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Contribution a la connaissance de I'huile essentielle de deux
espéces d'Artemisia: A. herba-alba Asso. et A. judaica L.
Aspects technologtques de l'extraction de cette huile
et de leur concrete

Résume: Ce travail présente les résultats d'une recherche menée sur 'huile essentielle el la
" concréte de deux espéces d'Artemisia: A. herba-alba Asso. et A. judaica L., provenant de
différentes régions d'Algérie. Les propriétés physico-chimiques et la composition de leur
huile essentielle ont été é\.'al'uéf:s,T Drautre part, lI'influence du lieu et de leur période de
végétation, du mode et de la durée de leur stockage, ainsi que des conditions opératoires
d'entrainement 4 la vapeur d’eau sur la composition de 'huile a été étudiée. L'optimisation des
parametres de ce procédé, effectuée par planification des expériences et par la méthode
classique a permis d’atteindre les conditions optimales de fonctionnement d'une installation
semni-pilote. Quant & l'extraction de la concréte & I'éther de pétrole, elle n été réalisée par
différentes techniques. L'étude cinétique de ce systéme solide-liquide a permis d'établir des
fonctions cinétique et standard et d'adapter un fonctionnement continu de ce ];l'océ(lé
d'exwraction par solvant. A cet effet, le dimensionnement (l un tel exiracteur a vis convoyeuse,

basé sur des concepts idéaux, est proposé.

Abstract: This work gathers the nain results of the study of essential oil and concrete from
two local Artemisia species: A. herba-alba Asso. and A. judaica L. Physical properties and
chemical composition of these oils have been investigated. Influence of various parameters
sich as origin, harvesting period, length and way of storage and operational conditions of
steam distillation on essential oil composition has been studied. Optimisation of steam
distillation parameters has permited to reach the optimal functionning conditions of a semi-
pilot plant. Various technics have been used to achieve petroleumn ether extraction of the
concrete. A model of the process kinetics has been established, which has been used to desi an

@ screw extractor,
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Symboles utilisés dans le texte

A: constante expérimentale
B: constante expérimentale
C: volume des eaux de condensation, |

Ce: concentration du soluté a I'équilibre, kgfkg

Cy(1): concentration du soluté dans la phase liquide a un instant t, kg/m’

C(0): concentration du soluté dans la 'phase liquide a l'instant t=0, kg/m’ .
C,v(f(): concentration du soluté dans la phase liquide a une distance x, kg/m’

C.(t): concentration du séluté dans la phase solide a un instant t, kg/kg

C.(1): concentration moyenne du soluté dans la phase solide & un instant t, kgfkg

C.(x): concentration du soluté dans fa phase solide & une distance x, kgfkg

Cy: teneur initiale du soluté dans la phase solide, kg/kg

C.¢: teneur initiale de la concréte dans Artemisia herba-alba Asso., g/kg
Cpo: teneur initiale de la pipéritone dans Artemisia judaica L., g/kg
€1 a Cg: solutions de concrétes analysées par spectroscopie infra-rouge

Da: coefficient de diffusion moléculaire apparent, m/mn

Dy .: débit volumique de la phase lHquide par unité de surface d'extracteur, mm’mn

Dy débit mﬁssiq_ue de matiére végétale par unité de surface d’extracteur, kg/m’mn

Dy: débit volumique de matiére végétale par unité de surface d'extracteur, m'/m*mn

Dx, Dy et Dz: composantes du cocllicient de diffusion moléculaire apparent Da selon
les trois axes X, y et z du systéme orthonormé, m*/mn

E: évaporation de I'huile essentielle, g/h m?

G(t): rapport de concentrations du soluté:  -----ec—-—-- '
' Co - CHO)

H: taux d'humidité de la.matiére végétale, %

L: longueur de l'extracteur a vis convoyelse, m

M: masse de matiére végétale, kg

M: moyenne arithmétique

Minr et Mg,p: niveaux inférieur et supérieur du paramétre masse de matiére végétale, kg -

M,,;: moyenne arithmétique des niveaux inférieur et supérieur du paramétre masse de
maiicre végélale, kg : :




Mi(x,¥,2,5): transformée de Laplace de ¢;(x,y,z,s)

M;*(x,y,2,s): transformée de Laplace de q)i*(x,y,z;s)

M*(s): transformée de Laplace de la fonction standard ¢*
N:interface

N: vitesse de rotation de la vis convoyeuse, trfmn

N(s): transformée de Laplace de G(t)

P: nombre de plateaux

P¢: poids du volume des eaux de condensation, kg
Pinr et Pyt niveaux inférieur et supérieur du paramétre nombre de plateaux

P, : moyenne arithinétique des niveaux inféricur et supérieur c paramétre nombre de
plateaux

Psup = P

P+ poids du volute des eaux de distillation, kg

Q: quantité de vapeur, kg

Qus: quantité de vapeur utile, kg/kg ‘
Qe quantité totale de vapcqr rapportée a I'unité de masse d'huile essenticlle, kgfkg
Qumv: quantité totale de vapeur rapportée a 'unité de masse de matiére veégétale, kgfkg
R: rendement en soluté, kg/kg -

R,: rendement en concréte, gfkg

Re: rendement en sobhuté a Péquilibre, kyfkg

R rendement en huile essentielle, %

R,;: rendement en pipéritone, g/kg

S: hydrosolubilité de I'huile essentielle, mg/100 m]
8°: section de l'extracteur a vis convoyeuse, m’

S.: déviation standard

S,: déviation standard relative, %

T: température, °C

Teb: température d’ébullition, °C

‘Tix: transmission en infra-rouge, %

T teneur relative d'un composé estimiée par chromatographie en phase gazeuse, %

V:volume de fa phase Lguide, i



V.: volume des eaux de distillation, |

V): vitesse de déplacement linéaire de la matiere végétale dans I'extracteur a vis
convoyeuse, mfs

W: volume de ta cucurbite, 1

X: concentration de cétone dosée par spectroscopie infra-rouge, mg/mnl

X: concentration moyenne de cétone dosée par spectroscopie infra-rouge, mg/ml

Y: surface de la bande d‘absorption infra-rouge

Z: nombre de pas de vis

a: nombre nettement inféricur 4 | _

ag 4 ap3: coefficients de Iéquation du modéle mathématique
b: constante expérimentale

d: diametre de la vis convoyeuse, m

]

d.i: densité

hy,: hydromodule, mY/ke

i numéro d'ordre des particules du solide

k: coefficient de diffusion par convection, m/mn
k,: coefficierit de reproductibilité

I: pas de vis, m

m: masse du mélange de terpénes, g

me: masse du soluté a I'équilibre, kg

my: ' masse de l'huile essentielle, g -

- my(0): masse du soluté dans la phase liquide a l'instant 1=0, kg
m(t): masse du soluté dans la phase liquide a un instant t, kg
my(x): masse du soluté dans la phase liquide a une distance x, kg

my: masse du soluté dans la phase solide a l'instant t=0, kg

my(t): masse dii soluté dans la phase solide a un instant t, kg

m(x): masse du soluté dans la phase solide a une distance x, kg

n: distance entre les extremités d’une particule du solide, m

p: nombre de particules du solide

p:i: valeur maximale du résultat

Pz valeur minimale du résultat

© r: rapport des volumes occupés par la matiére végétale compactée et non compactée

L: temps, mn




t: temps relatif tfte

te: tetnps d'équilibre, mn

t.: critére de Student

ts: temps de séjour, mn

v Vilcssc de distillation, %

Vinr ef Vgupi niveaux inférieur et supeneur du paramétre vitesse de distillation, %

\A moyennc arithmétique des niveaux mfeneur et supérieur du parametre vitesse de
distillation, %

2 .

Xx;: variable réduite de masse de matiére végétale
x3: variable réduite de vitesse de distillation

x3: variable réduite du nombre de plateaux
X, Y et Z: axes de lcspace orthonorimé
y*: rendement en huile essentielle exprimé par les variables réduites x|, X3 et x3, ¢,

, Ce
f: rapport de concentrations du soluté:  ~mw-emm-mo-

C() -Ce
y el v¥*: fonction cinétique
Y(1): proportion de soluté non extrait de la phase solide & un instant t
y(x): proportion de soluté non extrait de la phase solide a une distance x
ye: proportion de soluté non extrait de la phase solide 4 1'équilibre

e: fraction de la matiére végétale ne contenant que du soluté

Cll - si(X,Yazat)

(%, ¥,7 t) rapporl de concentrations du soluté- =
Co - C()

C(l - Csi(xsysz9t)

&i* (X,Y,2,t): rapport de concentrations du soluté : , cas ot -CH0)= const
Co - Ci0)

&*: fonction standard

20

ne: indice de réfraction
p: masse volumique de ]a matiere vegetaln kgfm’
-7: taux d'extraction, % ‘

v: nombre d'ondes, cm’




Abréviations utilisées dans le texte

Af: ville d'Aflou

AO: ville d'Ain Qussera

BBA: ville de Bordj Bou Arréridj
Bis: ville de Biskra .
CC: constituant commun a Fensemble des échantillons d'huile essentielle
CG-SM: chromatographie en phase ga?_eursc couplée a la spéétrométrie de masse
CPC: coproculture -
- CPG: chromatographie en phase gazeuse

CTO: cathétérisme ombilical |
Dj: ville de Djelfa |

ECBU: examen cytobactériologique des urines

ER: écart relatif, % ‘

F: fistule '

FCA: furoncle du conduit auditil

Gh: ville de Ghardaia

Gr: grossisseinent de la prise de vue

HC: hémoculture ‘ _

IC: intervalle de confiance. mg/ml

InA: ville d'In Aménas

IR: infra-rouge _

Lgh: ville.de Laghouat

PA: pus d'abees -

PG:Vprélcv‘ement de la gorge

PO: pus doreille .

PV: prélevement vaginal

Sd: ville de Saida

Tam: ville de Tamanrasset

. o, . ‘ AN sadazalt izl M Loyt ‘
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Introduction




Le monde végétal offre des ressources inépuisables et tout au long du développement des
cultures humaines, 'Homine a entretenu avec son environnement végétal une relation trés intime et
dimportance vitale. Il a réellement vécu avec les plantes et sa vie en dépendait.

Nous ne connaissons, malheureusement, qu'une infime paitie de ce monde et nous devons a
chaque fois qu'il sera possible, le découvrir afin de valoriser cette richesse naturelle que sont les
plantes.

L'Algérie recéle d'importantes potentialités en matiére de plantes aromatiques et médicinales,
favorisées par la diversité de son climat et la nature de ses sols. Le Sud du péys dispose de cullures
aromatiques couvrant a perte de vue les régions steppiques, mais probablement par mangue
d'informiation sur le gain que procurent ces cultures spontanées, il y a un désintéressenient pour leur
valorisation. ' '

Cépendan't, l'emploi empirique des plantes, comme arémes et remédes, remonte a la plus
haute antiquité, puisque les Egyptiens, les Perses et les Grecs savaient procéder a l'extraction des
huiles essentielles et mettaient a profit leurs propriétés aromatisantes et médicinales.

De nos jours, l'industrie des parfums et Findustrie pharﬁmceutique sont a la recherche de
produits naturels. Cependant, la tendance vers une production élevée et variée pose le probléme de
la valorisation de nouvelles espéces végélales et de T'optimisation des procédés lors de leur
extraction. ‘ o '

Dans cette optique, nous avons entané l'étude de 1huile essentielle et de la coneréte de deux
espéces d'Artemisia: Artemisia herba-alba Asso. et Artemisia judaica L. Ces plantes  wromatiques
spontanées ont attiré notre attention, car elles sont trés répandues en Algérie et comimunément
utilisées en nédecine traditionnelle. De plus, & notre’ connaissance, la composition de Ihuile
essentielle des peuplements locaux n'a pas été étudiée.

EEn entreprenant ce travail, nous avons voulu contribuer en premier licu, a la connatssance dés
huiles essentielles de ces deux plantes, en évaluant notainment leurs compositions chimiques, leurs
propriétés physico-chitniques et léurs activités antimicrobiennes. '

En second lieu et dans I'hypothése dune éventuelle exploitation cconomique de ces planies,
nous nous sommes intéressés aux aspects technologiques des procédés classiques d'exiraction de
leurs huiles essentielles et de leurs concrétes, en l'occurrence, lI'entrainement a la vapeur d'eau et
“extraction a Féher de pétrole. Concernant Pentrainement a o vapeur d'ean, nous avons effectud
une approche des conditions optimales d'extraction d'une installation semi-pilote, en prenain en
considération des paramétres liés aussi bien au prdcédé, qu'aux particularités de la mumiére végétale.
Quant 4 l'extraction a éther de pétrole, nous avons proposé le dimensionnement d'un extracteur

vis convoyeuse, sur la base des résultats de Fétude cinétique de I'extraction solide-liquide.




Chapitre I: La matiere végétalé
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1.5. Matiére végétale utilisée
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I.1. Classification botanique

La classification botanique (1) place Arterﬁisia' herba-alba Asso. et Artemisia judaica L. dans:
- embranchement: Spermaphytes ou Phanérogames

- sous-embranchement: Angiospermes

- classe: Dicotylédones

- sous-classe: Gamopétales

- ordre: Astérales

- famille: Composées

- tribu: Anthémidées

- genre: Artemisia ‘

- especes: Artemisia herba-alba Asso.

Artemisia judaica L.

La famille des Composées, dénommée récemment Asteracées (2), est la famille la plus vaste
des Phanérogames avec prés de 1000 genres et 15000 espéces. Elle est considérée par beaucoup
d'auteurs comme la plus évoluée (3). Par ailleurs, elle est I'une des principales familles végétales"
rencontrées dans les paysages arides (4). Au ]joint de vue biochimique, c’est une famnille hétérogéne
dont les principes actifs sont tres variés: huiles essentjelles, lactones sesquiterpéniques, flavonoides,
coumarines, tanins, saponosides, composés acétyléniques ou polyines (5). ‘

Le genre Artemisia, appelé .encore les Absinthes ou les Armoises (6), tire son nom de
I'Artemisia maritima Galica, plante dédiée a Artemis Ilithye pour son usage médical (7). D'autres
auteurs pensent que Artemisia vient du nom de la fernme .de Mausole, roi de Carie, qui en faisait
usage (8). | ’

.Artemisia herba-alba Asso. appartient a la section Seriphidium Bess. (9). Elle est connue en -
Algérie sous les noms de: Chih, Ifsi, Zezzare, Armoise blanche, Sciencontra de Burburic (10).

Artemisia judafca L. d'Algérie est la sous-espéce Sahariensis (10,11). Elle a été mcn'riom-lée
par d'anciens auteurs arabes tels qu'lbn El Bitar (12) et Dawood El Antaki (13) et plus tard par
Kaiser (14). A deux reprises, elle a été décrite comme_eépéce nouvelle et les noms Artemisia
Maciverae (15) et Arternisia Marcelli (16) lui ont été respectivement attribués. Localement, elle est

appelée Saoura, Sah-Sind, Teherégéle, Bahet-Séran (10) ou encore Chil Iraqui et Chih Balady (17).

L.2. Description botanigque

* Artemisia herba-alba Asso. est une plante ligneuse, se présentant sous forme de buissons
blancs laineux de 30 a 80 em de hauteur. Les feuilles sont alternées, trés divisées et espacées. Les
fleurs sont jaunes, groupées en capitules dont le réceptacle ne présente pas d'écailles. Le fruit est un
akéne comprimé sans aigrette, ni couronne membraneuse au sommel. Sa période de floraison est

située entre début Décembre et début fanvier.



* Artemisia judaica L. est un sous-abrisscau, pouvant atteindre une hauteur de TOen. Les
feuilles, a lobes courts, larges et obtus, sont rapprochées et laineuses-comme les rameaux. Les fleurs
sont jaunes, en panicules denses trés ramifiées. Les capitules sont plus gros que ceux de I'Artemisia
herba-atba  Assa,; de forme hémisphérique, de 3mm de diameétre, a involucre laineux, ils
contiennent dix 4 vingt fleurs. Le réceptacle est glabre et trés velu. Sa période de floraison est
située entre mi-Février et mi-Mars (2,6,10).

Ces plantes doivent leur odeur caractéristique a I'huile essentielle qu'elles renferment. Celle-ci
est emmagasinée, comme pour la plupart des Artemisia, dans des dépots exogénes, faisant partie
des organes sécréteurs, appelés glandes composites. Flles sont situées a 1a surface des fenilles et des
fleurs et trés peu sur les tiges (18). Ce sont des formations épidermiques, ott les cellules vivantes
sécretent Yhuile essenticlle dans I’csp:‘:& intereellulaire durant le cycle complet de la plante (19).
.Certains auteurs (20) signalent cependant, pour quelques Artemisia, la pfésence d'huile essentielle
cdans des glandes endogénés.

1.3. Licux de végétation

v

Artemisia herba-alba. Asso. et Aremisiuz judaica L. sont des plantes spontances, trés
communes en Afrique du Nord et au Moyen Orient. Elles affectionnent les climats secs et chauds et
forment des peuplements importants dans les zones arides (21). 7

* Artemisia herba-alba Asso. est trés répandue en Algérie. Abondante sur les Hauts Plateaux,
plus rare au Sahara Septentrional, elle couvrait en 1948 prés de six millions dhectares (22), alors
du'en 1990, la superficie a é1é évaluée a trois millions d'hectares (23).

* Artemisia judaica L. est répandue dans les lits sablonneux et sablonneux-limoneux des
oueds de I'étage tropical. Elle monte parfois jusqu‘a l'étage. méditerranéen inférieur. En .Algéric, on
trouve des peuplements importants a Tadmayt dans le Hoggar, a Tefedest (Oued Gif Aman), dans
la Haute vallée de I'lgharghar, & Tamanrasset {Oued Azemzi) et aux environs de Tébessa et I'In
Aménas (24).

1.4. Utilisation traditionnelle

Artemisia herba-alba Asso. et Artemisia judaica L. jouissent d’une large utilisation par la -
populatic_m autochtone, notamment, en infusion, en décoction, en inhalation ou pour parfumer le
thé. '

*Artemisia herba-alba Asso. est utilisée en wnédecine traditionnelle contre les
refroidissements, les perturbations digestives, la faiblesse musculaire et contre le diabéte sucré.
On lui attribue aussi des effets vermifuge, antispasmodiqhe, emollient, dinrétique et cicatrisant
(25,26,27). '

* Artemisia judaica. L. est considérée comme trés bon vermifuge. On l'utilise pour ses vertus

comime tonique, stimuland, antispasnodiue, stomachicue, expectorun, darrhicique et anafeptigue



(2,28). Séchée, elle est utilisée comine condiment au S

~en petits sacs dans les figuiers pour avoir une bonne réc

I.5. Matiére végétale utilisée

Nos travaux ont été effectués sur des lots d’Artemisia herba-alba Asso. cueillie en période de
floraison et provenant, comme le montre la carte de I'Algérie ci-aprés, des régions d'Aflou (Af), Ain
Oussera (AO), Biskra (Bis), Djelfa (Dj), Ghardaia (Gh), Laghouat (Lgh), Saida (Sd) et Tébessa
(Tb). Quant 4 la région de Bordj Bou Arréridj (Bibans) (BBA), les lots d'Artemisia herba-alba |

Asso. ont é1é prélevés a différents périades de végétatio

La deuxiéme espece étudiée, a savoir Artemisia judaica L., a é1é cueillie aux environs de

I'Oued Azemzi d 15km au Sud de 1a ville de Tamanrasset (Tam), et dans le Stah 4 140k au Nord-

Est d'In Aménas (InA). -
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oudan, alors que les Touaregs la suspendent

olte (24).

1.

Un échantillon représemtatif de chacun de ces lots a éé identifié a herbarivmn de VInstitu

National Agronomique d'Alger.
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Chapiire 14

Travaux antérieurs




* Les travaux Imenés Jusqu'a présent‘ sur Artemisia herba-alba Asso. sont dintérét
chimiotaxonomique. Iis concernent la composition de I'huile essentielle, I'isolation et I'elucidation
de la sfrlscture des lactones sesquiterpéniques et des flavonoides qu'elle contient, en vue de ta
classmcallon botanique. _

Entreprise au début du siécle (29,30,31), l'étude de I'huile essentielle d'Artemisia herba-alba
Asso. a é1é pendant longtemps abandonnée, puis elle a de nouveau éveillé l'intérét des chercheurs.

Ainsi Cohen et coll. (32) publient, en 1972, les résultats d'une étude sur la composition de
I'huile essentielle de la plante du Maroc. En 1979, Bénjiluli et Richard (33,34) étendent cette étude
a une cinquantaine de peuplements et distinguent, selon les constituants majeurs de I'huile
essentielle et leurs teneurs, huit types différents qu'ils appellent chémotypes:

- type a a-thuyone (68t 4%) : o

- type d B-thuyone (58 + 15%)

- type a camphre (> 52%)

- type a camphre (43 £ 9%) et eétones (filitolone et chrysanthénone)

- type a Vacétate de chrysanthényle (38 4 70%)

- type a a-thuyone (31 £ 3%) et a camphre (38 + 3%)

- type a a-thuyone (31 + 3%) et B-thuyone (30 + 3%)

- type a davanone | '

En effectuant des études analytiques approfondies sur les mémes échantillons, Seymour (35)
identifie 25 nouveaux constituants. Il constate que la composition de 'huile essentielle est fortement
influencée par la période de cueillette et par le lieu de végétation de la plante. D'autre part, il
rapporte que partni les huit chémotypes définis, il en est un qui présente un intérét comercial; clest
celui, dont huile est constituée de (31 + 3%) de a-thuyone et de (38 + 3%) de camphre. Ce type
dhuile, connu sous le nom dessence de Martakech, est le plus applu.m par les parfumeurs.
Actuellement, le Maroc en est le principal producteur (36). Tl est a noter, que l'extraction de {'huile

enticlle d'Arteniisia herbu-alba Asso., an Maroc, yeffectue de fagon artisanale (37).

Une étude similaire sur un autre peuplement d'Artemisia herba-alba Asso. du Maroc a permis
a Hurabielle et coll. (38) de dlslln;,uu en ottre, un type o chrysanthénone. Aussi, ont-ils proposé de
considérer ce constituant comme un des critéres chlrmolaxonomlqt.lcs de la tribu des Anthémidées.,

Sega]ret coll. (39), étudiant la composition de 1Muile essentielle de la plante du Mayen Oricnt,
rapportent pour la premiére fois, la présence dans I'huile d'alcools monoterpéniques irréguliers et
définissent deux nouveaux types d’Artemisia herba-alba Asso.: un type i cinéol-thuyone-camphre
et un type aux dérivés du pinane (40,41). Des études récentes, effectuées jJa:* ces memes chercheurs
sur Jhuile essentielle de la plante d’Espagne (42), ont montré que ceite derniére présente des
différences appréciables par rapport a celle du Moyen Orient.

Dans le but de rechercher de nouveanx agents thérapeutiques, plusieurs chercheurs érucicrent
les extraits d’Artemisia herba-alba Asso., obtenus au moyen de différents solvants. Ainsi Khafagy et

codl {43) iselent de Vextral cthero-pitrolique de b plinte dlpypte, kosantonine 8 laguelie on



attribue l'effet vermifuge.

Plus tard, Gomis et coll. (44) rapportent la préseice, dans la plante d’Espagne, de santonine,
de torrentine et de déhydro-reynosine, lactones sesquiterpéniques a structure endesmane.

Aux Etats-Unis, Gordon et coll. (45-47) testent sans succés l'extrait alcoolique d'Artemisia l
herba-alba Asso. du Sinaf contre la leucémie. Tls isolent, cependant, trois lactones sesquiterpéniques
A structure germacrane.

Segal et coll., étudiant I'extrait chloroforniique de la plante du Moyen Orient, identifient des
lactones ch]uiter]')éniques (48-50).

Des travaux menés par Marco (51 56), sur la plamc d’Espagne, permettenl IldCllllfl(,dl!OH de
sept nouvelles lactones sesquiterpéniques . ‘

Saleh et coll. (57), s'intéressant aux flavonoides de la planie d'Egypte, réussissent a isoler el
identificr les structures moléculaires de onze flavonoides-glycosides. '

L'utilisation d'Artemisia herba-alba Asso. en médecine traditionnelle a incité les cherchenrs a
1soler ses principes actifs et a évaluer leur etlet antimicrobien.

Syed Khaquam (58), Al Yahya (59) et Sherif (60) publicrent des recueils qui traitent e
l'utilisation des plantes du genre Artemisia respectivement au Pakistan, en Arabic Seoudite, en
Afrnque du Nord et au Moyen Orient, et dans lesquels ils soulignent Tintérét ph:mn;‘nco.logiquc
d’Artemisia herba-alba Asso.

" Yashphe et coll.(61) testérent lactivité antimicrobienne de I'huile essentielle et de 'extrait
méthanolique de la plante du Moyen Orient. Tls rapportent que le santolina alcool contenu dans
I'huile est responsable de son activité. Plus tard, ces auteurs publient les résultats d'une étude (62)
sur l'activité antimicrobienne de l'huile esseritielle et de quelques-uns de ses constituants
majoritaires. Ils constatent que les alcools, a I'exception du bornéol, sont 4 la base de cette activité.
Par contre, les cétones y contribuent peu. En étudiant I'effet antispasmodique de l'hui!e essenticlle,
ils trouvem qu'il est cent a mille fois ‘:upeneur a l'effet bactéricide et concluent que ces denx eftets
sont a Ionblm, de Tuttlisation et de Fappréciation d'Artemisia herba-ulba Asso. en médecine
traditionnelle.

Une élude Hllnlldll(, nienée p;ll Ross et coll. (63) aboutit aux mémes conclusions. Les autenrs
signalent en outre, l'activité fongicide de Ihuile essemielle de la plante d’'Egypte.

Benjilali et coll. (64,65), comparant le pouvoir antiseptique des huiles essentielles de thym, de
romarin, d'eucalyptus et d'Artemisia herba-alba Asso. du Maroe, révélent que les huiles de thym et
d'Artemisia herba-alha Asso. sont les plus actives vis-i-vis des trente sept souches de moisissures
testées.

De récents travaux, réalisés sur I'extrait aqueux d'Artemisia herba-alba Asso. dTrak (06,68),
font état de son effet hypoglycémique élevé, par contre les activités antiparasite et analgesique se
sont avérées faibles. '

* Artemisia judaica L. eést relativement pe-u étudice. Les pren'licr§ travaux publiés la

concernant  ont ete effectuds par des cherchenrs Cpypiens (093, Plis tard Karuwys et coll,



(28), étudiant la composition de I'huile essentielle obtenue par hydrocllsnl]atlon constatent une forte
proportion (57%) de dérivés carbonylés dont 40% de pipéritone, 15% de camphre et 2%
dlisoartemisia cétone. Dans un travail ultérieur (70), les mémes autenrs complétent Videntification
des constituants de l'huile en rapportant la présence de cinnamate d'éthyle, second constituant
important aprés la pipéritone. ‘

Saleh (71) étudia par CG-SM la composition de Thuile essentielle d’'Artemisia judaica L.,
cueillie dans le désert de 1'Ouest égyptien, et identifia quinze cohstituants, parmi lesquels le
cinnainate de méthyle, le benzoate d'éthyle et la davanone sont signalés, pdur la premiere fois, -dans
I'huile de cette plante.

Trés récemmient, Fleisher et coll. (72) et Ravid et coll (73), étudiant 'huile essentielle de la
plante du Moyen Orient, rapportent que la pipéritone est le constituant majeur dans I'huile des
peuplements du Sinai. Dans l'uile de la plante du désert du Neguev, les auteurs signalent, pour la
premiére fois, la présence en proportions élevées de monoterpencs irréguliers du groupe artemisyle,
{els I'artemisia ¢étone ct l'artemisia alcool.

Liintérét des chercheurs s'est cga]emenl pone sur d'autres produits, 1qqus de l'extraction par
solvant de la plante. Khafagy et Tosson (74) isolent la judaicine, un.des principes amers d’'Artemisia
judaica L. Galal et coll. (75), examinant son action pharinaco-toxicologique sur le coeur, trou\?e'm
que la judaicine. provoque une pro]'ongatidn de lintervalle P-R et renforce les contractions
cardiaques. |

Zalkow et coll. (46) identifient quant a eux, dans I'extrait alcoolique de la plante, la pipéritone,
les esters éthyliques des acides cinnamique et truxinique, ainsi que deux lactones sesquiterpéniques:
la vulgarine et la tauremsine. - -

! Plus tard, Metwally et coll. (76) rapportent la présence, dans I'extrait éthéro-pétrolique de la
plame de pipéritone, de cinnamate déthyle, d'a-pinene, de chrysanthenone du camphre, de
verbénone et d’hydropéroxyde dhydroxy-davanone. -

Les lactones sesquiterpéniques de la plante ont fait iobjct de travaux réalisés par Eld (77),
Khafagy et coll. (78). Ces derniers mettent en évidence la structure eudesmane de ces composés. -

Saleh et coll. (79); étudiant les flavonoides et les aglyconés de I'Artemisia judaica 1.. d'Egypte,
élucident la structure moléculaire de dix sept flavonoides et dix aglycones.

Enfin, Abdalla et coll. (80) isolent la cirsimaritine, une flavone, qui serait 1esp0nqable de

activité antispasmodique d'Artemisia _]udmcn L.



Chapitre 111

Contribution a la connaissance de l'huile essentielle
d’Artemisia herba-alba Asso.et d'Artemisia judaica L.

II. 1. Localisation des sites producteurs d'huile essentielle dans les
deux espéces d'Artemisia: A. herba-alba Asso. et A. judaica L.

HL2. Préparation des échantillons d'huile essentielle des deux
_especes d'Artemisia: A, herba-alba Asso. et A. judaica L.

