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摘要：以Ｌ－赖氨酸和Ｄ－阿拉伯糖为底物制备 ＭＲＰｓ，以羟基自由基（·ＯＨ）、
超氧阴离子自由基（Ｏ２

－·）和 ＤＰＰＨ自由基（ＤＰＰＨ·）清除能力为评价指标，
研究反应温度、加热时间、反应初始ｐＨ值和反应底物摩尔比对３种自由基清除
率的影响，并在单因素试验基础上通过均匀试验优化反应条件，在最佳工艺条

件下，ＭＲＰｓ对·ＯＨ，Ｏ２
－·和 ＤＰＰＨ·的清除率分别为 ４７．２８％，７５．１６％和

８９．８１％．因此，Ｌ－赖氨酸和Ｄ－阿拉伯糖的ＭＲＰｓ不仅可以用于食品着色与风
味增强，而且有助于预防体内多种自由基损伤引起的疾病．
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－·）ａｎｄＤＰＰＨｒａｄｉｃａｌ（ＤＰＰＨ·）ｕｎｄｅｒ
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ｒａｄｉｃａｌｓｃａｖｅｎｇｉｎｇｒａｔｅｓｆｏｒＭＲＰｓａｇａｉｎｓｔ·ＯＨ，Ｏ２

－· ａｎｄＤＰＰＨ·ｗｅｒｅ４７．２８％，７５．１６％ ａｎｄ８９．８１％，

ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ．Ｔｈｅｒｅｆｏｒｅ，ｔｈｅＭＲＰｓｄｅｒｉｖｅｄｆｒｏｍＬｌｙｓｉｎｅＤａｒａｂｉｎｏｓｅｃｏｕｌｄｎｏｔｏｎｌｙｂｅｕｓｅｄｆｏｒｆｏｏｄｃｏｌｏｒｉｎｇ
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０　引言

美拉德反应 ＭＲ（Ｍａｉｌｌａｒｄｒｅａｃｔｉｏｎ）是一种
非酶促褐变反应，它是一类含羰基化合物（如

还原糖、醛或酮）、含氨基化合物（如氨基酸、蛋

白质）或任何含氮化合物之间的一种非常复杂

的反应［１］．在食品的加工和储藏过程中，ＭＲ能
够产生许多改进食品风味和颜色的物质，称为

美拉德反应产物 ＭＲＰｓ（Ｍａｉｌｌａｒｄｒｅａｃｔｉｏｎｐｒｏｄ
ｕｃｔｓ）［２］．研究表明，ＭＲＰｓ具有许多有益的作
用，如清除自由基［３－４］，较强的还原力和抗氧化

能力［５－６］，抑制脂质氧化等［７］．
Ｄ－阿拉伯糖是一种功能性还原糖，为白

色结晶体，易溶于水，是 Ｄ－核糖的戊糖类似
物［８］．ＭＲ中五碳糖的褐变速度是六碳糖的１０
倍，其中Ｄ－阿拉伯糖仅次于Ｄ－核糖．赖氨酸
是一种碱性氨基酸，为人体必需的氨基酸之一，

其对温度非常敏感，极易发生 ＭＲ．刘海燕等［９］

以阿拉伯糖与赖氨酸或甘氨酸为原料，制备了

一系列不同反应条件下的ＭＲＰｓ，采用硫氰酸铁
法，以合成抗氧化剂 ＴＢＨＱ为对照，探讨 ＭＲＰｓ
的体外抗氧化活性．结果发现，用阿拉伯糖－赖
氨酸体系制备的ＭＲＰｓ的抗氧化活性高于用阿
拉伯糖－甘氨酸体系制备的ＭＲＰｓ的抗氧化活
性，且在最佳反应条件下，模拟体系所制备的

ＭＲＰｓ的抗氧化能力优于ＴＢＨＱ．
目前，学界对 ＭＲＰｓ抗氧化能力的研究主

要集中在模拟体系中不同糖与氨基酸组合

ＭＲＰｓ的抗氧化活性比较和工艺研究、实际体
系中 ＭＲＰｓ的抗氧化活性研究、各种加工技术

对模拟体系 ＭＲＰｓ抗氧化活性的影响研究等，

而针对不同的自由基，ＭＲＰｓ对其清除的条件

是否具有特异性尚鲜见报道．基于此，本研究拟

以Ｌ－赖氨酸－Ｄ－阿拉伯糖为ＭＲ底物，在单

因素试验基础上通过均匀试验优化反应条件，

采用分光光度法考察 ＭＲＰｓ对羟基自由基

（·ＯＨ），超氧阴离子自由基（Ｏ２
－·）和ＤＰＰＨ·

自由基的清除能力和最佳工艺条件，旨在为Ｌ－

赖氨酸－Ｄ－阿拉伯糖的ＭＲＰｓ深度研究和综合

利用提供理论参考．

１　材料与方法

１．１　材料与试剂
Ｌ－赖氨酸、Ｄ－阿拉伯糖，Ｓｏｌａｒｂｉｏ试剂公

司产；无水乙醇、ＤＰＰＨ（１，１－二苯基 －２－苦

肼基自由基）、邻二氮菲、磷酸二氢钠、磷酸氢

二钠、硫酸亚铁、过氧化氢、三（羟甲基）氨基甲

烷、盐酸和邻苯三酚等，均为分析纯，天津市科

密欧化学试剂有限公司产．

１．２　仪器与设备
ＳＱＰ电子天平，赛多利斯科学仪器（北京）

有限公司产；ＨＪ－３恒温磁力加热搅拌器，常州

国华电器有限公司产；ｐＨ计，瑞士梅特勒 －托

利多公司产；ＨＨ －１智能型数显恒温油浴槽，

巩义市予华仪器有限责任公司产；ＨＨ恒温水

浴锅，江苏金坛市中大仪器厂产；Ｔ６新世纪紫

外可见分光光度计，北京普析通用仪器有限责

任公司产．

１．３　实验方法
１．３．１　ＭＲＰｓ的制备及其自由基清除率的单
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因素试验　在基本试验条件为反应温度

１０５℃，加热时间 ３０ｍｉｎ，反应初始 ｐＨ值为

９．０，反应底物摩尔比 ｎ（Ｌ－赖氨酸）ｎ（Ｄ－

阿拉伯糖）＝１１的情况下，分别对反应温度

（４５℃，６０℃，７５℃，９０℃，１０５℃，１２０℃和

１３５℃）、加热时间（２０ｍｉｎ，３０ｍｉｎ，６０ｍｉｎ，

９０ｍｉｎ，１２０ｍｉｎ，１５０ｍｉｎ，１８０ｍｉｎ，２１０ｍｉｎ和

２４０ｍｉｎ）、反应初始 ｐＨ值（５．０，６．０，７．０，８．０，

９．０，１０．０，１１．０，１２．０和１３．０）和反应底物摩尔

比ｎ（Ｌ－赖氨酸）ｎ（Ｄ－阿拉伯糖）（１１，

１．５１，２１，２．５１，３１，１３，１２．５，１２和

１１．５）进行单因素试验，不同条件下制备的

ＭＲＰｓ经１０倍稀释用于分析各单因素对·ＯＨ，

Ｏ２
－·和ＤＰＰＨ·这３种自由基的清除能力．

１．３．２　ＭＲＰｓ对自由基清除率的均匀试验与

验证　在单因素试验的基础上，选择对自由基

清除能力影响较大的因素进行均匀试验与优

化，求出 ＭＲＰｓ清除３种自由基的最佳工艺条

件，并按照优化后的条件对其清除自由基能力

进行验证试验．

１．３．３　·ＯＨ清除率的测定　ＭＲＰｓ对·ＯＨ

清除能力的测定参考许丹等［１０］的方法．取

０．６ｍＬ５ｍｍｏｌ／Ｌ邻二氮菲溶液于试管中，依

次加入０．４ｍＬ０．２ｍｏｌ／Ｌ磷酸缓冲溶液（ｐＨ＝

７．４）和０．６ｍＬ５ｍｍｏｌ／ＬＦｅＳＯ４溶液，混合均

匀后，加入不同条件下制备的ＭＲＰｓ各２ｍＬ和

０．４ｍＬ０．１％（体积分数）的 Ｈ２Ｏ２，于３７℃ 恒

温水浴中反应６０ｍｉｎ，在５３６ｎｍ处测定其吸光

度值Ａ样．相同操作条件下，以去离子水代替

ＭＲＰｓ，测定吸光度值Ａ损；以去离子水分别代替

ＭＲＰｓ和 Ｈ２Ｏ２，测定吸光度值 Ａ未损．ＭＲＰｓ对

·ＯＨ的清除率用下式计算：

·ＯＨ清除率＝
（Ａ样 －Ａ损）
（Ａ未损 －Ａ损）

×１００％

１．３．４　Ｏ２
－·清除率的测定　ＭＲＰｓ对 Ｏ２

－·

清除能力的测定参考赵晶等［１１］的方法，并稍作

修改．将 ４．５ｍＬ０．１ｍｏｌ／ＬＴｒｉｓＨＣｌ缓冲液

（ｐＨ＝８．２）、不同条件下制备的 ＭＲＰｓ样液
１ｍＬ和蒸馏水２．４ｍＬ依次加入到离心管中混

匀，在２５℃恒温水浴锅中反应１０ｍｉｎ后加入
０．１ｍＬ６ｍｍｏｌ／Ｌ邻苯三酚，摇匀，反应３ｍｉｎ
后再加入０．１ｍＬ１０ｍｏｌ／ＬＨＣｌ溶液，终止反

应，以去离子水为参比，在３２５ｎｍ处测定吸光
值Ａｉ．ＭＲＰｓ对 Ｏ２

－· 的清除率用下式计算：

Ｏ２
－·清除率＝

Ａ０－Ａｉ
Ａ０

×１００％

式中，Ａ０为用去离子水代替 ＭＲＰｓ时测得的吸

光度，Ａｉ为加 ＭＲＰｓ测得的吸光度与加 ＭＲＰｓ
但未加邻苯三酚时测得的吸光度差．

１．３．５　ＤＰＰＨ·清除率的测定　ＭＲＰｓ对
ＤＰＰＨ· 清除率的测定参考Ｓ．Ｍ．Ｍｏｈｓｅｎ等［１２］

的方法，并稍作修改．取１ｍＬ不同条件下制备
的 ＭＲＰｓ和 ２ｍＬＤＰＰＨ· 无水乙醇溶液
（０．１ｍｍｏｌ／Ｌ，现用现配），充分混匀，室温条件

下避光反应３０ｍｉｎ，在５１７ｎｍ处测定其吸光度
值，记为Ａ样品．相同操作条件下，以去离子水代

替ＭＲＰｓ，作为空白组，测定吸光度值Ａ空白；以无
水乙醇代替 ＤＰＰＨ·无水乙醇溶液，作为对照
组，测定吸光度值 Ａ对照．ＭＲＰｓ对 ＤＰＰＨ·清除

率用下式计算：

ＤＰＰＨ·清除率＝１－
Ａ样品 －Ａ对照
Ａ[ ]
空白

×１００％

２　结果与分析

２．１　ＭＲＰｓ对３种自由基清除率影响的单因素

试验分析

２．１．１　反应温度的影响　不同反应温度下

ＭＲＰｓ对３种自由基清除率的影响如图１所示．
由图１可知，随着反应温度的升高，ＭＲＰｓ对３
种自由基的清除率均呈现逐渐上升的趋势．

ＤＰＰＨ·清除率在 ７５℃之后增长迅速，在
１０５℃时其 ＤＰＰＨ·清除率约是 ９０℃时的

２．５倍，在１２０℃时其ＤＰＰＨ·清除率达到最大

·３·
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值 ７６．１６％．在反应温度 ４５～１３５℃范围内，

ＭＲＰｓ对Ｏ２
－·清除率要高于·ＯＨ的清除率，

但在１３５℃时ＭＲＰｓ对·ＯＨ的清除率迅速增

加至７０．６％，略高于其对 Ｏ２
－·的清除率，这

可能是由于较高温度下产生的ＭＲＰｓ中含有更

多的清除·ＯＨ的物质．

２．１．２　加热时间的影响　不同加热时间下

ＭＲＰｓ对３种自由基清除率的影响如图２所示．

由图２可知，随着加热时间的延长，ＭＲＰｓ对

ＤＰＰＨ·清除率先迅速增加，由 ２０ｍｉｎ时的

４５．２％ 增加到 ６０ｍｉｎ时的 ７６．５１％，而在

６０ｍｉｎ之后增长速度较为缓慢；ＭＲＰｓ对·ＯＨ

和Ｏ２
－·清除率的影响则随着时间的延长呈现

缓慢增加的趋势．这说明 ＭＲＰｓ中具有抗氧化

活性的物质在反应初期就已形成，并随反应时

间的延长持续保持相对稳定的状态．

２．１．３　反应初始 ｐＨ值的影响　不同反应初

始ｐＨ值下ＭＲＰｓ对３种自由基清除率的影响

如图３所示．由图３可知，不同初始 ｐＨ值下

ＭＲＰｓ对３种自由基清除率的影响具有特异性．

这是由于 ＭＲＰｓ对 ３种自由基的清除机理不

同，因此不同自由基所达到的最大清除率也不

相同．从图３可以看出，初始 ｐＨ值为８．０时对

ＤＰＰＨ·清除率的影响达到最大值６０．５％；对

Ｏ２
－·的最大清除率对应初始ｐＨ值为１２．０；当

初始ｐＨ＝１１．０时，对·ＯＨ清除率达到最大．

虽然３种自由基所对应的最佳初始 ｐＨ值各不

相同，但从总体上来说，碱性条件下生成的

ＭＲＰｓ具有更好的抗氧化活性．

２．１．４　底物摩尔比的影响　不同反应底物摩

尔比条件下ＭＲＰｓ对３种自由基清除率的影响

如图４所示．由图４可知，不同底物摩尔比对３

种自由基清除率的影响具有特异性．从对ＤＰＰＨ·

的清除率来看，随着反应体系中 Ｄ－阿拉伯糖

含量的增加，ＤＰＰＨ·自由基清除率明显优于以

Ｌ赖氨酸为主的反应体系；底物摩尔比对Ｏ２
－·

和·ＯＨ清除率的影响相对较小．

图１　不同反应温度下ＭＲＰｓ对３种

自由基清除率的影响

Ｆｉｇ．１　ＴｈｅｓｃａｖｅｎｇｉｎｇｅｆｆｅｃｔｏｆＭＲＰｓａｇａｉｎｓｔ

·ＯＨ，Ｏ２
－· ａｎｄＤＰＰＨ· ｆｒｅｅｒａｔｉｃａｌｓ

ｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｒｅａｃｔｉｏｎｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓ

图２　不同加热时间下ＭＲＰｓ对

３种自由基清除率的影响

Ｆｉｇ．２　ＴｈｅｓｃａｖｅｎｇｉｎｇｅｆｆｅｃｔｏｆＭＲＰｓａｇａｉｎｓｔ

·ＯＨ，Ｏ２
－· ａｎｄＤＰＰＨ· ｆｒｅｅｒａｄｉｃａｌｓ

ｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｈｅａｔｉｎｇｔｉｍｅｓ

图３　不同初始ｐＨ值下ＭＲＰｓ对

３种自由基清除率的影响

Ｆｉｇ．３　ＴｈｅｓｃａｖｅｎｇｉｎｇｅｆｆｅｃｔｏｆＭＲＰｓａｇａｉｎｓｔ

·ＯＨ，Ｏ２
－· ａｎｄＤＰＰＨ· ｆｒｅｅｒａｄｉｃａｌｓ

ｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐＨｖａｌｕｅｓ

·４·
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图４　不同反应底物摩尔比下ＭＲＰｓ对３种自由基清除率的影响

Ｆｉｇ．４　ＴｈｅｓｃａｖｅｎｇｉｎｇｅｆｆｅｃｔｏｆＭＲＰｓａｇａｉｎｓｔ·ＯＨ，Ｏ２
－· ａｎｄ

ＤＰＰＨ· ｆｒｅｅｒａｄｉｃａｌｓｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｍｏｌａｒｒａｔｉｏｓ

２．２　ＭＲＰｓ对３种自由基清除活性的均匀试验

分析

　　通过单因素试验，选取合适的加热时间

（Ｘ１）、底物摩尔比（Ｘ２）、反应初始 ｐＨ值（Ｘ３）

和反应温度（Ｘ４）４个因素，采用 Ｕ７（７
４）均匀

试验表进行４因素７水平的均匀试验，其设计

如表１所示，试验结果见表２，采用Ｍｅｔｈｅｍａｔｉｃｓ

４．０软件分析结果见表３和表４．

由软件分析结果可知，Ｌ－赖氨酸 －Ｄ－阿

拉伯糖ＭＲＰｓ对·ＯＨ，Ｏ２
－·和ＤＰＰＨ·清除率

影响的主次顺序分别为：Ｘ４＞Ｘ３＞Ｘ１＞Ｘ２；Ｘ４＞

Ｘ２＞Ｘ１＞Ｘ３；Ｘ３＞Ｘ４＞Ｘ１＞Ｘ２．其中，反应温度

与反应初始ｐＨ值对·ＯＨ和ＤＰＰＨ·清除率具

有极显著的交互作用；加热时间与底物摩尔比，

反应温度与底物摩尔比对Ｏ２
－·清除率均具有

极显著的交互作用；加热时间与反应温度对

ＤＰＰＨ·清除率也具有极显著的交互作用．

回归方程如下：

Ｙ（·ＯＨ清除率）＝５７．４５２－２．６８４×１０－６Ｘ１
３－

０．０６７Ｘ３Ｘ４＋３．２９６×１０
－５Ｘ４

３

Ｙ（Ｏ２
－·清除率）＝５８．５７５＋１．７８５Ｘ２

４＋

０．０８５Ｘ１Ｘ２－０．３８Ｘ２Ｘ４＋４．７８３×１０
－５Ｘ４

３

Ｙ（ＤＰＰＨ·清除率）＝２１０．００９＋１４．８５４Ｘ１
０．２－

０．０００１１４２Ｘ１
２Ｘ４＋０．２７００Ｘ３

２－

０．０００９２５１Ｘ３
１．１Ｘ４

２

从回归方程可得到 ＭＲＰｓ清除·ＯＨ，

Ｏ２
－· 和ＤＰＰＨ·自由基的最佳条件，从反应

温度、加热时间、反应初始ｐＨ值和底物摩尔比

依次分别为：１１０℃，６０ｍｉｎ，７．０和 １．５１；

１１０℃，６０ｍｉｎ，１２．０和１．５１；１１０℃，６８ｍｉｎ，

８．０和１２．从理论上可计算出此条件下ＭＲＰｓ

对·ＯＨ，Ｏ２
－·和 ＤＰＰＨ·自由基的清除率分

别为４９．１５％，７６．２２％和９３．５１％；经实际试验

验证，在此优化条件下得到的 ＭＲＰｓ对·ＯＨ，

Ｏ２
－·和 ＤＰＰＨ·自由基的清除率分别为

４７．２８％，７５．１６％和８９．８１％，与理论值的相对

误差分别为１．８７％，１．０６％和３．７０％．这说明以

表１　Ｕ７（７
４）均匀试验因素水平表

Ｔａｂｌｅ１　ＴｈｅｆａｃｔｏｒｓａｎｄｌｅｖｅｌｓｏｆＵ７（７
４）

ｕｎｉｆｏｒｍｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔ

水平 Ｘ１／ｍｉｎ Ｘ２ Ｘ３ Ｘ４／℃
１ ３０（１） ２１（３） １１．０（５） １３５（７）
２ ６０（２） １２（６） ８．０（２） １２０（６）
３ ９０（３） １１（１） １３．０（７） １０５（５）
４ １２０（４） ２．５１（４） １０．０（４） ９０（４）
５ １５０（５） １１．５（７） ７．０（１） ７５（３）
６ １８０（６） １．５１（２） １２．０（６） ６０（２）
７ ２１０（７） １２．５（５） ９．０（３） ４５（１）

·５·
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表２　均匀试验结果

Ｔａｂｌｅ２　Ｔｈｅｒｅｓｕｌｔｓｏｆｕｎｉｆｏｒｍｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔ

试验
号

Ｘ１／ｍｉｎ Ｘ２ Ｘ３ Ｘ４／℃
自由基清除率Ｙ／％

·ＯＨ Ｏ２
－· ＤＰＰＨ·

１ ３０（１） ２１（３） １１．０（５） １３５（７） ４３．００ ５０．３８ ２２．４２
２ ６０（２） １２（６） ８．０（２） １２０（６） ４４．６０ ６２．９８ ８０．６９
３ ９０（３） １１（１） １３．０（７） １０５（５） ２．６１ １７．９４ ２４．２０
４ １２０（４） ２．５１（４） １０．０（４） ９０（４） ９．６０ ４２．７５ ３１．８５
５ １５０（５） １１．５（７） ７．０（１） ７５（３） ３６．００ ８．７８ ２７．３１
６ １８０（６） １．５１（２） １２．０（６） ６０（２） ３．１６ ９．５４ １７．７９
７ ２１０（７） １２．５（５） ９．０（３） ４５（１） ５．１７ ６．４９ ２７．７６

表３　回归参数表

Ｔａｂｌｅ３　Ｔｈｅｒｅｇｒｅｓｓｉｏｎｐａｒａｍｅｔｅｒｔａｂｌｅ

·ＯＨ Ｏ２
－· ＤＰＰＨ·

估计值

·ＯＨ Ｏ２
－· ＤＰＰＨ·

标准差

·ＯＨ Ｏ２
－· ＤＰＰＨ·

观察值

·ＯＨ Ｏ２
－· ＤＰＰＨ·

显著性

·ＯＨ Ｏ２
－· ＤＰＰＨ·

１ １ １ ５７．４５２ ５８．５７５ ２１０．００９ １６．５８９ ７．７３２ ３０．１５７ ３．４６０ －０．０７６ ６．９６４ ０．０４１ ０．９４７ ０．０２０
Ｘ１
３ Ｘ２

４ Ｘ１
０．２－２．６８４×１０－６ １．７８５ １４．８５３ １．７２６×１０－６ ０．３６５ １１．８５６ －１．５５５ ４．８９４ １．２５３ ０．２１８ ０．０３９ ０．３３７

Ｘ３Ｘ４ Ｘ１Ｘ２ Ｘ１
２Ｘ４ －０．０６７ ０．０８５ －１．１４２×１０－４ ０．０１６ ０．０４７ ３．８３２５×１０－６ －４．１５８ １．７９５ －２９．７９１ ０．０２５ ０．２１４ ０．００１

Ｘ４
３ Ｘ２Ｘ４ Ｘ３

２ ３．２９６×１０－５ －０．３８０ ０．２７０ ７．５４６×１０－６ ０．０７４ ０．０３０ ４．３６８ －５．１６０ ９．０５９ ０．０２２ ０．０３６ ０．０１２
Ｘ４
３ Ｘ３

１．１Ｘ４
２ ４．７８３×１０－５　　－９．２５１×１０－４ ６．８６２×１０－６　　４．６０１×１０－５ ６．９７１ －２０．１０５ ０．０２０ ０．００２

表４　回归方差分析表

Ｔａｂｌｅ４　Ｔｈｅｒｅｇｒｅｓｓｉｖｅｖａｒｉａｎｃｅａｎａｌｙｓｉｓｔａｂｌｅ

项目
自由度

·ＯＨＯ２
－·ＤＰＰＨ·

偏差平方和

·ＯＨ Ｏ２
－· ＤＰＰＨ·

均方

·ＯＨ Ｏ２
－· ＤＰＰＨ·

方差比

·ＯＨ Ｏ２
－· ＤＰＰＨ·

显著性

·ＯＨ Ｏ２
－· ＤＰＰＨ·

回归模型 ３ ４ ４ ２１１７．４５０３１５６．６２０ ２７５３．０３０ ７０５．８１８７８９．１５４ ６８８．２５８ １１．４８６ ２７．０７０ ４５３．８４４ ０．０３８ ０．０３６ ０．００２
残差 ３ ２ ２ １８４．３４５ ５８．３０５ ３．０３３ ６１．４４８ ２９．１５３ １．５１６
总和 ６ ６ ６ ２３０１．８０ ３２１４．９２ ２７５６．０６

均匀试验优化后的反应条件组合制备的 ＭＲＰｓ

具有较强的自由基清除能力，且优化结果可靠．

３　结论

本文以Ｌ－赖氨酸与Ｄ－阿拉伯糖为底物

制备ＭＲＰｓ，在单因素试验的基础上，通过均匀

试验确定了ＭＲＰｓ对·ＯＨ，Ｏ２
－·和ＤＰＰＨ·自

由基清除率的影响因素大小顺序与最佳工艺条

件如下．

１）ＭＲＰｓ对·ＯＨ清除率的影响因素大小

顺序和最佳反应条件为：Ｘ４＞Ｘ３＞Ｘ１＞Ｘ２，即以

反应温度为１１０℃，加热时间 ６０ｍｉｎ，初始 ｐＨ

值为 ７．０和底物摩尔比 １．５１的条件下，

ＭＲＰｓ对·ＯＨ的清除率最高，可达４７．２８％．

２）ＭＲＰｓ对Ｏ２
－·清除率的影响因素大小

顺序和最佳反应条件为：Ｘ４＞Ｘ２＞Ｘ１＞Ｘ３，即以

反应温度为１１０℃，加热时间 ６０ｍｉｎ，初始 ｐＨ
值为 １２．０和底物摩尔比 １．５１的条件下，
ＭＲＰｓ时Ｏ２

－·的清除率最高，可达７５．１６％．

３）ＭＲＰｓ对 ＤＰＰＨ·清除率的影响因素大
小顺序和最佳反应条件为：Ｘ３＞Ｘ４＞Ｘ１＞Ｃ２，即
以反应温度为１１０℃，加热时间６８ｍｉｎ，初始

ｐＨ值为 ８．０和底物摩尔比 １２的条件下，
ＭＲＰｓ对ＤＰＰＨ·的清除率最高，可达８９．８１％．

由此可知，ＭＲＰｓ能够有效地抑制自由基

的产生，从而起到抗氧化作用．因此 Ｌ－赖氨酸

·６·
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与Ｄ－阿拉伯糖的 ＭＲＰｓ不仅可以用于食品着

色与风味增强，而且有助于预防体内多种由自

由基损伤引起的疾病，具有一定的保健作用．
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摘要：对传统工艺制作的三川火腿加工中微生物区系的动态变化规律进行了研

究，并通过形态学和生理生化试验对优势菌进行分离鉴定．结果表明，腌制期、
风干期和焐灰期分别为三川火腿表面和内部细菌和葡萄球菌数量的增长期、稳

定期和减少期；除腌制初期外，火腿内部假单胞菌数量均高于其表面，且在整个

加工过程中由于微生物之间的竞争性关系呈逐渐降低趋势；腌制后期为火腿表

面和内部霉菌数量的急剧增长期，但在焐灰期骤减，直至未检出．三川火腿优势
菌为马尾葡萄球菌和模仿葡萄球菌．加工过程中加强对腌制期和风干期的时间
与温度控制，有利于形成前体物质，从而更好地促进焐灰期火腿优良风味的

形成．
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０　引言

干腌火腿是选用整只猪后腿或前腿作为原

料，经腌制、风干和发酵成熟而制成的一类肉制

品．国外干腌火腿主要有美国乡村火腿、西班牙

塞拉诺火腿、伊比利亚火腿、意大利帕尔玛火

腿、法国贝约尼火腿等［１］．国内干腌火腿主要有

金华火腿、如皋火腿、宣威火腿、三川火腿等．

不同的干腌火腿，其主要区别在于原料品

种和加工工艺的不同．其中，干腌火腿加工过程

中微生物类别和变化规律对火腿风味的形成至

关重要．国内外学者对部分干腌火腿中的微生

物进行了研究．蒋云升等［２］从如皋火腿中筛选

出１株表皮葡萄球菌、３株耳氏葡萄球菌、１株

木糖葡萄球菌．李平兰等［３］发现宣威火腿独特

风味的形成与葡萄球菌、微球菌的代谢活动和

火腿表面霉菌的生长有关．Ａ．Ｔｏｌｅｄａｎｏ等［４］研

究发现，伊比利亚干腌火腿中含有植物乳杆菌、

戊糖片球菌、嗜酸乳杆菌、纳地青霉、指状青霉、

汉逊酵母和产黄青霉等．Ｓ．Ｆｏｎｓｅｃａ等［５］研究发

现，加利西亚香肠成熟过程中的优势菌主要是

马胃葡萄球菌和清酒乳杆菌．Ｍ．Ｇ．Ｂｏｎｏｍｏ

等［６］从意大利南部巴斯利卡塔地区传统发酵香

肠中分离出３７株凝固酶阴性葡萄球菌，在 ｐＨ

值为６．０～５．２，温度为 ２０℃ 和３０℃条件下，

所有菌株均能生长，只有少数菌株仅在 １０℃

条件下生长．

三川火腿来自云南省丽江市永胜县三川

坝，其加工工艺独特，成熟的三川火腿因香味醇

正、口感细腻、营养丰富、盐分适中而深受大众

的喜爱．其制作流程如下．

１）杀猪：最好在１１月份或１２月份冬至过

后大寒或小寒的时候，杀猪下后腿；２）腌制

（２０ｄ）：上质量分数分别为 ６％ ～７％的盐和

４％的粮食酒，从猪脚开始反复揉搓，使盐粒和

粮食酒充分渗透进猪腿，至２０ｄ时用白棉纸包

裹住猪腿；３）晾挂风干（２个月）：晾挂１周后

猪腿表面逐渐长出绿色的霉斑，主要是有益微

生物的作用；晾挂２个月后猪腿上的绿斑分布

均匀，颜色没有变灰或黑，说明猪腿发酵良好；

４）焐灰（８个月）：将火腿放进透气性好的大竹

筐中，火腿之间要间隔十几厘米，用草木灰将其

拍紧捂严，草木灰呈碱性可以吸收火腿中残存

的水分，同时起到防虫的作用．

三川火腿采用传统自然发酵方法制备，发

酵时间长，受季节影响较大，火腿质量存在较大

差异［７］．目前，关于三川火腿中微生物方面的系

统研究报道较少．基于此，本文拟对云南三川火

腿加工过程中火腿表面和内部微生物的演替进

行系统分析，并对其中的优势菌进行鉴定，旨在

为改善三川火腿质量、优化三川火腿发酵剂制

作和提高三川火腿标准化生产水平提供理论

·９·
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依据．

１　材料与方法

１．１　材料与仪器
主要材料：三川火腿，为随机选取的云南省

丽江市永胜县按传统工艺加工制作而成的

火腿．

主要试剂：牛肉浸膏、蛋白胨、琼脂粉、ＰＣＡ

培养基、ＭＳＡ培养基、ＰＤＡ培养基、ＣＦＣ培养

基、硝酸盐还原试剂、精氨酸双水解酶和精氨酸

双水解酶对照，广东环凯微生物科技有限公司

产；乙醇（体积分数９５％，分析纯），天津市北方

天医化学试剂厂产；革兰氏染液、细菌微量生化

反应管，杭州滨和微生物试剂有限公司产；过氧

化氢（体积分数３０％，分析纯），四川西陇化工

有限公司产．

主要仪器：ＳＷ－ＣＪ－２Ｄ双人单面净化工

作台，苏州净化设备有限公司产；１０１－２电热

鼓风干燥箱，ＳＨＰ型生化培养箱，北京中兴伟业

仪器有限公司产；ＬＳ－Ｂ５０Ｌ立式压力蒸汽灭菌

器，上海华线医用核子仪器有限公司产；ＨＰ－

Ａ６００电子天平，福州华志科学仪器有限公司

产；ＥＶＯ－ＭＡ－２５显微镜，北京普瑞赛仪器有

限公司产；ＳＨＡ－ＢＡ振荡器，常州澳华仪器有

限公司产．

１．２　实验方法
１．２．１　取样时间的确定　随机选取３只三川

火腿为供试材料，分别在 ０ｄ，４ｄ，８ｄ，１２ｄ，

１６ｄ，２０ｄ（腌制期），５０ｄ，８０ｄ（风干期），

１１０ｄ，１４０ｄ，１７０ｄ，２００ｄ，２３０ｄ，２６０ｄ，２９０ｄ，

３２０ｄ（焐灰期）进行取样．

１．２．２　取样方法［８］

１．２．２．１　表面取样　在每只火腿表面先确定

６个点，包括３个签点（上、中、下签），其他３个

点在表面均匀选取，用稍沾湿的灭菌棉签对每

个点进行揩抹，揩抹面积为３ｃｍ×５ｃｍ，然后剪

断棉签并放入无菌离心管中，用于三川火腿表

面微生物计数试验．

１．２．２．２　内部取样　在每只火腿上先确定５

个点（３个签点和其他２个点），在火腿表面切

除厚０．５ｃｍ，边长４ｃｍ的四方形弃置，然后在

深处切割厚度为２ｃｍ，边长３ｃｍ大小的肉块，

取出在酒精灯上进行表面灼烧消毒后，立即放

入已灭菌的自封袋中，用于三川火腿内部微生

物计数试验．

１．２．３　测定方法

１．２．３．１　细菌总数测定［９］　１）样品稀释：

ａ）将剪断的棉签头放入盛有９０ｍＬ无菌生理盐

水的锥形瓶中，摇床振荡混匀，按照要求做１０

倍递增稀释，用于表面样品细菌总数的测定．

ｂ）在无菌操作台中取肉样，每个点５ｇ，共２５ｇ．

研磨后放入２２５ｍＬ无菌生理盐水中，摇床振荡

混匀，静置数分钟，取上清液１００ｍＬ，制成１

１０（ｍ／Ｖ）菌悬液，按照要求做１０倍递增稀释，

用于内部样品细菌总数的测定．ｃ）分别选取

３～４个适宜稀释度的表面和内部样品混匀液，

各取１ｍＬ分别加入无菌培养皿内，再加入

２５ｍＬ的ＰＣＡ培养基，混匀，每个稀释度做２个

平行试验．

２）培养：待 ＰＣＡ培养基凝固后，倒置，

３７℃ 下培养４８ｈ．

３）菌落计数：选取３０—３００ＣＦＵ为菌落总

数，小于 ３０ＣＦＵ则记录具体菌落数，大于

３００ＣＦＵ则记录为不可计数．

１．２．３．２　葡萄球菌计数［９］　方法同１．２．３．１，

其中将ＰＣＡ培养基换成ＭＳＡ培养基．

１．２．３．３　假单胞菌计数［１０］　１）样品稀释：同

１．２．３．１，其中将ＰＣＡ培养基换成ＣＦＣ培养基．

２）培养：待 ＣＦＣ培养基凝固后倒置，２５℃

下培养４８ｈ．

３）菌落计数：方法同１．２．３．１．

１．２．３．４　酵母菌计数［１１］　１）样品稀释：同
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１．２．３．１，其中将ＰＣＡ培养基换成ＰＤＡ培养基．

２）培养：待ＰＤＡ培养基凝固后倒置，３０℃

下培养５ｄ．

３）菌落计数：选取 １０—１５０ＣＦＵ计数，方

法同１．２．３．１．

１．２．４　优势细菌鉴定

１）在葡萄球菌计数试验中，挑选菌落在

３０—３００ＣＦＵ之间的平板，挑取平板单菌落，采

用平板划线法，在 ＭＳＡ培养基上进行分离纯

化，倒置，３７℃下培养１８～２４ｈ．观察已分离纯

化出单个菌落的大小、形态、颜色、光泽度、透明

度、隆起形状、边缘特征等．

２）由革兰氏染色试验确定优势菌 Ｇ＋／Ｇ－

和球菌／杆菌，通过过氧化氢酶试验和葡萄糖氧

化发酵试验初步分类．

３）根据《常见细菌系统鉴定手册》［１２］和

《伯杰细菌鉴定手册》［１３］对火腿中菌株进行硝

酸盐还原试验，精氨酸双水解酶试验，糖、醇类

利用发酵试验等生理生化鉴定试验．

４）通过形态学结合生理生化鉴定试验确

定优势细菌的种类．

１．２．５　数据统计与分析　所有试验数据用

Ｅｘｃｅｌ２０１０进行初步整理，并以均值 ±标准差

表示，采用ＯｒｉｇｉｎＰｒｏ８．０作图．

２　结果与分析

２．１　三川火腿加工过程中细菌总数的动态

变化

　　三川火腿腌制期、风干期、焐灰期表面和内

部细菌总数变化分别见图１和图２．

由图１和图２可知，在腌制前期（０～８ｄ）

火腿表面细菌总数减少，第８ｄ时表面细菌数

量达到最小值３．６８ｌｇ（ＣＦＵ／ｇ），其原因是由于

火腿表面涂抹的大量白酒和盐抑制了微生物的

生长；腌制８～２０ｄ火腿表面细菌适应环境，数

量逐渐增加；在风干期（５０～８０ｄ）表面细菌数

图１　三川火腿腌制期和风干期细菌总数的变化

Ｆｉｇ．１　Ｃｈａｎｇｅｓｏｆｔｏｔａｌｂａｃｔｅｒｉａｌｃｏｕｎｔｄｕｒｉｎｇ

Ｓａｎｃｈｕａｎｈａｍｃｕｒｉｎｇａｎｄｄｒｙｉｎｇｐｅｒｉｏｄｓ

图２　三川火腿焐灰期细菌总数的变化

Ｆｉｇ．２　Ｃｈａｎｇｅｓｏｆｔｏｔａｌｂａｃｔｅｒｉａｌｃｏｕｎｔｄｕｒｉｎｇ

Ｓａｎｃｈｕａｎｈａｍｒｉｐｅｎｉｎｇｐｒｏｃｅｓｓ

量无明显变化；１１０～１７０ｄ表面细菌数量呈现

先降低后增加趋势，第１７０ｄ时表面细菌数量

达到最大值４．３６ｌｇ（ＣＦＵ／ｇ）；１７０～３２０ｄ火腿

表面细菌数量逐渐减少，第３２０ｄ时火腿表面

细菌数量为４．００ｌｇ（ＣＦＵ／ｇ），其原因是草木灰

吸走火腿表面水分，水分含量过低不适合部分

细菌生长繁殖．

在腌制前期（０～８ｄ）火腿内部细菌数量逐

渐减少，第 ８ｄ时内部细菌数量达到最小值

４．２１ｌｇ（ＣＦＵ／ｇ），其原因是腌制时火腿表面涂

抹的盐逐渐渗透进火腿内部；腌制８～２０ｄ火

腿内部耐盐细菌逐渐适应环境，因此内部细菌

数量基本呈增加趋势，第２０ｄ时内部细菌达到

最大值４．５９ｌｇ（ＣＦＵ／ｇ）；２０～８０ｄ火腿内部不
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断失水，抑制细菌生长，使其内部细菌数量逐渐

