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「グリッド技術を用いた大規模分子シミュレーションプログラムの開発」 

 

１．研究実施の概要 

金属クラスターやタンパク質等の大規模分子系の現象を取り扱える系のサイズ拡大とパラメータ

の網羅的探索を可能とする分子シミュレーション環境の構築をめざし、グリッド技術を用いた大規

模分子シミュレーションプログラムの開発を行った。 

具体的研究項目は以下の５項目であった。① FMO 法の Grid 化と評価：GFMO の開発、② 

GFMO-MO の実装と評価:GFMO-MO の開発、③ 射影法による一般化固有値問題の解法:櫻井

-杉浦法の開発、④ポテンシャル面探査分散処理システムの設計、⑤プロトンの波動性を考慮した

方法(MC_MO 法)の FMO 法への導入 

 

２．研究実施内容  

本研究は長嶋グループ（産総研）と桜井グループ（筑波大）の 2 つのグループによって

遂行されている。以下それぞれのグループの研究実施内容をまとめる。 

 
長嶋グループ 
 長嶋グループは、１）FMO 法の Grid 化と評価：GFMO の開発、２） GFMO-MO の実装と評

価:GFMO-MO の開発、４）ポテンシャル面探査分散処理システムの開発、５）プロトンの波動性を

考慮した方法(MC_MO 法)の FMO 法への導入を担当した。 
１）FMO 法の Grid 化と評価：GFMO の開発 
①研究のねらい 
本研究テーマのターゲットである FMO 計算プログラム ABINIT-MP を Grid 環境化で効

率的に動かすための、開発と評価を行なう。 
②研究実施方法 
より高度な並列化を可能にするため、ABINIT-MP に対し MPI 並列のレベルで改良(メモ

リ使用量の削減、コミュニケーターの効率的な利用等)を行なった。また、FMO 法を制御

している部分と、そこから呼び出されているルーチンとの接合を行うためのインターフェ

イスを決定した。ABINIT-MP のような MPI による単一クラスタ内での並列実行が可能な



プログラムを Grid 環境で動かすには GridMPI を利用するのが最も簡便である。我々は改

良された ABINIT-MP を GridMPI を用いて Grid 環境で実行させ、Grid 化の影響を含めた

性能を評価した。 
③現在の研究進捗状況 
ローカル PC と複数の PC クラスタを GridMPI により統合することにより全体で 315 ノ

ードの並列 FMO 計算を実施し、この計算の MPI 通信のプロファイルを観測した。プロフ

ァイルによればローカル PC-PCクラスタ間の通信が多く発生しており、遅延の大きい Grid
環境では計算速度に影響を与える可能性が示された。また ABINIT-MP 自体の問題として、

各ノードの負荷が均一になっておらず、並列化の効率が非常に悪いことが明らかになった。

通信遅延や負荷分散といった問題の解決にはGridRPCによるマスタ-ワーカ型のGrid化が

有効である。 
④研究結果 

GFMO の評価を兼ねて、上皮細胞増殖因子受容体(EGF-R)を抗癌標的とした抗癌剤開発

に有用な情報を得るために、EGF-R の大規模シミュレーションを行った。そのために

EGF-R とそのリガンドである EGF の複合体に対して、FMO-MO 法を適用し、その解析を

行う。現時点では、第一段階として FMO 法によって特異的相互作用機構を調べた。 
その結果として、EGF-R のリガンド認識には３段階の過程があることが分かった。まず、

EGFとEGF-Rの第３部位の間の遠距離の静電相互作用で接近する。接近することにより、

その第３部位とのサイト-サイト間の特異的相互作用が誘起される。最後に第１部位とのサ

イト-サイト間の特異的相互作用により、EGF-R の構造変化が誘起される。そのため、新

規阻害剤開発には、1) EGF-R の第３部位との遠距離相互作用と特異的相互作用の両立、2) 
EGF-R の第１部位との特異的相互作用、といった条件を満たすことが必要であることがわ

かった。 
２）GFMO-MO の実装と評価:GFMO-MO の開発 
①研究のねらい 
本研究では、FMO 法を元に大規模系の分子軌道を求め、大規模分子系の反応中心の同定

や反応機構の解明に資する情報を可能とするシステムを構築する。特に Fock 行列の生成は

FMO-MO 計算において最も計算量の大きい部分であり、これを効果的に Grid 化すること

で高速に計算する。 
②研究実施方法 
 本研究項目では以下の５項目に関して研究を行った。1)与えられた中規模の Fock 行列と

重なり行列を用いて、現在使用可能な一般化固有値問題用ライブラリ（Lapack, ScaLapack
など）を使って解くための、接合部分を作成した。2)GFMO 法で得られた各フラグメント

