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基于广泛代谢组学解析黄花梨蜂蜜

与不同蜜源蜂蜜的代谢物差异

雷露，许浩翔，罗文菊，艾蓉，王胤晨，姜玲玲*

（贵州省农业科学院畜牧兽医研究所，贵州贵阳 550005）

摘要：贵州黄花梨蜂蜜作为一种新单花蜜，具有较高的营养价值。该文利用超高效液相色谱 -四级杆串联飞行时间质

谱（UPLC-QTOF-MS）代谢组学技术对贵州 4 种蜂蜜（黄花梨蜜、五倍子蜜、蓝莓蜜、枇杷蜜）和新西兰麦卢卡蜜进行代

谢物分析，在正负离子模式下共检测到 1 788 种代谢物。主成分模型（PCA）显示黄花梨蜜和麦卢卡蜜代谢物质成分相近，

与其余蜂蜜之间有明显差异。黄花梨蜜与其余 4 种蜂蜜分别进行差异代谢物（VIP > 1，P < 0.05）筛选和鉴定：黄花梨蜜 vs

五倍子蜜 58 种、黄花梨蜜 vs 蓝莓蜜 66 种、黄花梨蜜 vs 枇杷蜜 60 种、黄花梨蜜 vs 麦卢卡蜜 67 种。对差异代谢物进行

KEGG 富集分析，得到前 5 条主要代谢通路均表现一致：蛋白质的消化和吸收、碳水化合物代谢、氨酰基 tRNA 生物合成、

ABC 运输和矿物质吸收。此外，黄花梨蜜中水苏糖、鼠李糖、甘露糖、天冬氨酸、芹菜素、木犀草素、鞣花酸和白藜芦醇

含量较高，这些化合物可作为潜在的标志物区分黄花梨蜜与其他蜜。研究结果从整体水平上揭示不同品种蜂蜜代谢物差异，

为黄花梨蜜的鉴别和品质评价提供方向。
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Analysis of Metabolite Differences between Dalbergia odorifera Honey and 

Honey from Other Sources Based on Extensive Metabolomics
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Abstract: Guizhou Dalbergia odorifera honey, a new monofloral nectar, has high nutritional value. Metabolite analyses of 

four honeys from Guizhou (D. odorifera honey, Galla Chinensis honey, blueberry honey, and loquat honey) and manuka honey from 

New Zealand were carried out using ultra performance liquid chromatography-quadrupole tandem time-of-flight mass spectrometry 

(UPLC-QTOF-MS) metabolomics, and 1,788 metabolites were detected in positive and negative ion modes. Principal component 

analysis (PCA) showed similar metabolite compositions between D. odorifera and manuka honey, with significant differences 

between them and the remaining honeys. Differential metabolites between D. odorifera honey and the other four types of honey were 

further screened and identified (VIP>1, P<0.05). Results showed 58, 66, 60, and 67 differential metabolites between D. odorifera 
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蜂蜜味甘、性平，内服具有补中、润燥等功效，

