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РЕФЕРАТ

Дипломна робота виконана на кафедрі фізичної та колоїдної хімії Одеського національного університету імені І.І. Мечникова і присвячена дослідженню можливості оптимізації екстракції біологічно активних речовин з ягід ялівцю. Робота є частиною та логічним продовженням наукових досліджень, що проводяться в межах д/б теми № 240 «Розробка теоретичних основ та оптимізація фізико-хімічних методів концентрування токсичних та цінних компонентів розчинів».
Мета роботи: визначити важливі фактори для екстракційного вилучення БАР з ягід ялівцю (Juniperus communis L.), зібраного в  різних країнах (Україні та Словаччині) та  запропонувати оптимальні умови екстракційного процесу за допомогою повного факторного експерименту.
Встановлено вплив концентрації екстрагенту (етилового спирту), рідинного модуля, температури та часу на екстракційне вилучення БАР з ягід ялівцю. Проведено повний факторний експеримент типу 24 і розроблено математичні моделі у вигляді регресійних рівнянь, які дозволяють передбачити ефективність екстракційного вилучення БАР. Запропоновано оптимальні умови екстракційного вилучення БАР з ягід ялівцю.
Можлива область застосування: харчова, косметична, фармацевтична та  парфумерна промисловості.
Ключові слова: ялівець, біологічно активні речовини, екстракція, екстрактивні речовини, флавоноїди, повний факторний експеримент.
Дипломна робота складається з: 68 стор. машинописного тексту, 17 рис.,        8 табл., 44 використаних джерел літератури, 4 додатків.




ВСТУП

Біологічно активні речовин (БАР) природного походження застосовуються  у різних галузях промисловості (фармацевтичній, косметичній, парфумерній,  харчовій та ін.).  В Україні спостерігається дефіцит БАД  із рослинної сировини, у зв’язку з цим, актуальними є дослідження щодо пошуку нових джерел БАР, а також  визначення оптимальних умов процесу їх екстрагування. 
Одним з перспективних джерел для одержання БАР  можуть бути ягоди  ялівцю, екстракти яких мають протизапальну, антимікробну та антиоксидантну дію і в народній медицині використовуються для лікування різних захворювань. В наш час інформація щодо оптимізації екстракційного вилучення БАР з ягід ялівцю нечисленна та суперечлива, і не містить даних щодо порівняння вмісту БАР в екстрактах ягід ялівцю різних видів або одного виду,але різного походження.
Мета роботи: визначити важливі фактори для екстракційного вилучення БАР з ягід ялівцю (Juniperus communis L.), зібраного в  різних країнах (Україні та Словаччині) та запропонувати оптимальні умови екстракційного процесу за допомогою повного факторного експерименту.
Для досягнення поставленої мети необхідно вирішити такі задачі:
· встановити вплив концентрації екстрагенту, рідинного модуля, температури, часу процесу на екстракційне вилучення БАР (флавоноїдів та екстрактивних речовин) з ягід ялівцю; 
· вивчити кінетику екстрагування БАР з ягід ялівцю; 
· провести повний факторний експеримент типу 24 для екстракційного вилучення БАР  з ягід ялівцю українського та словацького походження і розробити математичні моделі у вигляді регресійних рівнянь;
· проаналізувати отримані регресійні рівняння та запропонувати оптимальні умови екстракційного вилучення БАР з ягід ялівцю.
[bookmark: _GoBack]
ВИСНОВКИ

· Вперше досліджено екстракційне вилучення БАР (флавоноїдів, екстрактивних речовин) з ягід ялівцю звичайного (Juniperus communis L.) українського та словацького походження за допомогою однофакторного та  багатофакторного експерименту. 
· Показано, що зі збільшенням часу та температури збільшується концентрація флавоноїдів та вміст екстрактивних речовин, зі збільшенням концентрації етанолу збільшується концентрація флавоноїдів, але зменшується вміст екстрактивних речовин, зі збільшенням рідинного модулю збільшується вміст екстрактивних речовин, але зменшується концентрація флавоноїдів в екстрактах ягід ялівцю.
· Встановлено, що кінетика екстракційного вилучення флавоноїдів і екстрактивних речовин з ягід ялівцю добре описується кінетичним рівнянням другого порядку.
· Розроблено математичні моделі у вигляді регресійних рівнянь, які можуть використовуватись для оптимізації та прогнозування екстракційного вилучення БАР з ягід ялівцю українського та словацького походження.
· Встановлені оптимальні умови екстракційного вилучення флавоноїдів: температура 30˚С, рідинний модуль 1:10, концентрація спирту 80 %, час екстракції 60 хв для словацьких та 120 хв для українських ягід ялівцю; екстрактивних речовин: температура 30˚С, рідинний модуль 1:30, концентрація спирту 40 %, час екстракції 120 хв.
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ДОДАТКИ

