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摘要:研究了用硫化氢脱除铜电解废液杂质(砷、锑、铋),考察了硫化氢过量系数、反应温度、反应时间及搅拌

速度对铜电解废液脱杂的影响,通过响应面法进一步优化试验条件,并在该条件下进行试验验证。结果表

明:最优试验条件为硫化氢过量系数1.9,反应温度68.1℃,反应时间2.1h,搅拌速度524r/min;在最优条

件下,铜电解废液杂质平均脱除率可达94.2%。采用该法确定的优化工艺参数可靠且适用,不会影响后续镍

元素的回收。
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  铜电解精炼是生产高纯度阴极铜的核心工

艺,但在铜电解精炼过程中,电解液中砷(As)、铋
(Bi)、锑(Sb)杂质离子的累积会显著降低电解效

率并影响阴极铜质量[1-2]。因此,除杂处理是铜电

解工艺中的关键环节[3-4]。电积法作为传统除杂

方法之一,广泛应用于工业生产中,但存在诸多局

限性,如在运行过程中会产生剧毒气体(如砷化

氢),杂质在系统中形成闭路循环降低效率,以及

脱杂率难以达到理想水平等[5-6]。近年来,为克服

电积法的不足,研究人员积极探索并提出了一些

新型的除杂方法,如溶剂萃取法和共沉淀法等,但
这些方法在实际应用中仍面临效率低、成本高、操
作复杂等诸多挑战[7-9]。

硫化脱杂法因具有反应速度快、稳定性高、杂
质脱除彻底等优点,在工业废水除杂中备受关

注[10]。其核心原理是通过引入含硫试剂,使目标

杂质离子与硫离子结合生成溶度积极低的硫化物

沉淀,从而实现净化除杂。近年来,该技术已被成

功引入铜电解废液净化领域,主要通过向废电解

液中加入含硫试剂,使 As、Bi、Sb杂质离子以沉

淀形式从溶液中脱除,除杂后电解液再通过浓缩

结晶回收硫酸镍(NiSO4),而结晶母液则直接返

回电解系统循环利用,形成资源高效回用的闭环

流程[11]。在硫化除杂过程中,硫化剂添加量、反
应温度、反应时间和搅拌速度是主要影响因素,不
仅决定杂质去除率,还会对后续电解液的处理与

回用效果产生影响。因此,如何系统优化这些工

艺参数,在确保除杂率达标的同时兼顾经济性,已
成为该技术规模化应用的关键难题。响应曲面法

(ResponseSurfaceMethodology,RSM)是解决

多变量工艺优化问题的有效方法,主要是通过建

立数学模型解析因子交互作用,显著减少试验次

数并精准定位最优参数组合,在湿法冶金领域中

具有一定优势[12-14]。试验以江西某冶炼企业铜

电解废液为研究对象,采用Box-BehnkenDesign
(BBD)设计响应面法构建了硫化脱杂工艺的响应

曲面模型,重点探究了关键参数对杂质脱除率的

交互影响机制,并通过模型验证获取了最优工艺

条件,以期为铜电解废液硫化脱杂工艺的工业化

应用提供理论指导与技术支撑。
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1 试验部分

1.1 试验原料与试剂

试验原料:铜电解废液,取自江西某冶炼厂,
典型化学成分见表1。

表1 铜电解废液的典型化学成分

Table1 Typicalchemicalcompositionofcopper

electrolysiswastewater g/L

Cu As Sb Bi Ni

6.90 19.93 0.54 0.57 26.09

  试验试剂:硫铁矿(FeS)、浓硫酸(浓 H2SO4,

98%)、氢氧化钠(NaOH),均为分析纯,购自西陇

科学股份有限公司。

1.2 试验原理

1.2.1 As、Bi、Sb的脱杂反应

铜电解废液中 As、Sb主要以+5价形式存

在,Bi主要以+3价形式存在。由于+5价的As
和Sb具有较强氧化性,二者易被硫化氢(H2S)还
原,分别生成As2S3和Sb2S3沉淀;而Bi3+则直接

与H2S反应生成Bi2S3沉淀。具体反应方程式

如下[11]:

2H3AsO4+5H2S􀪅􀪅As2S3↓+2S↓+8H2O;
(1)

2SbO+2 +5H2S􀪅􀪅Sb2S3↓+4H2O+2S↓+2H+;
(2)

2SbO-3 +5H2S+2H+􀪅􀪅Sb2S3↓+6H2O+2S↓;
(3)

2Bi3++3H2S􀪅􀪅Bi2S3↓+6H+。 (4)
上述反应表明,As、Sb、Bi分别与 H2S反应

生成难溶的硫化物沉淀,实现从电解液中脱除。

1.2.2 Cu2+、Ni2+对硫化沉淀的影响

通过热力学计算发现,在高酸低压条件下,

Ni2+离子积浓度远高于 As、Sb、Bi等杂质离子,
而Cu2+离子积浓度与这些杂质离子接近。因此,
在硫化脱杂过程中,Cu2+ 会与 As、Sb、Bi共同沉

淀,而Ni2+留在溶液中,说明硫化沉淀法对Ni的

回收没有影响[11,15]。
同时,Cu2+的存在对As去除影响很大[11,16]:

3Cu2++As2S3+4H2O􀪅􀪅3CuS+2HAsO2+6H+。
(5)

由此可见,溶液中若存在Cu2+,会导致生成

的As2S3重新溶解回到溶液中,所以,只有将溶液

中的Cu2+ 充分去除,才能确保 As被彻底沉淀

下来。

1.3 试验方法

将FeS与过量稀H2SO4置于启普发生器中,
二者反应生成 H2S气体。将 H2S气体通入装有

铜电解废液的三口烧瓶中,再将烧瓶置于恒温磁

力搅拌水浴锅中,在一定温度、搅拌速度条件下硫

化脱杂反应一定时间。尾气用10%NaOH 溶液

吸收,反应结束后取出,过滤,得到净化后液和净

化渣,送分析。

1.4 计算方法

采用电感耦合等离子 体 原 子 发 射 光 谱 仪

(ICP,ICAP6300)测定As、Sb、Bi离子浓度,计算

脱除率r。计算公式为:

r=ρ0-ρ1
ρ0

×100%。 (6)

式中:r—金属(As、Sb、Bi)离子脱除率,%;ρ0—反

应前溶液中金属(As、Sb、Bi)离子质量浓度,mg/L;

ρ1—反应后溶液中金属(As、Sb、Bi)离子质量浓

度,mg/L。
为了更直观地评估As、Sb、Bi等主要杂质综

合脱除率,定义铜电解废液杂质平均脱除率,计算

公式如下:

r杂 =r(As)+r(Sb)+r(Bi)
3

。 (7)

式中:r杂—铜 电 解 废 液 杂 质 平 均 脱 除 率,%;

r(As)—铜电解废液As脱除率,%;r(Bi)—铜电

解废液Bi脱除率,%;r(Sb)—铜电解废液Sb脱

除率,%。

2 试验结果与讨论

2.1 单因素试验

2.1.1 H2S用量对杂质脱除率的影响

由于在生成 H2S过程中,会有部分 H2S残

留在启普发生器内部,同时逸出的 H2S也会造成

部分损失,因此以 H2S过量系数(H2S实际用量

与理论值之比)=1.4~2.0进行试验。取铜电解

废液500mL,在反应温度60℃、反应时间2h、搅
拌速度为550r/min条件下,考察 H2S过量系数

对杂质脱除率的影响,结果如图1所示。可知:铜
电解废液中杂质元素的脱除行为存在差异。Bi3+

通过沉淀反应直接生成Bi2S3,当 H2S过量系数
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为1.4时,Bi基本脱除干净,即 H2S过量系数在

