Streszczenie

Rozprawa doktorska pt. ,,System ekspertowy wspomagajacy kontrole jakos$ci pomiaru
w laboratorium badawczym” zostata zrealizowana w pracowni Teorii i Zastosowan Elektrod
na Wydziale Chemii Uniwersytetu Warszawskiego pod opieka naukowa dr hab. Wojciecha
Hyk.

Celem rozprawy doktorskiej bylo opracowanie zatozen do systemu ekspertowego, ktory
umozliwia wsparcie w procesie kontroli jakosci pomiarow wykonywanych w laboratorium
badawczym. Prowadzone prace badawcze nie skupity si¢ tylko na laboratoriach analitycznych,
ktore posiadajg zwykle wdrozony system zarzadzania jakoscia, ale rowniez 1 na laboratoriach
przemystowych. W przypadku tych drugich sama specyfika ich dzialania — praktycznie
w systemie ruchu ciggltego z uwagi na statg kontrole procesow technologicznych, wymusza
zmiany w systemie kontroli jako$ci wykonywanych pomiaréw. Wynika to zar6wno
z dostepnos$ci technicznej urzadzen oraz warunkow ekonomicznych sprawowanego nadzoru
metrologicznego. Niewtasciwie wykonane pomiary wigzg si¢ z powaznymi skutkami
finansowymi z powodu btednie prowadzonego procesu technologicznego lub naliczenia kar
srodowiskowych. Proponowany System ekspertowy opiera si¢ na wsparciu badacza we
wiasciwym sformulowaniu problemu metrologicznego oraz podjeciu odpowiedniego procesu
decyzyjnego umozliwiajacego wykonanie eksperymentu badawczego kontroli jakosci

pomiar6w na bazie posiadanej wiedzy 1 materiatow.

Przedmiotowa rozprawa podzielona zostala na dwie gldwne czesci: teoretyczng (literaturowa)

oraz badawczg.

Czgs¢ teoretyczna swoim zakresem obejmuje dwa rozdziaty. Pierwszy, stanowi wprowadzenie
do tematyki szeroko rozumianej kontroli jakosci w laboratorium analitycznym. W sposob
uporzadkowany przyblizono ogdlnodostepna wiedz¢ umozliwiajaca poruszanie si¢ badaczowi
w obszarze kontroli jako$ci. Przytoczone zostaly podstawowe definicje oraz procesy - od tych
prostych po bardziej skomplikowane, ktéore pozwalajg na uznanie wyniku pomiaru za
miarodajny 1 wiarygodny. Przedstawiono proces zapewnienia jako$ci pomiarow
W laboratorium w sposob przejrzysty - od przywotania cyklu zycia metody badawczej, poprzez
dalsze jego elementy - takie jak btedy pomiarowe, walidacj¢ metody, szacowanie niepewnosci
pomiaru, az po zapewnienie spojnosci pomiarowej. W szerokim zakresie opisano metody
weryfikacji prowadzonego procesu kontroli jakosci poprzez prowadzenie biezacej oraz

zewnetrznej kontroli jakosci badan. W aspekcie prowadzenia biezacej kontroli jakoSci



pomiarow z uzyciem kart Shewharta, autor zestawia obowigzujace reguty oraz analizuje je na
podstawie wlasnej, wygenerowanej w procesie badawczym karty Shewharta pojedynczych
pomiarow X. Dopelnieniem tej czeg$ci rozdziatu jest przedstawienie metod umozliwiajacych
nadzor oraz utrzymanie prawidlowego statusu metrologicznego urzadzen pomiarowych.
Rozdzial zamykajacy cze$¢ teoretyczng rozprawy, porusza aspekt podejmowania decyzji.
Z punktu widzenia wykonanych prac badawczych oraz opracowania zalozen do systemu
ekspertowego, przeprowadzona w tej czgsci analiza pozwala na poznanie ,,optyki”, ktora stuzy
tworzeniu algorytméw decyzyjnych, wyznaczaniu ich kryteriow oraz dokonywania oceny.
Rozdziat zakonczono analiza przypadku zastosowania algorytmu decyzyjnego

uwzgledniajgcego bias w szacowaniu niepewno$ci pomiaru.