Додаток А

Рис.А.1. Залежність величини ln(1-C/Cр) від часу (τ) екстракційного вилучення флавоноїдів з ягід ялівцю 

Рис.А.2. Залежність величини ln(1-C/Cр) від часу (τ) екстракційного вилучення екстрактивних речовин з ягід ялівцю 



Рис.А.3. Залежність величини τ/C від часу (τ) екстракційного вилучення флавоноїдів з ягід ялівцю


Рис.А.4. Залежність величини τ/C від часу (τ) екстракційного вилучення екстрактивних речовин з ягід ялівцю




Додаток Б
Таблиця Б.1.
Коефіцієнти в повному регресійному рівнянні
 для словацьких ягід ялівцю 
	
Термін
	Коефіцієнти
	Ефект
	Стандар.
помилка
	Коефіцієнти
	Ефект
	Стандар.
Помилка

	
	Флавоноїди
	Екстрактивні речовини

	Константа
	18,61
	37,22
	0,0941
	28,77
	57,45
	0,1077

	τ
	0,58
	1,16
	0,0941
	1,20
	2,49
	0,1077

	t
	3,59
	7,18
	0,0941
	0,40
	0,89
	0,1077

	N
	-1,08
	-2,16
	0,0941
	3,45
	6,99
	0,1077

	С
	4,01
	8,02
	0,0941
	-1,16
	-2,23
	0,1077

	τ·t
	1,34
	2,68
	0,0941
	-0,01
	-0,10
	0,1077

	τ·N
	0,12
	0,25
	0,0941
	-0,25
	-0,58
	0,1077

	τ·С
	-0,02
	-0,04
	0,0941
	-1,66
	-3,41
	0,1077

	t·N
	0,78
	1,55
	0,0941
	-2,53
	-5,14
	0,1077

	t· С
	-2,05
	-4,10
	0,0941
	0,11
	0,13
	0,1077

	N·С
	-4,13
	-8,27
	0,0941
	-2,69
	-5,46
	0,1077

	τ·t·N
	-0,10
	-0,20
	0,0941
	0,92
	1,92
	0,1077

	τ·t·С
	-0,28
	-0,55
	0,0941
	-0,22
	-0,34
	0,1077

	τ·N·С
	0,13
	0,27
	0,0941
	-0,12
	-0,16
	0,1077

	t·N·С
	3,61
	7,22
	0,0941
	3,36
	6,80
	0,1077

	τ·t·N·С
	-0,71
	-1,42
	0,0941
	-1,05
	-2,18
	0,1077












Таблиця Б.2
Коефіцієнти в повному регресійному рівнянні
 для українських ягід ялівцю 
	
Термін
	Коефіцієнти
	Ефект
	Стандар.
помилка
	Коефіцієнти
	Ефект
	Стандар.
помилка

