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摘要：为了改善苹果酒的澄清度和稳定性，采用超滤技术进行澄清。在单因素试验的基础上，采用 ＢｏｘＢｅｈｎｋｅｎ响

应曲面法对影响苹果酒超滤的关键因素操作压力、温度和进料流速进行优化探讨。结果表明：３个因素对苹果酒澄

清的影响大小依次为温度、操作压力、流速；澄清苹果酒最佳工艺条件为压力 ０７ＭＰａ，温度 ２４℃，进料流速

５６ｍＬ／ｍｉｎ。超滤处理后，苹果酒的透光率为９８７２％，膜通量为１４３８Ｌ／（ｍ２·ｈ），原酒的固有滋味和品质得到了较

好保留。
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　　引言

苹果酒的澄清效果直接影响苹果酒的最终质

量。通常导致苹果酒浑浊的主要组分有两种
［１～２］

：

①生物性浑浊，即由于微生物对果酒组分的代谢
作用破坏酒的胶体平衡而形成的雾浑、浑浊或沉

淀。②非生物性浑浊，即发酵后的果酒含有蛋白
质、果胶、鞣质、纤维素、多糖类大分子、单宁和蛋

白质的络合物以及酒石酸盐等，这些物质在分子

大小上有差异，在酒中以胶体状态存在。环境变

化（温度降低、酒精含量升高等）会使它们溶解度

下降而导致酒体浑浊。果汁饮料澄清的方法有：

自然澄 清 法、果胶酶澄清法
［３～４］

、壳 聚 糖 澄 清

法
［５］
、冷热处理澄清法、超滤技术

［６～１１］
。超滤技术

以压力差为推动力，应用微孔膜作为过滤介质，选

择性地阻止溶液中较大溶质分子通过，能有效澄

清 苹 果 酒，并 且 可 以 避 免 带 走 大 量 有 用 成

分
［１２～１３］

。超滤技术在苹果酒澄清应用中有广泛

的前景，国外超滤技术用于果蔬汁澄清和除菌已

经很普遍
［１４～１５］

。在超滤过程中，膜通量下降较

快，因此如何优化操作保持较高的膜通量成为超

滤工艺的关键
［１６～１７］

。本文研究超滤法澄清苹果

酒过程中影响膜通量的主要因素，并通过响应面

法试验设计探求最佳工艺条件，为超滤法澄清苹

果酒的工业化生产提供参考依据。

１　材料与方法

１１　试验材料
苹果，购买于陕西省咸阳市；２１号酿酒酵母菌，

由西北农林科技大学发酵动力学实验室提供。

浓缩苹果汁：由陕西海升果业股份有限公司提

供，含总糖７０２ｇ／Ｌ、还原糖６０５ｇ／Ｌ、总酸２５ｇ／Ｌ。
１２　试验仪器与设备

超滤设备：Ｍ２０ Ａｆｌａｆ型膜过滤器，ＡｌｆａＬａｖａｌ
公司生产。

膜组件：平板式超滤膜，截留分子量 １０５，奥星
制药设备有限公司提供。

恒温培养箱、全自动灭菌锅、ＨＷＹ ２１１２型双
层全温度培养摇床、Ｒ２００Ｄ Ｖ２０型精密电子天平、
手持折光仪、ｐＨＳ ３Ｃ型酸度计、１０ｍＬ注射器。
１３　试验方法
１３１　苹果酒的制备

不同的苹果品种有其特有的香气成分，混合在

一起发酵出的苹果酒芳香成分比较复杂且柔和。不

同品种苹果中的糖含量、酸含量以及单宁含量不同，

混合起来酿造会使苹果酒的口感更加醇厚。本研究

采用陕西省咸阳市产的红富士、秦冠、黄元帅３个品
种苹果，按照质量比１：１：１的比例混合进行榨汁，用
浓缩果汁将苹果汁的糖度调节到 ２０°Ｂｒｉｘ，调节 ｐＨ
值到３５。酿酒工艺如下：苹果 →洗涤 →切块 →压



