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叶黄素 －ＤＨＡ复合微胶囊制备工艺的优化
及其储存稳定性和释放性能的研究
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（天津科技大学 食品科学与工程学院，天津 ３００４５７）

摘要：为提高叶黄素和ＤＨＡ在人体中的生物利用率，以叶黄素与 ＤＨＡ藻油为芯材，壳聚糖与羧甲
基纤维素为壁材，采用复凝聚法制备叶黄素 －ＤＨＡ复合微胶囊，采用单因素实验与正交实验对叶
黄素－ＤＨＡ复合微胶囊制备工艺进行优化，并考察其储存稳定性和体外释放性能。结果表明：叶
黄素－ＤＨＡ复合微胶囊最佳制备工艺为ｐＨ３．８、壁材质量浓度１．０ｇ／１００ｍＬ（壳聚糖与羧甲基纤
维素质量比１∶１）、单双甘油酯用量０．７％（以 ＤＨＡ藻油质量计）、芯壁比１∶２，在此条件下 ＤＨＡ包
埋率为８４．８３％，叶黄素包埋率为８２．７１％，微胶囊产率为８７．２６％；与游离叶黄素相比，叶黄素 －
ＤＨＡ复合微胶囊展现出高的热稳定性和低的光解速率；在体外模拟释放实验中，叶黄素－ＤＨＡ复
合微胶囊在模拟胃液中经２ｈ消化后，叶黄素的相对累计释放率为２３．７０％，ＤＨＡ的相对累计释放率
为２０４５％，而在模拟肠液中经４ｈ消化后，叶黄素的相对累计释放率为７７．７８％，ＤＨＡ的相对累计释
放率为８４．０９％。综上，叶黄素－ＤＨＡ复合微胶囊可提高叶黄素和ＤＨＡ的储存稳定性和缓释性能。
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　　叶黄素是人体视网膜黄斑区域的重要组分，在
过滤蓝光、维持眼部健康等方面发挥着重要作

用［１］。人体不能合成叶黄素，因此叶黄素主要通过

饮食摄入。由于叶黄素是脂溶性化合物，在水中溶

解度低，且在光照、高温等条件下易分解，致使叶黄

素的生物利用率低［２］。Ｓｈｕ等［３］将叶黄素与油相混

合，经乳化后形成稳定均匀的乳液，降低了液面的表

面张力和黏度，提高了叶黄素的溶解度。Ｚｈａｏ等［４］

利用乳清蛋白和柠檬酸酯化马铃薯淀粉制备叶黄素

微胶囊，不仅提高了叶黄素的溶解度，还提升了其储

存稳定性。

二十二碳六烯酸（ＤＨＡ）在促进人体健康方面
展现出多元化的积极效应，成年人每天ＤＨＡ摄入量
应在２００～３００ｍｇ，孕妇和哺乳期妇女 ＤＨＡ摄入量
应在３００～５００ｍｇ，但是作为 ＤＨＡ主要来源的鱼类
和海鲜的消费量不足以达到其推荐摄入量［５］。且

ＤＨＡ容易被活性氧自由基攻击，导致 ＤＨＡ在人体
内生物利用率低。Ｗｅｉｇｅｌ等［６］研究发现，叶黄素对

油脂有抗氧化的作用，能中和自由基，保护 ＤＨＡ不
被氧化，而且ＤＨＡ和叶黄素结合可展现出显著的协
同作用，增强了各自的生物活性，为开发功能性食

品、膳食补充剂和药物提供了科学依据。Ｘｉａｏ等［７］

研究表明，将ＤＨＡ和叶黄素制成复合微胶囊，可以
更好地保持二者的稳定性并实现靶向释放，从而最

大化其健康效益。但目前关于叶黄素 －ＤＨＡ复合
微胶囊的报道较少。

复凝聚法是一种常用的微胶囊制备技术，其基

于两种或多种带相反电荷的高分子物质在特定条件

下（如ｐＨ、温度、离子强度）发生静电相互作用，形
成凝聚相，从而将芯材（如 ＤＨＡ、叶黄素等活性物
质）包裹在微胶囊中［８］。壳聚糖（ＣＳ）作为天然生物
聚合物，其主要获取途径为甲壳素的脱乙酰化处理，

