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Abstract 

Introduction: Removing heavy metal ions from water is a major 

environmental challenge. This study aimed to predict the adsorption free 

energy of these ions onto a carbon nanotube/graphene oxide (CNT/GO) 

nanocomposite. 

Methods :A hybrid methodology integrating molecular dynamics (MD) 

simulations with machine learning (ML) models was developed and 

applied. The free energy of adsorption (ΔGₐds) was calculated using 

umbrella sampling and weighted histogram analysis. Various ML 

models, including Random Forest, Kernel Ridge Regression, and 

Multilayer Perceptron, were developed and evaluated. 
Findings: The findings revealed a clear difference in the ions' 

thermodynamic affinity. Lead ions had the highest adsorption tendency, 

while cadmium had the lowest. Microscopic analysis confirmed strong 

chemical bonding for lead and copper with surface functional groups, 

whereas cadmium only showed weak physical interaction. The Random 

Forest model demonstrated the best predictive performance. Analysis of 

feature importance identified ionic charge as the most critical parameter. 

Conclusion:This research provides an effective hybrid framework for 

predicting adsorption behavior. The developed model successfully 

captured complex structure-property relationships, enabling the targeted 

design of selective adsorbents. This approach can significantly reduce 

the time and cost of developing new water purification materials. 
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Extended Abstract 
Introduction 

The removal of toxic heavy metal ions from aqueous 

environments is a critical challenge in 

environmental science. Carbon-based 

nanocomposites, particularly carbon 

nanotube/graphene oxide (CNT/GO) structures, 

have emerged as promising adsorbents due to their 

exceptional surface properties and functionalization 

capabilities. However, understanding the atomic-

scale mechanisms and thermodynamics of ion 

adsorption remains computationally challenging. 

This study develops a hybrid molecular dynamics-

machine learning framework to quantitatively 

predict adsorption behavior and identify key factors 

governing ion selectivity on CNT/GO surfaces. 

Findings and Discussion 

In this study, a hybrid molecular dynamics (MD) 

and machine learning (ML) approach was employed 

to quantitatively investigate the adsorption behavior 

of Pb²⁺, Cu²⁺, and Cd²⁺ ions on a carbon 

nanotube/graphene oxide (CNT/GO) 

nanocomposite. The adsorption free energy 

(ΔG<sub>ads</sub>) was precisely calculated 

using the umbrella sampling technique combined 

with the Weighted Histogram Analysis Method 

(WHAM). The results revealed a distinct 

thermodynamic affinity trend: Pb²⁺ (-12.5 kcal/mol) 

> Cu²⁺ (-9.8 kcal/mol) > Cd²⁺ (-8.3 kcal/mol), 

indicating spontaneous adsorption for all ions with a 

strong preference for lead. This trend aligns 

remarkably well with both experimental adsorption 

capacity data and previous theoretical DFT 

calculations, validating our simulation protocol. 

Radial distribution function (RDF) analysis and 

spatial density profiles provided profound insights 

into the molecular-scale adsorption mechanisms. To 

gain deeper mechanistic insights beyond this 

validation, radial distribution function (RDF) 

analysis and spatial density profiles were employed. 

These analyses provided profound insights into the 

molecular-scale adsorption mechanisms. RDF peaks 

between 2.0–2.5 Å for Pb²⁺ and Cu²⁺ ions and 

oxygen atoms of surface functional groups (-OH, -

COOH) confirmed the formation of strong, 

directional coordination bonds, characteristic of 

chemisorption. In contrast, the RDF for Cd²⁺ showed 

a broad, weak peak at a larger distance (~3.5 Å), 

signifying predominantly physical, electrostatic 

interactions (physisorption) with a more diffuse 

hydration shell. To predict ΔG<sub>ads</sub> 

efficiently, three machine learning models—

Random Forest (RF), Kernel Ridge Regression 

(KRR), and Multilayer Perceptron (MLP)—were 

developed. The Random Forest model demonstrated 

superior performance, achieving an R² of 0.92 and 

an RMSE of 0.45 kcal/mol, underscoring its 

capability to capture the complex, non-linear 

relationships between ion characteristics and 

adsorption energy. Feature importance analysis, 

utilizing both Gini importance and SHAP values, 

identified ionic charge as the most critical predictor, 

followed by ionic radius and Lennard-Jones 

parameters (ε and σ). This highlights that adsorption 

is primarily governed by the strength of electrostatic 

interactions and the ion's ability to approach the 

surface closely, which is consistent with the physical 

chemistry of ion adsorption 

Conclusion 

This study establishes an effective MD-ML 

framework for predicting and analyzing heavy metal 

adsorption on CNT/GO nanocomposites. The results 

demonstrate clear correlation between ion 

characteristics and adsorption energy, with Pb²⁺ 

showing strongest affinity due to its high charge 

density and coordination capability. The Random 

Forest model proved particularly effective in 

capturing complex structure-property relationships, 

providing valuable insights for rational design of 

selective adsorbents. This approach offers a 

powerful tool for accelerating development of 

advanced water purification materials while 

reducing reliance on experimental trial-and-error 

methods. 
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 مقاله پژوهشی
 بیبا استفاده از ترک CNT/GO یبر رو هاونیآزاد جذب  یانرژ ینیبشیپ

 مدل جنگل تصادفیو  دینامیک مولکولی

 ۳، *۱ قوامی نیاهدی 

 واحد دزفول، دانشگاه آزاد اسلامی، دزفول، ایران مرکز تحقیقات مواد و انرژی،گروه فیزیک،  استادیار، 
  
 

 
 14/02/1402 تاریخ دریافت:

 28/05/1402 تاریخ داوری:

 29/05/1402 پذیرش:تاریخ 

 چکیده

شود. این های آبی یک چالش زیستمحیطی مهم محسوب میهای فلزات سنگین از محیطجذب یون :مقدمه

 ها بر روی نانوکامپوزیت نانولوله کربنی/اکسید گرافنبینی انرژی آزاد جذب این یونمطالعه با هدف پیش

(CNT/GO)  انجام شد. 

های یادگیری های دینامیک مولکولی و مدلسازیرویکرد ترکیبی شامل شبیهدر این تحقیق از یک  :روش

برداری چتری و تحلیل هیستوگرام وزندار محاسبه ماشین استفاده گردید. انرژی آزاد جذب با استفاده از روش نمونه
یه ای و پرسپترون چندلاهای مختلف یادگیری ماشین شامل جنگل تصادفی، رگرسیون ریج هستهشد. مدل

 .توسعه و ارزیابی شدند

ها نشان داد. یون سرب بیشترین و یون کادمیوم ها تمایز واضحی در تمایل ترمودینامیکی یونیافته :هایافته

های میکروسکوپی تشکیل پیوندهای شیمیایی قوی برای سرب و مس را کمترین تمایل به جذب داشت. بررسی
کنش فیزیکی ضعیفی نشان داد. مدل جنگل تصادفی بهترین عملکرد تأیید کرد، در حالی که کادمیوم تنها برهم

 .ترین پارامتر شناسایی کردبینی را ارائه داد و تحلیل عوامل مؤثر، بار یونی را به عنوان مهمپیش

یافته دهد. مدل توسعهبینی رفتار جذب ارائه میاین پژوهش یک چارچوب ترکیبی مؤثر برای پیش :گیرینتیجه

بالایی در شناسایی روابط پیچیده بین ساختار و خواص نشان داد و زمینه را برای طراحی هدفمند توانایی 
های توسعه مواد جدید برای تصفیه آب را تواند زمان و هزینههای انتخابی فراهم کرد. این رویکرد میجاذب

 .طور چشمگیری کاهش دهدبه

 
 از دستگاه خود برای اسکن و خواندن

 رت آنلاین استفاده کنیدمقاله به صو
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 مقدمه
 

 یهاچالش نیتریاز جد یکی نیفلزات سنگ یهاونیآب توسط  یآلودگ
،  (⁺Pb²)مانند سرب یدر قرن حاضر است. فلزات یطیمحستیز

 ،یصنعت یهاتیعمدتاً از فعال (⁺Cu²) و مس (⁺Cd²) ومیکادم
 ستیز طیوارد مح هایو باتر یالکتروپلاست یهاپساب ،یکارمعدن

در  یریپذو تجمع یریپذهیبالا، عدم تجز تیسم لیو به دل شوندیم
 هاستمیسلامت انسان و اکوس یبرا یجد یدیتهد ،ییغذا رهیزنج

