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プログラム

13:00-13:30: OpenMXの概要
13:30-15:00: 基本計算の実習

(構造最適化、バンド計算、
状態密度計算等)

15:00-15:10: 休憩

15:10-17:10: 応用計算の実習
(スピンテクスチャの解析、
ベリー曲率とトポロジカル不変量の計算)
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尾崎泰助 (東京大学物性研究所)
石井史之 (金沢大学ナノマテリアル研究所) 
山口直也 (金沢大学ナノマテリアル研究所) 
河村光晶 (東京大学物性研究所) 
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質問等に関して

質問等があれば、slackに投稿して下さい。

https://app.slack.com/client/T030YCKLSQ5/C0313JUT8VA

資料は以下のwebからダウンロードできます。

https://t-ozaki.issp.u-tokyo.ac.jp/openmx-hands-on-2022.html



• Kohn-Sham方程式の数値解法
• OpenMXの開発経緯
• LCPAO法
• 基底関数最適化
• 擬ポテンシャル
• 全エネルギーの計算
• デルタゲージ
• まとめ

OpenMXの紹介

尾崎泰助
東京大学物性研究所

CCMSハンズオン OpenMX講習会 2022年2月22日



内殻電子の扱い
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Kohn-Sham方程式の数値解法



全電子法+混合基底: Wien2k, FLEURなど

内殻電子を含んでおり、計算精度が高い。基底関数は原子近傍の数
値動径基底、局在基底と平面波の混合基底であり、電子状態に応じ
た記述ができる。他の計算の参照データとして利用される。内殻電
子が関与する物理量(内殻励起スペクトル等)の計算で強みがある。

擬ポテンシャル-平面波法: VAPS, QEなど
価電子のみを取り扱うため、計算が軽い。平面波基底はカットオフ
エネルギーのみで精度と効率を制御できるため、扱いが容易。様々
な物理量を計算できる精度と効率に優れた手法。

擬ポテンシャル-局在基底法: OpenMX, SIESTAなど

価電子のみを取り扱うため、計算が軽い。局在基底は分子系や疎な構
造の扱いで特に高速。オーダーN法や非平衡グリーン関数法と整合性
が良い。基底選択に経験が必要であり、初心者が戸惑いやすい。

一般的特徴: KS方程式の数値解法



• 密度汎関数理論に基づく第一原理電子状態計算ソフトウエア

• ノルム保存型擬ポテンシャルを使用

• 最適化数値局在基底により、Kohn-Sham軌道を展開

• LDA, GGA, LDA+UによるSCF計算

• 全エネルギー、力の計算

• バンド分散、状態密度

• 構造最適化(BFGS,RF,EF法等)

• 有効電荷解析(マリケン,ボロノイ,ESP)

• NEV,NVT分子動力学法

• 電荷ドーピング

• フェルミ面解析

• 電子密度等のCubeデータ

• 擬ポテンシャル&基底のデータベース 等

• オーダーN, 低次スケーリング法

• ノンコリニア磁性

• スピン軌道相互作用

• 非平衡グリーン関数法による電気伝導

• Berry位相による電気分極

• 最局在化Wannier関数

• 有効遮蔽体(ESM)法による電場印加

• NEB法による反応経路探索

• バンドunfolding法

• TH法によるSTM解析 等

基本機能 拡張機能

OpenMX Open source package for Material eXplorer



2000年 開発開始

2003年 公開 (GNU-GPL)

2003年 共同研究：
産総研
物材機構
ソウル大
金沢大
北陸先端大
日産自動車
富士通 等

2019年 １９回のリリース、
Ver. 3.9に至る

http://www.openmx-square.org

OpenMXの歴史
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実験との共同研究によりZrB2上のシリセン構造を初めて実証

B.J. Kim et al., Phys. Rev. Lett. 101, 076402 (2008).