在我国已有数千年的历史，它是蜜蜂通过采集植物的

分泌物、蜜露和花蜜，与自身的分泌物充分混合酿造

而成的一种天然甜物质 [1] 。蜂蜜作为一种高营养价值

的产品，除了主要的果糖和葡萄糖外，还富含氨基酸、

微量元素、有机酸、黄酮、酚酸以及酶等多种活性营

养物质 [2] 。由于不同蜜源植物所分泌代谢物质的差异

性，使得不同蜂蜜中的化学成分和营养价值含量也略

有不一 [3] 。蜂蜜中化学成分的复杂性使得感官鉴别和

理化指标测定存在一定的局限性，当前，广泛代谢

组学已经应用在蜂蜜的掺假鉴别、地源和花源鉴别

中 [4,5] ，具有较高的灵敏度和精确度，能够实现多目

标全组分的同时监测，更能检测到传统检测技术无法

检测的微量成分，最大限度的覆盖代谢物质，对一些

特性标志物进行筛选和鉴定，全面反应出待测物质的

特征 [6,7] 。

贵州以其独特的地理资源优势，得天独厚的环境

使得贵州蜜粉源植物丰富，蜜源种类繁多。黄花梨

（Dalbergia odorifera T.Chen）又名降香黄檀、花梨、

红香木等，属是我国珍贵的二级保护植物 [8] 。当前对

于黄花梨的研究多在引种栽培上，有关于黄花梨蜂蜜

的相关研究鲜有报道 [9] 。黄花梨蜂蜜作为一种新蜜，

为了进一步了解黄花梨蜂蜜的品质特征和营养特性，

以贵州黄花梨蜂蜜为研究对象，将其余的三种特色本

土蜂蜜（五倍子蜜、蓝莓蜜、枇杷蜜）和国际上认可

度较高的特色高价值新西兰麦卢卡蜂蜜为参考，采用

UPLC-QTOF-MS 的广泛代谢组学技术，结合多元统计

分析筛选出代谢物的差异性。挖掘黄花梨蜂蜜的特征

性标志物，建立黄花梨蜂蜜的判别方法，为贵州省开

发新特色蜂蜜的鉴别和质量控制提供一定的参考。

1  材料与方法

1.1 材料与试剂

蜂蜜：黄花梨蜜（HHLM）、五倍子蜜（WBZM）、

蓝莓蜜（LMM）、枇杷蜜（PPM），分别采集于贵州省

罗甸县、贵州省台江县、贵州省麻江县、贵州省正安

县养蜂场；各对应蜂场半径为 3 km 区域范围均外无其

他蜜源植物。麦卢卡蜜（MLKM）：购于京东旗舰店

（有证书）。

甲 醇（LC-MS 级 ）、 乙 腈（LC-MS 级 ）， 德 国

Merck 公司；甲酸（LC-MS 级），日本 TCI 公司；L-2-
氯苯丙氨酸，上海阿拉丁公司。

1.2 仪器与设备

UPLC Acquity I-Class PLUS 超高效液相色谱仪、

UPLC Xevo G2-XS QTOF 高 分 辨 质 谱 仪，Acquity 
UPLC HSS T3 1.8 μm 2.1×100 mm 色谱柱，美国 Waters
公司。

1.3  实验方法

1.3.1  样品前处理

50 mg 蜂蜜样品→加入 1 mL 内标提取液（乙腈 : 甲醇 : 水

=2:2:1，C（内标） =20 mg/L）→涡旋 0.5 min → 45 Hz 研磨 10 min →

冰水浴超声 10 min →静止 1 h （-20 ℃）→ 4 ℃，12 000 r/min 离

心15 min→取0.5 mL上清液真空浓缩→加入0.16 mL提取液（乙

腈 : 水 =1:1）→冰水浴超声（10 min）→ 4 ℃，12 000 r/min 离

心 15 min →取上清液混合上机检测。

1.3.2 色谱条件

流动相 A ：0.1% 甲酸水溶液；流动相 B ：0.1% 甲

酸乙腈流动相 A ：0.1% 甲酸水溶液。

表 1  液相色谱流动相条件

Table 1 Liquid chromatography mobile phase conditions

时间 /min 流量 /(μL/min) A% B%

0.0 400 98 2

0.25 400 98 2

10.0 400 2 98

13.0 400 2 98

13.1 400 98 2

15.0 400 98 2

honey and G. Chinensis honey, D. odorifera honey and blueberry honey, D. odorifera honey and loquat honey, and D. odorifera 

honey and manuka honey, respectively. KEGG enrichment analysis of the differential metabolites yielded consistent performance for 

the first five major metabolic pathways: protein digestion and absorption, carbohydrate metabolism, aminoacyl-tRNA biosynthesis, 

ABC transport, and mineral absorption. In addition, the fructose, rhamnose, mannose, aspartic acid, apigenin, luteolin, ellagic acid, 

and resveratrol content in D. odorifera honey is high, which can be used as potential markers to differentiate D. odorifera honey 

from other honeys. The results of this study reveal the differences in metabolites of different honey varieties at the overall level, and 

provide a direction for the identification and quality evaluation of D. odorifera honey.

