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高精度振动能谱蕴含着分子体系的大量量子特征, 是人们认识和操控分子的重要基础数据. 目前, 从头

算方法在计算分子的振动能谱方面取得了大量成果, 但是仍然面临着精度和计算量上的挑战. 本文提出了一

种综合从头算方法与机器学习算法进行能谱预测的新方法, 在提高振动能级精度的同时大幅降低了计算量.

针对 HF、HBr、H35Cl和 Na35Cl等卤素分子的研究结果表明, 相较于单独的 CCSD(T)/cc-pV5Z计算方法, 新

方法将误差减少了 50%以上, 同时将计算量降低了一个数量级.
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 引　言

卤化物在大气化学、控制臭氧丰度和钢材腐蚀

等研究中有着重要作用, 一直备受关注 [1−5]. 分子

光谱蕴含着大量量子层面的分子信息, 其高精度数

据对认识卤化物的精细结构有着重要的意义 .

1971年, Smart和 Sheppard[6] 研究了卤化氢 (HCl,

HBr和HI) 吸附在金属卤化物上的红外光谱. 1991年,

Blass等 [7] 测量了温度低于 83 K时, HBr和HCl在

LiF单晶表面的红外光谱. 1997年, Giorgi等 [8] 采

用 High-n Rydberg-atom time-of-flight (HRTOF)

光谱技术记录了 HX (X = Cl, Br和 I) 光解后的

氢原子平移能量分布. 2006年, Carvalho等 [9] 得

到了 HBr和 HCl的振动能量分布. 2012年, Sun[10]

通过实验记录了金属卤化物溶液的拉曼光谱. 诸如

此类, 对卤化物光谱特性、振转能谱及其他物理化

学性质的研究还有许多 [11−13]. 在理论上, 常用从头

算方法获取分子的势能, 并基于此进一步获取光谱

数据. 在众多的从头算方法中, 耦合簇 (coupled-

clusters, CC)理论 [14,15] 事实上已经成为了通用的

能量计算手段. 然而, 由于耦合簇方法在处理量子

多体效应时采用了多激发的方式, 这会带来沉重的

计算负担. 实际可行的计算往往止步于全三激发

CCSDT及其近似版本 CCSD(T)[16]. 因此, 很难从

物理模型层面进一步提高 CC方法的预测精度.
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目前, 随着机器学习的发展, 其构建高维复杂

函数的能力为物理学研究提供了诸多助力. 比如辅

助光学表面杂质检测 [17]、处理高分辨电镜图像 [18]

以及预测磁性材料基态磁矩 [19] 等. 本文将机器学

习的高维函数建模能力与从头算方法结合, 获得了

HF, HBr, H35Cl和 Na35Cl等卤化物的振动能级分

布. 所得结果在精度和资源消耗上均优于CCSD(T)/

cc-pV5Z方法.

 1   理论与方法

 1.1    从头算方法

r

R

对于双原子分子体系, 当给定电子位置  和原子

核位置  时, 不显含时间影响的薛定谔方程可以记作: 

Ĥψ (r1, r2, · · · , rn, R1, R2)

= Eψ (r1, r2, · · · , rn, R1, R2) , (1)

Ĥ E ψ (r1, r2, · · · , rn, R1, R2)其中   ,    和   分别是哈密

顿算符, 总能量和波函数.

按照波恩-奥本海默近似 (Born - Oppenhei-

mer approximation), 可将电子和原子核的运动分

开处理. 其中原子核在均匀势场中运动, 该场由原

子核与处于稳定状态的电子相互作用产生. 结合双

原子分子体系的几何对称性, (1)式可以简化如下:  {
− ℏ2d2

2µdr2
+ V (r) +

[
J(J + 1)− Λ2

]
ℏ2

2µr2

}
φ(r)

= EvJφ(r), (2)

υ J Λ

µ ℏ = h/ (2π ) h

V (r)

其中  和  分别是振动和转动量子数,   是电子轨

道角动量在在原子核线上的投影 (由电子态决定),

 是两个原子核的约化质量,   (  是普朗

克常数). 由方程 (2)可以看出, 振动能级的求解依

赖于势能曲线   . 由于 CCSD(T)方法是所有

CC理论近似方法中的“黄金标准”[20], 因此本文采

用 CCSD(T)/cc-pVXZ方法获取分子势能 . 其中

X取 T (T = 3), Q (Q = 4) 或 5. 在得到势能曲线

后, LEVEL程序 [21] 被用来实际求解方程 (2), 从

而获得分子的振动能级.

