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 Advance/PHASE は密度汎関数理論に基づき、物質の性質を原子・分子レベルから解析する第一原理

計算ソフトウェアである。当社では、本ソフトウェアを含む当社のソフトウェアを国内の複数のスーパ

ーコンピュータ環境で活用するための共同研究を実施した。本稿ではその実施内容である、前述の環境

における本ソフトウェアの動作確認と、その大規模並列計算性能に関する評価について報告する。なお、

この共同研究の成果はアドバンス／スーパーコンピューティング・サービスとしてすでに提供中である。 
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1. はじめに 

材料の微細化などにより、近年の材料開発では、

その特性を原子・分子レベルから解明するための

研究が必要となってきている。また、計算機技術

の発展により、原子・分子レベルの計算が可能と

なってきている。さらに、実験技術も発展してお

り、計算によって求められた原子・分子レベルの

結果と実験による観察結果とが直接比較できる

ようになってきている。このような背景により、

材料研究・開発の分野で第一原理計算が用いられ

る場面が多くなってきている。 

本章では、最もよく使われている第一原理計算

手法の一つである密度汎関数理論（DFT）や実際

の計算を実行する上で必要な手法や近似につい

て簡単に述べる。さらに、弊社で開発・販売して

いる第一原理計算ソフトウェアAdvance/PHASE

について紹介する。 
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2. 理論概要 

Advance/PHASE は DFT に基づいており、交

換・相関エネルギー汎関数には局所密度近似

（LDA）や一般化勾配近似（GGA）を用いてい

る。また、平面波基底を用いて波動関数や電子密

度を展開しており、イオン核のポテンシャルには

擬ポテンシャルを用いている。本節では、基礎理

論の概要を述べ、さらにいくつかの機能に関する

理論を簡単に解説する。 

 

2.1. 密度汎関数理論 

DFT は、基底状態のエネルギーを多電子波動関

数による期待値として考えるのではなく、エネル

ギー汎関数の極小値であるとすることによって、

多電子系の計算コストを削減することを基本概

念としている。2.1.1 では、DFT の基礎となって

いる Hohenberg-Kohn(HK)の定理について簡単

に述べる。2.1.2 では、DFT において解くべき方

程式群の紹介を行う。 

 Hohenberg-Kohn の定理 [1] 2.1.1.

HK 定理は、縮退していない基底状態の電子に

対する 2 つの定理からなる。 

(1) 電子密度(r)から、外部ポテンシャル v(r)が一

意に決定される。ただし、エネルギーの原点の
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とり方を除く。 

(2) 基底状態の全エネルギーはの汎関数として

一意的に求めることができ、によって最小化

することによって与えられる。 

この 2 つの定理の証明は、DFT に関して詳細に書

かれたいくつかの書籍[2,3]を参照していただく

ことにして、本稿では省略する。 

 Kohn-Sham 方程式 [4] 2.1.2.

HK 定理は、電子密度に基づく量子論の基本定

理であるが、実際に物質の電子状態を求める方法

は、Kohn と Sham により提案された。その方法

は、Kohn-Sham(KS)方程式と呼ばれる方程式群

をセルフコンシステントに解く(SCF 計算)事にな

る。 
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これら KS 方程式の導出方法は、参考文献[2,3]を

参照していただきたい。このとき求められる一電

子波動関数i(r,)は、有効ポテンシャル veff(r)を

感じて運動する相互作用していない独立した一

電子波動関数となっている。また、式(1)はシュレ

ディンガー方程式と同じ形式の固有値方程式と

なっており、その固有値i は固体系のバンドの概

念に相当する。 

 交換・相関エネルギー汎関数 2.1.3.

KS 方程式(1)～(5)を解くためには、式(3)にある

交換・相関エネルギー汎関数 Exc[]の詳細な形が

必要である。Exc[]は、量子力学的な多体効果の

すべてを含むものである。そのため、多体波動関

数がわからなければ、Exc[]は正確に求めること

ができず、ここで何らかの近似を適用している。

以下に代表的な近似方法を述べる。さらに詳しく

知りたい読者には、文献[5]をお勧めする。 

LDA は、各点での交換・相関エネルギー密度を

一様電子ガスで求められたエネルギー密度xc()

で表す近似である。 

      rr dE  xc
LDA
xc

 (6) 

