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［摘　要］　目的：建立石菖蒲挥发油的萃取及包合工艺。方法：应用Ｕ５（５３）均匀设计试验对影响萃取物得率的因素进行考

察，筛选最佳萃取工艺。应用Ｌ９（３４）正交设计试验对影响胶体磨法包合效果的因素进行考察，筛选最佳包合工艺。结果：超

临界ＣＯ２萃取工艺参数为萃取压力３０ＭＰａ，萃取温度６０℃，萃取时间９０ｍｉｎ。胶体磨法进行石菖蒲挥发油β－环糊精包合工艺参

数为挥发油与β－环糊精的质量比为１∶４，包合时间２０ｍｉｎ，加水量４倍。结论：筛选出的萃取及包合工艺稳定可行。采用超临

界ＣＯ２萃取法能够提高萃取物得率；采用胶体磨法包合石菖蒲挥发油能够提高挥发油稳定性，有较高的挥发油利用率。
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　　石菖蒲为天南星科植物蒲（Ａｃｏｒｕｓ　ｔａｔａｒｉｎｏｗｉｉ
Ｓｃｈｏｔｔ）的干燥根茎，具有芳香化湿、开窍宁神的功
效，属于开窍益智类药物。其挥发油主要含β－细辛
醚、α－细辛醚、γ－细辛醚、肉豆蔻酸等，还含有糖类、
有机酸、氨基酸等成分［１］。文献报道［２，３］，石菖蒲挥
发油是其镇静、催眠、抗惊厥作用的主要有效成分，
可辅助治疗阿尔茨海默症、癫等中枢神经系统疾
病，降低全血低切黏度和血浆黏度，对心血管系统有
明显的保护作用，并具有增强肠管蠕动、促进胆汁分

泌等消化系统作用。
石菖蒲挥发油提取多以传统的方法，如水蒸汽

蒸馏、微波辅助提取等为主［４，５］，近年亦有超临界

ＣＯ２萃取技术提取挥发油的报道［６，７］。由于石菖蒲
挥发油有刺激性气味以及易挥发的特点，常采用饱
和水溶液法、超声法对其进行β－环糊精包合

［８，９］。
本研究用超临界ＣＯ２萃取技术结合均匀设计优

化最佳萃取工艺参数，并综合考察胶体磨包合法的
包合效果，筛选最佳包合工艺条件，以期为石菖蒲挥
发油的萃取及包合工艺的确定与工业化生产提供

参考。

１　仪器和试药

１．１　仪器　ＨＡ２２０－５０－０６型超临界流体萃取装置
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（南通市华安超临界萃取有限公司）；ＴＭ４０型胶体
磨（天津市鑫普机械制造有限公司）；ＳＨＢ－Ⅲ循环水
式多用真空泵（郑州长城科工贸有限公司）；ＵＶ－２６０
紫外分光光度计（日本岛津公司）；Ｄｉａｍｏｎｄ差式扫
描量热仪（美国Ｐｅｒｋｉｎ－Ｅｌｍｅｒ公司）；ＤＺＦ－６０５０型
真空干燥箱 （上海博迅实业有限公司医疗设
备厂）。　　
１．２　药品和试剂　石菖蒲购自安徽福春堂中药饮
片有限公司，经江苏省食品药品监督检验研究院董
晓平主任药师鉴定为正品。β－环糊精（β－ＣＤ）购自曲
阜市天利药用辅料有限公司（批号１４０１０２）；乙醇、
甲醇（分析纯，江苏强盛功能化学股份有限公司）。

２　方法和结果

２．１　超临界萃取实验

２．１．１　单因素考察萃取时间　取３００ｇ石菖蒲粗
粉，加入１Ｌ萃取釜中，以萃取压力３０ＭＰａ、萃取温
度６０℃进行超临界萃取，用具塞锥形瓶每１５ｍｉｎ
接取萃取物，直至萃取物的重量不再增加为止。实
验连续测定了０～１０５ｍｉｎ超临界萃取的累积萃取
物重，在７５ｍｉｎ时萃取物达到最大值，９０ｍｉｎ以后
萃取物增加不明显。

