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摘要： 目的　 优化微波辅助无水甜菜碱 ／丁二醇提取薄荷黄酮工艺。 方法　 以无水甜菜碱和氯化胆碱作为氢键受体，
１， ３⁃丁二醇和山梨醇作为氢键供体， 制备 ４ 组低共熔溶剂， 进行提取效果比较。 在单因素试验基础上， 以无水甜菜

碱⁃１， ３⁃丁二醇⁃水摩尔比、 液料比、 微波时间为影响因素， 薄荷黄酮提取量为评价指标， Ｂｏｘ⁃Ｂｅｈｎｋｅｎ 响应面法优化

提取工艺。 结果　 最佳绿色提取溶剂为无水甜菜碱与 １， ３⁃丁二醇组成的低共熔溶剂。 最佳条件为液料比 ７７ ∶ １， 无

水甜菜碱⁃１， ３⁃丁二醇⁃水摩尔比 ６ ∶ １ ∶ ５０， 微波时间 ９０ ｓ， 薄荷黄酮提取量为 １０􀆰 ５１ ｍｇ ／ ｇ。 结论　 该溶剂绿色、 高

效， 工艺合理可行， 提取时间短， 提取量高， 可用于薄荷黄酮的提取。
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　 　 薄荷属唇形科薄荷属， 是珍贵的药食同源植物［１⁃４］ 。 薄

荷中含有黄酮、 酚类、 精油、 氨基酸等成分， 具有抗菌、
抗炎、 抗氧化等作用［２⁃５］ 。 薄荷黄酮为其主要活性成分， 具

有抗菌、 抗癌、 抗病毒、 抗氧化等作用［６⁃８］ 。 目前， 针对黄

酮的提取溶剂主要为水和有机溶剂， 提取时间长， 效率低，
对环境不友好， 后采用超声波、 微波等进行辅助提取， 可

弥补效率低的不足［９⁃１４］ 。 微波提取是通过微波作用产生的

热效应来辅助的， 操作简单、 效率高［１０，１３⁃１４］ ， 可用于绿色

提取溶剂的开发。
低共熔溶剂作为一类绿色溶剂， 自 ２００３ 年由 Ａｂｂｏｔｔ 等

提出以来， 受到广泛关注和应用。 低共熔溶剂是由氢键受

体和氢键供体合成， 具有低毒性、 可设计性、 环境友好性

等优点， 被认为是传统溶剂的良好替代品， 目前已有效用

于黄酮、 多糖、 多酚、 花青素等提取研究［１５⁃１８］ 。
为探索薄荷黄酮的绿色、 高效提取工艺， 本研究以无

水甜菜碱和氯化胆碱作为氢键受体、 １， ３⁃丁二醇和山梨醇

作为氢键供体， 设计并制备了 ４ 种不同绿色低共熔溶剂作

为提取溶剂。 在单因素试验基础上， 筛选显著性因素， 建

立响应面数学模型对薄荷黄酮提取工艺进行优化， 以期为

薄荷中药资源的绿色开发提供研究基础。
１　 材料

１􀆰 １　 试剂与药物 　 薄荷 ［中国北京同仁堂 （集团） 有限

公司］ 经专家鉴定为正品。 芦丁对照品 （北京恒元启天化

工技术研究院）。 醋酸钾 （南京化学试剂股份有限公司）；
三氯化铝 （上海阿拉丁生化科技股份有限公司）； 乙醇

（无锡市亚盛化工有限公司）； １， ３⁃丁二醇、 柠檬酸、 山梨

醇、 苹果酸 （山东优索化工科技有限公司）。
１􀆰 ２　 仪器　 ７６００ 紫外分光光度计 （上海菁华科技仪器有

限公司）； ＭＥ２０４Ｅ⁃０２ 电子天平 ［梅特勒⁃托利多仪器 （上
海） 有限公司］； ＴＤＬ⁃５０Ｂ 微波炉 （美的集团股份有限

公司）。
２　 方法

２􀆰 １　 标准曲线绘制 　 参考文献 ［１９］ 报道， 分别精密量

取 ０􀆰 ２０ ｍｇ ／ ｍＬ 芦丁对照品 ０􀆰 ５、 １􀆰 ０、 ２􀆰 ０、 ３􀆰 ０、 ４􀆰 ０、 ５􀆰 ０
ｍＬ， 置于不同比色管中， 加入 ５０％ 乙醇至 ５􀆰 ０ ｍＬ， 再加入