実験との共同研究によりIr酸化物のJeff=1/2Mott状態を初めて実証

A. Fleurence et al., Phys. Rev. Lett. 108, 245501 (2012).

K. Nishio et al., Phys. Rev. Lett. 340, 155502 (2013).

アモルファス金属酸化物を特徴付ける普遍的な中距離秩序構造を提案

C.-H. Kim et al., Phys. Rev. Lett. 108, 106401 (2012).
H. Weng et al., Phy. Rev. X 4, 011002 (2014).

トポロジカル絶縁体の理論的予測

H. Jippo et al., Appl. Phys. Express 7, 025101 (2014).
M. Ohfuchi et al., Appl. Phys. Express 4, 095101 (2011).

表面酸化Si基板上のグラフェンナノリボンの大規模電気伝導計算

H. Sawada et al., Modelling Simul. Mater. Sci. Eng. 21, 045012 (2013).

bcc-鉄中の金属炭化物析出物の界面構造予測

T. Ohwaki et al., J. Chem. Phys. 136, 134101 (2012).
T. Ohwaki et al., J. Chem. Phys. 140, 244105 (2014).

リチウムイオン電池の電極界面の第一原理分子動力学計算

関連論文
およそ1000報

Z. Torbatian et al., Appl. Phys. Lett. 104, 242403 (2014).
I. Kitagawa et al., Phys. Rev. B 81, 214408 (2010).

磁石材料の磁気異方性の第一原理計算

シリセン、グラフェン
カーボンナノチューブ
遷移金属酸化物
金属酸化物
分子磁性体
希土類磁石材料
金属間化合物
リチウムイオン電池材料、
鉄鋼材料
金属(酸化物)アモルファス 等

これまでの実績

対象としている物質



OpenMXに関する情報

http://www.openmx-square.org/index.html
• ソースコードのdownload
• 日本語/英語マニュアル
• OpenMX Forum
• 計算手法の詳細
• 出版論文
• 基底関数と擬ポテンシャル
のデータベース

計算を始めるには…

• ご自身でインストール

• 大学の計算機センターや
FOCUSにプレインストー
ルされているものを使う

• MateriApps Live!を利用
する



一電子KS軌道を擬原子軌道の線形結合で表現する方法

特徴:
・原子様基底を用いているため、計算結果の物理的・化学的解釈が容易。

・基底関数系は厳密には完全系ではないため、完全な収束解を得ることは難しい。
しかし物理的起源に基づく基底のため、注意深く構成された場合には比較的少ない
基底関数で実質的に収束解を得ることが可能。

・基底の局在性のため、ハミルトニアン行列の計算量と保存メモリ量がO(N)となる。

・様々なO(N)法のアイデアと整合性が良い。

LCPAO法
(Linear-Combination of Pseudo Atomic Orbital Method)

・基底が局在しているため、硬い擬ポテンシャルの使用が可。高精度な擬ポテ
ンシャルを作成することが可能。



基底関数の変分最適化

1電子KS波動関数 縮約軌道

縮約係数aを固定し、cに関して変分をとれば

変数cがaに対する従属変数であると見なし、さらに変数cの観点でKS方程式
が自己無撞着に解けていると仮定すると、次式が得られる。

Ozaki, PRB 67, 155108 (2003)

→

a: 縮約係数



Primitive vs. Optimized

エネルギーの収束性 炭素原子の動径関数

フッ素原子は炭素原子のp軌道から電子を引き抜く。
そのため、炭素原子のp軌道が大きく局在化する。



基底関数の最適化手順

1. 典型的な化学的環境を選択

2. 動径波動関数を変分最適化

3. 部分空間内で回転し冗長成分を取り除いた後に統合

××



ノルム保存Vanderbilt擬ポテンシャル

Vanderbiltによって導入された以下の非局所演算子は選択された複数
の参照エネルギー点の周辺で、電子の散乱特性を再現する。

もし以下の一般化ノルム保存条件が満たされたならば、行列Bはエル
ミートである。故にその場合にはVNLもまたエルミートである。

一般化ノルム保存
条件Qij=0を課す。

I. Morrion, D.M. Bylander, and L. Kleinman, PRB 47, 6728 (1993).



対数微分の比較
Mn原子のs, p, d, fチャネルの対数微分。All-electronとSeparable MBK は良く
一致している。対数微分がずれると通常、バンド構造が一致しなくなる。



