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 【序】 モデル空間モンテカルロ法（MSQMC 法）[1]は、前講演(4E15)で紹介された通り、 
スレーター行列式を使用した量子モンテカルロ法(PMC-SD 法[2]や FCIQMC 法[3])の結合

解離領域における統計誤差の増加や、励起状態計算の困難さを解決するために提案され

た。テスト計算によって、結合解離や励起状態を精度良く安定に計算できることが確かめら

れているが、計算労力はモデル空間（P-space）に含まれる電子配置の数に比例して増加す

るため、並列実装が不可欠である。今回、MPI/OpenMP hybrid 並列実装を行い、MSQMC
法の高速な計算を可能にした。 

【アルゴリズム】 今回行った MSQMC 法の並列実装の概要を図 1 に示す。P-space に含ま

れる電子配置は、MPI によって各ノードに分配される。モンテカルロ法による P-space からの

新しい電子配置の生成（P-space spawning）は、OpenMP を使用して並列化を行った。このス

テップでは、それぞれのウォーカー（サンプル）において独立に生成する確率を計算できる

ので、並列化は容易である。P-space 以外（Q-space）の電子配置からの spawning（Q-space 
spawning）に関しても、同様に OpenMP を使用して並列化した。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

図 1.   MSQMC 法の MPI/OpenMP hybrid 並列実装の概要 

Do  I =  1,  Macro step   
  Do   IP =  1,  NP  (P-space determinants)  (Distribute using MPI) 

        Do   J =  1,  Micro step 
                  P-space spawning 
                  Q-space spawning 
                  Death/Cloning step (Q-space only) 
                  Annihilation step 
                  Sigma step for IP   (Construct effective Hamiltonian) 
         Enddo 
      Enddo 
                  Reduce effective Hamiltonian  (MPI) 
                  Diagonalization of effective Hamiltonian 
                  Broadcast Energy  (MPI) 

Enddo 

OpenMP 



Death/Cloning step では、Q-space にあるウォーカーを、電子配置のエネルギーに従って、

増加や消滅させるが、Q-space spawning と同時に行われるため、自動的に並列化されてい

る。Annihilation step は、Transfer matrix を計算するために、それぞれの電子配置に存在す

るウォーカー数を数える過程であるが、電子配置のラベルをソートすることによって効率的に

行うことができる。今回は、OpenMPを使用して並列ソートを実装することによって高速化した。

effective Hamiltonian の行列要素は、各ノードで並列計算され(Sigma step)、Macro step 毎

に MPI によってマスターノードに集められる。対角化によって計算された目的の状態のエネ

ルギーは、全てのノードにBroadcastされ、次のステップで使用される。MPIによってノード間

で通信されるのは、effective Hamiltonian の行列要素とエネルギーのみである。 

【計算結果と考察】 開発した並列プログラムを使用して、C2 分子の基底状態と励起状態ポ

テンシャルカーブを計算し、Full-CI 法による結果[5]との比較を行った。P-space に含まれる

電子配置は、CASCI計算を行い、目的の状態の波動関数の中で、係数が閾値（0.1）以上の

ものとした。必要な配置がP-spaceに選択されない場合も、モンテカルロシミュレーション中に

その配置のウォーカー数が増加し、重要だとわかるので容易に P-space を改善することがで

きる。また、サンプリングの効率を向上させるために、initiator法[4]も利用した。図 2に示すよ

うに、1～2.8Å にわたって X1Σg
+ , B1∆g , B’1Σg

+の 3 つの状態の計算を行ったが、誤差は最大

でも 4mHartree 以下であった。誤差の主な原因は、initiator 法によるウォーカーのカットオフ

から来るものである。当日は、アルゴリズムの詳しい説明と他の系への応用例を紹介する予

定である。 
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図 2. MSQMC 法と Full-CI 法による C2 分子のポテンシャルカーブの比較 
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Basis set: 6-31G*  (1s core frozen) 

Full-CI dimension: 5.24 ×107  


