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GAMESSのMCQDPT2計算についての並列化ベンチマーク

梅 田 宏 明†1,†2小 関 史 朗†1

長 嶋 雲 兵†3 マイケルW. シュミット†4

Distributed Data Interface（DDI）ラ イブ ラリを用いて GAMESS の MCQDPT2
（multiconfiguration quasi-degenerate second-order perturbation theory）ルーチンを並列化し
た．特に大きな分子を計算する際に問題となる二電子積分の積分変換部分についても，リモートメモ
リアクセスを利用することにより，高い並列化性能を得ることができた．ベンチマーク計算として比
較的大きな有機分子についての MCQDPT2 計算を行ったところ，特に PC クラスタにおいて高い
並列化性能を示している．

Benchmark Tests on Parallelized MCQDPT2 Calculations
with GAMESS

Hiroaki Umeda,†1,†2 Shiro Koseki,†1 Umpei Nagashima†3

and Michael W. Schmidt†4

The multiconfiguration quasi-degenerate second-order perturbation theory (MCQDPT2)
routines in GAMESS suite of program codes have been parallelized using a distributed data
interface (DDI). When remote memory access used, high parallelization speedups are achived
even in two electron integral transformation. For benchmark calculations, we apply our par-
allelization code to relatively large organic molecules. It shows high efficiency especially for
PC clusters.

1. は じ め に

近年の計算機システムの著しい発達によってもたら

された科学の様々な分野における研究の発展は驚く

べきものがある．特に Gaussian，GAMESS，MOL-

CAS，MOLPRO，NWChemに代表される量子化学

分野における様々なプログラムは，多くの化学者や生

物学者にとって欠かすことができないツールとなった．

実際，分子構造の決定や反応機構の解明等の特に有機

化学の分野では，これらのプログラムはすでに実用的

なツールとして，実験家にも広く使われている．

計算化学の分野においては，並列計算に適したア

ルゴリズムを利用することで，より大きく，より高度
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なレベルの計算を実現するための努力が進められて

いる．たとえば化学の非経験的分子軌道計算の分野

で最も広く有効に使われている高精度な計算法の 1

つにMRMP2（multireference second-order Møller-

Plesset perturbation theory）法がある．代表的な非経

験的分子軌道計算プログラムの 1つであるGAMESS 1)

で実装されているMRMP2計算ルーチンは，Nakano

らが開発したMCQDPT2（multiconfiguration quasi-

degenerate second-order perturbation theory）法2)

と呼ばれる複数の状態を同時に扱うことのできる

MRMP2 法を実装したものであるが，比較的小さな

分子について計算するのが限度であった．そこで我々

はこれまで，このMCQDPT2ルーチンの並列化に取

り組んできた3)．

GAMESSの並列化には，専用の通信ライブラリで

ある distributed data interface（DDI）4)が利用され

ている．DDIに実装されているリモートメモリアクセ

スにより，中程度の大きさの分子に対するMCQDPT2

計算について 8ノードの PCクラスタで 6.8から 7.2

という高い並列化速度向上を記録した3)．しかしなが

ら実際の有機化学，生物化学といった分野の研究では，
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より大きな分子に対するMCQDPT2計算が望まれて

おり，これらの分子についての計算可能性を示すこと

が必要とされている．

この論文では比較的大きな分子に対するMCQDPT2

計算を行ったのでそれを報告する．この大きさの分子

についての計算では，コアメモリ上のみにすべての

データを保存することは困難であり，ディスクアクセ

スを効果的に実行することも重要になってくる．2章

では大規模分子のMCQDPT2計算で特にボトルネッ

クとなる二電子積分の積分変換部分の並列化について

そのアルゴリズムを解説し，3章で実際のベンチマー

ク結果を報告する．

2. 積分変換の並列化

二電子積分の積分変換は

(ij|kl) =
∑

p,q,r,s

CpiCqjCrkCsl(pq|rs) (1)

