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摘
!

要!为研究葛根黄酮的提取工艺$对多个影响因素进行了单因素考察$并选择乙醇质量分数-提取时间-液固

比与提取温度
F

个因素采用响应面法进行了优化$建立了数学模型并进行了方差分析%结果表明$所得模型能

很好地描述提取率与各因素之间的关系$黄酮提取的最佳工艺为'乙醇质量分数
B%>Ad

-提取时间
$%E>#M2*

-液

固比
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3

-提取温度
C!>Ab

-

$

次提取&提取时溶液
S

H

值不需调整&乙醇回收循环使用可行%采用该工艺

条件$黄酮理论提取率可达到
$EF!>B

&

3

*

3

$实际为
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葛根是一种富含异黄酮的食用草本植物$以0葛根1的条目被正式列入
!#$#

年版中国药典$在传统中

药中广泛使用$常被用作解热剂-发汗剂-止吐剂等&另外$葛根还具有改善血液循环-解痉-降血糖等功

效+

$D"

,

%理化分析发现$发挥这些效用的主要活性成分是异黄酮!葛根素-大豆苷#$因此对黄酮的提取也

随之受到许多研究者的关注%许多因素$如提取剂种类与含量-提取时间-液固比-提取温度-体系酸碱

度-提取次数等都会影响提取过程$不同的变量会对这个过程有不同的影响$并且因素之间可能还会有相

互作用%然而$传统的优化多因素系统的方法实验数量大$非常耗时$也难于分析因素之间存在的相互作

用$很难找到真正最佳条件%响应面方法!

U9\

#可以有效地用于评估多因素的影响和它们对一个或多

个响应值的相互作用$既可以通过合理的实验设计减少实验数量$又可以通过建立数学模型优化出可能

处于所考察点之间的最佳条件+

B

,

%本实验研究了葛根黄酮的提取工艺$系统研究了提取剂"乙醇水溶液

的乙醇质量分数-提取时间-液固比!萃取液体积与葛根质量之比$

M]

*

3

$全文同#-提取温度-溶液
S

H

值-提取次数及回收乙醇等对黄酮提取率的影响%在单因素研究基础上$对乙醇质量分数-提取时间-液

固比-提取温度
F

个因素$进行
%

水平的响应面法优化$得到提取率与因素间关系的数学模型$可为工业

化生产提供参考%

9

!

材料与方法

9>9

!

材料与仪器

原料'葛根$粉状!

$##

目#$重庆慧远药业有限公司%

主要试剂'芦丁!标准品$中国医药!集团#上海化学试剂公司#$亚硝酸钠!分析纯$上海振欣试剂厂#&

硝酸铝!分析纯$上海振欣试剂厂#$氢氧化钠!分析纯$杭州萧山化学试剂厂#$盐酸!分析纯$杭州化学试

剂有限公司#$乙醇!分析纯$杭州长征化学试剂有限公司#%

主要仪器'

ĤXDA$!%G

型电热恒温鼓风干燥箱!上海精密实验设备有限公司#$

V9$!F9

型电子天平

!北京塞多利斯仪器系统有限公司#$

T̂D9!F

电热恒温水浴锅!上海精宏试验设备有限公司#$

9H.D

'

V

型循环水真空泵!浙江临海市精工真空设备厂#$

C!!I

型可见分光光度计!上海光谱仪器有限公司#%

9>:

!

实验方法

$>!>$

!

黄酮的提取

将恒温水浴锅设置到需要的温度$称取
">#

3

于
B#b

干燥箱已恒质量的葛根置于
"##M]

烧瓶中$

加入某一体积某一质量分数的乙醇水溶液$润湿摇匀后将烧瓶固定于恒温水浴$装上回流冷凝管$提取某

一时间%提取结束后对混合料液进行真空过滤$得滤液&测定滤液体积$取样按标准方法测定吸光度&计

算溶液中的黄酮含量及黄酮的提取率%

研究不同乙醇质量分数-提取时间-液固比-提取温度-溶液
S

H

值-提取次数-回收乙醇等因素对黄

酮提取率的影响%在此基础上$选择相关因素进行响应面法优化%

$>!>!