展现出无毒特性与良好的生物相容性，在医药及食

品中得到了普遍应用［９］。活性金属离子容易引起

ＤＨＡ氧化，而壳聚糖可以通过静电排斥活性金属离
子，起到保护 ＤＨＡ的作用。然而，仅以壳聚糖作为
壁材制备的微胶囊稳定性较差。羧甲基纤维素作为

天然的纤维素醚，有增稠、乳化、保水、成膜等多种性

质，且本身无毒，有良好的热稳定性［１０］。壳聚糖中

的氨基官能团，在酸性环境中能有效结合质子，转变

为带正电的聚电解质，这一特性促进了它与羧甲基

纤维素之间的静电相互作用［１１］。因此，可结合壳聚

糖和羧甲基纤维素的优势，采用复合壁材制备叶黄

素－ＤＨＡ复合微胶囊，提高叶黄素和 ＤＨＡ的稳定
性。本研究采用复凝聚法制备叶黄素 －ＤＨＡ复合
微胶囊，通过单因素实验和正交实验优化其制备条

件，并研究其储存稳定性和在胃肠中的缓释性能，以

期为叶黄素和ＤＨＡ的共递送提供理论依据。
１　材料与方法
１．１　实验材料
１．１．１　原料与试剂

壳聚糖（５００００Ｄａ）、羧甲基纤维素，上海麦克
林有限公司；叶黄素标准品，福乐康有限公司；ＤＨＡ
藻油（ＤＨＡ含量４０％），河南恒康生物科技有限公
司；戊二醛固定液，析标生物科技有限公司；冰乙酸、

单双甘油酯，浙江一诺有限公司。

１．１．２　仪器与设备
ＨＷＳＹ２１－Ｋ４型电恒温水浴锅，金坛市金城国

胜实验仪器厂；Ｔ２５型高速剪切机，德国ＩＫＡ（中国）
公司；ＭＭＳ４Ｐｒｏ型磁力搅拌器，群安科学仪器（浙
江）有限公司；ＸＳＰ－２ＣＡ型三目生物光学显微镜，
上海光学仪器六厂；ＳＵ１５１０型扫描电子显微镜，日
本日立株式会社；Ｎ４Ｓ型紫外可见分光光度计，上海
仪电分析仪器有限公司；ＴＤＬ－５－Ａ型离心机，上
海安亭科学仪器厂。

１．２　实验方法
１．２．１　叶黄素－ＤＨＡ复合微胶囊的制备

分别称取相同质量的壳聚糖和羧甲基纤维素，

用质量分数 １％的乙酸溶液溶解，充分搅拌后，于
５０℃水浴加热溶解，得到一定质量浓度的壳聚糖、
羧甲基纤维素溶液，作为壁材溶液备用。称取０．０３ｇ
叶黄素和０．４７ｇＤＨＡ藻油，加入１０ｍＬ５０℃蒸馏
水并充分混合，再加入一定比例的单双甘油酯（以

ＤＨＡ藻油质量计），用高速剪切机在 １００００ｒ／ｍｉｎ
下剪切２ｍｉｎ。再加入一定量羧甲基纤维素溶液，剪
切至乳液为均匀的乳白色状态并无肉眼可见的油滴

时结束。磁力搅拌１０ｍｉｎ后缓慢加入与羧甲基纤
维素溶液等量的壳聚糖溶液，再用高速剪切机在

１００００ｒ／ｍｉｎ下剪切 ２ｍｉｎ，调节 ｐＨ，磁力搅拌
２０ｍｉｎ进行复凝聚反应。反应结束后向体系中加入
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１０ｍＬ蒸馏水，并利用 １０％的 ＮａＯＨ溶液调节 ｐＨ
至６．０。随后，在５０℃水浴环境中，加入３ｍＬ质量
分数为２％的戊二醛溶液固化４０ｍｉｎ，离心后弃掉
上清液，沉淀经冷冻干燥后即得到叶黄素 －ＤＨＡ复
合微胶囊。

１．２．２　叶黄素－ＤＨＡ复合微胶囊的形态观察
采用扫描电子显微镜（ＳＥＭ）对微胶囊样品进

行表征。将样品均匀地分散在样品盘上的导电胶表

面，放入离子溅射仪中对样品进行喷金处理，然后将

样品盘放入样品室抽真空后上机扫描拍照。ＳＥＭ
参数设置为加速电压１０ｋＶ、距离６．０～８．０ｍｍ、放
大倍数１０００倍。
１．２．３　叶黄素－ＤＨＡ复合微胶囊粒径的测定

使用玻璃棒粘取少量的微胶囊样品于载玻片

上，并在中央滴加１滴蒸馏水，盖上盖玻片，置于光
学显微镜下，随机选取显微镜图像中的６０个样本，
逐一测量其粒径，并计算平均粒径。

１．２．４　叶黄素－ＤＨＡ复合微胶囊产率的计算
按公式（１）计算微胶囊产率（Ｙ）。
Ｙ＝ｍ１／ｍ２×１００％ （１）
式中：ｍ１为微胶囊样品总质量，ｇ；ｍ２为制备微