Key words: different nectar sources; honey; Dalbergia odorifera; metabolomics, differential metabolites
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1.3.3 质谱条件 
毛细管电压：2 500 V（正离子模式）或 -2 000 V

（负离子模式）；锥孔电压：30 V ；离子源温度：100 ℃；

脱溶剂气温度 500 ℃；反吹气流速：50 L/h ；脱溶剂气

流速：800 L/h ；质核比（m/z）采集范围 50~1 200。

1.4 数据处理

使 用 MassLynx V4.2 采 集 的 原 始 数 据 通 过

Progenesis QI 软件做峰提取、峰对齐等数据处理操作，

基于 Progenesis QI 软件在线 METLIN 数据库、公共

数据库以及百迈客自建库进行鉴定 [10] ；数据分析采用

IBM SPSS Statistics 23 软件中 Duncan’s 法对数据进行

显著性分析，以 P ＜ 0.05 作为差异显著性判定标准。

2  结果与分析

2.1 代谢物含量比较

图 1 蜂蜜样品代谢物丰度比较

Fig.1 Comparison of metabolite abundance in honey samples

注：小写字母不同表示不同品种之间差异显著，P ＜ 0.05。

根据 5 种蜂蜜代谢物丰度比较（图 1），5 种蜂蜜

样品代谢物中糖及其衍生物类含量最高，其次是氨基

酸及其衍生物类、黄酮类、酚酸类、有机酸及其衍生

物类等。其中，在样品 HHLM 中的酚酸类物质和黄

酮类物质丰度高于 WBZM、LMM、PPM（P ＜ 0.05），
与 MLKM 相比无显著差异（P ＞ 0.05）；而在样品

LMM 中核苷酸及其衍生物类物质丰度显著高于其他

4 组蜂蜜样品（P ＜ 0.05）；此外，样品 PPM 中的糖

及其衍生物类物质丰度也显著高于其他 4 组蜂蜜样品

（P ＜ 0.05）；与此同时，在样品 MLKM 中的有机酸

及其衍生物类物质丰度高于其他 4 组蜂蜜样品，但与

HHLM 和 PPM 组无显著差异（P ＞ 0.05），与 WBZM
和 LMM 差异显著（P ＜ 0.05）。通过测定，维生素类

物质在所测 5 种蜂蜜中无显著差异（P ＞ 0.05）。该结
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果表明不同蜜源的蜂蜜均具有各自独特的特征，通

