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响应面法优化壳聚糖 /沸石分子筛吸附工艺
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摘　 要 目的 确定壳聚糖 / 沸石分子筛去除氨氮和硝酸盐氮的最佳投加量和最佳吸

附时间ꎬ并建立吸附模型ꎬ同时验证模型的准确度. 方法 通过响应面(Ｒｅｓｐｏｎｓｅ Ｓｕｒ￣
ｆａｃｅ Ｍｅｔｈｏｄｏｌｏｇｙ)试验设计方法ꎬ分析壳聚糖 / 沸石分子筛吸附颗粒对氨氮与硝酸盐

氮去除的最佳投加量和最佳吸附时间. 结果 响应面法优化所得的最佳工艺条件为:
壳聚糖 / 沸石分子筛投加量为 ６􀆰 ５ ~ ７􀆰 ０ ｇ / Ｌꎬ吸附时间为 ６􀆰 ０ ~ ６􀆰 ５ ｈꎬ在此条件下ꎬ原
水中氨氮与硝酸盐氮的去除率达到最大ꎬ分别为 ８０􀆰 ２％ 与 ４０􀆰 ５％ . 试验结果与模型

预测值相近ꎬ理论值与实测值相对误差均不超过 ２％ . 结论 响应面法优化壳聚糖 / 沸
石分子筛吸附氨氮和硝酸盐氮工艺参数合理. 该新型吸附颗粒制备过程简单ꎬ操作方

便ꎬ并能达到同步去除水中氨氮与硝酸盐氮的效果ꎬ可作为新型滤料用于北方地区水

厂的提标改造.
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　 　 由于氮肥的过量使用ꎬ工业、农业废水的

不合理处置ꎬ导致地下水水源污染ꎬ尤其是浅

层地下水中氨氮和硝酸盐氮的污染越来越严

重. 我国北方农村大部分地区主要以地下水

作为饮用水源[１ － ５]ꎬ当水中氨氮与硝酸盐氮

超标时ꎬ严重影响居民的饮用水安全ꎬ威胁人

体健康[６ － ８] .
目前ꎬ我国净水厂普遍采用“混凝 － 沉

淀 －过滤 － 消毒”常规处理工艺ꎬ该工艺对

于氨氮和硝酸盐氮的去除效果较差ꎬ当原水

中含有过量的氨氮及硝酸盐氮时ꎬ出厂水的

水质难以得到保证[９ － １０] . 目前针对地下水中

氨氮的去除方法主要有生物预处理法和曝气

吹脱法. 而生物预处理法构筑物占地面积大ꎬ
基建投资高ꎬ并且受外界因素变化影响较大ꎬ
在我国自来水厂的普及应用较少ꎻ曝气吹脱

法需要将水体 ｐＨ 值上升到 １０􀆰 ５ 或以上才

能获得较好的去除效果ꎬ因此使用该方法去

除氨氮时ꎬ出水需要降低 ｐＨ 值ꎬ增加处理费

用ꎬ另外进入大气的气相氨氮会对大气造成

二次污染[１１ － １２] . 对于硝酸盐氮超标的地下

水ꎬ主要的处理方法有反渗透、电化学法. 而
反渗透的方法主要是通过反渗透膜来截留硝

酸根离子ꎬ反渗透膜造价过高ꎬ而且预处理环

节要求严格ꎬ运行费用也较高ꎬ所以目前使用

反渗透工艺来去除硝酸盐氮的水厂比较

少[１３] . 电化学法处理硝酸盐氮过程较复杂ꎬ
并且会在电极上产生多种含氮化合物ꎬ因此

对水厂实际应用造成较大困难[１４ － １６] . 笔者试

验采用的实验室自制壳聚糖 /沸石分子筛作

为新型吸附材料ꎬ主要是利用自身结构与离

子交换作用来实现对氨氮和硝酸盐氮的去

除ꎬ高效、无副产物、工艺简单、可再生重复利

用. 通过响应面试验设计方法ꎬ改变壳聚糖 /
沸石分子筛的投加量与吸附时间对氨氮与硝

酸盐氮去除效果进行分析ꎻ设计并得出壳聚

糖 /沸石分子筛对氨氮与硝酸盐氮去除的最

佳投加量和最佳吸附时间ꎬ为北方地区地下

水氨氮和硝酸盐氮污染处理提供参考.

１　 试　 验

１. １　 原水水质

试验原水模拟北方某地区受氨氮与硝酸

盐氮污染的地下水ꎬ采用 ＮＨ４ＣｌꎬＫＮＯ３ 配置

成 ＮＨ ＋
４ － Ｎ 质量浓度为 ４􀆰 ５ ~ ５􀆰 ０ ｍｇ / Ｌꎬ

ＮＯ －
３ －Ｎ 质量浓度为 ２８ ~ ３０ ｍｇ / Ｌ 的水样.

１. ２　 试验仪器与材料

试验所需仪器如表 １ 所示ꎬ试验所需材

料如表 ２ 所示.

