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摘要:
 

为减少薄荷颗粒香料在干燥过程中特征成分的损失,建立了不同干燥条件下(烘箱干燥、微波真空干

燥、微波干燥)香料的干燥动力学模型,结合水分分布的变化规律及特征成分的挥发情况优选适宜的香料干

燥条件,并考查了薄荷颗粒香料的卷烟滤棒加香效果。 结果表明:薄荷颗粒香料在烘箱干燥、微波真空干燥、
微波干燥下的干燥时间分别约为 60 ~ 120

 

min、20
 

min、4
 

min,3 种干燥方式的最适动力学模型为 Page 模型;
随着干燥的进行,半结合水转变为结合水和自由水,同时自由水在不断地挥发;薄荷颗粒香料特征成分均随

着水分的挥发而降低,干燥温度越高,特征成分散失越明显,特征成分保留量与结合水相对峰面积呈极显著

正相关;结合干燥时间及留香效果,确定微波干燥为最佳干燥工艺;薄荷颗粒香料加香后的卷烟烟气中酸类

物质和酚类物质含量略有降低,酮类物质含量略有增加,新增 3 种薄荷特有的特征成分薄荷醇、L-薄荷酮、
胡薄荷酮,在保留卷烟原有风格特征的前提下,可为卷烟带来清凉感,降低刺激性,提高卷烟的吸食品质。
关键词:颗粒香料;薄荷;干燥工艺;滤棒加香;微波干燥
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0　 引言

天然香料除具有毒性低、香味独特等特点之外,

还具有抗氧化、抗微生物等合成香料不具备的功

效[1] ,被广泛地应用于食品、医药、化妆品、烟草等

多个工业领域[2] 。 薄荷(Mentha
 

haplocalyx)属于唇

形科植物,是一种重要的天然香料植物[3] 。 研究者

通常采用水蒸气蒸馏法从薄荷中提取制得挥发

油[4-5] ,并通过烟丝加香、滤棒加香、卷烟纸加香、成

形纸加香、包装材料加香[6-9] 等方法应用于卷烟中。

薄荷挥发油中含有的功效成分主要有 L-薄荷酮、薄

荷醇[10] 、胡薄荷酮等多种单萜类化合物,其中薄荷

醇在卷烟中可以起到降低刺激性和青杂气的作用。

在卷烟抽吸过程中,薄荷挥发油中的有效成分并不

参与燃烧,也不会发生高温裂解,且受到滤嘴截留的

影响较少[11-12] ,仅依靠其挥发性进入烟气中,为烟

气带来薄荷特有的清凉感。

固体颗粒香料通常采用挤出滚圆造粒法制成,
该方法先通过螺杆挤出机对粉末-黏结剂预混物料

进行混合和挤压,并通过孔板挤出成条状物,然后在
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离心力、摩擦力的作用下滚圆成球形颗粒,所得颗粒

粒径大小比较均一,物料流动性较好[13] 。 固体颗粒

香料的干燥方式包括热风干燥、微波干燥、真空干

燥、远红外干燥、冷冻干燥等,干燥工艺对其香味成

分保留效果有较大的影响。 崔春等[14] 研究了不同

干燥方式对甘薯固体香料香气成分的影响,发现真

空干燥所制备的香料香气成分含量最高。 秦永存

等[15]采用静态微波真空干燥技术制备烟草内源性

固体香料,并对其挥发性香味成分进行分析,发现经

微波真空干燥后的样品成分大部分与干燥前的样品

一致,产品品质稳定,留香效果较好。 但有关薄荷固

体颗粒香料干燥工艺及其在卷烟滤棒中的应用研究

鲜有报道。
基于此,本研究拟以薄荷粉末、β-环糊精和微

晶纤维素为原料,采用挤出滚圆造粒法制备薄荷颗

粒香料,研究不同干燥条件对颗粒香料的含水率、水
分分布状态和挥发性成分的影响,优选薄荷颗粒香

料的最佳干燥工艺并用于卷烟滤棒加香,以期为新

型烟用固体香料的制备提供理论支持。

1　 材料与方法

1. 1　 材料、试剂与仪器

主要材料:干薄荷叶,购于安徽省亳州市;黄金

叶(天香),河南中烟工业有限责任公司。
主要试剂:β-环糊精(纯度>98%),孟州市华兴

生物化工有限责任公司;微晶纤维素(纯度>98%),
湖州市菱湖新望化学有限公司; 二氯甲烷 ( 纯

度>99%),德国 Sigma-aldrich 公司;丙二醇 ( 色谱

纯),天津德恩化学试剂有限公司;无水硫酸钠(分析

纯),天津大茂化学试剂厂;乙酸苯乙酯(0. 871
 

mg / mL、
色谱纯)、薄荷醇(纯度为 99%)、L-薄荷酮(纯度为

98%)、胡薄荷酮(纯度为 96%),上海阿拉丁生化科

技股份有限公司。
主要仪器:DGX-9143 型电热恒温鼓风干燥箱,

上海福玛实验设备有限公司;RWBZ-08 S 型微波真

空干燥箱,南京苏恩瑞设备有限公司;MM823LA6-

NS 型微波炉,美的微波电器制造有限公司;CS-150
型粉碎机、KPGD5 / 20 型低温冷却液循环泵,郑州凯

鹏实验仪器有限公司;EL204 型电子天平,梅特勒-

托利多仪器 ( 上海) 有限公司; E - 25 型挤出机、
MiNi-S 型滚圆机,深圳市信宜特科技有限公司;Ag-
ilent7890B 型气相色谱仪、 Agilent7890GC / 5975 MS
型气相色谱-质谱(GC-MS)联用仪,美国 Agilent 公
司;NMI20 型核磁共振成像分析仪,苏州(上海) 纽