胶囊所需原料总质量，ｇ。
１．２．５　叶黄素－ＤＨＡ复合微胶囊包埋率的测定
１．２．５．１　叶黄素包埋率

称取适量叶黄素 －ＤＨＡ复合微胶囊，加入乙
醇，充分搅拌后于３５００ｒ／ｍｉｎ下离心，弃上清液以
除去未包埋的叶黄素，重复此步骤，直至上清液无

色。将沉淀置于蒸馏水中，超声１５ｍｉｎ使被包埋的
叶黄素释放在水中，然后用乙醇溶解蒸馏水中的叶

黄素，离心除去杂质，采用紫外分光光度计于４４５ｎｍ
波长下测定吸光度，利用叶黄素标准曲线计算被包埋

的叶黄素含量，按公式（２）计算叶黄素的包埋率（Ｅ１）。
Ｅ１＝ｗ１／ｗ２×１００％ （２）
式中：ｗ１为被包埋的叶黄素含量，ｍｇ／ｇ；ｗ２为总

的叶黄素含量（以加入的叶黄素量计算），ｍｇ／ｇ。
１．２．５．２　ＤＨＡ包埋率

表面油含量的测定：准确称取叶黄素 －ＤＨＡ复
合微胶囊样品于漏斗中，加入石油醚，经多次洗涤过

滤后，将滤液移至已知质量的圆底烧瓶中，旋转蒸发

去除石油醚，继续烘干至质量恒定，称其质量。总油

含量的测定：准确称取叶黄素－ＤＨＡ复合微胶囊样
品于锥形瓶中，加入石油醚，彻底搅拌以确保充分混

合，超声２ｍｉｎ后进行抽滤，并使用石油醚对滤渣进
行多次洗涤，重复过滤操作，将滤液转移至已知质量

的圆底烧瓶中，旋转蒸发去除石油醚，继续烘干至质

量恒定，称其质量。按公式（３）计算叶黄素 －ＤＨＡ
复合微胶囊表面油含量和总油含量。

ω＝（ｍ２－ｍ１）／ｍ×１００％ （３）
式中：ω为表面油／总油含量；ｍ１为圆底烧瓶质

量，ｇ；ｍ２为圆底烧瓶和油脂质量，ｇ；ｍ为样品质量，ｇ。
按公式（４）计算ＤＨＡ包埋率（Ｅ２）。
Ｅ２＝（ω２－ω１）／ω２×１００％ （４）
式中：ω１为表面油含量；ω２为总油含量。

１．２．６　叶黄素 －ＤＨＡ复合微胶囊储存稳定性的
评价

１．２．６．１　温度对稳定性的影响
取一定量叶黄素－ＤＨＡ复合微胶囊样品，分别

在室温、５０℃恒温条件下避光储存１２ｄ，每隔３ｄ取
样并按１．２．５．１方法测定被包埋的叶黄素含量。以
叶黄素保留率（Ｘ）为评价指标，按公式（５）进行计算。

Ｘ＝Ｃ１／Ｃ０×１００％ （５）
式中：Ｃ１为储存一定时间后被包埋的叶黄素含

量，ｍｇ／ｇ；Ｃ０为初始被包埋的叶黄素含量，ｍｇ／ｇ。
１．２．６．２　光照对稳定性的影响

取一定量叶黄素－ＤＨＡ复合微胶囊样品，分别
在常温光照、避光条件下储存１２ｄ，每隔３ｄ取样并
按１．２．５．１方法测定被包埋的叶黄素含量。按公式
（５）计算叶黄素保留率。
１．２．７　叶黄素 －ＤＨＡ复合微胶囊体外释放特性
研究

１．２．７．１　叶黄素的体外释放
（１）体外模拟胃消化实验：准确称取０．１ｇ叶黄

素－ＤＨＡ复合微胶囊，将其溶解于２５ｍＬ模拟胃液
中，然后在 ３７℃、１００ｒ／ｍｉｎ下恒温振荡 ２ｈ，每隔
０．５ｈ取１ｍＬ样品，加入２ｍＬ乙醇以溶解释放出的
叶黄素，４０００ｒ／ｍｉｎ离心３ｍｉｎ后取上清液，用紫外
分光光度计测定其吸光度，并按１．２．５．１计算其叶
黄素含量。

（２）体外模拟肠消化实验：取上述胃消化完成
后的样品，调节 ｐＨ至７．０，随后加入４ｍＬ模拟肠
液，在３７℃、１００ｒ／ｍｉｎ下恒温振荡４ｈ，每隔０．５ｈ取
１ｍＬ样品，加入２ｍＬ乙醇，４０００ｒ／ｍｉｎ离心４ｍｉｎ
后，取上清液，并按１．２．５．１测定其叶黄素含量。
１．２．７．２　ＤＨＡ的体外释放

（１）体外模拟胃消化实验：准确称取０．１ｇ叶黄
素－ＤＨＡ复合微胶囊，将其溶解于２５ｍＬ模拟胃液
中，然后在 ３７℃、１００ｒ／ｍｉｎ下恒温振荡 ２ｈ，每隔
０．５ｈ取５ｍＬ样品，加入１０ｍＬ石油醚，充分搅拌，抽
滤后将滤液转移至已知质量的圆底烧瓶（Ｍ１）中，旋
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转蒸发除去石油醚，干燥至质量恒定，称其质量

