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薄荷醇基低共熔剂提取皇菊叶黄素制备
叶黄素-薄荷醇共晶的研究

陈金玉，李　丹，滕　杰，刘　洋*

（江西农业大学农学院，江西南昌 330045）

摘　要：为建立一种绿色高效的天然叶黄素提取方法并提升其稳定性，本研究利用薄荷醇基低共熔剂（deep eutectic
solvents，DESs）提取皇菊叶黄素并制备叶黄素-薄荷醇共晶，首先对比 6 种薄荷醇基 DES（薄荷醇-乙酸、薄荷醇-
丙酸、薄荷醇-辛酸、薄荷醇-癸酸、薄荷醇-己酸、薄荷醇-乳酸）对皇菊叶黄素的提取效率，筛选出最优溶剂类

型；在此基础上，以乙醇含量、料液比、提取温度、提取时间为单因素考察变量，结合响应面法优化提取工艺参

数；同时对提取所得叶黄素溶液进行抗氧化活性评价，开展叶黄素-薄荷醇共晶与市售叶黄素粉末的光、热稳定性

差异，并采用液相色谱串联质谱法（LC-MS/MS）对共晶进行组分定性定量分析。结果表明：薄荷醇-乙酸（DES-
1）为最佳低共熔溶剂；优化后的最佳提取条件为乙醇含量 47%（V/V）、料液比 1:45（g/mL）、提取温度 69 ℃，

该条件下叶黄素提取量可达 644.11±1.99 μg/g。DES-1 提取制备的叶黄素溶液对羟自由基和 DPPH 自由基的清除率

分别达 77.52%、84.58%，显著高于传统乙醇提取法（P<0.01）。在 30 ℃/75% RH 热环境与 4500 Lux/25 ℃ 光照条

件下，叶黄素-薄荷醇共晶的叶黄素保留率分别为 84.34% 和 33.73%，均显著高于市售叶黄素，形成的共晶结构不

仅能物理阻碍氧气渗透，同时叶黄素两端的醇羟基还会与薄荷醇上羟基形成强氢键作用，从而显著提升稳定性。

经 LC-MS/MS 鉴定，共晶中共检出叶黄素、叶黄素棕榈酸酯等 33 种叶黄素类组分，其中游离叶黄素含量最高，提

取量达 107.93±11.36 μg/g。本研究制备的叶黄素-薄荷醇共晶显著提高叶黄素稳定性，可为叶黄素的实际开发利用

提供更多可能。
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Extraction of Lutein from Chrysanthemum by Menthol-based Deep
Eutectic Solvents to Synthesize the Lutein-Menthol Cocrystal

CHEN Jinyu，LI Dan，TENG Jie，LIU Yang*

（College of Agriculture, Jiangxi Agricultural University, Nanchang 330045, China）

Abstract：To establish an eco-friendly and efficient method for extracting natural lutein while enhancing its stability, this
study  employed  menthol-based  deep  eutectic  solvents  (DESs)  for  the  extraction  of  lutein  from  chrysanthemum  and  the
preparation of lutein-menthol cocrystals. The feasibility of this approach was evaluated through the analysis of the antioxi-
dant activity of the extracted lutein solutions, as well as the stability and composition of the cocrystals. Firstly, the extrac-
tion  efficiency  of  six  DESs  (menthol-acetic  acid,  menthol-propionic  acid,  menthol-octanoic  acid,  menthol-decanoic  acid,
menthol-hexanoic acid, and menthol-lactic acid) for lutein was compared, identifying the optimal eutectic solvent. Subse-
quently,  single-factor  investigations  were  conducted  on  ethanol  content,  solid-to-liquid  ratio,  extraction  temperature,  and  
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extraction time, and the extraction process parameters were optimized by using the response surface method. At the same
time,  the antioxidant  activity of  the extracted lutein solution was evaluated,  and the differences in light  and heat  stability
between the lutein-piperonal complex and the commercially available lutein powder were investigated. The cocrystal was
analyzed using liquid chromatography-tandem mass spectrometry (LC-MS/MS).  The results  indicated that  menthol-acetic
acid (DES-1) was the optimal eutectic solvent; the optimized extraction conditions were 47% (V/V) ethanol content, a mate-
rial-to-liquid ratio of 1:45 (g/mL), and an extraction temperature of 69 ℃,  under which the extraction yield of lutein can
reached 644.11±1.99 μg/g. The lutein solution extracted and prepared with DES-1 exhibits scavenging rates of 77.52% and
84.58% for hydroxyl radicals and DPPH radicals, respectively, which were significantly higher than those achieved by tra-
ditional ethanol extraction methods (P<0.01). Under thermal conditions of 30 ℃ at 75% relative humidity and light condi-
tions  of  4500  Lux at  25 ℃,  the  lutein  retention  rates  for  the  lutein-menthol  cocrystal  were  84.34% and  33.73%,  both  of
which were  significantly  higher  than those  of  commercially  available  lutein.  The formed cocrystal  structure  could  physi-
cally hinder oxygen penetration, while the hydroxyl groups at both ends of lutein can form strong hydrogen bonds with the
hydroxyl groups of menthol, thereby significantly enhancing stability. Identification through LC-MS/MS revealed a total of
33 lutein-related components in the cocrystal, including lutein and lutein palmitate, with the highest content of free lutein
reaching  107.93±11.36  μg/g.  The  lutein-menthol  cocrystal  prepared  in  this  study  significantly  enhances  the  stability  of
lutein and may provide more possibilities for the practical development and utilization of lutein.
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菊花（Chrysanthemum morifolium）为菊科菊属

