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　　摘要：将常被丢弃的龙眼壳和龙眼核高效合理地利用起来，不仅不浪费资源，还能够提高龙眼的整体利用价值，提
供了获得黄酮的另一途径，降低提取黄酮的经济成本。研究了超声波辅助乙醇浸提法从龙眼壳、核中提取黄酮，其量

的测定是采取紫外分光光度法测定的。利用响应面法在单因素试验结果之上再做优化试验，最后得到最佳提取工艺：

超声温度６１℃、原料目数 ４１目、乙醇浓度 ６３％、料液比 １ｇ∶２０ｍＬ、超声时间 ３０ｍｉｎ，实际黄酮提取量可
达 ３９．１ｍｇ／ｇ。
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　　龙眼（ＤｉｍｏｃａｒｐｕｓｌｏｎｇａｎＬ．）是无患子科果树的果实［１］，

其壳和核都能用来当作药物成分，但两者经常被当作垃圾扔

掉，其核质量约占其鲜质量的１／５［２］。黄酮类化合物又属于
多酚类化合物，其具有的多种生物活性能消去体内的自由基

团，有抗衰老、降低胆固醇、抗肿瘤、消除疲劳、改善血液循环、

抗菌、抗突变和降血压等作用［３］，也可抵御心脑血管疾病、抑

制脂肪酶、防癌、防辐射等［４］。其若可以利用一种低成本且

高效的方法从龙眼壳、核中得到，不仅节约资源、保护环境，同

时也提高了龙眼果实的利用率和获取黄酮的另一途径。

贤景春等在超声波提取龙眼核总黄酮量的工艺研究中，

先通过单因素试验再进行正交试验分析，得到最佳工艺：乙醇

浓度 ６０％，超声时间 ３０ｍｉｎ，超声温度 ７０℃，料液比
１ｇ∶１３ｍＬ［５］。关恺珍等在对响应面法超声提取龙眼核黄酮
工艺的优化试验研究中通过３因素３水平的响应面分析法得
到最佳提取工艺：提取溶剂丙酮的浓度为５９％，超声时间为
２．３ｈ，超声温度为７１℃［６］。周孟清等在用微波辅助法提取

龙眼壳中黄酮类化合物的研究中先进行单因素试验，再进行

３因素３水平正交试验，得到最佳提取工艺：微波处理时间３０
ｓ，微波处理功率为１６０Ｗ，料液比１ｇ∶４ｍＬ［７］。龙眼在国外
除了直接食用和简单加工成饮料外，更多的是研究龙眼核的

提取成分。龙眼核提取物有一定的抗菌活性，且一种水溶性

的龙眼核多糖对人肺腺癌的细胞增殖呈剂量依赖性的抑制，

在体内外均可发挥抗癌作用［８－９］。龙眼核活性炭具有高比表

面积和多孔结构，更有利于吸附［１０］。龙眼核是一个丰富的抗

氧化剂茶多酚的天然来源，其提取物又是大肠癌细胞侵袭和

明胶酶活性的强效抑制剂，２１％水解度的龙眼提取物含有很
高的可溶性膳食纤维和较强的活性益生元［１１］。

本次试验以福建泉州废弃的龙眼壳、核为原材料，采取以

乙醇为溶剂，超声波辅助提取其壳、核中黄酮类化合物的提取

方法，紫外分光光度法来测定试验所得的黄酮量。在单因素

试验基础上，选用响应面法优化龙眼壳与核中黄酮提取的最

佳工艺。

１　材料与方法

１．１　试验材料
龙眼是泉州本地龙眼，芸香苷标准品（芸香苷含量≥

９８％，北京索莱宝科技有限公司），亚硝酸钠、硝酸铝、氢氧化
钠均为分析纯，无水乙醇（乙醇含量≥９９．７％）等。
１．２　试验方法
１．２．１　工艺流程　废弃的龙眼壳、核→挑拣、干燥→粉碎→
过筛→称质量→按一定料液比加溶剂→超声波提取→抽滤
（布氏漏斗）→定容→黄酮提取量的测定
１．２．２　主要工艺操作要点　（１）原料处理。从废弃的龙眼
壳、核中挑拣出明显的杂质，在５０℃下鼓风干燥箱中烘干到
质量不再改变，将干燥的龙眼壳、核磨粉，过筛，再倒入加盖广

