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近年来%随着废水排放总量的增加以及洗涤剂(

化肥等化学物质的广泛使用%使水体中氮(磷逐渐上

升造成富营养化&控制水体富营养化%提高水体质

量是水处理技术领域面临的重要问题&目前中国城

镇生活污水除磷技术分为生物除磷和化学除磷%其

中生物除磷稳定性差(效果不好%难以达到国家标

准)
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&絮凝法是化学除磷法中最重要的处理方法

之一%而絮凝剂是絮凝法处理废水的核心)
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&无机

高分子复合絮凝剂是近年来絮凝剂研究与应用的热

点与前沿领域之一)
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响应面法是优化工艺条件的一种数学处理方

法)

**D*(
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%采用多元二次回归方程来拟合因素和响应

值之间的函数关系%通过对回归方程的分析来寻求

最优工艺参数%解决多变量的问题&
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试验设计是最常用的一种响应面法&

聚合硫酸铁铝复合絮凝剂兼有铁盐沉降速度

快(水处理成本低和铝盐的净水效果好的优点%能克

服聚铁色度大%聚铝毒性高等缺点&用响应面法优

化制备适合于生活污水除磷的聚合硫酸铁铝絮凝剂

鲜有研究)
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&因此%本文以七水硫酸亚铁和工业硫

酸铝为主要原料%浓硫酸为酸化剂%浓硝酸为氧化

剂%磷酸为稳定剂%氢氧化钠为碱化剂%在不同的
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设计及响应面分析法%研制出适用于生活污水除磷(

去浊且高效低毒的聚合硫酸铁铝絮凝剂&
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絮凝剂的制备

将七水硫酸亚铁置于烧杯中%边加入蒸馏水边

搅拌成均匀的稀糊状硫酸亚铁溶液'然后加入一定

量的浓硫酸进行酸化'在酸化后的混合液中加入一

定量工业硫酸铝%搅拌均匀加少量水稀释'将容器放
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由图
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可见%随着反应温度的升高%生活污水浊

度去除率均在
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以上%处理效果优良但差异不显

著'
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分%高聚态的聚铁浓度较低&随着温度增高%反应速

率加快%高聚态的聚铁浓度逐渐增加'但当温度增高

到
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左右时%有可能铁盐水解作用加剧%铁盐强烈

水解导致化学稳定性降低%高聚态的聚铁浓度降低'

当温度在
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时%聚合速率大于水解速率且反应逐

步趋于稳定%这时高聚态的聚铁浓度较大%
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效果好&因此%合成
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(

&

图
@

!

反应时间对
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絮凝效果的影响
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由图
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可看出%随着反应时间的升高%生活污水

浊度去除率均在
H"Z

以上%处理效果优良但差异不

显著'
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的去除率是先增大后减小%这可能

是因为反应时间过短%单体生成量少%单体间聚合不

够充分%不能形成大分子量聚合物%产品盐基度较

低&由于
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的水解和经基缩聚
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个过程同时进

行%是一个非稳态过程&若反应时间过长%聚合与水

解趋于平衡后%水解开始处于优势%絮凝效果反而不

好&因此%合成
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的最佳反应时间为
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这可能是因为硫酸亚铁的氧化反应是在酸性条件下

进行的&增加硫酸用量有利于反应%但过高会导致

T5YG

盐基度下降%从而影响其絮凝性能%因此%合
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差异不显著'
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的去除率是先增大后减小%

这可能是因为硝酸为强氧化剂%在反应体系可直接

将
Y9

(j氧化为
Y9
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&从而增加硝酸用量会加快反

应速度%并提高产品的盐基度&但用量过大%副产物
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会与未被氧化的
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(j络合形成相对稳定的络离

子%阻碍
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由图
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可见%随着
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Y9

摩尔比的增加%生活污

水浊度去除率均在
H+Z

以上%处理效果优良但差异

不显著'

NT

(

2iE

的去除率是先增大后减小%这可

能是因为
T5YG

是以铁盐为主(铝盐为辅的一种高

效混凝剂%硫酸铝加入量过多会降低产品的
Y9

!j浓

度%影响混凝效果'过少又起不到复合作用%也会影

响混凝效果&因此%合成
T5YG

的最佳
5%

"

Y9

摩尔

比为
)&**

&

@?@

!

响应面分析

(&(&*

!

响应面分析方案与结果
!!

