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INTRODUCTION

gussi loin dans le temps que remonte la recherche historique sur la

vie quotidienne de I'nomme, 'utilisation médicinale des plantes et les parfums y
sont toujours présents. les extraits furent étroitement liés 2 la vie liés 2 la vie
spirituelle de 'homme.

les industries du parfums et des produits pharmaceutiques ont valorisé
les huiles essentielles qui sont devenues d'un intérét économique capital. De
plus, le progrés technologique et 1'évolution des procédés d'extraction ont
¢largie leurs domaine d'utilisation.

Dans nombreux travaux ont été menés au département de Génie
chimique & I'E.N.P. d'Alger, sur I'extraction des huiles essentielles et concrates
du bois de cedre de I'Atlas Algérien et de les valoriser. Etant donné que les
essences sont présentes dans les différentes parties de 1'arbre, nous nous
sommes intéressés, dans ce présent travail, aux aiguilles du bois de cédre. Nous
nous proposons d'étudier l'influence de certains parameétres sur I'extraction, les
modes d'extraction et de faire I'analyse chromatographique de ces extrait.
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[ - GENERALITE

Les peuplements de cédre sont trés étendus en longueur. IIs vont de
I'Himalaya "Cédrus Déodora Loudon” Jusqu'en Afrique du Nord (Algérie et
Maroc) "Cédrus Atlantica Manetti” en passant par la Turquie, la Syrie et le
Liban "Cédrus Libani Barrel” et le Chypre " Cédrus Brévifolia Dodé" on les
trouves méme aux U.S.A "Cédrus Junipérus. [1]

Le bois cizs cedre est trés recherché pour ses nombreuses qualités.
Pour un arbre mort sur pied ou abattu, seul 'aubier se décompose; le ceeur reste

~ intacte et se conserve longtemps. Ceci est dii A I'essence imprégnant certaines .
cellules de I'arbre pourvu de canaux résiniféres. Le bois est brun jaundtre avec
un aubier blanc et a une odeur aromatique trés vive.

La qualité du cedre varie avec I'environnement. Les peuplements sis

en sol calcaire, aux expositions séches et ayant de petits accroissement (sud du
moyen Atlas) donnent un bois vivement recherché. 2] '

[ -1- Présentation du Cedre d ‘Atlas :

Le Cedre de ];Atlas, dit Cédrus Atlantica Manetti, se trouve 2 I'état
naturel en Algérie et au Maroc. Sa classification est la suivante :

Embranchement Gymnospermes,
Ordre Coniférales,
sous-Ordre : Orbiétales,
Famille : ~ Pinaceaces,
Genre . Cédrus,
Espeéce Cedrus A’tlantic_:a Maretti, [1,3]

[ -1.2 Caractéristiques botaniques et forestiéres :

Le Cedre est présenté comme étant I'espece forestidres noble de
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I'Afrique du Nord et de I'Orient, tant par la majesté de sont port que
par sa longévité et les souvenirs historiques s'y attachent.

c'est un arbre présentant une hauteur moyenne de 40 metres, pouvant
atteindre souvent les 60 métres. Le diamatre prend quelques fois des
dimensions importantes : un Cedre abattu 2 Azrou faisait 2,26 metres de
diameétre avec 780 cernes annuels discernables: Dans cette méme région, des
arbres de plus de 8 metres de tours sont fréquents. Le Cdre a une ramure
horizontale, les branches naissent isolément et portent une multitude de petits
rameaux. Lorsqu'il est isolé, 1'arbre a une cime trapue qui prend une forme
tabulaire 2 un 4ge avancé,; par contre, dans un peuplement serré, 1'arbre a une
forme €lancée. La stabilité de I'arbre est assurée par un systéme radiculaire
développé et rarement pivotant. |

Les feuilles sont groupées en bouquets, aux sommets de courts
rameaux, avec des aiguilles de 1 A 2 centimetres de long et qui vivent 3ans. Le
cone, de la grosseur d'un ceuf, de 53 6 centimetres de long, mirit en 2 ans et
porte une centaine de graines. La fécondation des fleurs a lieu en Automne et le

cone est mir a 'Automne de 1a 3€ année; il s'ouvre 2 ans apres la fécondation.
C'est I'humidité ou I'immersion dans l'eau qui provoque son ouverture, L'arbre
fructifie aprés 35 2 40 ans ef les cones abondent 3 60 ans. les formes et les
dimensions du tronc varient selon les conditions ¢cologiques de l'arbre.

La limite supérieure d'dge du c2dre n'a pas été encore arrétée. Sa

longévité est remarquable, il dépasse certainement 600 4 700 ans ,voire méme
plus.Il fructifie jusqu'a un Age avancé. [2]

I-1.2 Ecologie du cédre :

Le cedre est un arbre lypiquement montagnard s'adaptant fort bien au
climat froid de I'Atlas. Toutefois, il est moins résistant et moins rustique que les
especes peuplant la haute montagne tel le chéne vert ou la moyenne montagne
comme le pin d'Alep.

' Les conditions écologiques du cédre varient nettement : montagnes
littorales humides (Rif), montagnes continentales séches (Aurés) ou montagnes
continentales humides (Moyen-Atlas). L'arbre s'adapte 2 des climats différents,
il est considéré comme étant xérophile en Algérie. '

Les peuplements de cadre se trouvent 2 une altitude comprise entre
1.400 et 2.200 metres en Algérie et contre 1.500 2 1.600 et 2.600 2 2.800
metres au Maroc.L'altitude optimale est de 1.800 matres.
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Le cedre prospere en climat méditerranéen humide et froid ayant le
caractére continental. I1 résiste aux basses températures et A la neige grice 2 sa
ramure étalée et flexible. Quant au sol d'implantation, le c&dre est indifférent i
sa composition chimique et s'y accommode qu'il s'agisse de sol calcaire ou
silicieux. C'est plutdt la composition physique qui joue un rdle prépondérant. 11
s'adapte mieux au sol meuble et caillouteux ol la jeune plantule peut se
développer et se protéger contre les rigueurs de ses premiers étés. Sa
reproduction est d'autant plus facile que les sols sont facilement perméables :
schistes délités, grés, calcaires caillouteux..., c'est-A-dire des terrains meubles et
frais mais non enherbés. Le ceédre redoute les terrains mouilleux et les cuvettes
argileuses mal drainées.

L'abondance de 'humus donne un sol forestier idéale pour la
régénération du cédre. Mais, ce n'est pas toujours le cas, souvent, 1a roche est &
nu et la régénération est difficile sinon absente. [1,2]

[-2- Usagés du cédre :

Le cedre est un bois d'ceuvre par excellence, trés apprécié par les
Marocains, particuliérement pour son imputrécibilité : il peut durer plusieurs
siecles. |

Sur Ie marché européen, il fut pour longtemps discrédité et ce n'est
qu'apres les nécessités de la guerre qu'il fut valorisé. La station de recherches
foresti¢res de Nancy a par la suite confirmé ses qualités techniques :

- densité 2 15% d'eau (état de sécheresse normale 2 I'air) : 0,4 2 0,7
- poids moyen du metre cube : 500 A 550 Kgs.

La station de recherches en a fait l'appréciation suivante :

"Excellent bois, facile 2 travailler, résistant 2 Ia compression, comparable au
sapin pour la flexion, mais dont le défaut est le manque de résistance aux chocs
( résilience) ".

Grace au poli qu'il peut acquérir, le cédre donne un trés joli bois de
menuiserie.C'est un combustible moyen, son charbon est médiocre.

Le bois de cédre est imprégné d'une essence qui lui confere une odeur
trés vive et persistante. On peut en faire la distillation et extraire l'essence, trés
utilisée en pharmacie et en parfumerie. [2] _

Une résine extraite du c2dre est, d'aprés DIOSCORIDE, un reméde
pour les maux des yeux et des dents ainsi que pour la morsure des animaux
venimeux. De plus, d'une fagon traditionnelle, on distille du bois de cédre au
goudron communément appelé "Gatrane".
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1 -3- La cédraie algérienne :

L'ensemble des peuplements de cédres couvre environ 2% de la
surface forestiere en Algérie, c'est-2-dire 28.500 hectares. La cédraie est-
répartie en 20.058 hectares dans les Aurés, 4.000 hectares dans la chaine du
Hodna, 1.000 hectares a Chréa, 1.000 autres hectares A Thniet -El- Had, 400
hectares au Mont Babor et enfin 200 hectares au Djurdjura. [4]

_ Les altitudes des surfaces couvertes varient d'une céderaie 2 une autre.
Au Djurdjura et 2 Thniet-El-Had, le cédre s'étend de 1.300 2 1.400 matres
jusqua 1.900 metres. Au Mont Babor, il va de 1.500 2 2.000 matres d'altitude
sur le versant Sud et descend jusqu'a 1.300 métres sur le versant Nord. La
cédraie de Chréa quant 2 elle se localise entre 1.200 et 1.600 metres d'altitude,
mais on trouve déja du cédre A une altitude de 1.100 metres. [5,6]

Des études botaniques, relativement récentes, révéle que la céderaie
de Chréa est la plus jeune en Algérie avec un 4ge moyen de 80 ans, une surface
terriére moyenne de 26,25 metres carrés par hectare et un volume sur pied de
318,34 metres cubes par hectare. Les conditions climatiques y sont les plus
favorables et la cédraie est considérée comme I'une des plus productive avec la
cédraie sapini¢re du Mont Babor. La cédraie des Aurés est constituée de futaies
irrégulieres et vieilles; le climat méridional est plus sévére et l'influence
déséchante du Sahara voisin se fait plus ressentir. Cette cédraie est A la limite
des €tages semi-arides et sub-humides. De plus, une dégradation die 2 un

paturage excessif, les incendies perpétrés et I'absence d'une sylviculture ont en
en fait une cédraie 2 J'allure jardinée. [2,6]

[ -4- Localisation de I'huile essentielle :

Souvent, ont distingue deux types de dépots des huiles essentielles
dans les végétaux; il s'agit des dépots endogénes et éxogenes.

on entend par dépot éxogéne, un dépdt A la surface des organes du
végétal qui produit 1'huile essentielle durant la végétauon donnant l'odeur
caractéristique du végétal.