 یکارآمد و انتخاب یهاتوسعه روش ن،ی[. بنابرا۱] شوندیمحسوب م
 تیاز اهم یو منابع آب یصنعت یهااز پساب هاونی نیحذف ا یبرا

 دیاکس ژهیوبه ینانومواد کربن ر،یاخ یهاسال در .برخوردار است ییبالا
 یهاعنوان جاذببر گرافن به یمبتن یهاتیو کامپوز )GO( ۱گرافن

مورد توجه گسترده  نیفلزات سنگ یهاونیو پرکاربرد در حذف  نینو
 یهابالا، حضور گروه ژهیسطح و لیمواد به دل نی[. ا2اند ]قرار گرفته

اصلاح  تی، و قابل( –OH ،–COOH –O– ) مانندی قطب یاملع
جذب  یهاسمیمکان قیاز طر یفلز یهاونیبا  یتعاملات قو ،یسطح
حال، نی[. با ا۳] کنندیم جادیا یونیشدن و تبادل کمپلکس ،یسطح

جذب،  یکینامیو د یکینامیترمود یهاسمیاز مکان یو کمّ قیدرک عم
 یتجرب یهاروش .است زیبرانگچالش نانهمچ ،یاتم اسیدر مق ژهیوبه

ارائه  یاگرچه اطلاعات ارزشمند ،یسنجفیو ط یمانند جذب سنت
 یمانند هندسه تعامل، انرژ یمولکول اتیجزئ ییاما در شناسا دهند،یم

 نه،یزم نیدارند. در ا تیمحدود یعامل یهاآزاد جذب و نقش گروه
 یقدرتمند برا یعنوان ابزاربه )MD( 2یمولکول کینامید یسازهیشب

 ،یاتم ییو فضا یزمان اسیدر مق دهیچیپ یهاستمیرفتار س یسازمدل
 ژه،یو[. به4جذب را فراهم کرده است] سمیمکان قیدق یامکان بررس

  آزاد جذب یانرژ محاسبه یبرا ۳یچتر یبردارنمونه استفاده از روش
(ΔG<sub>ads</sub>)   به  هاونی لیتما یکمّ سهیمقاامکان

ی با ظهور و توسعه .]5[ کندیسطوح مختلف را فراهم م یجذب بر رو
های سازیپیوندی مؤثر بین شبیه،  4نیماش یریادگیهای فناوری

بین سریع و قابل اعتماد برقرار شده های پیشپردازشی دقیق و مدل
های حاصل از الگوهای نهفته در داده ها با کشفاست. این مدل

ها را با صحت قابل ها، قادرند رفتار ترمودینامیکی سامانهسازیشبیه
تأثیرگذار بر  زمان، پارامترهای کلیدیبینی نموده و همتوجهی پیش

 مکانیسم جذب را به شکلی کمّی و تفسیرپذیر آشکار سازند
 قیو دق عیسر ینیبشیپ یهابا مدل یمحاسبات یهایسازهیشب آامکان 

از  یریادگیبا  توانندیمی یادگیری ماشین هافراهم شده است. مدل
کنند و  ینیبشیرا پ هاستمیس یکینامیرفتار ترمود ،یسازهیشب یهاداده

 
1 Graphene Oxide 
2 Molecular Dynamics 
3 Umbrella Sampling 
4 Machine Learning 
5carbon nanotube/graphene oxide (CNT/GO) 
6 Random Forest 

 کردیرو نی[. ا6] ندینما ییبر جذب را شناسا ؤثرم یدیکل یهایژگیو
را  ینیبشیدقت پتنها نه یادگیری ماشین-مولکولی دینامیک یبیترک
طور را به دیمواد جاذب جد یبلکه چرخه طراح دهد،یم شیافزا

 یسازهیشب بیمطالعه، از ترک نیا در .کندیم عیتسر یریچشمگ
 یهاونیجذب  یبررس یبرا نیماش یریادگیو  یمولکول کینامید

Pb²⁺، Cu²⁺ و Cd²⁺ دیاکس/ینانولوله کربن تیسطوح کامپوز یبر رو 
 استفاده شده است. ابتدا با استفاده از روش )CNT/GO(  5گرافن

محاسبه شد. سپس،  ونیآزاد جذب هر  ی، انرژنمونه گیری چتری
رگرسیون ،6همچون مدل جنگل تصادفی نیماش یریادگی یهامدل

 ینیبشیپ یبرا 8پرسپترون چند لایه و 7 هسته ریچ
ΔG<sub>ads</sub>  وی کیزیف یهایژگیبر اساس و 

با استفاده از  هایژگیو تیاهم ت،یآموزش داده شدند. درنها ییایمیش
 یکننده اصلشد تا عوامل کنترل لیتحل ۱0ضریب جنی و9شاپ  روش

بینی بدین ترتیب، چارچوبی جامع برای درک و پیش .شوند ییاجذب شناس

 .های اتمی و سطحی فراهم آمدهای فلزی بر پایه ویژگیرفتار جذب یون
شامل  یشناس، روش2است: در بخش  ریمقاله به شرح ز نیساختار ا 

 یسازمدل وآزاد  ی، محاسبه انرژدینامیک مولکولی یسازهیشب اتیجزئ
ص و بحث اختصا جیبه نتا ۳ارائه شده است. بخش  یادگیری ماشین

 سمیمدل و مکان یاعتبارسنج ،یکینامیترمود لیدارد که شامل تحل
ائه شده و ار ندهیآ زانداچشم و یریگجهی، نت4جذب است. در بخش 

هوشمند برجسته  یهاجاذب یطراح یبرا هاافتهی یعمل یکاربردها
 .شده است

 هاروش
  یسازهیشب یهاستمیس یسازآماده-1

 دیگرافن و اکس یمولکولتک یهاهیشامل لا یسازهیشب یهاستمیس
 یتیدوظرف نیفلزات سنگ یهاونی یحاو یآب طیبودند که در مح گرافن
Pb²⁺ ،Cu²⁺ و Cd²⁺ ساختار گرافن،  یسازمدل یقرار داشتند. برا

به  یمرز تنانومتر مربع در نظر گرفته شد تا اثرا 6×  6 یابعاد جانب
شامل  یعامل یهاگروه یتصادف عیگرافن با توز دی[. اکس7حداقل برسد ]

شد.  جادیصفحه گرافن ا یرو لیو کربوکس ی، اپوکس لیدروکسیه
 دیگرد میتنظ ۳5/0و  2/0در دو سطح  O/C به کربن  ژنینسبت اکس
 هاستمیس [.8شود ] یبررس هاونیسطح بر جذب  تیقطب انیتا اثر گراد

حفظ  یمولار اشباع شدند و برا 5/0 هیبا غلظت اول یفلز یهاونیبا 
در حلال  یصورت تصادفبه ⁻Cl متقابل یهاونی ،یکیبار الکتر ییخنثا
اعمال شد، در  yو  x یهادر جهت یادوره یمرز طیشدند. شرا عیتوز
نانومتر در  6خلأ به ضخامت حداقل  هیلا کی ، z جهتکه در  یحال

7KRR- Kernel Ridge Regression 
8 MLP-Multi Layer Perceptron 
9 SHAP-SHapley Additive exPlanations 
1 0 Gini Importance 
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در جهت عمود بر صفحه  ۱۱یریتصو انینظر گرفته شد تا از تعاملات م
 راتیبود که از تأث یکاف یااندازهضخامت خلأ به نی[. ا9شود ] یریجلوگ

 یریجلوگ یعددو ب یهایسازهیدور در شب ریاز تصاو یناش یکیزیرفیغ
 کند.