で示される 4個のインデックスについての係数変換と

して構成されており，ハートリー・フォックレベル以

上の高精度な計算を行う場合には不可欠なものである．

ここで (..|..) は二電子積分を示し，p，q，r，s およ

び i，j，k，l はそれぞれ原子軌道と分子軌道につい

てのインデックスであり，Cpi，Cqj，Crk，Csl はそ

れらの間の変換係数である．たとえば Csl を用いて二

電子積分 (pq|rs) を以下のように (pq|rl) に変換する
ことができる．

(pq|rl) =

NAO∑

s

Csl(pq|rs) (2)

ここで NAO は原子軌道の数である．変換後の分子軌

道の数を NMO とした場合，この積分変換の第 1 段

階である式 (2)をすべての p，q，r，l について実行

するのに必要な演算量は，N4
AONMO となる．得られ

た (pq|rl) について第 2段階の変換（r → k）を行う

ためには N3
AON2

MO の演算が必要である．以下，第

3，第 4 段階の変換についてもそれぞれ N2
AON3

MO，

NAON4
MO の演算が必要となる．一般にはすべての分

子軌道についての二電子積分を要求されることはあま

りないが，形式的に NMO ≈ NAO と考えると，この

積分変換全体の演算量は O(N5
AO)と評価される．この

ため，分子が大きくなる（=原子軌道の数 NAO の増

加）による二電子積分の数および演算量の増大は深刻

であり，大きな分子を扱ううえでの障害となっていた．

この積分変換を並列化する場合，全対全の通信が多

数発生するため並列化性能は非常に悪くなることが予

想される．一例として最初の 2段階の積分変換の後に，
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図 1 積分変換部分の並列化速度向上
Fig. 1 Parallelization speedups of integral transformation

routines.

ブロードキャスト型の通信によって他のノードと必要な

データを交換し，残りの 2段階の積分変換を行うアル

ゴリズムにおける並列化効率を測定してみた．図 1は

中程度の大きさの有機分子（4a,4b,8a,9a-tetrahydro-

pyridino[1’,2’-4,3]imidazolidino[1,5-a]pyridine）3) の

積分変換部分のみについての並列化効率を示した図で

ある．この分子の MCQDPT2 計算には 219 個の原

子軌道が関与し，生成される分子軌道（ frozen core，

doubly occupied，activeおよび external軌道）の数

はそれぞれ 13，28，8，170個となっている．また計

算は Pentium3 866MHz（cache 256KB），512MB

memory，15GB IDE HDD の計算機を 100M eth-

ernetで接続した Linux（kernel 2.4.2）クラスタ上で

実行している．GAMESSのコンパイルは g77 2.95.2

（ -O2 -malign-double）で行い，行列積ライブラリと

して ASCIの Pentium2用の BLASライブラリを利

用した．

図 1 の破線がブロードキャストを用いた積分変換に

よる並列化効率を示している．8ノードの場合の速度

向上は Wall timeで 3.47にしかなっていない．これ

は CPU timeについての速度向上が 6.32であること

と比較しても非常に悪い値であり，通信に関する部分

のオーバヘッドが大きいことが推測される．

このオーバヘッドを最小限に抑え計算機資源を有効

に活用するためには，リモートメモリアクセスの利用

が有効である．我々が利用した DDIライブラリには

“SEND”や “RECIEVE”等の通常のメッセージパッ

シング用の関数だけでなく，すべてのノードにわたる

巨大な分散データ領域を利用するリモートメモリア

クセスの機能が用意されており4)，これを利用した並

列化が容易に実現できる．この分散データ領域から

データを取り出す “GET” 関数や分散データ領域に
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図 2 リモートメモリアクセスを利用した積分変換の並列化
Fig. 2 Parallel integral transformation with remote

memory access.

