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诃子总多酚恒温超声辅助提取与过程动力学研究
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摘要：采用三频恒温数控超声辅助提取技术优化了诃子总多酚提取工艺；通过比较试验和扫描电镜分析了该技术

高效提取的原因；从 Ｆｉｃｋ第一定律出发建立了诃子总多酚扩散动力学方程，并进行了验证。结果表明，恒温超声提

取诃子总多酚最佳工艺条件为：乙醇体积分数 ６０％、超声频率 ８０ｋＨｚ、超声功率 １８０Ｗ、提取温度 ７０℃；该工艺提取

效率显著高于水浴振荡提取工艺（Ｐ＜０００１）；扫描电镜观察发现，恒温超声提取技术对原料粉末微观结构破坏更

严重。结合 Ｆｉｃｋ第一定律及超声提取动力学推导了恒温超声辅助提取诃子总多酚动力学方程；验证试验表明，在

相应的范围内，提取时间对数和提取功率对数均与诃子总多酚浓度对数呈正比关系。结果表明：恒温超声辅助技

术可用于诃子总多酚高效提取。
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　　引言

诃子果实中鞣质和多元酚类含量丰富，占干重

２３６０％ ～３７３６％［１］
。诃子多酚具有收敛止泻、抑

制肠蠕动、抗炎性渗出等多种疗效
［２］
。

超声提取被广泛应用于中草药有效成分的提

取
［３］
。其中，频率和强度是影响超声提取效率的主

要参数
［４－５］

。频率高低与超声波强弱直接相关、可

能影响其空穴作用、改变其阈值，进而影响提取效

率。因超声热效应作用，使得提取过程中溶液温度

无法稳定，会随时间延长而上升，从而使提取温度失

真并有可能引起其他效应，进而影响提取效果
［６］
。

目前有学者采用超声辅助技术对诃子总多酚提取工

艺进行了研究
［７］
。但是，超声频率对诃子总多酚提

取效率的影响未见相关报道。同时，普通超声波设

备在提取过程中温度无法稳定，常处于缓慢上升过

程，因其提取过程中温度失真而导致无法真实反映

超声提取效果。

研究超声辅助提取中草药有效成分的动力学模

型，可完善和发展其浸提机理，为工艺优化提供可靠

的实验依据和理论指导。在超声辅助提取过程中，

中草药有效成分的传质动力学符合 Ｆｉｃｋ第一定律。
李有润等

［８］
、Ｈｏｕ等［９］

、储茂泉等
［１０］
在前人研究基

础上以传质理论为基础，得到了适用于当归、丹参等

药用植物的提取动力学模型。然而超声提取诃子多

酚类化合物动力学模型未见相关报道。

扫描电镜工作原理是，经过一系列处理使电子

与样品相互作用产生电信号，经放大后能对物质微

观层次和结构进行成像分析与表征
［１１－１４］

。超声辅

助提取技术在诃子总多酚提取过程中具有较好的优

势，利用扫描电镜技术可观察其对原料粉末内部微

观结构改变的影响及解释高效提取的原因。

本文采用三频恒温数控超声波提取设备，通过

仪器本身的制冷作用控制温度稳定，同时改变频率，

在此前提下优化诃子总多酚超声提取工艺；将该工

艺与传统提取工艺进行比较；采用扫描电镜对高效

原因进行分析；并结合 Ｆｉｃｋ第一定律和超声提取动
力学模型，确定恒温超声辅助提取诃子总多酚动力

学模型，为诃子资源深度开发提供依据。

１　材料与方法

１１　试验材料
诃子，产地广西，购自湖南松龄堂中药饮片有限

公司。药材买回后立即粉碎、过６０目筛后置冰箱中
备用。其余化学试剂均为国产分析纯或优级纯。

１２　主要仪器设备
ＫＱ ３００ＧＶＤＶ型三频恒温数控超声波清洗

器，昆山市超声仪器有限公司；ＵＮＩＣ７２００型可见分
光光度计，尤尼柯（上海）仪器有限公司；ＶＥＧＡ（Ⅱ）
ＬＳＵ型扫描电子显微镜，捷克泰思肯（ＴＥＳＣＡＮ）公
司；ＤＦＹ ３００型摇摆式高速万能粉碎机，温岭市林
大机械有限公司；１０１ １ＡＢ型电热鼓风干燥箱，天
津市泰斯特仪器有限公司；ＳＨＡ Ｂ型恒温振荡器，
常州国华电器有限公司；ＸＷ ８０Ａ型漩涡混合器，
上海青浦沪西仪器厂；ＤＬ ５Ｃ型离心机，上海安亭
科学仪器厂。