迈电子科技有限公司;同时蒸馏萃取装置,郑州科技

玻璃仪器厂;RM20 H 型转盘式吸烟机,德国博瓦特

凯西公司;Regulus8100 型场发射扫描电子显微镜,
日本日立公司。

1. 2　 实验方法

1. 2. 1　 薄荷颗粒香料制备 　 将干薄荷叶粉碎至

20 ~ 60 目(直径 250 ~ 830
 

μm),分别取薄荷粉末

10
 

g、β-环糊精 3
 

g、微晶纤维素 3
 

g,混合均匀,随后

加入溶剂(18
 

mL 纯水与 0. 5
 

mL 丙二醇)进行掺配。
将掺配好的样品加入挤出机中挤成条状,然后将条

状样品经滚圆机滚成球状固体小颗粒,即为薄荷颗

粒香料。 具体参数为挤出转速 120
 

r / min、滚圆转速

1400
 

r / min、挤出孔径 1
 

mm、滚圆时间 1
 

min。
1. 2. 2　 薄荷颗粒香料的干燥　 分别称取 50

 

g 薄荷

颗粒香料,采用烘箱干燥、微波真空干燥、微波干燥

3 种方式进行干燥处理。 烘箱干燥:设有 50
 

℃ 、
60

 

℃ 、70
 

℃ 、80
 

℃
 

4 种温度梯度,每隔 10
 

min 记录

一次香料质量。 微波真空干燥:真空度为 0. 1
 

MPa,
干燥温度为 50

 

℃ ,微波功率为 800
 

W,微波频率为

2450
 

MHz,每隔 2. 5
 

min 记录一次香料质量。 微波

干燥:功率为 1300
 

W,微波频率为 2450
 

MHz,每隔

0. 5
 

min 记录一次香料质量。 每组实验平行重复

3 次。
1. 2. 3　 薄荷颗粒香料干燥特性分析　 1)薄荷颗粒

香料含水率、水分比[16-17]计算公式如下。

W =
m - m0 - m绝

m绝

式中,W 为样品含水率 / %,m 为样品与器皿总质量 /
g,m0 为器皿质量 / g,m绝 为样品绝干质量 / g。

MR =
Wt - We

W0 - We

式中,MR 为 t 时刻的水分比,Wt 为 t 时刻样品的干

基含水率 / %,W0 为初始干基含水量 / %,We 为样品

平衡时的干基含水量 / %,该值很小,通常可忽略
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(为 0)。
2)干燥动力学模型及统计分析。 选用 5 种常

用干燥动力学模型(见表 1)研究干燥过程[17] 。 利

用 Origin
 

2021 对薄荷颗粒香料干燥实验数据进行

处理,采用 Page、Newton、Wang
 

and
 

Singh、Henderson
 

and
 

Pabis、Parabolic
 

5 种干燥动力学模型对热风干

燥过程进行拟合,通过计算拟合曲线的决定系数

(R2)、离差平方和(χ2)、均方根误差(RMSE)评价模

型拟合的效果。 R2 越大,χ2、RMSE 越小,说明模型

的拟合效果越好[18] 。

表 1　 干燥动力学模型
Table

 

1　 Drying
 

kinetic
 

model
模型名称 模型方程 参数

Page MR= exp( -ktn) k,n
Newton MR= exp( -kt) k

Wang
 

and
 

Singh MR=at2 +bt+1 a,b
Henderson

 

and
 

Pabis MR=aexp( -kt) a,k
Parabolic MR=a+bt+ct2 a,b,c

R2 = 1 -
∑
N

i = 1
(MRpre,i - MRexp,i) 2

∑
N

i = 1
(MRpre,i - MRexp,i ) 2

χ2 =
∑
N

i = 1
(MRpre,i - MRexp,i) 2

N - n

RMSE =
∑
N

i = 1
(MRpre,i - MRexp,i) 2

N
式中,MRexp,i 为水分比的实际测定值;MRpre,i 为水分

比的预测值;N 为数据的数目;n 为参数数目。
1. 2. 4　 低场核磁共振测定　 为了深入研究薄荷颗

粒香料中的水分在不同干燥方式下的变化规律,对
样品进行低场核磁共振( LF-NMR)试验,得到不同

干燥方式下香料的水分分布情况。 低场核磁共振利

用氢原子的弛豫行为,通过产生的脉冲信号使待测

样品中的氢原子核在磁场中产生自旋弛豫特性,横
向弛豫时间 T2 表示处于激发态的自旋质子与其他

相邻质子发生能量交换后达到动态平衡所需的时

间,根据 T2 的变化, 可实时监测样品水分分布

状态[19-22] 。
将 50

 

g 薄荷颗粒香料在不同干燥方式下干燥

至含水率分别为(70 ± 1)%、(50 ± 1)%、(30 ± 1)%、
(20±1)%、(10±1)%后,于温度为 22

 

