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　 　 摘要　 目的:优化蜘蛛香的超声提取工艺。 方法:采用一测多评法测定蜘蛛香中新绿原酸、绿原酸、咖啡酸、异
绿原酸 B、橙皮苷、异绿原酸 A、异绿原酸 C、乙酰缬草三酯和缬草三酯的含量,以乙醇体积分数、液料比、提取时间

为考察因素,用熵权法赋权计算蜘蛛香中 9 种成分提取量综合评分为评价指标,通过 Box-Behnken 响应面法优选蜘

蛛香提取工艺。 结果:优化提取工艺为:药材加 56 倍量的 66%乙醇,超声(200
 

W,35
 

kHz)提取 34
 

min。 验证试验

表明各指标成分提取量及综合评分 RSD 均小于 3%。 结论:该提取工艺稳定、可行,有效成分提取率较高,适用于蜘

蛛香的提取。
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Abstract　 Objective:To

 

optimize
 

of
 

ultrasonic
 

extraction
 

technology
 

of
 

Valeriana
 

jatamansi
 

rhizomes
 

and
 

roots. Methods:The
 

con-
tents

 

of
 

new
 

chlorogenic
 

acid,chlorogenic
 

acid,caffeine,isochlorogenic
 

acid
 

B,hesperidin,isochlorogenic
 

acid
 

A,isochlorogenic
 

acid
 

C,
acevaltratum

 

and
 

valepotriate
 

in
 

Valeriana
 

jatamansi
 

rhizomes
 

and
 

roots
 

were
 

quantitative
 

analysis
 

by
 

QAMS
 

method. Using
 

the
 

ethanol
 

concentration,liquid-material
 

ratio
 

and
 

extraction
 

time
 

as
 

investigation
 

factors,the
 

entropy
 

weight
 

method
 

was
 

used
 

to
 

calculate
 

the
 

com-
prehensive

 

scores
 

of
 

9
 

components
 

contents
 

in
 

Valeriana
 

jatamansi
 

rhizomes
 

and
 

roots,the
 

Box-Behnken
 

response
 

surface
 

methodology
 

was
 

adopted
 

to
 

optimize
 

the
 

extraction
 

process
 

of
 

Valeriana
 

jatamansi
 

rhizomes
 

and
 

roots. Results:The
 

optimum
 

extraction
 

process
 

was
 

that
 

the
 

medicinal
 

materials
 

were
 

extracted
 

by
 

ultrasound(200
 

W,35
 

kHz)for
 

34
 

min
 

with
 

56
 

times
 

amount
 

of
 

66%
 

ethanol. The
 

results
 

of
 

verification
 

test
 

showed
 

that
 

RSD
 

of
 

the
 

contents
 

of
 

components
 

and
 

the
 

comprehensive
 

scores
 

of
 

each
 

index
 

was
 

less
 

than
 

3%. Con-
clusion:The

 

extraction
 

process
 

is
 

stable
 

and
 

feasible,and
 

the
 

extraction
 

rate
 

of
 

effective
 

components
 

is
 

high. It
 

is
 

suitable
 

for
 

the
 

extrac-
tion

 

of
 

Valeriana
 

jatamansi
 

rhizomes
 

and
 

roots.
Key

 

words　 Rhizomes
 

and
 

roots
 

of
 

Valeriana
 

jatamansi
 

Jones;Response
 

surface
 

method;Entropy
 

weight
 

method;Multiple
 

inde-
xes;Ultrasonic

 

extraction;QAMS

　 　 蜘蛛香系败酱科缬草属植物蜘蛛香 Valeriana
 

jatamansi
 

Jones 的干燥根茎及根,是 2020 年版中国

药典唯一收录的缬草类生药,广泛分布于贵州、四
川、云南等地,具有理气止痛、消食止泻、祛风除湿、
镇静安神等功效,用于治疗脘腹胀痛、食积不化、腹
泻痢疾、风湿痹痛、腰膝酸软、失眠〔1〕 。 蜘蛛香主要