根据响应面法

设计原理)

*CD*+

*

%采用
b$LDb97/\9/

模型对聚合硫酸

铁制备条件进行
B

因素
!

水平试验设计)

*BD*?

*

%以反

应温度#

K

*

$(时间#

K

(

$和
Gi

C

(̀

"

Y9

#

K

!

$(

'i

!

`

"

Y9

#

K

C

$(

5%

"

Y9

#

K

"

$(

Ti

C

!̀

"

Y9

#

K

+

$(

ia

"

Y9

#

K

B

$

为主要考察因素#自变量$%以
j*

(

)

(

`*

分别代表

自变量的高中低
B

因素水平%按照下列方程对起自

变量编码&

=

"

%

K

"

&

K

)

2

K

*

*))

#

*

$

其中
=

"

是自变量的编码值'

K

"

是自变量的真实值'

K

)

为试验中心点处自变量的真实值'

2

K

为自变量

的变化步长&试验因素编码及水平见表
*

&

表
>

!

P(S3P/6)K/)

试验设计因素编码及水平

因素 编码 水平

*̀&)) )&)) j*&))

反应温度"
n

K

*

B)&)) ?)&)) H)&))

反应时间"
<3/

K

(

!)&)) C"&)) +)&))

Gi

C

(̀

"

Y9

摩尔比
K

!

)&!! )&!? )&C!

'i

!

`

"

Y9

摩尔比
K

C

)&!H )&C" )&"*

5%

"

Y9

摩尔比
K

"

)&*) )&** )&*!

Ti

C

!̀

"

Y9

摩尔比
K

+

)&)) )&*) )&()

ia

"

Y9

摩尔比
K

B

)&)) )&)( )&)C

以反应温度(时间和
Gi

C

(̀

"

Y9

(

'i

!

`

"

Y9

(

5%

"

Y9

(

Ti

C

!̀

"

Y9

(

ia

"

Y9

摩尔比为变量%生活污水
NT

去除率为响应值建立模型%设模型为!

G

%

!

)

,

2

.

"

%

*

"

"

K

"

,

2

.

"

%

*

"

""

K

"

(

,

2

.

"

,

*

2

.

H

%

*

"

"

H

K

"

K

H

,

X

#

(

$

式中!

G

为
T5YG

对生活污水
NT

去除率的预测值'

!

)

为常数项'

"

"

为线性系数'

"

"

H

为交互项系数'

"

""

为

(

次项系数&

K

"

和
K

H

为自变量'

X

为随机误差'

.

为

变量数&分析方案与试验结果见表
(

&

表
@

!

P(S3P/6)K/)

试验方案及结果

序号
编码

NT

去除率#

G

$"

Z

K

*

K

(

K

!

K

C

K

"

K

+

K

B

观测值 预测值

* ) *̀ ) ) *̀ ) * HC&C! HC&+(

( *̀ ) ) ) ) *̀ *̀ H*&!+ H(&"!

! * ) ) ) ) * *̀ ?"&!( ?"&B*

C * ) * ) * ) ) H+&HC HB&("

" * ) * ) *̀ ) ) ?H&(" H)&**

+ ) *̀ *̀ ) ) *̀ ) H+&)+ H"&CC

B ) ) * *̀ ) ) *̀ H)&!H H)&)(

? ) ) ) ) ) ) ) H!&!) HC&B"

H * ) ) ) ) * * H"&?? HC&B*

*) * * ) * ) ) ) H(&HC H(&*(

** *̀ ) *̀ ) * ) ) HC&HB HC&**

*( *̀ * ) * ) ) ) HC&!" H!&HB

*! *̀ ) *̀ ) *̀ ) ) H+&!C H+&)!

*C ) * * ) ) * ) ?H&HC H)&"+

*" *̀ ) ) ) ) *̀ * H*&*( H)&B!

*+ ) ) ) ) ) ) ) HC&+B HC&B"

*B *̀ ) ) ) ) * *̀ H(&"+ H*&?*

*? ) * ) ) * ) * H)&"? H*&!B

H)*
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续表
(

序号
编码

NT

去除率#

G

$"

Z

K

*

K

(

K

!

