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[摘　要]　量子化学计算软件在化学研究中扮演着日益重要的角色.利用前沿的计算机架构开发

高性能量子化学软件,也受到软件开发者的广泛关注.近年来,随着 GPU 等加速部件展现出越来

越强大的计算能力,异构计算也逐渐成为了量子化学软件的研究热点.本文介绍了异构计算技术

的软硬件基础;综述了异构计算技术在计算化学,尤其是量子化学领域最新的研究进展和应用,涉
及基于图形处理器(GPU)、协处理器(coＧprocessor)的计算加速;并简要介绍了应用异构计算技术

的相关量子化学软件.从这些研究的发展中我们可以看出,异构计算已经成为加速量子化学计算

的巨大推动力量.对于诸多著名量子化学软件,其辉煌成就已成为了某种意义上的“历史负担”,而
异构计算为量子化学软件跨越式发展提供的机遇使得该应用领域国产软件的研发恰逢其时.
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１　引　言

量子化学是以量子力学为手段研究化学问题的

理论化学分支学科.该学科以公式推导、编程实现、
程序计算为研究手段,通过对分子体系中粒子(包含

原子核、电子)行为的描述来研究分子的物理化学性

质、探讨化学反应机理.由于量子力学仅能精确计

算含极少数目粒子的体系,理论化学家提出了原理

模型化的方案如休克尔分子轨道方法等,并在早期

的冯诺伊曼结构(程序存储体系结构)的电子计算

机上进行了实现,获得了丰硕的成果.由于量子力

学的核心是粒子波动方程的求解(薛定谔方程实为

二阶偏微分方程,需要使用计算机来求解),以此为

基础的量子化学学科的发展跟同时代计算硬件的发

展有着很强的相关性.七八十年代以后,随着计算

机能力的快速提高(如至今为止计算机性能的提升

仍然符合“摩尔定律”)和计算方法的不断发展(如自

洽场方法、密度泛函方法等),化学理论和计算研究

得到了迅速发展,量子化学方法也逐步可以处理比

较复杂的实际化学问题.１９９８年和２０１３年诺贝尔

化学奖两次授予理论化学家,代表着整个化学已经

开始经历着一场革命性的变化,“量子化学将化学带

入了一个实验和理论相互配合来研究分子体系性质

的新时代”(１９９８年诺贝尔化学奖颁奖通告);“如今

对化学家来说,计算机同试管一样重要”(２０１３年诺

贝尔化学奖颁奖通告).
量子化学的成功引起了整个化学学科及其它相

关学科的关注和重视,反过来也对量子化学提出了

更高的要求.比如化学科学家往往期望量子化学可

以描述更加实际的大分子体系,如蛋白质分子、金属

螯合体系.这些需求也直接促进了量子化学方法的

发展.比如从头算(abinitio)量子化学能够精确计

算的分子体系,已经由最先的几个原子到数十个原

子,发展到当前数百个原子的化学团簇.对于上千

原子的体系,基于分子片的方法也能实现精准的从

头计算甚至达到线性标度[１].化学科学家的另一个

需求就是算的更准,尤其是针对激发态等含复杂电

子相互作用的体系.这类体系往往需要精准的电子
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相关计算,计算标度很高甚至会随体系的电子数目

呈指数增长,如完全活性空间自洽场方法(CASSＧ
CF)以及基于此方法的多参考(MR)电子相关方法.
针对此类体系,量子化学家也发展出了多种可靠的

计算方案,如基于图形酉群(GUGA)的组态相互方

案[２],基于密度矩阵重整化群的方案等[３５].在方法

研究的同时,科学家们也十分重视量子化学软件的

开发.目前有诸多流行的量子化学软件,如拥有众

多用户的 Gaussian、GAMESSＧUS、QＧChem,侧重于

多组态/多参考量子化学的 Molcas、Molpro,专注于

大规模并行的 NWChem,以及新近研发出的开源量

子化学软件 Psi４、完全基于 GPU 的量子化学软件

TeraChem等[６].这些量子化学软件极大的方便了

化学研究人员,为他们提供了强有力的研究工具.
量子化学家在不断改进算法的同时,也越来越

意识到应该最大限度利用计算机软硬件的进展成

果,来取得事半功倍的效率提升[７８].当前通用的中

央处理器(CentralProcessingUnit,CPU)的构架不

断优化、频率不断提高,早已从单核到发展到多核.
值得注意的是,CPU并行效率往往受制于数据通信

速度,会随着CPU 处理器数量的增加而快速衰减.
相对于通用的CPU处理器,最初用于计算机图形显

示的图形处理器(GraphicProcessingUnit,GPU)
约１０年前被引进到高性能计算领域.由于GPU使

用跟CPU不同的构架设计思路,合理使用 GPU 可

以进一步提高计算速度.当前与 GPU 通用计算功

能相匹配的软件开发环境如 ComputeUnifiedDeＧ
viceArchitecture(CUDA)、OpenComputingLanＧ
guage(OpenCL)、OpenAccelerators(OpenACC)等
的出现更是极大地提升了开发效率.此外,INTEL
近年来也发布了新一代的协处理器部件如XeonPhi
至强融核处理器,D．E．SHAW 公司发布了 ANＧ
TON系列处理器,Google发布了新的张量处理器