（Ｍ２），按公式（６）计算微胶囊在胃液中释放出的油脂
质量（Ｍ）。

Ｍ＝Ｍ２－Ｍ１ （６）
（２）体外模拟肠消化实验：取上述胃消化完成

后的样品，调节 ｐＨ至７．０，随后加入８ｍＬ模拟肠
液，在３７℃、１００ｒ／ｍｉｎ下恒温振荡４ｈ，每隔０．５ｈ
取５ｍＬ样品，分别加入１０ｍＬ石油醚，按上述操作
步骤，测定微胶囊在肠液中释放出的油脂质量。

１．２．７．３　相对累计释放率的计算
叶黄素和 ＤＨＡ在模拟胃液和模拟肠液环境中

的相对累计释放率（Ｒ）计算如式（７）所示。
Ｒ＝ｍ１／ｍ０×１００％ （７）
式中：ｍ１为释放的叶黄素／油脂质量，ｇ；ｍ０为微

胶囊中叶黄素／油脂总质量，ｇ。
２　结果与分析
２．１　叶黄素－ＤＨＡ复合微胶囊制备的单因素实验
２．１．１　ｐＨ的影响

在壁材质量浓度１．０ｇ／１００ｍＬ、单双甘油酯用
量０．３％、芯壁比（质量比）１∶４的条件下，考察 ｐＨ
对叶黄素－ＤＨＡ复合微胶囊形态、粒径、包埋率、产
率的影响，结果如图１所示。

　
　注：不同字母表示具有显著差异（ｐ＜０．０５）。下同

　Ｎｏｔｅ：Ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｌｅｔｔｅｒｓｉｎｄｉｃａｔｅｓｉｇｎｉｆｉｃａｎｔｄｉｆｆｅｒｅｎｃｅｓ（ｐ＜０．０５）．Ｔｈｅｓａｍｅｂｅｌｏｗ
图１　ｐＨ对叶黄素－ＤＨＡ复合微胶囊形态、粒径、包埋率、产率的影响
Ｆｉｇ．１　ＥｆｆｅｃｔｏｆｐＨｏｎｔｈｅｍｏｒｐｈｏｌｏｇｙ，ｐａｒｔｉｃｌｅｓｉｚｅ，ｅｎｃａｐｓｕｌａｔｉｏｎ
ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ，ａｎｄｙｉｅｌｄｏｆｌｕｔｅｉｎ－ＤＨＡｃｏｍｐｏｓｉｔｅｍｉｃｒｏｃａｐｓｕｌｅｓ

　　在酸性条件下，壳聚糖可以与羧甲基纤维素发
生静电吸引，以双电层形式包覆在叶黄素和ＤＨＡ表
面［１２］。由图１ａ可知：ｐＨ为３．０和３．５时，叶黄素－
ＤＨＡ复合微胶囊呈不规则块状，分布较为分散；当
ｐＨ增至４．０时，微胶囊为规则球状，呈现交织的不
定型状态，表面疏松多孔；ｐＨ为４．５时，出现多个小
微胶囊包裹在一起的高黏度复凝聚物，大量微胶囊

呈团聚状态。由图１ｂ可知，随着 ｐＨ的增加，叶黄
素－ＤＨＡ复合微胶囊平均粒径逐渐增大，在 ｐＨ为
４．５时达到最大。这可能是因为 ｐＨ对壳聚糖的溶
解性有显著影响，在 ｐＨ较低时由于带正电荷的氨
基相互排斥使得壳聚糖相互分散，形成的微胶囊粒

径较小［１３］，当ｐＨ增加至４．５时，壳聚糖中的氨基开
始去质子化并失去正电荷，导致形成的单核微胶囊相

互碰撞，形成粒径很大的球状多核微胶囊。由图１ｃ
可知，随着ｐＨ的增加，微胶囊产率与叶黄素／ＤＨＡ包
埋率均呈现先增大后减小的趋势，在ｐＨ为４．０时，微
胶囊产率、叶黄素包埋率和ＤＨＡ包埋率均达到最大，

分别为５１．６５％、４７．８８％和４８．４９％。综合考虑，叶黄
素－ＤＨＡ复合微胶囊制备的最佳ｐＨ为４．０。
２．１．２　壁材质量浓度的影响

在ｐＨ４．０、单双甘油酯用量０．３％、芯壁比１∶４
的条件下，考察壁材质量浓度对叶黄素－ＤＨＡ复合微
胶囊形态、粒径、包埋率、产率的影响，结果如图２所示。

由图 ２可知，壁材质量浓度为 １．０ｇ／１００ｍＬ
时，叶黄素 －ＤＨＡ复合微胶囊平均粒径最小，而产
率和叶黄素／ＤＨＡ包埋率达到最大值，在扫描电子
显微镜下呈现交织的不定型状态，且微胶囊颗粒分