111.3. Etude analytique des huiles essentielles d'Arfemisia herba-
alba Asso. et Artemisia judaiea 1,

111.3.1. Conditions opératoires d'analyse des huiles essentielles
des deux Artemisia: A. herba-alba Asso. et A. judaica L.
par CPG et CG-SM

II1.3.2. Composition chimique de Fhuile essentielle d’Artemisia
herba-alba Asso., provenant de ditférentes régions d'Algérie

111.3.3. Composition chimique de Fhuile essenticlle d'Artemisia
judaica L., provenant de deux régions d'Algérie

II.3.4. Inﬂ uence de la période de vegetanon sur la composition
de I'huile essentielle des deux espéces d'Artemisia:
A. herba-alba Asso. et A. judaica L.
IiL.4. Incidence de la température sur Fhydrasolubilité et
I'évaporation de I'huile essentielle des deux Artemnisia:
A. herba-alba Asso. et A. judaica L.

IIL4.1. Hydrosolubilité de I'huile essentielle d'Artemnisia herba-
a!ba Asso. et d'Artemisia judaica L.

I11.4.2. Lvap01 ation de Ihuile essentielle des deux Artemisia:
A herba-alba Asso. et A. judaica L.

111 5. Evaluation de l'activité antimicrobienne de 1Tuile essentielle
d’Artemisia herba-alba Asso. et d'Artemisia judaica L.

IIL5.1. L'antibiogramme
“HL5.2. Les microorganismes testés

III.S._3. Résultats

15

19

29

35

38

38

41

43
43
44

45



La connaissance dune huile essentielle comprend l'ensemble des données faisant référence a
son origine, son mode d’extraction, sa composition chimique, ses propriétés physiéo—chimique_-s et
son utilisation (81). A 7

Dans ce chapitre, nous présenterons tout d'abord, certaines de ces données relatives a Fhuile
essentielle de nos deux espéces d'Artemisia, a savoir: |

- la localisation des sites producteurs;

- les propriétés organoleptiques et certaines propriétés physico—clfhniques; '

- la composition chimique et la maniére dont elle est affectée par le lieu et la période de
végétation de la plante. _ ‘

Plus loin dans notre étude, nous traiterons de Vinfluence des conditions opératoires
d’extraction sur la composition de I'huile. Nous consacrerons, enfin, une partie aux propriétés
bactéricides et fongicides de Ihuile essentielle, qui poufraicnt ouvrir la voie a son utilisation

éventuelle en pharmacie.

II1.1. Localisation des sites producteurs d'huile essenticlle dans les deux especes d’Artemisia:

A. herba-alba Asso. et A. judaica L.

La localisation des sites producteurs d'huile essénticlle dans les végétaux est nécessaire, afin
: fi’appréhender les n'lééan_ismes mis en jeu lors de son extraction. Le processus de diffusion, qui
controle l'extraction, y est étroitement lié.

Les travaux effectués, a ceé sujet, sont assez rares. Iis apportent seulement des renéeigtlelnezlts
anatomiques. généraux- concernant la classification des espéces par famille botanique. Or, chaque
espece végétale a sa propré structure sécrétrice et souvent, en réponse a des agressions  du milieu
environnant (température, humidité, nature du So], efc.), l'organisme végétal réagit et subit des
mutations, qui hi penﬁettent de se protéger (82).

Ce comportement des plantes intéresse Thuile essentielle dans Tn mesure on celle-ci
interviendrait dans la régulation de la tempcrature de l'organisme végétal. En effet, la faible
conductivité thermique de ses émanations permet d'assurer un taux d'humidité convenable dans Tes
tissus végétaux (83). ‘ ‘

En tant que produits du métabolisme secondaire, on rencontre les huiles essentielles dans tous
les organes des végétaux: fleur, feuille, tige, racine, fruit, etc.. Elles sont produites dans les cellules
isolées ou dans les différents groupes cellulaires tels que poils, poches ou canaux sécréteurs,
coinme fe montre la figure 1. -

Aussi avons-nous pratiqué des observations microscopiques sur les feunilles, les tiges et les
fleurs des deux espéces d'Artemisia concernées par nos travaux, afin de préciser la nature et la
localisation de leur structure sécrétrice.

Ces observations microscopiques ont été effectuées sur du matériel végétal frais, en utilisant,

selon le cas. respectivement wne loupe biooculzire, modéle Zeise, un microscope photonique,



Caticutle
rlandulaire ™

Cuticule
o Bpidarmique

1 et 2: sites exogenes; _
- site 1: stockage extracellulaire;

- site 2: stockage intracellulaire;
C 3: site endogéne ‘

Figure 1: Localisation des sites producteurs d’huile essentielle dans les végétaux
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modele Leitz Wetzlar et un microscope électronique a balayage, modéle JSM-T330 Scanning
Microscaope. Le grossissement des prises de vue est précisé sur chacune des figures.

Sur les photographies des figures 2 e1 3, prises, lors des observations a la loupe binoculaire
des feuilles et des tiges de deux plantes, nous pouvons observer a la surface, des gouttes d'huile
essentielle. Nous remarquons d‘autre patt, que la tige et la feuille sont recouvertes d'une couche de
poils tecteurs (5). Ces poils tecteurs forment une auréole autour de la tige. Ils sont fixés par un pied
polycellulaire sur I'épiderme du végétal et se ramifient en deux branches au sommet.

Quant aux figures 4 et 5 relatives aux observations de la feuille et de la fleur d'Artemisia
judaica L., sous wmicroscope électronique a balayage, elles montrent une couche de poils tecteurs
trés dense sur la feuille, alors que sur la fleur, ces poils couvrent uniquement linvolucre.

En observant au microscope photonique, les coupes transversales de feuilles des deux plantes,
nous avons remarqué des formations épidermiques situces a la racine des poirls tecteurs. Nous les
avons prélevées et dvons constaté quelles sont constituées, comme le montrent les figures 6 et 7,
d'un court pied et d'une téte a plusieurs étages superposés de cellules le tout enveloppé d'une
membrane. Cette description correspond bien dailleurs a celle déji rapportée par d'autres anteurs
(5), concernant les glandes sécrétrices des plantes de la famille des Composées. Ces glandes,
appelées poils sécréteurs, produisent I'huile essentielle qui s‘accumule sous la membrane ou
cuticule. Sous la pression de I'huile, la cuticule apparait gonflée. Celle-ci peut étre détruite sous
I'effet de la chaleur, ou mécaniquement.

Enfin, sur la tigure 8, en observant le parenchyme cortical de la feuille d’Artemisia judaica L.,
nous remarquons, sur le fond de la structure cellulaire, des formations irrégulicres, dont laspeet
rappelle les gouttes d’huile essentielle. En revanche, le parenchyme cortical de la feuille d'Artemisa
herba-alba Asso. de la figure 9, ne comporte apparcimnient pas ce lypc de formations.

Cet aspect particulier du parenchyme d'Artemisia judaica L. laisse soupgonner la présence de
glandes a sécrétion interne, comme celles observées chez Matricaria camomilla qui appartient a la
meme tamille (18). Ces glzllldés sont inerusiées entre les cellules épidermiques et déversent Ihuile
essentielle sous I'épiderme, dans le suc intracellilaire. Ces glandes a sécrétion interne sont. particu-
lierement actives et les végétaux qui en contiennent sont notamment riches en huile essenticlle.
| Les résultats de cette étude sont intéressants & plus d'un titre. En effet, ils laissent entrevoir
une différence entre les deux espéces étudiées, en ce qui concerne la localisation de I'huile
essentielle. En outre, la structure séerétrice d'Artemisia herba-alba Asso. semble étre exclusivement
exogene; en revanche, celle d'Artemisia judaica L. apparait plus complexe, si 'on tient compte des

observations précédentes.
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Figure 4: Surface de la feuille d’Artemisia ’iuda'ica L. (Gr: 200X)
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Figure 5: Fleur d’Artemisia judaica L. (Gr: 35
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Figure 7: Glande séerétrice d'huile essentielle d’ Artemisia herba-alba Asso.(Gr: 160X)



Figure 9: Coupe transversale de la feniille d’Artemisia herba-aiba Asso.(Gr: 25 X)
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ML2. Préparation des échantillons d'huile essentielle des deux espéeces d’Artemisia: A. herba-
" alba Asso. et A. judaica L.

La récupération d'échantillons d'huile essentielle par entrainement a la vapeur d'eau a été
effectuée a I'échelle laboratoire. Le dispositif expérimental utilisé est schématisé sur la figure 10. 11
est constitué d'un ballon a deux cols, d'une capacité de 1 litre, contenant la matiére végétale et relié
d'une part, a un ballon dans lequél est produite la vapeur d'eau et d'autre part, a un réfrigérant. La
matiére végétale, constituée des parties aériennes de la plante, est traversée par le flux de vapeur
d'eau. Le mélange des vapeurs d'huile essentielle et d'eau est refroidi et condensé dans le réfrigérant,
puis recueilli dans un ballon de recette. L'huile essentielle est séparée des eaux de condensation par
éiécantation, aprés relargage au chlorure de sodium. Les eaux de condensation sont ensuite traitées a

l'éther diéthy]ique et 'huile récupérée est additionnée a la précédente.

1: chauffe ballon 2: ballon générateur de vapeur 3: ballon contenant la matiére vegetale
4: réfrigérant 5: ballon de recette

Figure 10: Schéma du dlspOSItlf expérimental de l'entrainement a la vapeur d’eau
a l'échelle laboratoire
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Nous avons ainsi procédé a la récupération d'échantillons d’huile essentielle de plusieurs lots
des deux espéces d'Artemisia, récoliées dans différentes régions d'Algérie. Le rendement en huile a

été estimé par le rapport suivant:

Mg
RHE = emmmmee 100 [1]
M
ou. Ry désigne le rendement en huile, exprimé en %, my;. la masse d'huile essentielle, en gramines

et M la masse de la matiére végétale, en grammes.
La densité et I'indice de réfraction ont été déterminés par les méthodes normalisées (84). Les

résultats obtenus sont présentés dans le tableau I 1.

‘Tablean TIL.1: Rendement et propriétés physico-chimiques de V'huile essentielle d’ Artemisia

herba-alba Asso. et d’Artemisia judaica L., provenant de différentes régions d’Algérie

Rendement Densité Indice de
Espece Région ' Ru: réfraction
% ) dIU nlﬂ
) 20 n
__Aflou (Af) 0,35 0,9442 14623
Ain Qussera (AQ) 0,21 ' 09458 1,4630
Biskra (Bis) 0,44 0,9439 1,4615
Bordj Bou
Artemisia Arréridj (BBA) 0,15 0,9415 1,4718
herba-alba :
Asso. - Djelfa (Dj) ‘ 0,79 0,9446 14714
Ghardaia (Gh) 1,04 : 0,9528 1,4580
Laghouat (Lgh) 0,75 0,9533 14603
Saida (Sd) 0,52 0,9447 1,4717
Tébessa (Th) 048 09441 1,4626
Artemisia In Aménas (InA) 1,17 09604 14806
Jjudaica L. ,
Tamanrasset (Tam) 1,42 0,9609 1,4846

L'examen de ce tableau montre que, de maniére générale, les rendements en huile varient
cansidérablement d'un peuplement & un autre. Ils sont nettement plus élevés pour Artemisia judaica
L. Par ailleurs, lindice de réfraction des huiles est proche des valeurs de référence a savoir: 1,4555 a
1,4758 pour Artemisia herba-alba Asso. (41) et 1,4680 pour Artemisia judajca L. (69). En

revanche, la densité de nos échantillons est supérieure aux valeurs de référence qui sont de 0,8432 a
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0,9170 pour Artemisia herba-alba Asso. et de 0,9121 pour Artemisia judaica L. D'un point de vue
organoleptique, nous avons constaté que tous les échantillons restituent l'odeur caractéristique de la
plante, dont ils sont issus. La couleur des échantillons d'huile d'Artemisia herba-alba Asso. est jaune

clair et celle d’Artemisia judaica L. est jaune foncé.

HI.3. Etude analytique des huiles essentielles d’'Artemisia herba-alba Asso. et Artemisia

judaica L.

Depuis l'avénement des techniques de séparation et d'analyse instrumentale trés performantes:
la- chromatographie en phase gazeuse CPG et la chromatographie gazeuse couplée a la
spectrométrie de masse CG-SM , les huiles essentielles livrent peu a peu leurs secrets. Nous savons

“maintenant que ces mélanges fort complexes sont constitués de composés appartenant le plus
souvent a la classe des terpénes: hydrocarbures, aldéhydes, cétones, alcools, éthers, esters et acides.
Les séries aliphatique et aromatique y sont également représentées.

Les premiéres études menées sur les huiles essentielles avaient pour but lidentification des
constituants majoritaires. Actuellement, les études s‘orientent de plus en plus vers la recherche des
constituants mineurs,mais olfactivement intéressants ou présentant une activité pharmacologique
particuliére (81,85). _ '

La.composition chimique des huiles essentielles varie au sein d'un méme genre, mais aussi
d‘une espéce & une autre. Les conditions climatologiques et géologiques: pluviométrie, hygrométrie,
température, altitude, ensoleillement et nature du sol, affectent souvent la biosynthése des produits
volatils. Par conséquent, différentes races chimiques ou chémotypes ont été définis sur la base de la
composition chimique de 1'huile essentielle (82).

Il en est de méme des variations ontogéniques (période de récolte ou age du végétal) qui
affectent aussi la composition de l'huile essentielle. Celle-ci subit des modifications d'ordre

' quémtitatif et qualitatif au cours de la croissance du végétal (81).

Aussi, dans ce qui suit, nous présenterons les résultats de 1'étude de la composition chimique
des huiles essentielles d’Artemisia herba-alba Asso. et d'Artemisia judaica L., menée par CPG et
CG-SM et mettant en évidence les variations plus ou moins importantes observées, en fonction du

lieu et de la période de végétation de ces deux plantes.

IT1.3.1. Conditions opératoires d’analyse des huiles essentielles des deux Artemisia: A. herba-
alba Asso. et A. judaica L. par CPG et CG-SM

Les analyses qualitatives et quaﬁtitatives ont été effectuées a I'aide d'un chromatographe Pye
Unicam, série 304 Philips, équipé d'un détecteur & ionisation de flamme et relié¢ a un intégrateur-
enregistreur PU 4840 Computing Integrator Philips. Deux colonnes capillaires ont été utilisées:
l'une de polyéthyléne glycol 20M (PEG 20M), l'autre de polydiméthylsiloxane (OV 101). '.

Les coefficients de réponse du détecteur a ionisation de flamme ont été supposés €gaux pour
tous les composés. . o ‘
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L'analyse qualitative a été complétée par CG-SM en utilisant un instrument Hewlett Packard,
composé d'un chromatographe HP 5890, série II, d'un détecteur de masse HP 5971A et dun
ordinateur HP 9153, série 300. .

Lidentification des divers constituants a été menée en comparant successivement leurs
grandeufs de rétention et Jeurs spectres de masse & ceux d'étalons authentiques et- ceux cités dans la
littérature (86-111). | |

Pour certans échantillons d’huile essentielle d'Artemisia herba-alba Asso. et plus précisement
ceux de Bordj Bou Arréridj, de Biskra et de Ghardaia nous avons. procédé & une séparation
chromatographique préalable sur colonne de gel de silice G60 Merck. L'élution a été effectuée au
n-pentane-, ﬁuis en utilisant des mélanges n-pentane-éther diéthylique, de plus en plus riches en
éther. Les fractions récupérées ont été analysées par CG-SM.

Quelques constituants de T'huile essentielle d’Artemisia judaica L. de Tamanrasset ont été
isolés par chromatographie sur couche mince de gel de silice Giss Merck. L'elution a été effectuée
avec un mélange de n-hexane-acétate d'éthyle pris dans le rapport volumique 9:1. L'observation
des plaques sous lumiére ultra-violette de longueur d'onde 254 nm a permis de localiser des taches.
Ces dernicres ont été prélevées, puis éluées a I'éther diéthylique et enfin analysés par CPG.

Les conditions opératoires générales d'analyse par CPG et par CG-SM sont regroupées dans le
tableau IIL.2 suivant.

Tableau I11.2: Conditions opératoires générales d’analyse de I'huile essentielle
par CPG et CG-SM

CPG CG-SM
Colonne
* Phase stationnaire PEG 20M OV 101 PEG 20M
* Nature Silice fondne Silice fondue Silice fondue
gainée d'aluminium
* Longueur,m 25 25 25
* Diamétre,mm :
intérieur. ‘ 0,32 0,22 0,22
extérieur 0,45 0,33 0,33
* Epaisseur du film,pm 0,21 0,25 0,25
Température,’C
~ * Injectenr ' 200 . 200 200
* Détecteur :
FID 300 300 -
SM (IE 70 eV) - - 250
* Colonne i
Artemisia 76-200 50 (2 mn), 60 (3 mn),
herba-alba a4 4°C/mn 50-220 60-200
Asso. ‘ a3°C/mn a3°C/mn
Artemisia 60 (3 mn), 60 (3 mn), 60 (3 mn),
Judaica L. 60-200 60-250 60-200
a4°C/mn a 3°C/mn a 3°C/mn
Gaz vecteur Azote Azote Helium
* Pression d’entrée, psi 7 15 12
—___* Debit, m}/mn 2 2 2
Volume injecté, pl 0,1 0.1 ~ Fuite 1/50
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IIL.3.2. Composition chimique de I'huile essentielle d’Artemisia herba-alba Asso., provénant‘

de différentes régions d'Algérie

L'huile essentielle d’Artemisia herba-alba Asso. récupérée de divers lots de plante récoltés en
période de floraison (Décembre -1988), dans différentes régions d'Algérie, neuf au total, a été
analysée par CPG. En outre, les huiles récupérées des lots en provenance de Bordj Bou Arréridj
(BBA), Biskra (Bis), Djelfa (Dj), Ghardaia (Gh), Ain Ousséra (AQ) et Saida (Sd) ont subi des
analyses par CG-SM. o

Dans le tableau IIL.3 ci-dessous, nous présentons l'ensemble des composés identifiés dans les

neuf échantillons étudiés.

Tableau II1.3: Composés identifiés dans I'huile essentiele d’Artemisia herba-alba Asso.
de différentes régions d’'Algérie

Masse

Nom du composé identifié . Principaux Origine
' moléculaire  fragments mfe
Hydrocarbures mono- et sesquiterpéniques et aromatique_s -
o-~pinéne 136 93,91,77 CC
camphene 136 93,121,79 CC
B-pinéné 136 93,67,41 CC
sabinéne 136 93,7791 BBA,Dj
terpinoléne - 136 93,121,136,79 BBA
o-terpinéne 136- 93,121,136,77 CC
p-cyméne 134 119,134,91 cC
triméthylbenzéne 120 105,120,119 CC
o~-€léméne 204 121,93,161 BBA
a-cubébéne 204 161,119,105 BBA
-B-cadinéne 204 - 161,105,119 CC
B-caryophyliéne 204 69,41,133 BBA o
q-gua’iéne 204 161,204,134 Dj, Sd
B-bourbonéne 204 81,80,123,161 AO
CC: constituant commun a I'ensemble des échantillons
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82,11041

Tableau ITL3 (suite)
Nom du composé iﬂen_mtifié ,Maése Principaux Origine
moléculaire fragments m/e '
Alcools, phénols, éthers‘
o-terpinéol 154 59,93,136,121 cC
terpinén-4-ol 154 71,93,111 - CC
trans-pino carvéol 152 92,91,70 Sd, BBA, Dj
| (:hl‘ysan_thénol 152 81,109,91 CC
- thuyanol 154 93,43,121 CcC
bornéol 154 95,110,41 CcC
cis-verbénol* 154 | 94,109.91 Sd, Dj
trans-verbénol* 154 109,91,119,94 Sd, Dj
sabinol 152 92,91,81. Sd .
p-cymeénol 150 135,150,107 CC
santolina alcool 154 59,81,96 | Dj, Gh, Sd, Bis
Tratol 152 T82,67,71A41 Dj,5d
B-éudesmol* 222 59,149,164 BBA
spathulénol* 220 '43,41,91,2_05' CcC
thymol 150 135,150,91 Gh
ehgénql 164 164,141,104 . Dj
cinéoi-l,S 154 43,93,69 CcC
Dérivés carbonylés
a-thuyone 152 | B 81,41,67,110 cc
B-thuyone 152 81,41,67,110 CC
~chrysanthénone 150 107,913,150 CC
camphre - 152 95,81,109,152 CC
pipéritoné ) 152 CC

*composé non encore signalé dans Ihuile essentielle de cotie aspéce
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Nom du composé identifié Masse Principaux ~ Origine )
moléculaire fragments mfe
pipériténone 150 150,82,107 BBA, Dj
verbénone - 150 107,135,150 BBA
carvone . 150 82,135,150,54 CC
cumin aldéhyde 148 148,133,105 CC
arbusculone* 154 | 111,43,55 Sd
~ davanone 2361119369 Gh,Sd -
______ e T S S
acétate de terpényle 196 43,12 1,136,93 CC
acétate de terpinén-4-yle 196 - 43,71,111,93 CC
acétate de chrysanthényle 196 43,119,109.91 CC
acétate de bornyle 196 43,9593,121 CC
acétate de santonyle 196 43,95,59,138 Lgh, Bis, Dj
propionate de chrysanthényle* 208 57,85,119,134 BBA, Sd, Dj
butyrate de chrysanthényle* 222 43,71,91,1 19 - Sd, BBA, Dj
iso-butyrate de chrysanthényle* 222 - -43,71,91,134‘ Sd, Dj, Bis,
BBA, Lgh
tiglate de chrysanthényle* 234 83,55,119,134 CcC
cinnamatée de méthyle 162 131,103,162 Bis
Z et E cinnamate d'éthyle 176 131,103,176 Gh
Acideé et lactones
acide laurique* 200 73,87,143 AO
y-décalactone* 170 85,41,56,109 Dj, BBA, Lgh
térélactone™ 112 97,69,112 Gh
CC: constituant commun a P'ensemble des échantillons
*composé non encore signalé dans I'huile essentielle de cette espéce

Sur le plan qualitatif, nous relevons la prédominance et la diversité des monoterpénes
bicycliques et de leurs dérivés oxygénés, appartenant aux groupes du: ‘
- pinane: o-pinéne, B-pinéne, trans-pinocarvéol, cis-verbénol, trans-verbénol, verbénone,

chrysanthénone, chrysanthénol et ses esters: acétate, propionate, butyrate, isobutyrate et tiglate;
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- camphane: camphéne, camphré, borméol, acétate de bornyle;

- thuyane: sabinéne, sabinol, a-thuyone, B-thuyone, cis-thuyanol et trans-thuyanol.

Les terpénes monocycliques sont représentés par I'a-terpinéne, le terpinoléne, Fa-terpinéol, le
terpinén-4-ol et leurs acétates respectifs, le;cinéol-l,8, ia pipéritone, la pipériténone et la carvone.

Les sesquiterpénes et leurs dérivés sont relativement peu abondants. Nous avons pu identifier
I'a-copaéne, le B-caryophyliéne, le &-cadinéne, 'a-guaiene, le B-bourbonéne, le R-eudesmol, le
spathulénol et la davanone. . . ‘

Les hydrocarbures aromatiques et leurs dérivés sont représentés par le p-cymeéne, le
triméthylbenzéne, le thymol, l'eugénol, le cumin aldéhyde, le Z-cinnamate d'éthyle et le E-
cinnamate d'éthyle. ‘

Dans les huiles essentielles en provenance de Biskra, Djelfa, Laghouat, Saida et Ghardaia,

nous avons relevé la présence de dérivés de monoterpénes irréguliers, dont la structure ne

correspond pas a l'enchainement isoprénique. 1l s'agit du santolina alcool et de son acétate, du

lyratol et de l'arbusculone.

Tous' ces résultats éppellent un certain nombre de remarques. En effet,

- dans tous les échantillons on retrouve les constituants caractéristiques de I'huile essenticlle
d'Artemisia herba-alba Asso., déja identifiés dans les huiles en provenance du Maroc et du Moyen |
Orient. Parmi les composés identifiés dans nos échantillons, dix, repéfés par un astérisque, n‘ont
jamais été signalés dans I'huile essentielle d’Artemisia herba-alba Asso.

- tous les échantillons d'huile contiennent de la chrysanthénone, cétone monoterpénique
identifiée poﬁr la premiére fois, dans 'huile du genre Artemisia en 1981, par Hurabielle et coll.(38);

- certains de nos échantillons contiennent & 1état de traces des dérivés de terpénes irréguliers.

La présence systématique de chrysanthénone peut étre considérée, a notre avis, comnine une
particularité de I'huile essentielle des peuplements algériens. '

La biogénése de ce composé a fait F'objet de nombreuses hypothéses. Parmi elles, nous
évoqﬁerons celle, émise paf Greger (112), qui fait état de l'existence d'un précu_lscuf commun de la

chrysanthénone et des terpénes irréguliers: 'acide chrysanthémique. Ce dernier est lui-métne formé

par union particuliére de deux unités isopréniques de pyrophosphate de diméthyl-allyle. Dans ces - -

conditions, l'acide chrysanthémique conduit:

- au groupe artémisyle, avec l'artémisia cétone, I'yomogi alcool et l'iso-artémisia cétone. Ces
composés n‘ont pas été décelés dans nos échantillons, mais ils ont été repérés par Segal et coll. dans
I'huile d'un peuplement du Moyen Orient (40);

- au groupe santolinyle, avec le santolina alcool et le lyratol, présenté, dans certains de nos
échantil]oﬁs-é ’état de traces; |
. - au groupe lavandulyle, auquel appartient la chysanthénone.

Cette hypothése de formation de la chrysanthénone a partir de I'acide chrysanthéinique parait
s¢duisante. Décrite’ a I'état naturel dans deux huiles essentielles du genre Chrysanthémum,

appartenant a la tribu des Anthémidées, elle s'inscrit bien dans le cadre de la biogénése particuliéie
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de certains monoterpenes de cette tribu. Cependant, cette hypothése est fortement controversée.
D'une part, Epstein et Poulter (113) estiment que le groupe lavandulyle, bien quayant le méme -
départ biogénétique, ne passerait pas par lintermédiaire de l'acide chrysanthémique. D'autre par,
selon Newman (114), la chrysanthénone serait formée a partir de I'a-pinéne pér Tintermédiaire de la
verbénone. ' :

Notons, a ce sujet, que dans P'huile essentielle de la plante de Bordj Bou Armréridj,
apparemment exempte de monoterpénes irréguliers, nous avons rapporté la présence simultanée
da- pinene, de verbénone et de chrysanthénone. De ce fait, il nous est difficile d'opter pour 1'une
ou lautre des. hypothéses avancées. Toutefois, nos résultats corroborent les conclusions de
Hurabielle et coll. (38), dans le sens, ou la chrysanthénonc pourrait étre retenue comme critére
chimio-taxonomique de la tribu des Anthémidées.

En dépit des nombreux constituants communs, tous les échantillons d'huile essentielle
d'Artemisia herba-alba Asso. analysés, montrent, sur le plan quantitatif, des différences
appréciables. En effet, l'allure de chromatogrammes des figures 11 & 14 témoigne de leur
composition différente, que l'on doit attribuer a linfluence des conditions environnantes dans
_ lesquelles évolue la plante. |

Le tableau IIL4 regroupe a cet effet, les teneurs des prmc1paux constituants ma_]omalres des
huiles analysées, provenant des différentes reglons d'Algérie.

Tableau ITL4: Constituants majoritaires de I'huile essentielle d’Artemisia herba-alba Asso.,

provenant de différentes régions d'Algérie

Région , Composés méjoritaires (%)*

Aftou (Af) o oa-timyone (23,5); czimphre (15,3); chrysanthénone (16,2)
Ain Oussera (AO) tiglate de chrysanthényle (33,6); spathulénol (21,3)
Biskra ‘(Bis) ) a—thuyoﬁe (31,5); chrysanthénone (21,3); camphre (10,4)
Bordj Bou Arréridj (BBA) o-thuyone (25,6); chrysanthénone (16,4); —thuyone (15,6);

3 camphre (14,2)

Djelfa (Dj) camphre (31,1); chrysanthénone (16,4)
“Ghardaia (Gh) ' o-thuyone (66,7); 8-thuyone (22,3)

Laghouat (Lgh) | a-thuyone (47,1); camphre (17,3); B-thuyone (10,6)
‘Saida (Sd) ' chrysanthénone (23,9); camphre (15,2)

Tébessa (Th) ’ Chl‘n}"";;‘iﬂ—t'h(,l]ﬂll(. (25 2); campre + (19, 2) a—thuynne (17 9)

* teneur relative, déterminée par CPG sur colonne PEG 20M
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L'examen de ce tableau montre que les cétones monoterpéniques: camphre, chrysanthénone,
a-thuyone et B-thuyone, prédominent dans l'ensemble des échantillons, excepté celui d'Ain Oussera.
Leur proportion varie d'un échantillon a un autre, de sorte que 1'on peut répartir les huiles
étudiées en qﬁatre catégories, caractérisées par leurs composés majeurs: ’

- T'huile de Ghardaia peut étre classée dans le type a a-thuyone, décrit par Beniilali et coll.
(3'3), - la composition moyenne des échantillons en provenance d’Aflou, Laghouat, Biskra et Bordj
Bou Arréridj permet de les situer & mi-chemin entre les typés a a-thuyone-camphre et a
chrysanthénone, rapportés respectivement par Benjilali et coll. (33) et Hurabiélle et coll. (38);

- la chrysanthénone et le camphre prédominent dans les huiles de Djelfa, Saida et Tébessa;

- la composition de l'huile essentielle de la plante d’Ain Oussera est tres différente des autres
et tout a fait inhabituelle, car jusqua présent, la présence de tiglate de chrysanthényle et du
spathulénol n'a pas été signalée dans l'huile essentielle d’Artemisia herba-alba Asso.

Nous avons présenté les chromatogrammes types de ces quatre catégories auxquelles
appartiennent les peuplements étudiés: ' '

- type a-o-thuyone (ﬁgljre 11);

- type a a-thuyone-camphre-chrysanthénone (fi gﬂurc 12);

- type a chrysanthénone-camphre (figure 13);

- type a tiglate de chrysanthényle-spathulénol (figure i4). ‘
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Les résultats de cette étude confirment donc I'hypothése avancée par Benjilali et coll., qui font

. état de plusieurs comportements d’Artemisia herba-alba Asso., dictés par le milieu écologique.