２．１．２　均匀设计实验筛选超临界萃取工艺条
件　在单因素实验基础上，称取石菖蒲粗粉３００ｇ，
对萃取的压力、温度、时间进行考察，以挥发油得率
为指标，选用均匀设计表Ｕ５（５３）进行最佳萃取工艺
的筛选。因素水平与实验结果见表１、２。

表１　均匀设计试验因素水平表

Ｔａｂｌｅ　１　Ｔｈｅ　ｆａｃｔｏｒｓ　ａｎｄ　ｌｅｖｅｌｓ　ｏｆ　ｔｈｅ　ｕｎｉｆｏｒｍ　ｄｅｓｉｇｎ

水平 萃取压力
（Ａ，Ｐ／ＭＰａ）

萃取温度
（Ｂ，ｔ／℃）

萃取时间
（Ｃ，ｔ／ｍｉｎ）

１　 ２２　 ４５　 ７５

２　 ２４　 ５５　 ６０

３　 ２６　 ４０　 ４５

４　 ２８　 ５０　 ３０

５　 ３０　 ６０　 ９０

表２　均匀设计试验方案和结果

Ｔａｂｌｅ　２　Ｔｈｅ　ｕｎｉｆｏｒｍ　ｄｅｓｉｇｎ　ａｎｄ　ｒｅｓｕｌｔｓ

序号 Ａ　 Ｂ　 Ｃ 萃取物得率（％）

１　 １　 ２　 ４　 ３．０６

２　 ２　 ４　 ３　 ３．２４

３　 ３　 １　 ２　 ３．６５

４　 ４　 ３　 １　 ３．９４

５　 ５　 ５　 ５　 ４．５６

　　将以上结果输入ＳＰＳＳ１９．０软件，进行逐步回
归，得回归方程：ｙ＝－０．１３２　７＋０．１９４　ｘ１－０．００７
ｘ２＋０．００５　ｘ３（ｘ１：萃取压力，ｘ２：萃取温度，ｘ３：萃取
时间，ｙ：萃取物得率）。回归方程显著性检验：
检验值Ｆｔ＝１５４．２，临界值 Ｆ０．１０（２，２）＝９．０００，Ｆｔ＞
Ｆ０．１０（２，２），回归方程显著。相关系数Ｒ＝０．９９８，各因
素对实验结果影响的大小顺序为Ａ＞Ｂ＞Ｃ，Ａ、Ｃ因
素对实验结果影响系数为正数，应选取最大值，即Ａ
因素 萃 取 压 力 为３０ＭＰａ，Ｃ 因 素 萃 取 时 间 为
９０ｍｉｎ，Ｂ因素影响系数为负数，且没有显著性，按
经验选最大值６０℃。

２．１．３　超临界萃取工艺条件验证实验　称取石菖
蒲粗粉３００ｇ，选用萃取压力３０ ＭＰａ、萃取温度
６０℃、萃取时间９０ｍｉｎ进行超临界萃取验证实验。
结果表明，萃取物得率与前期筛选实验的数据一致，
萃取物得率为４．６６％～４．７１％。

２．１．４　石菖蒲挥发油的密度测定　按照《中华人民
共和国药典》２０１５年版四部通则０６０１相对密度测
定法，以比重瓶法测得石菖蒲挥发油密度ρ＝
１．０６８　３ｇ／ｍｌ。

２．２　石菖蒲挥发油β－ＣＤ包合实验
２．２．１　包合条件的优选　用乙醇溶解石菖蒲挥发
油（以下简称挥发油），挥发油与乙醇用量比为１∶
１。待挥发油溶解后将其逐滴加入与水混溶的β－ＣＤ
溶液中进行包合，包合结束后，用具塞锥形瓶接取包
合物的混合溶液，４℃条件下静置１２ｈ以上，置布
氏漏斗中抽滤，包合物于４０℃真空干燥。以挥发油
与β－ＣＤ的质量比、包合时间、加水量（β－ＣＤ质量的
倍数）为考察因素，采用正交设计Ｌ９（３４）进行实验，
因素水平设置见表３。