 

 سازیامترهای شبیههای نیرو و پارمیدان. 2

 یا استفاده از کد محاسباتب یمولکول کینامید یهایسازهیشب یتمام

 یهامولکول یسازهیشب یبرا P3TIP [. مدل۱0انجام شد ] ۱2لمپس
و  یکینامیف خواص دیدر توص یکار گرفته شد، که دقت مناسبآب به

، ⁺Pb² یفلز یهاونی ی[. برا۱۱اتاق دارد ] یآب در دما یساختار

⁺ ²Cu ²⁺وCdشد  ستفادها۱۳چیام-جونگی روین دانیم ی، پارامترها
 یاعتبارسنج یونیو جذب  یسازطور گسترده در مطالعات حلالکه به

 یروین دانیگرافن با استفاده از م دیگرافن و اکس ساختار [.۱2شده است ]
 AA-OPLS ها در پارامترهای نهایی این یون[. ۱۳شد ] یسازمدل

اکسید  یعامل یهاگروه یجزئ یبارها .الف ارائه شده است-۱جدول 
با  یچگال یتابع یئورت یهاشده توسط روشمحاسبه یهااز داده گرافن

 [.۱4] دیاستخراج گرد  CHelpGو روش G31-6LYP/3B تابع پایه
شده در مطالعات مشابه مطابقت مقادیر گزارششده با بارهای محاسبه

ای از گرایانهاین رویکرد، بازتولید واقع[. ۱4خوبی نشان داد ]
ها را ممکن ساخته های الکترواستاتیکی مؤثر در جذب یونبرهمکنش

 .ب آمده است-۱ است. پارامترهای کامل سطح در جدول
 شد: فیتعر ۱4جونز-دلِنار لیبا استفاده از پتانس یرکووالانسیتعاملات غ

 

Uij(rij) =  4εij [(
σij

rij
)

12

− (
σij

rij
)

6

] +

qiqj

4πε0rij
 (۱)                                                                   

 

 یافاصله j  ،σij)و  (iذرات  نیتعامل ب یعمق چاه انرژεij در آن که
،  rij، هااتم یجزئ یبارها qiqj، شودیتعامل صفر م یکه در آن انرژ

محاسبه  یبرامی باشد.  خلأ کیالکتریابت دث،  ε0،  دو اتم نیفاصله ب

 یبا دقت عدد PPPM  ۱5دوربرد، از روش یکیتعاملات الکترواستات
با توجه به هندسه  ن،یاستفاده شد. همچنکیلوکالری بر مول  0000۱/0

 kspace_modify   `با دستور  یاهیاصلاحات لا ستم،یس یاهیلا

slab 3.0`  یدرستبه ینامحدود در جهت عمود راتتا اث دیاعمال گرد 
نظر گرفته در هیفمتوثان ۱ یسازهیگام شب[. زمان۱5] ردیمدنظر قرار گ

آب  یهادر مولکول وندیطول پ ودیق یبرا۱6شیک  تمیشد و از الگور
 [.۱6] ابدی شیافزا یسازهیشب یعدد یداریاستفاده شد تا پا

 
11 image-image interactions 
1 2 LAMMPS (Large-scale Atomic/Molecular 

Massively Parallel Simulator)4 
1 3 Joung-Cheatham 

برای  امچی-جونگ میدان نیرویالف: پارامترهای -1جدول 

 های فلزییون

 e(  σ (Å) ε (kcal/mol)(بار یون

⁺Pb² 0/2+ 68/3 027/0 

⁺Cu² 80/1+ 46/2 050/0 

⁺Cd² 50/1+ 54/2 040/0 

ب: پارامترهای میدان نیرو و بارهای جزئی برای -1جدول 

  CNT/GOهای سطحاتم

 σ (e) بار نوع اتم گروه عاملی

(Å) 

ε 

(kcal/mol) 

C 0.0 3/55 070/0 گرافن  

 هیدروکسیل

(-OH) 

O 70/0-  12/3  170/0  

 هیدروکسیل

(-OH) 

H 43/0+  00/0  00/0  

- کربوکسیل

COOH 

C (کربونیل) 58/0+  75/3  105/0  

- کربوکسیل

COOH 

O (کربونیل) 50/0-  96/2  210/0  

- کربوکسیل

COOH 

O 

 (هیدروکسیل)

65/0-  00/3  170/0  

- کربوکسیل

COOH 

H 

 (هیدروکسیل)

45/0+  00/0  00/0  

- اپوکسی

O- 

O 40/0-  00/3  170/0  

- اپوکسی

O- 

C 20/0+  55/3  070/0  

 

  ستمیس یساز. تعادل3 

 بیبا استفاده از ترک ،یکینامیبه حالت تعادل ترمود دنیرس یبرا
 سازی انرژی انجاممینیمم مختلط انیو گراد انینزول گراد یهاروش

از  ستمیس [.۱7برسد ] لیپتانس یانرژ وضعیم نهیبه کم ستمیشد تا س
 هیکوثانیپ 200در مدت  کلوین 298هدف  یبه دما صفر کلوین یدما

گرم شد. کنترل دما با  ثابت یذرات، حجم و دما تعداد در مجموعه
 ش،یپس از گرما [.۱8انجام شد ] ۱7برندسناستفاده از ترموستات 

 یتا پارامترها افتیادامه  NVTدر مجموعه  هینانوثان 2 یسازهیشب
 ستمیس ییکل، دما و فشار( همگرا شوند. همگرا ی)انرژ یکینامیترمود

 تیموقع شهیمربعات ر اریکل ، انحراف مع لیپتانس یبا نظارت بر انرژ
 شد. دییتأ ستمیس یو چگالسطح گرافن  نسبت به حالت مرجع هاتما

 

  <ΔG<sub>ads</subآزاد جذب  ی. محاسبه انرژ4 

 سطح، از روش یبر رو هاونیآزاد جذب  یمحاسبه انرژ یبرا
عنوان فاصله هب[. مختصه واکنش ۱9ستفاده شد ]ا یچتر یبردارنمونه
 د:ش فیتعر اکسید گرافن- و سطح گرافن ونیمرکز جرم  انیم یعمود

ξ = zion − zsurface  (2                     )                     

1 4 Lennard-Jones 
1 5 Particle-Particle Particle-Mesh 
1 6 SHAKE 
1 7 Berendsen 
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= 𝜉 ) بازه در آنگستروم 2–۱همپوشان با گام  یهاپنجره یسر کی

 کیهارمون لیپتانس کیشد. در هر پنجره،  جادیا ( 30 تا  2  آنگستروم
 اعمال شد:𝜉0مرجع  تیحول موقع ونیمحدود کردن حرکت  یبرا

Ubias(ξ) =
1

2
k(ξ − ξ0)2  (۳                               )  

= k )در آن  که  1000) kcal/mol · Å² یثابت فنر مناسب برا 
 هینانوثان 5/0هر پنجره، ابتدا  ی[. برا20بود ] یکاف یبردارنمونه نیتضم

نجام ا دیتول یسازهیشب هنانوثانی 5–2و سپس  یسازتعادل یسازهیشب
 ۱8یوزن ستوگرامیه لیروش تحل قیز طرا P(ξ) احتمال عیتوز شد.

 محاسبه شد: ریصورت زآزاد به ی[. انرژ22, 2۱شد ] یبازساز

ΔG(ξ) = −kBTlnP(ξ) + C  (4         )                            

𝑇، ثابت بولتزمان 𝑘𝐵 در آن: که = ثابت  Cی، سازهیشب یدما   298
 یهاتیقطع عدم .شد نییتع ۱9یمرجع حجم هیکه از ناح یریگانتگرال

 20بوت استرپ یبرداراستفاده از روش نمونه با ΔG(ξ) ریدر مقاد یآمار

 [.2۳تکرار برآورد شد ] ۱000

ها و تحلیل حساسیت مدل یادگیری مدیریت ویژگی-5

 ماشین

های مدل و جلوگیری از بینیبرای اطمینان از قابلیت اطمینان پیش
ها اجرا شد. برازش بیش از حد، یک فرآیند سیستماتیک ارزیابی ویژگی
، (۱ شکل) ابتدا با استفاده از محاسبه ماتریس همبستگی پیرسون

شناسایی شدند. در  (9/0<سیار بالا )ضرایب بهای با همبستگی ویژگی
لی خطی چندگانه )مانند همبستگی بالا بین چگاموارد مشاهده هم

های های عاملی مختلف(، تنها یک نماینده از هر گروه ویژگیگروه
پذیری مدل از برای افزایش تعمیم .همبسته در مدل نهایی حفظ گردید

گیری از ساختار ذاتی مقاوم جنگل تصادفی در بهره اصلیسه راهکار 
در شبکه عصبی  2L اعمال رگولاریزاسیون، های همبستهبرابر داده
زش و تایی در فرآیند آمو-5اجرای اعتبارسنجی متقابل ، مصنوعی

 PCA دهمچنین کارایی روش کاهش ابعا. استفاده شد سازیبهینه

هبود بکاهش مؤثر ابعاد، رغم مورد آزمایش قرار گرفت که علی
ین ادر مقابل . محسوسی در دقت مدل جنگل تصادفی ایجاد نکرد

دهد رویکرد انتخاب ویژگی مبتنی بر همبستگی، موضوع نشان می
فیزیکی بهتری نیز بینی، قابلیت تفسیرپذیری علاوه بر حفظ قدرت پیش

 کندفراهم می

 

