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主 要 内 容

振动光谱快速预测

基于振动光谱的结构识别

简介：光谱与表征、振动光谱

总结和讨论
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简介：分子振动和振动光谱

振动跃迁
10-400 meV
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简介：振动的表征方法

Δ𝐸 = 𝐸1 − 𝐸0

电子态

拉曼位移
（斯托克斯）

基频
倍频

红外吸收

传统振动光谱

其他新型非线性光谱: 二维红外、合频产生、相干拉曼…… 

其它非光学和光-实物粒子结合的振动谱

常规拉曼 共振拉曼

隧穿诱导拉曼/发射

Nature 2019, 568, 78

非弹性电子隧穿

Science 2017, 358, 206

低能电子衍射

中子非弹性散射

……
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正向预测：由结构计算（预测）光谱

谱学信号解释和结构识别的现状

 原则上可行：第一性原理、半经验方法、响应理论
存在的困难：高阶非线性响应、凝聚态复杂体系
 优化空间：算得更快、更准、更大

反演结构：由光谱识别结构（或化学环境）

 人工搜索和比对

 自动模式识别（已有NMR、XAS等相关工作出现）
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◆2014年5月，美国NASA建立宇宙光谱数据库

◆宇宙中>20%的碳和多环芳香烃相关，或是生命形成的起始物质

◆需要发展新的工具，从海量谱图中自动反演未知化学结构

星际物质谱图

紫外线环境下显示出弓形激波的狮子座

挑战1：未知物质的结构多样性带来反演困难

金星大气层存在PH3？Nat Astron (cautioned)
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理论光谱
实验光谱

理论光谱
实验光谱

英国Glasgow大学L. Cornin 院士
Nature 2018, 559, 377

◆ 分子合成机器人
◆ 材料逆向设计

通过NMR和IR的理论和实验光谱的自动比对，为分子合
成机器人分辨产物的成分和比例，提供重要的反应判据

挑战2：不清晰的内在关系制约光谱解读

基于已知目标的化学结构做光谱计算：
意料之外的中间体或产物？前所未有的新物质？
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2018年8月
Facebook & NYU
ML & NMR interpretation

探索新路径：突破光谱的预测瓶颈和反演困难

2020年3月
布鲁克公司
将机器学习算法集成于NMR固件

2019年1月
吴恩达等
自心电图识别14种心脏病，达
到医学专家诊断水平
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人工智能结合计算化学的科学机遇

采用人工智能加速分子

结构优化和势能面构建

Nature Commun. 2018, 9, 4195

突破计算瓶颈

人工智能结合化学模板

发现新的合成路线

Nature 2018, 555, 604

人工智能结合量子化学计算

预测高效电催化剂

Nature 2020, 581, 178

发现内在关系

预测新的物质
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基于推测的化学结构，模拟光谱特征，

比对理论与实验以解读光谱

光谱理论预测

拓展谱学应用范围

推演科学规律，发展谱学理论

自动化反演

推测和比对：过于依赖专家经验

光谱
信号

结构
性质

定量映射

光谱 vs. 结构、性质
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探索人工智能与光谱研究的结合

1、机器学习的基础，需要大量精确的化学数据

2、需要将化学语言转化成机器能懂的数字语言， 

也就是提供化学信息的描述符(descriptor)

两个关键点 
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基于机器学习的振动光谱快速预测

Ren, H.; et al. Luo, Y.;* and Jiang, J.* Fundm. Res. 2021, 1, 

488..

振动光谱信号的局域性：

  频率：能量二阶梯度

  红外强度：偶极矩梯度

 拉曼强度：极化率梯度

对称函数描述符：

Gastegger, et al. J. Chem. Phys. 2018, 148, 241709.

Behler & Parrinario, Phys. Rev. Lett. 2007, 98, 146401. 12/30

数据集：QM8全部（22k 分子）、QM9（3k）、QM10（3k）



回归模型

 全链接前馈神经网络

三个隐藏层（256、128、64节点）

网格搜索优化对称函数截断

 训练集/测试集 9:1划分，10重交叉验证

零均值归一化回归对象

振动频率、红外和拉曼强度使用各自的神经网络：

13/30



羟基伸缩振动信号预测结果

Ren, H.; et al. Luo, Y.;* and Jiang, J.* Fundm. Res. 2021, 1, 

488..

频率精度：3.4 cm-1； 红外强度：11%；拉曼强度：6%
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羰基伸缩振动信号预测结果

Ren, H.; et al. Luo, Y.;* and Jiang, J.* Fundm. Res. 2021, 1, 

488..

频率精度：2.3 cm-1； 红外强度：4.9 %；拉曼强度：13 %
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预测振动光谱信号的精度和效率

Ren, H.; et al. Luo, Y.;* and Jiang, J.* Fundm. Res. 2021, 1, 

488..