表３　包合工艺的Ｌ９（３４）正交试验因素水平表

Ｔａｂｌｅ　３　Ｔｈｅ　ｆａｃｔｏｒｓ　ａｎｄ　ｌｅｖｅｌｓ　ｏｆ　ｔｈｅ　Ｌ９（３４）

ｏｒｔｈｏｇｏｎａｌ　ｄｅｓｉｇｎ　ｆｏｒ　ｉｎｃｌｕｓｉｏｎ　ｍｅｔｈｏｄ

水平 挥发油与β－环糊精
的质量比（Ａ，ｍ∶ｍ）

包合时间
（Ｂ，ｔ／ｍｉｎ）

加水量
（Ｃ，倍）

１　 １∶４　 ２０　 ３

２　 １∶６　 ３０　 ４

３　 １∶８　 ４０　 ５

２．２．２　石菖蒲挥发油包合物含油率的测定

２．２．２．１　溶液的制备　（１）对照品溶液：精密量取
石菖蒲挥发油，加甲醇制成１．０６８　３ｍｇ／ｍｌ的溶液，
即得。（２）供试品溶液：称取石菖蒲挥发油包合物
（以下简称包合物）粉末０．２ｇ，置玻璃离心管中，加
甲醇３０ｍｌ，超声３０ｍｉｎ后以５６９×ｇ离心１０ｍｉｎ。
上清液转移至１００ｍｌ容量瓶中，沉淀加甲醇３０ｍｌ，
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继续超声３０ｍｉｎ，５６９×ｇ离心１０ｍｉｎ。将上清液转
移至同一１００ｍｌ容量瓶中，加甲醇至刻度，摇匀。
精密吸取０．５ｍｌ至１０ｍｌ容量瓶中，用甲醇定容至
刻度，摇匀，即得。

２．２．２．２　标准曲线的绘制　精密量取对照品溶液

０．０２５、０．０５、０．１、０．２、０．４ｍｌ，分别置１０ｍｌ容量瓶
中，加甲醇至刻度，摇匀。以甲醇为空白对照，根据
《中华人民共和国药典》２０１５年版紫外－可见分光光
度法（通则０４０１），在波长２５２ｎｍ处分别测定吸光
度（Ａ），以Ａ为纵坐标，挥发油浓度（ｃ，ｍｇ／ｍｌ）为横
坐标，绘制标准曲线。得回归方程为：Ａ＝２７．６９８
ｃ＋０．００６　２，ｒ＝０．９９９　８。挥发油在 ０．００２　６～
０．０４３ｍｇ／ｍｌ范围内线性关系良好。

２．２．２．３　测定方法　按照２．２．２．２项下方法测定

Ａ，利用标准曲线及如下公式进行计算：包合物含油
率＝［包合物含油量（ｇ）／包合物量（ｇ）］×１００％；挥
发油利用率＝［包合物含油量（ｇ）／挥发油投入量
（ｇ）］×１００％。用挥发油利用率和包合物含油率为
评价指标，对正交试验进行数据分析，结果见表４。

　　以挥发油利用率为指标，极差分析结果为 Ａ＞
Ｃ＞Ｂ，即影响包合的因素排列顺序为：挥发油与

β－ＣＤ的质量比＞加水量＞包合时间。Ａ１Ｂ１Ｃ２为最
佳因素水平组合。以Ｄ项作为误差项，进一步进行
方差分析，结果表明，各因素对实验结果的影响均不
显著，最佳的因素组合为Ａ１Ｂ１Ｃ２，即挥发油与β－ＣＤ
的质量比为１∶４，包合时间２０ｍｉｎ，加水量４倍。

表４　以挥发油利用率和包合物含油率为指标的综合评分正交试验安排表ａ

Ｔａｂｌｅ　４　Ｔｈｅ　ｏｒｔｈｏｇｏｎａｌ　ｄｅｓｉｇｎ　ｏｆ　ｔｈｅ　ｃｏｍｐｏｓｉｔｅ　ｓｃｏｒｅｓ　ｗｉｔｈ　ｅｓｓｅｎｔｉａｌ　ｏｉｌ　ｕｔｉｌｉｚａｔｉｏｎ