表 １　 试验仪器

Ｔａｂｌｅ １　 Ｔｅｓｔ ｉｎｓｔｒｕｍｅｎｔｓ

仪器名称 仪器型号 生产厂家

恒温干燥箱 ２０２ － ００Ａ 红杉实验设备厂

台式恒温振荡器 ＺＤ － ８５Ａ 常州中诚仪器制造有限公司

数显控温磁力搅拌器 ８５ － ２Ａ 金坛市大地自动化仪器厂

电子分析天平 ＦＡ２１０４ 上海科学实验仪器厂

紫外可见分光光度计 Ｔ５２ 上海元析仪器有限公司
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表 ２　 试验材料

Ｔａｂｌｅ ２　 Ｔｅｓｔ ｍａｔｅｒｉａｌｓ

药品名称 类型 生产厂家

氯化铵 分析纯 天津大茂化学试剂有限公司

碘化钾 分析纯 天津市风船化学试剂有限公司

碘化汞 分析纯 国药集团化学试剂有限公司

酒石酸钾钠 分析纯 天津大茂化学试剂有限公司

氢氧化钠 分析纯 国药集团化学试剂有限公司

硝酸钾 分析纯 天津大茂化学试剂有限公司

盐酸 分析纯 天津大茂化学试剂有限公司

氨基磺酸 分析纯 国药集团化学试剂有限公司

乙酸 分析纯 国药集团化学试剂有限公司

沸石分子筛 ＮａＸ 型 上海有新分子筛有限公司

壳聚糖 脱乙酰度 > ９０ 上海国药集团

１. ３　 壳聚糖 /沸石分子筛的制备

称取一定量的沸石分子筛用去离子水多

次洗涤ꎬ 将洗涤过后的沸石分子筛放入

１０５ ℃的干燥箱中干燥 ２ ｈꎬ取出干燥后的沸

石分子筛放入干燥器中备用. 将 ５ ｇ / Ｌ 的壳

聚糖溶解在 ２％ 乙酸溶液中ꎬ配置成壳聚糖

乙酸溶胶ꎻ将经过处理的 ２０ ｇ 沸石分子筛放

入制得的壳聚糖乙酸溶胶中置于恒温振荡

器ꎬ室温条件下ꎬ转速为 １３０ ~ １５０ ｒ / ｍｉｎꎬ振
荡 １２ ｈ 后取出ꎬ置于 ６０ ℃的真空干燥箱内

干燥１８ ｈꎬ即制得壳聚糖 /沸石分子筛吸附颗

粒[１７](见图 １) .

图 １　 壳聚糖 /沸石分子筛

Ｆｉｇ􀆰 １　 Ｃｈｉｔｏｓａｎ / ｚｅｏｌｉｔｅ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｓｉｅｖｅ

１. ４　 试验方法

通过响应面试验设计方法ꎬ以壳聚糖 /沸
石分子筛投加量和吸附时间作为自变量ꎬ确

定最佳投加量与最佳吸附时间[１８ － １９] . 在试验

所需操作条件下对各自变量的低中高试验水

平进行编码ꎬ由 Ｄｅｓｉｇｎ － Ｅｘｐｅｒｔ ８􀆰 ０ 设计得

出试验方案ꎬ并进行回归分析.

２　 结果与分析

２. １　 壳聚糖 /沸石分子筛吸附颗粒去除氨氮

的响应面试验

　 　 采用响应面分析法和中心组合设计

(Ｃｅｎｔｒａｌ Ｃｏｍｐｏｓｉｔｅ Ｄｅｓｉｇｎ)ꎬ对壳聚糖 /沸石

分子筛吸附颗粒去除氨氮进行试验ꎬ选取壳

聚糖 /沸石分子筛的投加量 Ｘ１ 为 １􀆰 ０ ~
１０ ｇ / Ｌꎬ吸附时间 Ｘ２ 为 ０􀆰 ５ ~ １２ ｈꎬ由 Ｄｅｓｉｇｎ
Ｅｘｐｅｒｔ ８􀆰 ０ 设计得到 １３ 个试验方案ꎬ并对试

验后的数据进行拟合ꎬ对壳聚糖 /沸石分子筛

吸附氨氮的效果进行分析氨氮去除率 Ｙ. 根
据中心组合设计原理ꎬ得到 ２ 因素 ３ 水平的

１３ 组试验ꎬ试验因素与水平的设计及试验结

果分别见表 ３ 和表 ４.
表 ３　 试验因素与水平

Ｔａｂｌｅ ３　 Ｔｅｓｔ ｆａｃｔｏｒｓ ａｎｄ ｌｅｖｅｌｓ

水平
因素

Ｘ１ / (ｇ􀅰Ｌ － １) Ｘ２ / ｈ

－ １ １ ０􀆰 ５

０ ５􀆰 ５ ６􀆰 ２５

１ １０ １２
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表 ４　 响应面实验方案及结果

Ｔａｂｌｅ ４　 Ｒｅｓｐｏｎｓｅ ｓｕｒｆａｃｅ ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔ ｓｃｈｅｍｅ ａｎｄ
ｒｅｓｕｌｔ