!

分析方法

黄酮含量采用硝酸铝
D

亚硝酸钠法在波长
"#B*M

下测定$用芦丁质量浓度表示+

%

$

C

,

%

实验得到吸光度与黄酮质量浓度的关系为'

8f#3##FB:_#3##%F

!

$

#

式!

$

#中'
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"#B*M

处溶液吸光度&

:

"黄酮的质量浓度$

&

3

*

M]

%

$>!>%

!

提取率表达

葛根黄酮的提取率
*

依照式!

!

#计算'

*f

"iMi

!

8j#3##%F

#

#3##FBiN

!

!

#

式!

!

#中'

M

"滤液体积$

M]

&

N

"葛根取样量$

3

&

*

"黄酮的提取率$
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:

!

结果与讨论

:>9

!

单因素考察及其分析

!>$>$

!

乙醇质量分数对提取率的影响

设定提取温度
E#b

-液固比
$!M]

*

3

-提取液原始酸碱度
S

HC

-

$

次提取
$!#M2*

$分别考察萃取剂

乙醇水溶液的乙醇质量分数为
%#d

-

"#d

-

C#d

-

A#d

-

$##d

时黄酮提取率的变化$结果见图
$

%

图
9

!

乙醇质量分数对提取率的影响

H#

)

F9

!

I--0:76'-

P

(+,27
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-)+:72'*'-07/+*',

'*0O7)+:72'*

8
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图
$

显示$随着乙醇质量分数从
%#d

增大至

C#d

$黄酮提取率也随之增大$到
C#d

达到最大值$而

乙醇质量分数进一步增大$反而使提取率快速减小%

这是由于葛根黄酮分子结构的特殊性所致$结构中既

有易溶于水的葡萄糖基又有易溶于醇的羟基$在乙醇

质量分数较低时$易溶于乙醇的成分未被完全提取$当

乙醇质量分数较高时$又会使易溶于水的成分未被完

全提取$或者兼而有之时牵引力不足于将有效成分转

移至提取液中+

E

,

%因此$当乙醇与水的比例达到适宜

时$会使提取率最高%对于葛根黄酮提取$在以上条件

下
C#d

为最佳乙醇质量分数%

!>$>!

!

提取时间对提取率的影响

图
:

!

提取时间对提取率的影响

H#

)

F:

!
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在乙醇质量分数
C#d

-液固比
$!M]

*

3

-提取温度

E#b

-

S

HC

条件下对葛根分别
$

次提取
%#

-

B#

-

A#

-

$!#

-

$"#M2*

$黄酮提取率的结果见图
!

%

图
!

表明$随着提取时间的延长$黄酮提取率先明

显增大$到
$!#M2*

时增速变缓$趋于平稳%传质过程

具有一定的速度$要使黄酮从葛根中完全传递至提取

液中需要一定的时间$又由于传质推动力逐渐变小$使

得到一定时间后$传质趋于平衡$净的传递量不再增

加$有时还会由于分解而使提取率降低&而提取时间延

长亦会增加操作成本%综合考虑各因素$认为提取时

间
$!#M2*

比较合理%

!>$>%

!

液固比对提取率的影响

图
;

!

液固比对提取率的影响

H#

)

F;

!

I--0:76'-,2

P
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8

20,;

由于液固比的大小是决定传质推动力的重要因素$

直接影响提取效果$所以进行了不同液固比的对比实验$

其他条件如下'乙醇质量分数
C#d

-提取时间
$!#M2*

-提

取温度
E#b

-

S

HC

-

$

次提取$所得结果见图
%

%

从图
%

可以看出$液固比从
FM]

*

3

增大至
$#M]

*

3

$

提取率几乎成线性增大$液固比到
$#M]

*

3

后再增大至

$!M]

*

3

$图线几乎水平$说明提取率增大有限%增大

液固比即减小了液体的黄酮浓度$加大了两相间的浓度

差%液固比到一定值后$由于葛根中的黄酮几乎全部被

提出$使得再增大液固比$提取率不再有明显提高%从

工业角度来考虑$液固比大$会使设备与操作成本增大$

故就该现象而言$合适的液固比应取
$#M]

*

3

%

EB%
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!>$>F

!