１３　试验方法
１３１　总多酚含量的测定

采用江慎华等
［１５－１６］

的方法，具体步骤如下。

采用蒸馏水将 Ｆｏｌｉｎ试剂原液稀释 １０倍，取稀
释后的 Ｆｏｌｉｎ试剂 ２２５ｍＬ加入到 ０５ｍＬ样液中，
然后加入 ２２５ｍＬ６％无水碳酸钠溶液，振荡均匀，
３５℃水浴中静置 ９０ｍｉｎ后于波长 ７６５ｎｍ处读数。
将没食子酸配成质量浓度为 ０、３１２５、６２５、１２５、
２５、５０、１００、１５０μｇ／ｍＬ８个样液制作标准曲线，获得
回归方程

ｙ＝００１３４ｘ＋００３３２（ｒ＝０９９８１）
诃子总多酚得率计算公式为

Ｙ＝
Ｘ１Ｘ２Ｘ３
Ｘ４

式中　Ｙ———总多酚质量比，即诃子粉末总多酚提
取得率，ｇ／ｇ

Ｘ１———总多酚质量浓度，ｇ／ｍＬ
Ｘ２———稀释倍数
Ｘ３———提取液最后定容体积，ｍＬ
Ｘ４———提取前诃子粉末质量，ｇ

１３２　单因素试验
参照江慎华等

［１７］
、贝玉祥等

［７］
的方法提取，略

作改进，具体步骤如下。

称取 ５０００ｇ诃子粉末于 １５０ｍＬ具塞锥形瓶
中，进行单因素试验（表１）。每次提取后离心，上清
液合并、定容成统一体积，稀释２００倍后测定总多酚
含量，共提取 ３次。其中，液料比指提取溶剂体积
（ｍＬ）与诃子粉质量（ｇ）的比值。
１３３　正交试验

以单因素试验结果为参考，设计四因素三水平
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　　 表 １　恒温超声辅助提取诃子总多酚单因素试验

Ｔａｂ．１　ＵｎｉｖａｒｉａｔｅｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔｓｏｆＵＡＥＣＴｆｏｒｅｘｔｒａｃｔｉｎｇｐｏｌｙｐｈｅｎｏｌｓｆｒｏｍＴＣＲ

提取因素 因素水平 总多酚提取条件

提取时间／ｍｉｎ ３、５、７、９、１１、１３、１５ ２０ｍＬ／ｇ液料比、６０％乙醇、超声功率２４０Ｗ、超声频率４５ｋＨｚ、超声温度６０℃

超声频率／ｋＨｚ ４５、８０、１００ ２０ｍＬ／ｇ液料比、６０％乙醇、超声功率２４０Ｗ、提取时间９ｍｉｎ、超声温度６０℃

超声功率／Ｗ １２０、１５０、１８０、２１０、２４０、２７０、３００ ２０ｍＬ／ｇ液料比、６０％乙醇、超声频率４５ｋＨｚ、提取时间９ｍｉｎ、超声温度６０℃

超声温度／℃ ４０、４５、５０、５５、６０、６５、７０、７５、８０ ２０ｍＬ／ｇ液料比、６０％乙醇、超声功率２１０Ｗ、提取时间９ｍｉｎ、超声频率４５ｋＨｚ

液料比／（ｍＬ·ｇ－１） １５、２０、２５、３０、３５、４０ ６０％乙醇、超声功率２１０Ｗ、提取时间９ｍｉｎ、超声频率４５ｋＨｚ、超声温度７０℃

乙醇体积分数／％ ３０、４０、５０、６０、７０、８０、９０ ２０ｍＬ／ｇ液料比、超声功率２１０Ｗ、提取时间９ｍｉｎ、超声频率４５ｋＨｚ、超声温度７０℃

（Ｌ９（３
４
））正交试验，其因素水平如表 ２所示，以总

多酚含量衡量提取效率。

表 ２　恒温超声辅助提取诃子总多酚正交试验因素水平

Ｔａｂ．２　ＯｒｔｈｏｇｏｎａｌｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔｓｏｆＵＡＥＣＴｆｏｒ

