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Evolucios modszerek ultragyors kinetikai eredmények hatékony
kiértékelésére
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Prologus

Evolucios modszerek gyijténéven tobb olyan heurisztikus
alapon miik6d6 optimalizacids eljaras ismeretes, amelyeknek
segitségével analitikusan nem megoldhaté bonyolult
feladatok lehetséges megoldasainak adaptiv szaporitasaval
juthatunk el egy ,,j6” megoldashoz. A minta a természetben
lejatszodd folyamatokbdl eredeztethetd, amelyek a fajok
kialakulasahoz vezettek.! Kezdetben a szamitasok célja a
természetes evolucio szamitogépes vizsgalata volt, de hamar
kideriilt, hogy a szamitogépes modellekben szerepld ,,gének”
képesek nehezen vagy nem egyértelmiien megoldhatd
feladatok megoldasait is kodolni, igy a genetikus evolucid
soran a megoldasok sokasaga oly modon alakithato, hogy
azok egyre kozelebb jutnak az optimalis megoldashoz.

Jelen cikkben el6szor felvazoljuk az ultragyors kinetikai
méréseknek azt a jellegzetességét, ami az eredmények
konvolucié altali torzitdsdhoz vezet, majd bemutatjuk
ezen a konkrét példan egy genetikus algoritmus részletes
mikodését, amely igen hatékony dekonvoliciot tesz
lehetove.

1. Bevezetés

Az ultragyors reakciokinetikai mérések célja elemi reakciok
molekularis torténéseinek kisérleti nyomonkovetése. Elemi
reakciok soran a molekuldk kémiai kotései a rezgések
periddusidejének nagysagrendjében szakadnak fel, és 1j
kotések is ebben az iddtartomanyban alakulnak ki. Az
elemi reakciokat kondenzalt fazisokban kisérd szolvatacid
karakterisztikus ideje szintén ebbe a nagysagrendbe esik.
E folyamatok legfeljebb néhany pikoszekundum alatt
lejatszddnak, ezért azok kelld id6felbontasu megfigyeléséhez
szubpikoszekundumos iddfelbontasra van sziikség. Ezt
a felbontast az 1980-as években kifejlesztett erdsitett
impulzuslézerekkel sikeriilt elérni. A kémiai alkalmazasok
kifejlesztéséért>> Zewail 1999-ben Nobel-dijat kapott.
Az altala ,femtokémia” néven elterjesztett mddszerekrol
1999-ben magyarul is megjelent egy osszefoglalé munka.®
A kovetkezdkben roviden vazoljuk annak a lehetdségét,
hogyan lehet szubpikoszekundumos iddskalan reakciokat
elinditani, majd azokat ugyanezen az iddskalan méréssel
nyomonkovetni.

1.1. Elemi reakciok kisérleti nyomonkovetése

Szubpikoszekundumos idéskalan — 107*  masodperc
kortili idéfelbontassal — nem lehet id6t mérni semmilyen
elektronikus  berendezéssel, hiszen a leggyorsabb

proceszszorok kb. 100 GHz frekvencidjanak is mintegy
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10 ps Orajel-hosszisag felel meg. A megoldas a fény
véges terjedési sebességének kihasznalasaval lehetséges.
A reakcidt inditd és a reakcid kozbeni valtozasokat mérd
lézerimpulzusok kozott bedllitott 0,3 pm fényathossz-
kiillonbség kb 1 fs (1 femtoszekundum= 1x 107 s)
idokulonbséget jelent. A femtokémiai kisérletekben egy
igen intenziv ultragyors lézerimpulzust félig &teresztd
tikorrel kettévalasztanak. A nagyobb fényerdsségl résszel
(ennek teljesitménye 10'> W/cm? nagysagrendi) elinditjak
a reakciot. A kis fényerosségii részt egy elektronikusan
vezérelhetd helyzetii tiikor mozgatasaval késleltetik, majd
segitségével detektaljadk a reakcid kozben bekdvetkezd
fotofizikai és fotokémiai valtozasokat. Ennek egyik alapvetd
moddja a reakcid soran kibocsatott fluoreszcencia-foton
detektalasa. A fluoreszcencia lehet spontan (pl. gerjesztett
allapot dezaktivalodasakor kibocsatott), vagy a késleltetett
impulzus  gerjesztésének hatdsara keletkez6 allapot
bocsathatja ki azt. A masik alapveté mod a reagalo rendszer
abszorpcidjanak mérése. A gerjesztd €és mérd impulzusok
kibocsatasat kovetéen a detektalasra hagynak annyi id6t
(tipikusan néhany mikroszekundumot), amig a detektald
elektronikus berendezések elvégezhetik a mérést, &s
visszaallnak a kvetkezé mérésre alkalmas allapotba. Ezutan
indul az Gjabb impulzuspar, és az azt kovetd mérés. A 2000-
es évek elején hasznalatos ultragyors lézerberendezések
ismétlési frekvencidja kHz nagysdgrendl, igy a mérés
masodpercenként kb. ezerszer elvégezhetd, ami javitja a
jel/zaj viszonyt. Elére rogzitett szdmu mérés elvégzése
utan a késleltetést megvaltoztatjak, és indulhat az yj
méréssorozat. A méréssorozatok befejezésekor a késleltetési
idd fiiggvényeében mért abszorbancidt, illetve fluorszcencia-
intenzitast jegyzik fel mérési eredményként.

A reakcioelgyben 1év6 prekurzor molekuldk hatékony
gerjesztésére altalaban csak egy szlik energia-intervallumon
beliili fotonok alkalmasak, ezért a gerjesztd impulzus
spektralis szélessége nem lehet tlzottan nagy. Az impulzus
idébeli €s spektralis szélességére érvényes hatarozatlansagi
relacié’ kovetkeztében annak idobeli kiterjedése alulrdl
korlatos. Lathatdé fény esetében a lézerimpulzus 5 nm-es
spektralis félérték-szélessége kb. 100 fs also hatart jelent
az idobeli félérték-szélességére nézve. Mivel az eclemi
reakciok karakterisztikus ideje — az unimolekulds sebességi
egytitthatok reciprok értéke, illetve a fluoreszcencia-
¢lettartamok — a néhéanyszor tiz fs-t6l a néhanyszor szaz
fs-ig terjed, ezért a 100 fs nagysagrendli impulzusszélesség
a mért kinetikai jeleket eltorzitja. A torzitds geometriailag
egy ,simitd hatasként”, matematikailag konvolucidként
értelmezhetd.®
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Amérések soran mindig fellépd konvolucid értelmezése soran
alkalmazzuk a képfeldolgozasban hasznalatos elnevezéseket.
Eszerint a mérendd kinetikai valaszfiiggvényiink az
objektum, azt a forzito fiiggvény véltoztatja meg, a mért
jel pedig a képfiiggvény. Ezeket a megfelel6 angol szavak
(object, spread és image) kezddbetli alapjan jeldljiik rendre
o, s és ibetlikkel. Az o(?) fiiggvény természetesen tartalmazza
a koncentraciok idobeli valtozasa mellett a (specifikus)
abszorptivitasokat, illetve fluoreszcencia-detektalas esetén
az emittanciakat is. Az s(z) fliggvény a részletes szamitasok
alapjan® kezelhet6 ugy, mint a gerjeszt6 és mér6 impulzusok
korrelacioja. (Ennek gyakorlati kovetkezménye az s(z)
fuggvény tovabbi kiszélesedése az egyes impulzusokhoz
képest.) Ezeknek a jeloléseknek a felhasznalasaval a mért
képfiiggvényt a kovetkez6képpen irhatjuk fel:

i(t)~ jo(t)s(r—t)dt (1)
A= jel arra utal, hogy a fenti kifejezés csak kis abszorbancia-
valtozasok esetén megfelel6 pontossagu. Tekintettel
azonban arra, hogy az igen rovid ideig tartd gerjesztés nem
hoz 1étre tal sok reaktansmolekulat, ez altalaban nagyon
jo kozelitéssel teljestil. Az (1) integralegyenlet éppen
az o ¢s s fiiggvények konvolucidjat irja le. Szokas ezt a
matematikdban hasznalatos egyszertibb jeloléssel az alabbi
alakban is felirni:

i=0®s (2)

A kémikus az elemi reakcid részleteit természetesen nem a
torzitott képfiiggvény, hanem az eredeti objektumfiiggvény
alapjan tudja pontosan felderiteni, ezért a femtokémiai
mérési  eredmények  értelmezésének  elengedhetetlen
velejaroja a fenti integralegyenlet megoldasa (vagy azzal
egyenértékl eljaras), amit dekonvolicionak neveziink.

2. Dekonvolucios modszerek

Amint azt az (1) egyenletbdl lathatjuk, a konvolucios
miuvelet soran az objektumfiiggvénynek az s fiiggvénnyel
szamitott mozgo atlagat kapjuk. Ennek a miiveletnek nem
létezik egyszerli inverz miivelete, ezért van sziikség az
integralegyenlet megoldasara. Erre tobb modszer ismeretes.

A femtokémiai mérések soran legelterjedtebben az 1n.
rekonvolicios modszer hasznalatos. Eszerint a vizsgalt
reakciorol gondosan megtervezett kisérletekkel kideritjiik,
mi lehet annak a mechanizmusa. Az adott mechanizmushoz
tartozd differencidlegyenletek megoldasaval kapjuk a
kinetikai véalaszfiiggvény (az objektum) konkrét kifejezését,
amiben csak a fliggvény paramétereit kell meghatarozni. Ezt
ugy végezziik el, hogy az objektumot konvolvaljuk a torzitd
s fuggvénnyel, majd az igy kapott rekonvolvalt fiiggvény
paramétereit becsiiljiikk oly mddon, hogy azt illesztjiik a
képfiiggvény mért adataihoz.?

Ezzel az eljarassal két probléma van. Egyrészt igen
gyakran nem ismerjik a reakcid6 mechanizmusat annak
bonyolultsdga miatt. (Ez az eset pl. fehérje- vagy DNS-
molelkulak vizsgalata esetén.) Masrészt a konvolucid
kovetkezményeképpen a kinetikai és fotofizikai paraméterek
altalaban korreldltak a rekonvolucié elvégzésekor mindig
felmeriilé ,,zérus idépont” paraméterrel. Ez utdbbi azt az

idépontot jelenti, amikor a mérd impulzus maximalisan atfed
a gerjesztd impulzussal, amit a mozgo atlag szamitasanal kell
figyelembe venni. Az emlitett korrelacio kovetkezménye
altalaban a kinetikai és fotofizikai paraméterek torzitasa.

A direkt dekonvolicios mobdszerek alkalmazasahoz nincs
sziikség konkrét modellfiiggvényre, ¢és nincs sziikség a
,»zeérus idopont” meghatarozasara sem. Sok valtozatuk van,
de alapvetden két csoportba oszthatok.

Az egyik csoport azon alapszik, hogy az o és s
figgvények Fourier-transzformaltjainak szorzata éppen a
konvolvaltjuk Fourier-traszformaltja. Mivel a szorzasnak
létezik egyszeri inverz muvelete, ezért a (konvolvalt) i
figgvény Fourier-transzformaltjat elosztva az s fliggvény
Fourier-transzformaltjaval, éppen a keresett o fliggvény
Fourier-transzformaltjat kapjuk eredményiil — elméletben.
A gyakorlatban azért nem, mert minden adatsor mindig
tartalmaz hibakat. Ha mast nem, akkor digitalizacids
csonkitasi vagy kerekitési hibakat. A hibak pedig végsé
soron azt eredményezik, hogy az (1) integralegyenletnek
végtelen sok megoldasa lesz, amikb6l a szamabrazolas
pontossagatdl és az i valamint s fliggvények hibatartalmatdl
figgben a fenti eljarasban kapott becsilt 6 fiiggvény
Fourier-transzformaltjaban a nagy frekvencidknal hatalmas
amplitudokat talalunk.® Az inverz Fourier-transzformacio
emiatt egy nagy amplitidoval igen gyorsan oszcillald
eredményt ad, ami természetesen nem a keresett kinetikai
fiiggvény, hidba megolddsa az (1) egyenletnek. (Az
eredmény persze érthetd; az s fliggvény a gyorsan oszcillalo
zajkomponenst mozgé atlagolassal kozel zérusra ,,simitja
ki)

A fenti dekonvolucios eljarast inverz sziirésnek nevezziik.’
A digitalis jelfeldolgozas soran a sziirés a jel Fourier-
transzformaltjanak  szorzdsatr jelenti egy alkalmas
fuggvénnyel, ezért annak osztdsat valamely fiiggvénnyel
illethetjiik ezzel a névvel. Ennek a kihasznalasaval lehet az
amugy hasznalhatatlan modszert hasznalhatdvatenni; tovabbi
sziiréssel el lehet tiintetni a nagyfrekvencias komponenseket,
minekutana az inverz Fourier-transzformacié mar jobbara
zajmentes eredményt ad. Ennek azonban ara van; a nagy
frekvenciak kiszlirésével a dekonvolvalt elvesziti képességét
a gyors valtozasra. Emiatt egyrészt valamennyire ,,simitott”
lesz az eredeti o fiiggvényhez képest, masrészt megjelennek
benne nagy hullamhosszl, lassi oszcillaciok. Ez a két
hiba mindig fellép valamilyen mértékben, igy az inverz
szliréssel kapott dekonvolvalt a zaj csokkenése és a lassu
hullamzasok erdsddése kozotti optimum kialakitasaval egy
kompromisszumos megoldas.

