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Eine neue Kiiltefalle zur Gewinnung grof3er
Mengen von Tabakrauchkondensat

von H. Elmenhorst

Chemisch-Biologisches Institut der Wissenschaftlichen Forschungsstelle
im Verband der Cigarettenindustrie

Herrn Professor Dr. Rudolf Tschesche zum 60. Geburtstag gewidmet

1. EINLEITUNG

Bei biologischen Untersuchungen mit Tabakrauch wird hiufig an Stelle des nativen Rauches das soge-
nannte Tabakrauchkondensat verwendet. Zur Herstellung des Kondensates wird Tabakrauch, der
bekanntlich aus Gasdampfphase und Partikelphase besteht, durch Abrauchen von Cigaretten oder
anderen Tabakprodukten auf automatischen Rauchmaschinen gewonnen. Sammelt man die Trépfchen
der Partikelphase in einer geeigneten Vorrichtung, so gelangt man zum Tabakrauchkondensat, wobei
je nach Art des Abscheidungsprinzips das Kondensat gewisse Anteile der Gasphase enthiilt. Fiir be-
stimmte chemische und biologische Untersuchungen ist es von Interesse, grofle Mengen Tabakrauch-
kondensat unter definierten Bedingungen reproduzierbar herzustellen. -

Fiir das Abrauchen der Cigaretten stehen automatische Rauchmaschinen, die im priparativen MaBstab
arbeiten, zur Verfiigung (1). Fiir die Abscheidung der Partikelphase aus dem Tabakrauch existieren
zahlreiche Verfahren, die sich nach der Zusammenstellung von Barkemeyer (2) auf die folgenden vier
Prinzipien zuriickfithren lassen:

1. Abscheidung der Partikelphase durch Prallwirkung (Watte, Cambridge-Filter, Kapillare);

2. Abscheidung der Partikelphase durch Kiihlung, eventuell kombiniert mit Prallwirkung
(Kiltefalle) ;

3. Abscheidung der Partikelphase im elektrischen Feld (elektrostatisches Niederschlagungsver-
fahren),

4. Auffangen der Partlkelphase in geeigneten Losungsmitteln (Fritten, Waschflasche, Wasch-
turm, etc,).

Jedes Niederschlagungsverfahren sollte grundsitzlich so arbeiten, daf der niedergeschlagene Tabak-
rauch bzw. die Partikelphase so weit wie moglich in seiner Zusammensetzung dem natiirlichen Rauch-
aerosol entspricht. Sekundér-Reaktionen, die zur Bildung von Artefakten fithren, welche im natiir-
lichen Rauchaerosol nicht vorhanden sind, sollen nach Méglichkeit ausgeschlossen werden.

Bei der von uns frither beschriebenen priparativen Rauchmaschine (1) verwendeten wir zur Abschei-
dung der Partikelphase eine Vibrationsfritte, welche nach dem von Barkemeyer und Seehofer (2, 3)
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vorgeschlagenen Prinzip arbeitet. Bei diesem Verfahren wird der Rauch in Aceton aufgefangen. Da
aber die Verwendung von Losungsmitteln die Moglichkeit der Bildung von Artefakten einschlieft
(siche auch Diskussionsbemerkung Cuzin [2]), beschaftigten wir uns mit der Entwicklung einer Nie-
derschlagsvorrichtung, weldhe die folgenden Bedingungen erfiillen sollte:

1. Zur Abscheidung des Rauches sollen keine Losungsmittel verwendet werden (Vermeidung
eventueller Sekundir-Reaktionen durch das Losungemittel).

2. Zur Abscheidung des Raudhes soll keine Hochspannung verwendet werden (Vermeidung
von Sekundir-Reaktionen durdch elektrische Entladungen).

3. Zur Abscheidung soll kein Filtermaterial verwendet werden, da dieses unter Zeitverlust
ausgewaschen werden muf und stets gewisse Teile des Raudhkondensats absorbiert und
zuriickgehalten werden.