试验序号
因素

Ｘ１ / (ｇ􀅰Ｌ － １) Ｘ２ / ｈ
Ｙ / ％

１ － １ － １ ２３􀆰 ２

２ １ － １ ５１􀆰 ４

３ ０ ０ ７６. ０

４ ０ － １ ４２􀆰 ３

５ ０ ０ ７７􀆰 ２

６ ０ １ ７５􀆰 ３

７ ０ ０ ７６􀆰 ４

８ － １ １ ４２. ０

９ １ １ ８０􀆰 ２

１０ ０ ０ ７６􀆰 ９

１１ ０ ０ ７７. ０

１２ １ ０ ７９􀆰 ６

１３ － １ ０ ３７. ０

２. １. １　 氨氮去除效果响应面分析

响应面三维(３Ｄ)图可直观的表征响应

面的函数形状ꎬ比较好地反映出壳聚糖 /沸石

分子筛的投加量ꎬ吸附时间以及交互作用对

氨氮去除率的影响. 二维等高线图则可反映

出各因素的显著性ꎬ等高线图呈椭圆表示因

变量的交互作用显著ꎬ呈圆形则表示交互作

用不显著[２０] . 根据表 ４ 的试验数据ꎬ通过响

应面试验分析可得到氨氮去除率的响应面三

维(３Ｄ)图及二维等高线图(见图 ２) .

图 ２　 氨氮去除效果的响应面图及二维等高线图

Ｆｉｇ􀆰 ２ 　 Ｒｅｓｐｏｎｓｅ ｓｕｒｆａｃｅ ｍｅｔｈｏｄｏｌｏｇｙ ａｎｄ ｔｗｏ￣
ｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌ ｃｏｎｔｏｕｒ ｍａｐ ｆｏｒ ｒｅｍｏｖａｌ
ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ ｏｆ ａｍｍｏｎｉａ ｎｉｔｒｏｇｅｎ

由图 ２ 可知ꎬ响应面图中响应曲面坡度

较大ꎬ说明两种影响因素对吸附氨氮效果的

影响较大. 二维等高线图呈椭圆形ꎬ表明壳聚

糖 /沸石分子筛投加量与吸附时间的交互作

用显著[２１] . 在吸附时间确定的条件下ꎬ随着

壳聚糖 /沸石分子筛投加量的增高ꎬ氨氮的去

除效果逐渐升高ꎬ当增高到 ６􀆰 ５ ~ ７􀆰 ０ ｇ / Ｌ
时ꎬ氨氮的去除率保持在一定水平基本不变.
当壳聚糖 /沸石分子筛的投加量固定时ꎬ随着

吸附时间的增大ꎬ氨氮的去除率也呈现先增大

后趋于稳定的变化. 从三维响应面图与二维等

高线图分析可以看出ꎬ当壳聚糖 /沸石分子筛的

投加量为 ６􀆰 ５ ~ ７􀆰 ０ ｇ / Ｌꎬ吸附时间为 ６􀆰 ０ ~
６􀆰 ５ ｈ 时ꎬ氨氮的去除率达到最大ꎬ为 ８０􀆰 ２％.
２. １. ２　 壳聚糖 /沸石分子筛吸附颗粒对氨氮

吸附响应面试验模型建立与分析

在表 ４ 的基础上ꎬ采用多元二次多项式

拟合壳聚糖 /沸石分子筛的投加量ꎬ吸附时间

两者因素与氨氮去除率的函数关系ꎬ得到关

于氨氮去除率的响应值曲面模型:
Ｙ ＝４􀆰 ７３３ ＋１１􀆰 １２１ ×Ｘ１ ＋６􀆰 ９６６ ×Ｘ２ ＋０􀆰 ０９６ ６ ×
Ｘ１Ｘ２ － ０􀆰 ６９８ ９ × Ｘ２

１ － ０􀆰 ４１２ ９ × Ｘ２
２ . (１)

图 ３ 为残差概率分布图ꎬ在进行回归方

程的分析中ꎬ测定值和回归方程预测值的差

是残差 δ. 由图 ３ 可以看出ꎬ壳聚糖 /沸石分

子筛的投加量和吸附时间对氨氮的吸附效果
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影响规律的残差概率分布在拟合直线上和直

线的两侧ꎬ模型的 Ｒ２ 为 ０􀆰 ９７７ ３ 大于 ０􀆰 ９ꎬ说
明拟合模型能够较为准确地反应不同条件组

合下氨氮去除率的变化规律.

图 ３　 残差概率分布

Ｆｉｇ􀆰 ３　 Ｔｈｅ ｓｔｕｄｅｎｔｉｚｅｄ ｒｅｓｉｄｕａｌｓ ａｎｄ ｎｏｒｍａｌ
ｐｒｏｂａｂｉｌｉｔｙ ｐｌｏｔ

　 　 模型的方差分析及回归系数显著性检查

结果如表 ５ 所示. 表中 Ｆ 值表示回归均方差

与实际误差的比值ꎬＰ 值反应模型的显著性ꎬ
Ｆ 值越大ꎬＰ 值越小则相关性越高ꎬ表明模型

为显著水平[２２] . 对二次回归模型进行显著性

分析ꎬ由表 ５ 可知ꎬ自变量 Ｘ１ 和 Ｘ２ 对氨氮的

去除均影响显著ꎻＸ１ 和 Ｘ２ 的 Ｐ 值较低ꎬ说明

改性颗粒的投加量与吸附时间的影响显著性

较强ꎬ两者有一定交互作用ꎬＸ２
１ꎬＸ２

２ 对氨氮去

除率的曲面效应均表现显著. 通过方差分析

可知ꎬ模型 Ｆ 值为 ６０􀆰 １４ꎬＰ 值 < ０􀆰 ０００ １ꎬ因
此模型达到显著水平ꎬ模型的多元相关系数

Ｒ２ ＝０􀆰 ９７７ ３ꎬ说明在整个被研究的区间内拟

合度较高[２３ － ２４] . ∗∗ꎬ∗∗∗分别表示 Ｐ <
０􀆰 ０５ꎬＰ < ０􀆰 ０１ 水平差异ꎬ具有统计学意义.