Cze$¢ badawcza rozprawy doktorskiej opisuje dziatania 1  przeprowadzone
eksperymenty/analizy badawcze majace na celu opracowanie zatozen do tytutowego systemu
ekspertowego. Poniewaz system ekspertowy rozwigzuje ztozone problemy dzigki mozliwosci
wyboru decyzji podjetej na podstawie analizy informacji zawartych w bazie danych, analiza
problemow w cze¢sci badawczej oparta jest wlasnie o schematy decyzyjne. Stopien zlozonoSci
problemow badawczych, ale przede wszystkim niestandardowy sposdb ich rozwigzania,
wyraza naukowe podej$cie bedace przedmiotem rozwazan rozprawy doktorskiej. W czgsci
badawczej skupiono si¢ na problemie zapewniania spojnos$ci pomiarowej przyrzadow
pracujagcych w warunkach niestandardowych; procesie kalibracji urzadzen wykonujacych
pomiar tej samej cechy, ale roéznymi metodami badawczymi; problemie szacowania
niepewnosci standardowej z wykorzystaniem funkcji w postaci niejawnej oraz oszacowaniu

1 uwzglednieniu niepewnosci pomiaru w emisji pytu do powietrza.

W pierwszej czegsci pracy badawczej poruszono problem zapewnienia spojnosci pomiaru
i sposobu jego realizacji w warunkach niestandardowych. Opracowana zostata metoda nadzoru
metrologicznego nad urzadzeniami pomiarowymi pracujgcymi w rezimie pomiaru cigglego.
Zaprojektowano procedure oraz schemat decyzyjny postgpowania, oparty na rozbudowanej
analizie statystycznej wynikow pomiardw powigzanych ze soba urzadzen pomiarowych.
W celu dokonania charakterystyki pracy urzadzen online oraz manualnego (uznanego za
referencyjny) w rezimie przeplywowym, wykonany zostal autorski uktad pomiarowy
umozliwiajacy szeregowe polaczenie analizatorow. Uzyskano w ten sposob przeplyw tej same;j
probki przez poroOwnywane analizatory. Uklad testowano w warunkach rzeczywistych na
jednym z obiektow energetycznych w Polsce. Spojnos¢ pomiarowg zapewniono przez

zastosowanie CRM dla warunkéw standardowych pracy analizatora referencyjnego.



Zaproponowana procedura pozwolita na ocen¢ poprawno$ci pracy analizatora online
(z niepewnym dotad statusem metrologicznym) poprzez wyznaczenie kryterium istotno$ci
réznicy wskazan porownywanych analizator6w online i manualnego (referencyjnego).
Dokonana analiza obcigzenia (bias) pozwolita na wyznaczenie poprawki dla pomiaru
wykonywanego analizatorem on-line w rezimie pomiaru cigglego, przyblizajac tym samym
wynik do warto$ci rzeczywiste] wielkosci mierzonej. Wyznaczona niepewno$¢ rozszerzona
btedu wskazania analizatora pH on - line pozwala otrzymany wynik traktowa¢ za rzeczowy
i miarodajny.

Zaproponowana metoda nie byta jak dotad przedmiotem tak szerokiej analizy. Dotychczas
zapewnienie spojnosci pomiarowej oraz ocene poprawnosci wskazan analizatoréw opierano na
zastosowanym CRM. W metodzie jest to tylko pierwszy element badan, po ktérym prowadzona
jest analiza na probee rzeczywistej w warunkach przeptywowych. Zaprezentowane podejscie
od strony naukowej, dzigki zastosowaniu narzedzi statystycznych, pozwala na potwierdzenie
statusu metrologicznego analizatora on - line. Od strony praktycznej, nie zmniejsza
dyspozycyjnosci urzadzenia (brak koniecznosci jego demontazu) oraz ogranicza do minimum

koszty sprawowania nadzoru metrologicznego nad analizatorem on-line.