ここで、xc()はの汎関数ではなく、rの r で

の値をパラメータとする関数である。これが LDA

の「局所近似」と呼ばれる理由である。LDA はス

ピン分極した系にも拡張され、局所スピン密度近

似(LSDA)と呼ばれている。xc()の関数形は、一

つに定まっておらず、複数の研究者によって提案

された関数形がある。関数形については、いくつ

かの文献を挙げておく[6]。 

L(S)DA はかなり大胆な近似であるにもかかわ

らず、物質の構造や電子状態を比較的良く再現す

る方法であるが、いくつかの問題点がある。 

(1) 中性原子において、r→∞の極限で電子の感じ

るポテンシャルが1/r より早くゼロになる。 

(2) 原子間の結合エネルギーを過大評価する。 

(3) 半導体や絶縁体のバンドギャップを過小評価

する。 

GGA は、空間の各点での密度に加えて、密度

の 1 次の勾配まで考慮した改良を交換・相関エネ

ルギー密度に行う。 

       rr dE  ,xc
GGA
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固体物理の分野では、PBE 汎関数[8]と呼ばれる

xc(,∇)の関数形がよく用いられる。revPBE 汎

関数[9]や RPBE 汎関数[10]は、PBE 汎関数の交

換汎関数を修正したものである。GGA は LDA よ

り進んだ近似とされている。 

KS 方程式における独立した電子の KS エネル

ギー(式(1)のi)を完全に相互作用している場合の

エネルギーに近づけるという断熱接続に基づい

て、交換エネルギー汎関数に厳密な Hartree-Fock

（HF)交換積分 ExHF を一定の割合で混合する方

法が考えられた。これを Hybrid 汎関数と呼ぶ。

分子系の計算では B3LYP 汎関数[11]がよく用い

られている。Hybrid 汎関数を使うことにより、

半導体のバンドギャップの計算値が実験結果に

近づくことが知られ、固体の第一原理計算におい
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ても HF 交換積分を PBE 汎関数に 25％混合した

PBE0 汎関数[12]や HF 交換積分を短距離交換

ExHF-SR にのみ混合する HSE06 汎関数[13] など

が用いられるようになってきている。 

DFT における LDA や GGA は、自己相互作用

誤差のために電子を過剰に非局在化させる傾向

がある。この問題は、遷移金属酸化物や希土類を

含む材料(強相関系や重い電子系と呼ばれる)の d

電子や f 電子のように、電子の局在性が強い系で

は深刻となる。局在化した軌道内の電子間に強い

相互作用が働く効果を基底状態エネルギーに付

加的に取り入れた補正として、LDA+U や

GGA+U 呼ばれる方法が開発された[14]。 

KS-DFT の相関汎関数では、ほとんどの場合は

van der Waals(vdW)力が電子相関として考慮さ

れていない。分散力は、空間的に隔てられた 2 つ

の電子分布の揺らぎによって 2体間に相互作用が

生じるので、1 体の平均場近似では取り扱うこと

ができない純粋な 2 体間の電子相関効果で、この

効果はこれまでの相関汎関数による KS 計算法で

は取り扱うことができなかった。 

最も簡単に分散力を補正する方法は、KS-DFT

よって計算された全エネルギーに、London の古

典的な分散力ポテンシャルを加えることによっ

て補正する方法(DFT-D)である[16-19]。この方法

は、エネルギーの補正だけでなく、ほとんど手間

をかけることなく力の算出を行うことができる

ことが特徴である。しかし、電子論的な保証がな

く、分散力係数(snや CABn)をパラメータとして実

験結果に合うように設定する必要があり、その結

果は使用する交換・相関エネルギー汎関数によっ

て大きく異なることも報告されている。 

KS 法に基づく厳密な分散力の補正として、線

形応答理論に基づく断熱接続・揺動散逸定理法が

ある[20]が、実在の材料に適用しようとするとさ

まざまな近似を必要とし、膨大な計算時間を要す

ることが知られている。Lundqvist らによって提

案された汎関数(vdW-DF)は、2 電子の空間座標、

2 電子の電子密度と密度勾配からなる関数(r1,r2)

を使った複雑な式を用いる[21,22]。 

 

2.2. 平面波基底 

一電子波動関数i
rを解くときに、i

rを基

底関数によって展開する。この基底関数の違いに

よって多くの方法がある。周期的な結晶を扱うこ

とが多い固体物理では、周期関数である平面波

expሺ݅ܓ ∙ ሻを基底関数として用いることが便利でܚ

ある。 
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
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1
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式(1)に式(11)を代入(kについての和をk’について

の和に変更)して、expሺ݅ܓ ∙ ሻܚ ≡ を左から掛けて|ܓ〉

積分すると、Fourier 空間での方程式 

  kkk kkk k kkkk ,,',',' ', '' iiiiieff ccch    (12) 

	

