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摘 要
: 目的

:
应用效应面法优化江 西产薄荷挥发油提取工 艺

,

并建立其提取动力学模型方程
。

方法
:

通过
B ox 一 B he n

ke
n 响应面分析法优化

,

通过对提取工艺参数优化
:

浸泡时间 ( x
。

)
、

提取时间 (凡 )和药液比 ( x
。

) 为考
察对象

,

以提取率 ( Y )为评价指标
,

利 用 B ox 一 B he n
ke

n 效应面法优化薄荷挥发油提取工艺
,

并采用动力学模型对

其提取过程数据进行拟合
。

结果
:

优化后的最佳工 艺为 浸泡时间 1
.

51 h
,

提取时 间 7
.

68 h
,

料液比 1 :

10
,

最佳提
取工 艺下的动力学方程为 v 二。 , 0 0 3 ( z一 e 一 o oo 9 96 t

) (尺
2二 0

.

9 9 8 2 )和 In ( 0
.

9 0 4一 v )
二 一。刀 0 9 7 t一 0

.

2 7 4 (尺
2二。 , 9 7 9 )

。

结论
:

提取薄荷挥发油工 艺采用 B ox 一 B he n ke n 效应面法优化方法可行
,

提取动力学模型 可以较好表达挥发油的

提取过程
。
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薄荷是唇形科植物
,

具有散风热
、

透疹
、

清头利
目之功效

l[ 一 2 ] 。 由于薄荷属植物分布广
、

生态适应幅

度大
、

自然杂交现象普遍以及有性和无性繁殖并存
,

使薄荷属植物种 内在形态和化学上都产生很多变

异
,

导致提取的薄荷油成分也有差异 3[]
,

目前薄荷挥

发油提取主要围绕着左旋薄荷脑
,

但对以主要成分
为氧化胡椒酮的江西

、

安徽产的薄荷挥发油提取研

究较少
,

因此对江西产薄荷挥发油 的提取工艺进行

研究
。

提取挥发油最常用的是水蒸气蒸馏法 四
。

以

往的实验研究对薄荷挥发油的提取常采用单因素和

正交设计
,

但存在着不能在给 出的整个区域上找到
因素和响应值之间的一个明确函数表达式即 回归方

程
,

从而无法找到整个区域上 因素的最佳组合和响

应值的最优值等方面问题
。

响应面法具有重复性好
、

提取效率高
、

条件参数准确可靠等优点 5[]
。

挥发油

提取主要是通过实验室试验
,

确定最佳方案
,

与实际
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生产条件相去甚远
,

加之对提取过程的机理和动态
特征缺乏深入研究

,

对工程放大和优化生产并无直
接指导意 义

6[ 一 7 ] 。 因此本文采用 B ox 一 B he
n ke n 响应

面法优化了水蒸气蒸馏提取了薄荷挥发油的工艺并
对其提取动力学进行研究

,

考察其提取最佳工艺 的

同时
,

以期为实验的工艺放大及工业化生产提供依
据和参考

。

1 材料与方法
1

.

1 仪器与设备

分析天平 (赛多利斯科学仪器有限公司
,

京
制

,

编号 0 0 0 0 0 2 4 6 )
; 中药粉碎机 (北京寰亚天元

机械技术有限公司
,

型号
: 6 2 0 2 )

;
挥发油提取器

;

K D M 型控温 电热套 (哪城华鲁 电热仪器有限公
司 )

;
冷凝管

;

药典筛 (浙江省上虞市道墟张兴纱
筛厂 )

。

1
.

2 材料与试剂

乙醚
、

双重蒸馏水
;
薄荷 (购 自江西樟树天齐堂

中药饮片有限公司 )
。

1
.