提取温度对提取率的影响

图
D

!

提取温度对提取率的影响

H#

)

FD

!

I--0:76'-0O7)+:72'*70M

S

0)+7()0'*

0O7)+:72'*

8

20,;

固定乙醇质量分数
C#d

-提取时间
$!#M2*

-液固比

$#M]

*

3

-

S

HC

-提取
$

次$比较了不同的提取温度对黄酮提

取率的影响$结果见图
F

%

温度的影响具有双重性$升高温度可以降低液体黏度$

使传质阻力减小$同时可以促进分子热运动$提高扩散系

数$并增加溶质的溶解度$两者均加快了传质速度$有利于

提取率的提高&但温度的升高又会使物质分解变性$降低提

取率+

A

,

%图
F

证实了这一点$并看到在
C#b

下提取率出现

最高点$温度过低或过高均会使提取率减小$所以
C#b

有

利于葛根黄酮的提取%

!>$>"

!

溶液
S

H

值对提取率的影响

图
G

!S

H

值对提取率的影响

H#

)

FG

!

[*-,(0*:0'-

S

H'*0O7)+:72'*

8

20,;

原始的提取体系酸碱度在
C

左右$为了研究体系的酸碱

度对黄酮提取率的影响$用酸或碱调整体系的
S

H

值$比较

了在不同的酸碱环境下的提取效果$结果见图
"

%其他条件

为乙醇质量分数
C#d

-提取时间
$!#M2*

-液固比
$#M]

*

3

-

提取温度
C#b

-提取
$

次%

研究发现$

S

H

值在
C

附近提取率最大$体系酸性对提

取率影响不大$而体系碱性会使提取率明显降低$这可能是

在酸性条件下酸中和了黄酮中碱性成分形成盐而在碱性加

热的条件下黄酮类化合物母核被破坏所致%因此葛根黄酮

提取时无须调整体系的酸碱度%

!>$>B

!

提取次数对提取率的影响

葛根提取
$

次黄酮后$由于固液两相浓度达到平衡使固相中的黄酮有可能没有被完全提出$所以在

乙醇质量分数
C#d

-提取时间
$!#M2*

-液固比
$#M]

*

3

-提取温度
C#b

-

S

HC

下进行第二次提取$实验

重复
%

次$结果第二次提取的平均提取率仅为第一次的
!>Ad

%虽提取
!

次提高了黄酮提取率$但操作费

成倍增加$因此基于工业化生产$可行的方案仍是提取
$

次%

!>$>C

!

回收乙醇对提取率的影响

提取剂中的乙醇提取过黄酮后$有少量乙醇被葛根浸润而带走$大量乙醇仍留于提取液中$获得黄酮

后将其废弃浪费严重且污染环境$工业化生产肯定不行%基于此$实验探讨了提取液中乙醇的减压蒸发

回收$并将回收液重新配制成所需乙醇质量分数的提取剂用于提取$即乙醇的循环使用$使实验室研究更

接近于工程%结果得到乙醇回收率可达
AF>%d

$其损失除上面提到的外$还有提取-回收系统密封性不

够所造成的损失%采用回收乙醇用于提取时黄酮的提取率比用新鲜乙醇的平均低
$>Cd

$这说明乙醇回

收循环使用可行%

:>:

!

响应面法优化提取工艺

!>!>$

!

实验设计与结果

由于单因素考察时水平取值有一定的步长$所得最佳水平不一定是真实的最好水平$为了进一步优

化条件$以单因素考察所得最佳水平为中心$以黄酮提取率为响应值
*

!

&

3

*

3

#$选取乙醇质量分数-提取

时间-液固比和提取温度
F

个因素$采用
V'ODV0/*Q0*

实验设计$进行
F

因素
%

水平的响应面法优化%实

验因素见表
$

$所得结果见表
!

%

AB%

第
"

期 诸爱士'葛根黄酮提取工艺优化



表
9

!