ｒａｔｅ　ａｎｄ　ｏｉｌ　ｃｏｎｔｅｎｔ　ｏｆ　ｔｈｅ　ｉｎｃｌｕｓｉｏｎ　ａｓ　ｔｈｅ　ｉｎｄｉｃａｔｏｒｓ

序号
挥发油与β－环
糊精的质量比
（Ａ，ｍ：ｍ）

包合时间
（Ｂ，ｔ／ｍｉｎ）

加水量
（Ｃ，倍）

误差
（Ｄ）

挥发油利用率
（％）

包合物含油率
（％） 综合评分

１　 １　 １　 １　 １　 ８８．９３　 ２１．２２　 ９９．９０
２　 １　 ２　 ２　 ２　 ８７．５２　 ２１．４４　 ９９．１５
３　 １　 ３　 ３　 ３　 ８６．５９　 ２１．４６　 ９８．６０
４　 ２　 １　 ２　 ３　 ８６．１２　 １５．７３　 ９６．０２
５　 ２　 ２　 ３　 １　 ８５．１８　 １５．８５　 ９５．５１
６　 ２　 ３　 １　 ２　 ８４．７１　 １５．９２　 ９５．２５
７　 ３　 １　 ３　 ２　 ８３．３１　 １４．７３　 ９３．９４
８　 ３　 ２　 １　 ３　 ８１．９１　 １４．８２　 ９３．１３
９　 ３　 ３　 ２　 １　 ８５．６５　 １６．２５　 ９５．９５

挥发油利用率

Ｋ１ ２６３．０４０　 ２５８．３６０　 ２５５．５５０　 ２５９．７６０
Ｋ２ ２５６．０１０　 ２５４．６１０　 ２５９．２９０　 ２５５．５４０
Ｋ３ ２５０．８７０　 ２５６．９５０　 ２５５．０８０　 ２５４．６２０
ｋ１ ８７．６８０　 ８６．１２０　 ８５．１８３　 ８６．５８７
ｋ２ ８５．３３７　 ８４．８７０　 ８６．４３０　 ８５．１８０
ｋ３ ８３．６２３　 ８５．６５０　 ８５．０２７　 ８４．８７３
Ｒ　 ４．０５７　 １．２５０　 １．４０３　 １．７１３

包合物含油率

Ｋ１ ６４．１２０　 ５１．６８０　 ５１．９６０　 ５３．３２０
Ｋ２ ４７．５００　 ５２．１１０　 ５３．４２０　 ５２．０９０
Ｋ３ ４５．８００　 ５３．６３０　 ５２．０４０　 ５２．０１０
ｋ１ ２１．３７３　 １７．２２７　 １７．３２０　 １７．７７３
ｋ２ １５．８３３　 １７．３７０　 １７．８０７　 １７．３６３
ｋ３ １５．２６７　 １７．８７７　 １７．３４７　 １７．３３７
Ｒ　 ６．１０７　 ０．６５０　 ０．４８７　 ０．４３７
综合评分

Ｋ１ ２９７．６５０　 ２８９．８６０　 ２８８．２８０　 ２９１．３６０
Ｋ２ ２８６．７８０　 ２８７．７９０　 ２９１．１２０　 ２８８．３４０
Ｋ３ ２８３．０２０　 ２８９．８００　 ２８８．０５０　 ２８７．７５０
ｋ１ ９９．２１７　 ９６．６２０　 ９６．０９３　 ９７．１２０
ｋ２ ９５．５９３　 ９５．９３０　 ９７．０４０　 ９６．１１３
ｋ３ ９４．３４０　 ９６．６００　 ９６．０１７　 ９５．９１７
Ｒ　 ４．８７７　 ０．６９０　 １．０２３　 １．２０３

　　ａ：表中提供了９个试验方案，如第６号试验是Ａ２Ｂ３Ｃ１，即挥发油与β－环糊精的质量比为１∶６，包合时间４０ｍｉｎ，加水３倍量，依此类推
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　　以包合物含油率为指标，极差分析结果 Ａ＞
Ｂ＞Ｃ，即影响包合的因素排列顺序为：挥发油与

β－ＣＤ的质量比＞包合时间＞加水量。以Ｄ项作为
误差项，进一步进行方差分析，结果表明，Ａ因素对
实验结果有显著性影响，其他各因素对实验结果的
影响均不显著，最佳的因素组合为Ａ１Ｂ３Ｃ２，即挥发油
与β－ＣＤ的质量比１∶４、包合时间４０ｍｉｎ、加水量４倍。
为了更客观地评价，用综合评分法寻找最佳工

