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覆盆子中指标成分时空分布特征及其加工工艺优化研究 
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摘  要：目的  探究覆盆子 Rubus chingii中药用指标成分山柰酚-3-O-芸香糖苷和鞣花酸的时空分布特征，基于优化加工工

艺提高其含量。方法  采用基质辅助激光解吸/电离飞行时间质谱成像（MALDI-TOF IMS）技术对覆盆子果实进行成像分析，

并用 HPLC法测定覆盆子鲜果及日晒、烘干处理后药材的指标成分山柰酚-3-O-芸香糖苷和鞣花酸含量。结果  山柰酚-3-O-

芸香糖苷主要分布于果实外层，鞣花酸及其前体富集于果托，两者均在青果中含量最高，并随着果实成熟而逐渐下降。与烘

干相比，日晒工艺使鞣花酸含量显著增加 68.71%，但山柰酚-3-O-芸香糖苷含量降低 41.30%。120 ℃蒸汽回润 30 min 后干

燥可有效提升鞣花酸含量，且对山柰酚-3-O-芸香糖苷及药材品相无显著负面影响。结论  覆盆子指标成分的组织特异性分

布是加工过程中含量变化的关键因素，适时采收青果并优化加工工艺（短时蒸汽回润）可协同提升药材质量。 
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Abstract: Objective  To investigate the spatiotemporal distribution characteristics of kaempferol-3-O-rutinoside and ellagic acid, the 

medicinal marker components of Rubus chingii, and optimize the processing technology to improve their contents based on the findings. 

Methods  Matrix-assisted laser desorption/ionization time-of-flight imaging mass spectrometry (MALDI-TOF IMS) was used for 

imaging analysis of R. chingii fruits, and high-performance liquid chromatography (HPLC) was employed for quantitative determination 

of the marker components in fresh fruits and medicinal materials processed by different technologies. Results  Kaempferol-3-O-rutinoside 

was mainly distributed in the outer layer of the fruit, while ellagic acid and its precursors were enriched in the receptacle. Both components 

exhibited the highest content in green fruits and gradually decreased with fruit ripening. Compared with oven-drying, the sun-drying 

process significantly increased ellagic acid content by 68.71% but reduced kaempferol-3-O-rutinoside content by 41.30%. Drying after 
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steam moistening at 120 ℃ for 30 min followed by drying effectively improved ellagic acid content without significant negative impacts 

on kaempferol-3-O-rutinoside content or the appearance of medicinal materials. Conclusion  The tissue-specific distribution of the marker 

components in R. chingii is a key factor affecting their content changes during processing. Timely harvesting of green fruits and 

optimization of processing technology (short-time steam moistening) can synergistically improve the quality of medicinal materials. 

Key words: Rubus chingii Hu; kaempferol-3-O-rutinoside; ellagic acid; processing technology; mass spectrometry imaging 