ｅｘｔｒａｃｔｉｎｇｐｏｌｙｐｈｅｎｏｌｓｆｒｏｍＴＣＲ

水平
乙醇体积

分数／％

超声频率／

ｋＨｚ

超声功率／

Ｗ

提取温度／

℃

１ ５０ ４５ １８０ ６５

２ ６０ ８０ ２１０ ７０

３ ７０ １００ ２４０ ７５

１３４　与水浴振荡优化工艺提取效率的比较
为了衡量恒温超声提取效率，本文将该工艺与

实验室前期确定的水浴振荡最佳提取工艺
［１７］
进行

比较，具体参数设置如表３所示。

表 ３　恒温超声优化工艺与水浴优化工艺提取效率

比较参数设置

Ｔａｂ．３　ＰａｒａｍｅｔｅｒｓｏｆｏｐｔｉｍｉｚａｔｉｏｎｏｆＵＡＥＣＴａｎｄＷＢＥ

ｆｏｒｃｏｍｐａｒｉｎｇｅｘｔｒａｃｔｉｏｎｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ

提取方法 诃子总多酚提取条件

超声优化

提取

提取时间 ９ｍｉｎ、液料比 ２０ｍＬ／ｇ、乙醇体积分数

６０％、超声功率２１０Ｗ、超声频率８０ｋＨｚ、超声温度

７０℃、提取次数３次

水浴振荡

提取

提取时间 ７ｍｉｎ、液料比 ２０ｍＬ／ｇ、乙醇体积分数

５０％、水浴温度７０℃、提取次数４次

１３５　不同提取方式对样品微观结构的影响
将超声提取和水浴振荡提取前、后的样品粉末

６０℃干燥后过 ６０目筛。取筛选后少量诃子粉末在
离子溅射仪中完成真空喷镀后进行扫描电子显微镜

分析。

１３６　动力学过程建模及模型验证
１３６１　动力学模型的建立

药用植物有效成分的提取是一个复杂的物质扩

散传质过程，需要探寻影响溶质转移的关键因素及

内部机制，以改善药用植物提取工艺和提取效率。

在中草药普通浸提过程中，药用植物溶质浸提于固

液两相之中，其提取实质是有效成分的传质过

程
［１８］
，可根据 Ｆｉｃｋ第一定律描述有效成分从固相

到溶剂的扩散速率。

由 Ｆｉｃｋ第一扩散定律可得
ｄｎ
ｄｔ
＝－ＤＳｄＣ

ｄｘ
（１）

式中　ｎ———诃子总多酚物质的量
Ｄ———扩散系数　　Ｓ———固液界面积
ｄＣ
ｄｘ
———浓度梯度　　ｔ———提取时间

在普通水提法中，Ｄ为分子扩散。当引入超声辅助
提取技术后，Ｄ则应包括分子扩散和因超声振荡引
起的涡流扩散两部分

［１９－２０］
，可以得到

Ｄ＝Ｄｍ＋Ｄｅ （２）

其中 Ｄｍ＝Ｋ (ｅｘｐ －Ｅ )ＲＴ
Ｃｑ （３）

Ｄｅ＝ｋ３（ｋ１Ｔ＋ｋ２Ｐ）Ｄｍ （４）
式中　Ｄｍ———浓度与温度的函数，与非溶蚀性药物

的扩散过程类似
［２１］

Ｋ———影响因素系数，主要与提取温度、药材
颗粒大小、搅拌因素以及溶质总扩散

系数有关

Ｅ———扩散活化能，仅与扩散体系有关
Ｔ———温度　　Ｃ———浓度
Ｒ———摩尔气体常数　　ｑ———参数
Ｄｅ———涡流扩散系数，与溶液的湍动程度有

关
［２２－２３］

Ｐ———超声功率
ｋ１、ｋ２、ｋ３———温度、功率及二者相互作用对

扩散系数的影响系数

将式（３）、（４）代入式（２）化简得到
Ｄ＝Ｋｅ－Ｅ／（ＲＴ）Ｃｑ［１＋ｋ３（ｋ１Ｔ＋ｋ２Ｐ）］ （５）

超声提取的主要作用是增加了固液接触面，加

速了内层细胞内容物的浸提扩散面，根据前人研究

结果
［２４］
，对式（１）中的 Ｓ作出修正，即

Ｓ＝Ｓ０Ｂｔ （６）
其中 Ｂ＝μＰ
式中　Ｓ０———提取前扩散面积

μ———与药材颗粒形状相关的系数
设诃子粉粒数目为 ｗ，颗粒粒度为 σ，药材干质
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量为 Ｇ，密度为 ρ，则
Ｓ０＝ｋｗσ

