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Reviewer's report on the doctoral thesis of Mgr. Matyas Novak

The main motivations of scientific research. On the basis of quantum-me-
chanical, so called first principles calculations this area has been raised to
a new level during the last decades. In particular the reliability and feasi-
bility of calculations has increased to such a degree that it is getting possi-
ble to predict or design properties new materials. Most of the first principle
calculations of solids are based on the density functional theory (DFT)
which is solved typically by making use of the Bloch theorem, e.g. 3D peri-
odicity of the lattice. Nowadays, there are only few real space approaches
available. This gap is filled up by the PhD thesis of Mgr. Matyas Novak who
proposed, formulated and implemented real space electronic structure
code using the general finite element method (FEM) and an isogeometric
analysis (IGA) basis. The thesis of Mgr. Matyas Novdk is certainly in-
terdisciplinary and brings significance into the field of solid state
physics as well as in the field of mechanics where FEM found its
primary applications. In addition, novelty of this aproach is the
possibility to calculate electronic properties of the materials
which are not charge neutral.

The thesis of Mgr. Novak is written in English and is structured into seven
chapters. The first and second chapter gives clearly written overview of
various electronic structure methods and the DFT method. In this chapter
author proposed new charge density and potential mixing scheme to
achieve self consistency within the DFT. This new Adaptive Anderson mix-
ing scheme is carefully compared to the available mixing schemes. The
performance of this scheme has been carefully analyzed and compared for
two codes, newly developed FENAIEC and multiple scattering Green func-
tion based SPRKKR method.

In the third and fourth chapter of this thesis summarize FEM/IGA methodol-
ogy, new choice of the separable pseudo potentials and its application to
solve Kohn-Sham equations. In both chapters very detailed analysis of the
results are presented and form the basis for the newly developed code and
clearly summarize the original contributions of Mgr. Novéak in this field.
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In the Chapter 5 from my pint of view the main and very important
methodological contribution to the field is presented. Mgr. Novak formu-
lated the new way of calculating Hellmann-Feynman forces for the nonlo-
cal potentials. The verification and convergence analysis of the new ex-
pression is based on various and properly chosen test cases.

Finally, in the Chapter 5, author present newly developed FENAIEC soft-
ware package, its architecture, parallelization and details of solving main
computationally difficult tasks as e.g. eigenvalue problem. The code is pri-
mary written in the Python interpreter and computationally expensive
parts are written in C++ and Fortran languages. The last Chapter 7, clearly
demonstrates the applicability of this code on the example of the deforma-
tion study of 2D graphene flake. The summary of all results and broader
perspectives are shown in the last chapter.

Conclusions:

To conclude, the submitted work of Mgr. M. Novak is very well written and he for-
mulated, discussed and solved several important aspects relevant in the field of
solid state physics using algorithms developed in the field of mechanics. All to-
gether, Mgr. M. Novak published 5 manuscripts (2 of them as a first author) in the
journals from Q1 and Q2. In addition, he was coauthor of 6 proceedings. The sub-
mitted content-rich thesis undoubtedly reflects his great competence and also
proves his achieved scientific independence.

Accordingly, | suggest the submitted PhD thesis to be accepted.

V Plzni dne 29. 12. 2020

prof. Dr. Jan Minar
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Comments and questions:

— Minor comment: It is matter of taste, but when reading the thesis I was bit struggling with
the choice of the format of the thesis. In particular, results of various calculations are
presented at the end of each theoretical chapter but in some cases even before the
corresponding formalism and code implementation was presented.

— Author shows how to solve KS-equations using FEM for the pseudopotentials. Could you
please comment if it is possible and applicable to use the same approach for all-electron case?
— What are the numerical limitations of proposed FEM method? Does the choice of the FEM
and IGA method depend only on the geometry or it also depend on the energy for which the
wave functions are calculated?

— Could you please comment on the use of FEG/IGA method to solve the KS equations for
non-local potentials?