含有环烯醚萜类、挥发油类、黄酮类、酚酸类和多糖

类等化合物,其中乙酰缬草三酯和缬草三酯属环烯

醚萜类物质,为蜘蛛香的特征性化合物,具有镇静催

眠、抗焦虑、抗抑郁及抗肿瘤等作用;新绿原酸、绿原

酸、咖啡酸、异绿原酸 A、异绿原酸 B 和异绿原酸 C
为酚酸类物质,具有抗氧化、保护心血管、降血糖、降
血脂、抗菌及抗病毒等作用;橙皮苷系黄酮类物质,
具有抗炎、抗心律失常、抗肿瘤及保肝等作用,共同

构成蜘蛛香发挥临床疗效的物质基础〔2-5〕 。
课题组一直致力于蜘蛛香的质量控制、药效物
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质基础和制剂工艺研究,笔者前期应用一测多评法

测定了蜘蛛香中新绿原酸、绿原酸、咖啡酸、异绿原

酸 B、橙皮苷、异绿原酸 A、异绿原酸 C、乙酰缬草三

酯、缬草三酯等 9 个成分含量〔6-8〕 。 基于此,本研究

采用一测多评法测定蜘蛛香中 9 个成分含量,利用

熵权法对各指标成分赋权分析,通过 Box-Behnken
 

响应面试验优选蜘蛛香提取工艺,旨在为蜘蛛香药

材资源的开发利用提供参考。
1　 仪器与材料

1. 1　 仪器 　 Agilent
 

1260 高效液相色谱仪(美国

Agilent 公司);BSA224S 电子天平(赛多利斯科学仪

器有限公司);UC-10H 超声波清洗器(上海泰坦科

技股份有限公司)。
1. 2　 材料　 实验用蜘蛛香药材于 2019 年 8 月采自

贵州惠水,经贵州医科大学药学院覃容贵教授鉴定

为败酱科植物蜘蛛香 Valeriana
 

jatamansi
 

Jones 的干

燥根茎及根,粉碎并过 60 目筛,备用;绿原酸(批号

MUST-15041814)对照品购自成都曼思特生物科技

有限公司;乙腈为色谱纯,水为娃哈哈纯净水;其余

试剂均为分析纯。
2　 方法与结果

2. 1　 9 个成分的定量测定

2. 1. 1　 对照品溶液的制备:精密称取绿原酸对照

品适量,加甲醇溶解、定容,制成质量浓度为 56. 57
 

μg / mL 的对照品溶液。
2. 1. 2　 供试品溶液的制备:精密称取蜘蛛香药材

粉末 0. 5
 

g,按“2. 2”和“2. 3”项下试验条件进行超

声(200
 

W,35
 

kHz)提取,0. 45
 

μm 微孔滤膜滤过,
取续滤液,即得。
2. 1. 3　 色谱条件:色谱柱:Diamonsil®

 

C18(250
 

mm
×4. 6

 

mm,5
 

μm);流动相:乙腈( A)-0. 1%甲酸水

(B),梯度洗脱( 0 ~ 18
 

min,12% ~ 30%
 

A;18 ~ 20
 

min,30% ~ 32%
 

A;20 ~ 23
 

min,32% ~ 40%
 

A;23 ~ 25
 

min,40%
 

A;25 ~ 33
 

min,40% ~ 53%
 

A;33 ~ 90
 

min,
53% ~ 85%

 

A);检测波长:327
 

nm(0 ~ 33
 

min,检测

新绿原酸、绿原酸、咖啡酸、异绿原酸 B、橙皮苷、异
绿原酸 A、异绿原酸 C),256

 

nm(33 ~ 90
 

min,检测乙

酰缬草三酯、缬草三酯);体积流量:1. 0
 

mL / min;柱
温:30

 

℃ ;进样量:10
 

μL。 在此条件下,分别进样分

析绿原酸对照品溶液、供试品溶液,色谱结果显示,
各待测成分色谱峰与相邻峰的分离度均大于 1. 5,
理论板数以新绿原酸峰计不低于 3

 