艺，考虑到能够最有效地利用挥发油进行包合，将挥
发油利用率的权重定为０．６，包合物含油率的权重
定为０．４，综合得分为Ｙ＝权重×（１００－ｙｍａｘ＋ｙｉ），
其中ｙｍａｘ为挥发油利用率或包合物含油率中的最大
值，ｙｉ为第ｉ行的挥发油利用率或包合物含油率。
极差分析结果Ａ＞Ｃ＞Ｂ，即影响包合的因素排列顺
序为：挥发油与β－ＣＤ的质量比＞加水量＞包合时
间。Ａ１Ｂ１Ｃ２为最佳因素水平组合。以Ｄ项作为误
差项，进一步进行方差分析，结果见表５。

表５　以综合评分为指标的方差分析表

Ｔａｂｌｅ　５　Ｔｈｅ　ＡＮＯＶＡ　ｔａｂｌｅ　ｏｆ　ｔｈｅ　ｃｏｍｐｏｓｉｔｅ　ｓｃｏｒｅｓ

因素 偏差
平方和 自由度 均方 Ｆ值 显著性

Ａ　 ３８．４８１　 ２　 １９．２４１　 １５．３９２ ＞０．０５

Ｂ　 ０．９２５　 ２　 ０．４６３　 ０．３７０ ＞０．０５

Ｃ　 １．９４９　 ２　 ０．９７５　 ０．７８０ ＞０．０５
误差 ２．５００　 ２　 １．２５０　 １．０００
总和 ４３．８５６　 ８

　　Ｆ０．０５（２，２）＝１９．００

　　由表５可知，各因素对实验结果的影响均不显
著，包合最佳因素组合为Ａ１Ｂ１Ｃ２，即挥发油与β－ＣＤ
的质量比为１∶４、包合时间２０ｍｉｎ、加水量４倍。

２．２．３　挥发油β－ＣＤ包合验证实验　将挥发油用
等量乙醇溶解后，按照挥发油与β－ＣＤ的质量比为

１∶４、包合时间２０ｍｉｎ、加４倍量水的条件下进行
挥发油β－ＣＤ包合验证实验，结果见表６。

　　由表６可知，挥发油β－ＣＤ包合验证实验结果

表６　挥发油β－环糊精包合验证实验结果

Ｔａｂｌｅ　６　Ｖｅｒｉｆｉｃａｔｉｏｎ　ｒｅｓｕｌｔｓ　ｏｆ　ｉｎｃｌｕｓｉｏｎ　ｔｅｓｔ

ｏｆ　ｅｓｓｅｎｔｉａｌ　ｏｉｌ　ｗｉｔｈβ－ｃｙｃｌｏｄｅｘｔｒｉｎ
（％）

序号 挥发油
利用率

平均挥发油
利用率

包合物
含油率

平均包合物
含油率

１　 ８９．３９　 ２１．３６

２　 ８８．６９　 ８８．７７　 ２１．１２　 ２１．１２

３　 ８８．２２　 ２０．８８

与前述实验结果基本吻合，因此将挥发油用等量（体
积比）乙醇溶解后，挥发油与β－ＣＤ的质量比为１∶
４、包合时间２０ｍｉｎ、加水量４倍（β－ＣＤ质量的倍数）
确定为挥发油β－ＣＤ包合的最佳工艺条件。

２．３　包合物的表征　采用紫外分光光度法及差示
扫描量热法对包合物表征进行测定。

２．３．１　紫外分光光度法（ＵＶ）　分别取β－ＣＤ、包合
物、挥发油、β－ＣＤ与挥发油的物理混合物适量，无水
乙醇作溶剂溶解，在１９０～６００ｎｍ 范围内进行扫
描，扫描图谱见图１。由图１可见，物理混合物与挥
发油吸光度（Ａ）基本一致，包合后Ａ明显降低，表明
挥发油已被包合。