℃ 、相对湿度

为 60%的条件下平衡 48
 

h;准确称取 3
 

g 样品于平

底磨口玻璃试管中,将试管插入磁体线圈内进行低

场核磁共振测定,以 50
 

g 未干燥样品作为对照。 测

定条件为:采用 CPMG 序列测定 T2,磁铁温度为

32
 

℃ ,主频为 18
 

MHz,采样频率为 200
 

kHz,偏移频

率为 601
 

648. 13,90°脉冲时间为 13
 

μs,180°脉冲时

间为 26
 

μs,重复采样等待时间为 1500
 

ms,重复采

样次数为 32, 采样点数为 108
 

010, 回波时间为

0. 180
 

ms,回波个数为 3000,射频延时 0. 020
 

ms,数
字增益为 3,模拟增益为 30

 

db,放大倍数为 3。 测定

结束后,对结果进行反演得到 T2 反演谱。
1. 2. 5　 挥发性成分分析　 将 50

 

g 薄荷颗粒香料在

不同干燥温度与不同干燥方式下干燥至含水率分别

为(70±1)%、(50±1)%、(30±1)%、(20±1)%、(10±
1)%,通过同时蒸馏萃取法提取香料中的挥发性成

分。 在萃取液中加入适量的无水硫酸钠,密封冷藏

过夜,取出转移至浓缩瓶中浓缩至 10
 

mL,进行气相

色谱分析,以 50
 

g 未干燥样品作为对照。
将薄荷醇、L-薄荷酮、胡薄荷酮 3 种标准样品

稀释至质量浓度为 500
 

μg / mL、250
 

μg / mL、125
 

μg /
mL、62. 5

 

μg / mL 和 31. 25
 

μg / mL,通过气相色谱法

计算峰面积并绘制标准曲线,测定萃取后样品中薄

荷醇、L-薄荷酮、胡薄荷酮 3 种特征成分的峰面积

并计算出物质含量。
色谱条件:色谱柱为 HP - INNOWAX ( 30

 

m ×

0. 25
 

mm×0. 25
 

μm
 

)毛细管柱;进样口温度 260
 

℃ ;
检测器( FID) 温度 260

 

℃ ;升温程序为初始温度

40
 

℃ , 保持 2
 

min, 以 8
 

℃ / min 的速率升温至

180
 

℃ ,保持 5
 

min,以 15
 

℃ / min 的速率升温至

220 ℃ ,保持 5
 

min;载气为 He,流速 1
 

mL / min;进样

量 1
 

μL,分流比 10 ∶1。
1. 2. 6　 形貌表征　 将微波真空干燥后的薄荷颗粒

香料样品分散于导电胶上,经真空喷金后,采用

SEM 观察香料表面及横截面的微观形貌,电压为

3
 

kV,放大倍数 500 倍。
1. 2. 7　 滤棒加香应用评价　 以黄金叶(天香)卷烟

为空白烟(烟支长度 84. 0
 

mm,圆周 24. 3
 

mm,滤嘴
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长度 25. 0
 

mm),将微波干燥后的薄荷颗粒香料于滤

棒成型时均匀添加到空白烟滤棒中,制成颗粒段,再
经卷烟机将颗粒段与醋纤段结合卷接成二元复合增

香滤棒样品烟, 滤嘴结构为 10
 

mm ( 醋纤段) +

15
 

mm(颗粒段)。 为提高待测卷烟样品含烟丝量的

一致性,按照压降为(设计值±100)
 

Pa、质量为(设

计值±0. 02)
 

g、滤嘴通风率为(设计值± 2)%的标

准,对已制备的卷烟样品进行筛选。
1) GC-MS 分析。 将所制备的二元复合增香滤

棒卷烟与空白烟置于恒温恒湿箱(温度(22±2)
 

℃ 、
相对湿度(60±3)%)中平衡 48

 

h,在 ISO 模式下,按
照文献[23]的要求,使用吸烟机进行抽吸,并采用

44
 

mm 剑桥滤片捕集主流烟气的总粒相物。 将收集

到的剑桥滤片放入 150
 

mL 三角瓶中,加入 50
 

mL 无

水乙醇萃取剂,超声 30
 

min,过 0. 45
 

μm 有机膜,进
行 GC-MS 分析。

GC 条件: DB - 5 型色谱柱 ( 30
 

m × 0. 25
 

mm×

0. 25
 

μm);进样口温度 280
 

℃ ;升温程序为 50
 

℃保

持 2
 

min,以 5
 

℃ / min 的速率升温至 180
 

℃ ,保持

2 min,15 ℃ / min 的速率升温至 280 ℃ ,保持 2 min;
载气 He,流速 1. 0

 

mL / min;进样量 1
 

μL,分流比

5 ∶1。
MS 条件:传输线温度 280

 