データを代入する “PUT”関数等の通信は一方向非同

期通信であるため，他のノードの影響を受けることな

く実行することができ，通信に関するオーバヘッドを

抑えることが可能となる．実際，文献 5) では RHF

（restricted Hartree Fock）+MP2法のためにリモー

トメモリアクセスを利用した積分変換を実装し，高い

並列化効率を記録している．しかしながら文献 5)の

積分変換ルーチンは，オンメモリでの計算を前提条件

としているため，必要とするメモリ量の制約から大き

い分子についての計算に利用することが現実問題とし

て不可能であった．

そこで我々はリモートメモリアクセスを利用した，

大規模な MCQDPT2 計算にも適用可能な新しい積

分変換アルゴリズムを提案し，並列化性能の向上を

図った．

図 2 にそのアルゴリズムの概略を示した．DDIに

おける分散データ領域は二次元の配列として表現され，

二次元配列の列を各ノードに分散させて確保すること

により実現されている（図 2右上の領域）．アルゴリズ

ムの簡単化のため，分散データ配列として確保される

二次元配列 DDAの列の数 NDDA をノード数 Nnode

の整数倍とした．すなわち配列の 1～NDDA/Nnode 列

はノード 0上，NDDA/Nnode +1～2NDDA/Nnode 列

はノード 1 上に確保される．ただし図 2 ではノード

数 Nnode を nで示している．

積分変換は二電子積分の持つ対称性から 2つのイン

デックスを対にして扱うことが多いが，ここでも p，

q および r，sを pq および rs の 2つのインデックス

にまとめて考えることとする．

図 3にコードの概略を示した．まず pq インデック

スを各ノードに分配する．図 3 中 inodeは各ノード

に付けられた番号（0～Nnode-1）である．分配された

pq に対し (pq|rs) → (pq|kl) の変換が実行される．こ

こで rs のように下線で示したインデックスは，その

すべての要素について取り扱うことを意味するものと

する．変換された二電子積分 (pq|kl) はただちに分散

データ配列に転送（“PUT”）される．この転送はリ

モートメモリアクセスによる一方向通信であるため，

ブロッキングによるオーバヘッドは発生しない．

ここで注意しておくべきことは，二電子積分 (pq|kl)

を分散データ配列に転送する前に，インデックス klに

関してデータの並びを変更しておくことである．DDI

におけるリモートメモリアクセスの実装では，図 2に

見られるように分散データ領域にとられた二次元配列

の各列をそれぞれのノードに分配するものとなってい

る．これを考慮して，

kl′ = (kl − 1)/Nnode + mod(kl − 1, Nnode)

∗(NDDA/Nnode) + 1 (3)

のような kl から kl′ への並べ換えを行う．並べ換

えられた二電子積分 (pq|kl′) を分散データ配列上

の pq 行に転送した場合，ノード 0 上に確保された

分散データ配列には kl′ = 1, 2, . . . すなわち kl =

1, Nnode + 1, 2Nnode + 1, . . . が配置されることにな

るが，この kl = 1, Nnode + 1, 2Nnode + 1, . . . の二

電子積分は，ノード 0で実行される後半の積分変換

((pq|kl) → (ij|kl))に必要なデータである．このよう

に kl から kl′ へとデータの並びを変更したうえで分

散データ配列に二電子積分を転送することにより，後

半の積分変換プロセスに必要なデータ転送をノード内

のローカルな転送のみに制限することができ，ノード

をまたいだ遅いデータ通信を削除することが可能にな

るのである．

前半の積分変換がすべて終了した時点でノード間の

同期をとる．これにより分散データ配列の内容を確定

し，後半の (pq|kl) → (ij|kl) の積分変換を行う．

各ノードには kl のインデックスが割り振られ，二

電子積分 (ij|kl) の作成に必要なデータ (pq|kl) が分

散データ配列から各ノード上のローカルな配列へとコ

ピー（“GET”）される．この分散データ領域からの

転送は，先に記述したようにノード内のデータ転送だ

けで実行できる．(pq|kl) → (ij|kl) 変換後の二電子積

分は，以降のMCQDPT2計算における並列計算処理

に利用するため，各ノードに分散した状態のままディ

スク装置等に保存される．



908 情報処理学会論文誌 Apr. 2002

call DDI_CREATE(DDA,Npq,NDDA) c 分散データ配列 DDA(Npq,NDDA) の確保

do pq=1+inode,Npq,Nnode

read (pq|rs)