减少；１１０～１７０ｄ火腿内部细菌数量趋于稳定，

这是因为火腿焐灰的环境适合细菌生长；１７０～

３２０ｄ由于火腿内部营养物质逐渐减少，内部细

菌数量逐渐降低，第３２０ｄ时火腿内部细菌数

量为４．２４ｌｇ（ＣＦＵ／ｇ）．

２．２　三川火腿加工过程中葡萄球菌的动态

变化

　　三川火腿腌制期、风干期、焐灰期表面和内

部葡萄球菌总数变化分别见图３和图４．

　　由图３和图４可知，０～４ｄ火腿表面和内

部葡萄球菌数量减少，其原因是由于火腿中糖

原被降解生成酸类物质，抑制葡萄球菌生长；

４～８０ｄ火腿中营养物质含量充足，且葡萄球菌

图３　三川火腿腌制期和风干期葡萄球菌

总数的变化

Ｆｉｇ．３　Ｃｈａｎｇｅｓｏｆｔｏｔａｌｓｔａｐｈｙｌｏｃｏｃｃｕｓｃｏｕｎｔｄｕｒｉｎｇ

Ｓａｎｃｈｕａｎｈａｍｃｕｒｉｎｇａｎｄｄｒｙｉｎｇｐｅｒｉｏｄｓ

图４　三川火腿焐灰期葡萄球菌总数的变化

Ｆｉｇ．４　Ｃｈａｎｇｅｓｏｆｔｏｔａｌｓｔａｐｈｙｌｏｃｏｃｃｕｓｃｏｕｎｔｄｕｒｉｎｇ

Ｓａｎｃｈｕａｎｈａｍｒｉｐｅｎｉｎｇｐｒｏｃｅｓｓ

耐盐，适合生长，因此火腿表面数量呈现先急剧

增加后趋于平缓的变化趋势．第５０ｄ时火腿表

面葡萄球菌数量达到最大值４．００ｌｇ（ＣＦＵ／ｇ），

第８０ｄ时火腿内部葡萄球菌数量达到最大值

３．８３ｌｇ（ＣＦＵ／ｇ）；１１０～３２０ｄ火腿中营养物质

含量逐渐降低，表面和内部葡萄球菌数量基本

呈逐渐减少趋势，第３２０ｄ时火腿表面和内部

葡萄球菌数量分别为 １．３６ｌｇ（ＣＦＵ／ｇ）和

２．０３ｌｇ（ＣＦＵ／ｇ）．

２．３　三川火腿加工过程中假单胞菌的动态

变化

　　三川火腿腌制期、风干期、焐灰期表面和内

部假单胞菌总数变化分别见图５和图６．

由图５和图６可知，０～４ｄ火腿表面假单

图５　三川火腿腌制期及风干期假单胞菌总数变化

Ｆｉｇ．５　Ｃｈａｎｇｅｓｏｆｔｏｔａｌｐｓｅｕｄｏｍｏｎａｓｃｏｕｎｔｄｕｒｉｎｇ

Ｓａｎｃｈｕａｎｈａｍｃｕｒｉｎｇａｎｄｄｒｙｉｎｇｐｅｒｉｏｄｓ

图６　三川火腿焐灰期假单胞菌总数变化

Ｆｉｇ．６　Ｃｈａｎｇｅｓｏｆｔｏｔａｌｐｓｅｕｄｏｍｏｎａｓｃｏｕｎｔｄｕｒｉｎｇ

Ｓａｎｃｈｕａｎｈａｍｒｉｐｅｎｉｎｇｐｒｏｃｅｓｓ
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胞菌数量减少，其原因是由于腌制时涂抹大量

的盐和白酒所致；４～１２ｄ由于假单胞菌是耐盐

菌，逐渐适应环境，使火腿表面假单胞菌数量明

显增加，第１２ｄ时表面假单胞菌数量达到最大

值３．００ｌｇ（ＣＦＵ／ｇ）；１２～５０ｄ火腿表面假单胞

菌数量呈显著下降趋势，第５０ｄ时表面假单胞

菌数量达到最小值１．００ｌｇ（ＣＦＵ／ｇ）；０～５０ｄ

火腿内部假单胞菌数量基本呈先缓慢增加后逐

渐降低趋势；５０～８０ｄ火腿表面和内部假单胞

菌数量缓慢增加；１１０～１４０ｄ火腿表面和内部

假单胞菌数量呈现增加趋势；１４０～３２０ｄ火腿

营养物质逐渐减少，同时火腿中微生物之间存

在竞争性关系，假单胞菌数量开始减少，第

３２０ｄ时火腿表面和内部假单胞菌数量分别为

０．４６ｌｇ（ＣＦＵ／ｇ）和１．２９ｌｇ（ＣＦＵ／ｇ）．

２．４　三川火腿加工过程中酵母菌的动态变化
三川火腿腌制期、风干期、焐灰期表面和内

部酵母菌总数变化分别见图７和图８．

由图７和图８可知，在腌制前期，火腿表面

和内部酵母菌数量急剧降低，而在腌制中、后期

则明显增加；第１６ｄ时表面酵母菌数量达到最

大值２．９０ｌｇ（ＣＦＵ／ｇ），而第２０ｄ时内部酵母菌

数量达到最大值２．９０ｌｇ（ＣＦＵ／ｇ）；２０～５０ｄ耐

盐酵母菌逐渐适应，开始生长繁殖，使表面和内

部酵母菌数量基本趋于稳定；５０～８０ｄ又呈明

显降低趋势；１１０～１７０ｄ火腿表面和内部酵母

菌数量变化不明显；１７０～２００ｄ由于火腿中微

生物之间相互竞争导致酵母菌数量明显减少；

２００～３２０ｄ火腿内部和表面均未检测到酵

母菌．

２．５　优势细菌鉴定结果
２．５．１　菌落与细胞形态　三川火腿加工过程

中共分离出３６株菌株，经 ＭＳＡ培养基分离纯

化、革兰氏染色、过氧化氢酶试验和葡萄糖氧化

发酵试验，筛选出菌株Ｓ１和Ｓ２．

菌株Ｓ１菌落呈白色，圆形、中间凸起，不透

明，边缘完整．在显微镜下菌株Ｓ１革兰氏阳性，

呈球形，单个、成对或不规则堆团，好氧，不运

动，接触酶阳性，硝酸盐还原阳性，精氨酸双水

解酶阴性（见图９）．

菌株Ｓ２菌落呈白色，圆形、中间凸起，不透

明，边缘完整．在显微镜下菌株Ｓ２革兰氏阳性，

图７　三川火腿腌制期及风干期酵母菌总数变化

Ｆｉｇ．７　ＣｈａｎｇｅｓｏｆｔｏｔａｌｙｅａｓｔｃｏｕｎｔｄｕｒｉｎｇＳａｎｃｈｕａｎ

ｈａｍｃｕｒｉｎｇａｎｄｄｒｙｉｎｇｐｅｒｉｏｄｓ

图８　三川火腿焐灰期酵母菌总数变化

Ｆｉｇ．８　Ｃｈａｎｇｅｓｏｆｔｏｔａｌｙｅａｓｔｃｏｕｎｔｄｕｒｉｎｇ

Ｓａｎｃｈｕａｎｈａｍｒｉｐｅｎｉｎｇｐｒｏｃｅｓｓ

图９　三川火腿中分离的Ｓ１菌落及细胞形态

Ｆｉｇ．９　ＴｈｅｃｏｌｏｎｙａｎｄｃｅｌｌｍｏｒｐｈｏｌｏｇｙｏｆＳ１

ｉｓｏｌａｔｅｄｆｒｏｍＳａｎｃｈｕａｎｈａｍ
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呈球形，单个、成对或不规则堆团，好氧，不运

动，接触酶阳性，硝酸盐还原阳性，精氨酸双水

解酶阳性（见图１０）．

图１０　三川火腿中分离的Ｓ２菌落及细胞形态

Ｆｉｇ．１０　ＴｈｅｃｏｌｏｎｙａｎｄｃｅｌｌｍｏｒｐｈｏｌｏｇｙｏｆＳ２

ｉｓｏｌａｔｅｄｆｒｏｍＳａｎｃｈｕａｎｈａｍ

初步判断，菌株 Ｓ１和菌株 Ｓ２均为葡萄球

菌属（Ｓｔａｐｈｙｌｏｃｏｃｃｕｓ）．

２．５．２　生理生化鉴定结果　分别对三川火腿

加工过程中筛选到的优势菌株Ｓ１和Ｓ２进行生

理生化鉴定，结果见表１．

根据《常见细菌系统鉴定手册》和《伯杰氏

细菌鉴定手册》，Ｓ１为马胃葡萄球菌（Ｓｔａｐｈｙｌｏ

ｃｏｃｃｕｓｅｑｕｏｒｕｍ），Ｓ２为模仿葡萄球菌（Ｓｔａｐｈｙｌｏ

ｃｏｃｃｕｓｓｉｍｕｌａｎｓ）．

Ｍ．ＧａｒｃíａＶａｒｏｎａ等［１４］和于长青等［１５］在发

酵肉制品中均发现葡萄球菌，主要是木糖葡萄

球菌 （Ｓｔａｐｈｙｌｏｃｏｃｃｕｓｘｙｌｏｓｕｓ）．Ｅ．Ｐａｐａｍａｎｏｌｉ

等［１６］和 Ｇ．Ｂｌａｉｏｔｔａ等［１７］对干发酵香肠进行研

究，张雪梅［１８］对四川香肠进行研究，均发现葡

萄球菌，主要是腐生葡萄球菌（Ｓｔａｐｈｙｌｏｃｏｃｃｕｓ

ｓａｐｒｏｐｈｙｔｉｃｕｓ）．以上结果与本研究结果不同，可

能与原材料，制作环境、温度、加工工艺、添加物

质等有关，需进一步深入研究．

３　结论

本文以传统工艺制作的云南三川火腿为对

象，研究其加工过程中细菌、葡萄球菌、假单胞

菌和酵母菌的动态变化．结果发现，腌制期为火

腿表面和内部细菌、尤其为优势菌葡萄球菌提

表１　三川火腿加工过程中优势菌株生理生化特征

Ｔａｂｌｅ１　Ｔｈｅｐｈｙｓｉｏｌｏｇｉｃａｌａｎｄｂｉｏｃｈｅｍｉｃａｌ

ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓｏｆｄｏｍｉｎａｎｔｂａｃｔｅｒｉａｄｕｒｉｎｇ

Ｓａｎｃｈｕａｎｈａｍｐｒｏｃｅｓｓｉｎｇ

特性 Ｓ１ Ｓ２
Ｇ＋／Ｇ－ Ｇ＋ Ｇ＋

菌落
白色，中间凸起，
边缘完整

白色，中间凸起，
边缘完整

细胞形状 球形 球形

细胞排列
单个、成对或
不规则堆团

单个、成对或
不规则堆团

接触酶 ＋ ＋
运动性 － －
蔗糖 ＋ ＋
甘露糖 － ｄ
甘露醇 ＋ ＋
木糖 ｄ －
芽糖 ＋ －

纤维二塘 － －
棉籽糖 － －
阿拉伯糖 ＋ －
乳糖 － ＋
果糖 － ＋
水杨素 － －

硝酸盐还原试验 ＋ ＋
精氨酸双水解酶试验 － ＋

好氧性 ＋ ＋
４５℃ － ＋
１５℃ ＮＤ ＋

１０％ＮａＣｌ营养琼脂 ＋ ＋
１５％ＮａＣｌ营养琼脂 ｄ ＋

鉴定结果 马胃葡萄球菌 模仿葡萄球菌

　　注：＋为阳性，－为阴性，ｄ为弱阳性，ＮＤ为未检出．

供了适宜的生长条件，而在风干期和焐灰期基

本呈现先稳定生长后逐渐降低的趋势．由于微

生物之间的竞争性关系，假单胞菌在火腿整个

加工过程中基本呈缓慢降低的趋势，且除腌制

初期外，火腿内部假单胞菌数量均高于其表面．

火腿表面和内部霉菌数量在腌制后期达到顶

峰，但在焐灰期骤减，直至未检出．葡萄球菌是

三川火腿加工过程中的优势菌，通过生理生化

鉴定试验，三川火腿中主要优势葡萄球菌为马

胃葡萄球菌和模仿葡萄球菌，这两种菌株对三
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川火腿独特风味的形成发挥了重要的作用．

由以上规律可知，三川火腿中的微生物是

在上盐之后从外部进入火腿中的，三川火腿独

特的风味与该地区环境中特有的微生物种群有

一定关系．微生物主要在发酵前期起作用，腌制

期和风干期形成的前体物质为焐灰期三川火腿

优良风味的形成创造了必要条件．据此，在生产

上应加强对腌制期和风干期的生产管理，严格

控制时间与温度．
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小米糠膳食纤维复合酶法改性工艺优化
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ＪＩＡＮＧＬｏｎｇｂｏ１，ＬＹＵＪｉｎｇ２，ＺＨＡＮＧＸｉｗｅｎ１，ＬＩＰｉｎｇ１，ＤＵＷｅｎｊｕａｎ１，
ＺＨＡＮＧＧｕｉｙｉｎｇ１，ＳＨＥＮＲｕｉｌｉｎｇ２

１．山西省农业科学院 谷子研究所，山西 长治 ０４６０１１；
２．郑州轻工业学院 食品与生物工程学院，河南 郑州 ４５０００１
１．ＭｉｌｌｅｔＲｅｓｅａｒｃｈＩｎｓｔｉｔｕｔｅ，ＳｈａｎｘｉＡｃａｄｅｍｙｏｆＡｇｒｉｃｕｌｔｕｒａｌＳｃｉｅｎｃｅｓ，Ｃｈａｎｇｚｈｉ０４６０１１，Ｃｈｉｎａ；
２．ＣｏｌｌｅｇｅｏｆＦｏｏｄａｎｄＢｉｏｅｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ，ＺｈｅｎｇｚｈｏｕＵｎｉｖｅｒｓｉｔｙｏｆＬｉｇｈｔＩｎｄｕｓｔｒｙ，Ｚｈｅｎｇｚｈｏｕ４５０００１，
Ｃｈｉｎａ

摘要：以山西产小米糠为原料，采用耐高温 α－淀粉酶、糖化酶和中性蛋白酶复
合酶提取小米糠粗膳食纤维（ＤＦ）；以该粗 ＤＦ为原料，采用纤维素酶和木聚糖
酶复合酶法改性制备水溶性膳食纤维（ＳＤＦ），并通过基于单因素试验的响应面
设计进一步优化酶法改性工艺，得到最佳工艺条件为：复合酶总量１．７３％，ｍ（纤
维素酶）ｍ（木聚糖酶）＝１１．７４，水解温度５０℃，水解时间１．４４ｈ．该条件
下小米糠 ＳＤＦ得率为１２．４６％，不溶性膳食纤维（ＩＤＦ）得率为８５．１２％．该优化
方案能较准确地预测小米糠ＤＦ改性制备ＳＤＦ的得率，且工艺操作简单，无需特
殊设备，对小米糠的综合利用和ＳＤＦ的产业化有一定的理论指导意义．
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Ａｂｓｔｒａｃｔ：Ｔｈｅｄｉｅｔａｒｙｆｉｂｅｒ（ＤＦ）ｗａｓｏｂｔａｉｎｅｄｆｒｏｍＳｈａｎｘｉｍｉｌｌｅｔｂｒａｎｂｙｔｈｅｒｍｏｓｔａｂｌｅαａｍｙｌａｓｅ，ｇｌｕｃｏａｍｙ
ｌａｓｅａｎｄｎｅｕｔｒａｌｐｒｏｔｅａｓｅ．ＴｈｅｎｔｈｅＳＤＦｗａｓｐｒｅｐａｒｅｄｆｒｏｍＤＦｂｙｔｈｅｍｅｔｈｏｄｏｆｃｏｍｐｌｅｘｅｎｚｙｍｅ（ｃｅｌｌｕｌｏｓｅ
ｘｙｌａｎａｓｅ）ｍｏｄｉｆｉｃａｔｉｏｎ．Ｔｈｅｅｎｚｙｍｅｍｏｄｉｆｉｃａｔｉｏｎｐｒｏｃｅｓｓｗａｓｆｕｒｔｈｅｒｏｐｔｉｍｉｚｅｄｂｙｔｈｅｒｅｓｐｏｎｓｅｓｕｒｆａｃｅｄｅｓｉｇｎ
ｂａｓｅｄｏｎｔｈｅｓｉｎｇｌｅｆａｃｔｏｒｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔ．Ｔｈｅｏｐｔｉｍｕｍｐｒｏｃｅｓｓｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓｗｅｒｅａｓｆｏｌｌｏｗｓ：ｔｏｔａｌａｍｏｕｎｔｏｆｃｏｍｐｌｅｘ
ｅｎｚｙｍｅ１．７３％，ｒａｔｉｏｏｆｃｅｌｌｕｌｏｓｅａｎｄｘｙｌａｎａｓｅ１１．７４，ｈｙｄｒｏｌｙｓｉｓｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ５０℃，ｈｙｄｒｏｌｙｓｉｓｔｉｍｅ１．４４ｈ．
ＴｈｅＳＤＦａｎｄＩＤＦｙｉｅｌｄｓｗｅｒｅ１２．４６％ ａｎｄ８５．１２％ ｕｎｄｅｒｔｈｉｓｃｏｎｄｉｔｉｏｎ，ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ．Ｔｈｅｏｐｔｉｍｉｚａｔｉｏｎｄｅ
ｓｉｇｎａｃｃｕｒａｔｅｌｙｐｒｅｄｉｃｔｅｄｔｈｅｙｉｅｌｄｏｆＳＤＦｏｂｔａｉｎｅｄｆｒｏｍｍｉｌｌｅｔｂｒａｎＤＦ．Ｉｍｐｏｒｔａｎｔｌｙ，ｔｈｅｐｒｏｃｅｓｓｏｐｅｒａｔｉｏｎ
ｗａｓｓｉｍｐｌｅａｎｄｒｅｑｕｉｒｅｄｎｏｓｐｅｃｉａｌｅｑｕｉｐｍｅｎｔ，ｗｈｉｃｈｐｏｓｓｅｓｓｅｄｃｅｒｔａｉｎｔｈｅｏｒｅｔｉｃａｌａｎｄｐｒａｃｔｉｃａｌｓｉｇｎｉｆｉｃａｎｃｅ
ｆｏｒｔｈｅｃｏｍｐｒｅｈｅｎｓｉｖｅｕｔｉｌｉｚａｔｉｏｎｏｆｍｉｌｌｅｔｂｒａｎａｎｄｔｈｅｉｎｄｕｓｔｒｉａｌｉｚａｔｉｏｎｏｆＳＤＦ．

０　引言

谷子是我国北方地区的一种重要杂粮，近

年来种植面积和产量均有了明显增加．小米糠
是谷子加工的副产物，占谷子质量的 ５％ ～
７％．小米糠由小米的果皮、种皮、糊粉层、少量
胚和胚乳组成，富含蛋白质、脂肪、矿物质、维生

素、膳食纤维和植物化学物质．目前，除了部分

用作饲料外，小米糠未得到合理的利用，造成了

资源的极大浪费．膳食纤维（ＤＦ）是人类第七大
营养素，也是重要的功能性食品原料，研究表明

膳食纤维具有抗肠癌、降低胆固醇、调节血糖和

预防肥胖等功效［１］．ＤＦ根据溶解性分为水不溶

性膳食纤维（ＩＤＦ）和可溶性膳食纤维（ＳＤＦ）．
ＩＤＦ主要包括纤维素、部分半纤维素、木质素、
角质素和植物蜡等，具有很好的吸水性和容积

作用，可以促进排便；ＳＤＦ包括部分半纤维素、
树胶、果胶、植物黏液等物质，被认为是高品质

的膳食纤维，具有较高的黏性，在体内可以包裹

食糜，延缓葡萄糖和脂质消化，具有降糖降脂作

用，且可以在大肠发酵，促进肠道健康．膳食纤
维的溶解性与多糖的组成和结构有关，高直链

多糖的溶解性较差，而化学组成不规则或高支

链多糖较易解离和溶解［２］．小米糠富含膳食纤
维，但 ＳＤＦ比例很低、膳食纤维质量不高，因
此，近年来关于小米糠膳食纤维的制备与改性

等方面的研究受到了广泛关注．刘敬科等［３］采

用超微粉碎方法处理小米糠，并用碱提取、酸提

取法提取小米糠膳食纤维，通过对其工艺条件

的优化，得到了纯度为４０％ ～８０％的小米糠膳

食纤维，但酸碱提取的方法可能影响膳食纤维

的生理活性，且文中未见关于提取率的报道；朱

玉等［４］采用单一纤维素酶对小米糠总膳食纤维

进行改性，明显提高了膳食纤维品质，增加了改

性后膳食纤维的体外胆固醇吸附活性；康丽君

等［５］采用超声－微波协同酶法对气爆预处理小
米糠进行改性，结果在气爆压力１．０ＭＰａ，时间

９０ｓ，酶添加量５．８５％（ｍ（纤维素酶）ｍ（半

纤维素酶）＝１２），温度５６℃，ｐＨ值４．６４，微
波功率４５１Ｗ的条件下，改性小米糠ＳＤＦ含量

达到１３．１１７％，比未改性小米糠ＳＤＦ含量增加
１０．９６０％；随后的报道又指出，在气爆压力

１．０ＭＰａ，时间９０ｓ，微波功率５３５Ｗ和料液比

（ｍ／Ｖ）为１５０、超声波和微波协同 ５７ｍｉｎ的
处理条件下，小米糠膳食纤维中 ＳＤＦ含量为

１０．８４１％［６］．因此，酶法改性对提高小米糠ＳＤＦ
得率有重要作用．

鉴于此，本文拟在制备小米糠粗膳食纤维

的基础上，采用纤维素酶、木聚糖酶复合酶法对

小米糠膳食纤维进行改性，旨在进一步提高小

米糠膳食纤维的得率，为水溶性小米糠膳食纤

维的加工利用提供理论依据．

１　材料与方法

１．１　主要材料与试剂
小米糠，由山西农科院谷子研究所提供；木
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聚糖酶、纤维素酶、耐高温α－淀粉酶、α－淀粉

酶和糖化酶，购自上海源叶生物科技有限公司；

中性蛋白酶，购自北京索莱宝科技有限公司；总

膳食纤维测试试剂盒，购自爱尔兰Ｍｅｇａｚｙｍｅ公

司；硼酸、磷酸氢二钠、磷酸二氢钠、硫酸钾、硫

酸铜、正己烷、盐酸、氢氧化钠等，均为分析纯，

购自天津市科密欧化学试剂有限公司．

１．２　主要仪器
ＸＱ２００克型多功能高速粉碎机，上海广沙

工贸有限公司产；ＹＦＳ３０×８新国标型圆形验粉

筛，杭州大成光电仪器有限公司产；ＴＵ－１８１０

紫外可见分光光度计，北京普析通用仪器有限

公司产；ＦＤ－１Ａ－５０真空冷冻干燥机，北京博

医康实验仪器有限公司产；Ｆ３０４２０１０型膳食纤

维测定仪，欧洲 ＶｅｌｐＳｃｉｅｎｔｉｆｉｃａ公司产；Ｋ９８４０

型自动凯氏定氮仪，济南海能仪器股份有限公

司产；ＴＤ５Ａ－ＷＳ型台式低速离心机，湖南湘怡

实验室仪器开发有限公司产；ＳＺＦ－０６Ａ型脂肪

测定仪，上海昕瑞仪器仪表有限公司产．

１．３　实验方法
１．３．１　小米糠粗 ＤＦ提取　参考文献［７］和

［８］的方法并稍作修改．小米糠粉碎过 ５０目

筛，用正己烷对小米糠粉进行回流脱脂，将脱脂

后的小米糠粉以料液比 ｍ／Ｖ＝１１０加去离子

水，混合均匀，调ｐＨ值至４．５，在 ６０℃ 水浴条

件下搅拌 ２ｈ去除植酸，３５００ｒ／ｍｉｎ离心

２０ｍｉｎ，去上清液；将沉淀物按料液比 ｍ／Ｖ＝

１１２加去离子水，混合均匀，调 ｐＨ值至６．５，

加入耐高温α－淀粉酶，在９５℃水浴条件下搅

拌３０ｍｉｎ，直至碘液不变蓝为止；然后调ｐＨ值

至４．０～４．５，加入 １００～３００Ｕ／ｇ糖化酶，在

６０℃水浴条件下搅拌 ３０ｍｉｎ；再调 ｐＨ值至

７．０～７．８，加入１００Ｕ／ｇ中性蛋白酶，在４０℃

水浴条件下搅拌３ｈ后，将样品煮沸１０ｍｉｎ进

行灭酶处理，３５００ｒ／ｍｉｎ离心 ２０ｍｉｎ，沉淀于

６０℃真空干燥，得粗ＤＦ．

１．３．２　小米糠及其粗 ＤＦ基本营养成分测定
　依据国家标准和美国官方分析化学师协会
（ＡＯＡＣ）标准，测定小米糠及其粗ＤＦ的基本营
养成分含量，水分测定依据 ＧＢ／Ｔ５００９．３—
２００３；灰分测定依据 ＧＢ／Ｔ５００９．４—２００３；蛋白
质含量测定依据 ＧＢ／Ｔ５５１１—２００８；脂肪含量
测定依据ＧＢ／Ｔ１４７７２—２００８；淀粉含量测定依
据ＧＢ／Ｔ５００９．９—２００８；膳食纤维含量测定依
据ＡＯＡＣ９８５．２９．
１．３．３　小米糠粗ＤＦ酶法改性［９，１０］　采用纤维
素酶（４００Ｕ／ｍｇ）和木聚糖酶（６０００Ｕ／ｍｇ）分步
或混合对以上粗ＤＦ进行酶法改性，其操作流程
为：以料液比ｍ／Ｖ＝１１０加去离子水，混合均
匀，调节合适的 ｐＨ值及温度后加入酶，持续搅
拌４ｈ后进行灭菌处理，随即将混合液进行抽
滤，所得滤渣干燥后即为改性后残余的 ＩＤＦ；对
上述滤液进行真空浓缩至１／４体积，边搅拌边加
入４倍体积的无水乙醇，静置过夜，３５００ｒ／ｍｉｎ
离心得沉淀物，真空冷冻干燥、研磨后得ＳＤＦ．

酶法分步改性：１）混合液ｐＨ值调至４．２，
木聚糖酶水解２ｈ；再将 ｐＨ值调至４．８，纤维素
酶水解２ｈ得ＳＤＦ．２）混合液ｐＨ值调至４．８，
纤维素酶水解２ｈ；再将ｐＨ调至４．２，木聚糖酶
水解２ｈ得ＳＤＦ．

酶法混合改性：１）纤维素酶、木聚糖酶混
合（ｐＨ＝４．０～４．２），水解４ｈ得ＳＤＦ；２）纤维
素酶、木聚糖酶混合（ｐＨ＝４．５），水解 ４ｈ得
ＳＤＦ；３）纤维素酶、木聚糖酶混合（ｐＨ＝４．８～
５．０），水解４ｈ得ＳＤＦ．
１．３．４　小米糠粗 ＤＦ酶法改性工艺条件的优
化　分别考察复合酶总量、纤维素酶与木聚糖
酶比例、酶解温度和酶解时间对 ＳＤＦ得率的影
响，在此单因素试验的基础上，选取４因素３水
平进行响应面试验优化工艺参数．
１．４　计算方法

ＳＤＦ得率＝ＳＤＦ含量
原料质量

×１００％

·８１·
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ＩＤＦ得率＝ＩＤＦ含量
原料质量

×１００％

１．５　统计学方法
采用Ｏｒｉｇｉｎ７．５和 ＳＰＳＳ２０．０软件对数据

进行整理与统计分析；使用 ＤｅｓｉｇｎＥｘｐｅｒｔ

８．０．６，并采用ＢＢＤ（ｂｏｘｂｅｈｎｋｅｎｄｅｓｉｇｎ）实验设计

方案进行响应面分析．

２　结果与分析

２．１　小米糠及粗ＤＦ基本营养成分分析
表１为小米糠及粗 ＤＦ基本营养成分

组成．

由表１可知，小米糠中含有丰富的营养成

分，尤以ＤＦ为主（５７．４６％），ＤＦ中绝大部分为

ＩＤＦ，占比达９１．２８％．提取得到的小米糠粗膳

食纤维中ＤＦ纯度为８９．７５％，相比朱玉等［４］未

做脱脂处理提取得到的小米糠 ＤＦ纯度增加

１５．９９％．小米糠和粗 ＤＦ中各营养成分含量均

存在极显著性差异（Ｐ＜０．０１），尤其粗ＤＦ中蛋

白质、淀粉和脂肪含量极低，说明粗 ＤＦ提取过

程对其他成分的去除较彻底．

２．２　不同改性方法对ＳＤＦ得率的影响
参照预实验条件，选取料液比 ｍ／Ｖ＝

１１０，温度５０℃，酶总量２％，ｍ（纤维素酶）

ｍ（木聚糖酶）＝２１的条件对粗ＤＦ进行酶法

表１　小米糠及粗ＤＦ基本营养成分组成

Ｔａｂｌｅ１　Ｃｏｍｐｏｓｉｔｏｎｐｒｉｍａｒｙｎｕｔｒｉｅｎｔｏｆ

ｍｉｌｌｅｔｂｒａｎａｎｄｃｒｕｄｅＤＦ ％

营养成分 小米糠 粗ＤＦ
水分 ６．１７±０．１３ ４．２１±０．２１
灰分 ８．１９±０．１６ ６．１６±０．２４
蛋白质 ８．３８±０．３８ １．５９±０．１２
淀粉 １０．２１±０．３３ ０．６８±０．２０
脂肪 ８．１６±１．０５ ０．８３±０．９４
ＤＦ ５７．４６±２．４２ ８９．７５±４．７３

ＤＦ中ＩＤＦ含量 ５２．４５±３．４６ ８１．７１±４．６６

　　注：本文所有数据均表示为平均值 ±标准差，ｎ＝３；
表示极显著性差异（Ｐ＜０．０１），表示显著性差异（Ｐ＜
０．０５）．

分步和混合改性，不同改性方法对 ＳＤＦ得率的

影响结果见表２．由表２可知，采用纤维素酶和

木聚糖酶混合改性ＳＤＦ得率较高，说明复合酶

对底物细胞壁降解存在协同效应．而混合改性

２，即ｐＨ值为４．５时，ＳＤＦ得率最高，因此，后续

单因素试验和响应面工艺优化均以此条件为基

础进行．

２．３　单因素试验结果　分别考察纤维素酶和

木聚糖酶的总添加量、添加比例、酶解温度和酶

解时间对小米糠ＳＤＦ得率的影响，结果见图１．

由图１ａ）可知，在ｍ（纤维素酶）ｍ（木聚

糖酶）＝２１，料液比 ｍ／Ｖ＝１１０，酶解温度

５０℃，酶解２ｈ条件下，随复合酶总量的增加，

ＳＤＦ得率呈先增高后降低的趋势，且在２．０％

处出现最大值．这可能是由于随着酶总量的不

断增加，ＳＤＦ进一步降解为还原性小分子成为

醇溶性物质，从而导致其得率降低［６］，因此

２．０％为最适复合酶添加总量．

由图１ｂ）可知，在复合酶总量为 ２．０％，酶

解温度５０℃，酶解时间２ｈ条件下，木聚糖酶

添加量大于纤维素酶时，ＳＤＦ得率明显升高，而

木聚糖酶含量超过纤维素酶含量１．５倍时，又

呈下降趋势．这可能是由于纤维素酶将纤维素

水解为半纤维素，而木聚糖酶则作用于半纤维

素，当木聚糖酶量升高时，更多的半纤维素包括

不溶性的半纤维素被转化为可溶性的，从而使

ＳＤＦ得率升高所致［１１］；但当木聚糖酶含量过高

表２　不同改性方法对ＳＤＦ得率的影响

Ｔａｂｌｅ２　Ｅｆｆｅｃｔｓｏｆｄｉｆｆｅｒｅｎｔｍｏｄｉｆｉｃａｔｉｏｎ

ｍｅｔｈｏｄｓｏｎＳＤＦｙｉｅｌｄ ％

处理方法 ＳＤＦ得率
分步改性１ ３．０５±０．１６
分步改性２ １．８１±０．２２
混合改性１ ３．７９±０．０７
混合改性２ ６．５２±０．３１
混合改性３ ３．０８±０．２９

·９１·



　２０１７年９月 第３２卷 第５期

时，可溶性半纤维素降解为小分子低聚糖的速

度超过了其生成速度，从而导致 ＳＤＦ得率下

降，因此选择ｍ（纤维素酶）ｍ（木聚糖酶）＝

１１．５最宜．

由图１ｃ）可知，在复合酶总量２．０％，ｍ（纤

维素酶）ｍ（木聚糖酶）＝１１．５，酶解２ｈ条

件下，当温度在３０～６０℃时，随着温度的升高，

ＳＤＦ得率逐渐增加；而高于６０℃后，ＳＤＦ得率

迅速下降．根据酶促反应动力学原理，在温度高

于最适反应温度后，随着温度的上升酶逐步变

性，因此选择６０℃为酶解最适温度．

由图１ｄ）可知，在复合酶总量２．０％，ｍ（纤

维素酶）ｍ（木聚糖酶）＝１１．５，酶解温度

６０℃条件下，ＳＤＦ得率随酶解时间的延长呈先

上升后下降的趋势，当酶解时间为 １．５ｈ时，

ＳＤＦ得率最高．这可能是由于酶解时间过长可

使ＳＤＦ进一步降解为亲水小分子、还原糖等物

质，这些物质逐渐溶于水中，醇沉时无法成为沉

淀物而析出，致使 ＳＤＦ得率降低，因此最适酶

解时间为１．５ｈ．

２．４　响应面试验工艺优化分析
１）响应面试验设计及模型方差分析

在单因素试验基础上，选取复合酶总量

Ｘ１，复合酶比例Ｘ２，酶解温度Ｘ３和酶解时间Ｘ４
这４个因素，在料液比 ｍ／Ｖ＝１１０，ｐＨ＝４．５

的条件下，以酶解后小米糠ＳＤＦ的得率为响应

值进行４因素３水平响应面分析试验，试验设

计如表３所示，试验结果与方差分析结果分别

见表４和表５．

通过表４响应面分析得到的酶解后小米糠

图１　不同酶解条件对小米糠ＳＤＦ得率的影响

Ｆｉｇ．１　ＥｆｆｅｃｔｓｏｆｄｉｆｆｅｒｅｎｔｅｎｚｙｍｏｌｙｓｉｓｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓｏｎＳＤＦｙｉｅｌｄ
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表３　试验因素水平及编码

Ｔａｂｌｅ３　Ｔｈｅｆａｃｔｏｒｓｌｅｖｅｌｓａｎｄｃｏｄｉｎｇｏｆｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔ

水平 Ｘ１／％ Ｘ２ Ｘ３／℃ Ｘ４／ｈ
－１ １．５ １２ ５０ １．０
０ ２．０ 　１１．５ ６０ １．５
＋１ ２．５ １１ ７０ ２．０

表４　ｂｏｘｂｅｈｎｋｅｎ试验方案与结果

Ｔａｂｌｅ４　Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｓｃｈｅｍｅａｎｄ

ｒｅｓｕｌｔｓｏｆｂｏｘｂｅｈｎｋｅｎｄｅｓｉｇｎ

试验
号

因素水平

Ｘ１ Ｘ２ Ｘ３ Ｘ４
ＳＤＦ
得率／％

１ ０ ０ －１ １ １０．８１
２ ０ １ ０ －１ ８．１５
３ ０ ０ －１ －１ １１．３７
４ １ ０ ０ １ ９．５１
５ －１ ０ ０ －１ ９．８２
６ ０ ０ ０ ０ １２．０２
７ ０ １ １ ０ １０．７８
８ －１ ０ －１ ０ １１．９４
９ １ ０ １ ０ １１．７１
１０ －１ ０ ０ １ １０．３８
１１ ０ ０ １ －１ ９．８５
１２ ０ ０ ０ ０ １２．０２
１３ ０ １ －１ ０ １１．０５
１４ －１ ０ １ ０ ９．４４
１５ ０ －１ ０ －１ １１．１２
１６ ０ ０ １ １ ８．９３
１７ ０ １ ０ １ １０．９９
１８ ０ －１ ０ １ ８．３４
１９ －１ １ ０ ０ ９．２２
２０ １ １ ０ ０ １０．９０
２１ １ ０ ０ －１ １０．７３
２２ ０ ０ ０ ０ １２．０２
２３ ０ －１ －１ ０ １１．１０
２４ １ －１ ０ ０ ９．８９
２５ ０ －１ １ ０ ９．２６
２６ ０ ０ ０ ０ １２．０２
２７ －１ －１ ０ ０ １０．３９
２８ １ ０ －１ ０ １０．９８
２９ ０ ０ ０ ０ １２．０２