口玻璃瓶中，干燥保存备用。（２）芸香苷标准溶液的配制。
正确称取在１０５℃干燥至恒质量的芸香苷标准品２０ｍｇ，加
一定量的体积分数为６０％的乙醇溶液溶解，全部移入１００ｍＬ
容量瓶中，再用６０％乙醇溶液定容至刻度，摇匀，制得浓度为
０．２００ｍｇ／ｍＬ的芸香苷标准溶液，冷藏待用。（３）芸香苷标
准曲线的制作。分别移取上述芸香苷标准溶液 ０．０、０．４、
０８、１．２、１．６、２．０、２．４ｍＬ各置于１０ｍＬ容量瓶中，各加入
５０ｍｇ／ｍＬ亚硝酸钠溶液 ０．２ｍＬ，摇匀后静置 ６ｍｉｎ，加
１００ｍｇ／ｍＬ硝酸铝溶液 ０．２ｍＬ，摇匀后静置 ６ｍｉｎ，加
４０ｍｇ／ｍＬ氢氧化钠溶液２．０ｍＬ，再加６０％乙醇溶液定容至
刻度，摇匀，静置１５ｍｉｎ。空白对照为不加芸香苷标准溶液，
将测吸光度的仪器的波长调至５１０ｎｍ处测吸光度，取３次平
行试验平均值。以吸光度 Ｄ为纵坐标，以芸香苷含量
（ｍｇ／ｍＬ）为横坐标绘制出标准曲线（图１）。（４）样品溶液的
制备。拿干燥的、过一定目数目筛的龙眼壳、核粉末１．０００ｇ，
准确称量，在确定料液比下加已知浓度的乙醇溶液作为提取

溶剂，在设置好的温度、超声频率下超声水浴提取一定时间，
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趁热抽滤，再移至５０ｍＬ容量瓶中并用６０％乙醇定容，制成
样品溶液。（５）黄酮提取量的测定。分别取０．５ｍＬ的待测
提取液，置于２５ｍＬ容量瓶中，各加入５０ｍｇ／ｍＬ亚硝酸钠溶
液 ０．２ｍＬ，摇匀后静置 ６ｍｉｎ，加 １００ｍｇ／ｍＬ硝酸铝溶液
０．２ｍＬ，摇匀后静置 ６ｍｉｎ，加 ４０ｍｇ／ｍＬ氢氧化钠溶液
２．０ｍＬ，再加６０％乙醇溶液定容至刻度，摇匀，静置１５ｍｉｎ。
以不加提取液组为对照组，于 ５１０ｎｍ波长处测吸光度，根据
吸光度和芸香苷标准曲线计算总黄酮提取量，并按下式计算：

Ｗ＝（Ｘ／ｍ）（Ｖ１／Ｖ２）。
式中：Ｗ为样品中黄酮提取量；Ｘ为测得样品液的吸光度；ｍ
为样品质量；Ｖ１／Ｖ２为测定用样液体积（ｍＬ）／试样处理液总
体积（ｍＬ）。

１．３　试验设计方案
１．３．１　单因素试验设计　把乙醇溶液作为提取溶剂，在一定
超声波频率下利用超声波辅助法提取龙眼壳、核粉末中的黄

酮类化合物，分别设计以原料目数（１０、２０、４０、６０、８０、１００
目）、超 声 温 度 （３０、４０、５０、６０、７０、８０ ℃）、料 液 比
（１ｇ∶１０ｍＬ、１ｇ∶１５ｍＬ、１ｇ∶２０ｍＬ、１ｇ∶２５ｍＬ、
１ｇ∶３０ｍＬ、１ｇ∶３５ｍＬ）、乙醇浓度（４０％、５０％、６０％、７０％、
８０％、９０％）、超声时间（２０、３０、４０、５０、６０、７０ｍｉｎ）为单一因素
对黄酮提取量影响的试验。

