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摘  要 

以提取物的重金属钡离子含量为评价指标，在单因素实验基础上，采用Box-Behnken实验设计对提取溶剂

的种类、淋洗温度、溶剂体积和提取时间进行四因素三水平的响应面分析。结果表明，各因素对颜料的提

取率影响顺序依次为其中萃取溶剂 > 淋洗体积 > 提取温度 > 淋洗时间，其最优工艺为：以正庚烷为萃

取溶剂，淋洗体积为89 mL，提取时间为78 min，温度为162℃，拟合出的重金属钡离子预测含量为480.48 
mg/kg。通过验证实验可知，颜料的平均钡离子含量为479 mg/kg，与预测值基本相符。该研究表明了响

应面法优化油墨中颜料提取分离工艺的可行性，并为实际生产中油墨的提取分离提供了理论依据。 
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Abstract 
Using the heavy metal barium ion content of the extract as the evaluation index, based on single 
factor experiments, a Box Behnken experimental design was used to conduct a four factor three-
level response surface analysis on the type of extraction solvent, rinsing temperature, solvent vol-
ume, and extraction time. The results showed that the order of influence of various factors on the 
extraction rate of pigments was as follows: extraction solvent > rinsing volume > extraction 
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temperature > rinsing time. The optimal process was as follows: n-hexane was used as the extrac-
tion solvent, rinsing volume was 89 mL, extraction time was 78 min, temperature was 162˚C, and 
the predicted content of heavy metal barium ions was 480.48 mg/kg. According to the verification 
experiment, the average barium ion content of the pigment is 479 mg/kg, which is basically con-
sistent with the predicted value. This study demonstrates the feasibility of optimizing the pigment 
extraction and separation process in ink using response surface methodology, and provides a theo-
retical basis for the extraction and separation of ink in practical production. 
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Pigment Extraction Process, Response Surface Methodology, Box-Behnken Design,  
FT-IR Spectroscopy Analysis, Heavy Metal Migration 
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1. 引言 

随着印刷行业的飞速发展，油墨的应用领域也日益广泛。油墨的质量优劣直接影响着印刷品的色彩

效果，而颜料则是其中最重要的部分之一[1]，颜料的安全问题直接影响油墨的环保性能，特别是颜料中

重金属的污染问题[2]。油墨的成分较复杂，主要包括树脂连接料、颜料、溶剂和添加剂[3]。树脂连接料

交联度较高，是油墨的成膜物质，其与溶剂共同形成了对颜料的包裹、分散及分子间的强作用力，使颜

料的提取分离工艺复杂、难度大，已有的文献中多数采用微波消解的方式将油墨消解后直接测重金属的

总量[2] [4]，不能直接得到颜料的重金属含量，而依据 GB6675.4-2014《玩具安全第 4 部分：特定元素的

迁移》[5]检测重金属的迁移时，常规的摇动或超声提取法，有机混合物会在盐酸溶液中团聚，无法得到

可靠的迁移数据。因此，研究油墨中颜料的提取分离工艺具有重要的现实意义。 
响应面法(Response Surface Methodology, RSM)是一种应用广泛的实验优化方法，它能够有效快速地

确定多因子系统的最佳条件，通过建立回归分析模型，缩短实验前期条件摸索时间[6]。本文采用全自动

索氏提取法提取油墨中的颜料，通过红外光谱及检测提取颜料中重金属钡离子的迁移量来评价颜料的提

取效率，单因素实验考察了溶剂体积、提取温度和提取时间对重金属钡离子迁移含量的影响。采用 Box-
Behnken 实验设计对各影响因素进行四因素三水平分析，确定最优提取条件，最后验证最优工艺条件。 

2. 实验部分 

2.1. 仪器与试剂 

PerkinElmer 电感耦合等离子发射光谱仪(ICP-OES)；福斯 ST8000 全自动索氏提取仪；赛默飞 iS10 傅

里叶红外光谱仪 FT-IR；梅特勒托利多电子天平；正庚烷，正己烷，甲醇：分析纯，购于阿拉丁试剂官网；

盐酸溶液 0.14 mol/L；钡标准溶液 1000 mg/L：购于安谱实验官网。 

2.2. 实验方法 

2.2.1. 样品的制备 
称取 0.5 g 油墨，平铺在直径约为 60 mm 的定性滤纸上，放入索氏提取仪中，加入一定体积溶剂，

设定好温度，沸腾淋洗，提取结束后取出滤纸，在自然通风条件下完成溶剂挥发，得到干燥的提取物。 
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2.2.2. 颜料中重金属钡离子迁移量的测定 
用相当于测试试样质量 25 倍、温度为(37 ± 2)℃的水浸渍移取的测试试样，得到均匀混合物，混合物