En- effet, les peuplements que nous avons étudiés évoluent dans des conditions assez
différentes. A titre d’exemple, citons le cas des moyennes de températures relevées dans quelques
unes des régions de croissance d'Artemisia herba-alba Asso.: Djelfa: 13,1°C; Laghouat: 17,2°C;
Ghardaia: 21 ,0°C. Quant & la pluv1ometr1e annuelle, celle-ci varie de 400 a 1200 mm dans les
Hauts plateaux et elle est inférieure a 100 mm dans I'Atlas Saharien (82). '

Il semble que les températures plus clémentes et la pluviométrie plus élevée, relevées dans les
%—_Iauts plateaux, favorisent la formation d'une huile moins riche en thuyones. A notre avis, la
¢omposition inhabituelle de l'huile essentielle d’Ain Oussera est a attribuer 4 un microclimat

particulier, caractéristique de la nappe dans laquelle évolue la plante.

IIL3.3. Composntlon chimique de I'huile essentielle d’Artemisia Judalca L., provenant de deux
reglons d’Algerle ‘

Divers lots d’Artemisia judaica L. fleurie, en provenance de Tamanrasset et d'In Aménas, ont
été étudiés. Leur huile essentielle a été récupérée par entrainement a la vapeur d’eau et analysée par
CPG. En outre, I'analyse qualitative des échantillons de Tamanrasset a été complétée par CG-SM.

Aussi; dans le tableau ITL5 ci-dessous, sont présentés les composés identifiés dans cette huile.

‘Tableau IIL5: Composés identifiés dans I'huile essentielle d’Artemisia judaica L.
: de la région de Tamanrasset

- Nom du composé identifié " Masse Principaux

moléculaire fragments mfe
Hydroéérbures mono-, sesquiterpéniques et aromatiques

o-pinéme | 136 93,91,77
camphéne _ ' . 136 93,121,79
B-pinéne . 136 93,6741
limonéne ' . 136 68,93,121,136
myrcéne 136 41,93,69
terpinoléne 136 93,121,136,79
o-ferpinéne 136 o 93,121,136,77
o-phellandréne ‘ 136 ‘ ‘ 93,91,77
p-cyméne 134 119,134,91
mésitiléne* - 120 105,120,119
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Tableau IILS (suite)

Nom du composé identifié Masse Principaux
: moléculaire fragments m/e
triméthyl-1,2,3-benzéne* 120 105,120,103
ySlémenc” g 204 121,93,161
G-copaene 204 161,119,105
d-cadinéne 1 S TS [ § C R
D-gerlﬁacréne 204 161,105,119
- Alcools, phénols, éthers

a-terpinéol 154 59,93,136,121
“terpinén-4-ol ' 154 71,93,111
chrysanthénol ‘ 152 81,109,91
pcyménol 150 135,150,107
santolihé alcool | . 154 - 59,81,96
Beendesmol* ~ 2 59,149,164
spathulénol* - 220 43,41,91,205
thymol 150 135,150,91
éthénjl—dihydro-S-méthyl-S-fu ranone* 126 111,67,55,43
triméthyl-3,7,9-cis-oxydo-8,11-

dodécatetraéne-1,5,7,9-01-3 . 234 163,43,121

Dérivés carbonylés

pipéritone 152 82,110,41
éhrysanthénone ' 150 107,91,150
camphre 152 95,81,109,152
verbénone | ' 150 107,135,380
artemisia cétone . | 150 83,55,84
-davanone 236 111,93,69
hydroxy-davanone | : 237 113,93;111,43
cumin aldéhyde 148 148,133,105
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Tablean I1ILS tsuite)
Noﬁ du composé identifie Masse Principaux
: moléculaire fragments m/e
Esters _

iso-valérate d'éthyle - 130 103,85,57
iso-valérate de butyle* | 156 103,85,57,74
cinnamate de méthyle | 162 131,103,162

Z- et Eccinnamate d'éthyle ) 176 131,103,176 .
aé‘étate de terpényle 196 - 43,71,111,93
acétate de-chrysanthényle o 196 43,119,109,91 |
tiglafe de chrysanthényle* . '234 83,55,119

| Acides et lactones

acide iso-géranique* ' ' 168 | 168,109,67,93
acide caprique* 172 , 79,60,129
acide palmitique ' 256 73,60,129
y-décalactone* | ‘ 170 - 85,41,56,128
. térélact‘one*‘ , | 112 - 97,69,112

*compose non encore signalé dans l'huile essentielle de cette espece

Du point de vue qualitatif, la composition chimique de I'huile essentielle d'Artemisia
judaica L. fappelle celle d’Artemisia herba-alba Asso., car on y retrouve plusieurs constituants
commnuns, appartenant aux séries des monoterpénes mono- et bicycliques, des sesquiterpénes et des
hydrocarbures aromatiques. Comme dans I'huile d’Artemisia herba-alba Asso., rious remarquons la
présence simultanée de chrj/sa‘nthén_one, de verbénone, d'a-pinéne et de monoterpénes irréguliers.

" Toutefois, il est'a relever quelques différences significatives dans la composition des huiles,
de ces deux espéces. : ‘

En effet, dans l'huile d'Artemisia judaica L., nous navons pas repéré de monoterpenes
bicycliques du groupe du thuyane, en I'occurrence, I'a-thuyone et la B-thuyone, qui comptent parmi
les constituants majoritaires de 'huile essentielle d’Artemisia herba-alba Asso. Par contre, l'on a
identifié queiques composés, appartenant a la série alicy'clique,‘teis le myrcéne et les acides isogéra-

nique, caprigue et palmitique.
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Il est a noter également, que les trois groupes de terpénes irréguliers sont représentés dans
I'huile d'Artemisia judaica L.: '

- le groupe santonilyle, avec le santolina alcool;

- le groupe artémisyle, avec l'artémisia cétone;

- le groupe lavandulyle, avec la chrysanthéione. ,

Par a}lleurs dans l'huile essentielle d'Artemiisia judafca L. nous avons relevé la présence de
plusicurs composes de structure furannique, dont le spectre de masse est caractérisé par le pic de
base a la masse mfe 111. Parrm ces composcs, nous avons pu identifier la davanone, I'hydroxy-
davanone, le triméthyl—j,7,9—cis-0xyd078,l1-dodécaietraéne-1,5,7,9—01—3 et le dihydro-éthénnyl-5-
méthyl-5-furanone. | |

Enfin, dans le tableau IIL.5, les composés repérés par un astérisque sont, pour la premiére fois,

signalés dans l'huile essentielle d' Artemisia judaica L.

L'analyse par CPG, sur colonne capillaire PEG 20M de lhuile essentielle des deux '

peuplements de Tamanrasset et d'ITn Aménas, nous a perinis d'accéder aux teneurs relatives de leurs

constituants majoritaires réunies dans le tableau IIL.6 ci-dessous.

Tableau II1.6: Tencurs relatives en % des constituants majoritaires de I'huile essentielle

d’ Artemisia ju'da'l'ca L. de deux régions d'Algérie

Constituants | Région de Tamanrasset Région d'In Aménas

" Pipéritone 535 152
Chrysanthénone 9,8 | ' traces T
Acétate de chrysanthényle | 7,4 i T 100
Chrys-z.lntllénol 3,6 _ 59
Davanone 3.6 traces -
Z- et E-cinnamate d’éthyle 18 12,7 B

Nous remarquons également sur les figures 15 et 16, que si la plpentone pr edomme dans les
deux echantlllons d'huile, des différences, concernant la teneur des autres constituants majoritaires,
sont a la base de lallure différente de ces deux chromatogrammes. Seule done, l'évaluation
‘quantitarive nous permet de les distinguer.

Aussi, I'huile essentielle de la plante de Tamanrasset contient 53,5% de pipéritone, 9.‘8 % «le
chrysanthénone et 7,4% d'acétate de chrysanthényle, et celle d'In Aménas 45,2% de pipéritone,
12,7% de Z- et E-cinnamate d’éthyle et 10,0% d'acétate de chrysanthényle. -

Notons, a ce sujet que, jusqu'en 1990 seul le type & pipéritone-cinnamate d'éthyle-camphre,
pour 'huile d’'Artemisia judaica L. était connu.



33

S[AuIUeSAND ap 0jeIpoR - e

UOUPYIUESARD = === ===t h

el e R B Eatanlas B s o ,.IJI.1|._|J-.I~||-‘4|1.4..1| T T ey e T

e e ~. 23] ¥ (=R ¥
i + o+ o+ + * +
[ %] tad b, Led Lud bl S
r [nt} = [y 3 3N &=
b _—. - <« W T a8

um:.mrc fﬂm

)

L1
S

L. (52

[

- L

v,

L O3

(RS

}

fanir,

1o

Tamanrasset. Type a pipéritone-chrysanthénone-acétate de chrysanthényle
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1l concernait la plante évoluant dans différentes régions d'Egypte (28,69,70,71). Il a fallu attendre
1990-1992, pour que des travaux publiés sur la composition de I'huile essentielle de la plante du
désert du Neguev (71, 72), révélent l'existence de deux autres types:

-un type a artémisia cétone (21%) - Z- et E-cinnamate d'éthyle (21 %) pipéritone (15%)

- un type a pipéritone (18%) - artémisia cétone (15%) - camphre (10%)

Nous voyons que la composition quantitative de nos échantillons est différente et ne permet
ﬁas de les rattacher aux types décrits précédemment. Il s'agit done, de toute évidence, de deux
nouveaux types d’Artemisia juda’fca L. La particularité des peuplements algériens se traduit, en plus
de leur richesse en_pipéritdne, (45-53,5%), par la présence de chrysanthénone et d'acétate de
chrysanthényle. Ces derniers ont éte signalés, en faibles proportions, dans les autres types (69-72).

A la lumiere de ces faits, il s'avére que la composition chimique de l'huile essentielle
d’'Artemisia judaica L. est sujette a des variations, dictées par le milieu écologique, au méme titre
que celle d'Artemisia herba-alba Asso. i ‘

Par ailleurs, la diversité des types, rapportée pour Artemisia herba-alba Asso. et tout
récemment constatée” chez Artemisia judaica L., intrigue les chercheurs. L'hypothése de la
considérer comime conséquence des variations du patrunome génétique, qui reste a démontrer, a été

avancée (33).

II1.3.4. Influence de la période de végétation sur la composition de V'huile essentielle des deux

espéces d’' Artemisia: A. herba-alba Asso. et A. Jjudaica L.

Les études concernant l'influence de la période de végétation sur la composition de I'huile
essentielle d'Artemisia herba-alba Asso. et d’Artemisia judaica L. sont rares et assez contradictoires.

Benjilali et coll. (33), étudiant la composition de l'huile essentielle d'Artemisia herba-alba
Asso. prélevée d'une méme nappe, a différentes périodes de l'année (entre Juin et Décembre),
n‘observent aucune variation saisonniére de la composition.

~ Segal et coll. (41) rappoﬁenf, par contre, des variations appréciables de la composition et du
rendement en huile, au cours du cycle végétaﬁf de I'Artemisia herba-ulba Asso. du Moyen Orient.
Des observations similaires sont également constatées pour les huiles essentielles d’autres espéces
d’Artemisia (115-117).

Notre étude a porté sur un’ peuplement de chacune des deux espéces. Pour des raisons
d’approvisionnement en plante, nous avons choisi respectivement, le peuplement d'Artemisia herba-
alba Asso., situé dans la régioﬁ des Portes de fer (Bibaﬁs), prés de la ville de Bordj Bou Arréridj sur
les Hauts Piateaux, et le peuplement d'Artemisia judaica L., situé aux environs de la ville de
Tamanrasset. ‘

Divers lots de ces deux plantes ont été récoltés pendant des périodes précises de leur cycle
végétal, a savoir lors de la formation des boutons floraux et lors de leurs floraison et fructification.
Ces divers stadeg végétatifs n'interviennent pas aux mémes moments de l'année pour les deux

especes, du fait de leur évolution dans des conditions climatiques trés différentes. Clest ainsi que
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les prélévements d’Artemisia herba-alba Asso. ont été effectués respectivement avant formation des
boutons floraux (Mai 1988), en début de la formation de ces boutons floraux (Juin 1988), en pleine
période précédant la floraison (‘Octobre 1988), en période de floraison (Décembre 1988) et enfin,
eti période de fructification (Janvier 1989). .

Quant aux différents lots d’Artemisia judaica L., ils ont été cueillis en pleine formation de
boutons floraux (Janvier 1990), en période de floraison ‘(fin Février 1990) et pendant la
fructification (Avril 1990).

Leur huile essentielle a été récupérée par entrainement a la vapeur d’eau du matériel végétal

frais puis analysée par CPG sur colonne capillaire PEG 20M, dans les conditions opératoires déja

citées.
i * La composition en constituants majeurs des différents échantillons d'huile essentielle

d’Artemisia herba-alba Asso. et les rendements Ry obtenus sont réunis dans le tableau T11.7.

Tableau IIL7: Variation do rendement et de la teneur relative, en %, des constituants
majoritaires de I'huile essentielle d’ Artemisia herba-alba Asso.

en fonction de sa période de végétation

. Période

Constituants _

- Mai88 Juin88 Oct.88 Déc.88 Jan.89
“Camphéne- 37 . 30 27 18 18 T
Cinéol-1,8 _ 57 56 51 17 L5

a-thuyone 50 145 276 256 37T
' B-thuyone 5,5 10,7 13,2 15,6 4,1
Chrysanthénone - | 54,5 29,5 15,6 16,4 54

Camphre 15,9 13,6 B0 142 6,0

Bornéol 0,7 1,1 1,2 1,5 0,4
| Thuyanol 0,6 14 1,5 3,1 32

Acétate de chrysanthenyle 1,8 0,2 0,2 0,3 42,4 -
Acétate de bornyle o1 0,1 . 01 03 g1 7
Acétate de terpényle 12 1,0 0,5 R
Rendement en huile, Rz % 0,27 0,66 020 0,15 010

Des différences significatives dans la composition quantitative des lots étudiés sont & noter.

En effet, les cétones monoterpéniques: camphre, thuyone et chrysanthénone, prédominent dans
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V'huile issue des plantes du début de la formation des boutons floraux jusqua leur floraison. Au
terme du cycle végétal, leur proportion diminue considérablement et les esters, en l'occurience les.
acétates de chrysanthényle et de bornyle, deviennent prépondérants dans I'huile. '

D’autre part, I'on remarque une variation considérable de la tencur en éhrysanlhénone. En
effet, elle constitue 54,5% de I'huile en début de formation des boutons floraux et ne représente plus
que le dixiéme, soit 5,4%, dans l'huile éxtraite de la plante en période de fructification. Cette
- évolution surprenante de- la teneur en chrysanthénone nous a incité a poursuivre cette étude sur le
méme peuplement durant les années 1989,1990 et 1991. L'analyse de ['huile essentielle a confirmé
les variations déja observées. Cette méme tendance a été également constaté¢ pour 'huile essentielle
de la plante du peuplement de Ghardaia. La teneur en chrysanthénone passe de 6,3%, en période de
formaﬁon des boutons floraux,a l'état de traces, dans I'huile de la plante arrivée en fin de floraison.
En dépit de la variabilité individuelle ifnp(_)rtante reconnue chez Artemisia herba-alba Asso., il a été
montré (33,34) que les peuplements isolés sont relativement homogénes. Dés lors, il y a tout lieu de
penser que les variations de la composition observées sont reliées au cycle biclogique de 1a plante.

Enfin, dans I'hypothése d'une exploitation économique de ce peuplement d'Artemisia herba-
alba Asso. de Bibans, il est donc recommandé d'effectuer la récolte courant Juin, afin d'obtenir une.
huile essentielle avec un taux limité en thuyones (en particul.ierr la B-thuyone, connue pour sa
toxicité) et avec un meilleur rendement. | . _

* L'examen des résultats obtenus pour Artemisia judaica L. et reportés dans le tableau 1.8,
montre que la période de végétation de la plante a relativement peu d'incidence sur la compositioh

de t'huile essentielle.

Tableau IT1.8: Variation du rendement et de la teneur relative,en %, des constituants majori-
taires de I'huile essentielle d’Artemisia judaica L. en fonction de sa période de végétation

_ Période
Constituants Janvier 90 Février 90 Avril 90
Limonéne 2,8 1,5 ‘ L1
Chrysanthénone ‘ _ 13,1 9,8 S;O
. Camphre : : 70,6 _ 1,6 0,57
Pipéritone - 534 T 535 69,9
Davanone 4,0 34 .0,1
Z-chrysanthénol 2,0 ‘ 3,6 0,1
Acétate de chrysanthényle . 23 74 23
- Z- et Eccinnamate d'éthyle 3,5 1,8 1,8
Rendement de I'huile, Ry;:, % 0,65 1,42 0,26 |
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Toutefols, 1'on notera la méme diminution de la teneur en chrysanthénoné au cours de la
croissance de la plante, comme celle déja cotistatée chez Artemisia herba-alba Asso. Le rendement
en huile, par contre, est fortement influencé; il est maximal pour la plante fleurie, comine c'est le cas
de la plupart des plantes a fleurs. Par conséquent, dans I'hypothése d'une valorisation économique

l'on conseillera plutot une récolte d’'Artemisia judaica L. en période de floraison.

N1.4. Incidence de Ia températore sur I'hydrosolubilité et I'évaporation de I'huile essenticlle
des deux Artemisia: A. herba-alba Asso. et A. judaica L.

‘La température affecte la plupart des propriétés physico-chimiques des huiles essenticlles.
L'incidence de ce paramétre sur I'hydrosolubilité et V'évaporation de l'huile mérite une attention
particuliére, lors de la mise en oeuvre de son entrainement a la vapeur d'eau. Ces p'ropriétés
interviennent en effet, au cours de la séparation et de la récupération de I'huile des eaux de
distillation. Par conséquent, la connaissance de leur évolution en fonction de la température

permettra le choix judicieux de I'un des paramétres de ce procédé qu'est la température du distillar.

IL4.1. Hydrosolubilité de I'huile essentielle d’Artemisia herba alba Asso. et d’Artemisia
Judaica L. ‘

Appliqué aux huiles essentielles, le terme d'hydrosolubilité S de51gne aussi bien Ja solubilité
colloidale de l'huile que la solubilité moléculaire de ses constituants. De maniére Eeneralu
l'augmentation de tempérarure favorise la solubilité moléculaire; en revanche, elle provoque une
diminution de la solubilité colloidale.

Des travaux (118-120), menés sur Iétude de la variation de I'hydrosolubilité.en fonction de la
température, font état de trois cas de comportement différents des huiles essentielles:

- 'hydrosolubilité S est constante dans un intervalle assez large de températures; citons le cas
de I'huile de Foeniculum officinale; _ .

- I'hydrosolubilité S passe par une valeur minimale lorsque la température augmente (cas des
huiles de menthe et de lavande); ‘

- l'hydroso]u_bilifé S présente une valeur maximale lorsque la température augmente (cas de
l'huile essentielle de cannelle).

La détermin‘a-tion expérimentale de I'hydrosolubilité d'une huile essentielle consiste a mesurer
sa concentration dans l'eau, a l'issu d'un contact intime suffisamment long entre les deux phases, 4
une temperature constante. Elle est exprimée en milligrammes d'huile dans 100 miltilitres d'eau
(mg/ 100 ml).

 Nous avons procédé a la détermination de I hydrosolublhte des huiles essentielles d'Al'lelm::.ld
herba-alba Asso. et d'Artemisia judajca L., en adoptant le protocole expérimental proposé par
Gueorguiev (120). Les mesures de concentrations d'huile solubilisée dans J'eau ont été‘effectuées
successivement a 20°, 30°, 40° et 50°C. Pour chacune de ces températures, les essais ont été répétés

trois fois. Les valeurs moyennes dhydrosolubilité § de nos deux huiles sont présentées dans le
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tableau‘I]I.9 ci- dessous.

Tableau IIL9: Variation de 'hydrosolubilité S des huiles essentielles d’Artemisia herba-
* alba Asso. et d’Artemisia judaica L. en fonction de la température T

Hydrosolubilité S, mg/100ml
‘Température T,°C "~ A.herba-alba Asso. A. judaica L.
20 106,7 X
30 : 253 60,3
a0 | 8,7 95,7
.50 34,7 o 160,7

Nous constatons que chacune de nos deux huiles présente une valeur ninimale
d’hydrosolubilité correspondant A une température donnée. Ceci traduit le ‘fait qu'a cette
température, la concéntration micellaire de l'huile approche sa valeur critique. Au-dela de cette
derniere, Ihydrosolubilité de I'huile résulterait de la seule solubilité moléculaire de ses constituants
qui augmente avec la température.

Le traitement mathématique de ces résultats a permis d'établir des équations exprimant la
~ variation de I'hydrosolubilité¢ S en fonction de la température T. Parmi celles'-ci, Véquation
polyﬁémj_ale du second degré en T semble représenter correctement cette variation.

Pour I'huile es;entie]le d'Artemisia herba-alba Asso., l"équation s'écrit:

S =0268T-21,121T + 420,610 2]
Celle de I'huile essentielle d’Arternisia juaa'l'ca L. est donnée par:

S =0,19472 - 10,592T + 206,220 | (3]

Les expressions [2] et [3] sont les équations des paraboles representées sur la figure 17,
donnant un minimum de solubilité respecﬁvement' a une température- de 39,4°C, pour l'huile
d’'Artemisia herba-alba Asso. et & une température de 29,3°C, pour l'huile d'Artemisia judaica L.
Les branches dé gauche traduisent la diminution de la solubilité colloidale de I'huile, alors que

celles de droite décrivent 'augmentation de la solubilité moléculaire de I'ensemble des constituants

de I'huile.
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Figure 17: Variation de I'hydrosolubilité S des huilés essentielles d’Artemisia herba-
alba Asso. et d’Artemisia judaica L. en fonction de la température T

Le minimum dhydrosolubilité observé laisse espérer une diminution des pertes en huile
solubilisée dans les eaux de distillation, en maintenant leur température a la valeur correspondant &
la solubilité minimale de I'huile dans l'eau.
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IM.4.2. Evaporation de l'huile essenticlle des deux Artemisia: A. herba-alba Asso. et
A. judaica L. | ' ' '

L'évaporation E des huiles essentielles augimente avéc la température et dépend également de -
la durée de son action, de la suface d'évaporation et enfin de la composition chimique de ces huiles.
Elle est généralement exprimée par la masse d’huile, en grammes, évaporée en une heure, par unité

de surface.
Selon la valeur de leur évaporation E & 20°C, les huiles essentielles sont réparties en quatre

catégories (18):

- huiles tres volatiles: E = 30 g/hm2 (cas de 1'huile de fenouil)
- huiles de volatilité moyenne: E allant de10 4 30 g/hm? (huile de menthe)
- huiles peu volatiles: E vartant de5 a 10 g[hm2 (huile de lavande)

- huiles non volatiles: E< 5 g/hm2 (huile de rose)

i “Aussi, avons-nous déterminé l’évaporatioh de l'huile essentielle de nos deux espéces
d'Artemisia respectivement a 20°, 30°, 40° et 50°C, en utilisant le mode opératoire d'usage (18).
Deux essais répétitifs ont été effectués pour chacune de ces valeurs de température. Les résultats

obtenus sont réunis dans le tableau TIL. 10 ci-aprés.

Tableau IT1.10: Evaporation E des huiles essenﬁelles d'Artemisia herba-alba Asso. et

d’ Artemisia judaica L. en fonction de la température T

Evaporation E, glhm2
, Température T,°C . A. herba-alba Asso, A. judaica L.
20 13,1 ’ 92
30 23,8 24,5
TTTTa0 452 a0
50 : 106,1 74,0

Les valeurs’ observées a 20°C nous permettent de classer I'huile essentielle d'Artemisia
flerba—albarAsso. parmi les huiles de volatilité moyenrie et celle d’Artemisia judaica L. dans la
catégorie des huiles peu volatiles.

Par ailleurs, l'évaporation E de nos deux huiles augmente avec l'élévation de la température,

comme le montre le tableau II1. 10, et vérific les équations suivantes:
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* Artemisia herba-alba: E- 3 169 07761 ‘ : [4]1

* Artemisia judaica: E = 0,029T° + 0,163T - 5,870 5]

La figui'e 18 présente les courbes d'évaporation E déterminées a partir des équations [4] et [5]

et des points expérimentaux.
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Figure 18: Variation de I'évaporation E des huiles essentielles d’Artemisia herba-alba Asso. et

d’'Artemisia judaica L. en fonction de la température T

On note que l'évaporation E des huiles aux températures, correspondant au minimum
d'hydrosolubilité S, est relativement peu élevée. -



43

II1.5. Evaluation de Vactivité antimicrobienne de 'huile essentielle d'Artemisia herba-alba

Asso. et d'Artemisia judaica L.

Lfindustrie alimentaire et la parfumerie sont les principales consommatrices de produits
aromatiques naturels. L'industrie pharmaceutique qui les a longtemps ignorés, utilise actuellement
prés de dix mille principes actifs d'origine végétale, parmi lesquels les huiles essentielles occupent -
une bonne place. Il y a dix ans, en effet, I'Organisation Mondiale de la Santé a engagé un
recensement des plantes employées en méﬁecing traditionnelle dans plusieurs pays et un programme
international de recherche a été lancé, afin de sortir la phytothérapie de son empirisme (121).
Aussi, l'expérimentation scientifique a souvent confirmé les vertus de la “médecine verte”. Cette
derniere, rappelons-le, était discréditée, faute de vérification scientifique, et pratiquement éclipsée
par I'avénement de la chimiothérapie. Les médicaments de synthése, notamment les antibiotiques,
aux effets trés spectaculaires, ont enregistré des succes considérables et ont entrainé le déclin de la
phytothérapie. Cepéndant, les effets secondaires néfastes de la plupart d’entre eux et 'apparition de
populations microbiennes trés résistantes ont amorcé, depuis quelques années, la recherche de
nouveaux agents thérapeutiques et le regain d'intérét pour la médecine par les plarites (122)..[.a
phytothérapie a déja fait ses preuves, notamment dans le domaine des infections génito-urinaires et
dans celui des affections rhumatismales et. cardiaques. L'avenir lui réserve une place auprés de la
t‘}hérapeutique officielle, puisque l'on s'achemine désormais vers une médecine plus diversifiée et
moins agressive dans ses interventions.

Dans ce contexte et en raison de l'appréciation en médecine traditionnelle, dont jouissent
Artemisia herba-alba Asso. et Artemisia juda'l'q_a L., nous nous sommes intéressés a lactivité
- antimicrobienne de leurs huiles essentielles. Nous avons entrepris cette étude, dans l'espoir d’incitef
des travaux plus approfondis, qui pourront aboutir éventuellement a l'utilisation de nos produits en
pharmacie.

Au cours de cette étude, nous avons réalisé des épreuves de sensibilité d'un certain nombre de
mjcroorganismes vis-a-vis de lhuile essentielle 'des deux plantes., en ayant recours 2 la technique
des dlsqucs ou amntibiogramme. Aussi, nous prcsentcrons briévement cette technique ainsi que les

microorganismes testés.

HI.5.1. L'antibiogramme

La technique consiste 4 inoculer la surface d'une gélose nutritive en place, de fagon a former
un tapis uniforme de colonies du microorganisme testé. Avant incubation, on dispose a la surface de
la gélose de disques ilﬁbrégnés de différents antibiotiques (dans notre cas, dhuile essentielle).
Pendant lincubation, l'antibiotique diffuse radialement dans la gélose autour du disque. Si le
microorganisme est sensible a un antibiotique donné, une couronne d‘inhibition, dorit I'épaisseur est
proportionnelle 4 la sensibilité¢ du microorganisme, apparaitra autour du disque (123, 124).
L‘activité_an‘timicrobienne est estimée grande pour des diametres de zone d'inhibition supérieurs i

15 mm, moyenne, pour des valeurs comprises entre 11 et 14 mm et faible, lorsque il n‘excéde

4
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‘pas 10 mm (125). Le développement des colonies au contact du disque indique que le
microorganisme n'est pas sensible a l'action de l'antibiotique.

Lors des tests effectués, nous avons utilisé de la gélose nutritive spécifique aux
microorganismes étudiés. L'inoculation a été effectuée par inondation avec des solutions daﬁs 10 ml
d'eau stérile, soit d'une anse de platine de la souche mere pour les bactéries ou avec une suspension
“riche”, pour les levures et les champignons. Des disques stérilisés de papier Whatman N°3, de
6 min de diametre, ont été imprégnés avec 2,5 mg dhuile essentielle de chacune des deux
Artemisia, récoltées en période de floraison. Artemisia herba-alba Asso. provient du peuplement

situé pres de la ville de Bordj Bou Arréridj et Artemisia judaica L., de celui de Tamanrasset.
IIL.5.2. Les microorganismes testés

Les microorganismes testés, lors de cette étude, appartiennent aux diftérentes fumilles: entéro
bactéries, cocci, levures et champignons. Certains ont été isolés des urines (ECBU ou examen cyto-
bactériologique des urines) ou de coprocultures (CPC), d'autres proviennent de divers prélevements
vaginaux (PV), de gorges (PG), de pus d'abces (PA), de pus d'oreille (PO), de furoncles du conduit
auditif (FCA), de fistules (F), de CT ombilical (CTO) ou de hémocultures (HC).