℃ ,电子倍增器电压

1635
 

V,EI 源电子能量 70
 

eV,质量扫描范围 30 ~
550

 

amu,离子源温度 230
 

℃ ,四极杆温度 150
 

℃ 。
2)感官评吸。 参考《卷烟　 中式卷烟风格感官

评价方法》(YC / T497—2014) [24]对卷烟样品进行评

吸,重点考查其部分舒适感特征指标和烟气特征指

标,随机选取 8 位专业评吸人员对卷烟样品进行感

　 　 　

官评吸。

2　 结果与分析

2. 1　 薄荷颗粒香料干燥特性分析

2. 1. 1　 含水率变化分析　 不同干燥方式下薄荷颗

粒香料含水率变化情况如图 1 所示。 由图 1 可知,
薄荷颗粒香料的初始含水率为 116%,经不同干燥

方式干燥后,含水率到达干燥终点。 在烘箱干燥下,
随着温度的升高,干燥速率显著提高(P<0. 01),干
燥所需时间逐渐减少,从 50

 

℃ 的 120
 

min 减少至

80
 

℃的 60
 

min。 与烘箱干燥相比,微波真空干燥和

微波干燥所需时间较少。 微波真空干燥所需时间为

20
 

min,一方面是由于真空状态下物料沸点会降低,
且薄荷颗粒香料直径较小,内外形成的压力差使水

蒸气达到饱和并迅速蒸发[25-26] ;另一方面微波产生

的能量能够直接作用到物料的内部,从而缩短干燥

时间。 微波干燥方式烘干香料至干燥终点仅需

4
 

min,这可能是因为微波能以电磁辐射的形式进入

样品内部,样品受热后,由内到外产生水蒸气形成气

压差,进而驱动样品中水蒸气向表面迁移[27] 。 因

此,可优先考虑采用微波真空干燥和微波干燥方式

完成固体香料的干燥。
2. 1. 2　 干燥动力学模型构建与分析　 不同干燥方

式下 5 种干燥动力学模型统计结果见表 2。 由表 2
可知,5 种模型对不同干燥方式的薄荷颗粒香料均

有较好的拟合度(R2 > 0. 95),其中 Page 模型的 R2

的数值范围高于其他模型,χ2 和 RMSE 的数值范围

则远远低于其他模型,说明 Page 模型为最适合的动

力学模型。 不同干燥方式下薄荷颗粒香料的 Page
　 　

图 1　 不同干燥方式下薄荷颗粒香料含水率变化情况
Fig. 1　 Changes

 

in
 

the
 

moisture
 

content
 

of
 

peppermint
 

granular
 

spices
  

under
 

different
 

drying
 

methods
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表 2　 不同干燥方式下 5 种干燥动力学模型统计结果
Table

 

2　 Statistical
 

results
 

of
 

five
 

drying
 

kinetic
 

models
 

with
 

different
 

drying
 

methods
序号 模型名称 R2 χ2( ×10-3 ) RMSE×10-2

1 Page 0. 995
 

8~ 0. 999
 

7 0. 033
 

5~ 0. 507
 

0 0. 023
 

4~ 0. 405
 

0
2 Newton 0. 987

 

0~ 0. 993
 

3 0. 718
 

0~ 1. 410
 

0 0. 574
 

0~ 1. 524
 

0
3 Wang

 

and
 

Singh 0. 990
 

7~ 0. 997
 

7 0. 143
 

0~ 1. 020
 

0 0. 158
 

0~ 0. 818
 

0
4 Henderson

 

and
 

Pabis 0. 989
 

6~ 0. 994
 

3 0. 694
 

0~ 1. 340
 

0 0. 486
 

0~ 1. 206
 

0
5 Parabolic 0. 992

 

7~ 0. 997
 

8 0. 145
 

0~ 0. 911
 

0 0. 145
 

0~ 0. 638
 

0

模型具体统计结果见表 3。 由表 3 可知,不同干燥

方式下 Page 模型拟合度均较高,可较准确地反映薄

荷颗粒香料干燥过程中含水率的变化规律,也可用

于描述和预测薄荷颗粒香料的不同干燥过程。

2. 2　 水分迁移规律

将 3 种干燥方式下不同含水率的样品分别进行

LF-NMR,所得 T2 谱图如图 2 所示。 由图 2 可知,将样

品含水率干燥至 20%、10%时,在 1
 

ms、10
 

ms 与 100
 

ms
左右,分别出现了 T21、T22 和 T23

 3 个峰。 T21 代表结

合水,是通过氢键与蛋白质、多糖等大分子物质紧密

结合的水分,流动性较差[28] ;T22 代表半结合水,其流

动性较小[20] ;T23 代表自由水,流动性较好[29] 。
从图 2 可以看出,含水率较高时只存在 T22、T23

　 　 　

