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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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 چکیده

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

  (CNT/GO) ها بر روی نانوکامپوزیت نانولوله کربنی/اکسید گرافنبینی انرژی آزاد جذب این یونبا هدف پیش

 .شدانجام 

ماشین  های یادگیریهای دینامیک مولکولی و مدلسازیدر این تحقیق از یک رویکرد ترکیبی شامل شبیه :روش

برداری چتری و تحلیل هیستوگرام وزندار محاسبه شد. استفاده گردید. انرژی آزاد جذب با استفاده از روش نمونه
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 .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 تأیید کمترین تمایل به جذب داشت. بررسی
بینی در حالی که کادمیوم تنها برهمکنش فیزیکی ضعیفی نشان داد. مدل جنگل تصادفی بهترین عملکرد پیشکرد، 

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

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

های توانایی بالایی در شناسایی روابط پیچیده بین ساختار و خواص نشان داد و زمینه را برای طراحی هدفمند جاذب
یری طور چشمگهای توسعه مواد جدید برای تصفیه آب را بهتواند زمان و هزینهانتخابی فراهم کرد. این رویکرد می
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  مهدمق
 نیتریاز جد یکی نیفلزات سنگ یهاونیآب توسط  یآلودگ

مانند  یدر قرن حاضر است. فلزات یطیمحستیز یهاچالش
عمدتاً از  (⁺Cu²) و مس (⁺Cd²) ومی، کادم (⁺Pb²)سرب

و  یالکتروپلاست یهاپساب ،یکارمعدن ،یصنعت یهاتیفعال
دم بالا، ع تیسم لیو به دل شوندیم ستیز طیوارد مح هایباتر
 یجد یدیتهد ،ییغذا رهیدر زنج یریپذو تجمع یریپذهیتجز
[. 1] شوندیمحسوب م هاستمیسلامت انسان و اکوس یبرا

 نیحذف ا یبرا یکارآمد و انتخاب یهاتوسعه روش ن،یبنابرا
رخوردار ب ییبالا تیاز اهم یو منابع آب یصنعت یهااز پساب هاونی

 1گرافن دیاکس ژهیوبه ینانومواد کربن ر،یاخ یهاسال در .است

(GO) نیون یهاعنوان جاذببر گرافن به یمبتن یهاتیو کامپوز 
مورد توجه گسترده  نیفلزات سنگ یهاونیو پرکاربرد در حذف 

بالا، حضور  ژهیسطح و لیمواد به دل نی[. ا2اند ]قرار گرفته
 تی، و قابل( –OH ،–COOH –O– ) مانندی قطب یاملع یهاگروه

 قیاز طر یفلز یهاونیبا  یتعاملات قو ،یاصلاح سطح
 جادیا یونیشدن و تبادل کمپلکس ،یجذب سطح یهاسمیمکان

 یهاسمیاز مکان یو کمّ قیحال، درک عمنی[. با ا2] کنندیم
 ،یاتم اسیدر مق ژهیوجذب، به یکینامیو د یکینامیترمود
 یمانند جذب سنت یتجرب یهاروش .است زیبرانگچالش نانهمچ
اما در  دهند،یارائه م یاگرچه اطلاعات ارزشمند ،یسنجفیو ط

جذب  آزاد یمانند هندسه تعامل، انرژ یمولکول اتیجزئ ییشناسا
 نه،یزم نیدارند. در ا تیمحدود یعامل یهاو نقش گروه

قدرتمند  یعنوان ابزاربه (MD) 2یمولکول کینامید یسازهیشب
و  یزمان اسیدر مق دهیچیپ یهاستمیرفتار س یسازمدل یبرا

رده جذب را فراهم ک سمیمکان قیدق یامکان بررس ،یاتم ییفضا
 یبرا 2یچتر یبردارنمونه استفاده از روش ژه،یو[. به7است]

امکان   (<ΔG<sub>ads</sub)  آزاد جذب یانرژ محاسبه
سطوح مختلف را  یبه جذب بر رو هاونی لیتما یکمّ سهیمقا

 یریادگیهای ی فناوریبا ظهور و توسعه .]5[ کندیفراهم م
های پردازشی دقیق و سازی، پیوندی مؤثر بین شبیه 7نیماش

بین سریع و قابل اعتماد برقرار شده است. این های پیشمدل
های حاصل از ها با کشف الگوهای نهفته در دادهمدل
ت ها را با صحها، قادرند رفتار ترمودینامیکی سامانهسازیشبیه

ی کلیدی زمان، پارامترهابینی نموده و همقابل توجهی پیش

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

تأثیرگذار بر مکانیسم جذب را به شکلی کمّی و تفسیرپذیر آشکار 
 سازند

و  عیرس ینیبشیپ یهابا مدل یمحاسبات یهایسازهیشب آامکان 
ا ب توانندیمی یادگیری ماشین هافراهم شده است. مدل قیدق
را  هاستمیس یکینامیرفتار ترمود ،یسازهیشب یهااز داده یریادگی
 ییابر جذب را شناس ؤثرم یدیکل یهایژگیکنند و و ینیبشیپ

یادگیری -دینامیک مولکولی یبیترک کردیرو نی[. ا2] ندینما
بلکه چرخه  دهد،یم شیرا افزا ینیبشیتنها دقت پنه ماشین
 در .کندیم عیتسر یریطور چشمگرا به دیمواد جاذب جد یطراح

 یریادگیو  یمولکول کینامید یسازهیشب بیمطالعه، از ترک نیا
 یبر رو ⁺Cd² و ⁺Pb²⁺، Cu² یهاونیجذب  یبررس یبرا نیماش

  (CNT/GO) 5گرافن دی/اکسینانولوله کربن تیسطوح کامپوز

، نمونه گیری چتری استفاده شده است. ابتدا با استفاده از روش
 یریادگی یهامحاسبه شد. سپس، مدل ونیآزاد جذب هر  یانرژ
 و 4 رگرسیون هسته ریچ،2ل تصادفیهمچون مدل جنگ نیماش

بر    <ΔG<sub>ads</subینیبشیپ یبرا 9پرسپترون چند لایه
آموزش داده شدند.  ییایمیش وی کیزیف یهایژگیاساس و

ضریب  و8شاپ  با استفاده از روش هایژگیو تیاهم ت،یدرنها
 ییاجذب شناس یکننده اصلشد تا عوامل کنترل لیتحل 10جنی
بینی رفتار جذب ترتیب، چارچوبی جامع برای درک و پیشبدین  .شوند

 .های اتمی و سطحی فراهم آمدهای فلزی بر پایه ویژگییون

 یشناس، روش2است: در بخش  ریمقاله به شرح ز نیساختار ا 
 آزاد ی، محاسبه انرژدینامیک مولکولی یسازهیشب اتیشامل جزئ

و  جیبه نتا 2بخش ارائه شده است.  یادگیری ماشین یسازو مدل
 یارسنجاعتب ،یکینامیترمود لیبحث اختصاص دارد که شامل تحل

 زانداچشم و یریگجهی، نت7جذب است. در بخش  سمیمدل و مکان
 یطراح یبرا هاافتهی یعمل یارائه شده و کاربردها ندهیآ

