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连续闭式循环氨脱除工艺响应面法优化
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摘要：针对两阶段闭式循环氨脱除工艺处理猪粪厌氧消化液耗时、耗碱、难以达到工业化大量污水处理的需求问

题，进行了连续闭式循环氨脱除工艺的试验研究。试验结果表明，对于起始氨氮质量浓度为（１４４４±３７）ｍｇ／Ｌ的

猪粪厌氧消化液，在气流量为 ５３０Ｌ／ｈ、液流量为 ４４５ｍＬ／ｈ、气液比为 ２０３６条件下，氨氮脱除率可达（６６８１±

０２４）％。经 ＲＳＭ优化的模型能够很好地分析和预测该工艺及系统条件下猪粪厌氧消化液的氨氮去除结果。所

选自变量对于氨氮脱除的影响力从大到小依次为：气液比、液流量、气流量。研究结果可为猪粪厌氧消化液的连续

处理提供依据。
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　　引言

氨氮是重要的环境污染物，能够引起水体富营

养化、土壤酸化、气溶胶的形成
［１］
、光化学污染

［２］

等。氨氮进入血液能够与血红蛋白结合，导致动物

机体抵抗力下降，进入呼吸系统会引起咳嗽、气管炎

等
［３］
。全球人为排放的氨氮约 ９４％来自农业生产，

而这其中的 ６８％来源于畜禽养殖［４］
。生猪产业是

我国农业的支柱产业，而规模化的养殖方式又导致

猪场的粪污形成聚量化的趋势，沼气工程在处理养

殖粪污方面表现出了较好的作用，但是沼气工程设

计之初并未考虑氨氮的处理。猪粪厌氧消化液含有

大量氨氮
［５－７］

，主要由猪排泄物中的尿酸、尿素、胺

和未消化蛋白质等含氮物质的厌氧分解而来
［８］
。

诸多脱氮工艺已被应用于猪场废水的处置和达

标排放。如直接对可生化性差的厌氧消化液进行好

氧后处理，但氨氮去除效果并不理想，往往需外加碱

或碳源等方法加以改善
［９－１３］

，这又会增加装置投资

及运行费用等。其它工艺也存在耗时长、工艺复杂、

运行成本高等问题。吹脱法以其氨氮脱除率高、处

理成本较低、设备简单等优点，在不同领域被加以研

究
［５－７，１４－１７］

。实验室规模的、采用连续式吹脱法处

理畜禽粪污厌氧消化液的研究较少，ＧＵＴＩＮ等［１８］

在研究 ｐＨ值、温度和气流量对连续式氨吹脱效率
的作用时，认为吹脱法可成功地应用于猪粪厌氧消

化液的氨氮脱除工作。如果要将吹脱工艺进行规模

推广，序批式处理工艺较难满足大量废水处理的需

求。连续式吹脱工艺则具有较高氨氮脱除效率、设

备体积较小、占地面积相对较少的特点。工业化的

氨吹脱塔主要采用连续工艺，且主要采用气液逆流

操作的填料塔，相比之下气泡塔的研究鲜见报道。

本文在两阶段闭式循环工艺研究的基础上
［１９］
，

采用连续工艺对猪粪厌氧发酵液氨氮的去除效果进

行研究，旨在为厌氧消化液的回流和氮素回收提供

支持，并将该工序植入厌氧消化液的减排和达标排

放系统。本文重点研究气流量、液流量、气液比３个
控制参数对氨氮去除效果的影响，利用响应面法

（ＲＳＭ）优化氨氮脱除率与控制参数的二次回归方
程，获得最佳参数组合，以期为连续闭式循环脱氮工

艺提供一定的技术参考及理论依据。

１　材料和方法

１１　试验装置及试验步骤
１１１　试验装置

试验在有机玻璃鼓泡反应器（外径Φ＝０１５ｍ，
高度 ｈ＝０４０ｍ）中进行。气泵为系统提供所需动

力；气泵进气前端设置有气液缓冲装置、后端设置回

收 ＮＨ３的酸吸收装置（０５ｍｏｌ／ＬＨ２ＳＯ４）；酸吸收装
置出气端与 ＬＺＢ ６型玻璃转子气体流量计连接；
气体经布气装置进入反应器，系统与外界无气体交

换作用；液体由 ＫＣＰ Ｓ微型蠕动泵注入或排出，各
部件如图１所示。

图 １　闭式循环系统示意图

Ｆｉｇ．１　Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍｏｆａｉｒｒｅｃｉｒｃｕｌａｔｉｏｎｓｔｒｉｐｐｉｎｇｓｙｓｔｅｍ
１．鼓泡反应器　２．玻璃转子流量计　３．气泵　４．气流缓冲装置