K

C

K

"

K

+

K

B

观测值 预测值

*H ) *̀ * ) ) * ) ?H&CB ??&HC

() ) * *̀ ) ) * ) H+&H? H+&"+

(* * ) *̀ ) *̀ ) ) ?H&"C ?H&?*

(( ) ) ) ) ) ) ) HC&H* HC&B"

(! ) *̀ ) ) * ) * H)&(? ??&*H

(C ) ) * * ) ) * H"&B) H+&C?

(" ) ) ) ) ) ) ) HC&HH HC&B"

(+ ) ) ) ) ) ) ) H"&(? HC&B"

(B * ) ) ) ) *̀ *̀ H+&BB H"&?B

(? * * ) *̀ ) ) ) H?&!( HB&+C

(H ) ) ) *̀ *̀ *̀ ) H"&!* H"&!*

!) ) *̀ ) ) * ) *̀ H(&)! H(&?B

!* ) ) * * ) ) *̀ HC&*? H!&("

!( ) ) ) ) ) ) ) H"&!+ HC&B"

!! * *̀ ) *̀ ) ) ) H+&(H H+&+B

!C ) * * ) ) *̀ ) H)&!" ?H&H+

!" ) ) *̀ *̀ ) ) *̀ H+&!) H"&"(

!+ * ) *̀ ) * ) ) H(&+B H(&H+

!B *̀ * ) *̀ ) ) ) H"&B* H"&!H

!? ) * *̀ ) ) *̀ ) H)&C( H)&H"

!H ) * ) ) * ) *̀ H(&!? H(&*H

C) ) ) ) * * * ) H"&(C H"&(C

C* *̀ *̀ ) *̀ ) ) ) H!&!+ HC&*?

C( ) ) ) * *̀ *̀ ) H"&+? HC&?(

C! ) *̀ ) ) *̀ ) *̀ ?B&!? ?+&"H

CC ) ) *̀ *̀ ) ) * H?&"B HH&")

C" ) ) ) * * *̀ ) HB&!H HB&?+

C+ * ) ) ) ) *̀ * H+&B! HB&C?

CB ) *̀ * ) ) *̀ ) HB&+( H?&)C

C? ) ) ) * *̀ * ) ?B&!! ?B&")

CH ) ) ) *̀ * *̀ ) H(&H+ H(&BH

") *̀ ) * ) * ) ) H)&+B H)&C)

"* ) ) ) *̀ *̀ * ) HC&H( HC&C"

"( ) ) * *̀ ) ) * H)&!( H)&**

"! ) ) *̀ * ) ) *̀ ?B&)+ ?B&(B

"C ) * ) ) *̀ ) * H!&(B H(&C!

"" *̀ ) ) ) ) * * H+&"* HB&C*

"+ ) * ) ) *̀ ) *̀ B?&C+ ?)&""

"B ) ) ) *̀ * * ) H"&BB H+&+!

"? *̀ *̀ ) * ) ) ) HB&*! HB&?*

)**
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续表
(

序号
编码

NT

去除率#

G

$"

Z

K

*

K

(

K

!

K

C

K

"

K

+

K

B

观测值 预测值

"H ) ) *̀ * ) ) * HC&)* HC&!?

+) * *̀ ) * ) ) ) H"&?? H+&()

+* *̀ ) * ) *̀ ) ) ??&+( ??&!!

+( ) *̀ *̀ ) ) * ) H)&H+ H*&!"

!!

用
E9A3

=

/;L

V

9.8?&)

软件对表
(

数据进行多元回

归拟合%得到
NT

去除率对反应温度#

K

*

$(时间#

K

(

$

和
Gi

C

(̀

"

Y9

#

K

!

$(

'i

!

`

"

Y9

#

K

C

$(

5%

"

Y9

#

K

"

$(

Ti

C

!̀

"

Y9

#

K

+

$(

ia

"

Y9

#

K

B

$的二次多项回归模型!

G

%

HC1B"

,

)1*+K

*

&

)1B(K

(

&

)1?"K

!

&

)]CBK

C

,

*1!*K

"

&

)1?BK

+

,

*1?)K

B

&

)1)+)K

*

K

(

,

(1))K

*

K

!

&

*1)!K

*

K

C

,

*1(BK

*

K

"

&

(1!+K

*

K

+

,

)]?"K

*

K

B

&

)1H)K

(

K

!

&

*1(+K

(

K

C

,

*1!CK

(

K

"

,

(]C!K

(

K

+

,

)1H+K

(

K

B

,

(1?BK

!

K

C

,

*1))K

!

K

"

&

*]("K

!