 1.2    联立机器学习算法和从头算方法

 1.2.1    机器学习算法

X : {x1, x2, · · · , xn}

机器学习算法有两个要素, 一是数据集, 二是

学习模型. 机器学习算法通过学习模型, 从数据集

提取信息, 以构建输入变量   与

Y : {y1, y2, · · · , ym}

n

j

θj θ1, θ2, · · · , θn
Y Ŷ

h (X; θj)

Y

h (X; θj) h̄ (X)

输出变量   之间的映射关系 [22].

为了获得预测的鲁棒性 (即算法在处理存在噪声或

离群点的数据时, 仍能保持良好性能的能力 [23]),

样本数据集通常会被划分为训练集 (构建高维映射

函数)和测试集 (测试映射函数的预测性能). 在

众多的学习算法中, 随机森林回归算法 (random

forest  regression algorithm,  RFRA)因其适用领

域广泛, 超参数数量少, 是常用的监督机器学习算

法之一, 已经被成功应用于各个领域 [24−31]. 其原理

如图 1所示, 先将训练集再抽样, 分为  个随机树,

即样本子集. 再对随机树   进行分割, 最优分割方

案  (  之间彼此独立同分布)由输出变

量  与样本值  的均方误差 (或绝对均方误差)决

定. 随机树函数记为   . 根据引入的随机性

方式不同 , 从极端随机分类 (Breiman[26],  Cutler

和 Zhao[27])到更复杂的数据相关策略 (Amit和

Geman[28], Breiman[29], Dietterich[30]), 随机树函数

的形式不同 [31]. 但是 RFRA的输出变量   始终是

 的均值, 记为  :
 

h̄ (X) =
1

n

n∑
j=1

h (X; θj). (3)

n→ ∞值得一提的是, 当  时, 大数定理保证了 

EX

(
Ŷ − h̄ (X)

)2

→ EX

(
Ŷ − Eθ (h (X; θj))

)2

. (4)

E (∗) ∗其中,   表示  的均值. 这使得 RFRA不容易出

现过度拟合 [27], 是其一个突出的优点.

 1.2.2    振动能级预测

由于 CCSD(T)等从头算方法存在物理简化

和数学近似 [32], 会导致其与实验值之间存在误差.

不同分子的误差趋势相似 (振动量子数越大, 误差

 

数据集
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随机抽样

…

…
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图 1    RFRA结构图

Fig. 1. Architecture of RFRA. 
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越大), 但细节不同 . 以 CCSD(T)/cc-pVQZ为例

(见图 2), 可以直观地发现这种趋势. 对于CCSD(T)/

cc-pVTZ也有类似的结论. 机器学习算法恰好擅

长处理这种有大致趋势同时又充满细节的高维度

函数映射问题.
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图 2    CCSD(T)/cc-pVQZ的误差趋势图

Fig. 2. Error trend figure of CCSD(T)/cc-pVQZ.
 

Eoffset
ν (α)

Eab
ν

EP
ν (α)

因此 , 通过 RFRA学习 CCSD(T)方法的误

差分布模式  , 再以此修正从头算方法的理

论计算结果   , 从而得到更为精确的预测值

 : 

EP
ν (α) = Eoffset

ν (α) + Eab
ν . (5)

α其中  表示双原子分子种类.

 2   结果与讨论

 2.1    从头算方法

Eab
ν

E
δ

通过 Gaussian 09软件 [33] 获取了大量分子体

系 的 CCSD(T)/cc-pVTZ和 CCSD(T)/cc-pVQZ

的势能曲线, 并计算了相应的振动能级   . 通过

与对应分子的实验值 [34−58] 比较 (部分数据见表 1),

进一步建立了计算能谱的误差数据集  . 定义理论

值与实验值的相对误差为  : 

δ =

∣∣∣∣E∗
ν − Eν

Eν

∣∣∣∣× 100%. (6)

E∗
ν Eν

X Ŷ

X

其中,    代表理论值,    代表实验值. RFRA的

输入数据分为输入变量  和目标变量   (例见表 2

的 Li2), 其中  包括:

ET
ν1)CCSD(T)/cc-pVTZ的振动能级:   ;

EQ
ν2)CCSD(T)/cc-pVQZ的振动能级:   .