掌叶覆盆子 Rubus chingii Hu作为一种药食同

源的传统中药材，是悬钩子属 Rubus中唯一被（ 中

国药典》收录的品种[1]，在中医药理论中具有益肾

固精缩尿[2]、养肝明目之功效，常用于治疗肾虚遗

尿、阳痿早泄等症[3]。现代药理学研究表明，覆盆

子富含萜类、黄酮类、酚酸类及多糖等多种生物活

性成分，具有抗氧化、抗炎[4]、抗肿瘤及免疫调节

等多种药理活性[5]。为确保临床用药的有效性和安

全性， 中国药典》2025 年版对覆盆子药材的质量

控制提出了明确要求，规定了 2种指标性成分的最

低含量：鞣花酸（（ellagic acid，EA）不得少于 0.20%，

山柰酚-3-O-芸香糖苷（kaempferol-3-O-rutinoside，

K3R）不得少于 0.03%[6]。EA 及其前体鞣花酸

（（ellagitannins，ETs）具有显著的抗氧化、抗炎及抗

癌活性[7]，而 K3R作为一种黄酮苷，在抗炎、神经

保护等方面也显示出巨大潜力[7]。因此，这 2 种成

分的含量是评价覆盆子药材质量的核心标准。 

然而，在实际生产中，覆盆子药材的指标成分

含量常因采收时期和加工方式的不同而产生巨大

波动，尤其是 EA含量，传统加工方法（如烘干）

处理的商品药材常难以达到药典标准[10]。尽管已有

研究表明，蒸汽回润或发酵等后处理技术能够提升

EA含量，但这些方法往往耗时较长，且可能导致药

材色泽变黑、其他有效成分降解，甚至引发微生物

污染，影响药材的整体质量和商品价值（即 品

相”）。目前，对于如何高效、稳定地提升指标成分

含量，同时保持药材优良外观的研究尚不深入。特

别是，这些化学成分在果实内部的微观分布特征，

及其如何影响加工过程中的转化与降解，这一关键

科学问题仍未得到清晰的阐释。因此，本研究运用

基质辅助激光解吸/电离飞行时间质谱成像（（matrix-

assisted laser desorption/ ionization time-of-flight 

imaging mass spectrometry，MALDI-TOF IMS）技术

结合高效液相色谱（（HPLC）定量分析，旨在探究 EA

和 K3R 在覆盆子果实不同发育阶段和组织部位的

时空分布特征；系统比较不同初加工（（日晒、烘干）

与再加工（（陈化、蒸汽回润）工艺对 2种指标成分

含量的影响，并阐明成分分布特征影响加工效果的

内在机制。研究最终目的在于建立一套兼顾成分提

升与品相保持的优化加工方案，为覆盆子药材的标

准化生产提供理论依据与技术支撑。 

1  材料与试剂 

1.1  材料 

样品于 2023 年采自浙江省金华义乌市凯诚农

业科技有限公司基地，由任江剑研究员鉴定为覆盆

子 R. chingii Hu的鲜果。根据果实外观颜色和大小，

分为 4 个典型成熟阶段：绿果期（mature green，

MG）、绿黄期（（green-yellow，GY）、黄果期（（yellow，

YE）和红熟期（（red，RE）。各阶段采集样品均设置

3个生物学重复，采后立即用液氮速冻，并于−70 ℃

超低温冰箱中保存备用。 

1.2  试剂 

对照品 EA（（批号 B21073）、K3R（（批号 B21133）

质量分数均大于 98%，购自上海源叶生物科技有限

公司。甲醇、乙腈、正丁醇、石油醚均为色谱纯

（（Merck KGaA），磷酸为分析纯，实验用水为Milli-

Q超纯水。 

1.3  仪器 

CM1950型冷冻切片机（徕卡显微系统，德国

韦茨拉尔有限公司）；timsTOF flex质谱成像系统原

型机（（德国布鲁克道尔顿公司）；HPLC色谱仪（（配

备 2695四元泵/2996二极管阵列检测器，Waters公

司）。 

2  方法 

2.1  原位质谱分析 

采用冷冻切片机在−20 ℃条件下，2%羧甲基

纤维素（（CMC）包埋冷冻果实，将冷冻果实切片至

30 μm厚度，切片过程中滴加 3滴蒸馏水。随后，

将组织切片分组置于涂有氧化铟锡（（ITO）的导电载

玻片上，并将载有组织切片的载玻片置于真空干燥

器中干燥 30 min。 

样本上机前−80 ℃储存，上机前处理用干燥器

抽真空脱水，然后用烤片机将玻片表面水分蒸干。

将干燥后的的组织切片置于 ITO玻璃载玻片上，使
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用基质喷涂仪喷涂质量浓度为 15 mg/mL 的 2,5-二