(TensorProcessingUnit,TPU),以及中科寒武纪

发布了智能处理器.这些新型的计算处理器也已经

或者将有可能用在量子化学方面,也值得量子化学

程序开发人员的关注.
本文介绍了异构加速计算在量子化学领域的最

新应用和进展.综述的第一部分概要介绍 CPU、

GPU、XeonPhi、TPU 等异构计算平台硬件构架的

特点,以及不同硬件平台上适合量子化学方法开发

的软件环境.第二部分介绍了异构加速主要涉及的

量子化学求解算法及其最新进展.第三部分将会简

要介绍常见的几种支持异构计算的量子化学软件.

最后总结并展望了异构计算在量子化学软件开发的

发展前景并指出支持异构计算将是国产量子化学软

件的重要特征.若无特殊说明,文中的加速比较均

为 GPU卡与多核CPU而非单个CPU核的比较.

２　异构计算软硬件平台的发展

在介绍异构计算前,我们首先简介同构计算

(HomogeneousComputing).顾名思义,同构计算

是指在相同硬件构架上进行的计算.传统的同构并

行计算设计架构分为共享内存的设计架构和消息传

递的设计架构两类,分别以 OpenMultiＧProcessing
(OpenMP)和 MessagePassingInterface(消息传递

接口,MPI)为 代 表.用 于 共 享 内 存 并 行 系 统 的

OpenMP当前已经成为最为普及的标准,并已经被

各种量子化学软件广泛使用.OpenMP提供了基于

CPU的多线程并行程序设计的一套指导性注释.
这种对于并行描述的高层抽象降低了并行编程的难

度和复杂度.这样量子化学软件开发人员可以把更

多的精力投入到并行算法本身,而非其具体实现细

节.信息传递接口(MPI)是基于消息传递机制的编

程接口标准.它定义了一系列的编程接口,并且有

着IntelMPI、OpenMPI、MVAPICH 等多种实现.
它通过send、receive等函数进行线程间的消息传

递,在大规模并行应用中很有优势,更适合于集群架

构.MPI在量子化学程序中也有着广泛的应用,如

GAMESS、Molcas、VASP等都应用了 MPI技术.
异构计算(HeterogeneousComputing)是指使

用不同类型指令集和体系构架的计算单元组成系统

的计 算 方 式.常 见 的 计 算 单 元 类 别 包 括 CPU、

GPU、可编程逻辑装置(FPGA)和专用集成电路

(ASIC)等(表１).异构计算近几年来得到更多关

注,主要是因为通过提升CPU时钟频率和内核数量

而提高计算能力的传统方式遇到了散热和能耗极

限;与此同时,GPU 等专用计算单元虽然工作频率

较低,具有更多的内核和并行计算能力,总体性能—
芯片面积比和性能—功耗比都很高,却远远没有得

到充分利用.当前量子化学软件对于异构平台的利

用主要集中在 CPU 和加速部件(GPU、集成众核

MIC构架)平台.后两者(FPGA 和 ASIC)芯片的

功能是固定的,实现的算法直接用门电路实现,软硬

件一体化的特点决定了FPGA和 ASIC设计中极端

重要的资源利用率特征,但也大幅提高了软硬件开

发人员的门槛.目前为止在计算化学领域,只有

D．E．Shaw 在２００７年ISCA(计算机体系结构顶级
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会议)上展示的自研分子动力学专用机 Anton(最新

为 Anton２且 Anton３也正在开发中)采用了 ASIC
平台,其分子模拟的计算速度为当时普通计算机群

的１０００—１００００倍[９].对于高性能计算机的研发

领域,异构与众核架构正成为现代超级计算机的发

展潮流.表２中我们列出了 TOP５００排名前十的超

级计算机的情况[１０].其中星号标出的六台超级计

算机均为众核、异构架构.
对于计算化学和量子化学软件开发者来说,主

处理器(CPU)＋加速部件(如 GPU、MIC)的平台是

最为实用的异构计算开发平台.当前 MIC和 GPU
的双精度浮点计算性能可以２—８倍于CPU 的计算

性能.当前的加 速 部 件 大 多 基 于 单 指 令 多 数 据

(SingleInstruction MultipleData,SIMD)结构设

计,即一个控制器来控制多个处理器,同时对一组数

据(又称“数据矢量”)执行相同的操作从而实现空间

上的并行性的技术,因而在程序设计上与传统算法

有所不同.无论是 NVIDIA的 Tesla系列 GPU 还

表１　流行的异构计算平台(截至２０１７年底)

平台 架构特点 芯片工艺 器件代表
单精度浮点
(TFLOPS)

双精度浮点
(TFLOPS)

功耗
(W)

参考价格
(CNY)

CPU

约７０％晶体管用来构建缓存,
还有一部分控制单元,计算单

元 少.运 算 复 杂 度 高,逻 辑

复杂.