多年生草本植物，通常以头状花序入药，具有散风清

热、平肝明目及清热解毒的功效[1]。婺源皇菊是菊花

的一个重要栽培品类，原产于江西婺源，是当地主要

的乡村振兴产业[2]。其花瓣层层叠叠、紧密排列，富

含多种生物活性成分，包括叶黄素[3]、黄酮类[4]、多糖

类[5] 及挥发油类[6] 等。其中，烘干皇菊的叶黄素含量

可达 46.8 mg/100 g，在天然植物中处于较高水平[7]。

叶黄素属于 3,3-二羟基-α-胡萝卜素，分子结构中含

有多个不饱和键，两端连有羟基（-OH），因而具备较

强的抗氧化能力，可有效清除自由基，抑制活性氧对

正常细胞的损伤[8−9]。此外，叶黄素还具有护眼功效，

已广泛应用于缓解视疲劳的功能性食品中[10]。

目前，天然叶黄素的提取方法主要包括有机溶

剂萃取法[11]、超声波辅助提取法[12]、微波辅助提取

法[13]、超临界 CO2 萃取法[14] 等。然而，这些方法均

存在一定的局限性，有机溶剂萃取法不仅获得率偏低

（如以丙酮为溶剂时仅 0.35%[15]），且易造成溶剂残留

与环境污染；超声波与微波辅助法虽能提升萃取效率

与速度，但其产生的空化效应或热效应易促使全反式

叶黄素转为顺式异构体，从而导致其生物利用度与抗

氧化活性显著下降[16]；超临界 CO2 萃取法虽具备溶

剂可回收、无残留等优势，但实现高提取率常需高达

35 MPa的操作压力[17]，且设备成本高、技术门槛严

苛[18−19]。此外，由于叶黄素对光、热环境敏感，易降

解，这极大程度制约了它的提取与运用[20]。因此，亟

需开发一项绿色、高效的新型提取工艺。

近年来，低共熔溶剂（deep  eutectic  solvents，
DESs）作为一种新型绿色提取溶剂备受关注，它是由

氢键受体（hydrogen bond acceptor，HBA）和氢键供

体（hydrogen bond donor，HBD）按一定摩尔比混合而

成的体系，具有成本低廉、制备简便、环境友好等优

点[21]。目前，已应用于小球藻[22]、万寿菊[23] 中天然

叶黄素的提取，在提升提取效率的同时兼顾了经济性

与环保性，但仍未解决叶黄素在提取后稳定性差的问

题。薄荷醇基 DES是一种疏水性 DES，其以薄荷醇

作为 HBA，长链单羧酸、酚类或萜烯作为 HBD，借

助薄荷醇中环己烷环结构提供疏水特性[24]。该类

DES克服了传统亲水性 DES易与亲水性有机溶剂

或水性介质混溶的局限性，扩展了其在疏水性成分

提取中的应用范围[25]。目前，已用于挥发性芳烃、

药物成分及重金属等多种分析物的提取[26]。此外，

薄荷醇作为天然单萜类化合物，具备抗菌、消炎及生

物可降解性[27]，以其为 HBA的 DES体系，不仅能够

选择性减少亲水性杂质的溶出，提高叶黄素从植物

基质中的提取效率，更可在溶剂回收后与叶黄素形

成共晶结构，从而显著增强叶黄素的稳定性。因此，

薄荷醇基 DES在叶黄素绿色高效提取与稳定性提升

方面展现出良好的应用前景。

本研究拟利用薄荷醇基 DES提取皇菊中的叶

黄素，以乙醇含量、料液比、提取温度和提取时间作

为单因素分别考察其对皇菊中的叶黄素提取率的影

响，再通过响应面设计优化工艺参数以确定最佳提取

工艺。在优化后的提取条件下通过旋蒸的方式获得

叶黄素-薄荷醇共晶，并对其特性和叶黄素组分进行

分析，旨在解决传统提取方法效率低、稳定性差的问

题，通过 DES共晶技术提升叶黄素生物利用率，以期

为天然叶黄素的提取与开发利用提供参考。

 1　材料与方法

 1.1　材料与仪器

皇菊茶　江西本无尘茶叶有限公司，利用多功

能粉碎机粉碎并避光干燥保存备用；薄荷醇、乙酸、

丙酸、辛酸、己酸、癸酸、乳酸、乙醇、1,1-二苯基-2-
三硝基苯肼、邻二氮菲、硫酸亚铁、磷酸氢二钠、磷

酸二氢钠、过氧化氢（均为分析纯）　生工生物工程

（上海）股份有限公司；叶黄素标准品（纯度>95%）　
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士锋生物；叶黄素粉末（标识含量为 60%）　荣康生

物科技；甲醇、乙腈、乙醇、丙酮、甲酸、氯化钠、氢

氧化钾、甲基叔丁基醚、2,6-二叔丁基对甲酚

（BHT）、正己烷（均为色谱纯）　上海星可有限公司；

二氯甲烷、新黄质、紫黄质、β-柠乌素、花药黄质、叶

黄素、8'-β-阿朴胡萝卜素醛、玉米黄质、角黄素、α-
隐黄质、β-隐黄质、海胆烯酮标准品（纯度均>99%）

　Sigma-Aldrich。
YB-500A型多功能粉碎机　永康市速锋工贸有

限公司；752型紫外可见分光光度计　上海菁华科技

仪器有限公司；CJ78-1型磁力搅拌器　中国常州金

坛大地自动化仪表厂；NDJ-5SN型粘度计　上海析

牛莱伯仪器有限公司；5810R型离心机　德国 Eppen-
dorf公司；HH-6S数显恒温水浴锅　上海捷呈实验仪

器有限公司；XD-52型旋转蒸发仪　上海贤德实验

仪器公司；OLYMPUS-IX73型倒置荧光显微镜　上

海成贯仪器有限公司；KBF P240 BINDER稳定性箱

　上海有应生物科技有限公司；QTRAP 6500型液相

色谱串联质谱仪　SCIEX。

 1.2　实验方法

 1.2.1   DES的制备　DES制备参考 LIU等[24] 的方

法，以薄荷醇作为 HBA，乙酸、丙酸、辛酸、癸酸、己

酸、乳酸分别作为 HBD，按摩尔比 1:1在 80 ℃ 下

磁力搅拌，直至薄荷醇全部融化，形成均一的混合液，

分 别 为 DES-1、 DES-2、 DES-3、 DES-4、 DES-5、
DES-6。将配制好的混合液置于阴凉干燥处储存备

用。

 1.2.2   最大吸收波长的检测　参考 MUSSAGY等[28]