やフラグメントペアの密度行列、ならびに基底関数の並べ替えデータを用いて、基底関数

のタイプごとに並べ替えられた分子全体の密度行列を算出するためのプログラムを作成し

た。3)並べ替えられた分子全体の密度行列を用いて、分子全体の Fock 行列（重なり行列を



含む）生成プログラムを作成する。4)中規模のタンパク分子に対する FMO-MO 計算を行

うことで、完成したプログラムの性能を評価した。 
 GridRPC の参照実装である Ninf-G を用い Grid 環境下で動作する Fock 行列生成プログ

ラムを作成した。プログラムはこれまで我々が行なってきた EHPC プロジェクトの成果物

を Ninf-G(GridRPC/MPI hybrid)化し、将来的には EHPC システム(Fock 行列生成専用計

算機システム)を組み込んだ実行も可能であるように設計した。 
③現在の研究進捗状況 

FMO-MO 計算の計算時間などの性能を評価するために、20,000 軌道を越える大規模分

子系に対する FMO-MO 計算を行った。その結果、FMO-MO 法のうち、FMO における密

度行列を基にした Fock 行列計算は、並列化効率が非常に高く、大規模 PC クラスタを用い

ることで、計算を行うことができた。一方、生成した Fock 行列、および重なり行列を用い

た一般化固有値問題求値は、Cholesky 分解、Householder 変換等を用いた従来法では

15,000 秒と多くの時間を費やした。したがって、櫻井-杉浦法のような並列性が高く、一部

の固有値、固有ベクトルを求めるための解法が必要であることが示唆された。また通常の

SCF 計算で性能評価を行なったところ、Fock 行列計算部分については Grid 環境下であっ

ても負荷分散の良い実行が可能であった。一方で SCF における対角化が計算全体のボトル

ネックとなっていることが明かとなった。 
④研究結果 

FMO 法及び FMO-MO 法によって得られる分子軌道の精度検証を行うため、比較的大規

模な系（STO-3G 基底関数を用いた Lysozyme 分子 129 アミノ酸残基、1,961 原子、6,005
関数)での従来法(Hartree-Fock 法)と FMO 法、及び FMO-MO 法で計算を行った。その結

果、FMO-MO 法が従来法による軌道エネルギー分布をよく再現していることが判った。ま

た、FMO 法で得られる各モノマーとダイマーの軌道エネルギー分布は、従来法のものと違

うが、フロンティア軌道の位置を推定には十分な精度を持っていることも分かった。 
さらに Lysozyme 分子に溶媒分子を加えた FMO-MO 計算を行い、大規模分子における

溶媒効果について調べた。比較的小さなタンパク質である Lysozyme(129 アミノ酸残基、

1,961 原子、STO-3G 基底関数にて 6,005 関数)へ、3.5Å, 5.0Å, そして 10Åの溶媒和層を

取り込んで、FMO-MO 法を行った。この 10Åの溶媒和層を含んだ Lysozyme の計算

(STO-3G 基底関数にて 20,758 関数)は、現時点での世界最大規模の分子軌道の計算である。

さらに、分子軌道の動的な変化を調べるために、溶媒和した Lysozyme 分子の FMO-MO
計算を時間経過に沿って行い、HOMO-LUMO 近辺の軌道の時間変化を調べた。その結果、

溶媒分子がない状態においては、非常に疎であった HOMO および LUMO 近辺の軌道エネ

ルギー準位が、溶媒和による安定化で非常に密になることが分かった。また、時間発展に

より、溶媒和で密になった HOMO-LUMO 近辺の分子軌道の入れ替わりが起こった。その

ため、このような系においては、HOMOおよびLUMOのみではなく、HOMOおよびLUMO
近辺の複数の軌道が重要となることが示唆された。 



４）ポテンシャル面探査分散処理システムの開発 

①研究のねらい 
 グリッド計算環境上で分子の高精度なポテンシャル面を効率よく計算し、分子の分子定

数を高精度に計算可能なシステムを構築する。 
②研究実施方法 
 金属を含む 3 原子分子の 9 次元のポテンシャル面の高精度計算を実施し、計算法の確定

と分子定数の計算を行い、実験値と比較してその有効性を検証する。 
③現在の研究進捗状況 
 本研究で開発したシステムを用いて、分子分光学にとって十分な精度でポテンシャルエ

