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1 Bevezetés és célok

A metiléndifenil-diizocianat (MDI) el6allitdsa a poliuretankémia
meghataroz6 folyamata, mely egyre nagyobb ipari jelentdséggel bir a
széleskorti alkalmazhatésaga €s a magas mindségi polimerek iranti
novekvd igény miatt. Az MDI szintézise azonban Osszetett,
tobblépcsds folyamat, amelyet bonyolult reakciohdlozatok, érzékeny
mitkodési paraméterek és kornyezeti kihivasok jellemeznek. A
disszertacié célja az ipari MDI-gyartdas komplex, modellalapt és
adatvezérelt elemzése, kiilonds tekintettel a f6 intermedier, a
metiléndianilin (MDA) szintézisére és viselkedésére. A kutatas
kiterjed mind a kinetikai modellezésre, mind a gépi tanulasi
technikdk alkalmazasara a folyamatok megértése, eldrejelzése és
optimalizalasa érdekében. Egy részletes kinetikai modellt dolgoztam
ki az MDA képzddésének leirasara, amely az anilin és a formaldehid
savas kozegben torténd reakcidjan alapul. A modell kiterjesztett
reakciohalozatot tartalmaz, ¢és lehetdvé teszi a folyamat
paraméterérzékenység vizsgalatat, betekintést nyujtva a molaranyok,
tartozkodasi id6k és hoémérsékleti profilok termékeloszlasra,
gylriképzddésre és izomeraranyokra gyakorolt hatasaba. A modell
paramétereit laboratoriumi méretti kisérletek és szakirodalmi adatok
segitségével identifikaltuk és wvalidaltuk, ami igazolja annak
megbizhatdsagat és alkalmazhatdsagat valtozo folyamatkoriilmények
kozott is. Ezzel parhuzamosan kiilonbdz6 soft szenzor modellek
kertiltek fejlesztésre az MDI keverékek szinének, mint komplex
mindségi paraméternek a becslésére. A modellek kiilonb6zo gépi
tanuldsi algoritmusokat alkalmaznak, tobbek kozott linearis
regresszidt, dontési fakat, neuralis halokat, Support Vector Machine
és Gauss-folyamat alapti regressziot. A legfontosabb valtozdk
azonositdsdhoz valtozoszelekcidos modszereket — példaul Minimalis
Redundancia, Maximalis Relevancia algoritmust (MRMR), F-teszt
modszert, ReliefF algoritmust, Korrelacidalapu ¢és Aggregalt
technikdkat — alkalmaztam, holtid6-analizissel és Bayes-féle



optimalizaciéval pedig a modellek pontossagat javitottam. A
modellek koziil a Gauss-folyamat regresszid kivald predikciods
teljesitményt mutatott, az optimalis miikodési paraméterek pedig a
modell Genetikai Algoritmussal valé kombinalasaval keriiltek
meghatarozasra. A modellezési megkdzelitések kombinacidja
lehet6vé tette az optimalis miikodési feltételek meghatarozasat, a
melléktermékek csokkentését és ipari szinten is értelmezhetd,
magyarazhaté modellek kidolgozasat. Az eredmények hozzajarulnak
a fenntarthat6, hatékony és intelligens MDI-gyartasi technologiak
fejlodéséhez.



2 Tézisek

Tézis #1. A szakirodalomban elérhetd, metiléndianilin szintézisére
vonatkozé  meglévéd  modellek  reakcidrendszerét  tovabbi
komponensek és reakcioutvonalak bevonasaval kibdvitettem, aminek
eredményeként a  modell  pontossiga  javult, ¢és az
informacioveszteség csokkent.

- Harom tovabbi komponens — N-metilbenzol, anilin és
formaldehid — bevonasaval Kkiterjesztett reakciohalozatot
hoztam létre, amely lehetdvé tette az anilin/formaldehid
molarany, mint ipari termelési paraméter kinetikai modellen
beliili alkalmazasat.

- Az N-metilbenzol beépitése, valamint a kiterjesztett
reakciohalozat lehetdvé tette a paratlan szamt aromas
gyurit tartalmazo molekulak képzédésének pontos leirasat,
ezaltal feloldva a korabbi modellek azon korlatjat, hogy
kizardlag paros gyliriszamu szerkezeteket tudtak kezelni.