榨 →调配 →灭菌 →接种 →低温发酵 →倒灌 →过
滤 →成品。
１３２　超滤时间对膜通量的影响

在压 力 ０６ＭＰａ，温 度 ２５℃，进 料 流 速 为
５３７ｍＬ／ｍｉｎ条件下，测定 ３、６、９、１２、１５、１８、２１ｍｉｎ
时的膜通量、透光率。

１３３　苹果酒的超滤澄清
采用实验室的膜分离装置对发酵得到的苹果酒

进行全回流超滤澄清试验，研究操作压力、操作温度

和进料流速对膜通量影响的单因素试验，其压力设

定为 ０２、０４、０６、０８、１０ＭＰａ，温度设定为 ２０、
２２、２４、２６、２８、３０℃，进料流速设定为 ５２８、５３７、
５４６、５５５、５６４、５７３ｍＬ／ｍｉｎ。

膜通量的定义：在一定的操作压力下，单位时间

内通过单位膜表面积的液量。计算式为

Ｊ＝Ｖ／（Ｓｔ）
式中　Ｊ———膜通量，Ｌ／（ｍ２·ｈ）

Ｖ———透过的液体积，Ｌ
Ｓ———膜的有效面积，ｍ２

ｔ———超滤时间，ｈ
１３４　响应面试验设计

澄清能力响应面法设计：在膜通量单因素试验

的基础上，采用 ＢｏｘＢｅｈｎｋｅｎ设计方案，以操作压
力、温度、进料流速为自变量，膜通量（Ｙ）为响应值，
试验因素水平设计见表１。

表 １　因素水平编码

Ｔａｂ．１　Ｃｏｄｅｔａｂｌｅｏｆｆａｃｔｏｒｌｅｖｅｌｓ

编码
因素

操作压力 ｘ１／ＭＰａ 进料流速 ｘ２／ｍＬ·ｍｉｎ
－１ 温度 ｘ３／℃

－１ ０４ ５４６ ２０

　０ ０６ ５５５ ２４

　１ ０８ ５６４ ２８

１３５　试验测定指标
酒精度测定

［１８］
：比重瓶法；总糖测定

［１８］
：利用

斐林试剂直接滴定法测定；总酸度
［１８］
：用指示剂法；

澄清度
［１８］
：用紫外可见分光光度法测定，在 ６８０ｎｍ

下用石英比色皿测定吸光度，蒸馏水作空白；色

度
［１９］
：用紫外可见分光光度法测定，在 ５２０ｎｍ下用

比色皿测定吸光度，蒸馏水作空白；总蛋白测定：考

马斯亮蓝法
［２０］
；总多酚测定：福林酚法

［１９］
。

２　结果与分析

２１　膜通量随时间变化
在压 力 ０６ＭＰａ，温 度 ２５℃，进 料 流 速 为

５３７ｍＬ／ｍｉｎ条件下，用超滤法澄清苹果酒，膜通量
和透光率随超滤时间变化曲线如图１所示。

图 １　时间对膜通量及透光率的影响

Ｆｉｇ．１　Ｉｎｆｌｕｅｎｃｅｏｆｏｐｅｒａｔｅｄｔｉｍｅｏｎｍｅｍｂｒａｎｅ

ｆｌｕｘａｎｄｌｕｍｉｎｏｕｓｎｅｓｓ
　
由图１可以看出，在超滤的前 ５ｍｉｎ，膜通量变

化不大，说明超滤膜表面相对干净。随着时间的延

长，蛋白质和一些大分子物质被超滤膜截留，使得膜

表面聚积成一层密集的“溶质层”，浓差极化开始出

现，凝胶层逐渐形成，膜孔被污染，膜通量缓慢下

降
［２１～２２］

。１８ｍｉｎ后膜通量趋于平稳，透光率达
９５％以上。所以在后续试验中，先运行 １８ｍｉｎ使得
膜通量稳定后再测定相关数据。

２２　单因素试验
２２１　操作压力

在温度 ２５℃，进料流速为 ５３７ｍＬ／ｍｉｎ条件
下，用超滤法澄清苹果酒，压力对膜通量和透光率的

影响如图２所示。

图 ２　操作压力对膜通量、透光率的影响

