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摘要: 香茶菜属 ( Isodon) 由于富含二萜类化合物 (Diterpenoids) 而具有较高的药用价值, 本研究根据其

所含二萜的骨架和氧化状态, 对该类化合物在香茶菜属植物中的分布规律进行研究。 UPGMA 聚类分析结

果显示: 含二环和三环二萜为主的植物种类聚在一支上, 含四环二萜为主的植物种类聚在另一支上。 进一

步将二萜分为二环、 三环、 四环三大类绘制到分子系统树上结果显示: 三环二萜主要分布在较原始的类群

中, 如: 线纹香茶菜 ( I. lophanthoides)和小花线纹香茶菜( I. lophanthoides var. micranthus); 而四环二萜主

要分布在较进化的类群中, 如: 旱生香茶菜 ( I. xerophilus)和腺花香茶菜( I. adenanthus)。 本研究通过对二

萜类化合物与香茶菜属系统发育之间存在的联系进行探讨, 有助于对香茶菜属植物中的二萜类化合物活性

成分进行筛选与研发。
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Abstract: The species of the genus Isodon from Lamiaceae are often rich in diterpenoids with high medicinal value.
According to its frame and oxidation level, the chemodiversity of diterpenoid compounds in genus Isodon was investi鄄
gated in present study. UPGMA analysis showed that Isodon can be divided into two groups: one is the species pro鄄
ducing diterpenoids with two or three ring skeletons, the other is producing diterpenoids with four ring skeleton.
When the compounds were mapped on the molecular phylogenetic tree, we found that the species producing three cy鄄
clic diterpenoids are much older, such as I. lophanthoides and I. lophanthoides var. micranthus, while those produ鄄
cing four cyclic diterpenoids are younger, such as I. adenanthus and I. xerophilus. These results will contribute to
finding and exploiting the active ingredients of dierpenoids from the genus Isodon.
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摇 香茶菜属 (Isodon) 隶属于唇形科 Lamiaceae、
荆芥亚科 Nepetoideae、 罗勒族 Ocimeae, 世界范

围分布约 100 种, 主要分布于亚洲热带和亚热带

地区, 其中 80% 种类分布于我国, 并以横断山

脉地区为其现代分布中心 (吴征镒和李锡文,
1977; Li, 1988; Li 和 Hedge, 1994)。 香茶菜属

植物约有 30 余种可供药用, 具有清热解毒、 活

血化瘀、 抗炎消菌、 抗肿瘤和治疗肝炎的功效
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(孙汉董等, 2001)。
香茶菜属较为全面的分类学研究为吴钲镒和

李锡文 (1977) 修订, 之后李锡文 (1988) 作

进一步修订, 将中国分布种类整合为 77 种和 10
变种, 并将香茶菜属分为 4 个组: 塔花组 (sect.
Pyramidium), 香茶菜组 ( sect. Amethystoides),
皱叶香茶菜组 ( sect. Isodon) 和囊距香茶菜组

(sect. Melissoides)。 钟晋顺等 (2008) 及 Zhong
等 (2010) 对香茶菜属及其近缘属进行了分子

系统学研究, 结果不支持属内四个组的划分, 认

为属内应分为三个亚类群。 但由于取样代表和所

选片段解决能力的局限性, 种间系统演化关系没

有得到满意的解决。 并且传统的分类学观点与分

子系统学研究之间存在一定的矛盾, 需要补充其

他学科证据开展进一步研究。
植物化学成分在分类学上的潜在价值很早就

得到了学者的认可 (Candolle, 1804; Rochleder,
1854; Abbott, 1896), 之后产生了一批植物化学

分类学的著作, 为解决分类学上的疑难问题以及

植物资源的开发利用做出了重要贡献 (Swain,
1963; Hegnauer, 1962, 1966, 1973, 1989, 1990;
Hegnauer 和 Hegnauer, 1994, 1996, 2001; Gibbs,
1974; Smith, 1976; Harborne 和 Turner, 1984; Wa鄄
terman 和Gray, 1988; Wink 和Waterman, 1999; 陈

