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摘要!目的!提高延黄牛脂的附加值#方法!采用固定化

脂肪酶
L(

C

;6

G

&1TH>H

为催化剂"牛油脂肪酸乙酯(乙

醇解法自制)和甘油为原料制备
!

"

.%

甘油二酯"运用氢谱

考察脂肪酶添加量!底物摩尔比!反应时间以及反应温度

对粗反应混合物中
!

"

.%

甘油二酯含量的影响"并阐明醇

解酯交换前后牛油与甘油二酯产物的脂肪酸组成变化#

结果!

!

"

.%

甘油二酯合成最佳条件为脂肪酶
L(

C

;6

G

&1

TH>H

质量分数为
!Z

"底物摩尔比(

&

脂肪酸乙酯
a&

甘油)

9a!

"反应时间
58

"反应温度
V-[

#此条件下的
!

"

.%

甘

油二酯生成率为
:90VZ

"甘油酯得率为
::Z

$纯化后纯度

提高至
"-0:"Z

#与原油(延黄牛脂)相比"甘油二酯产物

中亚油酸和油酸含量分别升高了
!.05VZ

"

50=:Z

"饱和度

降低了
:0!:Z

#结论!延黄牛脂制备
!

"

.%

甘油二酯不仅

能改变甘油酯结构"还可以改变牛脂的脂肪酸组成"降低

其饱和度#

关键词!延黄牛脂$甘油二酯$核磁共振氢谱(

!

R%SHT

)$

脂肪酸$饱和度
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延边黄牛因其适应能力强(产肉率高且肉质鲜美多

汁等备受欢迎!是目前中国较好的肉牛培育品种之一)

!

*

"

其宰前重量为
V--]

,

时!含牛脂约
9V

"

V-]

,

!占体重的
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VZ

"

!-Z

"延黄牛脂是由健康牛新鲜(干净和完整的脂

肪组织提炼而成!精炼后的牛脂呈类白色或浅黄色!因其

风味特殊可用于火锅底料(烘焙制品(调味品等各类食品

加工中)

9Y.

*

"

现代火锅以川渝火锅为代表!其底料油大多采用牛油

#甘油三酯%!然而牛油因饱和脂肪酸及胆固醇含量较高!

过多食用会损害人体健康)

=

*

"而结构酯是通过改变甘油

三酯中脂肪酸的种类及位置得到的人工合成脂质!可以实

现特定的理化性质与生理作用"研究)

V

*表明!

!

!

.%

甘油二

酯#

@+%!

!

.%<J\

%因其消化途径与甘油三酯不同!具有减少

脂肪累积(抑制体重增加(预防高血脂的作用"

@+%!

!

.%

<J\

作为火锅底料油替代品将在一定程度上具有预防及

缓解肥胖症(心血管疾病(脂肪肝等疾病的作用"

!

!

.%

甘油二酯的制备方法根据催化剂不同可分为酶

法和化学法+根据工艺步骤可分为一步法和两步法等)

5

*

"

与化学法不同!酶法催化制备的
@+%!

!

.%<J\

具有无环境

污染(生产得率高(产品色泽良好等优点"为获得高纯度

的甘油二酯!需对制备后得到的产物进行纯化分离!目前

纯化甘油酯的方法主要有超临界
QO

9

萃取法(溶剂结晶

分离法(分子蒸馏法和柱层析法等)

:Y#

*

"而测定
@+%!

!

.%

<J\

含量的最新方法为核磁共振法#

!

R%SHT

%!该方法

消耗样品少!且无需分离复杂的混合物!还具有同时测定

样品中多种成分含量的优点)

"

*

"孟祥河等)

!-

*以香榧籽油

为原料!采用乙醇钠催化富集金松酸#

KQJ

%并用于酯交

换反应生产
!

!

.%

甘油二酯!其中
L(

C

;6

G

&1TH>H

的位

置选择性较佳!

!

!

.%<J\

产率最高"

W'6

D

316

等)

!!

*证明

了以甘油和混合脂肪酸为原料!脂肪酶
TH>H

为催化

剂!在酶添加量为
VZ

!

V-[

反应
=8

的条件下!无溶剂体

系中
<J\

产率达
#=0-Z

"郭婷婷等)

!9

*采用分子蒸馏技

术对花生油甘油二酯产物进行分离!其产品纯度为
#VZ

!