Pour le type endogéne, il s'agit de dépot 2 l'intérieur des organes du
végétal, constitué€ des cellules mortes ou vivantes.

. Les huile essentielles peuvent étre présentés dans tous les organes du
végétal : les racines, l'écorce, les fleurs, les rhizomes, les fruits ef le bois.

le bois de c&dre possede des canaux du type chisogéne, formés par
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| | couche, présente dans le tronc dilatation des especes inter-cellulaires, contenant
E les huiles essentielles. Leurs parois constituées de cellules secrétrices entourées
d'une couche de cellules mortes évitant I'aplatissement des canaux. Cette et les
racines est mince et dure. - . 7
Les canaux forment un réseau infini dans le bois et les racines, alors
que dans les feuilles ou les aiguilles, ils ne sont pas nombreux et sont disposés
en longueur de la nervure des feuilles. |
Les especes a dépdts endogenes (cas du cédre) sont plus riches en

huiles essentielles et peuvent &tre séchées et stockées longtemps avant
l'extraction de leurs huiles essentielles. [7.8] '
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I - TRAVAUX ANTERIEURS ET DEFINITIONS
I -1- Huiles essentielles :

Les huiles essentielles, dites aussi essences naturelles, sont des
substances odorantes, huileuses, peu solubles dans I'eau, de couleur
généralement jaundtre et inflammables. Elles se localisent dans les tissus du
végétal et peuvent s'altérer A l'air en se résinifiant. [9,10]

Les huiles essentielles sont d'une complexité telle que leur
composition n'a pas été définitivement arrétée. Ce sont des mélanges
complexes de substances appartenant aux diverses classes dont principalement
les dérivés terpéniques avec les différents sous-groupes : alcools, esters,
cétones... [10,11,12]

Une huile essentielle est définie par la matigre végétale d'od elle
provient, par le mode de son obtention et par sa composition chimique. [13]

1 -2- Huiles essentielles du bois de cédre de I'Atlas algérien :

La préparation de l'essence naturelle du ceédre semble remonter 2 1899
et ce a Alger. M. Brunet Manquat distilla de 'eau sur les copeaux de cadre et
obtient un rendement en essence de 3%. Peu apres, dans son usine de Boufarik,
la maison Gros et Chris traitant du bois de cedre "résineux” eut un rendement
de 5%. [14]

Une composition chimique pamelle a €1€ établie par M. E. Grimal en
1902. [15,16]

M. Kabut demande l'essai de cette essence en blennorragie;
I'expérimentation faite & I'hdpital Mustapha a Alger par le professeur Gemy
donna des résultats encourageants.

une connaissance approfondie de 1'huile essentielle du cedre permettra
d'élargie son champ d'application déja axé sur l'industrie pharmaceutique
(antiseptique, activités plasmolytiques), parfumerie, cosmétique,
chimiotaxonomie et entomologie. [17,18,19,20]

I -3- Principaux constituants des huiles essentielles :

Les huiles essentielles sont des substances visqueuses, aromatiques et
comptant dans leur composition des centaines de composés organiques.
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Certains de ces composés sont spécifiques 4 une huile essentielle et d'autres
sont communs a un ensembles d'huiles essentielles.

A I'heure actuelle, prés de 150 huiles sont commercialisées et

* constituent la base de l'industrie du parfum bien que les quantltés extraites

demeurent insuffisantes.

. Les huiles essentielles trouvent leurs utilisations comme formulations
aromatiques dans les aliments, les boissons et les produits pharmaceutique. [21]
Les plus importants composés organiques sont généralement : [8]

[ -3.1 Les terpénes :

Ceux sont des compos¢s, de formule brute CygH; g de forme cyclique
et volatils; ces hydrocarbures sont responsables, en partie, de 'odeur dégagée

" par les plantes et les fleurs et trouvent leur utilisation en parfumerie.

On trouve aussi dans les huiles certains dérivés de ces terpénes : des
composés hydrogénés C1gH;g et CgHyq ou substitués en alcools, aldéhydes

et cétones, on peut aussi les trouver sous forme acyclique.

I -3.2 Les sésquitérpénes :

Ceux sont des composés formés par trois éléments isopréniques
donnant une structure aliphatique et mono ou polycychque Leur formule brute
est C15H24 et C15H26

I -3.3 Les diterpénes :

Ceux sont des hydrocarbures en Cp(y formé par quatre éléments
isopréniques a structure cyclique et acyclique.

I -3.4 Les triterpénes :

Ceux sont des composés, en C3( comprenant six éléments
isopréniques et présents sous forme aliphatique ou polycyclique. '

I -3.1 Les tetraterpénes :




Composés, en Cy) tres variés et dont les mieux connus sont les

carotenes. Ces produits sont des hydrocarbures colorés, présentant un intérét
pour la biochimie et abondent dans les 1égumes et les graisse animales. La

coloration est diie a la présence d'une double liaison conjuguée dans la chaine.
[22] . .

I-4 Les principaux constituants de I'huile essentielle du bois de
cédre :

De nombreux travaux on été effectués sur le cédre de I'Atlas,
notamment celui de I'Atlas Marocain, pour connaitre la composition chimique
et les propriéiés physicochimiques de l'essence extraite. Les rendements
obtenus, pour la distillation de ce bois, varient de 3 4 5%. [23]

Le cedre de I'Atlas Algérien a fait,cependant, I'objet de récentes
recherches visant 2 le caractériser 2 l'instar de son voisin de 1'Atlas Marocain.

I -4.1 Bois de cédre de I'Atlas Marocain :

Lors de ses travaux en 1902, Grimal mis en évidence la présence du
methyle-1, acetyle-4, cyclohexane (1) dans I'essence du cédre de I'Atlas

Marocain. [16] Par la suite, A. Pfeau et P. Plattier identifidrent le ocatlantone

(2) etle 8 atlantone (3) en 1932 - 1934. Ces cétones sont caractéristiques tout
aussi bien du cedre de I'Atlas que du c2dre de I'Himalaya. [24,25]

En 1961, J. B. Bredenberg et H. Erdetmann ont isolé le  etle g
himachaléne (4) et (5) de 1'huile essentielle.

En 1974, M. Plattier et P. Teisseire ont pu isolé quatre nouveaux
térpénes, a savoir le ¥ himachaléne (6), le ¥ dihydro-7,8 aryl himachéléne (7),

le & époxy-6,7 himachélene-2,3 (8), la dihydro-12,13 trans o atlantone (9) et
une cétone sésquisterpénique cyclique (10). Iis expliquent que la structure de

cette derni¢re est un réarrangement du o €poxy-6,7 himachélene-2,3 (8).
[26.27]

I -4.2 Bois de cédre de I'Atlas Algérien :

Des travaux récents, menés au département de génie chimique 2

I'E.N.P d'Alger, se sont intéressés 2 I'extraction des essences du cdre de 1'Atlas
Algérien et de leur analyse.



Ces travaux ont permis l'identification des constituants majeurs des
huiles essentielles et la détermination de leur teneur. Les principaux résultats

obtenus sont regroupés dans les tableaux I et 1. [28,29,30]

~ F#

o @) 3)

@ | - 5)

© | ™

(®) | ©)

(10)

Fig 1 : Principaux composés identifiées dans I'essence
du bois de cédre de I' Atlas marocain
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Analyse sur colonne non polaire Analyse sur colonne polaire

Constituant Teneur (%) Constituant ‘| Teneur (%)
o himachaléne | 1.17-7.98 o himachaléne | 1.87-10.75
o himachaléne | 2.24 -6.96 o himachaléne | 1.83 -7.82
B himachaléne 1.84 - 20.89 B himachaléne 3.81 - 26.87
€poxy du B epoxy du B
himachaléne 3.58-9.30 himachaléne 6.86 - 17.46
sésquitérpéne ~alcool :

(M=222) 521 - 14.55 sésquitérpénique

: | (D 6.91-9.40
Déodarone 2.04 -2.86 Déodarone 1.34-2.04
alcool alcool
sésquiterpénique - sésquiterpénique | 4.08 - 4.87

| | (2) |
cis ‘o atlantone 2.26-3.64 ¢is ¢ atlantone 2.94 -4.20
trans o atlantone| 14.99 - 17.00 trans & atlanton | 549y _ 22.46
Tableau [ :

Teneur des principaux constituants de I'huile essentielle du
bois de cedre de Djurdjura (Algérie). [28]




Concréte obtenue par épuisement dans Huile essentielle obtenue par
' le n-Héxane, [29] entrainement a la vapeur d'eau /-
. hydrodistillation. [30]
Analyse sur colonne non polaire Analyse sur colonne polaire
Constituant Teneur (%) | Constituant Teneur (%)
 himachaléne | 4.4-11.2 o himachaléne | 3.66/5.35
¥ himachaléne | 3.1-9.9 ¥ himachaléne | 10.75/3.95
B himachaléne | 7.9-26.7 B himachaléne | 21.20/13.56
& claroréne 1.3-472 €poxy
himachaléne 3.30/8.66
dihydro-aryl - |
himachz}léne 4.1-10.2 C15Ha60 (1) 1.38/0.95 |
epoxy | |
himachaléne 10.7 -22.4 & atlantone 0.07/0.14
3 atlantone 02-1.0 C15Ho60 (2) 0.07/0.18
cis &« atlantone | 1.9-6.3 cis & atlantone | 0.19/0.10
trans & atlanton | 10.6-22.8 - trans  atlanton | 4.49/0.82
Tableau I :

" Teneur des principaux constituants de la partie volatile de la
concrete [29] et de I'huile essentielle [30] du cédre de Chréa

-12-




I -5 Propriétés physicochimiques des huiles essentielles du
cedre ; |

Pour des fins commerciales et autres, on caractérise toute essence

végétale par des paramétres physicochimiques. On trouvera dans ce qui suit
quelques uns de ces paramétres.

