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Resumen

En el presente trabajo se desarroll6 un c6digo modular, escrito en CUDA/C++, para la
evaluacion de Integrales de Repulsion Electrénica (ERIs) de tres centros, aprovechando el
poder de las Unidades de Procesamiento Gréfico (GPU). Asi mismo se programé un generador
automadtico de codigo en Python para el desarrollo de una rutina capaz de evaluar la matriz
de Coulomb mediante la aproximacién de Resolucion de la Identidad (RI), en el método
de Hartree-Fock, utilizando los kernels de evaluaciéon de ERIs creados. La rutina para la
evaluacion de la matriz de Coulomb con RI (Jgs) se implementé en el programa de estructura
electronica Green. 128. La validacion del método se realiz6 mediante cdlculos de energia, con
la base cc-pVDZ, para un conjunto de moléculas que contiene a los alcanos lineales desde
metano hasta octadecano mds las moléculas de benceno, fenol, clorobenceno y ribavirina (un
medicamento utilizada como tratamiento contra COVID-19).

Para la validacion del método se obtuvieron errores minimos y mdaximos de min =
-3.80 x 107% max = —4.55 x 10"% Hartrees y de min = 7.93 x 1077 max = 6.47 x 107%
Hartrees para el error absoluto y el error relativo respectivamente. El tiempo de ejecucion
de la rutina para la evaluacién de Jg; se compar6 contra dos versiones de Green.128: una
con ejecucion serial en 1 CPU y otra con ejecucion paralela con 6 CPUs. Las aceleraciones
maximas registradas contra ambas versiones son de 20.66x y 18.34x respectivamente.
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Abstract

In this work is presented a modular code, written in CUDA/C++, for the evaluation of
three centers Electronic Repulsion Integrals (ERIs), which takes advantage of the power of
Graphical Processing Units (GPU). In addition an automatic code generator was created in
Python for the development of a routine capable of evaluating the Coulomb matrix via the
Resolution of Identity (RI) for the Hartree-Fock method, using the kernels for ERIs evaluation
created. The routine for the evaluation of the Jp; matrix was implemented in the electronic
structure software Green.128. The validation of the method was made through the calculation
of energy, with the basis cc-pVDZ, for a set of molecules that contain the lineal alkanes from
methane to octadecane plus the molecules of benzene, phenol, chlorobenzene and ribavirine
(amedicament used as a treatment against COVID-19).

For the validation of the method the minimum and maximum absolute and relative errors of
min = -3.8%107% max = —4.55%x 10" Hartrees and min = 7.93x10"" max = 6.47x107%
Hartrees were respectively obtained. The execution time of the routine for the evaluation of
Jgry was compared against two versions of Green.128:; one with serial execution in | CPU
and another with parallel execution in 6 CPUs. The registered maximum accelerations against
both version are of 20.66x and 18.24x respectively.
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CAPITULO

Introduccion

En las dltimas dos décadas la quimica computacional se volvié una de las dreas de la quimica
con mayor crecimiento y en la actualidad, la capacidad interpretativa y predictiva de los cdlcu-
los tedricos permiten realizar aplicaciones tan sofisticadas como la selecciéon de moléculas
Optimas para llevar a cabo una reaccion quimica especifica o la generacion de datos espec-
troscopicos tedricos de diversas moléculas de interés quimico, entre otras. Esto es posible
gracias a la capacidad de los dispositivos computacionales modernos que permite aplicar
las metodologias tedricas previamente desarrolladas a sistemas cada vez mas grandes con
gran precision. Sin embargo, siempre existe la necesidad de alcanzar precisiones mayores y
tiempos de computo cada vez menores y esta necesidad se debe a que las dreas de interés de la
Quimica Computacional aumentan constantemente, por lo que el obtener mejores resultados
con menor costo y tiempo permite a los profesionales del drea llevar a cabo investigaciones
mds sofisticadas en intervalos de tiempo cada vez mds accesibles.

Existen dos acercamientos en la bisqueda de un factor costo/rendimiento cada vez mads
favorable, el primero es a través de nuevos desarrollos metodolégicos donde se emplean
nuevos modelos o aproximaciones para disminuir el escalamiento de los sistemas estudiados.
El segundo se encuentra relacionado con las ciencias computacionales, y es donde se utilizan
nuevos algoritmos y arquitecturas de computo para acelerar los métodos tedricos existentes. Si
bien los desarrollos metodolégicos son cruciales y ofrecen mejoras sin precedentes, también es
importante mantenerse en contacto con los avances que proveen las ciencias computacionales
para obtener el mejor rendimiento posible.

Dentro de las metodologias utilizadas para aumentar la eficiencia computacional de los
programas de estructura electrénica se encuentra la aproximacion de Resolucion de la Iden-
tidad (RI, por sus siglas en inglés) que se basa en la expresion de las Integrales de Repulsion
Electronica (ERIs, por sus siglas en inglés) de cuatro centros mediante ERIs de tres centros
cuya evaluacién es menos costosa computacionalmente. La aproximacion de RI puede ser



Introduccion

utilizada en la mayoria de teorias y modelos de la quimica cudntica debido a que las ERIs
de cuatro centros se encuentran presentes en €stos. Un ejemplo de lo anterior es el Ciclo de
Campo Autoconsistente (SCF, por sus siglas en inglés), el cual forma parte de modelos como
el de Hartree-Fock y también de la Teoria de los Funcionales de la Densidad (DFT, por sus
siglas en inglés). En el SCF la aproximacion de RI se utiliza para simplificar la evaluacion de
las ERIs de cuatro centros en los términos de Coulomb e Intercambio.

La aproximacion de RI posee 3 ventajas principales sobre la evaluacion de ERIs de cuatro
centros. En primer lugar, la evaluacion de ERIs de tres centros es computacionalmente mas
sencilla ya que involucra un menor nimero de operaciones de punto flotante. En segundo
lugar, dependiendo de los t€rminos donde se aplique la aproximacion de Rl es posible disenar
algoritmos de cdlculo que disminuyan el escalamiento en comparacién con los algoritmos
que utilizan ERIs de cuatro centros. Y por dltimo la aproximacion de RI requiere un menor
uso de la memoria RAM ya que permite expresar todas las ERIs de cuatro centros utilizando
un menor nimero de ERIs de tres centros, lo cual puede reducirse atin mds al tomar en cuenta
la simetria de las ERIs.

Una de las limitantes en el uso de laaproximaciénde RI es la alta barrera de conocimiento
para llevar a cabo la reproduccién del c6digo necesario para su implementacion. Este pro-
blema se intensifica debido a que la mayoria de las implementaciones computacionales de la
aproximacién de RI no son modulares y de facil acceso. En la actualidad es posible utilizar
librerias de c6digo libre para evaluacién de ERIs de cuatro centros en CPU como LIBINT2!!!
y LIBRETA!?! para la implementacién de la aproximacién de RI. Dichas librerfas pueden
ser modificadas de manera sencilla para evaluar ERIs de tres centros como ERIs de cuatro
centros donde el dltimo centro posee exponente cero y por lo tanto se convierte en la unidad.
Sin embargo, estas implementaciones presentan algunos inconvenientes. Primero que nada
no se obtiene ventaja alguna en el tiempo de computo ya que las ERIs de tres centros atin se
calculan como ERIs de cuatro centros debido a que estas librerias no estdn optimizadas para
evaluar ERIs de tres centros. En segundo lugar estas librerias s6lo nos permiten realizar la
evaluacion de las ERIs de tres centros necesarias para implementar la aproximacién de Rl en
vez de presentar una implementacion completa de la aproximacién de RL Y por dltimo estin
disenadas inicamente para su funcionamiento en Unidades de Procesamiento Central.

La limitacion del hardware donde pueden ser utilizadas las librerias antes mencionadas
sugiere un problema debido a que dia con dia aumenta el tamano de los sistemas quimicos que
son estudiados mediante la quimica cudntica computacional. Por lo tanto también aumentan
los requerimientos computacionales para su estudio en un periodo de tiempo accesible. Este
aumento es solucionado por el uso de nuevas arquitecturas de computo paralelo masivo.
Uno de los avances mds importantes en esta drea vino de la mano del mercado de los
videojuegos de consumo, que en las dltimas tres décadas ha creado una demanda creciente en
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los requerimientos computacionales para su Optima ejecucion. Dicha demanda se cumple dia
a dia a través del desarrollo de las Unidades de Procesamiento Grifico (GPUs, por sus siglas
en inglés) o tarjetas de gréficos como se les conoce cominmente.

Las GPUs eran utilizadas tradicionalmente en los videojuegos para la actualizacion de los
colores desplegados por cada pixel en las pantallas, esto explota el gran ndmero de transistores
dedicados al procesamiento de datos que contienen las GPUs. Sin embargo la similitud que
poseia este problema con las operaciones matriciales desencadend la investigacion del uso
de GPUs para el computo cientifico y con el tiempo se establecié la Programacion de GPUs
de Proposito General (GPGPU, por sus siglas en inglés). A medida que la programacion de
tarjetas de grificos se volvié mds accesible se crearon varias implementaciones para GPUs
en la quimica computacional y actualmente el uso de GPUs es una opcién muy popular en la
evaluacion de ERIs.

Se han reportado trabajos que implementan la aproximacion de RI mediante el uso de
GPUs.>-#l En la literatura se presenta al lector con las decisiones de disefio de cédigo
seguidas para la creacion de los c6digos que implementan la aproximacion de RI en GPU.
Sin embargo siguen sin ser programas de codigo de acceso libre lo cual limita su uso y eleva
el iempo que los investigadores del drea necesitan invertir para ser capaces de reproducir y
utilizar una implementacion de RI que aproveche el poder de computo de las GPUs.
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Motivacion

Lamotivacion del presente trabajo es presentar al piblico interesado una libreria de c6digo
de acceso libre que permita resolver ERIs de tres centros y utilizar rutinas para implementar
la aproximacion de RI en diversos modelos y teorias aprovechando el poder de computo que
proveen las GPUs. La libreria planteada permitiria a los usuarios la creacion de codigos de
estructura electrénica mds sofisticados que se beneficien de las ventajas asociadas al uso de la
aproximacion de RI y de la rapidez que ofrece una implementacién de paralelismo mediante
GPUs sin la necesidad de invertir tiempo extra en la programacion del codigo necesario para
esto.

Por lo tanto, con la creacion de este trabajo, se pretende sentar las bases para la creacion
de la libreria GALLETA (GPU Accelerated Library for Long ERIs Transformations with
Auxiliary Basis) del grupo de trabajo del Dr. Jorge Martin del Campo Ramirez.



CAPITULO 3

Marco teorico

La parte esencial de cualquier cdlculo ab inito es la evaluacién de un gran nimero de
Integrales de Repulsion Electronica (ERIs) de dos electrones

[ablcd] = f f @a(r1)@p(r1)r]3 e (r2)@a (r2)drydrs (3.1)

donde ¢ son funciones base monoelectrénicas y r las coordenadas electronicas. Las funciones
mds utilizadas en la actualidad como funciones base son las de tipo Gaussiano (GTOs, por
sus siglas en inglés), definidas por

Galr) = (x = A" (y = Ay)"(z = A)ee s A (3.2)

donde A; representan la i-ésima coordenada del A-ésimo nicleo en el cual estd centrada la
funcién de base. Usualmente los orbitales se representan mediante una combinacion lineal
de funciones Gaussianas primitivas. La contraccion de estas funciones Gaussianas primitivas

permite evaluar ERIs contraidas a partir de ERIs primitivas, segin

K, K, K. Ka
(ab|cd) = Z Z Z Z D,D,D,D,[a,b,|c,d,] (3.3)

p=l v=1 o=11=1
donde los corchetes se utilizan para denotar a las ERIs primitivas mientras que los paréntesis
denotan a las ERIs contraidas. La propiedad principal de una funcién base y una ERI es el
momento angular total L, =l +mg+n,y L = Ly + Ly + L. + Ly, respectivamente.

