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摘要!在单因素试验基础上#采用00X响应面优化设计方法#以超声提取为例#研究超声提取$微波辅助提取与回流提取方

法的最优工艺" 结果表明#! 种最优工艺的提取率分别为 !=\!<$!#\!Y$!Y\Y) 2I[I" 经综合比较发现#超声提取具有时间短#

提取率较高#操作方便等优势#可用于大规模生产"
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@@姜黄素类化合物是姜黄的主要活性成分#占药

材质量的 (> d#>

+* B!,

" 目前#从姜黄属中已分离

出 ;) 多种该类化合物+;,

#主要包括姜黄素$去甲氧

基姜黄素和双去甲氧基姜黄素等" 其中具有良好抗

肿瘤效果的姜黄素单体是研究热点+",

#但是去除了

姜黄素的姜黄素类化合物已被证实具有良好的抗肿

瘤$抗炎$治疗糖尿病的活性+#,

#这证明姜黄素类化

合物中的其他成分也有良好的生物活性" 另外#本

实验室科研人员也证明了姜黄素类化合物整体的抗

肿瘤活性+=,

"

近年来#超声因其良好的迅速加热与快速破壁

效果#被广泛地用于中药提取领域+Y B<,

" 微波具有

加热效率高#时间短#穿透性强等特点#经常用于辅

助化学反应+*) B**,

#研究者利用微波辅助方式提取物

料的有效成分+*(,

" 目前有研究者利用超声和微波

辅助法进行姜黄素的提取研究+*! B*;,

#有人把这 ( 种

提取方法与传统的回流提取法进行比较+*",

" 但是#

大多数研究者均是把超声或者是微波辅助的最优提

取工艺与任意一回流的提取工艺进行比较#得到了

超声或者是微波提取方法效果更优的结论#这样的

方式略有偏颇"

笔者利用中心组合设计 &0.&9/560,2O,839.

X.83I&#00X'响应曲面法对姜黄素类化合物的超声

提取方法$微波辅助提取方法与传统的回流提取方

法进行优化#获取各方法的最优工艺#进而比较各方

法最优工艺下的姜黄素类化合物的提取率#及主要

成分双去甲氧基姜黄素$去甲氧基姜黄素和姜黄素

的提取率#同时比较各提取方法的优劣"

89材料与方法

8:89试验材料&仪器以及试剂

姜黄!产地四川#批号为 ()*()=)*B*#河北祁新

中药颗粒饮片有限公司生产#将姜黄药材粉粹过筛#

得 () d;) 目的姜黄粉"

对照品!姜黄素&0%/4%23&#0Cg' &质量分数为

<Y\Y>#**)Y(!0()*));'#中国食品药品检定研究

院生产%去甲氧基姜黄素&X.2.91,P:4%/4%23&#X+0'

&质量分数为 <Y>#*;)!*;!('$双去甲氧基姜黄素

/(!*/
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&G38-.2.91,P:4%/4%23&#GX+0' &质量分数为 <Y>#

*;)!**!('#上海同田生物技术股份有限公司生产"

试剂!无水乙醇#分析纯#天津市江天化工技术

有限公司生产%甲醇$乙腈$冰醋酸#色谱纯#天津康

科德科技有限公司生产%去离子水#天津大学自制"

仪器!美国 N5RA6635&4.公司生产的高效液相色

谱仪%紫外可见分光光度计#LC*Y*) 型#北京普析通

用生产%微波炉#++=(* c̀*BFh型#广东美的微波

电器制造有限公司生产%恒温水槽#Y))( 型#上海德

兆仪器仪表有限公司生产% 超声波清洗机#

AU()"))GL型#天津东科仪器设备有限公司生产%

电子分析天平#AN()); 型#梅特勒0托利多仪器有

限公司生产"