A direkt dekonvolicios modszerek egy masik nagy csoportja
az iterativ dekonvoliicié."> "' Ennek lényege az, hogy az i
képfiiggvénybdl, mint az o objektumfiiggvény nulladik
kozelitésébol kiindulva (jelolje ezt o,) kiszamitjuk az
0, ®s rekonvolvaltat, és megvizsgaljuk, mennyire tér az
el az i képfiiggvénytdl. Az eltérést valamilyen algoritmus
szerint korrekcioként alkalmazzuk az o, kozelitésre, igy
kapjuk az 0, kozelitést. Az eljarast az igy kapott kovetkezd
kozelitéssel is megismételjik, majd addig folytatjuk,
amig a rekonvolvalt eltérése az i képfiiggvénytol kisebb
lesz, mint az elére megadott konvergenciakritérium.
A konvergencia gyorsitasara, illetve a zaj és a lasst
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hullimzasok  csokkentésére sok  kiilonb6z6  eljaras
ismeretes, amelyek valtozd mindségli dekonvolvaltat
eredményeznek. Matematikai megfontolasok alapjan arra
a kovetkeztetésre juthatunk, hogy az iterativ modszerek is
ugyanazon problémakkal kiizdenek, mint az inverz szirés.
Kis zajtartalmi megoldas altalaban lassu hullamzassal jar
egylitt, és csak a két ,,mellékhatas” optimuma alakithato ki,
a kétféle hibaforras pedig csak aranyaiban valtoztathatd.

A dekonvoltciés irodalom! és korabbi kutatdsaink!!
alapjan arra a kovetkeztetésre jutottunk, hogy mind
a lassi hullamzas, mind a nagyfrekvencias zaj akkor
csokkenthetd hatékonyan, ha a vart megoldasfiiggvény
alakjara vonatkozo ismereteinket minél jobban beépitjiik
a dekonvolucios eljarasba. Ez pl. iteraciés modszereknél
az iteracid soran kialakuld becsiilt objektumfiiggvényre
vonatkozd kényszerfeltételek formajaban adhatdé meg!®!
tobbnyire heurisztikus alapon. Ez vezetett minket arra,
hogy egy kozismerten heurisztikus mddszer, a genetikus
algoritmusok, illetve tagabb értelemben az evolucios
modszerek alkalmazasara terelodott a figyelmiink. Ezek
a modszerek ki tudjadk kertilni” a determinisztikus
modszerek esetén nehezen kikeriilhetd lassti hullamzast,
és lehetdséget nyitnak az elvart fiiggvényalak kelld
mértékii figyelembevételére is. Emellett hatékonyabbak
az egyszeri iteracios mddszereknél, mivel a megoldashoz
vezetd iteraciok soran egyszerre tobb megoldasfiiggvény
kozelitését teszik lehetdvé. Az irodalomban eddig nem
sok eléfordulasat talaltuk az evolucids algoritmusok
dekonvolucidra torténd alkalmazasanak, de azok nagyon
perspektivikus megoldasnak tiinnek, igy varhatdan terjed
majd az alkalmazasuk.

3. Evoluciés modszerek optimalizacids alkalmazasa,
kiilondos tekintettel a genetikus algoritmusokra

Numerikus feladatok megoldasara alkalmazott evolucios
mddszerek (szokasos angol nyelvli elnevezéssel evolution
computing) torténeti kialakulasuk soran kiilénb6z6 neveken
valtak ismertté. Mindegyikilk az 1960-as évek elején-
kozepén fejlodott ki, és egyarant a fajok kialakuldsanak
természetes kivalasztodasra alapozott stratégiajat kovették
moddszereikben. A maig fennmaradd irdnyzatok koziil
az evolucids stratégidk,'> az evolicids programozds,”
valamint a genetikus algoritmusok® valtak maradando
alkotorészeivé az optimalizdcids modszerek arzenaljanak.
Ezek koziil a genetikus algoritmusok Holland és tanitvanyai
altal tortént megfogalmazasa kiemelkedik egyrészt az
alkalmazott operatoroknak a természetes kivalasztodas
soran is el6forduld legteljesebb kore, masrészt az elméleti
megalapozottsdg szempontjabdl. Az emlitett maddszerek
kezdetben nagymértékben ,.kanonizaltak” voltak, az utdbbi
20-30 év soran viszont eléggé szabadon értelmezve kertiltek
alkalmazasra. Amint a cikk tovabbi részében latni fogjuk,
munkank sordn mi is ennek a szabad értelmezésnek a
jegyében alkalmaztuk a klasszikus modszereket.

Az altalanos genetikus algoritmus a kovetkezOképpen
foglalhatd ossze.

Az adott probléma — esetiinkben a dekonvolicio —megoldasat

mint egy populdcio egy egyedét jelenitjilk meg. Az egyed egy
lehetséges megoldas, a populéacio pedig egylitt szamontartott
megoldasok osszessége. A megoldasok (egyedek) értékelése
soran kiszdmitjuk azok ratermettségét (angolul: fitness),
ami a megoldastdl elvarhato tulajdonsagok teljesitésének
mértéke. A nagy ratermettséggel rendelkezé egyedeket
nagyobb valoszinliséggel vdlasztjuk ki a szaporitasra, ami
altalaban két szlil6 keresztezésével torténik. (A keresztezést
szokas rekombindcionak is nevezni, két haploid kromoszoma
diploidda egyesiilésére utalva.) A keresztezéssel 1étrejott uj
egyed-jeloltet eloszor mutdacionak vetjik ala, ezt kovetden
valhat utodda, egy lehetséges 0j egyeddé. Elegendd szamu
utod 1étrehozasa utan a kovetkezd generacid kivdlasztdsa
térténik. Ez vagy csak az utddgeneraciobol, vagy a sziilok és
utddok egyiittesébdl torténhet, de van olyan eljaras is, ahol a
be az U generacioba, egyébként az az utédokbol all. (Ezt
nevezik elitizmusnak, ami garantalja, hogy az 10j generacid
legratermettebb egyede soha ne legyen kevésbé ratermett,
mint a megel6z6 generacioé.)

