3

次旋转对称轴的[110]和[111]晶向的最小角度区间

分别为 180°和 120°。但由于体心立方[111]晶向 3

次轴垂直面为镜面对称，故其角度区间可进一步缩

小为 60°。 
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图 2  [100]旋转轴最小对称倒易点阵区间 

Fig. 2  Reduced symmetric reciprocal lattice part of [100] 

tilt axis 

 

    根据倒易空间点阵图确定好不同倾斜角度所

对应的晶界面和面两端的晶粒法向后，需要根据坐

标右手螺旋原理确定垂直于旋转轴和晶界法向的

矢量，也即图 1 中的 X方向。根据立体几何和线性

代数中垂直两直线的直线方程可知，立方晶系中 X

方向可以表述为旋转轴[uvw]和晶界法向[hkl]的方

程： 

1 2 3

0u v w

h k l


x x x

                           (3) 

    方程的最小整数解即为 X方向矢量(x1, x2, x3)。 

    根据 3 个轴建立的双晶模型需要在一定长度内 

截断，以构建能够用于计算的点阵模型，为了尽可

能接近实际尺寸，需要在 3 个方向上添加周期性边

界条件。为了不在晶界垂直方向上由于周期性边界

条件产生一个新的晶界，需要对晶界模型的 X、Y、

Z长度做出限制，使其满足以下方程： 

size

size

tan
2

y

x

N Y

N X

      
                        (4) 

    由于 Y 轴(晶界法向)和 X 轴(晶界面)的正切值

与倾斜角一致，所以周期性边界条件产生的新界面

问题就可以避免，而根据周期性边界条件所产生的

晶界与所设计的对称倾斜晶界完全一样。 

    根据前文所建立的对称倾斜晶界构建方法，本

文构建了以[100]为旋转轴的 20 组对称倾斜晶界，

[110]为旋转轴的 28 组对称倾斜晶界和[111]为旋转

轴的 22 组对称倾斜晶界。表 1~3 分别列出了[100]、

[110]和[111]为旋转轴的几种常见对称倾斜晶界的

模型参数，其中 Nx、Ny、Nz代表模型中沿着 x、y、

z轴方向单胞的个数，Lx、Ly、Lz代表各轴向的长度，

单位为 Å，以及模型中所包含的原子个数。 

 

1.2  模拟方法 

    本文中所有的原子模拟计算过程都是在

LAMMPS[20](大分子/原子并行模拟器)软件下计算

的，计算中所用到的金属钨的原子间相互作用势函 

 

表 1  以[100]为旋转轴的典型晶界参数 

Table 1  Model parameters of typical symmetric tilt grain boundary along [100] tilt axis 

Misorientation 
angle/(°) 

Parameter for CSL 
Model volume 
(Nx×Ny×Nz) 

Model size 
(Lx×Ly×Lz)/Å

3 
Number of  

atoms 

22.62 Σ13(01
_
5)[100] 10×4×1 161.383×64.554×3.165 2000 

53.13 Σ5(01
_
2)[100] 20×20×1 141.543×141.543×3.165 4000 

36.87 Σ5(01
_
3)[100] 30×20×1 300.258×200.172×3.165 11880 

 

表 2  以[110]为旋转轴的典型晶界参数 

Table 2  Model parameters of typical symmetric tilt grain boundary along [110] tilt axis 

Misorientation 
angles/(°) 

Parameters for CSL 
Model volume 
(Nx×Ny×Nz) 

Model size 
(Lx×Ly×Lz)/Å

3 
Number of  

atoms 

38.64 Σ9(1
_
14)[110] 20×10×1 189.9×134.279×4.476 7040 

70.53 Σ3(1
_
12)[110] 20×20×1 109.639×155.052×4.476 4800 

109.47 Σ3(1
_
11)[110] 10×40×1 77.526×219.278×4.476 4740 

129.52 Σ11(3
_
32)[110] 10×30×1 104.971×445.355×4.476 13160 
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表 3  以[111]为旋转轴的典型晶界参数 

Table 3  Model parameters of typical symmetric tilt grain boundary along [111] tilt axis 

Misorientation 
angles (°) 

Parameters for CSL 
Model volume 
(Nx×Ny×Nz) 