孝泉, 1990; 周荣汉和段金廒, 2005)。
植物化学分类学所依据的化学成分多为次生代

谢产物 (周荣汉和段金廒, 2005)。 Wink (2003)
指出次生代谢产物在植物进化过程中经历了自然

界的选择淘汰, 是一种适应性状, 在各植物类群

中的存在与否和详细分布状况具有较高的分类与

系统学研究价值。 唇形科植物所含的次生代谢产

物结构类型多样, 其中二萜类化合物在该科植物

中的分布有一定特点及趋向性, 已经作为分类标

记用于唇形科属内水平或属级以上水平的研究

(Alvarenga 等, 2001; 周荣汉和段金廒, 2005), 是

一类具有分类学价值的植物化学成分 (Walker 和
Sytsma, 2007)。 钟晋顺等 (2008) 及 Zhong 等

(2010) 在对香茶菜属及其近缘属的系统学研究

中, 发现二萜醌类化合物 (abietane quinones) 集

中分布于香茶菜属内的 A 分支上 (图 1), 揭示香

茶菜属内的系统演化关系与植物体的二萜类化合

物存在着密切的联系, 并指出在今后的研究中应

多关注香茶菜属植物体二萜类化合物在种间的分

布及其生物合成途径在属内种间演化上的意义。
二萜 (Diterpenoids) 是一类含有 20 个碳原

子的萜类化合物, 通式为 C20 H32 ( Culioli 等,
1999; Handson, 2002), 有半日花烷型、 克罗烷

型、 海松烷型、 松香烷型、 贝壳杉烷型等骨架

(龙康侯等, 1984; 徐任生等, 2004)。 香茶菜属

植物次生代谢产物主要为对映-贝壳杉烷型二萜

(ent鄄kauraniods), 还含有对映-赤霉素烷 ( ent鄄
gibberellane)、 异海松烷 ( isopimarane)、 对映-
异海 松 烷 ( ent鄄isopimarane )、 对 映 - 海 松 烷

(ent鄄pimarane)、 松香烷 (abietane)、 对映-松香

烷 (ent鄄abietane) 和半日花烷 ( labdane) (孙汉

董等, 2001), 具有很好的生物活性。 对香茶菜

属植物所含二萜的抗炎、 抗肿瘤活性研究发现 D
环上的 琢, 茁鄄不饱和酮官能团是该类二萜化合物

的活性作用中心 ( Tanabe 和 Nishikawa, 1954;
Kubo 等, 1974; Fujita 等, 1976; Niu 等, 2002;
Sun 等, 2006; 孙汉董等, 2001)。

孙汉董研究组 (2009a, b) 对香茶菜属二萜

进行系统而深入的研究, 已分离鉴定了 800 多个

二萜类化合物, 获得丰富的化合物数据, 但目前

并没有系统分析该类化合物与香茶菜属系统演化

关系的详细报道。 本研究基于香茶菜属丰富的化

学成分与近期分子系统学的研究进展, 探寻了二

萜类化合物在香茶菜属植物种类间的分布规律,
进一步揭示二萜在香茶菜属植物种中的分布状况

与该属系统演化之间存在的密切联系。

1摇 材料和方法
1. 1摇 材料

本研究材料以中科院昆明植物所植物化学与西部植

物资源持续利用国家重点实验室孙汉董研究组对香茶菜

属植物的化学成分研究结果 (孙汉董研究组, 2009a, b)
为主要数据来源, 该研究组对香茶菜属植物化合物进行

了 30 多年的研究, 共包含 51 个种 (约占香茶菜属 60%
的种类)。 其中, 塔花组 4 个种、 香茶菜组 6 个种、 皱

叶香茶菜组 38 个种、 囊距香茶菜组 3 个种, 共分离到

800 多个二萜化合物 (附表 1, http: / / journal. kib. ac. cn /
UserFiles / File / Liheng%20app1. pdf)。
1. 2摇 香茶菜属二萜聚类分析

Isobe (1998) 对日本香茶菜属植物进行了化学分类

学研究, 依据从该属植物中提取到的二萜类化合物氧化
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状态, 对该属 13 个种进行聚类分析, 根据所得结果将日