1.4~2.0范围内,脱除率基本不随 H2S过量系

数增大而变化。而 As、Sb的脱除过程则分为2
个阶段:H2S过量系数在1.4~1.8范围内,As、

Sb脱除率随 H2S过量系数增大而显著提高,此
阶段主要受As5+/Sb5+还原为三价态这一过程控

制;当过量系数超过1.8后,As、Sb脱除率趋于平

衡。研究表明,Bi3+ 直接沉淀反应速率显著高于

As/Sb的还原—沉淀偶联反应。同时,H2S过量系

数在1.4~2.0范围内,杂质平均脱除率稳步上升,
最高可达92.1%,综合考虑杂质脱除率和成本,确
定H2S过量系数以1.8为宜。

图1 H2S过量系数对r(As)、r(Sb)、r(Bi)、r杂 的影响

Fig.1 EffectofH2Sexcesscoefficientonr(As),r(Sb),

r(Bi)andr杂

2.1.2 反应时间对杂质脱除率的影响

取铜电解液废液500mL,在 H2S过量系数为

1.7、反应温度60℃、搅拌速度550r/min条件下,考
察反应时间对杂质脱除率的影响,结果如图2所示。

图2 反应时间对r(As)、r(Sb)、r(Bi)、r杂 的影响

Fig.2 Effectofreactiontimeonr(As),r(Sb),

r(Bi)andr杂

  由图2可知:反应2h时,Bi3+与 H2S基本反

应完全,继续延长反应时间,Bi脱除率变化不明显;
随反应时间延长,As、Sb脱除率升高,反应2h后略

有降低,这是由于铜电解液废液上方的H2S浓度降

低,导致反应平衡向硫化物沉淀反溶和生成H2S的

方向移动,从而造成脱除率下降。综合考虑杂质脱

除率与反应效率,确定反应时间以2h为宜。

2.1.3 反应温度对杂质脱除率的影响

取铜电解液废液500mL,在H2S过量系数1.7
倍、搅拌速度550r/min、反应2h条件下,考察反应

温度对杂质脱除率的影响,结果如图3所示。

图3 反应温度对r(As)、r(Sb)、r(Bi)、r杂 的影响

Fig.3 Effectofreactiontemperatureonr(As),r(Sb),

r(Bi)andr杂

  由图3可知:在温度低于70℃时,随温度升

高,Bi、Sb、As脱除率略微上升;但温度高于70℃
后,3种杂质脱除率均有所下降。这是因为温度

低于70℃时,随温度升高,反应速率加快,在相同

反应时间内,杂质脱除率提升;而温度高于70℃
时,H2S在溶液中的溶解度会下降,从而导致3
种杂质脱除率和r杂 降低。综合考虑,确定反应温

度以70℃为宜。

2.1.4 搅拌速度对杂质脱除率的影响

取铜电解液废液500mL,在 H2S过量系数

1.7、反应时间2h、反应温度60℃条件下,考察搅

拌速度对杂质脱除率的影响,结果如图4所示。

图4 搅拌速度对r(As)、r(Sb)、r(Bi)、r杂 的影响

Fig.4 Effectofstirringspeedonr(As),r(Sb),

r(Bi)andr杂
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  由图4可知,搅拌速度在400~500r/min

范围内,As、Sb脱除率及杂质平均脱除率均随

搅拌速 度 增 大 而 升 高;搅 拌 速 度 增 至500~

600r/min时,As、Sb脱除率及杂质平均脱除率

变化均不大。这是由于搅拌速度较低时,溶液

中 H2S未充分分散溶解导致局部积累逸出;而

搅拌速度大于500r/min时,H2S已经充分分

散均匀,因此继续增大搅拌速度对杂质脱除影

响不 大。因 此,确 定 搅 拌 速 度 以 500r/min

为宜。

2.2 响应曲面优化

2.2.1 模型的建立

根据单因素试验结果,采用BBD设计响应曲

面法对试验条件进一步优化。以 H2S过量系数

(A)、反应时间(B)、反应温度(C)和搅拌速度(D)

4个主要因素作为自变量,r杂 作为响应值,优化试

验因素与水平见表2,设计及试验结果见表3。

表2 优化试验因素及水平

Table2 Optimizationtestfactorsandlevels

水平

因素

A

H2S过量

系数

B

反应

时间/h

C

反应

温度/℃

D

搅拌速度/

(r·min-1)

