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超频震动膜过滤法在小叶榕叶水提物分离中的应用研究

                黄 涛’，周宏兵’‘，赖毅勤’，李崇志2，陈加林’

(1.广东药学院，广东 广州 510006;2.伟思过滤技术公司 香港;3.广州白云山制药有限公司

                                广东 广州510515)

摘 要:目的 比较传统水提醇沉工艺和超频震动薄膜过滤技术分离浓缩小叶榕叶提取液的效果。方法 考察、分

析不同孔径A，B，C，D膜的过滤稳定性、通量、有效成分收率及除杂，选择合适的膜及运行参数。结果 B

孔径膜最适合小叶榕叶有效成分的分离，配合D孔径膜，可使分离浓缩连续进行，工序少，周期短，效率高，

成本低，能耗低，安全指数高，膜不易堵塞，膜的保存和再生工序简单。结论 此法用于小叶榕叶提取液生产，

可替代传统的醇沉分离和加热浓缩中总黄酮的分离、浓缩工艺。
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Abstract:0bjectiveTocomPare theeffectofroutinewaterextractionandalcoholPreciPitationmethodwith

vibratoryshearenhancedmembranefiltrationfromseParatingandconcentratingaqueousextractivesofFicus

microcarPaL不 MethodsMembranesoffourdifferentPoresizewereequiPPedforthefiltrationsystemto

investigatethefiltrationflux，stability，yieldofactiveingredientsandforeignmatterremovalability.Results

MembraneBshowedthebestPerfOrmanceintheseParationofactiveingredientsofF.MicrocarPaceWhile

membraneDcouldconcentrateactiveingredients.Vibratoryshearenhancedmembranefi1trationmadethesePara-

tionandconcentrat1onconsecutivelydonewithafewProcesses，shortcycletime，highefficiency，lowcost，low

energyexPenditureandhighreliableindex.ConclusionVibratoryshearenhancedmembranefi1trationisabetter

technologythanroutinewaterextractionandalcoholPreciPitationmethodfortheseParationandconcentrationof

aqueousextractivesofFicusmicrocarPaL.f

Keywords:vibratoryshearenhancedmembranefiltration;waterextractionandalcoholPreciPitation;Ficus

microca印aL.f

    中药成分复杂，提取分离时要保留有效成分并 分离技术可有效地去除杂质、保留有效成分，且对

尽可能地去除蹂质、蛋白质、淀粉、树脂等大分子 环境无污染。近年膜分离技术广泛用于制备中药注射

杂质。蒸馏、醇沉等传统中药提取方法不易除尽杂 剂、口服液、浸膏，取得了良好的效果11’，但目

质，有效成分损失大，而且消耗大量有机溶剂。膜 前主要是静态过滤，工艺过程中易堵塞膜孔，使通
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微粒，留样500mL以测定原液含量，其余装人储液

槽。调节温度 (35士2)℃，使药液在一定的压

强和振幅下在超频震动过滤系统中循环过滤，完成过

滤后停机，取样，测定小分子物质的透过率{3，。超

频震动膜过滤流程见图1。

  1.储液槽 2.泵 3.压力调节阀 4.压力表 5.超频震动膜

组件 6，滤液收集罐 7.二通阀 8.废电池

          图1超频震动膜过滤流程简图

3 结果

3.1 通量

    启动超频震动膜过滤系统，待机械稳定5一10

min后开始定时考察通量，每种膜在同样条件下连续

考察3d，结果见图2一5。
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量锐减，缩短了膜的使用寿命〔2]。

    本实验将超频震动膜过滤技术直接用于中药水提

液的分离和浓缩，考察了小叶榕叶水提液的分离、

浓缩过程中不同截留孔径膜的过滤通量和溶液固形

物，并以Uv法 (药品标准法)和凝胶色谱法考察

了药液过滤前后总黄酮的保留及大分子杂质的去除情

况，证明效果良好，可替代传统的醇沉分离和蒸馏

浓缩工艺。

1 材料与仪器

Ll 材料

    小叶榕叶和浸膏 (广州白云山制药厂);芦丁对

照品 (中国药品生物制品检定所，050923);乙醇，

亚硝酸钠，硝酸铝，氢氧化钠 (天津大茂化学试剂

厂);甲醇(天津四友化学试剂厂)。试剂均为分析纯。

LZ 仪器

    截留相对分子质量为 A，B，C，D的纤维聚

矾膜 (有效截留相对分子质量为300一3x10，);

超频震动过滤设备 (香港伟思过滤技术公司);TU-

1810紫外可见分光光度计 (北京普析通用仪器公

司);LC一IOATVP色谱泵 (日本岛津);SPD-

10AVP紫外检测器 (日本岛津)，NanofilmSEC-

150型凝胶色谱柱(4.6mmx300mm，5林m，SEPAX

Technologies，Iin.);srtoriusBpZllD电子天平，

水浴锅 (北京中兴伟业仪器公司);JL一18ODTH超

声波清洗器。

2 方法

2.1 制备样品液

    称取一定量干燥小叶榕叶加10倍量水，煮提3

次，过滤，合并滤液浓缩为浸膏 (每19相当于原

药材109)。称取一定量浸膏，加蒸馏水适量调成

相当于含生药量0.lglmL的样品液备用。

2.2 制备对照溶液

    干燥恒重后的芦丁标准品0.00939，置人25mL

量瓶，甲醇溶解、定容至刻度，得372林g/mL对

照溶液备用。

2.3 70%乙醉沉淀的样品液

    取小叶榕叶浸膏3份，每份10 9，分别置入

1000mL量瓶，加水约300mL溶解，再加乙醇至

含乙醇约70% (体积)，静置过夜;过滤除去沉

淀物，滤液置于旋转蒸发仪上回收乙醇，浓缩液移

人量瓶，加水定容至10O0mL备用。

2.4 超频震动过滤实验

    取2.1项下样品液适量 (20.5L)过200目筛除
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图ZA膜的过滤通量变化曲线