RFRA的任务就是构建这些变量与系统偏差

之间的映射关系: 

(
ET

ν , E
Q
ν

)
7→ Eoffset

ν . (7)

ν = 20

对比表 2中 Li2 的 CCSD(T)/cc - pVQZ的振

动能级和文献 [59]改进后的振动能级, 可以发现两

者在各处的振动能级都非常接近. 并且随着振动量

子数增加, 振动能级增大趋势相同. 进一步对比表 2

中的本文预测能级和文献 [59], 可以发现两者各有

优劣, 前者在一些能级点的误差更小, 例如  

时, 本文误差为 0.135 cm–1, 而文献 [59]的误差为

38.701 cm–1. 这说明本文的 CCSD(T)方法计算结

果可信.

 2.2    预测结果

E将数据集  分为训练集 (38个分子)和测试集

(4个分子)两部分. 每次预测需要反复训练算法

20次, 以 RFRA得到一次测试集结果为一次训练,

最终测试集预测值为每次训练值的均值.

RFRA的预测性能由相对误差 (参见 (6)式)

评定. 以 HF, HBr, H35Cl和 Na35Cl为例, 预测结

果的对比如下 (详见表 3). 训练集的平均相对误

差为 0.785%, 最大相对误差为 12.471%, 最小相对

误差为 0.000548%; 测试集的平均相对误差为

1.136%, 最大相对误差为 6.601%, 最小相对误差

为 0.00964%.

 2.3    比较与分析

ν = 12

新方法预测结果误差与更复杂的纯从头算方

法 (CCSD(T)/cc-pV5 Z)的误差对比情况见图 3.

从图 3可以看出, 结合了机器学习算法 RFRA与

从头算 CCSD(T)方法的预测能级精度要显著优

于 CCSD(T)/cc-pV5 Z, 并且新方法在高能级区仍

能保持较好的精度. 新方法的预测能级误差在绝大

部分情况下都比 CCSD(T)的误差小, 只是在振动

量子数较低时, 由于算法可能学习到了误差中的随

机信息, 所以存在个别点的预测性能下降. 值得注

意的是, 当振动量子数较大时, 新方法的优势大幅

提升. 例如, H35Cl,   时, CCSD(T)的误差超

过了 1000 cm–1, 而新方法的误差仅在 0附近. 当

然, 形式上, 也存在其他利用 CCSD(T)/cc-pVTZ

和 CCSD(T)/cc-pVTZ的结果进行外推预测的算

法, 例如CCSD(T)/CBS. 本文利用CCSD(T)/CBS

方法计算了 HF, HBr, H35Cl和 Na35Cl的能谱, 其

平均相对误差依次为 1.830%, 4.090%, 7.489%和
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4.004%, 而本文方法的平均相对误差依次为 1.468%,

1.955%, 0.899%和 0.761%. 可见 , 新方法全面优

于 CCSD(T)/CBS方法.

另一方面, 新方法大幅度地降低了计算资源消

耗, 以 Na35Cl为例, 新方法时间不到 5 h(包括计

算 CCSD(T)/cc-pVTZ和 CCSD(T)/cc-pVQZ方

法, 单算法预测时间不到 5 min), 而 CCSD(T)/cc-

pV5 Z方法在相同的设备上计算却需 45 h.

为了进一步验证新方法的可靠性, 本文对更为

广泛的分子体系进行了预测, 并将其中 11种不同

类型分子的平均相对误差汇总于图 4. 其中蓝色柱

子高度是新方法的平均相对误差, 红色柱子高度

是 CCSD(T)/cc-pV5 Z的平均相对误差. 可见, 新

方法有很好的分子体系适应性.

表 1    基态分子的部分实验振动能级 (cm–1)
Table 1.    Partial experimental vibrational energy levels of molecules in the ground state (cm–1).