２
（７）

Ｇ＝ｋ′ｗρσ３ （８）
式中　ｋ、ｋ′———比例常数，与药材颗粒的形状等因

素有关

由式（７）与式（８）得

Ｓ０＝
ＪＧ
σ

（９）

其中 Ｊ＝ｋ
ｋ′ρ

若不计因蒸发而引起的溶剂损失，此时溶剂的

液料比为 Ｍ，Ｆ是干药材的吸溶剂率，为诃子粉充分
润湿时所需的溶剂体积与质量之比，对于给定的干

药材，Ｆ为一个确定值。则液料比 Ｍ计算公式为

Ｍ＝Ｖ
Ｇ
＋Ｆ （１０）

式中　Ｖ———药液体积
将式（５）、（６）、（９）、（１０）代入式（１）中，化简积

分得

Ｃ {＝ αＫμＰ［ｋ３（ｋ１Ｔ＋ｋ２Ｐ）＋１］
σ（Ｍ－Ｒ）

ｔ}β
１
１－ｑ

（１１）

其中 α＝ａｋ（１－ｑ）ｅ
－Ｅ
ＲＴ

ｋ′β
　　β＝２＋ｂ

式中　ａ、ｂ———参数，ａ＞０，－１＜ｂ＜０
式（１１）即为超声辅助提取动力学模型，此模型

适用于超声辅助提取诃子总多酚动力学过程的研

究，其与于云虎等
［２５］
研究成果十分吻合。

１３６２　动力学模型验证
为了验证上述提出的超声辅助提取动力学模

型，对式（１１）分析可以得到药用植物超声提取浓度
Ｃ与提取时间 ｔ和超声功率 Ｐ相关。选用诃子作为
试验原料，设计相关试验探究有效成分浓度和时间

及功率的关系，验证实际超声辅助提取诃子总多酚

动力学过程与理论推导出的动力学模型是否相符。

（１）提取液总多酚质量浓度与超声时间之间相
关性验证试验

超声功率一定时，可令 γ＝ｋ０μＰ［１＋ｋ３（ｋ１Ｔ＋
ｋ２Ｐ）］，当只有超声提取时间变化而其他提取条件
均不变时，可对式（１１）两边同时取对数得

ｌｎＣ＝λ＋φｌｎｔ （１２）

其中　　　λ＝ １
１－ｑ

ｌｎ αγ
σ（Ｍ－Ｒ）

　φ＝ β
１－ｑ

λ、φ均为常数。
控制超声时间为 ３、５、７、９、１１ｍｉｎ，控制超声功

率为一定值，在液料比 ２０ｍＬ／ｇ、乙醇体积分数
６０％、超声温度 ７０℃和超声频率４５ｋＨｚ条件下测得
提取液中总多酚质量浓度（ｇ／Ｌ），按照以上相同条件分

别对超声功率０、１５０、２１０和２７０Ｗ进行４次验证。
（２）提取液总多酚质量浓度与超声功率之间相

关性验证试验

当涡流扩散可被忽略不计时，在超声提取功率

变化而其他提取条件均不变时，ｋ３（ｋ１Ｔ＋ｋ２Ｐ）＝０，

动力学方程式（１１）可变换为［２３］

Ｃ [＝ αｋ０μＰｔ
β

σ（Ｍ－Ｒ ]）
１
１－ｑ

（１３）

对式（１３）两边同时取对数得到
ｌｎＣ＝φｌｎＰ＋ω （１４）

其中 ω＝ １
１－ｑ

ｌｎ
αｋ０μＰｔ

β

σ（Ｍ－Ｒ）
　φ＝ １

１－ｑ
控制超声功率为 １２０、１５０、１８０、２１０、２４０、２７０、

３００Ｗ，控制超声时间为一定值，在液料比 ２０ｍＬ／ｇ、
乙醇体积分数 ６０％、超声温度 ７０℃、超声频率
４５ｋＨｚ条件下测得提取液中总多酚质量浓度（ｇ／Ｌ）。
按照以上相同条件分别对超声时间 ３、５、７ｍｉｎ进行
３次验证。