散均匀，粘连程度低。与壁材质量浓度为 １．０
ｇ／１００ｍＬ时相比，壁材质量浓度为 ２．０ｇ／１００ｍＬ
时，叶黄素－ＤＨＡ复合微胶囊平均粒径增大，而叶
黄素／ＤＨＡ包埋率和产率均有所下降，且微胶囊颗粒
堆积在一起产生粘连。这是由于壁材浓度升高，溶液

黏度增加，导致壳聚糖和羧甲基纤维素的迁移率降

低，干扰了微胶囊的形成［１４］。因此，选用壁材质量浓

度１．０ｇ／１００ｍＬ制备叶黄素－ＤＨＡ复合微胶囊。
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图２　壁材质量浓度对叶黄素－ＤＨＡ复合微胶囊形态、粒径、包埋率、产率的影响

Ｆｉｇ．２　Ｅｆｆｅｃｔｏｆｗａｌｌｍａｔｅｒｉａｌｍａｓｓｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｏｎｔｈｅｍｏｒｐｈｏｌｏｇｙ，ｐａｒｔｉｃｌｅｓｉｚｅ，ｅｎｃａｐｓｕｌａｔｉｏｎ
ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ，ａｎｄｙｉｅｌｄｏｆｌｕｔｅｉｎ－ＤＨＡｃｏｍｐｏｓｉｔｅｍｉｃｒｏｃａｐｓｕｌｅｓ

２．１．３　乳化剂用量的影响
乳化剂作为表面活性物质，可调控相界面间的

张力，提高叶黄素 －ＤＨＡ复合微胶囊乳液的稳定
性［１５］。在ｐＨ４．０、壁材质量浓度１．０ｇ／１００ｍＬ、芯

壁比１∶４的条件下，考察乳化剂单双甘油酯用量对
叶黄素－ＤＨＡ复合微胶囊形态、粒径、包埋率、产率
的影响，结果如图３所示。

　
图３　乳化剂用量对叶黄素－ＤＨＡ复合微胶囊形态、粒径、包埋率、产率的影响
Ｆｉｇ．３　Ｅｆｆｅｃｔｏｆｅｍｕｌｓｉｆｉｅｒｄｏｓａｇｅｏｎｔｈｅｍｏｒｐｈｏｌｏｇｙ，ｐａｒｔｉｃｌｅｓｉｚｅ，ｅｎｃａｐｓｕｌａｔｉｏｎ

ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ，ａｎｄｙｉｅｌｄｏｆｌｕｔｅｉｎ－ＤＨＡｃｏｍｐｏｓｉｔｅｍｉｃｒｏｃａｐｓｕｌｅｓ

　　由图３ａ可知，当乳化剂用量为０．３％时，叶黄
素－ＤＨＡ复合微胶囊呈现不规则的块状，表面粗
糙、大小不均一，随着乳化剂用量的增加，微胶囊表

面逐渐变得光滑，且大小均匀。这是因为乳化剂用

量过低时，ＤＨＡ油滴和叶黄素在壁材溶液中分散不
均匀，导致形成的微胶囊大小不均匀，增加乳化剂用

量，乳化剂会更多覆盖在分散的 ＤＨＡ藻油上，减少
了油相的聚集，促使油相分布均匀，因此微胶囊大小

均一。由图３ｂ可知，随着乳化剂用量的增加，叶黄
素－ＤＨＡ复合微胶囊平均粒径呈现下降趋势，可能
是因为乳化剂的加入能够更好地分散和稳定颗粒，

防止其聚集。由图３ｃ可知，随着乳化剂用量的增

加，微胶囊的叶黄素／ＤＨＡ包埋率及产率逐渐增大，
在乳化剂用量为０．７％时达到最大，这表明适当添
加乳化剂用量可改善乳化效果，使得更多的叶黄素

和ＤＨＡ被有效包埋在微胶囊中。当乳化剂用量增
加至０．９％时，叶黄素／ＤＨＡ包埋率及产率均降低，
这是由于乳化剂用量超过一定范围时，壁材之间互

相粘连［１６］，乳液黏度增大，导致壳聚糖和羧甲基纤

维素的迁移率降低，干扰了微胶囊的形成［１７］。因

此，选择乳化剂用量为０．７％制备叶黄素 －ＤＨＡ复
合微胶囊。

２．１．４　芯壁比的影响
恰当的芯壁比，可充分利用壁材包裹芯材，避免
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壁材浪费或者芯材不能被最大程度包覆。在 ｐＨ
４．０、壁材质量浓度１．０ｇ／１００ｍＬ、单双甘油酯用量