000,色谱图见图

1。
2. 1. 4　 方法学考察:精密吸取“2. 1. 1”项下对照品溶

液 1、3、5、10、15、20
 

μL,按“2. 1. 3”项下色谱条件测

图
 

1　
 

绿原酸对照品(A)与蜘蛛香供样品(B)的 HPLC
色谱图

1. 新绿原酸　 2. 绿原酸　 3. 咖啡酸　 4. 异绿原酸 B　 5.
橙皮苷

6. 异绿原酸 A　 7. 异绿原酸 C　 8. 乙酰缬草三酯　 9. 缬
草三酯

定,以对照品进样量为横坐标(X)、峰面积为纵坐标

(Y)进行线性回归,得回归方程 Y = 3
 

029. 5X-4. 2933
(r= 0. 9996),表明绿原酸在 0. 057 ~ 1. 133

 

μg 范围内

线性关系良好。 方法学考察结果显示,精密度[绿原

酸峰面积 RSD 为 1. 06%(n = 6)]、稳定性[绿原酸峰

面积 RSD 为 1. 17% (n = 6)]、重复性[绿原酸含量

RSD 为 1. 91%(n= 6)]、加样回收率[绿原酸平均加

样回收率为 102. 49%,RSD 为 1. 59%(n = 6)]均符合

2020 年版中国药典(四部)要求〔1〕 。
2. 1. 5　 样品测定:取“2. 1. 2” 项下供试品溶液按

“2. 1. 3”项下色谱条件测定,根据回归方程计算绿

原酸含量。 笔者报道绿原酸对新绿原酸、咖啡酸、异
绿原酸 B、橙皮苷、异绿原酸 A、异绿原酸 C、乙酰缬

草三酯和缬草三酯的相对校正因子分别为 0. 989、
0. 440、0. 935、8. 729、0. 918、0. 865、1. 518 和 1. 498,
据此计算其余 8 种成分含量〔8〕 。
2. 2　 单因素试验　
2. 2. 1　 乙醇体积分数:精密称取蜘蛛香药材粉末

0. 5
 

g,分别加入 50
 

mL / g 体积分数为 10%、30%、
50%、70%、90%的乙醇,超声提取 20

 

min,测定各指

标成分提取量。 结果当乙醇体积分数为 70%时,9
种成分提取总量最大,故选择 50% ~ 90%乙醇体积

分数进行响应面试验,见图 2-A。
2. 2. 2　 液料比:精密称取蜘蛛香药材粉末 0. 5

 

g,
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分别加入 20、35、50、65、80
 

mL / g 的 70%乙醇,超声

提取 20
 

min,测定各指标成分提取量。 结果当液料

比≥50
 

mL / g,9 种成分提取总量趋于平缓,因此将

响应面试验液料比设为 35 ~ 65
 

mL / g,见图 2-B。
2. 2. 3　 提取时间:精密称取蜘蛛香药材粉末 0. 5

 

g,加入 50
 

mL / g 的 70%乙醇,分别超声提取 10、20、
30、40、50

 

