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Abstract

The work focuses on the development of an artificial neural network (ANN) based model that can describe
the adsorption of benzalkonium chloride from aqueous solutions onto commercially available kitchen paper.
Various ANN architectures were tested in order to find the most suitable one in terms of overlapping between
calculated and measured output data (coefficient of determination and mean absolute percentage error), as
well as correctly interpolating outputs when using inputs form inside the experimental training range. The
networks all had 4 inputs and 1 output, as well as a single hidden layer. Optimal ANN design was sought by
varying both the number of neurons in the hidden layer and the type of transfer function towards it. The best
find was employed in assessing the relative importance of input parameter values in the output, as well as
the model’s suitability for predictions outside the training range.

Keywords: benzalkonium chloride, adsorption, modelling, artificial neural networks.

Osszefoglalas

Jelen tanulmdny egy mesterséges neurdlis halézaton (MNH) alapulé modell kifejlesztésére dsszpontosit,
amely leirja a benzalkénium-klorid vizes oldatokbdl a kereskedelemben kaphaté konyhai papirra valé ad-
szorpciojat. Kilonféle MNH-architekturdkat teszteltiink annak érdekében, hogy megtaldljuk a legmegfele-
16bbet a szamitott és mért kimeneti adatok (meghatdrozasi egytitthatd és atlagos abszolut szdzalékos hiba)
atfedése, valamint a kisérleti betanitasi tartoméanyon beliili bemenetek hasznalatakor a kimenetek helyes
interpolaldsa szempontjabol. Az dsszes kiprobdlt hdlézatnak 4 bemenete és 1 kimenete, valamint egyetlen
rejtett rétege volt. Az optimélis MNH-szerkezetet kerestiik a rejtett réteghen 1év6 neuronok szdménak és a
felé irdnyuld atviteli fliggvény tipusdnak valtoztatdsaval. A legjobb eredményi halézatot a bemeneti para-
méterértékek relativ fontossdganak értékelésére haszndltuk a kimeneti paraméterben, valamint a modell
alkalmasséagat teszteltiik a képzési tartoméanyon kiviili elérejelzésekre.

Kulcsszavak: benzalkonium-klorid, adszorpcid, modellezés, mesterséges neurdlis hdlozatok.

; um-kloridot (BAK) tartalmazé kézfert6tlenitd

1. Bevezetes szereket javasolta a Centers for Disease Control

A kozelmultbeli jarvany miatt a figyelem a fer- and Prevention (CDC) és a WHO (World Health

tétlenité hatdanyagok tanulmdnyozdsara terel6- Organization (WHO) az alkoholalapu termékek
dott. Antibakteridlis hatdsa miatt a benzalkéni- alternativdjaként [1-3].
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A BAK-termékek intenziv haszndlata kockaza-
tos, példdul a killonb6zé kornyezetekben vald
felhalmozddasa karosithatja ezeket. A BAK nagy
koncentracidja hatassal van a vizi 6koszisztémak-
ra a halak endokrin zavara miatt, mig a hosszu
tavu kovetkezmények még tovabbi kutatdsok tar-
gyat képezik [4]. A BAK a talajban is befolydsolja
a mikroorganizmusok aktivitdsat, igy azok nit-
rogénatalakito képességét [5], mig novényekben
tdpanyaghidnyt idézhet el6 [6]. BAr a BAK-kon-
centracid szintje szabdlyozott, ez a vegyi anyag
tovabbra is aggalyokat vet fel, mivel csak korla-
tozott ismeretekkel rendelkeziink hosszu tavu
hatésairol [7].

Az adszorpciot dltaldban a szennyez6 anyagok
vizes oldatokbol torténd eltdvolitdsara hasz-
ndljak. Adszorbensekr6l, példaul természetes
anya-gokrol [8, 9] és polietilén mikrom{anyagok-
rol [10] szamoltak be. A jelenlegi tanulmény egy
altaldnos héztartdsi cikket (papirt) alkalmaz moé-
dositatlan adszorbens anyagként.