-1 1.7 1.5 60 450

0 1.8 2.0 70 500

1 1.9 2.5 80 550

  根据试验结果,对r杂 实际值与预测值进行对

比,结果表明二者吻合较好(图5)。同时进行多

元回归拟合,得到以r杂 为因变量的二次多项回归

方程(编码后):

r杂=93.26+0.88A+0.89B-0.94C+0.87D-

0.35AB+0.425AC-0.075AD+0.075BC-

0.35BD-0.025CD-0.29A2-0.75B2-1.38C2

-0.74D2。

表3 优化试验设计及结果

Table3 OptimizationtestDesignandResults

试验

序号

A

H2S过量

系数

B
反应

时间/h

C
反应

温度/℃

D
搅拌速度/

(r·min-1)
r杂/%

1 1.7 2 60 500 91.9

2 1.7 2.5 70 500 92.7

3 1.8 2.5 70 450 92.0

4 1.7 2 80 500 89.3

5 1.8 2.5 60 500 92.8

6 1.7 2 70 550 92.3

7 1.8 2.5 70 550 93.3

8 1.8 1.5 60 500 91.4

9 1.7 2 70 450 90.5

10 1.8 2 70 500 93.3

11 1.9 2 70 550 93.8

12 1.9 2.5 70 500 93.8

13 1.7 1.5 70 500 90.1

14 1.8 2 60 450 91.4

15 1.9 2 60 500 92.9

16 1.8 2 70 500 93.2

17 1.9 2 80 500 92.0

18 1.8 2 70 500 93.2

19 1.9 1.5 70 500 92.6

20 1.8 2 70 500 93.5

21 1.8 1.5 80 500 89.3

22 1.8 2 80 450 89.5

23 1.9 2 70 450 92.3

24 1.8 1.5 70 450 89.4

25 1.8 2 60 550 93.0

26 1.8 2.5 80 500 91.0

27 1.8 1.5 70 550 92.1

28 1.8 2 80 550 91.0

29 1.8 2 70 500 93.1

图5 r杂 实际值与预测值之间的关系

Fig.5 Relationshipbetweenactualvalueand

predictedvalueofr杂
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2.2.2 方差分析