Az eljaras mindig a kezdeti populacio eléallitasaval indul,
majd a generacidk fentebb vazolt megujitasaval folytatodik.
Minden egyes generacid egy Uj iteracids Iépésként
értelmezhetd. Az iteraciot addig folytatjuk, amig elériink
egy megfeleld konvergencia-kritériumot a legratermettebb
egyed esetében, vagy meghaladjuk a generacidk szamanak
felsd korlatjat. Az eljaras mindkét esetben befejezodik, és
megoldasként az aktualis generacio legratermettebb egyede
— a nyertes — lesz az eljaras eredménye.

A, kanonikus” genetikus algoritmusban a genotipust
egy binaris jelsorozat (angolul: string) kddolja, amit
kromoszomanak szokas nevezni. Ebbdl szamithatd ki
a konkrét megoldas, a fenotipus. A kezdeti populacid
egyedeit altalaban ennek a jelsorozatnak teljesen véletlen
generalasaval alakitjdk ki. A genetikus operatorok a
binaris jelsorozatnak megfelelden binaris muveleteket
végeznek; aminek hatasara a 0-bdl és 1-bol alld jelsorozat
megvaltozik.

Az optimalizalasi feladatok sokrétiisége miatt a klasszikus
algoritmus hamar sziik keretnek bizonyult. Az egyik
legkézenfekvobb valtoztatas a binaris jelsorozat helyett valos
szamokbdl all6 vektorok alkalmazasa, amelynek elemei pl.
lehetnek egy optimalis megoldas paraméterei, de a vektor
lehet maga a megoldas is. (Utdbbi esetben természetesen
nincs sziikség fenotipusra.) Valds jelsorozat esetén a
genetikus operatorok nem binaris miiveleteket végeznek,
hanem aritmetikai miveleteket. Gyakran célszerti a kezdeti
populaciot oly mddon eléallitani, hogy egyedei ne teljesen
véletlenszerieck legyenck, hanem eleve rendelkezzenek
jelentds mértékli ratermettséggel. Az algoritmusok még
abban is kiillonbozhetnek, hogy a szamitas soran egy egyed
kédolasahoz két kromoszomat alkalmaznak-e (diploid
szaporodas), vagy csak egyet (haploid szaporodas). A
genetikus algoritmusok sajatsaga, hogy tobb egyedbdl all
a populacid, ebbdl valasztanak ki alkalmanként két sztilot
a keresztezéshez, és a kivalasztason és a keresztezésen
tulmenden mutécidt is alkalmaznak. A tagabb értelemben
vett evolicidos mddszerek esetében ezek nem mindegyikét
alkalmazzak a megoldas keresése soran.
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4. Ultragyors fluoreszcencia-lecsengés dekonvolicioja

A masodik fejezetben emlitettiik, hogy az elfogadhatoan kis
zajtartalmi dekonvolvalt adatsorokban mindig megjelenik
egy lassu ,hulldmzas”, ami eltorzitja azokat a wvalddi,
torzitatlan jelhez képest. Ez a maradék torzitas a legnagyobb
mértékben olyan jelek esetén 1ép fel, amelyeknek szakadasa
is van. Ilyen az 1. dbran lathatd reaktans jellegli jelsorozat
is, amely a gerjesztés hatasara pillanatszeriien keletkezett
reaktans atalakuldsat mutatja. A femtokémiai gyakorlatban
ilyen pl. a gyakran eléforduld fluoreszcencia-lecsengés;
a gerjesztett allapot egy fluoreszcens foton leadasaval
elvesziti gerjesztettségét (¢s esetleg ezt kovetden tovabb
reagal). Kondenzalt kozegben a folyamat nem egyszeriien
exponencialis fiiggvények Gsszegeként jelenik meg,
ezért altalaban nem alkalmazhaté az egyszeri vagy
kettds  exponencialis  fluoreszcencia-lecsengés  mint
modellfiiggvény. Ennek megfelelden a rekonvolucids eljaras
sem alkalmazhatd, igy sziikség van a direkt dekonvoluciora.
A dekonvolucid soran a legnagyobb kihivas a gerjesztéskor
Iépcsdszeriien felugrd jel éles maximumanak torzitdsmentes
helyreallitasa. A kevésbé ,hegyes” idofliggvények ennél
konnyebben dekonvolvalhatok, ezért a dekonvolucid
hatékonysaganak vizsgalatara egy ilyen jellegli fiiggvényt
valasztottunk.

A dekonvolucidt eldszor szintetikus adatokkal végeztiik,
mely esetben ismerjiik az eredeti, konvolvalatlan jelet is.
Ez lehet6séget kinal a dekonvolucios eljaras sikerességének
pontos megitélésére. A  szintetikus adatokat egy
fluorszcencia-lecsengésrél beszamolo részletes kozlemény'
alapjan a kovetkezoképpen allitottuk eld. A torzitatlan o(?)

jelet az
30f 1508

I,=09e ' +0]le ' 3)

Osszefiiggés szerint szamitottuk. Ez megfelel egy 30 fs és
egy 150 fs élettartamti gerjesztett allapot lecsengésének.
Ezt a jelet konvolvaltuk egy 330 fs félértékszélességii s(z)
muszer-valaszfiggvénnyel, majd a konvolvalt jelbdl 11 fs
idok6zonként mintat vettiink. Végezetiil az igy keletkezett
jelsorozat minden eleméhez a maximalis intenzitasu érték
0,5 szazalékanak megfeleld szorasu, zérus varhatd értékii
normalis eloszldsu zajt adtunk. Az igy kapott jelsorozat jol
megfelel a jelenlegi tipikus mérési kortilményeknek.

4.1. A kezdeti populécio eldallitasa

Korabbi tapasztalataink alpjan'® a teljesen véletleniil
eléallitott kezdeti populacio evolucidja olyan mértékl zajt
,»Orokolt” a kiinduldsi generaciétol, amelyet semmilyen
moddszerrel nem lehetett kikiiszobolni az evolicid soran.
Ezért mar els6 prébalkozasaink is arra iranyultak, hogy
egy jelentds ratermettségii kezdeti populéciot allitsunk eld.
Eleinte interaktiv modon, a felhasznald probalgatasaival
hoztuk Iétre a kezdeti populaciot a mért (konvolalt) jelsorozat
alakitdsaval, majd kés6bb ezt egyszerti evolucidés modszerek
alkalmazasaval automatikus eljarassa fejlesztettiik.

Ehhez az alabbi meggondolasok vezettek minket. A
konvolucié hatasara az eredeti, konvolvalatlan jel a
kovetkez6 atalakulasokat ,,szenvedi el” (1. &bra). Amint
az abran lathato, a konvolucid a torzitatlan jelet iddben
kiszélesiti, annak amplitudojat csokkenti, a valtozasok
meredekségét csokkenti, valamint eltiinteti a szakaddast.