１４nm

E７Ｇ８８９０v４
(２４核４８线程) ３．２ １．６ １６５ ４万

E５Ｇ２６２０v４
(８核心１６线程) ０．６６ ０．３３ ８５ ０．３万

CPU
(Sunway)

主从核设计,众核构架;简化的

缓存结构,集成内存
２８nm 申威２６０１０ ６．１２ ３．０６ ３００ —

CPU
(MIC) X８６众核构架,集成内存 １４nm INTELXeonphi７２５０ ６．０９２ ３．０４６ ２１５ １．５万

GPU
提供大量的计算单元(多达几

千个计算单元)和大量的高速

内存,适合并行处理.

１６nm TeslaP１００ ９．２ ４．６ ２５０ ５．０万

１２/１６nm TeslaV１００ １４．９ ７．４５ ３００ ＞１０万

１４nm RadeonRXVega６４ １２．７ ０．８ ２９５ ０．５万

１６nm GeForceGTX１０８０Ti １１．３ ０．３５ ２５０ ０．８万

FPGA
高性能、低功耗,接近底层IO.
通过底层晶体管和连线实现逻

辑可编程.
２０nm

VirtexUltraScale系列 １．５ — ２０ —

Arrial１０系列 １．５ — ３５ —

ASIC
晶体管根据算法定制,不会有

冗余,功耗低,计算性能高.

６５nm 寒武纪 DianNao系列 ０．５ — ０．５ —

１６nm 寒武纪 MLU系列 — — — —
— GoogleTPU — — ７５ —
— ANTON２ — １２．７ — —

　　注:“—”代表没有明确报道.

表２　TOP５００前１０名(２０１７年６月)

排名 计算系统 性能(PF) 安装地 处理器体系架构

１ 太湖之光 ９３．０１ 无锡超级计算中心,中国 申威∗

２ 天河二号 ３３．８６ 广州超级计算中心,中国 IntelXeon＋ XeonPhi∗

３ PizDaint １９．５９ 瑞士国家超级计算中心 IntelXeon＋ NVIDIATeslaP１００∗

４ Titan １７．５９ 橡树岭国家实验室 Opteron＋ NVIDIAK２０x∗

５ Sequoia １７．１７ 劳伦斯利福摩尔国家实验室 PowerBQC

６ Cori １４．０１ 劳伦斯伯克利国家实验室 IntelXeonPhi∗

７ OakforestＧPACS １３．５５ JCAHPC,日本 IntelXeonPhi∗

８ 京 １０．５１ RIKEN,日本 SPARC６４VIIIfx

９ Mira ８．５９ 阿贡国家实验室 PowerBQC

１０ Trinity ８．１０ 劳伦斯利福摩尔国家实验室 IntelXeon

　　∗ 异构加速硬件.
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是AMD的 Vega系列 GPU,都有配套的专用 SDK
(软件开发工具包),如 NVIDIA的CUDA(计算统一

设备构架),AMD的 APP(加速并行处理技术).此

外,近几年的CPU 设计中也开始加入了SIMD的结

构,尤其是英特尔(INTEL)２０１３年发布的集成众核

(MIC)架构的至强融核(XeonPhi)协处理器(coＧproＧ
cessor),使得相关研究更为关键.此类协处理器于

２０１３年配备在了“天河二号”超级计算机上,使得“天
河二号”达到了３３．８６PetaFLOPS的浮点运算能力,
成为了当年性能最强的超级计算机并连续６次蝉联

TOP５００榜单的排名第一(２０１２—２０１５年).与 GPU
类似,如何将计算任务向量化,并使得有效计算比例

提高,同时提高内存访问效率,是 MIC优化的关键.

CUDA架构是英伟达(Nvidia)公司专门为开发

GPU加速的高性能异构程序而提供的开发环境,在
相关的 GPU加速的量子化学软件开发中起到了巨

大的作用,如第一个完全基于GPU的量子化学软件

TeraChem即是基于 CUDA 进行的开发.CUDA
架构下 GPU 的硬件分为了流处理器(StreamProＧ
cessors,SP)和流多处理器(StreamingMultiprocesＧ
sor,SM)两层.一个SM 中会包含多个SP,可以比

较快速地访问 SM 中的共享内存(Shared MemoＧ
ry).同时所有的SM 共享卡上的全局内存(Global

Memory),访问全局内存的速度相对较慢.每３２个

SP会组合在一起成为一个 warp(GPU 执行程序时

的调度单位),一个warp在一个时钟周期内进行完全

相同的操作,这是一种类似SIMD的架构.GPU加速

优化的关键就是提高一个 warp内有效计算的比例,
同时提高共享内存的使用效率,减少访问全局内存.

图１　CUDA线程架构[１１]

图２　NVIDIAGF１００硬件架构[１２]
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　　由苹果公司发起并最终被业界认可的开放式计

算语言 OpenCL旨在通过定义一套机制来实现硬件

独立的软件开发环境.利用 OpenCL可以充分利用

设备的并行特性和支持不同级别的并行,并能有效

映射到由 CPU,GPU,FPGA,ASIC和将来出现的

设备所组成的同构或异构,单设备或多设备的系统.
新近发展的如 FERMIONS＋＋软件、ORCA 的积

分加速模块都已经提供对于 OpenCL的支持.
事实上,无论CUDA或者 OpenCL都需要平台

和设备初始化代码以及繁琐冗余的并行计算和数据

移动代码.为了解决此类问题,类似 OpenMP的针

对异构平台的指导性注释语言 OpenACC(开放加速

器)被开发出来,当前已经提供了对于多种 CPU、

GPU、MIC甚至国产申威系列处理器的支持.这也

极大地方便了含量子化学在内的相关计算软件在混

合异构平台上的开发.