3 薄荷挥发油 的提取工艺

按 20 10 年版 《中华人民共和国药典 》一部附录
X D 的挥发油测定方法进行测定

,

自冷凝管上端加

水使充满挥发油测定器的刻度部分
,

并溢流入烧瓶
时为止

,

电热套缓缓加热至沸
,

取薄荷研磨成一定粒
度后

,

取 50 9 放入 1 0 00 m L 圆底烧瓶中
,

置烧瓶中
,

加一定量的水与玻璃珠数粒
,

振摇混合后
,

连接挥发
油测定器与回流冷凝管

。

自冷凝管上端加水使充满

挥发油测定器的刻度部分
,

并溢流入烧瓶时为止
。

置电热套中或用其他适宜方法缓缓加热至沸
,

并保

持微沸
,

提取一定时间
,

停止加热
,

放置 l h 以上
,

开

启测定器下端的活塞
,

将水缓缓放出收集挥发油
,

流
出液经乙醚连续萃取 3 次

,

将所得挥发油 乙醚溶液

用无水硫酸钠干燥过夜
,

旋转蒸发除去 乙醚
,

得到油

状物
,

即为薄荷挥发油
。

并计算供试品中挥发油 的

含量 ( % )
。

具体操作流程如下
:

薄荷粉碎一薄荷粉筛分一水蒸气蒸馏提取 (控

制药材粒度
、

加水倍数
、

提取时 间
、

浸泡时间 )一收

集挥发油一乙醚萃取 3 次一加入无水硫酸钠一干燥
过夜一旋蒸一薄荷挥发油

。

按照以下公式
,

计算挥发油提取率
。

薄荷挥发油提取率 ( % ) =[ 薄荷挥发油重量 ( g )/

原料重量 ( g ) ] x 1 0 0 %
。

2 结果与讨论
2

.

1 水蒸气蒸馏提取薄荷挥发油 的单 因 素试验

影响薄荷挥发油得率的主要影响 因素为粒
度

、

提取时间
、

浸泡时间
、

药液比
。

本文对药材粒
度 选 取 1 0 目

、
2 0 目

、
4 5 目

、
6 0 目

、
8 0 目

、
8 0 目 以 上

6 个水平
;
浸泡时间选取 。

、
0 5

、
i

、
1 5

、
2

、
2 5 h 6个

水平
;

提取时间选取 i
、
2

、
3

、
4

、
5

、
6

、
8

、
1 0 h s 个水

平
;

料液比选取 1 : 6
、

1 : 8
、

1 : 1 0
、

1 : 1 2 4个水平
分别进行单因素试验

,

得到较为适宜的提取工艺

参数
。

2
.

1
.

1 薄荷粉碎 目数对挥发油提取率的影响

每次试验取 50 9薄荷粉末
,

在料液比 1 :

lo
、

室

温下浸泡 Z h
、

提取 6 h条件下
,

按照
“ 1

.

2
.

1 ”

项下提
取工艺

,

薄荷 的 目 数分别为 lO 目
、

2O 目
、

3O 目
、

45
目

、

6 0 目
、

8 0 目
、

8 0 目以上进行水蒸气蒸馏试验
,

结

果挥发油得率如图 1所示
。

粒度在 8O 目时挥发油得

率最高
,

故以 8O 目为粉碎粒度
。

图 1 薄荷粉碎粒度对挥发油提取率的影响
2

.

1
.

2 薄荷浸泡时 间对挥发油提取率的影响

每次试验取 8o 目 的 50 9薄荷粉末
,

在料液比
1 :

lo
,

提取 6 h条件下
,

按照
“ 1

.

2
.

1 ”

项下提取工艺
,

浸泡时间选取 0
、

0
.

5
、

l
、
1

.

5
、
2

、
2

.

5 h 6个水平进行试
验

,

结果挥发油得率如图 2 所示
。

浸泡时间在 1
.

5 h

时挥发油得率最高
,

故以 1
.

s h 作为浸泡时间
。

图 2 浸泡时间对薄荷挥发油提取率的影响
2

.

1
.

3 提取时间对薄荷挥发油提取率的影响

每次试验取 8o 目 的 50 9薄荷粉末
,

在料液比
1 :

1O
,

浸泡 1
.

s h条件下
,

按照
“ 1

.

2
.

1 ”

项下提取工
艺

,

提取时间选取 1
、
2

、
4

、
6

、
8

、
1 0 h 6个水平进行试

验
,

结果挥发油得率如图 3所示
。

提取时间在 6 h

时挥发油得率不再明显增高
,

故以 6 h作为浸泡时
间

。

图 3 提取时间对薄荷挥发油提取率的影响
2

.

1
.

4 药液比对薄荷挥发油提取率的影响

每次试验取 8o 目 的 50 9 薄荷粉末
,

在浸泡时
间为 1

.

5 h
,

提取 6 h条件下
,

按照
“ 1

.

2
.