8:;9试验方法

*\(\*@含量测定方法

&*'姜黄总素含量测定" 以姜黄素为对照品#

采用紫外分光光度法#测定波长 ;(" &2" 采用标准

曲线定量"

&('姜黄素$去甲氧基姜黄素和双去甲氧基姜

黄素使用cFN0标准曲线法同时定量#计算其和作

为姜黄三素量" 液相条件!h59./8A965&938BL! 色谱

柱&"

,

2#;\# 22e(") 22'#乙腈B;>冰醋酸溶液

&;=f"!'#流速为 * 2N[23&#检测波长为 ;(" &2#柱

温为 !)m#进样为 ()

,

N"

*\(\(@超声提取工艺

称取 *)\) I姜黄粉并置于锥形瓶中#加入一定

量的乙醇溶液#浸泡 !) 23&#在室温下超声一段时间

后#继续浸泡 !) 23&#减压抽滤#用无水乙醇将所得

滤液定容至 ")) 2N#摇匀即得"

在单因素试验基础上选择合适的因素和水平#

采用00X响应面设计#获取最优提取工艺"

*\(\!@微波提取工艺

称取 *)\) I姜黄粉并置于锥形瓶中#加入一定

量的乙醇溶液#浸泡 !) 23&#过滤得湿粉#将湿粉微

波处理#迅速将滤液倒入#继续浸泡 <) 23&#过滤得

提取液#用无水乙醇将所得滤液定容至 (") 2N#摇

匀即得"

在单因素试验基础上选择合适的因素和水平#

采用00X响应面设计#获取最优提取工艺"

*\(\;@回流提取工艺

称取 ("\) I姜黄粉于圆底烧瓶中#分别加入一

定量的乙醇溶液#于&=< o*'m回流 ( 次#回流时间

一定&从微沸计时'" 减压抽滤#( 次提取液合并#用

无水乙醇定容至一定体积 &抽滤后的液体不到

")) 2N的定容至 ")) 2N%超过 ")) 2N的定容至

* ))) 2N'#即得提取液"

由文献调研与经验可知#选择合适的因素与水

平#采用00X响应面设计#获取最优提取工艺"

;9结果与讨论

;:89超声提取法的工艺优化

以超声提取为例探究各提取方法的最优提取工

艺" 考察某因素对姜黄素类化合物提取率的影响

时#其他因素分别为无水乙醇#液料比为 *)#超声功

率为 !)) h#超声时间为 !) 23&" 结果如图 * 所示"

&5' &R'

&4' &-'

图 *@超声提取单因素试验

(\*\*@单因素试验结果

由图 * 可知#随着乙醇质量分数的增加#提取率

先升高后降低" 在约 =">附近取得最高值" 随着

液料比的增加#姜黄素类化合物的提取率先急速增

大#后增速变缓" 这是因为在液料比较小时#传质未

达到平衡%液料比到达 *) 后#传质趋于平衡#但因为

溶剂增多#提取液浓度降低#平衡稍向右移#浓度稍

有增加" 随着超声功率的增大#提取率呈线性增高#

这与超声功率的动力学模型基本相符" 随着超声时

间的延长#黄姜提取率基本上呈线性增加" 但是当

超声波的破壁率到达最高值后#黄姜颗粒之间固液

接触面也不再随着时间线性增加#故选取拐点

;) 23&作为最佳提取时间"

(\*\(@00X响应面设计分析

在单因素试验基础上#选择对提取率影响较大

的 ! 个因素!乙醇质量分数$液料比和超声功率#并

选取合适的水平范围#如表 * 所示" 利用 X.83I&B

.PO./9Y\)\# 软件并根据 00X响应曲面法设计试

验#测得各样品姜黄总素的质量分数"

/!!*/
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表 89响应面因素水平表

因素
水平

B*\#Y B* ) * *\#Y

A!乙醇质量分数[> #;\Y< =)\)) ==\") Y"\)) <)\**

G!液料比 *!\*Y ()\)) !)\)) ;)\)) ;#\Y(

0!超声功率[h !=# ;)) ;!" ;=) ;<;

以姜黄总素的质量分数为响应值#采用X.83I&B

.PO./9Y\)\# 软件进行回归分析#拟合得到模型的最

适函数为二次多项式函数#具体表达式为!