得率为
!#0V=Z

"

目前!以天然延黄牛脂为原料!经脂肪酶的醇解酯交

换反应生产富含
@+%!

!

.%<J\

的火锅底料油替代品的研

究尚未见报道"试验拟以延黄牛脂为原料!利用固定化

脂肪酶
L(

C

;6

G

&1TH>H

在无溶剂体系中催化发生酯交

换反应!运用!

R%SHT

法测定反应产物!分析脂肪酶添加

量(底物摩尔比(反应温度(反应时间对
@+%!

!

.%<J\

含量

变化及甘油酯得率的影响!并运用弗罗里硅土吸附法进

行提纯!旨在为延黄牛脂制备新型火锅底料油的开发和

应用提供依据"

!

!

材料与方法
!0!

!

材料与仪器

!0!0!

!

材料与试剂

延边黄牛牛脂&实验室自制+

氢氧化钾(无水硫酸钠(丙三醇(无水乙醇(正己烷&

天津市科密欧化学试剂有限公司+

固定化脂肪酶
L(

C

;6

G

&1TH>H

&酶活力
9V->fS

'

,

!

诺维信#中国%生物技术有限公司+

氘代氯仿
%2

#

<

!

""0#Z

%(四甲基硅烷#

NHK

!体积分

数
-0-.Z

%(弗罗里硅土#

M!"5.:.

%&上海阿拉丁试剂有限

公司"

!0!09

!

主要仪器设备

往复式恒温震荡水浴培养摇床&

KIM%!!-̀ !9

型!上

海世平实验设备有限公司+

电子分析天平&

MJ%!--=

型!上海良平仪器仪表有限

公司+

低速多管架自动平衡离心机&

N<iV%HK

型!湖南湘

仪实验室仪器开发有限公司+

旋转蒸发仪&

T9-!<

型!上海一科仪器有限公司+

集热式恒温加热磁力搅拌器&

>N%-"d!V

型!上海一恒

科学仪器有限公司+

核磁共振波谱仪&

dA3]1AJWJSQ$>>>V--HR6

型!

德国
dA3]1A

公司"

!09

!

方法

!090!

!

延黄牛脂提取
!

延边黄牛脂肪切割成小块!并将适

量水同入锅中!加热熬制
98

!捞出悬浮于表层的油于烧杯

中!按
\

油
a\

正己烷为
!a!

加入正己烷!加入无水硫酸钠进

行抽滤!使用旋转蒸发仪去除溶剂!获取纯净牛脂)

!.

*

"

!0909

!

延黄牛脂脂肪酸乙酯的制备
!

称取
V-

,

延黄牛脂

于
9V-&L

三颈烧瓶!

5V[

水浴预热!加入氢氧化钾$乙

醇溶液#氢氧化钾质量为牛脂的
!Z

!

&

无水乙醇
a&

牛脂为
5a

!

%!磁力搅拌下回流
!8

"将烧瓶中的混合液置于分液漏

斗中!加入适量正己烷!用热水进行洗涤#重复多次至彻

底洗净%"使用无水硫酸钠除去上层有机相残留水分!运

用旋转蒸发仪除去有机相中剩余乙醇和正己烷!得牛油

脂肪酸乙酯)

!=Y!V

*

"

!090.

!

薄层色谱条件
!

以油酸乙酯标准品为标样!将样

品与正己烷)

\

样品
a\

正己烷 为
9-a!-

#

%

L

'

&L

%*混匀备

用"以
\

石油醚
a\

乙醚
a\

冰乙酸 为
"-a!-a!

为展开剂!充

分混匀后倒入展开缸中!密封备用"向显色层析缸中加

入一层海砂和
V

"

5

粒固体碘!密封
-0V8

使碘充分饱和!

备用"用毛细管在硅胶板上距离底边
!0V4&

处点样"当

样点上的溶剂充分挥干后!将硅胶板置于展开缸中!使展

开剂从板的一端向另一端进行浸润展开!待其距板上端

!4&

处停止展开!干燥后!将硅胶板置于碘缸中显色)

!5

*

"

!090=

!

酶促酯交换反应合成
!

!

.%<J\

!