Parmi les entérobactéries, dont la famille est 'une des plus importantes, nous avons évalué la
sensibilité de Klebsiella pneumonae, d’Echerichia coli et de divers Proteus, Shigella et Salmonella.
Bien que leur nom suggére que ce sont des hotes du systéme digestif, ce nest toujours pas le cas,
puisque certaines sont largement répandues dans la nature, ol elles jouent le role dagents de
putréfaction de déchets d'origine animale. Plusieurs d'entre elles sont des constituants normaux et
bienfaisants de la flore intestinale humaine, mais deviennent pathogénes chez des sujets
immunodéprimés. Les entérobactéries s'introduisent dans la bouche par plusieurs vecteurs(aliments,
eau, mains) et sont expulsées. via les sclles. Elles sont les causes wnajeures de gastro-entérites et
d'infections du tractus urogénital (126). '

Les cocci, Staphylococcus aureus, Staphylococcus — epidermidis,  Staphylococcus
Igaprophyticus, sont présents au niveau du tractus respiratoire (sinus, oreille moyenne, sacs
conjonctivaux et tissus adjacents inclus). Ils sont transmis par les sécrétions nasales et orales ou par
les écoulements en provenance d'un oeil ou d'une oreille infectés. Les infections a Staphylococcus
sont generalement localisées, mais peuvent se propager par voie sanguine et provoquer des
infections plus sévéres telles que septicémie, endocardite, méningite. Les Staphylococcus deviennent
souvent résistants aux antibjotiques usuels.

Le Streptococcus D se localise dans les intestins et les voies uro-génitales. 1l provoque des
infections urihaircs, génitales, biliaires et des endocardites (126).

Parmi les agents d'infections mycotiques, nous avons testé trois levures, en Foccurrence,
Candida albicans, Candida stellatoidae et Candida tropicalis, et les quatre champignons suivants
Microsporum canis, Microsporurﬁ gypseum, Trichophyton interdigitale et Aspergelus terrus. Les

Candida sont responsables d'infections des muqueuses de la bouche et des voies alimentaires.
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Ces levures sont [fréquemment retrouvées chez des individus sains, sans pour aytant causer de -
maladies. Cependant, lorsque les conditions deviennent favorables a leur prolifération, elles se
multiplient indiiment et deviennent trés virulentes, Parmi les conditions favorisant une infection a -
Candida, on cite le diabéte, la grossesse ou toute maladie pouvant affecter 1état général d'un
individu (127).

Les champignons, dont un grand nombre vivent dans le sol, provoquent des infections,
uniquement lorsqu‘ils sont introduits dans la peau ou dans les tissus sous-cutanés, lors d'un
- traumatisme. Les infections de la peau, des ongles et des cheveux, dont ils sont a l’o'rigine, sont
mieux connues sous le nom de tinea. Lorsqu‘il y a atteinte du cuir chevelu, on parle de tinea capitis,
une infection du pied, communément appelée pied d'athléte, porte le nom de tinea pedis, une

infection de l'ongle, tinea unguicum et l'acné, tinea cruris.

II1.5.3. Résultats

Les résultats obtenus et relatifs aux diameétres des zones d'inhibition sont regroupés dans le
tableau III.11. Dans ce tableau, la valeur du diamétre de la zone d'inhibition inclut le diamétrc du
disque. La valeur <6 signifie qu'il y a eu développement de colonies du microorganisme festé au

contact du disque. Aussi dans ce cas, le produit utilisé ne présente pas d'activité antimicrobienne.

Tableau 111.11: Diamétres des zones d'inhibition, en mm, obtenus, lors de I’évaluation de
| V'activité antimicrobienne de 'huile essentielle d’ Artemisia herba-alba Asso.

et d’ Artemisia judaica L.

s Diameétre en mm des zones d’inhibition
Microorganjsme Origine A. herba-alba Asso. A. judaica L.
Entérobactéries
Klebsiella pneumonae - ECBU | ‘ 10 11
Klebsiella pneumonae PV I T
Klebsiella pneumonae CTO <6 7
Echerichiacoli  ECBU 8 ) B
Echerichia coli PV ' 8 9
Echerichia coli “CPC 10 1
' Proteu;s mirabilis ECBU 9 9
Proteus indole positif ECBU . 6 6
Salmonella mineure C1 ~ CPC — 8 8
Salmonella nﬁneure c2 cpc g T rogo




Tableau ITL.11 (suite)
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Diamétre en mim des zones d’inhibition

Microorganisme Origine A. herba-alba Asso. A. judaica L.
Saimonella seftenberg CPC <6 8
Sahﬁonelia enteridis CPC 12 11
Salmonella paratiphi A - CPC .10 10
Salmonella infantis CcpC 13 10
Salmonella heidelberg CPC 6 12
Shigella sonei CPC 9 9
Shigella flexnerie CPC 6 6
Cocci
Staphylococcus aureus ECBU 16 15
_ Staphylococcus aureus F 22 ‘ 21
Staphylococcus aureus FCA 16 18
Staphylococcus aureus PA 14 18
Staphylococcus aureué PG | 18 15
Staphylococcus aureus PO 17 15 ]
Staphylococcus epidermidis - HC 19 18
Staphylococcus saprophyticus HC 16 15
Streiatococcus D ECBU 13 | 10
| Levures
Ca‘ndida albicans 15 15
Candida stellatoidea 15 19
Condida tropicalis 3w 30
Champignons
Microsp(;rum canis 16 12
Microsporum gypse.ﬁm 14 12
Trichophyton interdigitale ’ <6 ST e T
Aspergelus terrus <6 <6
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, Nous observons une activité trés importante de 'huile essentielle des deux Artemisia vis-a-vis

des Staphylococelis. Ce résultat est intéressant, dans la mesure ol il peut justifier 'utilisation
traditionrielle de ces deux plantes par inhalation, pour soigner le rhume. Les Candida et les
~champignons du genre Microsporum sont aussi tres sensibles & l'action de V'huile. Ceci pourrait étre
& lorirgine de l'effet cicatrisant, attribué aux deux Artemisia. Par contre, Factivité de l'huile a
I'encontre des entérobactéries s'est avéré moyenne (Klebsiella pneumonae, Salmonella enteridis,
Salmonella infantis), voire faible. Par ailleurs, on constate quen dépit de leur composition
différente, Vactivité antimicrobienne de nos deux huiles est comparable. Des travaux anteneurs (26)
rapportent en effet, que bien souvent ce n'est point tel constituant ou.tel autre isolé qui se montre
efficace, mals plutdt 'ensemble des constituants de lhuile. '

Nous ‘qualifions les résultats de cette étude préliminaire d’encourageants et a notre avis, ils
meéritent I'attention des compétences concernées. Aussi, la recherche ultérieure pourrait étre orientée
notammernt, vers la détermination de la concentration inhibitrice minimale et la toxicité de ces deux
‘huiles, avant de procéder au tests cliniques. Dans-le cas ol ces derniers s‘avérent concluants,

I'utilisation en pharmacie de nos huiles pourrait étre envisagée.
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La mise en ceuvre de l'extraction de produits naturels, en général, et des huiles essentielles, en
particulicr, est confrontée a un certain nombre de problémes. Parmi eux, le plus souvent sont
évoquées:

- la faible teneur de l'huile essentielle dans la matiére végétale;

~ les contraintes de récoltes saisonniéres du matériel végétal qui posent le probléme de son
stockage;

o les caractéristiques rhéologiques du matériel végétal qui imposent parfois un traitement
préalable;

- la qualité de 1'huile essentielle en conformité avec les normes internationales.

Par conséquent, des solutions technologiques, permettant la récupération aussi compléte que
possible d'une huile de bonne qualité, sont a rechercher méme lorsqu‘il s‘agit du plus ancien des
procédés d'extraction d'huiles essentielles a partir des végétaux a savoir, l'entrainement 4 la vapeur
d’eau. Ce procédé est encore, de nos jours, le plus utilisé, car sa mise en oeuvre simple et
{'utitisation.de la vapeur d'eau, disponible et & bas prix, constituent ses principaux avantages.

Si-la technologie de I'entrainement a la vapeur d’'eau n'a pratiquement pas évolué, la recherche,
dans ce domaine, s'est orientée vers la maitrise et l'optimisation des parameétres liés aussi bien aux
particularités de la matiére végétale a traiter, qu'au procédé lui-inéne.

Dans ce cohtexte, nous avons abordé I'extraction, a 'échelle semi-pilote, par entrainement a la
vapeur d’eali, de T'huile essentielle des deux Artemisia: A. herba-alba Asso. et A. judaica L. Parmi
les paramétres liés a la matiére végétale, la durée de I'extraction et l'état physique de la plante
(fraiche, séchée) ont retenu notre attention. Par ailleurs, nous avons effectué une approche des
conditions optimales d'extraction dans une installation semi-pilote, en faisant appel aux méthodes
zi'optimjsation classique et par planification des expériences. A cet effet, nous avons étudié
l'influence, sur le rendement en huile, des paramétres accessibles expérimentalement, en
I'occurrence, la masse de matiére végétale a traiter, sa répartition dans I'alambic, la vitesse de

distillation et la température du distillat.
IV.1. Description de l'installation semi-pilote d’extraction

L'installation d'extraction par entrainement a la vapeur d’eau, schématisée 2 la figure 19, a été
congue et réalisée au Département de Génie chimique de 1'Ecole Nationale Polytechnique d'Alger
(128). Elle est constituée d’'une chaudiére, d’'un alambic et dun condenseur.

La chaudiére estun bac parallélépipédique, aux dimensions 700 x 600 x 500 mm, surmonté, 4
sa partie supérieure, d'une sortie de vapeur commandée par une vanne, et d'une soupape de sécurité.
Le niveau d'eau-dans la chaudiére est controlé par un tube en verre, fixé le long de la face latérale
du bac. Le chauffage est assuré par une série de rampes a gaz, placée au-dessous du bac. Les faces
latérales de la chaundiére sont recouvertes derplaques d'amiante, afin de minimiser les pertes de

chaleur,
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1: chaudiére; 2:alambic ; 3: platean; 4: double péroi;
5: distributeur de vapeur; 6: condenseur; 7: receveur de distillat

Figure 19: Schéma de I'installation semi-pilote d’extraction
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L'alambic d’extraction est constitué de deux parties: I'une cylindrique appelée cucurbite,
J'autre conique ou chapiteau se prolongeant, a sa partie supérieure, par une conduite, nommée “col
de cygne”. La cucurbite est un cylirlldre en cuivre a double paroi, de 757 mm de hauteur et
de 500 mm de diamétre. Elle se termine, 4 sa partie inférieure, par une calotte hémisphérique,
munie de robinets pour I'dvacuation des eaux condensées a lintérieur de l'alambic et de son
enveloppe. Quatre plateaux perforés, sur toute leur surface, de trous de 3 mm de diamétre,
ISermettant la répartition de la matiére végétale, peuvent étre insérés a l'intérieur de l'alambic. Ils
sont supportés par des ergots équidistants, soudés sur les parois internes de la cucurbite. La vapeur
est introduite dans l'alambic par un tube de cuivre perforé, enroulé en spirale, assurant sa répartition
uniforme. D’autre part, dans la double paroi, circule de la vapeur venant d'un second distributeur,
afin de chauffer la cucurbite et d'y minimiser la condensation des vapeurs. Un tube en verre, fixé le
long de la paroi externe de la cucurbite, sert d'indicateur de niveau d'eau. La liaison entre la
cucurbite et le chapiteau est réalisée a I'aide d'une bride, munie d'un joint en caoutchouc, assurant la
fermeture hermétique de I'alambic. La face externe du chapiteau et du col de cygne est recouverte
d’amiante.
| Le condenseur est un échangeur de chaleur, ayant pour role de refroidir et de condenser les
vapeurs venant de I'alambic. Ii est constitué d'un serpentin en cuivre relié au col de cygne et
plongeant dans un bac de réfrigération. Ce dernier est un cylindre en cuivre de 470 mm de hauteur
et de 310 mm de diamétre. Le condenseur comporte une entree et une sortie d'eau de réfrigération; a
sa partie inférieure est située la sortie du serpentin. Le débit d'eau est contrdlé par une vanne placée
sur la conduite d'arrivée d'eau.

Une série de récipients gradués sert de receveur de condensat.
IV.2. Protocole expérimental d’extraction

La matiére végétale, constituée des parties aériennes de la plante préalablement pesée, est
‘introduite et répartie uniformément, a l'intérieur de la cucurbite. Aprés fermeture de l'alambic, la
vapeur est mise en circulation dans la double paroi. Dés que celle-ci s'est réchauffée, la vapeur est
envoyée dans l'alambic, oi elle traverse la matiére végétale. Chargée d'huile essentielle, cette
vapeur arrive dans le condenseur. Le distillat est recueilli 4 des intervalles de 15 minutes dans les
récipients gradués.

L'huile essentielle est séparée de I'eau de ce distillat par décantation, aprés relargage au NaCl.
Ces eaux résiduelles de distillation sont reprises et traitées plusieurs fois a I'éther diéthylique, afin
~ d'extraire I'huile solubilisée.

A la fin de l'expérience, les eaux dites de condensation accumulées au fond de l'alambic sont
recueillies et leur volume est mesuré.

Pour éliminer I'influence sur le rendement en huile des paramétres autres que le parameétre
Etudié, nous avons utilisé pour chaque série d'essais, un lot de la méme plante d‘driginc, de période

de végétation et de taux d’humidité identiques, conservée dans les mémes conditions.
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Un échantillonnage de chacun des lots de plante a été éffectué selon les méthodes d'usage (18),
afin d'utiliser, pour I'ensemble des essais de la série, un échantillon représentatif. Le taux d’humidité

de la matiére végétale a été déterminé par la méthode de Dean et Stark (18).
IV.3. Définition des paramétres intervenant dans le procédé d’'entrainement a la vapeur d’eau

IV.3.1. Rendement en huile essentielle Ry,

Le rendement en huile essentielle Rux est estimé par le rapport des masses d’huile essentielle

et de matiere végétale séchée. Il est exprime en pour cent, %.
IV.3.2. Taux d’extraction 1

Le taux d’extraction T, exprimé en pour cent, %, est déterminé par le rapport entre rendement

en‘hui‘Ie a l'instant t et rendement global obtenu.
IV.3.3. Vitesse de distillation v

- L.a vitesse de distillation v, exprimée par la relation [6], est définie par le volume de distillat
recueilli en une heure, dans un appareil de distillation d’'une capacité de 100 litres (18):
t :

Y..100

e , [6]
t.W B

ou v désigne la vitesse de distillation, en %/heure, V. le volume de distillat, en litres, t la durée
d’extraction, en heures et W le volume utile de la cucurbite, en litres.
Notons que le volume utile de la cucurbite, utilisée pour nos expériences, est estimé a 90

litres; en outre, la vitesse maximale de distillation, atteinte avec notre installation, est évaluée 2
7% fheure.
t

IV.3.4. Durée d‘t;xtraction t

La durée d'extraction t dépend non seulement de la localisation de l'huile essentielle dans la
matiere vegétale, mais aussi de 'état physique de la plante (fraiche, séchée, entiére, broyée), de la
composition de Fhuile essentielle et de la vitesse de distillation v.

Aussi théoriquement, la récupération totale de:I'huile essentielle, contenue dans la matiere
végétale, nécessiterait une durée infiniment longue. Or, en pratique, I'extraction par entrainement a
la vapeur d’eau est arrétée au moment ou I'on n‘observe plus de gouttes d’huile essentielle dans le
receveur de distillat. Cet instant correspond a la fin réelle du processus; ce qui ne signifie pas,
toutefois, que la totalité de I'huile a été récupérée. De plus, I'extraction peut étre arrétée avant la fin

réelle du processus, pour des raisons économiques, sila qualité de J'huile essentielle, obtenue au-
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Hela d'un certain temps, ne correspond pas 4 celle exigée par les normes internationales, ou bien,

lorsque sa valeur est inférieure au coiit de fonctionnement de Vinstallation.

IV.3.5. Quantité de vapeur Q

Lors de I'entrainement a la vapeur d'eau, cette derniére est utilisée pbur:
- le réchauffement de l'appareillage et de la matiére végétale;
- l'entrainement de huile essentielle;

La vapeur utilisée uniquement pour I'entrainement de l'huile essentielle est appelée vapeur
atile. La quantité de vépeur utile dépend de la nature de la matiére végétale et de son état physique
(fraiche, séchée), de la quantité et de la composition de l'huile essentielle. Cette quantité de vapeur
utile exprimée en kg, peut étre estimée soit par rapport a la masse my;: en kg d'huile essentielle Qus .
[7] ou bien par rapport a la masse M en kg de matiére végétale [8]:

Py

' QHE= """"" [7]
: My,
Py

Quv = (8]
M

ot Py désignc le le poids, en kg, du volume des eaux de distillation recueillies, en supposant que
leur densité est égale a 1.

Quant a la quantité totale de vapeur nécessaire pour le prbcessus entier d’extraction, elle est
évaluée en négligeant celle utilisée pour le réchauffement de 1'appareillage et de la matiére végétale.

Elle peut s'exprimer par l'une ou l'autre des deux relations [9] et [10]:

P+ P :
Quue = ---mmmmee [9]
MuE
Py + P
QTMV = et ’ [10]
M

ou Qi désigne la quantité totale de vapeur, exprimée en kg de vapeur par kg d’huile essentielle et
Quv celle, exprimée en kg de vapeur par kg de matiére végétale; P est le poids, en kg, du volume
C des caux dites de condensation.

IV.4. Evaluation de la reproductibilité des résultats

Eu égard a l'exploitation et & linterprétation ultérieure des résultats expérimentaux, nous

avons jugé nécessaire d'évaluer leur reproductibilité. A cet effet, nous avons procéde, dans les
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mémes conditions opératoires, a l'entrainement a Ja vapeur d’eau, de trois échantillons représentatifs
-d'un méme lot d’Artemisia herba-alba Asso. Lors des essais, ont été déterminés successivement
- le taux d'humidité H de la matiére végétale, en %;
- la masse mue d'huile essentielle, en grammes;
- le volume V. des eaux de distillation, en litres';
- le volume € des eaux de condensation, en litres;
- le rendement Ry en huile essentielle, en %,;
- la quantité totale d,e; vapeur Qu, en kgfkg,
La reproductibilité des résultats obtenus a été estimée par la valeur de la déviation standard
relative S,, exprimée en %, par Yexpression [11] suivante:
: S,
S, = -——. 100 [11]
M

dans laquelle M est la moyenne arithmétique des résultats des essais répétitifs et Sy la déviation

standard, déterminée par la relation [12]:

S = K.(p: - p) [12]

Par p, et p; sont désignées respectivement les valeurs maximale et minimale du résultat, k, est
un coefficient qui prend des valeurs différentes, selon le nombre d'essais répétitifs. Dans ce cas
concret, k,=0,591. Cette méthode d’apprematlon de la reproductlblhte est préconisée (129), ]orsque '
fe nombre d'essais’ répétitifs est inférieur a six.

Les résultats obtenus sont regroupés dans le tableau IV.1:

Tableau IV.1: Reproductibilité des résultats obtenus lors de 'extraction de I'huile essentielle
d'un méme lot d’Artemisia herba-alba Asso.

Essai -
Paramétre mesuré 1 2 3 M S, S., %
H, % 9,98 9,98 9,98 9,98 0,00 0,00
My, g 1,4813 1,4415 1,4742 1,4657 0,0020 1,36
V,1 1096 11,06 10,73 10,92 0,195 1,78 |
C,1 8,19 8,22 8,14 8,18 0,047 0,58
v, %fh 6,16 6,21 6,03 6,13 0,106 1,74
Riue, % 0,123 0,120 0,122 - 0,1217 | 06,0018 1,46
Qmv, kg/kg 15,96 16,07 15,73 15,92 0,20 1,26
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En dépit du nombre important d'opérations effectuées lors des essais, et des sources d'erreurs,
la reproductibilité des résultats demeure satisfaisante. Il faut noter, qu'au cours des expériences,
nous avons constaté .des variations de vitesse de distillation, liées aux variations de débit de la
vapeur d’eau. Signalons, a ce sujet, que l'installation , telle qu'elle a été congue, n'est pas en mesure
d’assurer un débit de vapeur rigoureuscment constant, pendant I'expérience. Pour y remé'dier nous
avons été amenés 4 mesurer, toutes les 15 minutes, le volume des eaux de distillation et de comger
le débit de vapeur. Par conséquent, les valeurs de vitesse de distillation sont des valeurs moyennes

pour chacun des essais entrepris.

IV.S_. Détermination expérimentale de la durée t d’extraction de I'huile essentielle des deux

espéces d’Artemisia: A. herba-alba Asso. et A. judaica L.

Les essais ont été réalisés, selon le protocole expérimental précédemmenf établi, dans les
conditions opératoires suivantes:

- masse de matiére végétale M: 1200 g, répartie sur un plateau;

- vitesse de distillation v: 6 %/h;

- température T du distillat: 20°C;

- taux d'humidité H:

* Artemisia herba-alba Asso.: 11,98 %

' * Artemisia judaicaL.: 11,48 %

. Les expériences ont été menées jusqu‘a la fin réelle du processus d'extraction. Le rendement
Ry en huile et la quantité de vapeur utile Que ont-été évalués toutes les 15 minutes.

Les courbes, présentées a la figure 20, montrent 1'évolution du rendement Ry en huile des
deux plantes en fonction du temps t, lors de Ientrainement a la vapeur d'eau . Ces courbes, appelées
courbes de distillation, offrent un certain nombre de renseignements. On constate tout d'abord, que
la durée t d’extraction est relativement courte. En effet, la fin réelle du processus intervient au terme
de deux heures d'extraction, pour I'Artemisia herba-alba Asso. et de deux heures 45 minutes pour
I'Artemisia _]uda1ca L. Dautre part, I'on notera l'allure légérement différente du pallier de ces deux
courbes, celui d’Artemisia judaica L. remontant dans les 30 derniéres minutes. |

L'interprétation de l'allure des courbes de distillation nous améne a faire référence aussi bien
a la localisation des structures sécrétrices de nos deux plantes qu‘au mécanisme d'entrainement a la
vapeur d'eau. Nous y reviendrons plus loin dans notre étude, pour tenter d‘apporter une explication.

Les figures 21 et 22 présentent les variations du taux d'extraction T et de la quantité de vapeur
utile Que au cours du processus d'extraction de nos deux Artemisia.

Nous remarquons que Vprés de 99 % de I'huile essentielle d’Artemisia herba-alba Asso. est
récupérée en une heure. Pour la méme durée, le taux d'extraction de V'huile d’Artemisia judaica L.
atteint 90 %. La quantité de vapeur utile suit une évolution lente au début du processus et augmente

sensiblement de maniére lindaire, au-dela d'une heure d‘extraction.
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' Figure 20: Evolution du rendement Re; en huile des deux Artemisia: A. herba-aiba Asso.

et A. judaica L. en fonction du temps't, au cours de l'entrainement 3 la vapeur d'eau
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- Figure 21: Evolution du taux d’extraction 7 et de la quantité de vapeur utile Q. au cours de
I'entrainement a Ia vapeur d’eau de I’ Artemisia herba-alba Asso.
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‘Figure 22: Evolution du taux d’extraction 7 et de la quantité de vapeur utile Q. au cours de

V'entrainement a la vapéur d’eau de I'Artemisia judaica L.
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Ces résultats, complétés par les données relatives au prix de l'huile et au colt de
fonctionnement de Iinstallation, doivent étre pris en compte pour une évaluation technico-
économique du procédé qui permettra la détermination de la durée effective du processus.

Pour la suite de notre étude, nous avons retenu une durée de deux heures pour l'entrainement a

la vapeur d'eau de nos deux plantes.

IV.6. Evolution de la composition chimique de I'huile essentielle au cours de 'entrainement a -

la vapeur d’eau et mise en évidence des étapes du processus d’extraction

I'étude analytique a mis en évidence la composition fort complexe des huiles essentielles
d'Artemisia herba-alba Asso. et d'Artemisia judaica L. Elles renferment des composés, feprésentant
différentes classes chimiques: hydrocarbures, alcools, phénols, éthers, aldéhydes, cétones, acides,
esters,... Les températures d’ébullition et les polarités trés différentes de ces composés, laissent
pfévoir un comportement différent, au cours de 'entrainement a la vapeur d'eau et par conséquent,
une évolution de la composition de I'huile essentielle, pendant I'extraction.

En effet, 'analyse par CPG des fractions dhuiles, recueillies toutes les quinze minutes, au
cours de l'entrainement a la vapeur d'eau, nous a permis de constater et de suivre 'évolution de la
teneur des constituants de ces huiles, en fonction du temps. A titre d'exemple, nous rapportons les
résultats d'une série d'essais relatifs a des échantillons d'huile extraits d’'Artemisia herba-alba Asso.
et a un mélange de composition connue de quatre terpénes purs, appartenant aux différentes classes
chimiques et présents dans cette huile essentielle. L'entrainement a la vapeur d'eau effectué sur ce
mélange de terpénes a été réalisé a 'échelle laboratoire. Au cours des essais, des fractions aussi bien
d'huile essentielle que du mélange de terpénes ont été récupérées a des intervalles-de temps
réguliers. La masse de chacune de ces fractions a été évaluée et leur analyse quantitative par CPG,
nous a permis de suivre la teneur relative des quatre constituants communs, en l'occurrence:

- le camphéne: hydrocarbure, Teb = 160°C;

- le cinéol-1,8: éther, Teb = 174;‘C

- le camphre: cétone, Teb = 209°C;

- le bornéol: aleool, Teb = 212°C.

La figure 23 réunit les courbes de distillation, en fonction du temps, de I'huile essentielle et de
ce mélange de terpénes. Leur allure est loin d'étre similaire dans leurs parties ascendantes. Ceci est
probablement dii aux phénoménes de résistance au transfert de masse, occasionnés par la matiére
végétale.

L'histogramme de la figure 24 présente I'évolution des teneurs .en composés précités dans les

fractions d'huile essentielle, au cours de I'entrainement a la vapeur d'eau.
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Figure 23: Courbes de distillation de I'huile essentielle d’' Artemisia herba-alba Asso.
et d'un mélange de terpénes (camphene, cinéol-1,8, camphre et bornéol)
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Flgure 24: Evolution de Ia teneur relative T, en %,.des constituants de V' huile essentieHe
d’Artemisia herba-alba Asso. au cours de l'entrainement a la vapeur d’ean
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Nous remarquons que la récuipération des .composés  ne suit pas leurs températures
d'ébullition. La teneur en camphre et boméol est maximale dans la fraction recueillie & 15 minutes.
Par contre, le camphene n'atteint sa teneur maximale que dans la fraction récupérée a 30 minutes,
~ malgré que sa température d'ébullition soit inférieure d'une trentaine de degrés a celle du camphre et
du bornéol. Des observations similaires sont rapportées par des travaux rc!atlfs a l'extraction de
Fhuile essentielle de lavande (130), d'Artemisia maritima (131) et d’Artemisia annua (132).

En revanche, l'ordre d'entrainement des constituants du mélange de terpénes suit leurs

températures d’ébullition, comme le montre 'histogramme de la figure 25 ci-dessous.
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Figure 25: Evolution de la teneur relative Ty en %, des constituants du mélange

de terpénes au cours de I'entrainement 3 la vapeur d’eau
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Aussi, les résultats de cette étude peuvent nous informer sur les étapes du processus
d’ entralnement a la vapeur d'eau de ces deux plantes qui nous intéressent. En effet, il semble quau
- début du processus, la vapeur entraine 1'huile essentielle répandue a la surface du végétal. 1l s'agit
des gouttes dhuile que nous avons observées sur les différents organes des deux plantes et
simultanément a lieu 'hydrodiffusion de I'huile contenue dans les glandes extracellulaires 4 travers
la cuticule par phénoméne d'osmose. Ceci expliquerait, a notre avis, la pehte moins raide des
courbes de distillation de l'huile essentielle, comparée a cel]e\du mélange de terpénes. En effet, la
vitesse globale d'entrainement de ['huile, dans celte étape, est la résultante des vitesses de deux
f)rocessus concomitants: ‘

- I'entrainement proprement dit, qui est rapide du moment que la vapeur est en contact direct
avec lhuile;

- 'osmose en milieu aqueux des constituants de 'huile enfermée dans les glandes séerétrices,
qui est assez lente.

Par ailleurs, nous avons constaté que dans les fractions dhuile récupérées pendant les
premiéres quinze minutes, la teneur en hydrocarbures est faible; les cétones et les alcools sont
prédominants. Ceci semble confirmer notre hypothése dans le sens ou I'huile répandue a la surface
aurait perdue ses constituants les plus volatiles, a savoir les hydrocarbures. D'autre part, en milieu
z;queux, la diffusion favorise les constituants les plus polaires (cétones et‘a]cools) de lhuile,
contenue déns les glandes sécrétrices. Aussi, les retrouve-t-on en proportions tmportantes dans les
premieres fractions. '

~ L'intervalle de 30 a 45 minutes se caractérise par une rapide augmentation du rendement et
I'huile récupérée dans cet intervalle, est plus riche en composés volatiles. Dés lors, il y a tout lieu de
penser que, sous l'effet de la chaleur, les cuticules éclatent, I'huile essentielle se répand a la surface
du végétal et se trouve entrainée par le flux de vapeur. Certains auteurs rapportent (132) quune
partie de J'huile déversée est adsorbée a la surface du végétal et que sa désorption lente serait a
l'origine de’ l'apparition du palier des courbes de distillation. Ce phénomeéne n'explique pas
cependant, l'allure du palier de la courbe de distillation observée avec Artemisia judaica L. (figure
20). A notre avis, ce palier peut'étrc attribué a I'hydrodiffusion de I'huile stockée dans les sites
intracellulaires, dont l'existence a &té soupgonnée, lors des observations microscopiques du
parenchyme de la plante. Cette étape est trés lente du fait que I'huile doit franchir d'abord la paroi
cellulaire et ensuite la cuticule épidermique.

Enfin, il est évident que les étapes de l'entrainement a la vapeur d’eau ne sont pas distinctes,
néanmoins, les résultats expérimentaux témoignent de la prédominance de chacune delles 3 un

moment donné du’ processus.