 .هوشمند برجسته شده است یهاجاذب

 هاروش

  یسازهیشب یهاستمیس یسازآماده-8

ن و گراف یمولکولتک یهاهیشامل لا یسازهیشب یهاستمیس
فلزات  یهاونی یحاو یآب طیبودند که در مح گرافن دیاکس
 یقرار داشتند. برا ⁺Cd² و ⁺Pb²⁺ ،Cu² یتیدوظرف نیسنگ
نانومتر مربع در نظر  2×  2 یساختار گرافن، ابعاد جانب یسازمدل

گرافن با  دیاکس [.4به حداقل برسد ] یمرز تگرفته شد تا اثرا

7 KRR- Kernel Ridge Regression 
8 MLP-Multi Layer Perceptron 

9 SHAP-SHapley Additive exPlanations 

10 Gini Importance 
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و  ی، اپوکس لیدروکسیشامل ه یعامل یهاگروه یتصادف عیتوز
به  ژنیشد. نسبت اکس جادیصفحه گرافن ا یرو لیکربوکس
 انیتا اثر گراد دیگرد میتنظ 25/0و  2/0در دو سطح  O/C کربن 

با  هاستمیس [.9شود ] یبررس هاونیسطح بر جذب  تیقطب
حفظ  یمولار اشباع شدند و برا 5/0 هیبا غلظت اول یفلز یهاونی

در  یصورت تصادفبه ⁻Cl متقابل یهاونی ،یکیبار الکتر ییخنثا
 yو  x یهادر جهت یادوره یمرز طیشدند. شرا عیحلال توز

خلأ به ضخامت  هیلا کی ، z جهتکه در  یاعمال شد، در حال
 1یریتصو انینانومتر در نظر گرفته شد تا از تعاملات م 2حداقل 

ضخامت خلأ  نی[. ا8شود ] یریجهت عمود بر صفحه جلوگ در
 ریز تصاوا یناش یکیزیرفیغ راتیبود که از تأث یکاف یااندازهبه

 کند. یریجلوگ یعددو ب یهایسازهیدور در شب

 سازیهای نیرو و پارامترهای شبیهمیدان. 0

ا استفاده از کد ب یمولکول کینامید یهایسازهیشب یتمام
 یسازهیشب یبرا  TIP3P[. مدل10انجام شد ] 2لمپس یمحاسبات
ف یدر توص یکار گرفته شد، که دقت مناسبآب به یهامولکول

 ی[. برا11اتاق دارد ] یآب در دما یو ساختار یکینامیخواص د
ی روین دانیم ی، پارامترهاCd²⁺و Pb² ، ⁺Cu²⁺ یفلز یهاونی

مطالعات طور گسترده در ستفاده شد که بها2چیام-جونگ
 ساختار [.12شده است ] یاعتبارسنج یونیو جذب  یسازحلال

  OPLS-AA یروین دانیگرافن با استفاده از م دیگرافن و اکس
-1ها در جدول [. پارامترهای نهایی این یون12شد ] یسازمدل

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

 دیاستخراج گرد CHelpG و روش B3LYP/6-31G تابع پایه
شده در مطالعات شده با مقادیر گزارش[. بارهای محاسبه17]

این رویکرد، بازتولید [. 17مشابه مطابقت خوبی نشان داد ]
جذب  رهای الکترواستاتیکی مؤثر دای از برهمکنشگرایانهواقع
ها را ممکن ساخته است. پارامترهای کامل سطح در جدول یون

 .ب آمده است-1
 فیتعر 7ونزج-لنِارد لیبا استفاده از پتانس یرکووالانسیتعاملات غ

 شد:

Uij(rij) =  4εij [(
σij

rij
)

12

− (
σij

rij
)

6

] +

qiqj

4πε0rij
 (1)                                                                   

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

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

Parallel Simulator) 
3 Joung-Cheatham 
4 Lennard-Jones 

 خلأ کیالکتریابت دث،  ε0،  دو اتم نیفاصله ب،  rij، هااتم یجزئ

 5، از روشدوربرد یکیمحاسبه تعاملات الکترواستات یبرامی باشد. 
PPPM  استفاده شدکیلوکالری بر مول  00001/0 یبا دقت عدد .

با  یاهیاصلاحات لا ستم،یس یاهیبا توجه به هندسه لا ن،یهمچن
 راتتا اث دیاعمال گرد  `kspace_modify slab 3.0   `دستور 

[. 15] ردیمدنظر قرار گ یدرستبه ینامحدود در جهت عمود
 تمینظر گرفته شد و از الگوردر هیفمتوثان 1 یسازهیگام شبزمان

آب استفاده شد تا  یهادر مولکول وندیطول پ ودیق یبرا2شیک 
 [.12] ابدی شیافزا یسازهیشب یعدد یداریپا

برای  چیام-جونگ الف: پارامترهای میدان نیروی-8جدول 

 های فلزییون

 σ (Å) ε (kcal/mol) (e) بار یون

Pb²⁺ 0/2+ 29/2 024/0 

Cu²⁺ 90/1+ 72/2 050/0 

Cd²⁺ 50/1+ 57/2 070/0 

ب: پارامترهای میدان نیرو و بارهای جزئی برای -8جدول 

 CNT/GO های سطحاتم

 نوع اتم گروه عاملی
 بار
(e) 

σ 

(Å) 

ε 

(kcal/mol) 

C 0.0 55/2 گرافن  040/0  

 هیدروکسیل

(-OH) 
O 40/0-  12/2  140/0  

 هیدروکسیل

(-OH) 
H 72/0+  00/0  00/0  

- کربوکسیل
COOH 

C (کربونیل) 59/0+  45/2  105/0  

- کربوکسیل
COOH 

O (کربونیل) 50/0-  82/2  210/0  

- کربوکسیل
COOH 

O 

 (هیدروکسیل)
25/0-  00/2  140/0  

- کربوکسیل
COOH 

H 

 (هیدروکسیل)
75/0+  00/0  00/0  

- اپوکسی
O- 

O 70/0-  00/2  140/0  

- اپوکسی
O- 

C 20/0+  55/2  040/0  

  ستمیس یساز. تعادل3 

 بیکبا استفاده از تر ،یکینامیبه حالت تعادل ترمود دنیرس یبرا
سازی انرژی مینیمم مختلط انیو گراد انینزول گراد یهاروش
 [.14برسد ] لیپتانس یانرژ وضعیم نهیبه کم ستمیشد تا س انجام

در مدت  کلوین 289هدف  یبه دما صفر کلوین یاز دما ستمیس
گرم  ثابت یذرات، حجم و دما تعداد در مجموعه هیکوثانیپ 200

5 Particle-Particle Particle-Mesh 

6 SHAKE 
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 [.19انجام شد ] 1برندسنشد. کنترل دما با استفاده از ترموستات 

ادامه  NVTدر مجموعه  هینانوثان 2 یسازهیشب ش،یپس از گرما
را کل، دما و فشار( همگ ی)انرژ یکینامیترمود یتا پارامترها افتی

نحراف ل ، اک لیپتانس یبا نظارت بر انرژ ستمیس ییشوند. همگرا
نسبت به حالت مرجع سطح  هاتما تیموقع شهیمربعات ر اریمع