称取
V

,

牛油脂

肪酸乙酯于
V-&L

具塞锥形瓶中!加入一定量的甘油混

匀!恒温水浴摇床#

#-A

'

&(+

%中预热!加入一定量的固定

化脂肪酶
L(

C

;6

G

&1TH>H

开始酯化反应并计时"分别

考察底物摩尔比#

&

脂肪酸乙酯
a&

甘油 分别为
!0-a!0-

!

!0Va

!0-

!

90-a!0-

!

90Va!0-

!

.0-a!0-

%(酶添加量#

!Z

!

.Z

!

VZ

!

:Z

!

"Z

%(反应时间#

9

!

=

!

5

!

#

!

!-8

%和反应温度#

.V

!

!!"

"

W;)0.#

$

S;09

曲可心等!延黄牛脂制备高纯度
!

$

.%

甘油二酯工艺



=-

!

=V

!

V-

!

VV[

%对甘油二酯含量的影响"离心后对上层

清液进行!

R%SHT

检测!并按式#

!

%计算反应产物得率"

<j

?

!

?

9

e!--Z

! #

!

%

式中&

<

$$$反应产物得率!

Z

+

?

!

$$$上层清液质量!

,

+

?

9

$$$反应物质量!

,

"

!090V

!

弗洛里硅土法纯化
!

取适量
?

弗罗里硅土
a?

混合酯 为

Va!

的弗罗里硅土和混合酯于
!V-&L

磨口三角瓶!吸

附
9V&(+

"加入
V-&L

分析纯正己烷!

!--A

'

&(+

搅拌

!-&(+

!过滤!反复洗脱
"

次!收集甘油三酯洗脱液!并同

时点板确认有无甘油二酯出现!旋转蒸发除去正己烷!得

甘油三酯"向磨口烧瓶中加入
5-&L

正己烷$乙醚溶液

#

\

正己烷
a\

乙醚为
!5a!

%!

!--A

'

&(+

搅拌
!-&(+

!洗脱!重

复
.

次!过滤除去甘油二酯和甘油三酯混合物"向磨口

烧瓶中加入
V-&L

分析纯乙醚!

!--A

'

&(+

搅拌
!-&(+

!

反复洗脱
.

次"收集洗脱溶剂!利用旋转蒸发仪去除乙

醚!采用!

R%SHT

分析最终产物甘油二酯纯度"

!0905

!

运用氢谱#

!

R%SHT

%测定官能团

#

!

%样品制备&准确称量反应产物溶于
!&L

氘代氯

仿中!以
NHK

为内标!混合摇晃至完全溶解!过
-0=V&&

有机相滤膜!转移至
V&&

核磁管中!制成待测样品!

备用"

#

9

%

!

!

.%<J\

定量&待测样品中酯交换产物含量以

内标
NHK

计算而来!其计算式为&

'

!

!

.%<J\

j

(

;!

!

.%<J\

(

;!

!

.%<J\

b(

;!

!

9%<J\

b(

;NJQ

b(

;HJQ

b(

;MMJ

e!--Z

! #

9

%

式中&

'

!

!

.%<J\

$$$产物中
!

!

.%<J\

摩尔含量!

Z

+

(

;

$$$试样特征峰峰面积"

#

.

%脂肪酸定量&参照
H'Ay'

等)

!:

*的方法测定油脂

中油基#

O

%(亚油基#

L

%(亚麻基#

L+

%和饱和酰基#

K

%比

例!并根据延黄牛脂分析!

R%SHT

官能团"

!090:

!

数据分析
!

所有试验数据均以均值表示!平行

.

次"采用
KIKK9V0-

软件进行数据分析!

K

$

-0-V

判定

为统计学显著"

9

!

结果与分析
90!

!

薄层色谱分析

实验室自制牛油提取率为
#9Z

"由图
!

可知!延黄

牛脂经乙酯化后得到的牛油脂肪酸乙酯薄层层析展开情

况良好!斑点分离度高"牛油脂肪酸乙酯中存在与油酸

乙酯标准品基本一致的斑点!说明牛油脂肪酸乙酯纯度

较高!可以进行后续甘油二酯制备试验"经计算!延黄牛

脂(牛油脂肪酸乙酯(油酸乙酯#标品%的
:

F

值分别为

-0.-"

!

-0:!.

!

-0:.#

"

图
!

!

牛油脂肪酸乙酯薄层色谱图

M(

,

3A1!

!