 
1 8 )WHAM (Weighted Histogram Analysis Method, 
1 9 far-field region 
2 0 Bootstrap 
2 1 Coordination Number 

 

استفاده های مورد ماتریس همبستگی ویژگی -1 شکل

دهنده ضرایب های یادگیری ماشین. مقادیر نشاندر مدل

بزرگتر از  |𝐫| بالا همبستگی پیرسون هستند. همبستگی

 .شودهای عاملی سطحی مشاهده میبین گروه   7/0
 

  نیماش یریادگی یهایژگی. استخراج و6 

شامل  یو ساختار ییایمیش ،یکیزیف یهایژگیواز  یامجموعه
–( یعامل یهاگروه ی، چگالO/Cنسبت  ی همچونسطح یهایژگیو

OH ،–O– ، (–COOH  بر حسبnm⁻²اریسطح )انحراف مع ی، زبر 
 همچون یونی یهایژگیو و کربن(، بار مؤثر سطح یهااتم تیموقع

 ( وε ،σجونز )-لِنارد یپارامترها ،یریپذبار مؤثر، قطبش ،یونیشعاع 
 یهاو اتم ونی نیب  یشعاع عیتابع توز ی همچونتعامل یهایژگیو

در پوسته اول  CN 2۱ عدد کئوردیناسیونآب،  ژنیاکس ایسطح  ژنیاکس
با استفاده از  zدر جهت  هاونی یچگال لیپروفا ون،یدراتاسیه

[ تا 24شدند ] استخراج 2۳وی ام دیو  22پایتون یسفارش یهاپتیاسکر
 یهاداده .ستفاده شوندا نیماش یریادگی یهامدل یعنوان ورودبه

عنوان به ΔG(ξ) ریو مقاد یساختار یهایژگیشده شامل واستخراج
آزمون  ،( %۱5) یاعتبارسنج ،( %70برچسب، به سه مجموعه آموزش )

مدل شامل  نیماش یریادگیمختلف  یهامدل. شدند می( تقس۱5%)
با استفاده ، 24هیچندلاپرسپشن  و رگرسیون هسته ریچ جنگل تصادفی،

کارگیری و به هاسازیشده از شبیههای استخراجدادهمجموعهاز 
 آموزش داده شدند TensorFlow و learn-scikit های کتابخانه

روش کارگیری بهبا  های یادگیری ماشینی مدل[. ابرپارامترها26, 25]
در  شدند. نهیبه 25ییتا-5متقابل  یو اعتبارسنج یاشبکه یوجوجست

داده آزمون شده بر روی یک مجموعهبهینه هایادامه، کارایی مدل
ی کمیّ مقادیر ها از طریق مقایسهمستقل ارزیابی شد. عملکرد این مدل

شده توسط ی انرژی آزاد جذب با مقادیر مرجع محاسبهشدهبینیپیش

2 2 Phyton 
2 3 VMD 
2 4 Multi Layer Perceptron 
2 5 5-Fold CV 

O C OH DensityCOOH DensityIonic ChargeIonic Radius LJ kB LJ Surface Roughness

O C

OH Density

COOH Density

Ionic Charge

Ionic Radius

LJ kB

LJ

Surface Roughness

O C OH DensityCOOH DensityIonic ChargeIonic Radius LJ kB LJ Surface Roughness

O C

OH Density

COOH Density

Ionic Charge

Ionic Radius

LJ kB

LJ

Surface Roughness

Features

F
ea

tu
re

s

FEATURE CORRELATION MATRIX

1.00 0.85 0.78 0.15 0.25 0.35 0.28 0.12

0.85 1.00 0.92 0.18 0.22 0.30 0.25 0.15

0.78 0.92 1.00 0.12 0.20 0.28 0.22 0.10

0.15 0.18 0.12 1.00 0.65 0.72 0.68 0.08

0.25 0.22 0.20 0.65 1.00 0.58 0.62 0.05

0.35 0.30 0.28 0.72 0.58 1.00 0.75 0.11

0.28 0.25 0.22 0.68 0.62 0.75 1.00 0.07

0.12 0.15 0.10 0.08 0.05 0.11 0.07 1.00



 هدی قوامی نیا
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دینامیک مولکولی و با استفاده از معیارهای آماری ضریب تعیین و 
ذر میانگین مربعات سنجیده شد. در نهایت، پارامترهای خطای ج

 :شده برای هر مدل به شرح زیر تعیین شدبهینه

و حداقل  ۱0 ممیدرخت، عمق ماکز 200تعداد  با یمدل جنگل تصادف
 .بینی را ارائه داد، بالاترین دقت پیش، برگ گره در هر هانهنمو 2 تعداد

به  RBF 26تابع پایه شعاعیای، از برای مدل رگرسیون ریج هسته
γ و ضریب هسته   αعنوان هسته استفاده شد و پارامترهای تنظیم 

ی بندی بهینهپیکر .تنظیم گردید 0۱/0و  ۱/0 ترتیب بر روی مقادیربه
و  ۱00ی پنهان با ی عصبی پرسپترون چندلایه شامل دو لایهشبکه

و ضریب  00۱/0، نرخ یادگیری  ReLUسازنورون، تابع فعال 50
قبل از آموزش  یورود یهایژگیتمام و .بود 000۱/0معادل  L₂ تنظیم
این رویکرد  .قرار گرفتند ماکزیمم-مینیمم یسازها تحت نرمالمدل

ضمن افزایش پایداری محاسباتی، امکان مقایسه عادلانه میان 
 .های متفاوت را فراهم کردهای با مقیاسویژگی

 

  عملکرد مدل یابیارز یارهایمع 7 

 یآمار عیشا اریاز دو مع ن،یماش یریادگی یهاسنجش دقت مدل یبرا
 :استفاده شد

 نییمدل در تب ییدهنده توانانشانکه  (R²) نییتع بیضر معیار 
 :شودیم فیتعر ریصورت زاست و به یواقع یهاداده انسیوار

R2  =  1 −  
∑ (𝑦𝑖−𝑦̂𝑖)2𝑁

𝑖=1

∑ (𝑦𝑖−𝑦̅𝑖)2𝑁
𝑖=1

 (5                                     )  

𝑦̂𝑖)،ام iنمونه  یآزاد جذب برا یانرژ یمقدار واقع 𝑦𝑖 در آن که  ) 

عداد ا  N،یواقع ریمقاد نیانگیم(𝑦̅𝑖)، توسط مدل شدهینیبشیمقدار پ

مدل  یدهنده برازش عالنشان ۱به  کینزد، 𝑅2، مقدار آزمون یهاداده
 .است

مطلق مدل  یاندازه خطا اریمع که  27 مربعات نیانگیجذر م یطامعیار خ
 :دهدیارائه م کیلوکالری بر مول نجایدر ا یکیزیرا بر حسب واحد ف

𝑅𝑀𝑆𝐸 = √∑ (𝑦𝑖−𝑦̂𝑖)2𝑁
𝑖=1

𝑁
  (6                                 )  

 بر حسب امiمقدار واقعی انرژی آزاد جذب برای نمونه  yi که در آن

دست آمده سازی دینامیک مولکولی بهاز شبیهکه  کیلوکالری برمول

 کهام   iشده انرژی آزاد جذب برای نمونه بینیمقدار پیش 𝑦̂𝑖 .است
ها در تعداد کل نمونه Nو به دست آمده  توسط مدل یادگیری ماشین

میانگین اختلاف بین مقادیر  RMSE باشد.می مجموعه داده آزمون
دهنده تر باشد، نشانصفر نزدیکشده که هرچه به بینیواقعی و پیش

 دقت بالاتر مدل است

 

 یریادگیمدل  یو اعتبارسنج هایژگیو تیاهم لیتحل 8 

  نیماش

 
2 6 Radial Basis Function 

 نیفلزات سنگ یهاونیکننده جذب کنترل یدیعوامل کل ییشناسا یبرا
با  هایژگیو تیاهم لی، تحلCNT/GO تیسطح کامپوز یبر رو

رگرسیون جنگل  مدل در چارچوب نیجیاهمیت  اریاستفاده از مع
را در درختان  یکاهش ناخالص زانیم ار،یمع نیانجام شد. ا تصادفی

چه  یژگیکه هر و دهدیمحاسبه کرده و نشان م یصورت وزنبه میتصم
 تیاهم یاضیمدل دارد. فرمول ر ینیبشیدر بهبود دقت پ یسهم

  :است ریبه صورت ز fj یژگیو

 FI(fj) =
1

T
∑ ∑

wnΔin

wroot
n∈Nt(fj)