方法，称取 0.2 g皇菊茶粉末于烧杯中，分别按 1:60
（g/mL）料液比加入含 30%（v/v）乙醇的 DES溶液并

放在磁力搅拌器 60 ℃ 下混匀 15  min，待冷却至

室温后，在 4500 r/min下离心 10 min，小心收集上清

液，避光保存。取上清液在 400~700 nm波长范围内

扫描，确定皇菊叶黄素的特征吸收波长。

 1.2.3   DES筛选

 1.2.3.1   粘度的测定　利用粘度计测定 6种 DES溶

剂的粘度。将常温待测液倒入样品器中，并将零号

转子旋入连接螺杆上，使转子逐渐浸没待测液，确保

完全浸没并无气泡残留后，启动粘度计，调节转速为

30 r/min进行测定，当指针趋于稳定，按下指针控制

开关，读数并记录数值，重复检测三次。

 1.2.3.2   叶黄素提取量的测定　以叶黄素提取量为

指标，对比 6种 DES及乙醇对皇菊中叶黄素的提取

效果。称取 0.2 g皇菊茶粉末于烧杯中，分别按 1:60
（g/mL）料液比加入含 30%（v/v）乙醇的 DES溶液、

无水乙醇并放在磁力搅拌器 60 ℃ 下提取 15 min，
待冷却至室温后，在 4500 r/min下离心 10 min，小心

收集上清液，用乙醇作空白对照分别于 445 nm处测

定其吸光值。

 1.2.3.3   叶黄素标准曲线的绘制及提取量的计算　

参考马永强等[29] 配制标准溶液方法，准确配制浓度

为 0、1、2、5、10、20 μg/mL的标准溶液，用乙醇作

空白对照分别于 445 nm处测定其吸光值。以叶黄

素质量浓度（μg/mL）为横坐标（X），445 nm处吸光值

为纵坐标 （Y），绘制叶黄素标准曲线如下：Y=
0.1645X+0.0762，R2=0.9974。叶黄素提取量按以下

公式计算：

叶黄素提取量 (μg/g) =
c×V

m
式（1）

式中：c表示由标准曲线计算得出的叶黄素质量

浓度，μg/mL；V表示提取溶剂体积，mL；m表示皇菊

茶粉质量，g。

 1.2.4   单因素实验　各单因素实验（乙醇含量、料液

比、提取温度及提取时间）的参数范围，是在参考

VIÑAS-OSPINO等[30]、陈菁等[31] 及高子文等[32] 研

究方法的基础上，结合预实验结果综合确定，并以此

为基础考察各单因素对叶黄素提取量的影响。

 1.2.4.1   DES乙醇含量对叶黄素提取量的影响　称

取 0.2 g皇菊茶粉末加入到 1.2.3筛选出的最佳 DES
中，固定料液比 1:75（g/mL）、提取温度 60 ℃、提取

时间 15  min，考察单因素 DES乙醇含量 （ 10%、

20%、30%、40%、50%）对叶黄素提取量的影响。

 1.2.4.2   料液比对叶黄素提取量的影响　称取 0.2 g
皇菊茶粉末加到 1.2.3筛选出的最佳 DES中，固定

DES乙醇含量为 40%、提取温度为 60 ℃、提取时间

为 15 min，考察单因素料液比（1:30、1:45、1:60、
1:75、1:90 g/mL）对叶黄素提取量的影响。

 1.2.4.3   提取温度对叶黄素提取量的影响　称取

0.2 g皇菊茶粉末加到 1.2.3筛选出的最佳 DES中，

固定 DES乙醇含量为 40%、料液比为 1:45 g/mL、
提取时间为 15 min，考察单因素提取温度（40、50、
60、70、80 ℃）对叶黄素提取量的影响。

 1.2.4.4   提取时间对叶黄素提取量的影响　称取

0.2 g皇菊茶粉末加到 1.2.3筛选出的最佳 DES中，

固定 DES乙醇含量为 40%、料液比为 1:45 g/mL、
提取温度为 70 ℃，考察单因素提取时间（5、10、15、
20、25 min）对叶黄素提取量的影响。

 1.2.5   响应面优化叶黄素提取工艺　以单因素实验

结果为基础，根据 Box-Behnken中心组合试验设计

原理，选取影响较大的乙醇含量（A）、料液比（B）、提

取温度（C）为响应因子，用 Design-Expert软件进行

拟合，以优化叶黄素的提取工艺，因素和水平见表 1。
 

表 1    响应面试验的因素和水平

Table 1    Factors and levels of response surface test

水平 乙醇含量（%） 料液比（g:mL） 提取温度（℃）

−1 30 1:30 60

0 40 1:45 70

1 50 1:60 80
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 1.2.6   抗氧化活性的测定

