
第 !" 卷第 # 期 现代化工 $%&'()#"

()#" 年 # 月 *+,-.& /0-123%45&,678.9

响应面法优化亚氯酸钠湿法脱硝

工艺的研究
王D谦!张宏波!戴丽雅!孙同华!

!贾金平

!上海交通大学环境科学与工程学院"上海 ())(?)$

摘要!应用响应面分析法对亚氯酸钠湿法脱硝工艺中=%/4_

(

浓度%温度和 JM进行优化& 根据中心组合"a+WBa-&0&H-&#

实验设计原理$利用三因素三水平的响应面分析法确定最佳脱硝工艺$以=_去除率"Y#为指标$得出=%/4_

(

湿法脱硝工艺最

佳条件为!JM为 ?]!$温度为 :)Z$=%/4_

(

浓度为 )])(: 1+4F̂& 该条件下脱硝效率预测值为 CC])(C ?Y$实验脱硝效率为

CC]#)S !Y$该方法可很好地应用在=%/4_

(

湿法脱硝工艺中&
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DD随着我国工业化水平的不断发展$大气环境污

染现象日益加重并得到人们的普遍关注-#.

& 烟气

中的酸性气体$尤其是 =_

H

和 <_

(

对人类居住和生

存环境造成严重影响-(.

& 作为 =_

H

和 <_

(

主要排

放源的燃煤电厂来说$脱硫脱硝任务迫在眉睫& 对

于=_

H

的去除总体有 ! 种脱硝手段!干法%湿法和

微生物法$其中在国内市场占主导地位的是湿法脱

硝技术-!.

& 国内外许多学者对湿法脱硝技术中吸

收剂的选择进行了大量的研究$主要包括高锰酸钾%

双氧水%二氧化氯%次氯酸钠和亚氯酸钠等-?.

& 亚

氯酸钠是其中去除效率最好的吸收剂$但亚氯酸钠

湿法脱硝受到许多因素的影响$因此通过实验来找

到不同因素对亚氯酸钠脱硝效率的影响有着重要的

理论和现实意义-: B>.

& 传统优化法对最佳的实验条

件的选择需要进行更多的实验$这会使实验效率不

高$造成资源浪费$且不能够解释因素之间产生的交

互作用-".

&

响应曲面分析方法"[<E#是利用合理的实验设

计方法并通过实验得到一定数据$采用多元二次回

归方程来拟合因素与响应值之间的函数关系$通过

对回归方程的分析来寻求最佳工艺参数$解决多变

量问题的一种统计方法-S B#).

& 以最经济的方式$较

少的实验次数和较短的时间对所选的实验参数进行

全面研究$从而得出正确结论$其优越性已被越来越

多的实验工作者所关注并应用于各种生物化工处理

过程-## B#!.

$但在湿法脱硝的工艺优化研究中却很少

被应用&

笔者通过对亚氯酸钠湿法脱硝中亚氯酸钠浓

度%反应温度和初始 JM! 个条件的探索$以找到其

脱硝的最优条件& 通过 a+WBa-0&H-& 设计优化实

验$以=_的去除率为最优参数值确定的参考$并用

响应面分析法分析各种影响因素对 =_去除率的影

*#:#*
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响和他们之间可能产生的交互作用&

#C材料与方法

#E#C材料与试剂

S)Y亚氯酸钠%氮气%一氧化氮&

#E!C仪器设备

水浴锅j*@IB>)))$余姚市上通温控仪表厂生

产'德国*[OXE[5_ÛO<烟气分析仪&

#EDC实验装置与流程

实验装置如图 # 所示$包括模拟烟气系统%反应

系统%烟气分析系统及尾气处理系统& 模拟烟气成

分为=_%=

(

$气体体积分数通过质量流量计控制并

在混气瓶内混匀后进入反应器$反应器的温度由恒

温水浴锅控制&

#)=_气瓶'()=

(

气瓶'!)质量流量计'?)初级缓冲瓶'

:)次级缓冲瓶'>)阀'")鼓泡反应器'S)干燥瓶'

C)数显水浴锅'#))烟气分析仪'##)尾气处理

图 #D=%/4_

(

湿法脱硝反应装置

#EFC实验方法

#]?]#D脱硝效率的测定

利用*[O烟气分析仪进行监测$以=_体积分

数"

%

F̂̂#为观测数据$并计算=_去除率!