３　异构加速技术在量子化学上的应用

从头算(abinitio)量子化学的基础是自洽场理

论,其 中 单 参 考 量 子 化 学 起 始 于 HartreeＧFock
(HF)自洽场计算(由于代码上的相似性,密度泛函

理论(DensityFunctionalTheory,DFT)计算普遍调

用 HF自洽场来执行),多参考量子化学起始于多组

态自洽场.自洽场计算的速度决定步骤普遍被认为

是双电子排斥积分(ElectronRepulsionIntegrals,

ERI)、Fock矩阵生成以及矩阵的对角化操作.最早

提出可使用 GPU来提高双电子排斥积分计算速度

的是日本名古屋大学的 Yasuda教授.他使用当时

最先进的 GeForce８８００GTX GPU 卡和 GaussiＧ
an０３程序,证明GPU仅需CPU常规计算时间的１/

３即可计算出同样的双电子积分(受制于当时的硬

件架构,该 结 果 是 在 单 精 度 浮 点 水 平 上 计 算 出

的)[１３].
同年伊利诺伊大学的 Ufimtsev和 Martinez(现

为斯坦福大学)教授也发表了使用GPU加速双电子

积分计算的相关研究结果[１４].在文中,他们利用英

伟达公司生产的８８００GTX显卡以及CUDA 架构,
提出了３种计算任务分配方式,即“OneBlockOne
ContractedIntegral”(１B１CI)、“OneThread One
ContractedIntegral”(１T１CI)和“OneThreadOne
PrimitiveIntegral”(１T１PI),并比较了这３种方式.
经过试验测试,１T１CI和１T１PI都取得了不错的效

果,而考虑到directSCF方法后续的计算,１T１PI的

任务分配方式更为合适.

在后续工作中,Ufimtsev和 Martinez教授研究

了如何在 GPU 上实现directSCF方法[１５].Direct
SCF方法的核心是prescreening、构造J矩阵和构造

K矩阵.他们设计了presort的方法,预先对左矢

(bra)和右矢(ket)进行排序,使得积分的有效计算

更密集,提高了计算的效率,也使prescreening起到

了最大的效果.在计算积分、构造矩阵的过程中,忽
略了部分积分对称性,牺牲了部分计算,使得积分值

在共享内存上即可完成矩阵元构造的过程.基 于

此,他们重新设计了构造J矩阵的算法,虽然增加

了约１倍的计算量,但使得计算在 GPU 的 block
内即可完成.对于构造 K 矩阵,由于此步骤的对

称性与J矩阵不同,因此设计了不同的构造算法.
虽然基于相同的思想,然而 K 矩阵的构造计算量

更大.尽管这一算法计算量比传统算法大很多,
在实际的运行中却比 CPU 上的传统算法快的多.
他们的试验表明,GPU 上的程序比 CPU 模快了

几十甚至上百倍.
在以上工作基础之上,Ufimtsev和 Martinez完

成了能量梯度的计算、结构优化,并实现了第一原理

的分子动力学模拟[１６].对天冬氨酸分子溶解于１４７
个水分子中的体系(４５７个原子,２０１４个基函数),
可以达到０．７ps/天的模拟速度.由于 GPU 硬件的

特点,单精度的计算速度远远超过了双精度的计算

速度.因此他们后来又发展了可变精度的计算方

法[１７].该工作显示,经过合适的设置,对于积分值

比较大的使用双精度而对其他的使用单精度,可以

较好地将计算结果误差控制在一定范围内.他们设

计的算法在２０到接近２０００个原子的体系上,针对

需要的精度,可以使用最少的双精度计算.后续他

们又研究了激发态的计算方法等,如在 ConfiguraＧ
tionInteractionSingle(CIS)、TimeＧDependentDenＧ
sityFunctionalTheory(TDDFT)、MultiＧConfiguraＧ
tionalSelfＧConsistentField (MCSCF)等 方 法 在

GPU 上的实现[１８２１].上述工作均已集成于 TerＧ
aChem软件并取得了很多成功的应用.如采用CIS
结合 TDDFT的方法,光敏黄蛋白在水溶液(４８７个

水分子)中的激发态达到了上百倍的加速(推测为对

比单个 CPU 核)[１８].他们结合abinitio multiple
spawning和态平均的完全活性空间自洽场(StateＧ
AveragedCompleteActiveSpaceSCF,SAＧCASSＧ
CF)方法,研究了光化学反应中非常重要的维他命

D３(ProvitaminD３)的激发态动力学,并证实了实验

上观测到光转换过程中的双指数衰减是由于非平衡



　

　１１４　　 中　国　科　学　基　金 ２０１８年

动力学过程中环己二烯开环和闭环过程所致[１８].
目前计算高斯基组的双电子积分主要有３种递

推方法来实现,分别是 McMurchieＧDavidson方法、

ObaraＧSaika方法和 Rys多项式方法[１３１５,２２,２３],这
几种递推方法得到的积分计算在数学上是等价的,
但不同的递推方法实现在硬件上却有不同的效率.