表 ５　 回归方程的方差分析

Ｔａｂｌｅ ５　 Ａｎａｌｙｓｉｓ ｏｆ ｖａｒｉａｎｃｅ ｏｆ ｒｅｇｒｅｓｓｉｏｎ ｅｑｕａｔｉｏｎ

方差来源 平方和 自由度 Ｆ 值 Ｐ 值 显著性

模型 ４ ８１２􀆰 ６０ ５ ６０􀆰 １４ < ０􀆰 ０００ １ ∗∗∗

Ｘ１ １ ９８０􀆰 １７ １ １２３􀆰 ７２ < ０􀆰 ０００ １ ∗∗∗

Ｘ２ １ ０８２􀆰 ７３ １ ６７􀆰 ６５ < ０􀆰 ０００ １ ∗∗∗

Ｘ１Ｘ２ ２５. ００ １ １􀆰 ５６ ０􀆰 ０２５ １５ ∗∗

Ｘ２
１ ５５３􀆰 １３ １ ３４􀆰 ５６ ０􀆰 ０００ ６ ∗∗∗

Ｘ２
２ ５１４􀆰 ７４ １ ３２􀆰 １６ ０􀆰 ０００ ８ ∗∗∗

残差 １１２􀆰 ０３ ７ — — —

失拟项 １１７􀆰 ０７ ３ １５４􀆰 ２７ ０􀆰 ０００ １ ∗∗∗

纯误差 ０􀆰 ９６ ４ — — —

总和 ４ ９２４􀆰 ６３ １２ — — —

２. ２　 壳聚糖 /沸石分子筛去除硝酸盐氮的响

应面试验

　 　 通过响应面分析法和中心组合设计ꎬ对
壳聚糖 /沸石分子筛去除硝酸盐氮进行试验ꎬ
选取壳聚糖 /沸石分子筛的投加量 Ａ 为

１􀆰 ０ ~ １０ ｇ / Ｌꎬ吸附时间 Ｂ 为 ０􀆰 ５ ~ １２ ｈ 作为

自变量ꎬ确定最佳投加量与最佳吸附时间. 由
Ｄｅｓｉｇｎ Ｅｘｐｅｒｔ ８􀆰 ０ 设计得到 １３ 个试验方案ꎬ
并对试验后的数据进行拟合ꎬ对壳聚糖 /沸石

分子筛吸附硝酸盐氮的效果进行分析ꎬ得到

硝酸盐氮去除率 Ｚ. 根据中心组合设计原理ꎬ
得到 ２ 因素 ３ 水平的 １３ 组试验ꎬ试验因素与

水平的设计及试验结果分别见表 ６ 和表 ７.
表 ６　 试验因素与水平

Ｔａｂｌｅ ６　 Ｔｅｓｔ ｆａｃｔｏｒｓ ａｎｄ ｌｅｖｅｌｓ

水平
因素

Ａ / (ｇ􀅰Ｌ － １) Ｂ / ｈ

－ １ １ ０􀆰 ５

０ ５􀆰 ５ ６􀆰 ２５

１ １０ １２
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表 ７　 响应面实验方案及结果

Ｔａｂｌｅ ７　 Ｒｅｓｐｏｎｓｅ ｓｕｒｆａｃｅ ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔ ｓｃｈｅｍｅ ａｎｄ
ｒｅｓｕｌｔ ｒｅｓｕｌｔ