- Igazoltam, hogy az 1ij reakciottvonalakat és komponenseket
tartalmazo, kiterjesztett reakcidhaldzat pontosabban irja le a
metiléndianilin szintézisének folyamatat, amit mind a
koncentraci6-idé profilokkal, mind a kulcsfontossagu
teljesitménymutatokkal valo javulo illeszkedés tamaszt ala.
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Tézis #2. Igazoltam, hogy a gépi tanulasi modellek hatékonyan
tamogatjak a metiléndianilin szintézisének laboratoriumi Iéptékii
valtozoinak megértését, célul tlizve ki a technoldgiai paraméterek
metiléndianilin-minéségre gyakorolt hatasanak vizsgalatat, valamint
a nagyiizemi ipari termelés tdmogatasat.

A Shapley-értékek alkalmazasaval meghataroztam a
kulcsfontossagli szintézis paramétereket ¢és azok hatasat
valamennyi metiléndianilin mindségi paraméter esetén.
Kimutattam, hogy a HCl/anilin, illetve a viz/anilin
molarany emelése noveli a melléktermékek és a P-P izomer
képz6dését, mig a magasabb anilin/formaldehid molarany
jelentés mértékben csokkenti azok mennyiségét. A
kétgytiris komponensek aranya és az O—P izomer tartalom
novelhetd magasabb anilin/formaldehid molarany, valamint
rovidebb  kondenzacidés reakcididé és  alacsonyabb
hémérséklet alkalmazasaval; e paraméterek ellentétes
iranyt moédositasa ugyanakkor a polimer jellegii termékek
mennyiségének novekedéséhez vezet.

Egy 1j, haromszintl hierarchikus modszert dolgoztam ki és
alkalmaztam a kiugré6 adatok, wvagyis outlierek
azonositasara, amely a laboratoriumi mérések potencialisan
hibas adatpontjainak hatékony és célzott azonositasat teszi
lehetdvé
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Tézis #3. A javasolt beavatkozasi stratégiak alkalmazasaval
igazoltam, hogy a soft-szenzor modellek magyardzhat6 mddon, valos
ipari adatok alapjan hatékonyan alkalmazhaték a metiléndifenil-
diizocianat szinének predikcidjara. A vizsgalatok feltartak a rendszer
nemlinedris  viselkedését, valamint azonositottam az ipari
metiléndifenil-diizocianat-gyartd iizem optimalis {izemeltetési
paramétereit.

- Az ipari termelési kornyezet keretein beliil harom kritikus
beavatkozasi stratégiat javasoltam a mellékreakciok
csokkentésére: a karbamid jellegli vegyiiletek képzddésének

elkeriilését, a kloroformamidin-N-karbonil-klorid
vegyiiletek képzddésének korlatozasat, valamint ezen
kloroformamidin-N-karbonil-klorid vegyiiletek

dikloridokka torténd bomlasanak megel6zését.

- Bizonyitottam, hogy a gépi tanulasi modellek pontossaga
javithato az egyes ipari lizemeltetési paramétereckhez rendelt
idobeli késleltetések, holtidok bevezetésével, amelyeket a
bemeneti és kimeneti adatok kozotti korrelacidelemzés
segitségével hataroztam meg.

- A rendszer erds nemlinearitasat és komplexitasat az egyes
jellemzok  kozotti  kapcsolatok — részleges — fliggdségi
diagramokon torténd vizualizalasaval igazoltam. Az
eredményekkel bizonyitottam, hogy minden egyes
paraméter lokalis optimumokkal rendelkezik a tobbi
vizsgalt izemeltetési paraméter értékeitdl fliggden, tovabba
a paraméterck egymassal er6sen keresztkorrelalnak.

- Az ipari rendszer szamara egy magyarazhatd és optimalis
iizemeltetési paraméterhalmazt azonositottam, amely a
kordbban vizsgalt tartomanyt meghaladd, normalizalt
értéken megkozelitéleg 1,06-os metiléndifenil-diizocianat
szinérték elérését tette lehetoveé
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3 Osszefoglalé

A disszertacid6 a metiléndifenil-diizocianat (MDI) ipari
gyartasanak atfogo6, modellalapu és adatvezérelt vizsgalatat mutatja
be, kiilonds hangsulyt fektetve a metiléndianilin (MDA) szintézisére
és mechanisztikus megértésére, mint az MDI elsédleges
prekurzorara. A kinetikai modellezés, a gépi tanuldsi modszerek és
az optimalizacios technikak integralasaval olyan kinetikan alapuld és
adatvezérelt megkozelitések keriiltek kidolgozasra, amelyek
hozzajarulnak az  MDI  gyartasi  folyamatainak  jobb
elérejelezhetdségéhez, hatékonysagahoz és szabalyozhatosagahoz.

