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-,traditionnelle.

L'usage des parfums et d2s ardmes remonte & 1l'antiquité,
prlnc1palement en Orient. Outre le culte des divinités, les parfums
servalent également a soigner -les malades. L'art de la parfumerie
.étaik déja connu des Chinois, des Indous, des Egyptiens, des

~Assyr£ehs puis des Arabes, des Grecs et des Romains.

Ibnou-siné' médecin et philosophe musulman (980-1037)}, fat
1'un des premiers A élaborer un procédé d'extraction des huiles
essentielles par entrainement a la vapeur -d'eau.

!f Au XVIeme  giacle,. Paracelse, médecin suisse, étudia

l'extractlon de 1'"ame" des végétaux sous forme de "cquintessence"
a 1aque11e sera donné,.le nom d'Yesprit" puis d'"essence" et
flnalement:d'"hulle essentielle" [1]. '

- Der nos jours, une activité économique considérable se
developpe tunt pour les ardémes artificiels gque naturels, et la
redherche d'une productlon élevée et variée pose le probleme de
valorlsatlon de nouvelles espéces végétales et de mise en oeuvre
de procedes d'extraction plus efficaces.

. C'est dans cette optique que nous avons entrepris 1'étude de
1 extractlon par entrainement a la vapeur d'eau de 1l'huile
essentlelle de 1l'Artemisia herba-alba Assc d'Algerie.

Hotre 1nteret s'est porté sur cette plante car elle n'a
jusqu'a ‘présent pas été étudiée dans notre pays, bien que

relativement abondante et largemesnt utilisée en médecine
‘- "

Lors de cette étude, nous tenterons d'approcher les conditions
optlmales de 1'extract10n par entrainement a la vapeur d'eau de
l'huile essentielle a 1'échelle semi-pilote, en étudiant 1'influence
"sur:le rendement de tr01s paramétres expérimentalement accessibles,
enl 'occurencga la masse de matiere végétale 4 traiter, sa répartition

* dans l'alambic sur des plateaux et la vitesse de distillation.

* Par ailleurs, nous procéderons a 1'étude analytique de 1'huile
essentlelLe afin d'en élucider la composition.

. Enfln, nous essayeréns de mettre en évidence 1l'influence de
quelques - paramétres liés a4 la matiére végétale et au procédé
d'extraction sur la composition de l'huile essentielle.




3,..&..:\wnghtirlmu'n]"i#5.,09.5?1-._5.1?
R e Kaw: &0 - ST
H e T : .-

d LY

Wi i, M e 1o sy A e P S M Rl T Al et e T e v o TR by ER i I ol
T YA e s L 4 . - . L t S -
s s TR CToew - :

x .n. R -
PR el P L L Zat
4
) !
‘
E N
. ﬂ M
T :
B ¢
-
* ” . -
12 .
-
- -
+ .
. 1 . .
. . .
“. 1 3 - . N . -
. . F R . .
.
. -
. -, A
- - "
L -
o
. . . .
P v
’ R K N
. . o S
. ol
- L - ! -
-
- - LA *
.. .
. -t .
. .
. . - .. .
- o ] . . 8 .
¥ - L. .
B . -
. . -
- ’ - . . .l. -
. . - - -
€ - - b
L] oJ . b - h
e e " * e . - ¢
' et ; .



L4

e

g =

Les Artemisia appartiennent a la famille des Composées, une .
des plus vaste familles des Phanérogames avec prés de 1000 genres ;i
et 15000 espéces, répartls pour la plupart dans les régions tempérées
et fr01des du globe fz 37.

v o ety s

En 1894 Engler“et Pranti ont divisé le genre des Artemisia
en quatre sections. L*Artemisia herba-alba Asso fut classée dans
la section des Seriphidiums Bess [4].

- dear v

ower .

L'A.herba-alba Asso éét connue sous le nom d'ArmoiSe blanche
ou Chelh {'6]. Elle est aussi appelée Semen-Contra de Barbarie [6].

- e, C'est une plante spontanée, trés commune en Afrique du Nord A
et au Moyeht- Orlent Elle affectionne les climats secs et chauds g 4
. et’ forme des peuplements importants dans les zones désertiques.
Trés rgpandue en Algérle plus particuliérement sur 1les

Hauts Plateaux, elle couvre prés de 6 millions d'hectares ([7].

. aa

; ‘L'Armoise est une plante ligneuse se présentant sous forme
. de 'buissoens blancs laineux de 30 & 80cm de hauteur. Les feuilles
f sont longues, étroités et espacées. Les fleurs sont jaunes groupées
" eh capltufes dqnt le récgptacle ne présente pas d'écailles. Le fruit
~est un akéne-cbmprimé sans aigrette ni couronne membraneuse au
sommét [6] o
', L Armoise doit, son odeur caractéristique ‘'a 1l'huile
J,essentielle & 1'état: libre qu'elle renferme. Celle-ci est
-emmaga51née dans déds’ _dépbéts appelés glandes composites faisant
partie des organes secréteurs de la plante. Ces glandes sont exogénes
situées & la surface des feuilles et des fleurs et peu sur les tiges
[8]. Cependant certai:;s auteurs [9] signalent la présence de petltes )
quantltes d'HE dens. le parenchyme de quelques Artenmisia. ‘ :

Les glandes composites sont des formations épidermiques
constituées d'un pieds poli-cellulaire [10].(Figure1). Ces cellules .
vivantes sécriétent 1'HE dans l'espace intercellulaire durant le i
cycle complet de végétation de la plante. Le dépdt ainsi formé est §
recouvert d'une membrane appelée cuticule. Celle-ci est assez
résistante A la pression de 1'HE acdcumulée et empéche son écoulement

* vers 1 extérieur, ainsi que son évaporation.

- -
I Fe ')

Nos ftravaux ont été effectués sur des lots de la plante ' #}
‘provenant des régions de: Ghardaia, Biskra, Laghouat et Ain-Oussara B R
cueillis en période de floraison et de la région des Portes de Fer P
(Bibans), wilaya de Bordj~Bou-Arreéridij, correspondant aux f_ﬁ
dlfférentes périodes de végétation. }ﬁﬂ

*‘



¢ Goutte d‘huile essentielle-.

Vue de dessus

de profil

FIGURE ] :Glandes co

Vue de profil

mposites




.
.-
N
A
o
-
.
N

Vo

Un échantillon de chacun de. ces lots a été
1'herbarium de 1'Institut National d'Agronomie (INA)
.celui de 1'Artemisia herba-alba Asso.
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Les travaux menés jusqu'a preésent sur 1t'A.herba~-alba Asso
sont plutdét d'intérét chimiotaxonomique. Ils concernent la
composition de son HE obtenue par entrainement a la vapeur d'eau,
l'isolation et 1'élucidation de 1la structure des lactones

sesquiterpéniques qu'elle contient, en vue d'une classification
botanique.

Entreprise au début du siécle, 1'étude de 1'HE de
" 1'A.herba-alba Asso [11,12,13] a été pendant longtemps abondonnée,
* puis a de nouveau éveillé 1'intérét des chercheurs.

Ainsi, Cohen et Coll. [14] publient en 1972 leurs résultats
sur -1'étude analytique de 1'HE de la plante du Maroc.

En 1979, Benjilali et Richard [15,16], étalent cette étude
‘sur une cein quantalne de peuplements et arrivent a distinguer 8
chémotypes suivant les constituants majoritaires de 1'HE:
L - A arthuyone. 68 t 4 %.
- ‘A B-tHuyone: 68 % 15 %.
ﬁ‘~,=A. canmphre: 43 * 9 % et ceétones (filifolone et
chrysanthenong) ‘
‘ - A acétate de chrysanthényle: 38 & 70 %.
- A o~thuyone: 31 * 3 % et camphre: 38 % 3%.
A a-thuyone: 31 + 3 % et 3~thuyone: 30 % 3 %.
- A davanone. N

En effectuant des études analytiques trés pousséegsur les
memes echantlllons Lemberg [17] identifie 25 nouveaux constituants
~ de 1'HE. 11 constate que la comp051t10n de l'huile est fortement

1nﬁ1uencée par la période et le lieu de végétation de la plante et
préconise pour sa cueillettela période entre Juin et Octobre. D'autre
.part, il rapporte que, parmi les 8 chémotypes définis, un présente
un intérét commercial: celui dont 1l'huile est constituée de 31#3%
de a~-thuyone et 38+3% de camphre. Ce type d'huile, connu sous le
nomd?’ "essence ‘de Marakech" est le plus recherché par les parfumeurs.
Actuellement, *“le Maroc en est le principal producteur (18,19). Il
"est a noter, qqe'l'extraction de 1'HE d'A.herba-alba Asso au Maroc
est plutdt artfsanale: aucune étude des paramétres technologiques
du procede n'a été effectuée [19]

Une étude similaire sur un autre peuplement d'Artemisia du
Maroc permet A Hurabielle, Malsot et Paris [20] de distinguer un
~autre cthémotype: a chrysanthénone et proposent de considérer ce
constituant comme étant un des critéres chimiotaxonomiques de 1la
tribu des Ahthémidées.




~ Ségal et Coll. [21) identifient des alcools monoterpéniques
irréguliers dans 1'HE d'A.herba-alba Asso du Moyen-Orient. Ils
étudient la composition de 1'HE et la constitution des lactones
sesquiterpéniques de S peuplements de cette plante ([22,23] et
définissent deux nouveaux chémotypes: a cinéole-thuyone-camphré et
4 dérivés du pinane. Les études trés récentes effectuées par ces
chercheurs sur la plante d'Espagne (24] ont montré que celle-ci
présentait des différences du point de vu chimiotaxonomique avec
la plante du Moyent-Orient. )

_ L'activité antimicrobienne de 1'HE et des extraits par
différents solvants de l'A.herba-alba Asso a fait l'objet de
plu51eurs études. e

. Yasphe etQQoll. [25] testent ltactivité de 1'HE de 1l'extrait
-methanollque etxdu ré51du aprés l'entrainement & la vapeur d'eau
de 1'Artemisia du Hoyent -Oorient contre cing micro-organismes.

Irs rapportent que seule 1'huile présente une activité grace

a’ un de ses’ constituants':santollna alcool. Trés récemment, ils

« publient les résultats d'une étude (26] sur 1' activité de l'huile

et de chacun de ses constituants. Ils trouvent que 1es alcools

présents dans, 1'huile, a l'exceptlon du bornéol, sont responsables

~de cette activité par contre celle des cétones est relativement
falble. K

P

En étudiant 1'effet antispasmodique de 1'HE, ils trouvent
qu'i) est 100 a 1000 fois ‘plus important que l'effet bactéricide.

A‘leur'avis, ces deux effets sont a l'origine de l'utilisation et
1 apprec1atlon de 1! Artemlsla en médecine traditionnelle.

Une étude 51m11aire menée’ par Ross et Coll. [27] aboutit aux f
mémes conclusions et de plus elle montre 1° activite fongicide de *
1‘hu11e de l'Artemisia d4d'Egypte.

. Syed Khaquam [28], Al Yahya [29] et Sherif [30] publient des
‘recueils traitant de l'utilisation des plantes du genre Artemisia
en médecine traditionnelle respectivement au Pakistan, en Arabie ;
Séoudite, ‘en Afrique du Nord et au Moyent-Orient et ils soulignent 1
.l'iﬁtérét~pha;macologique,que présente 1'A.herba-alba Asso. ?fﬁ

Au Japon, en Chine et en Bulgarie, les extraits de plantes ,'-1
du genré{AFtemisia sont utilisés pour traiter la carie dentaire F;5
[31]. Au Brésil, un nouveau reméde naturel pour soigner la malaria :
est mis au point a partif d'un extrait de 1l'Artemisia annua [32]. ﬁ

.
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En raison de 1ltutilisation de 1'A.herba-alba Asso en médecine
traditionnelle pour ces effets vermifuge, antispasmodique,
émoliant, diurique, cicatrisant, et dans le but de rechercher de
nouveaux agents thérapeutiques, plusieurs équipes é€tudient les
extraits de 1'A.herba-alba Asso obtenus par extraction au moyén de
différents solvants a l'échelle du laboratoire. Ainsi, Khafagy et
Coll. [33] isolent de 1l'extrait étheropétrolique de la plante
" d'Egypte, la santonine & laquelle est attribué l'effet vermifuge
de 1'Artemisia. Plus tard, Gomis et Coll. [34] rapportent la présence
_de santpnine, torrentine et déhydroreynosine, des lactones
sesquiterpéniques de structure eudesmanolide dans la plante
d'EBspagne.

-
L

RS Eta%sLUnis, Gordon et Coll. [35] testent sans succés
flhexbrait alcoolique de l'A.herba-alba Asso du Sinai contre la
‘ﬁumeur 1eUcem1que et isolent trois lactones sesquiterpéniques de
structute germacranollde.

Des travaux trés récents [36] menés par Alberto Marco sur la
plante d'Espagne lui permettent d'identifier 7 nouveaux lactones
sesquiterpeniques.

En Aigérie, la recherche dans ce domaine est & ses débuts et
les premiers résultats sont assez encourageants [37,38,39,40].

e
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I RAPPZLG THEORIQUES:
I.1 GIZUERALITES SUR LEB8 KUILES ESGEMTIELLES:[3)

les HE appelées également essences, sont des mnélanges
complexes de substances odorantes et volatiles prdsentes dans les
végétaux. Elles sont généralement 1liquides & la température
ambiante. Leur caractére odorant est lié a leur volatilité. Leur
densité est généralement inférieure a4 1; par contre leur indice de
réfraction est souvent élevé. Les HE sont douées d'un pouvoir

rotatoire. Peu solubles dans l'eau, elles lui communiquent leur’

odeur. Elles sont solubles dans la plupart des solvants organiques.
Les HE ne rancissent pas, mais sont trés altérables et sensibles
4 l'oxydation, ce qui limite leur conservation.

La composition chimique des HE est assez complexe. On y trouve
généralement: des composés terpéniques, aromatiques, des acides
organiques, des esters, des aldéhydes, des cétones de faible poids
moléculaire ainsi que des coumarines volatiles.

Certains de ces constituants contribuent a 1'aréme de 1'huile,
d'autres a ltharmonie du mélange. Il en existe qui sont inodores
ou peu odorants et qui ont un rdle effacé. Par contre certains ont
des effets négatifs et il est donc nécessaire de les éliminer.

Les premiéres études menées sur les HE avaient pour but

l'identification des constituants les plus importants. Mais vu leur
grand nombre, leur diversité ainsi que leurs proportions trés
variables, les études s'orientent de plus en plus vers la recherche
de constituants mineurs mais olfactivement intéressants ou
présentant une activité pharmacologique particuliére [41].

Des recherches ont permi d'affirmer qu'une HE est treés
fluctuante dans sa composition sur laquelle intervient un grand
nombre de paramétres liés d'une part &4 la plante, et d'autre part
“au mode d'exploitation du matériel végétal.

La composition d'une HE varie au sein d'un méme genre mais
aussi d'une méme espéce. Ainsi, en fonction de la composition de
1'HE, différentes races chimiques ou chémotypes sont définis pour
une méme espéce végétale. La variabilité de la composition peut
aussi provenir de l'organe considéré (racines, eécorces, trong,
feuilles...). D'autre part, au cours du cycle végétal, des
modifications importantes dans la composition peuvent étre relevées
[42]. ‘

Les NE sont utilisées, a 1'état brut ou purifié, en pharmacie,
dans 1'industrie alimentaire ainsi que dans 1'industrie cosmétique.

"..!




2ctuellement prés de 2000 HE sont connues, mais seules 200
font l'objet de transactions commerciales importantes [43,44].

En Algérie, la totalité des HE sont exportées sans analyses
préalables, et souvent le marché extérieur leur attribue des qualités
cqui ne leur correspondent pas [45]).

I.2 DPROCEDFS D'EXTRACTION:

De nos jours plusieurs proceédes d'extraction des produits

aromatiques des plantes sont connus. Selon la technique utilisée.

nous pouvons obtenir des HE, des concretes, des absolus, des
pounwades, des résinoides ou des infusions[46].

T.2.1 ZLVENFLEURAKGE:[42,47]

Cette technique utilise la propriété qu'ont les graisses
d'absorber trés facilement les émanations parfumées. Elle est
réservée au organee vagataux particuliérement fragiles gue sont les
fleurs. L'enfleurage n'est pratiquement plus utilisé en raison du
prix élevé de la matiérae premisre utilisée (fleurs) et da
1'importante main-d'oeuvre qu'elle requiert.

lLe-principe de cette méthode consiste a mettre les pétales
en contact d'un corps gras sur des chassis superposés a température
ambiante. Au bout de quelques Jjours, le saindoux ou 1l'oxange,
généralement utilisés, sont saturés en essence végétale. Les fleurs
‘sont ensuite renouvelées 10 a 15 fois jusqu'a l'obtention d'une
pommade de plus en plus parfumée. Celle-ci est épuisée par l'alcool
absolu dans lequel les corps gras sont peu solubles. Les composés
volatiles extraits par la fraction éthanolique sont isolés par
simple évaporation de 1'alcool.

r.2.2 LA MACERATION OU LA DIGESTION:

Contrairement a l'enfleurage qui s'effectue a température
ambiante, la maceration est basée sur le méme principe mais a chaud.
Ceci augmente le pouvoir absorbant des graisses utilisées. Cette
technique est rapide et s'applique aux fleurs dont ltactiviteé
physiclogique cesse & la cueillette.

Le principe consiste a immerger les ' fleurs fraichement
cueillies et constamment renouvelées dans un bac de graisse chaude
jusqu'a saturation de celle-ci. Cette derniéere est ensuite épuisée
par l'alcool absolu [46,48]. ! - :
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I.2.3 LYEXTRACTION PAR SOLVANTS ORGAMIQUES VOLATILES:(42)

Les HE sont sclubles dans la plupart des Eolvants organiques

et particuliérement dans les hydrocarbures aliphatiques (pentane,
hexane) ou aroumatiques (benzéne).