4. Die Abscheidungsvorrichtung soll einfach in der Konstruktion und leicht zu reinigen sein.

5. Die Abscheidungsvorrichtung soll geeignet sein, den Rauch von etwa so0o Cigaretten ab-
zuscheiden,

6. Die Abscheidungsvorrichtung soll reproduzierbar arbeiten und Abrauchergebnisse liefern,
die mit den Ergebnissen des analytischen Abrauchens (7) vergleichbar sind.

Betrachtet man die auf Seite 1 angefithrten Abscheidungsprinzipien, die zur Verfiigung stehen, so
erscheint das unter z genannte Prinzip, die Abscheidung durch Kithlung, geeignet, die aufgestellten
sechs Forderungen zu erfiillen.

Die bicher bekannten Kiltefallen entsprachen nicht der oben unter 5 genannten Forderung, den Raudh
einer groferen Menge Cigaretten aufzunehmen, so kann 2. B, die ,CORESTA"-Kiihlfalle (4) lediglich
den Rauch von 10 Cigaretten auffangen und ist daher nur Fiir analytische Untersuchungen geeignet.
Von J. G. Burgan (5) wurden wir auf die im Institut des Tobacco Research Council, London, in
Harrogate entwickelte Kiltefalle hingewiesen. Von diesern Modell ausgehend entwickelten wir die
Kiihlfalle, welche im folgenden beschrieben wird,

ABBILDUNG 4  Gesamionsichl der priporaliven Rouchmosching mil 2. BESCHREIBUNG
praparativer Kihlfalle DER AFPARATUR

Die Kihlfalle besteht aus einem
zvlindrischen Kolben von ca. 1000
cm® Inhalt, der an seinem oberen
Ende mit zwei Tuben versehen ist.
Der eine Tubus besitzt einen NS-
45er Normschliff, der zweite schrig-
gestellte Tubus eine Kugelschliff-
schale. Durch den senkrechten Tu-
bus mit dem Normschliff N5-45 ist
ein Glacrohr — im folgenden Filter-
rohr genannt — mit einem Aufen-
durchmesser von 23 mm und einer
Gesamtlinge von 280 mm hin-
durchgefiihrt, das fast bis auf den
Boden der Kiihlfalle reicht. Das Fil-
terrohr tragt an seinem oberen Ende
einen Normschliff N5-19, der zur
Verbindung der Kiihlfalle mit der
Vakuumvorrichtung dient. An den
schrigstehenden Tubus mit der
Kugelschliffschale wird das Rauch-
iiberleitungsrohr, das vom auto-
matischen Rauchkopf der Rauch-
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I ABBILDUNG Abmessungen der Kihlfalla
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maschine herfithrt, angeschlossen (siehe Abb. 4). Der AuBenmantel der Kiihlfalle hat einen Durch-
messer von 85 mm und ist am Boden zu einem kleinen, 35 mm im Durchmesser betragenden, Napf
gekropft. In diesen Napf ragt das untere Ende des Filterrohres hinein (Abb. 1).

=t ABBILDUNG 2

Kihlfalle mit V3 A-Stahlmanschette

Der Abstand der Unterkante des Filterrohres vom napfartig gekroplten Boden der Kithlfalle soll so
klein wie moglich sein. Da dieses glastechnisch nur schwierig zu erreichen ist, wird iiber das untere
Ende des Filterrohres eine seitlich geschlitzte Manschette aus VzA-Stahlblech geschoben. Beim Ein-
fiithren des Filterrchres in die Kithlfalle sto8t dann diese Manschette auf dem Boden der Falle auf und
schiebt sich beim Eindrehen des 45er Normschliffes so weit auf das Filterroht auf, daB nur ein sehr
feiner Ringspalt zwischen der Unterkante des Rohres und dem Boden der Falle verbleibt (s. Abb, z).
Dieser Ringspalt wird durch die Formgebung des eingekripften Bodens besonders intensiv durdh die
Kiltemischung gekithlt und verursacht die Abscheidung der ersten Rauchmengen, die in die Falle
eintreten. Zur Kithlung wird eine Mischung aus festem Kohlendioxid und Methanol verwendet,