I -5.1 Densité d4t :

C'est le poids d'un certain volume d'échantillon pris 2 une température
t et rapporté au poids du méme volume d'eau pris 2 la température standard.[31]

I -5.2 Pouvoir rotatoire ;! :

C'est I'angle exprimé en milliradians ou en degrés-avec lequelltourne

le plan d'une lumigre polarisée, de ldnguéur d'ondes 589,3 + 0,3 nm (raies D du

sodium) lorsqu'elle traverse une épaisseur de 100 nm d'un échantillon pris 4 la
température t. [32]

I -5.3 Indice de réfractionn 20

C'est le rapport entre le sinus de I'angle d'incidence et le sinus de

l'angle de réfraction des rayons de lumidre de longueur d'ondes 589,3 + 0,3 nm
(raies Dy et Dy du sodium) passant de I'air dans 1'échantillon maintenu 3 une

température constante de 20° C ( température de référence sauf pour les
échantillons non liquides a cette température). [33]

I -5.4 Indice d'acide IA :

C'est le nombre de milligrammes de potasse nécessaire pour
neutraliser les acides libres présents dans 1 gramme d'échantillon. [34]

IA _ 56,11 xVxN
m

V : Volume de potasse (KOH) en millilitres,
N : Normalité de la potasse, et

m : Masse de I'échantillon en grammes.
-13-



I -5.5 Indice d’ester IE :

C'est le nombre de milligrammes de potasse nécessaire 2 la
saponification totale des esters - sels contenus dans 1 gr d'échantillon. [34]

I -5.6 Solubilité dans I'alcool @ 90% $90 :

Lorsque le mélange d'un volume d'huile essentielle avec V volumes
d'ethanol, de titre alcoométrique déterminé, est limpide et le reste aprés
addition graduelle d'ethanol de méme titre, jusqu'a un total de 20 volumes;
I'huile est dite miscible. a V volume d'ethanol et plus. [34]

Régions| dg?6 | 20 | n 20 | JA IE | IE(A) | s90

Maroc | 0945 | +43°0' | 15120 | supa 33 16 2 12
[11] | 0968 |[+6220 | 15170 2 | 11 30 10V

Maroc | 0.9384 | +35°2' | 1.5061 0.50 375 28.26 la
[35] 0.9587 | +49°1' | 1.5132 2.16 8.86 40.01 6V

Maroc 0939 | +45°0 _ supa | supa 282 inf a
36] | 0943 | +55°0 1 20 0 | 10v
Himalaya| 0.9530 | +34°0' | 1.5150 1.6 .49 30.8 _
[37,38,39]| 09756 | +53°8 | 15230 | 56 20.5 39.2
Liban | 0940 | +68°0' | 15125 | 05 2.0 19.8 53
[40] | 0947 | +86°0' | 15134 | 15 3.0 6V
Liban | 09570 | +43°3 | _ 0.7 484 | 3377 | 1V
- [41]
Texas | 0945 | +33°5 | 15000 | _ ~ 82
42] | 0978 | +62°3 | 1.5084 10V
Virginie | 0943 | -18°0' | 150 | supa | supa 2% _
43] | 0964 | -4°1| 151 | 15 12 28
Afrique | 0968 | +16°0' | 14805 | 13 10 700 052
Est[11] | 0988 | +38°30| 15000 | 15 9.0 5V
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suite du tableau Il

Propriétés physicochi

IE (AC) : indice d'éster aprés acétylation. .
(1) : concréte obtenue par ¢puisement dans le n-héxane.

Djurdjura| 09487 | +42°2' | 1.5005 | 224 | 3.4 482
28] | 09604 | +43°7 | 15155 | 294 | 370 52V
Chréa()| 10066 | _ | 1509 | 137 | _ _
o) | 1.0331 1.5178 | 19.1
Chréa )| 09464 | - | 11519 | 4.046 i 202
30) 3)| 09488 | - | 15134 | 3770 i 25V
Tableau I

miques des huiles essentielles des
différents types du bois de cedre.

(2) : huile essentielle obtenue par entrainement 2 la vapeur d'eau.

(3) : huile essentielle obtenue par hydraudistillation.
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I - ’EXTRACTION :

I -1- Les procédés de l'extraction :

Le choix du procédé d'extraction dépend de la nature de la matiere
végétale (bois, écorce, feuilles...) et des produits a extraire (huiles essentielles,

concrete). Les spécifications économiques et propriétés physicochimiques des
extraits limitent eux aussi ce choix.

I -1.1 L'expression a froid :

C'est une méthode trés ancienne, usitée lorsque la matiére végérale est
riche en essence.
Elle consiste 2 faire sortir I'essence des cellules de la matiere végétale
| déchiquetée au moyen de forte pression. Elle permet d'obtenir, notamment, des
l essences d'hispérides du zeste des fruits ( citron, orange, cedrat...). [44]

Il -1.2 Enfleurage - Macération :

| Le principe de la méthode est I'epuisement de la matiere végétale par
des corps gras et se base sur I'affinité des essences vis 2 vis de ces corps gras
(ils ont la possibilité d'absorber et de retenir les essences).

Lenfleurage est une extraction par contact faite 2 température
ambiante pour les matieres végétales fragiles (pétales des roses) et laissée
jusqu'a I'obtention d'une pommade parfumée. Celle-ci est traitée par l'ethanol
qui ne dissout pas les corps gras et les essences retenues par le solvant (éthanol)
peuvent étre séparées par simple évaporation. L'essence obtenue est dite
absolue. [45]

La macération se base sur le méme principe mais en utilisant les corps
gras a chaud pour augmenter leur pouvoir absorbant. La température
d'utilisation varie entre 50 et 70°C et le temps de contact entre 12 et 48 heures.
[44] -

Il -1.3 Extraction par solvants volatils :

Cette méthode, utilisée pour la premigre fois en 1835 par Robiquet,
repose sur la solubilité€ des substance odorantes dans les solvants organiques
aliphatiques (heptane, héxane) ou aromatique (benzene, toluéne, xyléne).
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Les extraits sont obtenus par distillation du solvant. [44]

Cette méthode a l'avantage de produire des extraits plus complets du
point de vue aromatique que les huiles essentielles obtenues par entrainement 2
la vapeur d'eau. cependant , I'effet thermique sur les extraits oblige l'utilisation
de solvants a bas point d'ébullition et limite ainsi le choix des solvants. [46]

1 -1.4 Entrainement a la vapeur d'eau :

C'est le plus ancien procédé d'extraction des huiles essentielles basé
sur le fait que les produits odorants et volatils sont susceptibles d'étre entrainés
par des acrosols de vapeur d'eau. Ces produits présentent un caractdre
hydrophobe et ont de bas points d'ébullition, donc ne seront ni retenus par les
biopoliméres de la plante ni solubilisés dans 'eau. La séparation des extraits est
faite par addition d'un solvant organique (non miscible avec l'eau), décantation
puis distillation du solvant ou simple €vaporation. [47]

Cette méthode a l'inconvénient de provoquer la décomposition et la
polymérisation des huiles essentielles ainsi que la formation d'artéfacts die 2 la
chaleur et 2 1a vapeur d'eau.

De plus il ya certaines réactions d’hydrolyse entre I'eau et quelque

constituants de I'huile essentielle, particulidrement les esters 2 température
élevée.

I -1.5 Hydrodistillation :

L'hydrodistillation consiste 2 placer 12 matiére végétale directement
dans I'eau et porter I'ensemble 2 ébullition. Cette méthode est réservée au
dosage des huiles essenticlles en laboratoire. [8]

I'exposition de la matigre végétale A une température assez élevée
(100°) pendant un temps relativement long engendre certaines réactions
chimiques de décomposition des composés terpéniques (hydrolyse, cyclisation,

réarrangement, élimination) et qui dépendent tout aussi bien de I'acidité de
'eau. [48)

I -1.6 Extraction par dioxyde de carbone liquide ou
supercritique : '

Il a €té remarqué que les huiles essentielles ont une solubilité plus
grande dans le gaz, notamment le CO», soumis 2 des conditions de pressions

dites critiques ou supércritique. Le CO, peut étre utilisé  l'etat liquide ou il &
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I'etat supercritique, intermédiaire entre les états liquides et gazeux.

L'extraction au CO, permet d'obtenir des produits plus concentrés et
d’odeur plus fine comparativement a I'entrainement 2 la vapeur d'eau ou par
solvants volatils.