Ｆｉｇ．２　Ｉｎｆｌｕｅｎｃｅｏｆｏｐｅｒａｔｅｄｐｒｅｓｓｕｒｅｏｎ

ｍｅｍｂｒａｎｅｆｌｕｘａｎｄｌｕｍｉｎｏｕｓｎｅｓｓ
　
超滤是以膜两侧压力差为传质驱动力的膜分离

过程，当压力增大时，超滤膜的膜透过率也增大。因

此，压力是影响膜通量和透光率的一个重要因素。

由图２可以看出，随着压力的增加膜通量呈现增加
的趋势，在压力小于０６ＭＰａ范围内，由于物料没有
形成明显的浓差极化层，膜本身的阻力占主导作用，

所以通量随压力的增加，增加得比较快；当压力大于

０６ＭＰａ时，通量的影响比较复杂，浓差极化层、膜
的表面形成凝胶层和膜本身对膜通量都产生影响，

所以膜通量增加趋势减缓；在小于０６ＭＰａ时，受膜
阻截大分子物质本身作用影响，透光率变化不大。
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压力大于０６ＭＰａ后，影响因素比较复杂，透光率开
始下降。因此在研究压力对超滤效果的影响时选择

０６ＭＰａ为中心点。
２２２　进料流速

在操作压力０６ＭＰａ，温度２５℃条件下，用超滤
法澄清苹果酒，进料流速对膜通量、透光率的影响如

图３所示。

图 ３　进料流速对膜通量和透光率的影响

Ｆｉｇ．３　Ｉｎｆｌｕｅｎｃｅｏｆｆｅｅｄｉｎｇｖｅｌｏｃｉｔｙｏｎ

ｍｅｍｂｒａｎｅｆｌｕｘａｎｄｌｕｍｉｎｏｕｓｎｅｓｓ
　
在超滤过程中，浓度极差化是影响超滤过程顺

利进行的关键因素。浓度极差是超滤过程中膜表面

截留物料浓度不断上升所产生的与流动物料之间的

浓度之差。提高进料流速对减轻浓度极差化、提高

膜的透过通量有着很好的效果。由图 ３可以看出，
随着进料流速的增加，膜通量呈增加的趋势，在膜通

量５５ｍＬ／ｍｉｎ左右膜通量增长率相对较大，且膜通
量比较高。膜通量会随着流速的增加而增加，是因

为流速的提高加大了膜表面的剪切力，加快了大分

子物质离开膜表面，减小了浓度极差造成的不利影

响，从而使得膜通量增加。透光率随着流速的增加

呈现出先缓慢增加后减小、整体呈下降的趋势，在流

速５５ｍＬ／ｍｉｎ左右透光率相对较高。综合考虑，在
研究进料流速对膜通量影响时，选择５５５ｍＬ／ｍｉｎ为
中心点。

２２３　温度
在压力 ０６ＭＰａ，进料流速 ５３７ｍＬ／ｍｉｎ条件

下，用超滤法澄清苹果酒，温度对膜通量、透光率的

影响如图４所示。
物料温度是由超滤设备的换热部分来控制的，

物料的温度直接影响到苹果酒的澄清效果。由图 ４
可以看出，随着温度的增加，膜通量增加，这是由于

温度上升时，酒液粘度下降，扩散系数增加，从而增

加了物料的传质效率，增加了超滤膜的膜透过速率，

减少了浓度极差化的不利影响。大于 ２５℃后，膜通
量趋于一个稳定值。透光率随着温度的增加呈现不

规律的增减趋势，在 ２４℃左右时，透光率最大。在
研究温度对超滤效果影响时，选择２４℃为中心点。

图 ４　温度对膜通量、透光率的影响

Ｆｉｇ．４　Ｉｎｆｌｕｅｎｃｅｏｆｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｏｎｍｅｍｂｒａｎｅ