L'extraction est effectuée par immersion de la matiére
végétale ‘dans le solvant. Le plus souvent l'opération est réalisée
A température amblante pour éviter une éventuelle modification ou
altération dans les sturtures moléculaires de 1'extrait.'ie solvant
chargé appelé miscella est récupéré. Le produit obtenu apres
évaporation du solvant est appelé concréte. Le traitement A froid
de cette derniére par alcool absolu permet de séparer les résinoides
entrainés par le solvant organique et d'obtenir aprés évaporation
de 1'éthanol l'absolue contenant la majorité des composés odorants
(3,49).

-—

I.2.4 L'EXPRESSION A FROID:([42]

Cette technique s'applique uniquement aux HE d'agrumes
(hespéridés) tels que: citron, orange douce et amére etc... .

En effet, ces HE ne supportent pas de traitement a chaud et
sont altérables par l'action de la vapeur d'eau, car elles sont
facilement péroxydables. Leur extraction du péricarpe frais des
agrumes s'effectue par différents modes d'expression. Généralement
c'est le procédé de scarification mécanique et entrainement de 1'HE
par un courant d'eau qui est utilisé dans l'industrie. L'essence
est ensuite séparée par décantation. Ey

L)

I.2.5 = L*EXTRACTION PAR DIOIZIDE DE CARBONE LIQUIDE OU
BUPERCRITIQUE: [42]

Ce procédé utilise le dioxide de carbone sous deux états:
licquide ou supercritique. Il est basé sur le fait que certains gaz,
notamment le CO,, dans des conditions critiques ou supercritiques,
présentent un pouvoir de dissolution accru vis-a-vis de divers
composés tels que les HE, les ardmes, les colorants naturels, les
graisses etc... .

A 1l'état critique, la densité du CO; est veisine des liquides
et ses qualitéddissolvantes sont plus ou moins sélectives saelon la
température, la pression et la nature des solutés. Les industries
d'extraction 1l'utilisent actuellement sous ses deux états, liquide
ou supercritique, selon un méme schéma de fonctionnement ou seules
les pressions différent. Il est également possible de jouer sur la
pression et le taux d'hydratation relatif de la matiére premiére
extraite pour séparer une HE de l'extrait végétal, ou encore un

y
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composé odorant particulier d'une HE. Il s'agit donc d'un procédé
trés sélectif mais qui a pour inconvénient d'exiger des pressions
élevées, donc une technologie sophisﬁiquée. Ceci 1limite son
utilisation aux productions a chiffres dtaffaires trés élevés. De
plus cette technique donne des produits dont la composition différe
de celle des produits obtenus par les techniques d‘'extraction
traditionnelles, ce qui perturbe les habitudes des industries
consommatrices. Par conséguent ces produits ne sont pas toujours
bien acceptés. :g |

I.2.6 EXTRACTION AU FORAHE 113:142]

L'application du concept de raffinage a 1'extraction des HE -

a permis de mettre au point une technologie originale d'extraction
dont les produits sont: les huiles végétales et les cires ainsi que
le support solide constitué de polysacharide de réserve ou pariétaux.

Cette technique consiste en une séparation séquencée sans
dégradation des différents constituants d'une plante. Elle est basée
sur les propriétés remarquables que présentent les solvants
fluoro-carbonés dans la mesure ou ils associent a ltextraction des
lipides une solubilisation importante de molécules a propriétés
aromatiques.

Ce procédé d'extraction a éteé appliqué pour la premiére fois
a4 des graines d'ambrette dont la teneur en huile est de l'ordre de
19% " .Le solvant utilisé fut .~ le
trichloro—l,1,2—trifluoro-1,2,2-éthane ou forane 113. Le rendement
en matiére aromatique huileuse fut particuliérement éleve. La
séparation des deux. fractions a été étudiée par la suite.
L'hydrodistillation a donné d'excellents résultats.

Le principe de l'extraction au forane 113/ est simple. Il se
décompose en trois étapes: '

1- Extraction proprement dite qui pérmet une double
valorisation du végétal en une seule étape a 1'issue de laquelle
le résidu végétal sec est récupéré. Par ailleurs ce dernier est
stable et donc valorisable puisque le forane 113 entraine également
l'eau. '

2- Recyclage du solvant par distillation, ce qui permet de
récupérer la concréte gqui est un melange d'huile lipidigque et 4'HE.
: 3- Séparation de 1'HE par entrainement & la vapeur des composeés
aromatiques. Cette derniére étape n'est.pratiquéé gue sur une charge
c¢gale au plus & 15% de la matiére végétale initiale.




Ce procédé présente un triple .avantage sur
1'hydrodistillation dans la mesure ou il permet: '

- Une exploitation optimale de la watiére premlere. Les
résidus de l'hydrodistillation sont ici des co-produits.

- Une diminution des rejets liquides et solides.

- Une réduction de la consommation énergétique: globalement
elle est 5 fois plus faible pour l'extraction au forane 113 du fait
que celui-ci a une température d'ebullition de 47°C et que sa chaleur
latente de vaporisation est 15 fois plus faible que celle de 1l'eau.

I.2.7 LV'ENTRAINEMENT A LA VAPEUR D'EAU:

L'entrainement a la vapeur d'eau est le plus ancien des
procédés d'extraction des HE a partir des végétaux. Il est basé sur
le fait que 1la plupart des composés odorants volatiles sont™
susceptibles d'étre entrainés par des aérosocls de vapeur d'eau du
fait de leur point d'ébullition relativement bas et de leur caractere
hydrophobe. Ils ne sont donc ni retenus par et dans les biopolyméres
de la plante, ni solubilisés dans l'eau [50].

‘Ce procédé a été considéré par plusieufs auteurs comme un
des cas particuliers de la distillation des mélanges liquides dont
les constituants sont: soit complétement insolubles (eau et huile),
soit complétement solubles (1'HE comme un mélange de plusieurs
constituants), ou encore partiellement solubles (l'eau contenant
des traces de 1l'huile ou l'huile contenant des traces d'eau) [51].

L'entralnement de 1'HE par la vapeur d'eau est en réalité un
processus de transfert de matiére beaucoup plus complexe. Cette
complexité est dide au fait que les dépdts de 1'HE des végétaux sont
différents de nature et de localisation et dans la plupart des cas
le contact entre la vapeur et l'huile est empéché. Or ce contact
direct vapeur-huile est la condition nécessaire pour 1'entrainement
de l'huile. Par conséquent, le processus gleffectua en deux étapes:
hydrodiffusion de 1'huile jusqu'a la surface de la matiére végétale
suivie d'évaporation (ou distillation).

Selon la théorie de 1l'entrainement a la vapeur d'eau des HE,
formulée par Von Rechenberg [52], la diffusion de l'huile en milieu
aqueux (hydrodiffusion) est la premiére phase du processus. En outre
ces deux phénoménes influent directement sur la cinétique de
l'entrainement, l'hydrodiffusion étant l'étape limitante.,

' cependant dans le cas ces vegetaux ayant des depdts ékogénes,
1'hydrodiffusion n'est pas le phénoméne prépondérant. En effet, le
flux de vapeur atteint et détruit facilement la cuticule couvrant
le dépét de 1'huile et le contact direct vapeur~huile est rapidement
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établi. En conséquence, l'hydrodistillation de telles matiéres
viégétales est de courte durée et la plus grande quantité d'huile
est récupérée au début du processus.

Lorsque la matiére végétale a dépbts exogiénes est traitée
avec des organes du végétal dépourvus ou contenant peu d'huile
(tiges, racines...), une partie de l'huile peut étre adsorbée- a
leur surface et la désorption ayant lieu ensuite est trés lente.
Ces phénoménes de sorption et de désorption sont souvent la cause
de prolongation de la durée du processus [5?JJ,~ ‘

Une terminologie a été dévelopée pour distinguer trois types
de distillation du point de vu technologique [54]:

- Hydrodistillation (water-distillation}.

- Hydrodistillation couplée & la distillation a la vapeur
d'eau (water and steam-distillation).

- Distillation a4 la vapeur d'eau (steam-distillation).

Au cours de l'hydrodistillation, la matiére végétale est en
contact direct avec l'eau bouillante. Elle peut floter sur l'eau
ou étre complétement immergée selon sa densité et la quantiteé a
traiter. La vapeur formée au sein de 1l'eau bouillante entraine les
constituants de 1'HE.

L'hydrodistillation avec distillation & la vapeur consiste
a placer la matiére végétale sur une grille perforée insérée a une
certaine distance au-dessus du fond de l'alambic. La partie
inférieure de ce dernier est remplie d'eau. La matiére végétale et
1'eau ne sont pas en contact direct. L'eau est chauffée par apport
de c¢haleur de l'extérieur de l'alambic et la vapeur, formee au sein
de l'appareil, saturée et humide, a basse pression, traverse la
. matiére végétale entrainant 15HE.‘ '

La distillation a 1la vapeur d'eau "est aussi appelée
entrainement a la vapeur d'eau. La matiére végétale est déposée sur
une grille perforée placée a une certaine distance du fond de
1'alambic. Le volume ainsi délimité est exemnpt d'eau. La vapeur,
_ produite par un générateur de vapeur, saturée ou surchauffée ayant
une pression supérieure a la pression atmosphérique est introduite
au~dassous de la grille. Traversant la matiére végétale, elle
entraine 1'HE. Les eaux de condensation accumulés au fond de
l1talambic sont périodiquement évacuées afin d'éviter leur contact
avec la matiére & traiter. -

L'entrainement a4 la vapeur d'eau est le procédé d'usage pour
1'extraction des HE des végétaux et peut étre réalisé en discontinu
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ou en continu. Il est préféré aux autres procédés pour l'extraction
des matiéres végétales riches en huile et lorsque les constituants
de celle-ci sont stables & une température élevée.

Sa mise en oeuvre assez simple et 1l'utilisation de la vapeur
d'eau, disponible et a bas-prix, comptent parmi ses ayantages.

Cependant il faut tenir compte du fait que la temperature de
ia vapeur d'eau varie au cours de l'entrainement de l'huile. Elle
est basse au début du processus et la vapeur ne peut entrainer que
les constituants trés volatils. Ensuite, elle augmente graduellement
et les constituants a point d'ébullition élevé sont entrainés. Ces
derniers deviennent prédominants dans la vapeur, et la composition
de l'huile obtenue en fin de processus est différente de celle
obtenue auparavant. ) '

D'autre part, lors de l'entrainement a la vapeur d'eau, la
matiére végétale est exposée a une température élevée et a l'action
chimique de l'eau, et dans ces conditions la fragilité thermique
des constituants de l'huile oulhydrolyse de certains conduisent a
la formation des artéfacts.

La .formation des artéfacts et la difficulté d'extraire les
produits odorants peu volatils ou ceux appréciablement solubles
dans l'eau sont les plus importants parmi les inconvénients de ce
procédé.

I.3 DEFINITION DES PARAMETRES INTERVENANT DANS LE PROCEDE
D*EXTRACTIOR PAR ENTRAINEMENT A-LA VAPEUR D'EAU:([8)

I.3.1 LE RuUNDEMENT EN HUILE ESSENTIELLE:

I1 est défini comme étant le rapport entre la masse A'HE
obtenue et la masse de matiére végétale traiteée.

.,

. 3 =g‘ ( : . ' . |

R(%)=Z2x100 | | . (la)
ou

R(%o)=%x1000 | (1b)

avec: g: Masse de 1'HE (g). ' :
G: Masse de la matiére végétale traitée (g).
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I.3.2 LA VITESSE DE DIZYILLATIOHN:

La vitesse de distillation représente le débit de distillat
en ml/mn ou en 1/h. Elle est souvent exprimée en pourcentage et est
définie comme étant le volume en litres de distillat recueilli
pendant une heure a partir d'un appareil de distillation ayant une
capacité de 1001. Elle peut étre calculée par l'expression suivante:

ax3610*

txl (2)

v(%)=

oll: v: Vitesse de distillation (%).
a: Volume de distillat (1).
t: Durée de distillation (s).
V: Capacité de l'alambic (1).

La vitesse de distillation calculée par cette expression ne
tient pas compte du rapport H/D de 1l'alambic ol H est la hauteur
et D le diamétre de ce dernier. Donc pour pouvoir comparer les
vitesses de distillation d'alambics ayant des rapports H/D
différents, il faut utiliser l'expression suivante qui permet de
calculer la vitesse relative de distillation.

ax36x10* H o
v, (%)== %D ‘ (3)

oli: vy: Vitesse relative de distillation (%).
a : Volume du distillat (ml).
t : Durée de distillation (s).

V : Capacité de l'alambic (ml).
H : Hauteur de l'alambic (m).
D : Diamétre de l'alambic (m).

I.3.3 LA QUANTITE DE VAPEUR:

La quantité de vapeur nécessaire pour un processus
technologique tel que l'entrainement 4 la vapeur d'eau est la somme
des quantités de vapeur utilisées pour:

' - L'eéchauffement de la matiére végétale et de 1l'appareillage.

- L'entrainement a4 la vapeur de 1'HE .

- L'échange de chaleur par convection et par rayonnement.

- La condensation. - ?

-

. La vapéur utilisée’ pour l'entrainement de 1'HE est appelée
“vapeur utile"., Sa quantité dépend:
- Du type de matiére végétale et de son état (fralche, seche,

fanee) .
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‘ - De la quantité et de la composition de 1'HE que contient
la plante. S ' '
' - De la vitesse de distillation.

La quantité de vapeur utile est évaluée par la quantité des
eaux de distillation et s'exprime en kilogrammes de vapeur par
kilogramme G'HE (Qug), ©u en kilogrammes de vapeur par kilogramme
de matiére végétale (Qumy). Elle peut étre calculée a l'aide des
expressions suivantes: -

-
Que=— (4)

. ¢

oll: a: Volume du distillat (1).
g: Masse de 1'HE (Kg).

a
= — o)
QMV G ( )

oll: a: Volume du distillat (1).
G: Masse de matiere végétale (Kg). . =

8i® l'on néglige la quantité de vapeur utilisée pour
1'échauffement de la matiére végétale et de 1'appareillage, ainsi
que celle utilisée pour le transfert Je chaleur par convection et
par rayonnement, la quantité de vapeur nécessaire pour le processus
technologique peut étre évaluée par les. formules suivantes:

_ a+c o .
..QTH£=_?;—. _ ‘ o . - - (6)

ou: Qpyp: Quantité de vapeur (Kg de vapeur/Kg de HE).
a : Volume du distillat (1).

c : Volume des eaux de condensation (1).
g .+ Masse d'HE (Kg).
,' . a+c .
Qruv = C _ : . (7)

ol: QpmMy: Quantité de vapeur (Kg de vapeur/Kg de matiére
végétale).

G : Masse de matiére végétale.

Pour simplifier les calcdls,‘ la densité des eaux de
distillation et de concensation est prise égale a l'unité.
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I.3.4 LES CCURBES DE DISTILLATION:[53,55]

Les courbes de distillation caractérisent la cinétique de
1'extraction de 1'HE. Deux types de courbes sont généralement
utlllseS' '

- Courbe totale représentant la variation de la quantité A'HE
recueillie du début du processus au temps t.

- courbe périodique ou histogramme représentant la variation
de la quantité d'HE recueillie pendant des intervalles de temps

réguliers.

La courbe totale (Figure 2) est constituée de deux parties

correspondant chacune a une phase distincte du processus.

~ La phase I représente la distillation de 1'HE située a la
surface de la matiére végétale. La vitesse de distillation est
élevée et constante jusqu'a épuisement de l'huile superficielle.

- La partie II de la courbe illustre la phase suivante, au
cours de laquelle l'hydrodiffusion et (ou) la désorption de 1'HE
adsorbée lors de la premiére phase deviennent prédominantes. Du
fait que ¢ces deux phénoménes sont lents, la courbe atteint un palier.

Les histogrammes (Figure 3) sont plus souvent utilisés car
ils fournissent des informations c¢oncernant non seulement la

cinétique du processus, mais encore la composition de 1'HE.

Un maximum situé au début de 1'histogramme indique la présence
- dans 1'HE d@'HC terpéniques en grande proportion. Lorsque le maximum
n'est pas trés élevé et apparait vers le milieu de 1l'histogramme,
1'HE est riche en dérivés oxygénés, alors qu'un maximum mal dessiné
vers la fin de l'histogramme, suggére la présence de sesquiterpénes
et d'autres constltuants peu volatils.

De plus l'hlstogramme permet de déterminer la fin du
processus,. Cette derniére coincide avec le point (temps) pour lequel
la courbe tend asymptotiquement vers l'axe des abscisses.

I.4 MODELISATION ET OPTIMISATION: [56]

L'un des soucis majeurfd'un chercheur lorsqu'il entame une
étude, est d'essayer d'atteindre les conditions optimales 1lui
permettant d'aboutir aux meilleurs résultats possibles. Cela revient
a effectuer une optimisation du procédé étudié. Pour ce falre, deux
méthodes peuvent étre utilisées: ‘

- La meéthode claSSLque. -

-~ La planification des expérlences.
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FIGURE 2 :'Représ'en'tatio'n sous forme da courbe totale
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I.4.1 METICODE CLASBIQUE:

La méthode classique est la premiére étape a entreprendre
lors d'une étude d'optimisation dans la mesure ou elle donne des
informations sur le comportement du systéme étudié. Son principe
est simple, il consiste a faire varier un des parametres étudiés
tout en gardant les autres constants et a estimer l'influence de
ses variations sur le systéme. '

Malgré la facilité de son utilisation, cette méthode présente
,des inconvénients tels que:

: - Le nombre élevé d'expériences 4 réaliser pour atteindre
. les conditions optimales. .