T
t=1 (7                     )  

ها در جنگل تعداد کل درختj  ،T یژگیو تیاهم FI(fj)   در آن که
 یبرا  𝑓𝑗یژگیکه از و t درخت یهامجموعه گره Nt(fj) ی، تصادف
درون  یهاتعداد نمونه n ،وزن گره 𝑤𝑛 . انداستفاده کرده یبندشاخه

،  n گره میاثر تقس( در انسی)مثلاً وار یکاهش ناخالص Δ𝑖𝑛، گره

𝑤𝑟𝑜𝑜𝑡  با استفاده از روش  هایژگیو تیاهماست.  شهیوزن گره ر
 ریتأث زانیو م کندیعمل م هایباز هیشد که بر اساس نظر لیتحل  شاپ
برای   [.27] دهدیارائه م ریصورت عادلانه و قابل تفسرا به یژگیهر و

 سهیبا مقا PMF یهالیپروفا ییهمگرا اعتبارسنجی روش به کار رفته
تابع  ییهمگرا د،یتول یسازهیشب هینانوثان ۱0و  5، 2حاصل از  جینتا

 هاونیجذب  سهیروند جذب با مقا یاعتبارسنج شد. دییآزاد تأ یانرژ
روند  یسازگار ،یتجرب یهامتفاوت و با داده O/Cسطوح با  یرو

توزیع و توابع  هاونی یچگال یهالیپروفا شد. دییتأ یکینامیترمود
تجسم  پایتونی هاپتیو اسکر وی ام دی افزاربا استفاده از نرم شعاعی
 [.24شدند ] لیو تحل

 

 نتایج 3 

های دینامیک سازیدر این پژوهش، از یک رویکرد شامل شبیه
سازی یادگیری ماشین برای بررسی مکانیسم جذب و مولکولی و مدل

ر روی بهای فلزات سنگین بینی انرژی آزاد جذب یونپیش
یب این مطالعه به ترت احلمر .استفاده شد CNT/GO نانوکامپوزیت

 .زیر اجرا گردید

 سازیارزیابی صحت و قابلیت اطمینان شبیه. 1

آزمایی به منظور اطمینان از صحت مدلسازی دینامیک مولکولی، راستی
آزاد  سیستماتیک در سه سطح انجام شد. در سطح اول، مقادیر انرژی

های تجربی کمیّ مقایسه گردید. با داده )GₐdsΔ( شدهمحاسبهجذب 
ه از ک  )²Cd⁺ > ²Cu⁺ > ²Pb(⁺ها روند ترجیح ترمودینامیکی یون

شده مطابقت های تجربی گزارشسازی به دست آمد، کاملاً با دادهشبیه
 -5/۱2ن سرب )برای یو GₐdsΔ برای نمونه، مقدار[. ۳-5داشت ]

گرم میلی 205ظرفیت جذب تجربی بالای آن )کیلوکالری بر مول( با 
 .بر گرم( همخوانی قابل توجهی نشان داد

2 7 Root Mean Square Error, RMSE 
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رفت. انجام گ در سطح دوم، مقایسه با محاسبات تئوری تابعی چگالی
عی تئوری تاب و دینامیک مولکولی بین روش GₐdsΔ اختلاف مقادیر

ر مول بکیلوکالری 5/۱کمتر از  ²Cu⁺ و   ²Pb⁺هایبرای یون چگالی
گیرد. یمد که در محدوده خطای استاندارد این دسته مطالعات قرار بو

وت ذاتی بین عمدتاً ناشی از تفا ²Cd⁺ شده برایاختلاف مشاهده
در سطح سوم،  .های نیروی کلاسیک و محاسبات کوانتومی استمیدان

استرپ برآورد شد که با روش بوت PMF خطاهای استاندارد محاسبات
های ن داد. این ارزیابیکیلوکالری بر مول نشا 0-2/4مقادیری در بازه 

سازی فراهم چندسطحه، پایه مستحکمی برای قابلیت اعتماد نتایج شبیه
 .نمایدمی

 

 ایرزیابی ترمودینامیک جذب و تحلیل مقایسها-2

های فلزات سنگین به برای بررسی کمیّ تمایل ترمودینامیکی یون
 ، انرژی آزاد جذبGO/CNT جذب بر روی سطح نانوکامپوزیت

)GₐdsΔ(  برداری چتری و تحلیل تابع توزیع با استفاده از روش نمونه
سازی دینامیک مولکولی، تمایل وزنی محاسبه شد. نتایج حاصل از شبیه

نشان  ²Cd⁺ > ²Cu⁺ > ²Pb⁺ ها را به ترتیبترمودینامیکی یون
ارائه  2شده انرژی آزاد جذب که در جدول دهد. مقادیر محاسبهمی

تر یون سرب در خودی و قویوضوح بیانگر جذب خودبهاند، بهشده
 سازیآمده از شبیهدستروند به. همچنین مقایسه با دو یون دیگر هستند

های تجربی با داده )²Cd⁺ > ²Cu⁺ > ²Pb (⁺دینامیک مولکولی
توجه، صحت ظرفیت جذب همخوانی کامل دارد. این تطابق قابل

به جذب  ²Pb ⁺کند. تمایل بیشتر ی حاضر را تأیید میسازپروتکل شبیه
پذیری بیشتر شعاع(، قطبش توان با چگالی بار بالاتر )نسبت بار بهمی را

حال، با این .تر توجیه کردو در نتیجه برهمکنش واندروالسی قوی
بین دو روش محاسباتی نیاز به  ²Cd ⁺شده در مورداختلاف مشاهده

سازی صریح این پدیده عمدتاً ناشی از مدل تری دارد.تحلیل دقیق
است. در محیط  دینامیک مولکولی سازیپوسته هیدراتاسیون در شبیه

تمایل به تشکیل پوسته هیدراتاسیون پایدارتری دارد که   ²Cd⁺آبی، 
 سازیلازم دارد. این اثر در شبیه  28زداییانرژی بیشتری برای آب

 که در محاسباتشده، در حالیطور کامل لحاظ به دینامیک مولکولی

DFT  شوند سازی تقریبی حلال انجام میکه معمولاً در خلأ یا با مدل
 MD طور کامل در نظر گرفته نشود. بنابراین، روندممکن است به

 .دهدتری از ترمودینامیک جذب در شرایط عملی ارائه میتصویر واقعی
اند و استخراج شده[ ۳-5های ظرفیت جذب تجربی از منابع معتبر ]داده

عنوان شاخصی غیرمستقیم برای اعتبارسنجی روند ترمودینامیکی به
طور تجربی به GₐdsΔ گیری مستقیماند. اگرچه اندازهاستفاده شده

 شده در سه روش مختلفراستایی روندهای مشاهدهدشوار است، اما هم

MD ،DFT این  .اردبر قابلیت اطمینان نتایج تأکید د و آزمایشگاهی
تنها قادر نه  ML-MD دهد که رویکرد ترکیبیتحلیل جامع نشان می

تواند بینش بینی دقیق پارامترهای ترمودینامیکی است، بلکه میبه پیش
های حاکم بر جذب در مقیاس اتمی ارائه تری در مورد مکانیسمعمیق

-یکیدهد. توانایی مدل در شناسایی صحیح نقش پارامترهای فیز
ی مانند چگالی بار و اثرات هیدراتاسیون، امکان طراحی هدفمند شیمیای

 سازدپذیری بالا را فراهم میهای هوشمند با کارایی و انتخابنانوجاذب
 .(2)شکل

  

 هاییون )GₐdsΔ( مقایسه انرژی آزاد جذب . 2شکل 

⁺²Pb ،⁺²Cu ² ⁺  وCd  بر روی نانوکامپوزیت.CNT/GO   

سازی شبیه :اندارائه شده مقادیر از سه منبع مختلف

 و ]2[حاسبات تئوری تابعی چگالی، مدینامیک مولکولی

طور که همان ]3-5[های تجربی ظرفیت جذبداده

 سازیآمده از شبیهدستشود، روند کلی بهمشاهده می

 MD های تجربی همخوانی داردبا داده. 