过从图 1 代谢物丰度图综合分析来看， MLKM 和

HHLM 中所含的化合物种类丰度较其余三种蜜高，表

明 MLHM 和 HHLM 中的营养物质成分更为丰富，由

此推断 MLKM 和 HHLM 的整体品质要优于 WBZM、

LMM 和 PPM 这三种蜂蜜。

2.2 代谢物主成分分析

PCA（Principal Component Analysis） 是 通 过 减

少数据维度，尽可能的保留原始数据，将数据进行

可视化的一种常用数据分析方法，可反映各样品组

间的差异性以及组内样品间的变异度大小 [11] 。利用非

靶向代谢组学对黄花梨蜂蜜（HHLM）、五倍子蜂蜜

（WBZM）、蓝莓蜂蜜（LMM）、枇杷蜂蜜（PPM）和

麦卢卡蜂蜜（MLKM）5 种蜜源蜂蜜进行了代谢产物

的差异分析，共检测到 1 788 个代谢物，其中正离子

模式 978 种，负离子模式 810 种。将数据通过主成

分分析得到图 2 所示，PCA 分析结果显示，各组样

本间均一性较好，5 种蜂蜜样品点均分布在不同的区

域，表现出明显的分离趋势，HHLM 与 MLKM 相较

于 HHLM 与 WBZM、LMM 和 PPM 三种蜜之间间隔

较为相近，主成分分析结果表明了 5 个蜂蜜样品之间

的所含的代谢化合物存在一定的差异，但 HHLM 与

MLKM 之间代谢物质相似度较高。

图 2 5 种蜂蜜样品代谢物 PCA 得分图

Fig.2 PCA score chart of metabolites in five honey samples

图 3 HHLM 与其余 4 种蜂蜜 OPLS-DA 得分图

Fig.3 OPLS-DA score chart for HHLM and the other four 

types of honey

为了确定各蜂蜜样品间的差异信息，更充分的

筛选出两组样本间的差异代谢物，以 HHLM 为对

照，进一步用 OPLS-DA 模型对样品进行分类，通

过 R2X、R2Y、Q2（三者值越接近 1，模型构建越好）

评估模型的有效性  [12] 。结果如图 3（3a~3d）所示，

由 OPLS-DA 评分图可知，HHLM 组和其它 4 组样

品点分布在不同的区域且明显分为两簇，样品聚类

分离效果较为明显，其中每组的 R2X、R2Y、Q2
值分别为（0.924、1、0.995）；（0.923、1、0.996）；

（0.928、1、0.992）；（0.924、1、0.995）， 表 明 所 建

立的模型具有较高的拟合性和预测能力，可以用来

探索 HHLM 分别与 WBZM、LMM、PPM、MLKM
之间的代谢物差异。
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、
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 磷
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海
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上
调
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木
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 阿

拉
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、
麦
芽
三
糖
、

麦
芽
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、
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拉
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、
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、
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、
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黄
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山
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、
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、

黄
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苷
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调
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、
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山
茶
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酸
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调
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类

L-
抗
坏
血
酸
、
吡
哆
素
、
叶
黄
素

L-
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、
核
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、
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、
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素
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、
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黄
素
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酸
、
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酸
、
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素

上
调

核
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素

无
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坏
血
酸

L-
 抗

坏
血
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、
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调
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图 4 差异代谢物聚类热图

Fig.4 Differential metabolite clustering heatmap
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图 5 差异代谢物 KEGG 富集通路图

Fig.5 Differential metabolite KEGG enrichment pathway diagram

2.3 差异物代谢物的筛选与分析

以 HHLM 为对照，基于 OPLS-DA 模型，结合 t
检验（t-test），以 P ＜ 0.05 和 VIP 值 ＞ 1 为条件筛选出

的代谢物作为两组间的差异代谢物信息表如表 2 所示。

结果共鉴定出 HHLM vs WBZM 的差异代谢物有 58
种，HHLM vs LMM 的差异代谢物有 66 种，HHLM vs 
PPM 的差异代谢物有 60 种，HHLM vs MLKM 的差异

代谢物有 67 种。将各组间的差异代谢物定量值计算欧

式举证后以完全连锁的方法对差异代谢物进行聚类后

以热力图展示，结果如图 4（4a~4d）所示，图中红色

表示差异代谢物含量上调，蓝色表示差异代谢物含量

下调，不同位置的色块表示差异代谢物的相对表达量。

将这些差异代谢物进行通路分析，得到 KEGG 富集通

路如图 5（5a~5d）所示。

HHLM 与 WBZM 相比，HHLM 中上调代谢物 52
种，下调代谢物 6 种，KEGG 富集通路显示，差异代

谢物主要富集在蛋白质的消化和吸收、碳水化合物代

谢、氨酰基 tRNA 生物合成、ABC 运输、矿物质吸收

和氨基酸生物合成等。HHLM 和 WBZM 的差异代谢

物中黄酮类和酚酸类物质有原儿茶酸、阿魏酸、高良

姜素、槲皮素 4 种表现为下调；氨基酸及其衍生物类

有缬氨酸 1 种表现为下调；维生素类有核黄素 1 种表

现为下调，其余物质均表现为上调。HHLM 与 LMM
相比，HHLM 种上调代谢物 62 种，下调代谢物 3 种，
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KEGG 富集通路显示，差异代谢物主要富集在碳水