 شد. دییتأ ستمیس یگرافن و چگال

  ΔG<sub>ads</subآزاد جذب  ی. محاسبه انرژ1 

سطح، از روش  یبر رو هاونیآزاد جذب  یمحاسبه انرژ یبرا
عنوان هب[. مختصه واکنش 18ستفاده شد ]ا یچتر یبردارنمونه

 اکسید گرافن- و سطح گرافن ونیمرکز جرم  انیم یفاصله عمود
 شد: فیتعر

ξ = zion − zsurface  (2                                         )  

 بازه در آنگستروم 2–1همپوشان با گام  یهاپنجره یسر کی
( 𝜉 =  کیشد. در هر پنجره،  جادیا ( 30 تا  2  آنگستروم

 تیحول موقع ونیمحدود کردن حرکت  یبرا کیهارمون لیپتانس

𝜉مرجع 
0

 اعمال شد:

Ubias(ξ) =
1

2
k(ξ − ξ0)2  (2                               )  

= k )در آن  که  1000) kcal/mol · Å²  ثابت فنر مناسب
هر پنجره، ابتدا  ی[. برا20بود ] یکاف یبردارنمونه نیتضم یبرا
 هنانوثانی 5–2و سپس  یسازتعادل یسازهیشب هینانوثان 5/0

روش  قیز طرا P(ξ) احتمال عیتوز نجام شد.ا دیتول یسازهیشب
آزاد  ی[. انرژ22. 21شد ] یبازساز 2یوزن ستوگرامیه لیتحل
 محاسبه شد: ریصورت زبه

ΔG(ξ) = −kBTlnP(ξ) + C  (7                                    )  

𝑇، ثابت بولتزمان 𝑘𝐵 در آن: که =  Cی، سازهیشب یدما   298
 عدم. شد نییتع 2یمرجع حجم هیکه از ناح یریگثابت انتگرال

استفاده از روش  با ΔG(ξ) ریدر مقاد یآمار یهاتیقطع
 [.22تکرار برآورد شد ] 1000 7بوت استرپ یبردارنمونه

ها و تحلیل حساسیت مدل یادگیری مدیریت ویژگی-5

 ماشین

یری های مدل و جلوگبینیبرای اطمینان از قابلیت اطمینان پیش
ها بیش از حد، یک فرآیند سیستماتیک ارزیابی ویژگیاز برازش 

 اجرا شد. ابتدا با استفاده از محاسبه ماتریس همبستگی پیرسون

 (8/0<های با همبستگی بسیار بالا )ضرایب ، ویژگی(1 شکل)
خطی چندگانه )مانند شناسایی شدند. در موارد مشاهده هم

یک  ، تنهاهای عاملی مختلف(همبستگی بالا بین چگالی گروه

 
1 Berendsen 
2 )WHAM (Weighted Histogram Analysis Method, 
3 far-field region 
4 Bootstrap 

های همبسته در مدل نهایی حفظ نماینده از هر گروه ویژگی
 پذیری مدل از سه راهکار اصلیبرای افزایش تعمیم .گردید
های گیری از ساختار ذاتی مقاوم جنگل تصادفی در برابر دادهبهره

، در شبکه عصبی مصنوعی L2 اعمال رگولاریزاسیون، همبسته
ایی در فرآیند آموزش و ت-5اجرای اعتبارسنجی متقابل 

 همچنین کارایی روش کاهش ابعاد. سازی استفاده شدبهینه

PCA رغم کاهش مؤثر ابعاد، مورد آزمایش قرار گرفت که علی
ر د. بهبود محسوسی در دقت مدل جنگل تصادفی ایجاد نکرد

دهد رویکرد انتخاب ویژگی مبتنی بر ین موضوع نشان میامقابل 
رپذیری بینی، قابلیت تفسیظ قدرت پیشهمبستگی، علاوه بر حف

 .کندفیزیکی بهتری نیز فراهم می

 
های مورد استفاده در ماتریس همبستگی ویژگی -8 شکل

دهنده ضرایب های یادگیری ماشین. مقادیر نشانمدل

 7/6بزرگتر از  |𝐫| بالا همبستگی پیرسون هستند. همبستگی

 شودهای عاملی سطحی مشاهده میبین گروه  

  نیماش یریادگی یهایژگی. استخراج و0 

امل ش یو ساختار ییایمیش ،یکیزیف یهایژگیاز و یامجموعه
 یهاگروه ی، چگالO/Cنسبت  ی همچونسطح یهایژگیو

سطح  ی، زبرnm⁻²بر حسب  OH ،–O– ، (–COOH–( یعامل
 و کربن(، بار مؤثر سطح یهااتم تیموقع اری)انحراف مع

 ،یریپذبار مؤثر، قطبش ،یونیشعاع  همچون یونی یهایژگیو
تابع  ی همچونتعامل یهایژگیو ( وε ،σجونز )-لِنارد یپارامترها

ب، آ ژنیاکس ایسطح  ژنیاکس یهاو اتم ونی نیب  یشعاع عیتوز
 لیپروفا ون،یدراتاسیدر پوسته اول ه CN 5 عدد کئوردیناسیون

 یسفارش یهاپتیبا استفاده از اسکر zدر جهت  هاونی یچگال
 یعنوان ورود[ تا به27استخراج شدند ] 4وی ام دیو  2پایتون

ده شاستخراج یهاداده .ستفاده شوندا نیماش یریادگی یهامدل

5 Coordination Number 
6 Phyton 

7 VMD 

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
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عنوان برچسب، به ΔG(ξ) ریو مقاد یساختار یهایژگیشامل و
آزمون  ،( %15) یاعتبارسنج ،( %40به سه مجموعه آموزش )

 شامل نیماش یریادگیمختلف  یهامدل. شدند می( تقس15%)
، 1هیچندلاپرسپشن  و رگرسیون هسته ریچ مدل جنگل تصادفی،

و  هاسازیشده از شبیههای استخراجدادهبا استفاده از مجموعه
 TensorFlow و  scikit-learnهای کارگیری کتابخانهبه

های یادگیری ی مدل[. ابرپارامترها22. 25] آموزش داده شدند
 یو اعتبارسنج یاشبکه یوجوروش جستکارگیری بهبا  ماشین
ده شهای بهینهشدند. در ادامه، کارایی مدل نهیبه 2ییتا-5متقابل 

داده آزمون مستقل ارزیابی شد. عملکرد این بر روی یک مجموعه
ی ی انرژشدهبینیی کمّی مقادیر پیشها از طریق مقایسهمدل

توسط دینامیک مولکولی شده آزاد جذب با مقادیر مرجع محاسبه
و با استفاده از معیارهای آماری ضریب تعیین و خطای جذر 

شده میانگین مربعات سنجیده شد. در نهایت، پارامترهای بهینه
 :برای هر مدل به شرح زیر تعیین شد

و  10 ممیدرخت، عمق ماکز 200تعداد  با یمدل جنگل تصادف
ینی ببالاترین دقت پیشبرگ، ،  گره در هر هانهنمو 2 حداقل تعداد
تابع پایه ای، از برای مدل رگرسیون ریج هسته .را ارائه داد

به عنوان هسته استفاده شد و پارامترهای تنظیم  RBF 2شعاعی
α   و ضریب هستهγ تنظیم  01/0و  1/0 ترتیب بر روی مقادیربه