本香茶菜属植物分为 4 个组。 本实验参考 Isobe (1998)
的分析方法, 把植物中所含二萜类化合物中碳的氧化状

态进行编码, 碳、 氢、 氧, 分别以 0, -1, +1 的值求出

总和。 以延命素 ( enmein) 和冬凌草甲素 ( oridonin)
(图 2) 为例说明 (表 1)。

以此方法对种内所含的二萜类化合物中碳的氧化状

态进行编码, 建立数据矩阵 (附表 2, http:/ / journal. kib.
ac. cn / UserFiles / File / Liheng%20app2. pdf), 利用 MEGA4. 0
(Tamura 等, 2007) 软件对香茶菜属植物 51 个种进行

UPGMA ( unweighted pair鄄group method with arithmetic
means) 聚类分析。 根据聚类分析结果, 初步观察二萜类

化合物在香茶菜属的分布规律。
1. 3摇 二萜类化合物在分子进化树上的分布情况

Zhong 等 (2010) 选择 trnL鄄F、 rps16 和 ITS 三个分子

片段, 对香茶菜属及其近缘属进行了分子系统学研究,
结果显示, 香茶菜属分为 A、 B、 C 三个分支 (图 1),
其中 A 分支处于香茶菜属最原始的位置, 牛尾草 ( I. ter鄄
nifolius) 单独存在于 B 分支上, 处于中间位置, C 分支

处于较进化的位置。
孙汉董等 (2001) 将香茶菜属二萜类化合物分为四

环、 三环、 二环三大类, 本研究将香茶菜属三大类二萜

化合物性状利用 Mesquite 软件 (Maddison 和 Maddison,
2009) 进行分析, 将分子系统树和添加了二萜类化合物

性状编码的数据导入, 得到二萜类化合物在分子系统树

上的分布规律。
1. 4摇 香茶菜属二萜活性强弱的分布情况

香茶菜属二萜类化合物具有较高的抗炎、 抗肿瘤活

性, 其活性中心为二萜类化合物 D 环上的 琢, 茁鄄不饱和

酮结构单元 (Tanabe 和 Nishikawa, 1954; Kubo 等, 1974;

表 1摇 延命素 (enmein) 与冬凌草甲素 (oridonin) C鄄1 位到 C鄄20 位的氧化状态

Table 1摇 The oxidation level of enmein and oridonin

Compound C鄄1 C鄄2 C鄄3 C鄄4 C鄄5 C鄄6 C鄄7 C鄄8 C鄄9 C鄄10
Enmein 0 -2 0 0 -1 1 3 0 -1 0
Oridonin 0 -2 -2 0 -1 0 2 0 -1 0
Compound C鄄11 C鄄12 C鄄13 C鄄14 C鄄15 C鄄16 C鄄17 C鄄18 C鄄19 C鄄20 Total
Enmein -2 -2 -1 -2 2 0 -2 -3 -3 -1 -14
Oridonin -2 -2 -1 0 2 0 -2 -3 -3 -1 -16

图 1摇 左: cpDNA 与 nrITS 联合矩阵进行的贝叶斯分析所得的系统发育树; 右: cpDNA 与 nrITS 联合矩阵

最大简约法分析所得的系统发育树 (摘自 Zhong 等, 2010)
Fig. 1摇 Left: Bayesian consensus of 9001 trees derived from the analyses of cpDNA+nrITS sequence data. Right: Majority consensus

trees derived from the MPanalyses of cpDNA+nrITS sequence data (Taken from Zhong et al., 2010)
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Fujita 等, 1976; Niu 等, 2002; Sun 等, 2006; 孙汉董等,
2001)。 我们对收集到的香茶菜属 51 个种所含的二萜类