ネルギー曲面を計算できるようになって、実験分子分光学から得られる筈の情報までも理

論的に提供できるようになった。現在 FeC、FeS、FeN、FeOH、FeCO、CoCO、CoH、

NCS、FeNC、FeCN、CoCN、NiCN の計算が終了し、実験結果との比較およ再測定の補

助などを行っている。 
④研究結果 
 Fe は Mg についで宇宙の元素存在比の高い元素なので、FeNC、FeCN は FeCO とともにその存

在が期待される分子である。そこで、本報告ではFeNCおよびその異性体であるFeCN の結果を報

告する。 

FeNC および FeCN に対し電子基底状態 6Δに関して MR-SDCI+Q+Erel/[Roos ANO (Fe), 

aug-cc-pVQZ (C,N)] レベルで平衡点近傍の 3 次元ポテンシャルエネルギー曲面（PES）を計算し

た。その PES から Mills らの摂動論を用いて、6Δ の回転定数 Be のみならず、スペクトルから直接

出てくる B0,Ω=9/2 を始めとして、種々の分光学定数を求めることができた。  

FeCN と FeNC の基底状態の平衡構造に対するエネルギー値の差は 215 cm-1 （0.61 kcal/mol) 

で、FeCN の方が低かった。 FeNC の場合と違って、FeCN については実験の報告がないので実

験値との比較はできないが、FeCN に関する計算結果も分子分光学実験サイドに対して十分な精

度の予測になっている。 FeNC の CN 結合の実験値（r0(C-N) = 1.03(8) Å）6) は、化学の常識に

照らしても、また我々の ab initio 計算値（re = 1.182 Å）に比較しても短すぎる。また、ab initio PES

に基づいて MORBID（変分法）で求めた r0(C-N)は、1.187 Å であった。実は、FeNC に限らず

CoCN、NiCN などの大振幅変角振動をする分子に関しても｢短すぎる CN 結合距離｣が報告されて

いるが、その原因は、実験で求まるisotopomersに関する回転定数からr0を導出する際の取り扱い

方が不適切であることによることがわかった。 

５）プロトンの波動性を考慮した方法(MC_MO 法)の FMO 法への導入 

①研究のねらい 
タンパク質等の生体内分子で重要な水素結合系の詳細な相互作用解析のために、プロト

ンの波動性を考慮した方法(MC_MO 法)を FMO 法に実装し、FMO-MC_MO 法を開発する。 
②研究実施方法 
タンパク質等の生体内分子で重要な水素結合系の詳細な相互作用解析のために、プロト



ンの波動性を考慮した方法(MC_MO 法)を FMO 法に実装し、FMO-MC_MO 法を開発する。

FMO-MC_MO 法のエネルギー、グラジエント計算の高速化のために、esp-aoc、esp-ptc、
dimer-es の 3 種類の近似方法の開発を行う。 
③現在の研究進捗状況 
 タンパク質のプロトタイプサンプルを用いてエネルギー計算および構造最適化計算を実

行し、FMO-MC_MO 法の性能評価を行った。また、FMO-MC_MO 計算で用いられるプロ

トン、デュートロンなどの原子核に対する基底関数の開発を行った。さらに FMO-MC_MO
法で用いられる核の基底関数に対して、電子相関、電子―核相関が与える影響を明らかに

するために、MP2 レベルでの MC_MO 計算を行った。 
④研究結果 
  種々の近似を用いた FMO-MC_MO 計算は、通常の FMO 計算の精度を十分に満足する

ことが明らかとなった。基底関数の開発により、プロトンやデュートロンを含む系のそれ

らの波動性を取り込んだ計算が非常に高速に実行できるようになった。 

電子相関のみの取り込みでは、HF レベルで決定した核の基底関数に比べて、大きな変化が

見られなかった。一方で、電子―核相関効果により、核の広がりを表す軌道指数の値は小

さくなり、非局在化の傾向にあることが明らかとなった。また、さらに相関効果を取り込

んだ核の基底関数を開発した。相関効果を取り込んだ核の基底関数は、O-H…O, N-H…O, 
O-H…N といった種々の水素結合様式を柔軟に表現することに成功し、水素結合長などの

