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摘 　要 :使用同时蒸馏萃取及气相色谱 /质谱联用 ( GC /MS)分析方法 ,对注射加入卷烟中的 11种香料单体的迁移

率进行测定 ,并利用 SPSS 11. 5软件包 ,分析了香料单体的迁移率与卷烟焦油量的关系。结果表明 ,香料的迁移率

与卷烟的焦油呈正相关 ;相同官能团香料单体 ,低沸点和高沸点香料迁移率随焦油量变化较小 ,中高沸点香料迁移

率随焦油量变化较明显。
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Abstract: Some flavors were injected in cigarette and analyzed with simultaneous distillation and extrac2
tion equipment and gas chromatography2mass spectrometry ( GC2MS) which could measure the transfer

ratio of 11 kinds of flavor. The relation between the transfer ratio of flavor and cigarette tar content was

analyzed by using SPSS 11. 5 software. The results showed that: the transfer ratio was positively correlated

to content of tar in cigarette; the monomer sp ices had same functional group s, the transfer ratio of low and

high boiling point changed smaller than that of m iddle boiling point with tar.
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　　卷烟烟气是一种气、液、固并存的复杂多相气溶

胶 ,其粒相物包括水分、烟碱和焦油 ,而焦油是主要

的有害物质 [ 122 ] ,粒相中的有害成分主要集中在焦油

中。焦油的含量会对石油醚提取物、卷烟燃烧性、烤

烟质量及自由基含量 [ 326 ]产生影响。

烟草中的许多香味物质都存在于焦油之中 ,伴

随着焦油量的降低 ,烟味变淡 ,香气减弱 ,卷烟产品

失去原有的风格。因此 ,在降低卷烟焦油的同时 ,要

借助加香加料技术来增进和提高烟气浓度和香味。

有文献 [ 7 ]报道 ,卷烟香气与焦油量呈正相关 ,但焦

油对外加卷烟香料迁移率的影响程度和影响规律尚

未见报道。

为系统地研究焦油含量对卷烟主流烟气香料迁

移率的影响 ,本文采用气相色谱 2质谱联用法测定外

加香料在不同辅料所卷制卷烟中的迁移率 ,并利用

SPSS 11. 5版软件包 ,分析香料单体与焦油量的多

元线性关系 ,旨在为低焦油卷烟吸味补偿技术提供

理论依据。

1　实验部分

1. 1　试剂与仪器

　　青叶醛、苯乙醛、香茅醛、羟基香茅醛、大茴香

醛、乙酸叶醇酯、乙酸芳樟酯、乙酸松油酯、乙酸橙花
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酯、乙酸肉桂酯、乙酸大茴香酯、乙酸苯乙酯 (内标 )

均为色谱纯 ;二氯甲烷、无水硫酸钠、无水乙醇均为

分析纯 ;二次蒸馏水。

PerkinElmer clarus500 气相色谱 2质谱联用仪 ;

R2200型旋转蒸发仪 ; METTLER PG5032S电子天

平 ; C IJECTOR型自动注射加香仪 ; Filtrona SM400型

20孔道直线式吸烟机。

1. 2　仪器工作条件

1. 2. 1　气相色谱条件 　PE25MS毛细管柱 (30 m ×

0. 25 mm ×0. 25μm) ;进样口温度 250 ℃;载气为高

纯 He;流速 0. 8 mL /m in (恒流 ) ;进样量 1μL;分流

比 50 ∶1; 程序升温 [ 50 ℃ ( 1 m in) →8 ℃ /m in →

180 ℃→15 ℃ /m in→250 ℃ (10 m in) ]。

1. 2. 2　质谱条件 　离子源 E I;电离能量 70 eV;离

子源温度 210 ℃;传输线温度 250 ℃;扫描范围 35～

450 amu;谱图检索 W ILEY谱库和 N IST 2005谱库。

1. 2. 3　测定方式 　选择离子监测 ( SIM )模式。

1. 3　实验方法

1. 3. 1　卷烟样品 　采用不同设计参数的卷烟辅料

所卷制的卷烟 ,由玉溪红塔集团提供。各卷烟的焦

油值见表 1。

表 1　卷烟样品的焦油值

Table 1　The con ten ts of tar in c igarette sam ples

卷烟样品 焦油 /mg

1 13. 60

2 11. 20

3 7. 30

4 11. 80

5 9. 60

6 7. 90

7 10. 20

8 9. 00

9 11. 80

10 9. 40

11 11. 60

12 10. 20

13 11. 70

14 8. 20

15 10. 90

16 13. 20

1. 3. 2　加香卷烟样品制备 　将烟支均匀地放在温

度 (22 ±2) ℃,相对湿度 ( 60 ±5) %的环境条件下

平衡 48 h
[ 8 ]