min,测定各指标成分提取量。 结果当提

取时间≥30
 

min,9 种成分提取总量趋于稳定,由此

响应面试验提取时间设定为 20 ~ 40
 

min,见图 2-C。
2. 3　 响应面试验

2. 3. 1　 试验设计与结果:在单因素试验基础上,以

乙醇体积分数(A)、液料比(B)、提取时间( C)为考

察因素,各指标成分提取量为评价指标,综合评分

(M)为响应值,采用 Box-Behnken 响应面试验设计

筛选各因素最优组合条件。 因素与水平见表 1,试
验设计与结果见表 2。
　 　 表 1　 因素与水平

水平
因素

A 乙醇浓度 / % B 液料比 / (mL / g) C 提取时间 / min
-1 50 35 ∶1 20

0 70 50 ∶1 30
1 90 65 ∶1 40

图
 

2　 单因素试验结果

　 　 表
 

2　 Box-Behnken 响应面试验设计与结果

试验号

因素 指标含量 / (mg / g)
A 乙醇

浓度

B 液

料比

C 提取

时间

新绿

原酸
绿原酸 咖啡酸

异绿原

酸 B
橙皮苷

异绿原

酸 A
异绿原

酸 C
乙酰缬

草三酯

缬草

三酯

综合评分

M

1 -1 -1 0 0. 102 2. 353 0. 017 0. 247 3. 545 1. 804 1. 787 2. 670 16. 893 3. 315
2 1 -1 0 0. 051 1. 125 0. 016 0. 069 2. 541 1. 079 1. 045 3. 217 18. 129 3. 040
3 -1 1 0 0. 109 2. 409 0. 019 0. 254 4. 221 2. 006 1. 901 2. 659 16. 891 3. 441
4 1 1 0 0. 052 1. 099 0. 015 0. 069 2. 741 1. 183 1. 121 3. 205 18. 218 3. 091
5 -1 0 -1 0. 112 2. 445 0. 016 0. 252 4. 108 1. 834 1. 821 2. 516 16. 868 3. 390
6 1 0 -1 0. 050 1. 168 0. 014 0. 069 2. 798 1. 249 1. 132 3. 202 18. 318 3. 126
7 -1 0 1 0. 115 2. 406 0. 018 0. 257 4. 212 2. 030 1. 927 2. 614 16. 813 3. 434
8 1 0 1 0. 054 1. 182 0. 015 0. 071 2. 830 1. 094 1. 059 3. 198 18. 303 3. 106
9 0 -1 -1 0. 103 2. 364 0. 017 0. 280 2. 622 1. 998 1. 889 3. 152 18. 106 3. 415
10 0 1 -1 0. 106 2. 370 0. 021 0. 263 4. 357 1. 988 1. 870 3. 201 18. 130 3. 635
11 0 -1 1 0. 101 2. 361 0. 017 0. 285 3. 697 2. 001 2. 040 3. 208 18. 081 3. 569
12 0 1 1 0. 106 2. 410 0. 020 0. 292 4. 447 2. 102 2. 061 3. 207 18. 214 3. 699
13 0 0 0 0. 103 2. 409 0. 019 0. 290 4. 428 2. 072 2. 023 3. 198 18. 121 3. 677
14 0 0 0 0. 104 2. 419 0. 019 0. 288 4. 408 2. 055 2. 025 3. 190 18. 187 3. 681
15 0 0 0 0. 104 2. 408 0. 018 0. 297 4. 511 2. 110 2. 027 3. 203 18. 206 3. 703

2. 3. 2　 综合评分计算:熵权法是一种确定指标权重

的客观赋权法,信息熵作为体系混乱程度的度量,除
了度量数据包含的信息量,还可用于确定多指标评价

系统中各指标权重〔9〕 。 将表 2 中各指标成分提取量

数据经归一化处理[指标成分 = (实测值-最小值) /
(最大值-最小值)],消除指标之间量纲和量级的影

响后,应用熵权法计算得到新绿原酸、绿原酸、咖啡

酸、异绿原酸 B、橙皮苷、异绿原酸 A、异绿原酸 C、乙
酰缬草三酯、缬草三酯的权重值分别为 0. 1199、
0. 1171、 0. 0866、 0. 1385、 0. 1255、 0. 1041、 0. 1134、
0. 0797、0. 1150。 按 M=新绿原酸含量×0. 1199+绿原

酸含量×0. 1171+咖啡酸含量×0. 0866+异绿原酸 B 含

·604· Journal
 

of
 

Chinese
 

Medicinal
 

Materials　 　 第 44 卷第 2 期 2021 年 2 月



量×0. 1385+橙皮苷含量×0. 1255+异绿原酸 A 含量×
0. 1041+异绿原酸 C 含量×0. 1134+乙酰缬草三酯含

量×0. 0797+缬草三酯含量×0. 1150,计算不同试验号

下各指标成分综合评分,结果见表 2。
2. 3. 3　 模型建立及方差分析:利用 Design-Expert

 

10. 0. 7 软件对表 2 中 M 数据进行多元二次回归拟

合,得回归方程 M =- 2. 606 + 0. 13447
 

A + 0. 0464
 

B +

0. 0358
 

C-0. 000975
 

A2 -0. 000331
 

B2 -0. 000327
 

C2 -
0. 000063

 