1

*

kB*=)\Y(< ( j!\(*; (/AB)\);( "/Gj

)\!<# "/0B)\)); )/AGj)\))) =/A0j

)\))( )/G0B)\)(( Y/A

(

B)\))= </G

(

B)\))) #/0

(

@@对回归方程进行方差分析#如表 ( 所示" 回归

模型 K值为 *<"\!*#5s)\))) *#表明回归模型显

著性良好" 残差值中的失拟项 K值为 ;\;##5n

)\)"#与随机误差相比不显著#表明模型不受随机误

差影响" 显著性拟合结果表明#模型的拟合性好#可

信度高#可以良好地描述 ! 种因素与响应值之间的

真实关系" 该模型各因素即乙醇质量分数$液料比

与超声功率对模型影响均极显著#各因素之间存在

@@@@@@@

表 ;9姜黄总素??X回归模型系数的显著性检验结果

方差来源 平方和 自由度 均方 K值 5XnK

模型 "Y\Y= < #\"; *<"\!* s)\)))*

A *"\)< * *"\)< ;")\;< s)\)))*

G !\#* * !\#* *)=\#= s)\)))*

0 *\(( * *\(( !#\!* )\)))*

AG )\=! * )\=! (*\Y" )\)))<

A0 )\(# * )\(# =\=! )\)*<"

G0 ;\)) * ;\)) **<\;( s)\)))*

A

(

(!\#= * (!\#= =)#\=) s)\)))*

G

(

Y\<! * Y\<! (##\=# s)\)))*

0

(

=\*< * =\*< (*;\=; s)\)))*

残差 )\!! *) )\)! @ @

失拟项 )\(= " )\)# ;\;# )\)#!*

随机误差 )\)# " )\)* @ @

总和 "<\(* *< @ @ @

图 (@乙醇质量分数(A)与液料比(G)的交互作用

图 !@乙醇质量分数(A)超声功率(0)的交互作用

着交互作用#如图 ( 和图 ! 所示#各因素的二次项也

显著影响提取效果#可见各因素对响应值的影响不

是简单的线性关系"

(\*\!@最优工艺预测与验证

00X模型预测的最优提取工艺为!乙醇质量分

数为 =;>#液料比为 !#\(#超声功率为 ;") h#且预

测的最优提取率为 !=\)) 2I[I" 在该工艺下重复

! 次#结果如表 ! 所示" ! 次试验的 ,)7值小于

(>#说明试验重复性良好#与预测值的偏差为

*\)">#这证明00X模型预测性能良好#预测出的

最优工艺可信度较高#提取率为 !=\!< 2I[I"

表 =9最优工艺验证结果表

响应值
验证值[&2I/I

B*

'

* ( !

平均值[

&2I/I

B*

'

,)7[

>

偏差[

>

b

*

!#\<" !=\=Y !=\;; !=\!< *\*( *\)"

;:;9不同提取方式的最优提取工艺

微波辅助提取与回流提取的工艺研究优化过程

与超声提取工艺研究相似" 微波辅助提取在单因素

试验基础上#选取对提取影响较大的乙醇质量分数

&=)> d<)>'$液料比&*; d(('与微波时间&;) d

<) 8'作为考察因素%回流提取方法则根据经验与文

献查询#选取乙醇质量分数&=)> dY)>'$液料比

&Y d*('和回流时间&<) d*") 23&'作为考察因素"

使用00X响应面优化法#分别设计试验方案#发现

在微波辅助提取模型中#乙醇质量分数对模型的影

响极显著%回流模型中#乙醇质量分数与料液比对模

型影响极显著#且在两模型中#各因素对响应值的影

响不是简单的线性关系"