C'est un procédé tres sélectif, il permet d'extraire une essence de la
matiére végétale et un composé odorant particulier 2 une huile essentielle en
jouant sur la pression et le taux d'hydratation de la matidre extraite. Néanmoins,
il est & noter que ce procédé fait appel 2 une technologie avancée diies aux

pressions €levées exigées. De plus, 1'extraction conduit A une composition dont
la normalisation n'a pas donné de nom précis. [49]

I -1.7 Extraction au forane 113 :

Le raffinage végétal, tout comme le raffinage pétrolier, défini comme
une s€paration séquencée sans dégradation des constituants de la plante est
appliquée a l'extraction des huiles essentielles. Ceci 3 permis la mise au point
d'une technologie d'extraction donnant comme produits les huiles végétales, les
cires et le support solide constitué de polysaccharides.

Le protocole opératoire utilisant le forane 113 (trichloro-1,2,2 -

trifluoro-1,2,2 - éthane) qui est choisi pour sa température d'ébullition faible
(47°C) est le suivant :

1- Extraction proprement dite : aprés contact, on récupere du forane
113 chargé en extraits et un résidu sec, donc valorisable, car le forane 113
entraine également l'eau. '

2- Recyclage du solvant : 2 partir de la distillation du forane chargé,
on obtient une concréte, mélange d'huile lipidique et d'huile essentielle et un
solvant purifi€ (forane 113} qui est recyclé vers le réacteur d'extraction.

3- Séparation de I'huile essentielle : la séparation est obtenue par
entrainement 2 la vapeur des composés aromatiques.

Ce procédé présente un triple avantage sur I'entrainement 2 la vapeur
d'eau et l'hydrodistillation.

- exploitation optimale de la matigre végétale,
- diminution des rejets lipides et solides, et
- réduction de la consommation énergétique. [50]

I -2 Mécanismes de l'extraction :

En vue de connaitre les phénomenes intervenants durant l'extraction
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et trouver les modeles mathématiques s'adaptant 3 ces phénomenes, de
nombreux travaux ont été effectués dans ce domaine. Cependant, les recherches
ont ét€ basées sur les procédé d'extraction les plus connus et les plus utilisés
industriellement 2 savoir I'entrainement 2 la vapeur d'eau et l'extraction par
solvants volatils.

I -2.1 Mécanismes de I'entrainement a la vapeur d'eau :

L'entrainement 2 la vapeur d'eau des huiles essentielles est un cas dc
transfert de mati¢res complexes du fait que les dépdts dans la matidre végétale
sont de nature et localisation multiples (endogene, exogéne...). De plus, le
contact vapeur-huile essentielle, facteur important du processus de transfert est
empéché dans la plupart des cas. Le transfert et 'entrainement de I'huile
essentielle s'effectue en deux étapes :

1- Hydraudiffusion : c'est la diffusion de l'huile en milieu aqueux
jusqu'a la surface de la matidre végétale. Selon la théorie de I'entrainement 2 la
vapeur d'eau des huiles essentielles formulée par Von Rechenberg, cette
premiere étape du processus est I'étape limitante de la cinétique de
I'entrainement 2 la vapeur d'eau. [51]

2- Distillation : c'est I'évaporation des huiles se trouvant 2 la surface
de la matigre végétale qui sont directement entrainées par la vapeur. C'est une
€tape qui influe pet sur la cinétique mais accélere la force de diffusion étant
donné que le gradient de concentration est conservé, [51]

1 -2.2 Mécanismes de | ‘extraction par solvants :

Un mécanisme, proposé par Angélédls et Coll pour 'extraction des
maticres oléagineuses par solvants comporte trois étapes :

1- La premigre étape est la dissolution de I'huile située A la surface et
qui se trouve en contact direct avec le solvant. )

2- La deuxi2me étape est la diffusion de I'huile 2 I intérieur des pores
de la matiére végétale déja remplie par le solvant. La vitesse d'entrée du solvant
dans les pores est plus importante que la vitesse de diffusion de I'huile; par
conséquent, la quantité extraite dépend de la diffusion.

3- La woisi¢me et dernidre étape est I'écoulement du solvant dans les
espaces libres des pores capillaires. Ces espaces étant de dimensions tras
réduites, cet écoulement est I'étape la plus lente de tout le processus, c'est donc
'étape I'imitante de l'extraction. [52]



Il -3- Parameétres intervenant dans les procédés d'extraction :
I -3.1 Rendement en huile essentielle :

On définit le rendement Rs, réciproquement Rh, comme étant le

rapport entre la masse d'huile récupérée et la masse de matidre végétale s¢che,
réciproquement humide, traitée.

Rs (%) - m_ 4 100 Rh (%) - m_x 100
‘ 1\/[5)(1 th

m : masse d'huile essentielle récupérée (grammes),

Ms : massc de matitre végétale séche traitée (grammes),
Mh : masse de matiere végétale humide traitée (grammes),

I -3.2 Nature du soIﬁant :

Dans une extraction par solvants volatils, le choix du solvant est
primordiale et repose sur .

- une sélectivité vis-a-vis des produits désirés,

- une inertie chimique a I'égard des extraits et de I'appareillage,

- une ininflammabilit€, non toxicité et une stabilité thermique,

- un point d'ébullition bas,

- une non-corrisivité et un prix ralsonnable

D'aprés les travaux effectués par Y. Dahoun {30], le rendement en
essence du bois de cédre varie considérablement avec les solvants utilisés, 4
savoir : 'éther diethylique, le n-hexane et le dichlorométane. Elle obtient 9.76%
pour le premier, 4.64% pour le deuxie¢me et 3.51% pour le troisieme.

/ Le rendement en entrainables a la vapeur d'eau des extraits suit le
méme sens de variation avec 3.94%, 0.94%, 0.26%.

I -3.3 Teneur e humidité de la matiére végétale :

Dans le cas d'uulisation de solvants hydrophobes, la présence de I'eau
dans les cellules végétales géne l'extraction et peut la diminuer
considérablement. Dans le cas de 1'entrainement 2 la vapeur d'eau, elle pourrait

éventuellement la faciliter, 'humidité est un facteur dont il faudrait tenir
compte.
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Le travail de N. Benyahia [53] sur I'extraction au n-hexane, montre
que le rendement en essence diminue lorsque 'humidité augmente. En effet,
pour une variation du taux d'humidité de 13.3% (correspondant 2 un bois sec 2
l'air libre) a 35.1%, le rendement varie de 1.509 2 0.410%.

I -3.4 Hydromodule :

L'hydromodulation est le rapport entre la masse végétale et le volume
de solvant. Le rendement augmente, en général, avec 'hydromodule. E.
Benyoussef [29] €tudia la variation du rendement en extrait avec I'hydromodule
pour une extraction au n-hexan. Les résultats trouvés montrent une variation
tres 1égere du rendement; pour des valeurs de I'hydromodule allant de 1/60 2
1/20, le rendement varie moyennement de 2.63 2 2.83%.

I -3.5 Degré de division de la matiére :

Dans un cas général, le transfert de matiere augmente lorsque la
surface d'échange est grande. Cependant, le rendement augmente avec la
subdivision lorsque le dépdt est endogéne et diminue quand il est éxogene car i}
ya perte d'huile essentielle. Pour l'extraction au n-héxane E. Benyoussef [29]
trouve une augmentation du rendement de 0.99 2 2.92 % pour des ouvertures de
tamis allant d'une valeur supérieur 2 7.925 mm jusqu'a une ouverture inférieure
a 1.600 mm. Quand 4 I'entrainement 2 la vapeur d'eau, le travail de S. Boutila

[54], montre tout aussi bien I'augmentation du rendement lorsque la subdivision
de la matiere végétale augmente.

I -3.6 Durée de l'extraction :

La durée de l'extraction dépend de la qualité et la quantité des extraits
désirés. L'etude de I'evolution de I'extraction au n-hexane faite par E.
Benyoussef [29] montre une augmentation du rendement jusqu'a une valeur

optimale 2.82% correspondant 2 une extraction de 3 heures, au dela de cette
valeur, le rendement diminue.

I -3.7 Température :

La température est un facteur qui d'un c61€ augmente 1a solubilité des
huiles essentielles ainsi que la diffusion et de 'autre coté conduit 2 une
dégradation de ces huiles.
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INTRODUCTION

I!)'objectif que nous nous sommes fixés étant le traitement des
aiguilles du cedre de 'Atlas provenant de deux régions différentes (Chréa et
Batna) pour, éventuellement, les substituer au bois. Pour cela, nous
comparerons du point de vue quantitatif les rendements obtenus par différentes
techniques (extraction par solvant, entrainement 2 la vapeur d'eau et
hydrodistillation) et qualitatif la composition des différentes huiles récupérées.

Caractérisation de la matizre végétale utilisée :

Les aiguilles du cédre de Chréa proviennent d'un arbre d'un age
moyen estimé a 50 ans; la situation g€ographique du lieu est :

- Station Hakoni Féraoun,
- Versant Nord,
- Altitude 1100 metres,
- Pente 50 degrés,

Les aiguilles du cedre de Batna sont issus d'un arbre de 70 ans (4ge

approximatif); les seuls informations que nous avons pu obtenir sur la situation
gé€ographique du lieu sont :

- Région Chélia,
.- Versant Nord,
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¥ - EXTRACTION PAR HYDRODISTILLATION : )

L'hydrodistillation et 'entrainement 3 la vapeur d'eau sont des
procédés d'extraction des parties légéres, dites huiles essentielles, de la matigre

végétale. ‘

Quelques travaux ont &té effectués sur I'hydrodistillation du bois
cedre. Nous nous proposons de faire, est tant soit peu, I'etude de l'influence de
certains parametres sur I'hydrodistillation des aiguilles du cédre.

