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【研究の背景】近年、分子軌道計算が扱える分子系のサイズが増大したことにより、タンパ

ク質などの生体高分子などへ適用領域が広がっている。その要因は計算機速度の著しい向上

と新しい理論/プログラムの開発/改良が挙げられる。以前はこの二つがそれぞれ独立に速度

向上に貢献してきたが、昨今はそのような単純な図式ではない。その要因は、最近のスーパ

ーコンピュータ（スパコン）が非常に多数の計算ノード（数千～数十万ノード）から構成さ

れ、またそれぞれの計算ノードが Intel x86 CPUのみではなく新しいアーキテクチャの

CPUやアクセラレータを採用していることにある。そのため、計算速度向上にはプログラ

ムの超並列化に加えて、各プロセッサアーキテクチャ向けにプログラムのポーティングと最

適化を行う必要がある。GPUや Xeon Phiなどのアクセラレータへの対応においては、同じ

計算化学分野のプログラムである分子動力学法が素早く対応できたのとは対照的に、分子軌

道法のプログラム群のアクセラレータ化は（一部の先駆的な研究 [1] を除き）その複雑なカ

ーネルコードが原因で遅れを取った。そのカーネルコードの複雑さを解消することは、今後

新たなアーキテクチャのスパコンが登場した際に他分野のアプリケーションに後れを取るこ

となく、プログラムのポーティング/最適化を可能にするためには必要不可欠である。また

カーネルコードの複雑さの解消により、計算化学と計算機科学の研究者の間での共同研究が

より容易/活発になり、新たなアーキテクチャへの迅速な対応が期待できる。 

【目的】カーネルコードが複雑である原因は、HF法や DFT法におけるホットスポットで

ある二電子反撥積分計算ルーチンがガウス型基底関数の４つ組のタイプ毎に必要となる点で

ある。それを解決する方法としては、最も単純な s型基底関数による基底関数の再展開があ

り、このアイディア自体は古い[2]。この方法において検討すべき課題として、線形従属性に

よる二電子反撥積分精度の低下、球面調和性の低下、そして二電子反撥積分ルーチンが

(ss|ss)のみとなり SIMD演算の効率的利用による速度向上がある。本発表では、線形従属

性による二電子反撥積分精度の低下について検討を行った。 

【結果】s型基底関数で px型基底関数を再展開する場合の式を以下に、またその時の振る舞

いを図 1に示した。 
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図 1に示した通り、px型基底関数は共通の軌道指数αと中心位置のずれが dである２つの s

型基底関数の符号が異なる線形結合であらわされる。図 2を見ると明らかなとおり、中心位

置のずれ dが 0になった極限では px型基底関数に一致する一方で、dが増えるに従い、

元々の px型基底関数からのずれが大きくなることがわかる。一方で dが減少することで px

型基底関数を構成する 2つの s型基底関数の重なりは大きくなり、結果として線形従属性に

よる積分精度の低下が起きることがわかる。この積分精度の低下によって SCF計算が収束

しない現象は以前より報告されている[3]。そこで px型基底関数を s型基底関数で近似する

際の一定の誤差を許容し、積分精度を確保する固定値 dを採用することで、SCF計算が収

束することを確認した。詳細結果については発表当日に報告する。 

【今後の課題】s型基底関数での再展開により生じる球面調和性の低下への対策や、二電子

反撥積分ルーチンの一元化による SIMD演算の効率的利用による速度向上の検討、そして

計算機科学の研究者との共同研究により GPU化や Xeon Phi化をした場合の速度向上率の

検討を行う。 
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図 1 px型関数の s 型関数による再展開 
図 2 px型関数の s 型関数による 

再展開における軌道中心位置と誤差 
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