N8(+)'

G

1A48A;&'?;

,

A'

C

8

G

;FF'??

G

'4(2

1?8

G

)1@?1A(+E3??1A

909

!

单因素试验

9090!

!

底物摩尔比
!

由图
9

可知!不同底物摩尔比下!

!

!

.%<J\

和甘油三酯#

NJ\

%摩尔含量无显著性差异#

K

%

-0-V

%!但反应产物得率从
V=Z

逐渐升高至
5:Z

"从理论

上看!任何一种底物摩尔数的改变都会影响体系的稳定

性及产物的扩散速率与含量!当
&

脂肪酸乙酯
a&

甘油 为
9a!

时!

!

!

.%<J\

的摩尔含量达最佳!因为甘油二酯是由
9

分

子的脂肪酸乙酯与
!

分子的甘油组成"脂肪酸乙酯含量

过多!则利用底物的程度降低!同时导致纯化过程复杂!

耗时过长+甘油含量过多!则体系的极性大!甘油与脂肪

酶将更易沉积于底部!因此与脂肪酸乙酯混合不充分!降

低反应速率)

!#

*

"故选择反应底物摩尔比#

&

脂肪酸乙酯
a

&

甘油%为
9a!

"

90909

!

酶添加量
!

由图
.

可知!随着酶添加量的增加!

!

!

.%<J\

和甘油三酯的摩尔含量无显著性差异!甘油酯得

率从
::Z

下降至
=:Z

"酶催化酯交换反应过程中会生

成过多水!当水分含量超过一定量后!脂肪酶的酯化活力

大大降低!表现出较高的水解活力"酶维持活性中心构

象需保持一定的柔性!而适量的水分活度正是维持这种

固定化脂肪酶
L(

C

;6

G

&1TH>H

添加量
VZ

!反应时间
58

!反应

温度
V-[

+同一指标字母不同表示差异显著#

K

$

-0V

%

图
9

!

底物摩尔比对甘油酯含量的影响

M(

,

3A19

!

$FF14?;F2(FF1A1+?&;)'AA'?(;;F@3E@?A'?1

;+

,

)

G

41A(214;+?1+?

"!"
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柔性的需要)

!"

*

"孟祥何等)

"

*研究发现!当加酶量为
VZ

!

底物摩尔比#

&

乙酯
a&

甘油%为
9a!

时!

!

!

.%

甘油二酯产率

达
VV0VZ

"当固定化脂肪酶
L(

C

;6

G

&1TH>H

添加量为

!Z

时!甘油二酯产率达
::Z

!大幅度降低了生产成本"

9090.

!

反应温度
!

由图
=

可知!随着反应温度的升高!

!

!

.%<J\

(甘油三酯的摩尔含量及得率均无显著变化"而

适宜的温度控制是酶促反应的关键!升高反应温度有利

于去除酯交换反应副产物中的水!一定程度上加快反应

速率!同时物质在反应体系中的溶解度会有较大提高!体

系黏度低!传质速率快!因此反应速度快"温度过高!则

会导致大部分酶被破坏!发生不可逆变性!从而丧失酶的

催化作用)

9-

*

!因此!控制适当的反应温度为
.V[

"

9090=

!

反应时间
!

由图
V

可知!随着反应时间的延长!

!

!

.%

<J\

(甘油三酯的摩尔含量及得率均无显著变化"固定化

脂肪酶
L(

C

;6

G

&1TH>H

为
!

!

.%

位特异性脂肪酶!假设该

酶的位置选择性完全专一!理想状态下反应结束时应该全

部连接到甘油酯骨架的
@+%!

和
@+%.

位置上!即仅生成
@+%

!

!

.%<J\

!而试验结果显示反应
9

"

!-8

!混合酯中均存在

甘油三酯!说明发生了副反应$$$酰基迁移!也有研究)

9!

*

表明!通过适当控制反应时间可以在一定程度上抑制酰基

迁移"综合考虑!选择反应时间为
58

!此时甘油酯得率为

::Z

!显著高于#

K

$

-0-V

%反应时间为
98

的#

5:Z

%"

&

脂肪酸乙酯
a&

甘油为
9a!

!反应时间
58

!反

应温度
V-[

+同一指标字母不同表示差异

显著#

K

$

-0V

%

图
.

!

酶添加量对甘油酯含量的影响

M(

,

3A1.