ＳＤＦ含量的回归方程为：Ｙ＝１２．０２＋０．２１Ｘ１＋

０．０８Ｘ２－０．６１Ｘ３ －０．１７Ｘ４ ＋０．５４Ｘ１Ｘ２＋

０．８１Ｘ１Ｘ３－０．４５Ｘ１Ｘ４＋０．３９Ｘ２Ｘ３＋１．４１Ｘ２Ｘ４－

表５　回归模型方差分析与显著性检验

Ｔａｂｌｅ５　Ａｎａｌｙｓｉｓｏｆｖａｒｉａｎｃｅａｎｄ

ｓｉｇｎｉｆｉｃａｎｃｅｏｆｒｅｇｒｅｓｓｉｏｎｍｏｄｅｌ

方差来源 平方和
自由
度

均方 Ｆ值 Ｐｒｏｂ＞Ｆ 显著
性

Ｍｏｄｅｌ ３５．２５ １４ ２．５２ ２２．８９＜０．０００１
Ｘ１复合酶总量 ０．５３ １ ０．５３ ４．８５ ０．０４４９ 
Ｘ２复合酶比例 ０．０８２ １ ０．０８２ ０．７４ ０．４０３４
Ｘ３酶解温度 ４．４２ １ ４．４２ ４０．１５＜０．０００１
Ｘ４酶解时间 ０．３６ １ ０．３６ ３．２８ ０．０９１７
Ｘ１Ｘ２ １．１９ １ １．１９ １０．８ ０．００５４
Ｘ１Ｘ３ ２．６１ １ ２．６１ ２３．７１ ０．０００２
Ｘ１Ｘ４ ０．７９ １ ０．７９ ７．２ ０．０１７８ 
Ｘ２Ｘ３ ０．６２ １ ０．６２ ５．６ ０．０３２９ 
Ｘ２Ｘ４ ７．９ １ ７．９ ７１．７８＜０．０００１
Ｘ３Ｘ４ ０．０３２ １ ０．０３２ ０．２９ ０．５９５９
Ｘ１
２ ２．９４ １ ２．９４ ２６．７７ ０．０００１

Ｘ２
２ ８．４１ １ ８．４１ ７６．４７＜０．０００１

Ｘ３
２ ０．９６ １ ０．９６ ８．７４ ０．０１０４ 

Ｘ４
２ １０．７５ １ １０．７５ ９７．７５＜０．０００１

残差 １．５４ １４ ０．１１
失拟项 １．５４ １０ ０．１５
净误差 ０ ４ ０
总离差 ３６．７９ ２８

Ｒ２＝０．９５８１Ｒ２Ａｄｊ＝０．９１６３

　　注：表示显著性差异 Ｐ＜０．０５，表示极显著性差异 Ｐ＜
０．０１．

０．０９Ｘ３Ｘ４ －０．６７Ｘ１
２ －１．１４Ｘ２

２ －０．３８Ｘ３
２－

１．２９Ｘ４
２．由表 ５可知，模型的 Ｆ＝２２．８９，

“Ｐｒｏｂ＞Ｆ”＜０．０００１，模型总决定系数 Ｒ２＝
０．９５８１，Ｒ２Ａｄｊ＝０．９１６３，说明本试验模型具有较
好的精确性和可靠性．
２）各因素交互作用对ＳＤＦ得率的影响
根据回归模型分析结果，将建立的回归模

型中任意因素固定在零水平，得到两个因素的

交互作用结果，作出二次回归方程的响应曲面，

如图２所示（Ｘ′２代表纤维素酶与复合酶总量比
值），从而得到相应因素的最佳参数和各参数间的

相互作用．通过软件对试验回归方程进行分析处
理，得到的复合酶法改性最佳工艺条件为：复合酶

总量１．７３％，ｍ（纤维素酶）ｍ（木聚糖酶）＝１
１．７４，酶解温度５０℃，酶解时间１．４４ｈ，预测ＳＤＦ

·１２·
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得率为１２．４６％，ＩＤＦ得率为８５．１２％．

为了验证响应面模型的可靠性，在该优化

工艺条件下重复进行３次试验，实际的 ＳＤＦ得

率为（１２．３３±０．１７）％，与理论值较为接近，且

重复性较好．因此，该回归模型具有可靠性和有

效性．该方法制备小米糠ＳＤＦ结果与文献报道

相近，但工艺比文献中的方法简单［５－６］．

３　结论

本文以复合酶法提取小米糠粗ＤＦ，营养成

图２　各因素两两交互作用对小米糠ＳＤＦ得率影响
Ｆｉｇ．２　ＥｆｆｅｃｔｓｏｆｔｈｅｉｎｔｅｒａｃｔｉｏｎｓｂｅｔｗｅｅｎｖａｒｉｏｕｓｆａｃｔｏｒｓｏｎｔｈｅＳＤＦｙｉｅｌｄ

·２２·
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分分析表明，其ＤＦ纯度较高，可达８９．７５％；以
粗 ＤＦ为原料，在单因素试验的基础上采用
ｂｏｘｂｅｈｎｋｅｎ试验设计，通过响应面分析结合实
际值确定复合酶法改性膳食纤维的最佳工艺条

件为：复合酶总量 １．７３％，ｍ（纤维素酶）
ｍ（木聚糖酶）＝１１．７４，酶解温度５０℃，酶解
时间１．４４ｈ，在此条件下ＳＤＦ得率为１２．４６％，
ＩＤＦ得率为８５．１２％．该优化方案能较准确地预
测小米糠ＤＦ改性制备 ＳＤＦ的得率，且工艺操
作简单，无需特殊设备，投资少，污染小，对于小

米糠的综合利用及 ＳＤＦ的产业化具有一定的
理论指导意义．
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摘要：通过超声波辅助的方法，在较短时间内合成大量粒径可控的 ＺＩＦ－６７材
料．利用ＸＲＤ和ＳＥＭ对合成的ＺＩＦ－６７进行结构表征和形貌分析，并对其进行
氮气等温吸脱附测试，结果表明：该方法制备的 ＺＩＦ－６７具有更高的结晶度、规
整的菱形十二面体形貌，以及较高的孔隙度和比表面积．将其作为超级电容器
电极材料，利用循环伏安、恒流充放电等电化学测试方法研究其电化学性能，结

果表明：当电流密度为 ０．５Ａ／ｇ时，超声波辅助合成的 ＺＩＦ－６７比电容为
９３Ｆ／ｇ，大于静置条件下合成的ＺＩＦ－６７；当电流密度为１Ａ／ｇ时，超声波辅助合
成的ＺＩＦ－６７充放电循环１０００次后，其电容保持率为９８．６％，具有优异的循环
稳定性．
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０　引言

类沸石咪唑酯骨架化合物ＺＩＦｓ（ｚｅｏｌｉｔｉｃｉｍ

ｉｄａｚｏｌａｔｅｆｒａｍｅｗｏｒｋｓ）是一类新型的多孔性配位

聚合物ＰＣＰｓ（ｐｏｒｏｕｓｃｏｏｒｄｉｎａｔｉｏｎｐｏｌｙｍｅｒｓ）或金

属有机骨架材料 ＭＯＦｓ（ｍｅｔａｌｏｒｇａｎｉｃｆｒａｍｅ

ｗｏｒｋｓ），通过将其咪唑环上的 Ｎ原子络合到二

价过渡金属离子上而形成具有类沸石拓扑结构

的多孔晶体材料［１－２］．这种材料的特殊结构使

其具有较高的结晶性、较窄的孔径分布、大比表

面积、良好的热稳定性和化学稳定性［３］．因此，

ＺＩＦｓ已被广泛应用于气体吸附［４－７］、分离［８－１１］、

多相催化［１２－１３］、化学传感［１４］、药物输运［１５］等领

域．ＺＩＦ－６７是由Ｃｏ２＋与２－甲基咪唑间的络合

作用而自组装形成的超分子微孔网络结构材

料．ＺＩＦ－６７中 Ｃｏ２＋能提供丰富的氧化还原活

性位点，其多孔结构和较高的比表面积也有利

于电子和离子传递．因此，ＺＩＦ－６７较适合用作

超级电容器电极材料．

自Ｒ．Ｂａｎｅｒｊｅｅ等［４］通过高通量溶剂热法

首次合成ＺＩＦ－６７后，该材料的合成受到许多

学者的广泛关注．Ｘ．Ｇｕｏ等［１６］研究了不同钴源

与２－甲基咪唑在 １２０℃条件下水热反应对

ＺＩＦ－６７合成的影响．Ｑ．Ｓｈｉ等［１７］通过蒸汽相

辅助法于１２０℃条件下反应２４ｈ合成了ＺＩＦ－

６７．Ｊ．Ｓｈａｏ等［１８］在室温条件甲醇体系中反应

２４ｈ合成了ＺＩＦ－６７．Ｊ．Ｑｉａｎ等［１９］在室温条件

下于水溶液中反应６ｈ制得了 ＺＩＦ－６７晶体．

Ｈ．Ｚｈａｎｇ等［２０］通过无溶剂固相研磨与微波辐

照法合成了ＺＩＦ－６７．但是上述几种合成方法

均存在耗时长、产物结晶性差、产量低等问题，

因此寻找一种快速且可大量合成 ＺＩＦ－６７的

方法显得尤为迫切．本文拟通过超声波辅助的

方法，在较短时间内合成大量颗粒形貌可控、

粒径可控、结晶良好的 ＺＩＦ－６７材料，然后通

过对其超级电容性能的研究验证该合成方法

的可行性．

１　材料与方法

１．１　试剂与仪器
主要试剂：ＣｏＮＯ３·６Ｈ２Ｏ（分析纯），国药

集团化学试剂有限公司产；２－甲基咪唑（分析

纯），百灵威科技有限公司产；无水甲醇（分析

纯），天津市风船化学试剂科技有限公司产；泡

沫镍（工业品），太原力源锂电科技中心产；

ＰＴＦＥ（工业品），上海阿拉丁生化科技股份有限

公司产；科琴黑（工业品），上海翠科化工有限

公司产．

主要仪器：Ｄ８Ａｄｖａｎｃｅ型 Ｘ射线衍射仪

（ＸＲＤ），德国Ｂｒｕｋｅｒ公司产；ＡＳＡＰ－２０２０型气

体吸附测试仪，美国麦克公司产；ＪＳＭ－６４９０ＬＶ

型扫描电子显微镜，日本电子公司产；ＣＨＩ－
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６６０Ｅ型电化学工作站，上海辰华仪器有限公

司产．

１．２　实验方法
１．２．１　超声辅助合成 ＺＩＦ－６７　将一定量的

ＣｏＮＯ３·６Ｈ２Ｏ和２－甲基咪唑分别溶于无水甲

醇中，在超声辅助条件下将两者混合反应一定

时间即可合成单分散ＺＩＦ－６７菱形十二面体颗

粒．具体实验过程如下：称取 ＣｏＮＯ３·６Ｈ２Ｏ

（２．９１ｇ）和 ２－甲基咪唑（３．２８ｇ）分别溶于

２５０ｍＬ无水甲醇中，在超声波作用（频率为

４５ｋＨｚ，功率３００Ｗ）下将２－甲基咪唑溶液缓

慢倒入 ＣｏＮＯ３·６Ｈ２Ｏ溶液中，再于２５℃条件

下继续超声反应１ｈ，经无水甲醇离心洗涤３

次，６０℃真空干燥５ｈ后，即可得到约０．５ｇ上

述材料（命名为Ｕ－ＺＩＦ－６７）．将利用常规静置

方法［１８］分别反应１ｈ和２４ｈ的合成材料作对

照，分别命名为 Ｓ－ＺＩＦ－６７（１ｈ）和 Ｓ－ＺＩＦ－

６７（２４ｈ）．

１．２．２　材料的表征　利用 ＸＲＤ和 ＳＥＭ对所

合成的材料进行结构表征和形貌分析．采用氮

气等温吸附仪在７７Ｋ下对材料进行氮气等温

吸脱附测试；使用电化学工作站，采用三电极体

系，对其电化学性质进行测试［２１－２２］．工作电极

的制备过程如下：以不同条件下合成的 ＺＩＦ－

６７为活性物质，ｍ（活性物质）ｍ（导电剂（科

琴黑））ｍ（粘结剂（ＰＴＦＥ））＝８１１，加少

量无水乙醇搅拌制成浆料，将其涂覆在面积为

１ｃｍ２的泡沫镍集流体上，于１００℃下干燥４ｈ；

随后在室温条件下以１０ＭＰａ压力保持３０ｓ压

片，控制每个电极片上活性材料的负载量约为

５ｍｇ；铂片为辅助电极，饱和甘汞为参比电极，

电解液为２ｍｏｌ／ＬＫＯＨ．材料的比电容根据恒

流充放电曲线按照下式计算

Ｃ＝Ｉｔ／ΔＶ

其中，Ｃ为比电容／（Ｆ·ｇ－１），Ｉ为电流密度／

（Ａ·ｇ－１），ｔ为放电时间／ｓ，ΔＶ为电位窗口／Ｖ．

２　结果与讨论

２．１　Ｕ－ＺＩＦ－６７的结构分析
图１为 Ｕ－ＺＩＴ－６７与对照组的 ＸＲＤ图．

由图１可以看出，Ｕ－ＺＩＦ－６７与对照组两种材

料均在２θ为７．３°，１０．４°，１２．７°，１４．７°，１６．４°，

１８．０°，２２．１°，２４．４°，２５．５°，２６．６°，２９．６°，

３０．５°，３１．４°和３２．３°位置显示出可归属为

ＺＩＦ－６７的特征衍射峰，这些衍射峰对应于其

（０１１），（００２），（１１２），（０２２），（０１３），（２２２），

（１１４），（２３３），（２２４），（１３４），（０４４），（３３４），

（２４４）和（２３５）晶面，测试数据与ＺＩＦ－６７单晶

ＸＲＤ模拟谱图完全重合．此外，Ｕ－ＺＩＦ－６７的

衍射峰强明显高于 Ｓ－ＺＩＦ－６７（１ｈ）和 Ｓ－

ＺＩＦ－６７（２４ｈ），这说明超声辅助条件下合成的

Ｕ－ＺＩＦ－６７较静置条件下的合成材料具有更

高的结晶度．

图１　Ｕ－ＺＩＦ－６７与对照组的ＸＲＤ图

Ｆｉｇ．１　ＸＲＤｐａｔｔｅｒｎｓｏｆＵＺＩＦ６７

ｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ

２．２　Ｕ－ＺＩＦ－６７的形貌分析
图２为 Ｕ－ＺＩＦ－６７与对照组的 ＳＥＭ图．

从图２ａ）和ｂ）中可以看出，Ｕ－ＺＩＦ－６７为菱形

十二面体，其平均尺寸为１．５μｍ．与图２ｃ）和

图２ｄ）比较，Ｓ－ＺＩＦ－６７（１ｈ）晶体表面有较多

缺损，且尺寸不均一，这进一步表明超声波辅助

条件下合成的Ｕ－ＺＩＦ－６７具有更好的结晶度，

·６２·
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图２　Ｕ－ＺＩＦ－６７与对照组的ＳＥＭ图

Ｆｉｇ．２　ＳＥＭｉｍａｇｅｓｏｆＵＺＩＦ６７ｓｙｎｔｈｅｓｉｚｅｄｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ

这与前述 ＸＲＤ结果是一致的；对照组 Ｓ－ＺＩＦ

－６７（２４ｈ）和Ｕ－ＺＩＦ－６７（见图２ｅ）和图２ｆ））
呈现出类似的规整的菱形十二面体形貌．快速

合成的 Ｕ－ＺＩＦ－６７具有较好的结晶性归因于
合成过程中超声波的空化作用［２３－２５］，超声波所

产生的强烈的温度、压力变化和液流扰动有助

于加速ＺＩＦ－６７的晶体生长．
图３为不同反应时间合成的 Ｕ－ＺＩＦ－６７

的ＳＥＭ图．从图３中可以看出，超声时间小于

等于１０ｍｉｎ时，合成的Ｕ－ＺＩＦ－６７呈球形，且
尺寸小于１μｍ（见图３ａ）—图３ｄ））；超声时间
为３０ｍｉｎ时，合成的 Ｕ－ＺＩＦ－６７接近菱形多

面体，尺寸约为１μｍ（见图３ｅ）和图３ｆ））；超声
时间增加至１ｈ时，合成的Ｕ－ＺＩＦ－６７生长为
规整的菱形十二面体结构（见图 ２ａ）和图

２ｂ））；继续增加超声反应时间至１２０ｍｉｎ，合成
的Ｕ－ＺＩＦ－６７菱形多面体形貌被破坏，晶体表
面附着细小颗粒（见图３ｇ）和图３ｈ））．以上结

果表明，超声处理时间对Ｕ－ＺＩＦ－６７的形貌和
结晶度有较大影响，当超声时间为１ｈ时，所合

成的Ｕ－ＺＩＦ－６７形貌和结晶度较好．

２．３　Ｕ－ＺＩＦ－６７的孔道性质分析
图４为Ｕ－ＺＩＦ－６７的氮气吸 －脱附曲线

和孔径分布曲线．从图４中可以看出，Ｕ－ＺＩＦ－

６７呈现出典型的 Ｉ型吸附曲线，在较低的相对

压力下吸附量急剧增加，说明Ｕ－ＺＩＦ－６７存在

发达的微孔结构．由 ＨＫ算法得出孔径数据为

１．１６ｎｍ和１．８６ｎｍ，比表面积１２８８ｍ２／ｇ，总孔

容０．６９ｃｍ３／ｇ．较高的孔隙度和比表面积将有

助于提高其作为超级电容器电极材料的电化学

性能．

２．４　Ｕ－ＺＩＦ－６７的电化学性能分析
图５ａ）为扫描速率１００ｍＶ／ｓ下 Ｕ－ＺＩＦ－

６７与对照组的循环伏安曲线．由图５ａ）可以看

出，Ｕ－ＺＩＦ－６７与对照组两种材料显示出相似

的成对氧化还原峰型，０．１３Ｖ和 ０．２２Ｖ的峰

电位对应于电解液中ＯＨ－参与的Ｃｏ２＋／Ｃｏ３＋法

拉第氧化还原反应，这表明Ｕ－ＺＩＦ－６７具有明

显的赝电容特性．图中Ｕ－ＺＩＦ－６７的循环伏安

曲线的面积大于Ｓ－ＺＩＦ－６７，说明Ｕ－ＺＩＦ－６７

较Ｓ－ＺＩＦ－６７具有更大的比电容．图５ｂ）为不

同扫描速率下Ｕ－ＺＩＦ－６７的循环伏安曲线．由

·７２·
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图３　不同反应时间合成的Ｕ－ＺＩＦ－６７的ＳＥＭ图

Ｆｉｇ．３　ＳＥＭｉｍａｇｅｓｏｆＵＺＩＦ６７ｓｙｎｔｈｅｓｉｚｅｄｗｉｔｈｖａｒｉｏｕｓｒｅａｃｔｉｏｎｔｉｍｅｓ

图４　Ｕ－ＺＩＦ－６７的氮气吸－脱附曲线和孔径分布曲线

Ｆｉｇ．４　ＮｉｔｒｏｇｅｎａｄｓｏｒｐｔｉｏｎｄｅｓｏｒｐｔｉｏｎｉｓｏｔｈｅｒｍａｎｄｐｏｒｅｓｉｚｅｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｃｕｒｖｅｏｆＵＺＩＦ６７
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图５　Ｕ－ＺＩＦ－６７的电化学性能

Ｆｉｇ．５　ＴｈｅｅｌｅｃｔｒｏｃｈｅｍｉｃａｌｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅｏｆＵＺＩＦ６７

图５ｂ）可以看出，各条曲线几乎保持了相同的
形状，且在每个电压逆转时电流都能快速地响

应，曲线积分面积也随扫描速率的增加逐渐增

大，说明Ｕ－ＺＩＦ－６７具有优异的电化学特性．
图５ｃ）为０．５Ａ／ｇ电流密度下 Ｕ－ＺＩＦ－６７与
对照组的恒流充放电曲线．根据图５ｃ）可计算出
相应的比电容，Ｕ－ＺＩＦ－６７的比电容为９３Ｆ／ｇ，高
于Ｓ－ＺＩＦ－６７（１ｈ）（４５Ｆ／ｇ）和 Ｓ－ＺＩＦ－６７
（２４ｈ）（８２Ｆ／ｇ）．图 ５ｄ）为不同电流密度下
Ｕ－ＺＩＦ－６７的恒流充放电曲线．根据图５ｄ）可
计算出其对应的比电容分别为９３Ｆ／ｇ，８８Ｆ／ｇ，
７７Ｆ／ｇ，６９Ｆ／ｇ，６４Ｆ／ｇ，６３Ｆ／ｇ．Ｕ－ＺＩＦ－６７具
有较好的电容性能归因于其存在有利于电子传

递的１～２ｎｍ范围微孔孔径分布、高孔隙率和

大比表面积．图５ｅ）为在１Ａ／ｇ电流密度下Ｕ－

ＺＩＦ－６７充放电循环稳定性曲线．由图５ｅ）可以

看出，Ｕ－ＺＩＦ－６７充放电循环１０００次后容量

保持率为９８．６％，表现出优异的循环稳定性．

３　结论

本文采用超声波辅助的方法在较短时间内

合成了大量粒径可控、结晶良好的 ＺＩＦ－６７材

料．当超声时间为１ｈ时，可获得大量平均尺寸

为１．５μｍ的规整菱形正十二面体 ＺＩＦ－６７颗

粒；将其作为超级电容器电极材料，在０．５Ａ／ｇ

电流密度下，其比电容为９３Ｆ／ｇ，大于静置条件
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下合成的 ＺＩＦ－６７材料；在１Ａ／ｇ电流密度
下，充放电循环 １０００次后，其电容保持率为
９８．６％，具有优异的ＺＩＦ－６７循环稳定性．该研
究为快速合成性能优异的电极材料提供了一种

可行的方法．
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Ｉｎｄｕｓｔｒｙ，Ｚｈｅｎｇｚｈｏｕ４５０００１，Ｃｈｉｎａ

摘要：综述了具有气体吸附和分离功能的多尺度孔道型金属 －有机框架
（ＭＯＦｓ）材料的研究背景及其在 ＣＯ２储存、分离和 Ｃ２Ｈ２气体储存方面的应用．
指出，具有不同孔道性质的 ＭＯＦｓ材料对 ＣＯ２的储存与分离及 Ｃ２Ｈ２气体储存
方面的影响不同，可以通过控制ＭＯＦｓ材料孔道的尺寸、形状、孔道内的官能团
来准确地控制其性能；同时，借助单晶衍射技术与原位表征手段（例如原位粉末

衍射及红外光谱）可以考察合成材料的构效关系，从而指导 ＭＯＦｓ材料的性能
优化．然而，部分ＭＯＦｓ材料的水稳定性较差，如果使用含有疏水基团的有机配
体及高价态的金属簇（例如 Ｃｒ３＋，Ｚｒ４＋等）作为 ＭＯＦｓ分子基构筑单元的方式，
有望增强ＭＯＦｓ材料的水稳定性；ＭＯＦｓ材料对专一气体的吸附选择性还有待
提升，或可通过设计合成具有动态吸附行为的 ＭＯＦｓ材料得以实现．此外，利用
分子模拟技术，未来有望真正地将材料的结构与功能提到设计层面，以节约研

究成本．
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ｓｏａｓｔｏｏｐｔｉｍｉｚｅｔｈｅｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅｏｆＭＯＦｓｍａｔｅｒｉａｌｓ．Ｈｏｗｅｖｅｒ，ｍｏｓｔＭＯＦｓｍａｔｅｒｉａｌｓｈａｖｅｐｏｏｒｗａｔｅｒｓｔａｂｉｌｉｔｙ，
ｗｈｉｃｈｃｏｕｌｄｂｅｉｍｐｒｏｖｅｄｂｙｕｓｉｎｇａｎｏｒｇａｎｉｃｌｉｇａｎｄｃｏｎｔａｉｎｉｎｇａｈｙｄｒｏｐｈｏｂｉｃｇｒｏｕｐａｎｄａｈｉｇｈｖａｌｅｎｔｍｅｔａｌ
ｃｌｕｓｔｅｒ（ｅ．ｇ．，Ｃｒ３＋，Ｚｒ４＋，ｅｔｃ．）ａｓａｍｏｌｅｃｕｌａｒｂａｓｅｄｂｕｉｌｄｉｎｇｕｎｉｔｏｆＭＯＦｓｍａｔｅｒｉａｌｓ．Ｔｈｅａｄｓｏｒｐｔｉｏｎｓｅｌｅｃ
ｔｉｖｉｔｙｏｆＭＯＦｓｍａｔｅｒｉａｌｓｔｏｓｐｅｃｉｆｉｃｇａｓｈａｄａｌａｒｇｅｒｏｏｍｆｏｒｉｍｐｒｏｖｅｍｅｎｔ，ａｎｄｔｈｉｓｐｒｏｂｌｅｍｃｏｕｌｄｂｅａｃｈｉｅｖｅｄｂｙ
ｄｅｓｉｇｎｉｎｇａｎｄｓｙｎｔｈｅｓｉｚｉｎｇＭＯＦｓｍａｔｅｒｉａｌｓｗｉｔｈｄｙｎａｍｉｃａｄｓｏｒｐｔｉｏｎｂｅｈａｖｉｏｒ．Ｉｎａｄｄｉｔｉｏｎ，ｔｈｅｕｓｅｏｆｍｏｌｅｃｕｌａｒ
ｓｉｍｕｌａｔｉｏｎｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙｃｏｕｌｄｒｅａｌｌｙｐｕｔｔｈｅｓｔｒｕｃｔｕｒｅａｎｄｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆｔｈｅｍａｔｅｒｉａｌｔｏｔｈｅｄｅｓｉｇｎｌｅｖｅｌｉｎｔｈｅｆｕｔｕｒｅ，
ｔｈｕｓｓａｖｉｎｇｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｃｏｓｔｓ．

０　引言

多尺度孔材料在能源、化工生产与环保等

众多领域均发挥着重要的作用，是化学、材料和

化工及其交叉学科研究的重要领域，因此，各类

不同孔径分布的多孔材料引起了研究者的广泛

关注［１］．金属 －有机框架 ＭＯＦｓ（ｍｅｔａｌｏｒｇａｎｉｃ
ｆｒａｍｅｗｏｒｋｓ）材料是近２０年发展起来的一种无
机－有机杂化的超分子材料，是由无机次级构
筑单元ＳＢＵｓ（ｓｅｃｏｎｄａｒｙｂｕｉｌｄｉｎｇｕｎｉｔｓ，包括金属
或金属簇单元）与有机连接子通过配位自组装

构建的具有长程有序结构的晶态材料［２］．作为
一种新的晶态材料，ＭＯＦｓ材料具有结构可精
确确定、较大的比表面积、结构可设计性和孔结

构可修饰性等特点，它涉及无机化学、配位化

学、物理化学、有机化学、晶体工程学、超分子化

学、材料化学、生物化学和拓扑学等多个学科，

是这些学科交叉的产物［３］．该材料在许多领域
具有潜在的应用前景，包括能源气体的存储与

分离、环境相关的（光）催化和污染物的吸附，

无机离子和有机小分子的识别、荧光发光材料

与光电智能响应器件的制备等［４］．因此，设计合
成具有新颖结构和功能的金属－有机框架是当
前研究的热点之一．本文拟对具有气体吸附和
分离功能的多尺度孔道型ＭＯＦｓ材料的研究背

景和其在ＣＯ２储存与分离及 Ｃ２Ｈ２气体储存方

面的应用进行综述，以期为 ＭＯＦｓ材料性能的

优化及进一步拓展ＭＯＦｓ材料的功能应用提供

指导方向．

１　金属－有机框架研究背景

金属离子或金属簇与有机配体自组装而形

成的一类具有一维、二维或三维的高度长程有

序且具有一定空洞结构的化合物被称为金属－

有机框架（见图１）．金属 －有机框架在最早的

时候也被称为配位聚合物，是从配位化学和沸

石化学衍生而来的．１９６４年，Ｊ．Ｃ．Ｂａｉｌａｒ教授发

表的一篇关于金属离子与有机配体构筑的聚合

物结构的文献中最早使用了配位聚合物这一概

念［５］．１９７２年，通过 Ｘ－射线单晶衍射确定的

普鲁士蓝（ＰｒｕｓｓｉａｎＢｌｕｅ）被认为是第一个具有

三维结构的网格型配位聚合物［６］．１９８９年，Ｂ．

图１　金属－有机框架的组成

Ｆｉｇ．１　ＴｈｅｃｏｍｐｏｓｉｎｇｏｆＭＯＦｓ

·３３·
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Ｆ．Ｈｏｓｋｉｎｓ等［７］首次将“构筑模块”在无机网络

结构中的理论拓展到有机、金属有机化合物和

配位聚合物领域，开创了设计配位聚合物晶体

工程的先河，为配位聚合物的发展奠定了基础．

１９９５年，Ｏ．Ｍ．Ｙａｇｈｉ等［８］首次提出了

ＭＯＦｓ的概念．１９９８年，Ｓ．Ｋｉｔａｇａｗａ等［９］对配位

聚合物进行了系统的综述，并提出了“三代论”

的观点，将动态金属有机框架称为第三代配位

聚合物，也叫做柔性配位聚合物（ｓｏｆｔｃｏｏｒｄｉｎａ

ｔｉｏｎｐｏｌｙｍｅｒ）、智能型配位聚合物（ｓｍａｒｔｃｏｏｒｄｉ

ｎａｔｉｏｎｐｏｌｙｍｅｒ）或者刺激响应的配位聚合物

（ｓｔｉｍｕｌｕｓｒｅｓｐｏｎｓｅｃｏｏｒｄｉｎａｔｉｏｎｐｏｌｙｍｅｒ），这是

动态配位聚合物概念的首次亮相．具有动态结

构的金属 －有机框架材料开始引起人们的关

注．最具有里程碑意义的工作是１９９９年关于两

个配位聚合物的报道：１）香港大学的 Ｓ．Ｓ．Ｙ．

Ｃｈｕｉ等［１０］在Ｓｃｉｅｎｃｅ上报道了一个由均苯三酸

（ｔｍａ）和铜离子构筑的三维多孔金属 －有机框

架化合物 ＨＫＵＳＴ－Ｉ：［Ｃｕ３（ｔｍａ）２（Ｈ２Ｏ）３］，该

化合物含有孔径为１ｎｍ左右的三维孔道体系；

２）Ｏ．Ｍ．Ｙａｇｈｉ等［１１］报道了孔径为１２．９×１０－１０ｍ

的金属 －有机框架化合物 ＭＯＦ－５：［Ｚｎ４Ｏ

（ＢＤＣ）３（ＤＭＦ）８］，（ＢＤＣ＝１，４－ｄｉｃａｒｂｏｘｙ

ｂｅｎｚｅｎｅ，ＤＭＦ＝Ｎ，Ｎ－Ｄｉｍｅｔｈｙｌｆｏｒｍａｍｉｄｅ）在空

气中加热到３００℃，结构的高度刚性使得它在

脱除客体分子后仍能保持主体框架的稳定，

Ｌａｎｇｍｕｉｒ比表面积高达３０００ｍ２／ｇ．金属－有机

框架化合物ＨＫＵＳＴ－Ｉ和ＭＯＦ－５凭着其坚固

而较大的孔隙率、很高的比表面积引起了科学

家们极大的研究兴趣．至此，金属－有机框架作

为一种新材料，引发的研究日益增多．

与其他传统的多孔材料（如沸石、活性炭、

分子筛等）相比，金属 －有机框架材料具有更

高的合成可设计性和性能可调节性（见图

２）［１２－１９］．这可以归因于以下几点：１）ＭＯＦｓ材

料通常是由金属节点与有机连接子构成的，而

金属节点与配体的选择是无穷的，因此可以根

据功能的需求来选择合适的构筑模块；２）由于

金属－有机框架材料可以通过多种合成方法获

得，因此，可以利用该优势来制备一系列具有不

同形貌与颗粒尺寸的 ＭＯＦｓ材料，例如 ＭＯＦｓ

纳米材料、ＭＯＦｓ膜材料，以及制备具有核壳结

构的ＭＯＦｓ材料等；３）可以利用拓扑导向合成

法，使用具有特定几何构型的金属簇，通过改变

有机配体的长度和所含有的功能基团来制备具

有相同或相似拓扑构型的 ＭＯＦｓ材料；４）可以

通过原位金属／配体交换法、后修饰合成法和原

位复合法来制备功能复合化的ＭＯＦｓ材料．

图２　具有多尺度孔道型金属－有机框架材料［１２－１９］

Ｆｉｇ．２　ＴｈｅｍｕｌｔｉｓｃａｌｅｐｏｒｏｕｓＭＯＦｓ［１２－１９］
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陈迪明：多尺度孔道型金属－有机框架材料气体储存与分离功能的研究进展

２　多尺度孔道型金属 －有机框架在
气体吸附与分离领域的应用

２．１　ＣＯ２的储存与分离
近些年来，随着全球经济的快速增长和工

业的迅速发展，大量的 ＣＯ２被排放到大气中，

导致大气中ＣＯ２浓度急剧升高．ＣＯ２被称为温

室气体，是全球气候变暖的罪魁祸首．全球气候

变暖将会导致海平面上升和世界范围内的气候

变化，因此，怎样降低大气中 ＣＯ２的浓度成为

一个世界性的难题．另外，减少天然气中 ＣＯ２
含量也具有十分重要的意义，因为大量 ＣＯ２的

存在会导致天然气不能完全燃烧．而 ＣＯ２的捕

获与封装是一种减少 ＣＯ２排放量的可行性策

略．基于上述考虑，有必要开发出一种新型的吸

附材料，以实现对ＣＯ２气体的捕获与储存
［２０］．

Ｍ．Ｄｕ等［２１］采用 ４－（１Ｈ１，２，４ｔｒｉａｚｏｌ１

ｙｌ）ｂｅｎｚｏａｔｅ（ｔｂａ）作为有机桥连配体，通过溶

剂热法得到了一个 微 孔 ＭＯＦ材 料 ［Ｃｕ

（ｔｂａ）２］ｎ，与以往报道的 ＭＯＦｓ材料相比，此化

合物吸附 ＣＯ２较 ＣＨ４／Ｈ２／Ｏ２／Ａｒ／Ｎ２等多种气

体展现出广谱的、更高的选择性（ＩＡＳＴ计算

ＣＯ２／Ｎ２分离结果：４１～６８，２７３Ｋ；３３～５１，

２９３Ｋ）．通过超临界法，ＣＯ２分子能够成功地被

固定在［Ｃｕ（ｔｂａ）２］ｎ的一维孔道中，在低温条

件下获得了其单晶结构，第一次从实验和理论

上验证了ＣＯ２在ＭＯＦｓ材料孔道中的吸附机理

（通过 Ｃδ＋—Ｈ…Ｏδ—氢键和 ＣＯ２分子之间

ＣＯ２δ—…δ＋ＣＯ２偶极联合相互作用，见图３）．

该研究表明，合适的孔道尺寸与孔壁环境对于

ＣＯ２气体的选择性吸附分离具有至关重要的

作用．

Ｍ．Ｃｈｅｎ等［２２］以 ４，４′，４″－（苯基 －１，３，

５－三氧代）－苯甲酸为配体，与 ＣｏＣｌ２·６Ｈ２Ｏ

反应，通过调节反应溶剂的种类得到了两个层

状的互为超分子异构体的多孔配位聚合物

４７０－ＭＯＦ和４７１－ＭＯＦ（结构示意图见图４）．

它们具有相同的组分，却展现出不同的多孔结

构．吸附结果表明，４７０－ＭＯＦ和４７１－ＭＯＦ在

不同温度下表现出对 ＣＯ２气体吸附的选择性

差异，在２７３Ｋ条件下，４７０－ＭＯＦ对ＣＯ２具有

较高的选择性，而在２９３Ｋ条件下，４７１－ＭＯＦ

对ＣＯ２具有较高的选择性．该研究表明，不同

的孔道环境对不同温度下 ＣＯ２的选择性分离

有着重要的影响．

图３　［Ｃｕ（ｔｂａ）２］ｎ的结构与其吸附等温线
［２１］

Ｆｉｇ．３　Ｔｈｅｓｔｒｕｃｔｕｒｅｆｏｒｔｈｅ［Ｃｕ（ｔｂａ）２］ｎａｎｄ

ｉｔｓｓｏｒｐｔｉｏｎｉｓｏｔｈｅｒｍｓ［２１］

图４　４７０－ＭＯＦ和４７１－ＭＯＦ的结构示意图［２２］

Ｆｉｇ．４　Ｔｈｅｓｔｒｕｃｔｕｒａｌｒｅｐｒｅｓｅｎｔａｔｉｏｎｆｏｒｔｈｅ４７０ＭＯＦａｎｄ４７１ＭＯＦ［２２］
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　　Ｄ．Ｍ．Ｃｈｅｎ等［２３］利用混合配体策略构筑了