羟基苯甲酸（（DHB）溶液（（溶剂为 90%乙腈与 10%

水的混合液）。喷涂仪温度设定为 60 ℃，体积流量

为 0.1 mL/min，压力为 68.95 kPa。对载玻片进行 25

次基质喷涂，每次喷涂后干燥 5 s。 

采用质谱成像系统进行 MALDI-TOF IMS 分

析。该系统配备 10 kHz智能光束 3D激光器。激光

功率设定为 85%，并在整个实验过程中保持不变。

质谱数据在正离子模式下采集，质量范围设定为

m/z 50～1 300。组织成像的空间分辨率设定为 50 

μm，每个光谱包含 400次激光照射。MALDI质谱

数据采用均方根法进行归一化处理，各图像中的信

号强度以归一化强度显示。 

在 TimsTOF flex质谱系统的MS/MS模式下进

行 MS/MS 碎裂分析，用于对已鉴定代谢物进行进

一步详细的结构确认。在质谱峰中，选择强度较高

的目标峰（（MS，一级谱）进行二次碎裂，以获取二

级谱（MS/MS，二级碎裂谱）。采集的二级谱用于

通过自建数据库和公共数据库进行物质鉴定。若

无法采集到二级谱，则根据 MS 一级谱中物质的

一级相对分子质量（在 1×10−5误差范围内）进行

物质鉴定。 

2.2  指标成分的测定 

2.2.1  色谱条件  Agilent ZORBAX SB-C18 色谱

柱（250 mm×4.6 mm，5 µm）。流动相为乙腈-0.2%

磷酸水溶液为 15∶85，体积流量 1.0 mL/min，检

测波长 254 nm（EA），344 nm（K3R），柱温 30 ℃。

EA和 K3R的对照品和供试品（MG期果实）HPLC

色谱图，见图 1。 

2.2.2  对照品溶液的制备  分别精密称取 EA 和

K3R的对照品适量，加甲醇超声溶解并定容，并用

0.45 µm 微孔滤膜滤过，最终制得质量浓度 EA 为

0.228 4 mg/mL，K3R为 0.105 0 mg/mL的对照品溶

液。 

2.2.3  供试品溶液的制备  供试品溶液 1（测定 EA

使用）：取 0.5 g果实粉末，加入 70%甲醇 50 mL，

回流提取 60 min，以 70%甲醇补足质量损失。滤过

并适当稀释后，取 20 µL提取液注入 HPLC系统检

测。供试品溶液 2（测定 K3R使用）：取 1 g果实粉

末，加入 50 mL 70%甲醇回流提取 60 min，以 70%

甲醇补足质量损失。滤过后，将 25 mL提取液蒸馏

浓缩，所得残渣用 20 mL水重新溶解。用 20 mL石

油醚对水溶液进行 3次萃取，然后用 20 mL水饱和

正丁醇对上清液再进行 3次萃取。将正丁醇蒸馏除

去，将剩余残渣重新溶解于 5 mL 甲醇中，提取液

注入 HPLC系统检测。 

2.2.4  线性关系考察  精密量取对照品溶液，分别

为 0.5、1、2、4、6、8、10 mL置于 10 mL量瓶中，

用甲醇稀释至刻度，以峰面积为横坐标（X），对照

品质量分数为纵坐标（Y），计算 EA和 K3R的线性

回归方程。EA 的标准曲线为：Y＝14.258 1 X－

177.671 6，R2＝0.999 2，线性范围为 0.011 4～0.228 4 

mg/mL；K3R标准曲线为：Y＝2.854 3 X－2.442 0，

R2＝0.999 8，线性范围为 0.005 3～0.105 0 mg/mL。 

2.2.5  精密度试验  分别取供试品溶液 1和供试品

溶液 2（MG 期果实），连续进样 6 次测定 EA 和

K3R峰面积。结果 EA峰面积的 RSD为 1.2%，K3R

峰面积的 RSD为 1.5%。 

2.2.6  稳定性试验  分别取供试品溶液 1和供试品

溶液 2（MG期果实），分别于 0、2、4、8、12、24 h 

 

图 1  对照品 EA、K3R 溶液和供试品溶液的 HPLC 图 

Fig. 1  HPLC chromatograms of reference substances EA, K3R solution and sample solution 

0      5       10      15      20       25 0        10         20         30        40  

0        10        20         30        40    
                t/min 

0      5       10      15      20       25 
               t/min 

EA 
K3R 

供试品溶液 1 供试品溶液 2 EA 

K3R 

对照品 对照品 



·3166· 中草药 2026年 4月 第 57卷 第 8期  Chinese Traditional and Herbal Drugs 2026 April Vol. 57 No. 8 

   