fcc Mnのバンド構造の比較



データベースを構築する上でのWishリスト

• 擬ポテンシャルと全電子計算の対数微分は目視の範囲で完全に一致する。

• 固体の平衡格子定数がWien2kと比較して、0.005Å以下である。

• 固体の体積弾性率がWien2kと比較して、3GPa以下である。

• バンド構造がWien2kと比較し、ほぼ同等である。

• 分子の最適化構造がこれまでの報告例とほぼ同等である。

• 分子の原子化エネルギーがこれまでの報告例とほぼ同等である。

• 基底関数重なり誤差が0.5 kcal/mol以下である。



擬ポテンシャル及び基底関数のデータベース

高精度かつ高効率計算を実現するために、データベース
を構築し、一般公開。



実装: 全エネルギー (1)

全エネルギーは５つの項の和で与えられる。数値的に高精度な実装を
行うためにはクーロンエネルギーの再定式化が重要である。

運動エネルギー

外場とのクーロン相互作用エネルギー

Hatreeエネルギー

交換相関エネルギー

核間クーロンエネルギー

TO and H.Kino, PRB 72, 045121 (2005)



三つのクーロンエネルギーの和を再配分することで、厳密に三つの新しい項を導入できる。

中性原子エネルギー

差電子ハートリーエネルギー

遮蔽核間反発エネルギー

中性原子ポテンシャル差電子密度

実装: 全エネルギー (2)

s

短距離相互作用でかつ2中心
積分に分解できる。

長距離相互作用であるが、小さな
寄与である。

短距離相互作用でかつ
２中心相互作用。



したがって、全エネルギーは次式で与えられる。

}

}

それぞれの項の計算は計算精度と効率を考慮し、適切な数値積分法
が適用される。

フーリエ変換を用いて、q空間で積分

等間隔グリッド(FFTグリッド)を用いて実空間で積分

細グリッドを用いて実空間で積分

実装: 全エネルギー (3)



多くの系で200 Ryd程
度で収束する。

擬ポテンシャルにセミ
コア状態を含む場合に
は、大きめのカットオ
フを取った方が安全。
300-400 Ryd. 程度。

メタン分子の全エネルギー

カットオフエネルギーの選択

scf.energycutoff 200     # default=150 Ryd

実空間を離散化するFFTグリッドはscf.energycutoffで指定する。FFTグリッド
はPoisson方程式の解法、Eδee, Excの計算に使用する。

メモリの増加量: 
O(E3/2)



Science 351, aad3000 (2016)

DFT計算の再現性に向けた試み

15コード
69名が参加
71 elemental bulks
GGA-PBE
スカラー相対論



Δ-ゲージを用いた各コード間の比較

OpenMXの平均Δ-ゲージは2.0meV/atomである。



まとめ

• OpenMXは密度汎関数理論、ノルム保存型擬ポテンシャ
ル、最適化数値局在基底に基づく第一原理電子状態計算
ソフトウエアであり、GPLv3で公開されている。

• 基底関数、ノルム保存型擬ポテンシャルが整備されてお
り、速やかに応用計算を実行することが可能である。

• これまでにシリセン、グラフェン、遷移金属酸化物、金
属酸化物、希土類磁石材料、金属間化合物、リチウムイ
オン電池材料、鉄鋼材料など多岐に渡る応用計算が報告
されており、1000本以上の論文が出版されている。

• 日本、韓国、台湾、中国を中心として開発が継続されて
おり、今後も拡張機能の実装が予定されている。