Kolejne zagadnienie, ktore zostalo poruszone w czesci badawczej, dotyczy doboru
odpowiedniego modelu dopasowania dla krzywej kalibracyjnej. Problem jest o tyle wazny, ze
zwykle w trakcie rutynowej konstrukeji krzywej kalibracyjnej, jest calkowicie pomijany.
W praktyce niemal automatycznie przyjmowany jest model regresji liniowej zwyktlej, bez
sprawdzenia podstawowych dwoch zatozen liniowosci funkcji. W trakcie eksperymentu
zaproponowano schemat decyzyjny, w ktorym jasno okreslona zostala Sciezka postepowania,
gdy wyznaczona funkcja dla krzywej kalibracyjnej ma posta¢ liniowa lub nieliniowa.
Wskazano narzedzia statystyczne oraz wspotczynniki, ktore nalezy obliczy¢ w celu weryfikacji
poprawnosci wyboru modelu matematycznego.

Rozwazania przeprowadzono na podstawie analizy wykorzystania krzywej kalibracyjnej do
porownania dwoch metod oznaczania czastek pytu w powietrzu.

Aplikacja korelacji liniowej do porownania dwoch metod pomiarowych jest niestandardowym
podejsciem. Skutkami jej zastosowania, w stosunku chociazby do standardowo stosowanego
do poréwnan testu t-Studenta, sg mozliwos¢ analizy wynikow na wielu poziomach wielkosSci
mierzonej oraz ocena bledow systematycznych statych i proporcjonalnych.

Zaproponowane podejscie, dzigki wykorzystaniu regresji liniowej wazonej (X,Y),

uwzgledniajacej niepewnos¢ obu skal oraz niejednorodnos¢ niepewnos$ci mierzonych wartosci



zmiennej zaleznej y, umozliwia dobdr modelu matematycznego w przypadku niespetnienia
zadnego z dwodch podstawowych zalozen regresji liniowej zwyklej. Jak wykazaty
przeprowadzone w trakcie eksperymentu analizy i obliczenia, niewlasciwy dobdr modelu

regresji, prowadzi do blednych wnioskéw.

Rozdziat 4.3 rozprawy porusza problem braku powtarzalnosci sygnalow otrzymywanych na
nanoelektrodach przy braku elektrolitu wspomagajacego. Przeanalizowano wptyw niepewnosci
rozkladu indywidutéw jonowych (kontrolujacych rzeczywisty wspotczynnik nadmiaru
elektrolitu podstawowego) w warstwie przylegajacej do elektrody, jako potencjalny czynnik
wplywajacy na nieprzewidywalne i losowe zachowania woltamperometryczne natadowanych
sond redoks na nanoelektordach. Przeprowadzono obliczenia w oparciu o reguty propagacji
niepewno$ci standardowej przy =zalozeniu rozkladu normalnego wielko$ci mierzone;.
Alternatywnie, przy braku spelnienia warunku, ze niepewno$¢ standardowa zwigzana
z wielko$ciag mierzong (&) jest znacznie mniejsza od wartosci przypisanej tej wielkosci,
zastosowano symulacje Monte Carlo. Dzigki opracowaniu graficznej relacji pomiedzy
rozszerzong wzgledng niepewnoscia granicznego potencjatu elektrostatycznego (95% przedziat
ufnosci) a wzgledng ztozong niepewnoscig stosunku nadmiaru elektrolitu podstawowego
rownowazng brakowi elektrolitu wspomagajacego w ultraczystym S$rodowisku wodnym
w sposob jednoznaczny wskazano kiedy i1 jaka nalezy stosowaé metode szacowania

niepewnosci.

W podrozdziale 4.4 rozprawy rozwazaniom poddano sposdb wyliczania oraz uwzgledniania
niepewno$ci pomiaru przy stwierdzaniu przekroczen dopuszczanych wartosci emisji do
srodowiska na przykladzie pylu. Obowigzujace regulacje prawne i standardy w sposob
niewtasciwy (niezgodny z naukowym podejsciem do zagadnienia niepewnos$ci pomiaru)
interpretuja uwzglednianie niepewnosci rozszerzonej pomiardw, przyczyniajac si¢ tym samym
do zwigkszania dopuszczalnych limitow emisji.