Ufimtsev 和 Martinez 之 前 的 工 作 采 用 了 McＧ
MurchieＧDavidson方法,并开发了程序自动根据递

推公式得到积分代码[１４,１５],取得了不错的结果.但

是受限于采用的递推方法,该程序仅能实现到p函

数的积分.而 Asadchev则采用了 Rys多项式的方

法,使得在 GPU上实现了最高到g函数的积分[２２].
在此基础上,他们发展了 CPU/GPU 混用的多线程

HartreeＧFock方法.他们采取的针对 GPU 的优化

策略有:针对不同角动量的积分采取了不同的方法;
积分计算完成,立即与密度矩阵进行收缩构造Fock
矩阵元,使得积分值不会存入内存中;在host端构

造积分 batch.相比于 CPU、GPU 优化后取得了

１７．５倍的加速[２３].
与 Ufimtsev和 Asadchev不同,Miao和 Merz

采用了 ObaraＧSaika方法实现了 GPU 上的双电子

积分[２４].ObaraＧSaika方法由平行递推和垂直递推

两部分构成,平行递推关系更适合与在GPU上并行

进行,而垂直递推关系在收缩构造矩阵中使用.他

们也加入了presort(预分类)过程,并根据角动量、
基组函数的数量和SchwarzCutoff的大小进行了排

序,提高 warp中的有效计算任务比例,取得了不错

的成果.根据 OＧS递推方法的特性,他们充分使用

了积分的对称性,尽管使用全局内存来构造Fock矩

阵,仍然取得了不错的效果,相对于单个CPU 模,最
高达到了１４３倍的加速.

２０１１ 年,Karl A． Wilkinson 等 人 发 表 了

GAMESSＧUK在双电子积分 GPU 加速方面的研

究[２５].他们针对双电子积分的(ss|ss)积分进行了

GPU加速优化,利用 Rys多项式的方法,设计了

GPU上的积分算法.传统的 CPU 程序在更新FoＧ
ck矩阵后会重新生成bra和ket用于计算,而新的

GPU算法取消了这一步骤.在预先生成并排序之

后,每次更新 Fock矩阵之后直接生成要进行的积

分,并进行下一次的积分计算.测试结果显示基于

GPU的算法对比CPU上成熟的算法取得了８倍的

加速.
受限于GPU内存容量的限制,大基组尤其是涉

及高角动量的部分,单纯使用GPU存在难以构造的

问题.针对此问题,德国马克斯—普朗克研究所的

J．Kalinowski、F．Wennmohs、F．Neese等建议采

用内存占用最少的 McMurchieＧDavidson的方法来

计算,基于 OpenCL实现了任意角动量积分求算中

CPU 和 GPU 的混合使用[２６].慕尼黑大学的 J．
Kussmann和 C．Ochsenfeld开发了一套深度混合

CPU/GPU的积分引擎[２７].该引擎的核心技术就

是将积分计算的工作负载实时分配到单独的线程

(线 程 类 别 可 以 为 CPU 线 程、CUDA 线 程 和

OpenCL线程),而非静态分配.任务分配的原则是

CPU线程优先被分配高角动量积分的计算,并由高

角动量到低角动量的顺序计算积分;GPU 线程优先

被分配低角动量积分的计算,并由低角动量到高角

动量的顺序计算积分.
截至目前,量子化学领域绝大多数的异构计算

均是基于 NVIDIA 的 GPU,新近才有基于 AMD
GPU的文献报道.在J．Kussmann和 C．OchsenＧ
feld基于 OpenCL扩展了他们开发的 FERMIONS
＋＋从头算密度泛函计算软件[２６].由于 OpenCL
编程具有跨平台的特征,扩展后的FERMIONS＋＋
可以支持 CPUs、IntelXeonPhi和 GPUs.考虑到

OpenCL内核执行的效率问题,他们在此工作中针

对于GPU进行了积分内核的预编译和优化,以提高

执行效率.测试结果表明,理论双精度浮点性能相

同的 NVIDIA和 AMD的 GPU 在密度泛函计算的

时候仍然具有相当的性能.而值得注意的是,相比

于 McMurchieＧDavidson算法,AMD 的 GPU 可能

更加适合 RysＧquadrature的积分求解方案.此外,
作者也指出了 OpenCL和 CUDA 均是类似 C的编

程语言,编程风格极为接近,故基于 CUDA 的量子

化学软件通过少量修改即可以提供基于 OpenCL的

异构计算支持.
除了针对 GPU 的异构计算研究,近年来基于

IntelMIC构架的异构计算系统也受到越来越多的

重视.２０１５年,Shan等人的针对 MIC架构进行了

NWChem 程序的线程级并行优化.他们利用了

TEXAS积分库取得了６５倍加速,并在构造 Fock
矩阵的过程中取得了１．６倍加速[２７].同年Edmond
Chow等人在天河二号上进行了 HartreeＧFock计算

的并行优化[３０,３１].基于天河二号超级计算机的架

构,可扩展的大规模并行算法和基于 MIC架构的向

量化算法是优化重点.他们发展了可扩展的构造

Fock矩阵的方法和设计了负载平衡优化的算法,并
将GlobalArray应用到“天河二号”上.同时他们也
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利用了ERD积分库,并对该积分库进行了向量化优

化,使其可以运行在XeonPhi融核处理器上.最终

可计算的体系达到了２９３８个原子和２７３９４个基函

数,并可运行在８１００个节点上.
如上所述,向量化是 MIC 优化的关键环节.