~ N

objektum  ® torzitas = képfliggvény

1. Abra. A kinetikai jel torzulasa a gerjesztd és mérd impulzusok (torzités)
hatasara.

Ennek megfelel6en, ha az eredeti, konvolvalatlan jelet helyre
akarjuk allitani, ezeket a hatasokat kell ,,megforditani”, azaz
a jelet idében dsszenyomni, az amplitudojat novelni, a
valtozasok merededekségét is novelni, valamint a sziikséges
szakadast  kialakitani. Erre szolgadlnak a megfelel6
muveleteket végz0 teremtési operdtorok (2. abra).

o

idabeli amplitado meredekség felfutas
dsszenyomas novelése novelése levagasa

2. Abra. A teremtési operatorok hatésa a mért (torzitott) jelre.

Tapasztalataink alapjan az amplitdd6 novelése és a szakadas
helye nagymértékben befolyasoltdk az adott kezdeti
populacidval a generaciok valtozasa soran elérhetd legjobb
megoldas mindségeét. Rosszul elhelyezett szakadas esetén
semmiképpen nem sikeriilt helyreéllitani az objektum
hirtelen felfutdsat, kicsire valasztott amplitudét sem
lehetett érdemben megndvelni. (Ez utdbbit az atlagolasok
miatt semmiképpen sem lehet keresztezésekkel novelni,
csak mutacioval.) Ezt a két miveletet ezért a kovetkezo
algoritmus segitségével ,kisérletezi ki’ az automatizalt
eljaras.

El6szor inverz sziiréssel kozeliti a dekonvolvaltat. Az igy
kapott jel maximuma és az elsd nemzérus érték kozott
kozépen elhelyezkedd mérési adat elég széles kornyezetében
egyenletes eloszlassal kijelolt szakadasi pontokkal general
kezdeti populaciokat, a felhasznal6 altal megadott egyéb
teremtési paramétereknek ugyancsak egyenletes eloszlasbol
torténd véletlen valasztasaval. Az igy eldallt nagyszamu
kezdeti populacié mindegyikét szaporitja 50 generacion
keresztiil, és megvizsgalja, melyik koziiliik a legratermettebb.
Az chhez tartozd szakadasi hely lesz a kovetkezd fazis
kiindulasi paramétere, ami koriil sziikebb kérnyezetben jelol
ki szakadasi pontokat. Ebben a fazisban a tobbi teremtési
paraméter (Osszenyomads, amplitidonovelés, meredekség-
novelés) mar normalis eloszlasbol keriil kivalasztasra,
amikkel ismét nagyszamu kezdeti populéciot hozunk létre, és
mindegyiknek eltarolddnak a teremtési paraméterei. Minden
populacio ismét 50 generacion keresztiil szaporodhat. A
szaporitads azonban ebben a fazisban 20-szor egymas utan
ismétlodik, a véletlen generator kiilonb6z6 sorozatai mellett.
A 20 szaporitds mindegyikében feljegyezziik, melyik
tartalmazta a legratermettebb egyedet. Amelyik populacid
a legtobbszor érte el a legjobb eredményt, azt tekintjik
a teremtés ,nyertesének”, ¢és annak szakadasi hely és
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amplitidondvelés értékeivel végezziik el a végsd genetikus

V4

4.2. A nyertes kezdeti populacié adaptiv szaporitisa

A tulajdonképpeni genetikus algoritmus az el6z6ekben
leirt moddszerrel kikisérletezett optimalis teremtési
paraméterekkel indul, és ezek alapjan hozza 1étre az immar
nagyfoku ratermettséget mutaté kezdeti populaciot. Ennek
minden egyede egy valds vektor (haploid kromoszoma), ami
a megoldast reprezentalja, fenotipus képzése nem sziikséges.
(Ez a valds vektor a megoldas soran keresett konvolvalatlan
jelsorozat egy 6 kozelitése.) A keresztezéshez a sziiloket
modositott rulett-kerék modszerrel'®!”  valasztjuk ki,
ratermettségiikkel aranyos valdszintiséggel. A ratermettséget
dinamikusan skalazzuk, aminek eredménye az adaptacid
soran a mért jel és a rekonvolvalt kozotti egyre csokkend
eltérések mellett is egy kiegyensilyozottan széthiizott
ratermettség-eloszlas. Maga a keresztezes a sziilok egyszerti
atlagolasa; az atlag lesz a leendd utdd. Miel6tt azonban
belép a kovetkezd generacioba, egy mutdcion esik at.

A mutacidé ennek a genetikus algoritmusnak nagyon
meghatarozé 1épése. Barmely két sztuld atlaga ugyanis
nem vihet ki a két sziild egyes adatai altal kijelolt
intervallumbol, ezért ezt a mutacionak kell megtenni.
Kezdeti prébalkozasaink azt mutattak, hogy az un.
pontmutdcio, azaz a megoldasvektor egy elemének
véletlenszerli megvaltoztatdsa nagy mértékben erdsiti a
zajt, ezért alkalmazdsa nem célszerti. Legjobb mutéacionak
az bizonyult, ha egy t6bb pontot atfogd véges intervallumon
egy ,sima” fiiggvénnyel moddositottuk a vektor elemeit.
Ehhez egy véletlentil valasztott intervallumon egy véletlen
amplitidéju Gauss-fiiggvényt generdlunk, amit hozzaadunk
az intervallumba esdé megfeleld vektorelemekhez. Az
amplitidé lehet pozitiv is és negativ is, igy a jelsorozat az
adott intervallumban a mutacio6 soran kissé ,,kipuposodhat”,
vagy ¢éppen ,belapulhat”. Ennek hatdsara néhany
szomszédos vektorelem hatékonyan novekszik, illetve
cs6kken, mikdzben az adaptiv szaporitas soran a populacid
egyedei egyre jobban megkdzelitik az optimalis megoldast.