两个峰,且 T22 对应的相对峰面积较高,这是因为在

制备颗粒的过程中,选用的主材料为干薄荷粉末,添
加的辅料为微晶纤维素和 β-环糊精,3 种材料均含

有大量的亲水性羟基,又因初始含水量较高,因此水

　 　 表 3　 不同干燥方式下薄荷颗粒香料的
Page 模型统计结果

Table
 

3　 Peppermint
 

granular
 

spices
 

statistical
 

results
 

of
 

the
 

Page
 

model
 

under
 

different
 

drying
 

methods
干燥方式 干燥条件 R2 χ2( ×10-4 ) RMSE( ×10-3 )

烘箱干燥

微波真空干燥

微波干燥

50
 

℃ 0. 996
 

7 3. 630 3. 990
60

 

℃ 0. 997
 

7 2. 560 2. 300
70

 

℃ 0. 995
 

8 5. 070 4. 050
80

 

℃ 0. 996
 

7 4. 680 2. 810
0. 1

 

MPa 0. 999
 

0 1. 210 0. 849
1300

 

W 0. 999
 

7 0. 335 0. 234

图 2　 不同干燥方式下各样品的 T2 谱图

Fig. 2　 T2
 spectra

 

at
 

different
 

temperatures
 

and
 

drying
 

methods
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分在初始阶段大都以半结合水的形式存在,随着干

燥的进行,一部分半结合水向左迁移转化为结合水,
另一部分转化为自由水;自由水的相对峰面积表现

为先增加后减少的趋势,原因是在干燥前期,半结合

水向自由水的转化速度略高于自由水蒸发速度,当
含水率较低时,半结合水向自由水转化速度变缓甚

至为零,但自由水的蒸发仍然在进行。 微波真空干

燥和微波干燥对样品产生的微波可能使不易流动、
扩散的半结合水转化成结合水或自由水,这提高了

水分在颗粒内部扩散的速率,进而加速干燥进程,与
颗粒干燥特性研究较为一致[30] ;在两种微波辅助的

干燥过程中,尤其是干燥前期 ( 颗粒含水率达到

70%时),自由水的相对含量高于烘箱干燥,说明在

干燥前期,微波辅助作用有利于颗粒中水分由结合

水向自由水迁移[31] 。
因所设置的 10%含水率梯度与成品卷烟含水

率最为接近,将香料在不同干燥方式下干燥至含水

率为 10%,并对其 T2 谱图进行分析,得到不同干燥

方式下薄荷颗粒香料的水分分布状态见表 4。 由表

4 可知,在烘箱干燥方式下,随着温度的升高,峰顶

点时间逐渐向左偏移,且结合水相对峰面积逐渐减

小,半结合水与自由水相对峰面积逐渐增大。

2. 3　 薄荷颗粒香料中 3 种特征成分变化

通过 GC -MS 分析可得,薄荷颗粒香料中薄荷

醇、L-薄荷酮和胡薄荷酮 3 种主要特征成分含量分

别占挥发性成分总含量的 67. 701%、 7. 418% 和

13. 032%。 通过外标法对这 3 种主要特征成分进行

定量分析,得出标准曲线为:y = 0. 812
 

8x+1. 928
 

5,
　 　

表 4　 不同干燥方式下薄荷颗粒香料的
水分分布状态

Table
 

4　 Water
 

distribution
 

status
 

and
 

equilibrium
 

moisture
 

content
 

of
 

peppermint
 

granular
 

spices
 

under
 

different
 

drying
 

methods

干燥方式
峰顶点时间 / ms 相对峰面积 / %

T21 T22 T23 A21 A22 A23

50
 

℃烘箱干燥 0. 450 10. 596 80. 264 96. 21 3. 44 0. 35
60

 

℃烘箱干燥 0. 415 10. 596 80. 264 95. 66 3. 98 0. 36
70

 

℃烘箱干燥 0. 353 9. 771 68. 261 95. 17 4. 35 0. 48
80

 

℃烘箱干燥 0. 326 8. 310 58. 052 93. 76 5. 49 0. 75
微波真空干燥 0. 450 10. 596 74. 020 94. 86 4. 49 0. 65

微波干燥 0. 353 9. 771 74. 020 95. 75 3. 82 0. 43

R2 为 0. 999 8,其中 y 表示质量浓度,x 表示特征成

分的相对峰面积。 经计算,得出不同干燥方式下 3
种特征成分质量浓度随含水率变化情况(见表 5)。

由表 5 可知,烘箱干燥方式下 3 种特征成分的

质量浓度均随含水率的下降而降低,如 80
 

℃烘箱干

燥下,将薄荷颗粒香料含水率烘干至 10%时,薄荷

醇、L-薄荷酮、胡薄荷酮的质量浓度仅为干燥前的

56. 80%、51. 17%、50. 35%;随着温度的升高,3 种特

征成分的最终保留量逐渐降低,如 80
 

℃烘箱干燥较

50
 

℃烘箱干燥下 3 种特征成分的质量浓度分别减

少了 81. 08
 

μg / g、614. 27
 

μg / g、156. 26
 

μg / g。 50
 

℃
烘箱干燥下,干燥前期特征成分挥发速率较为缓慢,
当含水率降低至 70%以下时,特征成分挥发速率逐

渐加快,因为较低的干燥温度下颗粒内部升温慢,特
征成分和水分向外迁移的速度都比较慢;而在较高

温度的烘箱干燥及微波真空干燥、微波干燥下,特征

成分含量在干燥前期降低较明显,说明颗粒内部前

期升温较快,内部特征成分较易挥发,水分的快速向

外迁移也会加剧特征成分的挥发。 微波真空干燥和

微波干燥最终所保留的特征成分含量与 60
 

℃ 、
70

 