(pq|rs) -> (pq|kl) c 積分変換
do kl=1,Nkl c 順序変更

kl’=(kl-1)/Nnode + mod(kl-1,Nnode)*(NDDA/Nnode)+1

(pq|kl’)’ = (pq|kl)

end do

call DDI_PUT (pq|kl’)’ -> DDA(pq:pq,1:NDDA) c 分散データ配列への転送
end do

call DDI_SYNC c 同期

do kl=1+inode,Nkl,Nnode

kl’=(kl-1)/Nnode + mod(kl-1,Nnode)*(NDDA/Nnode)+1

call DDI_GET (pq|kl) <- DDA(1:Npq,kl’:kl’) c 分散データ配列からの転送
(pq|kl) -> (ij|kl) c 積分変換
write (ij|kl)

end do

図 3 リモートメモリアクセスを利用した積分変換の並列化コード
Fig. 3 Parallel integral transformation code with remote memory access.

実際の研究の現場で利用される計算機環境のもと

ではさらに別の問題も発生する．大きな分子の MC-

QDPT2計算では二電子積分の数が非常に多くなって

しまうため，すべての二電子積分を分散データ領域に

格納することが困難になるのである．特に多くの研究

者の利用する比較的小さな PCクラスタ環境ではこの

ような状況が頻繁に発生すると考えられ，十分なメモ

リを確保できない状況でもMCQDPT2計算を可能に

するために，中間ファイルに二電子積分の値を保存す

る機構を用意しなければならない．

今回の並列化では積分変換の前半部分（(pq|rs) →
(pq|kl)）の変換後，分散データ領域に転送する前の

段階で，二電子積分をディスクに保存することができ

る仕組みを用意した．ディスクファイルへの保存は自

ノードに割り当てられたインデックス pq についての

二電子積分のみを保存すればよいため，遅いディスク

アクセスが他のノードの計算に影響を与えることはな

い．その後のプロセスは，積分変換の前半部を行う代

わりにディスクファイルから二電子積分を読み込むよ

う変更するだけですむ．

ここでディスクファイルからの読み込み部分を単純

に積分変換前半部分の再計算に変更すれば遅いディス

クアクセスを避けながら大規模計算をすることも可能

になる．しかしながら今回はノードあたりのディスク

アクセスの速度が比較的速い PCクラスタタイプの並

列計算機を主なターゲットとしてしており，再計算の

コストは相対的に大きくなると思われる．そのため今

回はこの方法を実装していないが，その変更自体は容

易である．

図 2で示されたリモートメモリアクセスを利用する

並列化により，積分変換ルーチンの並列化効率は著し

く改善された（図 1 実線）．8ノードの PC clusterの

場合の並列化による速度向上は CPU timeで 7.32で

あり，WALL timeについてさえ 7.02と非常に効果的

に並列化が実現されていることが分かる．この計算で

はノード数が 8以外の場合には積分変換の途中にディ

スクファイルへ二電子積分を保存しているが，ディス

クアクセス部分も含めて並列化しているため高い並列

化効率が保たれている☆．

中程度の大きさである分子についてのMCQDPT2

計算ですら，二電子積分の積分変換部分が全体の計算

時間の 8 割程度を占めることも多く，分子が大きく

なれば積分変換部分に費やされる時間がさらに増大

することも予想される．つまり，この部分をきわめて

効果的に並列化することがより大きな分子についての

MCQDPT2計算の実現に直結するのである．

3. ベンチマーク計算

今回のコードの実用性をテストするために，いくつ

かのマシンの上で比較的大きな分子に対するベンチ

マーク計算を行った．ベンチマーク計算のためのサン

プル分子としてここでは 3 つの有機分子をとりあげ

た．またベンチマーク計算に利用したマシンは

• Pentium3 866MHz（cache 256KB），512MB

memory，60GB IDE HDD，100M ethernet ×
8ノード，Linux（kernel 2.4.2），g77 2.95.3（-O2

-malign-double），ATLAS 3.2.0

☆ ブロードキャストを利用した場合の結果（破線）も，ディスク
アクセス部分を並列化したルーチンを利用している．ブロード
キャスト型の並列化とは図 2 で分散データ配列を利用して行っ
ている行列の転置操作をブロードキャストを利用して行ったも
のを指す．
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表 1 Test 1 についてのベンチマーク結果（図 4）
Table 1 Benchmark results for Test 1 shown in Fig. 4.