Debido a que la evaluacion de las ERIs de cuatro centros escala con el tamano del sistema
como O(N?*), donde N es el niimero de funciones base, el cédigo que evalda las ERIs es de
extrema importancia puesto que este paso se puede volver tardado y dominar el tiempo de
computo del cilculo a medida que el sistema estudiado aumenta de tamano.
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3.1. Resolucion de la Identidad en Hartree-Fock

Debido a la alta demanda computacional para el cdlculo de las ERIs de cuatro centros se
han desarrollado métodos aproximados para su evaluacion. Una de estas aproximaciones es
la de la Resoluci6n de la identidad (RT)1-® 71 ésta se lleva a cabo al introducir un conjunto de
funciones base auxiliares ademds del conjunto de funciones de base originales para expresar
las ERIs de cuatro centros mediante ERIs de tres centros. La aproximacion de RI se puede
resumir en la siguiente ecuacion:

(ablcd) ~ (abled)gr = Z(abIP)G;'Q(Qlcd) (3.4)
PO

donde P y Q simbolizan funciones del conjunto base auxiliar, y G;,'Q denota el inverso de la
matriz métrica de Coulomb, la cual estd representada por la siguiente ecuacion:

Gro = (PQ) = f (3.5)

La ecuacion (3.4) descompone las ERIs de cuatro centros en integrales de dos y tres

P(l'l)Q(l'z)drldr2
r2

centros lo que a su vez permite la factorizacion de varias ecuaciones.

En el método de Hartree-Fock es posible utilizar la aproximacion de RI en los términos
de Coulomb e Intercambio que aparecen en las ecuaciones que definen la matriz de Fock. Al
aplicar la aproximacion de RI para el t€rmino de Coulomb (en sistemas de capa cerrada):

N
Jub = Z(ablcd)Dcd (3.6)
cd

se obtiene la siguiente factorizacion

Jab = I = Y (ab|P)G gy > (Qled)Dea (3.7)
PO cd

donde, la matriz de Densidad (D)se calcula segin

Deg=2 Z CuiCiu (3.8)
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donde i denotalos orbitales ocupados y C los coeficientes de expansién de orbitales molecula-
res. La factorizacién obtenida representa una gran ventaja debido a que reduce el escalamiento
formal de O(N*) aO(N?)."] En el apéndice B se muestran también las ecuaciones necesarias
para obtener la matriz de Intercambio.

Aunque la aproximacion de RI sélo reduce el escalamiento para el cdlculo de la matriz
de Coulomb, en general simplifica el cdlculo sin anadir complicaciones significativas ya que
la evaluacién de ERIs de tres centros es menos demandante computacionalmente que la
evaluacion de ERIs de cuatro centros. Ademds es posible optimizar la implementacion para
utilizar menos memoria RAM. Las cualidades anteriores hacen de la implementacion de RI
en GPU una alternativa eficiente a los métodos tradicionales de evaluacion de integrales de
cuatro centros en GPU.!®!

3.2. Algoritmo de implementacion de la aproximacion RI
en HF

Utilizando la ecuacién (3.7) es posible usar un algoritmo de cdlculo para el término
de Coulomb en el método de Hartree-Fock mediante la matriz G~ o bien la matriz G~'/
tal como se describe en la literatura.l’! Sin embargo, la inversién de la matriz G es una
operacion computacionalmente demandante que puede volverse un cuello de botella en la
implementacién. Se ha reportado que la factorizacién modificada de Cholesky!” 'l es una
alternativa mds rdpida que no sacrifica precision. Porlo tanto en esta implementacion se utiliza
un algoritmo que hace uso de la factorizacién modificada de Cholesky parala evaluacion de la
matriz de Coulomb. En la tabla 3.2 se presenta el algoritmo para la evaluacion del término de
Coulomb, adicionalmente en el apéndice B puede consultarse el algoritmo parala evaluacién
de la matriz de intercambio.

Algoritmo para calcular J™
Procedimiento Escalamiento
1. Evaluar G Ni,,_\

2. Cholesky LDL" de G Ny
3. Xp = Z‘,-“l(Qla'/l)Pml Nalt.th
4. GQp.\';, =Xp Ntzm.\‘
5. Juy = Lp(uv|P)x,, NoauxV?

Tabla 3.1: Procedimiento para la evaluacion de la matriz de Coulomb en Hartree-Fock me-
diante RI. Los pasos en azul se realizan una vez, al iniciar el SCF y los pasos en negro se
repiten en cada iteracion del ciclo.
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3.3. Factorizacion Modificada de Cholesky

La implementacién de RI involucra la inversion de la matriz métrica de Coulomb para la
aproximacién de las ERIs de cuatro centros.” 7+ *! Tradicionalmente se utilizan los métodos
de Descomposicion en Valores Singulares (SVD, por sus siglas en inglés) o Descomposicion
en Valores Propios (ED, por sus siglas en inglés) para llevar a cabo la inversion de la matriz
métrica de Coulomb mediante las siguientes operaciones G™! = VE-'UT 0 G™! = QTA!Q
respectivamente. Sin embargo, tanto el método de SVD como ED tienden a ser un cuello de
botella cuando el tamano del sistema es suficientemente grande.

Una alternativa, aplicable a matrices métricas de Coulomb positivo definidas, que es al
menos un orden de magnitud mds rdpida que los métodos de SVD y ED es la descomposicion
de Cholesky, pero ésta técnica es propensa a fallar en casos donde, debido a errores de
redondeo, la matriz de métrica de Coulomb posea valores propios cercanos a cero o bien
que sean cero. En estos casos la descomposicion de Cholesky tradicional no seria adecuada,
por lo tanto en este trabajo se decidi6 utilizar la descomposicién modificada de Cholesky
(ModChol) la cual permite asegurar la propiedad de que la matriz métrica G sea siempre
positivo definida. El uso de ModChol ya ha sido estudiado e implementado con éxito en otros
programas de estructura electrénica.!'% ']

La técnica de ModChol bédsicamente consiste en calcular una perturbacion simétrica E
tal que al sumarla a la matriz métrica G se cumpla que G + E sea suficientemente positivo
definida y bien condicionada. El algoritmo utilizado en la implementacién de ModChol en
el trabajo presente corresponde al reportado por Cheng y Higham.!”! Dado un pardmetro de
tolerancia & = 0 se lleva a cabo el cédlculo de una matriz de permutacion P, una matriz unitaria
triangular inferior L y una matriz de bloques diagonales D cuyos bloques diagonales son de
dimension | o 2 tal que

P’(G+E)P = LDL', (3.9)

para asegurar que G + E serd positivo definida y bien condicionada el algoritmo realiza una
inspeccién de la matriz D para asegurar que sus valores propios sean positivo definidos. El
algoritmo 1 presenta una descripcion del proceso llevado a cabo.
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Algoritmo 1: Descomposicién Modificada de Cholesky
Calcular la factorizacién simétrica indefinida PGP = LDL" utilizando la estrategia
de pivote BBK!'?! con la librefa MAGMA.'3l;
para cada bloque diagonal D de D hacer

si D es un blogue 1 X 1 entonces

si D < 6 entonces
| D=é6

fin
fin

si D es un blogue 2 X 2 entonces
lleva a cabo su descomposicién en valores propios D = QT AQ

donde A = diag(A, A2).
sid; < & entonces

| Ay =06

fin

si A2 < 6 entonces
| A2=06

fin

Construye D = QT AQ, donde A = diag(A,, A,).

fin

3.4. Evaluacion de las ERIs de tres centros

En 1986 Obara y Saika publicaron una expresion que permite evaluar ERIs de cuatro
centros de cualquier momento angular al reducir los términos a integrales auxiliares de
angularidad s.!'* I Actualmente se le conoce como Relacién de Recurrencia Vertical (VRR)
la cual se presenta a continuacion:

[(a+1)blcd]"™ =(P; - Ap)[ablcd]"™ + (W; - P;)[ab|cd]'"™*V
+ %([(a —1)bled)™ - ﬁ[(« — 1)bled]"™M)

. 10
i+ %(la(b = 1)|ed]"™ - ﬁ[‘l(P = 1y)[ed]™* 1) o

+

Ci d
! ), . li d (m+”+ ! ble(d - li (m+1)
2((_*_”)laﬂ(é )d] —2((+q)[¢l7|é( )]

donde i corresponde a la coordenada x, y 6z, ¥

9
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i = (0ix, 04y, 0i2), (3.11)
{=a+pf, (3.12)
a+p

ny Q; sonlos andlogos de { y P;, construidos de ¢, y ¢, en vez de ¢, y ¢p,. Apartirde ny
Q; se construye W;,
w, = Ll (3.14)
c+n

El significado del superindice m es que las integrales con m = 0 son ERIs verdaderas de
la forma de la ecuacion (3.2), mientras que las integrales con m > 0 son integrales auxiliares.
Estas son necesarias para obtener ERIs verdaderas a través de la ecuacion (3.10).

Es importante mencionar que las constantes que se encuentran en las ecuaciones 3.11 -
3.14 son independientes del momento angular de las Gaussianas primitivas, por lo tanto el
nimero de dichas constantes no se incrementa con el momento angular total de la ERI:

3
L= Z(ai+b,~+c,~+d,~) (3.15)

Los otros términos necesarios para aplicar la VRR son las integrales de tipo s, que se
calculan segiin

[ss]ss]™ = (& +n) 2 KapKepFu(T), (3.16)
donde
r="2"(p_0)2 (3.17)
{+n

1
Fu(T) = / P exp(~TF)dt, (3.18)

0
Kip=24 " exp[-——L_(a - )2, 3.19
AB (H_Bf’\P[ ‘H'B( )71 (3.19)

y K¢p se define de manera similar.
En 1988 Head-Gordon y Pople describieron la obtencién y utilidad de otra relacion de
recurrencia a partir de la ecuacién (3.10).1'%! Para llegar a dicha relacién de recurrencia se

10
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sustrae la VRR para [a (b + 1;)|cd]"™:

[a(b+1;)|cd]"™ =(P; - B;)[ablcd]"™ + (W; — P;)[ablcd]'"™*!

4 EERYAPY: L) B L (mD)
+2(([(a 1i)bled] +'7[(a 1) bled] ™))

(3.20)

+ ﬁ([a(b - 1)|ed]™ - [a(b — 1;|ed] 1)

[abl(c -1 )d]‘"'*”

b 1 (m+l)
z(z 2z e lableld = 1]

de la VRR para [(a + 1;)b|cd]"™, ecuacién (3.10), la cual se encuentra en términos de las
mismas integrales. Esto da como resultado

[a(b +1)]|cd]"™ = [(a + 1,)blcd]"™ + (A; - B;)[ab|cd]™ (3.21)

que expresauna ERIdada en términos de otra ERI del mismo momento angular total, pero con
una unidad de momento angular desplazada del segundo al primer centro mds una segunda
ERI de menor momento angular. A la ecuacién (3.21) se le llama Relacion de Recurrencia
Horizontal (HRR), con la finalidad de resaltar el uso que se le da para cambiar el momento
angular de la posicion2 a | (0 4 a 3).