IV.7. Influence de la température du distillat sur le rendement et la composition de I'huile

essentielle

Les résuhats de I'élude relative a Fincidence de 1a température du distiliat sur i‘hydrosolubilite
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et 'évaporation de l'huile essentielle (cf. II1.4.) laissaient espérer une amélioration du rendement en
huile, dans le cas, ol pendant l’entraincment a la vapeur d'eau, la température du distillat est
maintenue  la valeur, correspondant au minimum d’hydrosolubilité de 'huile. Afin de vérifier cela;
nous avons effectué des essais d'entrainement 4 la vapeur d'eau a l'échelle semi-pilote, sur des
¢chantillons de divers lots représentatifs de nos deux plantes. La température du distillat a la sortie
du.condenseur et dans le receveur de distillat-a été maintenue respectivement a 20, 30 et 40°C pour
Artemisia judaica L. et 4 20 et 40°C pour Artemisia herba-alba Asso.

L'huile essentielle ou huile primairc a ¢té séparée des eaux de distillation par décantation et
son rendement a été estimé par rapport a4 la matiére végétale séche. Les résultats obtenus sont

regroupés dans le tableau IV.2.

Tableau IV.2: Evolution du rendement RHE en huile primaire en fonction de

la température T du distillat, lors de I'entrainement 3 la vapeur d’'eau

: Rendement Ry;: en huile prim:.lire,%g
Température T du distillat, °C A. herba-alba Asso. A. judu'ic:ll L.
200 | ~ 0,05 | \ 1,42
30 - 1,63
40 ‘ 0,22 0,75

Nous observons une amélioration de 78% du rendement en 'huile essentielle d‘Artemisia
herba-alba Asso., pour les essais effectués, en maintenant la température du distillat a 40°C. Quant a
la concentration de l'huile solubilisée dans les eaux de distillation appelée huile sccondaire,' elle
n’est, dans ces conditions, que de 0,09 g/i et sa récupération peut étre évitée.

Le meilleur rendement en huile d'Artemisia juda’l’car L. a été obtenu, lors des essais pour
lesquels la température T du distillat a été fixé a 30°C. Toutefois, a cette température, la
concentration de Thuile secondaire dans les eaux de.distillation reste élevée (0,6 g/l). Aussi, leur
traitement ultérieur peut étre envisagé, en vue de récupérer cette huile secondaire. '

L'analyse, par CPG, de ces huiles primaire et secondaire récupérées a diverses températures T
du distillat a révélé quelques différences dans leur composition chimique; ceci est reporté dans le
Tableau IV.3. '

© Llexamen de ce tableau montre une diminution parfois appréciable des teneurs observées dans
I'huile secondaire et relatives aux hydrocarbures monotrepéniques(a- et B pinéne, limonéne) a la
chrysanthénone et a l'acétate de chrysanthényle. En revanche, la davanone et le cinnamate d'éthyle

s’y trouvent en plus grande proportion. Quant aux teneurs en chrysanthénol, camphre et pipéritone,

elles sont de tméme ordre de grandeur dans les deux huiles.
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et secondaire récupérées a différentes tempeératures T du distillat

Tableaun IV.3: Teneur relative T, des constitnants majeurs, en %, dans les huiles primaire

_ : Huile primaire Huile secondaire
Température T du distillat,°C 20 - 30 40 20 30 . 40
o-~pinéne 0,7 (i,l 0,1 tr tr 0,1
- B-pinéne 0,6 0,1 0,1 tr tr 0,1
Limonéne 1,5 0,9 1,1 0,5 0,2 0,4
Chrysanthénone 98 12,7 54 8,7 59 50
Camphre 1,6 1,2 3,3 B R W U
Pipéritone , 53,5 53,7 54,5 57,9 57,9 56,8
Davanone | | 34 5,0 3,0 4,9 5,4 93
Chrysanthénol | 36 34 3,3 33 29 28
Acétate de chrysanthényle 7,4 53 6,3 | 55 34 24
Z-et E-cinnamate d'éthyle 1,8 1,9 1,8 3,1 4,4 1,5

Aussi, dans le cas ol la récupération de I'huile secondaire se révéle économiquement
avantageuse, celle-ci peut étre additionnée a l'huile primaire, sans risque majeur daltérer sa

composition.

1V.8. Mode et durée du stockage de la maticre végétale et leur incidence sur le rendement et la

composition de Phuile essentielle

L'étude de la variation du rendement et de la composition de l'huile essentielle, au cours du
- cycle végétatif d’Artemisia herba-alba Asso. et d’Artemisia judaica L., nous a permis de situer la
meilleure période pour leur récolte, en vue de leur exploitation économique. Le caractére saisonnier
de ces deux armoises nous a amené a nous intéresser au mode et  la durée de leur stockage et a la
maniere dont ces derniers affectent le rendement et la composition de leur huile essentielle.

L'objectif premier de cette étude est la détermination des meilleures - conditions de
conservation du matériel végétal afin d'assurer la récupération dune huile de bonne qualité. En
outre, elle permettra de prévoir les équipements nécessaires en fonction du choix des conditions de
stockage. '

Pour la réalisation de cette étude, des lots importants de ces deux plantes ont été récoltés,
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Nous avons préparé des échantillons représentatifs de chacun de ces lots; une partie d’entre eux a été
stockée a I'ombre et l'autre a été exposée au soleil. Dans les deux cas, la matiére végétale a été
étalée a l'air libre, en couche d'environ 20 cm d'épaisseur.

Un entrainement 4 la vapeur d'eau a été effectué, dans les mémes conditions opératoires, sur
les échanrtillons de plante fraiche et ceux stockés, pendant 10 et 20 jours, respectivement a 'ombre -
et au soleil. Le rendement en huile essentielle a été estimé par rapport a la matiére végétale séchée,

-pour 'ensemble des essais. Le tableau IV.3. regroupe les résultats obtenus.

Tableau IV.4: Influence du mode et de la durée du stockage d’'Artemisia herba-alba Asso.

' et d'Artemisia judaica L. sur le rendement R en huile essentielle

Echantillon
Stockage Artemisia herba-alba Asso. Artemisia judaica L.
mode durée H, % Rus, % H, % Rui, %

Plante fraiche 3892 028 33,93 VT
St_ockage ' 10 jours 14,97 0,17 17,46 0,86
.l’(?mbre ~ 20jours 11,98 0,06 10,98 0,27
Stockage 10 jours - - 11,98 0,41

soleil 20 jours 998 010 4,98 091

Ces résultats montrent que le stockage, quels que soient son mode et sa durée, provoque une
diminution du rendement en huile. Lors du stockage a l'ombre, le rendement en huile des deux -
plantes diminue d’environ 40 % en 10 jours et de prés de 80 % en 20 jours. Cette baisse du
rendement est a attribuer aux pertes dues a I'évaporation de Ihuile, qui rappelons-le, est renfermée
dans les dépdts exogénes de la plante. Nous observons, en revanche, une augmentation du
rendement aprés 20 jours de stockage au soleil. Ceci témoigne de la biosynthése de 1'huile dans les
celliles végétales qui, de toute évidence, a lieu ou du moins, est favorisée, lors de V'exposition de la
plante au soleil.

Il semble qu'aprés la cueillette, les sucres contenus dans l'organisme végétal subissent des
transformations enzymatiques, conduisant a la formation de terpénes. Ce phénoméne a été observé
pour d'autres espéces végétales: Iris florentina, Anethum graveolens, Mentha pipérita (132).

Nous avons analysé les échantillons d'huile récupérée a partir des plantes fraiches et stockées
- pendant 20 jours & l'ombre et au soleil. L'analyse de chacun de ces échantillons a été répétée deux
fois et la teneur rhoycrme des constituanis majeurs a été évaluée. Les résultats obtenus sont

regroupés respectivement dans les tableaux IV.4. et IV.3. pour chacune des deux Artemisia.
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Tableau IV.5: Teneur relative Ty, en %, de principaux constituants de l'huile essentielle
d’Artemisia herba-alba Asso. fraiche et stockée dans différentes conditions

Echantillon de plante
: - - fraiche stockée pendant 20 jours
Composés ‘ a l'ombre au soleil
Camphéne 37 1,8 26
Cinéol-1,8 ‘ | 5,7 : 4,8 6,0
o-thuyone 50 T 144 - 12,6
 B-thuyone s5 TR T 3y
Chrysanthénone 54,5 27,7 T _3_5,2 o
Camphre 15,9 16,8 16,1
Bornéol 0,7 1,4 1,2
Acétate de chrysanthényle 1,8 - 1,2 2

Des modifications importantes de compo.éiti'on apparaissent dans l'huile essenticile
d'Artemisia herba-alba Asso., au cours du stockage de la plante. On reléve une diminurién
d'environ 50 % de la teneur en chrysanthénone et camphéne dans l'huile récupérée de la plante
stockée a 'ombre. En revanche, la teneur en thuyones et en bornéol augmentent sensiblement, alors

que celle en cémphre, acétate de chrysanthényle et cinéol-1,8 varie trés peu.

Tableau IV.6: Téneur relativeT,en %, de principaux constitnants de I'huile essentielle
d’Artemisia judaica L. fraiche et stockée dans différentes conditions

_ Echantillon de plante

: fraiche - stockée pendant 20 jours
Composés . ' a lombre at soleil
Limonéne L5 | 29 24
Chrysanthénone Y 10,0 T 00
Camphre | g 1,6 2,3 1,9 o
Pipéritone 53,5 538 52,0 o
Davanone 34 2,8 ' 1,9 . o
Chrysanthénol 36 32 3.8
Acétaté de éhrjsanthényle 74 ) 5,4 82
Z- et E-cinnamate d’éthyle 1,8 19 .19
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Quant a la composition de l'huile essentielle d'Artemisia judaica L., elle ne semble pas
affectée par le stockage de la plante, comme le montrent les valeurs du tableau IV.6.
Les résultats de cette étude nous amenent & recommander l‘utilisation de nos deux plantes

. frachement récoltées, en vue de I'extraction de leur huile essentielle. Le stockage d'Artemisia herba--

alba Asso. est a éviter, car, mis part la diminution sensible du rendement en huile, il provoque une
augmentation de la teneur en thuyon‘e‘\‘s.‘En ce qui concerne Artemisia judaica L., le stoc'kage au
soleil peut s'avérer avantageux a condition d’optimiser sa durée.
 Par ailleurs, nous nous sommes intéressés a I'évolution du rendement et de la composition de
I'huile, au cours de lentrainement par la vapeur d'eau d'Artemisia judaica L. fraiche et séchée
pendant 20 jours au soleil. o |
Les courbes de distillation, telles que représentées sur la figure 26, ont des allures différentes.
En effet, si la courbe de distillation relative a la plante fraiche a la méme allure que celle décrite 3 la
figure 23, I'allure de la courbe de distillation de la plante stockée présente deux paliers. Le premier

est situé a4 60 minutes, le deuxiéme apparait a partir de 105 minutes.

1.6 =

Rm;, %

0.6 +

0.4

wewe® {ofche
0.2 @e®d® séchée Z0jours au soleil

0.0 . | . 1 l T T |
0 30 60 9 120

t, mn

Figure 26: Courbes de distillation d'Artemisia judaica L. fraiche et séchée

pendant 20 jours au soleil
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Il serait permis de penser qu‘au cours de la premiére heure, la vapeur d’eau entraine l'huile
essentielle localisée & la surface et dans les sites extracellulaires du végétal. La partie ascendante de
la courbe signifie que la vapeur entre rapidement en contact avec l'huile. L'accés du flux de Vapeur a
I'intérieur des glandes exogénes est probablement facilité par le fait que la cuticule desséchée est
assez perméable. De toute évidence, I'huile récupérée pendant la deuxiéme heure proviendrait des
sites intracellulaires ou elle aurait été synthétisée, lors du stockage au soleil de la plante.

L'évolution, au cours de l'entrainement a la vapeur d'eau, de la compoéition 'de I'huile
essentielle de cet échantillon d’Artemisia jidaica L. séché pendant 20 jours au soleil (figure 27)

semble corroborer les considérations précédentes.

B limonéne
[ i pipéritone
B chrysanthénol
1Tes % -
# cinnamate
dtéthyle
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!
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t, mn

Figure 27: I_Evolution, au cours de l'entrainement a la vapeur d'eau, de la compositio-n de
'huile essentielle d’Artemisia judaica L. séchée au soleil pendant 20 jours
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IV.9. Optimisation des conditions opératoires de I'entrainement a la vapeur d’'eaun

A Tinstar de plusieurs facteurs (géologiques, climatiques, ontogéniques,...) les conditions
opératoires de lentrainement 3 la vapeur d'eau affectent sensiblement le rendement et la
composition de J'huile essentielle. Aussi, afin de déterminer les conditions opératoires optimales
d'extraction de I'huile essentielle de nos deux Artemisia, a Iéchelle semi-pilote, nous avons procédé
a loptimitisation des trois paramétres expérimentalement accessibles. Il s'agit de la masse M de
Tnatiére végétale 4 traiter, du nombtre P de plateaux nécessaires a la répartition de la matiére
végétale a l'intérieur de la cucurbite et enﬁn, de la vitesse v de distillation. A cet effet, nous avons
fait appel aux deux méthodes d'usage courant en recherche industrielle: la méthode classique et Ja

méthode par planification des expériences. Pour chaque série d'essais, nous avons pris la précaution
‘d'utiliser des échantillons représentatifs des lots de nos deux plantes, afin que seule la variation des
paramétres étudiés soit responsable de la variation du rendement en huile. La durée t d'extraction et
la température T du distillat ont été fixées respectivement & deux heures et 4 20°C, pour l'ensemble
des essais. Le rendement Rye en huile a été estimé par rapport a la matiére végétale séchée et

exprimé en pour mille.
IV.9.1. Méthode classique d’optimisation

Cette méthode consiste a faire varier un des paramétres étudiés, en gardant les autres
constants et 4 estimer l'influence de sa variation syr la réponse du systéme. Aussi, nécessite-t-clle un
nombre élevé d'expériences et ne permet d'évaluer que les effets individuels des paramétres étudiés
sur I'évolution du phénoméne étudié. ‘

Nous présentons ici les résultats de I'optimisation classique concernant les trois paramétres qui
ont retenu notre attention. Les essais ont été réalisés avec différents lots d’Artemisia herba-alba
Asso. Le domaine de variation de chacun de ces paramétres a été cependant, limité par les capacités
de l'installation semi-pilote d'extraction. -

Aussi, les essais visant l'optimisation de la masse M de matiére végétale a traiter ont été
* effectués avec une vitesse de distillation de 6%, en déposant sur un seul plateau P respectivement
1000, 1200, 1400 et 1600 g de plante. Cette derniére de 1600 g correspond & un tassement maximal
dans la cucurbite. Le tableau IV.6. regroupe les résultats obtenus.

Nous constatons une variation,,importante du rendement Ryy; en huile en fonction de la inasse
M de matiére végétale traitée, que lI'on peut attribuer au degré de tassement de la plante dans la
cucurbite. En effet, un tassement non approprié, soit insuffisant ou excessif, oblige la vapeur a
emprunter des chemins préférentiels. Par conséquent, le flux de vapeur ne traverse quune partie de
la mati¢re végétale soumise & I'entrainement. Le rendement maximal est obtenu pour 1200 g,
correspondant a 13,5 kg de plante par m’ de la cucurbite.
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Tablean IV.7; Entrainement a la vapeur d’eau de I'huile essentielle d’ Artemisia herba-

alba Asso. Optimisation de la masse M de matiére végétale a traiter

Condition§ opératoires Masse de matiére végétale " Rendement en huile
' M, grammes Rue , %o
t = 2 heures 1000 0,49
T = 20°C 1200 1,10
P =1 plateau 1400 ' 0,57
v=6% ' 1600 , 0,29

Pour déterminer la vitesse v optimale de distillation, nous avons réalisé une série d'essais, en
utilisant pour chacun d'eux 1200 g de matiére végétale, répartie sur un seul plateau P et en faisant
varier la vitesse v de distillation entre 5 et 7 %. Les résultats réunis datis le tableau IV.7, montrent

«que le meilleur rendement est obtenu pour une vitesse v de distillation de 6 %.

Tableau IV.8: Entrainement 4 Ia vapeur d’eau de I'huile essentielle d’ Artemisia herba-

- alba Asso. Optimisation de la vitesse v de distillation

Conditions opératoires - Vitesse de distillation Rendement en huile
Y, % ‘ RHE, % o
t = 2 heures
5 2,4
T =20°C e
6 2.8
P =1 plateau - R S e .
‘ 7 1,1
M =1200¢g

On note que l'augmentation de la vitesse v de distillation au-deld de 6 % provoque une
diminution appréciable du rendement Ru: en huile, liée probablement a la création de chemins
préférentiels pour la vapeur d'eau.

En fixant a leur valeurs optimales la masse M de matiére végétale a traiter et la vitesse v de
distillation, nous avons utilisé respeciivement 1, 2, 3 et 4 plateaux pour la répartition de la plante a
'intérieur de la cucurbite. Comme le montrent les valeurs du tableau IV.9, une diminution du

rendement Rz en huile est observée lorsque le nombre P de plateaux augmente.
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Tableau IV.9: Entrainement a la vapeur d’eau de Ihuile essentielle d"Artemisia herba-

alba Asso. Optimisation du nombre P de plateaux

Conditions opératoires Nombre de plateaux Rendement en huile
' P Rm:, %n
t = 2 heures
1 2,8
T =20°C
2 L1
M = 1200 g au total
: 3 0,8
v=6% s
4 0,4

Aussi, il s'avére que l'insertion de plusieurs plateaux dans la cucurbite provoque le tassement
de la plante. Ces plateaux constituent en outre, une barriére supplémentaire empéchant la libre
circulation de la vapeur d'eau 4 travers la matiére végétale. ‘
Au vu de ces résultats, les valeurs optimales des paramétres étudiés se résument comme suit:
- masse M de matiere végétale a traiter: 1200 g;
- vitesse v de distillation: 6 %;

- nombre P de pléteaux: 1.
IV.9.2. Optimisation par planification des expériences

La méthode d'optimisation par planification des expériences consiste a élaborer un
programme, fixant le nombre et les conditions opératoires des essais a réaliser, pour étudier le
comportement d’un systéme. Cette méthode permet d'évaluer les relations qui existent entre les va-
riables d'entrée et la réponse du systéme, avec une précision appréciable, moyennant un nombre
réduit d’essais. Le plan des expériences prévoit la variation simuitanée de 'ensemble des paramétres
étudiés dans le domaine expérimental choisi, de maniére a recueillir le maximuin d'informations sur
le comportement du systéme et d’établir un modéle mathématique (133).

Nous avons opté pour le plan factoriel 4 deux niveaux de trois variables en l'occurrence, la
masse M de matiére végétale A traiter, la vitesse v de distillation et le nombre P de plateaux. La
jnéthodologie (134)-.c.:onsiste a fixer les valeurs minimales et maximales des paramétres et a
programmer huit essais, correspondant au nombre total de combinaisons des deux niveaux de trois
variables. Dans ce cas, le domaine expérimental est délimité par les arétes d’'un cube, dont chacun
des sommets correspond a une condition expérimentale donnée.

Nous . présentons ici la démarche adoptée pour l'élaboration du plan des expériences,
I'établissement et T'exploitation du modéle mathématique. Les essais ont été effectués avec des

échantillons représentatifs d'Artemisia judaica L.
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Sur la base des résultats de 'optimisation classique, nous avons fixé les niveaux inférieurs et

supérieurs des parameétres étudiés, comme mentionnés dans le tablean IV.10 ci-apres.

Tableau IV.10: Optimisation de l'entrainement a la vapeur d’eau par planification des
‘ expériences. Niveaux inférieurs et supérieurs choisis des parameétres étudiés

1

Paraméfres Nivean inférieur | Niveau supérieur
étudiés - (inf) (sup)
Masse M de matiére, g 1000 | 1400
“Vitesse v, % 5 ' 7
Nomhrg P de plz'lteaux - 1 ' 2

Pour simplifier I'écriture, les variables réelles M, v et P ont été remplacées par des variables

réduites X1, X3 et X3, calculées par les relations suivantes:

- X}: variable réduite de masse M de matiére végétale A traiter

M-M,
Xy = e [13]
AM

- X3: variable réduite de vitesse v de distillation

AR ™

X = oo | [14]
Av

- X3: variable réduite du nombre P de plateaux

P-P,
X3 = —memeeee [15]
AP

avec respectivement:

Mi;+ Mg, 1000 + 1400

M, = -~ = = 1200, [16]
2 -2
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Vo = = e =6, [17]

) Py= T = =15, (18]

et: .
Mgy - Mipr 1400 - 1000

AM = =200 , 119}
2 2
Vsup - Vinf 7-5 .
Av = . = =1, - [20]
‘ Psup - Pinl' 2- 1, ‘ ’
AP = = e = 0,5, 21]

Le domaine expérimental est alors décrit, dans un repére. orthonormé 4 rois dimensions,

correspondant aux variables réduites x;, X, X3, par un cube centré a l'origine des axes correspondant

en variables réelles a M,,,, vy, et P,,. Notons que les variables P, et AP sont fictives, mais-leurs

valeurs seront utilisées lors des calculs ultérieurs.
Les conditions opératoires des essais programmés et réalisés ainsi que les rendements obtenus
sont regroupeés dans le tableau IV.11.

Nous avons choisi de représenter le rendement Ry en huile, désigné par y*, par une fonction

polynomiale en X, X3 et x3, du premier ordre:

y* =agt ajx; + axxy + azx; + 120Xy + apzxX Xs + a23%2X3 + a123X1X3X3 [22]

Pour chacun des essais, en substituant dans I'équation [22], les variables x;, x5, X5 et le

rendetnent y* par leurs valeurs respectives expérimentales, nous obtenons un systéme a huit

équations, dont la résolution a permis de déterminer les huit inconnues, en l'occurrence, les huit

- coefficients, ag a aja3.
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Tableau IV.11: Optimisation de l'entrainement a la vapeur d’eau par planification des

expériences. Rendements Ry, en huile essentielle obtenus

Essai Coordonnées réduites Coordonnées réelles Rendement en huile
Xy X3 X3 ' M ' P : R, %c
i 1+ 1 100 7 2 - 0,69
I -1+l +1 1000 7 2 N 6,23
R 1) S B T R A 5,25
1+ -1 1400 7 1 4,47
v +1 -1 +1 1400 5 2 6,26
VI -1 -1 +1 0 1000 5 2 6,53
v +] -1 -1 1400 5 1 5,91
v -1 -1 -1 1000 5 1280

L’équation exprimant la variation du rendement y* en huile en fonction des variables réduites
de masse x; de mati¢re végétale a traiter, de X, vitesse de distillation et du nombre de plateaux x;

s'éerit alors :

y* = 4,767-0,435%-0,607x,10,160x5-1,145x x,-1,017x | x3-0,8060x,x;-0,1 72x | X5X 23]

Les valeurs des coefficients de cette équation nous permettent ainsi d'évaluer l'influence, sur

le rendement Ry, en huile, des effets individuels de chacun des paramétres étudiés et de leurs

interactions. On reléve que l'effet simple de la vitesse (xz) de distillation sur le rendement en huile
est prédominant par rapport aux effets simples de la masse (x;) de matiére végétale a traiter et du

nombre de plateaux (X3). Parmi les effets conjugués de deux paramétres, les plus importants sont les

interactions masse-vitesse et masse-nombre de plateaux. En revanche, le rendement est trés peu
affecté par l'interaction des trois paramétres.
I’analyse mathématique de la fonction [23] montre qu'elle posséde un extremum. Nous avons

calculé l'optimum de cette fonction, en résolvant le systéme a trois équations [24] obtenues en

i . Lo, . .
annulant respectivement ses dérivées partielles par rapport a Xy, X3 et X3 :
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- =0 soit  -0,d35-1,145x, - 1,017x; - 0,172x;x; = 0

- =0 soit  -0,607 - 1,145x, - 0,860x; - 0,172x,x3 = 0 4]
dXz ‘

dy*

- =0 soit 0,160 - 1,017x, - 0,860x; - 0,172x;x, = 0

dx;

La résolution de ce systéme revient a trouver les solutions de I"équation du second degré en x;
sulvante:

2
0,187x, + 1,874x, + 0,068 = 0 [25]

Cette équation admet une solution réelle: x; = 0,037. Les valeurs des autres variables
éonespondéntes sont: X3 =0,231; x3 = 0,662.

L'optimum de la fonction y* (x1,X2,X3) est donc situé en coordonnées réduites, au point:

(40,037, 0,231, 0,662). Ceci correspond, en coordonnées réelles, au point (M=1193; v= =6,23; P=1).
Nous remarquons que ce point est proche de loptlmum déterminé précédemment par la methode
d'optimisation classique: (M=1200; v=6; P= =b.

Si le modeéle mathématique établi nous a permls de déterminer les valeurs optimales des
parameétres étudiés, sa validité est cependant limitée. En effet, ce modéle ne tient pas compte des
autres parametres susceptibles d'affecter le rendement Rue en huile, tels que l'origine de la plante,
sa période de récote, son étockage, etc. Aussi, notre tentative d'effectuer une analyse statistique de
ce modeéle proposé a échoué. Nous avons été confrontés au 'probl_éme de la non représentativité des
échantillons, dii au stockage prolongé de la plante. Pour la méme raison, les essais, réalisés dans les
conditions optimales, ont fourni un rendement moyen de 6,05 %, qui ne peut &tre comparé aux

rendements obtenus, lors des huit essais effectués, dans le cadre de la planification des expériences.

IV.9.3. Variation de la composition et des propriétés physico-chimiques de I'huile essentielle

en fonction des conditions opératoires de I'entrainement a la vapeur d’eau

L'analyse, par CPG, des échantillons d'huile essentielle d’Artemisia judaica L., récupérés

lors des essais relatifs a la planification des expériences, nous a perinis d'observer et d'évatuer
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‘lincidence des conditions opératoires de V'entrainement & la vapeur d'eau, sur la composition de
lhuile essentielle. Aussi, le tableau IV.12. réunit les diverses teneurs relatives en constituants
majoritaires observées pour l'ensemble des échantillons, y compris celui obtenu dans les conditions

optimales, ainsi que leurs propriétés physico-chimiques.

Tableau IV.12: Incidence des conditions opératoires de I'entrainement a la vapeur d’eau sur
la teneur relative des constituants majoritaires et les propriétés physico-chimiques de I'huile

essentielle d’Artemisia judaica L.

Masse M,g 1400 1000 1000 1400 1400 1000 1400 1000 1200
Vitesse v, % 7 7 7 7 5 5 5 5 6
Nombre de plateaux P 2 2 1 1 2 2 1 1 1

Teneur relative T, en constituants majoritaires, %

Limonéne ' 1,3 1,2 72,3 1,0 2,1 LT 29 14 29
Cinéol-1,8 L 1,0 1,1 1,1 12 o8 12 08 15
'"(':'hrysanthénone 20,4 232 18,1 . 196 156 129 161 13,7 14,5
| Pipéritone 41,6 445 458 494 551 533 532 594 506
Davanone 06 57 18 29 25 04 04 03 01
Chrysanthénol 02 10 L1 09 06 L1 19 22 i3

2
Acétate de chrysanthényle 1,2 0,6 1,2 09 12 20 23 27 38

'|Z-et Ecinnamate d’éthyle 12 3,1 L7 20 13 60 20 60 20

Propriétés physico-chiniiques de 1'huile
20 ’

. 1Densité, ds, - 0,95270,9511 0,9437 0,9594 0,9693 0,9633 0,9609 0,9641

i)

Indice de réfraction, n, 1,4893 1,4878 1,4863 1,4863 1,4851 1,4813 1,4883 1,4846 1,4859

Indice d’acide 4,40 443 5,50 5,41 99 8,65 796 920 8,33

L'examen de ces résultats permet de formuler les principales conclusions de cette étude:
- la composition et les propriétés physico-chimiques de I'huile essentielle sont fortement
influencées par les conditions opératoires de l'entrainement a la vapeur d'eau. Les variations

observées sont a attribuer notamment a la maniére dont est assuré le contact intime entre matiére
végétale et vapeur d'eauy;
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- la variation de la vitesse de distillation influe, bien plus que la masse de matiére \}égétale '
traitée et le nombre de plateaux, sur la composition et les propriétés physico-chimiques de l'huile.
On constate, en effet, une nette différence entre les ¢chantillons d'huile obtenus avec une vitesse de
distillation de 7% et ceux obtenus avec une vitesse de 5%. Les premiers ont des densités, des
indices d'acide et des teneurs en pipéﬁtone plus faibles. Par contre, leur teneur én chrysanthénone
est plus élevée. Les teneurs en constituants majoritaires et les propriétés physico-chimiques de
I'huile, récupérée lors de l'essai réalisé avec une vitesse optimale de 6%, sont situées globalement a

mi-chemin entre les deux précédentes.
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En dépit de la place qu'occupe actuellement l'extraction solide-liquide dans les industries
alimentaire, pharmaceutique, des parfums, etc., ce procédé demeure encore mal maitrisé,
notamment lorsque le solide est d'origine végétale. La spécificité et la complexité de Ia structure
végétale, au méme titre. que la diversité des produits quelle renferme, font de chaque systéme
solide-liquide un cas particulier, dont 'étude nécessite une approche expérimentale, indispensable a
une meilleure compréhension du phénoméne de transfert de matiére.

Dans le cadre de cette recherche, nous nous sommes intéressés a l'extraction de la concréte
respectivement d’Artemisia herba-alba Asso. et d’Artemisia judaica L., par l'éther de pétrole. Mis a
part I'apport théorique que peut représenter une telle étude, elle se veut surtout une contribution a la
connaissance de la concréte extraite de ces deux plantes et a la mise en oeuvre de sa récupération.

Les essais d'extraction, réalisés dans divers appareillages et dans des conditions opératoires
différentes, nous ont fourni des indications sur les phénomenes mis en jeu. Par ailleurs, ils nous ont
permis d'accéder 4 la concréte et d'aborder son étude analytique.

L'analyse fondamentale du systéme solide-liquide, effectuée sur la base des résultats expéri-
mentaux, a abouti a une approche originale d'évaluation de la cinétique d'extraction et ce, a l'aide de
deux fonctions mathématiques, en l'occurrence, la fonction cinétique et la fonction standard.