１．３．２　龙眼壳、核黄酮提取的响应面试验设计　根据 ＲＳＭ
中Ｂｏｘ－ＢｅｈｎｋｅＤｅｓｉｇｎ（ＢＢＤ）的中心组合试验设计原理，在
单因素试验基础上，建立以对龙眼壳、核中黄酮提取量影响显

著的４个因素为自变量 Ａ、Ｂ、Ｃ、Ｄ的４因素３水平的响应面
分析（表１）。用ＤｅｓｉｇｎＥｘｐｅｒｔｖｅｒｓｉｏｎ８软件进行响应面试验
设计，各因素的响应值为黄酮的提取量，最终分析获得从龙眼

壳、核中提取黄酮类化合物的最佳提取工艺。

表１　因素水平

水平
Ａ：乙醇浓度
（％）

Ｂ：超声温度
（℃）

Ｃ：超声时间
（ｍｉｎ）

Ｄ：原料目数
（目）

－１ ５０ ５０ ２０ ２０
０ ６０ ６０ ３０ ４０
１ ７０ ７０ ４０ ６０

２　结果与分析

２．１　单因素试验结果分析
２．１．１　乙醇浓度对龙眼壳、核黄酮提取量的影响　由图２可
知，龙眼壳、核中黄酮的提取量随乙醇浓度的增大先升高后降

低，乙醇浓度为６０％时，黄酮提取量最大。乙醇浓度过低不
利于黄酮类物质的溶解提取，过大可导致蛋白质、糖类等大分

子发生凝聚，梗阻内部组织的孔道，致黄酮类化合物扩散的阻

力增进，乙醇浓度的增长也会减弱颗粒细胞的溶胀［１２］，因此

乙醇溶液的浓度以６０％左右为宜。

２．１．２　超声温度对龙眼壳、核中黄酮提取量的影响　由图３
可知，黄酮提取量跟随超声温度的升高先明显增加后又逐渐

减少，当超声温度为６０℃时，其提取量最大。可能原因是温
度过低使黄酮类物质不易溶解出来，而温度过高引起黄酮类

物质被氧化毁坏，还可能导致其他可溶性物质的溶出，从而降

低黄酮提取量［１３－１５］。当超声温度为８０℃时，其稍有平缓增
加趋势，但考虑到试验的成本与操作的简易性而选择６０℃左
右作为适宜的超声温度。

２．１．３　超声时间对龙眼壳、核黄酮提取量的影响　由图４可
知，黄酮提取量跟随超声时间的延长先升高后迟缓下降，超声

时间为３０ｍｉｎ时黄酮提取量最高。可能是由于时间较短，黄
酮类物质溶解不充分，而一定范围内的延长超声时间可增加

原料与提取液的接触时间，从而溶解度有所提高，进而增加提

取量。当超声时间过长，黄酮类物质可部分被热分解，同时原

料中的其他醇溶性物质也会被溶解出来，使获取的黄酮纯度

下降［１６］。因此，超声时间以３０ｍｉｎ左右为宜。
２．１．４　原料目数对龙眼壳、核中黄酮提取量的影响　由图５
可知，随龙眼壳、核粉碎程度的增大，从龙眼壳、核中能够提取

出的黄酮量先升高后降低，目数为４０目时最高。原因可能是
目数太小，黄酮类物质不能很好地从原料中溶解出来，一定粒

度范围内，随粒度的增加，黄酮的溶解性增强，提取量升高。

若原料的粒度太小，黄酮物质会更多地在样品颗粒的表面吸

附，能溶解在溶剂中的则变少。因此，原料目数取４０目左右
较适宜。
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２．１．５　料液比对龙眼壳、核中黄酮提取效果的影响　由图６
可知，龙眼壳、核中黄酮提取量随溶剂用量的增加而升高，在