Una propiedad importante de la HRR, ecuacion (3.21), es que la constante en el segundo
término involucra solamente los centros de las funciones base. Como resultado la HRR puede
ser aplicada a integrales primitivas o contraidas y se expresa como

(a(b +1))|cd) = ((a+ 1;)blcd) + (A; — Bj)(ab|cd). (3.22)

En esta ecuacion los mismos coeficientes de contraccion deben ser utilizados para los
pares (a,a+ 1;)y (b, b+ 1;) y para ¢ y d en ambos lados.

Para obtener la VRR para ERIs de tres centros tan solo es necesario considerar que en la
ecuacion (3.10) el dltimo centro tiene exponente 0, lo cual da origen a la siguiente expresion,

[(a+1)blc]™ =(Pi = Ap[ablc]"™ +(U; = Py)[ablc]""
+ %([(a — 1)blc]™ - (%y[(a — 1,)b|c] 0y
(3.23)

bi e m Y 1A [a1(me])
# 37l =101l = = fa(b = 1)]e] ")

(m+1)
2([+ )[abl(c 1:)] .
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De manera semejante a W, el centro U se define como

Pi i
y = PG (3.24)
{+y
y las ERIs se reducen a integrales de tipo [ ss|s]™
2032 K yg F (T
[ss]s]™ = A8Fn ). (3.25)

LyNC +y

A partir de la HRR, ecuacion (3.21), también es posible obtener una expresion para ERIs
de tres centros, la Gnica diferencia es que €sta solo puede aplicarse en el bra,

[a(b + 1;)|c] = [(a+ 1;)b|c] + (A; = Bi) |ab|c]. (3.26)

3.5. Unidades de procesamiento grafico

La superioridad en la capacidad de computo de operaciones de punto flotante que poseen
las GPUs sobre las CPUs se debe a que las GPUs estin especializadas en realizar cdlculos
con un alto grado de paralelismo (justamente de lo que se trata el procesamiento de grificos)
y por lo tanto estdn disenadas de manera que un mayor nimero de transistores se encuentran
destinados al procesamiento de datos en vez de ser utilizados para control de flujo de los
programas o el manejo de memoria caché.

Las CPUs destinan gran parte de su arquitectura a sectores de reserva de memoria caché
para minimizar el efecto de la latencia de los accesos a la memoria RAM y al control de flujo
para buscar en memoria las instrucciones que serdn ejecutadas por las unidades de proceso.
La GPU enmascara la latencia de los accesos a la memoria mediante el procesamiento de
datos, es decir la GPU realiza accesos a la memoria caché y de control de instrucciones al
mismo tiempo que se encuentra procesando datos y esto le permite destinar menos sectores
de hardware a dichos procesos, siempre y cuando tenga una gran cantidad de datos a procesar
que le permite realizar un enmascaramiento efectivo.!'”!

El modelo de programacion de paralelismo de datos liga la informacién a ser procesada
con las unidades de procesamiento, que en el caso de las GPUs se llaman hilos. Las GPUs
logran esto mediante el Modelo de Instruccién Singular con Multiples Hilos (SIMT, por

12
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sus siglas en inglés). Lo anterior significa que todos los hilos de la GPU realizan la misma
instruccion sobre datos diferentes. El modelo de programacion paralela de CUDA posee una
jerarquia de hilos, donde cada unidad de procesamiento se encuentra en un bloque de hilos
que a su vez se encuentra en una malla de bloques de una, dos o tres dimensiones. Esto
permite realizar los cdlculos atiin cuando los datos a procesar superan el nimero de unidades
de procesamiento y también permite ajustar el mallado para que se amolde adecuadamente al
problema a evaluar.!'”!

Ademds de la jerarquia de hilos, el modelo de programacién paralela de CUDA cuenta
con una jerarquia de memoria.l'”! Los hilos de CUDA son capaces de acceder a diferentes
espacios de memoria durante su ejecucion. Cada hilo posee un espacio de memoria local que
es privada y s6lo puede ser leida o escrita por dicho hilo, a su vez cada bloque de hilos posee
una memoria compartida a la cual todos los hilos del bloque tienen acceso y cuyo tiempo
de vida es igual al del bloque de hilos, por dltimo todos los hilos tienen acceso a la misma
memoria global. Cabe destacar que cada uno de estos tres tipos de memoria poseen latencias
distintas, es decir el tiempo que tarda un hilo en acceder a los diferentes espacios de memoria
y regresar al procesamiento de datos es diferente. La latencia de memoria disminuye de la
siguiente manera: global >compartida >local. Es por ello que es muy importante optimizar el
codigo escrito en CUDA para hacer buen uso de la jerarquia de memoria y evitar cuellos de
botella debidos a la latencia del acceso a memoria.

Debido a que la GPU es un dispositivo fisicamente independiente del CPU y la memoria
RAM de la GPU es también independiente de la memoria RAM de la CPU, el c6digo serial
de C++ se ejecuta solamente en la CPU y el codigo paralelo escrito en CUDA se ejecuta en la
GPU mediante llamadas de C++ a kernels escritos especialmente para la GPU, por la misma
razon los datos a ser procesados por los hilos de la GPU deben ser copiados desde la memoria
RAM de la CPU a la memoria RAM de la GPU. Debido a esto los programas escritos con
C++ y CUDA se ejecutan de la siguiente manera, la cual estd esquematizada en la figura 3.1.

1. El programa reserva memoria global en la GPU para recibir los datos que serdn compu-
tados.

2. Serealiza el copiado de datos de la RAM del CPU hacia la memoria global de 1a GPU.

3. Toda vez que la informacién a procesar se encuentra en la memoria global de la GPU
se realiza el llamado al kernel a ejecutar en la GPU mediante la sintaxis especial de
CUDA y es necesario especificar las dimensiones del grid de bloques de hilos que es
necesario desplegar.

4. Poriltimo, ya que el computo se realizé con €xito en la GPU y se sincroniza la escritura
de los hilos a la memoria global (es decir, se asegura que todos los hilos han terminado
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su trabajo y escribieron en la memoria global). Los datos son copiados de regreso a la
memoria RAM del CPU para continuar con la ejecucion del programa.

14
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Programa C
ejecucién
secuencial

Codigo serial

Paralelo Kernel
Kemnel0<<<>>>()

Codigo serial

Paralelo Kernel
Kemnell<<<>>>()

v

Dispositivo

Mallado 0

Dispositivo

Mallado 1

Figura 3.1: Esquema de ejecucién de un programa de C++/CUDA para el uso de GPU. En
un inicio la CPU tiene el control de la ejecucion del programa, esto se realiza de manera
serial, hasta que un llamado a un kernel CUDA se realiza y el control de la ejecucion se cede

momentineamente a la GPU.
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CAPITULO ‘

Objetivos e hipotesis

4.1. Objetivo general

El objetivo general de este trabajo es la creacion de un c6digo modular escrito en CUDA
que sea capaz de calcular ERIs de tres centros y llevar a cabo la evaluacién de la matriz
de Coulomb mediante RI asi como su contribucién a la matriz de Fock, en el contexto del
método de Hartree-Fock, aprovechando el poder de computo que provee una GPU. El c6digo
mencionado deberd establecer las bases para el desarrollo de la libreria GALLETA.

4.2. Objetivos particulares

Los objetivos particulares derivados de lo anterior son:

= Creacion de kernels modulares escritos en CUDA para la evaluacion de ERIs de tres
centros de distintas angularidades en la GPU.

= Creacion de una rutina que incorpore los kernels del punto anterior para llevar a cabo
la evaluacion de la matriz de Coulomb mediante la aproximacién de RIen GPU.

= Implementacién de la rutina desarrollada en el punto anterior en un programa de
estructura electrénica de c6digo libre.

= Validar el método al comparar los resultados de cdlculos de energia para una serie de
alcanos lineales y moléculas de interés (Benceno, Ribavirina, Clorobenceno y Fenol),
con el programa original y el modificado.
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4.3. Hipétesis

Si se crean rutinas independientes para la evaluacion de ERIs de tres centros de momento
angular especifico en GPU, serd posible desarrollar, con éstas, una rutina modular de GPU para
la evaluacion de la matriz de Coulomb mediante la aproximacion de RI y su contribucién a la
matriz de Fock. Laindependencia de las rutinas que evaldan las ERIs de tres centros permitirdn
obtener un balance de trabajo en la GPU. Lo anterior, aunado al bajo consumo de memoria
RAM de la aproximacion de RI y el poder de computo que poseen las GPUs, permitird
una implementacion eficaz, ripida y sencilla del c6digo creado en cualquier programa de
estructura electrénica.
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Metodologia

5.1. Hardware y software utilizados

Para el desarrollo de este trabajo se tuvo a disposicion el uso de un servidor para computo
cientifico, administrado por el grupo de trabajo del Dr. Jorge Martin del Campo Ramirez, en
el Departamento de Fisica y Quimica Tedrica de la Facultad de Quimica, el servidor posee
dos GPUs NVIDIA Tesla K20c con las siguientes especificaciones: arquitectura Kepler, 2496
nicleos de procesamiento, velocidad de reloj de 706 MHz y 5 GB de memoria RAM GDDRS
con un ancho de banda de 208 GB/s. También 16 CPUs Intel Xeon E5-2680 con velocidad de
reloj de 2.70 GHz. Y 40 GB de memoria RAM.

Por otro lado, el software utilizado fue el siguiente: compilador del lenguaje CUDA
nvee version 10.1, compilador del lenguaje C++ g++ version 6.3.1, Python 3.8, la libreria
de dlgebra lineal para arquitecturas de computo heterogéneas MAGMA version 2.5.1 y por
dltimo el programa de estructura electrénica de c6digo abierto Green.128.['%!

5.2. Evaluacion de ERIs primitivas de tres centros en GPU

Las rutinas para evaluar las ERIs primitivas de tres centros se crearon utilizando las rela-
ciones de recurrencia obtenidas por Obara-Saikal'* *! y Head-Gordon-Pople.!'®! El requisito
mds importante que deben cumplir estas rutinas es poseer cardcter modular e independiente.
Es decir, debe existir una y s6lo una rutina para evaluar un tipo especifico de integral [ab|c]
dada por sus momento angulares /,, [, y [., y cada rutina debe poder ser utilizada sin la
necesidad de invocar llamados a las otras rutinas.

Estas caracteristicas son de suma importancia ya que sin ellas no seria posible crear una
rutina para la evaluacion de la matriz de Coulomb que permita hacer uso de los nicleos de

procesamiento, o hilos, de la GPU de una manera eficiente. La forma de evaluar las ERIs
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primitivas de tres centros, sindisponer de kernels independientes, es crear una funcion general
que evalde todas las ERIs al mismo tiempo. Sin embargo, las operaciones requeridas para la
evaluacion de las ERIs varia con la momento angular de los centros que forman parte de la
ERI. Por ejemplo, una ERI con centros a, b y ¢ de momento angular d siempre requerirdn
mds operaciones, para su evaluacién, que una ERI donde los tres centros tienen momento
angular s. La diferencia en la cantidad de operaciones ocasionaria que varios hilos en la GPU
terminen su trabajo mientras otros alin se mantienen activos y esto a su vez desencadenaria
en una ejecucién por parte de la GPU.