ν H2 HF DF H35Cl LiH Li2

0 2179.69 2050.77 1490.30 1483.88 705.08 175.032

1 6341.75 6012.19 4396.97 4369.86 2078.45 521.26

2 10268.40 9801.57 7212.12 7151.86 3406.08 862.26

3 13694.54 13423.60 9937.66 9830.66 4688.81 1198.00

4 17433.22 16882.45 12575.33 12406.71 5927.55 1528.41

H79Br N2 BF ClF NO CN

0 1314.65 1175.77 742.00 191.77 948.50 1031.20

1 3873.57 3505.69 2208.00 573.06 2824.50 3073.60

2 6341.99 5806.93 3651.00 951.35 4627.30 5089.70

3 8719.91 8079.47 5072.00 1326.60 6491.90 7079.50

4 11007.01 10323.28 6470.00 1698.90 8283.50 9042.80

Br2 BCl CP CS SiCl O2

0 162.38 416.83 618.19 709.00 267.25 664.69

1 485.53 1242.63 1844.32 2117.00 798.54 2326.53

2 806.51 2058.80 3056.76 3515.00 1325.50 3968.09

3 1125.29 2865.49 4255.53 4902.00 1847.50 5589.60

4 1441.88 3662.85 5440.62 6278.00 2365.50 7191.32

12C16O 13C16O 14C16O 12C17O 13C17O 14C17O

0 1081.77 1057.72 1036.74 1068.03 1043.66 1022.39

1 3225.04 3153.79 3091.61 3184.32 3112.11 3049.05

2 6341.83 5224.54 5122.15 5274.81 5155.92 5052.07

3 7432.21 7270.04 7128.44 7339.54 7175.14 7031.50

4 9496.24 9290.35 9110.52 9378.60 9169.83 8987.38

SO SiC SiN 24Mg16O Na35Cl NaLi

0 576.94 475.47 574.06 391.14 181.90 127.83

1 1740.42 1416.67 1712.46 1165.88 543.05 381.22

2 2916.75 2344.87 2837.85 1930.32 900.70 631.10

3 4105.98 3260.07 3950.20 2684.16 1254.89 877.79

4 5308.16 4162.27 5049.47 3427.11 1605.65 1121.12

MgH AlO AlF Al Cl SiO BH

0 739.11 488.00 394.60 246.60 619.20 1171.06

1 2171.09 1453.40 1180.00 734.10 1848.90 3440.30

2 3539.79 2404.76 1956.10 1217.30 3066.50 5614.11

3 4841.14 3342.19 2722.30 1698.00 4272.30 7694.16

4 6070.50 4265.42 3480.20 2175.20 5466.10 9684.16
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表 2    Li2 的输入数据与预测数据 (cm–1)
Table 2.    Input data and predicted data of Li2 (cm–1).

X输入变量 
Ŷ : Eν目标变量 文献[59] Ethis work

ν 
ET

ν EQ
ν 

171.702 172.1623 175.03 174.059 178.903

511.410 513.631 521.26 518.255 531.853

846.059 849.982 862.26 857.832 878.969

1175.599 1181.177 1198.00 1191.397 1173.096

1499.987 1507.169 1528.41 1519.330 1496.133

1819.161 1827.906 1853.46 1841.991 1906.993

2133.063 2143.328 2173.07 2159.852 2106.362

2441.620 2453.368 2487.19 2471.991 2438.853

2744.753 2757.954 2795.74 2778.334 2693.961

3042.368 3057.002 3090.64 3072.703 3102.89

3334.377 3350.421 3395.80 3373.920 3369.871

3620.669 3638.108 3687.11 3663.159 3630.759

3901.126 3919.951 3972.43 3946.618 4009.308

4175.619 4195.927 4251.73 4223.997 4297.662

4444.003 4465.597 4524.78 4495.270 4487.998

4706.126 4729.113 4791.43 4760.610 4530.406

4961.805 4986.210 5051.53 5018.559 4962.152

5210.858 5236.706 5304.93 5270.268 5225.061

5453.074 5480.402 5551.4 5514.831 5506.045

5688.224 5717.081 6790.71 5753.539 5701.189

5916.059 5946.503 6022.66 5983.959 6022.425

Ethis work
ν注: 文献[59]的数据和  不作为输入数据.

表 3    HF/HBr/H35Cl/Na35Cl的预测振动能级 ( cm–1)
Table 3.    Predicted vibrational energy levels of HF/HBr/H35Cl/Na35Cl (cm–1).