,选择质量 (90. 92 ±0. 02) g /支和吸阻

(1 000 ±0. 05) Pa /支的卷烟为合格烟支。

准确称取一定量的各种香料单体 ,以无水乙醇

为溶剂 ,配置混合溶液 ;采用自动注射加香仪将混合

香料溶液注入经挑选的参比卷烟样品中 (添加香料

量为烟丝质量的 1. 0‰) ,由电脑调节 ,开始注射点

(滤嘴端 ) : 1 mm,结束注射点 : 60 mm,确保微量注

射器的针头既不会扎破卷烟纸 ,也不会将香料溶液

注入滤嘴中 ,并且添加香料液不会沾湿卷烟纸 ,以上

卷烟为合格加香卷烟。

1. 3. 3　加香卷烟保存 　合格加香卷烟 ( 18 ±5) ℃

条件下密封保存 48 h。

1. 3. 4　样品处理 　使用自动吸烟机按 ISO3308
[ 9 ]

标准抽吸卷烟 ,用剑桥滤片收集 5支卷烟的主流烟

气总粒相物 ,作为待测物。将剑桥滤片放入盛有

200 mL二次蒸馏水的 1 000 mL圆底烧瓶中 ,同时蒸

馏萃取装置另一端接盛有 25 mL二氯甲烷的 50 mL

圆底烧瓶 , 70 ℃恒温水浴加热 ,萃取 1 h后。取出萃

取液 ,加入适量无水硫酸钠 ,静置过夜 ,萃取液浓缩

至 1 mL, 加入 0. 070 3 g/mL 乙酸苯乙酯 ( I. S. )

10μL,待进行 GC2MS分析 (MS溶剂迟延 2 m in) ,

平行测定 3次。

2　结果与讨论

2. 1　特征离子选择

　　11个香料标准品和内标在实验选定色谱条件

下 ,所选的特征离子为 :青叶醛 (m /z 41)、乙酸叶醇

酯 (m /z 43)、苯乙醛 (m /z 91)、香茅醛 (m /z 41)、乙

酸芳樟酯 (m /z 93)、大茴香醛 (m /z 135)、羟基香茅

醛 (m /z 59 )、乙酸松油酯 (m /z 93 )、乙酸橙花醇

(m /z 93)、乙酸大茴香酯 (m /z 121 )、乙酸肉桂酯

(m /z 115)、乙酸苯乙酯 (m /z 104)。

2. 2　标准工作曲线、重复性、回收率、检测限和定量限

2. 2. 1　标准工作曲线绘制 　以无水乙醇为溶剂 ,称

取准确量的标样 ,混合后逐步稀释配制 5个不同浓

度的混合香料标准品乙醇溶液 ,分别取 1 mL,加入

0. 070 3 g/mL乙酸苯乙酯 ( I. S. ) 10μL,进行 GC2

MS分析。根据各香料标样和内标物在 GC2MS上的

峰面积比以及各香料标样和内标物的质量比 ,进行

线性回归 ,得到各香料标准工作曲线 ,结果见表 2。
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表 2　香料单体回归方程、检测限、回收率和变异系数

Table 2　The regression equa tion, detection lim it, prec ision and recovery of flavors

香料名称 　　线性回归方程 R2 RSD /% 回收率 / % 检测限 ① / (μg·mL - 1 ) 定量限 / (μg·mL - 1 )