试验序号
因素

Ａ / (ｇ􀅰Ｌ － １) Ｂ / ｈ
Ｚ / ％

１ １ ０ ４０􀆰 ５

２ ０ ０ ３９􀆰 ６

３ ０ ０ ３９􀆰 ５

４ １ １ ３９􀆰 ３

５ ０ － １ １７􀆰 ６

６ １ － １ ２４􀆰 １

７ ０ ０ ４０􀆰 １

８ － １ ０ １４􀆰 ３

９ ０ １ ３７􀆰 ２

１０ ０ ０ ４０

１１ － １ － １ １０􀆰 ２

１２ ０ ０ ３９􀆰 ８

１３ － １ １ １２􀆰 １

２. ２. １　 硝酸盐氮去除效果响应面分析

在表 ６ 的基础上ꎬ分析两个自变量对硝

酸盐氮去除率的影响ꎬ从而确定ꎬ在原水硝酸

盐氮质量浓度为 ２８ ~ ３０ ｍｇ / Ｌ 的条件下ꎬ壳

聚糖 /沸石分子筛吸附颗粒的最佳投加量与

最佳吸附时间. 经 Ｄｅｓｉｇｎ Ｅｘｐｅｒｔ ８􀆰 ０ 分析ꎬ得
到响应面三维图(３Ｄ)与二维等高线图(见图

４) . 由图 ４ 可知ꎬ响应面图中响应曲面坡度

较大ꎬ说明两种影响因素对吸附硝酸盐氮效

果的影响较大. 二维等高线图呈椭圆形ꎬ表明

壳聚糖 /沸石分子筛投加量与吸附时间对硝

酸盐氮去除率的影响作用显著. 由响应面图

可以看出ꎬ随着壳聚糖 /沸石分子筛的投加量

与吸附时间的增大ꎬ硝酸盐氮的去除率变化

趋势为先升高后缓慢降低ꎬ曲面呈现凸面. 在
吸附时间确定的条件下ꎬ随着壳聚糖 /沸石分

子筛投加量的增高ꎬ硝酸盐氮的去除效果逐

渐升高ꎬ当增高到 ６􀆰 ５ ~ ７􀆰 ０ ｇ / Ｌ 时ꎬ硝酸盐

氮的去除率保持在一定水平基本不变. 当壳

聚糖 /沸石分子筛的投加量固定时ꎬ随着吸附

时间的增大ꎬ硝酸盐氮的去除率呈现先增大

后略微降低的趋势. 从响应面三维图与二维

等高线图分析可看出ꎬ当壳聚糖 /沸石分子筛

吸附颗粒的投加量为 ６􀆰 ５ ~ ７􀆰 ０ ｇ / Ｌꎬ吸附时

间为 ６􀆰 ０ ~ ６􀆰 ５ ｈ 时ꎬ硝酸盐氮的去除率可达

到 ４０􀆰 ５％ .

图 ４　 硝酸盐氮去除效果的响应面图及二维等高线图

Ｆｉｇ􀆰 ４　 Ｒｅｓｐｏｎｓｅ ｓｕｒｆａｃｅ ｍｅｔｈｏｄｏｌｏｇｙ ａｎｄ ｔｗｏ￣ｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌ ｃｏｎｔｏｕｒ ｍａｐ ｆｏｒ ｒｅｍｏｖａｌ ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ ｏｆ ｎｉｔｒａｔｅ ｎｉｔｒｏｇｅｎ

２. ２. ２　 壳聚糖 /沸石分子筛吸附颗粒对硝酸

盐氮吸附响应面试验模型建立与分析

在表 ７ 的基础上ꎬ采用多元二次多项式

拟合壳聚糖 /沸石分子筛吸附颗粒的投加量ꎬ
吸附时间两者因素与硝酸盐氮去除率函数关

系ꎬ得硝酸盐氮去除率的响应值曲面模型:

Ｚ ＝ ６􀆰 ８０７ ６ × Ａ ＋ ４􀆰 ０６ × Ｂ ＋ ０􀆰 １４１ １ ×
ＡＢ － ０􀆰 ４７０ × Ａ２ － ０􀆰 ２９８ × Ｂ２ － ２􀆰 ７０. (２)

图 ５ 为残差概率分布. 可以看出ꎬ壳聚

糖 /沸石分子筛的投加量和吸附时间对硝酸

盐氮的吸附效果影响规律残差概率分布在拟

合直线的两侧ꎬ接近拟合直线ꎬ模型 Ｒ２ 为
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０􀆰 ９６９ ０ 大于０􀆰 ９ꎬ说明拟合模型能较为准确反

应不同条件组合下硝酸盐氮去除率变化规律.

图 ５　 残差概率分布

Ｆｉｇ􀆰 ５　 Ｔｈｅ ｓｔｕｄｅｎｔｉｚｅｄ ｒｅｓｉｄｕａｌｓ ａｎｄ ｎｏｒｍａｌ
ｐｒｏｂａｂｉｌｉｔｙ ｐｌｏｔ

　 　 模型的方差分析及回归系数显著性检查

结果如表 ８ 所示ꎬ对二次回归模型进行显著

性 Ｐ 值分析ꎬ自变量 Ａ 和 Ｂ 对硝酸盐氮的去

除均影响显著ꎻＡＢ 的 Ｐ 值较低ꎬ说明壳聚

糖 /沸石分子筛的投加量与吸附时间的影响

显著性较强ꎬ两者有一定交互作用ꎬＡ２、Ｂ２ 对

硝酸盐氮去除率的曲面效应均表现为极显

著. 通过方差分析可知ꎬ模型 Ｆ 值为 ４３􀆰 ７１ꎬＰ
值 < ０􀆰 ０００ １ꎬ因此模型达到显著水平ꎬ模型

的多元相关系数 Ｒ２ ＝ ０􀆰 ９６９ ０ꎬ说明在整个被

研究的区间内拟合度较高[２４] . ∗∗ꎬ∗∗∗
分别表示 Ｐ < ０􀆰 ０５ꎬＰ < ０􀆰 ０１ 水平差异ꎬ具有

统计学意义.