化合物 D 环上是否含 琢, 茁鄄不饱和酮结构进行统计, 并

将该结果绘制到分子系统树上, 观察香茶菜属二萜类化

合物抗炎、 抗肿瘤活性强弱的分布情况。
化合物方面的专业术语基于孙汉董等 (2001) 的香

茶菜属植物化学的研究; 各类群中文名依据 《 Flora of
China》 (Li 和 Hedge, 1994)。

图 2摇 左: 延命素; 右: 冬凌草甲素

Fig. 2摇 Left: enmein; Right: oridonin

2摇 结果
2. 1摇 香茶菜属二萜类化合物主要结构类型

香茶菜属二萜类化合物具有多种结构类型,
除了富含对映-贝壳杉烷型二萜化合物外, 还含

有对映-赤霉素烷、 异海松烷、 对映-异海松烷、
对映-海松烷、 松香烷、 对映-松香烷和半日花

烷等四环、 三环、 二环类二萜化合物 (图 3)
(孙汉董等, 2001)。 其中以四环二萜最多, 约占

香茶菜属二萜类化合物总数的 90% , 而三环二

萜和二环二萜所占比例则比较低, 只有 10% 左

右, 并且二环二萜只在帚状香茶菜 ( I. scoparius)
中有发现。
2. 2摇 二萜类化合物聚类分析

通过对 51 种香茶菜属植物所含二萜类化合

物的氧化状态进行聚类分析, 所得结果 (图 4)
显示: 香茶菜属二萜类化合物结构型的分布存在

一定的规律性, 共分为两大支: 第一大支包含

玉、 域两支, 第二大支标记为芋分支。 玉分支上

的香茶菜属植物主要含有二环类二萜化合物; 域
分支上主要为三环类二萜化合物; 芋分支上主要

为四环的对映-贝壳杉烷型二萜化合物。
玉分支上只有帚状香茶菜, 主要产生二环二

萜。 域分支上有德钦大叶香茶菜 ( I. grandifolius
var. atuntzensis)、 线纹香茶菜 ( I. lophanthoides)

和小花线纹香茶菜 ( I. lophanthoides var. micran鄄
thus), 这三个种主要产生三环二萜。 芋分支又

分为三个小分支, 芋鄄1 分支中拟缺香茶菜 ( I.
excisoides)、 胶粘香茶菜 ( I. glutinosus) 和淡黄

香茶菜 ( I. flavidus), 既产生四环的对映-贝壳

杉烷型二萜化合物, 又存在三环类二萜化合物;
芋鄄2 分支上的化合物主要为 C鄄20 位没有被氧化

的对映-贝壳杉烷类化合物; 芋鄄3 分支上化合物

主要为 C鄄20 位被氧化的对映-贝壳杉烷型二萜化

合物, 也有少部分 C鄄20 位没有被氧化的对映-贝
壳杉烷类化合物。
2. 3摇 二萜类化合物在分子系统树上分布规律

孙汉董等 (2001) 将香茶菜属二萜类化合

物分为四环、 三环、 二环三大类, 本研究将这三

大类二萜化合物的分布情况绘制到香茶菜属分子

进化树上 (Zhong 等, 2010), 观察二萜在香茶

菜属的分布规律, 并得到如下结果 (图 5)。
结果显示二萜在分子系统树上的分布存在一

定的规律性: A 分支上的线纹香茶菜、 小花线纹

香茶菜主要含三环二萜, B 分支上的牛尾草和 C
分支上的植物种类主要为四环二萜, 也有几个种

较特殊, 如: 帚状香茶菜主要含二环二萜, 淡黄

香茶菜主要含三环二萜。

图 3摇 香茶菜属植物二萜结构类型

Fig. 3摇 The structure of diterpenoids in Isodon

48摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 植 物 分 类 与 资 源 学 报摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 第 35 卷