实验因素水平编码

E+1*.9

!

L';06+*;,050,6'-0O

S

0)2M0*7+,-+:7')6

编码值 乙醇质量分数!

!

$

#*

d

提取时间!

!

!

#*

M2*

液固比!

!

%

#*!

M]

.

3

_$

#

提取温度!

!

F

#*

b

_$ "# A# E B#

# C# $!# $# C#

$ A# $"# $! E#

表
:

!

实验方案及结果分析

E+1*.:

!

IO

S

0)2M0*7+,;062

3

*+*;)06(,76+*+,

8

626

实验编号
!

$

!

!

!

%

!

F

*

*!

&

3

.

3

_$

#

$ _$ _$ # # $B"#

! $ _$ # # $%$%

% _$ $ # # $C##

F $ $ # # $F!F

" # # _$ _$ $"#C

B # # $ _$ $"EC

C # # _$ $ $"F#

E # # $ $ $C$#

A _$ # # _$ $"#!

$# $ # # _$ $!$F

$$ _$ # # $ $B%$

$! $ # # $ $%!E

$% # _$ _$ # $"B$

$F # $ _$ # $"EC

$" # _$ $ # $C#"

$B # $ $ # $CB!

$C _$ # _$ # $"$E

$E $ # _$ # $!#A

$A _$ # $ # $C$B

!# $ # $ # $F!E

!$ # _$ # _$ $FA%

!! # $ # _$ $"A!

!% # _$ # $ $B%%

!F # $ # $ $C!C

!" # # # # $CC"

!B # # # # $CB%

!C # # # # $CE!

!E # # # # $C"A

!A # # # # $CE"

!>!>!

!

模型拟合与方差分析

将各实验的提取率用
0̂62

3

*DIO

S

0)7C>$>B

软件进行处理$得到了用因素实际值表示的葛根黄酮提取

率与各因素间关系的数学模型'

*f_EB!"3F"FjBE3B"C!

$

jB3EC"!

!

j!AA3F%E!

%

j$BC3"AE!

F

j#3#!"!

$

!

!

j

#3$%$!

$

!

%

j#3#$A!

$

!

F

j#3!$%!

!

!

%

_#3##F!

!

!

F

j$3$!"!

%

!

F

_

#3"BB!

!

$

_#3#%E!

!

!

_$E3"FE!

!

%

_$3!!F!

!

F

!

%

#

方差分析的结果见表
%

%由表
%

中数据可得$模型的
G

值为
AC>$C

-

O

(

#>###$

-

>

!

f#>AEAE

-

G;

1

>>

!

f

#>ACAB

与
Y)0;>>

!

f#>AFF$

$这些均说明由实验数据所拟合的模型能很好地描述提取率与各因素间的

关系$由此模型可以预测考察范围内其他条件下的提取率%

!

$

-

!

!

-

!

%

-

!

F

与
!

$

!

-

!

%

!

-

!

F

! 对
*

的影响

非常显著!

O

(

#3###$

#&

!

!

! 对
*

的影响显著!

O

(

#3#"

#&而
F

因素间的
B

项交互项对
*

的影响不显著

!

O

)

#>#"

#&这些说明因素对提取率的影响不是简单一次项关系%

#C%
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表
;

!

回归模型方差分析

E+1*.;

!

G*+,

8

626'-5+)2+*:0-'))0

3

)0662'*0

P

(+72'*

方差来源 平方和 自由度 均方和
G

值
#F

)

G

模型
C>AFAIj##" $F "ECC">%C AC>$C

(

#>###$

!

$

!>C#%Ij##" $ !>C#%Ij##" FB!>B$

(

#>###$

!

!

$CF#F>#E $ $CF#F>#E !A>CA

(

#>###$

!

%

EF%%B>%% $ EF%%B>%% $FF>%F

(

#>###$

!

F

%CE"B>%% $ %CE"B>%% BF>CA

(

#>###$

!

$

!

!

A%#>!" $ A%#>!" $>"A #>!!CB

!

$

!