℃烘箱干燥较为接近,低于 50
 

℃烘箱干燥,但高

于 80
 

℃烘箱干燥。 50
 

℃烘箱干燥与微波干燥下薄

荷颗粒香料所保留的特征成分含量相对较多,且挥

发性成分的释放会更加明显,考虑到实际生产过程

中微波干燥更易于节省时间,因此选择微波干燥为

适宜的干燥方式。
将不同干燥方式下 3 种特征成分总量与结合水

相对峰面积 A21 进行相关性分析,结果见表 6。 由表

6 可知,特征成分含量与结合水相对峰面积呈极显

著正相关,表明结合水含量越高,特征成分含量也会

越大,因此可通过提高结合水含量的方式进一步减

少薄荷颗粒香料在干燥过程中特征成分的损失,如
通过调整真空度、微波功率或采用烘箱干燥与微波

干燥相结合的方法继续优化干燥工艺。

2. 4　 薄荷颗粒香料形貌表征

对微波干燥后的薄荷颗粒香料进行形貌表征,
结果如图 3 所示。 由图 3a)可知,干燥后的薄荷颗

粒香料均为圆球状,颗粒形貌较为完整,有着较好的

流动性,可用于滤棒加香生产应用。 由图 3b)和 c)
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　 　 表 5　 不同干燥方式下 3 种特征成分质量浓度随含水率变化情况
Table

 

5　 Changes
 

of
 

mass
 

concentration
 

of
 

three
 

diagnostic
 

component
 

with
 

moisture
 

content
 

under
 

different
 

drying
 

method μg / g

特征成分 干燥方式
含水率

干燥前 70% 50% 30% 20% 10%

L-薄荷酮

50
 

℃烘箱干燥 206. 80 206. 19 203. 35 200. 10 195. 83 186. 89
60

 

℃烘箱干燥 206. 80 185. 67 174. 09 169. 01 161. 69 143. 40
70

 

℃烘箱干燥 206. 80 176. 12 165. 93 160. 55 151. 73 133. 24
80

 

℃烘箱干燥 206. 80 179. 17 151. 13 131. 62 113. 74 105. 81
微波真空干燥 206. 80 181. 00 152. 75 138. 12 140. 76 128. 57

微波干燥 206. 80 188. 34 172. 06 158. 05 152. 22 145. 23

薄荷醇

50
 

℃烘箱干燥 1
 

777. 33 1
 

769. 61 1
 

702. 56 1
 

665. 17 1
 

649. 12 1
 

623. 72
60

 

℃烘箱干燥 1
 

777. 33 1
 

704. 20 1
 

652. 77 1
 

591. 64 1
 

542. 77 1
 

487. 70
70

 

℃烘箱干燥 1
 

777. 33 1
 

625. 95 1
 

524. 96 1
 

513. 78 1
 

464. 81 1
 

399. 59
80

 

℃烘箱干燥 1
 

777. 33 1
 

618. 84 1
 

469. 89 1
 

341. 88 1
 

114. 50 1
 

009. 44
微波真空干燥 1

 

777. 33 1
 

588. 56 1
 

451. 40 1
 

360. 17 1
 

344. 32 1
 

270. 76
微波干燥 1

 

777. 33 1
 

739. 89 1
 

653. 10 1
 

503. 35 1
 

401. 14 1
 

353. 59

胡薄荷酮

50
 

℃烘箱干燥 400. 65 392. 32 378. 30 369. 570 366. 31 357. 98
60

 

℃烘箱干燥 400. 65 368. 96 334. 82 316. 940 302. 51 272. 23
70

 

℃烘箱干燥 400. 65 349. 45 315. 72 296. 620 276. 70 258. 62
80

 

℃烘箱干燥 400. 65 335. 02 289. 50 267. 360 219. 60 201. 72
微波真空干燥 400. 65 360. 83 289. 50 270. 61 268. 57 254. 35

微波干燥 400. 65 380. 42 366. 96 342. 37 320. 23 311. 69
 

表 6　 不同干燥方式下 3 种特征成分总量与
结合水相对峰面积 A21 的相关性分析结果
Table

 

6　 Correlation
 

analysis
 

of
 

total
 

three
 

characteristic
 

components
 

and
 

bound
 

water
 

peak
 

area
 

A21
 under

 

different
 

drying
 

methods

干燥方式 总量 /
(μg·g-1 ) A21 / % R2 P 值

50
 

℃烘箱干燥 2
 

168. 59 96. 21
60

 

℃烘箱干燥 1
 

743. 28 95. 66
70

 