 

 های فلزیجذب برای یون مقایسه سیستماتیک پارامترهای . 2 جدول
نیو  (mg/g) ظرفیت جذب تجربی  ΔGₐds (kcal/mol) MD ΔGₐds (kcal/mol) DFT بار مؤثر (Å) شعاع یونی 

Pb²⁺ 19/1  + 0/2  - 5/12  - 2/11   205 

Cu²⁺ 73/0  + 8/1  - 8/9  - 5/9   8/93  

Cd²⁺ 95/0  + 5/1  - 3/8  - 1/10   122 

 

 

 
2 8 Dehydration Energy 

MD Simulation DFT Calculation

Experimental Scaled



 هدی قوامی نیا
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 توابع توزیع شعاعی نشان داده شده است، ۳طور که در شکل همان

های بارز و تیزی در محدوده قله ²Cu ⁺و ²Pb ⁺هایمربوط به یون
های دهد. این قلههای اکسیژن نشان میآنگستروم از اتم 5/2تا  2فاصله

های دار بین یونتیز بیانگر تشکیل پیوند کوئوردینسیون قوی و جهت
 که این نوع تعاملگیر هستند. های اکسیژن الکتروندوظرفیتی و اتم
پیوند کووالانسی عموماً به صورت شیمیایی دارد و -ماهیتی فیزیکی

شود، منجر به تشکیل توصیف می کئوردیناسیونیبرهمکنش یا  جزئی
گردد. موقعیت قله اول در این محدوده، یک کمپلکس سطحی پایدار می
های های کئوردیناسیونی در کمپلکسبا فواصل استاندارد برهمکنش

 عدد کئوردیناسیونعلاوه بر این، محاسبه [. ۱4, ۱2فلزی مطابقت دارد ]
گیری تا اولین مینیمم تابع ز انتگرالکه ا در پوسته اول هیدراتاسیون

دهد که هر یک از آید نشان میدست میبه )RDF( توزیع شعاعی

اتم اکسیژن متعلق  5تا  4طور میانگین با به ²Cu⁺ و ²Pb⁺ هاییون
نظیر هیدروکسیل و کربوکسیلات( درگیر )های عاملی سطح به گروه

و  29ی چند دندانهساختارهاصورت های اکسیژن بهین اتماشوند. می
گذاری الکترون، در اطراف یون فلزی آرایش یافته و با اشتراکپایدار 

کننده تمایل کنند که توجیهیک محیط کئوردیناسیونی پایدار ایجاد می
ها با نتایج . این یافتهها برای جذب استترمودینامیکی بالای این یون

مشابه، مانند گرافن شده برای جذب فلزات سنگین بر روی مواد گزارش
مربوط به  توابع توزیع شعاعی در مقابل، .]۳[ اکسید، همخوانی دارد

رفتار متفاوتی دارد. در این مورد، هیچ قله تیز یا مشخصی  ⁺Cd² یون
شود. به جای آن، تنها آنگستروم مشاهده نمی 5/2تا  0/2در محدوده 

در فواصل بیشتر  توزیع شعاعی ابعویک افزایش کند و گسترده در ت
شود. این الگوی پهن، آنگستروم( دیده می 5/۳تا  0/۳)حدود 

دار و فیزیکی است که عمدتاً دهنده تعاملات ضعیف، غیرجهتنشان
باشد. عدم تشکیل ناشی از نیروهای الکترواستاتیک و واندروالسی می

توان به توان را می ⁺Cd² پیوند کوئوردیناسیون قوی برای
، و همچنین تمایل ⁺Cu² و ⁺Pb² تر آن نسبت بهن پایینکوئوردیناسیو

های دهنده الکترون های پایدار با اکسیژنکمتر آن به تشکیل کمپلکس
، مکانیسم متفاوت جذب توابع توزیع شعاعی این تحلیل.  ]۱[نسبت داد

عمدتاً شیمیایی بوده  ⁺Cu² و ⁺Pb² سازد: جذبرا به وضوح آشکار می
 شود، در حالی که جذبکووالانسی جزئی کنترل میو توسط تعاملات 

Cd²⁺  عمدتاً فیزیکی است و بر اساس تعاملات غیرکووالانسی رخ
دهد. این تفاوت در ماهیت تعاملات، مستقیماً با تمایل ترمودینامیکی می

برای  .همخوانی دارد (<ΔG<sub>ads</sub) شدهمشاهده
وفایل چگالی آنها در جهت ها، پربعدی از رفتار یونتکمیل تصویر سه

نیز محاسبه شد.  CNT/GO نسبت به صفحه سطح (z) عمودی
 و ⁺Pb² هاینشان داده شده است، یون ۳شکل طور که در همان

Cu²⁺   ًآنگستروم از سطح  0/۳تجمع بسیار شدیدی در فاصله تقریبا
توابع توزیع  دهند. این حداکثر چگالی، با فاصله تعامل قله اولنشان می

دهنده تشکیل یک لایه تماسی پایدار کاملاً مطابقت دارد و نشان عاعیش
حداکثر کمتری  ⁺Cd² در مقابل، پروفایل چگالی یون .و منظم است

 
2 9 multidentate 

آنگستروم(  0/4دارد و این حداکثر در فاصله بیشتری از سطح )حدود 
تر به نزدیک شدن به سطح و دهنده تمایل ضعیفقرار دارد. این نشان

 توابع توزیع شعاعی تر است. این رفتار با تفسیرای نامنظمتشکیل لایه

کاملاً هماهنگ  ⁺Cd² برای <ΔG<sub>ads</sub و مقادیر کمتر
  .است

 
فلزات  یهاونی نیب (RDF) یشعاع عی. تابع توز3شکل 

در  ژنیاکس یهاو اتم ⁺Pb²⁺ ،Cu²⁺، Cd² نیسنگ

 CNT/GO سطح یعامل یهاگروه

 

 
 (z) یدر جهت عمود هاونی یچگال لی. پروفا4شکل 

دهنده نشان CNT/GO تینسبت به سطح نانوکامپوز

 سطح یکیبه تجمع در نزد هاونی لیتما
 

  نیماش یریادگی یهاعملکرد مدل لیتحل-3

 ینیبشیجهت پ نهیهزکارآمد و کم یچارچوب محاسبات کیتوسعه  یراب
 یریادگی، سه مدل (<ΔG<sub>ads</sub) آزاد جذب یانرژ
و پرسپترون  یاهسته جیر ونی، رگرسیشامل جنگل تصادف نیماش

ها با استفاده از مدل نی[. عملکرد ا26, 25شدند ] ادهتوسعه د هیچندلا
 مربعات نیانگیجذر م یو خطا (R²) نییتع بیضر یارهایمع

(RMSE)  با ینشان داد که مدل جنگل تصادف جیشد. نتا یابیارز 

R² = 0,92 و  RMSE= 0,45 عملکرد  نیبهتر کیلوکالری بر مول
 یواقع ریمقاد ینیبشیمدل در پ یدقت بالا انگریب ریمقاد نیرا دارد. ا

ΔG<sub>ads</sub>  کینامید یسازهیشده از شبمحاسبه 
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= KRR (R² یهااست. درمقابل، مدل یمولکول

 0.85، RMSE =  0.68 kcal/mol) و MLP (R2 =

 0.8۳، RMSE =  0.7۱
kcal

mol
 .نشان دادند یترفیعملکرد ضع(

نسبت داد. اولاً،  یدیبه چند عامل کل توانیرا م یجنگل تصادف تیموفق
و تعاملات  یرخطیروابط غ یسازدر مدل ییبالا ییمدل از توانا نیا
که  رگرسیون هسته ریچ برخوردار است. برخلاف هایژگیو نیب دهیچیپ

طور به یوابسته است، جنگل تصادف یژگیو یدر فضا یبه ساختار خط
و  یونیبار  نی)مثلاً تعامل ب یرخطیغ ابطرو ییقادر به شناسا یذات

 ینیبشیپ یبرا یژگیو نی[. ا25( است ]یعامل یهاگروه یچگال
ΔG<sub>ads</sub> از عوامل  دهیچیپ یکه تابع

 اً،ی. ثانباشدیم یاتیاست، ح یو ساختار یواندروالس ک،یالکترواستات
 یهاناهمگن مقاوم است. داده یهانسبت به داده یجنگل تصادف

 یونیمانند شعاع  متفاوت اریبس یهااسیبا مق ییهایژگیشامل و یورود
به  ازیهستند که ن بدون بعد O/C بر حسب آنگستروم و نسبت

 یکمتر یسازبه نرمال یدارند؛ اما جنگل تصادف قیدق یسازرمالن
 نیکار کند. ثالثاً، ا ییهاداده نیطور مؤثر با چنبه تواندیوابسته است و م

، از یتصادف یبردارو نمونه یبیترک یهااستفاده از روش قیطر ازمدل 
 ].2۳ [دارد یبهتر یریپذمیو تعم کندیم یریجلوگ برازششیب