— In the code open source? Is it possible to use it for any molecule or material already now?
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Oponentni posudek

na diserta¢ni praci s nazvem: ,,Implementace kvantové-mechanickych vypocti
elektronové struktury a vlastnosti neperiodickych materialovych struktur, jejimz autorem je
Mgr. Matyas Novak.

Prace se zabyva vyvojem a testovanim softwarového baliku pro kvantové mechanické
vypoéty vlastnosti nanoéastic. Toto téma ma velkou praktickou relevanci, jelikoz teoretické
zvladnuti predikce vlastnosti nano¢astic vede k znaéné uspoie ¢asu a nakladd pii jejich
laboratorni realizaci. Zaroveti je toto téma teoreticky zadouci, jelikoZ vét§ina dnes rutinné
pouzivanych softwarovych balikti pro kvantové-mechanické vypocty je vhodna pro
prostorové neohraniené periodické systémy, kdeZto jejich pouziti pro ,,malé* soustavy, jako
jsou pravé nanoéastice, je zatiZeno fadou krkolomnych kroki. Softwarovy balik, ktery bere od
zatatku v uvahu prostorovou ohraniéenost a ,;malost® systému, je tudiZ velmi dilezity. Proto
je volba tématu prace slibna a uZiteéna. '

Prace zaCina predstavenim tfi zakladnich elementii, na nichZ softwarové feSent stoji.
Tim je pfedevsim Kohn-Shamova teorie funkcionalu hustoty, ktera je zakladem prakticky
vSech dnesnich kvantové-mechanickych vypoéti. Dale je to metoda pseudopotencialt, ktera
je nezbytnd k tomu, aby se vypodet nemusel potykat se singularitami pochazejicimi od
Coulombovské interakce elektront s jadry atomi. A nakonec je to metoda koneénych prvki,
jako zpiisob pfevedeni problému parcialnich rovnic na problém lineamni algebry.

V préci se nejprve detailné popisuji zéklady i konkrétni postupy spojené s t€mito tfemi
elementy. Zde je ziejmé, Ze student Sel skuteéné do hloubky a rozhodl se stavét své
softwarové feSeni na solidni teoreticky zaklad. Nésledné se prace zabyva vlastnimi vysledky
testovani riiznych variant, a to zejména riizné tvorby sité a tvaru element v metod&
koneénych prvki (respektive v izogeometrické analyze). Tato ¢ast je samoziejmé kli€ova pro
vyvoj spolehlivého softwarového feSeni s reprodukovatelnymi vysledky. Podobné se testuji
rizné varianty pseudopotenciali. I zde je vidét velmi peéliva prace studenta, ovSem problém
volby pseudopotencialu je sam o sob& natolik komplexni, Ze se neda ocekavat, Ze v disertaéni
praci bude vyteSen, zvlasté kdyz v praci hraje jen roli sluZzebného nastroje, nikoli jadra
problému.

Za nejcennéjsi z obecnych partii prace povazuji kapitolu o Hellmann-Feynmanové
metod€ vypoétu atomarnich sil. Toto téma ma velmi Siroky dopad v kvantové materialové
fyzice (nebudu zde délat seznam aplikaci) a ptitom je notoricky vypodetné naroéné. Student

vv v

pfispiva k problematice vlastni formulaci, kterou pak nasledng také Gispésné testuje.

Dalsi ¢ast prace detailng popisuje strukturu vyvinutého softwarového baliku, ktery je
slozen z velkého poétu stavebnich bloki, z nichZ pro jadro vlastniho programovani je pouZit
jazyk Python, kdeZto vypodetné naro&né solvery jsou napsany v jazyce C. Volbu jazyka
Python jsem pochopil tak, Ze byla pfedem dana tim, Ze se pouziva modul SfePy vyvinuty na
ZapadodZeské univerzité. Jak student sam pomé&mé obgirné rozebira, je tato volba pon¢kud na
iymu moZné paralelizaci, ktera je dnes pro vypoéty tohoto typu nepostradatelna. Mozna by
student pfi obhajob& mohl toto téma znovu oteviit a nastinit, jaké klady a zapory by se daly
ocekavat, kdyby byl cely projekt napsan v jazyce C++.