=_去除率"Y# q

-"进气=_浓度 B出气=_浓度#F进气=_浓度. x#))Y

#]?](D响应面实验设计

利用软件I-72N& VWJ-.8S])]>中的a+WBa-0&H-&

模型的中心组合实验设计原理$选取初始 JM"6#%

反应温度"D#%=%/4_

(

浓度"!#为自变量$并以 #̀%

)% B# 分别代表自变量的高%中%低水平$以=_去除

率为响应值$设计三因素三水平共 #" 个实验点的响

应面分析$其中零点重复实验有 : 次$实验方案中的

因素及水平如表 # 所示&

表 #CK.PQK*73H*3设计方案中因素与水平

因素
水平

B# ) #

初始 JM"6# ! ? :

反应温度"D#FZ !) ?) :)

=%/4_

(

浓度"!#F"1+4*̂

B#

#

)])#: )])( )])(:

!C结果与分析

!E#C回归模型的建立及其分析

根据表 # 得到实验结果如表 ( 所示

$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$

&

DD!上接第 #:) 页$

"!#生物炭中速效氮%速效磷和有机质质量分

数分别为 ##:]: 1NFHN%(S" 1NFHN和 :!:]>! NFHN$

呈碱性$JM为 C]SS$重金属质量分数除 R& 外均远

低于农用土壤二级标准$可作为缺R&土壤的改良剂

或肥料&
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表 !CK.PQK*73H*3设计方案及J&去除率的响应值

实验号 JM"6# 温度"D#

=%/4_

(

浓度"!#

=_去除率FY

# B# D) B# :>]:C

( B# B# ) "S])C

! ) # # CC]""

? ) ) ) S!]?>

: ) ) ) S!]?"

> ) B# B# >S]:#

" # ) # C!]S?

S # ) B# >!])(

C B# # ) ")])!

#) ) ) ) S!]?>

## ) ) ) S!]?"

#( # B# ) S)]?)

#! ) B# # C(]CS

#? B# ) # S"]:S

#: ) # B# ")]?#

#> ) ) ) S!]?"

#" # # ) "S]#?

利用I-72N&VWJ-.8S])]> 统计软件对表 ( 中的

数据进行多项式回归分析$建立亚氯酸钠湿法脱硝

工艺参数回归模型$=_去除率对编码自变量 6%D

及!二次多项回归方程为!

=_去除率"Y# qS!]?" (̀]SC6T)]()DX#?]?>!X

#]?:6DT)])?(6!X#]((D!T"](!6

(

X)]?!D

(

B)]CS/

(

DD对该模型进行方差分析及模型系数进行显著性

检验$结果如表 ! 所示& Jr)]): 即表示该项指标

显著$由表 ! 可知$对该模型进行方差分析及模型系

数进行是否为 ) 的统计检验$结果证明 Jr)]):$即

自变量的系数不全为 )$可认为该模型有意义& 预

测值与实验值之间具有高度的相关性$说明建立的

模型有意义$模型的残差可能是随机误差产生的$可

用此模型和方程来分析和预测=_的去除率&

由方差分析结果可知$对回归方程进行检验$建

模的校正决定系数C

(

E,G

为 )]C!C >$说明此模型能解

释 C!]C>Y响应值的变化$即此模型与数据拟合度

较高$实验误差较小&

回归模型系数显著性检验结果中可以看出$6

"初始 JM#%!"=%/4_

(

浓度#%6

( 系数不为 )$且Jr

)]):$具有统计学意义$交互影响中 6D%D!显著&

由此可知$各影响因素对 =_去除率的影响不是简

单的线性关系&

依据表 !$在所选取的各因素水平范围内$6和

!的J值均小于 )]):$J值越小$说明此项对实验结

果产生的影响意义重大$最终影响因素大小为!

=%/4_

(

浓度s初始 JMs温度&

表 DC响应面二次模型及其回归系数的方差分析结果

来源 平方和 自由度 均方 R值 J值

模型 #CS)]CC C (()]## (S]>: D)])))#

6 >>]"> # >>]"> S]>C )])(#:

D )]!! # )]!! )])?! )]S?#(

! #>"#]:S # #>"#]:S (#"]:C r)])))#

6D S]?# # S]?# #])C )]!!)(

6!

"]((: x#)

B!

#

"]((: x#)

B!

C]?): x#)

B?

)]C">?

D! :]CS # :]CS )]"S )]?)")