对表3数据进行方差分析,结果见表4。根

据P 值可判断模型的显著性,P<0.01代表影响

极其显著,0.01<P<0.05代表影响显著,P>
0.05代表影响不显著。

表4 模型的方差分析结果

Table4 Analysisresultsofvarianceresultsofmodel

方差来源 平方和 自由度 均方 F P 显著性

模型 55.39 14 3.96 130.48 <0.0001 极其显著

A 9.36 1 9.36 308.80 <0.0001 极其显著

B 9.54 1 9.54 314.66 <0.0001 极其显著

C 10.64 1 10.64 350.93 <0.0001 极其显著

D 9.01 1 9.01 297.26 <0.0001 极其显著

AB 0.4900 1 0.4900 16.16 0.0013 极其显著

AC 0.7225 1 0.7225 23.83 0.0002 极其显著

AD 0.0225 1 0.0225 0.7420 0.4035 不显著

BC 0.0225 1 0.0225 0.7420 0.4035 不显著

BD 0.4900 1 0.4900 16.16 0.0013 极其显著

CD 0.0025 1 0.0025 0.0824 0.7782 不显著

A2 0.5393 1 0.5393 17.78 0.0009 极其显著

B2 3.66 1 3.66 120.60 <0.0001 极其显著

C2 12.28 1 12.28 404.94 <0.0001 极其显著

D2 3.54 1 3.54 116.62 <0.0001 极其显著

残差 0.4245 14 0.0303

失拟项 0.3325 10 0.0332 1.45 0.3857 不显著

纯误差 0.0920 4 0.0230

总偏差平方和 55.81 28

R2 0.9924 变异系数CV/% 0.1894

R2adj 0.9848 精密度 37.40

  由表4看出:所建立的铜电解废液杂质脱除

率影响因素模型的P<0.0001,表明模型极其显

著;同时失拟项的P 为0.3857(>0.05),不显

著,说明所得模型拟合度高,无失拟因素存在,可
用于分析铜电解废液杂质平均脱除率。

在回归分析中,决定系数R2 和调整决定系

数R2
Adj是评估模型拟合效果的重要指标[17-19],R2

越接近于1,表明模型的拟合效果越好[20]。R2
Adj

考虑了参数数量的影响,若R2 与R2
Adj差异显著,

则提示模型中可能存在不显著的变量[21]。由表4
看出:本模型的R2 为0.9924,接近1,说明模型

与试验结果拟合较好;校正后的R2
Adj与R2 之差相

差很小,说明模型通用性与准确性较好;此外,变
异系数(CV)为0.19%,低于10%,表明非试验因

素对结果的干扰较小,试验可靠性和精度较高;精
密度为37.40,大于4,进一步验证了建立模型的

合理性;根据P 值判断,一次项A、B、C、D、交互

项AB、AC、BD 和二次项A2、B2、C2、D2对r杂 影

响极显著,交互项AD、BC、CD 影响不显著,结合

失拟项P 值(>0.05)、R2(≈1)、R2
adj(≈1)、模型

的精密度(>4)判断,不显著交互项的保留不影响

模型拟合;从F 值判断,4个因子对r杂 的影响顺

序依次为C>B>A>D,即反应温度>反应时间>
H2S过量系数>搅拌速度。

模型的检验结果如图6所示。可以看出:r杂

残差正态图中的参考点近似在一条直线上,残差

均匀分布在水平带两侧,说明试验误差小,模型拟

合效果较好,适用性较强。
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a—r杂 残差的正态图;b—残差与预测图;c—残差与运行图。

图6 模型的检验结果

Fig.6 Verificationresultsofmodel

2.2.3 响应曲面交互作用分析

通过二次多项回归方程生成的响应面曲线及

等值线是探究双因素交互效应及其显著性程度的

有效手段,基于响应面曲线和等值线图的分析结

果可确定最佳试验参数[22]。响应曲面的坡度特

征可反映处理条件与响应值间的敏感程度,陡峭

的坡度说明响应值对处理条件变化较敏感,平缓

的坡度则说明该处理条件的改变对响应值影响有

限;等值线的形态可直观反映交互效应的强度,通
常椭圆形表示两因素存在显著交互作用,而圆形

则反之[20]。
图7是反应时间与 H2S过量系数交互作用

的响应曲面及等高线。可以看出:等高线呈椭圆

形,表明 H2S过量系数与反应时间交互作用显

著;当反应时间固定为1.5~2.5h的任意值时,

r杂 随H2S过量系数增加而增大,同时变化幅度较

小;而当H2S过量系数固定时,r杂 随反应时间延

长呈先增大后减小趋势,变化幅度较大。综合分

析可知,在这两个因素的交互作用下,H2S过量

系数对r杂 的影响显著性低于反应时间。

图7 反应时间与H2S过量系数交互作用的响应曲面及等高线

Fig.7 Responsesurfaceandcontourlinesofinteractionbetweenreactiontimeandhydrogensulfideexcesscoefficient

  图8是反应温度与 H2S过量系数交互作用

的响应曲面及等高线。可以看出:等高线呈椭圆

形,表明 H2S过量系数与反应温度交互作用显

著;同时发现r杂 最大值位于 H2S过量系数取

1.8~1.9、反应温度在65~75℃的区间范围内;

相较而言,r杂 随反应温度升高的变化幅度较大,
而随 H2S过量系数增大的变化幅度较小。综合

分析可知,在这两个因素的交互作用下,反应温度

对r杂 的影响显著性高于H2S过量系数。
图9是搅拌速度与 H2S过量系数交互作用
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的响应曲面及等高线。可以看出:等高线近似圆

形,表明 H2S过量系数与搅拌速度的交互作用不

明显;当H2S过量系数固定为1.7~1.9的任意

值时,r杂 随搅拌速度增大而增大,但变化幅度较

小;而固定搅拌速度时,r杂 随 H2S过量系数增加

而增大,变化幅度也较大。综合分析可知,在这两

个因素的交互作用下,H2S过量系数对r杂 的影响

显著性高于搅拌速度。

图8 反应温度与H2S过量系数交互作用的响应曲面及等高线

Fig.8 Responsesurfaceandcontourlinesofinteractionbetweenreactiontemperatureandhydrogensulfideexcesscoefficient

