Gaussian Interface for AMBER 9

取扱説明書
戦略的創造研究推進事業CREST

1. はじめに
1.1. Gaussian Interfaceの概要

本ソフトウェアは非経験的分子軌道法を利用したQM/MM分子動力学計算を実行するためのソフトウェアです。化学計算ソフトウェアでは特に人気の高い２大ソフトウェア、AMBER9（分子動力学計算プログラム）およびGaussian03（分子軌道計算プログラム）を用いたQM/MM分子動力学計算を可能にします。

AMBER9はQM/MM分子動力学計算プログラムとして広く知られています。このソフトウェアでは分子軌道計算として利用できる方法は、AM1、PM3、DFTBなど計算コストの低い方法に限定されています。このため、これらの方法で十分な精度のある計算をできる系は限られています。分子軌道計算プログラムとして非経験分子軌道法を利用可能なGaussianを利用することができたならば、計算コストは非常に高くなるもののこの欠点を補い、半経験的分子軌道法ではサポートされていなかった原子種やそれらの方法では十分な精度の得られなかった分子構造に対応することができます。このため、我々はAMBER9のルーチンの中から外部プログラムとしてGaussianを呼び出すインターフェイスプログラムを作成することでこれを実現しました。

非経験的分子軌道法によるQM/MM分子動力学計算は前述のように非常に計算コストのかかる方法です。このため、大きな系やより精度の高い分子軌道計算は、計算機資源の観点から現実的に不可能です。QM/MM分子動力学計算法に携わる研究者たちは、非経験的分子軌道法によるQM/MM分子動力学計算を現実的な時間で計算可能にするために、日々研究開発を行っています。しかし、その一方で、現在半経験的分子軌道法によるQM/MM分子動力学計算を行っていて、すでに分子軌道計算の方法に関する問題に直面している研究者には、十分な計算速度が得られないとしても、非経験的分子軌道法によるQM/MM分子動力学計算を試してみたいと考えている研究者もいることでしょう。また、非経験的分子軌道法や半経験的分子軌道法によるQM/MM分子動力学計算法の研究開発に取り組んでいる研究者にも、比較計算可能なプログラムとしてGaussianを利用したQM/MM分子動力学計算を試してみたいと考えている研究者もいることでしょう。本ソフトウェアはそのような研究者のために開発されました。
既存のソフトウェアであるAMBER9およびGaussian03間を橋渡しするソフトウェアであるという性質から、本ソフトウェアは比較的短時間で開発することができました。本ソフトウェアで実現可能なQM/MM分子動力学計算は、Gaussian03には一切の手を加えず、またAMBER9についても最小のプログラムコードの変更によって達成可能な範囲にとどまります。したがって、後述するいくつかの制限事項があります。非経験分子軌道法と分子動力学法とがより密接に融合され、現実的な時間で計算可能になった新しい非経験的分子軌道法によるQM/MM分子動力学計算プログラムが登場するまでの期間、本ソフトウェアを皆様の研究や開発に利用していただければ幸いです。
1.2. Gaussian Interfaceのしくみ

本ソフトウェアの動作内容の流れを簡単に説明しましょう。
本ソフトウェアは分子動力学プログラムAMBER9から分子軌道計算プログラムGaussian03を呼び出す形式で作成されています。AMBER9にはQM/MM分子動力学計算を行うためのルーチンがすでについているため、その機能を利用しながらAMBER9とGaussian03との間でデータのやり取りをします。

AMBER9にはいくつかのプログラムがありますが、本ソフトウェアが利用するプログラムはSANDER（実行モジュール名sander）です。以降では、AMBERとSANDERを区別することなく統一してAMBERと呼ぶことにします。Gaussianの実行モジュール名はg03です。

（1） AMBERを実行します。AMBERが実行されると、分子動力学計算に必要な初期座標や設定温度などの入力ファイルが読み込まれます。
（2） 原子の位置や速度をインテグレーターに従って更新します。

（3） インテグレーターには力を更新する部分があります。この中にあるQM/MM計算に関する力を計算する部分においてGaussianを呼び出すことになります。そのため本ソフトウェアは、まずAMBERの計算データを用いて、Gaussian用の入力ファイルを作成し、この入力ファイルを使ってGaussianを実行します
（4） Gaussianの計算が終了すると、Gaussianの出力ファイルが作成されています。本ソフトウェアはこの出力ファイルを解析し、加工してAMBERで利用されている変数にデータを格納します。