構造パラメータのみならず、相互作用エネルギーに関する H/D 同位体効果を見出すことが

できた。 
 
桜井グループ 

桜井グループは、射影法による一般化固有値問題の解法:櫻井-杉浦法の開発を担当した。 

射影法による一般化固有値問題の解法:櫻井-杉浦法の開発 
①研究のねらい 
 大規模一般化固有値問題のグリッド環境向きの並列分散処理技法の開発とその実装を行

い、大規模系の非経験的分子軌道計算とそれを基づく分子動力学計算のための新規計算技

法ならびにプログラムを開発する。大規模系に対する分子軌道計算を効率よく実行する環

境を構築することで、分子シミュレーションの可用性を広げることを目的とする。本方法

は、従来法であるコレスキー分解法＋ハウスホルダー法＋バイセクション法に比べ並列分

散性が高く、コレスキー分解法やハウスホルダー法のように非ゼロ要素が増えるという弱

点もない。本方法を大規模系の分子軌道計算法であるフラグメント MO 法（FMO 法）と

接続し、さらにグリッド環境下での実行を可能とする。 
②研究実施方法 
 本研究は主に筑波大学コンピュータサイエンス専攻の情報数理研究室において行う。研

究開発は櫻井（筑波大学教授）、山本（名古屋大学助教授）、多田野（科学技術振興機構研



究員）、及び情報数理研究室の大学院生の協力の下で実施した。数理的な解析とアルゴリズ

ム開発は情報数理研究室の Xeon 搭載機、及び PowerPC G5 搭載機によって行う。小規模

な並列実験は Pentium4 搭載機 8 台で構成されるクラスタによって行い、大規模並列実験

は産業技術総合研究所グリッド研究センターの超並列クラスタであるAIST Super Cluster
上で行う。 
 海外の研究者とも共同研究を行っており、非線形近似手法を用いた固有値解法の理論解

析については Van Barel 教授（ルーバン大学，ベルギー）、部分構造化を用いた固有値解法

については Bai 教授（カリフォルニア大学，アメリカ）、グリッド向きミドルウエア上での

並列アルゴリズムについては Emad 教授（ベルサイユ大学，フランス）と研究を進めてい

る。これらの共同研究者とは引き続き共同研究を行っていく。 
③現在の研究進捗状況 
 これまでに射影法による固有値解法の理論的な解析とアルゴリズム開発を行い、グリッ

ド RPC システムである Ninf-G 上で実装した。分子軌道計算で得られる大規模固有値問題

を対象として、大規模並列環境において並列効率の検証を行った。その結果、本方法は高

い並列性を持つことが確認されたが、分子軌道計算で現れる行列は非ゼロ要素数が非常に

多く、広域ネットワークを介した分散計算環境ではデータ転送が大きな問題となることが

わかった。その問題を解決するために、グリッド RPC システムと MPI のハイブリッドア

ルゴリズムを提案した。これを Ninf-G と MPI を用いて実装して分子軌道計算で現れる問

題に対して適用し、数値実験により高い並列効率が得られることを示した。 
 また、分子軌道計算で現れる固有値問題では近接した固有値が現れることがあり、この

ような場合には射影法では固有ベクトルの精度が低下することがわかった。我々はベクト

ルに対する周回積分を用いて必要とする固有ベクトルが張る部分空間が得られることを示

し、Rayleigh-Ritz プロセスと組み合わせて精度低下を引き起こす計算を避ける方法を新た

に提案した。この方法により従来の射影法の精度を大幅に改善することに成功した。 
 射影法では初期領域を与える必要があり、これまでは FMO 法によって得られる固有値

分布の近似値を用いてこの初期領域の推定を行っていた。しかし、対象とする分子によっ

ては近似値のずれが大きく、方法の信頼性を上げるためには円領域を広い範囲に分布させ

る必要があった。最近、大域的な固有値分布を高速に求めるために利用されていた部分構

造化法を組み合わせることで、有効性の高い初期領域推定が可能であることが数値実験に

より確認された。これにより解法のさらなる高速化が期待される。また、FMO 法のように

事前に固有値分布の近似値が得られる方法がない場合でも適用可能となる。 
④研究結果 
 射影法を用いたグリッド環境向き並列解法の研究を行い、広域に分散した PC クラスタ

を効率的に利用するためのグリッドRPCとMPIのハイブリッドアルゴリズムを提案した。

これを Ninf-G と MPI を用いて実装し、分子軌道計算で現れる行列に適用して大規模並列

環境でその有効性を示した。さらに、Ninf-G の最新版に実装されたカスケード呼び出し機



能を利用してネットワーク状況に応じてデータ転送を行う解法を提案した。 
 ベクトルに対する周回積分を用いて必要とする固有ベクトルが張る部分空間が得られる

ことを示し、Rayleigh-Ritz プロセスと組み合わせて精度低下を引き起こす計算を避ける方

法を新たに提案した。この方法により従来の射影法の精度を大幅に改善することに成功し

た。 
 射影法を適用するときに必要となる初期領域の推定に、大域的な固有値分布を高速に求

めるために利用されていた部分構造化法を用いる方法を提案した。この方法をモデル DNA
から得られる固有値問題に適用し、有効性の高い初期領域推定が可能であることを数値実

験により確認した。 
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