一例对湿气稳定的多孔荧光金属－有机框架材

料．该材料具有较好的水热稳定性和化学稳定

性，且可以在脱除客体分子之后保持永久的孔

性．由于具备独特的微孔结构，该材料在低温条

件下表现出独特的动态 ＣＯ２吸附行为．利用

ＩＡＳＴ理论对其气体的吸附选择性进行计算，结

果显示，该材料在室温条件下表现出极高的

ＣＯ２／Ｎ２（１２７）和 ＣＯ２／ＣＨ４（１３１）的吸附选择性

（见图５）．空气放置实验与吸附循环实验结果

表明，该材料具有较好的水气抵御能力和循环

能力．作者通过蒙特卡罗模拟对该化合物的

ＣＯ２吸附机理进行了理论计算，结果显示，孔道

中的二甲胺阳离子能够在低吸附量时对 ＣＯ２
分子产生较强的束缚作用，而孔道内裸露的氮

原子对ＣＯ２的储存容量具有较大的贡献．

Ｘ．Ｗａｎｇ等［２４］利用两个具有不同功能基团

但结构相似的三羧酸配体构筑了两例具有相同

晶体学参数的金属－有机框架材料４７６－ＭＯＦ

和４７７－ＭＯＦ（见图６）．ＢＥＴ测试结果显示，两

个化合物具有相同的比表面积和孔体积，但二

者对ＣＯ２的吸附能力差异显著．三嗪环修饰的

４７７－ＭＯＦ在室温条件下有着更高的ＣＯ２吸附

量（４３．１ｃｍ３／ｇｖｓ３７．６ｃｍ３／ｇ）和吸附焓值

（２２ｋＪ／ｍｏｌｖｓ２０ｋＪ／ｍｏｌ），同时也具有更高的

ＣＯ２选择吸附能力．该研究表明，金属－有机框

架中裸露的氮原子可以显著地提高对 ＣＯ２气

体的储存量和选择性吸附能力．

Ｄ．Ｍ．Ｃｈｅｎ等［２５］设计合成了一个具有三氮

唑羧酸官能团共存的有机配体ＨＣＰＴ（见图７），

通过溶剂调控的溶剂热反应构筑了两例具有新

型结构的Ｚｎ－ＭＯＦｓ超分子异构体，并对其结

构及部分性质进行了研究．他们发现，ＭＯＦｓ体

系的能量与其框架的柔性和动态 ＣＯ２吸附行

为有着密切的关系．具有较高能量的 ＭＯＦｓ结

构能在溶剂的诱导下向低能量的中间体发生可

逆的结构转变，并且该中间体可以发生动态的

ＣＯ２吸附行为；而具有较低能量的 ＭＯＦｓ异构

体既不能发生溶剂诱导的结构转变，也不能发

生动态的ＣＯ２吸附行为．

２．２　Ｃ２Ｈ２气体的储存
Ｃ２Ｈ２是一种非常重要的工业气体原料，它

在精细化学品的生产，以及电镀行业都有着广

泛的用途．但它的高活性 （高纯Ｃ２Ｈ２的安全压

图５　湿气稳定ＭＯＦｓ的拓扑简化图及其吸附分离比［２３］

Ｆｉｇ．５　ＴｈｅｔｏｐｏｌｏｇｉｃａｌｓｉｍｐｌｉｆｉｃａｔｉｏｎｓｆｏｒｔｈｅｍｏｉｓｔｕｒｅｓｔａｂｌｅＭＯＦｓａｎｄｉｔｓｇａｓａｄｓｏｒｐｔｉｏｎｓｅｐａｒａｔｉｏｎｒａｔｉｏ［２３］
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缩压力小于２．０２×１０５Ｐａ）限制了其存储与运

输．目前Ｃ２Ｈ２通常储存在含有丙酮或 ＤＭＦ的

钢瓶中，但该方法存在原料纯度低、储存容量低

和储存效率低等缺点．利用金属 －有机框架材

料在低压下实现Ｃ２Ｈ２的高效吸附和储存被证

图６　４７６－ＭＯＦ和４７７－ＭＯＦ的拓扑简化图

与ＣＯ２吸附量（２７３Ｋ）对比
［２４］

Ｆｉｇ．６　Ｔｈｅｔｏｐｏｌｏｇｉｃａｌｓｉｍｐｌｉｆｉｃａｔｉｏｎｓｆｏｒｔｈｅ

４７６ＭＯＦａｎｄ４７７ＭＯＦａｎｄｔｈｅｉｒｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇ

ＣＯ２ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎ（２７３Ｋ）ｉｓｏｔｈｅｒｍｓ
［２４］

实是一个可行的策略．实验结果表明，含有金属

空位点和碱性氮原子的多孔金属－有机框架材

料可以对Ｃ２Ｈ２气体产生较强的吸附作用力，甚

至在常温和低压条件下也可以达到对 Ｃ２Ｈ２的

饱和吸附［２６］．

Ｊ．Ｐａｎ等［２７］设计合成了一例树枝状的四羧

酸配体，并选用双核铜作为金属单元，得到了一

例多孔的ＭＯＦｓ材料ＦＪＩ－Ｈ８（见图８）．该多孔

材料在室温常压条件下对 Ｃ２Ｈ２具有极高的吸

附量（２２４ｃｍ３／ｇ，２９５Ｋ和１．０１×１０５Ｐａ条件

下），优于以往报道的所有 ＭＯＦｓ材料．蒙特卡

罗计算结果显示，开放的金属位点与合适的孔

道环境的协同作用使该材料具有极高的对

Ｃ２Ｈ２的储存容量和较强的与Ｃ２Ｈ２结合的能力．

Ｄ．Ｍ．Ｃｈｅｎ等［２８］利用两个具有不同电荷的

双官能团有机配体构筑了两个具有相同晶体学

参数的与拓扑学等同的金属 －有机框架材料，

并系统地研究了它们对 Ｈ２，Ｃ２Ｈ２，ＣＯ２等气体

的吸附行为（见图９）．结果表明，含有硝酸根阳

离子的ＭＯＦｓ材料具有更好的气体吸附能力，

图７　由ＨＣＰＴ配体构筑的一对超分子异构体及其吸附等温线［２５］

Ｆｉｇ．７　ＴｈｅｓｕｐｅｒｍｏｌｅｃｕｌｅｉｓｏｍｅｒｓｃｏｎｓｔｒｕｃｔｅｄｆｒｏｍｔｈｅＨＣＰＴｌｉｇａｎｄａｎｄｔｈｅｉｒｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇａｄｓｏｒｐｔｉｏｎｉｓｏｔｈｅｒｍｓ［２５］
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特别是对于酸性的Ｃ２Ｈ２气体分子．值得注意的

是，虽然同构的阴离子 ＭＯＦｓ材料具有更多的

裸露氮原子，但阳离子 ＭＯＦｓ材料在室温条件

下能够提高８８％的 Ｃ２Ｈ２吸附量．利用 ＧＣＭＣ

理论模拟上述实验现象进行理论计算分析，计

算结果成功地对实验结果进行了预测和解释．

此外，Ｄ．Ｍ．Ｃｈｅｎ等［２９－３３］选择一个具有

ＭＩＬ－８８拓扑结构的化合物作为初始结构模

型，通过在其孔道内插入不同的分子基支撑模

块得到两个具有不同孔道尺度和官能团的

ＭＯＦｓ材料，并实现了对其水热稳定性与吸附

性能的调控（见图１０）．研究结果表明，在孔道

图８　ＦＪＩ－Ｈ８的结构及其Ｃ２Ｈ２

吸附等温线［２７］

Ｆｉｇ．８　ＴｈｅｃｒｙｓｔａｌｓｔｒｕｃｔｕｒｅｆｏｒＦＪＩＨ８ａｎｄ

Ｃ２Ｈ２ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎｉｓｏｔｈｅｒｍｓ
［２７］

内修饰不饱和金属空位点虽然能提高气体分子

与框架的作用力，但较差的水热稳定性（在水

中浸泡１ｍｉｎ之内框架即可完全垮塌）限制了

其进一步研究的空间．而利用三嗪三吡啶修饰

孔道的ＭＯＦｓ材料则具有较好的水热稳定性与

Ｃ２Ｈ２储存能力．同时，该材料具有较小的 Ｃ２Ｈ２
吸附焓值，这说明该材料在Ｃ２Ｈ２释放过程中所

需要的能耗较低，因此在Ｃ２Ｈ２储存方面有着潜

在的应用价值．

图９　不同电荷配体构筑的具有相同结构的

多孔材料及其相同条件下的吸附等温线［２８］

Ｆｉｇ．９　Ｔｈｅｐｏｒｏｕｓｍａｔｅｒｉａｌｓｂｕｉｌｄｉｎｇｆｒｏｍｄｉｆｆｅｒｅｎｔ

ｃｈａｒｇｅｄｌｉｇａｎｄｓｗｉｔｈｓｉｍｉｌａｒｓｔｒｕｃｔｕｒｅａｎｄ

ｔｈｅｉｒｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇａｄｓｏｒｐｔｉｏｎｉｓｏｔｈｅｒｍｓ［２８］

图１０　通过复合不同的支撑模块来

提高Ｃ２Ｈ２的吸附量
［２９－３３］

Ｆｉｇ．１０ＥｎｈａｎｃｉｎｇｔｈｅＣ２Ｈ２ｕｐｔａｋｅｔｈｒｏｕｇｈ

ｉｎｃｏｒｐｏｒａｔｉｎｇｄｉｆｆｅｒｅｎｔｂｒａｃｋｅｔｓ［２９－３３］
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３　结论与展望

本文综述了具有气体吸附和分离功能的多

尺度孔道型ＭＯＦｓ材料研究背景及其在ＣＯ２的

储存与分离、Ｃ２Ｈ２气体储存方面的应用．现有

研究表明，ＭＯＦｓ具有结构多样性、高度可调节

性和可剪裁性等特点，可以简单地通过控制

ＭＯＦｓ材料孔道的尺寸、形状与孔道内的官能

团来准确地控制其性能；基于 ＭＯＦｓ的高度有

序与晶态特性，利用单晶衍射技术与原位表征

手段（例如原位粉末衍射及红外光谱）可以考

察合成材料的构效关系，从而为 ＭＯＦｓ材料的

性能优化提供指导．

ＭＯＦｓ材料在气体的储存与分离领域有着

独特的优越性，开展 ＭＯＦｓ材料在能源气体的

储存与分离方面的应用，不仅有助于进一步拓

展ＭＯＦｓ材料的功能应用，对能源的合理储存

与利用也具有重要意义．基于已有研究，笔者认

为有些研究方向尚需进一步探讨：一是目前大

部分 ＭＯＦｓ材料的水稳定性较差，大大限制了

其在气体储存与分离方面的应用，如果使用含

有疏水基团的有机配体及高价态的金属簇（例

如Ｃｒ３＋，Ｚｒ４＋等）作为ＭＯＦｓ分子基构筑单元的

方式，或有望增强ＭＯＦｓ材料的水稳定性；二是

ＭＯＦｓ材料对专一气体的吸附选择性尚有较大

的提升空间，而这一问题或可通过设计合成具

有动态吸附行为的 ＭＯＦｓ材料得以实现；三是

随着分子模拟技术的发展，未来可以真正地将

材料的结构与功能提到设计层面，做到模拟先

于实验，利用拓扑学原理与量化计算模拟来对

设计材料的结构与性质进行预测，从而避免繁

琐的实验过程，节省实验时间，避免实验耗材的

浪费．
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具有择优取向的 ＧａＮ粉末的制备与性能研究
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摘要：采用管式炉通以流动氨气煅烧βＧａ２Ｏ３的方法制备六方纤锌矿ＧａＮ，利用
ＸＲＤ，ＳＥＭ，ＴＥＭ对所制备的ＧａＮ的结构、形貌进行表征和分析，使用荧光光度
计采集ＧａＮ的光致发光光谱进行发光性能研究．结果表明，ＧａＮ具有（００２）择
优取向，其颗粒外形和尺寸均与原料相似，系由几十纳米的晶片团聚而成的棒

状颗粒所组成；ＧａＮ的近带边发射峰为３４６ｎｍ（３．５８４ｅＶ），相比较块材的近带
边发射峰有１９ｎｍ（１８７ｍｅＶ）的蓝移．
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０　引言

第三代半导体的代表———氮化镓（ＧａＮ）由

于具有３．３９ｅＶ的室温宽带隙、高发光效率和

较低的温度猝灭效应，在蓝光、紫外发光、紫外

检测等领域具有广泛的应用前景［１］．目前，制备

ＧａＮ薄膜所用的基片大多是蓝宝石［２－５］，但蓝

宝石与ＧａＮ之间存在严重的晶格失配和热膨

胀系数差异，会导致基片与薄膜之间存在较大

的应力，进而可能引起器件的失效．因此，采用

晶格和热膨胀完全匹配的单晶 ＧａＮ晶圆作为

基片制作 ＧａＮ薄膜器件是理想的选择．单晶

ＧａＮ基片尚处于研发阶段，均相外延法生长晶

圆和ＣＶＤ法制备 ＧａＮ薄膜等都需要高纯度

ＧａＮ粉末原料，这使得ＧａＮ粉末的制备和性能

检测成为当前的研究热点．

Ｈ．Ｚｈａｎｇ等［６］采用高温（６５０℃）煅烧不锈

钢高压釜中的Ｇａ２Ｏ３和ＮＨ４Ｃｌ混合物的方法合

成了灰色的ＧａＮ粉末，Ｍ．Ｄｒｙｇａｓ等［７］在多种非

氧气氛中热解镓酰亚胺制得了具有高比表面积

的ＧａＮ纳米粉，但已有研究均未对ＧａＮ的光致

发光性能进行分析和研究．高温氨化是制备

ＧａＮ粉末的比较简单、廉价的方法，Ｗ．Ｓ．Ｊｕｎｇ

等［８］在流动氨气中加热覆盖在硅晶圆上的

ＧａＯＯＨ·ｘＨ２Ｏ制得了基片上的 ＧａＮ颗粒，并

研究了αＧａ２Ｏ３转化为 ＧａＮ的反应机制，但该

制备过程反应激烈，用时超过７ｄ，而且并未涉

及ＧａＮ光学性能的研究．本文拟采用在流动氨

气中煅烧氧化镓（βＧａ２Ｏ３）粉末的方法来制备

ＧａＮ，并研究其光致发光性能，以期得到可供生

长单晶晶圆使用的高纯ＧａＮ，为单晶ＧａＮ的生

长及其发光性能的调控提供指导．

１　材料与方法

１．１　主要材料与仪器
主要材料：βＧａ２Ｏ３（分析纯），国药控股有

限公司产；液氨（分析纯），北京普莱克斯气体

有限公司产；氩气 Ａｒ（分析纯），北京普莱克斯

气体有限公司产．

主要仪器：Ｄ８Ａｄｖａｎｃｅ型 Ｘ射线衍射仪

（ＸＲＤ），德国 ＢＲＵＫＥＲ公司产；ＪＳＭ－６４９０ＬＶ

型扫描电子显微镜（ＳＥＭ），ＪＥＭ－２１００（ＵＨＲ）

型透射电子显微镜（ＴＥＭ），日本电子株式会社

产；ＦＬ３型荧光光度计（ＰＬ），Ｈｏｒｉｂａ公司产．

１．２　实验方法
１．２．１　ＧａＮ的制备　准确称取０．２５ｇβＧａ２Ｏ３

粉末均匀平铺于石英坩埚中，并将坩埚置于管

式炉的中心位置．常温下，炉管中先通入５ｍｉｎ

的氩气以排出炉管中的空气，随后持续通以氨

气和氩气的混合气体（Ｖ（ＮＨ３）Ｖ（Ａｒ）＝

１２，１００ｍＬ／ｍｉｎ）．以１０℃／ｍｉｎ的速率升温

至６００℃（８７３Ｋ），然后以５℃／ｍｉｎ的速率升

温至反应温度，反应温度分别为 ８５０℃，

８７５℃，９００℃和 ９２５℃，并保持反应时间

３０ｍｉｎ．为节约成本，当温度降到６００℃时，管

内改通氩气，直至常温，即得到淡黄色的 ＧａＮ
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粉末．

１．２．２　表征　将部分ＧａＮ样品在石英研钵中

磨细之后，利用 ＸＲＤ研究样品的结构：ＣｕＫα

辐射，波长 ０．５４１８４ｎｍ，６０ｋＶ，８０ｍＡ；通过

ＳＥＭ观察样品的表面形貌；将粉末分散于酒精

之中，利用ＴＥＭ进一步观察样品单个颗粒的形

貌和选区电子衍射（ＳＡＥＤ）情况；使用荧光光

度计采集样品的光致发光光谱（ＰＬ）．

２　结果与讨论

２．１　结构分析
图１为不同煅烧温度下合成的 ＧａＮ粉末

样品的 ＸＲＤ图谱．由图１可以看出，在８５０℃

和８７５℃条件下制得的粉末样品是六方纤锌矿

ＧａＮ（ＰＤＦ卡号６５－３４１０，ａ＝０．３１７３ｎｍ，ｃ＝

０．５１５８ｎｍ）和单斜 βＧａ２Ｏ３（ＰＤＦ卡号 ４３－

１０１２）的混合物，而在９００℃和９２５℃温度下煅

烧制得的粉末样品，则为较纯的六方纤锌矿

ＧａＮ结构．虽然图谱中并未出现 βＧａ２Ｏ３的衍

射峰，但由于 ＸＲＤ的精度与测量方法等原因，

不能排除这两个样品中存在少量氧元素的可能

性；同时应该注意到，随着煅烧温度的升高，来

图１　不同煅烧温度下ＧａＮ粉末

样品的ＸＲＤ图谱

Ｆｉｇ．１　ＸＲＤｐａｔｔｅｒｎｓｏｆＧａＮｐｏｗｄｅｒａｎｎｅａｌｅｄ

ａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓ

自（００２）晶面的衍射峰的强度相比其他衍射峰

有微弱优势（由第三强变为第二强或并列第

一），这说明在样品中可能存在一定程度的

（００２）晶面择优取向（类似单晶或薄膜的结构

特征）［９－１１］，并且该择优取向随煅烧温度的升

高有增强的趋势．

经过去背底和峰拟合处理后，可以把 ＸＲＤ

图谱中三强线的半高宽代入谢乐公式（ｔ＝λ／

Ｂｃｏｓθ），粗略估算样品的平均晶粒尺度，结果见

表１（括号中的数字是误差范围）．由表１可知，

随煅烧温度的升高，样品中ＧａＮ相的平均晶粒

尺寸基本呈逐渐变大趋势；而样品整体的晶粒

尺寸随煅烧温度升高而减小．这是由于随着煅

烧温度的升高，大颗粒的 βＧａ２Ｏ３向小颗粒的

ＧａＮ转变的程度逐步加深，即粉末样品平均晶

粒尺寸也随之下降．

表１　谢乐公式估算样品的晶粒尺寸

Ｔａｂｌｅ１　Ｔｈｅｃｒｙｓｔａｌｌｉｔｅｓｉｚｅｏｆｓａｍｐｌｅｓ

ｃａｌｃｕｌａｔｅｄｂｙＳｃｈｅｌｒｒｅｒｆｏｒｍｕｌａ

序号
煅烧温
度／℃

粉末样品的平均
晶粒尺寸／ｎｍ

ＧａＮ相的平均
晶粒尺寸／ｎｍ

１ ８５０ ３１０（１２） ６９（４）

２ ８７５ ２７５（２１） １１８（３）

３ ９００ １１８（２） １１８（２）

４ ９２５ １２６（２） １２６（２）

２．２　形貌分析
图２ａ）—ｃ）为原始材料 βＧａ２Ｏ３与９００℃

和 ８７５℃煅烧温度条件下所得粉末样品的

ＳＥＭ图（放大倍数均为５０００倍）．由图２ａ）—ｃ）

可以看出，样品的晶粒尺寸分布在几十 ｎｍ到

几μｍ的较宽的范围内，有大量 μｍ级的棒状

颗粒，另有少量ｎｍ级晶粒附着在棒的表面．为

了看清棒状颗粒的细节，拍摄了９００℃条件下

所得样品的３００００倍 ＳＥＭ图片，见图２ｄ）．由

图２ｄ）可以看出，这些棒状颗粒是由粒径约

１００ｎｍ的小晶粒团聚形成，这与用谢乐公式分
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康利平，等：具有择优取向的ＧａＮ粉末的制备与性能研究

析的结果基本相符．通过图２ｂ）—ｃ）与图２ａ）

的比较可以发现，无论是外形还是大小，ＧａＮ样

品的颗粒（并非晶粒）与原材料βＧａ２Ｏ３均极为

相似，因此可以推断，在煅烧反应过程中，

βＧａ２Ｏ３向 ＧａＮ转化的中间产物应为固相的

ＧａＯｘＮｙ而非气相的 Ｇａ２Ｏ，文献［８，１２］也支持

该观点．从棒状颗粒表面向内部逐步进行的原

位转化，使得 ＧａＮ的颗粒保留了原材料的外

形，这可能是 ＧａＮ晶粒（００２）面择优取向的原

因之一．

为了进一步分析ＧａＮ样品的晶粒形态、粒

度和择优取向情况，对９２５℃条件下的煅烧样

品进行 ＴＥＭ，ＨＲＴＥＭ和 ＳＡＥＤ检测，结果如图

３所示．由图３ａ）可以看出，ＧａＮ样品表现为由

几十ｎｍ的片状晶粒团聚而成的不规则体．由

图３ｂ）可以清晰地看到，平行等距排列的衍射

条纹，测量可得相邻两个条纹之间的距离约为

０．２５８６ｎｍ，这与 （００２）面的晶面间 距

０．２５８８ｎｍ非常接近．插图原位电子衍射照片

显示衍射花样为不连续的同心圆环，说明 ＧａＮ

是多晶样品，但晶粒不是严格的随机取向，结合

ＨＲＴＥＭ中测量的晶面间距数据，可知样品出现

了一定的（００２）择优取向；由图３ｃ）中各衍射圆

环的直径之比可以计算出对应的晶面间距的比

值，查 ＰＤＦ卡片可知，该样品的衍射花样是

ＧａＮ，与ＸＲＤ图谱的分析结果一致．图３ｃ）中给

出了各衍射圆环对应的晶面指数．

由负离子配位多面体生长基元理论模

型［１３］可知：强极性晶面生长速度快，而弱极性

晶面生长速度慢，因此晶粒的外表面倾向于展

现弱极性面［１４］．在六方纤锌矿 ＧａＮ结构框架

中，由氮元素取代ＧａＯ４四面体中的氧而生成的

图２　βＧａ２Ｏ３与９００℃和８７５℃煅烧样品的ＳＥＭ图

Ｆｉｇ．２　ＳＥＭｐｉｃｔｕｒｅｓｏｆβＧａ２Ｏ３，ＧａＮｓａｍｐｌｅｓａｎｎｅａｌｅｄａｔ９００℃ ａｎｄ８７５℃
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［Ｇａ－Ｎ４］８－四面体被认为是 ＧａＮ的生长基

元．由于［Ｇａ－Ｎ４］８－四面体的顶点在（１１０）面

上，（１１０）面表现出更高的表面能和较强的极

性；而［Ｇａ－Ｎ４］８－四面体的面平行于（００２）面，

故（００２）面表现出较低的表面能和较弱的极

性，所以在ＧａＮ晶粒氮化生长过程中，（００２）面

倾向于表现为晶粒的外表面，晶粒应呈现六角

片状．这些晶粒附着在棒状颗粒的外面，使

ＸＲＤ图谱显示出择优取向．

２．３　荧光光谱分析
图４ａ）为９２５℃，９００℃和 ８７５℃ 温度下

煅烧所得样品的室温光致发光光谱（ＰＬ），激发

光源为波长为２９４ｎｍ的紫外光．

从图 ４ａ）看出，所得样品在 ３２０ｎｍ到

４００ｎｍ的范围内有一个明显的宽发光峰，强度
最大点大约位于 ３６０ｎｍ左右．对 ９２５℃和
８７５℃煅烧所得样品的 ＰＬ曲线进行高斯分峰
拟合，结果如图４ｂ）和图４ｃ）所示，９００℃样品
的分峰拟合结果与９２５℃的极为相似，故没有
给出．由图４ｂ）和图４ｃ）可以看出，拟合曲线与
原始曲线重合度较好，表明分峰结果合理可信．
由图４ｂ）可以看出，９２５℃条件下煅烧所得样品
的ＰＬ曲线可分为４个高斯峰，峰顶分别位于
３４６ｎｍ（３．５８４ｅＶ），３６４ｎｍ（３．４０７ｅＶ），３６５ｎｍ
（３．３９７ｅＶ）和３９８ｎｍ（３．１１６ｅＶ）．而 ＧａＮ块
材的近带边发射本征峰为３６５ｎｍ（３．３９０ｅＶ），

图３　９２５℃条件下煅烧样品的ＴＥＭ图、ＨＲＴＥＭ图及其ＳＡＥＤ检测图

Ｆｉｇ．３　ＴＥＭ，ＨＲＴＥＭａｎｄＳＡＥＤｉｍａｇｅｓｏｆｔｈｅｓａｍｐｌｅｓａｔ９２５℃

图４　不同煅烧温度所得样品的ＰＬ曲线与９２５℃和８７５℃条件下煅烧样品的高斯分峰拟合曲线

Ｆｉｇ．４　ＰＬｃｕｒｖｅｓｏｆｓａｍｐｌｅｓａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓａｎｄｆｉｔｔｅｄｃｕｒｖｅｇｒａｐｈｓｏｆ

ｔｈｅｓａｍｐｌｅｓａｔ９２５℃ ａｎｄ８７５℃

·６４·
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９２５℃样品的３４６ｎｍ峰应该是蓝移的近带边
发射；样品存在一定程度的（００２）面择优取向
（即材料的无序度降低），可能是蓝移 １９ｎｍ
（１８７ｍｅＶ）的缘故［１０］．９２５℃条件下煅烧所得
样品的３６４ｎｍ和３６５ｎｍ的两个峰与其近带边
峰的能量差值分别为１７７ｍｅＶ和１８７ｍｅＶ，这
两个峰可能是电子在浅施主能级与价带之间跃

迁而发射的，施主是多余的氧杂质（来自原料

Ｇａ２Ｏ３）
［１５］．中心大约在３９８ｎｍ的宽而弱的峰

是与缺陷能级相关的发射，而常见的由碳杂质

引起的黄带发射［１６－１８］却并未观察到．
８７５℃煅烧所得样品的 ＰＬ曲线分为两个

高斯 峰：３６０ｎｍ （３．４４４ｅＶ）和 ４４５ｎｍ
（２．７８７ｅＶ）．３６０ｎｍ的峰可以归属于ＧａＮ的近
带边发射峰，而与浅施主能级相关的两个峰，由

于样品含氧量增多，强度降低并且展宽、红

移［２０］，与缺陷能级的发射峰合并为一个４４５ｎｍ
的散漫峰．

３　结论

通过在管式炉通以流动氨气煅烧 βＧａ２Ｏ３
这种简单经济的方法制得了六方纤锌矿 ＧａＮ．
ＸＲＤ，ＳＥＭ和ＴＥＭ的检测结果表明，所得 ＧａＮ
样品具有（００２）择优取向，ＧａＮ的颗粒外形和
尺寸均与原料 βＧａ２Ｏ３相似，说明 βＧａ２Ｏ３向
ＧａＮ转化的中间产物应为固相的 ＧａＯｘＮｙ而非
气相的Ｇａ２Ｏ，这也是ＧａＮ出现择优取向的原因
之一．ＰＬ检测结果显示，所得 ＧａＮ样品的近带
边发射峰为３４６ｎｍ（３．５８４ｅＶ），比ＧａＮ块材的
近带边发射峰有１９ｎｍ（１８７ｍｅＶ）的蓝移，这是
由于择优取向使材料的无序度降低造成的．本
文的研究结果为单晶 ＧａＮ的生长及其发光性
能的调控提供了一定的理论依据和参考．
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摘要：以铝为模板，通过二次阳极氧化法制备多孔阳极氧化铝（ＡＡＯ）膜，利用原
子力显微镜观察 ＡＡＯ膜的微观形貌，分析退火处理、电化学抛光处理、阳极氧
化电压、阳极氧化时间等因素对 ＡＡＯ膜结构的影响，结果表明：ＡＡＯ膜的物相
为非晶态，但经高温退火处理所得ＡＡＯ膜会被部分晶相化；电化学抛光能有效
改善孔洞分布的均匀性．当氧化电压在４０～５５Ｖ范围内，ＡＡＯ膜的孔径随着阳
极氧化电压的升高而增大，膜孔洞结构排布的有序性也得到增强；膜孔孔径大

小分布在４０～１００ｎｍ之间；阳极氧化时间对膜的孔径没有显著影响；当电解液
温度在０～２０℃范围内，ＡＡＯ膜的孔径随着电解液温度的升高而减小，且 ＡＡＯ
膜的有序性也随之增强．
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０　引言

多孔阳极氧化铝（ＡＡＯ）膜是由壁垒层和

多孔层组成的多孔性阳极氧化膜．多孔层的膜

胞为紧密堆积排列的六角形，每个膜胞中心有

一个纳米级的微孔．这些微孔大小均匀，与基

体表面垂直，彼此之间相互平行，这使 ＡＡＯ膜

用作模板时，不仅可以合成和组装多种纳米结

构材料，而且还因其具有较强的吸附性，采用

各种着色方法处理后，能获得诱人的外观，且

价格便宜，在建材领域得到广泛的应用．

１９９４年Ｃ．Ａ．Ｆｏｓｓ等［１］报道了在酸性溶液

（硫酸等）中通过电解的方式，即阳极氧化法制

备多孔ＡＡＯ膜．由此方法得到的ＡＡＯ膜，其膜

层孔道为直立状，表现出规律的阵列排布方式．

由于ＡＡＯ膜主要组成成分是 Ａｌ２Ｏ３，Ａｌ—Ｏ键

的作用使其表面吸附性能较强，从而体现出较

强的着色能力；具有良好的亲水性表面，在其表

面包覆或修饰上其他性状的物质，可以有效调

控它的表面润湿性能；良好的耐摩擦性能使其

合金应用于建筑材料时体现出优越性［２－４］．

ＡＡＯ膜是组装制备特定形貌结构纳米材料的

理想模板，在纳米材料合成方面应用广泛，例如

在光、电、磁、生物医学等功能材料领域的交叉

融合［５－１１］．

ＡＡＯ膜的制备工艺流程通常包括退火、去

油脂、电化学抛光、阳极氧化、除去铝基层、扩孔

或通孔．目前，关于 ＡＡＯ膜的制备已经有了一

定的研究基础，如 Ｗ．Ｊ．Ｓｔｅｐｎｉｏｗｓｋｉ等［１２］在较

高的温度下进行阳极氧化制备了ＡＡＯ膜，并研

究了氧化电压和氧化时间对ＡＡＯ膜的影响．胡

国锋等［１３］发现电解过程中，氧化温度对Ｓｉ基铝

氧化膜的形成影响很大，高温有利于氧化速率

的提高．Ａ．Ｂｅｌｗａｌｋａｒ等［１４］用硫酸和草酸混合

电解液制备ＡＡＯ膜，得到电压和电解液浓度是

ＡＡＯ膜形成的主要影响因子的结论．Ｙ．Ｚｈｅｎ

等［１５］研究发现通过多步阳极氧化处理能在一

定程度上扩大 ＡＡＯ膜孔的尺寸，而孔间距、孔

道直径、孔道深度作为衡量ＡＡＯ膜质量的重要

参数，由制备它的各工艺参数决定．通过条件的

控制与后续处理工艺的优化改进，可以在大规

模生产中调控 ＡＡＯ膜的结构．鉴于此，本文拟

采用阳极氧化法，借助原子力显微镜研究 ＡＡＯ

膜制备过程中各影响因素对其结构的影响，以

期为ＡＡＯ膜在纳米材料合成方面的广泛应用

提供参考．

１　材料与方法

１．１　材料与仪器
主要材料：铝片（纯度９９．９９％），上街铝厂

产；丙酮（分析纯），天津风船化学制药有限公

司产；乙二胺四乙酸，草酸，均为分析纯，阿拉丁
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宋海媚，等：多孔阳极氧化铝膜的制备及其膜结构影响因素研究

试剂（上海）有限公司产；氢氧化钠，铬酸，磷

酸，均为分析纯，天津科密欧化学试剂有限公

司产．

主要仪器：ＷＹＫ－６０５直流稳压稳流电源，

江苏爱克赛电器制造有限公司产；Ⅲａ型原子

力显微镜，Ｖｅｅｃｃｏ公司产．

１．２　铝片的预处理
将铝片剪裁成１５ｍｍ×２０ｍｍ×０．６ｍｍ尺

寸的样片，并经８００℃高温退火处理；将样片置

于丙酮中超声１０ｍｉｎ进行表面除油；除油后的

样片置于１ｍｏｌ／Ｌ的ＮａＯＨ溶液中进行化学刻

蚀，浸泡 １０ｍｉｎ后，水洗，烘干；将样片置于

２０ｇ／ＬＮａＯＨ与３０ｇ／ＬＥＤＴＡ（乙二胺四乙酸）

混合电解液中电化学抛光２０ｍｉｎ，碳棒作阴极，

铝片作阳极，４５℃下磁力搅拌，抛光完成后用

蒸馏水清洗．

１．３　铝片的阳极氧化
一次阳极氧化过程：铝片作阳极，石墨作阴

极，草酸溶液作电解液，利用稳压直流电源，在

较低的温度下进行电解．调控工艺参数见表１，

得到初次电解样品．

表１　铝片阳极氧化的工艺参数选择

Ｔａｂｌｅ１　Ｓｅｌｅｃｔｉｏｎｏｆｐｒｏｃｅｓｓｐａｒａｍｅｔｅｒｓｆｏｒ

ａｎｏｄｉｃｏｘｉｄａｔｉｏｎｏｆａｌｕｍｉｎｕｍ

项目 参数

高温退火处理 是／否
电化学热光处理 是／否

草酸浓度／（ｍｏｌ·Ｌ－１） ０．２
氧化电压／Ｖ ４０～５５
氧化时间／ｈ ２～４
电解液温度／℃ ０～２０

　　初次电解样品经水洗，放入 ０．２ｍｏｌ／Ｌ

Ｈ２Ｃｒ２Ｏ４和 ０．４ｍｏｌ／ＬＨ３ＰＯ４的混酸中浸泡

６ｈ，浸泡温度为６０℃，用磷铬混酸去除初次氧

化得到的不规则多孔ＡＡＯ膜层．

二次阳极氧化与一次阳极氧化选择相同的

电解工艺参数．图１为制备ＡＡＯ膜的主要工艺

流程图．

１．４　原子力显微镜研究 ＡＡＯ膜结构的影响

因素

　　ＡＡＯ膜的形成是在阳极氧化过程中铝原

子电解成铝离子，再进一步生长堆积成 Ａｌ２Ｏ３
的有序孔道结构膜．多孔膜的基本单元为类蜂

窝形排列的柱状结构．通过原子力显微镜可以

探讨电化学抛光处理、氧化条件（温度、电压

等）对 ＡＡＯ膜结构的影响．ＡＦＭ测试扫描范

围：ＸＹ方向２０～１００μｍ，Ｚ方向２～１５μｍ；精

度：ＸＹ方向０．２ｎｍ，Ｚ方向０．０１ｎｍ．

２　结果与讨论

２．１　ＡＡＯ膜的ＸＲＤ分析
ＡＡＯ膜粉末的 ＸＲＤ分析结果如图 ２所

示．由图２可以看出，未经退火处理的 ＡＡＯ膜

粉末在 ２７°左右有一弥散宽峰，说明制备的

ＡＡＯ膜的物相是非晶状态．而经８００℃退火处

理后的ＡＡＯ膜粉末在４３．５°和６６．７°处出现了

较弱的衍射峰，这是经过高温退火后，无定形的

Ａｌ２Ｏ３已经部分晶相化的结果．

２．２　电化学抛光对ＡＡＯ膜结构的影响分析
图３为经过抛光处理与未经抛光处理的

图１　制备ＡＡＯ膜的主要工艺流程图

Ｆｉｇ．１　ＴｈｅｍａｉｎｐｒｏｃｅｓｓｆｌｏｗｏｆｐｒｅｐａｒａｔｉｏｎｏｆＡＡＯｆｉｌｍ
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图２　ＡＡＯ膜粉末的ＸＲＤ图

Ｆｉｇ．２　ＴｈｅＸＲＤｐａｔｔｅｒｎｓｏｆＡＡＯｆｉｌｍｐｏｗｄｅｒ

图３　ＡＡＯ膜的原子力显微镜图

Ｆｉｇ．３　ＡＦＭｐｉｃｔｕｒｅｓｏｆＡＡＯｆｉｌｍ

ＡＡＯ膜ＡＦＭ对比图．由图３可以看出，未经电

化学抛光处理的铝表面形成的 ＡＡＯ膜孔结构

不规整，表面高低不平；经电化学抛光处理的铝

表面形成的 ＡＡＯ膜孔结构规整，表面高低有

序．这是由于未经抛光处理的铝表面吸附的杂

质较多，表面不平整；经过电化学抛光处理后，

有效去除了铝表面吸附的杂质并使表面平整，

因此，电化学抛光能使铝电解生成ＡＡＯ膜的过

程中形成均匀分布的孔洞排列方式，从而使得

到的ＡＡＯ膜孔结构整齐．

２．３　氧化电压对ＡＡＯ膜结构的影响分析
图４为不同阳极氧化电压下制备的 ＡＡＯ

膜的ＡＦＭ图．由图４可以看出，在电压为４０Ｖ，

５０Ｖ，５５Ｖ时，ＡＡＯ膜孔径分别为 ６１．２６４ｎｍ，

８４．３０２ｎｍ，９７．９８０ｎｍ．电压为４５Ｖ（ＡＡＯ膜孔

径为７１．３５１ｎｍ）时，ＡＡＯ膜孔径变化趋势一

致，故未给出其 ＡＦＭ图．随着阳极氧化电压的

增大，ＡＡＯ膜的孔径增大，膜孔洞结构的有序

·２５·
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图４　不同阳极氧化电压下ＡＡＯ膜的原子力显微镜（ＡＦＭ）图