定量转移到合适大小的容器中，在混合物中加入相当于测试试样质量 25 倍、温度为(37 ± 2)℃、c (HCl)为
0.14 mol/L 的盐酸溶液，摇动 1 min 检查混合液的酸度，如果 pH 大于 1.5，则一边摇动混合物，一边逐滴

加入约 2 mol/L 的盐酸溶液直至 pH 达到 1.0~1.5。 
将混合物避光，在温度为(37 ± 2)℃时不断振荡 1 h，然后在(37 ± 2)℃下放置 1 h。接着立即将混合物

中的固体物有效分离：先使用膜过滤器过滤，然后根据需要在 5000 g 条件下离心分离。分离应在上述放

置时间结束后尽快完成。 

2.2.3. 单因素实验 
以颜料中重金属钡离子的迁移量为评价指标，考察了不同的因素对重金属钡离子迁移量的影响。单

因素试验中，根据油墨组成的物化性能特点，参考相关文献[7]-[9]，溶剂种类选择了非极性溶剂正己烷和

正庚烷，极性溶剂甲醇和甲苯；溶剂体积分别为 40 ml、60 ml、80 ml、100 ml；提取温度分别为 120℃、

140℃、160℃、180℃，提取时间分别为 20 min、40 min、60 min、80 min，根据测定的重金属钡离子的

迁移量，取最大值附近的三个值，得到了最佳单因素三水平。 

2.2.4. 响应面优化实验 
在单因素实验的基础上，利用 Design-Expert13 软件中的 Box-Behnken 设计四因素三水平实验，通过

响应曲面分析进行条件的优化，确定最优提取条件，并验证优化条件。 

2.2.5. 重金属钡离子迁移量定量分析方法 
将钡离子标准溶液用去离子水稀释至 0.02 mg/L、0.10 mg/L、0.50 mg/L、1.00 mg/L、5.00 mg/L、10.00 

mg/L，校正曲线的线性相关系数 > 0.95。 
可根据需要稀释迁移溶液，使用电感耦合等离子体发射光谱仪(ICP-OES)逐个分析迁移溶液，以测定

元素钡的含量。 

2.2.6. FT-IR 红外谱图分析 
分别取干燥的提取物和颜料各 2 mg，与 200 mg KBr 混合，研磨成无颗粒感、不反光的粉末后，手动

压片，用傅里叶变换红外光谱仪扫描，得到相应的红外谱图。 

3. 结果与讨论 

3.1. 红外谱图解析 

 
Figure 1. Infrared spectra of pigments and extracts 
图 1. 颜料与提取物红外谱图 
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将油墨中所用的颜料与提取物进行红外谱图解析，结果如图 1。图 1 显示在对油墨提取过程中会有

部分树脂中的酯类进入提取物中[10]，使红外光谱在 1720 cm−1 附近出现了碳氧双键的特征吸收峰，除此

之外，提取物红外特征结构与颜料基本一致，从而证实索氏提取法对油墨中颜料具有明显的提取效果。 

3.2. 提取效率 

将索式提取的提取物风干后，采用失重法计算提取物在油墨中的占比，并与油墨配方中的真实值进

行比较，平行测试 n = 3 的结果如表 1，计算结果与真实值相近。 
 

Table 1. Content of Soxhlet extract 
表 1. 索式提取物的含量 

平行样 真实值 提取物占比 

1 

30% 

28.6% 

2 31.0% 

3 29.7% 

3.3. 单因素实验结果 

不同的溶剂种类、溶剂体积、提取温度和提取时间对重金属钡离子迁移含量的影响见图 2。 
 

 
Figure 2. Single factor experimental results 
图 2. 单因素实验结果 
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4. 响应面实验设计方案及结果 