料液比为１ｇ∶２０ｍＬ时，其提取量最大，之后，黄酮提取量逐
渐降低。溶剂用量过大时，黄酮提取量降低，导致其他杂质在

溶剂中过多溶出的同时影响到黄酮在溶剂中的溶解，由于料

液比对黄酮提取量的影响相对较小，因此，料液比固定

为１ｇ∶２０ｍＬ。

２．２　响应面试验结果与分析
２．２．１　响应面试验设计与结果　通过以上单因素试验，利用
Ｂｏｘ－Ｂｅｈｎｋｅｎ中心组合试验的设计原理，设计了乙醇浓度、
超声温度、超声时间、原料目数４因素３水平２９个试验点的
响应分析试验，结果见表２。
２．２．２　回归模型的建立与分析　利用Ｄｅｓｉｇｎ－Ｅｘｐｅｒｔ８．０软
件进行乙醇浓度、超声温度、超声时间、原料目数４个因素对龙
眼壳、核中黄酮提取量的回归分析，建立四元二次回归方程：

Ｙ＝３９．２０＋１．２４Ａ＋０．５６Ｂ－０．１４Ｃ＋０．３９Ｄ＋０．２３ＡＢ＋
０．２２ＡＣ＋０．１３ＡＤ＋０．０５０ＢＣ－１．２５ＢＤ－１．１５ＣＤ－２．０８Ａ２－
２．３０Ｂ２－２．１８Ｃ２－２．７８Ｄ２。

表２　响应面试验结果

试验编号
Ａ：乙醇
浓度（％）

Ｂ：超声
温度（℃）

Ｃ：超声
时间（ｍｉｎ）

Ｄ：原料
目数（目）

黄酮提取量

（ｍｇ／ｇ）

１ １ ０ ０ －１ ３５．８
２ ０ ０ －１ １ ３６．４
３ －１ ０ １ ０ ３３．３
４ ０ ０ ０ ０ ３８．９
５ ０ －１ １ ０ ３５．３
６ ０ ０ １ －１ ３３．７
７ －１ －１ ０ ０ ３２．２
８ １ ０ ０ １ ３５．９
９ ０ ０ ０ ０ ３８．５
１０ －１ １ ０ ０ ３３．６
１１ ０ ０ －１ －１ ３３．２
１２ １ －１ ０ ０ ３４．９
１３ －１ ０ －１ ０ ３４．３
１４ ０ ０ ０ ０ ３９．２
１５ ０ １ －１ ０ ３４．９
１６ ０ １ ０ －１ ３４．７
１７ １ ０ －１ ０ ３６
１８ －１ ０ ０ －１ ３３．９
１９ ０ １ ０ １ ３３．８
２０ １ １ ０ ０ ３７．２
２１ ０ －１ ０ １ ３５．９
２２ －１ ０ ０ １ ３３．５
２３ ０ －１ －１ ０ ３３．９
２４ ０ １ １ ０ ３６．５
２５ ０ ０ ０ ０ ３９．８
２６ １ ０ １ ０ ３５．９
２７ ０ ０ ０ ０ ３９．６
２８ ０ ０ １ １ ３２．３
２９ ０ －１ ０ －１ ３１．８

　　运用ＤｅｓｉｇｎＥｘｐｅｒｔ软件对试验点的响应值进行方差分
析，结果见表 ３。由表 ３可知，回归模型是极显著的（Ｐ＜
００１），一次项的Ａ及Ｂ、Ｃ、Ｄ４个因素的二次项和各因素之
间的交互作用（ＢＤ、ＣＤ）对龙眼壳、核中黄酮提取量的影响均
达显著水平（Ｐ＜０．０５）。且此试验模型的失拟项（Ｐ＝
０．０９２９＞０．０５）为不显著，显示此模型的相对误差较小、拟合
度好，因此试验结果的预测和分析能用该回归方程来替代真