; ~ Cette méthode suppose que les paramétres sont indépendants
.ehtre eux et que leurs interactions n'influent pas sur 1'évolution
du phénoméne étudié, ce qui, en réalité, n'est pas le cas.

cependant les résultats qu'elle donne peuvent étre pris en
‘cpmbte pour une optimisation par planification des expériences.

1.4.2 PLANIFICATION DES EXPERIENCES:

* Un systéme“physique ou chimique peut étre considéré comme
étant une’rglation entre des causes (variables d'entrée) et des
conséquences (réponse ou variables de sortie).

Etudier un tel systéme consiste & prévoir son comportement:
estimer 1'état ou 1'évolution des grandeurs de sortie en réponse
a une valeur ou a une variation des grandeurs d'entrée. Pour ce
falre, il est nécessaire de concevoir un modéle dont le comportement
est analogue A celui du systéme étudié [57].

. Trois types de modéles sont couramment utilisés(56]:
- Modéle mathématique.
- Modéle homologique.
~ Modéle analogique.

Le modéle mathématique est souvent preéféré car il représente
le systéme étudié par un ensemble de relations mathématiques donnant
la possibilité de prévoir son évolution, de formuler des
recommandations et donc d'aborder les problémes d'optimisation.

' L'établissement . d'un modéle mathématique, aussi simple’

soit-il, requiert des données expérimentales. Il est indispensable
de connaitre le nombre, la précision et la localisation des résultats
nécessaires 157]. Deux cas peuvent alors se présenter: ou bien le
chercheur dispose d'un certain nombre de reésultats expérimentaux,

ou bien il a un n . terrain vierge pour 1lequel il imagine.

*

lﬁexpérimentation: ¢'est les plans d'expériences.
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Un plan d'experlences consiste & réaliser une série d'essais
selon un’ programme systématique et aboutlta 1t'élaboration d'un
modéle mathématique, moyennant le minimum d'essais.

‘ L*tun des plans les plus utilisés est le plan factoriel A deux
niveaux appelé plan .factoriel 2", Sa mise en oeuvre nécessite 2N
essais correspondant au total des combinaisons des deux niveaux des
n variables. ) '

Pour simplifier I'écriture de toutes les combinéisons, un
nouveau systéme de coordonnées est défini, l'origine de ce systéme

' ‘étant le point d'intersection des valeurs moyennes entre les deux
.,ﬁ,niveaux de chaque variable.

L

Sblent ‘

X3, x;, Xg,.++, Xp les n variableé
K1, X3i, X3ir+e+, Xpni leurs valeurs inférieures.
xlg, xgs; X3g,++3, Xpg leurs valeurs supérieures.

Le nouveau systéne de coordonnées a pour origine le point de

icoordonnées.
-xl!+"qﬂi3_x-21+x25 xn!+xns
2 ' 2 """’_é—"__mxlm'me'“"xnm

-

Les variables réduites s'écriront sous la forme:

o

Y X=X X2~ Xom _ Xn™ Xnam
|= . [} 2== Y - PR Y n:&
AXy Ax, AX,
olu:
xlsT‘-‘xli T Xoas T Xgy . Xns~ X
AX) = o ANy = T AN, =

Le domaine expérimental est transformé dans le nouveau systéme

en un hypercube centré & 1! origlne {(0,0,....,0) et dont les sommets
ont pour coordonnées (+1; 3 P t1).

Il est admis que la grandeur Y, dont les variations sont
étudiées, peut étre developpée sulvant une fonction polynomlale de
X1, xz,....,xn du type:

Y *l, +a Xt X2+...+a X +a,2X X +a|3X Ytata, X X +anX X +...+a2,X Ltatag LK,
' : . (8)
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c'est le modéle du premier ordre.

Les 2N essais permettent d'étteindre les 21 valeurs de Y et

par <onséquent 1e5‘ 2n coefficients de l'équation polynomiale
précédente.

- Effets principaux et intéraction de deux paramdtres:

L'effét simple d'un paramétre est défini comme étant 1a

variation de la réponse provoquée par un changement de niveau de
"ce paramétre. : .

'f; Daris un plan’ factoriel 23, chaque paramétre présente quatre
effets simples. La’ moyenne de ces quatres effets représente l'effet
glohaI moxen d'un parametre et caractérise son influence individuelle.
Les ° interactlons correspondent a l'effet simultané de deux ou
plu51eurs°paramqtres. L'interaction du premier ordre entre deux
paramétres peut étre calculée & partir de la différence entre 1'effet
prlncipal du.pnemlexude ces deux paramétres pris au niveau supérieur

de l'autre ‘et 1'effet .principal de ce méme paramétre pris au niveau
inférieur de 1'autre.

Dans le cas Qe trois paramétres’ X1,Xy et X3, il y a trois

'1nteractlons de deux paramétres:

~ Ejo correspondént aux interactions entre X; et X,.
- Ej3 correspondant aux interactions entre X; et Xj.
" = Ea3 correspondant aux interactions entre X, et Xj.

) Les, effets simples ainsi que les interactions des paramétres

peuvent etre calcules par les relations suivantes [59]:

Y

1 ' .
E, = 'é, XUYJ' i“1'2'3;1“1-2-3-'--'8 (9)

NN

,\',,X“Y,zul 2, 3 k=2,3;j=1,2,...,8 (10)

v‘n

Elbf

0=

—

}'-

Les. Valéufé'obtenues permettent d'apprécier 1'influence des

effets simples ét des interactions entre les variables sur la réponse
« du systéne étudlé

--Traitement statistique des donnéas:

Le traltement statistique des données permet d'évaluer

l'influence rielle des effets simples et des interactions des
parmétres’ sur le comportement du systéme étudié. Il offre également

la’ pOSSlblllté de ijuger de la validlté du modele et de son

acceptabillté. " : K

T .
.
A]
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II PARTIE EXPERIMENTALE:

L'un des cbjectifs de ce travail est ltapproche des conditions
optimales de l'extraction de 1'HE d'A.herba-alba“ par
entrainement ‘a la vapeur d'eau.

s

L'apparelllage congu et réallsé au préalable [60], nous a
permls d'effectuer des essals 4 l'échelle semi-pilote.

Asso

Nous avons étudlé 1'influence sur le rendement de Y'huile de
quatre parametres expérlmentalement accessibles:

1
O

- La durée d'extraction.
-.La ‘massé de matieére végétale A traiter.
- La vitesse de distillation,

- La népartltlon "de la matiére végétale A 1l'intérieur gde
l'alamblc sur des plateaux.

11 est a noter que l'apparelllage tel qu'il a été¢ congu, ne

3ﬁpermet pas de maintenir rigoureusement constant le débit de vapeur

pendant toute la duréerd'un essai. Ceci nous a amenés A estimer la
‘vitesse moyenne deldlqtlllatlon pour toutes nos expériences.

. D'autre part, afin’d'éliminer 1'influence sur le rendement
de 1'huile des paramétres autres ?ue le paramétre étudié, nous avons
utlllsé pour chaque série d'essdis un lot de la plante d'origine,

de période de végétation et de taux d'humldlté identiques, conservé
dans les mémes conditions.

Des expérlences réalisées au préalable, nous ont montré que
le rendement‘de 1'HE varie de maniére considérable d'un échantillon
a un autre,_selon que les tiges compor;ent ou non des feuilles, des
capitiles .et des fleurs, Ceci nous .a- incités a effectuer un
échantlllonnage .de la plante selon les méthodes préconisées (8]

‘traiter 1lors de chacun des essais un échantillon
représentatif.

LTS

« 0 "..
- De plus . pour chaque échantlllon de la plante, nous avons
détermlné le,taux|i'hum1d1té (Annexe I), afin d'estimer le rendement

de 1'HE par rapport 4 la matlére végétale absolument séchée et de
comparer les rendéments_sur la méme base.

Nous. avons - tehté] i’égpﬁoche des Vvaleurs optimales des
paramétres. cités en effectuant tout d'abord une optimisation
classigque. Ensu1te, sur la base des résultats obtenus, nous avons
procédé a4 une optlmlsation“par planltlcation de l'expérience en

u
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A

‘ adoptant le plan factoriel 23 en ,raison de sa simplicité et des
possibilités qu'il offre pour apprecier l'effet des interactions
entre les paramétres étudieés.

I¥.1 APPAREILLAGE: (Figure 4)

Comme toute installation d'extraction par entrainement a la
vapéur d'eau, l'appareil que nous avons utilisé comprend trois
parties principales: ‘

~ La génératrice de vapeur ou chaudiére.

.. =.Le distillateuf ou alambic.
v - Le condensedn..“

II’l.l Ll GEWERATRICE DE VAPEUR OU CHAUDIERE:

LY

La chaudiéte &st constituée d'un bac parallélépipédique, aux
dimensions millimétrées (?00x600x500), surmontée d'une sortie de
vapsaur, commandée par une ‘vanne de 38.1mm de diamétre et d'une soupape
de sécurlte. Le niveau d'eau dans la chaudiére est controlé gréce
‘a un ‘tube en verre fixé le long de la paroi latérale du bac. Le
chauffaqe -est assuré par une série de rampes & gaz. Toutes les faces
du bac sont recouvertes d'amiante afin de minimiser les pertes de
chaleur par convection et par cond%ctlon.

-II.1.2 LE DISTILLA‘EOR ou ALAHBIC"

‘Le: dlstlllateur-compxend deux parties: la cucurbite et le
chapitequ’se-terminant par un col de cygne.

La cucurbite, siége de 1l'extraction, sert a contenir 1la
. matiére végétale. Elle est constituée d'un cylindre en cuivre a
. double parox, de 757mm -de hautggr et 500mm de diamétre. Elle est
‘munie .a sa pmrtie 1nfér1eure d"un robinet de purge permettant
1'évacuaﬁ10n des eaux de condcnsation.

Quatre plateaux perfores sur toute leur surface, permettant
la répartition de la matiére végétale, peuvent étre disposés 4

1'1nterleur de 1‘g1amh1c grace A une série d'ergots équidistants
1és uns des autres.

La vapeur-ﬂest% in£roduite, dans l'alambic a l'aide d'un
distriButeur de vapeur enroulé dans l'alambic en spirale. D'autre
part, un second distributeur placé dans 1'enveloppe, permet une
circulation de vapeur dans la double paroi et ce pour minimiser la
condensation des vapeurs ,dans la cucurbite ou alors de chauffer
1l'eau lors d'une distillation mixte.
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FIGURE 4 :Schéma de 1'zppareillage
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Un tube en verre fixé le long de la paroi externe de 1la
cucurbite permet de contrdler le niveau d'eau a 1'intérieur de cette
derniére. '

] La face externe du chapiteau est recouverte d'amiante. La
liaison entre ce dernier et la cucurbite est assurce par une bride
munie d'un joint étanche en caoutchouc.

II.1.3 LE CONDENSEUR:

Ce dernier sert a condenser la vapeur d'eau chargée d'HE.

C'est un cylindre en cuivre, de 470mm de hauteur et 310mm de diamétre, -

muni d'un serpentin & l'intérieur duquel circule la vapeur chargée
d'HE. '

Le condenseur comporte une.entrée et une sortie d'eau de
refroidissement et a sa partie inférieure la sortie du serpentin,

IT.2 MODE OPERATOIRE:

. Nous avons procédé a 1ltextraction par entrainement a la vapeur
d'eau de 1'HE contenue dans les parties aériennes de 1'A.herba-alba
Asso. . o

] Pouﬁ.ce faire, la matiére végétale est introduite dans
l%alambic et uniformément répartie en évitant le tassement. Apres
la fermeture hermétique de l'alambic, la vapeur est mise en
circulation dans la double paroi, Dés que celle-ci est chauffée,
la vapeur est envoyée dans l'alambi¢c ou elle traverse la matieére
. végétale. Chargée d'HE, elle passe dans le condenseur ou elle est
.condensée. Le distillat est récupéré a des intervalles de 15 minutes.

" Le débit de l'eau de féfrigération est réglé de maniére a ce
que la température de diatillgt n'exceéde pas 25°C.

L'HE est séparée du distillat par décantation. La récupération
compléte de l'huile du distillat est effectuée par relargage au
NaCl puis par extraction a ljéfher éthylique. L'éther est ensuite
évaporé a température ambiante.

- %

A 'la fin dg chaque extractién; les eaux de condensation
accumulées awefond de l'alambic sont recueillies et leur volume
. mesuré. L ’

II.3 DETERMINATION DE LA DUREE D'EXTRACTION:

Nous avons évalué éxpérimentalement et fixé A 2 heures 1la
durée d'extraction pour tous les essais.

]
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En effet au-dela de cette durée, le rendement de 1'HE devient
négligeable. .

II.4 INFLUENCE S8UR LE RENDEMENT EN HUILE ESBENTXELLE DES PARAMETRES

LIES A LA PREPARATION DE LA MATIERE VEGETALE:
..
Dans cette étude, nous nous sommes intéressés A l'influence
sur. le rendement en huile des paramétres suivants, liés a la
préparation de la matiére végétale:

V. .. — Le degré de division de la plante.

Y

e Le mode dé séchage.

; :Noua :avong effectué l'ensemble des essais dans les mémes
conditions opératoires.

C = Vitesse de distillation: 6% .
= “Masse. de matiépe végétale a traiter: 1200g.

- Répart1tion° 1 plateau.

.

*. . La plafite 4'un méme 1ot a servi a chaque série d'essais

destinee a évaluer 1'1nf1uence d'un parameétre.
IT.4.1" J:_;:FLUENCB,DU EGRE DE DIVIBION:

?oﬁr évaluer l'influgnce de ce'paramétre nous avons comparé
* les rquements en huile (Tableau 1) obtenus lors de l'extraction
de 1:‘.{ plante’entiére d'une part et de la plante découpée en fragments
'de’.5 & 7cm d'autre part.

" TABLEAU 1,E'Intiuencevdu‘43qré_da division de la plante sur 1le
: 'rendement -en huile essentielle

Degré. de division de la plante " R HYE (°/+*)
' Entieére 1 B 1.089
céﬁpée ) S 0.579

e ry
. .

‘Nous remarquons que le rendement diminue prathuement de
moitié lorSQue la. plante est: découpée. Nous attribuons ceci au fait
que lors du découpage de la plante, une partie des sites contenant
de 1'HE est détruite provoquant des pertes. Donc il est préférable
d'utiliser la plante entiére vVu que le rendement est meilleur.

IT.4.2 IﬂFLUEHCB DU MODE DE SECHAGE:

}d-cours de cette étude nous avons procédé a l'extraction de
" 1'HE des échantillons de la plante frafche, séchée au soleil et
séchée a l'abri du soleil. Les rendements obtenus, estimés par

rapport a 1a matiére absolument -séchée sont groupés dans le tableau
20 .
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TABLEAU i : Influunce 4u mode de sdchage sur le rendement en
| ‘ huile essentielle
Mode de sécﬁage de I;iﬂ@ux-d‘humidité'(%) Ryg (/)
‘ plante- W
Eraiche“ﬁj [ '-;i 38.92 2.802
Séchée au sole11 © 11.97 0.987
Séchée a 1'abri du A 14.97 0.559
-soleil - a '

" Ces résultats sont corroborés par ceux obtenus par Gueorguiev
1ors d'une étude similaire effectuée sur l'Artemisia annua (51,52].
En effet, 11 serait permis de penser que la plante fraiche ayant
été utilisée Juste apres la Cueillette, les constituants légers de
1'HE n'ont pas eu le’ temps de se- volatiliser, d'ou le rendement le
meilleur. Par ailleurs, . dans le cas de la plante séchée au soleil
ou’ le rendement est mblndre que précédemment, 1l1lthuile n'a
vraissemblablement pas pu s'échapper 4 cause du durcissement et de
1 imperméabilité.de ‘la membrane protectrice suite 2 1t'évaporation
rapide de: 1teau contenue dans la plante. Ce phénoméné (évaporation
de l'eau de, la plante) étant plus lent dans le cas du séchage A
l'abri du soleil, la membrane protectrice ne durcit pas et permet
donc l'évaporhtlon de l'huile, et partant un plus faible rendement.

II..S HODELIBATIOﬂ ET DP'I‘.IHIBATIO;H
¥I.5:1 HETHODE cmssIQUE.
‘11, 5,1 1.Inf1uence de 1a masse de mmtiere végétale a traiter:

Aﬁin d'étudler l'lnfluence de . la masse de matiére végétale
a ' traiter sur le rendenent -en HE, nous -avons effectué une série
d'essals dans*les conditions suivantes:

- Vltesse de distillation : 6 % .

- Répartition | plateau, .

- Taux~d'humidité de la plante: 38.42 % .
. - Hasse de matiére végétale A traiter: 1000, 1200, 1400, 1600
g, la masse "de 1600g correspondant au tassement maximal dans
1‘alambic.

‘Les résultats obtenus sont présentés dans le tableau 3.
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: TABLEAU 3 : Influence de la ‘passe.de matiére'végétale & traiter
sur le randemant en hulle esaentielle"-,:~ :
Masse de matiére. | Masse de matiére g R e (° /»,
végétale (g) végétale par unité
de voliume (Kg/m3) ,
" 1000 11,24 e 0.49
1200 .  13.49 | S 1.70 1.
1400 | . 15,73 " . .o.57 1
1600 17.'98 : 0.29

-

&

Nous constatons que le rendement de 1'HE varie sensiblemeﬁt‘
en fonction de la masse de matiere végétale a tralter et atteint
un maximum pour 1200g. - . , v .