AB - 0. 000079
 

AC - 0. 000151
 

BC ( R2 =
0. 9889)。 对模型进行方差分析,结果见表 3。 由表

3 可知,该回归模型极显著,失拟项不显著,说明其

拟合度及预测性良好;模型的 A、B 和 A2 项影响极

显著,B2 项影响显著,表明各因素与综合评分间并

非简单的线性关系。
　 　 表 3　 方差分析结果

方差来源 平方和 自由度 均方 F P 显著性

模型 0. 8011 9 0. 0890 49. 63 0. 0002 极显著

A 0. 1852 1 0. 1852 103. 25 0. 0002 极显著

B 0. 0348 1 0. 0348 19. 38 0. 0070 极显著

C 0. 0073 1 0. 0073 4. 06 0. 1002 不显著

AB 0. 0014 1 0. 0014 0. 79 0. 4138 不显著

AC 0. 0010 1 0. 0010 0. 56 0. 4867 不显著

BC 0. 0020 1 0. 0020 1. 14 0. 3344 不显著

A2 0. 5620 1 0. 5620 313. 35 <0. 0001 极显著

B2 0. 0205 1 0. 0205 11. 42 0. 0197 显
 

著

C2 0. 0040 1 0. 0040 2. 20 0. 1977 不显著

残差 0. 0090 5 0. 0018
失拟项 0. 0086 3 0. 0029 14. 68 0. 0645 不显著

纯误差 0. 0004 2 0. 0002
总和 0. 8100 14

2. 3. 4 　 响应面分析与优化: 利用 Design
 

Expert
 

10. 0. 7 软件根据模型绘制各因素交互作用对综合

评分影响的响应面图,见图 3。 响应曲面坡度越大

表明该因素对响应值影响越大,对比图 3 响应面图

曲面坡度可知各因素对综合评分影响大小为乙醇浓

度(A) >液料比( B) >提取时间( C);等高线的形状

越趋向椭圆表示因素交互作用越强,越趋向圆形则

因素交互作用越弱,由图 3 等高线图可知各因素等

高线未趋向椭圆,说明各因素交互作用不明显。 应

用软件预测最佳提取工艺为:乙醇浓度 65. 74%、液
料比 56. 21

 

mL / g、提取时间 33. 71
 

min,综合评分为

3. 722。
2. 3. 5　 模型验证试验　 为便于实际操作将最佳提

取工艺参数调整为乙醇浓度 66%、液料比 56
 

mL / g、
提取时间 34

 

min,据此条件进行 3 次验证试验,结果

平均综合评分为 3. 691( RSD < 1%),与模型预测值

3. 722 的偏差为 0. 833%,说明该优化提取工艺稳

定、重复性好、可操作性强,结果见表 4。
3　 讨论

中药临床疗效的发挥是多种活性成分共同作

用的结果,单一指标提取物不足以表征中药质量

和药效信息,对中药多组分同时检测和提取,能较

好地反映中药的整体提取信息和质量信息。 本实

验采用一测多评法结合多指标综合评分法优选蜘

蛛香超声提取工艺,可最大限度地同时获得蜘蛛

香中 9 个成分、3 种类型化合物,符合中药多组分、
多靶点作用特点,利于蜘蛛香的质量控制、临床用

药和制剂开发。
多指标控制和优化是中药生产的研究热点,但

中药功效成分较多且含量差异较大,难以同步最大

化提取,故其指标权重的确定是优选提取工艺的关

键和难点。 相对于主观赋权法,熵权法精度较高、客
观性强。 本实验采用响应面法结合熵权法确定了蜘

蛛香最佳提取工艺,优化结果科学可靠。
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图 3　 乙醇浓度(A)、液料比(B)、提取时间(C)交互作用对综合评分影响的响应面图

　 　 表 4　 工艺验证结果

试验号

含量 / (mg / g)
新绿

原酸
绿原酸 咖啡酸

异绿原

酸 B
橙皮苷

异绿原

酸 A
异绿原

酸 C
乙酰缬

草三酯

缬草

三酯

综合评分

M

1 0. 109 2. 512 0. 019 0. 304 4. 539 2. 110 2. 028 3. 124 17. 960 3. 685
2 0. 111 2. 491 0. 020 0. 310 4. 666 2. 075 2. 008 3. 094 17. 929 3. 687
3 0. 110 2. 537 0. 020 0. 302 4. 580 2. 129 2. 013 3. 129 18. 018 3. 700

均值 0. 110 2. 514 0. 020 0. 305 4. 595 2. 105 2. 016 3. 116 17. 969 3. 691
RSD / % 1. 010 0. 920 2. 320 1. 370 1. 410 1. 310 0. 520 0. 610 0. 250 0. 220