进样测定。EA和 K3R峰面积的 RSD分别为 1.8%

和 2.1%。 

2.2.7  重复性试验  取同一批次的MG期果实粉末

6份，分别制备供试品溶液 1和供试品溶液 2并进

行测定。EA 质量分数的 RSD 为 2.0%，K3R 质量

分数的 RSD 为 2.3%，表明该方法重复性良好，符

合定量分析要求。 

2.2.8  加样回收率试验  取已测定含量的同一批

次果实粉末 6份，制备试品溶液 1和供试品溶液 2，

分别精密加入一定量的 EA和 K3R对照品（加入量

约为样品含量的 100%），分别制备供试品溶液 1和

供试品溶液 2并进行测定。分别计算 EA和 K3R的

加样回收率，EA 的平均回收率为 98.5%，RSD 为

2.1%；K3R的平均回收率为 97.8%，RSD为 2.5%。

结果表明该方法准确度良好，满足定量分析要求。 

2.3  不同加工方式 

2.3.1  不同干燥方式  （1）日晒发酵：日出时进行

晾晒，晚上堆垛阴干（相当于发酵），重复 3 d左右，

直至水分含量＜12%。（2）烘干方式：前期烘干

65 ℃、2 h；50 ℃、3 h；40 ℃、5 h；35 ℃、5 h；

60 ℃、2 h，直至水分含量＜12%。 

2.3.2  蒸汽回润与再干燥  将日晒干燥后的覆盆

子置于容器中，温度约为 120 ℃，快速回润，持续

10～40 min，使药材吸水湿润。（1）PP1 处理：蒸

10 min；（2）PP2处理：蒸 20 min；（3）PP3处理：

蒸 30 min；（4）PP4处理：蒸 40 min；（5）PP5处

理：蒸 50 min。自封袋 50 ℃、12 h。然后将覆盆子

置于烘干设备中二次烘干，烘干温度为 60 ℃，直

至水分含量＜12%，得到加工后的覆盆子药材。 

2.3.3  仓储陈化  将日晒干燥后的覆盆子，参照

 中国药典》2025年版通则关于中药材的贮藏要求，

置于常温（15～25 ℃）、避光、干燥的专用库房中

（相对湿度控制在 35%～75%）进行仓储陈化。分别

于第 1、2、3年取样，进行指标成分测定。 

2.4  数据统计分析 

所有实验数据均采用  sx  （表示。使用 SPSS 

22.0软件进行单因素方差分析（One-way ANOVA）

和 t 检验，以 P＜0.05 为差异具有统计学意义；多

重比较采用 LSD方法进行统计学检验。 

3  结果与分析 

3.1  指标成分的时空分布特征 

覆盆子为聚合果，由多个小核果聚合着生于一

个果托上构成。利用质谱成像（MALDI-TOF IMS）

技术，成功地对覆盆子果实中的 K3R和 EA/ETs进

行了原位可视化分析。在 IMS中，紫色、红色、黄

色、绿色、蓝色到黑色，按此顺序依次表示物质丰

度的高低梯度。 

在果实中鉴定出3种主要的山柰酚糖苷类物质，

分别为烟花苷（m/z：471.090 3[M＋Na]
＋
）、紫云英

苷（K3R）（m/z：617.148 2[M＋Na]
＋
）和山柰酚-3-P-

香豆酰基葡萄糖苷（银椴苷）（m/z：594.137 4，[M＋

K]
＋
）（（图 2-A）。成像结果表明，山柰酚糖苷物质在

小核果的含量高于其在果托中的含量，随着果实的

成熟，从MG期到 RE期，山柰酚苷类物质在整个

果实中的含量呈现持续下降的趋势（图 2-B、C）。

在整个果实成熟期，K3R在小核果的丰度皆略高于

果托。 

IMS清晰地显示，这些山柰酚糖苷物质主要分

布于果实的外层组织。无论是在小核果还是果托

中，其信号强度均在外表皮区域达到峰值，并向内

部组织迅速递减，这一特征贯穿于整个果实发育周

期（（图 2-B）。例如，在MG期，小核果外层中 K3R

的相对丰度（（160.67）是其内部（（33.47）的近 5倍

（（图 2-C），其他时期的小核果外层也是类似特征。

山柰酚糖苷物质也聚集于果托最外层（（即小核果和

果托交界处），其他时期的果托外层也是类似特征

（（图 2-B）。例如，在MG期，果托外层 K3R的相对

丰度（（154.16）是其内部（（31.80）的近 5倍（（图 3-

C）。从更小的维度观察，山柰酚糖苷物质主要聚集

于小核果和果托的最外层。 

在 IMS中还鉴定到了 EA（m/z：340.970 0[M＋

K]
＋
）及其前体物质—多种 ETs，如木麻黄鞣亭（（m/z：

959.076 7[M＋Na]
＋
）、甲基-(S)-黄酮醇没食子酸甲

酯（m/z：522.991 5[M＋K]
＋
）和木麻黄素（m/z：

823.042 2[M＋K]
＋
）（图 3-A）。与山柰酚苷的分布模

式截然不同，EA/ETs 物质高度富集于果托中。在

MG期，果托中 EA的相对丰度（15.94）是小核果

（（4.88）的 3倍以上。在整个果实成熟过程中，果托

始终是 EA/ETs积累的主要部位（（图 3-B）。同样地，

这些成分的含量也随着果实的成熟而逐渐降低。 

3.2  鲜果及药材中指标成分的定量分析 

为验证 IMS的半定量结果，采用 HPLC 法对不

同成熟期覆盆子鲜果的小核果和果托对其指标成分

K3R和 EA分别进行测定，结果见图 4。果实成熟过

程中，K3R和 EA 2种成分均在MG期含量最高，随

着果实的成熟，其含量持续下降，至 RE期含量已下
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降至最低。从成分的空间分布而言，K3R在小核果中

的含量显著高于果托，而 EA则在果托中含量显著高

于小核果。此结果进一步证实了K3R和 EA在果实中

的分布特征。 

对初加工后的药材（MG 期果实干燥而成）

进行分析发现，其指标成分 K3R和 EA的分布也

呈现出组织特异性（图 5）。与鲜果类似，药材中

EA同样主要集中在果托部位，其含量显著高于小

核果。然而，K3R的分布却发生了变化，其在果

托中的含量反超了小核果，这可能与加工过程中

的成分损耗或不同组织在干燥过程中的失水率差

异有关。 

3.3  加工工艺对指标成分含量及药材品相的影响 

3.3.1  干燥方式的影响  对比日晒和烘干 2种初加

工方式，结果显示出显著差异（（图 6-A）。日晒处理

的覆盆子药材中，EA 量比烘干处理的量显著提高

68.71%（（P＜0.05）。然而，K3R的含量则呈现相反趋 

 

A-山柰酚糖苷的质谱信息；B，C-山柰酚糖苷的时空分布。 

A-mass spectrometry information of kaempferol aglycones; B, C-spatiotemporal distribution of kaempferol aglycone derivatives.  