Les travaux antérieurs sur le bois ont montré que la durée est de 5
heures et que le pH de la solution influe peu sur le rendement. [54]

¥ -1- Description de I'appareillage et le mode opératoire :

Le montage schématisé par la figure 2 sera utilisé pour les essais
d'hydrodistillation.

La mati¢re végétale, aiguilles du cedre sous formes de petits
bouquets, est pesée puis introduite dans un ballon ( 1), nous lui ajoutons, en
suite, la phase aqueuse. I'ensemble est porté a ébullition par un chauffe ballon
régulé (2). Les vapeurs chargées en essence végétale, traversent un coude (3)
jouant le role d'une petite colonne et se condensent dans un réfrigérant (4). Le
distillat est recueilli dans une éprouvette graduée (5), permettant, en plus le
controle du débit du distillat. Une ampoule 4 décanter (6) remplie d'eau
-alimente le ballon (1) de fagon A maintenir son niveau d'eau constant.

La récupération se fait par fractions séparées a différents intervalles
de temps jusqu'a S heures d'extraction

-

IV -2- Récupération huiles essentielles :

Chaque fraction recueillie sera mélangée avec le dichlorométhane et
laissée décanter dans une ampoule. L'huile essentielle se dissout dans la phase -
organique qui, étant plus dense que I'eau, constituera la phase inférieure.

Nous faisons une distillation atmosphérique de la phase organique
dans le montage de la figure 3. celui-ci comprend : B

- un chauffe ballon régulé (1),

- un petii ballon de 50 ou 100 ml (2),
- une colonne vigreux (3),
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1- Ballon 6- Ampoule a décanter
2- Chauffe ballon 7- Entrée d'eau

A

3- Coude 8- Sortie d'eau
4-Réfrigérant - 9- thermometre
S-Eprovette graduée '

Figure 2 : Montage de I'hydrodistillation
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- un coude (4) muni d'un
thérmométre (5),

- un réfrigérant (6) et

- un ballon de récupération (7).

La phase organique est introduite dans le ballon (2), pesé 2 vide, et
portée a €bullition. Les vapeurs de solvant, chargées en composé€s, traversent la
colonne vigreux (3) jouant le role d'une colonne 2 plateaux; les compos€s
lourds s'y condensent et retombent dans le ballon (2). Les vapeurs de solvant
pur, passent & travers la colonne et se condensent dans le réfrigérant (6). le
thermometre (5) permet de contrdler la température des vapeurs et s'assurer que
seul le solvant est recueilli dans le ballon (7). |

lorsqu'il ne reste que peu de solvant, le ballon (2) estretiré et nous

laissons le solvant s'évaporer a température modérée. Nous pesons le ballon (2)
et nous déterminons la masse d'huile essentielle par differance.

Pour les fins d'analyse, un peu de solvant sera ajouté 2 I'huile
essentielle qui sera transvasée dans un tube 2 essai.

I -3- Conditions opératoires :

Etant donné que nous allons étudier I'influence de certains parametres

et faire plusieurs hydrodistillations, les conditions opératoires seront
mentionnées dans chaque cas.

IV -4- Spécifications du solvant :

En absence d'ether diéthylique, nous avons opter pour l'utilisation du
dichlorométhane pour son point d'ebullisation bas, sa densité, nettement
différente de celle de I'eau, et pour son pouvoir absorbant des composés
organiques constituant I'huile essentielle. ses caractéristiques sont :

- Formule chimique CH,CL,
- Température d'ébullition  37° - 40°C
- Densité d, 16 1.325
- Indice de réfraction 1y ;20 1.424

I -5- Hydrodistillation des aiguilles du cédre de Batna et de
Chréa :
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. 1- Chauffe ballon - 7- Ballon de recette
2- Ballon de 50 ml - 8 Coude
3-Colonne vigreux - 9- Entrée d'eau

"4- Coude , . 10- Sortie d'eau -
5- thermometre 11- Ampoule

6-Réfrigérant

Figm_:e 3: Montage de la distillation atnibsphérique
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Les cédraies de I'Aurés et de Chréa sont les plus peuplées de I'Algérie,
elles comptent des surfaces foréstiéres de 20058 et 1000 hectares
respectivement [4]. Pour ce fait, nous avons pensé 2 faire 'extraction des huiles
essentielles par hydrodistillation des échantillons des aiguilles des deux
cédraies. La comparaison des rendement, nous orientera dans le choix de Ia
matiere végétale pour des extractions des huiles essentielles. :

L'appareillage utilisé ainsi que le mode opératoire €tant déja définis,
il nous restera a spécifier uniquement les conditions opératoires.

¥ -5.1 Condition opératoires :

- Capacité du ballon 3 litres
- Volume de la phase aqueuse 2 litres
- Temps d'extraction 5 heures
- Débit du distillat 0.4 - 0.6 litres / heure

I -5.2 Résultats et discussion :

Les expériences étant effectuées selon le protocole pré défini, les

résultats obtenus sont mentionnés dans le tableay K. Celui-ci regroupe, en plus,
quelques paramétre opératoires. :

Temps d'extraction _ 5 heures
Débit du distillat 0.4 - 0.6 litres / heure
Cédraie Batna | Chréa
Masse des aiguilles :

(gramme) 75 100 75 100
Masse HE* (g) 0.0109 | 0.0143 0.0135 | 0.0171
Rs (%) 0.0169 0.0166 - 0.0204 | 0.0194

* Masse HE : masse de I'huile essentielle.
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Tableau ¥

Rendement en huile essentielle de hydrodistillation des aiguilles
du cédre de Batna et de Chréa.

En premier lieu, nous tenons 2 faire remarquer que les rendements
obtenus sont trés faibles; le meilleur d'entre eux est de 'ordre de 0.02 %. Par
comparaison avec le bois de cédre, nous constatons que ce rendement est
environ 100 fois plus petit. -

De plus, nous voyons que les aiguilles du cedre de Chréa sont plus
riches en huile essentielle que celles du c2dre de Batna; elles offrent un
supplément de 17 %. Nous pouvons €ventuellement expliquer cet écart par le
fait que I'arbre de Chréa est plus jeune que celui de Batna.

Sur 1a base de ces données, nous utilisons les aiguilles du cedre de
Chréa pour la suite des éxpéreiences.. '

I -I6- Influence des parametres opératoires sur
I'hydrodistillation :

¥ -6.1 Influence du volume de phase aqueuse (eau) :

* Par le biais d'une série d'extractions, en faisant varier le Volume de la
phase aqueuse, nous étudierons le sens de variation du rendement pour une
masse de matiére végétale constante et des conditions opératoires identiques.

¥ -6.1.1 Conditions opératoires :

Les conditions adoptées sont :

- Masse des aiguilles 75 grammes
- Taux d'humidité ' . 8.66 %
- Capacité du ballon 3 litres
- Temps d'extraction - 5 heures
- Débit du distillat 0.4 - 0.6 litres / heure

K -6.1.2 Résultats =t discussion :

Les résultats sont représentés dans le tableau ¥ et illustrés par la fig 4.
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Volufne d'eau (litre) 0.5 1.0 15 2.0 2.5
Masse HE (gramme) | 0.0121 6.0156 0.0175 | 0.0184 | 0.0189
Rs (%) 0.0177 | 0.0228 | 0.0255 | 0.0269 | 0.0276 |
Tableau : ¥

Influence du volume d'eau sur le rendement en huile essentielle.

La figure 4 reflete une augmentation du rendement avec le volume de
la phase aqueuse. Cette dugmentation est continuelle mais devient peu
significative au fur et 2 mesure que le volume d'eau augmente, 1'écart est

négligeable entre 2.0 et 2.5 litre. Nous

litres pour la suite des essais.
' Nous penssons que plus le volume d'eau est important, plus la
concentration de I'huile extraite sera faible au voisinage de la surface des.
aiguilles; ainsi le gradient de concentration sera relativement grand et la
diffusion sera favorisée dans le sens ol la concentration est faible.

¥ -6.2 Influence de la classe granulométrique :

pouvons donc opter pour un volume de 2

L'extraction des huiles essentielles obéit aux lois de transfgre de
maticre. Pour cela, on'procéde généralement 2 Ia subdivision de la matidre
végétale pour augmenter la surface d'échange et par 1a méme occasion la

quantité d'extrait,

Pour notre part, nous avons fait un
Chréa et une séparation en classe

tamis.

I -6.2.1 Conditions opératoires :

Chaque classe granulométri

conditions suivantes :

- Volume d'eau

- Teimps d'extraction

- Taux d'humidité
- Débit du distillat

-29.

2 litres
5 heures
8.40 %
0.4 - 0.6 litres / heure

broyage des aiguilles du cedre de
granulométriques suivant 1'ouverture des

que subit une hydrodistillation sous les
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Figure 4 :

Variation du rendement global en huile essentielle en faction
du volume d'eau.
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N -6.2.2 Résultats et discussion :

Le tableau ¥ résume les données et résultats de 'expérience.

Classe Ovel.'ture Masse de la| Teneur des | Masse HE Rs
des tamis (mm) | Clagse (gr) | Classes (%) (gr) (gr)
1 Sup. 22.0 102.71 | 40.81 0.0087 0.0092
2 1.12-2.0 92.90 | 36.91 0.0153 0.0180
3 Inf.a1.12 56.06 | 22.28 0.0047 0.0092
4 Mélangedes | 25167 | 10000 | 0.0287 | 0.0124
classe
Tableau ¥ :

Influence de la classe granulométrique sur le rendement.