Ｆｉｇ．４　ＡＦＭｐｉｃｔｕｒｅｓｏｆＡＡＯｆｉｌｍｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔａｎｏｄｉｃｏｘｉｄａｔｉｏｎｖｏｌｔａｇｅ
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　２０１７年９月 第３２卷 第５期

性也得到增强．虽然随着氧化电压的升高，应力

增大，孔径也随之增大，纳米孔排列更加有序，

但电压过高会使氧化反应过于激烈，不利于纳

米孔道的形成［１６］．从图４ｄ）可以清晰地看出，

５５Ｖ条件下制备的ＡＡＯ膜膜孔径大小分布均

匀、有序性好，多孔层的孔结构单元为类蜂窝状

的有序排布方式，乳状突起和柱形孔洞排列规

整，但很多纳米孔开始呈不规则圆形、大小不

一．故以草酸为电解液制备 ＡＡＯ膜时，氧化电

压不宜超过５５Ｖ．

由图４还可以看出，ＡＡＯ膜是由许多六边

形的晶胞所组成的，晶胞之间紧密相接，孔洞处

于晶胞的中心位置．六边形晶胞的尺寸是均匀

一致的，膜孔孔径大小分布在 ４０～１００ｎｍ

之间．

２．４　阳极氧化时间对ＡＡＯ膜结构的影响分析
为探究阳极氧化时间对ＡＡＯ膜的影响，在

实验过程中，采用控制变量法，其他参数保持不

变，氧化时间分别为２ｈ，３ｈ，４ｈ．在阳极氧化的

最开始的几 ｍｉｎ内（低温下，如采用室温，则膜

在最初几十ｓ内就已基本形成）ＡＡＯ膜开始生

成，膜达到一定厚度后，膜的溶解速度和生成速

度达到平衡，２ｈ后膜厚和均匀度基本不再变

化．可见，延长氧化时间对 ＡＡＯ膜的孔径影响

非常小．

２．５　电解液温度对ＡＡＯ膜结构的影响
图５为不同电解液温度下制备的 ＡＡＯ膜

的ＡＦＭ图．由图５可以看出，在电解液温度为

０℃，１５℃，２０℃时制备的ＡＡＯ膜的孔径分别

为８３．０７３ｎｍ，７３．１７４ｎｍ，６１．２６４ｎｍ，即 ＡＡＯ

膜的孔径随着温度的升高而减小，且ＡＡＯ膜的

有序度也随着温度的升高得到增强．实验发现，

当电解液的温度高于２０℃时，阴极和阳极上都

冒出大量气泡，阳极氧化铝的生成速率非常快，

此时生成的ＡＡＯ膜中无孔状结构．因此以草酸

图５　不同电解液温度下ＡＡＯ膜的

原子力显微镜（ＡＦＭ）图

Ｆｉｇ．５　ＡＦＭｐｉｃｔｕｒｅｓｏｆＡＡＯｆｉｌｍ

ａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｂａｔｈｓｏｌｕｔｉｏｎ

·４５·
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溶液作为电解液制备孔径孔洞均匀的 ＡＡＯ膜

时，温度不宜高于２０℃．

３　结论

本文以铝为模板，通过二次氧化法成功制

备出 ＡＡＯ膜，其组成为无定形非晶状态的

Ａｌ２Ｏ３，且退火处理后 Ａｌ２Ｏ３部分晶相化．通过

表征得到如下结论：

１）ＡＡＯ膜的物相为非晶态，但经高温退火

处理所得ＡＡＯ膜会被部分晶相化．

２）未经电化学抛光处理得到的 ＡＡＯ膜孔

结构不规整，表面高低不平，而经电化学抛光处

理得到的 ＡＡＯ膜孔结构规整，表面高低有序，

电化学抛光能有效改善孔洞分布的均匀性．

３）在４０～５５Ｖ氧化电压范围内，ＡＡＯ膜

的孔径随着阳极氧化电压的升高而增大，膜孔

洞结构排布的有序性也得到增强．ＡＡＯ膜是由

许多六边形的晶胞所组成的，晶胞的尺寸是均

匀一致的，膜孔孔径大小分布在 ４０～１００ｎｍ

之间．

４）阳极氧化时间对膜的孔径无显著影响．

５）以草酸溶液为电解液，在０～２０℃范围

内，ＡＡＯ膜孔孔径随着温度的升高而减小，且

ＡＡＯ膜的有序性也随着温度的升高而得到增强．
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基于 ＰＳＯ算法的
ＩＳＧ混合动力汽车传动系参数优化
Ｏｐｔｉｍｉｚａｔｉｏｎｏｆｔｒａｎｓｍｉｓｓｉｏｎｐａｒａｍｅｔｅｒｓｆｏｒ
ＩＳＧｈｙｂｒｉｄｅｌｅｃｔｒｉｃｖｅｈｉｃｌｅｂａｓｅｄｏｎＰＳＯａｌｇｏｒｉｔｈｍ

关键词：

ＩＳＧ混合动力汽车；传
动系参数优化；粒子

群优化算法

Ｋｅｙｗｏｒｄｓ：
ｉｎｔｅｒｇｒａｔｅｄｓｔａｒｔｅｒ／ｇｅｎ
ｅｒａｔｏｒｈｙｂｒｉｄｅｌｅｃｔｒｉｃ
ｖｅｈｉｃｌｅ；
ｏｐｔｉｍｉｚａｔｉｏｎ ｏｆｔｒａｎｓ
ｍｉｓｓｉｏｎｐａｒａｍｅｔｅｒｓ；
ｐａｒｔｉｃｌｅｓｗａｒｍ
ｏｐｔｉｍｉｚａｔｉｏｎ（ＰＳＯ）
ａｌｇｏｒｉｔｈｍ

王东方，邢艺文
ＷＡＮＧＤｏｎｇｆａｎｇ，ＸＩＮＧＹｉｗｅｎ

南京工业大学 机械与动力工程学院，江苏 南京 ２１１８００
ＳｃｈｏｏｌｏｆＭｅｃｈａｎｉｃａｌａｎｄＰｏｗｅｒＥｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ，ＮａｎｊｉｎｇＴｅｃｈＵｎｉｖｅｒｓｉｔｙ，Ｎａｎｊｉｎｇ２１１８００，Ｃｈｉｎａ

摘要：为了进一步提高 ＩＳＧ混合动力汽车的整车动力性与燃油经济性，在完成
动力系统参数匹配之后，利用Ａｄｖｉｓｏｒ软件建立了仿真顶层模型，以验证参数匹
配与部件选取的可行性；在此基础上，选取传动系主减速器速比和变速器各档

速比为优化变量，动力性能相关要求为约束条件，采用粒子群优化（ＰＳＯ）算法
对传动系参数进行优化．仿真结果表明，优化后的最大爬坡度增加了 ４．３％，
１００ｋｍ燃油消耗降低了０．８Ｌ，０～１００ｋｍ／ｈ加速时间减少了１．４ｓ．

·７５·



　２０１７年９月 第３２卷 第５期

Ａｂｓｔｒａｃｔ：ＩｎｏｒｄｅｒｔｏｆｕｒｔｈｅｒｉｍｐｒｏｖｅｔｈｅｖｅｈｉｃｌｅｄｙｎａｍｉｃｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅａｎｄｆｕｅｌｅｃｏｎｏｍｙｏｆＩＳＧｈｙｂｒｉｄｅｌｅｃｔｒｉｃ
ｖｅｈｉｃｌｅ，ａｆｔｅｒｐａｒａｍｅｔｅｒｓｍａｔｃｈｉｎｇｏｆｐｏｗｅｒｔｒａｉｎｓｙｓｔｅｍ，ａｄｖｉｓｏｒｓｏｆｔｗａｒｅｗａｓｕｓｅｄｔｏｂｕｉｌｄｔｈｅｖｅｈｉｃｌｅｓｉｍｕｌａ
ｔｉｏｎｍｏｄｅｌｔｏｖｅｒｉｆｙｔｈｅｆｅａｓｉｂｉｌｉｔｙｏｆｐａｒａｍｅｔｅｒｓｍａｔｃｈｉｎｇａｎｄｐａｒｔｓｓｅｌｅｃｔｉｏｎ．Ｏｎｔｈｉｓｂａｓｉｓ，ｔｒａｎｓｍｉｓｓｉｏｎｍａｉｎ
ｒｅｄｕｃｔｉｏｎｒａｔｉｏｏｆｔｒａｎｓｍｉｓｓｉｏｎｒａｔｉｏａｎｄｔｒａｎｓｍｉｓｓｉｏｎｏｆｔｈｅｆｉｌｅｗｅｒｅｓｅｌｅｃｔｅｄａｓｔｈｅｏｐｔｉｍｉｚａｔｉｏｎｖａｒｉａｂｌｅｓ，ｔｈｅ
ｒｅｌａｔｅｄｄｙｎａｍｉｃｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅｒｅｑｕｉｒｅｍｅｎｔｓａｓｔｈｅｃｏｎｓｔｒａｉｎｔｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ，ｐａｒｔｉｃｌｅｓｗａｒｍｏｐｔｉｍｉｚａｔｉｏｎ（ＰＳＯ）ｗａｓ
ｕｓｅｄｔｏｏｐｔｉｍｉｚｅｔｒａｎｓｍｉｓｓｉｏｎｐａｒａｍｅｔｅｒｓ．Ｓｉｍｕｌａｔｉｏｎｒｅｓｕｌｔｓｓｈｏｗｅｄｔｈａｔｔｈｅｍａｘｉｍｕｍｃｌｉｍｂｌｅｇｒａｄｉｅｎｔａｆｔｅｒ
ｏｐｔｉｍｉｚａｔｉｏｎｉｎｃｒｅａｓｅｄｂｙ４．３％，ｆｕｅｌｃｏｎｓｕｍｐｔｉｏｎｐｅｒ１００ｋｍｄｅｃｒｅａｓｅｄｂｙ０．８Ｌ，０～１００ｋｍ／ｈａｃｃｅｌｅｒａｔｉｏｎ
ｔｉｍｅｄｅｃｒｅａｓｅｄｂｙ１．４ｓ．

０　引言

集成启动／发电一体化电机ＩＳＧ（ｉｎｔｅｒｇｒａｔｅｄ

ｓｔａｒｔｅｒ／ｇｅｎｅｒａｔｏｒ）混合动力汽车系统参数的合

理匹配，是实现整车高性能而低油耗的关键所

在，国内外学者在这方面的研究对于推动混合

动力汽车的发展具有重要作用．宋柯等［１］通过

对串联式混合动力汽车上电机恒功率区系数的

匹配研究，设计出了更加合理的电机类型，使整

车的加速和爬坡性能得到了进一步提升．朱津

明［２］采用串联式结构对某一微型车进行改进，

在完成参数匹配后，利用Ａｄｖｉｓｏｒ软件对串联式

混合动力汽车进行了仿真计算，然后将试验样

车的道路试验结果与软件仿真结果进行对比，

结果表明新车型的动力性能良好．传统的参数

匹配方法虽能满足整车的基本需求，但得到的

并不是最优结果．为了改进参数匹配质量，获得

更好的整车性能，一些学者开始引入优化思想．

Ｘ．Ｚ．Ｌｉ等［３］通过优化主减速器速比和电机参

数，有效提高了电机效率，使小型纯电动汽车的

整体性能得到了改善．尹安东等［４］利 用

ＮＳＧＡⅡ 算法对某一轻度混合动力汽车的变速

器速比进行优化，动力性和经济性都有所提高．

王昕等［５］采用自适应模拟退火遗传算法对静液

传动混合动力汽车的驱动元件进行优化匹配，元

件性能较之前有明显提升．可见采用适宜的优化

方法对相关参数进行优化能有效提高整车性能．

由于ＩＳＧ混合动力汽车在原有基础上又加

入了一套动力源，所以其系统相对传统汽车更

加复杂．在完成系统性能匹配后，还需从两个方

面考虑对系统参数进行优化，一是动力或传动

系统中的匹配参数（如发动机功率、电机功率、

变速器速比等），二是控制策略中的控制参

数［６］．本文拟对ＩＳＧ混合动力汽车进行动力系统

设计与参数匹配，并从传动系统的主减速器和变

速器入手，对它们的传动比进行基于粒子群优化

ＰＳＯ（ｐａｒｔｉｃｌｅｓｗａｒｍｏｐｔｉｍｉｚａｔｉｏｎ）算法的多目标

优化，以期提高整车动力性与燃油经济性．

１　ＩＳＧ混和动力汽车结构与性能指标

一般情况下，考虑到研发成本和周期，混合

动力车型的开发通常以传统内燃机车型为基

础，重新设计和改进动力系统，以达到更佳的动

力性与燃油经济性［７］．本文所研究的 ＩＳＧ混合

动力汽车以国内某款紧凑级轿车为基础车型，

考虑到原车型的结构特点和技术难度，最终采

用并联式混合动力电驱动系的单轴结构形式进

行布置．其特点是发动机与电机同轴，电机的转

子起着转矩耦合器的作用，运行时发动机和电

机拥有相同的转速．也正因为同轴，所以结构比

较紧凑，能够有效节省空间，整车布置更加方

便，具体的结构形式如图１所示［８］．

本文采用单轴并联式混合动力结构形式对

所研究的原型车的动力系统进行改进设计，在

保证原车动力性能不变的情况下，通过加入电

机和电池组，以获得更好的动力性和燃油经济

性．原车型基本技术参数如下：长宽高为

４５２１ｍｍ×１７８８ｍｍ×１４９２ｍｍ，轴距２６５０ｍｍ，

·８５·
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图１　单轴并联式混合动力汽车结构形式

Ｆｉｇ．１　Ｔｈｅｓｔｒｕｃｔｕｒｅｔｙｐｅｏｆｓｉｎｇｌｅ

ａｘｉｓｐａｒａｌｌｅｌｈｙｂｒｉｄｓｙｓｔｅｍ

前轮距１５４３ｍｍ，满载质量１７１４ｋｇ，迎风面积
２．３９ｍ２，车轮滚动半径 ２８９ｍｍ，风阻系数
０．３１７，滚动阻力系数０．０１５，传动系效率０．９．

根据原型车的性能和混合动力测试标准，

设定ＩＳＧ混合动力车型的性能指标如下：最高
车速≥１６０ｋｍ／ｈ，在３０ｋｍ／ｈ速度时最大爬坡
度≥４０％，在０～１００ｋｍ／ｈ速度时加速时间≤
１３ｓ，１００ｋｍ燃油消耗量≤７．６Ｌ．

２　ＩＳＧ混合动力汽车动力系统参数
匹配

２．１　发动机参数确定
对于混合动力汽车，在加速或者爬坡的过

程中电机会协助发动机工作，当达到稳定行驶

状态后，由发动机单独提供输出功率．所以对发
动机进行参数匹配时，需要保证的是：在没有峰

值电源协助的状况下，车辆也能够在平坦路面

上以最高巡航速度行驶．此时，发动机初步需求
功率

ｐｃ＝
ｖｍａｘ
３６００ηＴ

Ｍｇｆｒ＋
ＡｆＣＤｖｍａｘ

２

２１．( )１５
式中，最高巡航速度 ｖｍａｘ＝１６０ｋｍ／ｈ，传动系效
率ηＴ＝０．９，车辆满载质量Ｍ＝１７１４ｋｇ，重力加

速度ｇ＝９．８ｍ／ｓ２，ｆｒ为滚动阻力，Ａｆ为车辆迎
风面积，ＣＤ为风阻系数．

根据原车型基本技术参数，计算得到 ｐｃ＝

５７．７ｋＷ．同时，考虑到车辆上电器设备（如空调
压缩机、助力转向泵等）功率消耗和提供电池组

充电的功率裕量［９］，计算时附加１０％的功率需
求，则发动机最终需求功率 ｐｅ＝６３．５ｋＷ．综合

以上各项因素和发动机功率级别，初步选择最大

功率为６５ｋＷ的自然吸气发动机：发动机类型为
四冲程汽油机，最大功率 ６５ｋＷ 时转速为
５５００ｒ／ｍｉｎ，最大转矩 １６０Ｎ·ｍ时转速为
３７５０ｒ／ｍｉｎ．
２．２　ＩＳＧ电机参数确定

汽车在起步、加速和爬坡过程中，电机需要

为发动机提供峰值功率以满足并提高整车动力

性能．对电机进行参数匹配时，可以主要考虑以
下两个方面的影响．
１）行驶速度在６０ｋｍ／ｈ以下时，电机拥有

单独驱动车辆的能力，此时

Ｐｍ１≥
ｖｌ

３６００ηＴ
Ｍｇｆｒ＋

ＣＤＡｆｖｌ
２

２１．( )１５
式中，Ｐｍ１为低速行驶时电机单独驱动所需功
率，行驶速度ｖｌ＝６０ｋｍ／ｈ．

经计算，车辆以６０ｋｍ／ｈ的速度在纯电动
状态下行驶时，所需电机功率Ｐｍ１＝７．１ｋＷ．

２）当车辆在功率需求较大（爬坡、加速或
冰雪路况等）的情况下行驶时，电机的最大功

率应该大于车辆总需求功率与发动机额定功率

的差值，此时

Ｐｍａｘ１＝
ｖｍａｘ
３６００ηＴ

Ｍｇｆｒ＋
ＣＤＡｆｖｍａｘ

２

２１．( )１５

Ｐｍａｘ２＝
ｖｉ

３６００ηＴ
Ｍｇｆｒｃｏｓα＋Ｍｇｓｉｎα＋

ＡｆＣＤｖｉ
２

２１．( )１５

Ｐｍａｘ３＝
ｖ

３６００ηＴ
Ｍｇｆｒ＋

ＣＤＡｆｖ
２

２１．１５＋δＭ
ｄｖ
ｄ( )ｔ

Ｐｔｏｔａｌ≥ｍａｘ（Ｐｍａｘ１，Ｐｍａｘ２，Ｐｍａｘ３）
式中，ｐｍａｘ１为最高车速时整车最大需求功

率；ｐｍａｘ２为满足最大爬坡度时整车最大需求功
率；爬坡时的车速 ｖｉ＝３０ｋｍ／ｈ；根据最大爬坡

度４０％的要求，爬坡角度 α≈ ２３．５８°；ｐｍａｘ３为

·９５·
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根据加速性能确定的整车最大需求功率；完成

加速时的车速 ｖ＝１００ｋｍ／ｈ；旋转质量换算系
数δ＞１；ｄｖ／ｄｔ为行驶加速度；ｐｔｏｔａｌ为整车需求
总功率．

代入相应数据，计算得到 ｐｍａｘ１＝５７．７ｋＷ，
ｐｍａｘ２＝１０２．１ｋＷ，ｐｍａｘ３＝１１４．３ｋＷ，取三者中的
最大值作为整车需求总功率，即 ｐｔｏｔａｌ ＝
１１４．３ｋＷ．此时，电机的最大功率ｐｍ２需要满足

ｐｍ２≥ｐｔｏｔａｌ－ｐｅｍａｘ ①
将发动机最大功率 ｐｅｍａｘ＝６５ｋＷ代入式

①，计算得到 ｐｍ２≥ ４９．３ｋＷ，选择满足 ｐｍｍａｘ≥
ｍａｘ（ｐｍ１，ｐｍ２）的最大功率，即ｐｍｍａｘ＝５０ｋＷ．由
于电机具有短时间过载能力，所以其额定功率

可通过以下公式计算得到：

ｐｍ＝
ｐｍｍａｘ
λ ②

式中，ｐｍ为电机的额定功率，电机过载系数（即
峰值转矩与额定转矩的比值）λ＝２．

通过②式计算得到电机的额定功率 ｐｍ ＝
２５ｋＷ．根据以上计算结果并结合目前通行的
用于混合动力汽车的电机产品，选择额定功率

为２５ｋＷ，峰值功率为５０ｋＷ的电机：电机类型
为永磁同步电机，最大转速７５００ｒ／ｍｉｎ，最大转
矩１２８Ｎ·ｍ，工作电压３３６Ｖ．
２．３　电池组参数确定

电池组的参数匹配主要是计算电池组总容

量的大小．拥有大容量的电池组可以储存更多
的能量，更好地协助发动机工作，但带来的问题

是电池组质量和所占空间的增加，因此必须权

衡利弊后再选择．
由于车辆在加速和爬坡的过程中电机需要

持续输出动力，电池组必须提供足够的能量以

满足其运行需求．电池组所需能量［１０］

Ｅｅｃｔ＝
ｐｍｍａｘ·ｔ

（ＳＯＣｈｉｇｈ－ＳＯＣｌｏｗ）ηｅｃｔ
式中，电机最大功率ｐｍｍａｘ＝５０ｋＷ，车辆爬坡和

加速所用时间最大值 ｔ＝６×１０－２ｈ，电池组最

高荷电状态 ＳＯＣｈｉｇｈ＝０．７，电池组最低荷电状态

ＳＯＣｌｏｗ＝０．３，电池组放电效率ηｅｃｔ＝０．９．

其中，ＳＯＣｌｏｗ～ＳＯＣｈｉｇｈ为电池组的理想工作

范围，代入相关数据，计算得到电池组所需能量

为８．３ｋＷ·ｈ，电池组所需容量

Ｃｅｃｔ＝
１０００·Ｅｅｃｔ
Ｕｅｃｔ

式中，电池组工作电压Ｕｅｃｔ＝３３６Ｖ．

电池组工作电压的选取需要以电机的工作

电压为依据，两者的电压等级应该保持一

致［１１］．根据电池组所含能量，计算得到电池组

的容量为 ２４．７Ａ·ｈ，最终选择单体电压为

３．２Ｖ，电池容量为２６Ａ·ｈ的锂离子电池，其

工作电压３３６Ｖ，组合方式为１０５个单体串联．

２．４　传动系参数确定
传动系传动比的选择需要根据整车的动力

性能来确定，即最大和最小传动比的选择取决

于ＩＳＧ混合动力汽车的最大爬坡度与整车的最

高车速．

１）最小传动比设计

传动系最小传动比设计时，需要根据发动

机最高转速和汽车最高车速来确定，即

ｉｍｉｎ＝ｉ０·ｉｇ５

ｉｍｉｎ≤０．３７７
ｎｍａｘｒｄ
ｖ

{
ｍａｘ

③

式中，ｉ０为主减速器速比，ｉｇ５为变速器Ⅴ档

传动比，发动机最高转速 ｎｍａｘ＝５５００ｒ／ｍｉｎ，车

轮滚动半径 ｒｄ＝０．２８９ｍ，车辆最高行驶速度

ｖｍａｘ＝１６０ｋｍ／ｈ．

２）最大传动比设计

为满足汽车的最大爬坡度要求，考虑发动

机最大输出转矩和爬坡时受到的行驶阻力确定

传动系最大传动比：

ｉｍａｘ＝ｉ０·ｉｇ１

ｉｍａｘ≥
ｒｄ
ηＴＴｍａｘ

（Ｍｇｆｒｃｏｓαｍａｘ＋Ｍｇｓｉｎαｍａｘ{ ）
④

·０６·
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式中，ｉｇ１为变速器Ⅰ档传动比，发动机最高

输出转矩 Ｔｍａｘ＝１６０Ｎ·ｍ，传动系效率 ηＴ＝

０．９，最大爬坡角度α≈２３．５８°．

由式③④计算可得，最小传动比 ｉ０·ｉｇ５≤
４．０９，最大传动比 ｉ０·ｉｇ１≥１３．９５．原型车主减

速器速比ｉ０＝４．８，变速器各相邻档位比值一般

控制在１．３～１．７之间，以保证换档的平顺性．

根据最小传动比和最大传动比的选取范围，结

合变速器选取注意事项，可初步设定Ⅰ档到Ⅴ
档的速比参数如下：主减速器速比４．８；Ⅰ，Ⅱ，

Ⅲ，Ⅳ，Ⅴ档速比分别为４．２３３，２．６４６，１．７０７，

１．１３８，０．８１３．

３　ＩＳＧ混和动力汽车建模与仿真

３．１　仿真顶层模型建立
单轴并联式混合动力汽车中存在许多复杂

的系统，若直接将设计的理论模型进行实车试

验，不仅会延长研发周期，而且成本也会大幅上

升．目前，基于软件模型的系统开发已趋于成

熟，利用仿真技术对新车型进行前期开发成了

设计初期的必备环节，在汽车研发过程中占据

重要的地位．本文采用Ａｄｖｉｓｏｒ软件对完成初步

匹配的动力部件进行建模，为接下来整车性能

的研究做准备．

Ａｄｖｉｓｏｒ软件采取模块化建模方法，汽车系

统各元件都拥有属于自己的图标，较为形象．根

据单轴并联式混合动力汽车的结构特点，将这

些子系统模块以后向仿真（箭头由左指向右）

为主、前向仿真（箭头由右指向左）为辅的方式相

联接，建立起仿真顶层模型，如图２所示．

３．２　仿真结果分析
本文选取美国标准循环工况（ＣＹＣ＿ＵＤＤＳ）

为行驶循环工况，通过仿真计算，得到整车燃油

消耗、整车排放性能、加速与爬坡试验结果和各

部件变量的仿真结果，如图３所示，具体数据见

表１．

从仿真结果可以看出，整车动力性能与燃

油经济性可满足设计要求，每１００ｋｍ的油耗为

６．９Ｌ．可见，本文的参数匹配和各部件的选取

基本能够满足性能指标的要求，为后续的进一

步优化提供了依据和保障．

４　传动系参数优化与结果分析

动力性和燃油经济性是提升整车品质的关

键，本文从所研究车辆的动力参数入手，结合

ＰＳＯ算法［１２］和多目标优化问题解决方案，对动

力参数组合进行优化，以达到提升整车性能的

目的．

４．１　优化变量的选择
传动系的传动比是影响整车性能的关键因

素，本文选取主减速器和变速器各档的传动比

作为此次优化的变量，通过调节这些参数以获

得更佳的整车动力性和燃油经济性，用向量可

表示为

Ｘ＝［ｘ１，ｘ２，ｘ３，ｘ４，ｘ５，ｘ６］
Ｔ＝

［ｉ０，ｉｇ１，ｉｇ２，ｉｇ３，ｉｇ４，ｉｇ５］
Ｔ

需要指出的是，传动系参数中影响整车性

能的首要因素为传动系总传动比，也就是 ｉ０与

ｉｇ的乘积，之所以没有选取ｉ０ｉｇ作为变量，主要

是因为如此一来优化的结果为５个档位对应的

总传动比，如与主减速器速比混淆在一起则不

能反映各档位对汽车性能的影响［１３］，所以选择

了彼此分开的方式作为优化变量的表达形式．

４．２　目标函数确定
目标函数的确定从动力性和燃油经济性两

个方面着手，分别以 １００ｋｍ油耗最低和 ０～

１００ｋｍ／ｈ加速时间最短作为优化目标．

１００ｋｍ油耗Ｑｓ关于主减速器速比和变速

器速比的目标函数为

Ｑｓ＝
Ｔｐｂｉ０ｉｇｉηＴ
３６７２ｕａρｇ

式中，Ｔｐ为发动机转矩，ｂ为燃油消耗率，ｕａ为

·１６·
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图３　ＣＹＣ＿ＵＤＤＳ循环工况下的仿真结果

Ｆｉｇ．３　ＴｈｅｓｉｍｕｌａｔｉｏｎｒｅｓｕｌｔｓｏｆＣＹＣ＿ＵＤＤＳｕｎｄｅｒｃｙｃｌｉｃｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ

表１　ＣＹＣ＿ＵＤＤＳ循环工况下具体仿真数据

Ｔａｂｌｅ１　ＴｈｅｓｉｍｕｌａｔｉｏｎｒｅｓｕｌｔｓｏｆＣＹＣ＿ＵＤＤＳ

ｕｎｄｅｒｃｙｃｌｉｃｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ

性能指标 技术要求 仿真结果

最高车速／（ｋｍ·ｈ－１） １６０ １９０．３
最大爬坡度／％ ４０ ５０．３

燃油经济性／（Ｌ·（１００ｋｍ）－１） ７．６ ６．９
０～１００ｋｍ／ｈ加速时间／ｓ １３ １１．２

恒定行驶速度，ρ为汽油密度．

０～１００ｋｍ／ｈ加速时间 ｔ关于主减速器速

比和变速器速比的目标函数为

ｔ＝ １３．６∫
１００

０

δＭ
Ｔｍａｘｉ０ｉｇｔηＴ
ｒｄ

－Ｍｇｆｒ－
ＣＤＡｆｖ

２

２１．１５

ｄｖ

式中，δ为汽车旋转质量换算系数，Ｔｍａｘ为最大

驱动力，ｖ为行驶速度．

根据以上两个目标函数便可以确定此次优

化的双目标函数，具体表达式为

ｍｉｎＦ（ｘ）＝［Ｆｕｅｌ（Ｘ），Ｔｉｍｅ（Ｘ）］Ｔ ⑤

式中，Ｘ为优化变量，Ｆｕｅｌ（Ｘ）为１００ｋｍ油耗，

Ｔｉｍｅ（Ｘ）为０～１００ｋｍ／ｈ加速时间．

利用线性加权和法将式 ⑤ 转化为单目标

函数，表达式为

ｍｉｎＦ（ｘ）＝λ１Ｆｕｅｌ（Ｘ）＋λ２Ｔｉｍｅ（Ｘ）

式中，λ１为动力性权重系数，λ２为燃油经济性

权重系数．

４．３　约束条件设定
约束条件是指ＩＳＧ混合动力汽车在经优化

获得部分性能提升的过程中必须遵循的前提条

件，本文从动力性方面来设定约束条件．

１）最高车速ｖｍａｘ不得低于起初设计指标，即

·３６·
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ｇｖｍａｘ（ｉｇｎ）＝０．３７７
ｎｍａｘｒｄ
ｖｍａｘ

－ｉ０ｉｇ５≥０

２）最大爬坡度ｉｍａｘ满足设计指标要求，即

ｇｉｍａｘ（ｉｇｎ）＝

ｉ０ｉｇ１－
ｒｄ
ηＴＴｍａｘ

（ＭｇｆＦｃｏｓαｍａｘ＋Ｍｇｓｉｎαｍａｘ）≥０

３）为了减轻顿挫感并保证动力传递的连

续性，变速器速比 ｉｇ要按照等比级数排列，从

低档位到相邻高档位之间两者的比值需依次减

小，即

ｇｉｇ（ｉｇｎ）＝
ｉｇ１
ｉｇ２
－１．７≤０

ｇｉｇ（ｉｇｎ）＝
ｉｇ４
ｉｇ５
－１．３≥０

ｉｇ１
ｉｇ２
≥
ｉｇ２
ｉｇ３
≥
ｉｇ３
ｉｇ４
≥
ｉｇ４
ｉ















ｇ５

４．４　算法实现
Ａｄｖｉｓｏｒ软件可以与 Ｍａｔｌａｂ优化工具箱方

便地联接，ＰＳＯ算法发展至今已经相对成熟，世

界各地的相关研究人员利用 Ｍａｔｌａｂ语言开发

出了许多功能强大且使用方便的 ＰＳＯ算法工

具箱．将 Ａｄｖｉｓｏｒ的精确仿真与 ＰＳＯ算法的高

效寻优相结合，可以有效应用到传动系参数优

化中（见图４）．为使用两者进行优化的设计过

程，首先Ａｄｖｉｓｏｒ根据初始变量进行仿真，计算

得到约束函数和目标函数相关值，将结果反馈

到ＰＳＯ算法，通过运算产生一组新的设计变

量，将这组变量再次输入到Ａｄｖｉｓｏｒ中进行仿真

计算，如此循环，直至设定的条件得到满足．

４．５　优化结果分析
本文以主减速器速比和变速器传动比作为

优化变量，ＰＳＯ算法工具箱中设定粒子群规模
为５０，最大迭代数量为３００，权重系数λ１＝λ２＝
０．５．根据上述设定，采用 ＰＳＯ算法对两个优化
变量的最优解进行搜索，粒子种群经过１５０代
左右得以收敛，最终求得的传动系速比分别为

ｉ０＝４．８３１，ｉ１＝４．３８３，ｉ２＝２．７３６，ｉ３＝１．７６１，
ｉ４＝１．１５１，ｉ５＝０．８０７．利用 Ａｄｖｉｓｏｒ软件，在
ＣＹＣ＿ＵＤＤＳ循环工况下采用优化后的速比数
据进行仿真，将得到的结果与之前初次匹配的

结果进行对比，如表２所示．
通过对比发现，优化后的最大爬坡度增加

了４．３％，１００ｋｍ燃油消耗降低了０．８Ｌ，０～
１００ｋｍ／ｈ加速时间减少了１．４ｓ．虽然最高车
速略微下降，但仍远大于设计目标原定的

１６０ｋｍ／ｈ，总体优化结果令人满意．

５　结语

本文采用单轴并联式混合动力的结构布置

形式，设计了ＩＳＧ混合动力汽车的动力系统，计
算并确定了发动机、ＩＳＧ电机、电池组和传动系
的性能参数．结合汽车理论、汽车设计等方面的
理论知识对主要的动力部件进行了参数匹配．

利用Ａｄｖｉｓｏｒ软件建立仿真顶层模型，选择
ＣＹＣ＿ＵＤＤＳ循环工况进行仿真，从最高车速、
加速性能、最大爬坡度和燃油经济性等方面对

整车性能进行评价，仿真结果表明参数匹配和

各部件的选取能够满足性能指标的要求．
为了进一步提升整车性能，采用ＰＳＯ算法

图４　设计优化过程

Ｆｉｇ．４　Ｔｈｅｐｒｏｃｅｓｓｏｆｄｅｓｉｇｎｏｐｔｉｍｉｚａｔｉｏｎ

·４６·
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表２　整车优化结果性能对比

Ｔａｂｌｅ２　Ｔｈｅｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅｃｏｍｐａｒｉｓｏｎｏｆ

ｖｅｈｉｃｌｅｏｐｔｉｍｉｚａｔｉｏｎｒｅｓｕｌｔｓ

相关参数 原设计方案 优化后

最高车速／（ｋｍ·ｈ－１） １９０．３ １８８．７
最大爬坡度／％ ５０．３ ５４．６

燃油经济性／（Ｌ·（１００ｋｍ）－１） ６．９ ６．１
０～１００ｋｍ／ｈ加速时间／ｓ １１．２ ９．８

对传动系速比进行优化，以１００ｋｍ油耗和 ０～

１００ｋｍ／ｈ的加速时间作为两个子目标函数．优

化后的最大爬坡度增加了４．３％，１００ｋｍ燃油

消耗降低了０．８Ｌ，０～１００ｋｍ／ｈ加速时间减少

了１．４ｓ．优化结果表明，通过ＰＳＯ算法对传动

系参数进行优化可以有效提高整车动力性与燃

油经济性，为 ＩＳＧ混合动力汽车动力系统的参

数优化提供了新的可行的方法，拓宽了优化

思路．
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施佳辉，王东方，王燕，鲁宜文
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南京工业大学 机械与动力工程学院，江苏 南京 ２１１８００
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摘要：以ＦＳＡＥ方程式赛车 ＣＢＲ６００发动机为研究对象，基于流体力学理论基
础，通过分析发动机进气能量损失的原因与部位，初步设定进气系统相关结构

参数；运用ＧＴＰｏｗｅｒ软件创建赛车发动机二维模型，通过模拟分析，选定最佳
进气总管长度为３００ｍｍ，稳压腔容积为３．５Ｌ；用Ｃａｔｉａ软件对进气系统进行建
模，通过Ｆｌｕｅｎｔ软件对进气系统流场仿真，对比压力与流速云图，选择椭圆柱型
稳压腔．路试结果表明，该进气系统能很好地满足 ＣＢＲ６００发动机对进气的需
要，中高速时充气效率提高５％～１０％．
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０　引言

大学生方程式汽车大赛（ＦＳＡＥ）是一项由

在校大学生组团进行赛车设计与制造的比赛．

据大赛规则，各参赛车队需在规定时间内设计

并制造出一辆在各方面都具有良好性能的赛

车，并能通过各项检查，完成规定赛事．就发动

机而言，大赛要求其排量不得高于６００ｍＬ，且

总进气均需通过一个直径为２０ｍｍ的限流阀．

限流阀的存在使得原发动机的进气量减少，影

响了其动力性与稳定性，因此，国内外出现了很

多针对方程式赛车发动机进气系统的研究．彭

才望［１］通过分析限流阀进出口锥角的角度，确

定了最佳限流阀模型；庞圣桐等［２］以 ＬＤ４５０单

缸发动机为载体，通过ＧＴＰｏｗｅｒ软件对发动机

进气管长度和稳压腔容积进行了优化；刘敏章

等［３］通过Ｆｌｕｅｎｔ软件对稳压腔和进气歧管进行

分析，指出压力与速度在流动过程中损失的主

要部位，并据此对进气系统进行了优化．但是这

些研究大多只针对单一模型，对不同结构的模

型进行对比优化和实物验证鲜见报道．

本文拟以５９９ｍＬ排量的 ＣＢＲ６００汽油发

动机为研究对象，初步设定进气系统结构参数，

通过 ＧＴＰｏｗｅｒ软件模拟选定最佳进气总管长

度和稳压腔体积，用Ｃａｔｉａ软件对发动机进气系

统建模，并结合 Ｆｌｕｅｎｔ软件对进气系统流场分

析，最后对模型打印和路试验证，以期达到优化

赛车发动机进气系统结构的目的．

１　进气系统能量损失分析

气体在进气管内流动时，不可避免地会与

壁面产生摩擦，造成流动阻力．气体阻力按性质

主要分为沿程阻力和局部阻力两大类．由文献

［１］可知，进气过程中沿程阻力造成的能量损

失占主要部分．沿程阻力是指气体流动时需克

服壁面摩擦而造成的能量损耗［４］，该摩擦阻力

主要是由流体与内壁之间的摩擦和流体本身的

内摩擦两部分组成．沿程能量损失通常用达

西－魏斯巴赫公式［４］求得，即

Δｐλ＝λ
ｌ
ｄ·
ρｖ２

２ ①

式中，λ为阻力系数，ｌ为进气管的长度，ｄ为进

气管的内径，ρ为密度，ｖ为流速．

由公式①可知，条件相同的情况下，沿程损

失与进气管的长度成正比，进气管越长，沿程能

量损失越多．

气体动力增压原理：当活塞下行时，缸内会

形成真空，进气管内的气体会快速流进气缸内；

但在进气门关闭时，快速流动的气流瞬间停止，

就会在气门处产生正压波，然后沿着进气管道

传播；该波到达入口处会被反射回来，反射波再

沿正向传播，气波在进气管内反复形成压力波，

致使进气门处的压力不断发生变化．气动增压

就是要调整进气歧管长度，使进气门开启时刻

与气体正压波出现的时刻刚好一致．

为了确保发动机各缸有充足的进气量，通
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常在进气系统中装有稳压腔，稳压腔的存在能