表 ８　 回归方程的方差分析

Ｔａｂｌｅ ８　 Ａｎａｌｙｓｉｓ ｏｆ ｖａｒｉａｎｃｅ ｏｆ ｒｅｇｒｅｓｓｉｏｎ ｅｑｕａｔｉｏｎ

方差来源 平方和 自由度 均方 Ｆ 值 Ｐ 值 显著性

模型 １ ９０６􀆰 ８９ ５ ３８１􀆰 ３８ ４３􀆰 ７１ < ０􀆰 ０００ １ ∗∗∗

Ａ ７７２􀆰 ９４ １ ７７２􀆰 ９４ ８８􀆰 ５８ < ０􀆰 ０００ １ ∗∗∗

Ｂ ２４３􀆰 ２１ １ ２４３􀆰 ２１ ２７􀆰 ８７ ０􀆰 ００１ １ ∗∗

ＡＢ ５３􀆰 ２９ １ ５３􀆰 ２９ ６􀆰 １１ ０􀆰 ０４２ ８ ∗∗

Ａ２ ２４９􀆰 ９０ １ ２４９􀆰 ９０ ２８􀆰 ６４ ０􀆰 ００１ １ ∗∗

Ｂ２ ２６８􀆰 ６２ １ ２６８􀆰 ６２ ３０􀆰 ７８ ０􀆰 ０００ ９ ∗∗∗

残差 ６１􀆰 ０８ ７ ８􀆰 ７３ —　 —　 —　

失拟项 ６０􀆰 ９１ ３ ２０􀆰 ３０ ４７２􀆰 １６ < ０􀆰 ０００ １ ∗∗∗

纯误差 ０􀆰 １７ ４ ０􀆰 ０４３ —　 —　 —　

总和 １ ９６７􀆰 ９７ １２ 　 — — — —

２. ３　 氨氮与硝酸盐氮吸附模型优化结果及

验证

　 　 根据回归方程和响应面分析确定的理论

值ꎬ采用试验对所得模型进行验证ꎬ即在壳聚

糖 /沸石 分 子 筛 吸 附 颗 粒 的 投 加 量 为

６􀆰 ５ ｇ / Ｌꎬ吸附时间为 ６􀆰 ０ ｈ 时ꎬ氨氮与硝酸

盐氮的去除率ꎬ对比实测值和理论值误差ꎬ进
一步确定回归模型的准确性和实用性.

图 ６ 为理论值与实测值误差分析ꎬ当壳

聚糖 /沸石分子筛的投加量为 ６􀆰 ５ ｇ / Ｌꎬ吸附

时间为 ６􀆰 ０ ｈ 时ꎬ回归方程计算的氨氮与硝

酸 盐 氮 去 除 率 的 理 论 值 为 ７８􀆰 ２％ 与

４０􀆰 ６％ ꎬ在相同条件下进行 ３ 次试验ꎬ实测的

氨氮与硝酸盐氮的去除率分别为 ７８􀆰 ０％ 、

７８􀆰 ９％ 、７８􀆰 ６％ 与 ４０􀆰 ４％ 、 ４０􀆰 １％ 、 ４１􀆰 ２％ .

从图 ６ 可以看出ꎬ在不同试验的条件下的理

论值与实测值相对误差均不超过 ２％ . 由此

可确定ꎬ 在原水氨氮质 量 浓 度 为 ４􀆰 ５ ~

５􀆰 ０ ｍｇ / Ｌꎬ 硝 酸 盐 氮 质 量 浓 度 为 ２８ ~

３０ ｍｇ / Ｌ 的条件下ꎬ通过响应面法建立的模

型对氨氮ꎬ硝酸盐氮的去除具有较好的预测

效果ꎬ所得最佳工艺参数可为水厂实际工程

应用提供技术参考.
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图 ６　 理论值与实测值误差分析

Ｆｉｇ􀆰 ６　 Ｅｒｒｏｒ ａｎａｌｙｓｉｓ ｂｅｔｗｅｅｎ ｔｈｅｏｒｅｔｉｃａｌ ａｎｄ
ｍｅａｓｕｒｅｄ ｖａｌｕｅｓ

３　 结　 论

(１)通过响应面试验设计方法得到当壳

聚糖 /沸石分子筛吸附颗粒最佳投加量为

６􀆰 ５ ~ ７􀆰 ０ ｇ / Ｌꎬ最佳吸附时间为 ６􀆰 ０ ~ ６􀆰 ５ ｈ
时ꎬ原水中氨氮与硝酸盐氮的去除率达到最

大ꎬ分别为 ８０􀆰 ２％与 ４０􀆰 ５％ .
(２)根据回归方程和响应面分析确定的

理论值ꎬ采用试验对所得模型进行验证ꎬ试验

结果与模型预测值相近ꎬ理论值与实测值相

对误差均不超过 ２％ ꎬ可见响应面法优化壳

聚糖 /沸石分子筛吸附氨氮和硝酸盐氮工艺

参数合理.
(３)壳聚糖 /沸石分子筛吸附颗粒制备

过程简单ꎬ操作方便ꎬ并能达到同步去除水中

氨氮与硝酸盐氮的效果ꎬ可作为新型滤料用

于北方地区水厂的提标改造.
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ｅｔ ａｌ. Ｓｔｕｄｙ ｏｎ ｏｐｔｉｍｉｚａｔｉｏｎ ｏｆ ｍｏｄｉｆｉｅｄ ｃｈｉ￣
ｔｏｓａｎ ｆｏｒ ｒｅｍａｐｖａｌ ｏｆ ｎｉｔｒａｔｅ ｂｙ ｒｅｓｐｏｎｓｅ ｓｕｒ￣
ｆａｃｅ ｍｅｔｈｏｄｏｌｏｇｙ[Ｊ] . Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ ｅｎｇｉｎｅｅｒ￣
ｉｎｇꎬ２０１８ꎬ３６(３):３３ － ３７. )