Unode los problemas mds grandes de una implementacién modular e independiente es que
mientras mayor momento angular poseen las ERISs, la dificultad de su programacién manual
también aumenta considerablemente. Para poder sortear el problema anterior se disené un
generador automdtico de c6digo!'?! capaz de crear cédigo en un lenguaje de programacién
arbitrario de manera automdtica. Se utiliz6 el lenguaje de programacion Python 3.8 para la
creacion del generador automadtico de cédigo, de manera que recibe solamente las momentos
angulares de los centros del tipo de ERI a evaluar y regresa una rutina escrita en CUDA capaz
de evaluar dicho tipo de ERI Los pasos que sigue el generador automdtico de c6digo se basan
en el esquema de evaluacién de Head-Gordon-Pople!'®! aplicado a AO-ERIs (ERIs en orbital
armoénico) de tres centros y son los siguientes:

1. Se aplica la HRR de la ecuacion (3.26) al segundo centro hasta volverlo una funcioén s.

2. Se aplica la VRR de la ecuacion (3.23) al primer y tercer centro, en ese orden, hasta

volverlos funciones s.

3. Se genera un diagrama de drbol que contiene todas las ERIs auxiliares a evaluar en la

rutina.

4. Se realiza una bisqueda, desde la parte exterior del diagrama hacia la parte interior,
para localizar los términos repetidos con la finalidad de evitar su evaluacién miltiple.

5. Una vez que se establecio la jerarquia de evaluacion de los términos no repetidos se
procede a evaluarlos de manera explicita.

6. Finalmente se obtiene el valor numérico para la ERI a partir de los valores de las ERIs
auxiliares que conforman el diagrama de drbol.

En la figura 5.1 se ejemplifica el diagrama de drbol para el kernel evaluador del bloque
de ERIs de momento angular [ps|p].

Los kernels de CUDA generados evalian las ERIs en orbitales atémicos haciendo uso de
un arreglo o mallado tridimensional de hilos en la GPU. Donde cada hilo posee tres indices x, y
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Figura 5.1: Diagrama de arbol de las ERIs auxiliares involucradas en el kernel para la
evaluacion de ERIs [ps|p], las ERIs auxiliares son evaluadas desde la parte exterior hacia

la parte interior del diagrama.

y zque lo caracterizan y se relacionan directamente con los centros a b y ¢ que deberd evaluar.
Para que los kernels de CUDA generados funcionen adecuadamente es imprescindible que
reciban subconjuntos del conjunto base con los coeficientes y exponentes correspondientes a

[sslpx)®  —— |[ss|s]!
| tssps)?
[sspxl!
[ss]s)?
[sspyl®  — | [ss|s!
- |lssis!
[sslpyl!
- | [ss|s)
[ss|pz]® | Iss|s)!
| Iss|s!
[sslpzl' | [ [gqis)2
[ss|s]!

las momento angulares de los centros del bloque de ERIs a evaluar.

5.3. Implementacion en Green.128

La metodologia para la obtencién de la matriz de Coulomb mediante GPU se llevé a cabo
siguiendo el algoritmo de evaluacién propuesto por F. Weigend!”- !, el cual cuenta con cinco

pasos:

1. Laobtencion de la matriz métrica de Coulomb.

2. Descomposicién LD LT de Cholesky para evitar el costoso cdlculo de la matriz G™'.

3. Evaluaci6n del vector de ajuste xg.
4. Obtenci6n de x,.

5. Evaluacién de la matriz de Coulomb.
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Para la implementacién del c6digo creado en este trabajo se dispuso del programa de
estructura electrénica Green.128!"% el cual estd escrito en C++, las modificaciones realizadas
a Green.128 se llevaron a cabo para las partes del c6digo que se encargan de llevar a cabo el
SCF dentro del método de Hartree-Fock. Para establecer un puente entre las rutinas creadas
en CUDA y Green.128 se hizo una nueva rutina en lenguaje C++ capaz de evaluar la matriz
de Coulomb y realizar su contribucién a la matriz de Fock.

La rutina descrita recibe directamente de Green.128 los siguientes pardmetros: las coor-
denadas de los centros atémicos de la molécula, los exponentes y coeficientes que forman el
conjunto de funciones base utilizado, la matriz métrica de Coulomb descrita por la ecuaciéon
3.5, y una serie de arreglos de punteros que sirven para delimitar las coordenadas por centro
y las funciones base por momento angular y dtomo al que corresponden. Con estos datos la
rutina se encarga de llamar a los kernels de CUDA necesarios para llevar a cabo la evaluacion
de la matriz de Coulomb y posteriormente sumar su contribucion a la matriz de Fock.

En la figura 5.2 se presenta un diagrama de ejecucion de la rutina descrita. El primer
bloque de instrucciones que se lleva a cabo es la inicializacion de los datos. En este paso los
coeficientes y exponentes de las funciones base son separadas en subconjuntos de acuerdo a
las momento angulares s, p y d, ademds se crea un arreglo para guardar al vector xp y se
inicializa en ceros. Una vez que los datos de entrada se han procesado se reserva memoria
RAM en la GPU y se copian dichos datos desde la RAM de CPU hacia la GPU.

El segundo bloque de instrucciones se encarga de evaluar las ERIs primitivas y las
convierte a ERIs contraidas mediante un kernel de contraccién en la GPU que aprovecha un
mallado de hilos tridimensional para mapear cada hilo con una ERI contraida. Finalmente se
genera el vector xp mediante otro kernel CUDA que utiliza un arreglo de hilos de una sola
dimension para mapear cada hilo con un elemento de xp. Una vez que se obtiene el vector
de ajuste los arreglos que contienen las ERIs primitivas, la matriz de densidad P y los datos
de las funciones base dejan de ser necesarios y es pertinente borrarlos para liberar memoria
RAM en la GPU.

Posteriormente si la rutina fue invocada en el primer ciclo del SCF es necesario llevar a
cabo la descomposicién LD L” de G. Para llevar a cabo la descomposicién se utilizé la libreria
de dlgebra lineal para arquitecturas de cémputo heterogéneas MAGMA!"S! que ya posee las
rutinas necesarias para implementarla. Se utilizé una modificacién a Cholesky para asegurar
la estabilidad numérica de la matriz G, como se reporta en el trabajo de Higham.” ' Y

’

posteriormente se obtiene X

ciclo del SCF o no.
En el dltimo bloque de instrucciones se realizan llamados, de manera serial, al kernel

independientemente de si la rutina fue invocada en el primer

CUDA que se encarga de evaluar la matriz de Coulomb y realizar su contribucién a la matriz
de Fock. Dicho kernel es general para cualquier bloque de ERIs contraidas (ab|c) y aprovecha
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Figura 5.2: Diagrama de ejecucion de la rutina escrita en C++ para la evaluacion de la matriz
de Coulomb a partir de los kernels de CUDA, y su posterior contribucion a la matriz de Fock.

un mallado de hilos bidimensional para mapear cada hilo con un elemento de la matriz de
Fock. Finalmente la matriz de Fock que reside en la memoria de la GPU es copiada hacia la
matriz de Fock de Green.128 y la memoria reservada en GPU se limpia por completo.

Si bien la dificultad de escribir la rutina en C++ para la evaluacion de Coulomb y su
contribucién a la matriz de Fock no era grande, el trabajo que se requeria era repetitivo por lo
cual se crearon otros programas de generacion de codigo automdtica para obtener el codigo
requerido para los bloques de instrucciones mencionados con anterioridad.

5.4. Validacion del método

Para llevar a cabo la validacion del método se realizaron cdlculos de energia para un
conjunto de moléculas arbitrario. Dicho conjunto conforma los primeros 18 alcanos lineales
desde metano hasta octadecano, benceno, fenol, clorobenceno y la molécula de ribavirina
que es un medicamento antiviral recetado tradicionalmente para el tratamiento de hepatitis ¢
en pacientes con VIH, sin embargo en tiempos recientes se ha probado como antiviral en el
tratamiento de la infeccién de COVID-19. En la figura 5.3 se muestran los modelos 2D y 3D
de esta molécula.

Todos los cdlculos se realizaron utilizando el método de Hartree-Fock, la base cc-pVDZ y
la aproximacion RI. Para poder realizar la evaluacion del método se utilizaron tres compilacio-
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Figura 5.3: Molécula de Ribavirina CgH12N405 a) Modelo 2D, b) Modelo 3D.

nes diferentes de Green.128. La primer compilacion es el programa original cuya ejecuciénes
serial en un solo CPU, el programa modificado para utilizar GPU enlaevaluacion de lamatriz
de Coulomb es la segunda compilacion y por dltimo se utilizé una version de Green.128,
desarrollada por el asesor técnico de esta tesis, cuya ejecucion es paralela en varios CPUs.

A partir de los resultados obtenido se realizaron comparaciones, entre las tres diferentes
compilaciones de Green.128, para los valores de energia obtenidos para cada molécula asi
como los pasos del SCF requeridos para la convergencia y el tiempo de ejecucion de la rutina
de evaluacién de la matriz de Coulomb.
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Analisis de resultados

En la tabla 6.1 se muestran los nimeros de funciones base normales y funciones de base
auxiliares para cada una de las moléculas calculadas. Debido a que el nimero de funciones
base auxiliares es mayor al nimero de funciones base normales e inspeccionando la tabla 3.2
se puede notar que el paso mds computacionalmente demandante de todo el algoritmo es la
descomposicion de Cholesky de la matriz métrica de Coulomb. Por ello la rutina es eficiente
en el sentido en que soélo realiza dicha descomposicion una vez en el primer ciclo del SCF y
guarda el resultado en memoria para su uso posterior en los ciclos restantes.

6.1. Green.128 GPU vs. Green.128 original

La implementacién del cédigo modular en GPU para la evaluacion de la matriz de Cou-
lomb se realizé directamente sobre una version especifica del programa Green.128, en la
metodologia nos referimos a ésta como la compilacion original de Green.128 en lo futuro
también haremos referencia a esta versiéon como Green. 128 original. Para referirnos a la com-
pilacién modificada con el c6digo modular para la evaluacién de la matriz de Coulomb en
GPU utilizaremos de ahora en adelante el término Green.128 GPU.

Los resultados obtenidos por Green.128 original son la comparacioén inmediata para los
resultados obtenidos por Green. 128 GPU. Los resultados mds importantes a comparar son los
ciclos del SCF realizados, la energia de las moléculas y el tiempo de ejecucion de las rutinas
para la evaluacion de la matriz de Coulomb.

En la tabla 6.2 se presentan resultados para los ciclos del SCF necesarios para llegar a la
convergencia, la energia en Hartrees de las moléculas y los errores relativos y absolutos de
la version Green.128 GPU con respecto a la version Green.128 original. Es apreciable que
los valores de energia obtenidos por la version de GPU no son exactamente los mismos a los
obtenidos mediante la version original. Esto es una consecuencia inherente de utilizar GPUs
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Numero de Funciones Base
Molécula NBF NAUX

C\H, 42 60
C>Hg 74 102
C;Hyg 106 144
CsHy 138 186
CsH,» 170 228
CeH s 202 270
C7Hg 234 312
CgH\g 266 354
CoHyy 298 396

CioH22 330 438
CnH 362 480
C12Ha 394 522
Ci3Hag 426 564
CiaHzp 458 606
CsHyp 490 648
CieH3a 522 690
C7H3¢ 554 732
CgHsg 586 774
Benceno 162 198
Fenol 184 222
Clorobenceno 207 219
Ribavirina 434 516

Tabla 6.1: Nimero de funciones base normales y auxiliares, debidas a la base cc-pVDZ, para
cada molécula

ya que las unidades de cdlculo de éstas no poseen la misma precision numérica que una CPU.
los ciclos de SCF necesarios para llegar a la convergencia son los mismos excepto para el
caso de CypH,; donde fue necesario un ciclo extra del SCF para alcanzar la convergencia. Lo
anterior se debe a la estricta tolerancia que tiene el programa para evaluar la convergencia del
SCF, la tolerancia usada en Green. 128 es de 1 x 107 valor que para el caso del lenguaje de
programacioén C++ es el valor méximo de precision.