Model size 
(Lx×Ly×Lz)/Å

3 
Number of 

atoms 

27.8 Σ13(34
_
1)[111] 20×18×1 559.050×290.490×5.482 55680 

60 Σ3(12
_
1)[111] 30×20×1 134.279×155.052×5.482 7080 

92.2 Σ13(14
_
3)[111] 5×18×1 559.050×290.490×5.482 55680 

 

数采用的是 MI 等[21]拟合的嵌入原子势(Embedded 

atom method, EAM)，该势函数能够比较准确的拟合

出材料的力学性质，如弹性常数和弹性模量，以及

一些热力学性质，例如热膨胀系数、比热容等，还

能有效地计算材料的表面能、空位能以及层错能

等。所构建的晶界模型在三个方向上均使用周期性

边界条件来避免由于尺寸局限产生新的表面。 

    构 建 的 模 型 首 先 采 用 共 轭 梯 度 算 法 [22] 

(Conjugate gradient algorithm, CG)对晶界模型进行

驰豫，得到在此倾斜角下的最稳定晶界。弛豫获得

稳定晶界结构采用 OVITO 进行观察和分析。界面

处的原子结构采用 OVITO 软件中自带的公共近邻

分析方法(Common neighbor analysis, CNA)进行表

征。 

 

2  结果与分析 
 

2.1  晶界稳定性 

    晶界的结构稳定性可以通过晶界能来确定，晶

界能(EGB)定义为晶界总能与钨原子结合能的差[23]，

如式(5)所示： 
 

tot coh
GB

GB2

E N E
E

A

 
                         (5) 

 
式中：Etot 晶界模型的总能量；Ecoh 为钨原子结合能；

N为总原子数；AGB为晶界能量。计算得到了[100]、

[110]和[111]为旋转轴的对称倾斜晶界能，列在图 3

中。 

    从图 3 中曲线可以看出，当倾斜角度较小时，

晶界能小，此时的晶界经过弛豫后与通常的小角度

晶界一致，即在一定的间隔内存在平行的刃型位

错。然而，随着倾斜角的增大，晶界能升高，基本

呈抛物线形状，然而在达到一定的角度时，曲线向

下弯曲，出现晶界能的局域极小值。从整体的晶界

能曲线范围上看，[100]旋转轴对应的对称倾斜晶界 

 

图 3  不同旋转轴对应的晶界能曲线 

Fig. 3  Grain boundary energy curves corresponding to 

different tilt axes: (a) [100]; (b) [110]; (c) [111]  
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能量较[110]和[111]旋转轴所对应的要小，表明在一

定的晶界角度范围内，[100]旋转轴对应的对称倾斜

晶界能量上更有利。然而，从晶界能的极小值上看，

[110]和[111]旋转轴对应的对称倾斜晶界具有更小

的晶界能，表明[110]和[111]旋转轴中存在能量上有

利的特殊大角度晶界，特别时[110]旋转轴体系。由

于体心立方三次轴上有镜面对称，其旋转 60°反演

后与原结构相同，所以[111]旋转轴对应的对称倾斜

晶界的晶界能以 60°对称。同时，在图 3(b)中，本

文计算的晶界能和 DANIEL 等[19]使用 2NN-MEAM 

(第二近邻改进型嵌入原子势)和 DFT(密度泛函理

论)计算的数值一致，表明本文使用的基于嵌入原子

势的分子动力学模拟能够很好地描述钨的晶界结

构和性能。 

    为了进一步分析晶界稳定性，本文找出了晶界

能曲线上的局域极小值点，并按照重位点阵模型

(Coincident site lattice, CSL)标出了对应的对称倾斜

晶界类型，即图 3(a)中倾斜角 θ=22.62° 时的

Σ13 (0 15) [100]、θ=36.97°时的 Σ5 (0 13) [100]和

θ=53.13°时的 Σ5 (0 12) [100]，图 3(b)中 θ=38.64°时

的 Σ9 (114) [110]、θ=70.53°时的 Σ3 (112) [110]、

θ=109.47° 时的 Σ3 (111) [110] 和 θ=129.52° 时的

Σ11 (332) [110]，图 3(c)中 θ=27.80°时的 Σ13 (341)  