Au terme de cette étude, nous proposerons le dimensionnement dun extracteur a vis
convoyeuse, travaillant a I'échelle semi-pilote et destiné a extraire la concréte d’'Artemisia herba-
alba Asso.’

V.1. Définition du systéme solide-liquide

L'extraction solide-liquide consiste a récupérer un ou plusieurs produits situés dans une
matrice solide, en mettant celle-ci en contact avec un solvant liquide. Cette extraction est tributaire
d'un certain nombre de paramétres liés aussi bien a la nature des deux phases qu‘aux conditions dans

lesquelles est assuré leur contact.
V.1.1. La phase solide

La phase solide, objet de cette étude, est constituée des parties aériennes de-nos éléllx
Artemisia. Pour cela, nous avons utilisé différents lots d’Artemisia herba-alba Asso., récoltée dans
la région de Bordj Bou Arréridj, ville située a 230 km a I'Est d’Alger, sur les Hauts Plateaux.
Certains de ces lots ont été recueillis en periode de formation des boutons floraux (Octobre 1989) et
dautres en période de floraison (Décembre 1991): Par ailleurs, quelques essais d'extraction ont
porté sur des lots d’Artemisia herba-alba Asso. cueillie, en Mai 1991 prés de la ville d’Aftou, située
a 450 km au Sud-Ouest d’Alger.Quant aux essais d’extraction d’Artemisia judaica L., ils ont
été réalisés avec les sommités fleuries de la plante, récoltées en Mars 1991 du peuplement de
Tamanrasset dans le Sud algérien.

L'évaluation des propriétés d'un tel solide et l'étude de son comportement, au cours du
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processus d'extraction, présentent des difficultés suppléitientaites, du fait que’la matiére végétale est
vivante et donc évolutive. En effet, sa texture et sa composition chimique sont sujettes a des
variations importe;ntes durant son cycle végétatif et lors de son stoékage. Aussi, avons-nous pris la
précaution, pour chaque série d’essais d'extraction, d'utiliser des échantillons représentatifs d'un
méme lot de plante, dont le taux d'humldlte a été systematiquement controlé.

Par ailleurs, dans la matiére vegeta]e caractérisée par ses particules de formes et de
dimensions irrégulieres, la répartition du soluté au sein de cette matrice solide n'est _plus uniforme.
Cependant, tout substrat végétal, de par son comportement vis-a-vis d'un solvant, peut étre
décomposé en ses quatre éléments suivants (135):

- une partie solide non extractible, jouant le role de suppoﬁ inerte du soluté et donc non -
concerné dirccten}ént pa-r le processus d’extraction;

- une partie extractible, contenant, outre 1¢ soluté désiré, d'autres produits;

- de Veau libre;

- de l'air interstitiel, .

L'eau et le support inerte sont généralement considérés comme un seul élémént, en raison de
leur insolubilité dans le solvant, si celui-ci est hydrophobe.

Appliquée aux plantes aromatiques, l'extraction solide-liquide permet de récupérer différents

produits, selon la nature du solvant et ]a technique utilisée (132), comme le montre la figure 28.

| Matiére végétale |

|_Extraction par: | -

* liolvant non volatil ] : %—(ﬂ)lvant volatil f—— | gaz liquéfiés

alcool, ou | (solvant polaire ( solvant apolaire
t

graisse]  [glycols|

alcoolfeau a chaud empérature modérée extrait|
extrait
jpommade| cosmétique|  [teinture| [résinoide | l concréte| | absolue|

[ alcool, a froid]

I absolue l

Figure 28: Extraction par solvants: produits d’extraction des plantes aromatiques

selon la nature du solvant et la technique utilisée
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V.1.2. La phase liquide

Parmi les solvants utilisés dans l'extraction des concrétes, I'hexane et Péther de pétrole-
sont actuellement les plus usités. Aussi, notre choix s'est porté sur l'éther de pétrble, en raison de sa
disponibilité a 1échelle nationale. Toutefois, au cours de cette étude, nous avons utilisé 1'éther de
pétrole désodorisé, de qualité Merck. Deux fractions ont été testées: [45-65°C] et [65-95°C]. Cette
derniére a été retenue du fait qu'elle conduit 4 de meilleurs rendements en concréte. Les propriétés

physico-chimiques de cette fraction sont les suivantes:

20

Densité, d]o = 0,700
' 20
Indice de réfraction, n, =1,3920
Teneur en hydrocarbures aromatiques: inférieure a 2%.

Dans la suite de notre étude, nous utiliserons le terme d'hydromodule h., , pour désigner le

rapport entre le'volume de la phase liquide et la masse de matiére végétale, exprimé en m’/kg.
V.1.3. La concréte

Au terme d'une extraction par solvant volatil et ce, quelle que soit la technique utilisée, la
phase liquide chargée en extrait ou “miscella” est séparée du solide et subit une distillation -
atmosphérique suivie d'une distillation sous vide. Ces opérations permettent de récupérer le solvant
et d'obtenir un extrait, appelé concréte, dans notre cas.

En tant que produits aromatiques naturels, les concrétes sont souvent trés appréciées. Obtenues
dans des conditions moins agressives, -elles restituent plus fidélement que les huiles essentielles,
l'odeur des plantes et la conservent plus longtemps, grace aux antioxydants et aux fixateurs naturels
d'odeur qu’elles renferment.

A l'état brut, les concrétes sont utilisées en- médecine, en cosmétique et dans l'industrie
alimentaire. Dans ces cas, un contréle rigoureux- de leur teneur en solvant est exigé. Le plus
souvent, elles sont traitées, a froid, a l'alcool éthylique pour obtenir une absolue, qui ne contient

(que les principes odorants.
V.2. Etude analytique des concrétes d’ Artemisia herba-alba Asso. et d’ Artemisia judaica L.

Face 4 la complexité de la composition chimmique des concrétes et au secret qui entoure
certaines productions, notamment dans lindusirie dés parfums, les techniques d’énalyse
instrumentale demeurent encore impuissantes. Dans la plupart des cas, le. seul juge de la qualité
d'une concréte est l'analyse organoleptique. ,

Toutefois, en ce qui concerne cette étude et sans avoir Iambition d‘élucider totalement la

‘composition de nos deux concrétes ou de substituer I'analyse organoleptique, nous avons eu recours
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a la chromatographie en phase gazeuse (CPG) et a la spectroscopie infra-rouge’ (IR), pour estimer la
teneur des constituants majoritaires de I'huile essentielle contenue dans ces concrétes, Cette derniére

technique d'analyse (IR) sera retenue comme moyen d‘appréciation de la qualité de nos échantillons.

V.2.1. Analyse des concrétes d’Artemisia herba-alba Asso. et d’Artemisia Jjudaica L. par
chromatographie en phase gazeuse (CPG)

Les échantillons de concréte des deux-plantes -ont été analysés, par CPG, en solution dans le
tetrachlorométhane (CCL), Merck, dans les mémes conditions opératoires que leurs huiles
essentielles respectives, données précédemment dans le tableau IL2.. Les chromatogrammes,

obtenus sur colonne PEG 20M et presentes sur les figures 29 et 30, sont identiques a ceux des huiles

essentielles.
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Figure 29 Chromatogramme de la concréte d’ Artemisia herba-alba Asso., :
: ¢éluée sur colonne capillaire PEG 20M
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" Figure 31: Speetre infra-rouge de la concréte d' Artemisia herba-alba Asso. enregistré sous
' forme de film déposé sur pastille de KBr : \
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Figure 32: Spectre infra-roug’e_dé la conceréte d’'Artemisia judaica L. enregistré sous forme
de film déposé sur pastille de KBr



V.2.3.2. Ahalyse quahtitative

Les bandes:intenses d'absorption du camphre et des thuyones observées dans le spectre IR de
la concréte d'Artemisia herba-alba Asso., et de la pipéritone dans celui d'Artemisia judaica L., nous
ont suggéré leur utilisation comme bandes analytiques pour le dosage de tels composés dans ces
concrétes (139). ' .

En effet, le dosage par spectrorf;étﬂe IR d‘un constituant dun mélange est rendu possible,
~ Torsque spectre de ce dernier présente une bande spéciﬁque‘ d’a'bsorption verifiant la loi de Beer-
Lambert. ,

La concentration du constituant a doser est évaluée par l'aire de sa bande d‘absorption
(mesurée par la méthode de correction de la ligne de base) et rapportée a' une courbe d'étalonnage
préalablement établie (140). Dans notre cas, cet etalonnage a été effectué respectivement avec des
solutions étalons de camphre (BDH) et de plpemone (Fluka) dans le tetrachlorure de carbone
(Merck, IR quahty) _

La courbe d'étalonnage, pour le dosagé du camphre et des thuyones, vérifie 'équation:

Y =161,0X
et celle pour le dosagé de la pipéritone, s'écrit: [26]
%, : .

Y =220,3.X

X désigne la concentration du composé, en mg/ml et Y laire de Ia bande d' absorption
mesurée dans lintervalle de fréquences 1760- 1727 em’, pour le camphre et 1685- 1665 cm’, pour la
pipéritone.

La linéarité de ces courbes d'étalonnage a été observée dans les domaines de concentration
variant respcctlvcment entre, 0 et 10 mg/ml pour le camphre et entre, 0 et 2,5 mg/ml pour la
pipéritone.

Les spectres d'absorption IR ont été enregistrés dans les intervalles de fréquences délimitant la
base de la bande d'absorption. Les cellules utilisées sont en NaCl d'é épaisseur 0,05 mm et le dosage _
de chaque solution a été repété dix fois.

Les qualités de cette méthode ont pu étre appréciées d'une part, par la déviation des valéurs
obtenues et d'autre part, par la reproductibilité des résultats (129). .

La précision a été évaluée par I'écart relatif ER, en %, défini par le rapport [27]:

X-X L
ER= —— 100 [27]
X ‘
ou X désigne la concentration réelle et X la concentratlon moyenne déterminée experlmcntalement
toutes deux exprimées en mg/mi. ‘ :

La reproductibilité, quant 2 elle, a été évaluée par la déviation standard relative 8,, en %,
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deéfinie par la 'rclation‘ [28]‘ suivante:

) s, ,
—.100 ' . [28]
X

S, =

" dans laquelle S, , désignant I'écart type, s'écrit selon la formule [29]:

2 (X - X9 .
S.= - i [29]
n-1
ol n est le nombre de dosages répetitifs.
L'intervalle de confiance (IC), défini pour une probabilité de 95%, s'écrit:
X-tS. <X <X+tS, [30]

ol t, désigne le critére de la loi de Student et S., la valeur de I'écart type S, rapporté a la racine
carrée du nombre de dosages répétitifs n, soit:

Sa
Yn

S, = |31}
Les tableaux V.1. et V.2. regroupent respectivement les résultats des dosages du camphre et
de la pipéritone dans les solutions étalons, ainsi que les valeurs des critéres d'appréciation de

qualités de la méthode.

Tableau V.1: Résultats des dosages du camphre dans les solutions ¢étalons de concentrations
connues (solvant CCL) '

Concentration connue X, mg/m!} 5 6 8 10

4,8 5,9 7,8 9.9

4,9 59 78 9.9

9 59 78 9.9

Concentration . 4,9 5,9 7.8 99
déterminée par 5,1 59 7,8 9,9
dosage IR, 51. 59 8,0 99
‘mg/ml 51 59 8,0 10,0

51 6,0 8,0 10,0

5,1 6,1 8,1 10,0

52 6,2 8.2 10,0
Concentration moyenne X 5,02 5,96 7,93 9,94
Ecart relatif ER, % 0,40 . 0,33 0,13 . 0,60
Ecart type S, R 0,13 0,11 0,15 0,05
Déviation standard S,, % 2,59 1,84 : 1,88 0,50
Intervalle de confiance IC, mg/ml 4,93 4 5,11 5,90 a 6,06 7,87 a 8,11 9,90 2 9,98
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Tableau V.2: Résultats de dosage de la pipéritone dans les solutions étalons de concentrations

connues (solvant CCL,)

Concentration connue X, mg/ml 0,40 ’ 1,00 2,50
0,41 0,99 2,51 N
0,40 1 00 2, 52
‘ 0,40 0, 99 _ 2,49
Concentration 0,42 1,00 2,51
déterminée par 0,39 : 1,00 2,50
dosage IR, 0,42 0,99 2 52
- mg/ml 0,39 - 1,04 2,47
0,41 - 100 2,50
0,40 1,02 . 2,51
0,41 1,01 2,50
Concentration moyenne X, mg/ml 0,405 1,004 2,503
Ecart relatif ER, % ‘1,25 0,40 0,30
Ecart type S, 0011 006 0,015 ;
Déviation standard relative S.% 272 7 1,59 _0,6(}*"
Intervalle de confiance IC, mg/ml 0402041 0993 1,02 2494251

Les résuitats obtenus montrent une bonne précision de la méthode, puisque l'erreur relative
observée n'excéde pas 1,25% dans lintervalle de concentrations étudie. Par ailleurs, la
reproductibilité s'avére satisfaisante et par consequent Vintervalle de confiance, dans lequel se situe
la valeur moyenne de la concentration déterminée expérimentalement, est assez restreint.

La méthode, ainsi testée, a été appliquée a diverses solutions de concrétes dans CCl,:

- trois solutions de concrétes a 20 mg/inl, d'Arteinisia herba-alba Asso. issues de 1épuisement
successif a I'éther de pétrole d'un éme lot , que Yon désignera par C;, C; et Cs;

. - trois solutions de concrétes 4 10 mg/ml, d'Artemisia judaica L. issues de I"épuisement

successif a I'éther de pétrole d’'un méme lot et dési gnées Cy, Cs et Cg;

‘ ‘ .
: - une solution de 1'échantillon Cy, i laquelle sont aJoutes 3 mg/mi de pipéritone, notce Cy*.

Six dosages repétitifs ont été effectues pour chacune de ces solutions.

Le tableay V.3 regroupe les résultats des dosages du camphre et des thuyones dans les

_ solutions de concrétes d’Artemisia herba-alba Asso.
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Tableau V.3: Résultats des dosages du camphre _ef des thuyones dans les solutions de concréte

! d’Artemisia herba-albzi Asso. (solvant CCL)

Concentration en camphre
Solutions et thuyones, mg/ml Sq S, IC
de concrétes -

déterminée moyenne % mg/ml
par dosage IR '

C, 54 54 55

5,5 5,5 56 5,48 0,07 0,07 S541a5,55
C; 1,1 1,11,1

L,11,11,2- 1,13 0,05 4,42 1,08 a2 1,18
C; 0,6 0,6 0,6 |

0,7 0,8 0,8 0,71 0,07 98 0,6340,78

{ :
‘. Les résultats des dosages de la pipéritone dans les solutions de concrétes d’Artemisia judaica

L. sont réunis dans le tableau V.4.
Tableau V. 4: Résultats des dosages de la’pipéritone dans les solutions de concrétes
d’Artemisia judaica L. (solvant CCL)

: Concentration :
Solutions en pipéritone, mg/ml S S, IC
de concretes 7
' . déterminée moyenne % mg/ml}
par dosage IR
C, 2,172,172,18 ‘ ,
2,182,182,18 2,176 0,005 - 0,25 2,174 2,18
Cy* 5,125,14 5,14
5,19 5,19 5,19 5156 0,032 0,62 5,12a 5,19
Cs 0,96 0,97 0,97
097097098 0,970 0,007 0,73 0,96 2 0,98
Cs 0,31 0,31 0,32 | .
‘ - 0,32 0,32 0,32 0,316 0,005 1,58 0,31 40,32




. Diamétres des zones d’inhibition, en mm
Microorganisme Origine Artemisia herba-alba Asso. Artemisia judaica L.
Enterobactéries -

Klebsiella pqeumoxiée ECBU 8 6

Echerichia coli ECBU 7 ' <6

Proteus indole positif  ECBU 10 6

Salmonella seftenberg  CPC 8 <6

Salmonella enteridis CPC <6 <6 J
-|Salmonella paratiphi A - CPC - 6 %6'

Salmonella infantis CPC 11 brs
|Salmonella heidelberg ~ CPC T %

Shigella flexnerie CPC 7 7 ' 6

| Cocci .
Staphylococcus aureus  ECBU <6 8
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La comparajson des résultats de dosage des échantillons C4 et C4* montre la justesse de la -

méthode. D'autre patt, la reproductibilité des résultats est appréciable méme pour les solutions de
faibles concentrations en cétones. Enfin, son utilisation simple et rapide constitue 'avantage certain

de cette méthode de dosage. o

V.3. Activité antimicrobienne des concrétes d'Artemisia herba-alba Asso. et d’Artemisia
judaica L. . '

L'activité antimicrobienne des concrétes de ces deux Artemisia a été évaluée par la méthode
de l'antibiogramme présentée précédemment. Les tests effectués avec 2,5 mg par disque de chacune
des concrétes se sont révélés tous négatifs. Lors d'une deuxiéme série d'essais, ayant déposé 5 mg
de concréte par disque nous avons observé l'apparition de zones d'inhibition avec certains
nlicroorganjémcs. Les diametres de ces zones d'inhibition sont regroupés dans le tableau V.5 ci-

dessous.

Tableau V.5: Diamétres des zones d’inhibition, en mm, observés lors de I'évaluation de
I'activité antimicrobienne des concrétes d’Artemisia herba-alba Asso.

et d’Artemisia judaica L.
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Tableau V.5: (suite)

_ Diameétres des zones d’inhibition, en mm
Microorganisme Artemisia herba-alba Asso. Artemisia judaica L.
‘ol Levures |
{Candida albicans 9 , 11
Candida stellatoidea . 7 9
Candida tropicalis 11 20
Champignoﬁs
Mjcrosporlim canis . 6 6
Microsporum gypseum - 6 6
Trichophyton interdigitale <6 <6
EAspergelus terris . <6 <6

De manicre générale, nous constatons que l'activité antimicrobienne de la concréte est faible.

Il semble donc que seule I'huile essentielle est douée de propriétés bactéricide et fongicide.

V.4. Mise en oeuvre de l'extraction a I'éther de pétrole des concrétes d’Artemisia herba-alba
Asso. et d’Artémisia judaica L.

Appliquée pour la premiére fois, en 1839 par Robiquet (132), a la récupération des produits
aromatiques du narcisse, I'extraction par solvants volatils a vu son champ d'utilisation s'élargir.
L'ancienneté des techniques usitées explique qu'une grande partie des procédés reléve encore du
savoir-faire ancestral. Assurant une production dont les qualités sont appréciées sur le marché, ces
procédés sont jalousement surveillés et extrémement peu évolutifs. Cependant, la tradition,
considérée comme garante de la qualité mais rarement des conditions optimales de production, céde
de plus en plus sa place face aux progrés réalisés dans l'amélioration des procédés d'extraction
solide-liquide (141). v

Nous avons entamé l'extraction des concrétes de nos deux plarntes par le plus ancien des
procédés, a savoir, l'extraction statique en discontinu. Les résultats de cette étude préliminaire nous
ont amenés a expérimenter d'autres techniques, en l'occurrence, l'extraction en lit fixe avec

circulation continue de solvant en boucle fermée et l'extraction & charge dispersée.
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V.4.1 Extraction statigue en discontinu ou batch

Ce procédé, appelé encore extraction en batch, utilise le simple principe du bain. e solide est
immergé dans le solvant et aprés un certain temps de contact entre les deux phases, le solvant
‘chargé oun miscella est récupéré et substitué par du solvant pur. L'opération est renouvelée jusqu‘a
épuisement de la charge (142). Lors de l'extraction des solides d'origine végétale, en fin de
processus, le solvant retenu dans la matiére végétale est entrainé par la vapeur d’eau et additionné a
la miscella. Cette derniére subit alors une distillation sous vide afin de récupérer l'extrait et de
régénérer le solvant. _ | |

L'installation qui a servi a nos expériences et schématisée a la figure 33, a été gracieusement

mise a notre disposition par I'Entreprise Nationale des Fruits et Légumes d'Algérie (ENAFLA).

1: extracteur; 2: tamis; 3: évacuation de miscella; S
4: entrée de vapeur; 5: condenseur

Figure 33: Schéma de Vinstallation semi-pilote d’extraction statique en discontinu
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Elle est consutuec d'un extracteur cyhndnque en cuivre dans lequel la matiére végétale, placée
sur un tamis fin, balgnc dans le solvant. Au fond de I'extracteur sont situés deux orifices. L'un sert &
I'dvacuation de la miscella et l'autre, relié a une chaudiére, permet d'envoyer en fin d‘opération de la
vapeur d'eau a travers le lit de matiére végétale. La fermeture hermétique de l'extracteur est assurée
par un chapiteau de forme conique. ECc]ui—ci est relié 4 un condenseur destiné a refroidir et
condenser les vapeurs d'eau et de solvant encore retenu dans la matiére végétale. .

Nous avons réalisé des essais d’extraction statique en discontinu afin d'étudier l'influence, sur
le rendement et la composition de la concreéte, des principaux paramétres de ce procédé en batch, a
savoir, la durée d'extraction et le nombre d'extractions successives ou lavages a I'éther de pétrole.

Les essais ont été effectués a la température ambiante, 20 + 2°C. L'hydromodule a été fixé a
0,03 m’fkg, pour Vextraction d’Artemisia herba-alba Asso. et 4 0,007 m’/kg, pour celle d’Artemisia
judaica L. Dans les deux cas, les tiges de nos deux plantes ont été découpées en petits bouts
d’environ cing centimétres de longueur. A

La matiére végétale et le solvant sont mis en contact dans l'extracteur pendant. un temps

déterminé. La miscella est ensuite évacuée et le solvant retenu dans la plante est entrainé par la
vapeur d'eau, jusqu'au moment ou son volume dans le receveur de distillat ne varie plus. La durée
de cette derniére opération n‘excéde pas une dizaine de minutes. Le solvant de la miscella est distillé
sous un vide de 400 mm de mercure dans un évaporateur rotatif (IKA-Werk). Le rendement en
concretc Rc est évalué par le rapport, exprimé en %, des masses de concréte et de matlere vegétale
séchée. La teneur relative en camphre et thuyoncs ou en pipéritone dans les concrétes: est
déterminée par spectroscopie infra-rouge.

Les resultats obtenus pour différentes durées d'extraction des concrétes de nos deux Artetnisia

sont regroupes respectivement dans les tableaux V.6 et V.7, ci-aprés.

Tableau V:6: Extraction de la concréte d’Artemisia judaica L. a I'éther de pétrole.
Rendement R, teneur relative et masse de pipéritone, obtenus a différentes durées

d’extraction en batch

Durée d'extraction, minutes 7 10 30 - 60 120
Rendement en concréte Rc, % 1,75 1,76 1,01 1,38
_Volume de so_lvant retenu, ml 38 50 66 78
Teneur relative en pipéritone, % 56 8,6 16,2 18,8

| Masse de pipéritone, g 0,0396 0,0607 06,0661 0,1047
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Tableau V.7: Extractlon de la concréte d’ Artemisia herba-alba Asso. a I'éther de pétrole. |
Rendement Rc teneur relative et masse de camphre et thuyones, obtenus a différentes

durées d'extraction en batch

Durée d’extraction, heures 1 2 3 24
Rendement en concréte Re, % 0,46 0,46 0,60 0,72
Volume de solvant retenu, ml 60 82 9% 120
Teneur relative en camphre et thuyones, % 21,8 26,5 23,1 19,2
Masse de camphre et thuyones, g 0,0940 0,1153 0,1295 0,1299

Dans le cas de I'extraction en batch de la concréte d'Artemisia judaica L., les rendements en
concréte obtenus pour des temps de contact de 10 et 30 minutes sont nettement supérieurs a ceux
observés avec des durées d'une et de deux heures. Cependant, la teneur relative en pipéritone
obtenue en une heure représente le double de celle récupérée en 30 minutes. Nous remarquons
égalément'que la masse de pipéritone et le volume de solvant retenu dans la matiére végétale
augmentent tous deux avec la durée d'extraction. : .

Concernant I'extraction statique de la concréte d’Artemisia herba-alba Asso., on notera qu'en
augmentant le temps de contact entre les deux phases, le rendement en concréte augmente. I en est
de méme pour la masse de camphre et thuyones qui croit jusqua atteindre une valeur limite,
toutefois, leur teneur relative diminue au-del de deux heures d'extraction. Enfin, on constatera que
le volume de solvant retenu dans la matiére végétale augmente avec la durée d'extraction.

Ces résultats expérimentaux obscrves soulevent plu31eurs interrogations. Afin d'y apporter
quelques éléments de réponse, nous nous référerons au mécanisme proposé par Angelidis et relatif a
I'extraction des oléagineux (143). Ce dernier distingue trois étapes: ’

-la pre_miére étape intéresse la dissolution par le solvant du soluté situé en sutface;

-la seconde'étape est caractérisée par la pénétration du solvant au sein du solide , provoquant
la diffusion du soluté des sites internes. La vitesse de cette étape est contrdlée par celle de dlffusmn

du soluté et du solvant; ' :

- la troisiéme étape consiste en la migration de la miscella renfermée dans les pores du solide
vers la surface. En raison de la finesse de pores, I'écoulement est trés lent et sa v1tesse devient
Fétape limitante pour le processus global.
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Ce mécanisme semble bien s'appliquer a nos extractions. En effet, dans le cas de la concréte
d’'Artemisia judaiéa L., les résultats des essais d’extraction de durée inférieure a une heure montrent
la prédominance de la premiére étape. Le temps de contact insuffisant ne permet au solvant que
d'effleurer la surfice externe de la plante. Le solvant rencontre ainsi les poils tecteurs et dissout tant

les gouttelettes dhuile essentielle que Fensemble des produits présentant une affinité pour ce
dernier. En outre, l'on notera que le volume de solvant retenu dans la matiére végétale est faible et
ne représente que 10 a 14 % du volume total et que la presque totalité de la miscella est rééupérée.
Ceci explique a la fois le rendement élevé et la faible teneur relative en pipéritone dans la concréte.
Au-dela, 'augimentation du volume de solvant retenu dans la matiére végétale, observée
lorsque la durée du temps de contact entre les deux phases augmente, indique que le solvant a
pénétre- les sites extra- et intracellulaires (cf. figure 1). Aussi, la brusque élévation de la teneur
relative en pipéritone laisse supposer que les deux étapes de diffusion, précédemment citées, ont
lieu concomtamment dans ces sites. Ainsi, la migration trés lente de la miscella vers la surface
pourrait étre a l'origine de la diminution du rendement en concréte, observé au terme d'une heure
d'extraction d'Artemisia judaica L. ,

Dans la concréte d'Artemisia herba-alba Asso. pour des temps de contact supérieurs a deux
heures, la diminution de la teneur relative en camphre et thuyones peut étre attribuée a la
récupération par le solvant d'autres matiéres extractibles qu‘il rencontre au sein de la plante.

L'évolution vers une valeur limite, de la masse des principaux constituants (camphre et
thuyones) de l'huile essentielle de cette concréte, traduit le fait que le systéme tend vers un.état
d'équilibre. En dépit du caractére exogéne des sites de stockage de cette huile essentielle,
letabhssement de I'équilibre nécessite un temps relativement long. Ceci est dii probablement 3 la
résistance au transfert de matiére non séulement dans le sollde mais aussi et surtout dans la phase
liquide, en l'absence dagitation de celle-ci: _

Par ailleurs, nous nous sommes intéressés a l'étude de 1’ Vinfluence du nombre d'extractions
successives menées sur un méme échantillon de plante, sur le rendement et la teneur relative des
principaux constituants de I'huile essentielle de cetie concréte.

Les essais ont été réalisés avec des échantillons d'Artemisia herba—a]ba Asso. du méine lot
ayant servi a l'étude precedente et dans les mémes conditions opératoires de température
d'extraction et d’hydromodule. La matiére végétale est rmise en contact avec le solvant pendént une
heure, puis la miscella est récupérée et substituée par- du solvant pur. Cette opération d'extraction
est renouvelée trois fois. Le rendement, la teneur relative et la masse de camphre et thuyones ont été
évalués pour chacune de ces extractions d'une heure. Le tableau V.8 regroupe les resul[ats ainsi

obtenus.
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Tableau V.8: Extraction de la concréte d'Artemisia herba-alba Asso. a I'éther de pétrole.
Rendement en concréte R, teneur relative et masse en camphre et thuyones obtenues lors

d’extractions successives d'une heure chacune, en batch

Extraction “Rendement en | Teneur relative en Masse de camphre
Ne concrete Re, % camphre et thuyones, % "~ et thuyones, g
S 046 21,8 0,0940
2 0,34 16 0,0562
3 011 93 0,009

Rendement global des trois extractions R, %‘- : 091

Massc;, globale de camphre et thuyones, g 0,1598

Teneur relative en camphre et thuyones. déduite, % - 18,7

Les valeurs de ce tableau montrent que cette derniére maniére de mener I'extraction en batch
conduit a un épuisemeﬁt progressif de la plante en ses produits solubles dans I'éther de pétrole. A
Ilorlglne de ce fait se trouve le gradient de concentration du soluté dans les deux phases, cré€ a
chaque fois que la miscella est remplacée par du solvant pur.