یه ی عصبی پرسپترون چندلای شبکهبندی بهینهپیکر .گردید
 ReLUسازنورون، تابع فعال 50و  100ی پنهان با شامل دو لایه

 .بود 0001/0معادل  L₂ و ضریب تنظیم 001/0، نرخ یادگیری 
 یسازها تحت نرمالقبل از آموزش مدل یورود یهایژگیتمام و
 این رویکرد ضمن افزایش پایداری .قرار گرفتند ماکزیمم-مینیمم

های های با مقیاسمحاسباتی، امکان مقایسه عادلانه میان ویژگی
 .متفاوت را فراهم کرد

  عملکرد مدل یابیارز یارهایمع -7 
 عیشا اریاز دو مع ن،یماش یریادگی یهاسنجش دقت مدل یبرا

 :استفاده شد یآمار
 نییمدل در تب ییتوانادهنده نشانکه  (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                                     )  

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

  N،یواقع ریمقاد نیانگیم(𝑦̅𝑖)، توسط مدل شدهینیبشیمقدار پ
دهنده برازش نشان 1به  کینزد، 𝑅2، مقدار آزمون یهاعداد دادها

 .مدل است یعال

 
1 Multi Layer Perceptron 

2 5-Fold CV 

مطلق  یاندازه خطا اریمع که  7 مربعات نیانگیجذر م یطامعیار خ
ارائه  کیلوکالری بر مول نجایدر ا یکیزیمدل را بر حسب واحد ف

 :دهدیم

𝑅𝑀𝑆𝐸 = √∑ (𝑦𝑖−𝑦̂𝑖)2𝑁
𝑖=1

𝑁
  (2                                 )  

بر  امiمقدار واقعی انرژی آزاد جذب برای نمونه  yi که در آن
سازی دینامیک مولکولی که از شبیه کیلوکالری برمول حسب

شده انرژی آزاد جذب برای بینیمقدار پیش 𝑦̂𝑖 .دست آمده استبه
 Nبه دست آمده و  توسط مدل یادگیری ماشین کهام   iنمونه 

 RMSE باشد.می ها در مجموعه داده آزمونتعداد کل نمونه

هرچه به  شده کهبینیمیانگین اختلاف بین مقادیر واقعی و پیش
 دهنده دقت بالاتر مدل استتر باشد، نشانصفر نزدیک

مدل  یو اعتبارسنج هایژگیو تیاهم لیتحل - 1 

  نیماش یریادگی
لزات ف یهاونیکننده جذب کنترل یدیعوامل کل ییشناسا یبرا

 تیاهم لی، تحلCNT/GO تیسطح کامپوز یبر رو نیسنگ
 در چارچوب مدل اهمیت جینی اریبا استفاده از مع هایژگیو

کاهش  زانیم ار،یمع نیانجام شد. ا رگرسیون جنگل تصادفی
محاسبه کرده و  یصورت وزنبه میرا در درختان تصم یناخالص

 ینیبشیدر بهبود دقت پ یچه سهم یژگیر وکه ه دهدینشان م
  :است ریبه صورت ز fj یژگیو تیاهم یاضیمدل دارد. فرمول ر

 FI(fj) =
1

T
∑ ∑

wnΔin

wroot
n∈Nt(fj)

T
t=1 (4                     )  

ها در تعداد کل درختj  ،T یژگیو تیاهم FI(fj)   در آن که

که از  t درخت یهامجموعه گره Nt(fj) ی، جنگل تصادف
𝑓𝑗یژگیو  n ،وزن گره 𝑤𝑛 . انداستفاده کرده یبندشاخه یبرا  

 (انسی)مثلاً وار یکاهش ناخالص Δ𝑖𝑛، درون گره یهاتعداد نمونه

 تیاهماست.  شهیوزن گره ر  n  ،𝑤𝑟𝑜𝑜𝑡 گره میدر اثر تقس
 هیشد که بر اساس نظر لیتحل  شاپبا استفاده از روش  هایژگیو

ه صورت عادلانرا به یژگیهر و ریتأث زانیو م کندیعمل م هایباز
برای اعتبارسنجی روش به کار   [.24] دهدیارائه م ریو قابل تفس

، 2حاصل از  جینتا سهیبا مقا PMF یهالیپروفا ییهمگرا رفته
 دییآزاد تأ یتابع انرژ ییهمگرا د،یتول یسازهیشب هینانوثان 10و  5

 سطوح یرو هاونیجذب  سهیروند جذب با مقا یاعتبارسنج شد.
روند  یسازگار ،یتجرب یهامتفاوت و با داده O/Cبا 

توزیع ابع و تو هاونی یچگال یهالیپروفا شد. دییتأ یکینامیترمود
 پایتونی هاپتیو اسکر وی ام دی افزاربا استفاده از نرم شعاعی

 [.27شدند ] لیتجسم و تحل

3 Radial Basis Function 
4 Root Mean Square Error, RMSE 
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 نتایج -3 
های دینامیک سازیشبیه در این پژوهش، از یک رویکرد شامل

سازی یادگیری ماشین برای بررسی مکانیسم مولکولی و مدل
های فلزات سنگین بر بینی انرژی آزاد جذب یونجذب و پیش

این مطالعه به  احلمر .استفاده شد CNT/GO روی نانوکامپوزیت
 .ترتیب زیر اجرا گردید

 سازیارزیابی صحت و قابلیت اطمینان شبیه. 1

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

های تجربی با داده (ΔGₐds) شدهمقادیر انرژی آزاد جذب محاسبه
 < ⁺Pb²)ها کمّی مقایسه گردید. روند ترجیح ترمودینامیکی یون

Cu²⁺ > Cd²⁺)  ی هااملاً با دادهسازی به دست آمد، ککه از شبیه
 برای نمونه، مقدار[. 5-2شده مطابقت داشت ]تجربی گزارش

ΔGₐds ( با ظرفیت  -5/12برای یون سرب )کیلوکالری بر مول
گرم بر گرم( همخوانی قابل میلی 205جذب تجربی بالای آن )

 .توجهی نشان داد

انجام  در سطح دوم، مقایسه با محاسبات تئوری تابعی چگالی
 و دینامیک مولکولی بین روش ΔGₐds تلاف مقادیرگرفت. اخ

کمتر از  ⁺Cu² و  ⁺Pb² هایبرای یون تئوری تابعی چگالی
کیلوکالری بر مول بود که در محدوده خطای استاندارد این 5/1

 ⁺Cd² شده برایگیرد. اختلاف مشاهدهدسته مطالعات قرار می

 کلاسیک وهای نیروی عمدتاً ناشی از تفاوت ذاتی بین میدان
در سطح سوم، خطاهای استاندارد  .محاسبات کوانتومی است

استرپ برآورد شد که مقادیری در با روش بوت PMF محاسبات
های کیلوکالری بر مول نشان داد. این ارزیابی 7-2/0بازه 

سازی چندسطحه، پایه مستحکمی برای قابلیت اعتماد نتایج شبیه
 .نمایدفراهم می

 اینامیک جذب و تحلیل مقایسهرزیابی ترمودیا-0

گین های فلزات سنبرای بررسی کمّی تمایل ترمودینامیکی یون
، انرژی آزاد CNT/GO به جذب بر روی سطح نانوکامپوزیت