０􀆰 １ ｍｏｌ ／ Ｌ ＡｌＣｌ３ 溶液 ３􀆰 ０ ｍＬ、 １ ｍｏｌ ／ Ｌ 醋酸钾溶液 ５􀆰 ０ ｍＬ，
充分摇匀， 静置 ４０ ｍｉｎ， 在 ４１５ ｎｍ 波长处检测吸光度。
２􀆰 ２　 低共熔溶剂制备　 选择氯化胆碱和无水甜菜碱作为氢

键受体， １， ３⁃丁二醇和山梨醇作为氢键供体， 在无水甜菜

碱与 １， ３⁃丁二醇摩尔比 １ ∶ １、 含水量 ５０ ｍｏｌ 的条件下制

备 ＤＥＳ⁃１～ＤＥＳ⁃４， 见表 １。
表 １　 低共溶溶剂类型

类型 氢键受体 氢键供体

ＤＥＳ⁃１ 氯化胆碱 １，３⁃丁二醇

ＤＥＳ⁃２ 氯化胆碱 山梨醇

ＤＥＳ⁃３ 无水甜菜碱 １，３⁃丁二醇

ＤＥＳ⁃４ 无水甜菜碱 山梨醇

２􀆰 ３　 黄酮提取 　 精密称取薄荷粉末 １􀆰 ００ ｇ， 在微波功率

２４０ Ｗ、 液料比 ４０ ∶ １、 时间 ９０ ｓ 的条件下用 ＤＥＳ⁃１～ＤＥＳ⁃４
提取黄酮， 计算提取量， 公式为 Ｙ＝ ｃＶＤ ／ ｍ， 其中 Ｙ 为提取

量， ｃ 为溶液质量浓度， Ｖ 为溶液体积， Ｄ 为稀释倍数， ｍ
为薄荷质量， 重复 ３ 次。
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２􀆰 ４　 单因素试验　 使用提取量最高的 ＤＥＳ⁃３， 即无水甜菜

碱和 １， ３⁃丁二醇构成的低共熔溶剂作为提取溶剂， 研究无

水甜菜碱与 １， ３⁃丁二醇摩尔比 （１０ ∶ １、 ８ ∶ １、 ６ ∶ １、
４ ∶ １、 ２ ∶ １、 １ ∶ １）、 液料比 （ ２０ ∶ １、 ３０ ∶ １、 ４０ ∶ １、
５０ ∶ １、 ６０ ∶ １、 ７０ ∶ １、 ８０ ∶ １）、 微波时间 （３０、 ６０、 ９０、
１２０、 １８０、 ２４０ ｓ ）、 微 波 功 率 （ ８０、 ２４０、 ４００、 ６４０、
８００ Ｗ）、 含水量 （３０、 ４０、 ５０、 ６０、 ７０ ｍｏｌ） 对黄酮提取