Para una mejor apreciacion de la diferencia en el valor de la energia entre ambas versiones
del codigo se calcul6 el error relativo y el absoluto tomando a los valores de energia de la
version original como el valor de referencia, en la tabla 6.3 se presentan estos resultados.
En color verde se observan los errores minimos. Para el caso del error absoluto el error
minimo se obtuvo en el cdlculo de metano que tuvo la menor cantidad de ciclos del SCF y
también el menor nimero de funciones base. Lo anterior es relevante debido a que el uso de
GPU para operaciones de punto flotante conlleva una incertidumbre asociada debido a que el
hardware no estd tan especializado en la precision numérica como un CPU. Por lo tanto al
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Comparacion entre Green.128 GPU vs. Green.128 Original

Green.128 Original Green.128 GPU
Molécula # Ciclos Energia (Hartrees) tceguoemb (8) # Ciclos Energia (Hartrees) tcouiomb (S)

C\H, 8 -40.198583 0.19 8 -40.198545 2.23
CyHg 8 -79.233771 0.90 8 -79.233624 2.68

C3Hyg 9 -118.270436 2.43 9 -118.270136 27
CiHyo 1 -157.306811 5.02 11 -157.306340 2.72
CsH)» 11 -196.343087 8.78 11 -196.342417 2.78
CeH\4 12 -235.379364 13.90 12 -235.378468 2.79
C7H\g 12 -274.415612 21.21 12 -274.414478 3.23
CyH\g 17 -313.451872 28.70 17 -313.450484 3.39
CoHayy 18 -352.488131 38.30 18 -352.486473 3.74
CioH» 14 -391.524365 4980 15 -391.522426 4.25
Ci1Hy 13 -430.560641 62.98 13 -430.558409 4.58
CiaHy 13 -469.596873 78.15 13 -469.594337 5.54
Ci13H 12 -508.633138 95.46 12 -508.630288 6.01
Ci4Hy 13 -547.669368 129.76 13 -547.666193 6.48
CisHy 13 -586.705627 136.02 13 -586.702120 7.70
CieH34 14 -625.741854 168.87 14 -625.738006 8.42
C\7Hy 14 -664.778137 195.90 14 -664.773941 9.48
CigH3g 15 -703.814347 224.06 15 -703.809795 10.87
Benceno 9 -230.712792 7.40 9 -230.712430 2.48
Fenol 14 -305.569330 10.16 14 -305.568868 2.55
Clorobenceno 13 -689.618307 10.97 13 -689.617760 2.79
Ribavirina 17 -902.012610 87.28 17 -902.010821 58

Tabla 6.2: Comparacion entre los ciclos de SCF necesarios para llegar a la convergencia, la
energia obtenida y el tiempo de ejecucion de la rutina de evaluacion de la matriz de Coulomb
RI. Los valores de energia para Green.128 GPU indican con color azul los decimales hasta
los que el resultado sigue siendo el mismo que para Green. 128 original.

utilizar un menor nimero de veces la GPU para operaciones de punto flotante hace que dicha
incertidumbre se propague en menor medida. Los errores maximos en octadecano pueden
explicarse de la misma manera. Por dltimo es importante notar que dado los resultados del
error absoluto se puede apreciar que la version de Green.128 con GPU desestima, en general,
el valor de la energia.

Para una mejor perspectiva se realiz6 la conversion de los errores maximos y minimos
(absoluto y relativo) de Hartrees a kcal/mol. El error absoluto maximo es de -2.85 kcal/mol y
el error relativo maximo es de 4.05 x 1073 kcal/mol. Por otro lado el error absoluto minimo es
de 0.02 kcal/mol y el error relativo minimo es de 4.97 x 10~ kcal/mol. El valor de la precisién
quimica deseada, encontrado en la literatural®> 23!, es de 1 kcal/mol. De las comparaciones
previas podemos concluir que mientras menor es el tamano del sistema el error asociado al uso
de la versién GPU es menor al de la precision quimica. Sin embargo conforme el tamano del
sistema el error absoluto supera al valor de la precision quimica. Aun cuando el error maximo
cometido se encuentra en el mismo orden de magnitud para sistemas mds grandes este podria
cobrar mayor importancia. Por otro lado que el error absoluto sea siempre negativo quiere
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decir que el valor de la energia es subestimado de manera sistemdtica. Lo cual sugiere que es
reparable para obtener valores mds precisos y mejorar la calidad del algoritmo disenado. Si
por otra parte el error estd asociado a la GPU utilizada, entonces una GPU mads reciente con
mejor tecnologia mejoraria los resultados obtenidos.

Para justificar el uso de GPU, alin cuando brinda una incertidumbre numérica mayor, es
necesario comparar los tiempos de ejecucion para la rutina de evaluacion de la matriz de
Coulomb en ambas versiones del c6digo, en la tabla 6.4 se presentan los resultados para la
aceleracion de la version de Green. 128 en GPU contra la version original. El cilculo de la
aceleracion obtenida se realiz6 con la siguiente férmula:

tOriginal

Aceleracion =

(6.1)
lGpu

donde to;iginar ¥ tgpy son el tiempo de evaluacion de la matriz de Coulomb en el la version
del c6digo original y la version con GPU respectivamente.

El valor mdximo obtenido para la aceleracion de la versién de Green.128 GPU con
respecto a la version original para la rutina de evaluacion de la matriz de Coulomb es de
20.66x. Es decir la rutina de la versién de GPU es casi 21 veces mds rdpida que la de la
version original. Ademds de la tabla 6.4 podemos apoyarnos de la figura 6.1 para concluir
que dicha aceleracién no es la médxima obtenible.Como es posible apreciar en la grifica la
curva que representa el tiempo de ejecucion de la version del c6digo con GPU atn no presenta
un comportamiento asintético lo que sugiera que con una GPU con mayor capacidad de
almacenamiento seria posible calcular sistemas de mayor tamano y la aceleracion, en teoria
podria ser mayor a = 21x.

6.2. Green.128 GPU vs. Green.128 miultiples CPUs

Como se menciond en la metodologia, los resultados del c6digo desarrollado en el presente
trabajo (Green.128 versién GPU) se compararon también con una version de Green.128 cuya
implementacién permite su ejecucion en varias CPUs de manera simultdnea, en lo posterior
nos referiremos a esta version como Green. 128 muiltiples CPUs. Dicha version fue desarrollada
por el asesor técnico de esta Tesis: el Maestro en Ciencias Juan Felipe Huan Lew Yee.

Para habilitar la ejecucion paralela, en la version Green.128 miltiples CPUs, se utilizé
la libreria OpenMP la cual es una Interfaz de Programacion Aplicacion (API) que permite
la manipulacién simultdnea de diferentes procesos o hilos, a nivel del sistema operativo, que
hacen posible la ejecucion de una seccion de cédigo en varias CPUs al mismo tiempo. Ademads
de esto la versién hace uso de la libreria LIBRETA!*! para la evaluacién de las ERIs. La cual
se puede decir que es lamejor opcidn de software de acceso libre disponible actualmente para
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Error absoluto y relativo vs. Green.128 original
Molécula Error absoluto (Hartrees) Error relativo (Hartrees)

C\H, -3.80E-05 9.45E-07
C>Hg -1 47E-04 1.86E-06
C;Hy -3.00E-04 2.54E-06
CsHy 4. 71E-04 2.99E-06
CsH,» -6.70E-04 3.41E-06
CeH s -8.96E-(04 3.81E-06
C7Hg -1.13E-03 4.13E-06
CsHg -1.39E-03 4.43E-06
CoH>y -1.66E-03 4.70E-06
CioH22 -1.94E-03 4.95E-06
CnH -2.23E-03 5.18E-06
Ci12H2 -2.54E-03 5.40E-06
Ci3Hag -2.85E-03 5.60E-06
CiaH3p -3.17E-03 5.80E-06
CsHyp -3.51E-03 5.98E-06
CieH3a -3.85E-03 6.15E-06
Ci7H3¢ -4.20E-03 6.31E-06
CsHsy -4.55E-03 6.47E-06
Benceno -3.62E-(04 1.57E-06
Fenol -4.62E-04 1.51E-06
Clorobenceno S 47E-04 7.93E-07
Ribavirina -1.79E-03 1.98E-06

Tabla 6.3: Valores de error absoluto y relativo para cada molécula calculada con la version
Green.128 con GPU tomando como referencia los valores obtenidos por el Green.128 en su
version original. En verde se presentan los errores minimos y en rojo los errores maximos.

la evaluacion de ERIs para c6digos de estructura electronica. Lo anterior hace de la version
Green.128 miltiples CPUs una muy referencia para evaluar no sélo el desempeno numérico
de la version Green.128 GPU sino especialmente su eficacia en cuanto a la velocidad de
ejecucion respecta.

Taly como se describe en el capitulo de la metodologia los cédlculos de la version maltiples
CPUs fueron realizados utilizando la misma base (cc-pVDZ) y con 6 procesadores de manera
paralela. El nimero de funciones base y funciones base auxiliares son exactamente los mismos
que para las versiones original y GPU y se muestran en la tabla 6.1. En la tabla 6.5 se presenta
una comparacion entre la version Green.128 GPU desarrollada en este trabajo y la version
multiples CPUs.

Realizando una inspeccion entra las tablas 6.2 y 6.5 se puede observar que los resultados
para la energia en la version original y la de maltiples CPUs son priacticamente los mismos
(salvo para CygH3s donde hay una diferencia de 1x10~® Hartrees). La observacién anterior se
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Aceleracion en la evaluacion de la matriz de Coulomb vs. Green.128 original

Molécula Aceleracion
C Hy 0.09x
C>,Hg 0.34x
C3Hy 0.90x
C4 Hl() 1. 85)(
C5 H| 2 3.16x
C(, H|4 4.98x
C7 H|(, 6.57x
Cs H|g 8.47x

CyoHyy 10.24x
CioH» 11.72x
Ci1Hau 13.75x
CiaHag 14.11x
Ci3Hag 15.88x
CraH3p 20.02x
C|5 H33 17.66x
Cl(, H34 20.06x
Ci7H;q 20.66x
C|3H3g 20.61x
Benceno 2.98x
Fenol 3.98x
Clorobenceno 3.93x

Ribavirina 15.05x

Tabla 6.4: Valores de aceleracion obtenida por la version de Green. 128 con GPU tomando
como referencia la version original.

explica ya que la integracion de las ERIs en la version original de Green.128 se lleva a cabo
mediante las relaciones de recurrencia de Obara y Saika!'>!y Head-Gordon y Pople.!'®! Y enla
version de miltiples CPUs la integracion de las ERIs se realiza mediante la libreria LIBRETA,
la cual cuenta con un algoritmo que a tiempo de vuelo evalia el método de evaluacion de
ERIs mis eficaz de entre tres opciones!®!: la relaciones de recurrencia horizontal de Obara
y Saika en conjunto con la relacién de recurrencia vertical de Head-Gordon y Pople , el
método de McMurchie-Davidson y la cuadratura de Dupuis-Rys-King. Sin embargo, tanto
el método de McMurchie-Davidson como la cuadratura de Dupuis-Rys-King son eficientes
para ERIs de angularidad y nimero de contraccion elevados. Para los casos de estudio de este
trabajo (funciones base con angularidad maxima d y nimeros de contraccion relativamente
bajos) el método predominante para evaluacion de ERIs en LIBRETA serdn las relaciones de
recurrencia de Obara y Saika y Head-Gordon y Pople, mismo método que es utilizado por
la version original de Green.128 lo que da como consecuencia los mismos resultados para la

energia en ambas versiones de referencia.
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Tiempo de ejecucion kernel Jg;
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Figura 6.1: Tiempo de ejecucion para la rutina de evaluacion de la matriz de Coulomb con
la version GPU. Sélo fueron incluidos los resultados para los alcanos lineales pues es mads
sencillo observar la tendencia que si se agregan los resultados para las moléculas aromdticas
y la Ribavirina.