图9 搅拌速度与H2S过量系数交互作用的响应曲面及等高线

Fig.9 Responsesurfaceandcontourlinesofinteractionbetweenstirringspeedandexcesshydrogensulfidecoefficient

  图10是反应温度与反应时间交互作用的响

应曲面及等高线。可以看出:等高线近似圆形,表
明反应时间与反应温度的交互作用不显著;BC
交互曲面中,随反应温度在60~80℃范围内升

高,r杂 先增加后减小;同时r杂 随反应温度升高的

变化幅度较大,而随反应时间的变化幅度较小。
综合分析可知,在这两个因素的交互作用下,反应

温度对r杂 的影响显著性高于反应时间。
图11是搅拌速度和反应时间交互作用的响应

曲面及等高线。可以看出:等高线呈椭圆形,表明

反应时间和搅拌速度的交互作用显著;BD 交互曲

面中,随搅拌速度在450~550r/min范围内增大,

r杂 增加;相较而言,r杂 随反应时间延长的变化幅度

较大,而随搅拌速度的变化幅度较小。综合分析可

知,反应时间对r杂 的影响显著性高于搅拌速度。
图12反应温度与搅拌速度交互作用的响应曲

面及等高线。可以看出:等高线近似圆形,表明反

应温度与搅拌速度的交互作用不显著;同时r杂 最

大值位于反应温度在62~72℃、搅拌速度在500~
550r/min的区间范围内。相较而言,r杂 随反应温

度升高的变化幅度较大,而随搅拌速度增大的变化

幅度较小。综合分析可知,在这两个因素的交互作
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用下,反应温度对r杂 的影响显著性高于搅拌速度。

2.2.4 试验条件的优化与验证

用Design-Expert13.0软件处理试验数据,通过

回归方程模型分析并确定铜电解废液杂质脱除的最

佳条件为:H2S过量系数为1.9,反应温度为68.1℃,
反应时间为2.1h,搅拌速度为524r/min。在该条件

下,铜电解废液杂质脱除率可达94.2%。在最佳条

件下进行5组平行验证试验。结果如图13所示。

图10 反应温度与反应时间交互作用的响应曲面及等高线

Fig.10 Responsesurfaceandcontourlinesofinteractionbetweenreactiontemperatureandreactiontime

图11 搅拌速度与反应时间交互作用的响应曲面及等高线

Fig.11 Responsesurfaceandcontourlinesofinteractionbetweenstirringspeedandreactiontime

图12 反应温度与搅拌速度交互作用的响应曲面及等高线

Fig.12 Responsesurfaceandcontourlinesofinteractionbetweenreactiontemperatureandstirringspeed
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图13 响应曲面优化条件验证试验结果

Fig.13 Verificationtestresultsofoptimizationconditionsofresponsesurface

  由图看出:5组试验的r杂 均落在模型预测

95%置信区间(93.9%~94.4%)内,这表明用响

应曲面法优化工艺参数可靠并适用;5组平行试

验的Ni+离子沉淀率均小于1.5%,说明在确定的

最佳条件下不会造成Ni+离子大量损失,有利于

提升后续工业副产品NiSO4的经济效益。

3 结论

1)采用制备出来的 H2S作为硫化剂用于废

铜电解的As、Bi、Sb的除杂,并对 H2S过量系数

(A)、反应时间(B)、反应温度(C)、搅拌速度(D)4
个条件进行单因素试验分析,确立单因素适宜条

件分别为H2S过量系数1.8,反应时间2h,反应

温度70℃,搅拌速度500r/min。并根据已定的

优化试验条件进行进一步优化。

2)将上述确定的单因素适宜条件作为中心

点,采 用 Design-Expert13.0 响 应 曲 面 中 的

Box-BehekenDesign(BBD)进行进一步优化,得
到铜电解废液杂质平均脱除率r杂 的拟合多元二

次项式(编码后)为:

r杂=93.26+0.88A+0.89B-0.94C+0.87D-
0.35AB+0.425AC-0.075AD+0.075BC-
0.35BD-0.025CD-0.29A2-0.75B2-1.38C2

-0.74D2。

3)通过软件分析,确定最佳试验条件为:H2S
过量系数1.9,反应温度68.1℃,反应时间2.1h,
搅拌速度为524r/min,在该条件下,铜电解废液

杂质脱除率可达94.2%。在该最佳条件下的验

证试验结果显示,r杂 均落在模型预测95%置信区

间93.9%~94.4%之内,表明用响应曲面法优化

工艺参数可靠并适用。同时废电解液Ni的沉淀

率均小于1.5%,证明该硫化条件并不会影响后

续Ni的回收。
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OptimizationofProcessParametersforImpurityRemovalofCopperElectrolysisWaste
LiquidBasedonResponseSurfaceMethodology

LYUXicong1,2,TANGWentao1,LIANGZhujun1,LIUYuandong1,LIMengxue3

(1.MetallurgicalandChemicalResearchInstitute,GuixiSmelter,Guixi 335424,China;

2.JCC(Guixi)Neo_Metallurgical&ChemicalTechnologyCo.,Ltd.,Guixi 335424,China;

3.JiangxiCopperTechnologyResearchInstituteCo.,Ltd.,Nanchang 330096,China)

Abstract:Removalofimpurities(arsenic,antimony,bismuth)fromcopperelectrolyticwasteliquidby
hydrogensulfidewasstudied.Theeffectsoftheexcesscoefficientofhydrogensulfide,reaction
temperature,reactiontimeandstirringspeedontheimpurityremovalofcopperelectrolyticwaste
liquidwereinvestigated.Theexperimentalconditionswerefurtheroptimizedbytheresponsesurface
methodology,andtheexperimentswereverifiedundertheseconditions.Theresultsshowthatthe
optimaltestconditionsareasfollows:theexcesscoefficientofhydrogensulfideis1.9,thereaction
temperatureis68.1℃,thereactiontimeis2.1h,andthestirringspeedis524r/min.Underthe
optimalconditions,theaverageimpurityremovalrateofcopperelectrolysiswasteliquidcanreach
94.2%.Theoptimizedprocessparametersdeterminedbythemethodarereliableandapplicable,and
willnotaffectthesubsequentrecoveryofnickelelements.
Keywords:copperelectrolysiswasteliquid;responsesurfacemethodology;hydrogensulfide;

impurityremoval;arsenic;antimony;bismuth
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ReductionandSulfationofWasteLeadPastebyGlucose-SulfuricAcidSystem
PANMeimei1,HUANGKui1,2,DONGHaili1,2,CHENZhangqing1,MAOShanjin1

(1.SchoolofResources,EnvironmentandMaterials,GuangxiUniversity,Nanning 530004,China;
2.KeyLaboratoryofEnvironmentalProtection,EducationDepartmentofGuangxiZhuang

AutonomousRegion,Nanning 530004,China)

Abstract:Thecompositionandphysicochemicalpropertiesofwasteleadpastearecomplex,andits
recyclingandutilizationaredifficult.Amongthem,thereductionofhigh-valentPbO2isakeyproblem
intherecyclingandtreatmentprocessofwasteleadpaste.Thereductionsulfationreactionof
convertingPbO2in wasteleadpastetoPbSO4 usingtheglucose-sulfuricacidsystem atroom
temperaturewasstudied.Theeffectsofsulfuricacidconcentration,glucoseexcesscoefficient,liquid
volumetosolidmassratioandreactiontimeonthereductionsulfationprocessofwasteleadpaste
wereinvestigated.Theresultsshowthatundertheoptimalreactionconditionsofwasteleadpasteof
5g,sulfuricacidconcentrationof85%,excesscoefficientofglucoseof3,liquidvolumetosolidmass
ratioof3/1,andreactiontimeof3h,thereductionrateofPbO2is91.88%andthemassfractionof
PbSO4is92.52%.Thesystemcanreduceandsulfatevariouscomplexcomponentsinwasteleadpaste
toobtainPbSO4productsofhigherpurity.Itisgreenandefficient,andconvenientforthesubsequent
recyclingandtreatmentofwasteleadpaste.
Keywords:wasteleadpaste;glucose;reduction;sulfation;lead
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