6

(

(()]#! # (()]#! (S]>: )]))##

D

(

)]"S # )]"S )]# )]":CS

!

(

?])! # ?])! )]:( )]?C(:

残差 :!]"S " "]>S D D

失拟项比R值 :!]"S ! #"]C!

:]C": x#)

:

r)])))#

绝对误差
#]()) x#)

B?

?

!]))) x#)

B:

总和 ()!?]"> #> D D D

!E!C响应曲面分析与优化

依据实验数据建立的回归方程绘制响应面图$

响应面图是响应值在各工艺条件的交互作用下得到

的结果$构成了 # 个 !I曲面$能够为各影响因素之

间可能产生的相互作用及对响应值的预测分析提供

直观的依据& 当初始 JM%温度和 =%/4_

(

浓度中有

一个因素固定时$另外 ( 个因素及其交互作用对=_

去除率的影响可通过响应曲面观察到& 根据回归方

程得到模型的响应曲面及其等高线图如图 ( \图 ?

所示&

"%#响应面 "P#等高线图

图 (D初始 JM与反应温度对=_去除率影响的

响应面和等高线图

"%#响应面 "P#等高线图

图 !D初始 JM与=%/4_

(

浓度对=_去除率

影响的响应面和等高线图

*!:#*
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"%#响应面 "P#等高线图

图 ?D反应温度与=%/4_

(

浓度对=_去除率

影响的响应面和等高线图

从图 ("%#可以看出$当反应温度较低时$随着

JM的提高$=_去除率呈先上升后下降的趋势& 这

是由于亚氯酸钠在酸性溶液中受光照影响会产生爆

炸性的分解$产生/4_

(

气体$酸性越大$分解速度越

快$从而对 =_的去除效果越好$但达到最佳点后$

随着酸性的减弱$分解速率变慢$从而导致了=_去

除率的下降& 当 JM处于较低水平时$随着温度的

升高$去除率呈现微弱上升趋势$由于本实验中温度

梯度设置不大$所以显示差别不大& 从图 ("P#中可

以看出$在 JM取 ? \?]! 之间$反应温度在 !) \

!:Z及 ?: \?SZ之间的=_去除率达到最大值&

从图 !"%#中可看出$当 JM固定时$亚氯酸钠浓

度的提高能明显提高脱硝效率$这是因为随着亚氯

酸钠的增多$热解反应产生的/4_

(

增多$因而对=_

的氧化作用加强& 当亚氯酸钠浓度固定时$可发现

类似温度与 JM的现象$即当 JM增加到 ? 后$=_去

除率即开始下降$说明 JMq? 是此时最优的一个条

件& 图 !"P#的等高线能够很明确地看出上述结论&

从图 ?"%#中可看出$当温度固定时$亚氯酸钠

浓度提高也能使脱硝效率提高& 对于不同浓度梯度

的亚氯酸钠$温度发生变化时$=_去除率没有发生

明显的提高或降低$说明温度和亚氯酸钠浓度之间

没有很大的交互作用&

!EDC最佳脱硝工艺确定及验证实验

利用I-72N&VWJ-.8S])]> 统计软件进行优化$以

=_去除率为指标并限定其范围为 :)Y \#))Y$得

到最优条件为!JMq)]!$温度 q#]))$=%/4_

(

浓

度q#]))$ 分别对应 JM q?]!$ 温度 q:)Z$

!"=%/4_

(

# q)])(: 1+4F̂$此条件下$=_去除率预

测值为 CC])(C ?Y& 依据最佳的反应条件进行验证

"- q!#$得到=_去除率平均为 CC]#)S !Y$与预测

值相近& 因此$采用 a+WBa-0&H-& 的中心组合实验

设计优化得到的亚氯酸钠湿法脱硝工艺条件准确可

靠$有实用价值&

DC结论

采用湿法脱硝$用亚氯酸钠氧化吸收 =_$在单

因素实验的基础上$应用响应面分析法优化亚氯酸

钠湿法脱硝工艺& 结果表明$JM和亚氯酸钠浓度对

于脱硝效率的影响最为显著$并得出脱硝反应的最

佳工艺为!JM为 ?]!$温度为 :)Z$亚氯酸钠浓度为

)])(: 1+4F̂$并在该条件下得到 =_去除率为

CC]#)S !Y$与模型预期值相近$说明该方法可以很

好地应用于亚氯酸钠湿法脱硝中&
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