[１７] 郜玉楠ꎬ孙美乔ꎬ周历涛. 一种改性壳聚糖 /沸
石 /纳米 锆 吸 附 剂 的 制 备 方 法 及 应 用:
ＣＮ１０６６２２１６２Ａ[Ｐ] . ２０１７ － ０５ － １５.
(ＧＡＯ Ｙｕｎａｎꎬ ＳＵＮ Ｍｅｉｑｉａｏꎬ ＺＨＯＵ Ｌｉｔａｏ.
Ｐｒｅｐａｒａｔｉｏｎ ａｎｄ ａｐｐｌｉｃａｔｉｏｎ ｏｆ ｍｏｄｉｆｉｅｄ ｃｈｉ￣
ｔｏｓａｎ / ｚｅｏｌｉｔｅ / ｎａｎｏ￣ｚｉｒｃｏｎｉｕｍ ａｄｓｏｒｂｅｎｔ:
ＣＮ１０６６２２１６２Ａ[Ｐ] . ２０１７ － ０５ － １５. )

[１８] 陈树人ꎬ蒋成宠ꎬ姚勇ꎬ等. 水稻秸秆压块热值
模型构建及其影响因子相关性分析[Ｊ] . 农业
工程学报ꎬ２０１４ꎬ３０(２４):２００ － ２０８.
( ＣＨＥＮ Ｓｈｕｒｅｎꎬ ＪＩＡＮＧ Ｃｈｅｎｇｃｈｏｎｇꎬ ＹＡＯ

Ｙｏｎｇꎬｅｔ ａｌ. Ｅｓｔａｂｌｉｓｈｍｅｎｔ ｏｆ ｐｒｅｄｉｃｔｅｄ ｍｏｄｅｌ
ｏｆ ｃａｌｏｒｉｆｉｃ ｖａｌｕｅ ｆｏｒ ｒｉｃｅ ｓｔｒａｗ ｂｒｉｑｕｅｔｔｉｎｇ ａｎｄ
ａｎａｌｙｓｉｓ ｏｆ ｃｏｒｒｅｌａｔｉｏｎ ｏｆ ｉｔｓ ｉｎｆｌｕｅｎｃｉｎｇ ｆａｃｔｏｒｓ
[Ｊ] . Ｔｒａｎｓａｃｔｉｏｎｓ ｏｆ ｔｈｅ Ｃｈｉｎｅｓｅ ｓｏｃｉｅｔｙ ｏｆ ａｇ￣
ｒｉｃｕｌｔｕｒａｌ ｅｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇꎬ ２０１４ꎬ ３０ ( ２４ ): ２００ －
２０８. )

[１９] 任浩华ꎬ关杰ꎬ王芳杰ꎬ等. 采用 Ｄｅｓｉｇｎ － Ｅｘ￣
ｐｅｒｔ 软件优化高频气力分选机风量配合设计
[Ｊ] . 环境污染与防治ꎬ２０１３ꎬ３５(７):２７ － ３０.
(ＲＥＮ Ｈａｏｈｕａꎬ ＧＵＡＮ Ｊｉｅꎬ ＷＡＮＧ Ｆａｎｇｊｉｅꎬ
ｅｔ ａｌ. Ｏｐｔｉｍａｌ ｄｅｓｉｇｎ ｏｆ ｔｈｅ ａｉｒ ｖｏｌｕｍｅｓ ｏｆ
ｈｉｇｈ￣ｆｒｅｑｕｅｎｃｙ ｖｉｂｒａｔｉｏｎ ａｉｒ ｓｅｐａｒａｔｏｒ ｂｙ ｄｅ￣
ｓｉｇｎ￣ｅｘｐｅｒｔ [ Ｊ] . Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ ｐｏｌｌｕｔｉｏｎ ａｎｄ
ｃｏｎｔｒｏｌꎬ２０１３ꎬ３５(７):２７ － ３０. )