Cette variation est.probablement liée au.degré de tassement
de la plante dans l'alambic. En effet, -un tassement non-approprié
(insuffisant ou excessif) impose a la vapeur d'emprunter des chemins
préférentiels. De ce fait, a certains endroits, la vyapeur- n‘entre
pas en contact avec la matlere vegétale et en consequence le re,n:dement
diminue, ;

*
C— 3

IX.5.1.2 Influence de la vitesse de distillatioﬁéﬁ B o

Dans le but de déterminer la.vitesse optimale de distillation,l
nous avons procédé a l'extraction de 1'HE des echantlllons d'un,
méme lot de la plante, en utilisant pour chacun des essais 1200q,
repartis sur un plateau et en réglant le débit dn. dlstlllat”de facon
4 obtenir des vitesses moyennes de 5, 6 et 7% . o

L

Le tableau 4 regroupe les résultats obtenus.; €.

v
3,
[

TABLEAU 4 : Influence de la vitesse de distillation sur la.:.
rendement en huile essentielle B f. coL
Débit du distillat Vitesse de R HE (/%) .
(ml/mn) distillation (%) I
74 5 . 2.41
88 6 . 2.80
103 , 7 ' . 1.14

Les résultats montrent que le rendement en HE est maximal
pour une vitesse de distillation voisine de 6%, valeur en accord
avec celle r..ommandée dans la blbllographle. 5 & 6% [54].

»

29




Une telle vitesse de distillation assure;éerfainement le
meilleur contact entre la vapeur et la matidre végétale, tandis
gue, a une vitesse supérieure le risque de eréation de chemins
préférentiels par la vapeur augmente et par conségquent le rendement
en huile est faible. . .

IX.5.1.3 Influence du nombre de plateaux ou de ln répartition de.

la matiere végétale:

En fixant a leurs valeurs Bptimales les deux paramétres déija
étudiés, en l'occurence la masse de matlére végeétale :a tralter
(1200g), la vitesse de distillation (6%) et.en répartissant la
plante sur 1, 2, 3 et 4 plateaux repectivement, nous avons pu
apprécier 1l'influence de cette répartition sur l¢ rendement en HE.

TABLEAU 5 : Variation du rendement de l'huile essentielle en
fonction de 1la répartition de la matibre vegétale sur les -
platepux. .
Nombre de plateaux . R HE:(;/°‘)'
1 . 2.80
. 2 | 1.07 . .
3 L 0.78
4 10;35-‘.

,__ -

Les résultats donnés dans-le tabléau 5, ‘nods permettent de.

conclure que 1'utilisation des. plateaux n'améllore pas dé rendement
de 1'HE.

& ]
- -

A notre avis, ceci est dl au. fait que la plante déposée'sur
un plateau est mieux répartie le long de l'alambic sans étre tassée
et facilite le passage de la vapeur,-lul permettant d'attelndre
aisément les sites contenant 1'HE., Par contre. l' utlllsatxon de 2,

3 ou 4 plateaux a pour conségquence un tassement plus’ ou moins '
important empéchant le contact intime entre la vapeur et la matiere,_

végétale. _ Lo

4w
e

¥X.5.1.4 Conclusion:

Dans 1le tableau 6, sont résumés les résultats de
l'optimisation classique des paramétres étudiés.
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TABLEAU 6 : Conditions optimales de l'extraction du l'huile
esaentielle de l'Artemisia herba-alba Asso obtenues par la
méthode classique

) Durée " Vitesse de Masse de Nombre de
d'extraction gistillation matiéere plateaux
{h) N {%) végétale (qg)
2 - 6 1200 .1

%

. -. Rappelons que cette méthode d'optimisation permet d'atteindre
l“éffet individuel de chacun des paramétres sur le rendement sans
tenir compte.des interactions entre eux. Or en réalité les paramétres
ne: soht pas indépendants et afin d'évaluer leurs effets conjugués
et.d'approcliér de cette maniére les conditions assurant le meilleure
rendement ‘de, 1'HE, nous avons procédé a 1l'optimisation par
planlfication des expériences selon le plan factoriel 23,

II 5 3 PLANIFICATIOH DES EXPERIENCES:.
II. 9 2. 1 Definition du domaine expérimental:

Les_resultats obtehus par la méthode classique ont permis de
délimlper le domaine expérimental autour du point central

correspondant aux conditions optimales déterminées par cette
méthode. g

. Les -coordonnées du point central, ainsi que les niveaux
inférieurs et:supérieurs attribués aux paramétres étudiés sont
donnés dans le .tableau 7.

TABLEAU 7-: Coordonnées du point central et niveaux inférieurs
- ' et superieurs das paramétres étudiés
Paramétres . - vaeau : Niveau Coordonnées du
' ‘ -inférieur supérieur point central
iuaésé (9). .| 1000 -+ 1400 1200
Vltéssa de .. 5 % 7 % 6 %
dlstlllatlon .74 ml/nmn 104 ml/mn 88 ml/mn
Nombre de 1 ‘. 3 | 2
. prateaux . . e
[ Y
v Pour 51mp11fier 1} exp101tat10n des résultats, les variables

réeiles’ sont remplacees par des variables réduites calculédes a
AR aldewdes relations suivantes:

rall
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X, =—2= masse ' 11
=g (masse) - an
V-V '
5= " (vilesse) ' (12)
AV
P=P, o :

Xy=— (ré partition) (13)
AP

. . C;+C, 1000+ 1400

L C = - — = 1200 | 14
€ . > 5 g (14)
T Vi+V, S+7 ' |
R el T as)
LAY P+ P, 143 ‘
P = ) | 16
'J.Df" '2‘ 2 (16)
et: ’
€,-C, 1400-1000 |
ACs 21 = 200g- (17)
2 2 4
A.V 'f/ 7 5 A .
: 2= l
=t . - 1% 18
AV 2. 2 : . (18)
ot Pz"Pl 3~ »
" LAP = = -1 19
A > > o (19)

) ﬁe'doﬁaiﬁp expérimental est alors décrit dans un repére
orthonorﬁé'a trois dimensions correspondants aux variables réduites
(X1,X2,X3) par un,cube (Figure 5) centré a 1l'origine (0,0,0), ou
((Cm,Vm,Pn) en variables réelles) et dont les sommets ont pour
coordonnées: .

(+1,+1,+1),  (+1;+1,-1), (-1,+1,+1), (+1,-1,-1), (=1,+1,-1),
(+1 -1,+1), (~1';1 +1), (-1,-1,-1).

Une fois 1lé domalne ‘expérimental délimité, le nombre des
essais a reallser a été leé a 9: 8 dans les conditions correspondants
aux sommets du cube décrit précédemment et 1 dans les conditions
) correspondants au centre du cube. Les conditions opératoires de ces
aexpérignces sont résumées dans le tableau 8.
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PABLEAU 8 : Conditions opératoires de la planification des “-%

expériences 3 Lt

Expériences Coordonnées réduites . coordonnées réelles ‘?

oo X1 Xo X3 Masse | Vitesse |Plateaux -%

I . T+ +1 +1 1400g 7% 3 :

II -1 +1 +1 1000g 7% 3

I +1 +1 -1 14009 7% 1

. '.sf_'. IV -1 +1 -1 1,000g 7% 1
T Vo +1 -1 +1 14009 5% 3
.. ‘ - VI -1 -1 +1 1000g 5% 3
. Yoy | w1 -1 -1 14009 5% 1
4. virr -1 -1 . -1 1000g | 5% 1
Tl x B 0 0 1200g 6% 2

hY

o ie rendement en HE cbtenu pour chaque expérience est exprimé
par‘une fonction_polynOmiale de X;, Xp; et X3 de la forme:

Y= a0+a X, +a Xy+asX +a,2X X +a]3X Xata XXt X, XX,
‘ . (20)

11.5;2:2 Résultats et diséussion'

;ﬁés resultats de l'optlmlsatlon .par planification des
experlences de 1'extraction par entrainement a la vapeur d'eau de
1'HE de 1'A. herba—alba Asso sont regroupés dans le tableau 9.

Le rendement maximal del'HE est obtenu dans les conditions

suivantes: " : o
- Masse 'de matiére vegétale a.traiter : 1000g. )
- Vntesse de distillation ¢« 5% (ou 74 ml/mn de distillat).
- Nonbre de plateaux : 1. B - . :

et

N
L el I T e e ey e

33

»
-, A e



-1

xs/j/

\,)("'1,"’1,*1)

= X1

2y ¢+ 1,-1,-1)

& (+1,-1,«13

o

-1,+~1C

A o

4 -

1
D e am m peMe co o

FIGURE S :Représentation-du domaine expérimental




T

e

ThBLEARU 8 : Résultats de l'optimisation par plhnifichtion e
‘ factoriellc des expériences . K _
Durée Expériences i “
(mn) I 1T | x| IV v | vx | viz |virz| 1x
15 | 23699 [g2524 | 20550 17254 00401 |02231 D486 00965 (0918
30 | 20655 | 26892 22125/08068 | 32270 17909 | 20208 19668 28404
45 |02641 01115 {05188 |01760 [01282 qszgoflqoga'/ 08756 qss§4
Myg | 60 [0p375 [00406 (09559 |00742 |p0633 (00488 _|o,9_513 1135‘69 13,3408
75 00179 (00414 00576 (00314 {00107 . 0,0223' o275 05214 fop316
(9) "
90 00082 0170 [of130 |0,0158 |00B9 |00173 00225 |06877 [00104°
105 00132 0p180C 00102 [0p138 lop231 (00580 [0e185 92927 [p0160
120 00147 00408 {0470 [00221 [49638 [0,5423 [opB14 OP133 .}00182
MuE 47910 | 32109} 49700 28655 | 35624 32317 | 32149 58206} 49186
totale ' t
(g) i’
Vitesse | 7.21 [7.00(6.85| 7.15 |5.76 | 5.02 | 5.25| 5.44 | 6.28
woyenne (%) ‘ ' .
Ryp/Mh | 3.422|3.219) 3.550/ 2.865 | 2.544 3.231 | 2.296 5';',532’614.09.3
(*/°°) . _ P .
Ryp/Ms |3.888 | 3.648] 4.033/3.255 | 2.894/ 3.671 | 2.:608| 6.613|-4.656
(°/++) . i 4
Taux L
d'humidite 11.98 RS
(%) “

Nous avons pu, par comparaison des rendements des expériences

*

pour lesquelles deux des paramétres étudiés sont identiques alors
que le troisiéme varie, évaluer l'influence de chacdun d'eux sur le
rendement. Nous sommes arrivés aux conclusions suivantes:
1- Le rendement est trés affecté par la variation conjugquée
de la masse de matiére végétale et de la vitesse de distillation.
2~ La répartition de la matiére végétale influe pew sur le

J
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rendement. o | : LT _
3- D'une maniére générale, la diminution, de la matiére
végétale & traiter améliore le rendement, probablement & cayse dp

tassement moindre de la plantd, S
f

D'autre part, nous avons trace et examine les courbes de
distillation pour chacune des expérlences. Celles-ci sont: donnees
en Annexe II. Nous remarquons qu'elles oﬁt presque la méme alluré

et toutes présentent un maximum prononcé en début de dlstlllatlon..'

L'augmentation du rendement au début du processus peut étre 4d aun
fait que la vapeur ne pénétre pas de suite toute la masse de matiére
végétale, elle entraine donc peu dthuile. Au fur et.a mesure que
le processus avance, la vapeur traverse de plus en plus de plante;
et extrait d'avantage d'hulle.

De plus, le fait que 1e maximum des courbes dé .distillation
soit bien prononcé et apparait au debut du processus de distillation
(15 ou 30mn) nous renseigne sur la gomposition de 1'HE. En effet,
une telle allure de la courbe suggére la presence dans l'hulle d'une
forte proportion de dérivés monoterpénlques oxXygénés [8]

Certaines courbes de distillation (expériences VII et VIII)
sont irrégulieres. Ceci est probablement di aux fluctuations du
débit de vapeur. Au cours de la distillation, la vapeur a dd suivre
des chemins préférentiels puis a.été déviée a'un instant ddnne et
a emprunté de nouveaux chemins rencontrant ainsi de 1a’ matlere
végétale n'ayant pas encore été en contact avec la’ vapeur.

Enfin, nous constatons une légére augmentatlon du-rendement
de 1'HE vers la fin du processus. Celle-ci peut étre éventuelilement
attribuée a 1'entrainement a la vapeur de la quantité d'huile située
dans le parenchyme de la plante, ayant diffusé’&*&a surface.

Cependant cette augnmentation n'est pas imporfanﬁe, et. a notre
avis un compromis doit étre recherché entre la durée:du. processus
pour récupérer la totalité de l'huile et 1'écononie de la‘vapenr.

C'est la raison pour laguelle nous avons £valué la quantxté de}"

vapeur utile et totale necessaire pour le processus. :_ ..aé'
I1.5.2.3 Bilan thermique:

En utilisant les relations données &au paragraphe I. 3 3, nous
avons calculé pour chaque expérience:

- La quantité de Vvapeur utile pour la, dlstlllatlon par
kilogramme d'HE: Qug. )

~ La quantité de vapeur utilisée peur 1! entrainement de 1'HE
par kilo ramme de matiére végétale: Quy.

- La quantité de vapeur totale nécessaire pour le processus
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technologlque par kilogramme d'HE: OrNE- ' . o
- La guantité de vapeur totale nécessaire pour le'processus
technologique par kilogramme de matlere végétale: QTMVM

Les résultats sont’ donnés dans le tableau 10: "
s . ¥,
TABLEAU 10 : Bilan thermique du ‘processus d'entrainement‘a la.
' vapeur d‘eau *

Quantité de . Experienées ) :i '
vapeur I |.ITI | III | IV \ VI, | VII |VITII| IX
(Xg/Kg) _ - R

QHE 2680 | 3882 | 2454 | 4440 | 2880 | 2767 | 2909 16§5' 2275
oMy 10 | 14 9 14 | 8 10 ‘| 7 11 4 10
QTHE 3644 | 5750 [ 3710 | 6988 | 4994 | 4383 ‘5168 2653 3641
OTMY 14 | 20 | 14 | g2 | 14 | 16 | 13 | 17 | 16

»

Ces valeurs peuvent étre uttlisées pour estimer la quantité
de chaleur nécessaire pour la mise en oeuvre du procédeé d'éxtracfion
de 1'HE, & condition que l'installation soit pourvue d'lnstruments.
de mesure de la température, de la pression et du deblt de vapeur.
Connaissant ces caracterlsthues de la vapeur, il sufflt de “se
refférer aux diagrammes établis dans la littérature pour accéder
4 la quantité de chaleur [62). :

I1.5.2.4 Déternination de 1l'écuation du rendement: :

¢ L
. ~ “r

L'ensemble des équations exprimant la variation du ﬁebdeﬁént'
Y en fonction de Xj;, X; et X3 pour chague expérience, ddnne un
systéme de huit équations & huit inconnues dont la résolution a .
permis d'évaluer les effets des trois paramétres etudles, alnSL que.
leurs interactions sur le rendement en HE. . .

Les valeurs des coefficients de l'équation (20) du premmer

ordre sont données ci-dessous: - w ) g
ap = 3.826 ; a3 = - 0.471 ; az = - 0.120 ; a3 = - 0:302 -
ayp = 0.725 ; a3 = 0.336 ; az3y = 0.364 ; ajp3 = - 0. 470

L'équation mathématique qui dégrit les varlatlons au
rendemerit en HE en fonction de la masse de métiére_végétale (Xiy, .
la vitesse de distillation (X3) et le nombre.de plateaux (X3) s'écrit R
sous la forme: ' :

17



Y= 3826 0471X,- OI?OX -0.302X,+0.725X X, +0336X e +0.3’04X Xy~ 0470)( XX
. o .

Les valeurs des cbefficients de cette équation, nous
permettent de tirer les conclusions suivantes?

1= L'effet 51mple de la vltesse de distillatjon sur le‘ .

rendement en HE est preponderant par rapport aux effets simples de
la masse & traiter et de la répartition® : .

2- L'effet conjugué de la masse de matlere vegetale a traiter
et de la vitesse de distillation influe enormement sur le rendement
en HE, alors que les effets. conjuqués, de la repartltlon et de la

vitesse et celui de 1la répartition et de la masse & traiter sont

plus faibles et pratiquement égaux.‘. !
II.5.2.5 Méthode simple d'appréciation des intaraétions:

‘Nous avons utilisé une autre methode .{60] pour évaluer
l'influence des effets individuels de chaque. parametre étudié ainsi
que de leurs interactions sur le rendement en HE. gette méthode
consiste a calculer les valeurs su1vantes et de 1es Lomparer.

- Effets simples: o ‘ - : ;;a :

¥

1 B | . N - :
gz Y =-0.471 o @)
1 & - B . - )
E2-=-é>_l .Y, ==0.120 - . (23)
£ N

138 : f C e

Ey=2) X5,Y,=-0.302 Ay

S
x
Tt

Y
1

oli: Ej: effet individuel de la masse. , o
Ez: effet individuel de la‘vitesse de distillation.
"E3: effet individuel de la répartition.

- Interactions de deux paramétres:

8 ' ' .