La comparaison de ces résultats avec ceux obtenus lors d‘une seule extraction de trois heures
montre une amélioration de 34% du rendement en concréte et de 18% de la masse de camphre et
thuyones récupérée par ces extractions successives. Cependant, il ne faut pas perdre de vue que le
volume de solvant utilisé dans ce cas est multiplié par trois. 1l est évident que seule une étude
technico-économique du procédé peut permettre le chcux judicieux du schéma technologlque a
adoptcr

Cette étude, loin d'étre systemanque et compléte, nous a revele néanmoins certains aspects
- mécanistiques de l'extraction de la concréte. Par ailleurs, elle a permis de mettre en évidence les
- principaux inconvénients de ce procédé en batch, & savoir, sa durée relativement longue, 1'utilisation

de volumes importants de solvant et la faible productivité de l'installation.
V.4.2. Extraction en lit fixe avec circulation continue de solvant en boucle fermeée

Les inconvénients du procédé en batch nous ont amené a expérimenter la technique
d’extraction en lit fixe avec circulation continue de solvant en boucle fermée (144). e
+ Le dispositif expérimental, présenté a la figure 34, est constitué d'une colonne thermostatée,

de longueur 500mm et de diamétre 60mm, faisant office d'extraciear, dans luquelle est tassée o
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; o
matiére. végétale baignant dans le solvant. La partie inférieure de la colonne est reliée par une .
* conduite, munie d'un systeme de réglage de débit, a un ballon dans léquel est recueillie la miscella
sortant de la colonne. Le ballon est éurr_n_onté d'une colonne Vigreux et d'un réfrigérant descendant
dont l'extrémité est connectée & l'extracteur. Celui-ci est alimenté avec du solvant issu de la
 distillation atmosphérique de la mis_.ce"lI:a contenue dans le ballon. Bien que la zone d’gxtractioh soit

distincte de celle de distillation, celle-ci dépend du flux de distillation pour son alimentation. ‘
Ce dispositif assure en permanence un gradient de concentration dans le systéme solide-
liquide et permet d'atteindre un degré élevé d'épuisement de la matiére végétale qui dépend du taux
d'humidité de la plante et de la température d'extraction. Le processus est artété au moment ol

I'indice de réfraction du solvant quittant I'extracteur devient égal a celui du solvant pur.

5

1: bain thermostaté; 2: extracteur; 3: réfrigérant; 4: colonne Vigreux;
5: ballon contenant la miscella; 6: chaunffe-ballon; 7: vanne de réglage de débit

Fig}lre'34§ Schéma du dispositif expérimental d’extraction en lit fixe avee circulation continue

de selvant en Jonele fermide
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Les essais prellrmnalres ont montré que cette techmque d’extraction conduit & des rendements -
nettement supérieurs a ceux auxquels nous sommes parvenus par extraction en batch. Cependant, si
l'allure des chromatogrammes des échantillons de concrétes d'Artemisia herba-alba Asso., obtenus
par les deux techniques, est identique, leurs spectres infra-rouges sont différents. Ainsi, dans le
“spectre de l'échantillon issu de l'extrab;tion en lit fixe avec circulation de solvant en boucle fermée,
présenté a la figure 35, I'apparition d'une bande d'absorption trés intense et centrée a 1730 cm’
masque celle due a 1'absorption du camphre et des thuyones. Ceci rend impossible le dosage de ces
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Figure 35; Spectre infra-rouge de la concréte d’Artemisia herba-alba Asso. obtenue par

extraction en lit fixe avec circnlation continte de selvant en houcle Termde



99

En revanche, les spectres IR des échantillons de la concréte d’Artemisia judaica L. obtenus
par les deux techniques ont la méme allure. La bande d'absorption de la pipéritone est de forte
intensité et permet le dosage de ce composé dans la concréte. Aussi, avons-nous pu estimer la masse
maximale de pipéritone que le solv’aint est en mesure d'extraire de la plante en fonction des
conditions opératoires.

A travers-les essais réalisés par cette technique, nous avons étudié l'incidence sur le rendement
en concréte de deux paramétres: la température d'extraction T et le taux dhumidité de la plante H.

Deux températures d'extraction, 20 et 40°C, ont été retenues: la premiére étant proche de
I'ambiante, la deuxiéme en raison des limitations dues 4 la fragilité thermique de la concréte et a la
sécurité de l'installation. Quant au domaine de variation du taux d'humidité H, il est imposé par la
variation naturelle de ce paramétre lors du stockage de la matiére végétale a lair libre et a
l'obscurité. H est compris entre 36,93 % et 11,48 % pour Artemisia herba-alba Asso. et 19,48 % et
.4,75 % pour Artemisia judaica L. Pour chacun des essais, nous avons évalué le rendement en
concréte Re par rapport a la matiére végétale humide. )

L'analyse des échantillons de concrétes d’Antemnisia judaica L., par spectroscopie infra-rouge,
nous a permis d'accéder & leurs teneuts relatives en pipéritone et de déterminer les masses de ce
~ composé, récupérées lors des différents essais. Le rendement en pipéritone Re ést exprimé par le
rapport, en %, de sa masse dans la cohcréte 4 la ma$_e de matiere végétale utilisée. Les tableaux V.9 °

et V.10 regroupent les résultats obtenus.

Tableau V.9: Extraction de la concréte d'Artemisia herba-alba Asso. 4 I'éther de pétrole.
Rendements en concréte Rc obtenus par extraction a 20°C en lit fixe avec circulation

de solvant en boucle fermée

Taux d'humidité H, % 36,93 31,93 17,96 11,48 ‘

Rendement en concréte Re, % 1,64 1,68 1,73 1,75

Un essai a été effectué a T = 40°C et le rendement obtenu avec un taux d’humidité H de
31,93% atteint 3,65%.
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‘Tableau V.10: Extraction de la concréte d'Artemisia judaica L. a I'éther de pétrole.
Rendements en concréte Re et en pipéritone R, obtenus par extraction en lit fixe

avec circulation de solvant en boucle fermée

H % T,°C T Ro, % Rr, %
19,48 30 476 0,30
12,48 20 6,86 0,41
10,00 20 - 7,68 | 0,43
10,00 30 | 7,80 ' 0,44
4,75 20 9,16 0,50
475 - 40 T 945 0,58

1 Nous constatons que les rendements en concréte Rc et en pipéritone Ry, obtenus a la
température d'extraction de 40°C, sont supérieurs & ceux des échantillons de méme taux d'humidité,
mais traités & 20°C. L'effet favorable de la température, souvent observé en extraction solide-
liquide, a pour origine 'augmentation de la sotubilité du soluté et de sa diffusivité. Par ailleurs, de
récentes-études:(145) évoquent le fait que 1'apport thermique provoque I'élargissement des pores du
solide et facilite aussi bien la pénétration du solvant, que la. rmgratlon de la miscella vers la surface.
Cependant il semble que l'effet de la température s'estompe avec la diminution du taux d'humidité
de la matiére végétale. Le méme phénomene a été observé lors de l'extraction de la concréte du
Pinus sylvestris L. (146). _ '

: Quant a l'incidence sur le rendement du taux d’humidité de la plante, 'on peut conclure que sa
diminution améliore les rendements en concréte et en pipéritone. Ce résultat traduit le fait que I'eau,
contenue dans le tissu végétal, de par sa non miscibilité dans I'éther de pétrole, constitue un obstacle .
au cheminement du solvant au sein du solide et freine donc la diffusion. Enfin, le fait que le

rendement en pipéritone croit avec la diminution du taux dhumidité d'Artemisia judaica L. est

important a souligner, dans la mesure ou il pourrait étre considéré comme une preuve de la_
localisation intracellulaire de 'huile essentielle dans la blante.

V.4.3. Extraction a charge dispersée

L'extraction & charge dispersée consiste en la mise en mouvement du solide dans le liquide,
'par action mécanique dans des réacteurs agités (142). L'agitation assure le contact intime entre les
deux phases et 'homogénéisation du systéme. Elle a toujours un effet favorable sur l'extraction

(147). Le dispositif expérimental utilisé lors de nos expériences est schématisé a la figure 36.
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!
i
Un ballon thermostaté & trois co]s muni d’un agitateur mécanique a six pales et d‘un
réfrigérant a refhix, a servi de réacteur agité. Le troisiéme col a été prévu pour effectuer des

prclcvemcnts de phase liquide en cours d'extraction afin d'en étudier sa cinétique.

1: balion contenant la matiére végétale; 2: réfrigérant;
3: moteur; 4: agitateur mccamque 5: seringue

Figure 36: Schéma du dispositif expérimental d’extraction a charge dispersée
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Avant d'exposer la totalité des résultats obtenus a l'aide de cette technique d'extraction, nous
présenterons tout d'abord ceux relarifs a linfluence de la vitesse d'agitation sur le rendement en
concrete Re.

. Les essais ont été réalisés a 20°C avec les sommités fleuries d’Artemisia herba-alba Asso.
L'hydromodule hy, a été fixé a 0,007 mi/kg, correspondant & 35 g de matiére végétale et 245 ml

d'éther de pétrole [65-95°C]. La durée des extractions a été fixée a quatre heures pour l'ensemble
des expériences. Nous avons fait varier la vitesse d'agitation de O & 150 tr/mn. Les rendements en

concréte Re obtenus sont réunis dans le tableau V.11 ci-dessous.

Tableau V.11: Ex_tractibn de la concréte d’'Artemisia herba-alba Asso. a I'éther de pétrole

dans un réacteur agité. Influence de la vitesse d’agitation sur le rendement en concreéte R,

Vitesse d’agitation, tr/mn 0 50 100 150

Rendement en concréte Re, % 0,94 1,02 - 1,05 1,05

" Nouis constatons ‘que 'liéugrf{en_tation de la vitesse d'agitation jusqu‘a 100 tr/inn améliore le
rendement en concréte. Au-dela de cette valeur, les rendements obtenus sont du méme ordre de
grandeur. Cette stabilisation du rendement s'explique par le fait quil existe un seuil de vitesse
d'agitation au-dela duquel la résistance au transfert de matiére dans la phase liquide est éliminée et

le processus est régi par la seule diffusion interne.

V.5. Cinétique de l'extraction d’Artemisia herba-alba Asso. et d'Artemisia judaica L. a I'éther
de pétrole ’

L'étude cinétique d'un systéme tendant vers un état d'équilibre consiste 4 déterminer son
eévolution en fonetion du temps (148). Lorsquil s'agit d'étudier la cinétique d'un systéme solide-
liquide, il est admis de suivre I'évolution en fonction du temps de la concentration moyenne du

:

soluté dans la phase solide (_—Js:

C; = f(t) (32}

1

Dans la plupart des cas cependant, il est procédé a I'évaluation de la concentration du soluté

i .. , . - .. . -
dans la phase liquide C; au cours de l'extraction, grandeur experimeiiialement accessible:
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Ci=1(H : [33]

L'on retrouvera alors la relation [32] en faisaif)t un bilan matiere.

L'expérience montre que, mis- & part du temps, ces relations dépendent aussi d'autres
paramétres, tels que température dextraction T, taux dhumidité H du solide, teneur initiale du
soluté dans la phase liquide, agitation, etc. Par conséquent, elles ne sont valables que dans les
conditions de l'expérience qui a servi a leur détermination. Ceci a suscité alors la recherche de
relations mathématiques générales permettant d’approcher la cinétique dans les systémes solide-
liquide. A ce sujet, un certain nombre d'expressions furent proposées comme solutions des
équations de diffusion, en faisant notamment des approximations relatives a la forme et aux
dimensions des particules du solide, a la distribution du soluté dans la phase solide (149), ou

encore, a la concentration du soluté dans la phase liquide (150).
Dans le cadre de cette étude, nous avons déterminé, en premier lieu, la relation Cp=f(t) pour

chacune des deux .Artemisia, soumises a extraction a I'éther de pétrole dans différentes conditions
opératoires. En second lieu et sur la base des résultats obtenus, nous avons exprimé la cinétique
d'extraction 4 aide de deux fonctions, initialement définies dans le cas d'extraction de solides de
nature minérale (150 -153), mais appliquées récemment a l'extraction de solides d'origine végétale
(154 -157). T s'agit des fonctions cinétique y et standard *.

ve

V.5.1 Evolution de la concentration du soluté dans la phase liquide en fonction du temps -

Dans les deux systémes solide-liquide étudiés, nous avons assimilé le soluté respectivement a
la éoncréte, ‘dans le cas de l'extraction a l'éther de pétrole d'Artemisia herba-alba Asso. et a la
pipéritone, dans le cas d'Artemisia judaica L.

Les essais ont été réalisés dans le réacteur agité précédemment décrit. La vitesse d'agitation a
été fixée a 100 tr/fmn afin d'éliminer la résistance dans la phase liquide. Des échantillons
représentatifs de geux lots d’Artemisia herba-alba Asso. et d’Artemisia judaica L., constitués dé

~leurs sommités fleuries, ont été utilisés. Le lot d'Artemisia herba-alba Asso. a été récolté en

Décembre 1991 dans la région de Bordj Bou Arréridj; celui d’Artemisia judaica L., cueilli en Mars -~

1991, provient du peuplement de Tamanrasset. L'éther de pétrole [65-95°C] Merck a été utilisé
comme solvant. .

Durant les extractions, nous avons effectué des prélévements séquentiels de phase liquide. Les

volumes ainsi prélevés ont été pris suffisamment petits pour éviter une variation importante de

I'hydromodule; celle-ci a été estimée a environ 6 % pour l'ensemble des essais. La concentration de

- la concrete d'Artemisia herba-alba Asso. a été déterminée en évaluant sa masse dans la fraction

prélevée rapportée au volume de cette derniére. La concentration de la pipéritone dans la phase
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liquide a été déterminée par spectroscopie infra-rouge. En raison de leur utilisation ultérieure, nous
avons représenté les résultats obtenus par l'évolution, en fonction du temps, des rendements en
concréte et pipéritone. Exprimés en kilogrammes de soluté par kilogramme de matiére végétale, ces
rendements sont directement proportionnels a la concentration du soluté dans la phase liquide.

Nous pouvons donc écrire les expressions suivantes:

R, = hy,.C, [34]
dans lesquelles R, et Ry désignent respectivement les rendements, en kg/kg, en concréte et en

pipéritone, C. et C, les concentrations de la concréte et de la pipéritone dans la phase liquide a

linstant t, en kg/m®, hy, les valeurs de I'hydromodule 2 linstant t, en m'/kg, estimées en tenant

compte des volumes prélevés de phase liquide au cours de l'extraction.

Les valeurs expérimentales obtenues nous ont permis de tracer les courbes cinétiques
moyennes donnant l'évolution de ces rendements en fonction du temps. Il s'est avéré que dans
Fintervalle de temps étudié (5 & 240 minutes), I'expression de cette derniére peut étre représentée

‘correctement par des équations du type:

R=A+Be® [36] '

A, B et b sont des constantes déterminées expérimentalement qui tiennent compte des paramétres
intervenant dans l'extraction.

Parmi ces parameétres, le taux d'humidité de la matiére végétale H, la température d'extraction
T et I'hydromodule h,, ont retenu notre attention. L'intervalle de variation du taux d’humidité étudié

est compris entre 36,93 % et 11,48 % pour Artemisia herba-alba Asso. et entre 12,48 % et 4,75 %
~ pour Artemisia judaica L. Par ailleurs, les essais ont été effectués & 20 et 40°C avec des
hydromodules respectivement de 0,007, 0,008 et 0,009 m’/kg pour Artemisia herba-alba Asso. et de
0,005, 0,007 et 0,01 m’/kg pour Artemisia judaica L. Tout d’abord, nous avons regroupé dans les
tableaux V.12 et V.13, les résultats des essais réalisés sur les deux Artemisia, avec un hydromodule

hy, de 0,007 m’fkg et a différents taux dhumidité H de la matiére végétale et températures

0

d’extraction T.
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Tableau V.12: Extraction de la concréte d’Artemisia herba-alba Asso. a I'éther de pétrole

dans un réacteur agité. Evolution en fonction du temps du rendement en concréte R,; en g/kg,
~ adifférentstaux d’humidité H, températures d'extraction et pour un hydromodule

h,, de 0,007 m'/kg

H, % 36,93 31,93 31,93 17,96

tmn T°C 20 0 40 20
5 3,50 3,57 8,16 7,29
10 3,72 5,65 10,58 7,73
20 4,28 6,43 L7 7,88
30 — 521 7,65 1820 8,89
45 TS G 8,40 18,35 10,15
60 . 77,95 9,02 1947 9,80

90 | - - 20,26 027

20 | 8,89 9,38 - ~
180 9,46 1021 21,47 10,50
240 9,39 10,24 22,00 10,53

|_Tablean V.13: Extraction de la concréte d'Artemisia judaica L. 2 'éther de pétrole dans un
réacteur agité. Evolution en fonction du temps du rendement en en pipéritone R,,engf/kg, a
différents taux d’humidité H, températures d’extraction et pour un hydromodule
h;, de 0,007 m’/kg

H, % 12,48 10,00 10,00 4,75 4,75
"tmn T,°C . 20 20 40 20 40
5 | 1,42 L10 1,42 0,39 T 239 .
10 1,84 1,48 1,70 1,40 257
20 2,84 235 T 2,24 2,09 311
30 294 2,43 2,38 2,44 3,43
45 | 298 302 2,75 2,97 3,87
60 : 3,33 3,32 2,98 3,40 3,98
% 3,25 3,40 3,47 3,80 39
120 3,17 - 3,45 3,48 3,04 4,37 |
180 3,20 T 360 4,05 4,61
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Sur la base, de ces résultats obtenus nous avons tracé les courbes cmethues moyennes,

~donnant 'évolution des rendements R, et Ry, en fonction du temps et avons établi leurs équations.

Ainéi, pour un méme hydromodule hy, de 0,007 m’/kg, nous avons pour

* Artemisia herba-alba Asso.

Rei = 9,40-9,34 g 0303 H=36,93%; T=20°C [37]
Rez = 10,20 29,82 & 363 H=31, 93‘% T=20°C 38]
R, =22,00 - 19,40 ¢ H03SH H=31,93%; T=40°C [39]
Res = 10;50 - 10,23 e %0620t H~17,96% ; T=20°C [40]

* Artemisia judaica L.

Rp; = 3,20 - 3,00 X7 | H=12,48% ; T=20°C [41]
Ry = 3,40 - 3,10 05 " H=10,00 %'; T=20°C [421
Rp3 = 3,50 - 3,40 %" H=10,00% ; T=40°C [43]
Rpq = 4,00 - 3,98 ¢ #0382 | H- 4,75%; T=20°C [44]
Rps = 4,60 - 3,80e %037 H=4,75% ; T=40°C [45] |

Ces équations semblent traduire correctement I'évolution des.rendements en fonction du
temps, comme le montrent les figures 37 et 38, ou sont représentés les points expérimentaux et:les
courbes calculées  partir des équations établies.
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]

qldhibls H= 36 93x
] Abaah H=17 96w
| 0000 H=31.93%
T -1 ] T ml ] I T i T 1
50 100 150 200 25603
1, mn

Figure 37: Extraction de la concréte d’ Artemisia herba-alba Asso. a I'éther de pétrole.
d’humidité B de matiére végétale

Evolution en fonction du temps t du rendement R, en concréte, dans un réacteur agité
travaillant 2 T=20°C, avec un hydromodule h,=0,007 m’/kg et a différents taux
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Figure 38: Extraction de la concréte d’ Artemisia judaica L. a I'éther de pétrole.
Evolution en fonction du temps t du rendement R, en pipéritone, dans un réacteur

agité travaillant 4 T=20°C, avec un hydromodule h =0,007 m’/kg et a différents taux
: d humidité H de matiére- vegetale

L'allure de ces courbes cinétiques révele Quc de maniére générale, les rendéments en concrete
et en plperltone augmentent avec la diminution du taux d'humldlte de la matiére végétale. L'on
remarque également que, lors de l'extraction de la concréte d’Artemisia herba-alba Asso.,
J'établissement de l'équilibre dans le‘ systéme est d'autant plus rapide que’la teneur en eau de la
plante est faible. Le cas contraire est observé, lors de lextraction de la pipéritone d'Artemisia
judaica L. En effet, au cours de la premiére heure d'extraction, Vévolution du rendement en
pipéritone est plus lente lorsque le taux d'humidité est faible. Ce fait trouve une explication logique
si I'on admet que l'eau contenue dans la matiére végétale freine la pénétration du solvant et ne lui

permet d'atteindre que les sites extracellulaires de stockage de 'huile essentielle. La diminution de
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la teneur en eau permet au solvant de pénétrer plus en profondeur le tissu-végétal et de récupérer
Ihuile située dans les dépots intracellulaires. Aussi, le rendement en pipéritone obtenu pour un taux
d'humidité de 4,75 % est plus élevé, mais le temps nécessaire a I'établissement de l'équilibre est plus
long. | ' .

Par ailleurs, il est a noter que lé'i)_:‘ociessus d'extraction est accéléré a la température de 40°C

et ce, d'autant plus que la teneur en eau dans la matiére végétale est faible. Ceci est bien illustré sur

les courbes de la figure 39.

' 5.00
Rp, g/kg ‘ : s &
4.00
-
3.00
2.00 -
DSl H= 4 75%
seawas H:‘;Q)OO%
1.80 -
H
i1
l"‘ .
000 4 . . . ; . . —
_ : 50 100 150 200
t, mn

Figure 39: Extraction de la concréte d’Artemisia judaica L. i |'éther de pétrole.
Evolution en fonction du temps t du rendement R, en pipéritone, dans un réacteur

*: aglte travaillant a T=40°C, avec un hydromodule h.=0,007 m’/kg et a différents tahx
d humidité H de matiére vegetale :
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Cependant, si les courbes calculées a partir des équations correspondantes reflétent I'allure
globale de I'évolution en fonction du temps'du rendement en pipéritone, les points expérimentaux
semblent décrire deux paliers, mettant ainsi en évidence les étapes du mécanisme d'extraction
évoquées précédemment.” . .

Des essais d'extraction menés a 20°C sur des échantillons ayant les mémes taux d’humidité
(11,48 % pour Artemisia herba-alba Asso. et 10,00 % pour Artemisia judaica L.) en faisant varier
I'hydromodule, nous ont permis d'établir les équations des courbes cinétiques expérimcntaleé

d'extraction. Ces équations sont respectivement les suivantes: pour

* Artemisia herba-alba Asso.

Res = 10,50 - 10,05 % - b, = 0,007 m’/kg [46]
Res = 9,70 - 9,39 £ 401 h. - 0,008 m’/kg [47]
R.; = 9,20 - 9,09 ¢ %0540 h., = 0,009 m’/kg [48]

* Artemisia judaica L.

Rye = 3,50 - 3,06 ¢ **57" 'h. = 0005 m/kg 49]
Ry =340-3,10e % b =0,007 m'/kg [50]
Rpg = 2,90 - 2,60 e 03" h,, = 0,010 m*/kg [51]

v

Ces équations représentent convenablement es courbes cinétiques expérimentales d'extraction
comme le montrent les figures 40 et 41. ‘

Ces figures permettent de faire remarquer la faible variation des rendements en concréte et
pipéritone observée dans lintervalle dhydromodules étudié. I! semblerait donc que . les
hydromodules utilisés soient suffisamment élevés, de sorte qu'en aucun cas la diffusion du soluté ne
peut étre freinée par une saturation de la phase liquide ou par un gradient de concentration
insuffisant. |

A
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12.00
R, g/kg
10.00
§.00
6.00
4.00

2.00

0.00

Q]
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00000 h,= 0,008 m’fkg
R hm—_—' 0’009 m’lkg

h.=0,007 m'kg
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T T : T 7

150 200

Figure 40: Extraction de la concréte d'Artemisia herba-alba Asso. a I'éther de pétrole.

Evolution en fonction du temps t du rendement R, en concréte, dans un réacteur agité
travaillant 3 T=20°C, avec un taux d’humidité H de matiére végétale de 11,48% et °

différents hydromodules h,
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4.00
Rp, gfkg

3.00

2.00

Q
e
h,= 0,010 m’/kg
clalotolo] h.;' 0,005 m’fkg

AAMAAA

h.= 0,007 m’fkg

50 . 100

1
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Figure 41 Extractlon de la concréte d Artemxsna judaica L. a l'éther de petrole

Evolution en fonction du temps t du rendement R, en pipéritone, dans un réacteur
agité travalllant a T=20°C, avec un taux d’ humldlte H de matiére végétale de 10,00%

et dlfferents hydromodules h,,
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. i
Comme nous venons de le constater, les coefficients des équations représentant les courbes
éxpérimentales oht des valeurs différentes, selon les conditions opératoires de l'extraction. Par
conséquent, aucune de ces équations n'est en mesure de représenter l'évolution du systéme en
fonction du temps, indépendamment des autres paramétres intervenant dans l'extraction solide-
liquide. Aussi, avons-nous mis a p'r:pﬁt ‘'de telles équations, pour déterminer les expressions
mathématiqueé des fonctions cinétique y et standard $*. Ces deux fonctions exprimant l'évolution
en fonction du temps de la concentration du soluté dans la phase solide présentent l'avantage d'étre

indépendantes de certains paramétres d'extraction. '

V.5.2. La fonction cinétique vy

-

V.5.2.1. Définition

La fonction cinétique y traduit 1'évolution de la proportion de soluté non extrait de la phase

solide en fonction du temps relatif, t (157). Son expression s'écrit:
Y = 1() [52]

Par ailleurs, on définit t et un y(t) par les rapports suivants:

- i [53]

YO =~ [54]
myp

Par t est désigné le temps d'extraction et te le temps nécessaire a ’établissement de Iéquilibre

dans le systéme, tous deux exprimés en minutes. Au-deld de ce temps te, la variation de la

concentration C; du soluté dans la phase liquide devient négligeable.
y(t) désigne ia‘proportion de soluté non extrait de la phase solide a linstant t, mg(t) la masse
de soluté dans la phase solide a I'instant ‘t et my celle initialement contenue dans le solide, en kg.\.
y(t) peut étre également exprimé par la concentration C; du soluté dans la phase liquide a

linstant t et par sa teneur initiale dans la phase solide Cg, valeurs toutes deux expérimentalement

accessibles. En effet, nous pouvons écrire:
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mg(t) M.Cq-V.C; V.G
Yo = - =1
my M.Co M. C(l
ou encore:
- he Gy R
YO =1+ =1 B3l
- Co CO-

Dans ces relations, M désigne la masse du solide, en kg, V le volume de la phase liquide, en
m’, h,, 'hydromodule, en m’/kg, et R le rendement en soluté, en kg/kg.
Le temps d'équilibre te peut étre estimé a partir des équations des courbes expérimentales.

Pour cela, il est nécessaire de trouver une valeur du terme Be™ de I'équation [36] qui soit

négligeable par rapport & A. En effet, a l'instant te, le rendement R ne varie plus et tend vers A.

Nous écrirons donc:
Be™ = aA . {56]

ou a est un nombre infiniment petit, de sorte que le produit aA est nettement inférieur a A.
- Léquation'[56] permetiera ainsi le calcul de ce tenips d'équilibre te:- :

1 B :
te= -—Lg-- [57]
b aA -
Ce temps d'équilibre te une fois détcrmjné, donnera accés au temps relatif t.
Rappelons, par ailleurs que:

gt
il
=]

at =-‘('), et vy =1
Re
et y(e)=ve=1- —- [58]
) C() ‘

a tcompris entre Qet te, y(f) prendra une valeur comprise entre 1 et ye.

L |
il
[

a t=te,

Re désigne le rendement en soluté a 1'équilibre.
Pour vérifier que la valeur de aA choisie est suffisamment petite, on prend une autre valeur
a’A, inférieure a la précédente et on calcule y'e. I faudrait que y'e~ ye.

V.5.2.2. Détermination de la fonction cinétique

1

A partir des équations [37] a [45], nous avons calculé le temps d'équilibre te, en attribuant ala
“constante a de I'equation [36] la valeur de 0,001, 1l s'avére que pour cene valeurde 1, les teraps
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d'équilibre te estlmes permettent d'approcher de trés pres la valeur de A pour l'ensemble des

. équations. Les valeurs de te ainsi calculées sont regroupés dans les tableaux V.14 et V.15 ci-
dessous.

b

Tableau V.14: Extraction de la concréte d Artemlsm herba-alba Asso, a V'éther de petrole
- dans un reacteur agite. Valeurs des temps d’ equlhbre te calculées pour différents taux

d’humidité H et temperatures d’extraction T

' H,% 3693 31,93 31,93 17,96 11,48
T,°C 20 20 - 40 20 20
te,mn 228 189 189 111 106

" Tableau V.15: Extractlon de la concrete d’Artemisia judaica L. a I'éther de pétrole
dans un réacteur agité. Valeurs des temps d’équilibre te calculées pour dlfferents taux
‘ d’humidité H et températures d'extraction T

H, % 12,48 . 10,00 10,00 4,75 _ 4,75
T°C -~ 20 20 40 20 40
te,mn - 87 26 126 181 181

Les valeurs- de ces tableaux montrent que le temps d'équilibre te est mdependant de la

température. d'extraction T et varie uniquement en fonction du taux d'humidité H de la plante. Ceite
variation est illustrée sur les ﬁgures 42 et 43
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Figure 42: Extraction de la concréte d'Artemisia herba-alba Asso. a l'éther de petrole, dans
un reacteur agité. Variation du temps d'éqiilibre te, en fonction du taux d’humidité H
de la-matiére végétale (h,=0,007m’/kg)

200
te, mn |
150
100
50 1 T T 1 1
4 & 8 10 12 14
H, %

Figu‘re 43: Extraction de la concréte d'Artemisia judﬁca L. a I'éther de pétrole dans un
réacteur ‘agité. Variation du temps d’équilibre te; en fonction du taux d’humidité H de la
matiere végétale (h.=0,007m’/kg)
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Les temps d'équilibre te ainsi calculés permettent donc d'estimer les temps relatifs t & tout
' instant t, en cours d'extraction. D’autre part, a partir de l‘expressibn [55] de y(t) et des équations [37]

i [45] des courbes expérimentales, nous pouvons évaluer vy, a condition de connaitre la teneur
initiale Cg du soluté dans la phase solide, a différentes valeurs du taux dhumidité H de la matiére

- végétale. A cet effet, nous avons utilisé les résultats obtenus a l'issue d'extractions menées sur nos
deux plantes, en lit fixe avec circulation continue de solvant en boucle fermée. Cette technique
(144) permet ainsi de récupérer, de la matiére végétale, la totalité des produits extractibles & l'éther
de pétrole, dans des conditions _opéraito’ires données. La figure 44 donne la variation en fonction du

taux dhumidité H de la teneur initiale C. de la concrete d'Artemisia herba-alba Asso. Quant a lh"

variation de la teneur initiale Cpg en pipéritone dans la concréte d'Artemisia judaica L. en fonction

du taux d'humidité H, elle est présentée a la figure 45.