０７％的条件下，考察芯壁比对叶黄素－ＤＨＡ复合微
胶囊形态、粒径、包埋率、产率的影响，结果如图４所示。

　
图４　芯壁比对叶黄素－ＤＨＡ复合微胶囊形态、粒径、包埋率、产率的影响

Ｆｉｇ．４　Ｅｆｆｅｃｔｏｆｃｏｒｅ－ｔｏ－ｗａｌｌｒａｔｉｏｏｎｔｈｅｍｏｒｐｈｏｌｏｇｙ，ｐａｒｔｉｃｌｅｓｉｚｅ，ｅｎｃａｐｓｕｌａｔｉｏｎ
ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ，ａｎｄｙｉｅｌｄｏｆｌｕｔｅｉｎ－ＤＨＡｃｏｍｐｏｓｉｔｅｍｉｃｒｏｃａｐｓｕｌｅｓ

　　由图４ａ和图４ｂ可知，随着叶黄素和 ＤＨＡ含
量的增多，微胶囊形态发生变化，而平均粒径变化

较小。当芯壁比为１∶２时，叶黄素 －ＤＨＡ复合微
胶囊表面疏松多孔，呈现交织的不定型状态，分布

较为均匀，平均粒径为１６．６０μｍ。此后，随着芯材
含量的持续增加，叶黄素 －ＤＨＡ复合微胶囊逐渐
大量聚集且粘连成块状。芯壁比过大，可导致微

胶囊囊壁变薄，造成微胶囊的稳定性下降，且过大

的芯壁比会增大壁材间的交联概率，导致未包埋

芯材的复合凝聚物的产生概率增大［１８］。由图 ４ｃ
可知，随着芯材含量的增多，微胶囊的产率和叶黄

素／ＤＨＡ包埋率均呈先增大后减小的趋势。过高
的芯材含量使得囊壁破裂，进而芯材流出，最终导

致叶黄素 －ＤＨＡ复合微胶囊的叶黄素／ＤＨＡ包埋
率和产率降低。同时，芯壁比的增大会导致未包埋

的叶黄素和ＤＨＡ含量增加［１９］。综合考虑，叶黄素－
ＤＨＡ复合微胶囊的最佳芯壁比为１∶２。
２．２　叶黄素－ＤＨＡ复合微胶囊制备的正交实验

基于单因素实验结果，固定芯壁比１∶２，以 ｐＨ
（Ａ）、壁材质量浓度（Ｂ）、乳化剂用量（Ｃ）为考察因
素，ＤＨＡ包埋率（Ｙ１）和叶黄素包埋率（Ｙ２）为评估
指标，进行三因素三水平正交实验。正交实验因素

与水平见表１，正交实验设计及结果见表２。
表１　正交实验因素与水平

Ｔａｂｌｅ１　Ｏｒｔｈｏｇｏｎａｌｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔｆａｃｔｏｒｓａｎｄｌｅｖｅｌｓ

水平 ＡｐＨ Ｂ壁材质量浓度／（ｇ／１００ｍＬ） Ｃ乳化剂用量／％
１ ３．８ ０．７ ０．６
２ ４．０ １．０ ０．７
３ ４．２ １．３ ０．８

表２　正交实验设计及结果
Ｔａｂｌｅ２　Ｏｒｔｈｏｇｏｎａｌｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｄｅｓｉｇｎａｎｄｒｅｓｕｌｔｓ

实验号 Ａ 空列 Ｂ Ｃ Ｙ１／％ Ｙ２／％
１ １ １ １ １ ７３．２４ ７２．２１
２ １ ２ ２ ２ ８４．３１ ８２．１９
３ １ ３ ３ ３ ７４．１３ ７３．１９
４ ２ １ ２ ３ ８０．３７ ７９．５６
５ ２ ２ ３ １ ６６．６１ ６９．７５
６ ２ ３ １ ２ ７７．５６ ７５．９７
７ ３ １ ３ ２ ７５．５８ ７３．３２
８ ３ ２ １ ３ ７８．４８ ７３．８７
９ ３ ３ ２ １ ７９．５４ ７６．９６
Ｙ１
ｋ１ ７７．２３ ７６．４０ ７６．４３ ７３．１３
ｋ２ ７４．８５ ７６．４７ ８１．４１ ７９．１５
ｋ３ ７７．８７ ７７．０８ ７２．１１ ７７．６６
Ｒ ３．０２ ０．６８ ９．３０ ６．０２
Ｙ２
ｋ１ ７５．８６ ７５．０３ ７４．０２ ７２．９７
ｋ２ ７５．０９ ７５．２７ ７９．５７ ７７．１６
ｋ３ ７４．７２ ７５．３７ ７２．０９ ７５．５４
Ｒ １．１５ ０．３４ ７．４８ ４．１９