- Les résultats obtenus montrent que le meilleur rendement correpond
aux aiguilles broyées et ayant les dimensions comprises entre 1.12 et 2.0 mm. II
est 2 fois supérieur aux classes dont les dimensions sont respéctivement
sup€rieures 4 2.0 mm et inferieures 2 1.2 mm, chose tout 3 fait remaquable
étant donné que la plus grande subdivision ne corresponsd pas au bon
rendement. cela peut s'éxpliquer par le fait que les aiguilles broyées finement se
collent et forment une pite d'ou la difficulté d'extraire I'huile esentielle.

Nous remarquons aussi que le rendement global pour les trois classes
confodues est de 0.0124 % qui est une valeur plus petite que tout rendement
obtenu jusqu'a présent avec les mémes conditions.

Selon la théorie, le rendement diminue avec la subdivision dans le cas
de dépdts éxogénes des exiraits; la subdivision entraine des pertes en huile
essentielle. [7] Nous concluons, ainsi, que les aiguilles présentent, en majorité,
des déplts éxogénes de I'huile essentielle. Ceci nous parrait tout a fait possible
vue que les dimension de ces aiguilles et notamment leur €paisseur qui ne
dépasse pas 1 mm.

Nous faisons remaquer que les aiguilles du cidre ne se prétent pas
facilement au broyage, surtout dans le cas d'un fort taux d'humidité, compte
tenu de cela et des rendements obtenus, nous conseillons leur utilisation telle
qu'elles se présentent : sous forme de petits bouquets.
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¥ -6.3 Influence de la masse des aiguilles sur le rendement en
huile essentielle pour un volume d'eau constant :

Pour étudier la variation du rendement global en huile essentielle en

fonction de la masse des aiguilles du cadre de Chréa, nous réalisons une série
d'éxtractions correspondant a des masses d'aiguilles différentes.

¥ -6.3.1 Conditions opératoires :

- Nous optons pour les conditions opératoires suivantes :

- Volume d'eau 2 litres
- Temps d'extraction 3 heures
- Tavx d'humidité 8.26-791%
- Débit du distillat 0.4 - 0.6 litres / heure

- Masse des aiguilles 50, 75, 100 et 150 grs

IV '-6.3.2 Résultat et discussion :

Masse des afguilles (gr) 0.5 75 100 150
‘Taux d'humidité (%) 826 7.91
~Masse HE (gr) 0.0094 0.0121 0.0156 | 0.0181

Rendement Rs (%) 0.0204 0.0176 0.0169 0.013t

Tableau 1 -
Influence de la masse des aiguilles sur le rendement.

La figure 5 révéle une augmentation de 1a masse d'huile essentielle
extraite lorsque la masse de ia matiére végétal augmente. Seulement
l'augmentation n'est pas lineaire et tend vers un palier pour les grandes masses.
- Ceci influe sur le rendement en sens inverse et nous voyons bien par la figure 6
que le rendement diminue. La diminution est importante puisque un écart de

0.0073 % est observé lorsque nous passons d'une masse de 50 grammes 2 une
autre de 150 grammes.
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Figure 6 :
Variation du rendement global en huile essentielle en fonction dela
masse des aiguilles.
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F

Nous pouvons dire que c'est le méme phénoméne qui a été obtenue
lorsque nous augmentions le volume d'eau. En effet, augmenter la masse de la
matére végétale équivaut 3 augmenter la concentration dans la phase aqueuse,
donc diminuer le gradient de concentration d'ou une diminution de la vitesse de
transfert ce qui limite la diffusion et diminue le rendement.

Pour un méme rapport masse de végétal sur volume d'eau, nous
constatons une amélioration du rendement de 40 2 50 % lorsque le volume
d’eau est important nous favorisons I'hydrodiffusion. |

¥ -6.4 Influence de la durée d'extraction sur le rendement

Pour suivre I'évolution du rendement en huile essentielle avec le
temps, nous réalisons pour des masses differentes, une hydrodistillation au
cours de laquelle nous préicvons des fractions du distillat 2 des intervalles de
temps choisis.

¥ -6.4.1 Conditions opératoires :

Les conditions adoptées sont :

- Volume d'eau 2 litres
- Débit de distillation 0.4 - 0.6 litres / heure

- Masse des aiguilles 50, 75 et 100 grammes
- Taux d'’humidité 5.57 %

I -6.4.2 Résultats et discussion :

Les masses d'huiles essentielles obtenues pour chaque fractions et les
rendements trouvés figurent dans le tableau ¥l et sont illustrés par la figure 7.

l'examen du tableau ¥ montre que le rendement des fractions
augmente, pour les trois cas étudier, jusqu'a une valeur obtimale puis diminue
considérablement. Les rendements obtimums s'obtienent aprés 110 mn
d'extraction et peuvent étre iocalisés dans l'intervalle 120 - 150 mu. Cependant
I'extraction de quantités, non sans importance, continue et nous pouvons dire
qu'au bout de 230 mn, environ 92 % de I'huile essentielle aura été extraite.

La figure 7, quand a elle, montre une augmentation continuelle du
rendement global mais qui s'atténue considérablement aprés 250 mn
d'extraction, I'évolution tend vers un palier.

]
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Masse aiguilles : 50g  Masse aiguilles : 75g Masse aiguilles : 100g

Durée .
Taux d'humidité : 5.5 7 %
(mn)

Masse | Rs |Rsglob| Masse | Rs |Rsglob| Masse| Rs |[Rs glob.
HE (g)| (%) (%) |HE(®)| (%) (%) |HE(g)| (%) (%)

15 [0.0002 {0.0004 [0.0004 [0.0003 |0.0004 |0.0004 {0.0005 [0.0005 [0.0005

30 [0.0004 10.0008 |0.0012 [0.0007 [0.0010 |0.0014 |0.0006 |0.0006 |0.0011

45 10.0009 |0.0019 [0.0031 [0.0011 |0.0016 0.0030 0.0011 10.0012 0.0023

60 10.0011 {0.0023 }0.0054 [0.0016 {0.0022 [0.0052 |0.0017 10.0018 0.0041

90 10.0013 |0.0028 |0.0082 {0.0021 [0.0030 |0.0082 |0.0026 |0.0028 0.0069

120 10.0018 10.0038 [0.0120 [0.0027 |0.0038 {0.0120 }0.0035 |0.0037 0.0106

150 10.0025 [0.0053 {0.0173 [0.0034 {0.0048 [0.0168 [0.0032 0.0034 10.0140

210 10.0016 |0.0034 [0.0207 {0.0019 [0.0027 |0.0195 |0.0025 0.0026 [0.0166

270 {0.0007 {0.0015 |0.0222 |0.0011 [0.0015 |0.0210 [0.0015 |0.0016 0.0182

Total |0.0105 {0.0222 0.0222-0.0149 0.0210 {0.0210 |0.0172 ]0.0182 10.0182

Tableau I :
Influence de durée d'extraction sur le rendement
en huile essentielle

Des différents essais efféctués nous pouvons tiré 'erreur expérimen-
tale puisque certains d'entre eux ont €1€ faits plusieurs fois dans les mémes
conditions opératoires. Cette erreur est, dans le cas le plus défavorable,
inferieur 2 9 %.
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‘Figure 7 :
Variation du rendement global en huile essentielle en fonction
du temps d'extraction a différentes masses des aiguilles.
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CHAPITRE Y

EXTRACTION PAR
ENTRAINEMENT A LA
VAPEUR D'EAU



T.

Y - EXTRACTION PAR ENTRAINEMENT A LA VAPEUR
D'EAU : | ’

Les rendements obtenus par hydrodistillation étant trés faibles, nous
l - nous proposons de faire un entrainement 2 la vapeur d'eau et comparer les
rendements des deux procédés. -
, - Dans un premier temps, nous allons faire un entrainement 2 la vapeur
d'eau a 'échelle laboratoire; nous passerons, ensuite, a I'échelle semi-pilote. Les
| résultats nous permettrons de conclure sur l'influence de I'échelle.

Y -1- Echelle laboratoire :

Y -1.1 Description de I'appareillage et mode opéfatoire :

Le montage utilisé, figure 8, comporte un ballon (1) rempli d'eau et
chauffé par un chauffe ballon (2). La puissance de chauffe est régulée pour
porter I'eau a ébullition; la vapeur générée passe a travers la mati¢re végétale
dans la colonne d'extraction (3). Chargée en extraits, la vapeur passe dans un

- réfrigérant (4) ol elle se condense et est recueillie dans un Erlen. Meyer (5).
| La colonne d'extraction (3) est une colonne 2 double paroi dans
laquelle circule de I'eau chaude pour éviter la condensation de 1a la vapeur et
des extraits sur la paroi de la colonne et sur la matidre végétale,

Y -1.2 Récupération des huiles essentielles =

A des intervalles de temps choisis, I'Erlen (5) est remplacé par un
autre, son contenu est mélangé avec le dichlorométhane et laissé décanter dans
une ampoule. L'huile essentielle étant soluble dans le dichlorométhane et
présentant un caractere hydrophobe, elle passe dans la phase organique. Celle-
C1 subit une distillation atmosphérique en utilisant le montage habituelle de la

figure 3, le résidu est pesé pour déterminer la masse d'huile essentielle extraite
et le rendement obtenu.