Los errores absolutos y relativos entre la version de GPU tomando como referencia la
version de miltiples CPUs son exactamente los mismos que los presentados en la tabla 6.3
y por lo tanto el mismo andlisis realizado en la seccion anterior aplica para este caso. Sin
embargo, debido al uso simultineo de varios procesadores en la version de miltiples CPUs
los resultados para los tiempos de evaluacion de la matriz de Coulomb y la aceleracion de la
versién GPU contra la version multiples CPUs serdn diferentes. Estos resultados se presentan
en la tabla 6.6. En la figura 6.2 se muestra también las curvas del tiempo de ejecucién del
kernel Jg; para los diferentes alcanos con las tres versiones de Green.128.

Nuevamente la molécula para la cual se presenta una mayor aceleracion es el octadecano
ya que es el cdlculo para el cual se involucra un mayor nimero de funciones base y funciones
base auxiliares, y por lo tanto se requieren mds operaciones de punto flotante parala evaluacioén
de la matriz de Coulomb. Gracias a estos resultados es posible apreciar la gran ventaja que
presenta el uso del c6digo modular para evaluacion de la matriz de Coulomb mediante GPU.
Aun cuando la API OpenMP no es la mejor opcion para paralelizacion de grano fino, lo cual
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Comparacion Green.128 GPU vs. Green.128 miltiples CPUs

Green.128 multiples CPUs Green.128 GPU
Molécula  # Ciclos Energia (Hartrees) t Coulomb (s) # Ciclos Energia (Hartrees) t Coulomb (s)

C\Hy 8 -40.198583 0.10 8 -40.198545 223
CyHg 8 -79.233771 0.45 8 -79.233624 2.68
C3Hg 9 -118.270436 1.25 9 -118.270136 2.70
CyHyy 11 -157.306811 2.69 11 -157.306340 272
CsHy> 11 -196.343087 499 11 -196.342417 278
CeH s 12 -235.379364 8.28 12 -235.378468 2.79
C7H g 12 -274.415612 12.80 12 -274.414478 3.23
CsHs 17 -313.451872 18.69 17 -313.450484 3.39
CoHy 18 -352.488131 26.24 18 -352.486473 3.74
CroH22 14 -391.524365 35.61 15 -391.522426 425
Cy1Has 13 -430.560641 47.06 13 -430.558409 458
C2Ha 13 -469.596873 60.40 13 -469.594337 5.54
Ci3H2s 12 -508.633138 76.13 12 -508.630288 6.01
CraH3g 13 547669368 95.12 13 -547.666193 6.48
CsH3» 13 -586.705627 11572 13 -586.702120 7.70
CraH34 14 -625.741854 139.78 14 -625.738006 8.42
Cy7Hs4 14 -664.778137 167.54 14 -664.773941 9.48
CisHss 15 -703.814348 199.31 15 -703.809795 10.87
Benceno 9 -230.712792 345 9 -230.712430 248
Fenol 14 -305.569330 489 14 -305.568868 2.55
Clorobenceno 13 -689.618307 5.50 13 -689.617760 279
Ribavirina 17 -902.012610 62.4 17 -902.010821 5.80

Tabla 6.5: Comparacion de los valores de energia, el nimero de ciclos del SCF y el tiempo
de ejecucion de la rutina de evaluacion de la matriz de Coulomb. Para la version de miltiples
CPUs los cdlculos siempre fueron realizados utilizando 6 CPUs de manera simultdnea. En
color azul se muestran los decimales hasta los cuales la energia de Green.128 es igual que
para la version de maltiples CPUs.

se puede apreciar en la baja diferencia en el tiempo de ejecucion entre la versién original y
la de maltiples CPUs, si es una de las opciones mds utilizadas para una paralelizacion rapida
y con bajos requerimientos para su implementacion. Contra 6 CPUs trabajando de manera
simultdnea el c6digo desarrollado en el presente trabajo obtuvo una aceleracién maxima de
18.34x utilizando Gnicamente una CPU.

En el trabajo de Kalinowski et al’! se reportaron aceleraciones de hasta 30x contra
implementaciones de software serial y paralelo en CPUs. Lo cual se encuentra dentro del
orden de magnitud de los resultados obtenidos. Los valores para la aceleracion obtenidos en
el presente trabajo son mejorables tanto por la mejora de la memoria RAM de la GPU para
cdlculo de sistemas mds grandes donde el paralelismo sea mejor aprovechado, como por mas
poder de cdlculo haciendo uso de GPUs mds recientes. Asi mismo pueden utilizarse nuevas
metodologias para obtencién de ERIs de tres centros.!*! Por ejemplo, otro método como el
de McMurchie-Davidson. En las cuales el poder de computo necesario para evaluar las ERIs
contraidas sea menor al requerido en el presente trabajo.

Es posible realizar una comparacion superficial sobre los beneficios de utilizar el c6digo
desarrollado en el presente trabajo mediante GPU. Para empezar podemos comparar los
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Aceleracion en la evaluacion de la matriz de Coulomb vs. Green.128 miiltiples CPUs

Molécula Aceleracion
C\H, 0.04x
C>H, 0.17x
C;Hy 0.46x
C4H|() 0.99x
CsHy> 1.79x
C(,H|4 2.97x
C7H)6 3.96x
CsHig 5.51x
CoHyy 7.02x

CioH2 8.38x
CnH 10.28x
Ci12H2 10.90x
C13Hog 12.67x
CiaHzp 14.68x
C|5H32 15.03x
C|(,H34 16.60x
C|7H3(, 17.67x
C|3H3g 18.34x
Benceno 1.39x
Fenol 1.92x
Clorobenceno 1.97x
Ribavirina 10.76x

Tabla 6.6: Valores de la aceleracion en la evaluacion de la matriz de Coulomb tomando como
referencia la version Green.128 multiples CPUs. En verde se presenta la aceleracion mdxima
obtenida.

precios actuales de los procesadores y la GPU utilizados en el desarrollo del presente trabajo:
CPU Intel Xeon E5-2680 con un precio de $4, 694.10 pesos mexicanos y la GPU Tesla K20c¢
es de S18, 349.56 pesos mexicanos (ambos precios son aproximados y fueron consultados en
www.ebay.com). Ya que el maximo nimero de CPUs utilizadas en la comparacion fue 6, el
precio de 6 CPUs seria de $28, 164.60, este precio es mayor al de la GPU Tesla K20c utilizada
en este trabajo por lo que podemos decir que ademds de que el valor de comprar 6 CPUs es
mayor al de comprar una GPU, en este trabajo, una GPU demostré tener un rendimiento 18
veces mds rapido que 6 CPUs trabajando de manera paralela. Si ademds toma en cuenta el
costo de las tarjetas madres necesarias para la correcta implementacion de ambas arquitecturas
y se le agrega el costo de una CPU al de la GPU debido a que la GPU no puede trabajar
de manera independiente (Es la CPU quien le brinda instrucciones de control al GPU), el
beneficio en tiempo es 18 veces mayor y tanto los costos de ventilacién como el tamano del
servidor disminuyen para el caso de la arquitectura con GPU.
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Tiempo de ejecucion kernel Jg;

240 ||~ Green.128 Original
—4+—  Green.128 multi-CPUs
200 | | == Green.128 GPU Tesla K20c

2 160 |

2 120

: |

]

= 801
40 |

Figura 6.2: Tiempo de ejecucion para la rutina de evaluacién de la matriz de Coulomb con
las tres versiones de Green.128. Sélo fueron incluidos los resultados para los alcanos lineales
pues es mds sencillo observar la tendencia que si se agregan los resultados para las moléculas
aromdticas y la Ribavirina.

6.3. Perfil de Ejecucion Green.128 version GPU

Para la version Green.128 GPU ademads de obtener el tiempo de ejecucion total de la rutina
de evaluacion de Jg; también se realizé el perfil de ejecucion de las partes de la rutina que
se describen en la figura 5.2, los resultados se presentan en la tabla 6.7. Primero que nada
es importante recalcar la estabilidad de la evaluacion de la descomposicion de Cholesky, atin
cuando en la tabla 3.2 se puede apreciar que éste es el paso con el mayor escalamiento en
todo el algoritmo de evaluacion de la matriz de Coulomb con RI. Los tiempos de ejecucion
se mantienen mds o menos constantes a pesar de que el nimero de funciones base auxiliares
aumentan para cada alcano sucesivo e incluso en el caso de las moléculas aromdticas y la
Ribavirina. Laeficacia de ladescomposicion de Cholesky se debe al uso de la libreria MAGMA
para su evaluacion. La descomposicion no se muestra como un porcentaje debido a que sélo
se lleva a cabo una vez en el primer ciclo del SCF lo cual reduce el tiempo de ejecucion de
los ciclos restantes.

33



Analisis de resultados

Perfil de ejecucion de la rutina de evaluacion de J5; en Green.128 version GPU
Molécula  Tiempo Total /i; Tiempo Cholesky i Vector de ajuste xp  “ox, e J a matriz de Fock

C\H, 2.23 0.87 83.17 6.97 9.86
CsHyg 2.68 1.20 7546 14.60 994
C3Hy 2.70 1.06 81.76 8.64 9.60
CyHyy 272 0.81 80.80 10.73 847
CsH» 278 0.84 20.00 10.95 9.05
CsHia 2.79 0.86 826.00 484 9.16
CyHg 3.23 0.86 83.50 727 923
CyH g 3.39 0.90 86.26 471 9.03
CoHsy 3.74 1.09 85.21 537 942
CioH» 425 0.93 87.20 348 9.32
Ci1\Hy 4.58 1.06 86.31 3.39 10.30
C1aHy 5.54 0.97 86.36 451 9.13
Ci3Hz 6.01 0.99 88.47 224 9.29
CiaHy 3.14 1.27 81.14 542 13.44
CisHyp 7.70 1.05 88.87 248 8.65
CieHy 8.42 1.24 89.79 1.68 853
Ci19H 948 1.24 89.90 1.66 8.44
CisHg 10.87 1.12 90.60 1.33 8.07
Benceno 2.48 0.91 84.15 577 10.08
Fenol 2.55 0.93 84.26 6.01 973
Clorobenceno 2.79 0.90 84.70 6.07 923
Ribavirina 5.80 1.07 87.49 403 8.48

Tabla 6.7: Perfil de ejecucion para la rutina de evaluacion de la matriz de Fock en Green.128
versién GPU. En las primeras dos columnas se muestran los tiempos totales para la evaluacion
de Jg; y la factorizacién de Cholesky de la matriz G. Las dltimas tres columnas muestran los
porcentajes del tiempo necesario para la evaluacion de las tres partes mds importantes de la
rutina disenada para la implementacion del c6digo modular en Green.128.