　　由表２可知，各因素对叶黄素 －ＤＨＡ复合微胶
囊中ＤＨＡ／叶黄素包埋率影响的强弱顺序均为 Ｂ＞
Ｃ＞Ａ，即壁材质量浓度对微胶囊中 ＤＨＡ／叶黄素包
埋率影响最大，乳化剂用量次之，ｐＨ影响最小。综
合考虑ＤＨＡ包埋率和叶黄素包埋率，确定叶黄素－
ＤＨＡ复合微胶囊最佳制备工艺组合为 Ａ１Ｂ２Ｃ２，即
ｐＨ３．８、壁材质量浓度１．０ｇ／１００ｍＬ、单双甘油酯用
量０．７％。为验证最佳方案的准确性，在此条件下
进行３次验证实验，ＤＨＡ包埋率为８４．８３％，叶黄素
包埋率为８２．７１％，微胶囊产率为８７．２６％。
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２．３　叶黄素－ＤＨＡ复合微胶囊的储存稳定性
２．３．１　温度的影响

以游离叶黄素为对照，考察温度对叶黄素 －
ＤＨＡ复合微胶囊稳定性的影响，结果见图５。

图５　温度对叶黄素－ＤＨＡ复合微胶囊稳定性的影响

Ｆｉｇ．５　Ｅｆｆｅｃｔｏｆｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｏｎｔｈｅｓｔａｂｉｌｉｔｙｏｆ

ｌｕｔｅｉｎ－ＤＨＡｃｏｍｐｏｓｉｔｅｍｉｃｒｏｃａｐｓｕｌｅｓ

　　由图５可知，随着储存时间的延长，叶黄素保留
率均呈下降趋势。在室温下，微胶囊中叶黄素保留

率高于游离叶黄素的，且在储存的前９ｄ下降速度
较慢。在５０℃下储存１２ｄ内，微胶囊中叶黄素保
留率同样高于游离叶黄素的。与室温相比，在５０℃
下储存时，游离叶黄素迅速降解，储存１２ｄ时游离叶
黄素保留率降至２４．５８％，而经过微胶囊包埋处理的
叶黄素保留率为３４．１５％。无论在室温还是５０℃条
件下，微胶囊中叶黄素保留率均显著高于游离叶黄

素的，这表明微胶囊化能够有效保护叶黄素，提高其

稳定性。

２．３．２　光照的影响
光诱导的叶黄素分子链氧化生成低分子质量产

物，使叶黄素表现出显著的光敏分解特性［２０］。以游

离叶黄素为对照，考察光照对叶黄素 －ＤＨＡ复合微
胶囊稳定性的影响，结果见图６。

图６　光照对叶黄素－ＤＨＡ复合微胶囊稳定性的影响

Ｆｉｇ．６　Ｅｆｆｅｃｔｏｆｌｉｇｈｔｅｘｐｏｓｕｒｅｏｎｔｈｅｓｔａｂｉｌｉｔｙｏｆ

ｌｕｔｅｉｎ－ＤＨＡｃｏｍｐｏｓｉｔｅｍｉｃｒｏｃａｐｓｕｌｅｓ

　　由图６可知，与光照条件相比，在避光环境中储
存的游离叶黄素及叶黄素 －ＤＨＡ复合微胶囊稳定

性更高。在光照条件下储存１２ｄ后，叶黄素 －ＤＨＡ
复合微胶囊中叶黄素保留率为４０．２０％，而游离叶
黄素的为３３．３０％。在避光条件下储存１２ｄ后，叶
黄素 －ＤＨＡ复合微胶囊中叶黄素保留率提高到
４８６０％。上述结果表明，微胶囊包埋可对叶黄素起
到光保护作用，减缓其见光分解的速率。

２．４　叶黄素－ＤＨＡ复合微胶囊体外释放特性
叶黄素－ＤＨＡ复合微胶囊在模拟胃液和模拟

肠液中叶黄素及 ＤＨＡ的相对累计释放率如图 ６
所示。

图７　叶黄素－ＤＨＡ复合微胶囊在模拟胃液
和模拟肠液中叶黄素及ＤＨＡ的相对累计释放率

Ｆｉｇ．７　Ｒｅｌａｔｉｖｅｃｕｍｕｌａｔｉｖｅｒｅｌｅａｓｅｒａｔｅｏｆｌｕｔｅｉｎａｎｄ
ＤＨＡｆｒｏｍｌｕｔｅｉｎ－ＤＨＡｃｏｍｐｏｓｉｔｅｍｉｃｒｏｃａｐｓｕｌｅｓｉｎ
ｓｉｍｕｌａｔｅｄｇａｓｔｒｉｃａｎｄｓｉｍｕｌａｔｅｄｉｎｔｅｓｔｉｎａｌｆｌｕｉｄｓ

　　由图７可知，叶黄素－ＤＨＡ复合微胶囊在模拟
胃液消化过程中，叶黄素的相对累计释放率在０～２
ｈ内缓慢升高，模拟胃液消化后，叶黄素的相对累计
释放率达到２３．７０％，说明胃液环境中叶黄素释放
是持续、稳定、缓慢的。在模拟肠液消化过程中，叶