Bei gewissen Cigarettensorten kann es vorkommen, daf die Kiltefalle, wie sie in Abb. 2 gezeigt
ist, nicht zufriedenstellend arbeitet, da die Falle bereits nach den ersten so bis 60 abgerauchten
Cigaretten verstopft. Fiir diesen Fall haben wir die Kiihlfalle modifiziert (5. Abb, 3). Der Unterschied
gegeniitber der in Abb. 2 gezeigten Falle besteht darin, daf statt der VaA-Stahlmanschette eine 8 mm
hohe Fillung von VzA-Wendeln in den napfartig verengten Boden der Falle eingebracht wird. Die
Wendelfiillung ist immer dann zu verwenden, wenn das abzuscheidende Rauchkondensat bei — 80 °
zum Verkleben neigt und keine grofporige Struktur aushildet. Im Normalfall, z. B, bei normalen
Blendcigaretten, ist jedoch die VaA-Stahlmanschette ausreichend. Eine Ansicht der Kihlfalle in
Verbindung mit der von uns entwickelten priparativen Rauchmaschine zeigt Abb, 4.
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ABBILDUNG X z.1 Diskussion der Wirkungsweise der Kiihifalle

Kiihifalle mit ViA-Stahlwendeln
. enes Bei Beginn des Abrauchens mit einer frisch gereinigten Kiihl-

falle zieht wihrend der ersten fiinf Ziige ein geringer Teil des
Tabakrauches durch die Falle hindurch. Nach ca. 50 Cigaretten
hat sich im unteren Teil der Kiihlfalle eine entsprechende Menge
Raudhkondensat in Form einer festen hellgelben Substanz ab-
gesetzt. Bei weiteremn Beraudchen lagert sich der abgeschiedene
Rauch als hellgelbe feste Masse in Schichten — dhnlich wie bei
einem Baumkuchen — iiber diese Anfangsmenge und Fillt
schlieflich bei einer Anzahl von 5000 abgerauchten Cigaretten
die Falle bis zur Hilfte aus. Die Wirkungsweise der neuen
Kiihlfalle beruht offensichtlich darauf, daf den Partikeltripfchen
des Rauchaerosols die thermische Energie durch die Kihlung
entzogen wird. Die einzelnen Tripfchen lagern sich zu groferen
Teilchen zusammen und werden dann an dem durch die VaA-
Stahlmanschette gebildeten Ringspalt oder an der sehr grofen
Oberfiche der VeA-Wendeln abgeschieden. Wenn sich erstmal
eine kleine Menge Kondensat abgeschieden hat, bildet sich durch
den hohen Wassergehalt des Rauches, der 30 bis 40" betrigt,
festes kristallisiertes Eis. Diese Eickristalle bilden dann zusam-
men mit den Bestandteilen des Rauches, die bei — 80" nicht
kristallin fest erstarren, ein mechanisch festes Gefiige.

Dieses Gefiige wirkt auf die nachfolgenden, in ihrer thermischen Energie stark erniedrigten Rauch-
partikel als Filter, dhnlich wie z. B. das Glasfasergeriist des Cambridge-Filters. Wenn sich eine
solche Struktur erst einmal ausgebildet hat, kann die Falle mit dem Rauch von soco bis éooo Ciga-
retten beschickt werden, vorausgesetzt, daf die Temperatur von — So” immer aufrechterhalten wird.
Ganz allgemein kiinnte man die Wirkungsweise der Falle in dem Satz zusammenfassen: Der Rauch
bildet selber den Filter, auf dem er sich abscheidet.

Fiir die erfolgreiche Abscheidung des Raudhes ist die Form des Bodenteils der Kithlfalle sowie der
Durchmesser des duBeren Mantels und des inneren Filterrohres von grofer Bedeutung. Die Linge
der Falle spielt keine Rolle; falls ein groferes Fallenvolumen gewiinscht wird, kann die Linge un-
bedenklich verlingert werden.