 1.2.6.1   最佳提取工艺制备皇菊叶黄素溶液　依据

响应面法优化得到的最佳提取工艺条件，称取 0.2 g
皇菊茶粉末置于烧杯中，按料液比 1:45（g/mL）加入

含体积分数 47%乙醇的 DES-1溶液，置于磁力搅拌

器中，于 69 ℃ 条件下搅拌 15 min，待体系冷却至室

温后，4500 r/min离心 10 min，小心收集上清液，避光

保存备用。

 1.2.6.2   乙醇提取法制备皇菊叶黄素溶液　称取

0.2 g皇菊茶粉末置于烧杯中，按料液比 1:45（g/mL）
加入体积分数 47%的乙醇溶液，置于磁力搅拌器中，

于 69 ℃ 条件下搅拌 15 min，待体系冷却至室温后，

4500 r/min离心 10 min，小心收集上清液，避光保存

备用。

 1.2.6.3   清除 DPPH自由基活性的测定　参考蔡亚

洁等[33] 方法稍作修改，分别移取 50 µL经 DES-1、乙

醇提取的叶黄素溶液，加入 950 µL DPPH溶液中，充

分混匀后，作为测定组；另移取 50 µL乙醇与 950 µL
DPPH溶液混合均匀，作为空白组。将上述体系置于

室温下避光反应 20 min后，采用 1 mL玻璃比色皿，

在 517 nm波长下测定吸光值，平行测定三次，取平

均值。按照如下公式分别计算 DES-1与乙醇提取的

叶黄素溶液对 DPPH自由基的清除率：

DPPH自由基清除率(%) =
A空 −A测
A空

×100 式（2）

式中，A空表示空白组在 517 nm处的吸光值；

A测代表测定组在 517 nm处的吸光值。

 1.2.6.4   清除羟自由基活性的测定　参考朱雨馨

等[34] 方法稍作修改，取 300 μL 5 mmol/L的邻二氮

菲溶液，同时加入 300 μL 0.75 mol/L的磷酸钠盐缓

冲液（pH7.4）、150 μL 7.5 mmol/L的 FeSO4 溶液，混

合均匀为工作液。分别取 150 µL经 DES-1、乙醇提

取的叶黄素溶液加入至 750 µL工作液中，再加入

150 µL 1% H2O2 溶液，混匀作为测定组；将叶黄素溶

液替换为 H2O，作为对照组；将叶黄素溶液、H2O2 溶

液替换为 H2O，作为空白组。将上述几组试剂放置

在 37 ℃ 水浴锅中保温 60 min，25 ℃ 下 8000 r/min
离心 5 min后，分别吸取 1 mL于玻璃比色皿中测定

536 nm处吸光值。按照如下公式分别计算 DES-1
与乙醇提取的叶黄素溶液对羟自由基的清除率：

羟自由基清除率(%) =
A测 −A对
A空 −A对

×100 式（3）

式中：A测为测定组在 536 nm处的吸光值；A对

为对照组在 536 nm处的吸光值；A空为空白组在

536 nm处的吸光值。

 1.2.7   共晶稳定性的测定

 1.2.7.1   叶黄素共晶体制备　将 DES提取的皇菊叶

黄素溶液放入旋转蒸发仪中，在 70 ℃ 下旋转蒸发，

待其体积减少至 30%左右将溶液取出，冷却至室温

后，倒入培养皿并置于 25 ℃ 烘箱中过夜，得到叶黄

素—薄荷醇共晶[35]。将共晶体置于研钵中充分研磨，

过 100目筛，获得粒径相对一致的粉末样品，避光低

温干燥保存用于后续实验。

 1.2.7.2   微观结构观察　采用倒置荧光显微镜分别

对叶黄素-薄荷醇共晶粉末和市售叶黄素粉末的微观

结构进行观察和对比。将两种粉末样品分别均匀分

散于洁净载玻片上，制成薄层样品，确保颗粒分布均

匀且无明显团聚遮挡，调整放大倍数至 100倍进行

观察。

 1.2.7.3   热稳定性的测定　参考郑晨暄[35] 方法稍作

修改，分别将叶黄素-薄荷醇共晶和市售叶黄素粉末

平铺在玻璃皿上，敞口放置于稳定箱中（30 ℃/75%
RH），每天翻动粉末两次，分别在 0、2、4、6、8、10、
12、14 d取样，利用紫外-分光光度计测定样品吸光

值并计算叶黄素保留率。

 1.2.7.4   光稳定性的测定　参考郑晨暄[35] 方法稍作

修改，分别将叶黄素-薄荷醇共晶和市售叶黄素粉末

平铺在玻璃皿上，将样品放置于强光稳定箱中（光照

强度 4500 Lux，温度 25 ℃），每天翻动粉末两次，分

别在 0、2、4、6、8、10、12、14 d取样，利用紫外-分
光光度法测定样品吸光值并计算叶黄素保留率。

 1.2.7.5   叶黄素保留率的计算　取 2 mg粉末于试管

中，加入 10  mL无水乙醇使其充分溶解，随后在

4500 r/min下离心 10 min，小心收集上清液，用乙醇

作空白对照于 445 nm处测定其吸光值。并按如下

公式计算保留率：

叶黄素保留率(%) =
A
A0

×100 式（4）

式中：A表示第 N d时样品吸光值；A0 表示第

0 d时样品吸光值。

 1.2.8   液相色谱串联质谱（LC-MS/MS）测定叶黄素

 1.2.8.1   样品前处理　参考 INBARAJ等[36] 方法，称

取 0.05  g叶黄素 -薄荷醇共晶粉末，用 0.5  mL含

0.01% BHT（g/mL）的正己烷/丙酮/乙醇混合溶液（1:

1:1，v/v/v）进行提取，室温下涡旋 20 min后，在 4 ℃
条件下，12000 r/min离心 5 min取上清，再重复提取

一次后离心合并上清液，将得到的提取液浓缩后，用

150 μL二氯甲烷复溶，过 0.22 μm滤膜，保存于棕色

进样瓶中，用于 LC-MS/MS分析。

 1.2.8.2   液相色谱条件　参考 INBARAJ等[36] 方法，

通过 YMC C30（3 μm，100 mm×2.0 mm i.d.）液相色

谱柱对样品进行色谱分离，流动相 A为加入 0.01%
BHT和 0.1%甲酸的甲醇/乙腈（1:3，v/v）混合液；流

动相 B为加入 0.01% BHT的甲基叔丁基醚；柱温

为 28 ℃，进样量 2 μL，流速为 0.8 mL/min；梯度洗脱

程序为 0~3 min A:B为 100:0（v/v），5 min为 30:70，
9 min为 5:95，10~11 min为 100:0。

 1.2.8.3   质谱条件　参考 RIVERA等[37] 的方法，质
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谱分析在 Q-Trap 6500质谱仪上进行，采用大气压化