Y -1.3 Conditions opératoires :

Dans cette partie, nous réalisons deux expériences successives sur des
aiguilles du cedre de Chréa au cours des quelles nous suivons 1'évolution de la

quantité d'extraits. Les paramatres opératoires, pour les deux expériences, sont
les suivants ;. :
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1- Ballon 6- Coude

2- Chauffe ballon 7- Entrée d'eau chaude
3- Colonne d'extraction 8- Sortie d'eau chaude
4-Réfrigérante 9- Entrée d'eau froide
3-Erlen de recette 10- Sortie d'eau froide
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Figure 8 : .
Appareil de I'entrainement a la vapeur d'eau



- Capacité du ballon 3 litres
- Débit de distillation 0.4 - 0.6 litres / heure
- Masse des aiguilles 80 grammes
- Taux d'humidité 6.49 %
- Diameétre de la colonne 6.49 cm

Y -1.4 Résultats et discussion :

Les résultats de I'étude sont portés dans le tablean KEcomprenant la
variation du rendement de chaque fraction et le rendement global.

La figure 9 traduisant les résultats obtenus, reflte les variations qui
suivent la méme allure que les courbes de la figure 7.

Expérience 1 Expérience 2
Durée
(mn)- Masse Rs Rs glob. Masse Rs Rs glob.
HE (g) (%) (%) HE (g) (%) (%)
15 10.0006 0.0008 0.0008 0.0005 0.0007 0.0007
30 ]0.0004 0.0005 0.0013 0.0007 0.0009 0.0016
45 10.0009 0.0012 0.0025 0.0011 0.0015 0.0031
60 lo.0014  |0.0019 0.0044 0.0015 0.0020 0.0051
90 0.0016 0.0021 0.0065 0.0024 0.0032 0.0083
120 10.0028 0.0037 0.0102 0.0036 0.0048 0.0131
150 {0.0037 0.0049 0.0151 . |0.0021 0.0028 0.0159
210 [0.0016 0.0021 0.0172 0.0017 0.0023 0.0182
270 {0.0005 0.0009 0.0181 0.0011 0.0011  |0.0193
Total [0.0135 0.0181 0.0181 0.0144 0.0193 0.0193
Tableau K :

Influence de la durée d'extraction par entrainement i Ia
vapeur d'eau sur le rendement.
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Figure 9 :
Variation du rendement global en huile essentielle en fonction du
temps d'extraction par entrainement i la vapeur d'eau.
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Un maximum de rendement est récupéré entre 120 et 150 minutes
d'extraction. Apres 220 - 240 minutes, environ 94 2 96% de I'huile essentielle
sont extraits.

Nous constatons, aussi, que le rendement global obtenu par

entrainement a la vapeur d'eau est pratiquement du méme ordre de grandeur
que celui obtenu par I'hydrodistillation. |

L'erreur expérimentale dans ce cas est de 6.4%.
Y -2- Echelle semi-pilote :

Tout comme dans la partie précédente, celle-ci a pour objectif I'étude
de la variation du rendement global en huile essentielle en fonction du temps.
De plus, nous pourrons comparer les rendements globaux obtenus.

Y -2.1 Description de 1 ‘appareillage :

'

L'échelle semi-pilote est une échelle intermédiaire entre le laboratoire
et l'industrie. L'appareil distillatoire schématisé par la figure 10, comporte trois
parties essentielles : 1a chaudiere, le distillateur ou alambic et le condenseur,

Y-2.1.1La cba_udiére :

La chaudi®re ou génératrice de vapeur est de forme cylindrique et de
dimensions 1000 X 400 mm; elle est réalisée en acier inoxydable recouverte
d'une couche de ligge pour diminuer les pertes de chaleur.

A la partie inférieure se trouve une conduite pour alimenter la
chauditre en eau et 2 la partie supérieure une autre conduite pour la vapeur
d'eau. Elle est munie d'un manometre, d'un thermomaetre, d'une soupape de
s€curité et d'un indicateur de niveay placé sur la paroi latérale. Le chauffage et
la puissance de chauffe sont controlés par des résistances immergées dans 1'eau

Y -2.1.2 Le distillateur :

Le distillaieur ou alambic est constitué de deux parties, un cylindre en
cuivre & double paroi, dit curcubite et un chapiteau de forme conique se
terminant par un col de cygne. |

Deux distributeurs de vapeur sont plac€s en bas de la curcubite, I'un
servant a réchauffer 1a double paroi et I'autre pour faire I'extraction.
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Figure 10 : Appareil de distillation.



Légende de la figure 10 :

1- Sortie d'eau

2- Récuperation du distillat

3- Condenseur |

4- Entré d'eau

S- Chapiteau a col de cygne

6- Sortie de vapeur

7- Plateaux

8- Distributeur de vapeur

9- Alambic |
10- Vanne de récupération des eaux de condensation
11- Paroi interieur de 1'alambic
12- Vannes de contrdle

13- Conduite de vapeur

14- Sonde thermometrique

15- Indicateur du niveau d'eau
16- Résistances

17- Sonde barométrique

18- Soupape de sécurité

19- Chaudiére

20- Vanne de purge
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La curcubite est munie de quatre plateaux perforés sur toute la surface
permettant la répartition de la matiére végétale et fixés par des ergots soudés
sur la paroi interne. De plus, un robinet de purge permet 'évacuation des eaux
condensces. La curcubite et le chapiteau sont fixés par un ensemble de goujons
a ressorts et un joint d’hermétisation pour minimiser les fuites.

Y -2.1.3 Le condenseur :

Le condenseur est une cuve cylindrique faite en cuivre, munie d'un
serpentin fait du méme métal, assurant la condensation de la vapeur arrivant par
le haut et récupérée en bas sous forme de distillat. L'eau a une entrée par le bas
et une sortie par le haut. '

Y -2.2 Mode opératoire :

La matiere végétale sous forme de petits bouquets d'aiguilles du cedre
de Chréa est pesée puis étalée uniformément sur un plateau pour éviter tout
tassement.

Apres mise en marche de la chaudiére, la vapeur est tout d'abord
envoy€e dans la double paroi pour la réchauffer, Ensuite, nous maintenons un
certain débit de vapeur dans cette partie de la curcubite et nous dirigeons la
majeur partie des vapeurs 2 l'intérieur de I'alambic pour l'extraction.

Les vapeurs chargées en extrait sont condensées et recueillies a la
sortie du condenseur 2 des intervalles de temps fixés.

Y -2.3 Conditions opératoires :

Cette étude est similaire 2 1a précédente, elle consiste 2 suivre
I'évolution de 1a quantité extraite en fonction du temps et d'évaluer les
rendements ainsi que l'influence de la répartition. |

Durant I'expérience 1, la matigre végétale est €talée uniformément sur

un seul plateau alors que dans I'expérience 2, elle est partagée en masses égales
et €talée sur trois plateaux différents.

Les conditions de travail sont fixées comme suit :

- Nombre de plateaux 1 pour expérience 1 et

3 pour expérience 2
- Débit de distillation - 1.5 litre / heure
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- Masse des aiguilles

- Taux d'humidité

Y -2.4 Résultats et discussions :

300 grammes

9.12 %

Le tableau I, regroupe les résultats obtenus et le calcul des
rendements.
Sur la base de ces résultats, nous remarquons que la quantité d'huile
essentielle extraite est environ ) fois plus importante que dans le cas de

'entrainement a la vapeur d'eau 2 1'échelle laboratoire ou de I'hydrodistillation.

Expérience 1 ~ Expérience 2
Durée
(mn) Masse Rs Rs glob; Masse Rs Rs glob.
HE (g) (%) (%) HE (g) (%) (%)
15 100140 |0.0051 0.0051 0.0159 0.0058 0.0058
30 }o.0190 0.0070 0.0121 0.0177 0.0065 0.0123
45 10.0172 0.0063 0.0184 0.0198 0.0073 0.0196
60 {0.0209 0.0077 0.0261 0.0203 0.0074 0.0270
90  [0.0235 0.0086 0.0347 0.0226 0.0083 0.0353
120 10.0185 0.0068 0.0415 0.0261 0.0096 0.0449
150 10.0098 0.0036 0.0451 0.0191 0.0070 0.0519
210 {0.0087 0.0032 0.0483 0.0114 0.0042 0.0561
270 10.0043 0.0016 0.0499 0.0062 0.0023 0.0584
Total |0.1359 10.0499 0.0499 0.1591 0.0584 0.0584
Tableau I :

Influence de la durée d'extraction et de la répartition
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Ceci est du, a notre avis, au fait que la matiére végétale soit plus
espacée, 4 la quantité de vapeur importante et que le contact vapeur-diguilles
soit meilleur. En effet, 'augmentation du débit fait augmenter le rendement
jusqu'a un optimum. - '

Dans le cas de la colonne d'extraction, son diameétre étant de 6,49 cm
les aiguilles s'y tassaient au fur et 3 mesure qu'elles s'imprégnaient de vapeur,
I'échange de matiéres est ainsi diminué. ,

Nous constatons, d'ailleurs, l'effet positif de la répartition; nous
obtenons 0,0232 grammes d'huile essentielle en plus, ce qui correspond 3 une
variation relative a 17%.

En ce qui concerne I'évolution en fonction du temps, la figure 11
relate la méme allure obtenue auparavant. Un rendement maximum est obtenu 3
100-140 mn d'extraction et 3 210 mn, 96% de I'huile essentielle est déja

. eXtraite.