Offensichtlich spielt auch die Feuchte der Raumluft eine Rolle bei der Rauchniederschlagung. Im
Rauchlabor unseres Instituts, in dem 20 Rauchmaschinen mit Kiihlfallen arbeiten, traten mitunter
Stisrungen in der Arbeitsweise der Kiihlfallen bei sehr trockener Raumluft (unter so%n relativer
Feuchte) auf. Dieses Problem wird von uns zur Zeit niher untersucht,

2.z Beschaffenheit des Rauchkondensates und Vergleichbarkeit der Arbeitsweise der Kithlfalle
mit der Vibrationsabscheidung und der elektrostatischen Abscheidung

Methodik: Fiir die unten beschriesbenen Untersuchungen wurden folgende Methoden verwandt:
Das maschinelle Abrauchen der Cigaretten geschah nach den Bedingungen der . Einheitlichen Vor-
schriften fiir die Analyse von Tabak und Tabakrauch” (7), d. h. 1 Zug pro min, 2z sec Zugdauer,
35 ml Zugvolumen.

Als Rauchmaschinen wurden verwendet:

die priparative Rauchmaschine, wie sie bereits von uns beschrieben wurde (1), Statt der
dort beschriebenen verbesserten Vibrationsfritte, wurde die Kiihlfalle an die Rauchmasdhine
angesetzt.

die analytische Rauchmaschine des BAT-Typs mit Rauchkopf fiir 15 Cigaretten (8).
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Die Bestimmung der Phenole erfolgte nach der Methode von Lorentzer; und Neurath (6).
Die Bestimmung des Wassers im Kondensat wurde nach der Karl-Fischer-Methode durchgefiihrt.

Die Bestimmung des Nikotins erfolgte nach den ,Einheitlichen Vorschriften fiir die Analyse von
Tabak und Tabakrauch” (7).

- Die Bestimmungen des 3,4-Benzpyrengehalts wurden von Herm Priv.-Doz. Dr. G. Grimmer, Uni-
versitit Hamburg, durchgefiihrt.

Das in der Kiihlfalle abgeschiedene Ratichkondensat stellt bei — 80° eine hellgelbe, feste, in
Schichten aufgebaute Substanz dar. Beim Erwirmen der Falle auf Zimmertemperatur verdndert sich
die hellgelbe Farbe schlagartig nach braun bis dunkelbraun, und das Kondensat bldht sich auf,
wobei die leichter fliichtigen Bestandteile der Gasdampfphase, die bei — 80° mitkondensiert wur-
den, entweichen.

Die Wasserbestimmungen ergaben, daf das Kondensat ca. 30%0 Wasser enthilt. Etwa 8%/0 Wasser
stammen aus der Feuchtigkeit der Luft, die beim Abrauchen durch die Cigarette und in die Kiihlfalle
hereingezogen wird. Dieses bedeutet, da8 in 100 g feuchtem Kiihlkondensat 30 g Wasser enthalten
sind. Von diesen 30 g Wasser stammen 8 g Wasser (27%) aus dem Feuchtigkeitsgehalt der Raum-
luft und 22 g (73%0) aus dem Wassergehalt des Tabaks und den Verbrennungsprodukten des Ta-
baks (9).

Das Kiihlkondensat unterscheidet sich in seiner Zusammensetzung nicht von dem Kondensat, welches
nach der Vibrationsmethode gewonnen wird (siehe Tabelle 1).

Vergleich zwischen Vibrationsabscheidung und Kijhifalle am Be‘ispiel der Cigarette 35 TABELLE1
Gesamfmenge Ausbeute an trockenem | Nikotin im trockenen | 3 4.Benzpyren
Anzahi d
Abscheideverfahren obnégoud:;n abg evanchien R°"°,?,'§7E?§ nsot Ruud\k?/:ldensai R":Td'";f’o?“;::;‘m
argen Cigaretten |- oo o o — ppm
m s m s
Vibration Ki| 16 860 34 41 50 0,31 1,08
Kuhlfalle 9 4290 35 27 51 0,36 112

m = Mittelwert aus der angegebenen Zahl der Chargen

. — l
s = Stondardabweichung = l/ __2_( mi ]m)z
n -

Wie die Tabelle zeigt, besteht kein Unterschied im Nikotin- und Benzpyrengehalt im Kondensat der
Cigarette 35, wenn man einmal mit der Kiihlfalle und ein anderes Mal mit der Vibrationsfritte ab-
scheidet. Die Ausbeute an Kondensat in mg/Cig ist ebenfalls nicht verandert. Bemerkenswert ist
dagegen, dafl die Standardabweichung s fiir die Kondensatausbeute bei der Kiihlfalle etwas niedriger
liegt als bei der Vibrationsfritte.