５．酸吸收装置　６．储液瓶　７．离心管　８．出液微型蠕动泵　

９．进液微型蠕动泵
　

１１２　试验步骤
（１）向２００ｍＬ去离子水投加３７ｇＣａ（ＯＨ）２（以

ＣａＯ计），利用电磁搅拌器处理 １０ｍｉｎ，将悬浊液缓
慢倒入４Ｌ吹脱法脱除 ＣＯ２且 ｐＨ值为 ９００的预处
理厌氧上清液中，搅拌絮凝将其 ｐＨ值调至 １２００±
０１０，并沉降１２ｈ，使用一批预处理一批。

（２）取处理后的 ｐＨ值为 １２００适量上清液充
分混合并加热至３６℃后置入温控柜，温控柜温度调
至３６℃，开启气泵和进液蠕动泵，在达到规定气液
比时开启出液蠕动泵，排出 １０ｍＬ后取吹脱样品
５ｍＬ用于各项指标测定。
１２　试验材料及分析方法

试验用猪粪厌氧消化液取自北京市顺义区一

ＵＳＲ（升流式固体厌氧反应器）工艺的沼气工程，ｐＨ
值为７６１±００５，化学需氧量和氨氮质量浓度分别
为（３０８７±５７）ｍｇ／Ｌ和（１４４４±３７）ｍｇ／Ｌ。
１３　试验设计

选取气流量、液流量和气液比作为自变量，分别

记为 ｘ１、ｘ２和 ｘ３，利用 Ｂｏｘ Ｂｅｈｎｋｅｎ设计（ＢＢＤ）方
法设计三因素三水平中心点重复 ３次共计 １５组试
验，因素和编码如表１所示。

利用 ＲＳＭ进行多项式拟合，得到二次多项式模
型为

ｙ＝ｂ０＋ｂ１ｘ１＋ｂ２ｘ２＋ｂ３ｘ３＋ｂ１１ｘ
２
１＋ｂ２２ｘ

２
２＋ｂ３３ｘ

２
３＋

ｂ１２ｘ１ｘ２＋ｂ１３ｘ１ｘ３＋ｂ２３ｘ２ｘ３ （１）
式中　ｙ———氨氮脱除率，％
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表 １　Ｂｏｘ Ｂｅｈｎｋｅｎ设计试验变量和编码