很好地满足发动机在中高速工况下进气的需

要．稳压腔可看成共振腔，发动机进气时产生的

入射波和反射波都会经过稳压腔．在进气行程

中，某缸吸气结束后通常仍会有部分压力波残

留在进气管中，此波会阻碍下一进程的吸气．因

此，稳压腔在设计时要将波动效应考虑在内．

２　进气系统的设计方案

２．１　进气系统结构和设计流程
进气系统是赛车发动机的供给装置，其基

本结构如图１所示．

图１　进气系统基本结构示意图

Ｆｉｇ．１　Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍｏｆａｉｒ

ｉｎｔａｋｅｓｙｓｔｅｍｓｔｒｕｃｔｕｒｅ

本文以 ＣＢＲ６００汽油发动机为研究对象，
其基本参数如下：引擎形式为四缸、水冷、四冲

程，１１２５０ｒ／ｍｉｎ时最大扭矩６５．９５４Ｎ·ｍ，缸
径 ×行程为 ６７ｍｍ×４２．５ｍｍ，总排气量
５９９ｍＬ，压缩比１２．２１，额定功率８９．５ｋＷ．该
发动机进气系统设计流程如图２所示．
２．２　进气方式的确定

赛车发动机常用的进气方式有自然进气、

涡轮增压进气和机械增压进气［３］．自然进气适
用于小排量汽车，具有结构简单、维修方便、成

本低等优点．按照比赛规则，方程式赛车仅限于
使用小排量的发动机，且其多用于中低转速工

况，因此选用自然进气方式．
２．３　进气系统的布置

布置进气系统的目的是让汽车发动机在各

工况下都有足够的进气量，且进气阻力最低．本
文采用的布置方式如图３所示．采用该布置方
式，进气系统的顶端在汽车车顶，大约高于车手

图２　发动机进气系统设计流程图

Ｆｉｇ．２　Ｄｅｓｉｇｎｆｌｏｗｃｈａｒｔｏｆａｉｒ

ｉｎｔａｋｅｓｙｓｔｅｍｏｆｅｎｇｉｎｅ

图３　进气系统布置方式

Ｆｉｇ．３　Ｔｈｅａｉｒｉｎｔａｋｅｓｙｓｔｅｍｌａｙｏｕｔ

头盔，低于主防滚架．由于开口正对赛车前进方

向，迎风面积大，高速行驶时的撞风量也大，能

很好地满足发动机的进气需要，且扩散器的末

端与稳压腔的中心相连接，圆滑过渡，对称式结

构能很好地保证４个气缸的进气均衡．
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２．４　进气系统基本参数初选
２．４．１　节气门口径　根据大赛规则，节气门必

须为机械控制式［５］．市场上机械控制式节气门

口径有４５ｍｍ和４０ｍｍ两种，由于大的节气门

口径可能会导致油门迟缓现象，因此采用

４０ｍｍ口径的线拉机械控制式节气门．

２．４．２　进气总管长度　由于大赛对进气结构

的限制，进气总管采用丘文式管形状．据文献

［１］可知，进气总管的最佳进出口锥角分别为

１４°和７°．进气总管长度也会对发动机的性能有

影响：总管过长，赛车高速时会出现供气不足的

现象；总管过短，会导致赛车低速运转不均衡．

因此，初步选定以１５０ｍｍ，２００ｍｍ，２５０ｍｍ，

３００ｍｍ这４种长度的进气总管作对比分析，以

便择优使用．

２．４．３　稳压腔体积　根据参赛经验，为了确保

发动机有足够的进气，在进气总管的尾部装有

稳压腔，且稳压腔的体积大于３Ｌ．通常情况下，

加装稳压腔后的发动机充气效率、指示功率和指

示转矩都要比未加装稳压腔的发动机性能高

２０％左右．就５９９ｍＬ排量的 ＣＢＲ６００发动机而

言，初步设定稳压腔容积为３Ｌ和３．５Ｌ．参考各

高校赛车的稳压腔模型，主要有圆柱型和椭圆柱

型两种，对两种模型进行对比分析后，择优选择．

２．４．４　进气歧管长度　根据气体动力增压原

理，气体在管道内来回两次流动会产生一次振

动现象，其固有频率ｆｂ可由公式②求得：

ｆｂ＝
ｃ
４Ｌ ②

式中，ｃ为气体的声速，Ｌ为进气管当量长度．

当转速为ｎ时，进气频率ｆｊ为

ｆｊ＝
ｎ
１２０

所以，波动效应的次数ｑｂ为

ｑｂ＝
ｆｂ
ｆｊ
＝３０ｃｎＬ

据文献［４］可知，波动效应的次数 ｑｂ为５，

ＣＢＲ６００发动机通常转速为８０００ｒ／ｍｉｎ，经计算，

所需设计的发动机进气歧管长度为２５５ｍｍ．

３　进气系统仿真建模与参数确定

应用ＧＴＰｏｗｅｒ软件对赛车发动机进行一

维仿真，通过对质量、动量和能量方程求解，以

确定最佳的进气总管长度和稳压腔体积等参

数，各守恒方程如公式③—⑤所示．

质量方程：

ρ
ｔ
＋ｕρ
ｘ
＋ρｕｘ

＋ρｕＦ
ｄＦ
ｄｘ＝０ ③

动量方程：

ｕ
ｔ
＋ｕ
ｘ
ｕ＋１
ρ
ｐ
ｘ
＋２ｕ

２ｆ
Ｄ
ｕ
ｕ＝０ ④

能量方程：

ｐ
ｔ
＋ｕｐ
ｘ
－ａ２ｐ
ｘ
－ａ２ｕρ

ｘ
－

（ｋ－１）ρｕ２ｕ
２ｆ
Ｄ
ｕ
｜ｕ｜＋( )ｑ＝０ ⑤

式中，ρ为密度，ｕ为速度，ｐ为流体微元上

的压力，ｑ为外界传入微元体的热传导率．

３．１　ＣＢＲ６００发动机进气系统建模
用ＧＴＰｏｗｅｒ软件建立 ＣＢＲ６００发动机进

排气系统二维模型，其结构从左到右依次为：空

气滤清器→节气门→限流阀→进气总管→稳压

腔→进气歧管→喷油器→发动机→排气歧管→
排气管→外界．从文献［２］可知，进气总管的长

度和稳压腔的容积大小都直接影响着发动机的

指示转矩、充气效率和指示功率．

３．２　进气总管长度的确定
据参赛经验，ＦＳＡＥ赛车常用转速为４５００～

９５００ｒ／ｍｉｎ，通过模拟仿真４种不同长度的进气

总管在此转速区间范围上发动机的指示转矩、

充气效率和指示功率随转速变化的曲线图，经

对比得出最佳的进气总管长度．对比的进气总

管长度分别为 １５０ｍｍ，２００ｍｍ，２５０ｍｍ和

３００ｍｍ，得出的曲线图如图４所示．
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图４　进气总管长度对指示转矩、充气效率和

指示功率的影响

Ｆｉｇ．４　Ｉｎｆｌｕｅｎｃｅｏｆｔｈｅｌｅｎｇｔｈｏｆｔｈｅｉｎｔａｋｅｍａｎｉｆｏｌｄ

ｏｎｉｎｄｉｃａｔｅｄｔｏｒｑｕｅ，ｃｈａｒｇｅｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙａｎｄ

ｉｎｄｉｃａｔｉｎｇｐｏｗｅｒ

由图４ａ）可知，发动机指示转矩随转速呈

现先上升后降低的规律：转速在 ４５００～

８５００ｒ／ｍｉｎ区间内，转矩维持在一个较高的水

平，约为５５Ｎ·ｍ，且进气总管越长，发动机转

矩相对更高；转速在２５００～４５００ｒ／ｍｉｎ和高于

８５００ｒ／ｍｉｎ区间时，４种进气总管长度对发动

机转矩的影响，区别不大．

由图４ｂ）可知，发动机充气效率随转速的

变化起伏比较大：转速在４５００～５５００ｒ／ｍｉｎ区

间时，充气效率达到顶峰；转速在 ５５００～

７５００ｒ／ｍｉｎ区间时，发动机充气效率急速降低；

转速高于 ８５００ｒ／ｍｉｎ后，充气效率又有所回

升．通过对比可知，发动机在低、高速时，进气总

管越长，充气效率越好．

由图４ｃ）可知，发动机指示功率随转速上

升而上升，４种不同进气总管长度对发动机指

示功率影响不大，基本一致．

综合考虑上述因素，为确保赛车有较好的

扭矩和充气效率，最终选用３００ｍｍ长度的进

气总管．

３．３　稳压腔容积的确定
稳压腔相当于谐振腔，因稳压腔长度较长，

在进气吸入结束后稳压腔内还留有部分气体，

对下一循环的进气产生一定的影响．据各高校

的参赛经验，稳压腔容积通常为发动机排量的

５～６倍．稳压腔容积过小，发动机低速时易产

生进气量不足的现象；移压腔容积过大，会导致

其内部易发生紊流现象．对３Ｌ和３．５Ｌ容积的

稳压腔做ＧＴＰｏｗｅｒ仿真，经模拟得出稳压腔容

积对指示转矩、充气效率和指示功率的影响情

况，仿真结果如图５所示．

由图５ａ）可知，低速时，容积大的稳压腔，

发动机的指示转矩更高；而在高速时则相反，容

积小的稳压腔，指示转矩相对更高些．由图５ｂ）

可知，低速时，稳压腔容积大小对发动机的充气

效率影响不大，而在中高速时，由于发动机进气

需求量的增加，容积越大的稳压腔发动机充气

效率越好．由图５ｃ）可知，稳压腔容积大小对发

动机指示功率影响不显著．综合考虑，最终选用

３．５Ｌ容积的稳压腔．

·０７·
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图５　稳压腔容积对指示转矩、充气效率和

指示功率的影响

Ｆｉｇ．５　Ｉｎｆｌｕｅｎｃｅｏｆｔｈｅｖｏｌｕｍｅｏｆｔｈｅｒｅｇｕｌａｔｏｒ

ｃａｖｉｔｙｏｎｔｈｅｔｏｒｑｕｅ，ｃｈａｒｇｅｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ

ａｎｄｉｎｄｉｃａｔｉｎｇｐｏｗｅｒ

４　进气系统的流场分析

４．１　进气系统三维建模
通过上文对发动机进气系统各部件主要参

数的选定，用Ｃａｔｉａ软件参考ＣＢＲ６００发动机实

物数据设计进气系统模型，将该模型另存为ｉｇｓ

文件导入 ＡＮＳＹＳ中进行网格划分（四面体网

格）并定义进出口的位置，最后导入 Ｆｌｕｅｎｔ

软件．

４．２　边界条件、初始条件设置
由于分析的流体是空气，可压缩，且气体运

动状态为湍流和层流的混合运动，因此选择标

准模型．用速度流量作为进口边界条件，设置进

口速 度 为 ２５ ｍ／ｓ，进 口 压 力 为 大 气 压

（１０１３２５Ｐａ）；用压力作为出口边界条件，出口

压力设为９７８７０Ｐａ，出口温度为２６℃；壁面采

用无滑移边界条件（壁面处法向和切向速度为

０ｍ／ｓ），温度设为２６℃；计算基于压力求解器，

算法采用压力－速度耦合（ＳＩＭＰＬＥ）算法．

４．３　不同稳压腔模型的流场分析
用Ｆｌｕｅｎｔ软件对两种不同的稳压腔模型

（圆柱型和椭圆柱型）进行模拟仿真，得出相应

的压力云图、流速云图如图６所示．

由图６ａ）可知，圆柱型稳压腔最大压力出

现在进气歧管的尾部，约为９．９０×１０４Ｐａ，最小

压力出现在２０ｍｍ的限流阀与稳压腔和各进

气歧管的结合处，为９．７８×１０４Ｐａ；由图６ｂ）可

知，椭圆柱型稳压腔的最大压力出现在进气管

的头部与进气歧管的尾部，为９．９１×１０４Ｐａ，最

低压力出现在进气管与稳压腔的结合处，为

９．５８×１０４Ｐａ．相对圆柱型稳压腔，椭圆柱型的

稳压腔压力更为均匀，进气歧管处的压力稍

大些．

由图６ｃ）可知，圆柱型稳压腔的最高流速

在２０ｍｍ限流阀处，约为４５．５ｍ／ｓ，最低流速

在稳压腔的上边壁与进气歧管的尾部，约为

５．５９×１０－２ｍ／ｓ；由图６ｄ）可知，椭圆柱型稳压

腔最高流速在２０ｍｍ的限流阀与进气管与稳

压腔的连接处，约为６４．２ｍ／ｓ，最低流速在稳

压腔的上边壁与进气歧管的尾部，为 ２．９４×

１０－２ｍ／ｓ．可看出，椭圆柱型的稳压腔与进气歧

·１７·
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图６　稳压腔压力和速度云图

Ｆｉｇ．６　Ｒｅｇｕｌａｔｏｒｃａｖｉｔｙｐｒｅｓｓｕｒｅｃｌｏｕｄａｎｄｖｅｌｏｃｉｔｙｃｌｏｕｄ

管流速更为均匀，发动机在工作过程中紊流的

情况更好些，且进气管流速较圆柱型稳压腔更快

些，确保有足够的进气，充气效率高．

综合比较两种方案，最终选择椭圆柱型稳压

腔的进气模型结构，并对进气总管、稳压腔与进

气歧管各连接处进行圆角过渡，以减少气体的局

部阻力．

５　实验验证

出于对 ＦＳＡＥ赛车整车的考虑，发动机的

进气系统要求具备轻质、可靠、耐用、抗腐蚀等

特性，因此采用生物降解材料ＰＬＡ作为进气系

统的材料，其具有质量轻、价格低、可塑性好和

可降解等优点．用３Ｄ打印机完成发动机进气

系统的打印，用碳纤维对其包裹，最后完成进气

系统的安装．

经路试，赛车发动机的性能有明显改善，在

中低速时，发动机有较好的转矩，约５５Ｎ·ｍ；

在中高速时，发动机充气效率相比之前提高了

５％～１０％，且运行更加平稳．

６　结论

本文针对ＦＳＡＥ赛车ＣＢＲ６００发动机，通过

分析发动机进气能量损失的原因与部位，设定

进气系统相关结构参数，创建赛车发动机二维

模型，对进气系统进行优化设计．得到如下

结论．

１）运用 ＧＴＰｏｗｅｒ软件模拟仿真进气总管

长度和稳压腔容积对发动机指示转矩、充气效

率和指示功率的影响情况，对比得出进气总管

长度为３００ｍｍ，稳压腔容积为３．５Ｌ时，发动

机进气性能最好．

·２７·
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２）用 Ｃａｔｉａ软件完成 ＦＳＡＥ赛车进气系统

的建模，通过 Ｆｌｕｅｎｔ软件仿真两种不同形状稳

压腔的进气系统，得出椭圆柱型的稳压腔进气

系统性能更好．

３）对进气系统实物制作与安装，经路试验

证，该结构的进气系统能很好地满足 ＣＢＲ６００

发动机进气需要，中高速时充气效率提高了

５％～１０％．
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阻尼四级可调减振器的结构改进与试验验证
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南京工业大学 机械与动力工程学院，江苏 南京 ２１１８００
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摘要：为提高阻尼四级可调减振器使用寿命，采用仿真技术对其进行优化设计：

建立阻尼四级可调减振器的仿真模型，利用 ＩＣＥＭＣＦＤ前处理软件、ＡＮＳＹＳ
Ｆｌｕｅｎｔ流体分析软件对阀片进行流体动力学仿真，以获取相应活塞运动速度下
阀片的应力及内部油液流动速度数据；将减振器活塞孔的通孔由无阶梯状对称

直通孔改成阶梯孔，以增加油液流通面积．用台架试验的方法从阻尼特性、示功
特性、速度特性３个方面进行性能试验，结果表明，改进后的减振器各项性能均
有较大提升，能有效提高使用寿命，验证了该优化设计的可行性．
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ＡＮＳＹＳＦｌｕｅｎｔｆｌｕｉｄａｎａｌｙｓｉｓｓｏｆｔｗａｒｅｉｎｏｒｄｅｒｔｏｏｂｔａｉｎｔｈｅｓｔｒｅｓｓａｎｄｉｎｔｅｒｎａｌｆｌｕｉｄｆｌｏｗｉｎｇｓｐｅｅｄｄａｔａｏｆｔｈｅ
ｖａｌｖｅｕｎｄｅｒｔｈｅｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇｐｉｓｔｏｎｍｏｖｅｍｅｎｔｓｐｅｅｄ．Ｔｈｅｏｐｔｉｍｉｚａｔｉｏｎｄｅｓｉｇｎｏｆｃｈａｎｇｉｎｇｔｈｅｎｏｎｓｔｅｐｓｙｍ
ｍｅｔｒｉｃａｌｔｈｒｏｕｇｈｈｏｌｅｏｆｐｉｓｔｏｎｈｏｌｅｏｆｓｈｏｃｋａｂｓｏｒｂｅｒｔｏｓｈｏｕｌｄｅｒｈｏｌｅｉｎｏｒｄｅｒｔｏｉｎｃｒｅａｓｅｔｈｅｆｌｏｗｉｎｇａｒｅａｏｆ
ｆｌｕｉｄｗａｓｐｒｏｐｏｓｅｄ．Ｔｈｅｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅｔｅｓｔｅｄｗａｓｍａｄｅｉｎｔｈｅｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓｏｆｄａｍｐｉｎｇ，ｒｅａｃｔｉｖｅｐｏｗｅｒａｎｄ
ｓｐｅｅｄ．Ｔｈｅｒｅｓｕｌｔｓｈｏｗｅｄｔｈａｔｔｈｅｉｍｐｒｏｖｅｄｓｈｏｃｋａｂｓｏｒｂｅｒｉｍｐｒｏｖｅｄｉｎｅｖｅｒｙａｓｐｅｃｔａｎｄｃｏｕｌｄｌｅｎｇｔｈｅｎｔｈｅ
ｌｉｆｅｓｐａｎ，ｗｈｉｃｈｖｅｒｉｆｉｅｄｔｈｅｆｅａｓｉｂｉｌｉｔｙｏｆｔｈｅｏｐｔｉｍｉｚａｔｉｏｎｄｅｓｉｇｎ．

０　引言

随着汽车工业的迅速发展，人们对汽车乘

坐舒适性、操纵稳定性和驾驶安全性的要求也

在不断提高．汽车行驶平顺性是路面的不规则

时域响应、悬架系统Ｋ－Ｃ特性、簧上质量与簧

下质量的比值等多因素综合作用的结果，车身

振动加速度则直接关系到乘坐的舒适性．减振

器是悬架系统中重要的阻尼元件，衰减了车身

振动９０％的能量，其特性直接决定了悬架的

Ｋ－Ｃ特性［１］．因此，众多学者包括汽车设计人

员对减振器进行了诸多研究．俞德孚等［２］对电

液比例节流阀阻尼可调减振器作了设计研究，

阐述了此类减振器的工作原理和结构，并进行

了理论分析，但由于当时国内生产制造水平的

限制而未能推广．冯雪梅等［３］把变节流孔型阻

尼可调减振器抽象成数学模型进行了仿真计

算，建立了节流阀片的大挠曲度变形方程．Ｋ．

Ｇ．Ｓｕｎｇ等［４］通过对整车建模，分析了热力耦合

液压减振器，并且通过仿真得到了减振器工作

产生的热量与减振器油液黏度之间的关系曲

线，对其神经网络分量进行分析计算，发现减振

器的工作出现机械迟滞现象．韩杰等［５］介绍了

一种新型的阻尼四级可调减振器及其工作原

理，并研究了其外特性．目前，尚未发现对减振

器进行优化设计以延长使用寿命的文献报道．

鉴于此，本文拟构建阻尼四级可调减振器

仿真模型，通过ＡＮＳＹＳＦｌｕｅｎｔ流体分析软件得

到阻尼阀片在不同工作条件下的压力和速度矢

量云图，据此对通孔结构进行改进设计，以延长

其使用寿命，并为此类减振器的研究和设计提

供新方法．

１　减振器的结构和工作原理

阻尼四级可调减振器结构如图１所示，减

振器主要由普通液压减振器本体和电磁铁控制

式外部泄压筒组成．其中减振器本体由油缸、工

作缸、活塞和活塞杆等部件组成．电磁铁控制式

外部泄压筒由电磁铁、活动帽、阻尼调节阀芯等

部件组成．外部泄压筒与本体通过连接体相连，

中间由密封圈阻隔，形成不同的油液通道和储

油室．泄压筒内筒由上孔与本体复原腔室联通，

外筒由下孔与本体的储油腔室联通，以此实现

不同腔室之间的油液流通和交换［６］．

外部泄压筒的阻尼调节阀芯是实现四级阻

尼可调的关键所在．其采用双向流通阻尼调节

活塞，根据对压缩和复原阻尼调节力度的不同

分为上阀和下阀，其中上阀对压缩阻尼力调节

明显，下阀对复原阻尼力调节明显．车载中央控

制单元通过接收传感器检测到的车辆行驶工况

控制两端电磁铁，通过电磁铁通电情况的不同

实现上阀和下阀的不同开合达到阻尼力的四级

调节．

鉴于这种减振器泄压阀阀片在其内部油液

流场中产生的受力集中现象易导致使用寿命缩

短的问题，本文将采用计算机仿真技术对活塞
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１．活塞杆　２．工作缸　３．油缸　４．工作缸有杆腔　５．流通阀系　６．活塞　７．复原阀系

８．工作缸无杆腔　９．底阀总成（补偿阀和压缩阀）　１０．储油腔　１１．浮动活塞　１２．高压气室

１３．泄压筒阻尼调节阀芯　１４．活动帽　１５．电磁铁　１６．外部泄压筒总成

图１　减振器结构图

Ｆｉｇ．１　Ｓｔｒｕｃｔｕｒｅｏｆｓｈｏｃｋａｂｓｏｒｂｅｒ

内部结构进行优化设计，以改善泄压阀阀片的

受力情况．

２　仿真模型的建立与网格划分

２．１　建模条件假设
为了缩短计算时间，现对仿真模型作如下

假设：

１）假设活塞处于工作缸中间部位且固定

不动，将速度入口和压力出口的边界设置为本

文的计算条件，这样既可以节省计算资源，又不

会使仿真结果偏差太大［７］．
２）假设活塞与工作缸，以及活塞杆与导向

套之间不存在泄露问题，这样就可以尽量避免

因泄露而对仿真结果产生影响．
３）假设油液冲击阀片时阀片受力是均匀

的，根据悬臂梁知识可计算出阀片固定变形时

油液的流通面积．
２．２　仿真模型的建立

依据某型号奔驰车型的阻尼四级可调减振

器实物，利用 ＳｏｌｉｄＷｏｒｋｓ三维建模软件进行实
体建模，仿真模型见图２．模型主要由减振器活

图２　阻尼四级可调减振器部件仿真模型

Ｆｉｇ．２　Ｓｉｍｕｌａｔｉｏｎｍｏｄｅｌｏｆｆｏｕｒｌｅｖｅｌｄａｍｐｉｎｇ

ａｄｊｕｓｔａｂｌｅｈｙｄｒａｕｌｉｃｓｈｏｃｋａｂｓｏｒｂｅｒ

塞总成、活塞零部件、外部泄压控制阀、底阀总

成组成．

２．３　网格划分
ＩＣＥＭ是一款高度智能化的工程数值计算

ＣＦＤ软件包，具有强大的网格划分能力，可满足
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流体计算中对网格划分的严格要求．由于减振

器油液流体域的复杂性，本文先用 ＳｏｌｉｄＷｏｒｋｓ

软件对减振器部件进行三维建模，然后通过装

配后的模型将减振器油液流体内部填充到油液

流体域．根据分析需要，只输出流体域数据至

ＩＣＥＭ即可进行网格划分．

由于 ＡＮＳＹＳＦｌｕｅｎｔ流体分析中对网格精

度要求较高，网格质量在０．２以上才可以进行

计算，所以需要对流体域中活塞与阀片、底阀与

阀片等部位进行网格细化，将距离活塞较远且

对计算精度影响较小的流体域的网格适度加

大，得到网格质量（见图３）．选用六面体单元，

得到单元数３９２８１１，节点数１０３５６３９，流体域

网格划分结果见图４，网格质量均在０．３以上，

符合精度要求．

３　优化方案

通过 ＡＮＳＹＳＦｌｕｅｎｔ仿真软件可以获得

０．０５ｍ／ｓ，０．１３ｍ／ｓ，０．２６ｍ／ｓ，０．３９ｍ／ｓ，

０．５２ｍ／ｓ这５个入口速度下减振器阀片变形的压

力云图和内部油液流动速度矢量云图（见图５）．

由图５可知，流场中油液经活塞阻尼通孔

流至复原阀片处，在阀片处其压力与速度突变

最大，所以这种活塞通孔流通方式对阀片的压

力分布和使用寿命有较大损伤，应对其进行改

进设计．

根据液压流体力学的知识可知，阀系一般

采用两种孔隙，对应的节流压差如下．

当阀系采用薄壁小孔（Ｌ／ｄ＜０．５）时其节

流压差为

ΔＰ＝ｆＱ
２ρ
Ｃ２Ａ( )２ ①

当阀系采用细长孔（Ｌ／ｄ＞４）时其节流压

差为

ΔＰ＝ｆＱμＬ
ｄ( )４ ②

式中，Ｑ为通过节流孔的油液流量，ρ为减

振器油液的密度，Ｃ为流量系数，Ａ为活塞阻尼

孔的通流面积，μ为减振器油液的动力黏度，Ｌ

为活塞阻尼孔的长度，ｄ为活塞阻尼孔的直径．

由②式可知，采用细长孔为阻尼节流孔阀

系时，阀系对温度较为敏感，原因是μ值随着减

振器油液温度的升高而降低；如果保持节流孔

恒定的油液通量，油液温度会随着减振器的运

行而升高，使 μ减小，两端的压差就会因此减

小，所以此类节流孔不利于减振器的高温运行．

采用薄壁小孔节流时，其对油液温度敏感

性不强，这是因为ρ值随温度的变化很小，在减

振器油液温度升高时依然可以维持阻尼阀两端

油液的流量，使上下两个压力腔不至于有较大

变化．

由①式可知，通过增加油液流通通道路径

的方式可以改变油液通流面积，达到减小上下

两腔室压差的目的，这样既不会像细长孔阀系

图３　流体域网格质量

Ｆｉｇ．３　Ｒｌｕｉｄｄｏｍａｉｎｍｅｓｈｑｕａｌｉｔｙ
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图４　流体域网格划分结果

Ｆｉｇ．４　Ｒｅｓｕｌｔｓｏｆｆｌｕｉｄｄｏｍａｉｎｍｅｓｈｉｎｇ

那样随温度升高致使压差降低过大，又不会使

阀片产生损伤．

减振器活塞孔的原设计是无阶梯状的对称

直通孔，为了对其结构进行改进设计，使其油液

流通通道的体积保持不变，仅改变其流通面积

与流通通道形状即可．因此本文把通孔改成阶

梯孔，增大油液的流通面积，其改进前后模型见

图６．

４　验证试验

以《汽车减振器技术条件和台架试验方

法》［８］为依据进行阻尼特性试验、示功特性试

验、速度特性试验，对活塞结构改进后的减振器

性能进行评价与验证．

４．１　试验设备及条件
试验设备为 ＨＧ２－０１０６ｘ型示功机，在示

功机上输入为固定行程５０ｍｍ，不同速度（即

０．０５ｍ／ｓ，０．１３ｍ／ｓ，０．２６ｍ／ｓ，０．３９ｍ／ｓ，

０．５２ｍ／ｓ）的正弦激励；输出为阻尼力、Ｆ－Ｓ、

Ｆ－Ｖ的变化．

试验温度为室温（２０±３）℃，试验开始前

需将所有减振器存放此室温条件下至少６ｈ．减

振器试验运动方向为铅垂方向．

４．２　试验结果与分析
４．２．１　阻尼特性结果　活塞结构改进前后阻

尼特性数值对比见表１．

由表１可知，活塞结构改进前，在低速阶段

阻力值增长较缓慢，仅在中速阶段符合标准规

图５　阻尼阀在各速度下的压力和速度矢量云图

Ｆｉｇ．５　Ｔｈｅｐｒｅｓｓｕｒｅａｎｄｖｅｌｏｃｉｔｙｖｅｃｔｏｒｃｌｏｕｄ

ｉｍａｇｅｓｏｆｄａｍｐｉｎｇｖａｌｖｅａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｖｅｌｏｃｉｔｉｅｓ
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图６　活塞结构改进前后模型对比

Ｆｉｇ．６　Ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎｏｆｔｈｅｍｏｄｅｌｐｉｓｔｏｎｓｔｒｕｃｔｕｒｅ

ｂｅｆｏｒｅａｎｄａｆｔｅｒｉｍｐｒｏｖｅｍｅｎｔ

表１　阻尼特性数值对比

Ｔａｂｌｅ１　Ｎｕｍｅｒｉｃａｌｃｏｍｐａｒｉｓｏｎｏｆ

ｄａｍｐｉｎｇｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ

活塞运行

速度／（ｍ·ｓ－１）

活塞结构改进前

复原阻
尼力／Ｎ

压缩阻
尼力／Ｎ

活塞结构改进后

复原阻
尼力／Ｎ

压缩阻
尼力／Ｎ

０．０５ ５１３ ４３５ ７８５ ５０１
０．１３ １６９７ ８７０ ２３１０ ９６９
０．２６ ３４７１ １３０９ ３３６１ １４０８
０．３９ ５３６７ １８４６ ４４２９ １９７１
０．５２ ８２０１ ２３８４ ５７９１ ２３０５

定，在高速阶段时其阻尼力又增长过快，这样不

利于车辆的减振回位，严重影响活塞使用寿命；

活塞结构改进后，其低速、中速和高速阶段的各

个阻尼力值均在要求范围之内，有利于活塞使

用寿命的提高［９］．
４．２．２　示功特性结果　活塞结构改进前后示
功特性对比见图７．

从图７可以看出，活塞结构改进前其低速
图形相对较好，随着减振器入口速度的不断提

高，其示功图出现了畸变；改进后的减振器示功

图饱满，工作中无畸变等问题出现，能有效提高

使用寿命，且其每个速度段做功增长趋势较好，

示功特性有较大提升．
４．２．３　速度特性结果　活塞结构改进前后速
度特性对比见图８．

由图８可以发现，活塞结构改进前在低速
状态下并无明显的开阀点速度段，且当速度达

到 ０．４ｍ／ｓ左右时图线出现了明显的拐点，运
行速度在阀片最大开度下其速度特性应该保持

图７　改进前后示功特性对比

Ｆｉｇ．７　Ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎｏｆｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ

图８　改进前后速度特性对比

Ｆｉｇ．８　Ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎｏｆｓｐｅｅｄｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ

同斜率直线增长［１０］；改进后的速度特性曲线，

在速度达到０．１～０．２ｍ／ｓ时出现了拐点，明显

提高了速度特性．

５　结论

本文构建了阻尼四级可调减振器的仿真模

型，利用ＩＣＥＭＣＦＤ前处理软件、ＡＮＳＹＳＦｌｕｅｎｔ

流体分析软件对阀系进行流体动力学仿真，对

阻尼阀片在不同工作条件下的压力和速度矢量

图进行分析可知，现有减振器活塞通孔流通方

·９７·
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式对阀片使用寿命有较大损伤．基于液压流体

力学的相关知识，对薄壁小孔计算公式进行分

析可知，在油液流通通道的体积保持不变的前

提下，将通孔改为阶梯孔，增大了油液的流通面

积．对改进后的样件进行阻尼特性、示功能性、

速度特性的验证试验，结果表明，经过结构改进

的减振器各项性能均得到了提高，达到了延长

减振器使用寿命的目的．
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摘要：针对动车组塞拉门携门架轻量化设计问题，在有限元分析和参数化携门

架的基础上构建基于径向基函数的携门架近似模型，利用多岛遗传算法

（ＭＩＧＡ）的全局性和序列二次规划算法（ＮＬＰＱＬ）的高效性对近似模型进行组合
优化．强度校检结果表明，优化后携门架总质量为１１．３５６ｋｇ，比原结构减轻了
１０．６％，在３种加载工况下最大应力９３ＭＰａ，可满足结构强度的要求．这表明该
轻量化设计是合适的．
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Ａｂｓｔｒａｃｔ：ＡｉｍｉｎｇａｔｔｈｅｐｒｏｂｌｅｍｏｆｌｉｇｈｔｗｅｉｇｈｔｄｅｓｉｇｎｏｆｄｏｏｒｌｅａｆｃａｒｒｉｅｒｏｆＥＭＵｓｌｉｄｉｎｇｐｌｕｇｄｏｏｒ，ｂａｓｅｄｏｎ
ｔｈｅｆｉｎｉｔｅｅｌｅｍｅｎｔａｎａｌｙｓｉｓａｎｄｐａｒａｍｅｔｒｉｃａｒｔｉｃｌｅｓｏｆｄｏｏｒｌｅａｆｃａｒｒｉｅｒ，ｔｈｅｒａｄｉａｌｂａｓｉｓｆｕｎｃｔｉｏｎｗａｓｕｓｅｄｆｏｒａｎ
ａｐｐｒｏｘｉｍａｔｅｍｏｄｅｌｂａｓｅｄｏｎｔｈｅｒａｄｉｃａｌｂａｓｉｓｆｕｎｃｔｉｏｎｗａｓｃｏｎｓｔｒｕｃｔｅｄ．Ｔｈｅｎｂｙｃｏｍｂｉｎｉｎｇｔｈｅｇｌｏｂａｌｓｕｐｅｒｉｏｒ
ｉｔｙｏｆｍｕｌｔｉｉｓｌａｎｄｇｅｎｅｔｉｃａｌｇｏｒｉｔｈｍａｎｄｔｈｅｈｉｇｈｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙｏｆＮＩＰＱＬａｐｐｒｏｘｉｍａｔｅｍｏｄｅｌｗａｓｏｐｔｉｍｉｚｅｄ．Ｔｈｅ
ｓｔｒｅｎｇｈｃｈｅｃｋｒｅｓｕｌｔｓｓｈｏｗｅｄｔｈａｔｔｈｅｔｏｔａｌｗｅｉｇｈｔｏｆｔｈｅｄｏｏｒｌｅａｆｃａｒｒｉｅｒｗａｓ１１．３５６ｋｇ，ｄｅｃｒｅａｓｅｄｂｙ
１０．６％，ｔｈｅｍａｘｉｍｕｍｓｔｒｅｓｓｕｎｄｅｒｔｈｒｅｅｗｏｒｋｉｎｇｃｏｎｄｉｔｉｏｎｗａｓ９３ＭＰａ，ｗｈｉｃｈｓａｔｉｓｆｉｅｄｓｔｒｅｅｒｅｑｕｉｒｅｍｅｎｔ．Ｔｈｉｓ
ｌｉｇｈｗｅｉｇｈｄｅｓｉｇｎｗａｓｓｕｉｔａｂｌｅ．