1 & , . |
E,2=§Ll.x,,xa,y,=o._725 - (25)
i= ‘
18 |
E,3§ZX.,X3;Y)=O-336 S (26)
ézlxzjxajy, = 0.364 o (27)
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ocu: Ejp: effet de 11'interaction . masse-?itessé]_ de
distillation. .
Ej3: effet de l'interaction masse-répartition. :

Ez3: effet ~de 1l'interaction vitesse. de . 4
distillation-répartition. o

e e LTRSS

- Interaction des trois paramétres: : B

. 1 8 . * ‘ ' , . \ .
5123=§J,ZIX.11X21X31Y1=“0'4‘70 0 : - (28)

FTE

ou: Ejp3: effet de l'interaction masse-vitesse-répartition,

Les résultats de ces calculs, schématisés sur la figure 6,
sont identiques & ceux obtenus au paragraphe I1.5.2.4,. ce .qui
confirme les conclusions auxquelles nous avgns abouti. ) !

g
. ]
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FIGURE 6: Effets individuels et conjugués des paramdtres -
étudiés, classés par ordre d'importance - *

-

II.5.2.6 Etude du modéle du 1°Y ordre: : l-1 . . : '

Nous nous sommés proposés de calculer l'optimum de 1'éqUation
mathématicque établie, afin de vérifier si ce dernier est 51tue dans
le domaine choisi et s'il coincide avec celui . déterminé
experimentalement. ' '

+

Soit la fonction Y (Xj,X2,X3) donnée éar: ;_ . {
/= 3826- 0471 X, 0.120) - 030244 0725K X, 0336, Xy 0.364X Xy~ 070K 1, ¥,

L'extremum de cette foﬁction, s'il existe,est déterminé en
résolvant le systéme suivant:

W ":
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5Y R "

£ =08 -0.471+0.725X,+0.336X,-0.470X,X=0 ~ (29)
] L . "

5y | T

=08 ~0.120+0. 725X,+0.364X, ~0.470X,X4="0 .- (30)
2 - o

5Y

65X,
. :
La résolution de ce systéme revient a trouver les solutions.
de l'équation du second degré en X3 donnée par- .

L9X2+29X,-31=0 : (32)

L]
+

Cette égquation n'admet pas de solutions, par ‘conséquent la
fonction Y(Xj;,X3,X3) ne presente pas d'extremum - dans le domalne
expérimental choisi. Deux possibilités sont alors i envisager:.

- Refaire la planification des expériences em définissant 'un
domaine expérimental plus large, jusqu'a trouver un .optimum a
1'intérieur de celui-ci, tout en: tenant compte des contralntes
technologlques imposées par l'appareillage utilisé. W

- «Choisir un domaine qui encadngralt 1'optimum trouvé

expérimentalement, réaliser 1la planlficatlon des experlences'

correspondante et voir si le modéle établi admet un optlmum dans
ce domaine.

II.5.2.7 Analyse statistique et validité d&u modale:

Chaque fois qu! fun modéle mathématique est proposé; il est
nécessaire de s'assurer qu il décrit bien le comportement phy31que
du systéme étudié dans le domalne expérimental con51dere.

Pour ce faire, une étude sfhtistique dolt étre effectuee en

répétant au moins deux fois une méme expérience L.Le traltement des
résultats obtenus permet -d!'évaluer 1l'erreur commlse shr la

détermination des effets d'1nter§ct10hs et de juger de la Valldlte.

du modeéle. . . a .

Nous avons donc réalisé troiks essais d'extraction de 1'HE
dans les mémes conditions opératoires, la seule différence étant
la durée et le mode de conservation de la plante. '

- Tie 1Y essal a été réalisé deux semaines aprés l'essai de
référence, la plante étant étalée a l'air libre et a l'abri du
soleil. ' ' '

-~ Le 2€Me essal a été effectué trois semaines aprés 1'essai .

de référence, la plante étant également étalée a l'air libre et a

-

4
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[ . .,

1tabri du soleil.

- Le 3®Me egsaj a été réalisé 23 jours apres l'essal de
reférence, la plante étant conservée dans des sacs en Jute. C

]

Les rendements obtenus étant trés différents (Tableau 11),

il nous a été impossible de vérifier par les tests statlstxques la
valldite du modeéle.

TABLEAU 11 : Résultntu des essaia répétitifs pour 1la
vérification de 1la validite du modéle oL
ESSAIS -;zm,-_; (/e0)
Essai de référence 2;6.613 oL
18T essai , 1.746 ’
28me egsaj 0.844 - .
3eme egsai ’ 1.957 . '

A notre avis, la non reproductibilité des rés@ltéts de .ces
trois expériences n'est certainement pas 'dd au - .processus
technologlque mais probablement A d'autres paramétres sﬂsceptlbles.
d'affecter le rendement, tels que:la durée du. stockage, le taux
d'humidité de la plante, que nous ne pouvons controler.'

IXI.5.2.8 Conclusion:

L'optimisation par planification des expérienceébque nous
avons réalisée, nous a permis d'apprécier les effets'individuels

de chaque paramétre et ceux de leurs interactions sur le. rendement
en HE.

C'est ainsi que nous sommes arrivés a conclure qué l'effet
individuel de la vitesse de distillation et 1l'effet” conjugué de
celle-ci avec la masse de matiére végétale a traiter 'sont les
paramétres qui influent le plus sur le rendement.

De plus, nous avons proposé un modéle mathématique ﬁouvanﬁ
décrire le procédé d'extraction dans 1le domaine considéré.

Cependant, ce modéle est 4 améliorer étant donné qu'il n'admet pas
d'optimum dans le domaine expérimental choisi.

La validité du modéle établi n'a pu étre vérifide, vu que
celui-ci ne tient compte que des paramétres technologiques du
procédé. Or l'expérience a montré que le rendement en huile est
aussi affect: par d'autres paramétres liés a la matiére végétale.
Ceci nous a incités a entamer 1l'étude de guelques uns d'entre eux.
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II.é INFLUENCE SUR LE RENDEMENT EN HUILE ESSEHTIELLE DE .LA DUREE
ET DU HODE DE STOCKAGCE: - . ' )

L'étude de ce paramétre nous a été suggérée par le travall
de Santorini [19], dans lequel 1l'auteur recommande pour: eV1ter 1a
périodicité du procédé et pour assurer une production regulmereude
1'HE méme pendant les années de sécheresse de stocker la pl&ntéw

Pour étudier 1'1nfluence du stockage sur le rendement en HE,
nous avons réalisé deux séries d'expériences: l'une utilisant 1la
plante stockée en hiver, l'autre la plante stockée en eté. De plus
nous avons tenté d'évaluer lf*influence du mode -de stockage sur le
rendement en utilisant deux lots de la plante:

- Plante stockée pendant trois semaines étalée a 1l'air. 1ibre
et 4 l'abri du soleil. :

- Plante stockée pendant trois semaines a 1l'abri du sdieil
dans des sacs en Jjute, ;

II.6.1 DUREE DE STOCKAGE: . T
II.6.1.1 Btockage en hiver: o P

Pour évaluer l'influence de ce paramétre, nous avons compareé

les rendements de 1'HE obtenus lors de 1° extraction, de tr01s

échantillons de la plante.
- Fraiche. . .
- Stockée pendant sept semaines a l'air llbre et a 1'abr1 du

v -

soleil,

-

- Stockée pendant dix semaines dans les mémes chditiops.

Les resultats obtenus sont résumés ddns.le tébleéu-izd

IABLEAU 12: Influence du stockige en hiver sur 1e randament en
huile essentielle '

‘-

Durée du Plante fraiche | 7 semaines de :10 seémaines de
stockage stockage §tockage
Ryg (°/+°) 1.093 0.137 0.140

Nous constatons une nette diminution du rendement, de 1'ordre
de 88%, apreés sept semaines de stockage. En effet durant le stockage,
la plante se desséche. Les constituants de 1'HE s'échapent des
glandes sécretrices se trouvant a la surface de la plante et par
conséquent le rendement baisse. '

Apres dix semaines de stockage, le rendement est pratiquement
egal a celui obtenu aprés sept semaines de stockage. Nous observons
alors une stabilisation de la quantité d'huile extraite.
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IY.6.1.2 Btockage en éta:

Afin d'estimer 1'influence de ce paramétre, uvrois expériences
ont été réalisées en utilisant: . S

- La plante fraiche.

- La plante stockée pendant deux semaines a 1'a1r 11bre et
a 1l'abri du soleil. 20y K . T

- La plante stockée pendant tr01s
conditions. :

"~

Le tableau 13 regroupe les régultats cbtenus, .

TABLEAU 13: Influence du stockage «n été sur 1e rendement en

semaines dans les mémes '

huile essentielle t
Durée de Plante fraiche | 2 semaines de.| 3 semaines ‘de’
stockage stockage stockagde
Ryg (°/°*) 6.613 1.746 0.844

Aprés deux semaines de stockage, nous observons'une'dlm'lnutloh
de l'ordre de 74% alors qu'elle est de 1l'ordre de 88% apres trois
semaines. .

A notre avis, cette baisse rapide du rendemenf‘éedt etre
expliquée par le fait qu’en été et sous 1l'effet de 1la chaleur, la
plante se desséche plus vite et donc les constituants de 1'HE ont

plus de facilité a se volatiliser qu'en hiver.
IX.6.2 MODE DE BTOCKAGE:

Nous avons tenté d'évaluer 1l'influence de ce paramétre en
réalisant l'extraction de 1'HE d'un échantillon de la plante:

- Fraiche. :

- Stockée pendant trois semaines étalée a 1'air libre et a
ltabri du soleil.

- Stockée pendant trois semaines a 1'abri du soleil dans des

sacs en jute.

Les résultats sont donnés dans le tableau 14.
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IABLEAU 14: Influence du mode de stockage sur le rendement en
. huilo essentielle

Mode de Plante 3 semaines de . '3 semaihes de
stockage | fraiche stockage & l'air stockage-dans des

libre ' sacs eri jute

Ryg 6.613 0.844 | 1.es7

‘Une baisse du rendement, de l'ordre de, 88% est observee pour :
" la plante stockée & l1l'air libre, alors qu relle n est que'de 70% "

pour celle stockée dans les sacs en jute.

En effet la plante étalée, étant en contact avec 1 'alr ambjant,
perd plus facilement les constituantg de 1'HE que la plante stockée

dans des sacs ou elle- est entassée et ou le contact avec 1tair est

moins important. Y R

‘ﬁ

II.6.3 CONCLUSION: ' . LR

Cette étude met en évidence 1l'effet négatlf du stockage sur

le rendement en HE. Cet effet est accentué par le stockage a 1l'air

libre et surtout en été. Or pour des raisons prathues, il. est

parfois impossible d'exploiter la plante fraiche 1mméd1atement aprés .

sa cueillette. g . _ H*l

5L

Donc dans le cas ou le stockage 5! impose, 11 est préférable'

de conserver la plante dans des sacs et de préférence en "hiver."

Cependant, ce résultat reste a parfaire car 1a’ cdmparalson;

des valeurs de rendement obtenues pour le stogkage en été et en

hiver n'est pas trés rigoureuse en raison des durées dlfférentes

de stockage et du nombre insuffisant d'essais.

Nous proposons donc d'approfondlr 1t'étude de ce paramétre et

de déterminer 1l'évolution du rendement en fonction des memes durées'

de stockage de la plante en été et en hiver. - 'nbu

- 4.

IY.7 INFLUENCE S8UR LE RENDEHBNT EN HUILE EESSENTIELLE DE LA PERfODE
DE VEGETATION: 3

e

Des travaux effectués sur d'autres espéces 'végétales ont
montré que l'influence de la pérjode de végétation sur le rendement

en HE est trés importante (51). En effet, le rendement varie selon

que la plante soit jeune, en période de boutonisation, fleurie ou
aprés floraison. '
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Nous avons essayé d'évaluer ces variations en procédant a
1'extraction de 1'huile de la plante cueillie a diffeérentes périodes
de son cycle végeétal. Les reésultats obtenus sont donnés dans le
tableau 15.

TABLEAU 15: Influence de la période de végétation sur le
rendement en huile essentialle

pPériode de végétation Ryg (°/<¢)
Début de boutonisation __Juin 88 0.473
Boutonisation compléte Octobre 88 6.700
Début de floraison Novembre 88 1.089
Pleine floraison . Décembre 88 1.551
Fin de floraison - Janvier 89 ~1.083
Aprés floraison Fevrier 89 0.164

Les résultats (Figure 7) montrent que le rendement maximal
est obtenu pour la plante cueillie en Décembre, ce qui correspond
a la période de pleine floraison de la plante.

En effet, les fleurs renferment une quantité importante d'HE,
ce gui a pour conséquernce un meilleur rendement.

Cependant les rendements sont relativement faibles. Nous
avons attribué ceci a la faible pluviométrie de 1'année 1988.

En étudiant 1'évolution du rendement de 1'HE de 1 ‘A.herba-alba
Asso du Maroc de 1976 a 1982, Santorini [19] arrive a la conclusion
gue la quantité d'huile dans la plante est sensiblement influencée
par la pluviométrie de 1l'annee.

Nous avons tanté de verifier cette influence en realisant
deux expériences: la jére on utilisant la plante cueillie en Juin
1988, cette année la ayant été séche, la 2eme ayec la plante cueillie
en Juin 1989, cette derniere ayant été pluvieuse. Le tableau 16
regroupe les reésultats obtenus. -
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TABLEAU 16: Influence de la pluviométrie sur le rendement an
huile essentielle : . .“
Période de végétation . : Juin- 1988 " . .JuiH?1989
Rgg (°/+*) . 06.473 | . 3.315-

1y

Les résultats montrent un meilleur rendemént dans le cas ou

le sol est bien arrosé. Or ce facteur ne peut étre .controlé dans’
la mesure ou l'exploitation se fait sur des plantations spontanées.,
Cependant, ce résultat pourrait servir de référence dans 1e cas ou
la plante serait cultivée.

% Vo

IT.8 INPLUENCE SUR LE RENDEMENT EN HUILE ESSENTIELLE DU LIEU DE
VEGETATION: ' )

Afin d'évaluer l'influence du lieu decyégétatioﬁ sur la
composition de 1'HE, nous avons réalisé des essais d'extraction sur
des lots de la plante provenant des régions de BOrd]-Bou-Arrérldj,
Ghardaia, Laghouat, Biskra et Ain-Oussara, cueillie a la méme pérlode
de végétation: pendant la floraison. lLa vitesse de dlstillatlon a
été fixée a 6% et la plante répartie sur un plateau. ' .

)

-

Dans la mesure ol nous ne disposions pas d'une méme quantité
de plante pour chaque lot, la masse de matiére végétale a:traiter
n'a pu étre fixée a4 une méme valeur pour tous les essais;“ies
résultats obtenus sont donnés dans le tableau.17.~ t

-

TABLEAU 11: Influence du lieu de végétation aur ‘18 rendemént nnw
huile essentielle SRR ,u--.‘ :
Régions Masse (qg) Taux 3;1. ﬁﬁﬁ}f}/--)'
d*humidité. | o~ | - |
(%) i .
Bordi~Bou-Arréridj 1200 12.97 - - 1.581 N
Ain-Oussara 1200 10.72 0.195
Laghouat 1070 7.98 " 0.823
Ghardaia 980 9.98 1.306
Biskra 650 9.98 " 0.346 '

La comparaison de ces résultats ne serait pas rigoureuse car
la masse de nutiére végétale utilisée n'est pas la méme. Cependant,
ces essals nous permettent d'avoir une idée approximative sur le
rendement en HY en fonction du lieu de végétation.
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ETUDE ANALYTIOUE DE
LHUILE ESSENTIELLE
YARTEMISIA
HERBA-ALBA ASSO




I IDENTIFICAYTION DES CONSTIUANTS DE L'OUILZ EBBﬁNTIﬁLLE D'ARTEMISBIA .
HERBL-ALBA ABS80: S 1

I.1 RAPPELS THEORIQUES:
o T W oae )

Dans le but d'identifier 1les constituants '‘de 1'HE +
d'A.herba-alba Asso, trois méthodes d'analyse ont ete utlllsees“

- La spectroscopie infra-rouge (IR).

- La chromatographie en phase gazeuse {CPG) .

- La chromatographie en phase gazeuse cdﬁpiée a la
spectrométrie de masse (CG/SM). ‘ ‘

A RS
£ kS

I.1.1 LA SPECTROSCOPIE INFRA-~ROUGE (IR):[63]'

Grdce au développement de la technologieuet-l'ﬁpparitioﬁ,
d'instruments de mesure perfeationnés, les methodes‘
spectroscopiques ont vu leur utilisation s accroitre dans le domaalne
de l'analyse organique. :

La spectroscopie IR occupe une place importante dans ‘ce
domaine. Elle s'intéresse aux liaisons interatomiques des molécules.
Les atomes d'une molécule oscillent autour d'un p01nt ot les forces ¢
d'attraction entre noyaux et électrons équilibrent les forces de
répulsion. La fréguence de ces os01llations dépend de la masse des
atomes mis en jeu et l'energle des liaisons.

i (R
-

Il est possible de faire varier l'amplitude® du mouvement
oscillatoire en fournissant de 1 'énergie sous forme d'un rayonnement
IR dont la fréquence correspond a celle de 1'osc111at10n naturelle
de la molécule. Celle-ci absorbe le rayonnement 1n01dent qu1 dlmlnue
en la traversant. . . f;

t

En chimie organique, le domaine considéra est celuL qui
correspond a4 l'absorption du rayonnement IR des longueurs ‘d tonde
comprises entre 2.5um et 15ium, ce qui correspond a un nombre d'onde
compris entre 4000cm.; et 660cm_j. Géneralement 1'intensité des
bandes d'absorption dans 1'IR s'exprime en pourcentage de
rayonnement transmis ou absorbé.

+

La principale application de le spectroscopie IR est 1'analyse
fonctionelle et la recherche des différents groupements constituant
une molécule: c'est l'analyse qualitative.: ‘ . -

L'interprétation dtun spectre IR consiste a attribuer a chaque
bande d'absorption 1la K présence d'un groupement structural
particulier dans la molécule. L'établissement complet des divers
modes de vibration d'une molécule étant pratiquement impossible,
l1'interprétation se limite alors aux comparaisons de plusieurs
spectres: ou & l'extrapolation des résultats observés sur des
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molécules simples. Elle est souvent facilitiée par le falt _que les
fréquences de vibration de certaines liaisons: (telles gue C-H et

C=0) varient trés peu d'une molécule A une autre et fournlssent des
indications sur la structure du reste de la molecule [64]

Il faut cependant signaler, que sous 1',1nf1uence de phenomenes
stériques ou électriques, il se produit un décalage des fréquences’
caractéristiques de certains groupements. Généralement, ces
décalages sont assez faibles, mais ils peuvent.parf01s etre:beaucoup

plus importants et conduire a de fausses conclusions s'ils. ‘ne sont
pas pris en compte.