BenjaminP．Pritchard和 EdmondChow 针对双电

子积分的向量化,开发了新的积分库 SIMINT[３２].
在这一工作中,他们利用了 ObaraＧSaika递推方法,
将平行递推关系进行了向量化,并设计了地址连续、
负载平衡的计算算法.在Intel支持 AVX 指令集

的CPU上取得了２—４倍的加速.

４　异构计算相关软件介绍

如前所述,目前已经有许多量子化学软件进行

了异构计算的相关研究.从 NVIDIA 官网上可以

了解到,进行了NVIDIAGPU加速相关研究的量子

化学软件有２６款之多,涉及到矩阵运算、HartreeＧ
Fock、DFT 自洽 场 计 算、MøllerＧPlessetperturbaＧ
tiontheory(MP２)、Coupled ClusterSinglesand
Doubles(CCSD)等多种计算方法,以及单 GPU、多

GPU等多种硬件架构.可以说相关领域的研究正

如火如荼的进行.以下我们对较为流行的几种量子

化学软件的异构计算研究进展进行简要介绍.
(１)Gaussian
GAUSSIAN１６ 版 程 序 完 成 了 １００％ 的 PGI

OpenACC移植,可以在 GPU 上进行 HartreeＧFock
和DFT 的能量、一阶梯度、二阶梯度的计算以及

CCSD(T)的计算.GPU 与 CPU 的计算结果没有

精度上的差异.程序支持多 GPU 并行,相对于

CPU取得了一定的加速.
(２)GAMESSＧUS
GAMESSＧUS程序可以利用 GPU 加速进行

HartreeＧFock计算、MP２方法和CCSD(T)的计算,
使用了基于Rys多项式方法的libqc积分库,并支持

多节点与多 GPU计算.
(３)NWChem
NWChem在６．３版本中加入了 GPU加速的支

持,可以进行高可扩展的 multiＧreferencecoupled
cluster计算.程序同样支持多GPU以及部分Xeon
Phi协处理器加速.在２０１３年和２０１４年分别有文

献介绍了 NWChem 针对CCSD(T)方法在 GPU 和

XeonPhi上的加速优化情况[３３,３４].根据 NWChem
官方测试数据,在计算CCSD(T)方法的非迭代部分

时,IntelXeonPhi协 处 理 器 与 NVIDIA Kepler

GPU有相当的加速效果[３５].
(４)TeraChem
TeraChem程序是完全基于 GPU 的量子化学

程序,可以进行 HartreeＧFock和 KohnＧSham 能量

和梯度的计算,完全支持s、p、d型基函数,可以进行

几何构型优化和过渡态搜素,可以进行从头算分子

动力学模拟.

５　总结和展望

目前,高性能计算机已进入了异构计算时代,而
大数据、机器学习和人工智能在量子化学研究中也

初露峥嵘.作为理论、实验外的“第三科研范式”,计
算模拟已获得了广泛应用.量子化学计算软件已成

为了重要的、软的“实验仪器”,在科学研究中发挥着

举足轻重的作用.在欧美高性能计算应用领域,继
承已有很广泛应用的量子化学软件代码并提高其性

能是非常热门、却似乎有些“无解”的课题.彻底重

构不失为一个非常好的解决方案,但代价昂贵.如

对于诸多著名的量子化学程序来说,过去和现在的

辉煌反而成为了某种意义上的“历史负担”,而新的

完全基于异构计算平台的 TeraChem 等愈发崭露头

角.这也为国产量子化学软件的跨越式发展提供了

良好的战略机遇期.
值得注意的一点是,我国的高性能计算机硬件

取得了长足的进步,已经连续取得了七次 TOP５００
排名第一.然而作为计算量排名前三位的国产量子

化学软件的缺失已成为了大问题.它不但制约着我

国量子化学及应用的发展,而且也大大缩小了高性

能计算的应用空间.因此,在量子化学软件研发过

程中,充分发挥现代高性能计算机的性能应当引起

足够重视,而适应现代高性能计算机体系架构也应

成为国产量子化学计算软件的重要特色.

致谢　本研究得到了中国科学院科研信息化应用工

程项目(XXH１３５０６Ｇ４０３)和国家自然科学基金青年

科学基金项目(２１７０３２６０)的支持.在本文撰写过程

中得到了复旦大学徐昕教授的大力支持,在此表示

感谢.