量的影响。
２􀆰 ５　 Ｂｏｘ⁃Ｂｅｈｎｋｅｎ 响应面法　 在单因素试验基础上， 采用

Ｄｅｓｉｇｎ⁃Ｅｘｐｅｒｔ Ｖ ８􀆰 ０􀆰 ６ 软件， 以无水甜菜碱与 １， ３⁃丁二醇

摩尔比 （Ａ）、 液料比 （Ｂ）、 微波时间 （Ｃ） 为影响因素，
黄酮提取量 （Ｙ） 为评价指标， 因素水平见表 ２。

表 ２　 Ｂｏｘ⁃Ｂｅｈｎｋｅｎ 响应面法因素水平

因素
水平

－１ ０ １
Ａ 无水甜菜碱与 １，３⁃丁二醇摩尔比 ４ ∶ １ ６ ∶ １ ８ ∶ １

Ｂ 液料比 ４０ ∶ １ ６０ ∶ １ ８０ ∶ １
Ｃ 微波时间 ／ ｓ ６０ ９０ １２０

３　 结果

３􀆰 １　 标准曲线　 方程为 Ｙ ＝ ３２􀆰 ８７Ｘ＋０􀆰 １４ （Ｒ２ ＝ ０􀆰 ９９９ ８），
在 ０􀆰 １～１ ｍｇ ／ ｍＬ 范围内线性关系良好。
３􀆰 ２　 低共熔溶剂筛选 　 ＤＥＳ⁃１～ ＤＥＳ⁃４ 黄酮提取量分别为

（６􀆰 ６１±０􀆰 ４２）、 （５􀆰 ６３± ０􀆰 ３３）、 （６􀆰 ７０± ０􀆰 ３５）、 （６􀆰 ２７±
０􀆰 ２３） ｍｇ ／ ｇ， 由大到小依次为 ＤＥＳ⁃３ （无水甜菜碱⁃１， ３⁃
丁二醇） ＞ＤＥＳ⁃１ （氯化胆碱⁃１， ３⁃丁二醇） ＞ＤＥＳ⁃４ （无水