（5） （２）～（４）のプロセスを繰り返すことにより、分子動力学計算を実現します。

次に、本ソフトウェアで行われているQM/MM計算の動作内容の流れについて説明します。
QM/MM計算では、QM部分（電子状態が量子力学的に扱われる部分）周囲のMM部分（原子を古典的な質点として扱う部分）の原子電荷に関する影響を考慮した上で、QM部分の電子状態を決定します。この電子状態がQM部分の原子核たちやMM部分の原子たちに作用する力を計算することにより、分子動力学計算において必要とされる力を得ます。
（1） 本ソフトウェアは、QM原子核の座標、MM原子の位置と電荷の情報を用いてGaussian用の入力ファイルを作成します。
（2） GaussianはMM原子電荷のある状況でQM部分の電子状態を計算します。
（3） GaussianはQM/MM系のエネルギー、QM原子核に働く力、および、MM原子位置における静電場を計算し、出力ファイルに保存します。
（4） 本ソフトウェアはGaussianの出力ファイルからデータを取り出し、以下の計算式に従って、QM/MM系のエネルギーとMM原子に働く力を計算します。QM原子核に働く力は、Gaussianの出力データをそのまま利用します。
QM/MM系のエネルギー：

（MM間の静電エネルギーはAMBER側で計算されるため予め引いておく）
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QM部分がMM原子に作用させる力：
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ここで、
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はGaussianの返す系全体のエネルギー、
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はi番目のMM原子の電荷、
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はi番目のMM原子とj番目のMM原子との間の距離、
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はi番目のMM原子位置に働く静電場です。
1.3. 動作環境
以下の環境での動作を確認しています。

（1） Intel 32bit CPU

我々の開発環境はIntel 32bit CPUです。64 bitの環境でのテストはしていませんが、32 bitに特化した処理はしていませんので、動作する可能性はあります。

（2） Intel Fortran ver. 9.1

AMBERから外部プログラムとしてGaussianを呼び出すときなどに、Inter Fortran用のシステムコールを利用しています。Intel Fortranのバージョンによっては、ライブラリ名が異なる場合があります。

（3） AMBER9

AMBER9用に開発しました。AMBER10はAMBER9との類似点が多いため、移植することは容易でしょう。
（4） Gaussian03

Gaussian03用に開発しました。本ソフトウェアで利用している方法はGaussian09でもおそらくサポートされているため、Gaussianを呼び出す部分をGaussian09に変更してあげれば、動作するかもしれません。
（5） Gaussian03のユーティリティライブラリ

このユーティリティライブラリはGaussianの出力ファイルRead-Writeファイルを読み出すために利用します。ユーティリティライブラリutil.aが存在し、リンク可能であることを確認してください。
1.4. インストール方法

インストール手順を説明します。

（1） AMBERのマニュアルに従って、インストールの準備をします。本ソフトウェアはBugfix 43に対して開発されたため、まず、AMBER9にパッチ（Bugfix 1-43）をあてます。具体的には、AMBER Webサイト( http://ambermd.org/ )から、bugfix.allをダウンロード後、Bugfix 44以降の部分を削除したファイルを$AMBERHOMEに作成します。そして、以下のコマンドを実行します。
% cd $AMBERHOME

% patch -p0 -N -r patch-rejects < bugfix.all

（2） 次に、configureをします。この状態でmakeすると、Bugfix 43の状態のAMBERがビルドされます。
% cd $AMBERHOME/src
% ./configure ifort_ia32

% make serial

（3） 本ソフトウェアをインストールするために差分パッチをあてます。パッチファイルは$AMBERHOMEに置いておきます。そして、以下のコマンドを実行します。
% cd $AMBERHOME

% patch -Np1 < patch_gi-43
（4） 最後にSANDERをmakeします。こうして生成されたsanderが本ソフトウェアGaussian Interface対応版のAMBERです。
% cd $AMBERHOME/src/sander
% make sander
（5） 本ソフトウェアにはいくつかの分子系に対するテスト計算が付録されています。以下の説明を参考にしながら、動作確認してください。
1.5. 注意事項
（1） 非経験的分子軌道法によるQM/MM分子動力学計算では、Gaussian03の処理が律速になります。したがって、AMBERを並列で動作させても計算速度はほとんど向上しません。計算速度を向上させるためには、Gaussian03を並列で走らせる必要があります。後述するGaussian設定ファイルに、Gaussian03を利用する際の計算条件を記述することができます。ここに、Link 0コマンドとして、「%NProcShared=4」と設定すれば、4プロセッサを用いた分子軌道計算を実行することができます。
（2） 本ソフトウェアでは、QM部分について周期境界を考慮した長距離補正を行うことができません。これは、この機能をまともに実装するためにはGaussianに手を加える必要があるためです。従って、非周期系の分子集団や周期系の水溶液に溶けている一分子をQM部分として取り扱うことはできますが、周期系の水溶液について全原子をQM部分として扱ったり、周期境界をまたぐ無限に長いペプチド鎖をQM部分として扱ったりすることはできません。
（3） 本ソフトウェアは、非経験的分子軌道法によるQM/MM分子動力学計算のためのQM-MM間相互作用パラメータを同梱していません。必要に応じて、Lennard-Jonesパラメータなどを最適化して利用してください。
2. 使用方法
2.1 実行方法
通常のsanderと同様の方法でプログラムを実行します。注意する点は2つです。
1つ目は、Gaussianを利用したQM/MM分子動力学計算を実行する場合には、mdinファイルにおいて、分子軌道計算法に関するパラメータ（qmtheory=8）を設定することです。
2つ目はコマンドオプションに、Gaussian設定ファイルを指定することです。このファイルのファイル名はsanderコマンドオプション「-gin」の後に続けて入力します（下の例ではgsetting）。このファイルの内容については後述します。
% sander –O –i mdin –p prmtop –c inpcrd –gin gsetting
2.2 mdinファイル
分子軌道計算としてGaussianを利用する場合には、qmtheoryの値を8に設定してください（詳細は後述します）。
（例）