化合物代谢、蛋白质的消化吸收、氨酰基 tRNA 生物

合成、ABC 运输、矿物质吸收和氨基酸生物合成等。

HHLM 和 LMM 的差异代谢物中氨基酸及其衍生物类

有 L- 赖氨酸表现为下调；糖类及衍生物类木糖表现为

下调，其余物质均表现为上调。HHLM 与 PPM 相比，

HHLM 中上调物质 46 种，下调代谢物 13 种，KEGG
富集通路显示，差异代谢物主要富集在 ABC 运输、碳

水化合物代谢、蛋白质的消化吸收、氨酰基 tRNA 生

物合成、矿物质吸收和氨基酸生物合成等。HHLM 和

PPM 的差异代谢中糖类及衍生物类物质有 D- 葡萄糖、

L- 阿拉伯糖、乳糖、麦芽糖、麦芽三糖和麦芽四糖 6
种物种表现为下调黄酮类和酚酸类物质有山奈酚、对

羟基肉桂酸、阿魏酸、异鼠李素和对香豆素 5 种表现

为下调；有机酸及其衍生物类物质中 N- 乙酰神经酸和

乙酸表现为下调，其余物质均表现为上调。HHLM 与

MLKM 相比，HHLM 中上调物质 36 种，下调代谢物

30 种，KEGG 富集通路显示，差异代谢物主要富集在

碳水化合物代谢、蛋白质的消化吸收、氨酰基 tRNA
生物合成、ABC 运输、矿物质吸收和氨基酸生物合成

等。HHLM 和 PPM 的差异代谢中黄酮类和酚酸类物

质中阿魏酸、高良姜素、绿原酸、桑色素等 10 种表现

为下调；糖及其衍生物类物质中 L- 岩藻糖、麦芽四糖、

葡萄糖、α-1,5-L- 阿拉伯三糖、壳聚糖等 8 种表现为

下调；有机酸及衍生物类物质中二十二碳六烯酸、苯

甲酸、苹果酸、琥珀酸等 6 种物质表现为下调氨基酸

及其衍生物类物质中 L- 苏氨酸、L- 谷氨酸、精氨酸、

亮氨酸和 L- 脯氨酸 5 种表现为下调；维生素类物质中

L- 抗坏血酸表现为下调，其余物质均表现为上调。

由图 5 可看出，HHLM 与其余 4 种蜂蜜的 KEGG
富集通路（人体代谢富集功能）显示，具有显著影响

的前 5 条通路均相同，分别为：蛋白质的消化和吸收、

碳水化合物代谢、氨酰基 tRNA 生物合成、ABC 运输

和矿物质吸收，这表明这 5 条通路可作为蜂蜜中代谢

物质的主要 KEGG 通路，同时表明蜂蜜有助于人体内

蛋白质、糖类和脂类物质的代谢吸收，这在 Al-waili
和 Sancheztapia 等 [13,14] 的研究中也得到相类似的结果。

相关研究表明，当所分析检测到单花蜜中都存在某一

种化合物，但是在其它蜂蜜里面该化合物含量较少或

未检出时，此化合物可作为蜂蜜的特征性物质 [15] 。通

过对差异代谢物的分析（表 2、图 4），代谢组学注释

到，HHLM 中的水苏糖、鼠李糖、甘露糖、天冬氨

酸、芹菜素、木犀草素、鞣花酸和白藜芦醇，这 8 种

物质含量均高于其他四种蜂蜜。糖类物质占蜂蜜总物

质的 70%~80%，低聚糖是蜂蜜中重要的生活活性功

能性成分之一 [16] 。水苏糖是一种天然存在的功能性低

聚糖，不仅能够调节肠道功能、清肠排毒 [17] 、提高机

体免疫力 [18] 、护肝 [19] 、抗氧化活性及清除自由基 [20] 等

功效，而且具有稳定性强，能量值和甜度值均低的特

点 [21] 。甘露糖是一种蛋白质糖基化单糖，具有免疫调节、

抗肿瘤、治疗肥胖、抗菌等功效 [22] ，此外，有研究表