甜菜碱⁃山梨醇） ＞ＤＥＳ⁃２ （氯化胆碱⁃山梨醇）， 可见无水

甜菜碱作为氢键受体组成的低共熔溶剂提取效果比氯化胆

碱略好， １， ３⁃丁二醇作为氢键供体组成的低共熔溶剂提取

效果比山梨醇略好。 其中， ＤＥＳ⁃３ 的提取量最高， 为 ６􀆰 ７０
ｍｇ ／ ｇ； ＤＥＳ⁃２ 的提取量最低， 为 ５􀆰 ６３ ｍｇ ／ ｇ， 因此选择

ＤＥＳ⁃３ 作为薄荷黄酮的提取溶剂。
３􀆰 ３　 单因素试验

３􀆰 ３􀆰 １　 无水甜菜碱与 １， ３⁃丁二醇摩尔比 　 如图 １ 所示，
随着体系中无水甜菜碱比重的上升的增加， 黄酮提取量逐

渐升高， 当两者摩尔比为 ６ ∶ １ 时最大， 之后逐渐降低， 这

是因为 １， ３⁃丁二醇摩尔比例的升高可以有效调节低共熔溶

剂的黏度及界面张力， 有益于黄酮类成分的溢出， 使提取

量增加。 因此， 最佳无水甜菜碱与 １， ３⁃丁二醇摩尔比为

６ ∶ １， 提取量为 ７􀆰 ２２ ｍｇ ／ ｇ。
３􀆰 ３􀆰 ２　 液料比　 如图 ２ 所示， 当液料比在 ２０ ∶ １～６０ ∶ １ 时

黄酮提取量逐渐上升， 超过 ６０ ∶ １ 时开始下降， 这是因为

提取溶剂的增加提高了整个体系的溶解度， 益于黄酮类成

分溢出， 而超过 ６０ ∶ １ 时体系已经达到饱和， 黄酮类成分

无法继续溢出。 因此， 最佳提取液料比为 ６０ ∶ １， 提取量

为 ８􀆰 ０３ ｍｇ ／ ｇ。
３􀆰 ３􀆰 ３　 微波时间　 如图 ３ 所示， 在微波功率 ２４０ Ｗ、 摩尔

比 ６ ∶ １、 液料比 ６０ ∶ １ 条件下， 微波 ９０ ｓ 时黄酮提取量最

大， 而大于 ９０ ｓ 时反而下降， 这是因为提取时间延长可以

图 １　 无水甜菜碱与 １， ３⁃丁二醇摩尔比对

薄荷黄酮提取量的影响

图 ２　 液料比对薄荷黄酮提取量的影响

很好地促进黄酮类成分溢出， 但同时体系温度升高， 在微

波的作用下也会使其部分分解或氧化， 从而导致提取量有

所降低［２０］ 。 因此， 最佳微波时间为 ９０ ｓ， 提取量为 ８􀆰 ３２
ｍｇ ／ ｇ［１⁃２］ 。

图 ３　 微波时间对薄荷黄酮提取量的影响

３􀆰 ３􀆰 ４　 微波功率　 如图 ４ 所示， 随着微波功率增加黄酮提

取量不断上升， 为 ８００ Ｗ 时最大， 这是因为此时体系温度

升高， 有益于黄酮类成分溢出。 因此， 最佳提取功率为

８００ Ｗ， 提取量为 ８􀆰 ３１ ｍｇ ／ ｇ。
３􀆰 ３􀆰 ５　 含水量　 如图 ５ 所示， 随着 ＤＥＳ 中含水量增加黄酮

提取量不断升高， 为 ５０ ｍｏｌ 时最大， 随后逐渐下降， 这是

因为当体系中含水量太低时黏度太大， 影响低共熔溶剂的

传质效果［２１］ ； 随着含水量增加黏度降低， 有利于黄酮类成
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图 ４　 微波功率对薄荷黄酮提取量的影响

分释放； 但在 ５０ ｍｏｌ 后 ＤＥＳ 极性也会增加， 不利于黄酮类

成分的溢出。 因此， 最佳含水量为 ５０ ｍｏｌ， 提取量为 ７􀆰 ３０
ｍｇ ／ ｇ。

图 ５　 含水量对薄荷黄酮提取量的影响

３􀆰 ４　 Ｂｏｘ⁃Ｂｅｈｎｋｅｎ 响应面法　 采用 Ｄｅｓｉｇｎ⁃Ｅｘｐｅｒｔ Ｖ ８􀆰 ０􀆰 ６ 软

件对表 ３ 数据进行回归分析， 得方程为 Ｙ ＝ ９􀆰 ６２＋ ０􀆰 ２５Ａ＋
１􀆰 ４４Ｂ＋０􀆰 １２Ｃ－０􀆰 ２３ＡＢ－０􀆰 １０ＡＣ＋０􀆰 ２０ＢＣ－０􀆰 １１Ａ２ －０􀆰 ８５Ｂ２ －
０􀆰 ４７Ｃ２， 方差分析见表 ４。 由此可知， 模型 Ｐ＜０􀆰 ０１， 具有

高度显著性； 失拟项 Ｐ＞０􀆰 ０５， 表明模型失拟项不显著； 相

关系数 Ｒ２ 为 ０􀆰 ９７９ ５， 表明模型能解释 ９７􀆰 ９５％ 响应值的变

化， 可用于预测分析； 失拟项 Ｐ＞０􀆰 ０５， 说明模型回归极显

著； Ｒ２ 为 ０􀆰 ９７９ ５， ＣＶ 为 ３􀆰 ３４％ ， 小于 １０％ ， 说明实测值

与预测值拟合一致性良好； 信噪比为 １３􀆰 ９８３ （ ＞４）， 说明

模型的准确度较高［２１］ 。
表 ３　 Ｂｏｘ⁃Ｂｅｈｎｋｅｎ 响应面法设计与结果

试验号 Ａ Ｂ Ｃ Ｙ 薄荷黄酮提取量 ／ （ｍｇ·ｇ－１）
１ －１ ０ －１ ８􀆰 ６７
２ －１ ０ １ ８􀆰 ９０
３ １ １ ０ １０􀆰 １２
４ ０ １ －１ ９􀆰 ３０
５ －１ －１ ０ ６􀆰 ７５
６ －１ １ ０ １０􀆰 １１
７ ０ ０ ０ ９􀆰 １５
８ ０ １ １ １０􀆰 １７
９ １ ０ １ ９􀆰 ２２
１０ １ －１ ０ ７􀆰 ６８
１１ ０ ０ ０ ９􀆰 ８２
１２ ０ ０ ０ ９􀆰 ９０
１３ ０ －１ －１ ６􀆰 ８４
１４ ０ －１ １ ６􀆰 ９０
１５ １ ０ －１ ９􀆰 ４０