图 2  MALDI-TOF-MS 检测覆盆子果实横截面中山柰酚糖苷的时空分布 

Fig. 2  Spatiotemporal distribution of kaempferol aglycone in cross-section of Rubi Fructus detected by MALDI-TOF-MS 
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烟花苷 (Nikotoflorin)
C27H30O15 594.1585 617.1482 M+Na

银椴苷(Tiliroside) C30H26O13 594.1373 633.1011 M+K

内部 外层 内部 外层
(Inner) (Outer) (Inner)               (Outer)

聚合果 果托
(Drupelet)                               (Receptacle)

聚合果外层 (Outer layer of drupelet) 

银椴苷
(Tiliroside)

紫云英苷
(Astragalin)

烟花苷
(Nikotoflorin)

0

50

100

150

200

250

300

含
量
丰
度

(A
b
u
n
d
a
n
c
e
)

■ 银椴苷(Tiliroside)
■ 烟花苷 (Nikotoflorin)
■ 紫云英苷(Astragalin)

绿果期
(MG)

绿黄期
(GY)

黄果期
(YE)

红果期
(RE)

聚
合
果

(D
ru

p
e
le

t)
 

果
托

(R
e
c
e
p
ta

c
le

) 
  
  
  
  
  

 

绿果期
(MG)

聚
合
果

(D
ru

p
e
le

t)
 

果
托

(R
e
c
e
p
ta

c
le

) 
  
  
  
  
  

 

绿黄期
(GY)

聚
合
果

(D
ru

p
e
le

t)
 

果
托

(R
e
c
e
p
ta

c
le

) 
  
  
  
  
  

 

黄果期
(YE)

聚
合
果

(D
ru

p
e
le

t)
 

果
托

(R
e
c
e
p
ta

c
le

) 
  
  
  
  
  

 

红果期(RE)

内
部

(I
n
n
e
r)

外
层

(O
u
te

r)

内
部

(I
n
n
e
r)

外
层

(O
u
te

r)

内
部

(I
n
n
e
r)

外
层

(O
u
te

r)

内
部

(I
n
n
e
r)

外
层

(O
u
te

r)

内
部

(I
n
n
e
r)

外
层

(O
u
te

r)

内
部

(I
n
n
e
r)

外
层

(O
u
te

r)

内
部

(I
n
n
e
r)

外
层

(O
u
te

r)

内
部

(I
n
n
e
r)

外
层

(O
u
te

r)

C

B

聚合果 果托
(Drupelet)           (Receptacle)          

绿果期
(MG)

绿黄期
(GY)

黄果期
(YE)

红果期
(RE)

[M+Na], 471.0903 [M+K], 633.1011 [M+Na], 617.1482

2 mm

银椴苷
(Tiliroside)

紫云英苷
(Astragalin)

烟花苷
(Nikotoflorin)

0

20

40

60

80

100

120

140

160

含
量
丰
度

(A
b
u
n
d
a
n
c
e
)

聚
合
果

(D
ru

p
e
le

t)
 

果
托

(R
e
c
e
p

ta
c
le

) 
  

  
  
  

  
 

绿果期
(MG)

聚
合
果

(D
ru

p
e
le

t)
 

果
托

(R
e
c
e
p

ta
c
le

) 
  

  
  
  

  
 

绿黄期
(GY)

聚
合
果

(D
ru

p
e
le

t)
 

果
托

(R
e
c
e
p
ta

c
le

) 
  
  
  
  
  
 

黄果期
(YE)

聚
合
果

(D
ru

p
e
le

t)
 

果
托

(R
e
c
e
p
ta

c
le

) 
  
  
  
  
  
 

红果期
(RE)

■ 银椴苷(Tiliroside)
■ 烟花苷 (Nikotoflorin)
■ 紫云英苷(Astragalin)

A

聚合果 果托 银椴苷 紫云英苷  烟花苷 B 

MG
期 

GY
期 

YE
期 

RE
期 

A 

＋           ＋        ＋ 

m/z m/z m/z

0%  100% 
 

2 nm 

160 

120 

80 

40 

0 

银锻苷 
烟花苷 
紫云英苷 

MG期 GY期 YE期 RE期 

 

RE
期 

YE
期 

GY
期 

MG

期 

聚合果 果托 银锻苷 
烟花苷 
紫云英苷 

 

内部 外层 外层 内部 

聚合果外层 

银锻苷 
 

紫云英苷 
 

烟花苷 

 

300 

200 

100 

0 

相
对
丰
度

 

C 

相
对
丰
度

 

化合物                               化学式           相对分子质量             前体          加成模式 



·3168· 中草药 2026年 4月 第 57卷 第 8期  Chinese Traditional and Herbal Drugs 2026 April Vol. 57 No. 8 

   

 

A-EA/ETs的质谱信息，包括 EA、木麻黄鞣亭、甲基-(S)-黄酮醇没食子酸甲基、木麻黄素；B-EA/ETs的空间分布示意图。 

A-Mass spectral information of ellagic acid/ellagitannins, including ellagic acid, casuarictin, methyl-(S)-flavonol gallate, and casuarinin. B-Schematic 

diagram of the spatial distribution of ellagic acid/ellagitannins. 