برداری چتری و تحلیل با استفاده از روش نمونه  (ΔGₐds) جذب
دینامیک  سازیتابع توزیع وزنی محاسبه شد. نتایج حاصل از شبیه

 ⁺Pb²⁺ > Cu² ها را به ترتیب، تمایل ترمودینامیکی یونمولکولی

> Cd²⁺ شده انرژی آزاد جذب که دهد. مقادیر محاسبهنشان می
خودی و وضوح بیانگر جذب خودبهاند، بهارائه شده 2در جدول 

ن . همچنیتر یون سرب در مقایسه با دو یون دیگر هستندقوی
 < ⁺Pb²) دینامیک مولکولی سازیآمده از شبیهدستروند به

Cu²⁺ > Cd²⁺) های تجربی ظرفیت جذب همخوانی کامل با داده
ر را سازی حاضتوجه، صحت پروتکل شبیهدارد. این تطابق قابل

 
1 Dehydration Energy 

توان با چگالی به جذب را می  ⁺Pb²کند. تمایل بیشتر تأیید می
تیجه پذیری بیشتر و در نبار بالاتر )نسبت بار به شعاع(، قطبش

حال، اختلاف با این .تر توجیه کردمکنش واندروالسی قویبره
بین دو روش محاسباتی نیاز به تحلیل  ⁺Cd² شده در موردمشاهده

ته سازی صریح پوستری دارد. این پدیده عمدتاً ناشی از مدلدقیق
است. در محیط  دینامیک مولکولی سازیهیدراتاسیون در شبیه

ارد هیدراتاسیون پایدارتری د تمایل به تشکیل پوسته  ⁺Cd²آبی، 
لازم دارد. این اثر در   1زداییکه انرژی بیشتری برای آب

که طور کامل لحاظ شده، در حالیبه دینامیک مولکولی سازیشبیه
سازی تقریبی که معمولاً در خلأ یا با مدل  DFT در محاسبات

طور کامل در نظر گرفته شوند ممکن است بهحلال انجام می
تری از ترمودینامیک جذب تصویر واقعی MD بنابراین، روندنشود. 

های ظرفیت جذب تجربی از داده .دهددر شرایط عملی ارائه می
عنوان شاخصی اند و بهاستخراج شده[ 5-2منابع معتبر ]

اند. غیرمستقیم برای اعتبارسنجی روند ترمودینامیکی استفاده شده
طور تجربی دشوار است، اما به ΔGₐds گیری مستقیماگرچه اندازه

، MD شده در سه روش مختلفراستایی روندهای مشاهدههم
DFT این  .بر قابلیت اطمینان نتایج تأکید دارد و آزمایشگاهی

تنها نه MD-ML  دهد که رویکرد ترکیبیتحلیل جامع نشان می
بینی دقیق پارامترهای ترمودینامیکی است، بلکه قادر به پیش

های حاکم بر جذب تری در مورد مکانیسمینش عمیقتواند بمی
در مقیاس اتمی ارائه دهد. توانایی مدل در شناسایی صحیح نقش 

شیمیایی مانند چگالی بار و اثرات -یکیپارامترهای فیز
های هوشمند با هیدراتاسیون، امکان طراحی هدفمند نانوجاذب

 .(2)شکل سازدپذیری بالا را فراهم میکارایی و انتخاب

 
 ، ⁺Pb² هاییون (ΔGₐds) مقایسه انرژی آزاد جذب . 0شکل 

Cu²⁺و  Cd²⁺   بر روی نانوکامپوزیت CNT/GO.   مقادیر از

 ،سازی دینامیک مولکولیشبیه :اندسه منبع مختلف ارائه شده

ظرفیت تجربی های و داده ]0[حاسبات تئوری تابعی چگالیم

روند کلی شود، طور که مشاهده میهمان ]5-3[جذب

MD Simulation DFT Calculation

Experimental Scaled
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های تجربی همخوانی با داده  MD سازیآمده از شبیهدستبه

 .دارد

 های فلزیمقایسه سیستماتیک پارامترهای جذب برای یون -0 جدول

 (mg/g) ظرفیت جذب تجربی ΔGₐds (kcal/mol) MD ΔGₐds (kcal/mol) DFT بار مؤثر (Å) شعاع یونی نیو

Pb²⁺ 11/1 +0/2 -5/12 -2/11 205 

Cu²⁺ 37/0 +8/1 -8/1 -5/1 8/17 

Cd²⁺ 15/0 +5/1 -7/8 -1/10 122 

توابع توزیع  نشان داده شده است، 2طور که در شکل همان
های بارز و تیزی در قله ⁺Cu² و ⁺Pb² هایمربوط به یون شعاعی

های اکسیژن نشان آنگستروم از اتم 5/2تا  2محدوده فاصله
 های تیز بیانگر تشکیل پیوند کوئوردینسیون قویدهد. این قلهمی

گیر های اکسیژن الکترونهای دوظرفیتی و اتمدار بین یونو جهت
و عموماً  شیمیایی دارد-ماهیتی فیزیکی که هستند. این نوع تعامل

 اسیونیردینبرهمکنش کئویا  پیوند کووالانسی جزئیبه صورت 
شود، منجر به تشکیل یک کمپلکس سطحی پایدار توصیف می

گردد. موقعیت قله اول در این محدوده، با فواصل استاندارد می
قت های فلزی مطابهای کئوردیناسیونی در کمپلکسبرهمکنش

در  عدد کئوردیناسیونعلاوه بر این، محاسبه [. 17. 12دارد ]
م تابع گیری تا اولین مینیمنتگرالکه از ا پوسته اول هیدراتاسیون

دهد که هر یک آید نشان میدست میبه (RDF) توزیع شعاعی
اتم اکسیژن  5تا  7طور میانگین با به  ⁺Cu²و ⁺Pb² هایاز یون

نظیر هیدروکسیل و )های عاملی سطح متعلق به گروه
ورت صهای اکسیژن بهین اتماشوند. کربوکسیلات( درگیر می

و پایدار در اطراف یون فلزی آرایش یافته 1 ند دندانهساختارهای چ
گذاری الکترون، یک محیط کئوردیناسیونی پایدار و با اشتراک

کننده تمایل ترمودینامیکی بالای این کنند که توجیهایجاد می
 شده برایها با نتایج گزارشها برای جذب است. این یافتهیون

مانند گرافن اکسید،  جذب فلزات سنگین بر روی مواد مشابه،
 مربوط به یون توابع توزیع شعاعی در مقابل،. ]2[ همخوانی دارد

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

در فواصل  توزیع شعاعی ابعوتنها یک افزایش کند و گسترده در ت
شود. این الگوی آنگستروم( دیده می 5/2تا  0/2تر )حدود بیش

دار و فیزیکی است دهنده تعاملات ضعیف، غیرجهتپهن، نشان
باشد. که عمدتاً ناشی از نیروهای الکترواستاتیک و واندروالسی می

توان به را می ⁺Cd² عدم تشکیل پیوند کوئوردیناسیون قوی برای
، و ⁺Cu² و ⁺Pb² ن نسبت بهتر آتوان کوئوردیناسیون پایین