	
	Флавоноїди
	Екстрактивні речовини

	Константа
	19,07
	38,15
	0,1021
	36,08
	72,16
	0,0820

	τ
	1,12
	2,25
	0,1021
	1,67
	3,34
	0,0820

	t
	3,81
	7,62
	0,1021
	0,37
	0,74
	0,0820

	N
	-0,45
	-0,90
	0,1021
	1,97
	3,93
	0,0820

	С
	3,07
	6,14
	0,1021
	-0,52
	-1,04
	0,0820

	τ·t
	0,14
	0,28
	0,1021
	0,46
	0,92
	0,0820

	τ·N
	-0,20
	-0,40
	0,1021
	-0,01
	-0,02
	0,0820

	τ·С
	0,61
	1,21
	0,1021
	-0,48
	-0,95
	0,0820

	t·N
	0,74
	1,49
	0,1021
	-2,63
	-5,26
	0,0820

	t· С
	-2,61
	-5,22
	0,1021
	1,09
	2,18
	0,0820

	N·С
	-4,20
	-8,40
	0,1021
	0,16
	0,32
	0,0820

	τ·t·N
	0,13
	0,26
	0,1021
	0,50
	1,00
	0,0820

	τ·t·С
	0,00
	-0,01
	0,1021
	-0,08
	-0,16
	0,0820

	τ·N·С
	0,01
	0,02
	0,1021
	-1,06
	-2,13
	0,0820

	t·N·С
	2,97
	5,94
	0,1021
	1,11
	2,21
	0,0820

	τ·t·N·С
	0,44
	0,89
	0,1021
	-0,13
	-0,26
	0,0820
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Таблиця Б.3
Статистичні параметри повного регресійного рівняння для словацьких ягід ялівцю 

	Термін
	Сума квадратів (SS)
	Квадрат суми (MS)
	F-тест
	t
	P
	Значимість
коефіцієнта
	Сума квадратів (SS)
	Квадрат суми (MS)
	F-тест
	t
	P
	Значимість
коефіцієнта

	
	Флаваноїди
	Екстрактивні речовини

	τ
	8,28
	16,57
	31,48
	7,65
	0,000
	+
	23,16
	46,32
	67,59
	11,18
	0,000
	+

	t
	222,28
	444,55
	844,76
	39,63
	0,000
	+
	2,58
	5,15
	7,52
	3,73
	0,002
	+

	N
	14,23
	28,45
	54,06
	10,02
	0,000
	+
	190,51
	381,02
	555,94
	32,05
	0,000
	+

	С
	275,46
	550,91
	1046,87
	44,12
	0,000
	+
	21,48
	42,97
	62,69
	10,76
	0,000
	+

	τ·t
	34,83
	69,65
	132,36
	15,69
	0,000
	+
	0,00
	0,00
	0,00
	0,06
	0,950
	

	τ·N
	1,08
	2,16
	4,11
	2,77
	0,014
	
	0,99
	1,98
	2,89
	2,31
	0,035
	

	τ·С
	0,21
	0,42
	0,80
	1,22
	0,239
	
	44,26
	88,51
	129,15
	15,45
	0,000
	+

	t·N
	13,37
	26,73
	50,80
	9,72
	0,000
	+
	102,06
	204,12
	297,83
	23,46
	0,000
	+

	t·С
	58,70
	117,40
	223,09
	20,36
	0,000
	+
	0,19
	0,39
	0,56
	1,02
	0,322
	

	N·С
	255,49
	510,97
	970,97
	42,48
	0,000
	+
	115,51
	231,02
	337,08
	24,96
	0,000
	+

	τ·t·N
	0,03
	0,05
	0,09
	0,42
	0,679
	
	13,43
	26,86
	39,20
	8,51
	0,000
	+

	τ·t·С
	0,31
	0,61
	1,16
	1,46
	0,162
	
	0,74
	1,49
	2,17
	2,00
	0,062
	

	τ·N·С
	1,16
	2,33
	4,42
	2,87
	0,011
	
	0,25
	0,49
	0,72
	1,15
	0,267
	

	t·N·С
	224,92
	449,84
	854,81
	39,87
	0,000
	+
	180,30
	360,60
	526,14
	31,18
	0,000
	+

	τ·t·N·С
	5,26
	10,52
	20,00
	6,09
	0,000
	+
	17,51
	35,03
	51,11
	9,72
	0,000
	+



Таблиця Б.4
Статистичні параметри повного регресійного рівняння для українських ягід ялівцю 

	Термін
	Сума квадратів (SS)
	Квадрат суми (MS)
	F-тест
	t
	P
	Значимість
коефіцієнта
	Сума квадратів (SS)
	Квадрат суми (MS)
	F-тест
	t
	P
	Значимість
коефіцієнта