1 ”

项下提取
工艺

,

药液比选取 1 :
6

、
1 :

8
、
1 : 1 0

、
1 :

12 4 个水平

进行试验
,

结果挥发油得率如图 4 所示
。

药液比在
1 :

lO 时挥发油得率最高
,

故以 1 :

lO 作为药液 比

体积
。
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2- 2 B xo 一 B e h n火e n 响 应 面法优化微波提取刺 五加 多

糖工艺

在单因素试验的基础 上
,

选取影响薄荷挥发
油 的提取工艺 的 3个 因素

:

浸泡时间 ( x l

)
、

提取时
间 ( X Z

)
、

料液比 ( X 3

)为考察对象
,

以薄荷挥发油

提取率 ( Y ) 为评价指标
,

采用 3 因 素 3 水平的 B ox 一

eB h n
ke

n 响应面法优化薄荷挥发油 提取工艺
,

并且
按最佳提取条件进行验证 3批实验试验提取工艺参

数
。

因素水平见表 1
,

提取工艺参数试验安排及结
果见表 2

。

表 1 实验设计水平表

自变量 低 (
一 l )

水平
中 ( O ) 高 (

+ l )

表 3 回归方程中系数的显著性检验

方差来源 平方和 自由度 均差 F值 只>F
常数项 01 2 188 1 9 0刀1 354 2 15 1石7 4 <0刀0 0 1

X
2

0刀03 6 13 1 0刀0 36 13 40 4 6 0刀0 04

X
2

0刀3 1 25 1 0刀3 12 5 35 0 <0刀0 0 1

X 3 o刀00 3 12 1 0刀0 03 12 3 5 0 1 0 36

X
z
X

2
0刀02 02 5 1 0刀0 20 25 22石8 0刀0 2 1

X
z
X 3 o刀0 0 1 1 0刀00 1 11 2 0 3 2 5 1

戈X : o刀0 122 5 1 0刀0 12 25 13 7 2 0刀0 76

X
22

0刀23 68 4 1 0刀2 36 84 26 52 63 2 < o刀0 0 1

戈
2

0刀05 92 1 1 0刀0 59 2 1 66 3 1 57 9 < o刀0 0 1

X
_ 2

0刀4 64 2 1 1 0刀4 64 2 1 5 19乡15 8 <0刀0 0 1

残差 0刀00 62 5 7 0刀0 00 89

失拟项 0刀00 62 5 3 0 2 1 23 3 7 0刀9 34

纯误差 0 4 0
一

0 04 1

总离差 01 22 50 6 16

注
:

表 中 PT
> F值小于 .0 05 表明模型或考察因素有显著

影响 ; PT
> F值小于 .0 01 表明影响高度显著

。

从表 3 回归 系数的显著性检验可 知
,

方程模型
中 X ,

( rP
= 0

.

0 0 0 4 )
、

X Z

( rP < 0
.

0 0 0 1 )
、

X IX Z

( rP = 0
.

0 0 2 1 )
、

x Z x 3

( rP = 0
.

0 0 7 6 )
、

x l “

( rP < 0
.

0 0 0 1 )
、

x 2 2

( rP < 0
.

0 0 0 1 )
、

X 3“

( rP o<
.

00 01 )项极显著
,

说明浸泡时间
、

提取时间

及这两个因素之间的交互作用对薄荷挥发油提取率

影响较为显著
。

自变量与因变量的等高线及响应面
图见图 5

。

X
l

( h ) 1 1
.

5 2

X
Z

( h ) 4 6 8

X
:

( g /m L ) l “ 8 1 “ 1 0 1 “ 1 2

表 Z oB卜 B he nk en 实验设计表与效应值

序号 X
l

( h ) X
Z

( h ) X :

( 月m L ) Y ( % )
1 0 一 1 1 0

.

6 7

2 1 一 1 0 0
.

7 6

3 0 一 l 一 1 0
.

7 0

4 一 l 一 1 0 0
.

6 7

5 0 1 1 0
.

8 3

6 0 0 0 0
.

8 9

7 一 1 1 0 0
.

8 4

8 一 1 0 1 0
.

6 7

9 1 0 1 0
.

7 1

10 0 0 0 0
.

8 9

1 1 一 1 0 一 1 0
.

8 5

12 0 0 0 0
.

8 9

1 3 0 1 一 1 0
.

7 3

14 0 0 0 0
.

8 9

15 1 1 0 0
.