表 ４　 方差分析结果

来源 离均差平方和 自由度 均方 Ｆ 值 Ｐ 值

模型 ２０􀆰 ９３ ９ ２􀆰 ３３ ２６􀆰 ５４ ０􀆰 ００１ １
Ａ ０􀆰 ５０ １ ０􀆰 ５０ ５􀆰 ６５ ０􀆰 ０６３ ４
Ｂ １６􀆰 ６２ １ １６􀆰 ６２ １８９􀆰 ６２ ＜０􀆰 ０００ １
Ｃ ０􀆰 １２ １ ０􀆰 １２ １􀆰 ３７ ０􀆰 ２９４ ６
ＡＢ ０􀆰 ２１ １ ０􀆰 ２１ ２􀆰 ４１ ０􀆰 １８０ ９
ＡＣ ０􀆰 ０４２ １ ０􀆰 ０４２ ０􀆰 ４８ ０􀆰 ５１９ ５
ＢＣ ０􀆰 １６ １ ０􀆰 １６ １􀆰 ８７ ０􀆰 ２２９ ６
Ａ２ ０􀆰 ０４２ １ ０􀆰 ０４２ ０􀆰 ４８ ０􀆰 ５１９ ５
Ｂ２ ２􀆰 ６８ １ ２􀆰 ６８ ３０􀆰 ５６ ０􀆰 ００２ ７
Ｃ２ ０􀆰 ８１ １ ０􀆰 ８１ ９􀆰 ２７ ０􀆰 ０２８ ６

残差 ０􀆰 ４４ ５ ０􀆰 ０８８ — —
失拟项 ０􀆰 ０９９ ３ ０􀆰 ０３３ ０􀆰 １９ ０􀆰 ８９２ ７
纯误差 ０􀆰 ３４ ２ ０􀆰 １７ — —
总和 ２１􀆰 ３７ １４ — — —

　 　 响应面分析见图 ６， 曲线走势越陡， 表明 ２ 个因素相互

作用越显著［２２⁃２５］ 。 由此可知， 各因素影响程度依次为 Ｂ
（液料比） ＞ Ａ （无水甜菜碱与 １， ３⁃丁二醇摩尔比） ＞Ｃ
（微波时间）； 黄酮提取量随着无水甜菜碱与 １， ３⁃丁二醇摩

尔比增加而提高， 在 ６􀆰 １５ ∶ １ 时达到最大， 之后趋于平缓；
提取量随着微波时间延长呈现先升高再下降的状态， 在 ９０
ｓ 时出现最大值； 黄酮提取量随着液料比增加呈现先升高再

下降的状态， 在 ７７􀆰 ４７ ∶ １ 时达到最高点［２５］ 。
３􀆰 ５　 验证试验　 根据实际情况， 修正最优工艺为无水甜菜

碱与 １， ３⁃丁二醇摩尔比 ６ ∶ １， 液料比 ７７ ∶ １， 微波时间

９０ ｓ， 黄酮提取量为 １０􀆰 ５１ ｍｇ ／ ｇ， 比模拟值高 ０􀆰 ２３ ｍｇ ／ ｇ，
说明模型与实际数据一致性较好， 准确可靠。 同时， 以水

为溶剂， 在液料比 ７７ ∶ １、 微波时间 ９０ ｓ 的条件下测得黄酮

提取量为 ３􀆰 ２６ ｍｇ ／ ｇ。
４　 讨论

低共熔溶剂作为替代传统溶剂的一类新型溶剂， 不仅

绿色环保， 更能高效提取活性成分。 微波提取可以通过高

频电磁波的穿透式加热， 提高活性成分提取量， 节省提取
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图 ６　 各因素响应面图