Az adszorpcids folyamat dsszetettsége és tobb
tényez6t6l valo fliggése, mint példaul: az adszor-
bens tipusa, a h6mérséklet, a keverési sebesség,
az adszorbedlt fajtdk és az adszorbens tdmegara-
nya modellezését kihivast jelentd feladatta valtoz-
tatja. A folyamatok hagyoméanyos matematikai le-
irasanak alternativdja az adatvezérelt modellek,
példaul a mesterséges neurdlis halé6zatok (MNH)
haszndlata. A metilénkék [11], valamint a naple-
mentesarga [12] esetében az adszorpcié model-
lezésében sikeres alkalmazasukrdl szamoltak be.
Mindkét esetben a MNH-modellek pontos eldre-
jelzéseket nyujtottak, ezek a kisérleti adatpontok
kozott voltak taldlhatok. Mas tanulméanyok ha-
16zatokat haszndltak vagy ciklikus adszorpcids
folyamatok tervezésére és optimalizalasara [13],
vagy kiillonb6z6 ionok adszorpcidja termodinami-
kai paramétereinek meghatarozasara [14].

A jelen tanulmdny célja a BAK térlpapiron valé
adszorpcidjanak modellezése, igy a vizes oldatok-
bél vald eltavolitdsdnak leirdsa megfelel6 MNH
kifejlesztésével. A szerzdék legjobb tudomasa sze-
rint ezt a fajta modellezést még nem alkalmaztak
sem a BAK-adszorpcidra, sem egy ilyen konnyen
hozzaférhet6 adszorbens anyag hasznalatara.
A MNH-hélézat haszndlatanak el6nyei: elGsegit-
heti a BAK eltavolitdsdnak optimalizalasat ad-
szorpcid segitségével, tovabb hasznalhatd eldre-
jelzésre, illetve a mogottes folyamatok jobb meg-
értését eredményezheti.

2. Anyagok és eljarasok
2.1. Kisérleti adatbazis

A MNH kifejlesztéséhez haszndlt kisérleti ada-
tokat a BAK kereskedelmi papirtérlékon térténd
laboratériumi méretli adszorpcioja soran gytjtot-
ték be. A vizes BAK és papir keverékek abszorban-
cigjat 262 nm-en mérték, igy 0,162 és 1,164 kozotti
értékeket kaptak. A kisérletek kilénb6zé hémér-
sékleteken (18-45°C), a vizes oldat kezdeti BAK-kon-
centracidja (0,25-1,00 g/L) és a tdmegarany értéke
(25-100 mg/g) valtoztatasdval késziiltek.

2.2. Mesterséges neuralis hal6zatok

Ennek a konkrét adszorpcids folyamatnak a
modellezéséhez egy el6recsatolt mesterséges
neurdlis halézati architekturdt vettiink figye-
lembe. Toébbrétegli perceptron (MLP) néven is
ismert. A bemeneti adatokat a teljes folyadék-szi-
lard anyag érintkezési id6, hémérséklet, kezdeti
BAK-koncentracié és tomegarany kisérleti érté-
kei szolgdltattdk, mig a modell kimenete a kisér-
leti abszorbancia értékének felelt meg. A pontos
modell kidolgozasa érdekében az MLP optimalis
architekturdjat a rejtett réteghen 1évé neuronok
szaméanak, valamint a rejtett rétegbe valo atvite-
li figgvény tipusdnak valtoztatdsaval kerestik.
Az elsd 5 és 15 kozott valtozott. Az utébbi vagy lo-
garitmikus szigmoid fliggvény (logsig), vagy tan-
gens szigmoid figgvény (tansig). A kimeneti réteg
felé irdnyul6 atviteli funkciék mindig linearis (pu-
relin) tipusuak voltak.

A hélézatokat a Levenberg-Marquardt-fé-
le tanité algoritmus segitségével tanitottuk be.
Az adatbdzist a kovetkez6képpen osztottuk fel:
60% képzési célra, 20% és 20% validalasra és tesz-
telésre. A neuronszamok és az atviteli fiiggvények
0sszes kombindcidjat kidolgoztuk, és a modelle-
ket két kritérium alapjan értékeltiik: az egyenlet
altal leirt determindcios egylitthaté R? értéke (1)
és az atlagos abszolut szdzalékos hiba MAPE (2)
értéke alapjan.

1)

@)

N az adatpontok szédma, y; a kivant Kimenet az
i adatpontban, x; a MNH-modell kimenete (elére-
jelzés) az i adatpontban, és ¥ az (y,) értékek atlaga
(v; és x; nem normalizalt értékek).

Azokat a modelleket, amelyeknél az R? az 1-hez
kozelit és a MAPE-értéke kisebb 3-ndl, megfeleld
pontossagunak tartottuk tovabbi alkalmazasokhoz.