采用 Box-Behnken 进行实验设计，使用 Design-Expert13 软件对实验数据进行分析，得到四因素三水

平的响应面方程，再以四因素三水平为条件进行实验，并对实验数据进行处理分析。 
根据图 2 中的单因素实验，在中心水平选择中，甲醇和甲苯的提取结果相近，考虑到甲苯的毒性及

气味重的因素，三水平选择甲醇、正庚烷和正己烷，溶剂体积为 60 mL、80 mL、100 mL，提取温度为

140℃、160℃和 180℃，提取时间为 40 min、60 min、80 min，同时加上溶剂的因素分别为正庚烷、正己

烷和甲醇，四因素三水平的响应面优化实验设计方案见表 2。 
 

Table 2. Response surface experimental factors and levels 
表 2. 响应面实验因素和水平 

水平 
因素 

溶剂 溶剂体积/ml 提取温度/℃ 提取时间/min 

−1 正庚烷 60 140 40 

0 正己烷 80 160 60 

1 甲醇 100 180 80 

 
根据 BBD 方法原理，在 Design-Expert13 软件中设计四因素三水平的实验，每次实验平行测定 3 次，

实验方案及结果如表 3。 
 

Table 3. Response surface experiments and results 
表 3. 响应面实验及结果 

实验号 溶剂 溶剂体积/ml 提取时间/min 提取温度/℃ 重金属钡离子迁移量/mg/kg 

1 正己烷 80 60 160 471 

2 正己烷 80 40 140 458 

3 正庚烷 100 60 160 475 

4 正己烷 80 80 180 475 

5 正庚烷 80 60 140 467 

6 正己烷 80 60 160 471 

7 甲醇 60 60 160 440 

8 正己烷 100 80 160 471 

9 正己烷 100 60 180 464 

10 甲醇 100 60 160 442 

11 正己烷 80 60 160 470 

12 甲醇 80 60 180 449 

13 正己烷 60 80 160 464 

14 正己烷 60 60 140 451 

15 甲醇 80 80 160 448 

16 甲醇 80 60 140 438 
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续表 

17 正庚烷 80 60 180 470 

18 正己烷 60 40 160 454 

19 正己烷 100 40 160 460 

20 正己烷 100 60 140 451 

21 正己烷 80 40 180 463 

22 正庚烷 80 40 160 470 

23 正己烷 80 80 140 456 

24 甲醇 80 40 160 448 

25 正己烷 60 60 180 459 

26 正庚烷 80 80 160 478 

27 正庚烷 60 60 160 459 

 
根据实验结果计算出的回归模型的方差分析结果如表 4，单因素 p 值代表该因素对响应值的影响程

度，p < 0.05，代表影响显著。两因素的交互项代表两种因素的关联程度，如果 p 值 > 0.05，表示关联程

度不强，且值越大，关联性越弱，表 3 中显示提取溶剂的体积和提取时间关联性比较弱，溶剂种类和溶

剂体积关联性强。F 值代表单因素对响应值的影响，F 值越大，对响应值的影响越大，表 4 中 F 值数据显

示，各因素对响应值影响顺序为溶剂种类 > 提取温度 > 提取时间 > 溶剂体积。模型的 p 值 < 0.05，说

明该模型是显著的，失拟项是指模型在拟合数据时未能考虑到的因素或交互作用，p 值需要 > 0.05，不显

著才有意义。虽然回归模型中部分数据并未达到统计学上的有意义，但模型显著，失拟项不显著，校正

系数 Adj R2 = 0.9599，R2 = 0.9815，可表明模型可以很好地反映实验结果，模型拟合度良好[11]，具有一

定的参考价值。 
 

Table 4. Analysis of variance results of regression model 
表 4. 回归模型的方差分析结果 

方差来源 平方和 均方 F 值 p 值 显著性 

模型 3301.60 235.83 45.46 < 0.0001 

significant 

A-溶剂 1976.33 1976.33 380.98 < 0.0001 

B-溶剂体积 108.00 108.00 20.82 0.0007 

C-提取时间 126.75 126.75 24.43 0.0003 

D-提取温度 290.08 290.08 55.92 < 0.0001 

AB 49.00 49.00 9.45 0.0097 

AC 16.00 16.00 3.08 0.1045 

AD 16.00 16.00 3.08 0.1045 

BC 0.2500 0.2500 0.0482 0.8299 

BD 6.25 6.25 1.20 0.2939 

CD 49.00 49.00 9.45 0.0097 

A2 392.93 392.93 75.74 < 0.0001 

https://doi.org/10.12677/hjcet.2025.153011


殷文霞 等 
 

 