图 3  MALDI-TOF-MS 分析覆盆子果截面中 EA/ETs 的时空分布 

Fig. 3  MALDI-TOF-MS analysis of spatiotemporal distribution of EA/ETs in cross-section of Rubi Fructus 

 

*P＜0.05，下图同。 

*P < 0.05, same as below Figs. 

图 4  4 个成熟时期的小核果和果托中 EA 含量和 K3R 的

含量 

Fig. 4  Contents of EA and K3R in drupelets and 

receptacles at four ripening stages 

势，日晒处理比烘干处理降低了 41.30%（P＜0.05）。

K3R在日晒后尽管含量有所降低（0.04%），但仍

高于药典规定的 0.03%的下限。由此得出，日晒

有助于EA含量的提升，但一定层度上降低了K3R

的含量。相反，烘干则有助于保 K3R，而降低了 

 

图 5  药果中小核果和果托中 EA 和 K3R 的含量 

Fig. 5  Contents of EA and K3R in drupelets and 

receptacles of medicinal fruits 

EA含量。 

3.3.2  陈化时间的影响  将日晒后的药材进行长

达 3年的仓储陈化，考察其指标成分的变化（图 6-

B）。结果表明，陈化过程能显著促进 EA的积累。

多重比较发现，EA的含量逐年显著增加，与第 1年

相比，第 2年和第 3年药材的 EA含量分别提高了

128.57%和 262.20%。相反，陈化对 K3R含量有负

化合物
(Compounds)

化学式
(Formula)

分子量
(Molecular weight ,Da)

前体
(Precursor , Da)

加成模式
(Adduct)

鞣花酸(Ellagic acid) C14H6O8 302.00627 340.9700 M+K

木麻黄鞣亭(Casuarictin) (galloyl-bis-HHDP-glucose) C41H28O26 936.08689 959.0767 M+Na

甲基-(S)-黄酮醇没食子酸甲基(Methyl (S)-flavogallonate) C22H12O13 484.027795 522.9915 M+K

木麻黄素(Casuariin)  (5-Desgalloylstachyurin) C34H24O22 784.0759 823.0422 M+K

甲基-(S)-黄酮醇没食子酸甲基
(Methyl (S)-flavogallonate)

木麻黄鞣亭
(casuarictin)

鞣花酸
(Ellagic acid)

木麻黄素
(Casuariin) 

2 mm

B

[M+K], 340.9700 [M+Na], 959.0767 [M+K], 522.9915 [M+K], 823.0422

聚合果 果托
(Drupelet)           (Receptacle)          

绿果期
(MG)

绿黄期
(GY)

黄果期
(YE)

红果期
(RE)

0

20

40

60

80

100

120

A
b
u
n
d
an

c
e

聚
合
果

(D
ru

p
el

et
) 

果
托

(R
ec

ep
ta

cl
e)

  
  
  
  
  
  

绿果期
(MG)

聚
合
果

(D
ru

p
el

et
) 

果
托

(R
ec

ep
ta

cl
e)

  
  
  
  
  
  

绿黄期
(GY)

聚
合
果

(D
ru

p
el

et
) 

果
托

(R
ec

ep
ta

cl
e)

  
  
  
  
  
  

黄果期
(YE)

聚
合
果

(D
ru

p
el

et
) 

果
托

(R
ec

ep
ta

cl
e)

  
  
  
  
  
  

红果期
(RE)

■鞣花酸(Ellagic acid)

■木麻黄鞣亭(Casuarictin) (galloyl-bis-HHDP-glucose)

■甲基-(S)-黄酮醇没食子酸甲基(Methyl (S)-flavogallonate)

■木麻黄素(Casuariin)  (5-Desgalloylstachyurin)

A

A 

B 

MG期 

GY期 

YE期 

红果期 

聚合果 果托 

0% 100% 1 nm 

＋ ＋ ＋ ＋ MG期 GY期 YE期 RE期 
 

鞣花酸  
木麻黄鞣亭 
甲基-(S)-黄酮醇没食子酸甲基  
木麻黄素 

120 

80 

40 

0 

相
对
丰
度

 

化合物                                    化学式                     相对分子质量         前体     加成模式 

小核果 果托 
青果 

小核果 果托 
青黄果 

小核果 果托 
黄果 

小核果 果托 
红果 

EA 
K3R 0.12 

0.08 

0.04 

0 

质
量
分
数

/(
μ

g
∙g

−
1
) 

* 

* 

* 
* 

* 

* 

* 

EA 
K3R 0.20 

0.16 

0.12 

0.08 

0.04 

0 

E
A

/%
 

 

K
3

R
/%

 

0.04 

0.03 

0.02 

0.01 

0 
小核果         果托          全果 

* 



 中草药 2026年 4月 第 57卷 第 8期  Chinese Traditional and Herbal Drugs 2026 April Vol. 57 No. 8 ·3169· 