CPU Pentium3 Pentium3 Alpha Alpha Alpha Pentium4 Pentium4

Nnode 8 nodes 8 nodes 2 nodes 2 nodes 2 nodes 4 nodes 4 nodes

Type Time cluster cluster SMP cluster cluster cluster cluster

AOINTS (秒) DIST DUP DIST DIST DUP DIST DUP

Total (CPU) 11781.4 13171.4 19638.3 19584.9 21016.0 7398.2 8538.7

(Wall) 29983.6 24233.6 34660.0 32970.0 32230.0 21221.7 23498.2

積分変換 (CPU) 10212.8 9620.5 15547.4 16039.3 16239.0 5853.8 5821.9

(Wall) 28190.6 19675.4 29347.0 29028.0 26647.0 19385.8 19093.4

有効ハミルトニアンの (CPU) 923.6 923.1 3199.2 2671.7 2716.6 1101.3 1104.4

評価 (Wall) 958.2 957.5 3399.0 2684.0 2728.0 1111.3 1117.5

• Alpha 21264 667MHz dual CPU（cache 4 +

4MB），4GB memory，73 GB UltraWide SCSI

HDD，100M ethernet × 2ノード Tru64 5.0 A，

Compaq Fortran 5.2（-O4），CXML 4.1

• Pentium4 1.7 GHz（cache 256KB），1GB mem-

ory，30GB IDE HDD，1000 M ethernet × 4

ノード，Linux（kernel 2.4.4），g77 2.95.3（-O2

-malign-double），ATLAS 3.3.0☆

の 3種類である．特に Alpha CPUを用いた計算機に

ついては共有メモリ型の並列計算機（SMP）として

利用できるので，これも利用した．SMPタイプの並

列計算機では他の分散メモリ型の並列計算機（クラス

タ）と比較して，通信が非常に速いがディスクへのア

クセスが遅いという特徴を持つため，SMPタイプと

クラスタタイプの並列計算機を比較することにより，

本並列アルゴリズムの特徴を知ることができると考え

られる．

3.1 Test 1: 6, 7, 8, 13a, 13b-pentahydro-

dipyrido-[1,2-a:2’,1’-c][1,4]dizazepine

この分子は図 4で示される構造を持ち，異性化の途

中でラジカル中間体を生じる有機分子である．ラジカ

ル化合物の電子状態は多くの安定な分子が持つ閉殻電

子構造ではなく，不対電子の存在する開殻電子構造を

持つ．このような電子状態を持つ分子の分子軌道計算

には，動的な電子相関を十分に取り入れたMCQDPT2

のような高レベルの計算法が不可欠である．

この分子は基底関数として TZV(d,p) を利用した

場合，396個の原子軌道を持つ．またMCSCF（もし

くは CASSCF）の active space を 8 個の軌道と 10

個の電子とした場合に MCQDPT2 計算で生成され

る reference CSF（configuration state function）は

600 個であり，frozen core，doubly occupied，およ

☆ HIT Inc. による OpenSCCの計算機を利用させていただいた
（http://www.hpc.co.jp/Open-SCC/hpe-OpenSCC-

main.htm）.

図 4 Test 1: 6, 7, 8, 13a, 13b-pentahydro-dipyrido-

[1,2-a:2’,1’-c][1,4]dizazepine

Fig. 4 Test 1: 6, 7, 8, 13a, 13b-pentahydro-dipyrido-

[1,2-a:2’,1’-c][1,4]dizazepine.