DOI: 10.12677/hjcet.2025.153011 130 化学工程与技术 
 

续表 

B2 327.26 327.26 63.09 < 0.0001 

 C2 4.90 4.90 0.9442 0.3504 

D2 222.45 222.45 42.88 < 0.0001 

Residual 62.25 5.19   

Lack of Fit 61.58 6.16 18.47 0.0524 

not significant 

Pure Error 0.6667 0.3333   

Cor Total 3363.85    

R2 0.9815    

Adjusted R2 0.9599    

 
拟合分析后，得到的各因素交互作用对重金属钡离子检测结果的影响的响应面图结果如图 3 所示。 
 

 
Figure 3. Response surface plot of the influence of the interaction of various factors on the detection results of heavy metal 
barium ions 
图 3. 各因素交互作用对重金属钡离子检测结果的影响的响应面图 

 
响应面图中，曲面坡度越大，代表该因素对响应值影响越大[12]。对比各个因素影响，其中溶剂种类 >

提取温度 > 提取时间 > 溶剂体积，与表 4 拟合的结果对应一致。各因素均取最大值进行模型拟合后，

预测最优提取工艺的萃取溶剂为正庚烷，淋洗体积为 89 mL，提取时间为 78 min，温度为 162℃，拟合

出的重金属钡离子的含量为 480.48 mg/kg。 

5. 验证实验 

以优化后的最优工艺条件对油墨索氏提取后进行验证。油墨用正庚烷、89 mL 溶剂体积、78 min 提
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取时间、162℃提取，测定提取物中的重金属钡离子含量，重复实验 n = 3，结果见表 5。结果表明，提取

物中重金属钡离子含量平均值为 479 mg/kg，与预测值 480.48 mg/kg 基本相符；RSD 为 0.42% < 5%，意

味着此方法数据稳定性较高，也反映了较高的数据重复性和精密度。 
 

Table 5. Verify experimental results 
表 5. 验证实验结果 

实验次数 重金属钡离子的含量(mg/kg) 

1 477 

2 481 

3 479 

平均 479 

RSD (%) 0.42 

6. 讨论 

该研究以提高油墨中颜料的提取效率为目标，在单因素实验基础上，采用 Box-Behnken 实验设计，

以溶剂种类、溶剂体积、提取温度、提取时间为自变量，颜料的重金属钡的迁移量为响应值进行四因素

三水平的响应面分析，结果表明溶剂种类对颜料提取物中重金属钡的迁移量影响较大，其次是提取温度

和提取时间，影响最小的是溶剂体积。通过对各因素进行交互作用分析，最终确定了各因素的最优提取

工艺的萃取溶剂为正庚烷，淋洗体积为 89 mL,提取时间为 78 min，温度为 162℃，拟合出的重金属钡离

子的含量为 480.48 mg/kg。通过验证实验可知该结果与理论计算结果基本相符，表明所采用的响应面分

析法可用于实际油墨中颜料的提取分离。 
用于食品包装的油墨，其重金属必须符合相关法律法规的要求[13]，因为食品与油墨直接或间接接触

过程中，重金属和有害物质可能发生迁移[14]。对于油墨生产及使用企业，为符合法规要求，需要对每个

原材料进行质量把控，油墨的各成分的分离是必不可少的环节。与传统的微波消解法测定油墨中重金属

总量相比，迁移性测定更合理，本方法关注油墨中颜料成分的重金属的迁移及其对油墨的影响，方法操

作简单，准确可靠，研究结果为油墨中颜料的有效提取分离提供了一定理论指导，但在实际应用中，鉴

于油墨中各物质配比不同，导致提取溶剂种类、溶剂体积、提取温度、提取时间可能会有所不同，不同

重金属的迁移也不同，因此需要人员反复摸索、优化实验条件，从而得到最佳工艺条件。 
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