md

&cntrl

  imin=0, irest=1, ntx=5,

  ntt=0, ntb=0,

  nstlim=5, ntpr=1,

  ntwx=1, ntwv=1,

  cut=99.0,

  ifqnt=1

/

&qmmm

  qmmask=':1',

  qmtheory=8

/
2.3 Gaussian設定ファイル
このファイルには、Gaussianを動作させるために必要となる情報を記述します。大きく分けて2つの情報を記述します。

1つ目は、分子軌道計算プロセスに関わる処理パラメータです。主な役割はファイル処理に関するインターバルの設定です（パラメータの詳細は後述します）。NAMELIST gauss（&gaussから / まで）に処理パラメータを記述します。
2つ目は、実際に分子軌道計算を実行する際の設定です。NAMELIST gaussの後に「--header」と1行記述し、その次の行から分子軌道計算の情報を記述します。通常、Gaussianを利用する際に、その入力ファイルに記述するヘッダー部分の情報を記述します。ここでヘッダー部分とは、Gaussian入力ファイルから原子情報を除いた、Link 0コマンドから分子指定（中性分子の一重項状態では「0 1」）までを指します。AMBERとGaussianとの通信をファイルで行うため、例に倣ってRead-Writeファイルの指定をしてください（%rwfの行）。また、電荷情報を出力する場合には、その計算がGaussianで行われるよう、popキーワードを指定してください。
（例）
&gauss



← 以下、処理パラメータ
  ns_timing=0,

  keep_out=0, keep_inp=0, keep_rwf=0,

  ipack_rwf=0, isave_orb=0,

  iguess_chk=0,

  ifdebug=0,
/

--header



← 以下、ヘッダー部分
%nosave

%mem=512MB

%rwf=./GAUSCR/sample.rwf

← Read-Writeファイルの指定
pop=(mk,dipole)


← 電荷を出力する場合に必要
#p RHF/3-21G nosymm scf=tight

QM/MM sample


← タイトル
0 1




← 分子指定
2.4 出力ファイル・中間ファイル
計算実行中には、出力ファイルや中間ファイルが多数生成されます。実際の出力例を以下に示しています。ファイル名にはhostname, user, PID, ステップ数などが自動的に挿入されます。これらのファイルサイズは非常に大きいため、後述のGaussian設定ファイル用処理パラメータにより保存されるファイルの数を制限することができます。
（例）

gaussian.pc01-012962.in


← Gaussian入力ファイル
GAUSCR/sample.12962-0000000000.wpp
← ipack_rwf=1によるファイル
GAUSCR/sample.12962-0000000001.wpp

GAUSCR/sample.12962-0000000002.wpp

GAUSCR/sample.12962-0000000003.rwf
← Read-Writeファイル
3. パラメータ仕様
3.1 mdinファイル用拡張パラメータ
QMTHEORY
QM領域に適用される理論レベルを指定するためのパラメータです。Gaussianを利用する場合は8を指定します。


= 1
PM3 (default)


= 2
AM1


= 3
MNDO


= 4
PDDG/PM3


= 5
PDDG/MNDO


= 6
PM3CARB1


= 7
DFTB/SCC-DFTB


= 8
Gaussian Interface
3.2 Gaussian設定ファイル用処理パラメータ
ns_timing
Gaussian03の計算結果から、エネルギーと力以外のデータを出力するタイミングを整数で指定します。0のときは出力しません。

keep_out
Gaussian03出力ファイルの処理方法を指定します（出力ファイルの出力ディレクトリは環境変数GAUSS_SCRDIR に指定されているディレクトリになります）。