0D

90

n

︸

八
U

C
U

八
曰

0
0

月

艺
n

l、J

·
Pl
日
\
姻
叫

0 60

  ，.卜~ld.州卜.Zd~月卜.3d

180 240 300

    时间/m扭

图3B膜的过滤通量变化曲线
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加10%硝酸铝1.omL，摇匀6min;加4%氢氧化

钠试液10.0mL，加水至刻度，摇匀，15 min后于

500nm处测A值。以吸收度为纵坐标，质量浓度为

横坐标，绘制标准曲线[4l，得回归方程A二0.0114C

+0.0051，r=0.9999，表明芦丁对照品在14.88一

89.28林9范围内线性关系良好，见图6。

3.2.2 测定样品A值 分别精确量取原液、各滤

液、乙醇沉淀后样品1.omL按3.2.1项下操作，代

人标准曲线下回归方程计算总黄酮含量，并以浸膏

原液总黄酮含量为100%，与其他样品相比得到总黄

酮相对含量值，结果见表1。
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图4C膜的过滤通且变化曲线

表IUV测定结果 (n=5)

样品 A均值
浓度

/”9·mL
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3.3 杂质去除情况

3.3.1 重量法 分别精确量取原液、滤液、乙醇沉

淀后样品10.0mL置人小烧杯，水浴蒸干，于80℃

烘箱烘3h，取出置人干燥器冷却至室温称重，重

复至恒重，以浸膏原液的重量为100%，与其他样品

相比得到的相对固含量值，然后与浸膏原液固含量

百分含量相减，即为不同处理方法去除杂质的效

果。结果见表2。
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表2恒孟法测定结果 (n=5)
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              图6芦丁标准曲线

    由图2，3，4，5可见，对于实验面积的单层

膜，A膜通量在3h后基本稳定在65%，B膜稳定

在55%，C膜约稳定在45%。而D纳滤脱水膜前期

通量下降迅速，但随脱水过程延续下降趋势减缓，

45min后稳定在70%左右。实验表明，震动膜过滤

速度在经过一定时间的平衡后，通量可以稳定。

3.2 有效成分

3.2.1 绘制标准曲线 取对照溶液0.0，1.0，2.0，

3.0，4.0，5.0，6.omL分别置人25mL量瓶，加

甲醇至6mL，加5%亚硝酸钠1.OmL，摇匀6min，

浸膏原液

  A膜滤液

  B膜滤液

  C膜滤液

70%醇沉液

D膜脱水液

0.0765

0，0400

00325

0一0246

0.0618

0，0025

100

5228

42.48

  32.16

  80.78

  3‘27

  0

47.72

57.52

67.84

19.22

96一73

    由表2可见，若以浸膏原液去除杂质率为0计，

不同处理方法相对去除固体物质效果是:醇沉19%，

A膜48%，B膜58%，C膜68%，脱水膜97%。

3.3.2凝胶色谱法t5，6] 色谱条件:色谱柱 (Nanofilm

SEC一150型凝胶柱);流动相:150mmol/L磷酸缓

冲液为洗脱剂，流速0.6mLlmin，检测波长214
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nm。样品:取浸膏原液、B膜滤液和70%醇沉样

品液各lomL，离心 (3000rlmin，30min)后，

经0.45林m膜过滤备用。按上述色谱条件，每样进

样5次，计算峰面积。

表3 凝胶色谱峰面积积分结果

      原液

时间 峰面积

    B膜滤液

时间 峰面积

70%醇沉液

时间 峰面积

而且膜的清洗简单，膜寿命长〔“一‘“，。

    (4)超频震动膜过滤技术可有效地去除杂质、

保留小分子成分。黄酮及其昔类的相对分子质量通

常在1000以下，本实验中具有B型截留孔径的膜与

醇沉法及其他膜滤相比，保留小叶榕叶提取物总黄

酮成分以及除杂效果最优。

    综上，本法可替代小叶榕叶提取物生产工艺中

的醇沉除杂和药液浓缩。
  3.378

  3.703

  4.107

10.530

15.l6()

4742609

3898788

8711846

1452832

2968846
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1556984
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1263864

2642281

  3.382
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10.520

15.170

3984 087

3581042
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1147751
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    由表3可见，原液、B膜滤液和70%乙醇沉

淀样品中主要大分子杂质在nmin以前出峰，且峰

面积值明显减少，而巧min目标物峰面积值变化不

大，按归一化法计算在各自样品中的比例分别为

13.63%，23.91%和12.46%。表明B膜滤液中大分

子物质去除较多，而黄酮类小分子物质能被有效地

保留。

4 讨论

    (1) 与水提醇沉工艺比较，超频震动膜过滤工

艺不但可提高产品质量，而且工序减少，生产时间

缩短，节约了原料 (尤其是乙醇)，且有利于安全

生产。

    (2)膜孔径和极性决定了膜的分离效果，适宜

孔径的膜可有效地截留杂质、保留有效成分。但选

择膜孔径并不完全取决于物质相对分子质量的大小，

还受分子带电性、分子空间构型及其与大分子物质的

吸附作用、样液pH、赫度、温度等因素的影响〔7]。

这些影响因素将在以后的实验中继续探讨。

    (3)在静态膜分离过程中，常出现膜堵塞和污

染。由于高频震动在膜表面产生横向剪切力使大分

子物质难以在膜表面积聚形成次生膜，所以超频震

动膜过滤工艺简单预处理药液即可进行有效的过滤，
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