所有测定均 ３次重复，结果以平均值 ±标准差
表示。

２　结果与分析

２１　单因素试验

（１）恒温超声辅助提取时间单因素试验结果如
图１所示。从该图可以看出，前阶段诃子总多酚质
量比随提取时间的延长而升高，当提取时间达到

９ｍｉｎ时质量比达到最大值，此后随着提取时间的延
长总多酚质量比逐渐减少。可能是随着加热时间延

长导致提取出的一些热敏性成分转化降解所致
［６］
。

故选定提取时间７、９和１１ｍｉｎ做正交试验。

图 １　恒温超声辅助提取时间单因素试验结果

Ｆｉｇ．１　ＲｅｓｕｌｔｓｏｆｅｘｔｒａｃｔｉｏｎｔｉｍｅｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔｂｙＵＡＥＣＴ
　
（２）恒温超声辅助提取频率单因素试验结果如

图２所示。由该图可见，随着超声频率增大提取液
总多酚质量比逐渐降低。超声波频率与波长成反

比，随着频率增加，其波长随之减小，造成声波在传

播过程中衰减加快，进而影响到对细胞的破碎效率。

同时，频率升高将导致空化作用的阈值升高，导致空

化效果减弱
［２６－２７］

。基于以上原因，造成总多酚质量

比随频率升高而下降。

（３）恒温超声辅助提取功率单因素试验结果如
图３所示。可以看出，在超声功率１２０～２１０Ｗ范围
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图 ２　恒温超声辅助提取频率单因素试验结果

Ｆｉｇ．２　Ｒｅｓｕｌｔｓｏｆｕｌｔｒａｓｏｎｉｃｆｒｅｑｕｅｎｃｙｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔ

ｂｙＵＡＥＣＴ
　
内，提取液总多酚质量比随着超声功率的增大逐渐

增大。当提取功率大于 ２１０Ｗ以后，总多酚质量比
随着时间的增加反而逐渐降低。因超声波的空化效

应和机械作用有效破坏植物细胞壁，有效成分游离

进入提取溶剂，使一定范围内随超声功率升高而促

进总多酚溶出。而当功率过高时，造成温度过高又

促使某些总多酚分解
［２６］
。同时，功率越高其声强也

越高，声强越高产生的空泡越多，空泡越多反射声波

越多，使能量传递效率降低，影响总多酚提取率
［６］
。

故本试验选定提取功率１８０、２１０和２４０Ｗ做正交试
验。

图 ３　恒温超声辅助提取功率单因素试验结果

Ｆｉｇ．３　ＲｅｓｕｌｔｓｏｆｕｌｔｒａｓｏｎｉｃｐｏｗｅｒｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔｂｙＵＡＥＣＴ
　
（４）恒温超声辅助提取温度单因素试验结果如

图４所示。在４０～７０℃温度范围内，总多酚质量比
随超声温度升高而逐渐上升，７０℃达最高，当超过
７０℃后反而下降。其原因可能是，在低温时，超声波
未能将细胞彻底破碎。随着温度升高，分子热运动

加速，进一步破碎细胞结构，从而使总多酚充分溶

出
［２８］
。但是，随温度继续增加，接近溶剂的沸点，造

成溶剂气化而减少了固 液间的有效接触面积，提取

速率反而下降。此外，高温容易加速热不稳定活性

物质降解
［２９］
。故选定６５、７０和７５℃做正交试验。

图 ４　恒温超声辅助提取温度单因素试验结果

Ｆｉｇ．４　ＲｅｓｕｌｔｓｏｆｕｌｔｒａｓｏｎｉｃｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔｂｙＵＡＥＣＴ
　
（５）恒温超声辅助提取液料比单因素试验结果

如图５所示。随着提取液料比增大，总多酚质量比
逐渐增加，当液料比达到２０ｍＬ／ｇ后，总多酚质量比
变化不大。这是因为液料比增大时，浸提剂乙醇可

以与诃子粉充分接触，使总多酚容易溶出。但是当

液料比超过一定范围时，溶液中多酚含量接近饱和，

同时也会导致其他杂质溶出较多，与总多酚形成竞

争性抑制，从而影响总多酚继续溶出
［３０］
。因此，综

合考虑生产成本和后续处理，正交试验选定液料比

２０ｍＬ／ｇ为固定参数。

图 ５　恒温超声辅助提取料液比单因素试验结果

Ｆｉｇ．５　Ｒｅｓｕｌｔｓｏｆｓｏｌｖｅｎｔｔｏｓｏｌｉｄｒａｔｉｏｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔ

ｂｙＵＡＥＣＴ
　
（６）恒温超声辅助提取乙醇体积分数单因素试

验结果如图 ６所示。由该图可以看出，在 ３０％ ～
６０％的体积分数范围内，总多酚质量比随着乙醇体
积分数的增大而快速上升，６０％时达最大，在７０％ ～
８０％范围内反而下降较快。植物体内的部分多酚以
游离的形式存在于液泡中，部分与蛋白质、多糖通过

