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Résumé:

Ce travail s’est intéressé a 1’étude de la valorisation des feuilles d’agrumes en
examinant leur contenu en huiles essentielles et la mesure d’une propriété physicochimique
importante qui est la tension superficielle de ces huiles. L’extraction des huiles essentielles a
été realisée par une hydrodistillation utilisant une technique de chauffage innovante: le
chauffage assisté par induction électromagnétique. Les résultats ont montré que le rendement
en huiles essentielles est de 0.24% a 4.90% pour les feuilles d’orange récoltées de la région de
Médéa durant deux peériodes différentes de fructification. 1l a été aussi enregistré des
fluctuations en rendement avec les différences de périodes de récolte et la taille des feuilles.
Les résultats de ’analyse physico-chimique en termes de la propriéte de tension superficielle
ont confirmé que les huiles essentielles des feuilles d’orange extraites par hydrodistillation
utilisant le chauffage assisté par induction électromagnétique ont une tension superficielle
comparable a celle d’un tensioactif synthétisé.

Mots-clés : Feuilles d’orange, Hydrodistillation, huile essentielle, Rendement, tension
superficielle.
Abstract:

This work deals with the study of the valorisation of the citrus leaves by examination
their essential oils contain and the measure of an important physicochemical property which
is the superficial-tension of these oils. The essential oils extraction was preceded with a
hydrodistillation using an innovative heating technical: the heating assisted with
electromagnetic induction. The results show that the essential oils yields were 0.24% to
4.90% for the orange leaves recoated from the region of Medea during two different
fructification periods. They also show vyield fluctuations with the differences in the recoating
periods and leave’s size.

The physic-chemical analyses results in term of the superficial tension have confirmed that
the orange leaves essential oils have a comparable superficial tension with this of a
synthesised surfactant.

Key words: orange leaves, hydrodistillation, essential oils, yield, superficial- tension.
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Introduction générale :

La mise en point d’innombrables procédés; toujours revus et améliorés; de
fabrication de produits et de leur transformation n’a jamais connu de cession. Les
méthodologies développées pour ces industries, enrichies par le développement de
I’¢lectronique, de 1’automatique et de I’informatique trouvent leur application dans plusieurs
secteurs économiques (agro-alimentaire, industrie pharmaceutique, industrie du papier, etc.).
L’apport des innovations toujours en recherche dans le domaine des extractions des composés
a grandes valeurs ajoutées résidants dans les biomasses, a entrainé un surplus des avantages
qui correspondent a une meilleure qualit¢ des produits et rentabilit¢ des procédés.
Particuliérement dans les extractions des huiles essentielles, il existe différentes méthodes
innovantes d’exploitation des plantes aromatiques dont 1’extraction par gaz liquéfié, par fluide
a I’état supercritique, par microondes participent massivement au regain d'intérét aux plantes
médicinales et leurs extraits telles que les huiles essentielles.

L’hydrodistillation en utilisant le chauffage assisté par induction électromagnétique apparait
comme une alternative contre celle utilisant le chauffage classique. Cette méthode permet
I’homogénéité et la rapidité de chauffage, grace a son principe de produire la chaleur au sein
méme du matériau a chauffer.

Dans nos jours tout le monde parle des effets secondaires et indésirables des produits
synthétisés, on tend toujours de plus en plus a fuir des substances chimiques et a éviter les
dangers qu'elles peuvent induire. Donc, il est devenu nécessaire d’explorer de nouvelles
pistes, et y revenir a la nature et essayer de valoriser les plantes médicinales offrant depuis
I’antiquité un espoir de guérison dans le domaine des maladies contemporaines et une
amélioration de la santé et le bienétre. Excessive, cette vision a engendré par contrecoup une
vague verte, un renouveau de la phytothérapie suscité par l'attente d'une grande partie de la
population, en accord avec 1’esprit écologique actuel.

Parmi ces plantes, on a le genre Citrus appartenant a la famille des Rutaceae, 1'une des
cultures les plus largement cultivées dans le monde surtout dans les climats tropicaux et les
régions tempérés. Elles sont trés riches en composés actifs (polyphénols, flavonoides, tanins,
alcaloides, les huiles essentielles ...etc. Les feuilles des Citrus est 1’'une des parties de la
plante ayant une réserve de métabolites secondaires, tels que les huiles essentielles.

Dans ce contexte, et conscient de leurs valeurs, on s’est tranché comme objectif dans cette

étude :



. La mise en ceuvre de I’hydrodistillation utilisant le chauffage assisté par induction
¢lectromagnétique pour 1’extraction des huiles essentielles des feuilles de trois espéces
d’agrumes le citronnier, I’orange et le citrange des deux régions de Médéa et d’Alger.

o Caractérisation en termes de rendement des huiles essentielles des feuilles d’orange.

o Esquisser la variation d’une propriété physicochimique qui est la tension superficielle

des hydrolats obtenus.