[２０] 赵瑾ꎬ王文华ꎬ姜天翔ꎬ等. 响应面法优化石英
砂负载壳聚糖去除海水中磷的吸附条件[Ｊ] .
盐业与化工ꎬ２０１７ꎬ４６(２):１９ － ２４.
(ＺＨＡＯ ＪｉｎꎬＷＡＮＧ Ｗｅｎｈｕａꎬ ＪＩＡＮＧ Ｔｉａｎｘ￣
ｉａｎｇꎬｅｔ ａｌ. Ｃｏｎｄｉｔｉｏｎ Ｏｐｔｉｍｉｚａｔｉｏｎ ｆｏｒ ａｄｓｏｒｐ￣
ｔｉｏｎ ｏｆ ｐｈｏｓｐｈａｔｅ ｉｎ ｓｅａｗａｔｅｒ ｂｙ ｃｈｉｔｏｓａｎ ｃｏａ￣
ｔｅｄ ｑｕａｒｔｚ ｓａｎｄ ｕｓｉｎｇ ｒｅｓｐｏｎｓｅ ｓｕｒｆａｃｅ ｍｅｔｈｏｄ￣
ｏｌｏｇｙ[Ｊ] . Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ ｓａｌｔ ｓｃｉｅｎｃｅ ａｎｄ ｃｈｅｍｉｃａｌ
ｉｎｄｕｓｔｒｙꎬ２０１７ꎬ４６(２):１９ － ２４. )

[２１] ＹＥ Ｚ ＬꎬＣＨＥＮ Ｓ ＨꎬＷＡＮＧ Ｓ Ｍꎬｅｔ ａｌ. Ｐｈｏｓ￣
ｐｈｏｒｕｓ ｒｅｃｏｖｅｒｙ ｆｒｏｍ ｓｙｎｔｈｅｔｉｃ ｓｗｉｎｅ
ｗａｓｔｅｗａｔｅｒ ｂｙ ｃｈｅｍｉｃａｌ ｐｒｅｃｉｐｉｔａｔｉｏｎ ｕｓｉｎｇ ｒｅ￣
ｓｐｏｎｓｅ ｓｕｒｆａｃｅ ｍｅｔｈｏｄｏｌｏｇｙ [ Ｊ ] . Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ
ｈａｚａｒｄｏｕｓ ｍａｔｅｒｉａｌｓꎬ２０１０ꎬ１７６ (１ / ３):１０８３ －
１０８８.

[２２] ＹＥＴＩＬＭＥＺＳＯＹ ＫꎬＤＥＭＩＲＥＬ ＳꎬＶＡＮＤＥＲ￣
ＢＥＩ Ｒ Ｊ. Ｒｅｓｐｏｎｓｅ ｓｕｒｆａｃｅ ｍｏｄｅｌｉｎｇ ｏｆ Ｐｂ( ＩＩ)
ｒｅｍｏｖａｌ ｆｒｏｍ ａｑｕｅｏｕｓ ｓｏｌｕｔｉｏｎ ｂｙ ｐｉｓｔａｃｉａ ｖｅｒａ
ｌ. :Ｂｏｘ￣Ｂｅｈｎｋｅｎ ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌ ｄｅｓｉｇｎ[Ｊ] . Ｊｏｕｒ￣
ｎａｌ ｏｆ ｈａｚａｒｄｏｕｓ ｍａｔｅｒｉａｌｓꎬ２００９ꎬ１７１ (１ / ３):
５５１ － ５６２.

[２３] ＭＡＴＳＵＢＡＲＡ ＫꎬＫＥＩＴＡ Ｕ ＡꎬＳＨＩＢＡＴＡ Ｙ.
Ｓｙｎｔｈｅｓｉｓ ａｎｄ ｓｔｒｕｃｔｕｒｅｓ ｏｆ ｎｉｃｋｅｌ ｈａｌｉｄｅ ｃｏｍ￣
ｐｌｅｘｅｓ ｂｅａｒｉｎｇ ｍｏｎｏ￣ａｎｄ ｂｉｓ￣ｃｏｏｒｄｉｎａｔｅｄ Ｎ￣
ｈｅｔｅｒｏｃｙｃｌｉｃ ｃａｒｂｅｎｅ ｌｉｇａｎｄｓꎬ ｃａｔａｌｙｚｉｎｇ ｇｒｉ￣
ｇｎａｒｄ ｃｒｏｓｓ￣ｃｏｕｐｌｉｎｇ ｒｅａｃｔｉｏｎｓ[ Ｊ] . Ｏｒｇａｎｏｍｅ￣
ｔａｌｌｉｃｓꎬ２００６ꎬ２５(１４):３４２２ － ３４２７.

[２４] 唐霁旭ꎬ王志伟ꎬ牟晓明ꎬ等. 利用响应面分析
法优化低浓度城镇污水中有机质回收[Ｊ] . 水
处理技术ꎬ２０１４(１):６６ － ７２.
(ＴＡＮＧ ＪｉｘｕꎬＷＡＮＧ ＺｈｉｗｅｉꎬＭＯＵ Ｘｉａｏｍ￣
ｉｎｇꎬｅｔ ａｌ. Ｏｐｔｉｍｉｚａｔｉｏｎ ｏｆ ｏｒｇａｎｉｃ ｍａｔｔｅｒ ｒｅｃｏｖ￣
ｅｒｙ ｆｒｏｍ ｌｏｗ￣ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｕｒｂａｎ ｗａｓｔｅｗａｔｅｒ
ｂｙ ｕｓｉｎｇ ｒｅｓｐｏｎｓｅ ｓｕｒｆａｃｅ ｍｅｔｈｏｄｏｌｏｇｙ [ Ｊ] .
Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ ｏｆ ｗａｔｅｒ ｔｒｅａｔｍｅｎｔꎬ２０１４(１):６６ －
７２. )