D'apres plusieurs ravaux effectués sur cette installation semi-pilote et
sur plusieurs plantes (feuilles d'eucalyptus, aiguilles de pin...), le rendement
devrait augmenter avec le débit, il serait donc possible d'atteindre des

‘rendements supérieurs. '
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Figure 11 :

Variation du rendement global en huile essentielle en fonction
de la répartition et du temps d'extraction dans un alambic .
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CHAPITRE Tl

EXTRACTION PAR
SOLVANTS VOLATILS



¥ - EXTRACTION PAR SOLVANTS VOLATILS :

¥ -1- Introdaction : .
Cette partie est consacrée 2 1'étude de l'extraction des essences des
aiguilles du cedre par circulation continue d'un solvant volatil, le n-héxane. La

matiere végétale provient de deux cedraies différentes 2 savoir celle de Batna et
celle de Chréa. \

¥ -2 Appareillage et mode opératoire :

L'extracteur utilisé est de type Soxhlet, figure 12; le corps de ce
dernier (1) contenant une cartouche (2) remplie de matiere végétale (aiguilles),
surmonte un ballon (3) contenant le solvant. Celui-ci est vaporisé puis condensé
dans le réfrigérant (4) et traverse le lit d'aiguilles par pércolation; le solvant se
sature pé€riodiquement et par 'amorgage d'un siphon (5) se déverse dans le
ballon. |

La solution du ballon s'enrichit continuellement en extraits et les
aiguilles se trouvent toujours en contact avec un solvant frais. Un chauffe
ballon (6) régulé permet la distillation continue du solvant.

¥ -3- Purification du solvant :

Avant de procéder a l'extraction proprement dite, nous purifions le

solvant car la qualité de I'essence dépend dans une longue mesure de la pureté
du solvant, |

La purification n'est autre que la distillation simple faite dans un
montage similaire a celui de la figure 3. Le solvant technique est mis dans le
ballon, muni cette fois-ci d'une ampoule a décanter pour assurer une
alimentation continue en solvant dans le ballon.

L'opération se fait de la méme manizre décrite dans le paragraphe
I7-2. 11 faut, cependant, s'assurer que la température des vapeurs montantes soit
voisine de 68 °C correspondant 2 celle des vapeurs du n-héxane.

Y -4- Spécifications du solvant ;

Le solvant obtenu, aprés purification, présente les caractéristiques
. suivantes :
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- Densité d 0 0.6815
-Indice de réfractionhy ;20 - 1.3749
- Température d'ébuilition 68 °C

Y -5- Séparation des extraits :

Apres l'opération d'extraction, nous procédons 2 une étape de
récupération du solvant et qui consiste 2 isoler les extraits du solvant. Cette
¢tape suit le méme protocole que la purification, sauf que nous utiliserons un
¢vaporateur rotatif, figure 13, fonctionnant sous vide. Le vide permet de réduire

1a température d'ébullition des produits et évité ainsi la détérioration de

l'essence végétale extraite. _ '
¥ -6- Conditions opératoires :

Les seuls parametres important sont la durée d'extraction et la nature
du solvant. Le n-héxane demeure le solvant le plus utilisé de par ses qualités
techniques et économiques. Quand 2 la durée d'extraction, nous avons opter

pour une durée variant entre 24 et 26 heures pour récupérer le maximum
d'extraits.

Yl -7- Obtention de I'absolue :

L'essence végétale obtenue par circulation continue du n-héxane
jusqu'a I'épuisement total est dite concréte. Celle-ci contient des composés

légers et des composés lourds constitués de cires et de résines. La concréte est
pesée a sec pour calculer le rendement de 'opération.

L'ajout de I'ethanol 2 1a concrate, apres pesée, permet une
solubilisation des légers et une cristallisation des composés lourds, qui est
d'autant plus efficace que la température est basse (-13 °C) une filtration 2 froid
permet donc d'obtenir un extrait formé par les composés légers et dit 1'absolue.

Apres évaporation de I'éthanol, nous pesons 1'absolue pour déterminer
le rendement. '

Y -8- Résultats et discussion :

Le tableau X1 met en évidence les résultats obtenus pour différentes
masses et différentes charges (aiguilles provenant de Batna et de Chréa).
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1- Bain d'huile 5- Entrée d'eau

2- Ballon de la charge | 6- Sortie d'eau
3-Moteur - - 7- Ballon de recette
4-Réfrigérant - 8- Support

S A B B I N B B I O e |

Figure 13 : Evaporateur rotatif
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Temps d'extraction 24 - 26 heures
Cédraie Batna Chréa
Masse des aiguilles 15 20 15 20
(gramme) ,
Taux d'humidité 13.77 % 1198 %
Masse concréte (gr) 0.2382 0.4759 0.3138 0.5425
Rh (%) 1.588 2.380 2.092 2.713
Rs (%) 1.842 2,759 2.377 3.082
Masse absolue (gr) | 0.1722 | 02371 0.1608 | 0.2186
Rh (%) 1148 | 1.185 1.072 | 1.093
Rs (%) 1.331 | 1373 1218 | 1242
| Tableau 11 :
Rendement en concrétes et absolues des aiguilles du cédre de
I'Atlas

Nous avons déja vu que les aiguilles du c&dre de Chréa
contenaient plus d'huile essentielle que celles du cédre de Batna. La encore,
nous remarquons quelles sont plus riches en concréte; dans le cas des
aiguilles du cédre de Chréa, nous obtenons un rendement plus important en
concréte.,

Cependant et en ce qui concerne 1'absolue, I'ordre est inversé; les

aiguilles du cédre de Batna comptent dans leur concréte plus de COmposés
légers que de lourds. : S
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Toute fois I'écart n'est pas trés important, mais les rendements en
concretes et absolues récupérées sont largement plus importants que ceux

des huiles essentielles et représentent environ le tiers du rendement obtenue
avec le bois.
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W - ANALYSES DES ESSENCES DES AIGUILLES DU CEDRE
PAR CHROMATOGRAPHIE EN PHASE GAZEUSE

Dans le but de valoriser notre essence extraite par les différents
procédés cités avant, pour les aiguilles, il serait trés utile de les analyser et de
- Visualiser I'influence du mode d'extraction sur la composition des huiles -
essentielles. ' :

Les analyses son effectuées sur un appareil €quipé d'une colonne DBS5
5% phényl greffé (phényl méthyl polysiloxane) de longueur 30 métres, le débit
est fixé 2 1 ml / mn et la division 2 1/ 50. | |

Mais étant donné que nos analyses ont &t réalisées sur une phase
apolaire, l'identification des constituants majoritaires de I'huile essentielle n'a
pu €tre faite vue que les travaux d'analyses antérieurs ont été fait sur des
colonnes non équivalente et dans des conditions opératoires différentes.
Cependari, certains composés ont pu étre identifiés, ces composés

sont :
- & pinéne _ 2.63 %
. - & cédréne ' 52.88 %
- B cédréne | 9.6 %

- cédrénol 1.24 %

Les chromatogrammes sont regroupés dans l'annexe 2.

L’éﬁborﬁ/‘/ u/zf//f_é, 0.9} wn HP 570 A .

JeloFews FID / T?. 300 %

- - -

Imaac}‘auf o douiseur J{enl‘r’gfg V’a‘—o ) T = .250

.(\ %
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CONCLUSION

@ette €tude, menée dans le but de valoriser les aiguilles du cedre de

I'Atlas mais pour des rendements concurrentiels avec ceux obtenus dans le cas
du bois pour éviter la détérioration de nos cedraies, montre que les huiles
essentielles récupérées par entrainement 2 la vapeur d'eau ou par
hydrodistillation sont en trés faible quanuté, de l'ordre de 0.02 % a I'échelle
laboratoire ou de l'ordre de 0.06 % 2 1'échelle semi-pilote. ces résultats sont non
€ncourageants quant au développement de cette technique.

Par contre I'extraction par solvant (n-héxane) donne des rendements
de l'ordre de 3 %, qui sont environ le 1/3 de ceux obtenus avec le bois. Ce
résultat est trés favorable 3 la récupération des concrates des aj guilles au lieu du
bois; néanmoins il faut vérifier si les compositions sont similaires, pour cela
une analyse qualitative des extraits doit &tre effectué sur colonne polaire.

Pour cela nous suggérons qu'une anal yse approfondie soit menée pour
apprécier la qualité de I'huile, et ce ci effectué en couplant la spectrométrie de
masse 2 la chromatographie en phase gazeuse,
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ANNEXE ]

DETERMINATION DU
TAUX D'HUMIDITE DE LA
MATIERE VEGETALE



Un appareil dit de Dean & Stark et schématisé par la figure 14, est
largement utilisé pour la détermination des teneurs en eau des matidres
végétales et des produits liquides.

Dans un ballon de 500 ml, nous introduisons 15 grs d'aiguilles du
cedre et nous versons 200 ml de xyléne. Le ballon est surmonté d'un réfrigérant
qui sert & condenser les vapeurs constituées d'eau provenant de la matidre
végétale et de xyléne. L'eau se sépare du xyléne et s'accumule dans le tube de
recette gradué. '

La lecture se fait aprés s'en étre assuré que le niveau d'eau surnagée

par le solvant reste constant. Le taux d’humidité est ainsi calculé en utilisant
- l'expression suivante ;

H= V x 0.998 x 100
M

-H:taux d'’humidité en %
-~ V : volume d'eau en ml
- M : masse de la mati¢re végétale en grs



1- Ballon de distillation 4-Chauffe ballon

2-Réfrigérant ' S- Tube de recette
3-Sortie d'eau 6-Entrée d'eau

)

Figure 14 : Appareil de Dean & Stark
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