Ce présent document est présenté en deux parties, une théorique et 1’autre pratique.

Dans sa premiere partie, on a exposé une présentation de la systématique botanique de la
plante étudiée (les agrumes) et une généralité¢ sur les huiles essentielles et les différentes
méthodes et techniques classiques et innovantes de leur extraction

Dans la deuxiéme partie consacrée aux travaux expérimentaux réalisés ainsi la description du
matériel et des méthodes utilisées a pris aussi part dans cette partie. Une présentation de nos

résultats et discutions, a été suivie d’une conclusion générale.



Chapitre |
Syntheses Bibliographiques



Chapitre | Syntheses Bibliographiques

I.1 Généralité sur les agrumes

Le mot agrume provient du mot latin acrumensaveur acre qui désignait dans
I’antiquité, des arbres a des fruits acides [1]. Ils remontent & 4000 ans avant J-C ou une
variété d’agrumes nommé le cédratier a pousseé en Mésopotamie. D’aprés les études
historiques la majorité des types d’agrumes vient des grandes zones a climat tempéré autour
des montagnes de 1’'Himalaya et du Sud-est Asiatique. Cependant les analyses moléculaires
récentes [2] suggérent que 1’évolution de Citrus s’est faite en Australasie (Australie,

Nouvelle-Guinée, Mélanésie, Nouvelle-Zélande).
1.1.1 Production

L’agrumiculture représente la une des cultures fruitiéres importantes dans le monde
entier [3] avec une production mondiale dépassant les 131 millions de tonnes [4]. Bien que
les agrumes soient produits dans plus de 140 pays, la Chine, le Brésil, les Etats-Unis et le
bassin méditerranéen produisent plus de 64% de la production mondiale (Tableau 1.1) [5]. La
production du bassin mediterranéen est destinée principalement au marché du frais. En
revanche la majeure partie de la production des regions tropicales alimente la transformation
dont on lui réserve environ un tiers de la production totale, et elle est dominée par le jus

d’orange.

Tableau 1.1 : Principaux pays et zones producteurs d’agrumes en 2012 [5].

Régions de production

Production (Tonnes)

Part de la production
Mondiale (%)

Chine 31 700 000 24.1
Bassin méditerranéen 22 600 263 17.2
Brésil 20 258 500 15.4
Etats Unis 10 619 500 8.1
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Il est & signaler que le niveau de qualité le plus haut est obtenu dans le bassin
méditerranéen qui représente I'une des principales zones de production des agrumes frais

diversifiés [6].

En Algérie le nombre d'arbres d’agrumes occupent le second rang aprés l'olivier, mais
leur importance économique les classe nettement en téte de nos productions fruitiéres.
L’Algérie détient une collection variétale composée de 256 variétés d’agrumes, ce qui
représente un patrimoine génétique inestimable [7]. L’agrumiculture est étalée sur différentes

composantes de variété (figure 1.1).

La culture commerciale des agrumes dans notre pays est localisée dans les zones
irrigables de la partie nord du pays, ou elle trouve la température clémente qui assure sa
réussite, car celle —ci influe fortement sur la physiologie des agrumes. Le verger agrumicole
algérien est particuliérement concentré dans les plaines Littorales et Sublittoraux, ou les

conditions de sol et de climat sont favorables [8].

Selon ce méme auteur les principales zones agrumicoles sont localisées comme suit :
+ La plaine de la Mitidja.
+ Le périmetre de la Mina et du Cas Chélif.
* Le périmétre de ’Habra.
+ La plaine d’Annaba.
+ La plaine de Skikda.
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Figure 1.1 : differentes composantes de 1’agrumiculture en Algérie.

1.1.2 Importance des agrumes :

X les agrumes sont bénéfiques pour la santé et préviennent plusieurs maladies telles que
les maladies cardiovasculaires, les cancers, les désordres intestinaux..., vue leur composition
riche en minéraux, en polyphénols, en vitamines, en fibres, en flavonoides, en limonoides, [9]
<> Les agrumes sont également utilisés pour I’extraction des huiles essentielles et la
fabrication des produits cosmétiques. Les huiles essentielles proviennent de cellules appelées
glandes a huiles situées dans 1’épiderme et sont utilisées en tant qu’ardomes dans les parfums,
les cosmétiques, 1’industrie alimentaire et les produits ménagers de nettoyage. La pulpe, sous-
produit de I’extraction des jus, est utilisée pour I’alimentation animale [10].

X Sur le plan économique, les agrumes représentent une source importante de recettes
pour tous les acteurs de la filiere ; agriculteurs, industriels, exportateurs. ..