K

+

&

)1HK

!

K

B

,

*1!HK

C

K

"

&

*1+*K

C

K

+

,

)]B?K

C

K

B

,

*1*?K

"

K

+

&

!1*?K

"

K

B

,

*1?"K

+

K

B

,

)]CK

*

(

&

*1**K

(

(

&

)1HCK

!

(

,

*1C(K

C

(

&

*1?BK

"

(

,

)1)()K

+

(

&

*1H(K

B

(

#

!

$

对该回归方程进行的方差分析结果见表
!

&由

表
!

的方差分析可以看出%回归模型极显著#

3

0

)])*

$%而失拟项不显著#

3[ )&*+(+

$%且
8

(

[

)]H+)+

%表明该模型拟合程度好%可以用此模型来

对
NT

去除率进行预测和分析&从表
!

可以看出%

除了
K

*

(

K

*

K

(

(

K

C

K

B

(

K

*

(

(

K

+

( 对结果的影响不显

著外%其他都为显著性影响因素%其显著性影响依次

为
5%

"

Y9

1

ia

"

Y9

1

Ti

C

!̀

"

Y9

1

Gi

C

(̀

"

Y9

1

反

应时间
1

'i

!

`

"

Y9

1

反应温度&

表
A

!

回归方程的方差分析

方差来源 平方和 自由度 均方
N

值
3

值

模型
B?(&"?HB !" ((&!+ *?&*(

0

)&)))*

@@

K

*

)1+**()C * )1+**()C )1CH"(*" )1C?BH

K

(

*(1!*(!C * *(1!*(!C H1HB"?)H )1))C)

@@

K

!

*B1!H*)C * *B1!H*)C *C1)H)B(

)1)))H

@@

K

C

"1!C?B)C * "1!C?B)C C1!!!+BC

)1)CBC

@

K

"

C)1H")HC * C)1H")HC !!1*BH+!

0

)1)))*

@@

K

+

*?1*?! * *?1*?! *C1B!(!H )1)))B

@@

K

B

BB1BH+ * BB1BH+ +!1)!("+

0

)1)))*

@@

K

*

K

(

)1)(?? * )1)(?? )1)(!!!" )1?BH?

K

*

K

!

!( * !( ("1H(B!(

0

)1)))*

@@

K

*

K

C

?1C)" * ?1C)" +1?)HHB(

)1)*C?

@

K

*

K

"

*(1?"(C" * *(1?"(C" *)1C*!C(

)1))!C

@@

K

*

K

+

CC1+)C)* * CC1+)C)* !+1*!HC"

0

)1)))*

@@

K

*

K

B

"1BHB)*! * "1BHB)*! C1+H+H)+ )1)!H+

@

K

(

K

!

+1CCC)" * +1CCC)" "1((**"C

)1)!)B

@

K

(

K

C

*(1B"*(" * *(1B"*(" *)1!!*C!

)1))!"

@@

K

(

K

"

*C1!H*+* * *C1!H*+* **1++)"

)1))(*

@@

K

(

K

+

CB1)C" * CB1)C" !?1**B(*

0

)1)))*

@@

K

(

K

B

B1C!)"*! * B1C!)"*! +1)()C*"

)1)(*(

@

K

!

K

C

+"1H"(+* * +"1H"(+* "!1C!+B

0

)1)))*

@@

K

!

K

"

B&H+))" * B&H+))" +&CCHC+* )&)*BC

@

***
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续表
!

方差来源 平方和 自由度 均方
N

值
3

值

K

!

K

+

*(1""))" * *(1""))" *)1*+?C* )1))!B

@@

K

!

K

B

B1"C++*! * B1"C++*! +1**CC?( )1)()!

@

K

C

K

"

*"1C"+? * *"1C"+? *(1"(!"C )1))*"

@@

K

C

K

+

()1?+"? * ()1?+"? *+1H)+)B )1)))!

@@

K

C

K

B

C1H*C**! * C1H*C**! !1H?*""" )1)"++

K

"

K

+

**1)C" * **1)C" ?1HC?HB+ )1))+)

@@

K

"

K

B

?)1B)?"* * ?)1B)?"* +"1!H(!"

0

)1)))*

@@

K

+

K

B

(B1!C!)* * (B1!C!)* ((1*"C)H

0

)1)))*

@@

K

*

(

(1")H)+B * (1")H)+B (1)!(H*? )1*+"?