经计算分析得各提取方法的最优工艺#进行

! 次重复验证#结果微波辅助最优工艺与回流提取

最优工艺的重复性均良好#偏差均小于 (>#这证明

00X模型预测性能良好#预测出的最优工艺可信度

较高" 并定量测定最优工艺下的双去甲氧基姜黄

素$去甲氧基姜黄素与姜黄素的质量分数#如表 ;

/;!*/
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所示"

表 >9不同提取方法最优提取工艺表

提取方法
乙醇质量

分数[>

液料比 功率[h 时间

超声提取@@ =; !#\( ;"* ;) 23&

微波辅助提取 #< ((\Y !Y" "" 8

回流提取@@ =Y **\" 水浴 =<m **# 23&

提取方法
C&1

*

'[

&2I/I

B*

'

C&GX+0'[

&2I/I

B*

'

C&X+0'[

&2I/I

B*

'

C&0Cg'[

&2I/I

B*

'

超声提取@@ !=\!< *)\## =\;< *(\=Y

微波辅助提取 !#\!Y <\Y; #\<" *(\*!

回流提取@@ !Y\Y) **\(= =\Y* *!\="

@@注!回流提取进行 ( 次#每次条件均与表中相同"

;:=9= 种提取方法的比较

由表 ; 可知#! 种提取方法的姜黄总素的最优

提取效率基本一致#其中回流提取的效率稍高#超声

次之" 双去甲氧基姜黄素$去甲氧基姜黄素与姜黄

素 ! 种成分所占总素的比值基本一致" 另外#! 种

成分质量分数和约占总姜黄素的 Y)>左右#是姜黄

素类化合物的主要成分"

! 种提取工艺的乙醇质量分数相似#均在 =">

附近#且00X模型分析表明#乙醇质量分数对姜黄

提取率均有显著影响#乙醇质量分数是影响姜黄素

类化合物提取的重要原因"

超声提取最优工艺用时 ;) 23&#且操作简单#虽

然料液比较高#溶剂消耗量大#但可回收利用" 相对

来说#微波辅助提取方法虽然提取率略低#但所需时

间短#耗能少#因是湿粉微波#每次的可处理量大"

回流提取法的提取率最高#但是耗时长#工艺过程相

对繁琐" ! 种提取方法各有优势#超声与微波提取

设备虽然前期投资较大#但是生产效率高#收效快#

耗能低#因乙醇质量分数要求不高#提取溶剂可回收

使用#降低了过程成本#且相比较来说#超声的提取

效果较优#操作步骤少#故最终选取超声提取工艺的

最优工艺作为提取工艺"

=9结论

姜黄素类化合物的最优超声提取工艺为!乙醇

质量分数为 =">#液料比为 !#\(#功率为 ;") h#时

间为 ;) 23&%最优微波辅助湿粉提取工艺为!乙醇的

质量分数为 #<>#液料比为 ((\Y#功率为 !Y" h#时

间为 "" 8%最优回流提取工艺为!乙醇质量分数为

=Y>#液料比为 **\"#水浴温度为 =<m#回流时间为

**# 23&#在该条件下回流 ( 次"

! 种最优提取工艺下姜黄素类化合物的最优提

取率为 !=\!<$!#\!Y 2I[I和 !Y\Y) 2I[I" 双去甲

氧基姜黄素$去甲氧基姜黄与姜黄素是姜黄素类化

合物的主要成分#在 ! 种提取方法中#! 种成分的质

量分数一致#各成分占姜黄总素的比例基本不变"

乙醇质量分数对姜黄素类化合物提取效果的影

响较大" ! 种提取方式各有优势#回流提取效率高#

微波辅助提取时间短#超声提取操作简单" 经综合

考虑生产效率#最终优选超声提取工艺作为最终生

产工艺"
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