	
	Флаваноїди
	Екстрактивні речовини

	τ
	20,164
	40,33
	55,25
	11,02
	0,000
	+
	44,71
	89,41
	213,45
	20,38
	0,000
	+

	t
	232,312
	464,62
	636,52
	37,32
	0,000
	+
	2,16
	4,33
	10,33
	4,48
	0,000
	+

	N
	3,217
	6,43
	8,81
	4,41
	0,000
	+
	61,88
	123,76
	295,44
	23,97
	0,000
	+

	С
	150,826
	301,65
	413,25
	30,07
	0,000
	+
	4,30
	8,60
	20,53
	6,32
	0,000
	+

	τ·t
	0,312
	0,62
	0,85
	1,38
	0,186
	
	3,37
	6,74
	16,10
	5,60
	0,000
	+

	τ·N
	0,639
	1,28
	1,75
	1,94
	0,070
	
	0,00
	0,00
	0,01
	0,12
	0,907
	

	τ·С
	5,832
	11,66
	15,98
	5,93
	0,000
	+
	3,62
	7,25
	17,30
	5,80
	0,000
	+

	t·N
	8,855
	17,71
	24,26
	7,27
	0,000
	+
	110,54
	221,08
	527,78
	32,04
	0,000
	+

	t·С
	109,078
	218,16
	298,87
	25,60
	0,000
	+
	18,98
	37,95
	90,61
	13,28
	0,000
	+

	N·С
	282,311
	564,62
	773,51
	41,18
	0,000
	+
	0,40
	0,81
	1,93
	1,94
	0,070
	

	τ·t·N
	0,266
	0,53
	0,73
	1,28
	0,219
	
	4,03
	8,05
	19,22
	6,11
	0,000
	+

	τ·t·С
	0,000
	0,00
	0,00
	0,02
	0,988
	
	0,10
	0,20
	0,49
	0,97
	0,346
	

	τ·N·С
	0,001
	0,00
	0,00
	0,11
	0,914
	
	18,14
	36,27
	86,60
	12,98
	0,000
	+

	t·N·С
	141,277
	282,55
	387,09
	29,10
	0,000
	+
	19,55
	39,09
	93,33
	13,47
	0,000
	+

	τ·t·N·С
	3,140
	6,28
	8,60
	4,36
	0,000
	+
	0,27
	0,54
	1,28
	1,58
	0,133
	





Рис. Б.1.  Діаграма Парето для повної моделі вмісту екстрактивних речовин
 в екстрактах словацьких ягід ялівцю 
Рис. Б.2.  Діаграма Парето для повної моделі концентрації флавоноїдів
 в екстрактах словацьких ягід ялівцю
Рис. Б.3.  Діаграма Парето для повної моделі вмісту екстрактивних речовин
 в екстрактах українських ягід ялівцю
Рис. Б.4.  Діаграма Парето для повної моделі концентрації флавоноїдів
 в екстрактах українських ягід ялівцю


Таблиця Б.5
Коефіцієнти в скороченому регресійному рівнянні 
для словацьких ягід ялівцю 
	Термін
	Коефіцієнти
	Ефект
	Стандар.
помилка
	Коефіцієнти
	Ефект
	Стандар.
помилка

	
	Флавоноїди
	Екстрактивні речовини

	Константа
	18,61
	37,22
	0,0941
	28,77
	57,45
	0,1077

	τ
	0,58
	1,16
	0,0941
	1,20
	2,49
	0,1077

	t
	3,59
	7,18
	0,0941
	0,40
	0,89
	0,1077

	N
	-1,08
	-2,16
	0,0941
	3,45
	6,99
	0,1077

	С
	4,01
	8,02
	0,0941
	-1,16
	-2,23
	0,1077

	τ·t
	1,34
	2,68
	0,0941
	-
	-
	-

	τ·С
	-
	-
	-
	-1,66
	-3,41
	0,1077

	t·N
	0,78
	1,55
	0,0941
	-2,53
	-5,14
	0,1077

	t·С
	-2,05
	-4,10
	0,0941
	-
	-
	-

	N·С
	-4,13
	-8,27
	0,0941
	-2,69
	-5,46
	0,1077

	τ·t·N
	-
	-
	-
	0,92
	1,92
	0,1077

	t·N·С
	3,61
	7,22
	0,0941
	3,36
	6,80
	0,1077

	τ·t·N·С
	-0,71
	-1,42
	0,0941
	-1,05
	-2,18
	0,1077



Таблиця Б.6
Коефіцієнти в скороченому регресійному рівнянні 
для українських ягід ялівцю 
	Термін
	Коефіцієнти
	Ефект
	Стандар.
помилка
	Коефіцієнти
	Ефект
	Стандар.
помилка