A mutacid soran arra is kell tigyelni, hogy hogyan alakul
a mutacid valoszinlisége és a Gauss-fliggvény amplitiddja
az iteracid — a generaciovaltasok — soran. Amig a
ratermettség nem til nagy, érdemes nagy amplitaddji
mutacidkat végezni, nem tul nagy valdsziniiséggel, hogy
a keresztezések hatdsa is jol érvényestilhessen. Ahogy
a populacio az adaptacié soran egyre ratermettebb lesz,
a mutaciok egyre nagyobb jelentdségiick. A mutacid
amplitudojanak viszont ekkor nem szabad nagynak lenni,
mivel ilyenkor mar csak kissé kiilonboznek a jo egyedek
az optimalis megoldastol. Ennek megfelelden a mutacid
valoszinlségét a generaciok eldrehaladasaval novelni, a
moddositdo Gauss-fiiggvény amplitudojat viszont csékkenteni
érdemes. Az altalunk kifejlesztett eljaras soran opcionalisan
beallithatd a muticio valdszintiségének linearis novelése
az elvégzendd iteraciok szamanak fele utan az eredetileg
megadott értékrol az iteracio végéig, 0,9 maximalis értékig.
A mddositdo Gauss-fligvény amplituddja a legratermettebb
¢s a legkevésbé ratermett egyed rekonvolvaltjanak a mért
adatsortdl vald eltérése fiiggvényében valtozik. A Gauss-
korrekcié amplitudoja tigy tart zérushoz, ahogy ez az eltérés

kozeliti a kisérleti hibat (amit pl. a jelsorozat elején, a zérus
koriil ingadozo értékekbdl lehet konnyen szamitani).

A mutacidé fent leirt médja hatékonyan tereli a populacid
egyedeit az optimalis megoldas felé, mikézben a zajt
csokkenti, és nem idéz eld lassi hullamzasokat sem. Az
adaptiv szaporitas eredménye ezért olyan jO mindségi
dekonvolvalt ,kitenyésztése”, amilyent mas modszerekkel
eddig még nem sikeriilt elérni. Ezzel kapcsolatos
eredményeinket a (3) egyenlet alapjan a Bevezetésben leirtak
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példajan mutatjuk be.
4.3. A dekonvoliicids eljaras implementacioja

A kezdeti populacio eldallitasat és az azt kovetd adaptiv
szaporitast végz6 genetikus algoritmus Matlab kdédban
késziilt, felhasznaloi fiiggvények és szkriptek formajaban.
A program kezelofeliilete egy interaktiv grafikus ablak,
amelyben megadhatok a bemend adatok (az adatokat
tartalmazé allomanyok nevei és a teremtési, valamint a
genetikus operatorok értékei). Az adatok egy un. projekt-
deszkriptor file-ba ir6dnak, a program a tovabbiakban ebbdl
olvas. (Lehet6ség van arra is, hogy a deszkriptor file-t egy
szovegszerkesztovel toltstik ki; a grafikus feliileten ennek
nevét beirva az adatok bet6ltddnek.) A kimend adatok
egyrészt valtozatlan formatumban tartalmazzak a projekt-
deszkriptor file-t, masrészt részletes statisztikai elemzéseket,
¢s természetesen a nyertes megoldasfiiggvényt is. Emellett a
képernyon megjelenik egy négy ablakbdl allo abraegytittes,
amely tartalmazza a legfontosabb eredményeket, és lehetové
teszi azok vizualis értékelését.

A felhasznalo két l1épcsdben tud beavatkozni a program
futasaba. A korabban emlitett masodik fazist, a szakadasi
hely és a maximalis amplitidé pontos meghatarozasat
kovetden donthet, hogy engedi tovabb futni a programot,
vagy valtoztatni kivan a bemend paramétereken. (A
felhasznald ekkor arrdl dont, hogy elégedett-¢ a kapott
kezdeti populacioval.) Amennyiben igen, akkor megadhat
egy maximalis generacidszamot, ¢s indithatja az adaptiv
szaporitast végz6 harmadik fazist. Ha mégsem elégedett az
eredménnyel, Ujra indithatja a kezdeti populacio kivalasztasat
mas paraméterckkel. A harmadik beavatkozasra a kivant
iteracioszam (generacid) elérése utan nyilik lehetoség. A
grafikus eredménykijelzés alapjan a felhasznalé donthet
arrol, hogy folytatja-e tovabb az iteraciot, vagy elégedett az
eredményekkel és ledllitja a programot.

A végeredmény a grafikus kijelzés mellett egy
adatallomany, amely az Gsszes fontos statisztikat, a nyertes
megoldasfiiggvényt és annak néhany transzformaltjat,
valamint a bemend adatsorokat is tartalmazza, igy kés6bb
grafikusan is feldolgozhatd.

5. Eredmények

A szintetikus adatok dekonvoluciéja — mivel ismerjiik
az eredeti, konvolvalatlan ¢és zajmentes fiiggvényt
— lehetdséget nyujt a dekonvolucids eljaras mindségének
pontos megitélésére. Bemutatjuk ezért eldszor a (3) egyenlet
alapjan a Bevezetésben leirtak szerint eldallitott szintetikus

s
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3. Abra. Szintetikus fluoreszcencia-lecsengési adatok dekonvoliicija.
A kis korok az eredeti (torzitatlan) fiiggvényt, illetve az abbol szamitott
és zajjal kiegészitett konvolvaltat mutatjak. A folytonos vonalak a
dekonvolvaltat, illetve a rekonvolvaltat, a pontok a rezidualis hibakat
jelolik.

A 3. abran a szintetikus adatok szamitasahoz hasznalt
torzitatlan adatsort (objektum; hegyes) kis korok jelolik.
Az ebbdl szamitott ,mért” fuggvényt (képfliggvény;
gombolyded) ugyancsak kis korok, mig a dekonvolvaltat,
illetve az abbdl szamithatd rekonvolvaltat folytonos vonalak
jelenitik meg. Az objektum és a konvolvalt, valamint a
képfiiggvény és a rekonvolvalt eltérései (a rezidualis hibak)
kis pontokként latszanak a zérus amplitudot jelentd vizszintes
egyenes koriil. Amint lathato, a szakadas teljes mértékben
helyreallithatd, a pillanatszerlien megjelend fluoreszcencia-
intenzitds maximumanak hibaja is 6sszemérhet6 a kisérleti
zajjal. A rezidualis szdérasok szisztematikus hibat sehol nem
jeleznek, amit az erre vonatkozo kvantitativ statisztikai
vizsgélatok is alatdmasztanak. Feltind még a rekonvolvalt
fiiggvénynek (a dekonvolvalt konvolucidja a torzitd s(z)
fiiggvénnyel) a képfiiggvényhez képest simabb lefutasa,
amit a szintetikus el6allitas soran bevitt ,,kisérleti hibaknal”
kisebb rezidualis hibdk is alatimasztanak.

Osszességében elmondhatjuk, hogy a szintetikus adasor
vazolt osszetett genetikus algoritmus képes nagy szakadassal
és éles maximummal rendelkezd eredeti (konvolvalatlan)
fiiggvény szakadasanak pontos reprodukalasara €s az éles
maximum pontos helyreallitasara. Az eljaras mentes mind
a nagyfrekvencias zaj er6sitésétdl (inkabb simitja a kisérleti
hibakat), mind a kisfrekvencias hullamzastél. Ennek
eredményeként az eredeti, zajmentes ¢s torzitatlan fiiggvényt
képes szisztematikus hibaktol mentesen eldallitani. Hasonld
lefutasu fuggvények ilyen mértéki helyreallitasardl eddig
még nem tudositottak a szakirodalomban.