K

(

(

*+1+)))B * *+1+)))B *!1CCH?" )1))**

@@

K

!

(

**1?+?B" * **1?+?B" H1+*+C)( )1))C+

@@

K

C

(

(B1!+))! * (B1!+))! ((1*+B??

0

)1)))*

@@

K

"

(

CB1(*"*+ * CB1(*"*+ !?1("")?

0

)1)))*

@@

K

+

(

)1))"!(" * )1))"!(" )1))C!*" )1HC?*

K

B

(

CH&?!?C! * CH&?!?C! C)&!?)"(

0

)&)))*

@@

残差
!(&)H (+ *&(!

失拟项
(H&(C (* *&!H (&C" )&*+(+

纯误差
(&?" " )&"B

总离差
?*C&+BHC +*

!!

注!

@@

差异极显著%

3

0

)&)*

'

@

差异显著%

3

0

)&)"

&

8

(

[)&H+)+

'

8

(

0>

@

[)&H)B+

(&(&(

!

生活污水
NT

去除率的响应面分析
!!

为

了考察反应温度(

Gi

C

(̀

"

Y9

(

'i

!

`

"

Y9

(

5%

"

Y9

摩尔

比及其交互作用对生活污水
NT

去除率的影响%利

用
E9A3

=

/;L

V

9.8?&)

软件对其进行作图%固定其他

因素条件不变%获得任意
(

个因素及其交互作用对

NT

去除率影响的响应面图%结果如图
+

所示&在响

应面图中%如果响应面坡度相对平缓%说明该因素对

NT

去除率影响较小'反之%如果响应面坡度比较陡

峭%说明该因素对
NT

去除率影响较大&

由图
+

可以看出反应温度(

Gi

C

(̀

"

Y9

(

'i

!

`

"

Y9

(

5%

"

Y9

摩尔比
C

个因素之间存在比较显著的交

互作用%对
NT

去除率的影响显著性依次为!

5%

"

Y9

1

Gi

C

(̀

"

Y9

1

'i

!

`

"

Y9

1

反应温度&

(&(&!

!

模型的验证
!!

为了进一步确定最佳点的

值%对生活污水
NT

去除率的二次多项式回归方程

的求一阶偏导等于零求得知!

K

*

[)&!B+B

%

K

(

[

)]!)!!

%

K

!

[ `)&)")+H

%

K

C

[)&!?((

%

K

"

[

)](C("

%

K

+

[)&!"+C

%

K

B

[)&+??C

%即
T5YG

制备

最佳工艺条件为!反应温度(时间和
Gi

C

(̀

"

Y9

(

'i

!

`

"

Y9

(

5%

"

Y9

(

Ti

C

!̀

"

Y9

(

ia

"

Y9

摩尔比分别为

?!&BBn

(

C?&)!<3/

(

)&!BB"

(

)&CB(H

(

)&**CH

(

)]*!"+

(

)&)!!B+

&在最优条件制备的
T5YG

对生

活污水
NT

去除率的理论预测值为
HH&)"Z

&根据

时间情况%将
T5YG

制备最佳工艺条件修正为!反应

温度(时间和
Gi

C

(̀

"

Y9

(

'i

!

`

"

Y9

(

5%

"

Y9

(

Ti

C

!̀

"

Y9

(

ia

"

Y9

摩尔比分别为
?C n

(

C? <3/

(

)&!?

(

)]CB

(

)&**

(

)&*C

(

)&)!

&进行
!

组平行验证试验%对

生活污水
NT

去除率的平均值为
H?&+BZ

%可见回归

方程得到的生活污水
NT

去除率的理论预测值与其

试验值非常接近%误差仅为
)&!?Z

&说明该模型不

仅能很好地反映出影响
T5YG

对生活废水
NT

去除

率的参数条件%从而也证明了响应面曲线法优化

T5YG

制备工艺条件的可行性&且通过试验%该最

优条件制备的
T5YG

对生活污水
2iE

去除率达到

BH&*!Z

%浊度去除率达
H?&*(Z

&

A

!

结
!

论

*

$论文在单因素基础上%应用
b$LDb97/\9/

设

计法和响应面分析法优化聚合硫酸铁铝制备工艺条

件%结果显示反应温度(时间(

Gi

C

(̀

"

Y9

(

'i

!

`

"

Y9

(

(**
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5%

"
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