ا های پایدار بهمچنین تمایل کمتر آن به تشکیل کمپلکس
توابع  این تحلیل.  ]1[های دهنده الکترون نسبت داداکسیژن

 
1 multidentate 

سازد: ، مکانیسم متفاوت جذب را به وضوح آشکار میتوزیع شعاعی
عمدتاً شیمیایی بوده و توسط تعاملات  ⁺Cu² و ⁺Pb² جذب

عمدتاً  ⁺Cd² شود، در حالی که جذبکنترل میکووالانسی جزئی 
هد. این دفیزیکی است و بر اساس تعاملات غیرکووالانسی رخ می

تفاوت در ماهیت تعاملات، مستقیماً با تمایل ترمودینامیکی 
برای  .همخوانی دارد (<ΔG<sub>ads</sub) شدهمشاهده

در  اها، پروفایل چگالی آنهبعدی از رفتار یونتکمیل تصویر سه
نیز محاسبه  CNT/GO نسبت به صفحه سطح (z) جهت عمودی

 هاینشان داده شده است، یون 2طور که در شکل شد. همان

Pb²⁺ و Cu²⁺   ً0/2تجمع بسیار شدیدی در فاصله تقریبا 
دهند. این حداکثر چگالی، با فاصله آنگستروم از سطح نشان می

بقت دارد و کاملاً مطا توابع توزیع شعاعی تعامل قله اول
در  .دهنده تشکیل یک لایه تماسی پایدار و منظم استنشان

حداکثر کمتری دارد و این  ⁺Cd² مقابل، پروفایل چگالی یون
آنگستروم( قرار  0/7حداکثر در فاصله بیشتری از سطح )حدود 

تر به نزدیک شدن به سطح و دهنده تمایل ضعیفدارد. این نشان
توابع توزیع  ت. این رفتار با تفسیرتر اسای نامنظمتشکیل لایه

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

 
فلزات  یهاونی نیب (RDF) یشعاع عی. تابع توز3شکل 

 یهادر گروه ژنیاکس یهاو اتم ⁺Pb²⁺ ،Cu²⁺، Cd² نیسنگ

 CNT/GO سطح یعامل
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نسبت به  (z) یدر جهت عمود هاونی یچگال لی. پروفا1شکل 

به  هاونی لیدهنده تمانشان CNT/GO تیسطح نانوکامپوز

 سطح یکیتجمع در نزد

  نیماش یریادگی یهاعملکرد مدل لیتحل-3

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

 نی[. عملکرد ا22. 25شدند ] ادهتوسعه د هیپرسپترون چندلا
جذر  یو خطا (R²) نییتع بیضر یارهایها با استفاده از معمدل

نشان داد که مدل  جیشد. نتا یابیارز  (RMSE) مربعات نیانگیم
ی بر کیلوکالر RMSE= 0.75  و R² = 0.82 با یجنگل تصادف

مدل  یدقت بالا انگریب ریمقاد نیعملکرد را دارد. ا نیبهتر مول
شده محاسبه  <ΔG<sub>ads</sub یواقع ریمقاد ینیبشیدر پ

 است. یمولکول کینامید یسازهیاز شب

KRR (R² =  0. 95،  RMSE =  0.29 kcal/

mol)  و MLP (R2 =  0. 92،  RMSE =  0.41 kcal

mol
)  

 تیموفق. نشان دادند یترفیعملکرد ضع یهادرمقابل، مدل 
، نسبت داد. اولاً یدیبه چند عامل کل توانیرا م یجنگل تصادف

و  یرخطیروابط غ یسازدر مدل ییبالا ییمدل از توانا نیا
رگرسیون  برخوردار است. برخلاف هایژگیو نیب دهیچیتعاملات پ
وابسته است،  یژگیو یدر فضا یکه به ساختار خط هسته ریچ

)مثلاً  یطرخیغ ابطرو ییقادر به شناسا یطور ذاتبه یجنگل تصادف
 نی[. ا25( است ]یعامل یهاگروه یو چگال یونیبار  نیتعامل ب

 دهیچیپ یکه تابع <ΔG<sub>ads</sub ینیبشیپ یبرا یژگیو
 یاتیاست، ح یو ساختار یواندروالس ک،یاز عوامل الکترواستات

قاوم ناهمگن م یهانسبت به داده یجنگل تصادف اً،ی. ثانباشدیم
 اریبس یهااسیبا مق ییهایژگیشامل و یورود یهااست. داده

بدون  O/C بر حسب آنگستروم و نسبت یونیمانند شعاع  متفاوت
 یدارند؛ اما جنگل تصادف قیدق یسازبه نرمال ازیهستند که ن بعد

 نیا چنطور مؤثر ببه تواندیوابسته است و م یکمتر یسازبه نرمال
 یهااستفاده از روش قیطر ازمدل  نیکار کند. ثالثاً، ا ییهاداده
 کندیم یریجلوگ برازششی، از بیتصادف یبردارو نمونه یبیترک

 ].22 [دارد یبهتر یریپذمیو تعم
 و رگرسیون هسته ریچ یهامدل ترفیمقابل، عملکرد ضع رد

آنها  یذات یهاتیاز محدود یناش تواندیم پرسپترون چندلایه
به شدت به انتخاب مناسب  رگرسیون هسته ریچ باشد. مدل

وابسته است. هرچند با   (α, γ) میتنظ یو ابرپارامترها  هسته
تایی  5متقاطع  یو اعتبارسنج یاشبکه یاستفاده از جستجو

ممکن است  RBF اند، اما هستهشده نهیپارامترها به نیا ،]22[
 یهاموجود در داده دهیچیپ یهایرخطیکامل غ یسازمدلقادر به 

 تواندیم پرسپترون چند لایه عملکرد گر،ید یجذب نباشد. از سو
 ،یآموزش یهااز داده یتربزرگ اریبه حجم بس ازین لیبه دل
(، نرخ هانورون ها،هیشبکه )تعداد لا یبالا به معمار تیحساس

افتادن در  ریاحتمال گ نیساز، و همچنو توابع فعال یریادگی
 ]. 22 [آموزش، محدود شود ندیدر طول فرآ یمحل یهاممینیم

عنوان به یکه مدل جنگل تصادف کنندیم دییآمده تأدستبه جینتا
مدل  نی. اکندیو قابل اعتماد عمل م عیسر ینیبشیابزار پ کی

 سطوح یبر رو دیجد ونیآزاد جذب هر  یقادر است انرژ

CNT/GO ینیبشیپ هیاز ثان یمختلف را در کسر یهابیبا ترک 
 کینامیبر دزمان یهایسازهیشب یبه اجرا ازیکند، بدون ن

 نیروز طول بکشد. ا ایساعت  نیکه ممکن است چند یمولکول
 یراها را بو هوشمند نانوجاذب عیسر یسازنهیامکان به ت،یقابل

.سازدیخاص فراهم م یهاونیحذف 

 
آزاد  یانرژ یو واقع شدهینیبشیپ ریمقاد سهی. مقا5شکل 

 یریادگی یهاتوسط مدل (<ΔG<sub>ads</sub) جذب

)جنگل تصادفی، رگرسیون هسته ریچ، پرسپترون چند نیماش

 لایه(

نشان داده شده است، نقاط  5طور که در شکل همان
بر روی  طور نزدیکیشده توسط مدل جنگل تصادفی بهبینیپیش
دهنده آل( قرار دارند، که نشانبینی ایدهپیشخط ) y = x خط