氢键或疏水键以结合的形式存在于细胞壁中。而乙

醇体积分数过高会使蛋白质变性，降低与之结合的

总多酚溶出效果
［３１－３２］

。同时导致溶剂挥发增大，一

些醇溶性杂质溶出增加，而干扰与之结合的总多酚

溶出，造成总多酚质量比下降
［３３］
。故选定 ５０％、

６０％和７０％乙醇做正交试验。

图 ６　超声辅助提乙醇体积分数单因素试验结果

Ｆｉｇ．６　Ｒｅｓｕｌｔｓｏｆｅｔｈａｎｏｌｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔ

ｂｙＵＡＥＣＴ
　
２２　恒温超声辅助提取诃子总多酚正交试验结果

根据上述单因素试验结果确定的四因素三水平

正交试验结果如表４所示，Ｘ１～Ｘ４分别表示乙醇体
积分数、超声频率、超声功率与超声温度的水平值。

由该表可以看出，影响超声辅助提取诃子总多酚含

量的因素从大到小排序依次为：乙醇体积分数、超声

频率、超声功率、超声温度，最佳提取工艺为：乙醇体

积分数６０％、超声频率 ８０ｋＨｚ、超声功率 １８０Ｗ、超
声温度７０℃。由方差分析表 ５可见，排在前面的两
个因素（乙醇浓度和超声频率）对提取结果均产生

显著性影响（Ｐ＜００１）。
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表 ４　恒温超声辅助提取诃子总多酚正交试验结果

Ｔａｂ．４　Ｏｒｔｈｏｇｏｎａｌｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔｓｆｏｒｅｘｔｒａｃｔｉｎｇｐｏｌｙｐｈｅｎｏｌｓ

ｆｒｏｍＴＣＲｂｙＵＡＥＣＴ

试验编号 Ｘ１ Ｘ２ Ｘ３ Ｘ４
总多酚质量比／

（ｇ·ｇ－１）

１ １ １ １ １ ０２３０±０００２３

２ １ ２ ２ ２ ０２３７±０００５１

３ １ ３ ３ ３ ０２２４±０００２６

４ ２ １ ２ ３ ０２３６±０００１０

５ ２ ２ ３ １ ０２４１±０００６３

６ ２ ３ １ ２ ０２４１±００００９

７ ３ １ ３ ２ ０２３５±０００１４

８ ３ ２ １ ３ ０２４２±０００２６

９ ３ ３ ２ １ ０２３６±０００７２

ｋ′１ ０２３０３ ０２３３７ ０２３７７ ０２３５７

ｋ′２ ０２３９３ ０２４００ ０２３６３ ０２３７７

ｋ′３ ０２３７７ ０２３３７ ０２３３３ ０２３４

极差 Ｒ′ ０００９０ ０００６３ ０００４４ ０００３７

因素主次 Ｘ１、Ｘ２、Ｘ３、Ｘ４

表 ５　恒温超声辅助提取诃子总多酚正交试验方差分析

Ｔａｂ．５　Ａｎａｌｙｓｉｓｏｆｏｒｔｈｏｇｏｎａｌｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔｓ

因素 偏差平方和 自由度 Ｆ比 Ｆ００５ Ｆ００１ 显著性

Ｘ１ ０ ２ １２４９１ ３５５ ６０１ 
Ｘ２ ０ ２ ８３８３ ３５５ ６０１ 
Ｘ３ ５７８×１０－５ ２ １８７０ ３５５ ６０１

Ｘ４ ９７０×１０－５ ２ ３１３７ ３５５ ６０１

误差 ０ １８

　　相应因素对结果具有极显著性影响（Ｐ＜００１）。

　　选取超声辅助提取最佳工艺（６０％、８０ｋＨｚ、
１８０Ｗ、７０℃）与正交试验中总多酚质量比最高组
（７０％、８０ｋＨｚ、１８０Ｗ、７５℃）进行验证试验，结果分
别为（０２６６±０００２）ｇ／ｇ与（０２２２±０００４）ｇ／ｇ。
正交最佳工艺提取液总多酚含量极显著性高于正交