学电离源正离子模式，离子源温度设定为 350 ℃。

气体参数如下：气帘气压力 25 psi，雾化气压力 60 psi。

质谱采集采用多反应监测模式，质量扫描范围设置

为 m/z 100~1200。

 1.2.8.4   各组分含量的计算　获得不同样本的质谱

分析数据后，对所有目标物的色谱峰进行积分，通过

外标法进行定量分析。所有分析均利用三重四级杆

质谱的多反应监测模式完成，并按照如下公式计算叶

黄素共晶中各组分含量：

叶黄素组分含量(µg/g) =
c×V

1000×m
式（5）

式中：c表示样本中积分峰面积代入标准曲线得

到的浓度值，μg/mL；V表示复溶时所用溶液的体积，

μL；m表示称取样本质量，g。

 1.3　数据处理

每个实验重复 3次，结果以平均值±标准偏差表

示。统计分析使用 SPSS 21软件进行单因素方差分

析（One-way ANOVA），设置 95%置信区间，多重比

较采用 Duncan法；当 P<0.05时被认为具有统计学

意义。绘图软件使用 Origin 2024制作。

 2　结果与分析

 2.1　皇菊叶黄素 DES溶液最大吸收波长

将 6种薄荷醇基 DES提取的叶黄素溶液分别

在 400~700 nm波长范围内扫描，对皇菊叶黄素的特

征吸收波长进行确定。如图 1所示，6种提取液均

在 445 nm处有明显的波峰，该结果与栝楼皮[38]、紫

苏[39] 和万寿菊[15] 中叶黄素的特征吸收波长 445 nm

一致，说明用 DES提取的皇菊叶黄素的特征吸收波

长为 445 nm。

 2.2　DES筛选

根据文献 [24,28]的 DES制备方法，成功制备

6种薄荷醇基 DES，如表 2所示。其中 DES-3（薄

荷醇：辛酸）、DES-5（薄荷醇：己酸）为淡黄色透明液

体，其余均为无色透明液体。粘度是衡量流体流动

阻力的指标，6种 DES粘度范围为 8.1~64  mPa·s，

符合 NEDAEI等[40] 提出的疏水性 DES粘度应小于

100 mPa·s的标准。

以叶黄素提取量为指标筛选提取效果最佳的

DES类型。如图 2所示，乙醇提取法所得叶黄素提

取量均显著低于 6种 DES提取的叶黄素提取量
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图 1    不同 DES类型提取的叶黄素溶液在紫外
可见光的吸光值

Fig.1    Absorbance values of lutein solutions extracted from
different DES types at UV-Vis

注：其中 DES-1（薄荷醇：乙酸）；DES-2（薄荷醇：丙酸）；DES-
3（薄荷醇：辛酸）；DES-4（薄荷醇：癸酸）；DES-5（薄荷醇：己
酸）；DES-6（薄荷醇：乳酸）。

 

表 2    DES类型及粘度

Table 2    DES type and viscosity

类型 HBA HBD 粘度（mPa·s） 熔融状态

DES-1

薄荷醇

OH

乙酸
OH

O

12.2±0.42 无色透明液体

DES-2

丙酸
OH

O

8.1±0.36 无色透明液体

DES-3
辛酸

OH

O

19.2±0.53 淡黄色透明液体

DES-4
癸酸

OH

O

20.0±0.58 无色透明液体

DES-5
己酸

OH

O

9.2±0.37 淡黄色透明液体

DES-6

乳酸

OH

O

OH
64.0±0.65 无色透明液体

注：表中HBA为氢键受体，HBD为氢键供体。
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（P<0.05）。有机化合物的提取率主要取决于它们对

萃取物的亲和力，叶黄素为长链类胡萝卜素，分子以

疏水碳链为主，仅两端带有少量羟基，整体呈弱极

性、脂溶性，薄荷醇兼具疏水碳骨架与羟基极性位

点，以此构建的低共熔溶剂可与叶黄素分子同时形成

疏水相互作用与氢键缔合，相比单一乙醇溶剂，与叶

黄素分子的亲和作用更强，因此 DES 对叶黄素的提

取效率更高[41]。

对比 6种 DES的提取效果，DES-1的提取效果

显著高于其他 DES，提取量为 526.01 μg/g（P<0.05），
另外 DES-3、DES-5、DES-6对叶黄素的提取效果无

显著差异（P>0.05）。总体来看，叶黄素提取量由大到

小的顺序为 DES-1>DES-3、5、6>DES-2>DES-4>乙
醇。DES-1（薄荷醇-乙酸）提取效果最佳，一方面可

能是由于 HBD为乙酸时，DES极性与叶黄素匹配度

最佳，叶黄素分子整体呈弱疏水性，对于由脂肪酸参

与构建的疏水性 DES，随脂肪酸碳链的延长，溶剂整

体极性逐渐降低、疏水性增强，与叶黄素极性适配

度下降 [42]；此外，由表 2可知 DES-1粘度为 12.2±
0.42 mPa·s，处于较低水平，这一特性有利于提升叶

黄素在提取体系中的传质效率，进而显著提高提取效

率[43]。因此，选择 DES-1为最佳 DES类型，在后续

实验中均以乙酸作为 DES的 HBD。

 2.3　单因素实验结果

 2.3.1   DES中乙醇含量的影响　皇菊中叶黄素的提

取量受 DES-1中乙醇含量的影响，乙醇可与 DES组

分形成氢键，导致组分间的作用力减弱，粘度降低，

使 DES能更好地渗入皇菊茶粉内部[32]。由图 3可

以看出，随着提取液中乙醇含量的提高，叶黄素提取

量呈现先升高后降低的趋势，且不同乙醇含量之间存

在显著性差异（P<0.05）。提取量在乙醇含量为

40%时达到峰值（434.31±2.78 μg/g），随着乙醇含量

的增加，提取量则显著下降，这可能是由于过量的乙

醇会使 DES-1间氢键作用大幅削弱甚至消失，导致

提取量下降[44]。上述结果表明，当提取液乙醇含量

为 40%时提取效果最佳。

 2.3.2   料液比的影响　在皇菊叶黄素的提取中，料液

比会影响溶质向溶剂的扩散程度，进而影响叶黄素从

皇菊茶粉中溶出的效率[45]。为最大限度提高提取效

率，本研究通过固定皇菊茶粉用量，并按比例增加

DES-1体积，探究料液比对叶黄素提取量的影响。

结果如图 4所示，随着料液比的减小，叶黄素提取量

呈现先增后减的趋势。当料液比从 1:30减小至

1:45时叶黄素提取率逐渐升高至最大值（582.10±
2.65 μg/g），若料液比继续减小，叶黄素提取量呈显著

下降趋势。出现以上趋势的原因可能是当料液比逐

渐减小时溶剂增加，加大皇菊茶粉末与 DES-1的接

触面积，提高传质效率使提取率升高；但料液比若继

续减小，叶黄素溶出达到饱和，可能会溶出其他杂质，

且过量的 DES会使体系黏度增大，使叶黄素提取量

下降[46]。综上所述，以 1:45为响应面试验的中心点。
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图 4    不同料液比对叶黄素提取效果的影响
Fig.4    Effect of different material-liquid ratios on the