实试验点分析。由４因素Ａ、Ｂ、Ｃ、Ｄ得出的Ｆ值判断，各因素
对龙眼壳、核中黄酮提取量的影响顺序为乙醇浓度 ＞超声温
度＞原料目 数＞超声时间。
２．２．３　多种因素交互作用的响应面图分析　通过 Ｄｅｓｉｇｎ－
Ｅｘｐｅｒｔ分析获得龙眼壳、核的黄酮提取量的响应面分析图，图
７至图１２为交互因素对响应面值的响应曲面及等高线图。

由图７－ａ知，乙醇浓度的响应面曲面较陡，超声温度的
曲面稍平缓，则显示出前者对龙眼壳、核中黄酮提取量的影响

较大，而后者对其影响稍小；随乙醇浓度和超声温度增大，黄

酮提取量增加，当两者到达某一程度时，其最大，随后呈下降

趋向。图７－ｂ中等高线图呈圆形，则乙醇浓度与超声温度的
交互作用较弱；沿乙醇浓度轴向的等高线较超声温度轴向聚

集较多，则乙醇浓度比超声温度对黄酮提取量的影响相对

明显。
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表３　方差分析

方差来源 平方和 自由度 均值 Ｆ值 Ｐ值
模型 １２８．６ １４ ９．１９０ １０．３８ ＜０．０００１
Ａ（乙醇浓度） １８．５ １ １８．５００ ２０．９０ ０．０００４
Ｂ（超声温度） ３．７４ １ ３．７４０ ４．２３ ０．０５８９
Ｃ（超声时间） ０．２４ １ ０．２４０ ０．２７ ０．６１０１
Ｄ（原料目数） １．８４ １ １．８４０ ２．０８ ０．１７１３
ＡＢ ０．２ １ ０．２００ ０．２３ ０．６３９８
ＡＣ ０．２ １ ０．２００ ０．２３ ０．６３９８
ＡＤ ０．０６３ １ ０．０６３ ０．０７１ ０．７９４３
ＢＣ ０．０１ １ ０．０１０ ０．０７１ ０．９１６９
ＢＤ ６．２５ １ ６．２５０ ７．０６ ０．０１８８
ＣＤ ５．２９ １ ５．２９０ ５．９８ ０．０２８８
Ａ２ ２７．９３ １ ２７．９３０ ３１．５５ ＜０．０００１
Ｂ２ ３４．３１ １ ３４．３１０ ３８．７７ ＜０．０００１
Ｃ２ ３０．６９ １ ３０．６９０ ３４．６７ ＜０．０００１
Ｄ２ ４９．９５ １ ４９．９５０ ５６．４３ ＜０．０００１
残差 １２．８９ １４ ０．８９０
失拟项 １１．２９ １０ １．１３０ ４．１１ ０．０９２９

　　注：、表示显著（Ｐ＜０．０５）、极显著（Ｐ＜０．０１）。

　　由图８－ａ知，乙醇浓度的响应面曲面较陡，超声时间的
响应面曲面较平缓，则显示出前者对龙眼壳、核中黄酮提取量

的影响较大，而后者对其影响稍小；随超声时间和乙醇浓度的

增长，黄酮提取量增加，当两者到达某一程度时，其最大，随后

呈下降趋向。图８－ｂ中等高线图呈圆形，则超声时间与乙醇
浓度的交互作用较弱；沿乙醇浓度轴向等高线较超声时间轴

向聚集较多，则乙醇浓度比超声时间对黄酮提取量的影响相

对明显。

　　由图９－ａ知，原料目数的响应面曲面较平缓，乙醇浓度
的响应面曲面较陡，则显示出前者对龙眼壳、核中黄酮提取量

的影响小，后者对其影响较大；随原料目数和乙醇浓度的增

长，黄酮提取量增加，当两者到达某一程度时，其最大，随后呈
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下降趋向。图９－ｂ中等高线图呈圆形，则原料目数与乙醇浓
度的交互作用较弱；沿乙醇浓度轴向的等高线较原料目数轴