が得られる。	

平面波基底を用いることは、周期性をもった材

料の計算では高速フーリエ変換が利用可能であ

るため有効である。孤立分子系を計算する場合に

は、ガウス関数基底や原子軌道基底などの局在基

底を用いる方が便利である。しかし、局在基底は

平面波基底と異なり、基底関数が原子核の位置に

依存する。そのため、原子に働く力を計算すると

き、基底関数の原子位置による微分が計算として

必要となる。このことから、原子位置の最適化を

行うような計算は、平面波基底を用いる方が適し

ている。表面・界面や孤立分子系の計算には、大

きな真空層を挟んで計算対象が周期的に並んで

いるスラブモデルを用いることによって、平面波

基底を用いた計算が可能である。この点から、平

面波基底を用いた計算は、孤立分子系（0 次元）、

チューブや原子チェーン（1 次元）、表面・界面（2

次元）、結晶（3 次元）を同じスキームで行うこと

ができる手法であると言える。 

 

2.3. 擬ポテンシャル 

一電子波動関数を計算する方法で選択する必

要があるものに、前節で述べた基底関数のほかに、

一電子ポテンシャルがある。全電子ポテンシャル 

(Full-Potential) のように、近似を与えることな
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く全電子に対して KS 方程式を解く方法が、最も

計算精度が高い手法である。その一方で、複雑な

系の計算のために原子数が増加したり、大きな原

子番号の元素を扱ったりすると、計算量が大幅に

増加することになる。また、内殻の電子のエネル

ギー固有値は、大きな絶対値を持つ負の値となる。

そのため全エネルギーも大きな絶対値を持つよ

うになり、計算機精度に大きな桁数が必要となる。 

原子内に強く束縛された内殻電子は、そのほと

んどが原子核近傍に局在しており、隣にある原子

による影響をほとんど受けない(frozen core 近似)。

一方で、価電子は主に原子と原子の間に存在して

いるので、物質の組成や構造に大きく依存してい

る。また、物質の構造や反応性、さらには電気的、

磁気的、光学的特性といった物理的・化学的性質

は価電子の状態によって支配されることが多い。

そこで、価電子だけを取り扱って計算を行うこと

で、計算量を減少させ、より大きな規模の計算が

可能となる。価電子だけを取り扱う際に、内殻電

子の寄与はポテンシャルとして取り扱う。このよ

うな方法を擬ポテンシャル法という。擬ポテンシ

ャルには、経験的擬ポテンシャルと非経験的ポテ

ンシャルがある。近年では、原子の電子状態を第

一原理計算により求め、擬波動関数と擬ポテンシ

ャルを作成する非経験的擬ポテンシャル（第一原

理擬ポテンシャル）がよく用いられている。 

第一原理擬ポテンシャルは、「形が矛盾しない」

「ノルム保存」と呼ばれる擬ポテンシャルから発

展した[22]。 

平面波基底を用いた計算で、擬ポテンシャルを

使用する大きな理由の一つは、できる限り滑らか

で正確な擬波動関数を作ることによって、擬波動

関数の展開に必要な基底関数の数を減らすこと

である。しかし、ノルム保存擬ポテンシャルは高

い精度を保証するために、擬波動関数が滑らかで

あることを少し犠牲にしている。 

滑らかな擬波動関数を作成するときに困難な

状態は、1s, 2p, 3d などのそれぞれの角運動量を

もつ最低エネルギーの価電子である。このような

状態では、内殻に同じ角運動量をもつ波動関数が

存在しないので、波動関数に節がなく、内殻にま

で広がることになる。その結果として、ノルム保

存擬ポテンシャルでは、擬波動関数は真の全電子

波動関数からわずかに滑らかになるだけとなる。

Vanderbilt [24]と Blöchl [25]は、非局所ポテンシ

ャルをノルムが保存しない滑らかな関数に置き

換えることを提案した。ノルム保存波動関数(全電

子波動関数または擬波動関数)からの差分を補助

関数として定義する。このようにノルム保存条件

を考慮せずに作成した擬ポテンシャルをウルト

ラソフト擬ポテンシャルという。 

擬ポテンシャルを用いた電子状態計算は価電

子のみを扱う手法であるので、内殻励起や内殻準

位シフトのような内殻電子を扱わなければなら

ない問題には適用できない。また、高圧のように

内殻電子が物性に影響を与える(内殻電子の価電

子化)ような条件下では擬ポテンシャルは無力で

ある。 

 