表中总多酚含量最高组（Ｐ＜０００１）。由此证明该
最优提取工艺较为可靠，可以考虑作为后续扩大提

取工艺的提取条件。

图 ７　恒温超声辅助提取、水浴振荡最佳工艺提取效率的比较

Ｆｉｇ．７　ＥｘｔｒａｃｔｉｏｎｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙｃｏｍｐａｒｉｓｏｎｂｅｔｗｅｅｎＵＡＥＣＴａｎｄＷＢＥ

２３　恒温超声辅助与水浴振荡提取效率的比较
为了评价超声辅助提取效率，将本文最佳提取

工艺与实验室前期确定的水浴振荡提取最佳工

艺
［１７］
进行了比较，结果如图 ７所示。由图 ７可知，

恒温超声辅助最佳工艺所得提取液总多酚质量比及

ＦＲＡＰ值均显著高于水浴振荡最佳工艺提取液（Ｐ＜
０００１），水浴振荡提取液总多酚含量和ＦＲＡＰ值分别仅
为超声提取液的９２５９％及９４２０％。对比结果说明恒
温超声辅助提取法优于传统水浴振荡提取方法。

２４　扫描电镜样品微观结构分析
为了进一步分析超声优化提取高效的原因，本

文将提取前原料、超声优化提取与水浴振荡提取后

所得诃子粉末的微观结构进行了观察和分析，其结

果如图８所示。由图 ８可知，未经过提取处理的诃
子粉末其组织表面光滑、平整、结构致密完整。经过

超声优化提取９ｍｉｎ与水浴振荡提取７ｍｉｎ后，其组
织内部结构变得松散，并均有不同程度破坏。但是，

经过超声优化提取 ９ｍｉｎ，诃子组织破损严重，细胞
无法识别，微观结构遭到更严重破坏。其中主要原

因可能是超声波产生的机械粉碎、搅拌和撞击导致

细胞壁破裂，改变了材料内部结构，而其空化作用增

加了传质速率，进而使有效成分提取率增加
［３４－３５］

。

在空穴作用中，溶液中不同成核位置产生气泡，并随

声波增强而增多，空穴作用导致温度和压强大幅度

升高，使泡沫崩解，产生猛烈的冲击波，加强了溶剂

系统内的传质过程。随后，超声波扩散通过细胞壁，

细胞壁一旦破碎，细胞内容物迅速溶出
［３６］
。刘常金

等
［３４］
研究超声 微波协同提取丁香抗氧化活性研究

超声循环提取和水浴振荡提取茹笋多糖物质时，也

从扫描电镜图像中观察到类似结果。

２５　动力学过程验证试验结果
为了验证该方程中有效成分质量浓度对数值分

别与功率对数值或时间对数值在实际试验中是否成

线性关系，以证明该动力学方程的合理性，本文进行

了如下验证试验。

（１）测得在固定功率条件下不同提取时间所得
提取液总多酚质量浓度，结果如表６所示。

８１２ 农　业　机　械　学　报　　　　　　　　　　　　　　　　　２０１５年



　

图 ８　诃子粉末的扫描电镜照片

Ｆｉｇ．８　ＳｃａｎｎｉｎｇｅｌｅｃｔｒｏｎｍｉｃｒｏｓｃｏｐｅｐｉｃｔｕｒｅｓｏｆＴＣＲ
（ａ）提取前（２５ｋｘ）　（ｂ）超声提取后（２５ｋｘ）　（ｃ）水浴提取后（２５ｋｘ）

（ｄ）提取前（５０ｋｘ）　（ｅ）超声提取后（５０ｋｘ）　（ｆ）水浴提取后（５０ｋｘ）
　

表 ６　在固定超声功率条件下不同提取时间所得提取液总多酚质量浓度

Ｔａｂ．６　Ｐｏｌｙｐｈｅｎｏｌｓｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｏｆｅｘｔｒａｃｔｕｎｄｅｒｆｉｘｅｄｕｌｔｒａｓｏｎｉｃｐｏｗｅｒａｎｄｄｉｆｆｅｒｅｎｔｅｘｔｒａｃｔｉｏｎｔｉｍｅｓ ｇ／Ｌ