℃烘箱干燥 1
 

791. 45 95. 17
80

 

℃烘箱干燥 1
 

316. 97 93. 76
微波真空干燥 1

 

653. 68 94. 86
微波干燥 1

 

810. 51 95. 75

0. 936∗∗ 0. 004
 

1

　 注:∗∗表示极显著相关(P<0. 01)。

可知,香料表面相对光滑致密,内部横截面粗糙,呈
现植物纤维的多孔结构,有利于滤棒加香缓释。

2. 5　 滤棒加香应用效果分析

用微波干燥后的薄荷颗粒香料进行滤棒加香,
加香前后卷烟香味成分含量变化见表 7。 由表 7 可

知,酸类物质含量略有下降;4 -羟基-β-二氢大马

酮、巨豆三烯酮和右旋萜二烯等香气成分含量有所

上升,尤其是巨豆三烯酮含量上升最为明显,它是烟

草内重要的中性香气成分,具有改善烟香,使香气柔

和丰满,掩盖杂味的作用;苯酚、邻甲酚、对甲酚和邻

苯二酚等酚类物质含量有所下降,降低了烟气的刺

　 　

图 3　 薄荷颗粒香料的形貌
Fig. 3　 Peppermint

 

granular
 

spices
 

morphology
 

characterization
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表 7　 滤棒加香前后卷烟香味成分变化
Table

 

7　 Changes
 

in
 

fragrance
 

components
 

of
 

cigarette
 

before
 

and
 

after
 

fragrance
 

addition
 

of
 

filter
 

rods μg / 支
种类 名称 空白滤棒 加香滤棒 种类 名称 空白滤棒 加香滤棒

酸类

酯类

醇类

酮类

棕榈酸 21. 62 19. 01
亚麻酸 7. 50 7. 23
壬酸 6. 26 5. 25

三乙酸甘油酯 246. 22 271. 69
棕榈酸甲酯 4. 94 3. 15

2,5-呋喃二甲醇 4. 74 3. 41
薄荷醇 — 35. 66

L-薄荷酮 — 5. 11
胡薄荷酮 — 9. 18

甲基环戊烯醇酮 2. 81 2. 90
3-甲基环戊烷-1,2-二酮 4. 64 4. 74
2,3-二甲基-2-环戊烯酮 3. 90 2. 25

2,3-二氢-3,5-二羟基-6-
甲基-4H-吡喃-4-酮 29. 74 27. 71

5,6-二氢吡啶-2(1H) -酮 3. 19 3. 92
2-(羟甲基) -环己酮 4. 77 4. 65

4-羟基-β-二氢大马酮 7. 48 8. 06
巨豆三烯酮 7. 31 11. 08

酚类

醛类

其他

苯酚 9. 77 8. 39
邻甲酚 6. 98 5. 74
对甲酚 8. 51 8. 33

邻苯二酚 9. 63 9. 43
对苯二酚 12. 32 12. 26

2-异丙氧基苯酚 8. 97 4. 98
4-乙烯基-2,6-二甲氧基-苯酚 6. 60 4. 82

4-乙基间苯二酚 7. 31 8. 11
5-甲基呋喃醛 4. 12 3. 86
5-羟甲基糠醛 39. 94 39. 21

烟碱 665. 06 638. 79
右旋萜二烯 6. 51 7. 29

吲哚 7. 18 7. 31
麦司明 11. 06 11. 43

2,3′-联吡啶 12. 58 16. 69
新植二烯 48. 46 45. 69
莨菪亭 11. 03 9. 98
二十烷 4. 87 3. 61

　 注:—表示未检测出。

激性;烟碱、新植二烯和莨菪亭含量略有下降;其他

香味成分含量变化不大;新增的香味成分均为香料

中的特征成分,如薄荷醇、L-薄荷酮、胡薄荷酮在每

支卷烟中分别增加了 35. 66
 

μg、5. 11
 

μg、9. 18
 

μg,
赋予了卷烟特殊的薄荷香味。

滤棒加香前后卷烟感官评吸结果如图 4 所示。
由图 4 可知,加香不仅为卷烟烟气带来了清凉感,而
且这种清凉感不会掩盖烟气中的其他香味;此外,卷
烟的杂气有所降低,余味有改善,其他评吸指标均无

大变化。 在抽吸过程中发现,烟气中的烘烤香、果
香、花香仍然能被感受到,保留了卷烟原有的风格特

征,且烟气中的润感有所提升,薄荷颗粒香料有降低

刺激性的效果,并使后几口烟气的灼烧感减弱。

3　 结论

本文采用烘箱干燥、微波真空干燥、微波干燥 3
种方式对薄荷颗粒香料进行干燥,并建立了相应的

干燥动力学模型,利用 LF-NMR 和 GC-MS 测定了

薄荷颗粒香料的水分分布情况和特征成分含量,并
研究了干燥过程中香料的水分分布的变化规律及特

图 4　 滤棒加香前后卷烟感官评吸结果
Fig. 4　 Sensory

 

evaluation
 

results
 

of
 

cigarette
 

before
 

and
 

after
 

fragrance
 

addition
 

of
 

filter
 

rod

征成分的散失情况。 结果表明:1) 烘箱干燥方式

下,随着干燥温度的升高,香料的干燥时间逐渐缩

短;微波真空干燥、微波干燥可明显缩短干燥时间至

20
 

min、4
 

min;3 种干燥方式的干燥动力学模型均与

Page 模型的拟合度最高。 2)干燥过程中半结合水

不断转化为结合水与自由水,同时自由水也在不断
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地被蒸发除去。 3)干燥温度越高,薄荷颗粒香料特