3. 並列化効率 

すべてのエネルギー準位 i とサンプリング k 点

とについて、式(12)を解くことが必要となる。そ

のため、Advance/PHASE ではエネルギー準位 i

とサンプリングk点のそれぞれに対して並列計算

ができるようにしている。エネルギー準位 i に関

する並列をバンド並列、サンプリング k 点に関す

る並列を k 点並列と呼ぶ。 

それぞれの並列化効率を測定するために、表 1

にあるような計算モデルを用いて速度向上率を

調べた。図 1 にバンド並列における速度向上率を

示す。この測定では、k 点並列数を 1 に固定して

表 1 速度向上率の測定に用いた計算モデル 

項目 説明 

系  Si 結晶  

計算内容  SCF + Force  

原子数  512  

k 点サンプリング  2×2×2  

バンド数  1600  

平面波数  146116  

射影演算子数  2048  
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います。ノード数が 4 を超えると速度向上率が理

想値から大きくずれ始め、ノード数が 8 を超える

と向上率は飽和し、これ以上の速度向上が見られ

なくなる。次に、k 点並列における速度向上率を

図 2 に示す。この測定では、バンド並列数を 60

に固定し、k 点並列数を 1 から 8 まで変化させま

した。k 点並列をバンド並列と異なり、ノード数

が 48 まで理想値と一致する速度向上率が得られ

ている。 

今回の並列化効率を測定するために用いた計

算モデルでは、k 点並列は理想に近い向上率が見

られたが、バンド並列ではあるノード以上になる

と向上が見られないことがわかった。スーパーコ

ンピュータを必要とする計算は、多くの場合、計

算セル内に多数の原子を含む系であるが、そのよ

うな系では計算すべきエネルギー準位 i が増加す

る。この場合はバンド並列における速度向上率が

重要であり、バンド並列における並列化効率には

さらなる改善が必要である。 

 

4. 計算事例 

計算セル内に多くの原子数を含む計算事例と

して、パワーデバイスとして用いられる 4H-SiC

中の原子空孔に関する計算事例を紹介する。離散

的な原子空孔由来のエネルギー準位を得るため

には、隣接したセルにある原子空孔の影響を排除

するために、大きなセルを用いた計算が必要とな

る。図 3 に、3×5×3 倍に拡張した 4H-SiC のス

ーパーセルを示す。この計算セルには 720 原子含

まれている。4H-SiC には h サイトと k サイトが

存在(図 3(b))しており、考える欠陥サイトは、 

(1) h サイトの C 原子欠陥 

(2) h サイトの Si 原子欠陥 

(3) k サイトの C 原子欠陥 

(4) k サイトの Si 原子欠陥 

の 4 つになる。 

まず、それぞれのサイトの欠陥形成エネルギー

を調べた。その結果を表 2に示す。この結果から、

Si 原子欠陥よりも C 原子欠陥の方が形成されや 

図 1 UV2000 でのバンド並列の速度向上率 

図 2 UV2000 での k 点並列の速度向上率 

表 2 4H-SiC 中の欠陥形成エネルギー 

原子空孔 欠陥形成エネルギー 

[eV] 

h サイトの C 4.38 

h サイトの Si 8.05 

k サイトの C 4.51 

k サイトの Si 7.99 

(a) (b) 

図 3 (a) 3×5×3 に拡張したスーパーセルと(b) 

4H-SiC のサイト 
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すく、C 原子欠陥の中でも h サイトの方が形成さ

れやすいことがわかる。これらの結果は、実験に

よる測定[26]や他の計算の結果[27]と一致してい

る。 

次に、最も欠陥が形成されやすい h サイトの C

原子欠陥の場合の状態密度とその空間分布を調

べた。結果を図 4 に示す。h サイトの原子欠陥由

来のエネルギー準位は、価電子帯の上端から

0.78eV に位置しており、その空間分布は欠陥の周

りに局在している。わずかに欠陥の隣の原子サイ

トに欠陥が形成された影響がみられるが、スーパ

ーセルを使用することによって、隣接セルの原子

空孔の影響はほとんどないと考えられる。このよ

うな大きなセルを用いた場合には、スーパーコン

ピュータを使用した大規模並列計算が必要であ

る。 

 

5. さいごに 

Advance/PHASE は、文部科学省の国家プロジ

ェクト｢戦略的基盤ソフトウェアの開発｣[28]とそ

れに続く｢革新的シミュレーションソフトウェア

の研究開発｣[29]によって開発された第一原理計

算ソフトウェアを基に、アドバンスソフト株式会

社で独自に改良・開発し、販売をしているソフト

ウェアである。まだまだ発展途中の計算ソフトで

あり、これからもさらなるバージョンアップを行

い、より使いやすく、より広い分野の材料開発に

適用できる第一原理計算ソフトウェアを目指し

ている。 
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