与DFT计算结果相比：

 频率-强度数据展宽为频域序列

 皮尔森相关系数表征相似度

 超过98%的分子谱线相似度>0.9

计算速度：

 DFT

B3LYP/6-31G(2df,p), @Xeon E5v4

5 × 105 CPU minutes

 神经网络模型
训练：80 min @1080Ti

预测：~60 ms （7000 分子）
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人工智能从大数据中推演内在规律

不依赖先验知识，由实验数
据出发，推导出哈密顿力学、
拉格朗日力学动力学规律

17/30



人工智能从大数据中推演内在规律

从大量材料数据中，“重
新发现”元素周期表
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描述符截断半径隐含物理量的定域性描述

基于对称函数描述符(symmetry functions)
预测红外、拉曼光谱

RSF cutoff

Radii (Å)

对称函数描述符的截断半径
反映了激发态跃迁偶极矩的尺寸

𝐼𝐼𝑅

Ren, H.; et al. Luo, Y.;* and Jiang, J.* Fundm. Res. 2021, 1, 

488..

 最优截断半径：振动频率 < 红外强度 < 拉曼强度

 能否用于确定描述特定物理性质的截断半径？如QM/MM？
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基于推测的化学结构，模拟光谱特征，

比对理论与实验以解读光谱

光谱理论预测

拓展谱学应用范围

推演科学规律，发展谱学理论

自动化反演

推测和比对：过于依赖专家经验

光谱
信号

结构
性质

定量映射

光谱 vs. 结构、性质
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定义问题

基于振动谱的结构自动反演

 给定特定频段范围的振动谱

 识别分子中是否存在特定官能团（羟基和羰基）

 利用多种光谱选择定则差异，从多个维度重构化学信息

机器学习模型

 长短时记忆神经网络（LSTM）

 光谱数据作为频域序列输入

 可依次读入不同光谱学数据

 从不同谱学数据读取（学习）化学信息
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官能团识别过程及模型性能

Ren, H.; et al. Luo, Y.;* and Jiang, J.* Fundm. Res. 2021, 1, 488.

识别准确率：羟基 99.36%； 羰基 98.50%
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迁移至更大分子

Ren, H.; et al. Luo, Y.;* and Jiang, J.* Fundm. Res. 2021, 1, 488.

（a-b）羟基识别模型迁移至QM9

和QM10分子集

（c-d）羰基识别模型迁移至QM9

和QM10分子集
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官能团识别模型错误分析

Ren, H.; et al. Luo, Y.;* and Jiang, J.* Fundm. Res. 2021, 1, 488.

分子内氢键可能导致混淆N-H和O-

H伸缩振动，但有例外

若分子红外和拉曼信号差别不够明
显，则综合考虑两种光谱信号不会
提高准确率

扩展至其他谱学或非谱学特征，应
能提高识别准确率
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凝聚相中氢键的影响

Zhang, Q; et al. Jiang, J.*; Ren, H.* in manuscript.

氢键个数对振动谱有显著影响

可通过振动信号差别反演局域化学
结构（氢键网络）

自然扩展至凝聚相体系
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暗示了新的氢键探测手段



从多个维度重构化学信息

 结合红外和拉曼，降低识别错误率（30~60%）

 振动谱信息不足以完全判定，应提供其他信息（NMR？XAS？）

 LSTM对序列读入顺序敏感，试用其它模型？（Transformer，注意力机制）

 QM9/GDB17 构形空间远大于常见分子，改善现有模型进行（迁移学习和
主动学习）
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基于振动谱反演键能信息

 键能：远离平衡态，O电负性相关

  键长：平衡态性质

  振动谱：平衡态附近

 化学位移：电子分布密度及屏蔽

Guo, S.; et al. Ren, H.; and Jiang, J. in preparation.

 振动谱与键长相关性强

  化学位移与键能相关性强
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线上部署
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总结和讨论

实现了振动谱快速预测机器学习模型

实现了基于振动谱的结构（官能团）识别模型，可结合不同实
验数据提取的化学信息进行判断

识别模型允许读入其他特征数据，利用更丰富的化学信息提高
识别精度

可自然扩展至凝聚相体系（下一步工作重点）
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迁移学习提高模型迁移精度

 大批量典型数据（~100k）提取特征

少量扩展数据（~5k）提高迁移性

Ren, H.; et al. Mukamel, S.*; and Jiang, J.* in manuscript.
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基于卷积神经网络的2DUV光谱-结构识别研究：迁移学习

Fine-tuned model

Pre-trained model

Non-homologous dataset

Transfer 

Learning

498 PDB structures

downloaded from RSCB 30000 samples

1

A
c
c
u

ra
c
y

0

Original dataset

87993 samples

A
c
c
u

ra
c
y

0

1

Pre-trained model

Train model 

Ren, H.; et al. Mukamel, S.*; and Jiang, J.* in manuscript.



数据集
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展宽参数
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试错模式：实验谱比对

谱学信号解释和结构识别中的问题

 数据库或手册中的标准谱（化学多样性受限）

 猜测结构的高精度计算谱

成本高、效率低、易出错：

 人力成本：具备化学和谱学专业知识和经验的专家

计算资源：猜测大量结构、高通量、高精度计算

时间成本：熟悉体系、查询资料、建模计算、比对分析

人为误差：人工操作难以避免
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光谱是一种重要表征手段

简介：光谱与表征

 光谱的解释：量子理论发展历史

 本质是物质对光子的散射

 著名的早期实验：黑体辐射、光电效应、波尔模型……

现代光谱学

 基于电磁场和物质相互作用模型：量子电动力学（计算复杂）

 电磁场驱动样品内带电粒子运动，体系响应即为光谱

化学上常用半经典模型处理（经典电磁场）
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