    

面影响，第 2年和第 3年其含量分别降低了 21.16%

和 17.90%，然而第 2年到第 3年的含量下降则不显

著。这结果说明，长时间的储存可提高 EA含量，

但同时降低了 K3R的含量。 

3.3.3  回润再干燥的影响  为开发一种快速提升 EA

含量的方法，本研究探索了蒸汽回润再干燥工艺（图

6-C）。结果显示，随着蒸汽回润时间的增加（PP1～

PP4：10～40 min），EA含量呈上升趋势，从 PP1的

0.15%上升至 PP4 的 0.31%，相对于空白对照提高了

38.48%～103.86%（图 6-C）。其中，30 min（PP3）时

达到一个平台期，继续延长至 40 min（PP4），EA含

量不再有显著增加。整个回润过程中，K3R的含量没

有发生显著变化。结果表明，较短时间的回润处理，

可快速增加 EA的含量，且不影响K3R的含量。 

 

A-日晒和烘干对指标成分的影响；B-陈化时间对指标成分的影响；C-不同的后加工工艺对指标成分的影响；D-蒸汽处理后马上烘干（PP3）与

蒸汽处理后发酵（PP5）的果实品相比较；不同字母表示差异显著，P＜0.05。 

A-effects of sun-drying and oven-drying on index components; B-effects of aging time on index components; C-effects of different post-processing 

techniques on index components; D-comparison of fruit appearance between immediate oven-drying after steam treatment (PP3) and fermentation after 

steam treatment (PP5); Different letters indicate significant differences, P < 0.05. 

图 6  不同加工方法对覆盆子药用指标成分的影响 

Fig. 6  Effects of different processing methods on medicinal index components of Rubi Fructus 

值得注意的是，采用蒸汽处理后密封发酵 12 h

（（PP5）的处理，虽然是所有处理中 EA含量最高的，

但导致了药材表面有发黑的迹象，品相劣变（（图 6-

D），失去了作为中药饮片商品价值。因此，短时蒸

汽回润 30 min后烘干处理（PP3）是兼顾成分提升

与品相保持的理想方案。 

4  讨论 

4.1  指标成分时空分布的生理意义及对采收的指导 

本研究首次将MALDI-TOF IMS技术应用于覆

盆子药材，实现了对药典指标成分的原位可视化。

研究结果清晰地揭示了主要生物活性物质K3R、EA

及 EA前体（（ETs）等在果实组织尺度上存在显著的

空间分离（（Spatial Segregation）（图 2、3）。K3R主

要富集于果实外层（（表皮），而 EA/ETs则高度集中

于内部的果托。在传统加工工艺往往会导致 2种成

分含量的（ 此消彼长”，但其机制一直未明。本研究

揭示的空间分布异质性，正是理解这一现象并调控

加工过程的结构基础，为后续深入探讨加工机制提

供了直接的证据。 

本研究通过质谱成像的半定量和HPLC定量分

析，证实了覆盆子药用指标成分在果实发育过程中

含量动态变化且在组织间呈不均匀分布。K3R 和
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EA 均在未成熟的 MG 期含量最高，并随着果实的

成熟含量下降，这与传统中医将覆盆子青果入药的

实践经验相符[11-12]，为（ 适时采收”提供了现代科

学证据。 

这些物质的时空差异分布具有深层的生理生

态学意义。K3R作为一种黄酮类化合物，其高度富

集于果实外层（（小核果和果托的表皮），是植物形成

化学防御屏障的关键策略。植物在幼果阶段面临强

烈的紫外线辐射、病原菌侵染和虫害等胁迫[13]。

K3R在表皮组织的积累，形成一个类似 防晒霜”