80 Mihdly N. B., Csavddri A. — Acta Materialia Transylvanica 5/2. (2022)

3. Eredmények és ezek kiértékelése

3.1. A MNH-modell kifejlesztése

Az Osszesen 297 adatpontbdl 177-et képzésre,
60-at validalasra, 60-at pedig tesztelésre haszndl-
tunk. Az egyes architekturdk betanitdsat 5-szor
megismételtiik, hogy csokkentsiik a halozati
sulyok véletlenszer(i inicializdldsanak hatasat.
Az emlitett kritériumok értékeit a tesztelési adat-
készleten az 1. tablazat mutatja be az 6t ismétlés
kozil a legjobb héldézatra. Itt logsig atviteli fligg-
vényt haszndlunk. A 2. tablazat ugyanazokat az
informdciokat tartalmazza, de a tansig atviteli
figgvényt alkalmazé halézatokra vonatkozdan.

A legjobbnak itélt eredményeket kiemeltiik
a tablazatokban. Minden modell j6 és némi-
leg Osszehasonlithaté R? értékeket mutat, mig a
9 neuronbdl 4ll6 logsig architektura (1. tablazat)

1. tablazat. A logsig fiiggvényt alkalmazé MNH-mo-
dellek értékelési kritériumai

Rejtett neuronok MAPE R?
5 3,40 0,991
6 3,24 0,993
7 4,03 0,988
8 3,32 0,991
9 2,82 0,994
10 4,08 0,990
11 3,79 0,989
12 4,50 0,985
13 4,65 0,980
14 3,74 0,987
15 5,04 0,983

2. tablazat. A tansig fiiggvényt alkalmazé MNH-mo-
dellek értékelési kritériumai

Rejtett neuronok MAPE R?
5 3,81 0,987
6 3,72 0,992
7 3,66 0,987
8 3,82 0,987
9 3,28 0,995

10 3,00 0,990
11 5,29 0,976
12 3,58 0,991
13 3,12 0,993
14 3,42 0,990
15 3,08 0,987

és egy 10 rejtett neuront haszndlo tansig architek-
tura (2. tablazat) eredményezte a legalacsonyabb
MAPE-értékeket.

Annak érdekében, hogy meghatarozzuk, melyik
modell hasznalhato tovabbi szimuldcidkhoz, a két
kidolgozott MNH interpolacios képességét tesztel-
tiik. A logsig atviteli fliggvényt tartalmazd modellt
MNH 1-nek, mig a tansig atviteli figgvényt MNH
2-nek nevezzuk.

1. dbra. A két MNH-modell interpoldcids eredményei:
a) hémérséklet-interpoldcio; b) BAK/adszor-
bens tomegardny-interpoldcid; c) mind a h6-
mérséklet, mind a BAK/adszorbens témeg-
ardny-interpoldcidja
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Az 1a)-1c) abrak az interpoldcié eredményeit
szemléltetik. A kisérleti adatokat szdrassorok-
ként, mig a MNH interpoldalt sorozatokat vonalak-
kal 6sszekapcsolt szérasi pontokként abrazoltuk.
Ez utébbi két kisérleti bemeneti adat atlagaval
szamitott kimeneti adatnak felel meg. Fontos
megemliteni, hogy csak az interpoldcidra szant
paramétereket valtoztattuk a bemenetnél.

Megfigyelhetd, hogy a MNH 2 jobb teljesitményt
mutat az a) esetben a hémérsékleti interpoldcio-
néal, valamint a c) esetben, amikor mind a h6mér-
séklet, mind a tdmegaradny interpolaciojat tanul-
manyoztuk. A MNH 1 mindkét esetben alulbecstili
az abszorbanciaértékeket, tehat nem teljesit meg-
feleléen. Emiatt a tovabbi alkalmazdsokhoz az
ANN 2-t valasztottuk.

3.2. A MNH-modell felhasznalasa

A MNH 2 architektirdjanak és interpolacios
kapacitdsdnak megfelel6 modellt hasznaltuk a
bemeneti paraméterek relativ sulyanak (jelentd-
ségének) vizsgdlatdra annak kimeneti értékében,
valamint a modell elérejelzd képességének teszte-
1ésére a betanitasi (kisérleti) adatok tartomanyan
kivil.

3.2.1. A bemeneti adatok relativ jelent6sége

A bemeneti valtozok relativ sulyéat (jelent6ségét)
Gevrey és munkatdrsai altal leirt mddszerrel sza-
mitottuk ki [15]. Ez az eljards a MNH-modell kap-
csolati sulyait hasznalja. A kapott eredményeket a
3. tablazat tartalmazza.