L'analyse qualitative par IR ne nécéssite pas une-
interprétation compléte du spectre. De plus les renseignements
qu'elle fournit sont insuffisants pour 1! 1dent1f1cat10n d'une
molécule. Elle perunet cependant d'avoir une idée sur la structure
de la molécule qui pourra étre 1dent1f1ee par d'autres méthodes
spectrales telles que 1la spectrometrle de "masse, 1l'absorption
ultraviolette ou la résonance magnétique.

I.1.2 LA CHROMATOGRAPHIE EN PHASE GAZEUSE (CPG):[65, 661

1.a.CPG est actuellenent l'une des méthodes d'analyse les plus
utilisées aussi bien au laboratoire que dans 1'1ndustr1e Jpour
l'analyse qualitative et quantitative ainsi que Jpour 1l'isolement
et 1'identification des constituants d'un melange gazeux ou 11qu1de
suuceptlble d'étre vaporisé.

La séparation est basée sur les différences du coefficient
de partage des produits a séparer entre un gaz constituant la phase
mobile et un liquide constituant la phase stationnaire, depose sur

un granulé poreux ou sur les parois de la colonne.

-
Un chromatographe comporte principalement:

- Une chambre d'injection.
- Une colonne.

- Un détecteur.

- Un enregistreur.

La colonne est 1'élément essentiel de -tout systéme
chromatographique. Elle contient la phase stationnaire. Les analyses
sont effectuées sur des colonnes thermostatées a des températures
allant de l'ambiante a 350°C, selon la volatilité de 1'échantillon.
Actuellement, les colonnes capllldlres sont un outil puissant
d'analyse en raison de leur efficacité et ‘performance.
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Le mélange & ahaly 2r est introddit.-dans 1'1n3ecteur et
vaporisé; il est entrainé par le gaz vecteur a travers la phase
stationnaire. La vitesse de déplacement de chacun des constltuants
du melange étant différente, ils quittent la colonne 1'un apres
l'autre et arrivent dans 1le détecteur. Ce dernier envoie .vers
l'enregistreur un signal constant appelé’ ligne -de base. Le passage
d'un constituant modlfle le signal et un pic est enreglstre.

L'ensemble des pics ainsi obtenu est appele chromatogramme
[67]). Le temps de sortie de chaque pic, temps de retentlon, dépend
entre autres de la nature du composé, de la nature. de la phase

stationnaire, de la vitesse du gaz vecteur, de la température de
la colonne.

Cependant, pour un composé analysé dans strictement les mémes
conditions, le temps de rétention est constant et représente une

grandeur propre a ce composé permettant donc son 1dent1ficat10n
[64].

I.1.3 LA CHROMATOGRAPHIE EN PIIASE GAZEUSE CDUPLEE A,Lh.BbECTROMETRIE; %

DE MASSE (CG/8M):[68,69)

Actuellement la CG/SM est la technique d'analyse la plus
performante pour la séparation et 1'identification .des ccnstltuants
d'un mélange complexe. L'appareillage comprend un chromatographe
relié a un spectrométre de masse, celui-ci jouant le role du detec.teur
~du chromatographe. :

L'échantillon a analyser est introduit dans- la qhambre
d'injection du chromatographe ol il est vaporlse. I1. est ensulte
entrainé a travers la colonne par le gaz vecteur. Les constituants
de 1l'échantillon, aprés séparation, passent dans le spectrométre
de masse ol ils sont bombardés par un faisceau d'électrons accélérés.
Les molécules de la substance analysée sont détruites et fragmentées
en plusieurs morgeaux. Au cours du choc entre une’ molécule et un
électron accéléré, l'énergie de celui-ci est transférée a 1a molécule
qui peut dissiper de plusieurs maniéres 1l'excédent d'énergie. Elle
péut en particulier éjecter un électron et aquérir ainsi une charge
positive.

La séparation de ces ions positifs s'effectue selon le rapport
de leur masse A& leur charge. La majorité des ions provenant des
molécules organiques ont une charge unique (e=+1), de sorte que la
séparation se fait finalement en fonction de leur masse.
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I.2 ENALYBE DE L'HUILE ESSENTIELLE: L
I.2.1 ANALYSBE DE L'HUILE ESSBENTIELLE PAR CPG:

Nous avons analysé les divers échantlllons d'HE par CPG,; dans
le but d'identifier ses constituants majoritaires. Comhe il est
recommandé pour ces travaux d'identification, nous avons utilisé
deux colonnes de phases stationnaires de polarité‘différente,'et*
recherché les conditions opératoires permettant une. meilleure
séparation des constituants de 1l'huile:

Nous avons effectué ces analyses avec deux chromatograéhes
équipés de détecteurs 'a ijonisation de flamme (FID) et
d'enregistreurs-intégrateurs: l'un est un appareil PYE.UNICAM,
série 304 Philips; 1'autre est un chromatographe DELSI Instruments,

série 330. Les conditions d'analyse sont regroupées dans le tableau -

18. . e

)

Selon ces protocoles expérimentaux, nous avons enreglstre
les chromatogrammes de chaque échantillon; nous les avons compayés
avec les chromatogrammes de tous les étalons dont nous dlsp031ons
et vers lesquels nous avaient orientés les données blbilographlques
[15,22,34). Les identifications ont été finalement assurées’ par'
co- 1njection de 1'HE et de chaque étalon.

- Résultats: - - ’-j:“

La comparaison des temps de rétention des coﬁstituaﬁts de
1'HE et de ceux des étalons, nous a permis d'ldentlfler quelques
uns de ces constituants. Dfautre part nous avons- procede a
1'identification de certains constituants en comparant les indices
de rétention déterminés expérimentalement & ceux cités dans 1la
littérature [70}. Les résultat’ d'identification par CPG sont
résumés sur les chromatogrammes représentés sur les figures 8,9,10.
Il est a noter que la colonne capillaire PEG.20M a donné une meilleure
séparation des constituants de 1'HE. N

Ainsi, nous avons réussi a identifier par leurs gfandeurs de
rétention les constituants suivants: a-pinéne, f3-pinéne, camphéne,
p-cyméne, cinéole-1,8, a-thuyone, [(-thuyone, camphre, bornéol,
a-terpinéol. Il existe par ailleurs d'autres composants de moindre
importance; pour les connaitre, nous avons soumis nos échantillons
d'HE & des analyses par CG/SM. '

[N
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ARLEAU 18: Conditions opératoires da 1'an;1y33 éﬁr
chromnatographie en phase gazeuse
Paramétres Colonne Colonne | Colonne
mégabore capillaire 0OV.,101l| capillaire
OV.101 ' : .PEG.20M
*Longueur 15m 25m .. 25m | 1
*Diamétre 0.53mm 0.16mm 0.25mm’ .
*Gaz vecteur .Azote Héliﬁm Azote
*Températures , ) T Co ¢
"Colonne 60 -5°/mn-> | 50(2mn) -3°/mn-> 70°C‘-4‘/mn45
120 =10°/un-> [220(3mn) =-5°/mn=-> 200°C .
220 et 10mn a 280°C (15mn)’
220°C s E )
Détecteur 200°C 250°C 300°C
Injecteur 200°C 200°C 200°C
*Débits des gaz ) : N : :
(ml/min) - - _ L :
Hydrogéne L AP - = I
Air B ' 333
Gaz vecteur 1 " 0.2
Atténuation 16 , . 64
Vitesse du 1 1 ‘li 0.5
papier (cm/mn) Y N,
Volume injecté 0.5 Fuite 1/30'-1. 0.1
(K1) ' -.

I.2.2 ANALYSE DE L'HUILE ESBENTIELLE PAR CG/BM:

L'analyse de 1'HE par CG/SM a été effectuée sur un instrument.
Hewlett-Packard composé d'un chraomatographe 5890A, d'un détecteur
de masse 5970A et d'un ordinateur Hewlett~Packard 300 série 9153C.

Les conditions opératoires d'analyse sont données ci-dessous:
- Gaz vecteur: Helium; débit=1ml/mn.
~ Colonne capillaire 0OV.101 de longueur L=25m et de 0.16mm
de diamétre.
- Température:
- Colonne: 50°C a 225°C en progrdmmation logarithmique.
- Injecteur: 200°C. )
- Détecteur: 250°C.



¥

De plus, nous avons réalisé une séparation de'l'HE par
chromatographie ‘'sur colcnne de gel de silice. L'élution a d'abord
eté effectuée avec du n-pentane pur pour recueillir ' 1les
hydrocarbures; puis nous avons utilisé des mélanges n-pentahe-éther
éthylique de plus en plus riches en ether .pour recuperer les
constltuants plus polaires: éthers, cetones, esters et -alcools.

Cette séparation, nous a permis d'obtenar cing fractions que
nous avons analysées par CPG sur colonne megabore ov. 101 dans . 1es'
conditions citées dans le tableau 18. S _«: A

v Ya

- Résultats: ' e . ‘

.Le chromatogramme, de l'HE obtenu par CG/SM est donne dans
la figure 11. ) . e .

Ce chromatogramme nous a permls d& confirmer 1° 1dent1f1¢at1cm
faite par 51mp1e CPG et de la completer [71,72,73]}.

Les spectres de masse dés constituants identifiés sont,dohhes
en AnnexeIII. L . vl

Outre les composants déja cités, nous avons ainsi.repéré 1é§
produits . importants suivants: chfysanthenone,, thuyanol- 401sp
thuyanol-—4trans, pipéritol, aceétate de chrysanthényle, acétate de
bornyle, a-copaéne, propincate de chrysanthényle, isobutirate de
chrysanthényle, spathuléncl et tiglate de chrysanthéﬁyle.

Lt'analyse des fractions chromatographiques issues de la
séparation sur gel de silice a facilité les identifications’
précédentes en orientant notre recherche csur telle ou telle classe
de produit; elle permet aussi les’ .hypotheses sur les classes
chimiques auxquelles appartiennent les _composants non encore
identifiés. : : . o ’

La fraction A (Figure 12) par exemple, regroupe seulement
les HC peu polaires élués au pentane. Les fractions B et C (Figyre
13 et 14 respectivement) sont constituées par des cétones, thuycnes,
camphre et chrysanthénone; la fraction C (Figure 14) relativement
pure a pu étre analysée par RMN'H (Figure 15): il s'agit du camphre
[73]. La derniére fraction (notée fraction E), contient les
constituants polaires; elle donne un chromatogramme assez fourni
{(Figure 16). Son analyse parfCG/SM {Figure 17), montre qu'elle est
essentiellement composée dralcools. Parmi les alcools
monoterpéniques, nous - &avons relevé la présence: de
trans-pinocarvéol, des thuyanols, du bornéol, de L:a—terpinéol et
du pipéritol. Nous avons pu identifier aussi ‘deux alcools
sesquiterpeniques: le spathulénol et le f-eudesmol.
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Ainsi, en utilisant 1les ‘techniques chrématographiQues;
d'analyse (CPG, chromatographie sur colonne, CG/SM) nous évons“pu
identifier trente constituants représentant 81% (teneur relatlve)
de 1'HE.

Notons que la présence de propionate, d'isobutﬁrate, dg' -]
butyrate et de tiglate de chrysanthényle, comme celle de spathulenol ._ ‘ L
et de f~eudesmol n test jusqu a présent pas algnalee dans l'HE '
d'A.herba~alba Asso. . _iﬁ%‘

IT RTUDE.DE LA VARIATION DE LA COMPOBITION DE L'HUILE ESSENTIELLE .
EN FONCTION DES PARAMETRES LIES A LA MATIERE VEGETALE ET AU PROCEDE
D'EXTRACTION: ' ) |

v

En étudiant 1a composition de 1'HE q& dlfférnnts peuplements
d'A.herba-alba Asso du Maroc, Benjllall et Richard [15] trouvent.
gu'elle est trés affectée par le lieu de végétation de la plante, . 7
mais ne varie pas au cours du cycleﬂvégétal. . -

i & -

~ Ségal et Coll. [22], arrivent aux memes conc1u51ons concerna.nt
1'HE de la plante du Moyen-Orlent. - . .
+ N .
! .
D'autres auteurs [17,74 75],par contre, rapportent une
variation’ apprec1able de la composition de 1'HE- en fonctlon de la

nériode de végétation de la plante. a

"

De plus, des travaux trés récents concernant :‘1'HE de
1'Artemisia Judaica [76], montrent une variation de la teneir de
ses constituants selon les conditions opéra}oires de 1'extraction‘
par entrainement & la vapeur d'eau.

Cceci nous a incité a étudier l'influence de la période et du
lieu de végétation de la plante, ainsi que des parametres du procédé
d'extraction sur la composition de 1'HE de ;'A.hérba-alba Asso
d'Algérie. ' '

IY.1 ETUDE DE LA VARIATION DE LA COMPOBITION DE L'HUILE ESSENTIELLE
PENDANT ' LE CYCLE VEGETAL DE LA PLANTE: ' T

Au cours de cette étude, nous avons analysérl'HE extraite
des échantillons cueillis dans la région de Bordj~Bou-Arrérid] (sur,
les Hauts-Plateaux) a différentes périodes de son cycleryégétal.

L'extraction de 1'HE de chacun de ces échantillons a été
effectuée dans les mémes conditions opéracoires, a savoir les
conditions optimales de 1l'optimisation classique. ‘

Nous avons procédé tout d'abord a l'analyse par spéctroscopie
IR, de tous les échantillons de 1'HE.

64



Les spectres IR, présentdés en AnﬁéerV, sont enregistrés en
film de 1'huile pure, déposé sur pastille de KBr; dans l'intervalle
4000-300cm™1, a l'aide d'un spectrométre Perkin Elmer '983G.

L'allure des spectres des échantillonsg de i'huile extraite
de la plante pendant les périodes de boutonisation et de flpraison
est similaire et suggere la présence en forte Proportion de cétdnes.
En effet, les bandes d'absorption a 1784cn~1 et a 1745cptl béuvent
étre attribuédes a 1la vibratibnj du 'groupemént carbonyle,
‘respectivement des cyclobutanones et des cyCIdpgntanénés. De élus,
les bandes observées a 1025cm™, 940cm~1.et 800cn~! sont propres
aux molécules cycliques ayant cinq'atomes'de'cafbdnéj Rébpgloﬁs que
l'analyse par CG/SM a permis 1'identificabioﬁ'des~égnstituahts de
l'huile appartenant a ces classes de -composés, en ‘l'occurence la
chrysanthénone, un cyclobutanone monoterpénique,-.le camphre et la
thuyone, des cyclopentanones monoterpéniqdeé.' I

Ces bandes sont d'intenéité, forte de naturg}gléepéndant
l'intensité de la bande a 1784cm™} varie dans les spectrées: elle
est grande dans ceux des échantillons correspondant a la période
précédant la floraison (particuliérement dans 1l'huile de'Mai»19§9);
diminue dans le spectre de 1'huile de la plante fleurie et n'aﬁ‘p‘*arait:
pas dans les spectres de 1l'huile obtenue de la planté en fin de~
cycle veégétal. Ceci laisse supposer une variation de la.teneur de
la chrysanthénone au cours de la végétation de la plante. S

~

Les spectres des échantillons en fin de fldraison;ef apreés
floraison, sont complétement différents des p;écédants."bans ces
Spectres apparait une forte bande d'absorption autour de 1730cm~1,
caractéristique de la vibration du carbonyle d!'un groupement ester.
Cette bande est assez mal résolue, mais la présence dtun‘eétér est

apparamment confirmée par la bande de forte intensité‘qbservée a
1240cm™1, QGe a la vibration de 1la liaison C-0 des esters. - _:
. L]

L'examen des spectres dans le domaine d'absorption du
groupement hydroxyle permet de déceler encore une différence dans
la composition des échantillons analysés. Afngi, les spectres de’
l'huile de la plante fleurie et de celle en fin du cycle végetal,
présentent une large bande d'absorption autour de 3450cm™1,
attribuée généralement & 1'hydroxyle des alcools associés. Dans les
spectres de l'huile correspondant & la plante avant la floraison,
cette bande est aigue et déplacée vers 3470cm~l. :

S

Ainsi l'analyse par'spectroscopie IR, nous a fourni quelques
informations permettant de supposer uQ'=Variation quantitative et
qualitative de la composition de 1'HE®u cours du cycle végétal de
la plantea. .

CES
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Pour confirmer ces résultats, les échantiilghé:de 1'huile
ont été analysés par CPG. lLes chromatogrammes préserités enHAnneer
sont enregistrés a l'aide des deux chromatographes utlllsés pour,
les analyses d'identification des constituants de 1'HE. L'analyse
est effectuée sur colonne capillaire de phaSe stationnaire PEG.20M
et colonne mégabore 0V.101. Les conditions. operat01res ‘sont
indiquées dans le tableau 18. Les teneurs relatlves des constituants
déterminées sur les deux colonnes sont du méme ordre: de grandeur-
a l'erreur relative d'analyse preés. :

L'examen des chromatogrammes®* nous a pérmis d'bbserﬁér']
€également une variation de 1la composition de'.l'HE et plus‘
précisemment une évolution de la teneur de ses constituants au cours
du cycle végétal de la plante. ' . - ’

1)

TABLEAU 19: Teneurs relatives des constituants majoritainas de
l'huile essentielle en fonction de la période de végétation

Constituants Teneurs relatives des constituants de 1'HE

(%) e

oct8s | Noves | Décss | Jans9 | Maiso Juisg
Camphéne 2.7 1.4 1.8 1.8 3.7 °| 3.0
Cinéole-1,8 5.1 2.8 | 4.7 1.5 5.7 .| ‘9.8

a-thuyone 27.2 | 11.5 | 25.6 | 3.7 5.0 | 1435
[3-thuyone 13.2 11.2 15.6 4.1 ‘5.5 io.7
Chrysanténone 15.4 17.3 16.4 5;4' 54,5".g9“5~
camphre 12.0 | 10.9 | 14.2 | 6.0 | 15.9 | 13.6
Bornéol 1.2 3.4 1.5 0.4 0.7 | L4’
Thuyanol 1.5 2.1 3.1 3.2 0.6 1.7%
Acétate de 0.2 5.1 Q.3 19.4 1.8 0.1
chrysanthényle W : “
Acétate de bornyle 0.1 1.8 ,0.5 X 8.1 0}1 ,6.1
Acétate de 0.5 1.2 1.1 2.4 1.2 0.5

terpényle

Dans le tableau 19, sont données les teneurs relatives (%)
déterminées sur colonne capillaire PEG.20M, des constituants
majoritaires de 1'HE de la plante cueillie & différentes périodes
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de végétation, alors que chacune des courbes des figpreﬁ.laa et
18b, représente la variation de la teneur d'un constituant de 1'huile
au cours de l'évolution de la plante.