Ｔａｂ．１　ＶａｒｉａｂｌｅｓａｎｄｃｏｄｉｎｇｓｔａｎｄａｒｄｓｏｆＢｏｘ Ｂｅｈｎｋｅｎ

ｄｅｓｉｇｎ

编码
因素

气流量 ｘ１／（Ｌ·ｈ
－１） 液流量 ｘ２／（ｍＬ·ｈ

－１） 气液比 ｘ３
－１ ３６０ ４００ １７５０

０ ４８０ ５００ ２０００

１ ６００ ６００ ２２５０

２　试验结果

２１　氨氮脱除率及预测模型的建立
试验按照编码顺序进行，１５组的试验设计及试

验结果如表２所示。

表 ２　试验设计与结果

Ｔａｂ．２　Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｄｅｓｉｇｎａｎｄｒｅｓｕｌｔｓ

试验

序号
Ｘ１ Ｘ２ Ｘ３

ｙ／％

实际值 预测值

１ ０ １ １ ４３９４ ４３８２

２ ０ ０ ０ ６５８５ ６６２０

３ －１ －１ ０ ５７４７ ５７５７

４ １ １ ０ ５２９８ ５２８８

５ ０ －１ １ ６２１０ ６１６３

６ ０ １ －１ ４０５３ ４１００

７ １ ０ １ ５９９７ ５９９９

８ －１ ０ －１ ４４２６ ４４０５

９ １ －１ ０ ６５５１ ６５７７

１０ ０ －１ －１ ５６２９ ５６４１

１１ －１ １ ０ ３７５０ ３７２４

１２ ０ ０ ０ ６６５７ ６６２０

１３ １ ０ －１ ５５７２ ５５３４

１４ ０ ０ ０ ６６１９ ６６２０

１５ －１ ０ １ ４７０６ ４７４４

　　方差分析可用来判断模型各项的显著性和不显
著性。本文利用线性回归方差分析对数据进行分析

的结果如表３所示，拟合得到的二次多项式中，Ｘ１Ｘ３
的 ｐ值远大于 ０１、Ｘ２Ｘ３的 ｐ＝００６２８，表明其对氨
氮脱除率的影响不显著，但是如将 ｂ１３或 ｂ２３调优会
导致模型失拟项 Ｆ值增加而 ｐ值减小，方程拟合效
果变差。

模型 Ｆ＝６０８５１且 ｐ＜００００１表明其适应性
显著，自变量对响应值 ｙ影响显著。模型失拟项
（Ｆ＝２５９＞００５）对于纯误差作用不显著，说明模
型残差由随机误差引起，各因素与响应值之间非线

性方程关系显著。复相关系数为０９９９１，表明预测
值与实测值之间高度相关；多元决定系数 Ｒ２ ＝
０９９７４，说明此模型可解释 ９９７４％的试验数据变
异性，且误差较小；校正复相关系数为０９９７４，预测
复相关系数为 ０９８８０，变异系数为 ０９２，表明模型

可信度和精确度高。

表 ３　回归方程方差分析

Ｔａｂ．３　Ｖａｒｉａｎｃｅａｎａｌｙｓｉｓｏｆｒｅｇｒｅｓｓｉｏｎｅｑｕａｔｉｏｎ

方差来源 平方和 均方 Ｆ ｐ

模型 １３８７１６ １５４１３ ６０８５１ ＜００００１

Ｘ１ ２８４２９ ２８４２９ １１２２４０ ＜００００１

Ｘ２ ５５１４５ ５５１４５ ２１７７１７ ＜００００１

Ｘ３ ３２２８ ３２２８ １２７４５ ＜００００１

Ｘ１Ｘ２ １３８４ １３８４ ５４６３ ００００７

Ｘ１Ｘ３ ０３９ ０３９ １５４ ０２６９４

Ｘ２Ｘ３ １４４ １４４ ５６９ ００６２８

Ｘ２１ １２９６４ １２９６４ ５１１８２ ＜００００１

Ｘ２２ １７６４５ １７６４５ ６９６６４ ＜００００１

Ｘ２３ ２７１５２ ２７１５２ １０７２００ ＜００００１

残差 １２７ ０２５

失拟项 １０１ ０３４ ２５９ ０２９１０

纯误差 ０２６ ０１３

　　上述回归方程方差分析的结果表明模型能够很
好地反映出连续闭式循环条件下响应值的变化情

况，可分析和预测该工艺条件下猪粪厌氧消化液中

氨氮脱除率。各个系数值在上述分析中得以确定，

得到预测氨氮脱除率的二次多项式

ｙ＝６６２０＋５９６Ｘ１－８３０Ｘ２＋２０１Ｘ３＋１８６Ｘ１Ｘ２＋

０３１Ｘ１Ｘ３－０６０Ｘ２Ｘ３－５９３Ｘ
２
１－６９１Ｘ

２
２－８５８Ｘ

２
３

（２）
２２　模型验证

在Ｃｒｉｔｅｒｉａ中，将 ｙ值的上限设置为１００，在参数
取值范围内 ＤｅｓｉｇｎＥｘｐｅｒｔ给出了唯一参数组合
（ｘ１＝５３０Ｌ／ｈ、ｘ２＝４４５ｍＬ／ｈ、ｘ３＝２０３６）用于模型
可靠性的验证。最优参数组合条件下，厌氧消化液