8 7

16 0 0 0 0
.

8 9

17 1 0 一 1 0
.

7 4

.2 2
.

1 数据处理及模型拟合
采用

“ D es i g n E xP er 7t
.

0
”

实验设计软件
,

对薄荷
挥发油提取工艺所得数据进行处理

,

以评价指标 ( 因

变量 )分别对各因素 ( 自变量 )进行多元线性回归和

二项式方程拟合
。

Y = p
。 + p

,X I + p
2X 2 2+ p

, Z x l x 2 2+ p
, l x l Z + p

22 x 2 2 。

其中
:

p
l

代表不同的回归系数
。

对二项式方程中的各项系数进行 F检验
,

所得

结果如表 3所示
。

.2 .2 2 数据拟合结果分析
经软件对数据处理后

,

得到 多元二项 回归方

程
:

Y 一= 一 2
.

9 8 2 5 0 + l
.

1 2 7 5 0 X 一+ 0
.

1 3 3 7 5 X 2 + 0
.

5 0 3 1 2 X 3一

0
.

O2 2 5 X zX Z一 O
.

O O S X z X 3 + o
.

o o 4 3 7 5 X 2X 3一 o
.

3 x z Z一

0
.

0 0 9 3 7 5 X 2 2一 0
.

0 2 6 2 5 x 32 。

由拟合方程的相关系数 ( rP o< .0 0 0 1)
,

可知模型

拟合程度 良好
,

可以用此模型对薄荷挥发油提取工
艺进行分析和预测

。
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2 3 2 挥发油提取动力 学模型方程一

根据文献 8][ 建立 的挥发油 提取动力学方程
:

V = V
, x
门

一 e 一 tI< )
,

v
s

表示药材所含挥发油 的总量
,

v

为已提取的挥发油量
。

采用 o1’ igl
n 9

.

0
,

以 B ox L u c a S I

函数 Y = a
( 1一 e 一

bx ) 进行非 线性拟合
,

结果如 图 6

所 示
,

得 动 力 学模 型 方 程 v 一 .0 9 0 03 ( 1一 e 一

00 09 96t )

〔 R Z= 0
.

9 9 8 2 )
。

图 6 薄荷挥发油提取曲线
2

.

3
.

3 挥发油提取动力 学模型方程二

根据文献 9[] 建立的挥发油提取动力学方程
:

数
学模型为

: I n ( V0
一 V )

= 一 tI< + A
,

V
。

为 以最佳工艺蒸

馏的提取量 .0 90 4 %
,

v 表示 已提取的挥发油 的量
,

采用
s p s s 2 0 软件对实验数据进行拟合

,

结果如图 7

所示
,

得到拟合方程
:
I n ( .0 90 4 一 V =)

一 .o oo 97
t一 0

.

174
,

( R
Z= 0

.

9 9 7 9 )

2
_

-2 3 提取工艺参数验证
以薄荷挥发油 提取 率最大值为 目标

,

根据
“ D e s i g n E x p e r t 8 0

.

6 ”

实验设计软件得最佳薄荷挥

发油提取工艺参数为
:

浸泡时间 1 5 1 11
.

提取时间
.7 6 8 h

,

料液 比 1 :

lO
。

按照
“ 1

.

.3 2’’ 项下 以优化后
的工艺参数提取 3 批刺薄荷挥发油

,

并按照
“
1

.

3
.

1
”

项下测定薄荷挥发油量
,

平均提取率为 ( .0 90 4 % 士

0
.

12 % ) ( 。 = 3 )
,

实 验观测 值与模型预 测 值偏差为
1

.

33 %
,

可知
,

实验观察值和模型 预测 值 比较接近
,

说明模型预测性 良好
。

-2 3 提取过程动 力学研究

.2 3
.

1 挥发油 的提取

取薄荷 (过 8o 目筛 ) 10 0 9
,

加人 lo 倍量水与玻
璃珠数粒

,

振摇混合后
,

置烧瓶中
,

浸泡 1
.