Il est & noter tout d'abord, que les cétones monoterpéniques
(la chrysanthénone, la thuyone et le camphre) sont les constituants
prépondérants dans l'huile obtenue de la plante qﬁ début de 1la
boutonisation jusqu'a la floraison. En fin de floraison, l'hulle
contient en grande proportion des esters, en l'occurence les acetates
de chrysanthényle, de bornyle et de terpényle. . ' A i

D'autre part, la teneur -des cétones " varie d'une maniére
différente pendant le cycle végétal. Particuliérement importante
est l'évolution de la chrysanthénone. Sa teneur etant entre 15 et
17% pendant la période précédant la floraison (Octobre, Novembre

88), elle diminue a 11.5% en pleine floraison (Décembre 88) et n'est.

que de 5% en fin de floraison (Janvier 89). En début de boutonisation

(Mai 89), la concentration dece constituant attelnt 54.5% et dlmlhue ’

en un mois (Juin 89) a 29 5%. o SN ‘ *

Rappelons que l'examen des spectres IR des echantlllons de
1'huile a abouti aux mémes conclusions. .

Une remarque trés importante s'impose en examinant- le tableau

19, le constituant majoritaire de 1l'huile n'est pas le méme pendant

le développement de la plante. En plelne-boutonlsatlon la a-thuyone
est en plus grande proportion dans l'huile: 27.2%, en pleine
floraison, le camphre est le constituant principal: 18.8%, en fin

floraison, l'acétate de chrysanthényle: 19.4%, tandis qu'en début .

de boutonisation la chrysanthénone prédomine dans 1'HE: 54.5%.

Une telle variation de la composition de 1'HE a été observée
par Codignola [75] pour l'Artemisia arborescens L. Il rapporte une
augmentation de la teneur de la f3-thuyone de 39% en Mars a 74%. en
Mai et une dimunition du camphre dans l‘'huile .de 21% a 2% pendant
la méme période. ' :

De méme, Gueorguiev [74], trouve.qﬁe le constituant principal
de 1'HE de l'Artemisia annua L jusqu'au début de la floraison est
le bornéol, ensuite c'est 1'Artenisia cétone qui est prépondérante.

De telles variations de la composition de 1'HE reflétent les
changements importants qui se produlsent dans la plante au cours
de son cycle végétal. :
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En conséguence, 1la cuelllette de la plante en vie de
l'extraction de son HE doit se faire ﬁbndant une période précise
de sa végétation, selon la qualité recherchee. Dans ce cas, un
compromis entre la composition et le rendement de.l'huilq'doltfétre
envisagé. . . e

*

II.2 ETUDE DE LA VARYATION DE LA COMPOSITION DE LYMUILE EBSENTIELLE'

EN FONCTION DU LIEU DE VEGETATION:

kS

L'HE, extraite de la plante fleurie, provenant de cing zégions .

d'Algérie, a fait 1l'objet de cette étude. Leg échantillons de la

plante ont été cueillis en fin Décembre ~dans ‘les régions de'

Bordj-Bou-Arréridj, Biskra, Laghouat, Ghardaia et Ain-Oussara.

Pour le choix de la période de végétation dé Ya plante, nous
nous sommes reférés aux travaux de Benjilali et de‘SEgal, cités
auparavant, lesquels ont défini des chémotypeé d'A.herba-alba selon
la composition de 1'HE de la plante fleurie. o

.
L]

Chacun des échantillons de l'hulle a été analyse par
spectroscopie IR, les spectres obtenus ont été classes en trois
groupes selon leur allure (Figures 19 a 23)%

Les spectres de l'huile de 1la plante ‘des rédions de
Bordj-Bou-Arréridj et de Biskra ont la mémg allure’. .Ils présentent
des bandes d'absorption du groupement carbonyle autour de 1784cn~1
et 1745cm™1, caractéristiques des cyclobutanones_ ‘et des
cyclopentanones, que nous attribuons & la présence dans 1! huile
respectivement de chrysantheéenone, des thuyones et du camphre. Les
bandes d'absorption autour de 3054cm~}, 1621cm~1 et 1413cm~1 peuvent
étre attribuées aux composés contenant des doubles liaigons,'alors
que celles autour de 1025cm~Y, 940cm~! et 800cm™1 sont probablement
dles aux molécules cycliques a cing atomes de carbone'.

e

Les spectres des échantillons de 1'hu11e de .la plante de
Laghouat et de Ghardaia sont pratiquement identiques et différent
des précédents. La bande de forte intensité observée autour de
1745cm~1 suggére 1la présence des cyclopentanones dans ces
échantillons. D'autres bandes caractérisant les cycles a cing atomes
de carbone apparaissent dans ces spectres autour de 1025cm™1, 940cm™1
et 800cm~1l.

Le spectre de l'huile de la plante de Ain-Oussard est tres
diiférent des autres. Son allure suggére la présence des alcools:
3459cn~l (0-H), 1145cm™! (C-0) et des esters: 1713cm-1 (C=0) et
1263cm™1 (C-0).

L]
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L'analyse par CPG de chacun de ces echantlllons a cbnflrme
leurs compositions différentes. Les chromdtogrammes representesu
dans les fiqures 24 a 28, sont enregistrés dans les mémes conditions
que précédemment (paragraphe I.2.1). : il ’ '

L]

Ils nous ont permis de repérer les constltuants majorltalres
et dtavoir accés a leur teneur relat1Ve (Tableau 20). e spectre
IR et le chromatogramme de lthuile de la plante de Ain-QOssara étant
trés différent des autres, un échantillon dé celle-ci a été analysé
par CG/SM afin d'identifier ses constituants. Le chromatogramme est
présenté a la figure 29. '

L'examen du tableau 20, nous a‘permis de'bonsiater tout
d'abord la présence dans les échantillbns de 1'HE d'un certain
nombre de composés identiques. D'une manlere generale S ils
contiennent peu d'HC mono et sesquiterpéniques, ‘alors que les derlves
oxygénés comptent parmi leurs constituants majoritaires. Cependant
la proportion de ces derniers varie sensiblement d'un échantillon-,
a un autre, selon le lieu de végétation de la plante.

Nous remarquohs que les huiles extraites de la plante des
'régions de Bordi-Bou-Arréridj, BiékraL Laghouat et Ghardaia sont
riches er cétones monoterpéniques: leur proportion varie entre 65
et 85%. La teneur des alcools n'excéde pas 10%, alors que celle.des
esters est inférieure a 3%. _ ‘”L | ' ' |

Par contre l'huile obtenue de* la plante de Aln Oussara
contient en forte proportion des esters et des alcools mais’ peu de
cétones. _ n\“ L e ‘?

Ainsi, les échantillons étudiés peuvent etre~differenciee;
par les composés majeurs de l'huile qu'ils renferment. )

- Bordj~-Bou-Arréridj: 25.6% a-thuyone; 16 4% Chrysanthenone,
14.2% Camphre. N

- Biskra: 31.4% a-thuyone; 21.3% Cthsanthénone. e

- Laghouat: 47.1% [3-thuyone; 17.3% Camphre. :

-~ Ghardaia: 66.7% a-thuyone; 22.2% f3-thuyone.

- Ain-Oussara: 30.8% Tiglate de chrysanthenyle; 4.0%
Spathulénol. t

Mis a part les échantillons de Ghardaia et de Laghouat,
lesquels peuvent faire partie respectivement des chémotypes a
a-thuyone et a -thuyone, les autres échantillons ne peuvent étre
classés dans les chémotypes d'A.herba-alba Asgo déja définis par
Benjilalli r.6] et par Ségal (23].
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TABLEAU 20: Teneurs relatives des constituants majoritaires de
lfhuile essentielle en fonction du lieu de végétation

Constituants Ain-Oussa| B.B.A Biskra Laghouat_Ghardaia
ra .
HC monoterpéniques:
o pinéne —_— tr tr tr - tr .
Camphéne ——— 1.8 1.6 0.6 0.2
P-cyméne —_— tr tr tr 0.4
Ethers: ‘
Cinéole-1,8 — 4.7 1.5 0.1 0.5
Cétones: . §§
« thuyone 0.4 25.6 31.4 10.6 66.7
B thuyone 15.6 9.2 47.1 22.2
Chrysantheénone 1.32 16.4 21.3 0.2 0.3
Camphre 1.72 14.2 4.4 17.2 9.4
Alcools:
Thuyanol 0.8 A1 6.5 1.7 0.4
Bornéol 1.0 1.5 | #3.3 2.7 kr
Spathuléencl 4.0 0;2 -——- - 'ifm .
Terpinéol —— 0.1 3.3 1.2 0.3
Esters: - -
Acétate de \
chrysanthényle 0.4 0.3 0.6 0.6 0.1
Acétate de bornyle 0.4 0.3 0.3 0.2 tr )
Acétate de 0.9 1.1 1.6 0.1 0.1
terpényle
Tiglate de
chrysanthényle 30.8 0.1 tr ‘tr tr
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Notons en outre, que le chémotype & tilgata de cﬁrysanthényle
et spathulénol est tout & fait inhabituel, car jusqu'a Drésent
aucune étude ne signale la présence de ces composés dans 1'huile
de 1'A.herba-alba Asso. -

.

Cependant, en tenant ccnpte de Ja variativn de la teneur des
constituants de 1'HE pendant le cycle végétal, une répartition dé
la plante en chémotypes, doit se faire avec beavucoun up de prudence
et ne peut étre valable, A& notre avis, que pour une période blen‘
déterminde du cycle végétai. '

Cette étude nous a pnrml_.de conf;rmer’les‘hvpothesea avancees
par -Benjilaiil et Coll.[16], notamment: ,

- L'A.herba-alba Asso posséderait une éxtrdordinaire
diversité de chémotypes dont l'existence serait étreitement liée
4 des variations du patrimoine génétigue. . . -:1.

- L'A.herba-alba Asso aurait plusieurs cox pq; Tements dictés
par le milieu écologique. L'altitude, la pluviosit - la nature du
sl seraient des facteurs importants'oriéntant,_a l‘i{berb@urhde
la plante, la biosynthése des constituants volatilsﬁu : '

™

IX.3 ETUDE DE LA YARIATION DE LA COMPOSITION DE L° HHI ?BQEHTIELLE
AU COURE 'DE L'ENTRAINEMENT A LA VRAPEUR D‘ER”' 7 g

Ltanalyse par CPG, sur colonne capillaire PYC.20M dans les
conditions citées au paragraphe I.2.1, des fractions de 1thuile
recueillies toute les quinzes minutes lors d'un essai d'extraction,
a permis de constater et dfévaluer la variation de la composition
et de la teneur des constituants de 1'huile au cours de 1’entrainement
a la vapeur. Les chromatogrammes obtenus sont donnés en AnnexeVi.

Le tableau 21 regroupe les teneurs relatives de qﬁelques uns
des constituants appartenant aux différentes classes chimigues et
ayant des températures d'ébullition “différentes (771, en
I'occurencsa: g

- Le camphéne: un hydrocarbure insaturé, Téb= 1é

- Le cinéole-1,8; un éther cycligque, Téb= 174.4°

~ Le camphre! une cetone, Téb= 203°C,

~ Le bornécl: un alcool, Téb= 212°C.

- L'acétate de terpanyle: un ester, Téb= 237°C.

B4




TERL®LY 21 Teueurs ralatives de quelogues con&tituagﬁﬁ de
1'huile essentielle aw cours da lienitrainement & la vapéir
G'ean L e
Constituants Teneurs relativés (%)
15mn 30mn 45mn 60mn
Camphéne 0.2 5.4 4.6 O,i
Cinéole~},8 5.1 8.4 9.0 4.6
Camphre 20.7 -4 | 1209 . a3.4
Bornéol 2.4 2.0 1.7 2.1 -
Acétate de terpényle 1.2 .1 1.6 i:s .

Les courbes représentées & la figure 30, illusérent‘ 15
cinétique d'entrainement de chacun de ces constituants. L'examen
de ces courkes montre qutau cours de l'entrainement-a la vapeunrn,
*1l'ordre de sortie® des
d'ébulliticn. En effet,

les teneurs 4du bornéul et du camphre

atteignent leur maximum dans la fraction recueillie & 15an, tandiscue-

celle du camphéne est maximale dans la fraction de 30mn malgfé gue
sa température d'ébullition est inférieure de 48.5°C de callp du
camphre et de 51.5°C de celle du bornécl. -
D'autre part, le camphéne est entraing en méme'temus qua
l‘acetate de terpenyle, alers que leurs températures d‘mbulkltlon

dlfferent de 76.5°¢. ‘ »

Le cinéole-1,8 est recueilli en pius grande propcrtion dans
la fraction de 45mn nalgré qu'til soit pius volatil que-le canphre,
le bornécl et ltacétate de terpeéenyle.

Des observations analogues sont rapportees paY“Morln.et Coll.
[78] lors de 1° hydrodistillation de la lavande. Pour expliguer ce
phénoméne, ces auteurs avancent une hypothése selon laguelle, si
Lthydrodiffusion est l'étape cinétigue lente du procédé, "l'fordre
de sortie" des constituants est dicté non pas par leur volatilite
mais par leur polarité.

te
£n tenant coupte de ceci, 11 est a ’ supposer que
1thydrodiffusion régit la cinétique de li‘entrainement é'la vapeuyr
du camphéne et du cinéole-1,8 ,et dfenvisager la passibilite de
trouver ces constituants en grande proportion‘non.pas dans les
glandes exogénes de la plante, mals dans des dépdts endogénes. En
effet, Denissova et Co .l. [79], constatent une différence dans la

composition de 1'HE afermée dans les glardes exo et eﬁdﬂgenes

@
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d'un méme végétal., Ainsi certains constituants .se forment et
faccunmulent de préeférence dans les glandes endogenea. Tel pguralb
etre le cas du camphéne et du cinéole~1,8 dans 1'HE de 1°A. h(.zrba ~alba.

'<

Les résultats de cette etude présentent un 1qgeret pratique.
Cette maniére de mener 1l'extraction (fractionnement), offre en &ffet
la possibilité d'obtenir de 1'HE de différentes qualiteées,
particulierement enrichie en certains constituants. D'autre pakt,
elle peut étre utilisée a des £ins analytigues ou éviter des
traitements supplémentaires de 1'HE (déterpénation,_rectificatioﬁ);

«

IT.4 ETUDE DE LA COMPOSITION DE LTHUILE ESSENTIELLE #N FOXNCT ON'bES
CONDITIONE OPERATCIRES DE L*ENTRAINEMENT A LA VAR ﬂE.

Les échantillons de l'huile obtenus lors des essais de la
planification des expériences ont fait l’objet de celte etude.
Rappelons gue chacun de ces échantillons a été obtenu dans des
conditions bien précises concernant la nasse de matidre végétale
a traiter, sa répartition dans 1l'alambic et Jla vitesse ‘e
distillation. '

Des solutions de ces échantillons dfenviron 50% de
concentration dans le n-heptane ont été analysés par CPC sur colonne
capillairé PEG.20M. La durée dianalyse a été la méme pour tous les
échantillons: 22mn. La teneur relative des constituants de tthuile
a oté évaluée en ne tenant pas compte du ceofficient de reponse du
détecteur. La surface du pic du n-heptane a été soustraite de la
surface totale des pics du chromatogramme.

Les chromatogrammes obtenus sont preésentés en AnnexeVIi.

Dans le tableau 22 sont données les teneurs relatives des
constituants majoritaires des huiles analysées. Les valeurs sont
les moyennes arithmétiques de trois analyses répétitives de chaque
échantillon. -
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o LELY Z0c Wencurs reletives des conutituants Lwmiorxituires de |
l'nuile essenticlle extraite dans difrérentes conditions
opératoirss

Consti- Teneurs relatives (%) .

tuants I Ir | IIx | 1Iv v VI | VIY (VIII{ XX X A(%)

Camphéng 4.6 § 1.4/ 5.3, 5.0]5.112.0]5.07]4.2 3.017.011.4-5.4

‘ - .
iCinéole 12.6111.0]13.6{12.5/12.21 7.6 :11.11 9.6 19.8 [11.6] 7.6 -

13.6
6 ] 9,4 17,7 18.3}112.1110.2112.3111.9;13.4;14.5112.1}% 7.7 =
' Thuyone 14.5
B 7.916.618.2,9.2!18.4}{9.2}17.8;10.9;10.7}8.5} 6.6 -
thuyone ' : 10.9

Chrysani28.7]30.4|23.4 18.0122.3127.7130.1122.6129.5]24.6 18.4 -
- : 30.4
| thénone ‘ )

Camphre 18.0119.9{18.9{21.6{19.1{16.3116.3118.7113.6117.2113.6 =~

.Bornéol 11,7 3.0711.6{2.211.8

|
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[#4]
)
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2.2} 1.

