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ハイブリッド汎関数を用いたタンパク質全電子密度汎関数計算 
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【序】当グループでは、タンパク質の全電子カノニカル波動関数を計算する密度汎関数法プログ

ラム ProteinDF を開発している [1]。基底関数にはガウス型関数を、分子積分の高速化には

RI(Resolution of Identity)法[2]を採用した。この ProteinDF を用いて、局所密度近似(LDA)汎関数

SVWN[3]で、現在世界最大の全電子計算である、306 残基、26,790 軌道のインスリンタンパク質 6

量体の全電子計算に成功した[4]。一方、近年の低分子密度汎関数計算では、非局所密度近似補正

(GGA)や Hartree-Fock(HF)法における交換項を組み合わせたハイブリッド交換相関汎関数が良い

結果を与えることが検証されてきた。なかでも B3LYP [5]は、数多くの計算結果と実験結果との比

較が行われ、高精度の結果を示した多くの計算例が報告されている。低分子の密度汎関数計算に

おいて B3LYP は成功を収めているが、大規模タンパク質の全電子計算の例はほとんど無く、評価

も十分に行われていない。そこで、B3LYP ハイブリッド汎関数を ProteinDF に実装し、タンパク

質電子状態計算における計算量や結果の評価・比較を行った。 

【理論・方法】ハイブリッド汎関数を用いたタンパク質全電子計算を困難にしていた主な要因と

して、①大規模分子における交換相関項の数値計算に加えて、計算コストの高い Fock の交換項の

分子積分が必要であること、②大規模分子の分子積分・数値積分と、数万次元の大規模行列演算

に耐え得る計算機資源とソフトウェアが必要であること、が考えられる。 

①Fock の交換項は、次の 4 中心積分で計算される。 

          '''
'

1
rdrdrgrg

rr
rgrgrspq srqp


   

ここで pg は基底関数である。この積分は、クーロン項の計算でなじみのカットオフ法や FMM 法

以外にも、交換項の性質を利用して効率良く求める独自の手法[6]が提案されているが、本研究で

は、クーロン項の計算とあわせて分子積分を統一的に制御できる利点に着目し、Fock の交換項の

計算にも RI 法を採用した。RI 法では補助基底関数


g を用いて、以下の 3 中心積分 
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により、一般に 2 電子積分は次のように求めることができる[7]。 
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ここで
1

V は補助基底関数ベースの電子反発積分  の逆行列である。Fock の交換項 pqK は、

2/1
V から作成された vpq を利用して次のように求められる。 
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この積分は O(nN
2
N’) (N は軌道数、n は補助基底関数の数、N’は占有軌道の数)の計算量を持つも

のの、カットオフ法などを併用すれば、さらに高速化することができる。さらにこの手法の利点

は、既に ProteinDF に実装されている、高速な 3 中心積分ルーチンとカットオフテーブルが利用可

能となることである。本研究では、この手法によって得られた Fock の交換項を用いて、ハイブリ

ッド交換相関汎関数を ProteinDF に実装した。 

②計算律速となる分子積分や交換相関項の数値積分や、数万次元の行列演算を行うために、SPMD 

(single program multiple data)方式の並列化を行った。分子積分や数値積分は、独自のアルゴリズム

により高度に並列化されている。数万次元にも及ぶ大規模行列演算には、膨大な容量のメモリ(主

記憶装置)とその管理が必要となる。そこで ProteinDF では、巨大な行列をプロセッサー毎に分散

保持する、分散メモリモデルを採用した[8]。1 つの巨大な行列は、図 1 のように各プロセッサー

に分散される。行列積・逆行列・対角化といった行列演算には、並列版線形計算ライブラリ

ScaLAPACK を用いた。行列要素を分散保持した結果、ProteinDF の計算可能サイズは、理論上 CPU

あたりのメモリ容量からクラスタ全体の総メモリ容量あたりに依存することとなり、PC クラスタ

から SMP システムまで様々な計算機環境で効率よく動作する密度汎関数プログラムとなった。 

 本発表では、B3LYP ハイブリッド汎関数の ProteinDF への実装と、これを用いたタンパク質密

度汎関数計算の結果について報告する。 

 

図 1. 分散メモリを用いた行列要素の保持例。ScaLAPACK では左図の密行列を右図のように各

CPU で分散保持する。 
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