参 考 文 献

[１] GordonMS,FedorovDG,PruittSR,etal．Fragmentation

Methods:A RoutetoAccurateCalculationsonLargeSysＧ

tems．ChemicalReviews,２０１２,１１２(１):６３２ ６７２．
[２] SherrillCD,Schaeffer HF．Theconfigurationinteraction

method:Advancesin highlycorrelatedapproaches．AdＧ

vancesinQuantumChemistry,１９９９,３４:１４３ ２６９．



　

　１１６　　 中　国　科　学　基　金 ２０１８年

[３] KnechtS,HedegÃerdED,KellerS,etal．NewApproaches

forabinitiocalculationsofmoleculeswithstrongelectron

correlation．Chimia,２０１６,７０,２４４．

[４] Chan,GKL,SharmaS．Thedensitymatrixrenormalization

groupinquantum chemistry．AnnualReview ofPhysical

Chemistry,２０１１,６２:４６５ ４８１．

[５] Chan,GKL,KeselmanA,NakataniN,etal．MatrixprodＧ

uctoperators,matrixproductstates,andabinitiodensity

matrixrenormalizationgroupalgorithms．TheJournalof

ChemicalPhysics,２０１６,１４５(１):０１４１０２．

[６] https://en．wikipedia．org/wiki/List_of_quantum_chemistry

_and_solidＧstate_physics_software．２０１７Ｇ１１Ｇ２８．

[７] 鲍建樟,丰鑫田,于建国．GPU 引发的计算化学革命．物理

化学学报,２０１１,２７:２０１９ ２０２６．

[８] 刘松,鲍建樟,李长瑜,等．GPU 计算:突破制约计算化学发

展的瓶颈．科研信息化技术与应用,２０１４,５:７３ ８１．

[９] ShawDE,GrossmanJP,BankJA,etal．Anton２:raising

thebarforperformanceandprogrammabilityinaspecialＧ

purposemoleculardynamicssupercomputer．Proceedingsof

theInternationalConferenceforHighPerformanceCompuＧ

ting,Networking,Storageand Analysis (SC１４),PiscatＧ

away,NJ:IEEE,２０１４:４１ ５３．GordonBellPrize．

[１０]http://www．top５００．org．

[１１]NVIDIA．CUDA C Programming Guide．http://docs．

nvidia．com/cuda/pdf/CUDA_C_Programming_Guide．pdf．

[１２]NVIDIA．GF１００Whitepaper,V１．５．

[１３]YasudaK．TwoＧelectronintegralevaluationonthegraphics

processorunit．JournalofComputationalChemistry,２００８,

２９(３):３３４ ３４２．

[１４]UfimtsevIS,MartinezTJ．Quantumchemistryongraphical

processingunits．１．StrategiesfortwoＧelectronintegralevalＧ

uation．JournalofChemicalTheoryandComputation,２００８,

４(２):２２２ ２３１．

[１５]UfimtsevIS,MartinezTJ．Quantumchemistryongraphical

processingunits．２．directselfＧconsistentＧfieldimplementaＧ

tion．JournalofChemicalTheoryandComputation,２００９,５

(４):１００４ １０１５．

[１６]UfimtsevIS,MartinezTJ．Quantumchemistryongraphical

processingunits．３．analyticalenergygradients,geometry

optimization,andfirstprinciplesmoleculardynamics．JourＧ

nalofChemicalTheoryandComputation,２００９,５(１０),

２６１９ ２６２８．

[１７]LuehrN,UfimtsevIS,MartinezTJ．Dynamicprecisionfor

electronrepulsionintegralevaluationongraphicalprocessing

units(GPUs)．JournalofChemicalTheoryandComputaＧ

tion,２０１１,７(４):９４９ ９５４．

[１８]IsbornCM．,UfimtsevIS,MartinezTJ．ExcitedＧstateelecＧ

tronicstructure withconfigurationinteractionsinglesand

TammＧDancofftimeＧdependentdensityfunctionaltheoryon

graphicalprocessingunits．JournalofChemicalTheoryand

Computation,２０１１,７(６):１８１４ １８２３．

[１９]SnyderJW,CurchodBFE,MartínezTJ．GPUＧaccelerated

stateＧaveragedcasscfinterfacedwithabinitiomultiplespawＧ

ningunravelsthephotodynamicsofprovitamin D３．The

Journalof Physical Chemistry Letters,２０１６,７ (１３):

