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１． 本課題の研究の背景、目的、関係するプロジェクトと

の関係 

超分子や生体分子のような数千から数万の原子で構成

される大規模分子の化学反応性と電子物性の第一原理

量子化学計算による予測は、創薬とナノ材料設計にお

いて重要な役割を果たす。例えば、タンパク質の光機

能の理解においては、タンパク質に含まれる色素自体

の光機能性のみならず、多くの場合、色素の励起状態

と周囲のアミノ酸との間の分子間相互作用も重要とな

る。したがって、これらの大きな分子の励起状態を高

精度で計算することができるアルゴリズムが求められ

ている。 

時間依存密度汎関数理論（TDDFT）は、その妥当なコ

ストと比較的高い精度のために励起状態を計算するた

めの一般的な方法論になりつつある。この方法では繰

り返しアルゴリズムを使えば基底状態の計算と同等の

スケーリングで励起状態等の計算ができるが、分子サ

イズの増大に従って、これらの配列のメモリ使用量は

基底関数の数の二乗で飛躍的に増加する。そのため、

数万原子にも及ぶ大規模な分子系の励起状態を計算す

るためには,、これらの配列のメモリ分割化が必要不可

欠である。 

そこで、本研究では大規模分子の励起電子状態計算を

超並列コンピュータで実行することを目的として、メ

モリ分割並列化された時間依存密度汎関数理論 

(TDDFT) 計算プログラムの開発を行った。 

本プログラムはポスト京重点課題 5 太陽光エネルギー

変換”の一環として研究を行った。 

 

２． 具体的な利用内容、計算方法 

本研究では AO 表現の TDDFT方程式を導出し、AO 表

現の X,Yに対して trial vector を張り、繰り返し法で解

くプログラムの実装を行った。繰り返し法のアルゴリ

ズムは KAIN[1]を使った。AO 表現のそれぞれの行列は

gauss 基底関数をつかっていることにより大規模系に

おいては疎なので、 

本研究では超並列疎行列ライブラリーNTPoly[2]を使

うことにより、行列要素の分散を行いつつ疎行列の

数々の演算を行った。これらの実装は量子化学パッケ

ージ NTChem に実装した。 

 

３． 結果 

開発したコードの性能を図るため、太陽電池材料であ

る P3HTの計算を行った。計算は HOKUSAI の超並列

演算システム（BWMPC）３２ノードを用いて、計算

を行った。この計算では一ノードあたり 1MPI プロセ

ス、4スレッドのハイブリッド並列を用いた。系のサイ

ズを大きくして計算時間と比較を行った結果、線形で

はないが低いスケーリングを示した。その結果として、

11310 原子系に対して、TDDFT の繰り返し計算の１

itaration の計算をすることができた。 

 

４． 今後の計画・展望 

今後は繰り返し計算を行うことで、これらの分子の励

起スペクトルや励起エネルギーを求める予定である。

また、プログラムを改良することにより、さらなる高

速化を目指す。 
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