图 4摇 UPGMA 聚类分析

Fig. 4摇 UPGMA cluster results

2. 4摇 香茶菜属种内化合物活性强弱分布情况

我们对收集到的香茶菜属 51 种植物内分离

得到的化合物 D 环上是否含有的 琢, 茁鄄不饱和酮

体体系进行了统计分析, 并将统计结果绘制到分

子系统树上, 结果如下 (图 6)。
结果显示: B、 C 分支上几乎所有的种内分

离提取到的四环二萜总有一部分化合物的 D 环

上含有 琢, 茁鄄不饱和酮结构单元; 而 A 分支上分

离的种主要含三环二萜, 该类化合物因为没有抗

炎、 抗肿瘤的活性中心, 而不具有此活性; 同样

含二环二萜的帚状香茶菜中分离得到的化合物也

不具有 琢, 茁鄄不饱和酮结构, 因此也没有抗炎、
抗肿瘤活性。

3摇 讨论
3. 1摇 香茶菜属二萜和系统发育之间的关系

Zhong 等 (2010) 对香茶菜属及其近缘属进

行了系统学研究, 结果显示香茶菜属分为三个亚

类群, 我们通过把香茶菜属二萜类化合物的结构

绘制到分子系统树上发现, 二萜类化合物在香茶

菜属植物类群的分布有一定的规律性 (图 5):
A 分支上的种大部分都含有三环二萜, B、 C 分

支上则大部分为四环二萜。
龙康侯等 (1984) 和三桥博等 (1992) 指

出二萜类化合物的生源合成途径是从二环-三环

-四环的进化步骤, 因此二环二萜处于生源合成

途径的底部, 最为原始; 三环二萜处于生源合成

途径的中间状态, 较二环二萜进化, 较四环二萜

原始; 四环二萜处于生源合成途径的顶部, 最为

进化。 徐任生等 (2004) 指出从生源角度考虑,
可以认为松香烷是贝壳杉烷二萜的前体。

我们将香茶菜属二萜分为二环、 三环、 四环

三大类绘制到该属的分子系统树上 (图 5) 发

现: 四环二萜出现在较为进化的 C 分支上, 三环
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图 5摇 二萜类化合物在香茶菜属分布规律

(黑色表示含四环二萜, 灰色表示含三环二萜, 白色表示含

二环二萜) (分子系统树源自 Zhong 等, 2010)
Fig. 5摇 Distribution of diterpenoids in Isodon

(black means four rings diterpenoids, grey means three rings
diterpenoids, white means two rings diterpenoids)

(phylogenetic tree taken from: Zhong et al., 2010)

图 6摇 二萜类活性强弱在香茶菜属分布规律

(黑色表示所对映种分离得到的二萜 D 环上有 琢, 茁鄄不饱和酮体系,
白色表示所对映种分离得到的二萜 D 环无 琢, 茁鄄不饱和酮体系)

(分子系统树源自: Zhong 等, 2010)
Fig. 6摇 Distribution pattern of active diterpenoids in Isodon

(black means diterpenoids with D鄄ring 琢, 茁鄄unsaturated ketone,
white means diterpenoidswithout D鄄ring 琢, 茁鄄unsaturated ketone)

(phylogenetic tree taken from: Zhong et al., 2010)

二萜出现在较为原始的 A 分支上。 而处于 B 分

支的牛尾草中分离得到的二萜类化合物也主要为

四环骨架。 我们将这个结果与二萜的生源合成途

径结合分析发现: 香茶菜属较进化的植物类群分

离得到的化合物同样处于二萜生源合成途径的顶

部, 而较为原始的植物类群中分离得到的化合物

也在二萜生源合成途径中的位置也相对靠前。
但是, 在二萜生源合成途径中, 二环二萜处

于底部, 而含二环二萜为主的帚状香茶菜在分子

系统树的 C 分支上, 即与产生四环二萜化合物

为主的种类聚在了一起, 德钦大叶香茶菜主要含

三环二萜, 也处在分子系统树上的 C 分支上,
这与其所含二萜化合物在生源途径中所处的位置

不一致。 究其原因可能是植物次生代谢产物受到

基因和环境双重控制, 虽然具有遗传因素, 但其

对生长环境的依赖性也较强, 容易受环境影响发

生变异 (周荣汉和段金廒, 2005); 并且, 张海

波 (2010) 已经从帚状香茶菜分离得到少量的

四环二萜, 随着植化技术的不断提高, 相信在帚

状香茶菜和德钦大叶香茶菜中应该可以分离得到

更多的四环二萜。
淡黄香茶菜和胶粘香茶菜既含有三环二萜,

又含有四环二萜, 并且以三环二萜为主, 在

Zhong 等 (2010) 的分子系统学研究工作中发现

该种出现在 C 分支上, 但我们最新的分子系统

学研究结果 (未发表资料) 显示淡黄香茶菜和

胶粘香茶菜出现在 A 分支中, 而此前的研究中

用到的淡黄香茶菜植物标本存在鉴定错误。

68摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 植 物 分 类 与 资 源 学 报摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 摇 第 35 卷