Természetesen sziikség van az eljaras ,.cles” tesztelésére is,
Az adatsor még publikalatlan kisérletekbdl szarmazik's, ami
lehetdséget biztosit arra is, hogy egy valdban ismeretlen
mechanizmusi  fluoreszcencia-lecsengést  vizsgaljunk,
mentesen minden eldzetes specifikus informaciotol.
Mindossze annyit tudhatunk a dezoxi-adenozin-foszfat
fluoreszcencia-lecsengésérél, hogy hirtelen felfutassal
kezdddik, és monoton lecsengése varhato.

A mért adatok csatornanként 33,33 fs késleltetési id6ével
keriiltek rogzitésre. A torzitd fliggvény szélessége a
maximum felénél 270 fs, azaz mindossze 8 csatorna. A
kisérleti zaj is valamivel nagyobb, mint a szintetikus adatok
esetében.

g 254

u
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4. Abra. Kisérleti fluoreszcencia-lecsengési adatok dekonvolucidja. A
kis korok a mért adatokat mutatjak, a folytonos vonalak a dekonvolvaltat,
illetve a rekonvolvaltat. A pontok ez utobbi kettd kiilonbségébol adodo
rezidualis hibakat jelolik.

A kisérleti adatok esetében nem ismerjik az
objektumfiiggvényt, ezért a rezidudlis hibak csak a
rekonvolvalt és a mért adatok kozotti eltérést mérik. Ezek
mértéke nem haladja meg a kisérleti hibakat, igy ebben az
esetben is sikeresnek nyilvanithatjuk a dekonvoluciét. A
rekonvolvalt illeszkedése a mért adatokhoz szisztematikus
hiba nélkiili, annak lefutdsa is simabb, mint a mért adatoké.
Emiatt elmondhatjuk, hogy a dekonvolticio ebben az esetben
is simité hatdsu volt, és j6 mindségii dekonvolvalthoz
vezetett. Enyhe szisztematikus kiilonbség tapasztalhatd a
16-20 és a 32-35 csatornaknal. Ezek lehetnek a mérés hibai,
de elképzelheto az is, hogy szolvatacids vagy energiaatadasi
folyamatok hatasa latszik benniik. Ennek eldontése
nagyobb iddfelbontassal, vagy kiilon erre a célra tervezett
kisérletekkel lehetséges.

6. Osszefoglalas és kitekintés

Jelen dolgozatban leirt munkank célja az volt, hogy
kifejlessziink egy olyan dekonvolucios eljarast, amely
mentes a széles korben alkalmazott modszerek tipikus
hibaitol; a szakadasok kisimitasatdl, illetve a zajcsokkentés
hatasara fellépd kisfrekvencids hullimzés megjelenésétol.
Erre a célra egy moddositott genetikus algoritmust
alkalmaztunk, amely a dekonvolvaltat egy lebegd pontos
géneket tartalmazdé kromoszéma (egy valos elemii vektor)
forméjaban kezeli. Az éaltalunk kidolgozott ,teremtési
operatorok” segitségével elballitott kezdeti populacio
legfontosabb jellegzetessége a 1épcsdszerii  szakadas
megjelenése. A genetikus algoritmus soran a szakadas helyét
le lehet rogziteni, igy sem a keresztezés, sem a mutacid azt
nem véltoztahatja meg.

A, probatenyésztéssel” kikisérletezett, meglehetdsen
nagy ratermettségli kezdeti populdciot specidlis mutacid
segitségével sikeriilt zaj- és hullamzasmentes egydek
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kifejlodésére késztetni. Ez a muticid a kromoszoma
szomszédos génjeit egy véletlen intervallumon eldallitott
véletlen  Gauss-fliggvény  hozzdadasaval  modositja.
a mutacié rendkiviil hatékonyan, szisztematikus hibak
fellépése nélkiil helyreallitja az eredeti, konvolvalatlan
fliggvényt.

Vizsgaltuk egy DNS-monomer fluorszcencia-lecsengésének
kisérleti ultragyors spektroszkopiai eredményeit is. A
kisérleti eredmények dekonvolicidja bizonyitja, hogy
az eljaras valodi mérési adatok esetén is az elvarasoknak
megfelelden miikodik.

Az  cljaras  Matlab  kornyezetben — megvalositott
implementacioja a felhasznalotél nem var el tal sok
beavatkozast. A bemend adatok grafikus feliileten
megadhatdk, az automatikusan kikisérletezett kezdeti
populaciordl a felhasznald eldontheti, hogy megfelelonek
talalja-e, vagy Uj kisérleteket kér megvaltozott
paraméterekkel. Konvergencia hianyaban arrdl is donthet a
felhasznalo, hogy kér-e tovabbi iteraciokat. Az eredmények
részletesen kiirddnak egy adatallomanyba, de a képerny6n
grafikusan is megjelennek.

Az itt leirt evolucids eljaras alkalmazhatdésdga nem
korlatozédik ultragyors lézerspektroszkdpiai eredmények
dekonvoluciodjara. Minden olyan esetben alkalmazhat6, ahol
valamely tranziens jel mérése soran jelentds konvolucios
torzitas (a jel kiszélesedése) 1¢ép fel. Példaként emlithetjiik
a femtoszekundum alatti attoszekundum felbontast, vagy
az afol6tti piko- és nanoszekundumos felbontasu méréseket,
ha kikeriilhetetlen a konvolucio fellépése a detektalas soran.
Hasonloképpen jol alkalmazhat6 lehet az eljaras a tipikusan
mikroszekundumtél milliszekundum tartomanyba es6
koziil megemlithetd még spektrumvonalak és kromatografias
csucsok dekonvolucidja, amennyiben nem ismert a
jelalakok leirasara alkalmas analitikus fiiggvény, valamint
farmakokokinetikai vizsgalatok eredményei, amelyeket az
¢l6 szervezetekben torténd szétterjedés €s a metabolikus
folyamatok lassusaga torzit ugyancsak konvolucioval.

Koszonetnyilvanitas

A szerzOk koszonetiiket fejezik ki a genetikus algoritmus
motorjanak  koriiltekintd  kdodolasaért  Pataki  Péter
akalmazott matematikus hallgatonak. Koszonjik Thomas
Gustavsson és Banyasz Akos (CNRS Saclay) értd és segitd
kozremikodését a megfeleld szintetikus adatok és a kisérleti
adatok kivalasztasaban.