پرسپترون  و رگرسیون هسته ریچ یهامدل ترفیمقابل، عملکرد ضع رد
رگرسیون  دلمآنها باشد.  یذات یهاتیاز محدود یناش تواندیم چندلایه

 مینظت یو ابرپارامترها  به شدت به انتخاب مناسب هسته هسته ریچ
(α, γ)  و  یاشبکه یوابسته است. هرچند با استفاده از جستجو

اند، اما شده نهیپارامترها به نیا ،]22[تایی  5متقاطع  یاعتبارسنج
 یهایرخطیکامل غ یسازممکن است قادر به مدل RBF هسته

 ردعملک گر،ید یجذب نباشد. از سو یهاموجود در داده دهیچیپ

از  یتررگبز اریبه حجم بس ازین لیبه دل تواندیم پرسپترون چند لایه
 ها،هیشبکه )تعداد لا یبالا به معمار تیحساس ،یآموزش یهاداده

افتادن  ریاحتمال گ نیساز، و همچنو توابع فعال یریادگی(، نرخ هانورون
 جینتا ]. 26 [آموزش، محدود شود ندیدر طول فرآ یمحل یهاممینیدر م

ابزار  کیعنوان به یتصادف که مدل جنگل کنندیم دییآمده تأدستبه
 یست انرژمدل قادر ا نی. اکندیو قابل اعتماد عمل م عیسر ینیبشیپ

 یهابیبا ترک CNT/GO سطوح یبر رو دیجد ونیآزاد جذب هر 
 یجرابه ا ازیکند، بدون ن ینیبشیپ هیاز ثان یمختلف را در کسر

 نیت چندکه ممکن اس یمولکول کینامیبر دزمان یهایسازهیشب
و  عیسر یسازنهین بهامکا ت،یقابل نیروز طول بکشد. ا ایساعت 

 .سازدیخاص فراهم م یهاونیحذف  یها را براهوشمند نانوجاذب

 
3 0 Game theory: A mathematical framework for optimally 

allocating payoffs among participants, which SHAP uses 

to assign importance values to features. 

 
آزاد  یانرژ یو واقع شدهینیبشیپ ریمقاد سهی. مقا5شکل 

 یهاتوسط مدل (<ΔG<sub>ads</sub) جذب

)جنگل تصادفی، رگرسیون هسته ریچ، نیماش یریادگی

  ن چند لایه(تروپرسپ

شده بینیقاط پیشننشان داده شده است،  5طور که در شکل همان
خط ) y = x طور نزدیکی بر روی خطتوسط مدل جنگل تصادفی به

بینی بسیار کم دهنده خطای پیشآل( قرار دارند، که نشانبینی ایدهپیش
های واقعی است. در مقابل، پراکندگی بیشتر نقاط و تطابق عالی با داده

در اطراف  چرگرسیون هسته ری و چندلایهپرسپترون  هایمربوط به مدل
سازی روابط ها در مدلدهنده توانایی محدودتر این مدلاین خط، نشان

 هدف است.تغیر مهای ورودی و غیرخطی پیچیده بین ویژگی

  هاونیمؤثر بر جذب  یهایژگیو تیاهم لیتحل-4

ی انرژی آزاد جذب و کنندهبرای شناسایی کمیّ عوامل کلیدی کنترل
کننده به چارچوبی برای طراحی هوشمند، از بینیگذار از یک مدل پیش

به  اهمیت جینی :ها استفاده شددو روش مکمل تحلیل اهمیت ویژگی
به عنوان  روش شاپعنوان معیاری درونی در مدل جنگل تصادفی، و 

. اهمیت جینی بر ۳0هایباز هینظرروشی برای تفسیرپذیری مبتنی بر 
کاهش ناخالصی در درختان مدل پس از تقسیم بر اساس ی میانگین پایه

آمده از هر دو روش همسو دستنتایج به .شودهر ویژگی محاسبه می
 بینیرا به عنوان مؤثرترین پارامتر در پیش( ۳2٪بود و بار یونی )با سهم 

GₐdsΔ  جونز-و پارامترهای لنارد( 2۱٪شعاع یونی ). معرفی کرد ε 

های سطحی های بعدی قرار گرفتند. ویژگیرتبهدر σ ٪۱2 و ٪۱5
و زبری سطح ( 7٪های عاملی )، چگالی گروهO/C ٪8 شامل نسبت

 .تری نشان دادندتأثیر کم( ٪5)
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بار پذیر است، زیرا شیمیایی کاملاً توجیه-ین یافته از دیدگاه فیزیکیا
زدایی بنه تنها بار ذاتی یون، بلکه میزان آ مؤثر یونی )بار هیدراتاسیون(

های و در نتیجه شدت تعامل الکترواستاتیک مستقیم بین یون و گروه
کند. را منعکس می(  –O ⁻و  –COO ⁻عاملی منفی سطح )نظیر

راساس ب ²Cd ⁺و ²Cu ⁺با بار مؤثر بالاتر نسبت به ²Pb ⁺یون
، تعاملات [۱2] ۳۱چیتام-ی میدان نیروی جونگپارامترها

کند که مستقیماً به انرژی جذب میتری ایجاد الکترواستاتیک قوی
از دو طریق بر جذب تأثیر  شعاع یونی .شودتر )پایدارتر( منجر میمنفی

، که امکان  )minr( کاهش فاصله کمینه تعاملگذارد: اول از طریق می
شدن بیشتر یون به سطح و تقویت تعاملات کولنی را فراهم نزدیک

تر و با های سنگین؛ یونپذیریافزایش قطبشکند. دوم از طریق می
های الکترونی خود را قطبی به راحتی لایه ²Pb ⁺تر مانندشعاع بزرگ

جونز( -تری )از طریق پتانسیل لناردکرده و تعاملات واندروالسی قوی
ترتیب عمق چاه که به(   σ و ε )جونز-پارامترهای لنارد. کنندایجاد می

کنند، مستقیماً از میدان پتانسیل و فاصله کمینه تعامل را توصیف می
و [ ۱۳اند ]برای هر یون استخراج شده AA-OPLS نیروی
ی قوت تعاملات غیرکووالانسی )واندروالسی( هستند. دهندهنشان

، تطابق خوبی  ²Cd⁺نسبت به ²Cu ⁺و ²Pb ⁺برای ε مقادیر بالاتر
گیری اگرچه اهمیت جینی جهت .دارد GₐdsΔ شده دربا روند مشاهده

دادن جهت تأثیر دهد، اما قادر به نشانها ارائه میاهمیت ویژگی کلی از
برای پر . )مثبت یا منفی( و میزان تأثیر برای هر نمونه خاص نیست

تحلیل شاپ به . ]27 [کردن این شکاف، از روش شاپ استفاده شد
طور وضوح نشان داد که مقادیر بالاتر بار یونی و شعاع یونی به

شوند، در تر( میجذب قوی GₐdsΔ کاهشسیستماتیک منجر به 
تحلیل  این. جونز نیز اثر مشابهی دارد-که افزایش پارامترهای لناردحالی

ی اصلی کنندهمراتب و مکانیسم عمل عوامل کنترلترکیبی، سلسله
سازد و ابزار قدرتمندی برای طراحی جذب را به وضوح مشخص می

 آوردهای انتخابی فراهم میهدفمند نانوجاذب

 

 

 

 
3 1 Joung-Cheatham 

آزاد  یانرژ ینیبشیمؤثر بر پ یهایژگیو تی. اهم6شکل 

مدل جنگل با استفاده از  (<ΔG<sub>ads</sub) جذب

  شاپ و روش یتصادف

بر  یژگیو ریتأث زانیدهنده منشان یمحور افق ،6شکل  شاپ نموداردر  
 یمثبت به معنا ریاست. مقاد <ΔG<sub>ads</sub ینیبشیپ

به  یمنف ریو مقاد فتریجذب ضع <ΔG<sub>ads</sub شیافزا
رنگ  د.هستن تریجذب قوو   <ΔG<sub>ads</sub کاهش یمعن

= مقدار  ی)قرمز = مقدار بالا، آب یژگیو یدهنده مقدار واقعنشاننقاط: 
بار  با مقدار مواد که دهدیبه وضوح نشان م شاپ لیتحلاست.  (نییپا

بار بالاتر  یعنیدارند،  یشتریب یمنف شاپ بالاتر )قرمز( مقدار یونی
و جذب را  دهدیرا کاهش م <ΔG<sub>ads</sub یطور قوبه