征成分散失越明显;结合干燥时间与特征成分的保

留量可知,微波干燥法效果最佳;特征成分含量与结

合水相对峰面积呈极显著正相关。 使用薄荷颗粒香

料进行卷烟滤棒加香后,烟气中酸类物质和酚类物

质含量略有降低,酮类物质含量略有增加;薄荷醇、
L-薄荷酮、胡薄荷酮在每支卷烟中的含量分别增加

了 35. 66
 

μg、5. 11
 

μg、9. 18
 

μg,这些物质可降低杂

气、改善余味并带来凉感,同时也保留了卷烟特有的

风格特征。 未来将进一步对干燥工艺进行调整、优
化,提高薄荷颗粒香料干燥过程中结合水的占比,以
保留更多的特征成分。
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Abstract:
 

In
 

order
 

to
 

reduce
 

the
 

loss
 

of
 

diagnostic
 

components
 

of
 

peppermint
 

granule
 

spices
 

during
 

the
 

drying
 

process,
 

the
 

moisture
 

drying
 

kinetics
 

of
 

peppermint
 

granules
 

under
 

different
 

drying
 

conditions
 

(oven
 

drying,
 

micro-
wave

 

vacuum
 

drying
 

and
 

microwave
 

drying)
 

were
 

studied.
 

By
 

investigating
 

changes
 

in
 

moisture
 

distribution
 

and
 

the
 

volatilization
 

of
 

characteristic
 

components,
 

the
 

authors
 

determined
 

the
 

optional
 

drying
 

conditions
 

for
 

the
 

spices.
 

The
 

flavoring
 

effect
 

of
 

cigarette
 

filter
 

rod
 

of
 

peppermint
 

granular
 

spices
 

was
 

investigated.
 

The
 

results
 

showed
 

that
 

the
 

drying
 

time
 

of
 

peppermint
 

granular
 

spices
 

under
 

oven
 

drying,
 

microwave
 

vacuum
 

drying
 

and
 

microwave
 

drying
 

was
 

about
 

60 ~ 120
 

min,
 

20
 

min
 

and
 

4
 

min,
 

respectively.
 

The
 

optimal
 

drying
 

kinetic
 

model
 

of
 

the
 

three
 

drying
 

meth-
ods

 

is
 

the
 

Page
 

model.
 

The
 

results
 

of
 

LF-NMR
 

analysis
 

showed
 

that
 

with
 

the
 

progress
 

of
 

drying,
 

the
 

semi-bound
 

water
 

was
 

transformed
 

into
 

bound
 

water
 

and
 

free
 

water.
 

At
 

the
 

same
 

time,
 

free
 

water
 

is
 

constantly
 

evaporating
 

and
 

being
 

removed.
 

The
 

concentrations
 

of
 

diagnostic
 

components
 

in
 

peppermint
 

granular
 

spices
 

decreased
 

with
 

the
 

decrease
 

of
 

moisture
 

content,
 

and
 

the
 

higher
 

the
 

drying
 

temperature,
 

the
 

more
 

obvious
 

the
 

diagnostic
 

components
 

loss.
 

The
 

effect
 

of
 

microwave
 

drying
 

is
 

better
 

than
 

microwave
 

vacuum
 

drying,
 

and
 

the
 

drying
 

time
 

is
 

greatly
 

short-
ened.

 

The
 

residue
 

of
 

diagnostic
 

components
 

positively
 

correlated
 

with
 

the
 

peak
 

area
 

of
 

the
 

bound
 

water.
 

The
 

acids
 

and
 

phenolic
 

substances
 

in
 

the
 

cigarette
 

smoke
 

after
 

the
 

spice
 

of
 

peppermint
 

granular
 

spices
 

were
 

slightly
 

reduced,
 

the
 

ketones
 

were
 

slightly
 

increased,
 

and
 

three
 

kinds
 

of
  

diagnostic
 

components
 

unique
 

to
 

peppermint,
 

menthol,
 

L-menthol
 

and
 

menthone
 

were
 

added,
 

which
 

could
 

bring
 

a
 

cooling
 

feeling
 

to
 

the
 

cigarette,
 

reduce
 

the
 

sense
 

of
 

irri-
tation

 

and
 

improve
 

the
 

smoking
 

quality
 

of
 

cigarettes,
 

while
 

retaining
 

the
 

original
 

style
 

of
 

cigarettes.
Key

 

words:granular
 

spice;peppermint;drying
 

process;filter
 

rod
 

flavoring;microwave
 

drying　
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