extraction efficiency of lutein
 

 2.3.3   提取温度的影响　在利用 DES提取皇菊叶黄

素时，温度不仅会影响分子的运动、渗透和扩散速

度，还会改变 DES的物理性状[47]。为了解温度对

DES-1提取皇菊叶黄素的影响，本研究设置了 5个

温度梯度，结果如图 5所示，随着提取温度的提高，叶

黄素提取量整体呈现先升高后降低的趋势，且各温度

条件下的提取量之间均存在显著差异（P<0.05）。40~
70 ℃ 间随着温度的提高，叶黄素提取量逐渐上升，

在 70 ℃ 时达到最大值，提取量为 633.35±2.88 μg/g，
这是因为温度升高可加快分子的运动，降低 DES黏
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图 2    对比不同类型 DES与乙醇提取所得叶黄素提取量

Fig.2    Comparison of lutein extraction yield from different
types of DES and ethanol extraction

注：不同小写字母表示存在显著性差异（P<0.05），图 3~
图 6同。
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度，在一定程度上提高叶黄素从皇菊茶粉中脱出并溶

解扩散到 DES中的速度；而随着温度的继续升高，提

取量急剧下降，由于叶黄素分子含共轭双键等热敏性

结构，温度过高时，分子内部能量积累会驱动异构化

反应与氧化降解反应，根据阿伦尼乌斯公式 k=
Ae−Ea/（RT）（k为反应速率常数，A为比例系数，Ea为活

化能，R为气体常数，T为热力学温度），温度升高会

使叶黄素的异构化与氧化降解速率呈指数级加快，最

终导致体系中叶黄素有效含量急剧下降[48]。综上，

以 70 ℃ 作为响应面试验的中心点。
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图 5    不同提取温度对叶黄素提取效果的影响
Fig.5    Effect of different extraction temperatures on the

extraction efficiency of lutein
 

 2.3.4   提取时间的影响　在提取皇菊叶黄素时，提取

时间可能会影响叶黄素的溶出度[49]。为探究时间对

叶黄素提取量的影响，本研究设置了 5个时间梯度。

如图 6所示，随提取时间变化，叶黄素提取量的范

围为 620.09±0.47~636.60±2.05 μg/g，当提取时间为

15 min时，叶黄素提取量最大，但与 5 min、25 min
组的提取量相比无显著差异（P>0.05）。同时，10 min
组与 20 min组的叶黄素提取量亦无统计学差异

（P>0.05）。提取时间对叶黄素提取量的影响无明显

变化规律，因此暂不将提取时间作为响应面优化的考

察因素。为便于后续实验操作，同时结合提取量最大

化原则，选定 15 min作为响应面试验的中心点。
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图 6    不同提取时间对叶黄素提取效果的影响
Fig.6    Effect of different extraction time on the extraction

efficiency of lutein
 

 2.4　响应面模型的建立与分析

基于单因素实验结果，根据 Box-Benhnken的中

心组合原理，以乙醇含量（A）、料液比（B）、提取温度

（C）为考察因素，以叶黄素提取量为响应值（Y），探究

各因素的交互作用对叶黄素提取量的影响，实验设计

共 17个试验点，其中含 5组中心点的验证，试验设

置及结果如表 3。
 
 

表 3    响应面分析试验设置及结果
Table 3    Response surface analysis test settings and results

实验号 乙醇含量（%） 料液比（g:mL） 提取温度（℃） 提取量（μg/g）

1 30（−1） 1:60（1） 70（0） 446.01±4.09

2 40（0） 1:60（1） 60（−1） 500.60±3.15

3 30（−1） 1:30（−1） 70（0） 488.72±3.98

4 40（0） 1:30（−1） 60（−1） 533.03±4.91

5 40（0） 1:60（1） 80（1） 495.21±3.69

6 40（0） 1:30（−1） 80（1） 512.43±4.52

7 50（1） 1:60（1） 70（0） 482.79±3.13

8 40（0） 1:45（0） 70（0） 689.57±4.28

9 50（1） 1:45（0） 80（1） 547.97±3.46

10 40（0） 1:45（0） 70（0） 685.75±4.62

11 50（1） 1:45（0） 60（−1） 580.64±4.02

12 50（1） 1:30（−1） 70（0） 493.74±3.96

13 30（−1） 1:45（0） 60（−1） 542.46±3.06

14 40（0） 1:45（0） 70（0） 680.66±4.25

15 40（0） 1:45（0） 70（0） 678.66±3.56

16 40（0） 1:45（0） 70（0） 686.30±3.79

17 30（−1） 1:45（0） 80（1） 532.29±5.34
 

对试验数据进行二次多项式回归拟合，得到皇

菊茶粉中叶黄素提取量与各试验因子编码值的回归

模型方程为：

Y = 684.45+11.97A−12.91B−8.59C+7.94AB−
5.64AC+3.8BC−83.07A2 −123.57B2 −50.56C2

由表 4可知，模型的 F 值为 755.60，P<0.0001，

达到极显著水平（P<0.01），失拟项的 P 值为 0.4384>
 

表 4    皇菊茶粉中叶黄素提取量的回归模型方程
方差分析结果

Table 4    ANOVA results of regression model equations
for lutein extraction rate in chrysanthemum tea powder