的氨氮脱除率达（６６８１±０２４）％，验证结果均在
其９５％预测区间内，相比于最优预测值 ６９８９％，预
测精度高达９５４４％、９５３５％和 ９５９９％，验证结果
进一步表明该模型能较好地预测连续闭式循环氨脱

除工艺应用下猪粪厌氧消化液氨氮去除情况。

３　讨论

３１　模型残差与因子交互效应
图２显示了氨氮脱除率的预测值与实际值之间

的关系，Ｒ２＝０９９９表明试验值与模型预测值之间
的拟合程度高，模型鲁棒性较佳。

图３是固定其中一个自变量（气流量 ５３０Ｌ／ｈ、
液流量 ４４５ｍＬ／ｈ、气液比 ２０３６）的条件下，自变量
交互作用的响应面图。由图 ３ａ、３ｂ可见，在试验取
值范围内，随着气流量的增加，氨氮脱除率呈现先升

高后降低的趋势，这与批式试验的结果一致，主要是

因为如果气流量过大，会导致水流紊乱程度加大，
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图 ２　预测值与实际值关系

Ｆｉｇ．２　Ｒｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐｃｕｒｖｅｏｆｐｒｅｄｉｃｔｅｄａｎｄａｃｔｕａｌｖａｌｕｅｓ
　
　　

气泡不能及时逸出破裂，影响氨氮的气液传质过程。

对于相同的锐孔孔径，随着气流量的增大，气泡的体

积随之变大，可见气泡膨胀阶段的体积只与气体体

积流量和时间有关
［２０］
，所以气流量变大，相同气液

比条件下，则气体通过锐孔的时间变短，单个气泡体

积变大，气泡的数量减少，气液接触的传质面积变

小，传质效果变差，导致氨氮脱除率降低。

如图３ａ、３ｃ所示，随着液体流量提高，氨氮脱除

率有所降低，这主要是因为随着液流量提高，单位时

间内进入吹脱装置的液体体积增大，单位时间内气

　　