向聚集较多，则乙醇浓度比原料目数对黄酮提取量的影响相

对明显。

　　由图１０－ａ知，超声时间的响应面曲面稍平缓，超声温度
的响应面曲面较陡，则显示出前者对龙眼壳、核中黄酮提取量

的影响较小，而后者对其影响较大；随超声时间和超声温度的

增长，黄酮提取量增加，当两者达到某一程度时，其最大，随后

呈下降趋向。图１０－ｂ中等高线图呈圆形，则显示出超声时
间和超声温度的交互作用较弱；沿超声温度轴向的等高线较

超声时间轴向聚集较多，则超声温度比超声时间对黄酮提取

量的影响相对明显。

　　由图１１－ａ知，原料目数与超声温度的响应面曲面都较
平缓，则显示出两者对龙眼壳、核中黄酮提取量的影响都较

小；随两者的增长，提取量增加，当两者达到某一程度时，其最

大，随后呈下降趋向。图１１－ｂ中等高线图呈椭圆形，则原料

目数与超声温度的交互作用较强；沿超声温度轴向的等高线

较原料目数轴向聚集较多，则超声温度比原料目数对黄酮提

取量的影响相对明显。

—３４２—江苏农业科学　２０１９年第４７卷第１３期



　　由图１２－ａ知，原料目数与超声时间的响应面曲面均较
平缓，则显示出两者对龙眼壳、核黄酮提取量的影响都较小；

随着两者的增长，提取量增加，当两者达到某一程度时，其最

大，随后呈下降趋向。图１２－ｂ中等高线为椭圆形，则显示出

原料目数与超声时间的交互作用较强；沿原料目数轴向的等

高线较超声时间轴向聚集较多，则原料目数比超声时间对黄

酮提取量的影响相对明显。

　　综上所述，对龙眼壳、核中黄酮提取量影响较为明显得是
乙醇浓度和超声温度，而超声时间和原料目数对其影响较小。

根据等高线图中等高线的密集程度及等高线的形状最终判断

出对龙眼壳、核的黄酮提取量的影响顺序为乙醇浓度 ＞超声
温度＞原料目数＞超声时间。
２．３　工艺条件的优化及验证试验

通过单因素试验确定料液比为１ｇ∶２０ｍＬ的条件下，利
用回归模型进行分析得出的龙眼壳、核中黄酮提取最佳工艺

为：乙醇浓度 ６３．０６％、超声温度 ６１．２０℃、超声时间
２９．６９ｍｉｎ、原料目数 ４１．１３目，黄酮提取量的理论值为
３９．４４ｍｇ／ｇ。鉴于试验操作的实际需要，修订黄酮提取的最
佳工艺为：乙醇浓度６３％、超声温度６１℃、超声时间３０ｍｉｎ、
原料目数４１目。在这个前提做３次平行试验，得出黄酮提取
量的平均实测值为３９．１０ｍｇ／ｇ，与理论值３９．４４ｍｇ／ｇ比较接
近，表示此试验得到的回归方程与真实情况偏差较小，充分证

明了该方程的可靠性。

３　结论

本试验是在进行了５个单因素试验的基础上应用响应面
分析法设计了４因素３水平试验，并通过Ｄｅｓｉｇｎ－Ｅｘｐｅｒｔ８．０
软件进行回归分析获得龙眼壳、核的黄酮提取量的最佳提取

工艺。在试验可行性的前提下，确定龙眼壳、核中黄酮提取的

最佳提取工艺为：料液比１ｇ∶２０ｍＬ、乙醇浓度６３％、超声温
度６１℃、超声时间３０ｍｉｎ、原料目数４１目，实际黄酮提取量
为３９．１０ｍｇ／ｇ。
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