[111]、θ=92.2°时的 Σ13 (143) [111]和 θ=60°时的

Σ3 (121) [111]。其中[110]和[111]旋转轴均存在周期

为 3 的 Σ3 (112) [110]孪晶界，所有这些特殊晶界的

晶界能列在表 4 中。从表 4 中可以看出，晶界能基

本随着晶界原子周期的增大而增大，其中 Σ=3 时的

孪晶界的晶界能为 0.57 J/m2，而 Σ=13为 2.461 J/m2。

按照重位点阵模型，小角度晶界具有极大的晶界原

子周期，其能量低的原因是除了刃型位错的核心

区，其他晶界位置可以近似认为处于晶格平衡位

置，故而具有小的晶界能。 

 

2.2  晶界原子结构 

    晶界能与晶界处的原子畸变有关，为了进一步

理解特殊对称倾斜晶界的稳定性，本文通过 OVITO

软件画出了前文所得特殊晶界的界面原子结构。图

4~7 分别给出了以[100]、[110]和[111]为旋转轴的特

殊对称倾斜晶界原子结构。 

    图 4 所示为倾斜角 θ=53.13°时的 Σ5 (0 12)  

[100]、θ=36.97°时的 Σ5 (0 13) [100]和 θ=22.62°时的

Σ13 (0 15) [100]晶界原子结构，其中左边为晶界主视

图，右边为放大的晶界俯视图和晶界透视图，绿色

和红色原子分别代表平行晶界方向的上下两层的

原子。从图中画出的原子结构单元可以看出，晶界

能越高的对称倾斜晶界，其晶界原子偏离平衡位置

越多和越远。图 5 所示为倾斜角 θ=70.53°时的

Σ3 (112) [110]、θ=109.47°时的 Σ3 (111) [110]、θ= 

38.64° 时 的 Σ9 (114) [110] 和 θ=129.52° 时 的

Σ11 (332) [110]晶界原子结构。从图中可以看出，

Σ=3 时的孪晶界原子几乎没有偏离平衡位置，不过

界面处的原子键数目发生了改变，导致了能量的升

高。而其他特殊晶界原子则偏离平衡位置较远，导

致晶界能升高。图 6 所示为倾斜角 θ=27.80°时的

Σ13 (341) [111]晶界原子结构。从图中可以看出

Σ=13 时晶界原子偏离平衡位置较远，点阵畸变大，

从而具有较大的晶界能。 

 

2.3  分离功 

    以上研究确定了稳定的对称倾斜晶界及其晶

界原子结构，为了进一步确定晶界的结合强度，本

文计算了晶界的分离功(Wsep)，即由晶界处分离成两

个表面所需要的能量，具体计算公式[24]如下： 

 

表 4  晶界能曲线局域极小值点晶界结构与能量 

Table 4  Grain boundary(GB) structure and energy of grain boundary for local minimum along GB energy curves 

[100]  [110]  [111] 

Grain 
boundary 

GB energy/ 
(J∙m−2) 

 
Grain  

boundary 

GB energy/(J∙m−2)  Grain  
boundary 

GB energy/ 
(J∙m−2) This work DFT[16] MEAM[16]  

Σ5(01
_
3) 1.995  Σ3(1

_
12) 0.57 0.503 0.692  Σ3(12

_
1) 0.57 

Σ5(01
_
2) 2.097  Σ3(1

_
11) 2.452 2.312 −  Σ13(34

_
1) 2.461 

Σ13(01
_
5) 1.967  Σ9(1

_
14) 2.235 2.298 2.553  Σ13(14

_
3) 2.461 

   Σ11(3
_
32) 2.004 2.005 −     
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图 4  以[100]为旋转轴时不同倾斜角晶界的原子结构 

Fig. 4  Atom structures of grain boundary with various misoreientation angles along [100] tilt axis: (a) Σ5(01
_
2)[100] at 

θ=53.13°; (b) Σ5(01
_
3)[100] at θ=36.87°; (c) Σ13(01

_
5)[100] at θ=22.62° 

 

sep FS GB2W                               (6) 

式中： FS 为表面能； GB 为晶界能。 

图 7 所示为以[100]、[110]和[111]为旋转轴的

特殊对称倾斜晶界的分离功。从图 7(a)可以看出以

[100]为旋转轴的对称倾斜晶界的分离功基本与界

面能成相反关系，即晶界能越高，分离功越小。图

中小角度晶界分离成两个表面所需要的能量比特

殊大角度晶界要高得多。同时，稳定的特殊大角度

晶界，倾斜角 θ=22.62°时的 Σ13 (0 15) [100]、

θ=36.97° 时 的 Σ5 (0 13) [100] 和 θ=53.13° 时 的

Σ5 (0 12) [100]，只有 Σ5 (0 13) [100]具有较高的分离

功，表面晶界结合较好，比较难断裂。 

    从图 7(b)和(c)可以看出，分别以[110]和[111]