时间。 响应面法可以在单因素实验的基础上， 筛选显著性

影响因素， 通过 Ｄｅｓｉｇｎ⁃ｅｘｐｅｒｔ 软件进行交叉设计实验， 优

化提取工艺， 节约时间、 原料等成本， 准确性和预测性均

很高。 因此， 本研究以薄荷为原料， 设计、 制备并筛选了 ４
种低共熔溶剂， 建立了以无水甜菜碱⁃１， ３⁃丁二醇组合而成

的低共熔溶剂作为溶剂、 与微波辅助相结合的提取工艺，
并通过响应面法对提取工艺进行了优化， 实验证实各因素

对薄荷黄酮提取量的影响大小顺序为液料比＞无水甜菜碱与

１， ３⁃丁二醇摩尔比＞微波时间， 得到最佳工艺条件为无水

甜菜碱与 １， ３⁃丁二醇摩尔比 ６ ∶ １， 液料比 ７７ ∶ １， 含水量

５０ ｍｏｌ， 微波功率 ８００ Ｗ， 时间 ９０ ｓ， 在此条件下薄荷黄酮

提取量为 １０􀆰 ５１ ｍｇ ／ ｇ， 是水溶剂提取的 ３２２􀆰 ３９％ ， 并且提

取时间短， 提取量高。
黄酮作为植物中天然的活性成分， 具有良好的抗氧化、

抗炎、 抗菌等多种作用， 通过低共熔溶剂结合微波辅助提

取薄荷黄酮不仅提取效率高， 更可以减少有机溶剂对环境

的污染， 可为该药材深度开发提供研究基础。
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酸枣仁提取物干燥工艺筛选
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摘要： 目的　 筛选酸枣仁提取物干燥工艺。 方法　 分别采用真空干燥、 喷雾干燥、 微波干燥干燥提取物， 单因素试验

和正交试验对 ３ 种干燥方法进行优化， 通过 ＨＰＬＣ⁃ＥＬＳＤ、 ＨＰＬＣ⁃ＭＳ⁃ＭＳ、 粒径、 扫描电镜、 理化指标分析对比 ３ 种干

燥产物的有效成分含量、 理化指标、 产物形态。 结果　 最佳干燥方法为微波干燥， 干燥工艺为真空度 ０􀆰 ０８５ ＭＰａ， 微

波功率 １ ｋＷ， 载样量 １􀆰 ５ ｋｇ。 结论　 微波干燥时间短， 损耗低， 更适合酸枣仁提取物干燥。
关键词： 酸枣仁提取物； 喷雾干燥； 真空干燥； 微波干燥； 正交试验
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　 　 酸枣仁为鼠李科植物酸枣 Ｚｉｚｉｐｈｕｓ ｊｕｊｕｂａ Ｍｉｌｌ． ｖａｒ．
ｓｐｉｎｏｓａ （Ｂｕｎｇｅ） Ｈｕ ｅｘ Ｈ． Ｆ． Ｃｈｏｕ 的干燥成熟种子， 始载于

《神农本草经》， 其味甘， 性平， 具有宁心、 生津、 补肝等

功效［１⁃２］ 。 现代研究表明， 酸枣仁中有效成分主要为萜类、
黄酮类、 皂苷类、 生物碱类其有效成分的提取已被广泛研

究， 但酸枣仁提取物干燥方面研究较少。
目前， 中药材及制剂常用干燥方法有真空干燥、 流化

床干燥、 微波干燥等［３］ ， 其中真空干燥存在效率较低、
时间较长、 生物活性成分无法保障［４］ 等问题； 喷雾干燥

易出现严重粘壁和粉料焦糊等现象， 导致干燥效果差、
产率低 ［５］ 的问题； 微波干燥不均匀， 功率大易焦糊。 本

实验以有效成分含量为评价指标， 利用正交试验分别选

出 ３ 种干燥方法的最优工艺参数， 并与冻干干燥产物有

效成分含量损失率、 理化指标和产物形态进行比较， 得

到最适干燥工艺， 以期为酸枣仁提取物干燥工艺的选择

提供依据。
１　 材料

酸枣仁购于河北安国中药材市场， 经北京农学院丁轲

教授鉴定为正品。 白桦脂醇、 木兰花碱、 斯皮诺素、 酸枣

仁皂苷 Ａ、 酸枣仁皂苷 Ｂ 对照品 （纯度≥９８％ ， 武汉天植

生物科技有限公司）； 酸枣仁皂苷 Ｂ１、 酸枣仁皂苷 Ａ１、 白

桦脂酸、 葛根素、 ６‴⁃阿魏酰斯皮诺素、 荷叶碱对照品 （纯
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