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【序】周期構造を持つポリマー、ナノチューブ、固体表面、分子結晶における物理吸着、ホスト-ゲス

ト相互作用、分子認識などの興味深い現象では分散力などの非共有結合相互作用が本質的な役割をし、

それらを精密に記述可能な MP2 法や coupled-cluster 法などの効率の良い計算アルゴリズム開発の重

要性が増している。また、近年の PC の低価格化により、PC クラスタを用いた並列計算の重要性が増

しており、同時に電子状態の並列計算アルゴリズム開発の重要性も増している。本研究では、周期系

で計算量を大きく減らすことが可能な周期境界 Laplace-AO MP2 法を元に、並列周期境界 MP2 アル

ゴリズムを開発、実装し、アルゴリズムの性能評価を行う。 
【理論】従来法を用いた周期系での MP2 計算は逆格子空間での定式を用いるが、3 次元の波数ベクト

ルと実格子ベクトルの操作、さらに二電子積分変換と MP2 エネルギー計算過程で複素数演算を行うた

めに膨大な計算コストを要する。本研究では、周期系での MP2 計算の計算コストを減少させるために

実空間の MP2 エネルギー表式を用いた[3]。実空間の MP2 エネルギー表式を用いることにより長距離

相互作用のカットオフおよび積分変換とエネルギー計算の実数演算が可能となり、計算コストを減少

させることができる。実空間の MP2 エネルギー表式はエネルギー分母のラプラス変換を適用して定式

化される（Laplace-AO MP2 法[1-3]）。 
周期境界 Laplace-AO MP2 法におけるユニットセル当たりの MP2 電子相関エネルギーは 

(2) (2) (2)
unit-cell 0

( ) ( )E e t dt w e tα α
α

∞

′ ′= ≈∑ ∑∑∫ 0 r 0 r
r r

 

(2) ( ) 2
( ) ( )( ) ( )( )

e t
t tt ttα
α αμ νλσ α αα

μ ν μλ σ λ σ λ νμ ν′
′

′ ′⎛ ⎞
σ

′⎡ ⎤⎛ ⎞ ⎛ ⎞
= −⎜ ⎟ ⎢ ⎥⎜ ⎟ ⎜ ⎟⎜ ⎟ ⎜ ⎟⎜ ⎟ ′ ′′ ⎢ ⎥⎝ ⎠ ⎝ ⎠⎣ ⎦⎝ ⎠
∑ ∑0 r
qs

r s0 q 0 q 0 sr s r q  

( ) ( ) ( )
( ) ( )( )

Y t X t Y t
t tt νν α λλ α σσ α

ν λ σα αα λ σ μ ν λ σμ ν
′ ′ ′
′ ′ ′

′ ′ ′ ′ ′

′⎛ ⎞ ′ ′ ′ ′⎛ ⎞
=⎜ ⎟ ⎜ ⎟⎜ ⎟ ′ ′ ′ ′′ ⎝ ⎠⎝ ⎠
∑ ∑ qq rr ss

q r s

r s0 q 0 q r s  

*
C

C
*

H

H n

( )( ) X tt μμ α
α μμ νλ σ λ σ μ ν

′
′

′⎛ ⎞ ⎛ ⎞
=⎜ ⎟ ⎜ ⎟⎜ ⎟′ ⎝ ⎠⎝ ⎠
∑∑ p0

p

0 qr s r s p q  

1 1 2 2 1
12

1( ) ( ) ( ) ( )d d
rμ ν λ σχ χ χ χ

μ ν λ σ
⎛ ⎞

= − − − −⎜ ⎟
⎝ ⎠

∫∫
p q r s

r p r q r r r s r r2
 図 1. トランスポリアセチレン 

のユニットセル構造の模式図 

で表される。ここで は実格子ベクトル、, , ,p q r s , , ,μ ν λ σ は原子軌道を示す。 
擬密度行列 X, Y は 1 次元の波数ベクトル k の第一ブリュアンゾーン内でのフーリエ積分の形になり 
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と表される。ここでC は結晶軌道の係数、( ) ( )ε k はエネルギーバンド、V は第一ブリュアンゾーンの

体積を示す。周期境界 Laplace-AO MP2 法ではエネルギー分母のラプラス変換により 0 から∞までの

積分の計算が必要になるが、この積分は 5-10 個の求積点による数値積分により計算される。 

k



【並列周期境界 MP2 アルゴリズム】並列周期境界 Laplace-AO MP2 エネルギーアルゴリズムを図 2
に示す。電子反発積分の計算、二電子積分変換、および MP2 電子相関エネルギー計算はシェルの添字

P’が各計算機に分散されて処理される。まず、電子反発積分計算および第 1 積分変換を行い、変換し

た二電子積分（図 2 の積分 A と B）を各計算機のディスクに保存する。次に、二電子積分 B（P R′ ≤ ）

をディスクから読み込んで添字Rが転送先の計算機の持つP′と一致した先へ転送し、さらに他の計算

機から転送された積分 B を受け取る。最後に積分 A（P R′ ≥ ）をディスクから読み込んで第 2 および

第 3 積分変換を行った後に転送された積分 B と掛け合わせて MP2 電子相関エネルギーを求める。 
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accumulate (2) (2) ( )E w e tα α′+ = 0 r  among all nodes 

end do 

 
, ,p q : cell index , ,P Q : shell index 

, ,μ ν : AO index 
  図 2. 並列周期境界 Laplace-AO MP2 エネルギーアルゴリズム 

【結果】周期系にトランスポリアセチレン直鎖（図 1）、
基底関数系に 6-31G*を用いて本アルゴリズムのテスト

計算を行った。数値積分法には求積点 6 点の

Gauss-Legendre求積法を用い、波数ベクトルｋは 21
点、露に取り扱うユニットセル数は 15 セル、Schwarz
積分カットオフの閾値は 10-10とした。使用した計算機

は、メモリを 2GB搭載したPentium4 3.0 GHzクラスタ

で、各計算機はGigabit Ethernetで結ばれている。 

図 3. 並列周期境界 Laplace-AO MP2
計算の並列加速率の計算機台数依存性 
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図 3 に並列周期境界 MP2 エネルギー計算の並列加速率

の計算機台数依存性を示す。台数に対して並列加速率は

ほぼ線形となり、16 台で 13.1 と非常によい並列性能を

示した。本アルゴリズムを用いることにより並列計算機

資源を有効活用し、周期系の MP2 エネルギー計算を高

速に実行することが可能であり、大規模周期系での興味

深い現象の理論計算による解明への応用が期待される。 
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