νHF Eν δthis work Ethis work
ν δQν EQ

ν 

0 2050.771 0.04093 2134.714 0.01200 2075.378

1 6012.194 0.05485 6341.983 0.01562 6106.099

2 9801.566 0.03044 10099.884 0.01694 9967.644

3 13423.603 0.001166 13407.950 0.01797 13664.780

4 16882.448 0.004083 16951.383 0.01893 17202.024

5 20181.824 0.0005710 20193.347 0.01990 20583.515

6 23324.620 0.008118 23135.267 0.02093 23812.920

7 26313.146 0.01637 25882.423 0.02205 26893.357

8 29148.927 0.01435 28730.690 0.02327 29827.322

9 31832.367 0.01963 31207.435 0.02464 32616.648

10 34362.909 0.004397 34211.806 0.02618 35262.441

11 36738.405 0.01714 36108.527 0.02794 37764.995

12 38954.943 0.01769 38265.658 0.03000 40123.716

13 41006.593 0.01487 40396.799 0.03244 42337.026

14 42884.443 0.01483 42248.544 0.03539 44402.227

15 44576.005 0.01264 44012.508 0.03902 46315.354
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表 3 （续）　HF/HBr/H35Cl/Na35Cl的预测振动能级 ( cm–1)

Table 3 (continued).　Predicted vibrational energy levels of HF/HBr/H35Cl/Na35Cl (cm–1).

νHF Eν δthis work Ethis work
ν δQν EQ

ν 

16 46064.207 0.009428 45629.921 0.04357 48071.083

17 47325.663 0.006234 47030.644 0.04938 49662.648

18 48328.541 0.0003463 48311.807 0.05697 51081.932

19 49026.508 0.005459 49294.146 0.06717 52319.807

νHBr Eν δthis work Ethis work
ν δQν EQ

ν 

0 1314.653 0.02080 1341.993 0.01314 1331.929

1 3873.566 0.06601 4129.243 0.01762 3941.805

2 6341.990 0.01130 6413.868 0.01935 6464.682

3 8719.913 0.01104 8816.207 0.02093 8902.436

4 11007.012 0.01316 11151.888 0.02259 11255.684

5 13202.585 0.01387 13385.700 0.02437 13524.341

6 15305.471 0.01795 15580.146 0.02630 15707.958

7 17313.970 0.002268 17274.704 0.02841 17805.806

νH35Cl  Eν δthis work Ethis work
ν δQν EQ

ν 

0 1483.881 0.01052 1468.276 0.01050 1468.294

1 4369.857 0.01009 4413.952 0.003299 4384.273

2 7151.864 0.009209 7217.724 0.006637 7199.330

3 9830.658 0.01910 10018.462 0.008566 9914.869

4 12406.710 0.004748 12465.616 0.01028 12534.187

5 14880.156 0.002706 14839.892 0.01250 15066.200

6 17250.746 0.002461 17208.284 0.01563 17520.446

7 19517.778 0.003098 19457.320 0.01906 19889.759

8 21680.003 0.01529 21348.516 0.02231 22163.716

9 23735.517 0.01306 23425.579 0.02561 24343.381

10 25681.608 0.005119 25813.072 0.02871 26418.895

11 27514.609 0.009392 27256.180 0.03154 28382.336

12 29229.647 9.641 E-05 29226.829 0.03378 30217.072

13 30820.291 0.008591 30555.509 0.03507 31901.224

14 32278.144 0.004052 32408.930 0.03476 33400.117

νNa35Cl  Eν δthis work Ethis work
ν δQν EQ

ν 

0 181.899 0.008954 180.270 0.04204 174.252

1 543.050 0.01550 534.633 0.03299 525.138

2 900.702 0.007215 894.204 0.03107 872.718

3 1254.890 0.01144 1240.538 0.03014 1217.063

4 1605.649 0.005573 1596.700 0.02955 1558.204

5 1953.013 0.008120 1937.155 0.02912 1896.150

6 2297.016 0.005233 2284.995 0.02877 2230.937

7 2637.692 0.001172 2640.784 0.02847 2562.592

8 2975.075 0.01092 2942.574 0.02821 2891.142

9 3309.198 0.001195 3305.243 0.02798 3216.614

10 3640.093 0.01084 3600.653 0.02776 3539.057

11 3967.795 0.001966 3959.992 0.02755 3858.485

12 4292.334 0.002171 4283.017 0.02735 4174.918
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 3   结　论

CC等从头算方法是获得双原子分子振动能级

的常用标准方法. 然而, 由于物理近似和计算量的

原因, 从头算方法的预测性能还存在着提升空间.