图１　石菖蒲挥发油、物理混合物、

包合物和β－环糊精的紫外光谱图

Ｆｉｇｕｒｅ　１　Ｔｈｅ　ｕｌｔｒａｖｉｏｌｅｔ　ｓｐｅｃｔｒｏｇｒａｍｓ　ｏｆ　ｅｓｓｅｎｔｉａｌ

ｏｉｌ　ｆｒｏｍＡｃｏｒｕｓ　ｔａｔａｒｉｎｏｗｉｉ　Ｓｃｈｏｔｔ，ｐｈｙｓｉｃａｌ

ｍｉｘｔｕｒｅ，ｉｎｃｌｕｓｉｏｎ　ａｎｄβ－ｃｙｃｌｏｄｅｘｔｒｉｎ
１：挥发油；２：物理混合物；３：包合物；４：β－环糊精

２．３．２　差式扫描量热法（ＤＳＣ）　 分别取挥发油、
挥发油与β－ＣＤ 物理混合物、包合物和β－ＣＤ进行

ＤＳＣ 扫描，结果见图 ２。由图 ２ 可知，β－ＣＤ 在

７９．０９～９７．４ ℃ 处 有 一 吸 热 峰，热 焓 值 为

６８６．８７１　３Ｊ／ｇ；挥发油分别在４８．６５～６９．６６℃和

２１４．４０～２５３．３７℃处各有一吸热峰，其热焓值分别
为２６８．９２０　３Ｊ／ｇ和２７４．０４０　１Ｊ／ｇ；物理混合物分别
在７９．６２～９６．２３℃和２２２．３７～２２４．４５℃处有吸热
峰，其热焓值分别为２６２．４２８　４Ｊ／ｇ和３．０９１　７Ｊ／ｇ；
包合物在５４．９６～７５．２２℃处有一吸热峰，其热焓值
为２９０．２７４　４Ｊ／ｇ，与β－ＣＤ比较，其吸热峰发生明显
位移，且热焓值明显降低；与挥发油和物理混合物比
较，其第一个吸热峰位置有一定改变，第二个吸热峰
消失，表明形成新的物相，包合成功。

３　讨　论

本研究用胶体磨法进行石菖蒲挥发油包合工艺

研究时，为减少挥发油的挥发，并增加挥发油与

β－ＣＤ水溶液的溶解性，需要将挥发油溶解于乙醇中
再进行包合。通过实验考察，乙醇用量与挥发油体
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图２　石菖蒲挥发油、物理混合物、包合物和

β－环糊精的差式扫描量热图

Ｆｉｇｕｒｅ　２　Ｔｈｅ　ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｉａｌ　ｓｃａｎｎｉｎｇ　ｃａｌｏｒｉｍｅｔｒｙ　ｓｐｅｃｔｒｏｇｒａｍｓ

ｏｆ　ｅｓｓｅｎｔｉａｌ　ｏｉｌ　ｆｒｏｍＡｃｏｒｕｓ　ｔａｔａｒｉｎｏｗｉｉ　Ｓｃｈｏｔｔ，

ｐｈｙｓｉｃａｌ　ｍｉｘｔｕｒｅ，ｉｎｃｌｕｓｉｏｎ　ａｎｄβ－ｃｙｃｌｏｄｅｘｔｒｉｎ
１：物理混合物；２：包合物；３：挥发油；４：β－环糊精

积比为１∶１时，挥发油可完全溶解。故包合时，用
等量乙醇溶解挥发油。
本研究优选的石菖蒲挥发油萃取工艺参数为萃

取压力３０ＭＰａ、萃取温度６０℃、萃取时间９０ｍｉｎ，
该工艺得油率可达４．７％左右，文献［４，５］中微波法
提取石菖蒲挥发油的得率约为１．２％，水蒸气蒸馏
法提取石菖蒲挥发油的得率约为２．０％。本研究所
选工艺与文献［６，７］中用超临界ＣＯ２萃取法获得挥
发油的得率基本一致。确定的萃取时间为９０ｍｉｎ，
减少了萃取时间和生产成本，对工业化放大生产具
有一定的参考价值。
本研究采用胶体磨法对石菖蒲挥发油进行包

合，与文献［８，９］报道的饱和水溶液法及超声法相
比，其挥发油的利用率更高，可达到８９％左右，且包
合时间更短。
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