!

$FF14?;F2(FF1A1+?1+6

G

&1'2%

2(?(;+;+

,

)

G

41A(214;+?1+?

固定 化 脂 肪 酶
L(

C

;6

G

&1 TH >H

添 加

量
!Z

!

&

脂肪酸乙酯
a&

甘油为
9a!

!反应时间

58

图
=

!

反应温度对甘油酯含量的影响

M(

,

3A1=

!

$FF14?;F2(FF1A1+??1&

C

1A'%

?3A1;+

,

)

G

41A(214;+?1+?

固定化脂肪酶
L(

C

;6

G

&1TH>H

添加量

!Z

!

&

脂肪酸乙酯
a&

甘油 为
9a!

!反应温度

.V[

图
V

!

反应时间对甘油酯含量的影响

M(

,

3A1V

!

$FF14?;F2(FF1A1+??(&1;+

,

)

G

41A(214;+?1+?

90.

!

甘油二酯纯化

酯化反应过程中会产生
!

!

.%<J\

(

!

!

9%<J\

(

NJ\

(

MMJ

(

HJ\

等脂肪酸产物!通过查阅文献)

99Y9=

*及结果分

析初步鉴定该反应在酯化过程中产生甘油三酯#

NJ\

%和

!

!

.%

甘油二酯#

!

!

.%<J\

%"经弗洛里硅土法分提甘油三

酯及甘油二酯!提纯前后甘油二酯的核磁共振谱图如图
5

所示!提纯前后!甘油三酯摩尔含量从
9:0V-Z

变为

"09!Z

!

!

!

.%<J\

摩尔含量从
:90V-Z

变为
"-0:"Z

"酯

化产物中甘油三酯#

NJ\

%特征峰与
!

!

.%

甘油二酯#

!

!

.%

<J\

%特征峰核磁共振氢谱谱峰归属见表
!

"反应产物中

杂质微小可忽略不计!故总含量可视为甘油三酯和
!

!

.%

<J\

含量之和"

90=

!

核磁共振氢谱'

!

R%SHT

(归属峰及计算方法的确认

牛油(牛油脂肪酸乙酯及甘油二酯核磁共振氢谱图

见图
:

!各峰的归属见表
9

"对图
:

及表
9

进行分析!分别

按式#

.

%

"

式#

V

%计算油脂中油基#

O

%(亚油基#

L

%和饱和

酰基#

K

%比例)

9V

*

&

)j

"

M

"

$

e!--Z

! #

.

%

3j

"

<

9e

"

$

Y

"

M

"

$

# %

e!--Z

! #

=

%

Tj

!Y

"

<

9e

"

$

# %

e!--Z

! #

V

%

!!

式中&

!!"

<

$$$信号峰
<

的面积+

图
5

!

提纯前!后甘油二酯的核磁共振氢谱图

M(

,

3A15

!

S34)1'A&'

,

+1?(4A1@;+'+418

G

2A;

,

1+@

C

14?A;

,

A'&

;F2(

,

)

G

41A(21@E1F;A1'+2'F?1A

C

3A(F(4'?(;+

#!"

"

W;)0.#

$

S;09

曲可心等!延黄牛脂制备高纯度
!

$

.%

甘油二酯工艺



表
!

!

各特征峰的核磁共振信号分配

N'E)1!

!

S34)1'A&'

,

+1?(4A1@;+'+41@(

,

+')2(@?A(E3?(;+

;F1'4848'A'4?1A(@?(4

C

1']

特征峰 化学位移 峰形

NJ\ V0.= &

!

!

.%<J\ =0!9

D

!!"

$

$$$信号峰
$

的面积+

!!"

M

$$$信号峰
M

的面积"

90V

!

脂肪酸组成

根据图
:

的各功能团信号峰位置!按式#

.

%

"

式#

V

%

进行计算!原料牛油(牛油脂肪酸乙酯及甘油二酯的脂肪

酸组成变化见表
.

"由表
.

可知!与原料牛油相比!牛油

图
:

!

牛油!牛油脂肪酸乙酯及甘油二酯核磁共振氢谱图

M(

,

3A1:

!

S34)1'A&'

,

+1?(4A1@;+'+418

G

2A;

,

1+@

C

14?A;@4;

CG

;FE11F?'));*

"

F'??