Las dltimas tres columnas de la tabla 6.7 representan el porcentaje llevar a cabo los pasos
3,4 y 5, respectivamente, del algoritmo para el cdlculo de Jg; que se encuentra en la tabla
3.2. Como es de esperarse los pasos que mayor porcentaje contribuyen son la obtencién del
vector de ajuste y la contribucién de las ERIs a la matriz de Fock debido a que ambos escalan
como N, N?. La razén porlacual el porcentaje de la generacién del vector de ajuste es mayor
es que este porcentaje involucra también la evaluacion de las ERIs primitivas y su posterior
contraccion a ERIs contraidas. Los resultados para el porcentaje de la evaluacién del vector
de ajuste también nos permiten concluir que la evaluacion de las integrales ya que a pesar de
ser los pasos mds demandantes los tiempos de ejecucion para la rutina completa no van mas
alld de un par de decenas de segundos.

6.4. Generador de codigo para evaluacion de ERIs

Gracias a los resultados anteriores es posible establecer la eficacia de las rutinas de
evaluacion de las ERIs primitivas mediante las relaciones de recurrencia de Obara Saika y
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Head-Gordon Pople asi como el generador de codigo de CUDA escrito en python. Gracias al
generador de c6digo es posible aumentar la angularidad de las integrales que sean evaluadas
con la GPU. Lo anterior se logra al definir las angularidades de los centros de las ERIs en la
rutina encargada de generar el c6digo en CUDA para el kernel de evaluacién de ERIs. Como
un ejemplo en el listado de c6digo 6.1 se presenta el c6digo en python requerido para generar
el kernel de evaluacion de las ERIs primitivas de tipo sss.

generate_kernel (0,0,0)

Listado de c6digo 6.1: Codigo para generar el kernel para evaluacion de las ERIS primitivas
del tipo sss, los pardmetros que recibe la funcién son simplemente la angularidad de cada
centro.

En el listado de cédigo 6.2 se presenta el cédigo de CUDA/C++ creado mediante el
generador de c6digo de Python para evaluar las ERIs primitivas de tipo sss. En las lineas 2 a7
se crea la declaracion de la funcién junto con los pardmetros que debe recibir en su llamado,
tales como las coordenadas de los centros, los exponentes y coeficientes de las funciones
gaussianas y la angularidad de cada centro. Posteriormente se realiza la declaracion de las
variables a utilizar para llevar a cabo el producto de gaussianas utilizado en las relaciones de
recurrencia. De la linea 13 a la 19 se crea un arreglo que contiene una serie de prefactores
utilizados para evaluar las funciones de Boys que aparezcan en las relaciones de recurrencia,
este arreglo se escribe Gnicamente una vez en la memoria compartidade la GPU y es accesible
para todos los hilos. En las lineas 22 a 27 se utilizan los indices de cada hilo para seleccionar
la ERI del lote a resolver, asi mismo se introduce cédigo para que una vez que un hilo termine
de trabajar busque una nueva ERI a resolver (en el caso de que el nimero de ERIs sea mayor
al ndmero de hilos desplegados). La parte que resta del codigo se encarga de realizar la
contraccion gaussiana del bra mediante el producto de gaussianas y por dltimo se evaldan las
funciones de Boys necesarias para obtener los intermediarios de las relaciones de recurrencia
y asi obtener las ERIs primitivas.

> __global__ void sss(double *a, double *b, double *caux, double *exp_a,
double *exp_b, double *exp_caux, double *coef_a,
double *coef_b, double *coef_caux, int la, int 1lb,
int lcaux, int nprimis_a, int nprimis_b,

int nprimis_aux, double *primeri,

int *atomidx_a, int *atomidx_b, int *atomidxaux) {

double Rab2, Rpcaux2, p, mulexpab, Kab, coef, t;
double Rp[3], Rw[3];
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int atidxa, atidxb, atidxaux;
double fis[1];
__shared__ double ftab[2*GALLETA_MAX_L_TI+6+1][GALLETA_MAX_TAB_GAM+1];

if (threadldx.x == 0 && threadldx.y == 0 && threadldx.z == 0) {
// Initialize ftab
init_boysfunc(ftab);

}

__syncthreads () ;

for (int x=blockIdx.x * blockDim.x + threadIdx.x; x<nprimis_a; x+=
blockDim.x * gridDim.x) {
for (int y=blockIdx.y * blockDim.y + threadIldx.y; y<nprimis_b; y+=
blockDim.y * gridDim.y) {
for (int z=blockIdx.z * blockDim.z + threadldx.z; z<nprimis_aux; z

+=blockDim.z * gridDim.z) {

atidxa = atomidx_a[x];

atidxb = atomidx_b[y];

atidxaux = atomidxaux[z];

// Bra contraction by the Gaussian Product Theorem

Rab2 = pow(a[atidxa*3]-b[atidxb*3], 2) + pow(a[atidxa*3+1]-b[
atidxb*3+1], 2) + pow(a[atidxa*3+2]-b[atidxb*3+2], 2);

p = exp_a[x] + exp_b[yl;

mulexpab = exp_a[x] * exp_b[y];

Kab = exp(-(mulexpab/p)*Rab2);

Rp[0] = (exp_a[x]*a[atidxa*3] + exp_b[y]l*b[atidxb*3]) / p;

Rp[1] = (exp_a[x]*a[atidxa*3+1] + exp_b[yl*b[atidxb*3+1]) / p;
Rp[2] = (exp_a[x]*a[atidxa*3+2] + exp_b[yl*b[atidxb*3+2]) / p;
// Get Rw

Rw[0] = ((p*Rp[0®]) + (exp_caux[z]*caux[atidxaux*3])) / (p +
exp_caux([z]);

Rw[1] = ((p*Rp[1]) + (exp_caux[z]*caux[atidxaux*3+1])) / (p +
exp_caux[z]);

Rw([2] = ((p*Rp[2]) + (exp_caux[z]*caux[atidxaux*3+2])) / (p +
exp_caux[z]);

coef = 2*pow (GALLETA_PI, 5.0/2.0) / (p*exp_caux[z]*pow(p+exp_caux
[2z],1.0/2.0));

Rpcaux2 = pow(Rp[0]-caux[atidxaux*3], 2) + pow(Rp[1l]-caux[
atidxaux*3+1], 2) + pow(Rp[2]-caux[atidxaux*3+2], 2);

t = ((p*exp_caux[z]) / (p+exp_caux[z])) * Rpcaux2;
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// Get Boys function
boysfunc(®, t, fis, ftab);
primeri[(x*1+0)*1*nprimis_b*1*nprimis_aux+(y*1+0) *1*nprimis_aux+(
z%*1+0)] = coef * Kab * fis[0];
}

¢ }
Listado de codigo 6.2: Kernel de CUDA/C++ para la evaluacién de ERIs sss creado a partir
del generador de c6digo en python.

Debido a la naturaleza modular del cédigo creado, en el sentido de que existen varias
rutinas para evaluar las integrales en bloques de angularidades especificas, crear las rutinas
para implementar la aproximacion de RI se vuelve una tarea de gran tamano y repetitiva.
Por esta razén se crearon mds rutinas para generacion de codigo en Python. La primera de
estas rutinas tiene la finalidad de generar de manera automadtica los llamados a los kernels en
CUDA necesarios para evaluar las ERIs primitivas, realizar su contracciéon a ERIs contraidas
y por dltimo obtener el vector de ajuste xp. En el listado de codigo 6.3 se presenta el codigo
generador en Python para crear los llamados a las rutinas hasta una angularidad de ERIs ddd.
Es importante recalcar como después de generar las ERIs contraidas, LAS ERIs primitivas son
borradas de la memoria RAM de la GPU con la finalidad de liberar espacio para la posterior
reserva de memoria necesaria para llevar a cabo el paso niimero 5 del algoritmo de Jg;. En el
listado de codigo 6.4 se muestra una parte del c6digo en CUDA/C++ generado.

> otxt = "" # this variable will hold the first output of the generator
ldict = {0: "s", 1: "p", 2: "d"} # angularity dictionary

. adict = {0: "O0", 1: "1", 2: "2"} # same as angularity dict but with
integers

s odict = {®: "1", 1: "3", 2: "6"} # orientations dict

for a in range(®, 3):
for b in range(®, 3):
for ¢ in range(®, 3):

txtbuffer = ""

txtbuffer += " // (" + ldict[a] + ldict[b] + "|" + ldict[c]
+ |l) ___\ntl

txtbuffer += " // allocation of primitive eris\n"

txtbuffer += alloc_peri(ldict[a], ldict[b], ldict[c],
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odict[a], odict[b], odict[c])

txtbuffer += "
txtbuffer += eval_peri(ldict[a], ldict[b], ldict[c],
adict[a], adict[b], adict[c])

// evaluation of primitive eris\n"

txtbuffer += // allocation of contracted eris\n"
txtbuffer += alloc_ceri(ldict[a], ldict([b], ldict[c],
odict[a], odict[b], odict[c])
txtbuffer += " // evaluation of contracted eris\n"
txtbuffer += eval_ceri(ldict[a], ldict[b], ldict[c],
odict[a], odict[b], odict[c])
txtbuffer += " // free primitive ERIs array from GPU\n"
txtbuffer += free_peri(ldict[a], ldict[b], ldict[c])

txtbuffer += " // contribution of contracted ERIs to Fitting
Tensor\n"
txtbuffer += get2fitK(ldict[a], ldict[b], ldict[c],
odict[a], odict[b], odict[c])

txtbuffer += " // ---\n\n"
otxt += txtbuffer

» print (otxt)
Listado de cédigo 6.3: Cédigo para generar los llamados a los kernels necesarios para llevar
a cabo el paso 3 del algoritmo de Jg;.