び external軌道はそれぞれ 15，34，339個である．

どのマシンについても，クラスタ全体で 1.9 GBytes

の分散データ領域を確保するように設定してベンチ

マークテストを行った（表 1）．

表 1 に MCQDPT2 計算の主要な部分についての

CPU timeとWall timeを示した．全体の計算時間の

ほとんどが二電子積分の変換に費やされていることが

分かる．

この分子のMCQDPT2計算では GAMESSの生成

する原子軌道ベースの二電子積分，積分変換ルーチン

のために並べ換えを行った原子軌道ベースの二電子積

分，積分変換前半終了時の二電子積分を保存するため

にそれぞれ 10～15GBytesのファイルを生成する．原

子軌道ベースの二電子積分ファイルが複数存在してい

るのは，GAMESSの二電子積分生成ルーチンが生成

する二電子積分を，MCQDPT2ルーチンで利用する

順序に並べ換える必要があるからである．表 1 中の

AOINTSはこの GAMESSが最初に生成する二電子

積分の保存法に関するオプションであり，“DUP” は

すべての二電子積分を含むディスクファイルをすべて
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のノードに作成することを意味し，“DIST”では二電

子積分を各ノードに均等に分割して保存することを意

味する．AOINTSオプションを “DUP”にした場合

は “DIST”である場合に比較し，ディスクファイルの

サイズが増加してしまうデメリットがあるものの，す

べての二電子積分をローカルに保持しているためネッ

トワークを利用した通信を大幅に減少させることが可

能になる．AOINTSオプションを “DIST”にした場

合，各ノードに作られるファイルサイズは減少するも

のの，積分変換に必要な二電子積分をノード間で転送

する必要があるため高速なネットワークが要求される．

特に GAMESSのMCQDPT2ルーチンでは，積分変

換を 2度実行することもあり，比較的遅い 100M eth-

ernetを利用している PC クラスタでは AOINTSオ

プションを “DUP”に設定するのが妥当であると考え

られる．実際，表 1の結果では，Pentium3，Alphaを

100M ethernetで接続したクラスタシステムについて

AOINTSオプションが “DUP” である場合により良

いパフォーマンスをみせている．一方で高速なデータ

転送が可能な 1000M ethernetで接続したマシンでは

AOINTSオプションが “DIST” であっても “DUP”

である場合に比べて大きな差がみられない．全体の時

間でみた場合には二電子積分の作成が並列化されてい

ない分，むしろ “DIST” が有利になっている．

積分変換に際し生成される二電子積分のディスク

ファイル（並べ換えた原子軌道ベースの二電子積分，

積分変換前半終了時の二電子積分）は各ノードに分

散して保存されるために，ノード数が多いほどそれぞ

れのファイルサイズが小さくなるようになっている．

このためディスクシステムがノード数に比べて少ない

SMPタイプのシステムでは高速な通信が可能である

にもかかわらず，Wall timeではクラスタシステムよ

りも遅くなってしまっている．

ディスクアクセスが問題となる今回のケースにおい

ては，一般にはノード数の多い（ハードディスク装置

表 2 Test 2 についてのベンチマーク結果（図 5）
Table 2 Benchmark results for Test 2 shown in Fig. 5.