０　引言

与传统城市轨道车门不同，动车组列车塞

拉门系统是一种应用于速度≥２００ｋｍ／ｈ列车
的高端产品，需要在解决门系统高安全性、高强

度和大跨度带来的承载、驱动、锁闭、门扇结构

及其控制等方面特殊技术难题的同时，满足轻

量化设计要求．
携门架是塞拉门关键零部件之一，在门系

统运动过程中，携门架主要起连接和承载整个

门扇的作用．随着塞拉门系统的发展，各种先进
技术在零部件的设计过程中得以广泛运用．

在动车组塞拉门携门架的设计阶段，由于

未知设计目标与设计变量之间的梯度信息，在

设计空间搜索与寻优过程中，如果将数值模拟

分析与传统的优化方法相结合，将会产生大量

迭代数据，用于对设计空间的搜索，效率极低．
基于近似模型的优化是在构建约束的模型

后，用其代替原始模型，然后在此基础上进行优

化求解［１］．这种高效的优化方法已经在航空航
天工程、车辆工程等工程领域得到广泛的认可

和使用［２］．杨济匡等［３］利用径向基函数（ＲＢＦ）
构建了副车架的近似模型，对副车架进行耐撞

性多目标优化寻优求解，优化设计后的副车架

侧边纵梁能在提高耐撞性能的同时，保持较好

的轻量化水平．赵志国等［４］建立了轮边减速器

的优化数学模型，用多岛遗传算法（ＭＩＧＡ）作
为优化策略，有效地降低了轮边减速器的外形

尺寸．段焰辉等［５］针对传统型函数方法在翼型

后缘表达不足的缺陷进行改进，利用全局优化

算法改进翼型近似模型后缘，提高了型函数对

翼型的表达精度．
上述各文献在对目标进行优化设计时，仅

考虑全局优化算法或梯度算法，不够全面．本文
拟将二者相结合，将基于径向基函数的近似模

型引入携门架的优化设计中，利用多岛遗传算

法（ＭＩＧＡ）和序列二次规划算法（ＮＬＰＱＬ）对近

似模型进行组合优化，以期为携门架轻量化设

计提供一种新的思路．

１　携门架轻量化设计方案

１．１　组合优化策略
优化方法可以分成全局最优化方法和梯度

最优化方法两种，全局最优化方法在全局搜索

过程中，收敛速度慢，耗时长，但能以较大的概

率得到全局最优解［６］．梯度最优化方法在局部
寻优过程中，收敛速度快，优化效果较好，但若

存在多个最优解，容易陷入局部最优解［７］而失

去全局最优解．为快速获得高精度的全局最优
解，可将全局优化与梯度优化方法相结合．本文

选用ＩＳＩＧＨＴ集成参数优化软件中的多岛遗传
算法（ＭＩＧＡ）和序列二次优化算法（ＮＬＰＱＬ）对

动车组塞拉门携门架进行优化设计．
１．２　优化设计流程

图１所示为携门架优化设计流程图．首先

借助多学科优化软件 ＩＳＩＧＨＴ集成有限元分析
ＡＮＳＹＳ；然后根据实验矩阵对携门架建立径向

基函数近似模型，借助 ＩＳＩＧＨＴ软件已集成的
ＭＩＧＡ和ＮＬＰＱＬ算法修改设计变量，ＡＮＳＹＳ可

直接与ＩＳＩＧＨＴ中创建的设计变量建立连接和

·２８·
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图１　优化设计流程图

Ｆｉｇ．１　Ｆｌｏｗｃｈａｒｔｏｆｏｐｔｉｍｉｚａｔｉｏｎｐｒｏｃｅｓｓ

传递信息，返回分析的输入文件，进行下一步运

算；最后将符合优化条件的结果输出［８］．

２　携门架近似模型的构建

２．１　携门架有限元分析
２．１．１　携门架有限元模型　在 ＡＮＳＹＳ软件

中，采用 Ｓｏｌｉｄ１８６单元和 Ｓｏｌｉｄ１８７单元离散携

门架，根据模块化开发要求，携门架原为焊接

件，现改为铸钢件．

仅考虑关门状态下主锁保持约束，其他锁

失效，此时门系统的垂向（Ｙ向）自由，故对主锁

和斜锲约束横向（Ｘ向）和纵向（Ｚ向）自由度，

携门架上导向轮沿上导轨面３５°法向约束，滑

筒施加垂向约束．根据国家客车车体及其部件

的承载标准要求，考虑重力情况，分别进行纵向

５ｇ，垂向 ３ｇ，横向 １ｇ冲击，其中 ｇ为重力加

速度．

其材料参数如下：弹性模量２．０×１０５ＭＰａ，

密度 ７８００ｋｇ／ｍ３，泊松比 ０．３，抗拉强度

５００ＭＰａ，屈服强度２７０ＭＰａ．

２．１．２　携门架强度分析　根据国家客车车体

及其部件承载标准对携门架受力加载，不仅可

以分析塞拉门携门架的机械性能，而且可为后

续轻量化方向提供参考．通过有限元软件ＡＮＳＹＳ

的计算分析，３种加载条件下的携门架应力云图

图２　３种加载条件下的应力云图

Ｆｉｇ．２　Ｓｔｒｅｓｓｃｏｎｔｏｕｒｕｎｄｅｒｔｈｒｅｅｗｏｒｋｉｎｇｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ

如图２所示．由图２可知，３种承载条件的最大应

力分别为：ｈｐｏｒｔｒａｉｔ（ｘ）＝２７ＭＰａ，ｈｖｅｒｔｒｉａｌ（ｘ）＝

７８ＭＰａ，ｈｃｒｏｓｓｗｉｓｅ（ｘ）＝２３ＭＰａ，都远远小于材料

的屈服强度２７０ＭＰａ．

２．２　携门架参数化模型建立
在优化设计过程中，利用ＩＳＩＧＨＴ软件建立

·３８·
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携门架参数化模型，选取７个厚度尺寸Ｔ１—Ｔ７，

２个长度尺寸 Ｌ１和 Ｌ２作为变量，如图３所示．

尺寸设计变量上下限设为原始尺寸的 ±２０％．

利用ＩＳＩＧＨＴ可将设计变量与有限元处理软件

ＡＮＳＹＳ连接并进行数据传输，ＩＳＩＧＨＴ会根据已

选择的试验设计矩阵调用 ＡＮＳＹＳ进行求解

计算．

图３　携门架参数化模型

Ｆｉｇ．３　Ｔｈｅｐａｒａｍｅｔｒｉｃｍｏｄｅｌｏｆｄｏｏｒｌｅａｆｃａｒｒｉｅｒ

２．３　携门架近似模型构建
２．３．１　携门架近似模型　构建近似模型前，通

常需要利用试验设计方法选择一组有代表性的

样本点［２］．常用的试验设计方法有全因子设计、

部分因子设计、中心复合设计、ＢｏｘＢｅｈｎｋｅｎ设

计、拉丁超立方和最优拉丁超立方（ＯｐｔＬＨＤ）

等［８］．每种试验设计方法的优缺点不同，需要根

据实际问题灵活选择．本文采用９因子２水平

ＯｐｔＬＨＤ方法进行采样分析［２］．

针对２因子ｍ水平的试验次数

ｎ＝（２＋ｍ）（１＋ｍ）２ ①

携门架共９个设计变量，由式①可知最少

需要５５次试验设计．

径向基函数不仅结构简单，无需数学假设，

而且能够较好地处理高阶非线性问题［３］，其模

型的基本形式如下：

ｆ（ｘ）＝∑
ｎｓ

ｉ＝１
λｉφ（ｒ

ｉ）＝λＴφ（珓ｘｉ－ｘｉ）

式中，ｎｓ为样本点数，λ＝（λ１，…，λｎｓ）
Ｔ为权系

数向量，φ（ｒｉ）为径向函数，ｒｉ为预测点．

通过ＯｐｔＬＨＤ试验设计，获得设计变量和

响应值（质量、３种加载条件下的最大应力）的

５５组样本点后，运用径向基函数构建近似模

型．本文选取的径向基函数φ（ｒ）为逆二次项函

数，携门架近似模型数学表达式为

φ（ｒ，ｃ）＝（ｒ２＋ｃ２）－
１
２

式中，正实数ｃ＝１×１０－５．

２．３．２　携门架近似模型校检　在进行近似模

型优化前，精度校验是必不可少的阶段，它能够

评估近似模型的正确性，判断近似模型是否可

以取代原始物理模型．通常用拟合优度（Ｒ２）、

相对平均绝对误差（ＲＡＡＥ）和相对绝对误差

（ＲＭＡＥ）进行精度校验．其中０＜Ｒ２ ＜１，若

Ｒ２＞０．９，则近似模型拟合程度较好，可替代原物

理模型；ＲＡＡＥ为局部考察指标，其数值越大代表

局部越不稳定［７］．Ｒ２，ＲＭＡＥ和ＲＡＡＥ的计算公式

分别为

Ｒ２ ＝１－
∑
ｎｊ

ｊ＝１
（ｆｊ－珓ｆｊ）

２

∑
ｎｊ

ｊ＝１
（ｆｊ－珋ｆｊ）

２

ＲＭＡＥ＝

ｍａｘ（ｆ１－珓ｆ１ ，ｆ２－珓ｆ２ ，…，ｆｎｊ－珓ｆｎｊ ）

１
ｎｊ－１∑

ｎｊ

ｊ＝１
（ｆｊ－珓ｆｊ

槡
）

ＲＡＡＥ＝
∑
ｎｊ

ｊ＝１
ｆｊ－珓ｆｊ

ｎｊ×
１
ｎｊ－１∑

ｎｊ

ｊ＝１
（ｆｊ－珓ｆｊ

槡
）

式中，ｆｊ为检测点数值，珓ｆｊ为近似模型检测

点的近似值，珋ｆｊ为检测点的平均值，ｎｊ为检测点

的个数．

图４分别为质量、最大应力近似模型的误

差分析图；表１为近似模型 ＲＡＡＥ，ＲＭＡＥ和 Ｒ２

的精度检验结果．由表１可知，误差分析指标均

·４８·
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符合精度要求，使用该近似模型能够代替原物

理模型进行后续优化设计．

３　基于近似模型的携门架轻量化设计

３．１　携门架近似模型优化问题描述
在塞拉门携门架近似模型优化过程中，以

携门架的结构强度和尺寸变量的上下限为约束

条件，寻求质量最小的目标函数，进行优化设

图４　近似模型误差分析

Ｆｉｇ．４　Ｅｒｒｏｒａｎａｌｙｓｉｓｏｆｓｕｒｒｏｇａｔｅｍｏｄｅｌ

表１　近似模型ＲＡＡＥ，ＲＭＡＥ和Ｒ２的

精度检验结果

Ｔａｂｌｅ１　ＡｃｃｕｒａｃｙｔｅｓｔｒｅｓｕｌｔｓｏｆＲＡＡＥ，ＲＭＡＥａｎｄ

Ｒ２ｏｆｓｕｒｒｏｇａｔｅｍｏｄｅｌ ％

响应 ＲＡＡＥ ＲＭＡＥ Ｒ２

接受水平 ≤３０ ≤２０ ≥９０

质量 ８．６２ ４．０５ ９７．９０

最大应力 １７．３８ ５．３５ ９５．１３

计．携门架的优化问题可描述为

目标函数为

ｍｉｎ（ｍ）

约束条件为

ｈｉ＝ｃｉ１－ｘｉ≤０　ｉ＝１，２…，９

ｈｉ＝ｘｉ－ｃｉ２≤０　ｉ＝１，２…，９

σ－［σ］≤０

式中，ｍ为质量，ｘｉ为变量值，ｃｉ１和 ｃｉ２分别

对应设计变量的上、下限，σ为携门架的最大等

效应力值，［σ］为携门架的许用应力值．

３．２　应用组合优化策略求解近似模型

本文首先利用 ＭＩＧＡ算法［９］进行全局搜

索，再利用ＮＬＰＱＬ算法进行局部寻优．图５和

图６分别为采用 ＭＩＧＡ与 ＮＬＰＱＬ算法时携门

架的质量优化历程．

由图５可知，运用ＭＩＧＡ算法经过４０次迭

代，获得携门架质量最优解为１２．０５６ｋｇ，并以

此最优解作为初始值，利用ＮＬＰＱＬ算法进行局

部寻优．

由图６可知，运用 ＮＬＰＱＬ算法经过４０次

迭代优化，获得携门架质量最优解为１１．３５６ｋｇ．

根据机械产品设计原则和机械设计手册可

知，将优化设计结果取舍，精简尺寸选为可加工

的尺寸，通过多次迭代最终优化结果如表２所示，

优化后动车组塞拉门携门架总质量由１２．７０５ｋｇ

图５　ＭＩＧＡ质量优化历程

Ｆｉｇ．５　ＭａｓｓｏｐｔｉｍｉｚａｔｉｏｎｐｒｏｃｅｓｓｂａｓｅｄｏｎＭＩＧＡ

·５８·
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图６　ＮＬＰＱＬ质量优化历程

Ｆｉｇ．６　ＭａｓｓｏｐｔｉｍｉｚａｔｉｏｎｐｒｏｃｅｓｓｂａｓｅｄｏｎＮＬＰＱＬ

表２　轻量化设计结果

Ｔａｂｌｅ２　Ｒｅｓｕｌｔｏｆｌｉｇｈｔｗｅｉｇｈｔｄｅｓｉｇｎ ｍｍ

设计变量 初始值 计算值 圆整值

Ｔ１ １６ １４．２４ １４
Ｔ２ １４ １１．２８ １１
Ｔ３ １３ １１．８６ １２
Ｔ４ ５ ６．３２ ６
Ｔ５ １４ １１．１３ １１
Ｔ６ １４ １１．３０ １１
Ｔ７ ５ ６．０７ ６
Ｌ１ ４５０ ４２０．４０ ４２０
Ｌ２ ２６０ ２５０．５０ ２５０

总质量／ｋｇ １２．７０５ — １１．３５６

减为１１．３５６ｋｇ，从而实现了轻量化的目标．
３．３　优化后携门架强度校验

经过轻量化设计后，按边界条件对携门架

结构重新进行强度校核，结果如图７所示．由图
７可知，３种加载条件最大应力值分别为
ｈｐｏｒｔｒａｉｔ（ｘ）＝３６ＭＰａ，ｈｖｅｒｔｒｉａｌ（ｘ） ＝９３ＭＰａ，
ｈｃｒｏｓｓｗｉｓｅ（ｘ）＝３１ＭＰａ，均小于材料屈服极限
２７０ＭＰａ．在轻量化设计过程中，由于携门架厚
度和长度变量尺寸的减小，在３种同样加载条件
下，携门架承受的最大应力均增加，但仍小于材

料屈服极限，证明携门架轻量化设计是合适的．

４　结论

本文基于近似模型对动车组塞拉门携门架

图７　优化后３种承载条件下的应力图

Ｆｉｇ．７　Ｏｐｔｉｍｉｚｅｄｓｔｒｅｓｓｃｏｎｔｏｕｒｕｎｄｅｒ

ｔｈｒｅｅｗｏｒｋｉｎｇｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ

轻量化设计问题进行研究，在有限元分析和参

数化携门架的基础上，利用径向基函数构建近

似模型，通过精度校验证明其可代替原物理模

型进行优化设计．

在模型求解过程中，先利用 ＭＩＧＡ算法进

行全局寻优，再利用 ＮＬＰＱＬ算法进行局部寻

·６８·
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优，对近似模型的组合优化有效提高了优化收

敛速度．

优化后的携门架总质量为１１．３５６ｋｇ，比原

结构质量（１２．７０５ｋｇ）减少了１０．６％．在携门架

厚度和长度尺寸均减小的情况下，３种加载工

况下最大应力为 ９３ＭＰａ，小于材料屈服极限

２７０ＭＰａ，可满足结构强度的要求．这表明该设

计是合适的，为携门架轻量化设计提供了一种

简单快捷的方法．
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摘要：针对目前大多数掌纹识别方法对于单训练样本系统识别性能欠佳的问

题，提出一种基于小波子带融合的主成分分析方法，用于单训练样本掌纹识别．
该方法将小波低频子带与水平和垂直高频子带相结合进行身份识别，使用低通

滤波增强相应边缘信息的鲁棒性，以提高高频子带的识别性能，然后采用求和

算子对各匹配分数进行融合．实验结果表明，对于单训练样本掌纹识别，该方法
平均识别率达８９．９３％，较传统方法有 ６％～９％的性能提升．
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Ａｂｓｔｒａｃｔ：Ｉｎｖｉｅｗｏｆｔｈｅｐｏｏｒｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅｏｆｔｈｅｐｒｅｓｅｎｔｍｏｓｔｐａｌｍｐｒｉｎｔｒｅｃｏｇｎｉｔｉｏｎｆｏｒｓｉｎｇｌｅｔｒａｉｎｉｎｇｓａｍｐｌｅ

ｓｙｓｔｅｍ，ａｐｒｉｎｃｉｐａｌｃｏｍｐｏｎｅｎｔｓａｎａｌｙｓｉｓｍｅｔｈｏｄｆｏｒｓｉｎｇｌｅｔｒａｉｎｉｎｇｓａｍｐｌｅｐａｌｍｐｒｉｎｔｒｅｃｏｇｎｉｔｉｏｎｗａｓｐｒｅｓｅｎｔｅｄ，

ｗｈｉｃｈｃｏｍｂｉｎｅｄｍｕｌｔｉｓｕｂｂａｎｄｓｏｆｗａｖｅｌｅｔｔｒａｎｓｆｏｒｍａｔｉｏｎ．Ｔｈｉｓｍｅｔｈｏｄｃｏｍｂｉｎｅｄｗａｖｅｌｅｔｌｏｗｆｒｅｑｕｅｎｃｙｓｕｂｂａ

ｎｄｗｉｔｈｈｏｒｉｚｏｎｔａｌａｎｄｖｅｒｔｉｃａｌｓｕｂｂａｎｄｓｔｏｉｄｅｎｔｉｆｙ．Ｌｏｗｐａｓｓｆｉｌｔｅｒｗａｓｕｔｉｌｉｚｅｄｔｏｅｎｈａｎｃｅｔｈｅｒｏｂｕｓｔｎｅｓｓｏｆ

ｈｏｒｉｚｏｎｔａｌａｎｄｖｅｒｔｉｃａｌｓｕｂｂａｎｄｓ，ａｎｄｔｈｅｓｕｍｍａｔｉｏｎｏｐｅｒａｔｏｒｗａｓｕｓｅｄｔｏｆｕｓｅｔｈｅｉｒｍａｔｃｈｉｎｇｓｃｏｒｅｓ．

Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｒｅｓｕｌｔｓｓｈｏｗｅｄｔｈａｔｆｏｒｓｉｎｇｌｅｔｒａｉｎｉｎｇｓａｍｐｌｅｐａｌｍｐｒｉｎｔｒｅｃｏｇｎｉｔｉｏｎｔｈｅａｖｅｒａｇｅｒｅｃｏｇｎｉｔｉｏｎｒａｔｅｏｆ

ｔｈｅｐｒｏｐｏｓｅｄｍｅｔｈｏｄｗａｓ８９．９３％，ｗｈｉｃｈｗａｓ６％～９％ ｈｉｇｈｅｒｔｈａｎｓｏｍｅｏｆｔｈｅｔｒａｄｉｔｉｏｎａｌａｌｇｏｒｉｔｈｍｓ．

０　引言

掌纹识别作为一种新的生物特征识别技

术，由于采集设备简单、用户可接受度高、可用

低分辨率图像进行识别等优点，近些年越来越

受到重视［１－３］．常用的掌纹特征提取方法大体

可以分为３类［２－３］：１）基于结构的方法．这类

方法主要利用掌纹中主线和褶皱的方向与位置

信息进行识别．２）基于统计的方法．该类方法

通过提取掌纹的局部或全局特征进行识别，如

不变矩［４］、傅里叶变换［５］、小波变换（ＷＴ）［４－６］，

主成分分析（ＰＣＡ）［７］等子空间方法及其变

型［８］．３）基于编码的方法．这类方法首先利用

滤波器对掌纹图像进行处理，然后运用某些规

则对滤波结果进行编码，在掌纹识别中以 ２Ｄ

Ｇａｂｏｒ滤波编码为代表［９］．在这些识别方法中，

为了得到较好的识别性能，往往需要每个用户

注册多个样本，这在实际应用中不一定能满足，

比如法律实施、护照验证等．如何提高单训练样

本条件下的生物特征识别率已经成为新的研究

热点［１０－１１］．

ＰＣＡ被公认为目前掌纹特征提取的常用并

有效的方法．ＰＣＡ以样本的协方差矩阵为优化

对象，以样本重构最小均方误差为优化准则，实

现从高维欧氏样本空间向低维欧氏特征子空间

的转换．但是，单训练样本的掌纹识别，样本个

数远远小于样本维数，很难准确估计样本协方

差矩阵，从而导致系统识别性能下降［１３］．

Ｔ．Ｃｏｎｎｉｅ等［１］提出小波变换与 ＰＣＡ相结合的

掌纹识别方法 （ＷＰＣＡ）．实践表明，基于小波

低频子带的掌纹识别性能较优，可以获得较传

统ＰＣＡ更好的性能，已被广泛采用．然而，与原

始图像相比，仅使用低频子带则丢失了部分判

别信息，若能与高频子带相结合，势必带来识别

性能的进一步提升．鉴于此，本文提出基于小波

子带融合的ＰＣＡ方法，用于单训练样本下的掌

纹识别，以期提高掌纹识别效率．

１　基于小波子带融合的单训练样本
掌纹识别方法

　　图１给出了本文方法的结构框图，掌纹识

别步骤如下．

步骤１　对于一幅掌纹图像Ｉ，经过二维小

波变换后可以得到ＩＡ，ＩＨ，ＩＶ和ＩＤ共４个子带图

像，其中，ＩＡ为低频子带图像，ＩＨ，ＩＶ和 ＩＤ分别

为水平、垂直和对角高频子带图像．

步骤２　对于低频子带图像 ＩＡ，直接进行

ＰＣＡ变换以提取特征ＦＡ；对于水平高频子带图

像ＩＨ和垂直高频子带图像ＩＶ，首先进行低通滤

波以提高线特征的鲁棒性，然后分别提取 ＰＣＡ

特征ＦＨ和ＦＶ．

步骤３　将特征 ＦＡ，ＦＨ和 ＦＶ分别进行欧

氏空间下的距离度量和匹配，得到各自匹配分

数ＳＡ，ＳＨ和ＳＶ．

步骤４　将各匹配分数进行融合，并采用

最近邻分类器进行判决分类．
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图１　本文方法结构框图

Ｆｉｇ．１　Ｂｌｏｃｋｄｉａｇｒａｍｏｆｔｈｅｐｒｏｐｏｓｅｄｍｅｔｈｏｄ

１．１　特征提取
１．１．１　小波变换　小波变换已经在图像处理

和模式识别中得到了广泛应用，本文使用一级

二维离散Ｈａａｒ小波变换进行掌纹图像分解．

二维小波变换可以通过对二维数据的行和

列分别进行一维小波变换实现．图２给出了一

级二维离散小波分解的树形表示．在这里，ＨＰ

表示高通滤波器，ＬＰ表示低通滤波器，而↓２

表示以２为单位的下采样．

图２　一级二维小波分解的树形表示

Ｆｉｇ．２　Ｔｒｅｅｒｅｐｒｅｓｅｎｔａｔｉｏｎｏｆ１ｌｅｖｅｌ２Ｄ

ｗａｖｅｌｅｔｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ

图３给出了部分掌纹图像与经过一级Ｈａａｒ

小波分解的图像．图３ａ）—ｃ）为原始掌纹图像，

其中，ａ）和 ｂ）来自同一手掌图像，ｂ）存在两个

像素的垂直偏差以模拟定位误差；ｃ）为具有相

似主线的不同个体掌纹图像．图３ｄ）—ｆ）为经

过一级Ｈａａｒ小波分解后对应图像．从中可以看

出，经过小波分解后，低频子带图像为原始掌纹

图像的近似成分，水平与垂直高频子带图像包

含了部分掌纹线特征，而对角高频子带则被噪

声信息所覆盖．表１给出了图３中一级小波分解

后各子带图像欧式距离度量结果．从表１可以看

出，具有一定定位误差的相同个体的掌纹图像在

低频子带上具有较大的相似性，而高频子带相似

性则要弱于具有相似主线的不同个体图像．这与

高频子带对噪声和仿射变换比较敏感，因而不能

直接用于掌纹识别的结论相一致［１，４］．

１．１．２　高频子带增强　由小波分解的特性可

知，掌纹图像经过一级小波分解后，其水平和垂

直高频子带图像主要包含边缘信息，即主线和

褶皱信息．这些信息是基于结构方法进行分类

识别的主要特征，可以用于掌纹识别．然而，为

什么包含掌纹线特征的高频子带不能直接应用

于掌纹识别呢？其原因主要是：对角高频子带

中，噪声信息明显占优，不易用于身份识别；水

平和垂直高频子带中，线特征占优，但这些特征

主要以位置信息的形式隐含在各自图像中，容

易受到仿射变换的影响．为了减小仿射变换对

高频子带线特征的影响，采用低通滤波的方式

对高频子带图像进行滤波处理，以增强线特征

的鲁棒性，滤波函数如下：

Ｈ＝ １
ω×ω

１ … １

  

１ …









１ ω×ω

其中，ω×ω为滤波窗口大小，根据实验结果，本

文取ω＝８．经过低通滤波之后，水平和垂直高

频子带中的线特征得到增强，可以降低仿射变

换及噪声的影响．

图３ｇ）—ｉ）为对一级Ｈａａｒ小波分解后高频

子带进行低通滤波的图像．从中可以看出，经过
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图３　掌纹图像及其一级Ｈａａｒ小波分解图像

Ｆｉｇ．３　Ｐａｌｍｐｒｉｎｔｉｍａｇｅｓｗｉｔｈｔｈｅｉｒ１ｌｅｖｅｌＨａａｒｗａｖｅｌｅｔｄｅｃｏｍｐｏｓｅｄｉｍａｇｅｓ

低通滤波，水平和垂直高频子带图像中的线

“变粗”了，这在一定程度上可以抵抗仿射变换

的影响；此外，经过低通滤波，也可以抑制噪声

的影响．表２为滤波后各高频子带欧氏空间度

量结果．从表２可知：滤波后，具有一定定位误

差的相同个体的掌纹图像在水平和垂直子带上

表１　图３中各小波子带欧氏距离比较

Ｔａｂｌｅ１　Ｅｕｃｌｉｄｅａｎｄｉｓｔａｎｃｅｓｂｅｔｗｅｅｎ

ｔｈｅｗａｖｅｌｅｔｓｕｂｂａｎｄｓｉｎＦｉｇ．３

不同掌纹对比 ＩＡ ＩＨ ＩＶ ＩＤ
ａ）ｖｓ．ｂ） ２６０５．３６１０６５．２５１１８７．９３ ６５５．３６
ａ）ｖｓ．ｃ） ７１７０．０１ ８５５．２４１０４５．５４ ５０９．０８

表２　图３中高频子带增强后欧氏距离比较

Ｔａｂｌｅ２　Ｅｕｃｌｉｄｅａｎｄｉｓｔａｎｃｅｓｂｅｔｗｅｅｎｔｈｅｈｉｇｈ

ｆｒｅｑｕｅｎｃｙｗａｖｅｌｅｔｓｕｂｂａｎｄｓｗｉｔｈｓｍｏｏｔｈｉｎＦｉｇ．３

不同掌纹对比 ＩＨ＿ｓｍｏｏｔｈ ＩＶ＿ｓｍｏｏｔｈ ＩＤ＿ｓｍｏｏｔｈ
ａ）ｖｓ．ｂ） ９６．９７ １１５．５５ ３７．４１
ａ）ｖｓ．ｃ） １７２．７３ １７４．４６ ３２．３５
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的相似性得到了增强，直观上可以用于身份识

别；而不同个体对应的对角高频子带的相似性

仍高于同一个体图像，这与预期相一致．
１．１．３　主成分分析　ＰＣＡ通过对数据样本的
各个维度去相关，在正交空间中选择统计意义

上的主要成分，从而降低数据维数．若将样本描
述为空间矢量，ＰＣＡ变换即为坐标平移与旋转
后去掉数据散度较小的坐标轴，得到低维数据

表示．本文分别对经过一级小波分解的低频子
带、经过低通滤波的高频子带进行 ＰＣＡ变换，
以原始掌纹图像为例介绍ＰＣＡ方法如下．

以Ｍ幅Ｎ×Ｎ的掌纹图像作为训练样本，
令ｘｉ（ｉ＝１，２，…，Ｍ）表示其对应的一维列向
量，则其协方差矩阵可以表示为

Ｃ＝１Ｍ∑
Ｍ

ｉ＝１
（ｘｉ－μ）（ｘｉ－μ）

Ｔ ＝１ＭＸＸ
Ｔ

其中，μ＝ １Ｍ∑
Ｍ

ｉ＝１
ｘｉ，Ｘ ＝［ｘ１ －μ，ｘ２ －μ，…，

ｘＭ －μ］．则Ｃ的前ｋ（ｋ≤Ｍ）个最大特征值对应
的特征向量ｕｉ（ｉ＝１，２，…，ｋ）构成特征空间的
基．每一幅掌纹图像都可以用特征空间的这组
基本表示：

ｆｉ＝Ｕ
Ｔ（ｘｉ－μ）　　ｉ＝１，２，…，Ｍ

这里Ｕ＝［ｕ１，ｕ２，…，ｕｋ］．将训练样本投影到该
特征空间，构成训练样本特征；测试样本同样投

影到该空间得到其特征，以进行分类与匹配．
本文用ＰＣＡ方法寻求最小均方误差下原

始数据的最佳逼近，选择能量占 ９８％的主成
分，同时采用欧式距离进行特征之间的相似性

度量．
１．２　信息融合

在获得小波低频子带特征、水平高频子带

特征和垂直高频子带特征的匹配分数之后，首

先对各匹配分数进行归一化处理，以使它们处

于相同的度量空间．本文采用Ｚｓｃｏｒｅ［１５］方法进
行归一化处理．假设Ｓｋ为低频子带对应匹配分

数集Ｓ中的一个元素，归一化匹配分数可以表

示为

Ｓ′ｋ＝
Ｓｋ－μ
σ

其中，μ和σ分别为Ｓ的均值和标准差．同样对
水平子带和垂直子带相应的匹配分数进行归一

化处理，使各自匹配分数满足“０均值，１方差”
分布．对归一化后的匹配分数采用求和算子进
行融合，并采用最近邻分类器完成识别．

２　实验与讨论

为检验本方法的有效性，使用北京交通大

学掌纹库［１２］进行实验评估，该数据库包含来自

１００个人的１０００幅右手图像，每个类别１０幅图
像中的５幅为一次采集完成，与另外５幅的采
集时间相隔两个月．经过 ＲＯＩ区域分割，并将
掌纹图像大小归一化至１２８像素×１２８像素．

将每类样本进行标号，分别为 Ｎｏ．１—
Ｎｏ．１０．对于单样本识别，每次从中挑选１个样
本进行训练，剩下的作为测试样本．因此，在一
次实验中，训练和测试样本个数分别为１００和
９００．为了保证实验的合理性，依次选择每类样
本中具有相同标号的样本作为训练集，剩余样

本作为测试集．例如，在一次实验中，选择每类
样本中标号为Ｎｏ．１的样本用于训练，而标号为
Ｎｏ．２—Ｎｏ．１０的样本用于测试．所以，共有１０
次交叉实验用于验证本文方法的有效性．
２．１　高频子带有效性验证

为了验证低通滤波对小波高频子带 ＰＣＡ
特征区分能力提升的效果，分别比较各小波子

带图像在滤波前后的识别性能．由于低频子带
具有较强的区分能力，这里不再对其进行滤波

处理．图４给出了单训练样本条件下各小波子
带的识别性能比较．从图４可以看出：１）小波
低频子带具有较高的识别性能，平均识别率

８２．９％，可直接用于掌纹识别；２）直接对各高
频子带进行特征提取，识别性能都比较低，平均

最高识别率仅为１０．９％，不能直接用于掌纹识

·２９·
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别；３）经过低通滤波后，水平和垂直子带识别

性能明显提升，平均识别率分别达到８４．７％和

８１．１％，与低频子带识别性能相当，可用于掌纹

识别；４）滤波前后，对角高频子带识别性能变

化不大，平均识别率分别为１．３７％和１．３５％，

不能用于掌纹识别．

图４　掌纹各小波子带识别性能比较

Ｆｉｇ．４　Ｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅｃｏｍｐａｒｉｓｏｎｓｏｆｗａｖｅｌｅｔ

ｓｕｂｂａｎｄｓｆｏｒｓｉｎｇｌｅｓａｍｐｌｅｐａｌｍｐｒｉｎｔｒｅｃｏｇｎｉｔｉｏｎ

对出现上述实验结果的原因总结如下：

１）小波低频子带包含了原始掌纹的主要能量
和近似特征，识别性能和原始掌纹相当．２）小
波高频子带对噪声和仿射变换比较敏感，而噪

声和部分仿射变换在掌纹采集时不可避免．因
此，直接用于身份识别时性能较差．３）经过小
波分解后，水平和垂直高频子带图像主要包含

主线、褶皱等边缘信息，而这些边缘信息是基于

结构方法识别的主要特征，理论上可用于掌纹

识别．但是这些边缘特征是以位置信息的形式
隐含在对应子带图像中，容易受到仿射变换的

影响．例如，当存在定位误差时，同一类别的不
同掌纹之间的相似性就会明显降低．经过低通
滤波后，对应线特征得到了增强，对于仿射变换

其鲁棒性更强．此外，低通滤波对噪声也有明显
的抑制作用．因此，低通滤波后，水平和垂直高
频子带识别性能明显提升，可用于掌纹识别．

４）对角高频子带中包含更多的噪声信息，因

此，滤波前后系统识别性能都很差，不能用于掌

纹识别．

２．２　融合性能验证
在２．１中验证了经过低通滤波后，水平和

垂直高频子带识别性能得到显著提升．将这些

特征与低频子带特征相融合，可以进一步提升

系统识别性能．同时，为了验证融合的有效性，

分别比较了传统“特征掌”方法 ＰＣＡ［７］，基于小

波低频子带的主成分分析方法（ＷＰＣＡ）［１］，二

维主成分分析方法（２ＤＰＣＡ）［１３］，基于２ＤＧａｂｏｒ

滤波编码的方法［９］，ＷＡＣＳＬＢＰ＋ＬＤＰ方法［８］

与本文融合方法在单训练样本条件下的识别性

能．图５给出了不同训练样本条件下各识别方

法的性能比较．从图５可以看出，其他方法的平

均识 别 性 率 分 别 为 ８２．０４％，８２．８７％，

８３．７６％，８０．３９％，８３．９０％，而本文方法的平均

识别率为８９．９３％，较其他方法有６％ ～９％的

性能提升．因此，本文基于小波子带融合的掌纹

识别方法识别性能优于其他方法．

图５　不同算法识别性能比较

Ｆｉｇ．５　Ｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅｃｏｍｐａｒｉｓｏｎｓｏｆｄｉｆｆｅｒｅｎｔｍｅｔｈｏｄｓ

ｆｏｒｓｉｎｇｌｅｓａｍｐｌｅｐａｌｍｐｒｉｎｔｒｅｃｏｇｎｉｔｉｏｎ

３　结语

本文提出了一种基于小波子带融合的主成
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分分析方法，并将其应用于单训练样本掌纹识

别．经过小波分解，可以降低图像分辨率，提高

计算效率．同时，经过低通滤波提高水平高频子

带和垂直高频子带图像中线特征的鲁棒性，进

一步与低频子带特征相融合，有利于信息互补

及识别性能的提升．实验结果表明，与 ＰＣＡ，

ＷＰＣＡ，２ＤＰＣＡ，２ＤＧａｂｏｒ和 ＷＡＣＳＬＢＰ＋ＬＤＰ

方法相比，本文方法的识别率达到８９．９３％，比

其他方法有 ６％ ～９％的性能提升，识别性能

最佳．
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摘要：针对甘蔗茎节与茎间颜色相近和由于表皮上白色果粉的干扰导致茎节难

以识别的问题，提出了一种基于高光谱成像技术的茎节识别与定位方法．采集
２３６个茎节和茎间样本的高光谱图像（８７４～１７３４ｎｍ），采用连续投影算法
（ＳＰＡ）提取５个特征波长（１０２２ｎｍ，１０６２ｎｍ，１４５６ｎｍ，１６０９ｎｍ和１６４９ｎｍ），建
立偏最小二乘法（ＰＬＳ）分类模型，利用该模型对２０组甘蔗高光谱图像进行识别，
生成甘蔗茎节的二值化图像，采用图像处理的方法进行茎节定位．实验结果表明，
高光谱成像技术测量结果的标准差为０．７ｍｍ，绝对误差的最大值为２．６ｍｍ，能够
有效识别与定位甘蔗茎节，为蔗种的防伤芽自动切割提供技术支持．
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０　引言