	
	Флавоноїди
	Екстрактивні речовини

	Константа
	19,07
	38,15
	0,1021
	36,08
	72,16
	0,0820

	τ
	1,12
	2,25
	0,1021
	1,67
	3,34
	0,0820

	t
	3,81
	7,62
	0,1021
	0,37
	0,74
	0,0820

	N
	-0,45
	-0,90
	0,1021
	1,97
	3,93
	0,0820

	С
	3,07
	6,14
	0,1021
	-0,52
	-1,04
	0,0820

	τ·t
	-
	-
	-
	0,46
	0,92
	0,0820

	τ·С
	0,61
	1,21
	0,1021
	-0,48
	-0,95
	0,0820

	t·N
	0,74
	1,49
	0,1021
	-2,63
	-5,26
	0,0820

	t·С
	-2,61
	-5,22
	0,1021
	1,09
	2,18
	0,0820

	N·С
	-4,20
	-8,40
	0,1021
	-
	-
	-

	τ·t·N
	-
	-
	-
	0,50
	1,00
	0,0820

	τ·N·С
	-
	-
	-
	-1,06
	-2,13
	0,0820

	t·N·С
	2,97
	5,94
	0,1021
	1,11
	2,21
	0,0820

	τ·t·N·С
	0,44
	0,89
	0,1021
	-
	-
	-



Таблиця Б.7
Статистичні параметри скороченого регресійного рівняння для словацьких ягід ялівцю 

	Термін
	Ступені свободи
	Сума квадратів (SS)
	Квадрат суми (MS)
	F-тест
	t
	P
	Ступені свободи
	Сума квадратів (SS)
	Квадрат суми (MS)
	F-тест
	t
	P

	
	Флаваноїди
	Екстрактивні речовини

	τ
	1
	8,28
	16,57
	47,47
	3,86
	0,012
	1
	23,16
	46,32
	341,01
	7,30
	0,001

	t
	1
	222,28
	444,55
	1274,00
	19,98
	0,000
	1
	2,58
	5,15
	37,93
	2,43
	0,049

	N
	1
	14,23
	28,45
	81,53
	5,05
	0,004
	1
	190,51
	381,02
	2805,07
	20,94
	0,000

	С
	1
	275,46
	550,91
	1578,82
	22,24
	0,000
	1
	21,48
	42,97
	316,32
	7,03
	0,001

	τ·t
	1
	34,83
	69,65
	199,61
	7,91
	0,001
	1
	-
	-
	-
	-
	-

	τ·С
	1
	-
	-
	-
	-
	-
	1
	44,26
	88,51
	651,62
	10,09
	0,000

	t·N
	1
	13,37
	26,73
	76,61
	4,90
	0,004
	1
	102,06
	204,12
	1502,75
	15,32
	0,000

	t·С
	1
	58,70
	117,40
	336,44
	10,27
	0,000
	1
	-
	-
	-
	-
	-

	N·С
	1
	255,49
	510,97
	1464,34
	21,42
	0,000
	1
	115,51
	231,02
	1700,76
	16,30
	0,000

	τ·t·N
	1
	-
	-
	-
	-
	-
	1
	13,43
	26,86
	197,78
	5,56
	0,0013

	t·N·С
	1
	224,92
	449,84
	1289,16
	20,10
	0,000
	1
	180,30
	360,60
	2654,72
	20,37
	0,000

	τ·t·N·С
	1
	5,26
	10,52
	30,16
	3,07
	0,028
	1
	17,51
	35,03
	257,88
	6,35
	0,001

	Residual error
	21
	14,00
	0,67
	
	
	
	21
	15,31
	0,73
	
	
	

	Lack of fit
	5
	5,58
	0,35
	0,6631
	
	
	5
	4,35
	0,27
	0,3964
	
	

	Pure error
	16
	8,42
	0,53
	
	
	
	16
	10,97
	0,69
	
	
	

	Total
	31
	2239,61
	
	
	
	
	31
	1425,94
	
	
	
	




Таблиця Б.8
Статистичні параметри скороченого регресійного рівняння для українських ягід ялівцю 
	Термін
	Ступені свободи
	Сума квадратів (SS)
	Квадрат суми (MS)
	F-тест
	t
	P
	Ступені свободи
	Сума квадратів (SS)
	Квадрат суми (MS)
	F-тест
	t
	P