黄素变为迅速释放，经４ｈ模拟肠液消化后，相对累
计释放率达到了７７．７８％，并趋于稳定。结果表明，
叶黄素 －ＤＨＡ复合微胶囊在肠液环境中展现出了
良好的持续且可控的释放性能。

由图７还可知，叶黄素－ＤＨＡ复合微胶囊在模
拟胃液消化过程中，ＤＨＡ缓慢释放，在２ｈ后其相
对累计释放率达到２０．４５％。壳聚糖与羧甲基纤维
素之间具有强烈的静电相互吸引作用，使壁材具有

较好的机械稳固性，这一特性使模拟胃液体外消化

过程中，仅有少部分多糖成分被分解。在进入模拟

肠液后，ＤＨＡ进一步释放，最终达到稳定状态，经４ｈ
模拟肠液消化后，ＤＨＡ相对累计释放率达到
８４０９％。这是因为碱性环境的改变和胰蛋白酶的
分解作用同时破坏了多糖和羧甲基纤维素之间的相

互交联，破坏了其中的共价键，微胶囊骨架结构的致

密度降低，加快了ＤＨＡ的释放［２１］。结果表明，叶黄

素－ＤＨＡ复合微胶囊具有一定的缓释效果，有利于
ＤＨＡ被人体吸收。
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３　结　论
本研究以叶黄素和ＤＨＡ为芯材，壳聚糖和羧甲

基纤维素为壁材制备叶黄素－ＤＨＡ复合微胶囊，采
用单因素实验与正交实验对叶黄素 －ＤＨＡ复合微
胶囊制备工艺进行优化，并考察其储存稳定性和体

外释放性能。结果表明：叶黄素－ＤＨＡ复合微胶囊
最佳制备工艺为ｐＨ３．８、壁材质量浓度１．０ｇ／１００ｍＬ
（壳聚糖与羧甲基纤维素质量比１∶１）、单双甘油酯
用量０．７％、芯壁比１∶２，在此条件下ＤＨＡ包埋率为
８４．８３％，叶黄素包埋率为８２．７１％，微胶囊产率为
８７．２６％；叶黄素－ＤＨＡ复合微胶囊在高温、光照条
件下均具有较高的稳定性；经模拟胃液消化２ｈ和模
拟肠液消化４ｈ后，叶黄素在模拟胃液和模拟肠液中
的相对累计释放率分别达到 ２３．７０％及 ７７．７８％，
ＤＨＡ在模拟胃液和模拟肠液中的相对累计释放率
分别达到２０．４５％及８４．０９％。因此，该工艺可用于
对叶黄素和ＤＨＡ的同时微胶囊化包埋递送，所制备
的叶黄素－ＤＨＡ复合微胶囊为叶黄素和 ＤＨＡ的应
用提供了新的可能性。
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脂酸钠为壁材的鱼油微胶囊［Ｊ］．中国油脂，２０２１，４６

（１１）：２６－３０．

［１９］李荣丽，吴?超，肖安红，等．青金桔籽油微胶囊的喷

雾干燥技术制备工艺优化［Ｊ］．中国油脂，２０２３，４８

（３）：８４－８９．

［２０］ＳＹＡＭＩＬＡＭ，ＧＥＤＩＭＡ，ＢＲＩＡＲＳＲ，ｅｔａｌ．Ｅｆｆｅｃｔｏｆ

ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ，ｏｘｙｇｅｎａｎｄｌｉｇｈｔｏｎｔｈｅｄｅｇｒａｄａｔｉｏｎｏｆβ－

ｃａｒｏｔｅｎｅ，ｌｕｔｅｉｎａｎｄα－ｔｏｃｏｐｈｅｒｏｌｉｎｓｐｒａｙ－ｄｒｉｅｄ

ｓｐｉｎａｃｈｊｕｉｃｅｐｏｗｄｅｒｄｕｒｉｎｇｓｔｏｒａｇｅ［Ｊ］．ＦｏｏｄＣｈｅｍ，

２０１９，２８４：１８８－１９７．

［２１］ＢＡＮＮＩＫＯＶＡＡ， ＥＶＴＥＥＶ Ａ， ＰＡＮＫＩＮ Ｋ， ｅｔａｌ．

Ｍｉｃｒｏｅｎｃａｐｓｕｌａｔｉｏｎｏｆｆｉｓｈｏｉｌｗｉｔｈａｌｇｉｎａｔｅ：ｉｎ－ｖｉｔｒｏ

ｅｖａｌｕａｔｉｏｎａｎｄｃｏｎｔｒｏｌｌｅｄｒｅｌｅａｓｅ［Ｊ］．ＬＷＴ－ＦｏｏｄＳｃｉ

Ｔｅｃｈｎｏｌ，２０１８，９０：３１０－３１５．
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