图 ３　因素交互作用响应曲面图

Ｆｉｇ．３　Ｒｅｓｐｏｎｓｅｓｕｒｆａｃｅｐｌｏｔｓｏｆｆａｃｔｏｒｉｎｔｅｒａｃｔｉｏｎ
　

液比降低，不利于氨氮传质，导致脱除率下降。同样

在液流量的曲面图上也有极值点，液流量过低也会

对氨氮的传质产生一定的影响，这是因为当气流量

一定时，液流量降低，则吹脱装置内部的流体紊乱程

度会随之加剧，气泡则被水流胁迫多次进入液流中，

无法破碎的气泡中的氨分压差变小，氨氮的气液传

质效果变差。

图３ｂ、３ｃ因素交互作用表明大的气液比并不能
有效地提高氨氮脱除率，这一结果与 ＧＵＴＩＮ等［１８］

研究结果一致，其研究结果也表明氨氮吹脱工艺的

气液比适宜控制在 １５００～２０００之间［１８］
。气液比

过大将导致吹脱时间加长，水分蒸发相比较多，且沾

附器壁上吸附氨氮的液滴在试验过程中能够回流到

液体中，对氨氮脱除效率起到一定的影响。另外，过

长的吹脱时间也会导致工艺的经济性变差。

３２　因素影响力分析

气液比是连续闭式循环氨脱除工艺的限制性因

素。噪波图能够反映出各自变量对氨氮脱除的影响

力，从图４可以看出，在最优组合条件下，因素影响
力的顺序从大到小依次是气液比、液流量、气流量。

３３　与两阶段闭式循环工艺的比较

两阶段闭式循环工艺的最优条件下（气流量

６Ｌ／ｍｉｎ、２２１３ｇＣａＯ和气液比３０００）［１８］，在气液比

图 ４　氨氮脱除率噪波图

Ｆｉｇ．４　Ｐｅｒｔｕｒｂａｔｉｏｎｐｌｏｔｏｆａｍｍｏｎｉａｒｅｍｏｖａｌｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ
　
２０００时，厌 氧 消 化 液 氨 氮 脱 除 率 为 （８７６４±
３７４）％。连续闭式循环最优工艺条件下（气流量
５３０Ｌ／ｈ、液流量４４５ｍＬ／ｈ、气液比２０３６），氨氮脱除
率可达（６６８１±０２４）％。连续闭式循环调节厌氧
消化液 ｐＨ值所需 Ｃａ（ＯＨ）２量（以 ＣａＯ计）为 ３７ｇ，
即９２５ｇ／Ｌ的投加量，相比两阶段 １１０７ｇ／Ｌ的投
加量，每升厌氧消化液所消耗的钙剂（以 ＣａＯ计）减
少１８２ｇ。在处理时间上，连续闭式循环工艺达到
２０３６气液比比两阶段闭式循环工艺达到 ２０００气
液比的时间缩短了 ７７ｈ。两阶段闭式循环工艺将
ＣａＯ直接投加到厌氧消化液中，虽然吹脱结束时，吹
脱液 ｐＨ值为１２５５±００５，但这是以 ＣａＯ超量投加
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为基础的，相比之下，连续闭式循环工艺将 ｐＨ值调
解为１２００±０１０，在吹脱结束时 ｐＨ值依然维持在
不低于１１的状态。

ｃＮＨ３＝
ｃＮＨ３＋ＮＨ＋４

１＋
ｃＨ＋
Ｋａ

＝
ｃＮＨ３＋ＮＨ＋４

１＋１０ｎｐＫａ－ｎｐＨ
（３）

ｎｐＫａ＝４×１０
－８Ｔ３＋９×１０－５Ｔ２－００３５６Ｔ＋１００７２

（４）
式中　ｃＮＨ３———游离态氨浓度

ｃＮＨ３＋ＮＨ＋４———游离态氨与 ＮＨ
＋
４ 浓度

ｃＨ＋———Ｈ
＋
浓度

ｎｐＨ———ｐＨ值　　Ｔ———温度
ｎｐＫａ———解离常数 ｐＫａ值，是温度函数

由式（３）、（４）［２１］计算可知，当 ｐＨ值大于等于
１１时，３５℃氨离解率可达 ９９９％，对于氨氮吹脱的
效果不会产生明显影响。

３４　泡沫趋势的比较

厌氧消化液含有大量的悬浮物
［２２］
、有机物及丝

状菌
［２３－２５］

等易导致泡沫产生的物质。图 ５为采用
两阶段闭式循环工艺的中试系统（Φ＝６００ｍｍ，ｈ＝
３０００ｍｍ），在气流量为１０５ｍ３／ｈ处理２００Ｌ厌氧消
化液时高速气流剪切作用下物理泡沫产生的状况。

对厌氧消化液进行预处理的目的是降低处理液

泡沫产生能力，迅速破碎泡沫从而降低吹脱塔塔身

高度。处理液的泡沫趋势测定参照文献［２４］所用
方法，即泡沫体积与气流量的比值，单位为 ｍｉｎ。

吹脱结束并静置１０ｍｉｎ，取 ３００ｍＬ置于 １Ｌ的
　　

图 ５　中试系统产生的细小泡沫

Ｆｉｇ．５　Ｔｉｎｙｂｕｂｂｌｅｓｐｒｏｄｕｃｅｄｉｎｐｉｌｏｔｓｙｓｔｅｍ
　
量筒内，采用６０Ｌ／ｈ的气流量曝气处理 ５ｍｉｎ，厌氧
消化液、两阶段闭式循环工艺处理液和本研究处理

液的泡沫趋势分别为（４１５±００８）ｍｉｎ、（２０９±
０１６）ｍｉｎ和（０７６±００３）ｍｉｎ，本研究的处理方法
更加利于泡沫的破碎，即有利于降低吹脱设备的高

度，减少设备投资。

４　结论

（１）在气流量 ５３０Ｌ／ｈ、液流量 ４４５ｍＬ／ｈ、气液
比２０３６的最优工艺及连续闭式循环系统条件下，
猪粪 厌 氧 消 化 液 氨 氮 脱 除 率 可 达 （６６８１±
０２４）％，能够为厌氧消化液的回流和达标排放奠
定基础。

（２）ＲＳＭ优化的二次回归方程能够很好地分析
和预测该工艺及系统下厌氧发酵液氨氮去除结果，

自变量影响力顺序从大到小依次为：气液比、液流

量、气流量。
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