است.  های واقعیبینی بسیار کم و تطابق عالی با دادهخطای پیش
پرسپترون  هایدر مقابل، پراکندگی بیشتر نقاط مربوط به مدل

دهنده در اطراف این خط، نشان رگرسیون هسته ریچ و چندلایه
بط غیرخطی سازی رواها در مدلتوانایی محدودتر این مدل

 هدف است.های ورودی و متغیر پیچیده بین ویژگی

  هاونیمؤثر بر جذب  یهایژگیو تیاهم لیتحل-4
زاد ی انرژی آکنندهبرای شناسایی کمّی عوامل کلیدی کنترل

کننده به چارچوبی برای بینیجذب و گذار از یک مدل پیش



  با استفاده از ترکیب دینامیک مولکولی و مدل جنگل تصادفی CNT/GOها بر روی بینی انرژی آزاد جذب یونپیش

 11                                                                                                                              (8) 80 ؛1816 .مواد نوین–ی نامه علمی پژوهشفص

ها طراحی هوشمند، از دو روش مکمل تحلیل اهمیت ویژگی
به عنوان معیاری درونی در مدل جنگل  اهمیت جینی :استفاده شد
به عنوان روشی برای تفسیرپذیری مبتنی  روش شاپتصادفی، و 

ی میانگین کاهش . اهمیت جینی بر پایه1هایباز هینظربر 
ناخالصی در درختان مدل پس از تقسیم بر اساس هر ویژگی 

روش همسو بود و  آمده از هر دودستنتایج به .شودمحاسبه می
 ینیبرا به عنوان مؤثرترین پارامتر در پیش( ٪22بار یونی )با سهم 

ΔGₐds  جونز-و پارامترهای لنارد( ٪21شعاع یونی ) .معرفی کرد 

ε 15٪ و σ 12٪های های بعدی قرار گرفتند. ویژگیدر رتبه
و ( ٪4های عاملی )، چگالی گروهO/C 9٪ سطحی شامل نسبت

 .تری نشان دادندتأثیر کم( ٪5زبری سطح )
ذیر است، زیرا پشیمیایی کاملاً توجیه-ین یافته از دیدگاه فیزیکیا

 نه تنها بار ذاتی یون، بلکه میزان بار مؤثر یونی )بار هیدراتاسیون(
زدایی و در نتیجه شدت تعامل الکترواستاتیک مستقیم بین آب

را (   ⁻O–و  ⁻COO– های عاملی منفی سطح )نظیریون و گروه
 و ⁺Cu² با بار مؤثر بالاتر نسبت به ⁺Pb² کند. یونمنعکس می

 ⁺Cd²[12] 2چیتام-ی میدان نیروی جونگپارامترهاراساس ب ،
ماً به کند که مستقیتری ایجاد میتعاملات الکترواستاتیک قوی

از دو  شعاع یونی .شودتر )پایدارتر( منجر میانرژی جذب منفی
کاهش فاصله کمینه گذارد: اول از طریق طریق بر جذب تأثیر می

شدن بیشتر یون به سطح و ، که امکان نزدیک min(r( تعامل
 افزایشکند. دوم از طریق تقویت تعاملات کولنی را فراهم می

 ⁺Pb² تر مانندتر و با شعاع بزرگهای سنگین؛ یونپذیریقطبش

ی خود را قطبی کرده و تعاملات های الکترونبه راحتی لایه
جونز( ایجاد -تری )از طریق پتانسیل لناردواندروالسی قوی

ترتیب عمق چاه که به(   σ و ε )جونز-پارامترهای لنارد. کنندمی
تقیماً از کنند، مسپتانسیل و فاصله کمینه تعامل را توصیف می

[ 12اند ]برای هر یون استخراج شده OPLS-AA میدان نیروی
ی قوت تعاملات غیرکووالانسی )واندروالسی( دهندهنشان و

، تطابق ⁺Cd² نسبت به ⁺Cu² و ⁺Pb² برای ε هستند. مقادیر بالاتر
اگرچه اهمیت جینی  .دارد ΔGₐds شده درخوبی با روند مشاهده

دن دادهد، اما قادر به نشانها ارائه میگیری کلی از اهمیت ویژگیجهت
 .فی( و میزان تأثیر برای هر نمونه خاص نیستجهت تأثیر )مثبت یا من

تحلیل . ]24[ برای پر کردن این شکاف، از روش شاپ استفاده شد

طور شاپ به وضوح نشان داد که مقادیر بالاتر بار یونی و شعاع یونی به
شوند، در تر( میجذب قوی ΔGₐds سیستماتیک منجر به کاهش

 این. یز اثر مشابهی داردجونز ن-که افزایش پارامترهای لناردحالی
مراتب و مکانیسم عمل عوامل تحلیل ترکیبی، سلسله

ار سازد و ابزی اصلی جذب را به وضوح مشخص میکنندهکنترل

 
1 Game theory: A mathematical framework for optimally 

allocating payoffs among participants, which SHAP uses 

to assign importance values to features. 

های انتخابی فراهم قدرتمندی برای طراحی هدفمند نانوجاذب
 آوردمی

 
 آزاد جذب یانرژ ینیبشیمؤثر بر پ یهایژگیو تی. اهم0شکل 

(ΔG<sub>ads</sub>) و یبا استفاده از مدل جنگل تصادف 

 شاپ روش

 ریتأث زانیدهنده منشان یمحور افق ،2شکل  شاپ نموداردر  
مثبت  ریاست. مقاد <ΔG<sub>ads</sub ینیبشیبر پ یژگیو

و  فتریجذب ضع <ΔG<sub>ads</sub شیافزا یبه معنا
جذب و   <ΔG<sub>ads</sub کاهش یبه معن یمنف ریمقاد

 )قرمز یژگیو یدهنده مقدار واقعرنگ نقاط: نشان د.هستن تریقو
به وضوح  شاپ لیتحلاست.  (نیی= مقدار پا ی= مقدار بالا، آب

 شاپ بالاتر )قرمز( مقدار بار یونی با مقدار مواد که دهدینشان م

 یطور قوبار بالاتر به یعنیدارند،  یشتریب یمنف
ΔG<sub>ads</sub> تیو جذب را تقو دهدیرا کاهش م 

 یمنف شاپ مقدار (⁺Pb²) تربزرگ یونی با شعاع مواد .کندیم
ر بر جذب تمثبت شعاع بزرگ ریدهنده تأثدارند، که نشان یشتریب

 ε  بالاتر ریمقاد . بالاتر( یریپذقطبش لیاست )احتمالاً به دل

املات تع کندیم دییکه تأ شوند،یم تریمنف مقدار شاپ منجر به
 یبیترک لیتحل .دهندیم شیجذب را افزا تر،یقو یواندروالس

 کننده جذب را به وضوح، سلسله مراتب عوامل کنترلشاپ و جنی
جونز -لِنارد یو پارامترها یونیشعاع  ،یونیبار د. کنیمشخص م