Vergleich des analytischen elekirostatischen Niederschlagungsverfahrens mit dér Kishifalle TAB ELLE 2
(Cigarette Blend B)

Anzahi der Gesam;r:nenge unAtu:sbeuie Nnkohn n im téce;:l:r;en 'Ph%r:::'l;‘ Ii(r;\n:ir:g::?en
Abscheidungsverfahren abgerauchten abgerauchten | Rauchkondensat- ' .
hargen igaretten mg/Cig mg/Cig " uo Cig o
. 5 .
elektrostatisch (@14 70 28 41,58 5,56 203 0,72
- | Cigaretten)
4
Kohifalle L (@ 1000 4000 29 1,57 5,41 210 0,70
| Cigaretten) -
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Vergleicht man die Wirkungsweise der Kiihlfalle mit dem analytischen, elektrostatischen Nieder-
schlagungsverfahren (s. Tab. 2), so it sich kein Unterschied im Nikotin- und Phenolgehalt zwi-
schen dem elektrostatischen und dem Kiihlkondensat feststellen. Die Zahlen zeigen also, daf die
Abrauchergebnisse bei Verwendung der priparativen Kiihlfalle mit den Ergebnissen, die nach der
analytischen Abrauchmethode gewonnen werden konnen, sehr gut iibereinstimmen.

2.3 Leistungsfiihigkeit der Kiihlfalle und Reproduzierbarkeit der Abrauchergebnisse

Die neue Kiltefalle kann ohne Schwierigkeiten den Rauch von 60oco Cigaretten — entsprechend
ca. 180 g Kondensat — niederschlagen und aufnehmen.

* Zur Abschitzung der Reproduzierbarkeit der Abrauchergebnisse wurden die Ergebnisse ausge-
wertet, die durch den Dauerbetrieb von mehreren Rauchmaschinen iiber Zeitriume von 3 bis
12 Monaten erhalten wurden. Die Befunde sind in Tab. 3 zusammengefafit.

TABELLE3 Reproduzierbarkeit der Abrauchergebnisse bei Verwendung der Kihifalle
in Verbindung mit der préiparativen Rauchmaschine
Anzahl der g b IO . .
rons, | Elan | Gosam. | Ao en hosenem | Nifotin n iodenen | Phagel i denon
Sorte | Zeitraum abge- der ab- mg/Cig : *h - Y
) rauchten erauchten )
Chargen igaretten p—y = =

| : m 5 v m s v m S v

B 3 Mon. 12 108376 | 29 | 35 12 | 541 | 0,38 7 1070 |0053| 8

144 | 8 Mon. 19 16550 |29 .36 | 12 | 585|049 | 10 {083 {006 | 8

151 | 8Mon., 19 16380 | 29 | 26 9 | 255|024 9 |079 |008 | 10

" 152 | 8Mon. 19 16770 | 29 | 29 10 |28 | 017 6 | 077 |0,06 8

BF | 12Mon. 60 224930 | 22 | 245 | 1 | 2,08 | 015 7| =1 = | =

: -—
s = Standardabweichung = V Zl(rn.—]ml v = Variationskoeffizient = —;_T
n - .

m = Mittelwert aus n Chargen

Fiinf verschiedene Cigarettensorten wurden abgeraucht. Die verrauchten Stiickzahlen pro Sorte
schwankten zwischen 16000 und 224000 Cigaretten. Um die aus den verschiedenen Cigaretten-
sorten mit der Kiihlfalle gewonnenen Kondensate in bezug auf die Reproduzierbarkeit ihrer Her-
stellung vergleichen zu konnen, wurden als MeBgréfen die Kondensatausbeute in mg/Cig, der
Nikotingehalt im' trockenen Kondensat in' Prozent und der Phenolgehalt im trockenen Kondensat
in Prozent bestimmt.