%

$$#>!" $ $$#>!" #>$A #>BC#B

!

$

!

F

"B>!" $ "B>!" #>#AB #>CB#A

!

!

!

%

B"#>!" $ B"#>!" $>$$ #>%#A%

!

!

!

F

B>!" $ B>!" #>#$$ #>A$A$

!

%

!

F

!#!">## $ !#!">## %>FC #>#E%E

!

!

$

%>%!!Ij##" $ %>%!!Ij##" "BE>B$

(

#>###$

!

!

!

CC"#>F$ $ CC"#>F$ $%>!B #>##!C

!

!

%

%"C#F>!F $ %"C#F>!F B$>$$

(

#>###$

!

!

F

AC!F">$B $ AC!F">$B $BB>F%

(

#>###$

残差
E $E#>#" $F "EF>!A

失拟项
CB"">!" $# CB">"% ">E% #>#"$A

误差
"!F>E# F $%$>!#

总离差
E#>%#Ij##" !E

系数
>

!

f#>AEAE

!

G;

1

>>

!

f#>ACAB

!

Y)0;>>

!

f#>AFF$

!>!>%

!

最优值与响应面描述

由
0̂62

3

*DIO

S

0)7C>$>B

程序可预测到在
!

$

fB%>Ed

-

!

!

f$%E>#M2*

-

!

%

f$$>%M]

*

3

-

!

F

f

C!>Ab

条件下有
$EF!>B

&

3

*

3

的最大黄酮提取率%

固定其中两个因素于
#

位$另两个因素的
%̂

图见图
B

%

!!

图
B

!

+

-

N

-

:

#显示$乙醇质量分数对提取率的影响比提取时间-液固比与提取温度显著$具有相同的趋

势$即提取率均先随乙醇质量分数增大而升高$到某一点出现最大值$而后随乙醇质量分数的继续增大出

现急剧下降&其他三因素的影响强弱依次是提取温度-液固比-提取时间$并且提取时间与液固比的影响

不像单因素考察时的趋势$而显示出有交互影响%图
B

!

;

#表明提取率有随提取时间或液固比增大而先

升高后降低的现象$但液固比的影响明显大于提取时间%图
B

!

0

#描述了与图
B

!

;

#相类似的结果$提取温

度的影响比提取时间的大%图
B

!

-

#的图形与图
B

!

0

#相像$说明具有相似的作用$不过提取温度对提取率

的作用稍强于液固比%

!>!>F

!

验证实验

在乙醇质量分数
B%>Ed

-提取时间
$%E>#M2*

-液固比
$$>%M]

*

3

-提取温度
C!>Ab

的条件下进行

%

次平行提取实验$测得平均提取率为
$E!$>%

&

3

*

3

!

"f%

$

U9̂ fA>$m

#$与
$EF!>B

&

3

*

3

的预测值相

比$相对误差是
_$>$Bd

$说明所得模型能比较准确地预测葛根黄酮提取实验结果%

;

!

结
!

语

单因素考察发现'乙醇质量分数-提取时间-液固比-提取温度等因素对葛根黄酮提取率有非常显著

的影响$中性条件有利于提取$提取
$

次就基本完全$回收的乙醇循环使用基本不影响提取效果%

葛根黄酮提取的理想条件是'乙醇质量分数
B%>Ed

-提取时间
$%E>#M2*

-液固比
$$>%M]

*

3

-提取

温度
C!>Ab

-体系原有的酸碱度下提取
$

次$预测最大提取率为
$EF!>B

&

3

*

3

$验证实验得到实际提取

率为
$E!$>%

&

3

*

3

$相对误差是
_$>$Bd

%

$C%
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*

3
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F
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N

#

*f
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:
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!
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$

$

!
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!

%
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*

3

#

!

!
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#
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K
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$

!

F
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#

!

0

#

*f

K

!
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#的响应面!
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fC#d
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!

%
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*

3

#

!

!

-

#

*f

K

!

!

%

$

!

F

#的响应面!

!

$

fC#d

$

!

!

f$!#M2*

#

图
K
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不同条件下的响应面图
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