5 1:
,

连接

挥发油测定器与回流冷凝管
。

自冷凝管上端加水使

充满挥发油测 定器的刻度部分
,

并溢流入烧瓶时为

止
。

置电热套中或用其他适宜方法缓缓加热至沸
,

并保持微沸
,

每隔一段时间记录挥发油 的体积
。

实

验平行 3 次
,

计算平均值即为药材挥发油体积
。

3 结论
B ox 一B ell llk

e
llP 向应面优化法可以通过中心组合

实验研究
,

考察几种实验因素 间相互作用的一种 回

归分析方法
,

具有实验次数少
、

精确度高等优点
,

并

能通过二次多项式方程模拟建立模型
,

预测最优的

提取工艺 本文首先通过单因素考察
,

研究了薄荷

粉碎 目数
、

浸泡时间
、

提取时间
、

料液比对薄荷挥发
油提取率的影响

,

得到初步的提取工艺参数范围
,

在通过 B ox 一B e
hll ke

n 响应面法优化薄荷挥发油 的

提取工艺
,

并得到最佳提取工艺参数
,

最佳提取工

艺参数
:

浸泡时间 l
.

sl h
,

提取时间 .7 68 h
,

料液比
l

:
1 0

〔

并通过 3 批实验验证最优工艺参数
,

实验结

果表明
,

实测薄荷挥发油提取率与预测值基本一致
,

平均提取率为 ( .0 9 04 % 士 .0 08 % ) (
。 = 3 )

。

对薄荷挥
发油的提取动力学过程进行研究

,

建立了动力学模
型 方 程

:
Y = 0

.

9 0 0 3 ( l 一 e 一 o o o 9 9 6t
) ( 尺

2 = 0
.

9 9 8 2 ) 和 I n

( 0
.

9 0 4 一 V ) = 一 o
.

o o 9 7 t一 0
.

1 7 4 ( R Z = 0
.

9 9 7 9 )
。

本 研 究

通过响应面优化法对薄荷挥发油的提取工艺进行优
化

,

实验结果具有重复性好
、

提取效率高
、

条件参数

准确可靠等优点
。
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基于黄酮类成分对射干指纹图谱研究

邸子真
, ,

王冰
, ,

张颖
2 ,

王光函
2 ,

邹桂欣
2 ,

李国信
2

( 1
.

辽宁中医药大学
,

辽宁 大连 1 1 6 600 ; 2
.

辽宁省中医药研究院
,

辽宁 沈阳 1 10 03 4

摘 要
: 目的

:

研究 不同产地射干 的指纹图谱
,

建立共有模式图谱
,

为射干 药材质量控制提供依据
。

方法
:

采用
H P L c 法测 定

,

以 乙睛 一 水作为流动相进行梯度洗脱
,

检测波长为 2 65 n m
。

结果
:

建立 了共有模式图谱
,

11 份射干样
品共有 25 个共有色谱峰

,

保留时 间 R SD 岌 0
.

77 %
,

非共有峰保留时间 R SD 2<
.

0%
。

结论
:

各产地射干样品所含黄酮

类成分种类相似
,

成分含量差异较大
,

应 用过程中应加 以 区分
。

关键词
:

射干 ; 黄酮 ; H P L C 指纹图谱

中图分类号
: R 28 4 文献标志码
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一
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射干 B[ el a
二 ca 。山

C
爪。即

S f S ( L
.

) R ed 二
t
钊为莺

尾科射干属植物 l[]
,

在 《神农本草经 》中就有对射干

药用价值的记载
,

是应用历史十分悠久的中草药
。

据报道射干中含有丰富的黄酮类成分
,

例如射干昔
、

莺尾黄素等
「2 一习 ,

这些成分具有调节脂类代谢
、

糖代

谢
,

保护心肌
,

抗炎抗氧化
,

雌激素样作用等多种生

理活性
6[ 一 ’ 。 ] ,

是射干 中的主要活性成分
。

射干在中药材市场上属于销量中等偏下的品

种
,

以家种为主
,

特点是分布广泛
、

集约化程度低
、

标
准化程度低

。

导致了射干药材质量差异大
,

难以得
到有效的控制

。

本文采用 H P L C 法
,

分析了 H 份射
干样品指纹图谱

,

包括占据较大市场份额的安 国产

对薄荷挥发油的提取动力学过程进行了拟合

发现随着提取时间的延长
,

挥发油 的得率不再明
显增长

,

因此动力学方程一可以对挥发油 的提取

全过程进行动力学拟合
,

而动力学方程二只是对

前 5
.

5 h进行拟合
,

因此动力学方程一是可 以为薄
荷挥发油为薄荷挥发油提取过程的工程放大提供
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