Aus Tab. 3 ist ersichtlich, daf der Variationskoeffizient fiir die Kondensatausbeute fiir alle 5 Ciga-
rettensorten nur wenig von 10%s abweicht. Der Variationskoeffizient fiir den Nikotingehalt im
Kondensat liegt fiir alle 5 Sorten um den Wert von 8% und der Variationskoeffizient fiir den
Phenolgehalt um ¢ %b.

Diese Werte mochten wir als Mafistab fiir die Reproduzierbarkeit der Arbeitsweise der Kiihlfalle
betrachten. Dabei ist zu beachten, daR in den gefundenen Variationskoeffizienten schon die Streu-
ungen enthalten sind, die durch folgende Faktoren bedingt sind:

" Streuung der Analysenmethoden,

Materialschwankungen der Cigaretten innerhalb der einzelnen Sorten iiber einen Zeitraum
von 3 bis 12 Monaten, und

Schwankungen, die durch unterschiedliche Gewichte der Cigaretten bedingt sind, da die ab-
gerauchten Cigaretten nicht nach Gewicht selektionjert waren.

Wenn man in Rechnung stellt, daf diese drei Faktoren, die von wesentlichem Einflu auf die Gréfle
der Streuung der Abrauchergebnisse sind, schon in den angegebenen Variationskoeffizienten be-
riicksichtigt sind, so kann man die Werte als recht befriedigend betrachten.
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ZUSAMMENFASSUNG

Die von uns fiir praparative Zwecke entwickelte Kiihlfalle ist geeignet, den Rauch von 6éooo Ciga-
retten niederzuschlagen und aufzunehmen. Die Kiihlfalle benstigt zur Abscheidung des Rauches
weder Filtermaterial noch L&sungsmittel. Das in der Falle niedergeschlagene Rauchkondensat wirkt
selber als Filter und Abscheidevorrichtung fiir den Rauch. Dies bedeutet, da durch die neue Kiihl-
falle der Rauch so schonend niedergeschlagen wird, wie es in keiner der bisher bekannten Abscheide-
apparaturen moglich war. Die Beschaffenheit des Kithlkondensates unterscheidet sich nicht von der
eines elektrostatischen Kondensates oder eines Kondensates, das mit der Vibrationsfritte gewonnen
wurde. Die Reproduzierbarkeit der mit der priparativen Kiihlfalle erreichbaren Abrauchergebnisse
ist befriedigend. Der Wirkungsmechanismus der Kiihlfalle wird diskutiert.

SUMMARY

The described “cold” trap has been developed for preparatory purposes and is designed for
collecting and precipitating the smoke of 6000 cigarettes. The trap operates without filter
material or added solvents. The precipitated smoke condensate itself acts as precipitating filter.
By the new trap the precipitation of the smoke is thus performed much more tenderly than by
all other hitherto known precipitation apparatusses. The quality of the “cold” condensate does
not differ from that of electrostatically produced condensate or from that of condensate ob-
tained by a vibration frit. The reproduceability of the results obtained by means of the described
preparatory ‘“‘cold” trap is satisfactory. The mode of action of the trap is discussed.

RESUME

Le piége & froid développé par nous a les qualités requises pour recueillir et précipiter la fumée
de 6000 cigarettes. Le piége remplit sa fonction sans du matériel de filtration et sans I'addition
de solvants. Le condensat précipité dans le pige agit soi-méme comme filtre précipitant. La pré-
cipitation de la fumée est ainsi effectuée d'une fagon beaucoup plus douce que par tous les
autres appareils de précipitation connus jusqu’d présent. La qualité du condensat »froid« ne
différe pas de celle du condensat produit électrostatiquement ou de celle du condensat obtenu par
une fritte & vibration. La reproductibilité des résultats obtenus par le nouveau piége est satis-
faisante. Le mode de fonctionnement du piége 4 froid est discuté.
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