	
	Флаваноїди
	Екстрактивні речовини

	τ
	1
	20,164
	40,33
	264,28
	9,11
	0,000
	1
	44,71
	89,41
	920,56
	15,17
	0,000

	t
	1
	232,312
	464,62
	3044,77
	30,91
	0,000
	1
	2,16
	4,33
	44,57
	3,34
	0,029

	N
	1
	3,217
	6,43
	42,16
	3,64
	0,015
	1
	61,88
	123,76
	1274,16
	17,85
	0,000

	С
	1
	150,826
	301,65
	1976,78
	24,91
	0,000
	1
	4,30
	8,60
	88,55
	4,71
	0,009

	τ·t
	1
	-
	-
	-
	-
	-
	1
	3,37
	6,74
	69,43
	4,17
	0,014

	τ·С
	1
	5,832
	11,66
	76,44
	4,90
	0,004
	1
	3,62
	7,25
	74,63
	4,32
	0,012

	t·N
	1
	8,855
	17,71
	116,06
	6,04
	0,002
	1
	110,54
	221,08
	2276,17
	23,85
	0,000

	t· С
	1
	109,078
	218,16
	1429,62
	21,18
	0,000
	1
	18,98
	37,95
	390,76
	9,88
	0,001

	N·С
	1
	282,311
	564,62
	3700,07
	34,07
	0,000
	1
	-
	-
	-
	-
	-

	τ·t·N
	1
	-
	-
	-
	-
	-
	1
	4,03
	8,05
	82,88
	4,55
	0,010

	τ·N·С
	1
	-
	-
	-
	-
	-
	1
	18,14
	36,27
	373,47
	9,66
	0,001

	t·N·С
	1
	141,277
	282,55
	1851,63
	24,10
	0,000
	1
	19,55
	39,09
	402,51
	10,03
	0,001

	τ·t·N·С
	1
	3,140
	6,28
	41,16
	3,59
	0,016
	-
	-
	-
	-
	-
	-

	Residual error
	21
	14,12
	0,67
	
	
	
	21
	8,26
	0,39
	
	
	

	Lack of fit
	5
	2,44
	0,15
	0,2091
	
	
	5
	1,55
	0,10
	0,2319
	
	

	Pure error
	16
	11,68
	0,73
	
	
	
	16
	6,70
	0,42
	
	
	

	Total
	31
	1928,15
	
	
	
	
	31
	590,80
	
	
	
	



Додаток В










Додаток Г






















УЯ	
15	30	45	60	90	120	-0.81679440609379506	-1.1078201644886341	-1.7192330251597918	-2.2975409461073832	-3.7691328877391612	-5.757007235893477	СЯ	
15	30	45	60	90	120	-0.58372792708732957	-0.71817876606563902	-0.94275424971002852	-1.2125153015490509	-1.8508899924548778	-3.2220707157647195	ln(1-C/Cp)



15	30	45	60	90	-1.2399893201557957	-1.5021645665715058	-1.8256987489224477	-1.9716769160235181	-2.3433387091081741	
15	30	45	60	90	-1.8193422838431972	-1.9422404201663603	-2.9455425290301327	-3.9194031127257603	-4.7728929433608984	τ, хв
ln(1-C/Cp)

УЯ	
15	30	45	60	90	120	180	0.84937712344280869	1.4157621519584698	1.7327685791297651	2.1082220660576252	2.9116790682626981	3.8046924540266329	5.6890012642225027	СЯ	
15	30	45	60	90	120	180	1.3525698827772759	2.3346303501945531	2.9392553886348614	3.4052213393870598	4.2573320719016081	4.9833887043189424	7.1770334928229724	τ, хв
τ/C, 
хв·%-1


УЯ	15	30	45	60	90	120	0.57736720554272458	1.0555946516537638	1.4672318226279688	1.9065776930409915	2.7231467473525259	3.2822757111597372	СЯ	15	30	45	60	90	120	0.65818341377797285	1.2875536480686696	1.7462165308498261	2.2505626406601649	3.3370411568409346	4.4117647058823994	τ, хв
τ/C,
хв·%-1
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