通过对比聚类分析结果 (图 4) 和 Zhong 等

(2010) 对香茶菜属及其近缘属的分子系统学研

究结果 (图 1) 发现: 分子系统树中牛尾草单独

出现在 B 分支上, 而在聚类分析中该种出现在 C
分支中, 即以产生对映鄄贝壳杉烷型化合物为主

的一支中, 并未单独成为一支; 德钦大叶香茶菜

在分子系统树的 C 分支上, 而聚类分析结果显

示该种与线纹香茶菜、 小花线纹香茶菜出现在以

产生三环类二萜为主的一支上; 以产生二环二萜

为主的帚状香茶菜在聚类分析中单独出现在一支

上, 但在分子进化树上该种出现在以产生对映-
贝壳杉烷型二萜为主的 C 分支上。

对二萜类化合物中 D 环 琢, 茁鄄不饱和酮结构

进行统计, 只有对映-贝壳杉烷型二萜化合物和

对映鄄6, 7鄄断裂-贝壳杉烷型二萜具有抗炎、 抗

肿瘤活性中心, 而三环二萜和二环二萜化合物则

基本没有此类活性。 Wink (2003) 指出植物产

生次生代谢产物主要是用来防御敌害, 对植物的

生存及繁殖起到重要的作用。 我们的研究结果显

示在香茶菜属中较为进化的植物类群中分离得到

的二萜才具有抗炎、 抗肿瘤的活性, 我们推断二

萜的抗炎、 抗肿瘤活性是在香茶菜属进化过程中

产生的, 有助于其逃避敌害、 生存及安全繁殖。
因此, 应多从产生四环二萜为主的较进化的 B、
C 分支上的植物种类中分离提取二萜类化合物的

活性成分。
3. 2摇 二萜类化合物的分类学意义

二萜类化合物是拥有丰富多样结构的次生代

谢产物, 并且在唇形科内的分布往往具有一定的

规律性, 很早就已经作为分类标记被用在唇形科

属内水平或属级以上水平的研究了 (Alvarenga
等, 2001)。 Wink (2003) 提出次生代谢产物作

为防御及信号化合物, 对植物的生存及繁殖起到

重要的作用, 在植物进化过程中经历了自然界的

选择淘汰, 是一种适应性状, 因此它们在各植物

类群中的存在与否与详细分布状况具有较高的分

类与系统学研究价值。
在香茶菜属中, 只在帚状香茶菜中分离得到

二环二萜, 因此这个特征可以很好的区分出帚状

香茶菜, 可以作为该种的分类标记; 而主要含三

环二萜的种类为线纹香茶菜、 小花线纹香茶菜、
胶粘香茶菜、 德钦大叶香茶菜和淡黄香茶菜也可

以用这一特征将这几个种与香茶菜属余下的主要

含四环二萜的植物类群区分开。
因此, 根据二萜的环数, 可以将香茶菜属植

物分为三部分: 含二环二萜为主的帚状香茶菜为

一类, 含三环二萜为主的线纹香茶菜、 小花线纹

香茶菜、 淡黄香茶菜、 胶粘香茶菜和德钦大叶香

茶菜为一类, 剩下的如: 旱生香茶菜、 腺花香茶

菜等含四环二萜为主的植物类群为一类。
目前, 很多次生代谢产物的结构和生物合成

途径并不确定, 但其在分类学上的应用已经有了

较长的历史, 并且在一些植物类群的分类学研究

中可以作为一个很好的辅助证据。 在某种程度

上, 次生代谢产物在分类学上的价值与传统的形

态学分类位置相似, 二者都受到环境和基因的双

重作用。 二萜类化合物在香茶菜属的分布有一定

的规律性, 也有一定的分类学价值, 但在应用中

还需要谨慎使用, 并且要结合其他的性状一起使

用, 才可能得到相对可信的结果。
二萜类化合物在香茶菜属植物种类中的分布

存在一定的规律性, 而且产生三环二萜的种类相

对原始。 但是我们此次选用的分子系统树中还有

部分未解决的分支, 并且收集到的化合物数量在

种与种之间差距较大, 有些植化研究较多的种类

就能分离到很多化合物, 而有些种类却因研究较

少只分离到几个化合物。 因此我们还需要对香茶

菜属植物进行更深入的系统发育研究, 得到一个

较全面的系统发育推断, 在此基础上与尽量均衡

的化合物数据结合分析, 才能对香茶菜属二萜类

活性成分筛选发挥指导性作用。
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