青叶醛 y = 7. 280 6x + 0. 004 5 　0. 999 9 5. 42 85. 53 0. 32 0. 96

乙酸叶醇酯 y = 2. 108 1x + 0. 006 3 1 3. 20 87. 40 0. 045 1 0. 135 3

苯乙醛 y = 1. 271 8x + 0. 008 6 　0. 999 9 3. 39 89. 76 0. 062 8 0. 188 4

香茅醛 y = 5. 81x + 0. 009 8 　0. 999 6 3. 27 91. 89 0. 037 7 0. 113 1

乙酸芳樟酯 y = 2. 573 3x + 0. 007 7 　0. 999 1 2. 58 90. 17 0. 046 0. 138

大茴香醛 y = 1. 842 6x + 0. 002 7 　0. 999 7 3. 00 89. 60 0. 017 5 0. 052 5

羟基香茅醛 y = 2. 524 8x + 0. 007 7 　0. 999 4 3. 89 90. 79 0. 031 0. 093

乙酸松油酯 y = 3. 299 7x + 0. 012 0. 999 3. 35 90. 77 0. 026 0. 078

乙酸橙花酯 y = 4. 335 9x + 0. 000 6 　0. 999 8 2. 84 90. 10 0. 053 4 0. 160 2

乙酸大茴香酯 y = 2. 357 7x + 0. 007 7 　0. 999 3 2. 17 93. 18 0. 027 9 0. 083 7

乙酸肉桂酯 y = 3. 324 5x + 0. 001 5 　0. 999 6 1. 67 96. 74 0. 043 0. 129

　注 : ①检测限 LOD = 3 S/N,最小检测量 LOQ = 10 S/N ( S. 灵敏度 , N. 噪声 )。

2. 2. 2　方法重复性和回收率 　在 5支空白卷烟抽

吸后的剑桥滤片上添加已知量的混合香料溶液 ,前

处理方法同 1. 3. 4节 , GC2MS分析条件同 1. 2节 ,重

复 5次 ,计算方法重复性和回收率 ,结果见表 2。

　　由表 2可知 ,所分析的香料单体标样回收率

≥85. 53% , 1. 67% ≤变异系数 ≤5. 42% ,所选实验

方法适合样品定量分析。

2. 2. 3　香料定量计算方法 　加香卷烟在室温条件

下密封保存 48 h后 ,采用 1. 3. 4节方法和 1. 2节的

条件进行前处理操作和 GC2MS分析 ,计算香料在主

流烟气粒相中的迁移率。

主流烟气粒相迁移率 =主流烟气粒相中单体香

料量 / (加香卷烟抽吸前烟丝中香料量 +加香卷烟

抽吸前滤嘴中香料量 ) ×100%

2. 3　多元线性回归分析焦油量对香料迁移率的影响

　　按 2. 2. 3节的计算方法 ,不同设计参数的辅料

所卷制的卷烟中 , 11种香料在主流烟气粒相中的迁

移率见表 3。
表 3　11种单体香料迁移率

Table 3　Tran sfer ra tio of eleven flavors　　　　　　　　　　　　　　　　　%

序号 青叶醛 苯乙醛 香茅醛 大茴香醛 羟基香茅醛 乙酸叶醇酯 乙酸芳樟酯 乙酸松油酯 乙酸橙花酯 乙酸大茴香酯 乙酸肉桂酯

1 0. 77 1. 13 14. 03 9. 08 5. 04 4. 25 7. 56 16. 18 17. 48 12. 40 10. 63

2 0. 35 0. 88 8. 81 7. 64 3. 26 1. 50 6. 66 12. 27 13. 72 10. 60 9. 30

3 0. 00 0. 38 4. 31 4. 66 1. 18 0. 20 3. 69 7. 00 7. 66 8. 23 5. 86

4 0. 60 1. 00 10. 63 8. 57 4. 34 3. 33 7. 19 13. 56 14. 69 11. 59 10. 05

5 0. 22 0. 73 6. 26 6. 83 2. 94 0. 84 4. 78 9. 24 11. 84 9. 85 8. 03

6 0. 00 0. 46 4. 34 4. 98 1. 20 0. 30 3. 97 7. 29 9. 43 8. 46 5. 45

7 0. 24 0. 84 6. 71 7. 23 3. 15 1. 14 5. 22 10. 82 11. 83 10. 49 8. 88

8 0. 00 0. 57 5. 68 5. 96 2. 06 0. 63 4. 15 8. 82 10. 65 8. 89 6. 59

9 0. 50 0. 94 10. 03 8. 35 3. 73 2. 39 6. 70 13. 03 14. 55 11. 07 9. 78