方差 平方和 自由度 均方 F值 P值 显著性

模型 118000.00 9 13108.27 755.60 <0.0001 **
A-乙醇含量 1145.77 1 1145.77 66.05 <0.0001 **
B-料液比 1334.12 1 1334.12 76.90 <0.0001 **
C-温度 590.82 1 590.82 34.06 0.0006 **
AB 252.17 1 252.17 14.54 0.0066 **
AC 127.46 1 127.46 7.35 0.0302 *
BC 57.84 1 57.84 3.33 0.1106
A2 29051.94 1 29051.94 1674.63 <0.0001 **
B2 64290.48 1 64290.48 3705.88 <0.0001 **
C2 10764.60 1 10764.60 620.50 <0.0001 **

残差 121.44 7 17.35
失拟项 55.59 3 18.53 1.13 0.4384
纯误差 65.85 4 16.46
总和 118000.00 16

R2=0.9990；R2
adj=0.9976；R2

pred=0.9916；CV=0.7393%

注：*表示显著（P<0.05）；**表示极显著（P<0.01）。
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0.05，表明实验结果受所选因素影响较大，受其他因

素影响较小，可信度高，实验设计可靠。决定系数

（R2）=0.9990，校正系数（R2
adj）=0.9976，预测决定系数

（R2
pred）=0.9916，这三个关键指标均接近 1，说明该模

型不仅预测值与实际值的拟合程度极高，而且对未知

数据具有良好的预测能力，能够准确可靠地描述和预

测试验结果。本试验变异系数为 0.7393%<10%，表

明设计精确性、重复性较好。试验中三个因素对叶

黄素提取量的影响程度排序为：料液比（B）>乙醇含

量（A）>提取温度（C）。其中一次项（A、B、C）和二次

项（A2、B2、C2）均对结果表现为极显著（P<0.001），交
互项 AB、AC表现为显著影响（P<0.05）。综上所

述，本试验拟合程度高，可用于分析并预测 DES-1对

皇菊叶黄素的提取量。

 2.5　因素交互作用分析与回归模型的验证

 2.5.1   交互作用分析　通过回归方程绘制响应面图，

观察响应面所呈现的等高线图形状和 3D曲面变化

情况，能更直观地反映各因素的交互作用，以及它们

对叶黄素提取量的影响。若等高线呈椭圆形或马鞍

形，代表两因素交互作用显著，若等高线呈圆形，两因

素交互作用则不显著[50]。如图 7所示，图 7a、图 7b
中等高线图均呈椭圆形，表明乙醇含量（A）与料液比

（B）、乙醇含量（A）与提取温度（C）之间均存在显著

的交互作用。结合三维响应面图进一步分析可知，各

因素间交互作用的响应面均呈开口向下的曲面，说

明 A与 B、A与 C的交互作用对叶黄素提取量的影

响呈先增后减的趋势，且存在极大值；其中，响应面

图 7a的坡度最陡，反映出叶黄素提取量对乙醇含量

（A）和料液比（B）的变化较为敏感，而乙醇含量（A）与

提取温度（C）的交互影响则相对次之。综上，各因素

对叶黄素提取量的影响与方差分析结果相符。

 2.5.2   回归模型的验证　通过 Design-Expert软件预

测的叶黄素最优提取工艺参数为：乙醇含量 47.57%、

料液比 1:44.7（g/mL）、提取温度 68.71 ℃。为了确保

实验结果的准确性，根据实际将工艺参数调整为：乙

醇含量 47%、料液比 1:45（g/mL）、提取温度 69 ℃。

对优化条件进行验证试验，平行重复三次，结果如表 5

所示，平均叶黄素提取量为 644.11±1.99 μg/g，与预测

值 646.79 μg/g十分接近，说明此提取工艺合理可靠。
 
 

表 5    响应面中心点验证试验结果
Table 5    Results of response surface center point

verification test

平行试验次数 乙醇含量（%） 料液比（g:mL） 提取温度（℃） 提取量（μg/g）

1 47 1:45 69 642.56

2 47 1:45 69 643.40

3 47 1:45 69 646.35
平均值 644.11±1.99

 

 2.6　抗氧化活性分析

为探究 DES-1提取所得叶黄素溶液抗氧化活性

强弱，本研究对比了 DES-1和乙醇提取法所得叶黄

素提取液对 DPPH自由基和羟自由基清除能力。结

果如图 8所示，DES-1提取皇菊叶黄素的提取液对

DPPH自由基的清除能力显著高于传统乙醇提取法，

清除率达 84.58%（P<0.01）；同样，DES-1提取的叶黄

素提取液对羟自由基的清除率也显著高于乙醇提取

的叶黄素提取液（P<0.01），达 77.52%。相较于传统

乙醇提取体系，DES提取体系中叶黄素的得率显著

更高，而较高的叶黄素含量是提升体系抗氧化活性的

基础；另一方面，薄荷醇作为 DES的 HBA，本身具备
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图 7    各响应因素交互作用对皇菊茶粉中叶黄素提取量的影
响的响应面及等高线

Fig.7    Response surfaces and contours of the effect of the inter-
action of response factors on the extraction rate of lutein from

chrysanthemum tea powder
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图 8    DES和乙醇提取所得叶黄素提取液的抗氧化活性

Fig.8    Antioxidant activity of lutein extracts obtained by DES
and ethanol extraction

注：**代表具极显著差异（P<0.01）。
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抗菌、抗炎等生物活性，该活性可与叶黄素的抗氧化