超声功率／Ｗ
提取时间／ｍｉｎ

３ ５ ７ ９ １１

０ ３７１０±００７１ ４００３±００３８ ４２５７±００４６ ４４９１±００６８ ４３７２±００６０

１５０ ４１７２±００５８ ４４９６±００６７ ４７４０±００２３ ４９０４±００９６ ４８５９±００２３

２１０ ５４３７±００４８ ５６４６±００６２ ５８６９±００４８ ６１９３±００３０ ６１０３±００４５

２７０ ５１４３±００３８ ５３６２±００６９ ５５８６±００５７ ５８３０±００９６ ５６９５±００３１

　　对表６中的数据进行处理，绘制总多酚质量浓
度对数（ｌｎＣ）与超声提取时间对数（ｌｎｔ）之间的关系
图如图９所示。

图 ９　ｌｎＣ与 ｌｎｔ关系

Ｆｉｇ．９　ＲｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐｂｅｔｗｅｅｎｌｎＣａｎｄｌｎｔ
　
由图９可以看出，在一定的时间范围内（３～

９ｍｉｎ，ｌｎｔ分别对应为 １１０、１６１、１９５和 ２２０），诃
子中总多酚质量浓度 ｌｎＣ与超声提取时间 ｌｎｔ呈较
好的线性关系，没有超声作用（０Ｗ）的浸提曲线斜
率明显小于有超声作用的超声提取曲线斜率，表明

超声能够加速药材有效成分溶出
［３５］
。但是超过一

定时间（９ｍｉｎ，ｌｎｔ为 ２２０）则变化不大。这是因为
提取物质量浓度趋向于极限值，ｌｎＣ与 ｌｎｔ不再呈线
性关系。说明此时超声提取过程不再受动力学控

制。

（２）测得在固定功率条件下不同提取时间所得
提取液总多酚质量浓度，提取结果如表７所示。

对表 ７中的数据进行处理，绘制总多酚质量浓
度对数（ｌｎＣ）与超声功率对数（ｌｎＰ）之间的关系图，
结果如图１０所示。

由图１０可看出，在一定的功率范围内，且时间
一致的情况下，ｌｎＣ与 ｌｎＰ呈良好的线性关系，符合
式（１４）的规律。但是超过一定的功率（２１０Ｗ）则出
现拐点，提取物质量浓度随功率变化很小，达到极限

提取值。而拐点所对应的时间即是提取工艺中所需

要的最适提取时间。同时也显示过高的超声波功率
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反而会降低提取效果，印证了单因素试验结果。李 娜等
［３７］
也发现了与本文相类似的结果。

表 ７　在固定提取时间条件下不同超声功率所得提取液总多酚质量浓度

Ｔａｂ．７　Ｐｏｌｙｐｈｅｎｏｌｓｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｏｆｅｘｔｒａｃｔｕｎｄｅｒｆｉｘｅｄｅｘｔｒａｃｔｉｏｎｔｉｍｅａｎｄｄｉｆｆｅｒｅｎｔｕｌｔｒａｓｏｎｉｃｐｏｗｅｒｓ ｇ／Ｌ

提取时间／

ｍｉｎ

超声功率／Ｗ

１２０ １５０ １８０ ２１０ ２４０ ２７０ ３００

３ ３６２４±０１２０ ４０１１±００９５ ４４２２±０１２０ ４８２８±００９５ ４７２３±００６７ ４５７３±００９２ ４３３４±００８８

５ ４０１７±００１７ ４４１７±００６０ ４８０６±００５４ ５１７８±００７９ ４９６２±００４２ ４８４５±００６７ ４６７８±００６９

７ ４５１２±００４８ ４８０６±００７９ ５１６２±００７９ ５５５６±０１００ ５４１２±００３８ ５２３４±００１７ ４９７９±００１０

图 １０　ｌｎＣ与 ｌｎＰ关系

Ｆｉｇ．１０　ＲｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐｂｅｔｗｅｅｎｌｎＣａｎｄｌｎＰ
　

３　结论

（１）通过单因素和正交试验确定了恒温超声辅
助提取诃子总多酚的最佳工艺为：乙醇体积分数

　　

６０％、超声频率 ８０ｋＨｚ、超声功率 １８０Ｗ、超声温度
７０℃，其可靠性由方差分析和验证试验得到确认。

（２）对比试验发现，恒温超声辅助最佳工艺提取效
率显著高于水浴振荡最佳工艺（Ｐ＜０００１）；扫描电镜
分析后发现，与水浴振荡提取相比，恒温超声提取使原

料粉末在微观结构上产生更严重的破坏作用，组织和

细胞破损更严重，促进了溶剂向细胞内浸透，使得诃子

总多酚迅速、充分溶出，提取效率显著提高。

（３）建立了适用于恒温超声辅助提取诃子总多
酚的动力学模型，并进行了验证，完善和发展超声辅

助提取中草药的浸提机理。
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