２４４４ ２４４９．　　

[２０]SnyderJW,FalesBS,HohensteinEG,etal．AdirectＧcomＧ

patibleformulationofthecoupledperturbedcompleteactive

spaceselfＧconsistentfieldequationsongraphicalprocessing

units． The Journal of Chemical Physics, ２０１７, １４６

(１７):１７４１１３．

[２１]SnyderJW,ParrishRM,MartínezTJ．αＧCASSCF:AneffiＧ

cient,empiricalcorrectionforsaＧcasscftocloselyapproxiＧ

mateMSＧCASPT２potentialenergysurfaces．TheJournalof

PhysicalChemistryLetters,２０１７,８:２４３２ ２４３７．

[２２]AsadchevA,AlladaV,FelderJ,etal．UncontractedRys

quadratureimplementationofuptogfunctionsongraphical

processingunits．JournalofChemicalTheoryandComputaＧ

tion,２０１０,６(３):６９６ ７０４．

[２３]AsadchevA,Gordon MS．New multithreadedhybridcpu/

gpuapproachtohartreeＧfock．journalofchemicaltheoryand

computation,２０１２,８(１１):４１６６ ４１７６．

[２４] MiaoY,MerzJrKM．AccelerationofelectronrepulsioninＧ

tegralevaluationongraphicsprocessingunitsviauseofreＧ

currencerelations．JournalofChemicalTheoryandCompuＧ

tation,２０１３,９(２):９６５ ９７６．

[２５] WilkinsonKA,SherwoodP,GuestMF,etal．Acceleration

oftheGAMESSＧUKelectronicstructurepackageongraphＧ

icalprocessingunits．JournalofComputationalChemistry,

２０１１,３２(１０):２３１３ ２３１８．

[２６]KalinowskiJ,WennmohsF,NeeseF．Arbitraryangular

momentumelectronrepulsionintegralswithgraphicalproＧ

cessingunits:applicationtotheresolutionofidentityhartree

fockmethod．JournalofChemicalTheoryandComputation,

２０１７,１３:３１６０ ３１７０．

[２７]KussmannJ,OchsenfeldC．HybridCPU/GPUintegralenＧ

gineforstrongＧscalingabinitiomethods．JournalofChemiＧ

calTheoryandComputation,２０１７,１３(７):３１５３ ３１５９．

[２８]KussmannJ,OchsenfeldC．EmployingOpenCLtoaccelerＧ

ateabinitiocalculationsongraphicsprocessingunits．JourＧ

nalof Chemical Theory and Computation,２０１７,１３:

２７１２ ２７１６．　　



　
第１期 田英齐等:异构计算量子化学软件的研发恰逢其时 １１７　　 　

[２９]ShanH,WilliamsS,JongW,etal．ThreadＧlevelparallelＧ

izationandoptimizationofnwchemfortheintelmicarchitecＧ

ture,inPMAM１５Conference,February０７Ｇ１１２０１５,San

Francisco,CA,USA．

[３０]ChowE,LiuX,SmelyanskiyM,etal．Parallelscalabilityof

HartreeＧFockcalculations．TheJournalofChemicalPhysics,

２０１５,１４２(１０):１０４１０３．

[３１]ChowE,LiuX,MisraS,etal．ScalingupHartreeＧFockcalculaＧ

tionsonTianheＧ２．TheInternationalJournalofHighPerformance

ComputingApplications,２０１６,３０(１):８５ １０２．

[３２]PritchardBP,ChowE．Horizontalvectorizationofelectron

repulsionintegrals．JournalofComputationalChemistry,

２０１６,３７(２８):２５３７ ２５４６．

[３３]BhaskaranNK．,Ma W,KrishnamoorthyS,VillaO,van

Dam HJJ,ApràE,KowalskiK．Noniterative MultireferＧ

enceCoupledClusterMethodsonHeterogeneousCPUＧGPU

Systems．JournalofChemicalTheoryand Computation,

２０１３,９:１９４９ １９５７．

[３４]ApraE,Klemm M,KowalskiK．EfficientImplementation

ofManyＧBodyQuantum ChemicalMethodsontheIntel

XeonPhiCoprocessor．InSC＇１４ProceedingsoftheInternaＧ

tionalConferencefor HighPerformanceComputing,NetＧ

working,Storageand Analysis．New Orleans,Louisana:

IEEEPress,２０１４:６７４ ６８４．

[３５]http://www．nwchemＧsw．org/index．php/Benchmarks

Thedevelopmentofheterogeneouscomputationalquantumchemistrysoftwaremeetsthetime
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Abstract　Quantumchemistrysoftwareplaysanimportantroleinchemistryresearches．Developinghigh
performancecomputingsoftwarewithcuttingＧedgecomputerarchitectureisawidelyconcernedissuefor
chemistryresearchersandsoftwaredevelopers．Inrecentyears,acceleratorslikeGraphicProcessingUnit
(GPU)areshowingsignificantpowerincomputing,andarousedgeneralinterest．Inthisarticle,weintroＧ
ducedhardwareandsoftwarebasicsofheterogeneouscomputing;summarizedresearchesandapplications
dealingwithheterogeneouscomputing(bothGPUandcoＧprocessorareinvolved)inquantumchemistry;

andbrieflyintroducedrelatedquantumchemistrysoftware．Wecanconcludeformtheseresearchesthat
heterogeneouscomputingisbecomingagreatpowerinacceleratingquantumchemistrycalculation．HowevＧ
er,achievementsofmanypopularquantumchemistrysoftwarepackagesrestrainedtheirfurtherdevelopＧ
mentinadaptingtomodernsupercomputer．Heterogeneouscomputingprovidesdevelopmentofdomestic
quantumchemistrysoftwareagoodopportunity．Thisleadsgoodtimetodevelopsuchkindofsoftware
package．

Keywords　quantum chemistry;heterogeneousoptimization;twoＧelectronrepulsionintegrals;GPU;

coＧprocessor