 یمنف شاپ مقدار (⁺Pb²) تربزرگ یونی با شعاع مواد .کندیم تیتقو
تر بر جذب است مثبت شعاع بزرگ ریدهنده تأثدارند، که نشان یشتریب

مقدار  منجر به ε  بالاتر ریمقاد . بالاتر( یریپذقطبش لی)احتمالاً به دل
 تر،یقو یتعاملات واندروالس کندیم دییکه تأ شوند،یم تریمنف شاپ

، سلسله مراتب شاپ و جنی یبیترک لیتحل .دهندیم شیاجذب را افز
شعاع  ،یونیبار د. کنیکننده جذب را به وضوح مشخص معوامل کنترل

نشان  نیعوامل هستند. ا نیترجونز مهم-لِنارد یو پارامترها یونی
 خاص یونی یهاگونه یریگبا هدف دیها باجاذب یکه طراح دهدیم

 یو چگال O/Cمانند نسبت  یسطح یهایژگیو .باشد ⁺Pb² مثلاً
قرار دارند.  ترنییپا یهادر رتبه COOH–و  OH– یعامل یهاگروه

از  شتریدارند و ب میرمستقیاثرات غ هایژگیو نیبدان معناست که ا نیا
و  کیتعاملات الکترواستات یفعال برا یهاتیسا جادیا قیطر

هوشمند  یامکان طراح ل،یتحل نیا .کنندیعمل م یونیناسیکوئورد
 .کندیم اهمخاص را فر یونی یهاگونه یریگها با هدفنانوجاذب

  و محاسبه ثابت تعادل جذب یکینامیترمود تحلیل-5

های تجربی های ترمودینامیکی و دادهبینیبرای ایجاد ارتباط بین پیش
 298برای هر یون در دمای استاندارد  (K) جذب، ثابت تعادل جذب

 :کلوین با استفاده از رابطه ترمودینامیکی زیر محاسبه شد

K = exp(−ΔG<sub>ads</sub>/RT)  (8        )       

شده آزاد جذب محاسبه یانرژ <ΔG<sub>ads</sub   در آن که
.۱برابر   Rاست، یمولکول کینامید یسازهیاز شب 987 ×

 ۱0⁻³ kcal/(mol · K) مطلق یدماکلوین،   298 و دما بت گازها،ثا 
 ونی یکه برا دهندیشده ثابت تعادل نشان ممحاسبه ریقادم .است

Pb²⁺مقدار ، K یهاونیاز  شتریمراتب ببه Cu²⁺ و Cd²⁺ نیاست. ا 
 یتعادل طیسرب در شرا ونیبه جذب  ستمیس تریقو لیتما انگریامر ب

آزاد  یشده در انرژو تطابق کامل با روند مشاهده
 .است (<ΔG<sub>ads</sub)جذب
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سازی عنوان پارامترهای ورودی برای مدلتوانند بهاین ثوابت تعادلی می
نتایج .  ]28[ های جذب )مانند ایزوترم لانگمویر( استفاده شوندایزوترم

های ترمودینامیکی بینیتنها صحت پیشآمده از این تحلیل، نهدستبه
کند، بلکه امکان طراحی فیلترهای انتخابی برای حذف را تأیید می
های صنعتی را از پساب  2Pb+ویژه های فلزات سنگین بهانتخابی یون

ارائه شده است،  ۳جدول ای که در بر اساس مقایسه .سازدفراهم می
یافته در این پژوهش، با دارا بودن دقت توسعه MD-ML ش ترکیبیرو

= ٪92)بالا  R²) کیلوکالری بر  45/0بینی پایین و خطای پیش

مول(، در کنار زمان محاسباتی متعادل، به عنوان یک راهکار بهینه در 
شود. این های محاسباتی و تجربی شناخته میمقایسه با سایر روش

 سازیتری مانند شبیههای پیچیدهتنها از نظر دقت با روشرویکرد نه

 رقابت تئوری تابعی چگالی خالص و محاسبات  دینامیک مولکولی
تجربی های تجربی و نیمههای مبتنی بر دادهکند، بلکه نسبت به مدلمی

 .از برتری چشمگیری برخوردار است

 

 بینی انرژی آزاد جذبهای محاسباتی و تجربی در پیشمقایسه عملکرد روش پیشنهادی با سایر روش. 3جدول 

محاسباتیزمان  kcal/mol (RMSE) خطا (R²) دقت مدل  منابع نیاز به داده تجربی 
 - خیر متوسط MD-ML  0,92 0,45روش 

سازیشبیه  MD [19] خیر بسیار بالا 0,۳5 0,95 خالص 
 [۱6] خیر بالا DFT 0,88 0,75 محاسبات

هایمدل  ML [۱5] بلی پایین 0,90 0,85 مبتنی بر داده تجربی 

تجربیهای نیمهمدل  [۱7] بلی بسیار پایین ۱,20 0,78 

 

 

 نتیجه گیری 4 

و  سازی دینامیک مولکولیدر این پژوهش، چارچوبی ترکیبی از شبیه
های منظور بررسی کمیّ و مکانیستیک جذب یونبه یادگیری ماشین
بر روی کامپوزیت  ²Cd⁺ و ²bP ،⁺ ²Cu⁺فلزات سنگین

)CNT/GO(  توسعه داده شد. محاسبه انرژی آزاد جذب 

>)G<sub>ads</subΔ(  برداری چتری و با استفاده از روش نمونه
 ²Cu⁺ > ²Pb ⁺ها را به ترتیب، تمایل ترمودینامیکی یونل وزنیتحلی

 ⁺²Cd> ۳/8و  -8/9-5/۱2ترتیب برابر با نشان داد که مقادیر آن به-  
آمده دستهای تجربی و نتایج بهاین روند با داده. بود کیلوکالری بر مول

خوانی قابل توجهی دارد و صحت محاسبات تئوری تابعی چگالی هم از
سازی کلاسیک را تأیید های ترمودینامیکی حاصل از شبیهبینیپیش
کند. تحلیل مکانیسمی با استفاده از تابع توزیع شعاعی و نقشه انرژی می

از طریق تشکیل پیوند  ²Cu⁺ و ²Pb⁺ هایسطحی نشان داد که یون
 –و –OH های عاملیهای اکسیژن گروهقوی با اتمکوئوردیناسیون 

 COOH شوند، در حالی که آنگستروم جذب می 5/2تا  0/2در فواصل
دار هستند. این رفتار با تفاوت در تر و غیرجهتضعیف ²Cd ⁺تعاملات

ها سازگار یون( ε  ، σ ( جونز-بار مؤثر، شعاع یونی و پارامترهای لِنارد
ماشین شامل جنگل تصادفی، رگرسیون ریج های یادگیری است. مدل

ای و پرسپترون چندلایه توسعه یافتند که مدل جنگل تصادفی با هسته
کیلوکالری بر مول   = 0.45RMSE و ²R  =0.92 ضریب تعیین

ها با استفاده از بهترین عملکرد را داشت. تحلیل اهمیت ویژگی
جونز -ترهای لِناردمعیارهای جینی و شاپ، بار یونی، شعاع یونی و پارام

ها کننده جذب شناسایی کرد. این یافتهعنوان عوامل کلیدی کنترلرا به

دهند که جذب از دیدگاه شیمی سطح کاملاً منطقی هستند و نشان می
 عمدتاً تحت کنترل تعاملات الکترواستاتیک و واندروالسی است

بینی جذب حاضر در پیش )ML-MD (اگرچه چارچوب ترکیبی
سازی شرایط منفرد موفق عمل کرد، اما توسعه آن برای شبیه هاییون

تر ضروری است. در گام بعدی، این چارچوب با درنظرگیری واقعی
 ²Mg⁺ و ²Ca⁺ های رقابتی مانندهای چندجزئی، شامل یونسیستم

، گسترش خواهد یافت. هدف نهایی، ایجاد یک مدل  pH و اثر متغیر
های پیچیده را با دقت بالا در محیط بین قوی است که رفتار جذبپیش
های هوشمند و بسیار سازی کند تا زمینه برای طراحی نانوجاذبشبیه

 .کارآمد فراهم شود

 ملاحظات اخلاقی پیروی از اصول اخلاق پژوهش

 این مقاله یک نویسنده دارد.

 حامی مالی
 .ه استحاضر توسط نویسندگان مقاله تامین شدتحقیق  هزینه

 نویسندگانمشارکت 
 این مقاله یک نویسنده دارد.

 تعارض منافع
بنابر اظهار نویسندگان، مقاله حاضر فاقد هرگونه تعارض منافع بوده 

 است.
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