[ —

Total 182.9({80.0}79.3|81.6{79.1{77.0|82.881.6(82:5;82.8 ——

- A (%): Domaines de variation de la teneur relative des constituants.

- Expérience I¥: correspond a 1'experience réalisée dans les

conditiens (0,0,-1}). )

- Expérience X: correspond a l'experience réalisée dans les
conditions (0,0,0}.

- Les expériences numérotées de I 4 VIII correspondent aux conditions
données dans le tableau 8 (paragraphe 1I.5.2.1).

Lfexamen cu tableau 22 wontre ¢ue la teneur relative des
constituants de l'huile varie dans un intervalle assez large, selon
les conditions opératoires de son extraction.

Ta vitesse de distillation semble affecter le plus la
composition de l'huile. Ainsi les teneurs maximales du camphéne,
du cinéole~1,8, du camphre et du bornéol sont obtenues lorsque la
vitesse de distillation est de 7%; par contre le pourcentage du
bornécl reste wratiquement constant pour une vitesse de distillation
de 5%,




Sur la figure 31 s.at schématisées les varidtions des teneurs
des cétones de Y'huile et de son rendement. Ce schéma illustre bien
le fait gque la composition de lthuile est fortement. influencée par
les conditiong opératoires de l‘entrainement~é la yuapeur.

.
. -

Il est & notexr que la teneur des thuyon@& et en partie celle
du camphre varie dans le méme sens gue le rendement en huile lorsque
la vitesse de distillation est de 5%. Cette variation est assez
aléatocire a des vitesses de 6 et 7%, ‘

La teneur de chrysanthéncone par contre ne suit pasg.la variation
du rendement. Elle atteint un minimun guelque soit la,yvitesse de
distillaticn lorsque la masse de matiére végétale est petite et won
répartie sur les plateaux. b

cette étude nous améne & la conclusion qu'il y a lieu de
faire un compromis entre le rendement maximal et la .compositien
désirée de 1'HE, et en fonction de ce choix, fixer legs conditions
appropriées pour l'entrainement & la vapeur.

IX.5 DETERMINATION DES PROPRIETES PHYSICO- CHIWLQUES DE‘ LYEUILE
EE8B8ENTIELLZ

Afin de vérifier la vari.tion de la composition de 1'HE
congtatse par CPG, nous avons proceédé a la détermination de’'quelques
unes des propriétés physico-chimiques des échantillons-étudieés, en

1'occurence: la densité, 1!'indice de reLractlon ekt 1 indice dfagide.
..,.i.

1a détermination de chacune de ces constantes a été effectuée
selcn le protocole expérinental recommandé par 1'Association
Frangaise de Normalisation (AFNOR) {80j].

IYX.5.31 PROPRIRYEES PHYSIQUES:
I1.5.1.1 Indice de réfraction ni’:

L'indice de réfraction dtune HE est défini comme étant le
rapport entre le sinus de l'angle d'incidence et le sinus de l'angle
de réfraction d'un rayon lumineux de longueur d'onde donnée, passant
de 1l'air dang 1'HE a une température constante. La lcagueur d'onde
utiligée, (589.32 * 0.3)nm, correspond aux rales Dy et Dy du spectre
du sodium. La température de référence est généralement fixée &
20°C sauf dans le cas ol 1'HE n'est pas liguide & celte temperature.
Dans ce cas, la température de reéférence est prise égale a 25°C ou
30°C suivant le point de fusion de 1'E considérée.

Les mesures des indices de réfraction de 1'HR cont eté
effectuées a l'aide d'un réfractométre de .type “ATO&3-°T" La
température de référence a éte fixée a 20°C. v
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ITr.5.3.2 Densitéd d2%; - l .

Clest le rapport du poids diun certain Vo%umé“d'échaniillon
& une température T au poids du méme volume d'ean E 1a tempédrature
standard. Le choix de l'état standard 4°C pérmet‘lﬂidentification
des chiffres qui mesurent la densité et la masse voiumique [81].

Les mesures de densité de 1°HE ont étsé effectuées,é.;{aide
d'un picnométre de 1ml, d'une balance analytigue digitale de type
SARTORIUS 1602 MPB-1 de précision 207%g. La température des
échantillons et de l'eau a été fixée a 20°C. . -

IXY.5.2 PROPRIETES CHIMIQUEE:
IX.5.2.1 Indice dtncide Ta:{3]

Lt'indice d'acide est défini comme étant les milligrammes de
potasse (KOH) ndécessaires pour neutraliser les acides 1libres
contenus dans un gramme Jd?HE.

L*indice d'acide des HE est généralement inférieuwr & 19; il
dépend de la gualité de la matiére végétale utilisée ainsi gue du
processus techncologique mis en oeuvre pour llextraction de 1VHF.

Hede opératoire: : T

A C.1lg d'HE sont ajoutés 1ml d'éthanol et 243, gouttes de
phénolpnhtaléine. La solution ainsi obtenue est titrée'gar une
solution de KOH, dans 1'éthanoil, de normalité 0.1 Jusgu‘ta
l'apparition d'une coloration rose pile. L'indice dfacide de "1 'HE
est calculé par la formule suivante: : :

o6 .l xaxf
I, === 2 . (33)
¢ . '

a: Volume de XOH utilisé (mlj.
f: Normalité de KOH.
g: Masse de ltéchantillon (g).

IZ.5.3 PROPRIETES ORGANOLERPYIQUES:

Tous les &chantillons de 1'HE sont liguides & température
ambiante . Ils présentent une odeur agréable caractéristigue de la
plante. De couleur narron—clair au moment de 1l'extrachtion, ils
deviennent verts pendant leur conservation. Ce changement de couleur
au vert, nous a incité & rechercher la présence du cuivre dans.
l'huile, '
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Le dosage qualitatif 4du cuivre dunm un echantilion g F‘ a
donné des résultats positifs. Denc la coloration verte de l'hvlge
est bien dde A la présence du cuivre. _

Ceci nous améne a la conclusion gue des ions de .cuivre
proevenant de l'alambic ont été entrainés en méme temps que 1'huile,
ces derniers ont probablement formés des conplexes aveg des
constituants de l'huile provoguant ainsi le changﬂment de couleur
du marron au vert.

-

»

IY.5.4 BESULTATE ET DISCUSBION:

. Le tableau 23 regroupe les valeurs des propriétés
physico-chimigques de 1'HE obtenue dans les dlfferen+e conditions
opératoires.

PTABLERY 23: Proprlaiaa physico-chimigues de l'huile easeuhiella
extreite ﬁanﬂ ﬁmffersntes conditions opérato;xes

! . 13 ! . o
; Conditions - 0 o2 ' P

cpératoires Co " v
ExpI:(+1,+1,+1) 1.4740 0.9441 13,.985

ExpII: (~1,+1,+1) —— - e |
ExpIII: (+1,+1,~1) 1.4719 0.9389 15.457

ExpIV: (~1,+1,-1) 1.47%20 0.937¢6 14.721
ExpV: (+1,-1,+1) 1.4704 3.9412 13.248
ExXpVI:{-1,~1,+1) 1.4760 0.9433 13.985
ExpVII: (+1,~1,-1) 1.4742 0.2407 16.193
EXpVIII: {~1,-1,-1) 1.4780 0.9441 13.985
ExpI¥:(0,0,0C} 1.4721 0.9424 15.457
Valeur de référence 1.47274 0.5456 6.46
L'examen de résultats montre gue propriéteés
physico~chiniques de 1'HE sont affectees par conditions

=

opératoires de l'entrainement a la vapeur d'eau.
1.4704<n%£14780
0.9376<5d%°£0.9441
}3 H”<f <16.193

[0
a8

i
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Nous constatons cue 1l'indice de réfraction et la densite
varient d'un échantillon 2 un autre mais restent proches des valeurs
de référence [111. ) -

L'indice dfacide guant-z-lui, senble se stabliliser a une
faible vitesse de distillation (5%}, mais varie arbitrajirement: a
une vitesse plus élevée (6,7%). De plus, nous remarguons que ses
valeurs sont supérieures a la valeur de référence [1il] et a la
valeur généralement admise (n'excédent. pas 10y [8).. Ceci est
probablement dt & la présence de cuivre dans les &dchantillons de
lthuile.” En effet les ions Cub*) réagissent avec les ions COH°
provenants de KOH utilisée pour le titrage et se comportent donc
comme des acides. ' -

Ces résultats nous aménent a conclure gue la composition de
1'HE varie avec les conditions expérimentales, conclusion & laguelie
nous avons abouti lors de l'analyse par CPG des échantillons obtenus

dans différentes conditions opératoires.

De plus, en raison de la présence de cuivre dans les
echantillions de 1'BE, nous recommandons lfutilisation d'acier inox
ou de cuivre mails <&tainisé comme matériaux de construaction de
1'appareillace. '







Au cours de ce travail, nous avons tenté l'approche des
conditions optimales de lfextraction par entrainement & la vapeur
d’'eau & l'éechelle semi-pilote de lthuile essentielle de 1'Artemisia
herba-alba Asso diAlgérie. ' : R

Licptimisation de trois paramétres, expérimentalsment
accéssibles, en l'cccurence la masse de matiére végétale & traitér,
sa répartition a l'intérieur de i‘alambic sur des plateaux et la
vitesse de distillation, a été menée selon deux méthodest” classidue

et par planification factorielle des expériences du type 23.

Liutilisation de ces deux méthodes a pernis 'd’évalger
1'influence sur le rendement de l'hulle des effets individuels et
conjugueés des paraméires ¢tudiés. Il s'est avéré gue le rendement
est le plus affecté par l'effet simple de la vitesse de dlstillation
et par 1'effet conjugqué de celle-ci et de la rasse de matiere
végétale a traiter. ILa répartitioh de la plante sur des piateaux
n'améliore pas le rendement et par conséguent nous déconseillons
ltutilisation de ces derniers.

[
.
o

L'optimisation par planification des expériences a pe¥rmis
une meilleure approche ‘des conditions optimales. En effet 1le
rendement ‘de 1'huile extraite par cette méthode {(6.6%¢) est de 100%
plus eélevé que celul obtenu dans les conditions de 1a méthode
classique (3.3%s). Néaunoins, & notre avis, 1l'exploration d?un autre
espace du dounaine expérimental, méme s5°il est lirite @ar la gépacité
de l'installation, pourrait aboutir a de meilleurs résultats.

te
-

D*autre part, la planification des expériences nous a offert
la possibilite d'établir un modéle mathématique pouvant dgcrire le
coumportement du systéme étudié en fonction des trois paramétres
considérés. Cependant, il est & noter gque ce modeéle ne peutb- sStre
généralisé car il ne tient compte gue des paramétres technologigues.
Or l'étude de 1'influence sur le rendement de guelqgues paramétres
liés & la matiére végétale, a montreé que cellie-ci est considérable.

Les résultats de cette étude nous amenent & avancer les
conclusions et les recommandations suivantes:

- Le rendement de 1'HE évolue au cours du cycla végétal de
la plante: ée 0.47%, pendant la période da boutonigation, il augmente
Jusgu'a 1.55%. en pleine floraison et diminue a 0.16%s apreés la
floraison. En conséguence, nous préconisons la cueililette de la

lante fleurie en vue de l'extraction de son HE.

- Les conditiens climatigues, la nature du s0l et en
particulier la pluviométrie affectent fortement le vrendement de
lthuile. Ainsi dans le cas ol cette plante doit étre valorisée, sa
culture est & er sisager. '



-~ La matiére végétale doit étre traitée entiére car son
découpage diminue le rendement de 27%. © T

~ Le vendement de lthuile obtenu de la plante ‘fraiche est
maximal. Tl diminue sensiblement lors du séchage et du atockage.
lorsgue le stockage s'impose, 11 est préférable de conservar 1la
plante dans des sacs en jute au lieu de 1'étaler au soleil ou a
l1tabri du soleil. o ' a

+
k]

L'analyse de 1'HE effectuée en faisant appel aux dlLfefentrs~
méthocdes chromatographigues a permis l'identification ds 3G
constituants représentant 81% de l'huile. Outre les cmnﬁtituants
déja c¢ités dans la bibkliographie, cing autres composés ont été
identificés pour la premiére fois dans 1'HE de 1l'A.herba-alba Asso.
T1 stagit du propionate, butyrate, isobutvrate et du tigiate de
chrysanthényle et du spathulénol. N L

-

Lt'étude de la composition de 1‘HE paf;3pectroscopie IR et
par CPG a révélé une variation appréciable au cours du oycle végatal
de la plante. Tandisque les cétones mono:,eroen_wn g’ (chrvsanthéncne,
thuyones, camphre) se partagent la majorité dans l'huile du démt
de la boutonisation jusqu'a la floraison de 1la plante, c<es
constituants se trouvent en faible proportion apreées la floraison,
période ol les esters (acétates de chrysanthényle, de bornyle et
de terpénvle) deviennent preépondérantgdans 1'huile. ' '

L'analyse des échantillons de 1'huile extraite de la plante

“ -
provenant de cing régions d'Algérie a montre dps 01ffﬁrences
importantes dans leur composition du point de v 'qua tigatii et

qualitatif.

La composition des échantillons de Chardiia, Laghouat,
Bordij-Bou-Arreridij et Biskra differe par la teneur de guatre de
ieurs constituants: la a~thuyone, la f~thuyone, la chrysanthénone
et le camphre. Ltéchantillon de Ain-Qussara, presente une
.composition tout .a fait différente. ‘ B

Seulement deux de ces échantillons peuvent étre classés dans
les chémotypes d'A.herba~alba Asso décrits jusgqu'a présent!

- L'échantillon de Gardaia, contenant 66% de a~-thuycne, peut
appartenir au chémotvpe & a-thuyone (68 % 4%).

- Liéchantillon de Laghouat, contenant 446 %cﬂaﬁ-tbuyone peut
faire partie du chémotype a [~thuycne (58 % 15%).

Les trois autres échantillons ne peuvent étre rattachés a
aucun des chémotypes connus. Cecil nous améne a propeser la définition
de deux nouveaux chémctypes d'A.herba-alba Asso.

- A 25 + 6% de o-thuyocne, 16 * 5% de chrysanthéncne, 15 % 5%

de A-thuyone auguel anpartiendraient lesm - plantes de
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Bordj-Bou-Arréridi et de RBiskra.

- A 30% de tiglate de chrysantheényle dang lequel se siﬁﬁarait"v

la plante de Ain-Cussara.

.
Cepencant, en raison de 1'évolution de la compositich de 1'HE
pendant le cycle végétal de la plante, okservée pour &3échah$illon
de Ba*dﬂwﬁcumn:rerldj, une telle classification dev;aii se
& notre avis, avec beaucoup de réserve ot ne peul cdnéé;nér o
péricde bien précise du cycle végétal, ‘ .-

"'h
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Cette £tude peut étre étalée & dlautres peiplements
d'A.herba~alba Asso d'Algérie et nérite @dtétre appfbfondie‘ car mig
a part son intérét chimiotaxonomigque, elle peut slavérer
indispensable pour la valorisation de la plante.

L'analyse des fractions recueillies a des  intervaliles
réguliers de temps pendant l'extraction de 1lthuile, a peimis
d'atteindre en partie la cinétique de l'entrainement de quelgues
uns de ses constituants appartenant aux différéaﬁes classes
chimigues et ayant des températures dtébullition différentgs. Les
résultats de cette étude ont montré que llordre de sortie des
constituants ne suit pas leur température disbullition. Cette ordre
est apparemment dicté par leur polarité ou éventuellerent par la
localisation préférentielle de certains constituants dans les dépdis
exo ou endogeénes. Cette derniére hypothése reste a é ifler. '

C‘v‘ }""

Enfin ltanalyse des ¢échantillons chtenus dans différentes
conditions opérateires, a montré que celles~ci affectent Ila
composition de 1'HE, La détermination des propriétés
physiceo-chimigques Ge ces échantillons a confirmé ce résultat. .

Les variations du rendement et de la compesition de 1'HE
constatées au cours de ce travail, nous aménent a la cenclusion

gu'il y a lieu dlenvisacger un comproris entre le rendement et la

composition de l'huile, et en fonction de cela, falre un choix
approprid concernant d'une part la matiére végétale (lieu et péricde
de végeétation) et d'autre part les paramétres Gu procédé (dursge
dlextraction, vitesse de distillation et masse de matiere végetale
& traiterxr).

Ce travail n'est gutune contridbution a 1ia recherche de
nouvelles ressources dthulles esgentielie et mérite dliétre
approfendi, afin de permettre une ,eventuelle valerisation de
1'Artemisia herba-alba Asso en Algérie

4
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ANNEXE 1
NETTRMINATION DU
mAUR DHUMIDITE




DEYEIHIINATION DU TAUX D'HUMIDITE DE LA MATIERE VEGETALL

~Appareillage :appareil de Dean et Starck

"=Réactif : 200ml de xyléne ou toluéne

Dans un ballon de 500ml, introduire 20 A 309 de matieére
végétale grossiérement contusée, verser ensuite 200ml de solvant

et surmonter le ballon d'un réfrigérant muni d'un tube de recette
gradué. '

Porter a reflux jusqu'a ce gue le niveau d'eau se stabilise
et que le solvant surnageant l'eau dans le tube de recette devienne
limpide. Vers la fin du dosage augmenter le chauffage dans le but
de récupérer toutes les goutelettes d'eau déposées sur les parois
du réfrigérant et du tube de recette. Laisser refroidir & 20°C et
noter le niveau d'eau dans ce dernier.

L'hunidité de la matiére végétale est calculée a partir de
la formule suivante: /

V x0.998
H~——x100
ou: H: Teneur en eau {%). ,
v: Volume d'eau (ml). ”
G: Masse de matieéere végétale (g}.

0.098: Masse volumique de l'eau & 20°C.
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ANNEXE II
COURBES DE
- DISTILLATION
OBTENUES PAR LA

PLANIFICATION DES

EXPERIENGES
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