G

'4(21?8

G

)1@?1A'+22('4

G

)

,

)

G

41A;)

表
9

!

牛油核磁共振氢谱中各峰的归属

N'E)19

!

J@@(

,

+&1+?;F

C

1']@(++34)1'A&'

,

+1?(4A1@;+'+418

G

2A;

,

1+@

C

14?A;@4;

CG

;FE11F?'));*

编号 化学位移 氢核 质子的功能基团

J -0#.

"

-0".

$

QR

.

饱和酸(油酸(亚油酸

d !099

"

!0=9

$#

QR

9

%

&

$ 所有的酰基链

Q !0V9

"

!0:-

$

OQO

$

QR

9

$

QR

9

$ 羰基
!

位质子氢

< !0"=

"

90!=

$

QR

9

$

AA

QR QR

$ 烯丙基质子氢#所有不饱和脂肪酸%

$ 909.

"

90.5

$

OQO

$

QR

9

$ 羰基
"

位质子氢

M 90:-

" AA

90#=

RQ

$

QR

9

$

AA

QR

双烯丙基质子氢#多不饱和脂肪酸%

\ =0!-

"

=0.9

$

QR

9

OQOT

甘油骨架的
@+%!

位置

R V09-

"

V095

#

QROQOT

甘油骨架的
@+%9

位置

> V095

"

V0=-

$

AA

QR QR

$ 所有不饱和脂肪酸

表
.

!

原料牛油%牛油脂肪酸乙酯及甘油二酯的脂肪酸组成l

N'E)1.

!

N81F'??

G

'4(24;&

C

;@(?(;+;FE11F?'));*

$

F'??

G

'4(21?8

G

)1@?1A;FE11F?'));*'+22(

,

)

G

41A(21

Z

类型 牛油 牛油脂肪酸乙酯 甘油二酯

亚油酸#

Q

!#

&

9

%

=09=k-0!5

E

.0"-k-0-=

E

=0"!k-0!!

'

油酸#

Q

!#

&

!

%

=.0V9k-0-5

E

=90V-k-0-#

4

=50V.k-0-:

'

不饱和脂肪酸#

fKMJ

%

=:0:5k-0!-

E

=50=-k-0-=

4

V!0=Vk-0-=

'

饱和脂肪酸#

KMJ

%

V909=k-0!-

E

V.05-k-0-=

'

=#0VVk-0-=

4

!!!!!!!!!!!!

l

!

字母不同表示差异显著#

K

$

-0-V

%"

脂肪酸乙酯中亚油酸(油酸含量分别降低了
#0-9Z

!

90.=Z

!饱和程度上升了
90#VZ

"试验制备的延黄牛脂甘

油二酯中亚油酸(油酸含量分别升高了
!.05VZ

!

50=:Z

!

饱和度降低了
:0!:Z

"特异性脂肪酶
TH>H

制备甘油

二酯时!不饱和脂肪酸乙酯干扰了饱和脂肪酸乙酯与甘

油的结合!使甘油二酯中饱和度降低"从牛脂制备的甘

油二酯的脂肪酸组成及结构特性可以看出!其能发挥亚

油酸和油酸的功效!具有原油的营养特性!并且是一种可

替代传统火锅底料油的健康油品"

.

!

结论
利用固定化脂肪酶

L(

C

;6

G

&1TH>H

成功地合成了

富含
!

!

.%

甘油二酯的目标产物"在固定化脂肪酶

L(

C

;6

G

&1TH>H

添加量
!Z

!底物摩尔比#

&

脂肪酸乙酯
a

&

甘油%
9a!

!反应时间
58

!反应温度
V-[

条件下!

!

!

.%

甘

油二酯生成率为
:90VZ

(甘油三酯得率为
::Z

!且反应对

$!"
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!

!

.%

甘油二酯和甘油三酯的摩尔含量无影响+经弗罗里硅

土吸附法提纯!目标产物中的
!

!

.%

甘油二酯摩尔含量可

达
"-0:"Z

!可以用于生产高纯度
!

!

.%

甘油二酯+经脂肪

酸组成分析牛脂制备甘油二酯不仅改变其结构特性!还

能降低饱和脂肪酸含量"

!

!

.%

甘油二酯为公认安全的食

品成分!其精炼过程及功能安全性测定有待进一步研究"
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