CPU Pentium3 Pentium3 Alpha Alpha Pentium4

Nnode 8 nodes 8 nodes 2 nodes 2 nodes 4 nodes

TYPE Time cluster cluster cluster cluster cluster

AOINTS (秒) DIST DUP DIST DUP DIST

Total (CPU) 38287.2 41888.2 71070.2 77653.1 30207.9

(Wall) 116208.0 74456.6 119195.0 107478.0 84493.7

積分変換 (CPU) 27810.9 25945.2 40601.7 43934.4 16591.9

(Wall) 104731.8 56145.7 87132.0 71704.0 70023.8

有効ハミルトニアンの (CPU) 8940.0 8942.9 27962.2 27888.2 12546.6

評価 (Wall) 9116.6 9119.8 28175.0 28128.0 12657.5

の多い）クラスタが有利になると考えられるが，この

テストにおいて最も良いパフォーマンスをみせたのは

Pentium4 CPU 4 ノードのクラスタであった．これ

は最も時間を費やしている積分変換部分で利用する行

列積ルーチンが Pentium4 CPUにおいて非常に高速

に動作することに起因している．

3.2 Test 2: difluorobenzo[c]phenanthrene

difluorobenzo[c]phenanthrene（図 5）は，その安

定構造が光学異性体を持ち，その反応過程が比較的少

ない振動運動で記述できることから，光学異性体の光

反応制御に関する理論的研究についての重要なター

ゲット分子の 1つと考えられている．

TZV(d,p)基底関数のもとでは，480個の原子軌道が

利用される．また frozen core，double occupied，ac-

tiveおよび external軌道はそれぞれ 20，43，9，408

個である．このとき 12個の active electronが存在し，

2520個の reference CSFが形成されることになって

いる．また計算では，それぞれのシステムで利用可能

なメモリ量を考慮して Pentium3 クラスタに対して

は 0.8 GBytes，Alphaマシンについては 1.6 GBytes，

Pentium4クラスタに対しては 2.5 GBytesの分散デー

タ領域を利用した．

表 2 にベンチマーク計算の結果を示す．このベン

チマーク計算で特徴的なのは，その軌道数の多さであ

る．二電子積分ファイルの大きさは最も大きいもので

図 5 Test 2: difluorobenzo[c]phenanthrene

Fig. 5 Test 2: difluorobenzo[c]phenanthrene.
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30 GBytesにもなってしまっている．このような場合

AOINTSオプションの設定によるパフォーマンスの

差がはっきりと表れる．特に Pentium3クラスタにつ

いては，AOINTSオプションによって 2 倍に近い性

能差が積分変換部分に表れてきている．

2ノード分のディスクファイルを作成するのに十分

なハードディスク領域が確保できないため，今回利用

した SMPタイプの計算機では計算自体が実行不可能

であった．しかしながら相対的にディスクへのアクセ

ス速度が遅くなる SMPタイプの計算機では，このよ

うにディスクアクセスが多くなる計算に対して十分な

パフォーマンスが出ないことは容易に想像される．

今回のベンチマーク計算では Test 1のケースに比

較してもさらにディスクファイルへのアクセスが多く

なるため，ノード数の多い（ハードディスク装置の多

い）Pentium3 8ノードの PCクラスタが最も良いパ

フォーマンスを記録した．

3.3 Test 3: 7-aza-indole dimer

最後のベンチマーク計算としてとりあげるのは 7-

aza indoleの二量体である（図 6）．この分子に対して

は 6-31G(d,p)基底を利用した．原子軌道の数は 330

であり，frozen core，doubly occupied，active，ex-

図 6 Test 3: 7-aza-indole dimer

Fig. 6 Test 3: 7-aza-indole dimer.

表 3 Test 3 についてのベンチマーク結果（図 6）
Table 3 Benchmark results for Test 3 shown in Fig. 6.