Az eredmények azt mutatjdk, hogy a folyadék és
az adszorbens kozotti teljes érintkezési id6 a leg-
befolyasosabb paraméter a vizsgélt folyamatra, a
vartnak megfelel6en. A mésodik leger6sebb kime-
netet befolydsold valtoz6 a BAK és az adszorbens
tomegaranya. Tehat a tdmegarany valtoztatdsa
jobban befolydsolja ezt az adszorpcids folyama-
tot, mint a vizes oldat kezdeti BAK-koncentracio-
jdnak valtoztatdsa. Mindekdzben a hémérséklet
bizonyult a legkevésbé befolyasolonak.

3.2.2. Eldrejelzési képesség a tanitasi adatok
tartomanyan kiviil

A MNH 2 modellt haszndltdk a kimeneti adatok
el6rejelzésére, amikor olyan bemenetekkel tap-
141tdk, amelyek meghaladtak az egyik paramé-
ter kisérleti tartomanyat (az értékek a betanitasi
adatok tartomdanyan kiviil helyezkednek el). A cél
annak tesztelése volt, hogy az el6rejelzés meghiz-
hato-e, és a kidolgozott modell tovabbra is alkal-
mas a 120 mg/g BAK és adszorbens tdmegaranya-
ra. A szimulalt eredményeket 6sszehasonlitottuk

3. tablazat. A bemeneti paraméterek relativ jelent6-
sége a modell kimeneti értékében

Hoémér- Kezdeti BAk/adszor-
Modell | Id6 (h) | séklet | BAK-koncent-| bens tomeg-
(°C) racio (g/L) | arany (mg/g)

MNH 2 | 34,0% | 15,7 % 22,9 % 27,4 %

2. abra. Az eldre jelzett 120 mg/g tomegardny (MNH
2) idésorozata a 100 mg/gs tomegardny ki-
sérleti sorozataihoz képest (exp. data)

a 100 mg/g kisérleti értékeivel (lasd 2. abra).
Az eredmények j6 egyezést mutatnak a kisérleti
adatokkal az abszorbancia idébeni valtozasa te-
kintetében, azonban a szimuldlt értékek valddi
validdlasahoz uj kisérletsorozatra lenne sziikség.
Mivel a szimulalt sorozat nem haladja meg a ki-
sérleti adatokat, ami az 1b) abran is lathaté trend
alapjan varhato, az ilyen el6rejelzésekkel 6vato-
san kell banni.

4. Kovetkeztetések

Mesterséges neuralis hdldzat alapu modelleket
fejlesztettiink ki a BAK torlpapiron valé adszorp-
cidjanak leirdsara. Megfelel§ hélozatokat kap-
tunk, amelyek MAPE értéke 3 (vagy alacsonyabb),
az R? értéke pedig kozel 1. A legjobb architektu-
ramodellt valasztottuk ki, nemcsak a két telje-
sitménykritérium alapjan, de figyelembe véve
annak interpolacids képességét is a betanitasi
adatok tartomdnyan belil. A kivalasztott modellt
tovabb alkalmaztuk a bemeneti valtozok relativ
jelent6ségének meghatarozdsara az adszorpcios
folyamat hatékonysagaban. Ez utébbit egy vizes
BAK és papir keverék folyadék fazisdnak abszor-
bancijaként értékeltiik.

Az id6n kivul a legfontosabb valtozok a BAK
és az adszorbens tdmegaranya voltak, mig a
hémérséklet volt a legkevésbé befolydsolo pa-
raméter. Az abszorbancia el6rejelzését a beta-
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nitasi tartomanyon kivili bemeneti adatok fel-
haszndlasaval a fels¢ hatdr minddssze 20%-at
meghaladd értékekre kiséreltiik meg, és meglehe-
tésen jo atfedés volt az eldre jelzett és a meglévd
kisérleti eredmények kozott.

Ebbdl kifolyolag az 4ltalunk kidolgozott modell
alkalmasnak tlinik tovdbbi szimuldcidk készité-
sére, mint példdul: ismeretlen forgatékonyvek
el6rejelzésére és/vagy a kérdéses adszorpcids fo-
lyamat optimalizalasara, de csak a betanitasi (ki-
sérleti) adatok tartomanydn belil.
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