为旋转轴的特殊对称倾斜晶界的分离功表现出与

[100]为旋转轴晶界截然不同的特征。首先，小角度

晶界的分离功低于[100]为旋转轴晶界的分离功，特 
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图 5  以[110]为旋转轴时不同倾斜角晶界的原子结构 

Fig. 5  Atom structures of grain boundary with various misoreientation angles along [110] tilt axis: (a) Σ3(1
_
12)[110] at 

θ=70.53°; (b) Σ3(1
_
11)[110] at θ=109.47°; (c) Σ9(1

_
14)[110] at θ=38.94°; (d) Σ11(3

_
32)[110] at θ=129.52° 
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图 6  以[100]为旋转轴、倾斜角 θ=27.80°时 Σ13(34
_
1)[111]对应晶界处的原子结构 

Fig. 6  Atom structures of grain boundary corresponding to Σ13(34
_
1)[111] at θ=27.80° along [100] tilt axis 

 

 

 

别是[111]为旋转轴的小角度晶界，表明小角度晶界

在[110]和[111]为旋转轴易发生断裂变形。[110]和

[111]为旋转轴的特殊对称倾斜晶界的分离功具有

最高的分离功，其出现在 Σ=3 时的孪晶界。由于孪

晶界的原子畸变小，从孪晶断裂成两个表面需要的

能量大。然而更有意思的是，在偏离孪晶界一定角

度的大角度晶界也具有相当高的晶界能，而这一部

分晶界也是在实际中大量存在的晶界结构。因此，

出现在孪晶界及孪晶界附近的大角度晶界能够提

高钨及钨合金的结合强度。 

 

3  结论 
 

    1) 本文通过分析晶带轴与倒易点阵的对应关

图 7  不同旋转轴晶界的分离功曲线 

Fig. 7  Work of separation curves of grain

boundary along different tile axes: (a) [100];

(b) [110]; (c) [111] 
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系，根据立方晶系实空间和倒易空间对称一致的原

则，提出了一种构建对称倾斜晶界的简单方法，为

研究立方晶系界面提供了良好的理论基础。 

    2) 通过计算体心立方钨[100]、[110]和[111]旋

转轴不同倾斜角的对称倾斜晶界的界面原子结构

和晶界能，验证了本文提出对称倾斜晶界构建方法

的可行性，同时，发现钨中以[100]为旋转轴的小角

度对称倾斜晶界具有低的晶界能，而以[110]和[111]

为旋转轴的 Σ3(112)孪晶界具有最低的晶界能。 

    3) 通过计算不同晶界的分离功，建立了分离功

与界面结合强度的对应关系，并通过界面处的原子

畸变解释了分离功的变化规律。 
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Abstract: This work presented a simple method for constructing symmetric tilt grain boundary over the entire 

misorientation angles and different rotation axis based on the symmetric relationship between reciprocal and direct 

lattice. The constructed symmetric tilt grain boundaries were investigated using molecular dynamics with 

embedded atom method (EAM) potential. The results show that when the misorientation angle is small (usually  

＜20°), the grain boundary energy increases as a function of misorientation angle. This indicates the low angle 

grain boundary is energetically favorable. However, at higher misorientation angle there exists few local minima on 

the grain boundary energy, which corresponds to the stable symmetric tilt grain boundaries. The parameters for 

coincident site lattice (CSL) are determined for those stable symmetric tilt grain boundaries. The grain boundary 

energy also depends on the rotation axis, the grain boundary along [110] and [111] rotation axes has lower energy 

for those high angle grain boundaries, especially the Σ3(112) twin boundary. The work of separation indicates the 

high angle grain boundaries along [100] rotation axis is prone to crack; while the twin boundary Σ3(112) and 

neighbor high angle grain boundaries along [110] and [111] rotation axes have high work of separation, thus play a 

key role in the bonding strength and fracture toughness of tungsten and its alloys. 

Key words: molecular dynamics; symmetric tilt grain boundary; tungsten; grain boundary energy; surface energy; 

work of separation 
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