Zaproponowany schemat decyzyjny w istotny sposob rézni si¢ od przyjetych regulacji. Sposdb
wyliczenia niepewnosci standardowej uwzglednia statystyczng zmiennos¢ wielkosci btedu
losowego w analizowanym zakresie pomiarowym, poprzez zastosowanie w wyliczeniach
réznic wzglednych. Opracowana procedura zaktada oszacowanie rozszerzonej niepewnos$ci
standardowej warto$ci $redniej réznic wzglednych odpowiadajacych sobie wynikéw metody
referencyjnej i testowanej oraz poziomu akceptacji wynikéw. Ocena wynikéw pod katem

przekroczenia dopuszczalnego poziomu akceptacji odbywa si¢ na podstawie spelnienia



wyznaczonego kryterium. W rezultacie wyznaczane jest pasmo ochronne, ktore gwarantuje
dotrzymanie przyjetych standardéw emisji wyliczonych zgodnie z zaproponowang procedura.
Sugerowany w rozprawie sposob interpretacji wyniku pomiaru z uwzglednieniem niepewnosci
pomiaru pozwala na jednoznaczne stwierdzenie, czy faktycznie nastapito przekroczenie emisji,
nie powodujac przy tym wzrostu dopuszczalnej wartosci o wyliczong warto$¢ niepewnosci

rozszerzonej.

Ostatni rozdziat rozprawy dotyczy zatozen wypracowanych dla systemu ekspertowego kontroli
jakosci w laboratorium badawczym. Powstal on na bazie do§wiadczen zdobytych w trakcie
rozwigzywania probleméw badawczych z zastosowaniem schematow decyzyjnych, ktore
stanowig podstawe dziatania i rozwigzywania problemow przez system ekspertowy. Kluczem
do sprawnego dziatania systemu jest interfejs uzytkownika, ktéry stanowi sposéb komunikacji
z wiedzg ekspercka zebrang w bazie danych. W pracy zaproponowano innowacyjne podejscie
do okres$lenia definicji problemu metrologicznego. Zostal on oparty na umiej¢tnie dobranych
elementach kwantujacych, ktorych odpowiednia kombinacja pozwala na rozwigzanie problemu
na kazdym etapie jego zaawansowania. Dzigki temu uzytkownik otrzymuje ,,kontrolowang”
przez system swobode¢ dziatania, a dalsze decyzje i kroki postgpienia wykonuje niemalze
intuicyjnie, bez koniecznosci posiadania rozszerzonej wiedzy z zakresu kontroli jakosci
w laboratorium badawczym. Opracowana baza danych pozwala na szerokie spektrum dziatan
I tworzenie eksperymentow badawczych w wyniku wykonywania operacji logicznych w

oparciu o przyje¢te kryteria.

Podsumowanie

Novum z przeprowadzonych badan i rozwazan w trakcie realizacji pracy doktorskiej jest
wypracowanie wytycznych do stworzenia systemu ekspertowego umozliwiajacego kontrole
jakosci w laboratorium badawczym. Przeprowadzone eksperymenty badawcze oraz
wypracowane metody, szczegolnie w przypadku przemystowych laboratoriow pomiarowych,
pozwalajg na latwiejszg kontrole jakoSci procesu pomiarowego oraz zapewnienie otrzymania
wiarygodnego 1 miarodajnego wyniku pomiaru. Prezentacja mozliwo$ci zastosowania
odpowiednio dobranych narzedzi statystycznych i modeli matematycznych pozwala na
zapewnienie statusu metrologicznego urzadzen, zwlaszcza tych pracujacych w rezimie pomiaru
cigglego, bez konieczno$ci istotnego ograniczania ich dyspozycyjnosci. Niestandardowe
zastosowanie modeli regresji liniowej do poroéwnywania roznych metod badawczych

realizujacych pomiar tej samej cechy, pozwala na zebranie istotnych statystycznie danych,



umozliwiajgcych sprawng kontrol¢ metody badawczej wzgledem referencyjnej. Pionierskie
podejscie do tematu uwzglednienia niepewno$ci pomiaru w emisjach do powietrza, pozwala
z pelng odpowiedzialno$cia, poprzez wyznaczenie pasma ochronnego, na sStwierdzanie
przekroczen w emisji na podstawie przyjetych kryteriow. Uzupehieniem powyzszego jest
uporzadkowanie wiedzy z zakresu metrologii i kontroli jakosci w laboratorium badawczym

przedstawione w czesci teoretycznej rozprawy.