> // (sd|s) ---
// allocation of primitive eris
cudaMalloc ((double**)&d_primeri_sds, n_s*n_d*n_s_aux*1%6%*1%sizeof (
double)) ;
// evaluation of primitive eris
sds <<<grid,block>>> (d_r, d_r, d_rcaux, d_exps_s, d_exps_d,
d_exps_aux_s,
d_coefs_s, d_coefs_d, d_coefs_aux_s, 0, 2, 0,
n_s, n.d, n_s_aux, d_primeri_sds, d_atomidx_s,
d_atomidx_d, d_atomidxaux_s);
// allocation of contracted eris
cudaMalloc ((double**)&d_contreri_sds, n_s_shells*n_d_shells¥*n_s_aux
*1*6*1*sizeof (double));
// evaluation of contracted eris
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primi2contr <<<grid,block>>> (d_l1_shellidxs_s, d_ul_shellidxs_s,
d_11_shellidxs_d, d_ul_shellidxs_d,
d_primeri_sds,
d_contreri_sds, d_coefs_s, d_coefs_d,
n_s_shells, n_d_shells, n_d,
n_s_aux, 1, 6, 1, d_ncsto_s, d_ncsto_d,
d_ncsto_s_aux);
// free primitive ERIs array from GPU
cudaFree(d_primeri_sds);
// contribution of contracted ERIs to Fitting Tensor
contr2fittingK <<<grid4,blockd>>> (n_s_shells, n_d_shells, n_s_aux,
HOMO, d_11_ao_shell_s,
d_11_ao_shell d, d_11_ao_aux_shell_s,
d_contreri_sds, 1, 6, 1, nbas,
d_Cvalues, d_FitTensor,
auxnco) ;
S

[/ (sd|p) ---
// allocation of primitive eris
cudaMalloc ((double**)&d_primeri_sdp, n_s*n_d*n_p_aux*1%6%3%sizeof (
double)) ;
// evaluation of primitive eris
sdp <<<grid,block>>> (d_r, d_r, d_rcaux, d_exps_s, d_exps_d,
d_exps_aux_p,
d_coefs_s, d_coefs_d, d_coefs_aux_p, 0, 2, 1,
n_s, n.d, n_p_aux, d_primeri_sdp, d_atomidx_s,
d_atomidx_d, d_atomidxaux_p);
// allocation of contracted eris
cudaMalloc ((double**)&d_contreri_sdp, n_s_shells*n_d_shells*n_p_aux
*1%*6*3*sizeof (double));
// evaluation of contracted eris
primi2contr <<<grid,block>>> (d_1l1_shellidxs_s, d_ul_shellidxs_s,
d_11_shellidxs_d, d_ul_shellidxs_d,
d_primeri_sdp,
d_contreri_sdp, d_coefs_s, d_coefs_d,
n_s_shells, n_d_shells, n_d,
n_p_aux, 1, 6, 3, d_ncsto_s, d_ncsto_d,
d_ncsto_p_aux);
// free primitive ERIs array from GPU
cudaFree(d_primeri_sdp);
// contribution of contracted ERIs to Fitting Tensor
contr2fittingK <<<grid4,blockd>>> (n_s_shells, n_d_shells, n_p_aux,
HOMO, d_11_ao_shell_s,
d_11_ao_shell _d, d_l1_ao_aux_shell p,
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d_contreri_sdp, 1, 6, 3, nbas,
d_Cvalues, d_FitTensor,
auxnco) ;
/-
Listado de cddigo 6.4: Ejemplo de los llamados a los kernels CUDA requeridos para la

obtencion de las ERIs primitivas, contraidas y su contribucién al vector xg.

La dltima rutina generadora de c6digo se presenta en el listado de cédigo 6.5 y gracias a
esta se construyen los llamados a los kernels en CUDA para realizar el paso 5 del algoritmo de
Jr1 que se encarga de sumar las contribuciones del vector.r’Q y las ERIs contraidas a la matriz
de Coulomb. Dicha contribucion se realiza directamente sobre la matriz de Fock. Nuevamente
se presenta un ejemplo del cédigo de CUDA/C++ generado en el listado de codigo 6.6.

' Portion of code to contribute to the Fock Matrix.
. otxt2 = "" # This variable will hold the last part of the outputed text
« for a in range(®, 3):

for b in range(®, 3):
for ¢ in range(®, 3):

txtbuffer = ""

txtbuffer += " // (" + ldict[a] + ldict[b] + "|" + ldict[c]
+ Il) ___\nll

txtbuffer += " // contribution to Fock Matrix\n"

txtbuffer += get2fock(ldict[a], ldict[b], ldict[c],

odict[a], odict[b], odict[c])

txtbuffer += "
memory\n"

txtbuffer += free_ceri(ldict[a], ldict[b], ldict[c])

// free contracted ERIs array from GPUs

txtbuffer += " // ---\n\n"
otxt2 += txtbuffer

> print (otxt2)

Listado de c6digo 6.5: Codigo para generar los llamados a los kernels CUDA para realizar la
contribucién de la matriz de Coulomb a la matriz de Fock.
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> [/ (ss|d) ---

// contribution to Fock Matrix

contr2FockM <<<grid2,block2>>> (d_contreri_ssd, d_FockM, nshells,
n_s_shells,
n_s_shells, n_d_aux, d_w_d, sf,
d_11_ao_shell_s, d_11_ao_shell_s, nbas,

iy, 1o e

// free contracted ERIs array from GPUs memory

cudaFree(d_contreri_ssd);

s

// (spls) ---

// contribution to Fock Matrix

contr2FockM <<<grid2,block2>>> (d_contreri_sps, d_FockM, nshells,
n_s_shells,
n_p_shells, n_s_aux, d_w_s, sf,
d_11_ao_shell_s, d_11_ao_shell_p, nbas,

i, &, e

// free contracted ERIs array from GPUs memory

cudaFree(d_contreri_sps);

fi ===

Listado de cddigo 6.6: Ejemplo de los llamados a los kernels CUDA requeridos para la

obtencién de los elementos de la matriz de Coulomb y su contribucién a la matriz de Fock.

A partir de los listados de c6digo 6.4 y 6.6 se puede ver que gracias a que las ERIs primi-
tivas se eliminan de la memoria tan pronto como se generan el requerimiento de la memoria
RAM, de la rutina en GPU para evaluar la matriz de Coulomb mediante la aproximacién
de RI, se reduce de manera dréstica. La cantidad de memoria RAM mdxima utilizada serd
Gnicamente la necesaria para almacenar las ERIs contraidas y la matriz de Fock. Para el caso
de los resultados del trabajo presente fue posible manejar sin problema alguno todos los ciclos
del SCF para la molécula CygH3g con tan s6lo SGB de memoria RAM disponible.
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CAPITULO ;

Conclusiones y Perspectivas

En el trabajo se desarrollaron con éxito rutinas en CUDA para la evaluacion de ERIs de
tres centros mediante GPU, las rutinas desarrolladas presentan un cardcter modular ya que
se crearon diferentes rutinas para evaluar ERIs de angularidad especifica. Esta propiedad de
las rutinas permitié realizar una implementacion eficaz de la aproximacion de RI para la
evaluacion de la matriz de Coulomb mediante GPU en el cédigo de estructura electronica
Green.128. Los resultados para los valores de energia obtenidos parael conjunto de moléculas
estudiadas permiten concluir que la implementacién es numéricamente robusta, por otro
lado las aceleraciones obtenidas hacen evidente la superioridad en eficiencia de utilizar el
codigo desarrollado. No s6lo para evaluar ERIs de tres centros, sino también para paralelizar
completamente la implementacion de la aproximacién de RI en el método de Hartree-Fock.

Las rutinas generadoras de c6digo escritas en Python permiten la creacion instantdnea
de nuevos kernels de CUDA para evaluar ERIs de tres centros de cualquier angularidad
especifica. Y las rutinas generadoras de los llamados a los kernels CUDA permiten crear
rutinas para implementar la evaluacion de la matriz de Coulomb mediante la aproximacion
de RI de manera rdpida, ademds de que las rutinas creadas utilizan el minimo de memoria
RAM requerida gracias al cuidadoso diseno de éstas y la naturaleza modular de los kernels
evaluadores de ERIs de tres centros.

Por todo lo anterior podemos concluir que se logré con éxito el desarrollo de un cédigo
modular para la evaluacion de ERIs de tres centros y éste servird de manera exitosa como la
base de codigo para la libreria GALLETA. La cual facilitard el uso de GPUs para la imple-
mentacion de la aproximacion de RI y cualquier otra metodologia que requiera la evaluacion
de ERIs de tres centros. Como perspectivas del trabajo se pueden mencionar: ampliar la me-
todologia desarrollada para llevar a cabo la evaluacion de la matriz de Intercambio mediante
la aproximacion de RI, la introduccion de diferentes técnicas para la evaluacion de las ERIs
tales como el método de McMurchie-Davidson o la cuadratura de Rys y por dltimo es posible
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explorar la posibilidad de aprovechar la naturaleza modular de los kernels CUDA para realizar
rutinas que sean capaces de manipular mas de una GPU al mismo tiempo y asi disminuir ain
mds los tiempos de ejecucion de la implementacion de RL

43



Apéndices

A. Teorema del producto de gaussianas

El teorema del producto de gaussianas estipula que para cualesquiera dos funciones
gaussianas con momento angular arbitrario y con los centros A y B su producto serd una
nueva funcién gaussiana con centro en P. Lo anterior se puede demostrar al considerar dos
funciones gaussianas

Qr(r) = (x = A" (y = 4)) (= A e A,

b b b (r-B)? (A1)
(v i~ 7 r-n)=
@i(r)= (x = By)"*(y— By)" (z = B;)"7e™™ :
Al multiplicar las exponenciales de ambas funciones, se tiene que:
e—(!k(r—A)ze—(n(l’—B)z -— e[—((!k+(n)l"l'+2((!kA'H![B)'l'—ukA'A—(nB'B] (A.z)

Y se puede definir el exponente de la nueva gaussiana como y = ay + a; y el centro de

g A'H![B

ésta se encuentraen el punto P = . De tal manera que se cumple la siguiente igualdad:

e—uer\2—mrB3 - Ke[—y(r-r—r-l’ﬂ’-l’)] (A3)

Si tomamos el caso donde r sea un vector nulo y usando la sustitucion de la ecuacién
(A.2) en la ecuacién (A.3) obtenemos la siguiente expresion:

Ke—YP'P - e(!kA'A—(nB'B (A.4)
y despejando para K, obtenemos:
K -— e(!kA'A—(nB'Bi'YP'P (A.S)

Al expandir P - P en la ecuacion (A.5) tenemos,



Conclusiones y Perspectivas

K=expl-ayA-A-aB-B+y '(ajA-A+20,0/A-B+a]B-B)]
=exply (~ajA - A -araiA-A - BB+ ajA-A+20:mA -B+a;B-B))

=exp[-y e (A‘_B2 ).
(A.6)

donde
AB = A-B. (A7)

Por lo tanto, cualquier producto de funciones gaussianas tendrd el siguiente resultado:

er(r)ei(r) =(x = A" (y = A))" (2 - A)*
X (x=B)"(y-B)"(z - B)" (A8)

—2
% e-—y'uk(n(AB )ey(r—l’)z.
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B. Implementacion del algoritmo K,

Se presenta la ecuacion para obtener la matriz de intercambio mediante la aproximacion
de RL

N
Kap = Z(aclbd)D(-d (B.9)
cd
‘vuux N ‘vuux N
Ky ~ K& = %" 3 (aclP) D (G ™)pg ) (QIbd)D.y (B.10)
P ¢ Q d

Esta expresion para el intercambio permite realizar optimizaciones sobre la implementa-
cién, pero el escalamiento se mantiene como O (N?).

Enla tabla B se presenta el algoritmo para la evaluacién de la matriz de intercambio del
método de Hartree-Fock mediante la aproximacion de RI.

Algoritmo para calcular K/

Procedimiento Escalamiento
1. Evaluar G N3,

2. Cholesky LDL” de G N3,

3. (x')oy = 2, Ca(P|vA) NoceNauxN?
4. G po(x") gy = (x) gy N,..N2, N

5.Kuy =% 20,000, Noce N N?

Tabla B.l: Procedimiento para la evaluacién de la matriz de Coulomb en Hartree-Fock
mediante RI. Los pasos en azul se realizan una vez al iniciar el SCF y los pasos en negro se
repiten en cada iteracion del ciclo.
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