性能产生协同效应，进而共同增强叶黄素-DES混合

体系的整体抗氧化能力[51]。

 2.7　叶黄素-薄荷醇共晶稳定性分析

 2.7.1   微观结构观察　通过倒置荧光显微镜对市售

叶黄素粉末和叶黄素-薄荷醇共晶粉末的微观结构进

行观察。如图 9A、图 9B所示，市售叶黄素粉末的微

观结构呈现出不规则片状形态，而叶黄素-薄荷醇共

晶则呈现出更为规整的晶体结构。这种形态的差异

主要由于其微观分子排列的不同，叶黄素-薄荷醇共

晶是通过叶黄素分子两端的醇羟基与薄荷醇的羟基

之间形成特定的氢键相互作用，以 1:1的摩尔比例

自组装而成的全新晶体结构[35]。这种由氢键主导的

精确分子排列，构成了其规整晶体形貌的基础，并显

著提升结构的致密性。此外，叶黄素-薄荷醇共晶体

与市售叶黄素存在的颜色差异，可能是共晶体形成后

分子间相互作用的影响。这一现象与郑晨暄[35] 研究

的叶黄素-己二酸共晶体系结果相似，叶黄素-己二酸

共晶体形成后由深红色变为了亮黄色，该研究通过固

体紫外表征发现，形成共晶后叶黄素的吸收峰位（半

峰高处切线与基线的交点 ）从 673  nm蓝移至

607 nm。这种由共晶化诱导的颜色与光谱性质改

变，可归因于分子间 π-π 相互作用和电荷转移效应的

协同作用所致[52]。

 2.7.2   稳定性分析　叶黄素-薄荷醇共晶与市售叶黄

素粉末的稳定性对比结果如图 9C、图 9D所示。在

30 ℃/75% RH条件下放置 14 d，共晶中叶黄素的保

留率（84.34%）远高于市售粉末（2.72%）；在 4500 Lux/
25 ℃ 光照条件下，共晶的保留率（33.73%）也显著优

于市售粉末（4.17%），证明其热稳定性和光稳定性均

得到显著改善。此稳定性的提升可能主要由于共晶

的形成，叶黄素与薄荷醇通过羟基间氢键作用形成了

致密的晶体结构，该结构不仅能有效阻碍氧气渗透，

还可保护叶黄素分子的醇羟基，从而减缓降解[35]。
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图 9    叶黄素-薄荷醇共晶与市售叶黄素粉末的微观结构及稳
定性对比

Fig.9    Comparative microstructure and stability analysis of
lutein-menthol eutectic and commercial lutein powder

注：A：叶黄素-薄荷醇共晶微观结构；B：市售叶黄素微观结
构；C：热稳定性比较；D：光稳定性比较。
 

 2.8　叶黄素组分鉴定分析

通过 LC-MS/MS对共晶中的叶黄素组分进行

分析，结果如表 6所示。共鉴定到 33种叶黄素组

分，包括叶黄素、花药黄质、β-隐黄质、玉米黄质

和叶黄素酯化物等，其中叶黄素含量最高为 107.93±
11.36 μg/g，占总叶黄素物质的 62.34%。此外，样品

中还检出多种叶黄素酯类成分，如叶黄素棕榈酸酯、

叶黄素二肉豆蔻酸酯等。这类酯化物在含膳食脂肪

的肠道环境中更易溶解，从而有利于吸收，表现出较

高的生物利用率；同时，其化学稳定性也优于游离形

态[53]。这些结果表明，该共晶样品不仅叶黄素总量丰

富，而且特有的组分构成使其在开发高稳定性叶黄素

补充剂方面具有良好的应用潜力。
 

表 6    利用 LC-MS/MS鉴定共晶中叶黄素的质谱数据

Table 6    Mass spectral data for the identification of lutein in eutectic using LC-MS/MS

序号 物质 保留时间（min） 电离模式 物质含量（μg/g）

1 叶黄素 4.24 [M+H-18]+ 107.93±11.36

2 叶黄素棕榈酸酯 7.01 [M+H-18]+ 18.37±1.24

3 花药黄质 3.07 [M+H]+ 9.09±0.89

4 紫黄质 1.67 [M+H]+ 6.40±0.39

5 玉米黄质 4.79 [M+H]+ 6.21±0.42

6 紫黄质肉豆蔻酸酯 6.24 [M+H]+ 4.76±0.28

7 叶黄素二肉豆蔻酸酯 7.54 [M+H-228]+ 2.98±0.01

8 β-隐黄质 5.63 [M+H]+ 2.24±0.17

9 叶黄素二棕榈酸酯 7.01 [M+H-256]+ 2.18±0.22

10 α-隐黄质 5.19 [M+H]+ 1.95±0.06

11 叶黄素二硬脂酸酯 7.97 [M+H-284]+ 1.68±0.05

12 紫黄质二肉豆蔻酸酯 7.20 [M+H]+ 1.12±0.14

13 新黄质 2.07 [M+H]+ 1.03±0.19

14 玉米黄质二棕榈酸酯 8.02 [M+H-256]+ 0.84±0.08

15 玉米黄质棕榈酸酯 7.00 [M+H]+ 0.69±0.03
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 3　结论
本研究建立了一种从皇菊中提取叶黄素的工艺

方法，经筛选得出以薄荷醇为 HBA，乙酸为 HBD的

DES类型为最佳提取溶剂。单因素和响应面设计试

验表明，在乙醇含量 47%（v/v）、料液比 1:45（g/mL）、

提取温度 69 ℃ 的条件下，叶黄素提取量达 644.11±

1.99 μg/g。该提取液对 DPPH自由基与羟自由基的

清除率分别为 84.58%与 77.52%，显著高于传统乙

醇提取法（P<0.01）。该提取液通过旋转蒸发制备的

叶黄素-薄荷醇共晶在微观上呈现规整晶体结构，其

在高温高湿（30 ℃/75% RH）和强光（4500 Lux）条件

下贮藏 14 d后的保留率分别为 84.34%±1.14%与

33.73%±1.28%，均显著高于市售叶黄素粉末（P<

0.05）。LC-MS/MS组分分析显示，共晶中共鉴定出

33种类胡萝卜素，其中叶黄素单体含量最高，为

107.93 μg/g，同时包含多种叶黄素酯类成分。虽然本

研究构建的薄荷醇基 DES提取与共晶制备技术，有

效提升了叶黄素的提取效率与稳定性，但 DES的回

收利用、功能性产品的开发及薄荷醇作为食品配料

的合规性控制及安全性评估仍有待深入研究，以期

为实现天然叶黄素的高值化与产业化发展提供理论

依据。

© The Author(s) 2026.  This  is  an  Open  Access  article   dis-
tributed  under  the  terms  of  the  Creative  Commons  Attribution
License (https://creativecommons.org/licenses/by-nc-nd/4.0/).
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