ها جاذب یکه طراح دهدینشان م نیعوامل هستند. ا نیترمهم
 .باشد ⁺Pb² مثلاً خاص یونی یاهگونه یریگبا هدف دیبا
 یعامل یهاگروه یو چگال O/Cمانند نسبت  یسطح یهایژگیو
–OH  و–COOH بدان  نیقرار دارند. ا ترنییپا یهادر رتبه

از  ترشیدارند و ب میرمستقیاثرات غ هایژگیو نیمعناست که ا
و  کیتعاملات الکترواستات یفعال برا یهاتیسا جادیا قیطر

 یامکان طراح ل،یتحل نیا .کنندیعمل م یونیناسیکوئورد

2 Joung-Cheatham 
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 ماهخاص را فر یونی یهاگونه یریگها با هدفهوشمند نانوجاذب
 .کندیم

و محاسبه ثابت تعادل  یکینامیترمود تحلیل-5

  جذب
های های ترمودینامیکی و دادهبینیبرای ایجاد ارتباط بین پیش

برای هر یون در دمای  (K) تجربی جذب، ثابت تعادل جذب
کلوین با استفاده از رابطه ترمودینامیکی زیر  289استاندارد 

 :محاسبه شد

K = exp(−ΔG<sub>ads</sub>/RT)  (9           )  

آزاد جذب  یانرژ <ΔG<sub>ads</sub   در آن که
برابر   Rاست، یمولکول کینامید یسازهیشده از شبمحاسبه

1. 894 ×  ³⁻10 kcal/(mol · K) 289 و دما بت گازها،ثا  
شده ثابت تعادل نشان محاسبه ریقادم .است مطلق یدماکلوین، 

 یهاونیاز  شتریمراتب ببه K ، مقدار⁺Pb² ونی یکه برا دهندیم
Cu²⁺ و Cd²⁺ ه جذب ب ستمیس تریقو لیتما انگریامر ب نیاست. ا

ده شو تطابق کامل با روند مشاهده یتعادل طیسرب در شرا ونی

 .است (<ΔG<sub>ads</sub)آزاد جذب یانرژ در
عنوان پارامترهای ورودی برای توانند بهاین ثوابت تعادلی می

های جذب )مانند ایزوترم لانگمویر( استفاده سازی ایزوترممدل
تنها صحت آمده از این تحلیل، نهدستنتایج به.  ]29[ شوند
کان طراحی که امکند، بلهای ترمودینامیکی را تأیید میبینیپیش

ن های فلزات سنگیفیلترهای انتخابی برای حذف انتخابی یون
بر اساس  .سازدهای صنعتی را فراهم میاز پساب  2Pb+ویژه به

-MD ارائه شده است، روش ترکیبی 2جدول ای که در مقایسه

ML 82٪)بالایافته در این پژوهش، با دارا بودن دقت توسعه =

 R²) کیلوکالری بر مول(، در کنار  75/0بینی پایین و خطای پیش
زمان محاسباتی متعادل، به عنوان یک راهکار بهینه در مقایسه با 

رد شود. این رویکهای محاسباتی و تجربی شناخته میسایر روش
 یسازتری مانند شبیههای پیچیدهتنها از نظر دقت با روشنه

رقابت  تئوری تابعی چگالی اتخالص و محاسب  دینامیک مولکولی
 های تجربی وهای مبتنی بر دادهکند، بلکه نسبت به مدلمی

 .تجربی از برتری چشمگیری برخوردار استنیمه

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

 منابع نیاز به داده تجربی زمان محاسباتی kcal/mol (RMSE) خطا (R²) دقت مدل

 - خیر متوسط MD-ML 0.82 0.75روش 

 [18] خیر بسیار بالا 0.25 0.85 خالص MD سازیشبیه

 [12] خیر بالا DFT 0.99 0.45 محاسبات

 [15] بلی پایین 0.80 0.95 مبتنی بر داده تجربی ML هایمدل

 [14] بلی بسیار پایین 1.20 0.49 تجربیهای نیمهمدل

 نتیجه گیری -1
سازی دینامیک در این پژوهش، چارچوبی ترکیبی از شبیه

منظور بررسی کمّی و مکانیستیک به و یادگیری ماشین مولکولی
بر روی  ⁺Cd² و ⁺Pb²⁺، Cu² های فلزات سنگینجذب یون
داده شد. محاسبه انرژی آزاد توسعه   (CNT/GO)کامپوزیت 

برداری با استفاده از روش نمونه  (<ΔG<sub>ads</sub) جذب
 یبها را به ترت، تمایل ترمودینامیکی یونل وزنیچتری و تحلی

Pb²⁺ > Cu²⁺ > Cd²⁺ ترتیب برابر بانشان داد که مقادیر آن به 
ای هاین روند با داده. بود کیلوکالری بر مول  -2/9و  -5/12-9/8

آمده از محاسبات تئوری تابعی چگالی دستتجربی و نتایج به
کی های ترمودینامیبینیخوانی قابل توجهی دارد و صحت پیشهم

یسمی کند. تحلیل مکانسازی کلاسیک را تأیید میحاصل از شبیه
با استفاده از تابع توزیع شعاعی و نقشه انرژی سطحی نشان داد 

طریق تشکیل پیوند کوئوردیناسیون از  ⁺Cu² و ⁺Pb² هایکه یون
در  COOH– و OH– های عاملیهای اکسیژن گروهقوی با اتم

شوند، در حالی که آنگستروم جذب می 5/2تا  0/2فواصل 
دار هستند. این رفتار با تفاوت تر و غیرجهتضعیف ⁺Cd² تعاملات

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

ای و پرسپترون چندلایه توسعه یافتند که رگرسیون ریج هسته
 = RMSE و R² = 0.92 مدل جنگل تصادفی با ضریب تعیین

کیلوکالری بر مول بهترین عملکرد را داشت. تحلیل اهمیت  0.45
و شاپ، بار یونی، شعاع  ها با استفاده از معیارهای جینیویژگی

عنوان عوامل کلیدی جونز را به-یونی و پارامترهای لنِارد
می ها از دیدگاه شیکننده جذب شناسایی کرد. این یافتهکنترل

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

بینی جذب حاضر در پیش (MD-ML) اگرچه چارچوب ترکیبی
ی سازهای منفرد موفق عمل کرد، اما توسعه آن برای شبیهیون

تر ضروری است. در گام بعدی، این چارچوب با شرایط واقعی
 ندهای رقابتی مانهای چندجزئی، شامل یوندرنظرگیری سیستم

Ca²⁺ و Mg²⁺ و اثر متغیر pH  گسترش خواهد یافت. هدف ،
بین قوی است که رفتار جذب در یک مدل پیشنهایی، ایجاد 
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 سازی کند تا زمینه برایهای پیچیده را با دقت بالا شبیهمحیط
 .های هوشمند و بسیار کارآمد فراهم شودطراحی نانوجاذب

 ملاحظات اخلاقی پیروی از اصول اخلاق پژوهش
 این مقاله یک نویسنده دارد.

 حامی مالی
 .است هنویسندگان مقاله تامین شدحاضر توسط تحقیق  هزینه

 مشارکت نویسندگان
 این مقاله یک نویسنده دارد.
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