Az MDA szintézisének komplex reakciohalozatat leird
részletes kinetikai modell késziilt, amely figyelembe veszi a kritikus
koztitermékeket, igy az orto- és para-aminobenzilanilineket (ABA-
kat), valamint azok MDA -izomerekké torténd atalakulasat. A modell
kiterjesztett reakcioutvonalakat foglal magaban, ¢és validalasa
laboratoriumi 1éptékii kisérletek, valamint a szakirodalomban
rendelkezésre all6 adatok felhasznalasaval tortént.

A gépi tanuldsi modellek alkalmazasa érzékenységvizsgalatok
révén igazolta, hogy a szintézisparaméterek — beleértve a
molaranyokat, tartdzkodasi idoket €s homérsékleti profilokat —
jelentds hatassal vannak mind az izomereloszlasra, mind a
gylriiszerkezet alakuldsara. Ezen eredmények lehetdvé teszik azon
iizemeltetési feltételek pontos azonositdsat, amelyek eldsegitik az
értékes izomerek, példaul a 4,4'-MDA képzddését, valamint a
melléktermékek mennyiségének szabalyozésat, ezaltal javitva a
késébbi MDI-termékek minéségét.

A hagyomanyos modellezési megkozelitések korlatainak
kezelése érdekében — kiilondsen az olyan paraméterek esetében, mint
az MDI-termék szine — fejlett gépi tanulasi algoritmusokra épiilé
szoft-szenzor modellek keriiltek kidolgozasra. Az alkalmazott
modszerek kozott szerepelt a linearis regresszio, a regresszios fak, a
neuralis halozatok, a Support Vector Machine (SVM) modell,
valamint a Gauss-folyamat regresszio (GPR). A leger6sebb hatast
folyamat paramétereck azonositasa érdekében MRMR, ReliefF, F-
teszt, korrelacio alapu és aggregalt jellemzd kivalasztasi modszerek



keriiltek alkalmazasra, holtid6k hozzaadasaval és alkalmazasaval
kombinalva. A GPR bizonyult a legpontosabb ¢és leginkabb
értelmezhetd modellezési technikanak, amely komplex, nemlinearis
koriilmények kozott is robusztus teljesitményt mutatott.

Az ipari lizemeltetési paraméterek optimalizalasa a legjobban
teljesit, betanitott és validalt Gauss-folyamat regresszidos modell
genetikus algoritmusokkal torténd integralasaval valosult meg. A
genetikus algoritmusok alkalmazasa — a kivalasztott GPR-modell
kiemelkedd eldrejelzd képességére alapozva — lehetdvé tette egy
valés ipari létesitmény optimalis iizemeltetési paramétereinek
meghatarozasat az MDI-termékkeverékek szinmindségének javitasa
érdekében.

Osszességében a munka példazza a mechanisztikus és
adatvezérelt modellezési megkozelitések kozotti  szinergiat, és
hozzajarul a vegyipari folyamattervezés ¢és -iranyitas jelenlegi
tudasallomanyanak bovitéséhez azaltal, hogy validalt, magyarazhato
és skalazhato eszkozoket  biztosit a  valods idejti
folyamatoptimalizalashoz az ipari MDI-gyartasban. Az itt
kidolgozott modszertan adaptalhato, és igéretes alkalmazasi
lehetéségeket kinal mas, Osszetett, tobblépéses reakciorendszerek
esetében is a vegyipari gyartas teriiletén, valamint a kutatas
eredményei nem csak a termékmindség javitasahoz és a folyamatok
fenntarthatosaganak  noveléséhez  jarulnak  hozza, hanem
Osszhangban allnak a vegyipar digitalis atalakulasanak és az Ipar 4.0
stratégiainak célkitiizéseivel is.
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