Nakonec piichazi aplikace vyvinutého softwaru na konkrétni problém, totiz
grafenovou membranu, na kterou v jejim stiedu pisobi lokalni sila. Vypocty krasné ukazuji,



jak se grafen prohyba v zavislosti na pusobici sile. Tento piiklad nazorné ukazuje moznosti
vyvinutého softwaru na systému ¢itajicim zhruba 40 atomi. Otazkou zistava, jak velké
systémy by jesté byly zvladnutelné.

Z ptedchoziho mého shrnuti je doufam ziejmé, Ze vyznam piedloZené disertace
hodnotim vyrazné kladné, a to zejména piisp€vek k vypoétu Hellmann-Feynmanovych sil. Je
také zi'ejmé, Ze stanoveny cil prace dovedl student aZ do isp€sného konce, jak dokazuje feseni
nového netrivialniho problému (deformace grafenu). Vyvinuti spolehlivého programu pro

materialové vypocty vyZaduje mnoho test a voleb mezi alternativnimi algoritmy a zde
pracoval student s velkou systemati¢nosti.

Prace je napsana peclivé a piehledné, angliétina je — nakolik jsem schopen to posoudit
— bezchybna. Matematické detaily jsou dostatecné vysvétleny, bez zabihani do zbyteénych
detaild. Ponékud mi schazel hlubsi vhled do fyzikalni podstaty feSenych problémii, ve ptisobi
Jjako ¢isté matematicka uloha. Pfitom napiiklad lehké a tézké atomy si vyZaduji jiny piistup,
ktery by se mél projevit 1 v algoritmu.

Ackoli to nebylo cilem prace a nevyéitam to studentovi jako opomenuti, pi'esto se
domnivam, Ze by byvalo Zadouci alespoii zminit aproximaci, které se obecné fika ,.teorie
dynamického stfedniho pole”. Je to metoda dnes zcela bézna pii popisu materiali
s piechodovymi kovy a zminka o tom, zda by bylo moZné ji propojit s algoritmy vyvinutymi
studentem, by hodnotu prace zvysilo.

Pokud jde o vlastni publikace studenta, povazuji jejich pocet a tituly periodik, v nichz
vysly, za zcela odpovidajici urovni vyzadované od doktoranda piistupujiciho k obhajobé.

Pii obhajobé chci poloZit nasledujici dotazy, z nichZ nékteré jsem jiZ naznaéil v textu.

1. Jak velké systémy by software byl jesté schopen zvlddnout v pFijatelném case?
Dokazal by nap¥iklad vypocitat viastnosti jednoduchého syntetického
molekuldrniho motoru?

2. Jaké klady a zdpory by vznikly, kdyby se misto v Pythonu napsal program v C++?
Zlepsila by se vyrazné moznost paralelniho vypoctu na velkém pociu
procesorovych jader?

3. Bylo by mozné zapracovat i postupy teorie dynamického stredniho pole?

4. Nakonec otdzka, kterou kladu vidy: Kohn-Shamiiv teorém plati strikiné jen
v pFipadé, Ze zdkladni stav neni degenerovany. V pFitomnosti spinu elektronu ale
tato degenerace vidy existuje. Jak jste se s timto rozporem vyrovnal?

Zavérem shrnuji, Ze piedloZena prace spliiuje vSechny poZadavky kladené na
doktorskou disertacni praci. Proto tuto praci doporucuji k obhajobé.

V Praze dne 19. prosince 2020

Frantisek Slanina

Fyzikalni tistav AVCR, v.v.i.