Az anyagi tamogatast az OTKA T 048725 palyazat,
valamint a TéT F-38/05, illetve a Balaton csereprogram
(szerzodésszam 11038YM) Dbiztositotta, amit ezlton
koszoniink.

Kiegészité anyag
A kozleményben leirt dekonvolicios eljaras forraskddja

hozzaférhet6. Igény esetén a szerzok rendelkezésre
bocsatjak a sziikséges Matlab kodot, valamint az itt

bemutatott dekonvolucidos eredmények szamitasdhoz
hasznalt adatallomanyokat is.
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Evolution algorithms to evaluate ultrafast kinetic data
with unprecedented precision

Evolutionary computing is a generate-and-test style problem
solving method which is inspired by natural processes controlling
the evolution of species.! Among its different methods, it is the field
of genetic algorithms® which applies most of the genetic operators
to find an optimal solution. In this paper we describe the use of
combined evolutionary algorithms to successfully deconvolve the
results of ultrafast kinetic measurements without the knowledge of
an underlying photophysical and photochemical mechanism.

Ultrafast kinetic measurements®> (also called femtochemical
measurements) are typically made using two ultrashort laser
pulses; one to initiate a reaction and another to detect spectral
changes. Detection can be done by measuring either time-
dependent fluorescence intensity or transient absorption. Time
at the femtosecond timescale is coded in the delay between the
two pulses; 0.3 um delay is equivalent to about 1 fs (10" s). As a
high selectivity in energy is needed for the excitation initiating the
reaction as well as detecting ultrafast changes, the spectral width of
the laser pulses usually does not exceed 5 nm in the visible range.
As a result of the uncertainty relation’ concerning time and energy,
the temporal width of the pulses is about 100 fs.

Characteristic times of reaction events at molecular level are in the
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range of 10 fs to a few thousand fs, which is comparable to the
pulse width used. As a consequence, the detected signal is always
distorted by the convolution of the effective pulse (the correlation
of the two pulses) with the true kinetic signal.!’ In image processing
terms, we call the measured (convolved) data set as image, the
effective pulse as spread and the true kinetic function as object,
denoted by i, s, and o, respectively. The convolution can then be
written according to equations (1), or in the alternative form (2).

Deconvolution of this signal is usually performed indirectly; a
kinetic function derived from a suggested mechanism is convolved
with the effective pulse, and the parameters of this convolved
function are determined by fitting it to the experimental data.®!
However, this method results in biased kinetic and photophysical
parameters, and there is a need for an a priori known mechanism.
In most of the interesting cases, there is no possibility to know the
mechanism of the reaction and related photophysical parameters,
so there is a need for a model-free (or nonparametric) direct
deconvolution. To do this, we should solve the integral equation
(1), or perform an equivalent operation. Unfortunately, equation (1)
has an infinite number of solutions if the measured image contains
experimental noise — even if the noise is only the result of digital
truncation after 5-6 decimal digits.

Direct (nonparametric) deconvolution methods'™!" always
suffer from this ambiguity of solutions. If we want to avoid high
frequency, high amplitude spurious solutions, we have to filter out
higher frequencies. The best results obtained this way exhibit a
trade-off between low noise and a distortion due to the smoothing
effect of filtering."!

The only way to circumvent this distortion is to use as much
constraint on the solution as can be deduced from the knowledge
of the expected solution, even if we do not know its functional
form. An excellent candidate to include heuristic conditions which
specify these constraints is evolutionary computing. This was the
reason to implement a genetic algorithm (GA) to iteratively search
for an undistorted optimal solution of the convolution equation (1).
While testing the GA, we have found that a good quality solution
can only be achieved if the initial population of the algorithm
is carefully chosen, so we also implemented an evolutionary
algorithm for the “creation” of the initial population. As the most
challenging deconvolution task is to reconstruct a sudden jump and
a sharp peak, we decided to test the method using a model function
shown if Fig. 1 and described by Eq. (3).

The solution is represented as a measured data set in a real array.
Individuals of the initial population are created by inverting
the effects of convolution (see Fig. 2). This includes temporal
compression, amplitude enhancement, increasing of the steepness
of rise and decay, and cutting initial data to zero to reproduce the
sudden jump. (These are called creation operators.) The smaller
the difference of the estimate 6 convolved with s from the measured
i dataset, the greater the fitness of an individual.

Deconvolution starts with the computation by inverse filtering” !
of an approximate solution, resulting in a first approximation of
the time of the jump. A preliminary experiment follows where
a large population with different jump-times is created, and the
jump-time of the best fit individual is saved. A large number of
initial populations is created by randomly varying jump-time,
compression, amplitude enhancement and steepness increase. Each
population is “bred” up to 50 generations in 20 different runs using
different random number series. A statistics of the best performing
population is computed, and the “winner” of this competition is the
one which contains the fittest individual most frequently out of the
20 runs. This population’s jump-time and amplitude-enhancement
parameters will then be used to create the initial population to enter
the “final” GA to breed the optimal deconvolved. In this algorithm,
two parents are selected to mate using a roulette-wheel method,'¢"”
their crossing being simply an arithmetic mean of the two arrays.
To become a new individual, this offspring will suffer mutation.
Selection of the new generation is done by simply checking if there
is an individual more fit than in the previous generation. If not,
the best individual from the parent generation replaces the worst
of the offsprings. (This is called simple elitism, which maintains a
monotonical improvement of the generations.)

The crucial point of getting an undistorted solution is the choice of
mutation. Point-mutation (of a single element of the array) leads
to a noisy deconvolved if the mutation amplitude is large, and
to a “wavy” result if the amplitude is small. We implemented a
Gaussian of random amplitude (which can be positive or negative)
in a randomly chosen interval of the array to add to the data set as
mutation. The amplitude was scaled to decrease with increasing
fitness thus allowing mutation changes to improve the fitness even
at only small differences from the optimal solution. This resulted
in a smooth undistorted deconvolved data set after a few thousands
of generations.

The procedure is implemented as Matlab functions and scripts.
There is an interactive graphical interface to enter file names,
creation- and genetic operators. At the end of the procedure, a four-
panel graphical window and a detailed digital output is created. The
source code is available from the authors.

Test results with synthetic data according to Eq. (3) are shown in
Fig. 3. In this case, we also know the undistorted “true” object
(small circles), so we can see that its reconstruction is perfect
without any distortion and a noise inferior to the “experimental
noise” added to the synthetic results. It represents an unprecedented
quality of deconvolution of this type of transient data.

Fig. 4 shows the deconvolution results of measured ultrafast
fluorescence decay of a DNA monomer. The quality of
deconvolution is basically the same as for the synthetic results, and
residual errors do not exceed the level of the experimental error.
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