CPU Pentium3 Pentium3 Alpha Alpha Alpha Pentium4 Pentium4

Nnode 8 nodes 8 nodes 2 nodes 2 nodes 2 nodes 4 nodes 4 nodes

Type Time cluster cluster SMP cluster cluster cluster cluster

AOINTS (秒) DIST DUP DIST DIST DUP DIST DUP

Total (CPU) 54621.2 55248.5 177390.5 159365.8 160710.7 70934.2 71411.4

(Wall) 59198.4 58171.0 182704.0 163218.0 162134.0 73911.7 73702.8

積分変換 (CPU) 2947.3 2963.0 6033.7 6096.6 5937.3 1800.5 1715.2

(Wall) 6456.2 4655.7 8706.0 9301.0 6596.0 3839.5 2867.5

CAS CI (CPU) 2947.1 2947.2 8215.2 8135.1 8157.2 3481.7 3497.7

計算 (Wall) 3092.4 3082.3 8489.0 8191.0 8226.0 3600.1 3598.0

有効ハミルトニアンの (CPU) 48172.9 48184.5 158918.6 141495.7 142605.6 65289.0 65474.0

評価 (Wall) 48782.7 48793.9 160967.0 141929.0 143054.0 65925.7 66217.5

ternal orbitalの数はそれぞれ 18，38，12，262個で

あり，active電子は 12個となる．その結果，生成さ

れる reference CSFは 113456個にのぼり，このベン

チマーク計算を特徴付けている．

表 3 に，Test 3 のベンチマーク結果を示す．ref-

erence CSFの多さは MCQDPT2計算本体の計算時

間の増加に表れる．このため表 3 では積分変換より

MCQDPT2計算に費やされる時間がはるかに大きく

なっている．

MCQDPT2計算（特に有効ハミルトニアンの行列

要素の評価）は reference CSFのインデックスに関す

るループから構成されているため容易に並列化が可能

であった3)．有効ハミルトニアンの評価で問題になる

のは，行列要素の評価に必要な 2 体の結合定数を保

存するディスクファイルの大きさが 6GBytes程度に

なってしまうことである．このファイルは各ノードに

分割されないため，ディスクアクセスが 1台のハード

ディスク装置に集中する SMPマシンではディスクア

クセスの時間が全体のパフォーマンスを低下させてし

まっている．

このベンチマークテストでは SMPタイプの計算機

以外については比較的 CPU速度そのもののパフォー

マンスを反映した結果となった．

3.4 検 討

今回行ったベンチマーク計算では，分子の軌道数が

多い Test1および Test2の場合には積分変換が，CSF

の数が多い Test3の場合にはMCQDPT2計算の有効

ハミルトニアンの評価が，それぞれ多くの計算時間を

費やしている．

Test1および Test2では積分変換のための演算その

ものは並列化されて高速に実行できているものの，ディ

スクアクセスの多さが全体のパフォーマンスを下げて

しまっており，この部分での改良が求められる．Test2

に比べると小さな分子を扱った Test1では，ディスク
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アクセスの影響が比較的小さいために行列積ルーチン

の高速性から Pentium4クラスタが最も良いパフォー

マンスを見せた．しかし，さらに大きな分子である

Test2では二電子積分の数が非常に多く，これについ

てのディスクアクセスが律速になってしまっている．

そのためノード数が多く相対的にディスクアクセスが

高速になる Pentium3クラスタが最も良いパフォーマ

ンスをみせた．

一方，分子軌道の数が少なくCSFの数が多いTest3

ではディスクアクセス速度の影響はほとんどみられず，

ほぼ CPU の演算速度に比例したものとなっている．

これは有効ハミルトニアンを評価するルーチンが非常

に独立性の高いループから構成されており，通信量も

少なく，並列システムの構成にパフォーマンスがほと

んど影響されないことを示している．

以上のように，今回の並列化では積分変換における

ディスクアクセス時間が律速になってしまっているこ

とが判明した．この問題を解決するためには，中間ファ

イルを作らずそのつど二電子積分の計算を行う積分変

換の「ダイレクト化」が必要であると考えられる．特

により大規模な分子についての分子軌道計算を行う際

にはディスクシステムのサイズの限界も考えられるた

め，この「ダイレクト化」が強く望まれる．二電子積

分の生成ルーチンとの連携も含め，早急に検討するべ

き課題である．

4. お わ り に

GAMESSのMCQDPT2ルーチンを並列化し，そ

のベンチマーク計算を行った．特に二電子積分の積分

変換部分については DDIライブラリで実装されてい

るリモートメモリアクセスによる一方向非同期通信

を用いることで，非常に効果的に並列化を実行する

ことを可能にしている．今回，大規模な分子に対する

MCQDPT2計算のボトルネックとなっている二電子

積分の積分変換部分を効果的に並列化できたことで，

比較的大きな分子のMCQDPT2計算のベンチマーク

を実行することが可能となった．現時点ではディスク

アクセスが全体のパフォーマンスを低下させている傾

向があるため，SMPタイプのマシンでは十分な性能

を発揮できているとはいい難いが，広く使われている

Pentium3 PCクラスタは，ノード数を増加させるこ

とにより非常に高い性能を発揮することが確認できた．
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