本文借助机器学习算法 (RFRA), 构建出了从头算

方法的误差分布模型, 用于修正能级预测结果. 针

对 HF, HBr, H35Cl和 Na35Cl等卤素分子的研究

表明, 新方法的振动能级预测效果系统地优于纯

CCSD(T)/cc-pV5Z方法. 新方法将平均相对误差

从 2.473%降到了 1.136%. 此外, 新方法还大幅节

约了计算资源, 将典型体系的计算量降低到了原来

表 3 （续）    HF/HBr/H35Cl/Na35Cl的预测振动能级 ( cm–1)
Table 3 （续）.    Predicted vibrational energy levels of HF/HBr/H35Cl/Na35Cl (cm–1).

νNa35Cl  Eν δthis work Ethis work
ν δQν EQ

ν 

13 4613.743 0.01077 4564.070 0.02717 4488.398

14 4932.054 0.002617 4919.147 0.02699 4798.950

15 5247.298 0.01274 5180.428 0.02681 5106.596

16 5559.506 0.009977 5504.042 0.02665 5411.364

17 5868.710 0.02119 5744.339 0.02648 5713.289

18 6174.940 0.003747 6198.078 0.02632 6012.398

19 6478.226 0.007659 6428.612 0.02617 6308.719

20 6778.599 0.0008396 6772.914 0.02601 6602.272
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图 3    新方法的预测能级误差与 CCSD(T)/cc-pV5 Z的误差对比　(a) HF; (b) HBr; (c) H35Cl; (d) Na35Cl

Fig. 3. Comparison of the errors of the new method and CCSD(T)/cc-pV5 Z: (a) HF; (b) HBr; (c) H35Cl; (d) Na35Cl. 
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Fig. 4. Comparison of the average relative errors of the new

method and CCSD(T)/cc-pV5 Z. 
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的九分之一.

研究结果表明, 机器学习算法可以利用典型从

头算方法 (例如 CCSD(T))的计算过程信息以及

其他类似体系计算的结果, 从大量数据中, 学习到

系统性误差的特征, 并构建相应的高维分布函数进

行修正, 从而将原始从头算方法的预测误差减小一

半, 并且将同一量级计算精度需求下的计算时间缩

短一个量级. 值得注意的是, 本文提出的误差分布

建模方法, 不仅仅局限于双核体系的能级预测, 在

其他从头算方法可以获得数据的领域 (比如大分子

体系的能谱性质), 只要有足够的实验数据, 都可以

按照相同的模式处理.
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Abstract

Halides  play  an  important  role  in  atmospheric  chemistry,  corrosion  of  steel,  and  also  in  controlling  the

abundance  of  O3.  Moreover  high-precision  vibrational  energy  spectra  contain  a  large  amount  of  quantum

information  of  molecular  system  and  are  basic  data  for  people  to  understand  and  manipulate  molecules.  At

present,  ab-initio  methods  have  achieved  many  calculation  results  of  the  potential  energy  surfaces  and

corresponding  vibrational  energy  of  molecules,  but  they  still  face  challenges  in  terms  of  accuracy  and

computational cost. Recently, data-driven machine learning methods have demonstrated very strong capability

of  extracting  high-dimensional  functional  relationships  from  massive  data  and  have  been  widely  used  in

spectrum  studies.  Therefore,  a  theoretical  approach  to  combining  ab-initio  method  and  machine  learning

algorithm is presented here to predict the vibrational energy of diatomic systems, which improves the accuracy

and  simultaneously  reduces  the  computational  cost.  Firstly,  the  vibrational  energy  levels  of  42  diatomic

molecules  are  obtained  by  using  different  CCSD(T)  methods  to  calculate  the  configurations  from  simple  to

complex  and  the  corresponding  experimental  results  are  also  collected.  A  machine  learning  algorithm is  then

used to learn the difference between the CCSD(T) method calculated vibrational results and the experimental

vibrational  results,  and  a  high-dimensional  error  function  is  finally  constructed  to  improve  the  original

CCSD(T)  computational  accuracy.  The  results  for  HF,  HBr,  H35Cl  and  Na35Cl  (they  did  not  appear  in  the

training set) and other halogen molecules show that compared with the CCSD(T)/cc-pV5Z calculation method

alone, the present method reduces the prediction error by more than 50% and the computational cost by nearly

one order of magnitude. It is worth noting that the method proposed in this paper is not only limited to the

energy level prediction of diatomic systems, but also applicable in other fields where data can be obtained by ab

initio  methods  and  experimental  methods  simultaneously,  such  as  the  energy  spectrum  properties  of

macromolecular systems.
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