= -1
出力ファイルを保存しない


= 0
エラーが生じたときのみ、出力ファイルを残す


= 1
出力ファイルをns_timingの間隔で保存する


= 2
出力ファイルを毎ステップ保存する

keep_inp
Gaussian03入力ファイルの処理方法を指定します。


= 0
入力ファイルを保存しない


= 1
入力ファイルをns_timingの間隔で保存する


= 2
入力ファイルを毎ステップ保存する

keep_rwf
Gaussianの計算結果の入っているRead-Writeファイルの処理方法を指定します（出力間隔はns_timingになります）。


= 0
残さない


= 1
Read-Writeファイルをそのまま残す

ipack_rwf
Gaussianの計算結果の入っているRead-Writeファイルの処理内容を指定します（出力間隔はns_timingになります）。


= 0
何もしない


= 1
QM 座標、MM 座標とその電荷、それぞれにかかる力と系のエネルギーとQM に割り当てられる電荷分布だけを保存する
ipack_rwf=0の場合、非常に大きなRead-Writeファイルが毎ステップ出力される。
10944512 GAUSCR/sample.14180-0000000000.rwf

10944512 GAUSCR/sample.14180-0000000001.rwf

10944512 GAUSCR/sample.14180-0000000002.rwf

ipack_rwf=1の場合、Read-Writeファイル内の必要な情報のみが保存される。
524288 GAUSCR/sample.12962-0000000000.wpp

524288 GAUSCR/sample.12962-0000000001.wpp

524288 GAUSCR/sample.12962-0000000002.wpp

isave_orb
ipack_rwf において保存される情報にMO と重なり積分を追加するかどうかの指定をします。

= 0
追加しない


= 1
追加する

iguess_chk
Check Pointファイルから読み出した軌道情報を利用して軌道を予測するかどうかの指定をします。＃＃＃＃＃=1にしただけではGaussianが停止してしまう。


= 0
Check Pointファイルを使わない


= 1
Check Pointファイルを使って軌道を予測する

ifdebug
デバッグ情報の出力方法を指定します。


= 0
デバッグ情報を出力しない


= 1
デバッグ情報を出力する

例えば、以下のように標準出力として表示されます。

| STEP NO. 0000000000

 ** Packing Done

 A. G03 Energy (hartree, kcal/mol)  =  -40.2992028460  -25288.1314193

 B. Self Energy (hartree, kcal/mol) =   -0.3219042852    -201.9979874

 A - B (hartree, kcal/mol)          =  -39.9772985608  -25086.1334319

 DXYZQM = Gradient of QM atom = (kcal/molA) :

         43.8974399     -15.0565039       6.7396664

        -32.6140300      19.1919389     -11.9934125

         -5.1621842      -6.8711499      13.4025997

 DXYZMM = Gradient of MM atom = (kcal/molA) :

         -0.1040291      -0.5430475      -0.3226300

         -0.0174985       0.2189382       0.0809838

          0.8313877      -0.9338311      -1.4112240
4. テスト計算
4.1 N-メチルアセトアミド 1分子系（全原子QM計算のテスト）
 [ ディレクトリ：test/nma ]
[image: image7.png]



N-メチルアセトアミド（NMA）分子1分子の分子動力学計算です。この計算では、NMAの12原子すべてを量子力学的に扱います。
＃動かない　*1
＃qmmask=’:1’にしても動かない　*2
＃さらにipack_rwf=0にすると動く　*3
＃どうやら*1については、route sectionにchargeキーワードが入っていることが原因
 [ 比較参照：$AMBERHOME/test/qmmm2/pure_QM_MD_AM1/ ]
4.2 水系（QM/MM計算のテスト）
 [ ディレクトリ：test/water ]
[image: image8.png]



球状に配置した1030個の水分子（TIP3Pモデル）の計算です。中心の6個の水分子をQM部分として扱います。この計算では、MM部分の水分子については剛体分子として取り扱いますが、QM部分の水分子については自由に伸縮運動できるようにしています。

[ 比較参照：$AMBERHOME/test/qmmm2/tip3p_cap ]
4.3 リシン（アミノ酸）水溶液系（リンク原子を含む系のテスト）
 [ ディレクトリ：test/lysine ]
[image: image9.png]



一般化Born法を用いたリシン1分子の分子動力学計算です。リシンは22原子からなる分子です。この計算では、リシン中央のC8 H9 H10の原子をQM部分として取り扱います。QM部分とMM部分との境界は、炭素軸上に仮想的なリンク原子を配置することで電子状態を近似して取り扱われます。従って、Gaussianでは、周囲に17個の点電荷の配置されたメタン1分子系として計算されます。
[ 比較参照：$AMBERHOME/test/qmmm2/lysine_PM3/ ]
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