10 0. 15 0. 72 6. 21 6. 39 2. 91 0. 71 4. 76 8. 93 10. 67 9. 32 7. 86

11 0. 37 0. 92 9. 51 8. 04 3. 51 1. 81 6. 67 12. 74 13. 64 10. 81 9. 55

12 0. 15 0. 74 7. 08 6. 90 3. 25 0. 89 5. 02 10. 12 10. 76 10. 31 9. 12

13 0. 37 0. 93 9. 60 8. 18 3. 51 1. 83 6. 75 12. 97 13. 68 10. 91 9. 45

14 0. 00 0. 51 4. 36 5. 07 1. 46 0. 31 3. 98 7. 42 9. 74 8. 56 6. 75

15 0. 28 0. 85 7. 84 7. 34 3. 26 1. 26 6. 10 12. 54 13. 55 10. 49 9. 15

16 0. 63 1. 10 12. 74 8. 85 3. 58 3. 53 7. 27 15. 23 16. 50 11. 73 10. 49

　　利用 SPSS 11. 5版软件包 ,计算香料单体的迁

移率随卷烟焦油关系 ,得各香料的回归方程、相关系

数见表 4。
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表 4　11种香料迁移率与焦油量的回归方程

Table 4　The regression equa tion of tran sfer ra tio and
con ten ts of tar of eleven flavors

香料名称 　　　回归方程 R2

青叶醛 Y = - 1. 096 + 0. 131 1 X 0. 903 1

苯乙醛 Y = - 0. 468 1 + 0. 120 5 X 0. 972 7

香茅醛 Y = - 8. 686 7 + 1. 589 9 X 0. 956 4

大茴香醛 Y = - 0. 826 9 + 0. 758 7 X 0. 965 6

羟基香茅醛 Y = - 2. 672 9 + 0. 544 4 X 0. 861 8

乙酸叶醇酯 Y = - 5. 039 + 0. 628 6 X 0. 904 3

乙酸芳樟酯 Y = - 2. 102 8 + 0. 735 8 X 0. 860 2

乙酸松油酯 Y = - 5. 270 1 + 1. 561 6 X 0. 937 0

乙酸橙花酯 Y = - 2. 441 5 + 1. 427 9 X 0. 979 4

乙酸大茴香酯 Y = 3. 239 2 + 0. 667 3 X 0. 962 6

乙酸肉桂酯 Y = - 0. 976 3 + 0. 900 6 X 0. 962 4

　注 : X为每支烟焦油值。

　　由表 4可知 ,香料单体的拟合方程较好 ,相关系

数均大于 0. 86,说明香料单体迁移率可直接利用焦

油量代入计算。

香料的迁移率与卷烟的焦油量呈正相关 ,即卷

烟焦油含量增加 ,外加香料的迁移率增大。具有相

同官能团的香料单体 ,低沸点和高沸点香料的迁移

率随焦油变化较中高沸点香料迁移率变化小 ,原因

是低沸点香料在燃吸过程在焦油载体中有较高的透

发性 ,从而损失严重 ,迁移率变化小 ,高沸点香料挥

发性小 ,不易被焦油所携带 ,较多量参加热解 ,同样

迁移率变化小 ,从而中高沸点的香料随焦油变化较

高。

3　结论

　　 (1)建立了卷烟焦油量与外加香料迁移率的回

归方程 ,各香料单体的拟合方程较好 ,说明香料单体

迁移率可直接利用焦油量代入计算。

(2)香料的迁移率与卷烟的焦油量呈正相关 ,

即卷烟焦油含量增加 ,外加香料的迁移率增大 ;反之

则减小。

(3)相同官能团香料单体 ,低沸点和高沸点香

料的迁移率随焦油变化较中高沸点香料迁移率变化

小。
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期刊、中国学术期刊综合评价数据库来源期刊等。《山东化工 》为月刊 ,大 16开本 ,正文 50页 /期 ,单价 10

元 /本 ,全年 120元 ,全国各地邮局均可订阅 ,邮发代号 24 - 109,亦可直接向编辑部汇款订阅。地址 :济南市
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E - mail: sdhg@ sdchem. net, sdhg@chem. com. cn。
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