18.0 ~

17.5

17.0 o

165 +

16.0 ; S : : ,
10 20 30 40

H, %

Figure 44: Extraction de la concréte d' Artemisia herba-alba Asso. a I'éther de pétrole, dans
un réacteur en lit fixe avec circulation continue de solvant en boucle fermée. Variation de la

teneur initiale en concréte Ceo dans la plante en fonction du taux d’humidité H 4 T=20°C
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Flgure 45: Extractlon de la concrete d’ Artemisia Judalca L.a l’ether de pétrole, dans un
réacteur en llt fixe avec circulation continue de solvant en boucle fermée. "Variation de la

teneur initiale en pipéritone Cpo dans la plante en fonction du taux d’ humidité H a T=20°C

- Ainsi, nous avons pu calculet pour chaque courbe expérimentale les valeurs de y(t) et dc t-,

Ces valeurs sont présentées sur des graphes y=f(t) des figures 46 et 47. !
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¥ 00000 H=36,93%, T=20"C
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Figure 46: Extraction de la concréte d’ Artemisia herba-alba Asso. a I'éther de pétrole dans un
réacteur agité. Evolution de la fonction cinétique y en fonction du temps relatif t, pour divers
taux d’humidité H et temperatures d'extraction et un hydromodule h,, de 0,007m’[kg

Adaaa H=12 48w, T=20"C

SR H=10,00%, T=20°C

smnan H=10,00%, T=40"C

eseme H= 4 75%. T=20"C

dooad H= 4 758, T=40°C
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OO T T T - .i A T T T T 1
0.0 0.2 0.4 0.8 0.8 1.0

t

Flgure 47: Extraction de la concréte d' Artemisia judaica L. al’ éther de. petrole dans un
réacteur agité. Evolution de la fonction cinétique y en fonction du temps relatif t, pour divers
taux d'humidité H et températures d'extraction et un hydromodule h,, de 0 007m 'fkg
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4

~ Nous observons que tous les points décrivent des courbes qui vérifient les équations suivantes
« respectivement pour: '

* Artemisia herba-alba Asso.:

y = 0,40 + 0,60 ¢ ™! | [59]
* Artemisia judaica L.:
y=0,21+0,79 ¢ 5 60]

| \:

Les expressions [59] et [60] ci-dessus sont les équations de la fonction cinétique de
l'extraction respectivement de la concréte d'Artemisia herba-alba Asso. et de la. pipéritone
d'Artemisia judaica L. & {éther de pétrole [65-95°C], avec un hydromodule de 0,007 m*/kg.

Les résultats obtenus montrent que quels que soient le taux dhumidité H du solide et la
température T d'extraction dans le domaine étudié, la proportion de soluté non extrait suit la méme
évolution en fonction du temps relatif. La fonction cinétique est donc indépendante de ces deux
paramétres, mais varie en fonction de I'hydromodule h,,. Aussi, peut-elle étre utilisée pour le calcul

des équations des courbes cinétiques R=i'tt) pour une méme valeur de 'hydromodule.

V.5.3.La fonctio_n.standard o*
V.5.3.1. Rappel théorique (157)

La théorie de la fonction standard a vu le jour dans les années 1960 (150). Elle a été déﬁnje
dans le but de décrire le phénoméne de transfert de matiére dans le systéme solide-liquide en ne |
tenant compte qué des particularit.é‘_s‘ de la phase.solide. Son expression mathématique a été
proposée comme l'une des solutions possibles du systéme a deux équations de diffusion

(moléculaire et par convection) et dans le cas particulier ot la concentration du soluté dans la phase

liquide Ci(t) reste constante au cours de l'extraction.

dC(t)
e = Dav?C(t) ]
dt T ;
S je1] .- .- 1ot
dC(t) S
-Da -—— = k [Cy(®)-CA1t)] |
' ’ dll_ N ‘

on Cstt) désigne la concentration du soluté dans la phase solide a linstant t, Da le coefficient
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de diffusion moléculaire apparent, k le coefficient de diffusion par convection et . l'interface.

Rappelons que ces équations ne peuvent décrire le transfert de matiére en milieu hétérogéne
que si ce dernier est assimilé 4 un milieu homogeéne équivalent, dans lequel les particules de s_dlide
ont la méme forme réguliére et des dimensions identiques, le soluté est uniformément réparti au sein
de chaque particule et sa concentration identique en tout point de I'espace.

Si pour certains solides de nature rdinémle, en raison de leur structure cristalline, ces
simplifications peuvent étre envisagées, le cas des solides d'origine végétale est bien plus complexe.
En effet, il est impossible d'assimiler les particules de matiére végétale a une sphére, a un cylindre
ou a un cube, du moment que les différents organes de la plante (tiges, feuilles, fleurs,...) sont traités |
en méme temps, lors de l'extraction. D'autre part, il est difficile d'admettre une distribution uniform
du soluté au sein du végétal, sachant qu'il s’y trouve en faible proportion et que la plus grande partie
de la matiére végétale reste inerte vis-a-vis du solvant. Aussi, le coefficient de diffusion ne pouvant
étre considére constant dans toutes les directions, 'équation de diffusion moléculaire dans une

particule i de matiére végétale pourra s'écrire sous la forme développée comme suit:

dCi(xyzh dOxCi®]  PDyCiml  PDaCik)]
- -+ = -—+ [62]
dt dx* ’ dy* dz ' :

oti Dx,Dy et Dz sont les coefficients de diffusion dans les trois directions x, y et z de l espace.

La résolution de cette équation peut étre envisagée, tout en considérant que le solide est
constitué de particules de forme et de dimensions différentes, mais en admettant constante Iq
concentration du soluté dans la phase liquide. En pratique, cefte situation se présente lorsque 'lla
phase liquide est trés diluée, de sorte que la concentration du soluté y est infiniment petite et sa
variation peut étre négligée. Dans ce cas de dilution infinie de la phase liquide le cocfﬁcicnt'lc’l_é
diffusion peut étre considére constant (149} et

Da=Dx=Dy=Dz N " [63]

Ainsi, si le solide est constitué de p partlcules de forme et de dimensions dlfferentes et que. la
phase liquide est infiniment diluée, pour décrire le processus de diffusion, nous devons établir et

résoudre le systéme a p équations suivant:

dcC.ix,y,z,t)
—————— Davzcsi(x;y,z,t)
dt
_ ) [64]
dC.i(x,y,z,t) |
B | P— = k[ Cd(x,y,2)v-CO) 1
. dn y i=123,..p
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Ci(0) est la concentration initiale du soluté dans la phase liquide, supposée constante,

La solution de ce systéme d’éqti_ations [64] peut étre représentée sous la forme:

OF e | [65]

Cette équation [65] est lexpression mathématique de la fonction standard ¢*, dans

laquelle Cg désigne la teneur initiale en soluté dans les p particules _conStituémt le solide et Es(t) ]'? :

-

concentration moyenne du soluté dans une particule, identique pour I’ensembie de particules p
du solide.

¢* est la solution du systéme d'équations [64] dans les conditions limites suivantes:

at=0, Ci(t) =Cyq, | Cit) = CH0) et q5* =0
at>0o, 0 < Cy(t) < Co. C)=CAO) et ¢*>0 [66]
quand t--co, Cs(i) -0, CAt) =Cq0) et ¢*—-1

Vu les conditions pour lesquelles la fonction standard a été définie, sa détemﬁnation
expérimentale est difficile, voire impossible. En effet, la concentration du soluté dans la phase
solide étant expérimentalement inaccessible, on a généralement recours i la détermination de
I’évolution de la concentration du soluté dans la phase liquide et au bilan matiére. A cette démarche

s'oppose le fait que l'expérience doit étre réalisée avec un hydromodule trés élevé, afin d'assurer la
condition qua t>0, Cgt) = Cy0) = constante, voire nulle si le solvant de départ est pur.

Vers les années 1970, ce probléme a été résolu de maniére originale. En effet, en faisant appel
a la transformée de Laplace, le traitement mathématique des données expérimentales a permis
d‘établir 1'équation de la fonction standard. Les propriétés de la transformée de Laplace (158)
permettent ainsi de substituer la variable temps dans les équations de diffusion et d'exprimer la
concentration du soluté en fonction des coordonnées de l'espace. Cette expression est ensuite
transformée de maniére a aboutir a une relation qui satisfasse les conditions aux limites (149).

La démarche expériment?le consiste donc a réaliser l'extraction a;(ec un hydromodule

permettant la mesure de la concentration du soluté dans la phase liguide et a établir lI'équat'ion
de la courbe expérimentale Cft)=f(t). D'autre part, l'expérience devra étre menée jusqu'a
o .

I'établissement de 1'€quilibre, afin datteindre la concentration du soluté dans la phase liquide &
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i
L
i

'équilibre Cy(te). rCelle:-ci est supposée égale a la concertation du méme soluté dans la phase solide

a l'instant t=te:

Cite) = Cy(te) = Ce ‘ 7 [67]
- Enfin, il est nécessaire de déterminer la teneur initiale Cg en soluté dans la phase solide. Ces

données étant recueillies, il ne reste plus a établir le bilan matiére dans le systéme solide-liquide:

myg - ms(t) = my(t) - my(0). [68]
oll my et my(t) désignent respectivement les masses initiale et a tout instant t du soluté déns_ la phase

splidc, en kilogrammes, m(0) et mg(t) respectifement les masses initiale et & tout instant t, du éoluté
dans la phase liquide, en kilogfammes.
' Siau débart_le solvant utilisé est pur, mg0)=0 soit Cx0)=0.

Expriinée a l'aide des concentrations du soluté dans les déux phases, de la masse du solide et

du volume de la phase liquide, l'équation du bilan matiére s'écrit encore:

M.Cy - M.C(t) = V.C;(f) -V.C(0) [69]

Cependant, si l'on tient compte du fait que seule une fraction € de la masse totale du solide

renferme le soluté, le reste se comportant comme un support inerte, dépourvu de soluté, la valeur de

M dans l’équétion [69] doit étre corrigée:

eM[ Co - C4(t) 1 = V[ C1) - C(0) ],
ou encore:

=" VIC)-Cx0)]
Co - Cy(t) =

tM

N

Le rapport V/M dans cette relation n'étant autre que I'hydromodule h,, I'on pourra écrire alors:

- h, )
Co - Cs(©) = ~— [ C«(t) - Ci(0)]
3
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2
. En posant B=-— ‘ [70]
- hlll
équation du bilan matiére deviendra :

= 1

- Cslt) = — [ C1(®) - CHO)] .o
- B

A un instant t, B sera donné par la relation: | : ;

CAD) - CHO)

Lorsque le systéme tend vers un état d'équilibre, B approche une valeur limite exprimée par le
rapport:

Cite) - Ci0)

-C(te)

Or, d'aprés la relation [67], C(te) = C(te) = Ce, il en vient:

- Ce - C£0) |
B oo 72
' c.,'- Ce ' ' '

Ainsi exprimée, la valeur-de B peut étre detenmnee -a partir des données expermwntales et
permettera d‘atteindre la valeur de € qui est une caractéristique intrinséque du solide:

e=Bh., | [73]
En outre, les données ckpérimentalt;s Cit), C/(0) et Cp permettent de déterminer 'expression

analytique du rapport G(t) suivant:

Cy - Ct) |
T R - N (&
Cp - C/(0) :

En posant:
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CI) - Csi(x!yszst)

' ¢1(x,y,z,t = [75]
Co-Ci(0)

et en introduisant ces deux derniéres expressions dans I'’équation du bilan matiére [71], on obtient:

G(t) + Bq)i(stsz;t) =1 [76]

D'autre part, le systeme d'équations de diffusion [64], peut s'exprimer a l'aide de ces rapborts,

G(t) et ¢.(k,y,z,t) comme suit: L
{

dd)l(staz,t)

———————— =Dav 2¢;(x,y,z,t)
& ‘ .

[77].
d¢i(x’y JZyt)
“Da s =k [Gi%yBN- GO ]
dn

Par aillcurs,‘ si ¢*(X,y,2,t) est la solution gu systéme d'équations [64], dans lequel C;(0) est

une constante, ce dernier prendra la forme:

d¢i*(XSYaz5t)‘
mmmmmmmmm i = Da 2¢i*(xsy’z!t)
a dt
78]
. dd)l* (x,y,z,t) ‘.
-Da e =Kk [P (X,Y,Z,08 - G(1) ]
dn  y '

La résolution de ces deux systémes d'équations passe en posant N(s), Mi(x,,z,5), M;*(x,y,z,s)

et M*(s) respectivement les transformées de Laplace de G(t), ¢i(x,y,z,1), Gi*(x,y,2,t) et de la

fonction standard ¢*: | )
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N(s) =£{ G(®) )

Mi(x%,y,2,s) = £{ di(x,y,2,1) }
‘ 1791
M;*(x,y,2,s) = £{ ¢i*(x,Yaz‘!9 }

M*(s) = £{ *)

Ainsi la transformée de Laplace des systémes d'équations [77] et [78] sera ‘donnée

respectivement par les équations [80] et [8 1]:

sM(x,¥,2,5) _
e =Da v Mi(%,y,2,)
dt :
[80]
dMi(X?y,Z,S) .
) | 7 Y —— ~ =k [M(%,y,2,8)y - N(s) ]
' dn N :
sM,* (x,Y,2,s)
........... = DaV’M*(x,y,2,5)
dt .
o [81}
dMi* (x,y ,Z,S) 1
-Da s =K [M* (Y288 - ]
dn N : s

~ En multipﬁant les deux termes de léquation de diffusion par convection du systéme
““\ . d'équations [81] par s.N(s), I'on obtient:

- dM*(x,,2,5) B
+Da sN(§) —————— =K [ M*X,y,)nsNG) -N(s) ] [82]
. dn N

La comparaison de 1'équation obtenue [82] avec la transformée de Laplace de I'ééluation de
- diffusion par convection du systéme [80], permet de déduire que:
' P Y . q

1

MI(X,;Y,Z,S)N = Mi*(X,j’,Z,S)N -SN(S) - [83]
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\ " En outre, la transformée de Laplace de I'équation [76] du bilan matiére, exprimée en fonction
de G(t) et di(x,y,2,1), s'écrit: |

1 : .
N(S) + BMI(X,}' !Z’S) = — [84]
s .

En remplagant M(x,y,z,s) par son expression donnée par I'équation [83], I'on obtient:

1 .
N(s) + BM;*(x,j',z,s) N.oSN(s) = —-
) s
ou encore:
. | B |
Mi*(x,y,2,8) = - [ ~——-1] _
s sN(s) -

La moyenne de M;*(x,Y,2,s) par rapport au systéme de coordonnées de l'espace sécrit alors:

= -1 1
M*() = == [-=- 11 851
Bs sN(s) ‘ |

‘ .
— =

M*(s) étant‘ définie comme transformée de Laplace de la-fonction standard &%, {791, cette
dernicre sera donc égale a:

=M ) [86]

|

La figure 48 résume les étapes du calcul de la fonction standard.
1
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Données expérimentales
Co, Ci(0), Ce, CA)=1(1)

Ce - C/(0) - - L Co - Ci(t)
b= cm—evevanees G(t T mm———
Co-Ce , Co-Ci0)

) —! NG = £{G@O}

= 1 1
M*(s) = e [ oo - 1]
: fl.s  s.N(s)

¢t =7 ) | .

 Figure 48: Schéma général présentant les différentes etapes de calcul

de la fonction standard ¢*

L'intérét d'établir la fonction standard pour un systéme solide-liquide réside dans le fait qu'elle
permet de détenhiner les équations donnant I'évolution du rendement en soluté en fonction du
temps, pour une valeur donnée de € et ce, quelle que soit la valeur de 'hydromodule h..

V.5.3.2. Evaluation de la fonction standard ¢*

La fonction standard $* a été évaluée pour chacun des deux systémes solide-liquide Qui nous
intéressent, suivant le schéma présenté a la figure 48. A cet effet, les résultats obtenus, lors des
essais d'extraction réalisés dans un réacteur agité avec différents hydromodules, sur des échantillons
d'Artemisia ayant le méme taux d’humidité, ont été utilisés. Les données expériinentales de base,

ainsi que les valeurs et les expressions calculées sont regroupées dans les tableaux V.14 et V.15.
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Tableau V.16: Extraction de la concréte d' Artemisia herba-alba Asso. a I'éther de
dans un réacteur agité. Evaluation de la fonction standard ¢* du systéme

129

Artemisia herba-alba Asso.-éther de pétrole [65-95°C])
(taux d’humidité de la plante H=11,48 %et T=20°C)

0,008

h., m’/kg
: 0,009

Données expérimentales
Re=f(t)
Co, glkg

Ci0), kg/m®

R.= 9,70 - 9,39 ¢ ¥*51t

Rc = 920 - 9,09 ¢ %054
17,50

0

pétrole

Valeurs calculées
te, mn
Re, g/kg
B

€ .

116
9,69
1,2408
0,01

128
919

1,1061
0,01

Expressions calculées

G (t) ),

N(s)

M*Gs)

{b*

G(t) = 0,446 + 0,537 ¢ 2051t

0,446 0,537
N(s) = +
§ 5+0,0591
= 1,003 0,989
M*(s) = -
s s+0,0268

b* = 1,003 - 0,989 ¢ H0268¢

G(t) = 0,474 + 0,519 ¢ 4054

0474 0,519
NGs) = +
5. s+0,0540
- 1,002 099
M*(s) = i

s- s+0,0258

o = 1,002 - 0,996 M2

- dans I'expression de G(t) au lieu de C.(f), la valeur de R; = h...C.(t) a été utilisée

T
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*  Tableau V.17: Extraction de la concréte d’Artemisia judaica L. a I'éther de pétrole dans un
réacteur agité, Evaluation de fa fonction standard ¢* du systéme Artemisia
judaica L.-€ther de pétrole [65-95°C] -
(taux d’humidité de la plante H=10,00 % et T=20°C)

: h., m'/kg :
70010 0,005

Données expérimentﬂles
Rp =1(t) R, =2,90 - _2,60 o 00350t Rp = 3,50 --3,06 0570t
Co, g/ke . 438
CA0), kg/m’ S )

Valeurs calculées
te, mn 194 | 4 118
Re, g/kg : 2,89 3,49 7
B 19537 . 39576 .
£ | 0,02 | ' 0,02

Expressions calculées
G(H® G(1) 0,338 + 0,594 e ¥ G(p) = 0,201 + 0,699¢ 5™

| 0338 0,594 0201 0,699
N(s) N(s) = + N(s) = +
. s s+0,0350 s - s+0,0570
- - 1,003 0966 = 1,004 0977
M*(s) : M*(s) = - M(s) = -
s s+0,0127 ’ s s+0,0127 |

b* o* = 1,003 - 0,966 ¢ 0127 d* = 1,004 - 0,977¢ 0127
@ dans l'expression de G(t) au lieu de C(1), la valeur de Ry~ hE.Cpft) a éteé utilisée
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Pour nos deux Artemisia, les équations de la fonction standard ¢* calculées pour deux

valeurs différentes d’hydromodule sont représentées graphiquement sur les figures 49 et 50.

1.00 - e Gl
-
o* ] |
0.80
0.60 -
0.40 -
] o o= 0,008 m’fkg
’ sssees  h =0,009 m’/kg
0.20
0.00 T T T T - T T 7
0 ‘ 100 200 300 400
t, mn

Figure 49: Extraction de la concréte d’ Artemisia herba-alba Asso. a I'éther de pétrole
[65-95°C]_a T=20°Cdans un réacteur agité. Représentation graphique de la fonction
standard ¢* en fonction du temps t, pour deux valeurs d’hydromodule h,, un méme

taux d’humidité H=11,48 % correspondant 4 une fraction ¢ de 0,01
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| ‘ =
V.54. Intérét pratique d'utilisation des fonctions cinétique y et standard ¢* pour la
détermination et la.prévision de la cinétique d'extraction des concrétes des-deux Artemisia a
I'éther de pétrole

~Les fonctions cinétique vy et standard ¢* sont complémentaires. En effet, chacune deelles
permet d‘établir les équations donnant I'évolution du rendement en soluté en fonction du temps,
pour différentes valeurs des principaux paramétres intervenant dans l'extraction.

Clest ainsi que la fonction cinétique vy, indépendante du taux d’humidité H de la matiére

végétale et de la température T d'extraction, permet d'accéder aux équations R=f(t), corrcsf)ondant
au hydromodule pour lequel elle a été établie. Par ailleurs, indépendante de I'hydromodule, la
fonction standard $* permet d'établir les équations R=f(t), correspondant aux divers hydromodules
et dans les mémes conditions de température T d’extraction et de taux dhumidité H de la matiére
végétale, pour lesquelles elle a été déterminée. '
" Pour illustrer l'intérét pratique d'utilisation simultanée de ces deux fonctions, prenons les deux
éas concrets suivants. Dans chacun d'eux, l'on déterminera‘et prédira, 4 'aide de 1'une de ces deux
fonctions, l'autre étant préétablie, les équations régissant I’évolution du rendement R en soluté en
fonction du temps, dans d'autres conditions opératoires. Ces équations seront comparées a celles
déduites de l'expérience.

Dans le premier cas, c’est I'équation de la fonction standard §* qui est préalablement établie
pour un taux dhumidité H de matiere végétale et une température T d'extraction donnés; dans le
second cas, c'est 'équation de-la fonction ¢inétique y qui est préalablement établie pour une valeur

d’hydromodule donnée.

V.5.4.1. Cas ou I'équation de la fonction standard ¢* est préalablement établie

Soit ¢* = 1,004 - 0,977 ***™  (Tableau v.17),

I'équation de la fonction standard ¢* établie lors de l'extraction de la concréte d'Artemisia judaica L.
a l'éther de pétrole [65°-95°C] dans les conditions suivantes: H=10,00%, T=20°C et h,=0,005m’/kg.

Etablissons les équations donnant 1'évolution du rendement en pipéritone R, en fonction du

temps, lorsque l'extraction a lieu a une température T de 40°C, avec différents taux d’humidité H

d’Artemisia judaica L. et un hydromodule de 0,007 m’fkg.
i ¢
Pour ce faire, I'on procédera d'abord a la détermination de l'équation Rp=f(t) correspondant

aux mémes taux dhumidité H et température T d'extraction pour lesquels la valeur de ¢ a été déja
déterminée, £=0,02, mais pour une autre valeur dhydromodule ha, en 'occurrence 0,007 m'/kg.
En utilisant le schéma de calcul présenté a la figute 51, 'on aboutit a I'équation suivante:

- R, = 3,46 - 2,98 ¢ WM 89
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En se référafnt a la figure 45, l'on détermine la valeur de la teneur initiale en pipéritone Cpy,
correspondant & un taux dhumidité H de 10,00%, soit Cgo=4,38 g/kg. Ensuite, & partir de I'équation
[89] et les valeurs de Cp et du temps d’équilibre te, on calcule l'expression de y=f(t), puis celle de

la fonction cinétique 1y:

R, 3,46 -2,98 ¢ W%
y(t)=1- =1-
Cpo 4,38

(1) =021 + 0,68 o 005341
! v =021 +0,68 ¢ 7% T [90]

L'équation ainsi déterminée de cette fonction cinétique v permet de calculer les équations

R,=f(t) correspondant a un méme hydromodule h. de 0,007 m’/kg mais a différents taux d’humidité

H et températures T d'extraction. A titre d'exemple, déterminons l'équatidn donnant 1'évolution du
rendement en pipélitone Ry, lorsque l'extraction est réalisée a 40°C, sur un échantillon d'Artemisia

judaica L. ayant un taux dhumidité H de 4,75 %. Pour cela, Fon déternine les valeurs

expérimentales de Cpg et te, correspondant a ce taux dhumidité H de 4,75 % et a cette température

T de 40°C. Ces valeurs sont respectivement:

Cpo=580g/kg et te=181 mn,
valeurs jgirées des tableaux V.10 et V.135;

En introduisant ces yaleurs dans 1'équation [90} devy, l'on obtient:

RP
y=021+0,68 eS8 Ly |
| | - 5,80 | ‘

soit Rp =4,58 - 3,94 ¢ 7 ' [91]

Le tableau V.18 regroupe les résultats obtenus.
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Tableau V.18: Extraction de la concréte d’ Artemisia judaica L. a l'éther de pétrole, dans un
réacteur agité. Comparaison des équations expérimentales et calculées a partlr
de 1a fonction standard ¢*

. . Ecart relatif de coefficients, %
Equations expérimentales Equations calculées A B b
Rp, = 3,40 - 3,10¢ %% Ry, = 3,46 - 2,98¢ 7534 1,76 3,87 0,07 |
R, = 4,60 - 3,806 *037% . Ry =4,58 - 3,94¢ %07 043 368 - 026

La comparaison (Tableau V.18) des équations ainsi calculées 3 pattir de la fonction standard
d* avec celles déterminées expérimentalement dans les mémes conditions opératoires (les équations
[42] et [45]) montre un bon accord. En effet, l'éc:a;jg relatif des coefficients A, B et b des équations,

estimé en prenant comme référence ceux-des équations expérimentales n'excéde pas 4% d'etreur.

V.5.42. Cas ot V'équation de la fonction cinétique y est préalablement établie

Soit y=0,0+0,60¢%™, ' 591

I'équation de la fonction cinétique 'y établie lors de l'extraction de la concréte d'Artemisia
herba-alba Asso. a l'éther de pétrole [65-95°C] avec un hydrémodule h, de 0,007 m/kg. Les

relations C=f(H) et te=f(H) sont connues.

Etablissons I'équation donnant l'évolution du rendement en concréte R, en fonction du temps,

lorsque I'extraction a lieu 4 la méme température T de 20°C, sur des échantillons d’'Artemisia herba-

alba Asso. d'un taux d’humidité H de 11,48 %, avec un hydromodule h, de 0,008 m3/kg Pour cella .

l'on procédera comme suit. a
A partir des figures 42 et 44, I'on détermine respectivement les valeurs du temps d'équilibre te

et de la teneur initiale en concréte ch; correspondant a un taux dhumidité H de 11,48 % Ces

valeurs sont respectivement: ' -

te = 104 mn et Co = 17,50 g/kg

En utilisant ces valeurs de te et Co et l'équation précédente [59]‘de la fonction cinétique vy,

I'on calculerjc{rl'équation R =f(t) obtenue dans ces conditions:
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R, _
y=1 - R, = 10,50 - 10,50¢ %0647¢
Ceo a

En se référant au schéma de calcul de la figure 48, 1'on détetminera l'équation de la fonction
standard suivante:

o* =1,002 - 1,002 M2 92

La valeur de ¢ correspondant & un taux dhumidité H de 11,48 % étant estimée a 0,01 permet
.de calculer la valeur de B pour un hydromodule h,, de 0,008 m'/kg:

e 0,01
| = 12375
h. 0,008

Enfin, en utilisant cette valeur de B, 'équation de la fonction standard [92] et le schéma de
calcul présenté a la figure 51, Y'on calculera I'équation du rendement R, correspondant. Celle-ci

s'écrit dans les conditions précitées:

R. = 9,70 - 9,70 ¢ 30580 [93]

Comme dans le cas précédent, nous avons comparé les équations calculées avec celles
déterminées expérimentalement. Les résultats obtenus sont regroupés dans le tableau V.19 ci-
dessous.

.

Tableau V.19: Extraction de la concréte d’Artemisia herba-alba Asso. a Uéther de pétrole,
. dans un réacteur agité. Comparaison des équations expérimentales et calculées a partir .
: de la fonction cinétique y '

' Ecart relatif de coefficients, %
Equations expérimentales Equations calculées A B b

Rc= 10,50 - 10,05¢ %" R - 10,50 - 10,50 0647 0,00 352 135

{
. |R.=9,70 - 9,37 0051t R = 9,70 - 9,70¢ %05 0,00 3,52 1,35
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Les valeurs de ce tableau montrent que les équations calculées et expérimentales sont en bon
accord puisque l'erreur commise n‘excede pas celle déja estimée (+6 %) en considérant la valeur de
I'hydromodule h. constante.

Sur la base de ces résultats, nousipouvons conclure que l'utilisation des fonctions cinétique et
standard permet de conforter le choix des conditions opératoires tout en limitant considérablement
le nombre d'expériences, ce qui présente un réel intérét pratique. Voyons cependant leurs limites
d'utilisation.

V.5.5. Limites d'utilisation des fonctions cinétique y et standard ¢*

Au cours de cette méme étude nous nous sommes intéressés également aux possibilités
d'utiliser ces deux fonctions dans les cas oll une autre fraction d‘éther de pétrole est utilisée comme
solvant d'extraction ou encore un autre lot de matiére végétale, de période et de lieu de végétation

différents, est soumis a l'extraction de la concréte. Une telle étude est a notre avis justifiée, car dans
les expressions mathématiques des deux fonctions figure le rapport Cy(t)/Co qui pourrait s'avérer

indépendant soit de la nature du solvant soit de la pé_riode et du lieu de végétation de la plante.

Pour cella, nous avons effectué deux séries d'essais. Dans une premiere série, des échantillons
d’Artemisia herba-alba Asso. fleurie, récoltés aux environs de la ville de Bordj Bou Arréridj, ont été
soumis & extraction avec une fraction d‘éther de pétrole Merck [45-65°C]. Une deuxiéme série
d'essais intéressa l'extraction a l'éther de pétrole Merck [65-95°C], d'échantillons d'Artemisia herba-
alba Asso. récoltés en période de formation de boutons floraux, aux environs de la ville d’Aflowu.
Rappelons que l'huile essentielle de ces deux peuplements d'Artemisia herba-alba Asso. est du
méme type camphre-thuyone-chrysanthénone. Toutefois, l'aspect extérieur de la plante de ces deux
lots laissait supposer une texture différente, la formation du bois étant bien avancée dans la plante
fleurie. :

Les essais d'extraction a charge dispersée ont tous été réalisés a 20°C avec un hydromodule h,,
de 0,007 m¥kg. Les résultats expérimentaux 