明，甘露糖能够抑制结直肠癌细胞增值 [23] 。因水苏糖

和甘露糖所具有的减脂和调节肠道功能功效，针对健

身、肠道功能较弱等特性人群有益，可将 HHLM 作为

一种功能性保健食品添加到肉脯、果干、饮料等食品

中进行研发。不同蜜源蜂蜜中的氨基酸的含量差异较

大，在蜂蜜的研究中，脯氨酸是常被用于评价蜂蜜成

熟度的指标之一 [24] ，但近几年研究结果表明不同蜜源

蜂蜜中脯氨酸含量存在一定的差异，其氨基酸的相对

比例是由蜂蜜的蜜源植物、产地等因素决定 [25,26] 。在

本研究中，通过差异代谢物质的分析，HHLM 中天冬

氨酸氨酸含量较其他组别蜂蜜均上调，潘成涛等 [9] 研

究表明黄花梨蜜中天冬氨酸的含量最高，这表明天冬

氨酸在 HHLM 中较为独特，可作为 HHLM 中的特征

氨基酸用来鉴别该蜂蜜的蜜源。蜂蜜中的多酚类物质

包含黄酮类化合物和酚酸类化合物，蜂蜜的色泽、抗

菌性与抗氧化活性与多酚类物质含量呈正相关 [27] 。木

犀草素常被作为抗氧化剂，具有抗炎、抗肿瘤、抗过

敏等多种药理作用 [28,29] ，芹菜素和木犀草素有同样的

功效，与其他的黄酮类物质，如槲皮素、山奈黄酮相

比具有低毒和无诱变等特点 [30] 。鞣花酸具有调节脂肪

代谢、调节机体肠道菌群、抑制细胞凋亡和抑制促炎

细胞因子的表达等作用 [31] 。白藜芦醇具有抗氧化、抗

炎、促进胰岛素分泌、保护心血管及调控糖脂代谢等

功效 [32,33] 。这几种物质在 HHLM 中含量具有一定优势，

此外，在图 1 代谢物丰度分析中，HHLM 中的多酚类

物质是本研究所测样品中含量最高的，这表明 HHLM
在这类物质上具有较高的抗氧化活性。因此，这 8 种

化合物可作为 HHLM 特征性标志物，对贵州黄花梨蜂

蜜的鉴别具有一定的参考意义。

3  结论

本研究通过 UPLC-Q-TOF-MS 的广泛代谢组学技

术对贵州地区的黄花梨蜜、五倍子蜜、蓝莓蜜、枇杷

蜜和新西兰麦卢卡蜂蜜进行研究分析，证明了黄花梨

蜜与其他蜂蜜的代谢成分存在很大的差异。结果显示

黄花梨蜂蜜与麦卢卡蜂蜜的相似度较大，通过差异代

谢物的比较分析，黄花梨蜜与五倍子蜜、蓝莓蜜、枇

杷蜜相比上调的物质占 2/3 以上，这表明黄花梨蜂蜜
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的品质要优于其他贵州三种特色蜂蜜，同时黄花梨蜂

蜜中的黄酮类物质和酚酸类物质含量很高，在这类化

合物上具有一定的优势，这表明黄花梨蜂蜜可能具有

比其他蜂蜜更高的抗氧化活性。通过差异代谢物的筛

选鉴定，得到的 8 种化合物（水苏糖、鼠李糖、甘露

糖、天冬氨酸、芹菜素、木犀草素、鞣花酸和白藜芦

醇）可作为黄花梨蜜的特征性化合物进行判别。后续

试验需要对鉴定出的这些差异代谢物进行靶向分析验

证，对比较重要的特征性成分进行进一步测定。综上，

黄花梨蜂蜜作为贵州省新开发的一种蜜源蜂蜜，具有

较高的营养价值，可作为保健食品和高端蜂蜜进行研

发，推动贵州蜂蜜产业发展，为黄花梨蜂蜜的质量控

制和溯源识别提供理论依据。
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