甘蔗是我国主要糖料作物之一，２０１５年

播种面积为１５９．９６５万公顷［１］，发展甘蔗生产

是蔗农脱贫致富的重要途径［２］，良种化种植与

机械化耕作是甘蔗产业发展的重要手段［３］．甘

蔗通过斩种进行种植，目前国内外的甘蔗切割

机均不具备茎节识别功能，切割时经常损伤茎

节处的种芽，导致用种量多、出苗率少，影响甘

蔗产量．因此，精确识别甘蔗茎节处的种芽，实

现自动化的蔗种防伤芽切割具有重要意义．

陆尚平等［４］采用图像处理技术，结合甘蔗

灰度图像特点和人工识别先验知识，根据甘蔗

图像的 ＲＧＢ与ＨＳＶ颜色空间的灰度梯度特性

识别甘蔗茎节，切割包含蔗芽的有效蔗种，茎节

的识别率为８８％．Ｋ．Ｍｏｓｈａｓｈａｉ等［５］通过机器

视觉系统和图像处理方法，设计了一种针对甘

蔗机械化种植的算法，该算法使用卷积、阈值和

查表法来识别甘蔗茎节，并将切割位置发送到

微控制器，甘蔗茎节识别精度为（９７．９２±

０．３）％．黄亦其等［６］采用灰度处理、边缘提取

和数学形态学运算识别甘蔗茎节，其位置精确

到０．１ｍｍ级．但上述研究均未考虑甘蔗茎节

与茎间颜色相近、表皮上白色果粉干扰等因素，

在实际生产操作中导致基于图像颜色空间信息

的茎节识别方法鲁棒性差、准确率低．

高光谱成像技术通过组合传统的成像和光

谱方法，获取样本化学成分分布的空间和光谱

信息，成为农产品和食品无损检测研究的强大

工具，在萝卜［７］、芒果［８］和牛肉［９］等农产品内

部品质检测和外部特征定性分析等方面应用前

景广阔．Ｈ．Ｃｅｎ等［１０］开发了在线高光谱成像系

统，获得正常和受冻黄瓜的高光谱反射率与透

光率图像，结合互信息特征选择、最大相关最

小冗余、顺序正向选择３种特征选择方法获得

最佳波段，利用监督分类算法检测黄瓜冷冻损

伤，分类精度为１００％．Ｊ．Ｐ．Ｗｏｌｄ等［１１］开发了

由近红外（ＮＩＲ）成像扫描仪和线光源组成的

透射成像系统测量猪肉样本、鲑鱼片，建立了

具有高相关性的猪肉、鲑鱼片的脂肪含回归模

型（Ｒ＝０．９８和Ｒ＝０．９５），并产生像素级的脂

肪分布图．鉴于甘蔗不同部位（茎节、茎间）的

物理结构不同，甘蔗上的果粉与甘蔗表皮的化

学成分也有显著差异，在光谱图像中呈现各异

的光谱特性，因此采用高光谱成像技术识别茎

节在理论上是可行的．而目前，国内外鲜见基

于高光谱成像的甘蔗茎节识别与定位的研究．

鉴于此，本文拟提出基于高光谱成像技术的甘

蔗茎节识别与定位方法，以期为蔗种的防伤芽

自动切割提供技术支持．

１　甘蔗茎节的识别与定位

１．１　样本选取
所选样品为浙江省优质甘蔗生产基地主产

·６９·
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的“义红一号”果蔗．正常品质，在运输和实验

过程中尽量避免碰撞、挤压等损伤，去除甘蔗根

部表面的泥污，进行高光谱数据采集．将２３６个

样本（茎节７７个，茎间１５９个）随机分为建模集

和预测集，建模集共１７７个，预测集共５９个．

１．２　高光谱数据采集与分析
建立如图１所示的高光谱图像采集系统，

该系统主要由光谱仪ＩｍＳｐｅｃｔｏｒＶ１０Ｅ，计算机，

ＩＲＣＰ００７６型电控移位平台，相机，ＯＬＥＳ２３镜

头，线光源和高光谱图像采集软件等组成．采集

到的高光谱图像的光谱范围是 ８７４～１７３４ｎｍ，

共２５６个波段，光谱分辨率为５ｎｍ，采集的高光

谱图像大小为３２０像素×２５６像素．

进行高光谱图像采集时，需要调节移动平

台的速度、相机曝光时间、镜头与光源的间距等

参数，确保所获取图像清晰且不失真．经过多次

调校，当物镜高度 １９ｃｍ，平台移动速度

１４．５ｍｍ／ｓ，曝光时间４ｍｓ时，取像效果较佳．

在采集箱内完成整个图像获取，避免外界光线

及其他噪声干扰．

在采集样本的高光谱图像前，需要校正相

机暗电流对图像产生的影响，通过遮住镜头获

取黑板校正图像，采集标准白色校正板得到白

板校正图像，根据下式计算校正后图像：

１．计算机　２．数据线　３．光源调节器　４．采集箱

５．高度调节装置　６．风扇　７．相机　８．光谱仪　９．镜头

１０．光源　１１．载物台　１２．高精度电控移位平台

图１　高光谱图像采集系统

Ｆｉｇ．１　Ｈｙｐｅｒｓｐｅｃｔｒａｌｉｍａｇｅａｃｑｕｉｓｉｔｉｏｎｓｙｓｔｅｍ

ＩＣｏｒｒｅｃｔｉｏｎ＝
Ｉｒａｗ－Ｉｄａｒｋ
Ｉｗｈｉｔｅ－Ｉｄａｒｋ

其中，ＩＣｏｒｒｅｃｔｉｏｎ表示校正后高光谱图像，Ｉｒａｗ表示

原始图像，Ｉｄａｒｋ表示全黑标定图像，Ｉｗｈｉｔｅ表示标

准白板图像．

数据分析在 ＥＮＶＩ４．６，ＭａｔｌａｂＲ２０１２ａ和

ＵｎｓｃｒａｍｂｌｅｒＸ１０．１软件平台进行．

实验采集甘蔗样本的近红外波段，光谱范

围为８７４～１７３４ｎｍ，原始光谱如图２所示．从图

２可看出，在原始光谱的前后端都有明显的噪

声干扰，因此采用９９５～１６５０ｎｍ之间的１９５个

波段进行数据分析与处理较为合适．

选取蔗种的茎节和茎间位置作为研究区

域，并计算它们的光谱平均值，两个样本平均光

谱曲线如图３所示．由图３可知，茎节与茎间的

光谱曲线具有较大的差异性，两者的平均光谱

在１１７０ｎｍ和１４５０ｎｍ处有明显的吸收峰．结

合文献［１２］可知１４５０ｎｍ是对含水量敏感的

波段，由于茎节与茎间的水分含量不同，它们的

平均光谱曲线会在１４５０ｎｍ处显示吸收峰；在

１１７０ｎｍ处产生吸收峰的原因有待进一步

研究．

采用主成分分析（ＰＣＡ）对光谱数据进行处

理，结果如图４所示．第一、二主成分（ＰＣ－１，

ＰＣ－２）的贡献率分别为８３％和１６％，累计贡

图２　甘蔗茎节和茎间样本原始光谱图

Ｆｉｇ．２　Ｓｐｅｃｔｒａｏｆｓｕｇａｒｃａｎｅｉｎｔｅｒｎｏｄｅａｎｄｓｔａｌｋ
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献率达到９９％，能够解释大部分变量．图４中

茎间与茎节的区分非常清楚，充分证明高光谱

成像技术用于茎节识别的可行性．

１．３　特征波段提取
甘蔗样本的高光谱图像包含２５６个波段，

大量的光谱数据间存有较大的冗余和共线性信

息，增加了特征运算和提取的复杂度．本文采用

连续投影算法（ＳＰＡ）提取特征波段，该算法利

用向量的投影分析，搜寻含有最低限度的冗余信

图３　甘蔗茎节和茎间样本平均光谱

Ｆｉｇ．３　Ｍｅａｎｓｐｅｃｔｒａｏｆｓｕｇａｒｃａｎｅ

ｎｏｄｅａｎｄｉｎｔｅｒｎｏｄｅ

图４　主成分ＰＣ－１和ＰＣ－２的ＰＣＡ得分

Ｆｉｇ．４　ＳｃｏｒｅｓｓｃａｔｔｅｒｐｌｏｔｏｆＰＣ１ａｎｄＰＣ２

息组，并最小化变量间的共线性，同时能有效减

少建模所需变量数，提高建模的速率［１３］．本研

究设置ＳＰＡ算法选择特征波长数量为５～２０．

采用 ＳＰＡ得到１０２２ｎｍ，１０６２ｎｍ，１４５６ｎｍ，

１６０９ｎｍ和１６４９ｎｍ这５条特征波段，对应的单

波段灰度图像如图 ５所示，其中１４５６ｎｍ所对

应的灰度图像中茎节信息非常显著．对提取的

这５个波段，采用线性组合的方法进行茎节的

识别与定位．

１．４　甘蔗茎节识别分类模型的建立
以ＳＰＡ选择的特征波段为输入，建立偏最

小二乘法 （ＰＬＳ）分类模型．与传统多元线性回

归模型相比，ＰＬＳ是一种多元统计数据分析方

法，能够在自变量存在多重相关性或样本数小

于变量数的条件下实现回归建模；在最终偏最

小二乘回归模型中将包含原有的自变量，因此

更易于识别系统的信息和噪声，也更容易解释

模型每个自变量的回归系数［１４］．为了避免过拟

合问题，本文ＰＬＳ算法采用全交叉验证［１５］．

将２３６个蔗种样本随机划分为校正集（１７７

个样本）和预测集（５９个样本）．以ＳＰＡ算法挑

选的１０２２ｎｍ，１０６２ｎｍ，１４５６ｎｍ，１６０９ｎｍ和

图５　提取的５个特征波段所对应的灰度图像

Ｆｉｇ．５　Ｇｒｅｙｉｍａｇｅｏｆｆｉｖｅｅｆｆｅｃｔｉｖｅｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｓ
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１６４９ｎｍ这５个特征波长为ｘ变量，将建模集的

类别（１代表茎间，２代表茎节）作为 ｙ变量输

入ＰＬＳ模型，得到模型的各个系数．建立 ＰＬＳ

模型如下：

Ｙ＝１．５７８２＋０．７３４２×λ１０２２－

１．０６４９×λ１０６２＋６．１８６１×λ１４５６－

１．４９３０×λ１６０９－２．５０９３×λ１６４９ ①
采用预测集验证 ＰＬＳ模型，将判断阈值设

为０．５，即如果输出结果在（０．５，１．５］区间内，

则设置为类别１；输出结果在（１．５，２．５］区间

内，则为类别２［１６］．校正集和预测集的判别结果

如图６所示，纵坐标为０．５，１．５和２．５处绘制

的红色阈值线．统计校正集和预测集的误判数

和准确率，结果如表１所示．

由表１可知，校正集和预测集识别准确率

图６　校正集和预测集的判别结果

Ｆｉｇ．６　Ｒｅｓｕｌｔｓｏｆｃａｌｉｂｒａｔｉｏｎｓｅｔａｎｄｐｒｅｄｉｃｔｉｏｎｓｅｔ

表１　ＰＬＳ模型检测结果

Ｔａｂｌｅ１　ＲｅｓｕｌｔｓｏｆＰＬＳｍｏｄｅｌ

部位
校正集

误判数 准确率／％
预测集

误判数 准确率／％
茎间 ０ １００ ０ １００
茎节 １ ９９．４４ １ ９８．３１

非常高，分别为９９．４４％和９８．３１％，表明所选

的５个光谱波段基本涵盖了蔗种茎节检测的有

效信息，以非常有限的波段数量简化了模型．

１．５　茎节定位
甘蔗茎节识别分类模型仅实现了蔗种茎节

的定性判别，还需要结合图像处理技术进一步

进行定量分析，从而定位茎节位置．

采用公式①归一化输出图像，输出结果以

０．５为阈值进行分类，可成功提取茎节图像，具

体过程见图 ７．以上处理步骤都在 Ｍａｔｌａｂ

Ｒ２０１２ａ中进行［１７］．

从图７ｂ）可见，提取的茎节图像包含了蔗

芽、茎节和白色噪声斑点，茎节为粗细不一的圆

弧形，需要在该情况下定位茎节．通过分析发

现，茎节在纵向的长度比蔗芽和噪声斑点要长，

因此可以在纵向上统计白色像素数并绘制统计

图，如图８所示．

图８中的３个局部最大值分别对应蔗芽、

茎节和噪声斑点，可以看出茎节的峰值明显高

于蔗芽和噪声斑点的峰值，像素最大值所在的

位置（像素 １０５列）即可设定为茎节所在的

位置．

将图像的最左端定义为起点，建立图像像

素与实际测量尺寸的关系（像素宽度对应的长

度），在茎节最大峰值位置绘制直线，如图９所

图７　茎节图像输出与提取

Ｆｉｇ．７　Ｎｏｄｅｉｍａｇｅｏｕｔｐｕｔａｎｄｅｘｔｒａｃｔ

·９９·



　２０１７年９月 第３２卷 第５期

图８　茎节、蔗芽和噪声的像素纵向统计图

Ｆｉｇ．８　Ｔｈｅｖｅｒｔｉｃａｌｓｔａｔｉｓｔｉｃａｌｐｒｏｆｉｌｅｏｆｔｈｅｐｉｘｅｌｏｆ

ｓｕｇａｒｃａｎｅｎｏｄｅ，ｂｕｄｓａｎｄｎｏｉｓｅ

图９　茎节定位示意图

Ｆｉｇ．９　Ｎｏｄｅｌｏｃａｔｉｏｎｉｍａｇｅ

示，图中红线即为茎节的位置，并设定为 ｘ，以

备后续测量验证．

２　图像识别结果验证

从大量的蔗种中随机抽取２０个试验样品，

样品采集前，在旁边放置标尺，结合标尺刻度进

行人工测量．另外，采用本文图像处理方法测量

ｘ坐标值所对应的位置．两种方法的测量值如

图１０所示．

通过对图１０试验数据的分析可知，采用图

像处理法得到的数据与人工测量的数据非常接

近，茎节中心 ｘ的平均绝对误差为１．０ｍｍ，标

准差为０．７ｍｍ，绝对误差最大值为２．６ｍｍ，完

全在可接受的范围内．

本课题提取的是甘蔗的茎节信息，并在识

别茎节的基础上进行茎节的定位．通常茎节的

宽度为 ９～１５ｍｍ，将 ｘ向左右两端各扩展

７．５ｍｍ作为茎节的保护范围，该范围就包含了

种芽，从而为切割蔗种时防伤芽提供保障．不同

图１０　图像测量值与人工测量值比较

Ｆｉｇ．１０　Ｃｏｏｒｄｉｎａｔｅｖａｌｕｅｓｃｏｍｐａｒｉｓｏｎｏｆｉｍａｇｅ

ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔａｎｄｍａｎｕａｌｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔ

甘蔗不同位置处的茎节长度不一，是造成数据

误差的主要原因，但是该误差是可接受的．因此

识别定位茎节的位置可以准确确定蔗芽的范

围，误差小，可信度高．

为了进一步验证高光谱图像与普通图像在

识别结果上的差异，采用ＣＣＤ相机直接获取甘

蔗图像，再使用传统的图像处理方法进行图像

处理，即利用茎节的常态图像进行识别，与图

５，图７和图８所示基于高光谱图像的茎节识别

进行对比，结果如图１１所示（其中第１行为原

始的普通 ＲＧＢ图像，第２行为灰度图像，第３

行为阈值二值化图像，第４行为每列像素之和

的折线图）．图１１ａ）茎节图像每列像素之和左

半边较小，右半边较大，无法直接定位茎节位

置；图１１ｂ）中的折线图出现两个较低的波谷，

难以准确识别茎节位置；图１１ｃ）相对较平缓，

波谷与茎节位置有较大的偏差；图 １１ｄ）与图

１１ａ）相似，难以准确定位茎节．由于茎节上的白

色果粉和其他噪声的干扰，再加上ＲＧＢ图像提

供的有效信息不多，不能可靠地实现茎节的识

别．可以看出，采用普通图像的识别效果较差．

这也从另一面体现了本文所采用基于高光谱成

像技术的甘蔗茎节识别与定位方法的优越性．

３　结论

本文采用高光谱成像技术对甘蔗茎节进行

·００１·
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图１１　基于普通图像和传统图像处理方法的茎节识别结果

Ｆｉｇ．１１　Ｔｈｅｎｏｄｅｉｄｅｎｔｉｆｉｃａｔｉｏｎｒｅｓｕｌｔｓｂａｓｅｄｏｎｔｈｅｃｏｎｖｅｎｔｉｏｎａｌｉｍａｇｅａｎｄｔｒａｄｉｔｉｏｎａｌｉｍａｇｅｐｒｏｃｅｓｓｉｎｇｍｅｔｈｏｄ

定性判别和定量分析．运用 ＳＰＡ算法提取茎节

的５个特征波段，建立ＰＬＳ判别模型，校正集和

预测集的识别率分别为９９．４４％和 ９８．３１％，对

茎节定性判别效果非常好．运用该模型５个敏

·１０１·
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感波段组合的归一化图像进行茎节识别与定

位，定量地检测出茎节的位置，其结果的标准差

为０．７ｍｍ，绝对误差的最大值为２．６ｍｍ，并确
定了蔗芽的范围．将该识别模型与定位方法应
用于随机抽取的２０个样本，同样取得良好效
果，这为甘蔗茎节的识别、定位及切割蔗种时防

伤芽提供了理论基础和依据．
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一种基于Ｒｙｍｏｎ枚举树的快速挖掘无关集算法
ＡｆａｓｔａｌｇｏｒｉｔｈｍｆｏｒｍｉｎｉｎｇｆｒｅｅｓｅｔｓｂａｓｅｄｏｎＲｙｍｏｎｓｅｔｅｎｕｍｅｒａｔｉｏｎｔｒｅｅ

关键词：

数据挖掘；频繁项集；

精简表示；δ无关集；
Ｒｙｍｏｎ枚举树；剪枝
策略

Ｋｅｙｗｏｒｄｓ：
ｄａｔａｍｉｎｉｎｇ；
ｆｒｅｑｕｅｎｔｉｔｅｍｓｅｔｓ；
ｃｏｎｃｉｓｅｒｅｐｒｅｓｅｎｔａｔｉｏｎ；
δｆｒｅｅｓｅｔｓ；Ｒｙｍｏｎ
ｓｅｔｅｎｕｍｅｒａｔｉｏｎｔｒｅｅ；
ｐｒｕｎｉｎｇｓｔｒａｔｅｇｙ

许普乐１，纪允２

ＸＵＰｕｌｅ１，ＪＩＹｕｎ２

１．芜湖职业技术学院 教务处，安徽 芜湖 ２４１００６；
２．浙江出入境检验检疫局 信息化管理处，浙江 杭州 ３１００１６
１．ＴｅａｃｈｉｎｇＡｆｆａｉｒｓＯｆｆｉｃｅ，ＷｕｈｕＩｎｓｔｉｔｕｔｅｏｆＴｅｃｈｎｏｌｏｇｙ，Ｗｕｈｕ２４１００６，Ｃｈｉｎａ；
２．ＩｎｆｏｒｍａｔｉｚａｔｉｏｎＭａｎａｇｅｍｅｎｔＤｅｐａｒｔｍｅｎｔ，ＺｈｅｊｉａｎｇＥｎｔｒｙＥｘｉｔＩｎｓｐｅｃｔｉｏｎａｎｄＱｕａｒａｎｔｉｎｅＢｕｒｅａｕ，
Ｈａｎｇｚｈｏｕ３１００１６，Ｃｈｉｎａ

摘要：针对传统的挖掘算法在挖掘 δ无关集时存在重复生成候选项集、遍历子
项集等导致挖掘效率过低的问题，提出一个无关集判断定律，进而给出一种快

速挖掘无关集算法ＦＭＦＳ．该算法利用Ｒｙｍｏｎ枚举树作为搜索空间，结合一定的
剪枝策略，再利用这个无关集判断定律对候选项集进行快速筛选．实验结果表
明，该算法不仅能够挖掘出所有的无关集，且挖掘过程中的时间消耗优于目前

已有算法．
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Ａｂｓｔｒａｃｔ：Ｉｎｖｉｅｗｔｈａｔｔｒａｄｉｔｉｏｎａｌｍｉｎｉｎｇδｆｒｅｅｓｅｔｓａｌｇｏｒｉｔｈｍｅｘｉｓｔｇｅｎｅｒａｔｉｎｇｃａｎｄｉｄａｔｅｉｔｅｍｓｅｔｓ，ｔｒａｖｅｒｓｉｎｇａｌｌ
ｄｉｒｅｃｔｓｕｂｓｅｔｓ，ａｎｄｓｏｏｎｌｅａｄｉｎｇｔｏｌｏｗｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ，ａｆｒｅｅｓｅｔｓｄｅｔｅｒｍｉｎｅｌｅｍｍａａｎｄａｆａｓｔｍｉｎｉｎｇｆｒｅｅｓｅｔｓａｌｇｏ
ｒｉｔｈｍＦＭＦＳｗｅｒｅｐｒｏｐｏｓｅｄ．ＦＭＦＳｕｓｅｄＲｙｍｏｎｓｅｔｅｎｕｍｅｒａｔｉｏｎｔｒｅｅａｓｓｅａｒｃｈｉｎｇｓｐａｃｅａｎｄｃｏｍｂｉｎｅｄｗｉｔｈ
ｐｒｕｎｉｎｇｓｔｒａｔｅｇｙ，ａｎｄｔｈｅｎｕｓｅｄｔｈｅｆｒｅｅｓｅｔｓｄｅｔｅｒｍｉｎｅｌｅｍｍａｔｏｑｕｉｃｋｌｙｄｅｔｅｒｍｉｎｅｔｈｅｃａｎｄｉｄａｔｅｉｔｅｍｓｅｔ．
ＥｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｒｅｓｕｌｔｓｓｈｏｗｅｄＦＭＦＳａｌｇｏｒｉｔｈｍｎｏｔｏｎｌｙｍｉｎｅｄａｌｌｆｒｅｅｓｅｔｓ，ｂｕｔａｌｓｏｓｈｏｗｅｄｂｅｔｔｅｒｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅ
ｔｈａｎｅｘｉｓｔｅｄｍｉｎｉｎｇａｌｇｏｒｉｔｈｍ．

０　引言

数据挖掘能够在海量数据中挖掘出有用的

重要信息，是目前大数据时代的研究重点之一．

其中，频繁项集［１－３］在诸多领域有着广泛的应

用，例如分类、聚类、关联规则生成等．但是从数

据库中挖掘出来的频繁项集，数量庞大，特别是

在数据密集型数据库中，问题尤为严重，因为它

加重了计算机存储、Ｉ／Ｏ和 ＣＰＵ等的负担；此

外，庞大的频繁项集的传输对于网络带宽而言，

也是一个极大的挑战．这些都使得频繁项集的

使用受到限制［４］．

鉴于此，业界的学者们从不同的角度提出

各种方法来降低频繁项集集合的规模．研究发

现，可以在大量的频繁项集中将相关频繁项集

进行合并，使用一个项集作为代表，来压缩频繁

项集的规模，并提出了生成器模型［５－６］、闭合项

集模型［７］、最大频繁项集［８］等压缩模型．但是这

些压缩模型均存在一些问题：生成器模型和闭

合项集模型虽然都能够判断一个项集是否频

繁，也能给出该频繁项集准确的支持度，但是在

实际使用过程中灵活性不足；最大频繁项集虽

然能够很好地压缩频繁项集的规模，但是它只

能判断一个项集是否频繁，却无法给出频繁项

集的支持度．

在实际使用的过程中，随着数据量的急剧

增加，频繁项集的数量也呈爆炸式增长，查询一

个频繁项集的准确度显得非常困难．Ｈ．Ｍａｎｎｉｌａ

等 ［９］提出一个创新的折中思想，在效率和准确

率之间做一个平衡．对于一个频繁项集，只需要

知道该项集的大致支持度即可，而不需要其准

确的支持度，即项集的支持度可以用在一定允

许范围内变动的支持度表示．同时还提出了一

个概念，即大致接近支持度查询结果，也称为 ε
适当表示．ε适当表示模型是替代另外一种同

样类型查询答案的数据表示，但是这种精简表

示模型会导致频繁项集损失一些精度，损失精

度的最大值为ε．

Ｊ．Ｆ．Ｂｏｕｌｉｃａｕｔ等［１０］将 ε适当表示引入频

繁项集的精简表示，提出了一种频繁项集有损

压缩，即δ无关集．项集支持度相差不大于δ的

项集，可以合并归为一类项集．如果一个项集是

无关的，那么该项集中所有的项均不能组成一

个精确规则．针对无关集，他们还提出了

ＭＩＮＥＸ算法，挖掘无关集和频繁负向边界，其

挖掘过程主要采用类似 Ａｐｒｉｏｒｉ算法的广度优

先策略．但是这种算法存在反复扫描数据库、重

复生成候选项集、需要遍历子项集等诸多缺点，

导致该算法效率不高．

针对ＭＩＮＥＸ算法挖掘过程中存在的问题，

许普乐等［１１］提出了利用 ＦＰ树挖掘无关集的

ＦＭＩＮＥＸ算法，该算法利用每次迭代快速生成

不重复的候选项集，并得到候选项集的支持度，

但仍需要遍历所有直接子项集．

鉴于此，本文拟提出一个挖掘无关集的新

算法ＦＭＦＳ（ｆａｓｔｍｉｎｉｎｇｆｒｅｅｓｅｔｓ），该算法利用

Ｒｙｍｏｎ枚举树［１２－１３］的深度递归思想，结合一定

的剪枝策略和遍历路径，同时根据本文提出的

无关集判断定律快速判断无关集，以期避免反

复扫描数据库、重复生成候选项集、遍历所有直

·４０１·
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接子项集，从而提高算法效率．

１　相关概念和理论

１．１　频繁项集
定义１　交易数据库Ｇ：所有项的集合构成

Ｒ集合，一条交易记录 ｒ是 Ｒ的子集，即 ｒＲ，

数据库Ｇ是多条ｒ的组合，Ｇ＝｛ｒｒＲ｝．

定义２　项集支持度：项集Ｉ的支持度是在

数据库 Ｇ中出现 Ｉ的交易记录个数，记为

Ｆｒｅｑ（Ｉ）＝ ｛Ｒ｜ＩＲ，Ｒ∈Ｇ｝．

定义３　频繁项集：项集Ｉ支持度大于最小

人为设置支持度 ｍｉｎｓｕｐ，即 Ｆｒｅｑ（Ｉ）≥ｍｉｎｓｕｐ，

则称为频繁项集，记为Ｆｒｅｑ（Ｇ，ｍｉｎｓｕｐ）．

定义４　关联规则 Ｕ：Ｒ是所有项的集合，

基于项的集合 Ｒ关联规则的表现形式为 Ｗ
Ｅ，其中Ｗ，Ｅ属于Ｒ，即Ｕ＝｛ＷＥＷＲ，Ｅ
Ｒ，Ｅ≠φ，Ｗ∩Ｅ＝φ｝．

定义５　δ强规则：在数据库Ｄ中存在一个

关 联 规 则 Ｗ  Ｅ，其 中 Ｆｒｅｑ（Ｗ） －

Ｆｒｅｑ（Ｗ∪Ｅ）≤δ，即项集Ｘ和项集Ｘ∪Ｙ的支持

度相差不超过δ行，该规则称为δ强规则．

定义６　δ无关集：当且仅当基于项集 Ｉ没

有δ强规则，则项集Ｉ为δ无关集，记为Ｆｒｅｅ（Ｇ，

Ｉ，δ）＝｛ＩＷＩ，Ｆｒｅｑ（Ｉ）≥ｍｉｎｓｕｐ，ＸＩ，

Ｆｒｅｑ（Ｘ）－Ｆｒｅｑ（Ｉ）＞δ｝．

定义７　频繁无关集：如果 δ无关集是频

繁的，则δ无关集是频繁无关集，记为 ＦｒｅｑＦｒｅｅ

（Ｇ，ｍｉｎｓｕｐ，δ）．

定义８　无关集的反单调性：如果项集 Ｘ

是无关集，且ＹＸ，则Ｙ也是无关集；如果项集

Ｘ是非无关集，且ＹＸ，则Ｙ也是非无关集．

定义９　无关集的负边界：无关集的负向

边界记为 Ｂｄ－（Ｇ，ｍｉｎｓｕｐ，δ）＝｛ＩＩＲ，Ｉ
ＦｒｅｑＦｒｅｅ（Ｇ，ｍｉｎｓｕｐ，δ）Λ（ＸＩ，Ｘ∈ＦｒｅｑＦｒｅｅ

（Ｇ，ｍｉｎｓｕｐ，δ））｝．如果项集是频繁的，则频繁无

关集的负向边界记为ＦｒｅｅＢｄ－（Ｇ，ｍｉｎｓｕｐ，δ）．

１．２　无关集精简表示模型
在无关集精简表示模型中，无关集主要由

两个集合组成，频繁无关集和对应的支持度

ＦｒｅｑＦｒｅｅ（Ｇ，ｍｉｎｓｕｐ，δ），频繁无关集的负向边界

ＦｒｅｅＢｄ－（Ｇ，ｍｉｎｓｕｐ，δ）．

对于给定的项集Ｘ，执行如下查询

Ｉｆ（Ｙ∈ＦｒｅｅＢｄ－（Ｇ，ｍｉｎｓｕｐ，δ），ＹＸ）

ｔｈｅｎＦｒｅｑ（Ｘ）＝０

Ｅｌｓｅ　Ｆｒｅｑ（Ｘ）＝ｍｉｎ｛Ｆｒｅｑ（Ｙ）｜ＹＸ，Ｙ∈
ＦｒｅｑＦｒｅｅ（Ｇ，ｍｉｎｓｕｐ，δ）｝

根据这样的判断方法，即可判断出一个项

集是否是频繁的，如果是频繁项集，可以得到该

频繁项集的精确支持度．

１．３　Ｒｙｍｏｎ枚举树
Ｒｙｍｏｎ枚举树是由学者 Ｒ．Ｒｙｍｏｎ等于

１９９２年提出的，枚举树能够快速地枚举出集合

中所有的组合情况．枚举树在给定的序列中各

元素之间设置一个偏序，这种偏序可以是人工

设定的，也可以是任意设定的，以保证枚举树上

各个节点之间的父—子关系．枚举树可以进行

深度优先搜索，也可以进行广度优先搜索．由于

枚举树能够快速地将一个给定集合中ｎ个元素

的所有不重复的２ｎ个组合完整地枚举出来，所

以非常适合解决数据挖掘中的搜索问题．

枚举树的一个重要的特点就是分而治之，

在树上进行搜索的时候，如果某个节点不满足

相关条件的要求，即可对该分支进行剪枝，节约

搜索时间，提高搜索效率．结合１．１中的定义８

可知，如果一个节点不能满足无关集的要求，那

么在分支下面所有节点都不是无关集，可以全

部剪除．

２　ＦＭＦＳ算法

２．１　无关集判断定律
本文提出一个函数ｆ，定义如下：

在交易数据库 Ｇ中，ｆ（Ｘ）＝｛｛ＲＸＲ，

·５０１·
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Ｒ∈Ｇ｝｝，即项集Ｘ在数据库 Ｇ中的交易记录．

项集Ｘ的支持度为 Ｆｒｅｑ（Ｘ）＝ ｆ（Ｘ）．设 ａ为

单个项，且 ａＸ，则项集｛ａ∪Ｘ｝的支持度为

ｆ（Ｘ）∩ｆ（ａ）．

无关集的判断定律：设项集Ｘ，ｉ为单个项，

且ｉＸ，如果不存在单个项 ａ，ａ∈Ｘ，使得

ｆ（ｉ） － ｆ（ｉ∪ａ） ≤ δ 或 者 ｆ（ａ） －

ｆ（ｉ∪ａ）≤δ，则项集 Ｘ∪ｉ是无关集，如果

Ｆｒｅｑ（Ｘ∪ｉ）≥ｍｉｎｓｕｐ，则Ｘ∪ｉ是频繁无关集．

证明　设存在单个项 ａ，ａ∈Ｘ，使得

ｆ（ｉ） － ｆ（ｉ∪ａ）≤δ，则意味着项集ｉ和项集

ａ∪ｉ相差不超过 δ行，根据定义５可知，项集

ａ∪ｉ不是无关集，而ａ∈Ｘ，根据定义８可知，项

集Ｘ∪ｉ不是无关集．同理可证，若 ｆ（ａ） －

ｆ（ｉ∪ａ）≤δ，项集Ｘ∪ｉ不是无关集．

因为不存在单个项 ａ，所以可证项集 Ｘ∪ｉ

是无关集．项集Ｘ∪ｉ的支持度为 ｆ（Ｘ）∩ｆ（ａ），

根据定义３可知Ｘ∪ｉ为频繁无关集．

证毕．

２．２　ＦＭＦＳ算法描述
根据无关集的判断定律和偏序思想，本文

提出了一种新的挖掘无关集算法 ＦＭＦＳ．该算

法将数据库 Ｇ中所有的项，利用 ｆ函数取得结

果、保存结果，同时对数据库 Ｇ中所有的项随

机设置一个偏序．ＦＭＦＳ算法描述如下．

输入：数据库 Ｇ，最小支持度 ｍｉｎｓｕｐ，最大

无关值δ
输出：频繁无关集ＦＳ和负边界ＢＤ－

ＦＳ＝ＢＤ－＝ｎｕｌｌ

Ｆｒｅｅｓｅｔ＝ｎｕｌｌ

∥数据库中所有项，并设置偏序

Ｃ１＝｛１项集｝

ＰＯＳＴ＝Ｃ１
ＦＳ＝｛频繁１项集｝

ＢＤ－＝｛非频繁１项集｝

ＦＭＦＳ（ＦＳ，ＢＤ－，ＰＯＳＴ，ｍｉｎｓｕｐ，δ）

ＲｅｔｕｒｎＦＳａｎｄＢＤ－

其中，函数 ＦＭＦＳ（ＦＳ，ＢＤ－，ＰＯＳＴ，Ｆｒｅｅｓ

ｅｔ，ｍｉｎｓｕｐ，δ）描述如下．

ＦＭＦＳ（ＦＳ，ＢＤ－，ＰＯＳＴ，Ｆｒｅｅｓｅｔ，ｍｉｎｓｕｐ，δ）

｛

ｗｈｉｌｅＰＯＳＴ≠ＮＵＬＬｄｏ

∥在ＰＯＳＴ集合中选择偏序最小的项

ａ＝ｍｉｎ（ＰＯＳＴ）

ＰＯＳＴ＝ＰＯＳＴ＼ｉ

ＮｅｗＦｒｅｅｓｅｔ＝Ｆｒｅｅｓｅｔ∪ａ

∥判断候选项集ＮｅｗＦｒｅｅｓｅｔ是否是无关集

　ｉｆ（ｉ∈ＮｅｗＦｒｅｅｓｅｔ，｜ｆ（ｉ）｜－｜ｆ（ｉ∪ａ）｜＞δ
或者｜ｆ（ａ）｜－｜ｆ（ｉ∪ａ）｜＞δ）

　ＮｅｗＦｒｅｅｓｅｔ．Ｆｒｅｑ＝｜ｆ（Ｆｒｅｅｓｅｔ）∩ｆ（ａ）｜

　　ｉｆ（ＮｅｗＦｒｅｅｓｅｔ．Ｆｒｅｑ≥ｍｉｎｓｕｐ）

　　　ＦＳ＝ＦＳ∪ＮｅｗＦｒｅｅｓｅｔ

　　　ＮＥＷＰＯＳＴ＝ＰＯＳＴ

　　　ＦＭＦＳ（ＦＳ，ＢＤ－，ＮＥＷＰＯＳＴ，Ｆｒｅｅｓ

ｅｔ，ｍｉｎｓｕｐ，δ）

　　Ｅｌｓｅ

　　　ＢＤ－＝ＢＤ－∪ＮｅｗＦｒｅｅｓｅｔ

　　ｅｎｄｉｆ

　ｅｎｄｉｆ

ｅｎｄｗｈｉｌｅ

｝

３　实验结果与分析

为了验证本文算法的性能，本文统一使用

Ｃ＋＋语言分别实现了 ＦＭＩＮＥＸ和 ＦＭＦＳ算法．

运行的平台为ＰＣ机，内存为ＤＤＲ２４Ｇ，ＣＰＵ为

Ｃｏｒｅｉ５６８０，操作系统为 Ｗｉｎｄｏｗｓ２００８Ｒ２／６４

位，编译工具为 ＶＣ６．０．分别使用数据密集型

数据集（ｃｈｅｓｓ，ｍｕｓｈｒｏｏｍ，ｐｕｍｓｂ，ｐｕｍｂｓ＿ｓｔａｒ）和

数 据 稀 疏 型 数 据 集 （Ｔ１０Ｉ４Ｄ１００Ｋ，

Ｔ４０Ｉ１０Ｄ１００Ｋ）进行实验．

实验分别考察了δ为５，１０，２０这３种情况
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下无关集挖掘效果和时间消耗．本文中 ＦＭＦＳ

和ＦＭＩＮＥＸ挖掘出的结果与文献［１０－１１］中

结果完全相同，能够挖掘出所有的无关集．

ＦＭＦＳ和ＦＭＩＮＥＸ在数据密集型数据集上运行

结果见图１，在数据稀疏型数据集上运行结果

见图２．

从图 １可以看出，ＦＭＦＳ算法的速度是

ＦＭＩＮＥＸ的２倍以上，并且随着支持度的降低，

ＦＭＦＳ算法的优势更加明显．从图２可以看出，

在 数 据 稀 疏 型 数 据 集 Ｔ１０Ｉ４Ｄ１００Ｋ 和

Ｔ４０Ｉ１０Ｄ１００Ｋ上，ＦＭＦＳ算法的速度比 ＦＭＩＮＥＸ

快４０％左右，并且随着支持度的降低，优势更

加明显．由于数据稀疏型数据集需要存储的 ｆ

函数结果比较多，因此增加了检索的工作量，导

致在稀疏型数据集上ＦＭＦＳ算法的时间优势没

有在数据密集型数据集上那么明显，特别是在支

图１　ＦＭＦＳ和ＦＭＩＮＥＸ算法在数据密集型数据集上的运行结果

Ｆｉｇ．１　ＲｅｓｕｌｔｓｏｎｉｎｔｅｎｓｉｖｅｄａｔａｓｅｔｓｏｆＦＭＦＳａｎｄＦＭＩＮＥＸａｌｇｏｒｉｔｈｍｓ

图２　ＦＭＦＳ和ＦＭＩＮＥＸ算法在数据稀疏型数据集上的运行结果（δ＝５）

Ｆｉｇ．２　ＲｅｓｕｌｔｓｏｎｓｐａｒｓｅｄａｔａｓｅｔｓｏｆＦＭＦＳａｎｄＦＭＩＮＥＸａｌｇｏｒｉｔｈｍｓ（δ＝５）
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持度比较高的情况下．

４　结语

δ无关集能够实现压缩频繁项集和查询支

持度之间的折中，以牺牲比较小的准确率为代

价换取查询效率的快速提高．本文在分析了传

统挖掘无关集算法后，得出挖掘效率低下的原

因，并提出ＦＭＦＳ算法．该算法使用Ｒｙｍｏｎ枚举

树作为搜索空间，结合特定的剪枝策略，以及本

文提出的一种快速判断无关集的定律，达到了

快速挖掘无关集的目的．实验结果证明，ＦＭＦＳ

算法不仅能够挖掘出所有的无关集，还比

ＦＭＩＮＥＸ算法要快速．随着云计算时代的到来，

特别是以亚马逊、阿里云为代表的商业化云计

算提供商日益壮大，如何利用云计算实现无关

集的快速挖掘，将是今后数据挖掘领域研究的

一个重点方向．
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