ｆｌｕｘａｎｄｌｕｍｉｎｏｕｓｎｅｓｓ
　
２３　响应面试验设计结果与分析
２３１　模型的建立与分析

单因素试验中，膜通量为判定值，透过率为辅助

判定值（随着参数的变化，透光率有一定变化规律，

但建立回归模型不显著），研究了影响反渗透的工

艺参数范围。为了进一步确定澄清的最佳工艺条

件，以膜通量为响应值，选择操作压力、温度、进料流

速３个因素进行响应面回归分析。试验设计与结果
如表２所示，其中 １～１２为析因试验，１３～１５为中
心试验，用来估计试验误差。

表 ２　ＢｏｘＢｅｈｎｋｅｎ设计方案及试验结果

Ｔａｂ．２　ＤｅｓｉｇｎａｎｄｒｅｓｕｌｔｓｏｆＢｏｘＢｅｈｎｋｅｎ

试验序号 ｘ１／ＭＰａ ｘ２／ｍＬ·ｍｉｎ
－１ ｘ３／℃ Ｙ／Ｌ·（ｍ２·ｈ）－１

１ ０４ ５４６ ２４ ５２３

２ ０８ ５４６ ２４ １１６６

３ ０４ ５６４ ２４ ４９３

４ ０８ ５６４ ２４ ８３７

５ ０４ ５５５ ２０ ５５３

６ ０８ ５５５ ２０ ８６５

７ ０４ ５５５ ２８ １０４６

８ ０８ ５５５ ２８ １４９４

９ ０６ ５４６ ２０ ５３４

１０ ０６ ５６４ ２０ ７９８

１１ ０６ ５４６ ２８ １１６６

１２ ０６ ５６４ ２８ ８３７

１３ ０６ ５５５ ２４ １４９４

１４ ０６ ５５５ ２４ １４３５

１５ ０６ ５５５ ２４ １４６４

　　利用 ＤｅｓｉｇｎＥｘｐｅｒｔ软件，通过表 ２中试验数据
进行多元回归拟合，获得苹果酒膜通量对操作压力、

流速、温度真实值的回归模型：Ｙ＝１４６４＋２１８ｘ１－
０５３ｘ２＋２２４ｘ３－０７５ｘ１ｘ２＋０３４ｘ１ｘ３－１４８ｘ２ｘ３－

２７７ｘ２１－４３３ｘ
２
２－１９８ｘ

２
３。

对该模型进行方差分析，结果见表３。
对膜通量方差分析结果表明，所建立的二次回

归模型是极显著的（Ｐｒ＜００１），工艺参数中操作压
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　　 表 ３　回归模型方差分析表

Ｔａｂ．３　Ｖａｒｉａｎｃｅａｎａｌｙｓｉｓｏｆｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｒｅｓｕｌｔｓ

变异源 平方和 自由度 均方差 Ｆ Ｐｒ

模型 １９１３３ ９００ ２１２６ ２３９３ ０００１４

ｘ１ ３８１５ １００ ３８１５ ４２９５ ０００１２

ｘ２ ２２５ １００ ２２５ ２５３ ０１７２６

ｘ３ ４０１９ １００ ４０１９ ４５２４ ０００１１

ｘ１ｘ２ ２２４ １００ ２２４ ２５２ ０１７３５

ｘ１ｘ３ ０４６ １００ ０４６ ０５２ ０５０２９

ｘ２ｘ３ ８７９ １００ ８７９ ９９０ ００２５５

ｘ２１ ２８３１ １００ ２８３１ ３１８８ ０００２４

ｘ２２ ６９１２ １００ ６９１２ ７７８２ ００００３

ｘ２３ １４４６ １００ １４４６ １６２８ ００１００

残差 ４４４ ５００ ０８９

失拟项 ４２７ ３００ １４２ １６３４ ００５８２

纯误差 ０１７ ２００ ００９

总和 １９５７７ １４００ Ｒ２＝０９７７３ Ｒ２ａｄｊ＝０９３６５

力、温度是极显著的（Ｐｒ＜００１），表明温度和操作
压力对膜通量的线性效应显著。压力的平方项、流

速的平方项、温度的平方项是极显著的，表明其对膜

通量的曲面效应极显著。流速和温度的交互项是显

著的（Ｐｒ＜００５），表明各参数对膜通量的影响不是
简单的线性关系。失拟项在 Ｐｒ＝００５水平不显著，

模型的 Ｒ２＝０９７７３，说明该回归方程中所有变量的
变化可以解释 ９７７３％的因变量变化，模型与试验
值结果拟合较好，具有很好的代表性，可以用来预测

澄清工艺理论参数。根据回归模型方程中各因素回

归系数绝对值的大小
［２３］
，可以看出各因素影响膜通

量的大小顺序为温度、操作压力、流速。

２３２　响应面分析及优化
根据回归方程做出响应面，考察拟合响应面曲

面的形状，分析温度、操作压力、进料流速对膜通量

的影响，如图５所示。

图 ５　温度、操作压力和进料流速对膜通量影响的响应曲面

Ｆｉｇ．５　Ｒｅｓｐｏｎｓｉｖｅｓｕｒｆａｃｅｓｈｏｗｉｎｇｔｈｅｅｆｆｅｃｔｓｏｆｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ，ｐｒｅｓｓｕｒｅａｎｄｆｅｅｄｉｎｇｖｅｌｏｃｉｔｙｏｎｔｈｅｍｅｍｂｒａｎｅｆｌｕｘ
　
　　由图５可以看出各因素对膜通量的影响和各因
素之间的交互作用。相应曲面均是向下开口的凸

面，等高线为椭圆形，中心位于所考察的区域范围

内，由此可知，在考察的范围内存在膜通量的极大

值，响应面为高度卷曲的曲面，说明因素与相应值之

间的关系比较复杂，一次线性方程无法解释。通过

ＤｅｓｉｇｎＥｘｐｅｒｔ软件分析，可得出超滤澄清苹果酒的
最佳 工 艺 参 数 为：温 度 ２４１３℃、操 作 压 力
０６８ＭＰａ、进料流速 ５６ｍＬ／ｍｉｎ，在此条件下膜通
量可达１４４６Ｌ／（ｍ２·ｈ）。

采用优化后的最佳工艺参数进行验证试验，同

时考虑到实际操作的情况，将条件修正为：压力

０７ＭＰａ，流速５６ｍＬ／ｍｉｎ，温度２４℃。在此条件下
做验证试验，结果测出膜通量为 １４３８Ｌ／（ｍ２·ｈ），
与模型预测值较为吻合。采用响应面法优化得到的

苹果酒澄清工艺参数比较可靠，具有一定的实用价

值。

为了进一步研究超滤法对苹果酒品质的影响，

以酒精度、糖度、酸度、蛋白、多酚和透光率为指标，

对原液和透过液进行分析，其分析检测结果如表 ４

所示。

表 ４　超滤前后苹果酒品质变化

Ｔａｂ．４　Ｃｈａｎｇｅｓｏｆｑｕａｌｉｔｙｏｆｃｉｄｅｒｂｅｆｏｒｅａｎｄ

ａｆｔｅｒｕｌｔｒａｆｉｌｔｒａｔｉｏｎ

酒精

度／％

糖度

／ｇ·Ｌ－１
酸度

／ｇ·Ｌ－１

蛋白质量

浓度

／ｍｇ·Ｌ－１

多酚质量

浓度／

ｍｇ·Ｌ－１

透光

率／％

原酒 ９３４ １２７ ７９ １０９３ ８７９３ ４６１９

过滤液 ９１５ １１２ ７２ ２３８ ４０２０ ９８７２

变化率／％ ２０３ １１８１ ８８６ ７８２３ ５４２８ １１３７２

　　从表４的检测结果可以看出，超滤后的苹果酒
澄清度明显上升，蛋白和多酚影响酒体稳定性的因

素明显下降。糖度、酸度、酒精度都变化不大。说明

超滤法是澄清苹果酒可用的方式，澄清效果明显。

３　结束语

采用超滤法对苹果酒进行澄清，在单因素的基

础上，通过响应面设计建立了温度、操作压力、进料

流速对膜通量影响的模型。结果表明：３个因素对
苹果酒澄清的影响大小依次为温度、操作压力、进料
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流速；经过优化后得到了最佳工艺参数为：操作压力

０７ＭＰａ，流速５６ｍＬ／ｍｉｎ，温度２４℃。此条件下的
苹果酒的膜通量为 １４３８Ｌ／（ｍ２·ｈ），透光率为

９８７２％，超滤处理后，影响苹果酒稳定性的总蛋白含
量，多酚含量都得到明显的降低，糖度、酸度、酒精度都

变化不大，原酒的固有滋味和品质得到了较好保留。
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