的保护层，能够有效吸收紫外线（（UV-B）[14]，清除

活性氧自由基，从而保护内部娇嫩的组织和发育中

的种子[15-16]。同样，EA/ETs也具有抗氧化和抗微生

物活性，为脆弱的未成熟果实组织提供了额外的

保护，抵御环境胁迫和病原体侵袭 [17]。另外，

EA/ETs 通过与草食动物唾液中的富脯氨酸蛋白

（PRPs）结合并沉淀，引起强烈的涩味[18]。在幼果

阶段，高浓度的 EA/ETs 以防止种子未成熟时被

取食和破坏[19]。然而在成熟果阶段，为了吸引果食

性动物取食以助其散播种子，果实 EA/ETs 含量急

剧下降，从而转变为（ 低防御、高适口性”的状态。

因此，随着果实成熟，果实代谢重心转向糖分积累、

色素合成以吸引动物传播种子，防御性化学物质的

合成与积累相应减弱，这解释了 K3R和 EA/ETs含

量下降的趋势。 

4.2  加工过程中指标成分变化的机制分析 

4.2.1  干燥方式差异性的化学机制  本研究发现，

日晒和烘干对 2种指标成分的影响截然相反（图 7-

A）：日晒显著提升 EA（68.71%），但显著降低 K3R

（−41.30%）。这一看似矛盾的现象，是 2 种化合物

因其不同的空间定位而对不同加工方式产生差异

化响应的必然结果。 

首先，对于 EA的提升，关键在于日晒过程并

非简单脱水，而是（ 日晒-夜堆”的循环。夜晚堆垛

时，果实内部水汽平衡，形成一个局部湿热（（moist-

heat）微环境[21]。IMS结果显示，EA的前体即为大

量 ETs（（如木麻黄鞣亭），深藏于内部果托（（图 4-B）。

这种缓慢的湿热条件，结合果实本身的微酸性环

境，极大地促进了 ETs中酯键的酸催化水解（（acid-

catalyzed Hydrolysis）[22]。ETs逐步分解，释放出大

量游离 EA[19, 21, 23]。相反，烘干在短时间内迅速脱

水，水分快速散失，水解反应难以充分进行，因此

EA含量增加不明显。 

其次，K3R的损失，则源于其特殊的空间定位。

IMS 结果证实 K3R 高度定位于小核果实和果托外

层（（图 3-B）。在日晒长达数天的过程中，K3R持续

暴露于强烈的紫外光（（UV-B）下。黄酮苷类化合物，

特别是具有共轭结构的山柰酚类物质，对光照高度

敏感，易发生光降解（（photodegradation）反应[24-25]。

紫外线能量可激发分子，引发氧化、裂环或糖苷键

断裂[25]，导致其结构破坏和含量下降[26]。而烘干在

避光的烘箱中进行，有效避免了光降解的发生，因

此能更好地保留 K3R。综上，日晒过程中的内部水

解增效（（EA）与表层光解损失（（K3R）2种机制并

行，共同导致了 2种指标成分含量的此消彼长。 

4.2.2  蒸汽回润增效的靶向机制  传统提升 EA的

方法（如陈化）虽有效，但陈化则耗时数年，且 K3R

有一定的损失[27]（图 6-B）。本研究中通过 短时蒸

汽回润”（PP3）工艺不仅在 30 min内将 EA含量提

升了 103.13%%（相较于 CK），且 K3R和药材品相

保持稳定（图 6-C，D）。 

IMS结果（图 3-B）是理解此工艺的关键：目

标反应物（（ETs）富集于果托内部。任何有效的加工

都必须将能量（（热）和反应介质（（水）高效递送至

此（ 靶点”。回润工艺（（120 ℃）利用饱和蒸汽作为

载体，其高焓值和强穿透力使其能迅速穿透干燥的

多孔聚合果结构，直达内部果托。这使得果托内部

的 ETs在极短时间内（30 min）经历一个高温高湿

的环境。根据化学反应动力学，高温高湿极大地加

速了 ETs 的水解速率[28]。这在 30 min 内完成的水

解量，远超日晒数天的效果[12, 27]。另一方面，该工

艺在 30 min 的处理时间不足以引起位于表层的

K3R 发生显著的热降解（thermal degradation），因

此 K3R含量保持稳定（图 6-C）。 

PP5处理虽然获得了最高的 K3R和 EA含量，

但与 PP4 和 PP3 相比，增加的含量并不显著。另

外，药果的品相容易出现发黑的特点，这有可能与

50 ℃、12 h的湿热（ 发酵”中发生了美拉德反应有

关，从而导致了焦糖化或多酚氧化[29]。而 PP3工艺

在蒸汽处理后立即进行二次烘干，迅速降低水分活

度，终止了这些导致品相劣变的副反应（图 6-D）。 

因此，PP3工艺的成功，是利用蒸汽实现了对

目标反应（（内部 ETs水解）的时空精准调控（（Spatio-

temporal precise control），在最大化 EA产率的同时，

有效避免了对非目标物（（表层 K3R）和药材品相的

负面影响。 
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本研究系统阐明了覆盆子药用指标成分 K3R

和 EA 在果实中的时空分布规律：前者主要分布于

果实外层，后者则富集于果托内部，且两者均在未

成熟青果期（MG 期）含量最高。这一分布特征是

影响加工过程中成分变化的核心因素。基于此，本

研究揭示了不同加工工艺对指标成分影响的内在

机制：日晒通过湿热水解作用提升 EA含量，但其

伴随的紫外光降解导致表层 K3R损失；而优化的短

时蒸汽回润（（PP3）工艺，则能利用蒸汽的强穿透力，

靶向并极大加速果托内部鞣花酸的水解，高效提升

EA含量，同时因其短时、避光特性，最大限度地保

留了 K3R和药材的优良品相。研究结果为覆盆子药

材的 适时采收”和 精准加工”提供了坚实的

科学理论基础，对推动覆盆子产业的标准化和现代

化发展具有重要的实践指导意义。 
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