Les oranges constituent la majeure partie des fruits frais exportés [11]. L’ Afrique du Sud avec
I’Egypte, I’Espagne, les Etats unis, la Turquie et 'Union Européenne exporte 85% des

oranges [12].
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1.1.3 Taxonomie des agrumes :

La classification systématique des agrumes est qualifiée de complexe et des
divergences. La taxonomie des Citrus reste assez confuse et controversée, probablement en
raison d’une diversité agromorphologique considérable, d’une fréquence ¢levée de mutations,
d’une large compatibilité sexuelle. Selon la classification de Swingle(1948) les agrumes

appartiennent a des plantes de :

Régne : Plantae.

Division : Magnoliophyta.
Classe : Magnoliopsida.
Ordre : Geraniales (rutales)
Famille : Rutaceae
Sous-famille : Aurantioideae,

Tribu : Citreae

Sous-tribu : Citrinae dans lequel on distingue trois groupes : fruits primitifs, fruits proches

d’agrumes et groupe d’agrumes vrais.

Botaniquement, les agrumes vrais présentent une grande diversité d’espeéces qui n’est pas
complétement explorée et exploitée. En fait, les agrumes vrais font partie principalement des

trois genres botanigques sexuellement compatibles :

e Fortunella : Les especes appartenant a ce genre donnent des fruits dont la peau est
comestible

e Poncirus : Est monospécifique utilisé surtout comme porte-greffe du fait des
tolérances qu’il porte a plusieurs contraintes biotiques et aux basses températures.

e Citrus : Regroupe un trés grand nombre d’espéces y compris la plupart des espéces
cultivées et comestibles. Le nombre d’espéces appartenant a ce genre varie en fonction
des classifications des taxonomistes. En effet tandis que Swingle (1967) y répertorie

seize espéces, Tanaka (1961) y décrit cent cinquante-six especes.

En 1997, Mabberley a proposé une autre classification qui regroupe les six genres inter-

fertiles des agrumes [13] :

v" Citrus,
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Poncirus,
Fortunella,
Microcitrus,

Eremocirus,

DN N N N

Clymenia

La diversité génétique au sein des agrumes se traduit par une variabilité agro-morphologique :
e Caractéres morphologiques (formes, couleurs, taille.) figure (1-2)
e Caracteres organoleptiques

e Résistances aux facteurs biotiques et abiotiques.

En plus de cette variabilite, les agrumes se caractérisent par une variabilité
biochimique et moléculaire souvent utilisée pour étudier les relations phylogéniques entre les

différentes especes [14].

Ces ¢tudes convergent toutes vers 1’existence de quatre taxons a ’origine des agrumes
cultivées appartenant au genre Citrus, qui sont aussi appelés espéces ancestrales. Aux trois
premiéres especes vraies : Citrus medical. (cédratier), Citrus reticulataBlanco (mandarinier),
Citrus maxima L. Osbeck (pamplemoussier) s’ajoute en effet un papeda nommé C.

micranthaWester qui serait a ’origine du limettier [15].
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Figure 1.2 : Diversité génétique au sein des agrumes

Le croisement sexué a été le principal moteur de la diversification des taxons de base,
les mutations consistant & un changement spontané¢ d’un ou de plusieurs genes ont été le

moteur de celle des taxons cultivés ou especes secondaires.

La diversité varie d’une espéce a une autre, Actuellement, des travaux menés par [16],
ont montré que seulement trois espéces d’agrumes : cédrat, pomelo et mandarine,
interviennent dans la genése de plusieurs hybrides comme montré sur le tableau 1.2. Ceci a

confié au genre Citrus de multiples espéces:

Le Cédratier (Citrus.medica (L.)), limonier, le citronnier (Citrus.limon (L.), le
pamplemoussier Citrus.maxima), 1’oranger (Citrus.Sinensis (L.) (Osbeck), le bigaradier

Citrus.aurantium (L.), mandarinier (Citrus.aurantifolia (L.)), le clémentinier...etc. [1 ;17].
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Tableau 1.2 : Principales hybridations du genre Citrus selon [16].

Taxons de base Hybrides photos

Citrus  medicaL. | a. Citrus x limon (Cédrat x Orange amére) : Citron et
(Cédrat) ses hybrides comme citron VVolkamer et Meyer et lime
de Palestine.

b.Citrus x jambin (Cédrat x mandarine) : Citron &apre
et ses hybrides similaires comme lime Rangpur, lime
mandarine et des types comme ’Otaheite’.

c.Citrus x aurantifolia (Cédrat x Citron x
Ichangpapeda) : Lime (lime mexicaine) et lime Bears
(Lime x Citron).

d.Citrus x bergamia (Cédrat x Orange amere) :
Bergamote,

Citrus x maxima | a. Citrus x aurantium (Pomelo x Mandarine) :
Burm. (Pomelo), | Bigaradier (orange amere), ayant hérité de plus de
caractéristiques du pomelo que de la mandarine.

b. Citrus x sinsensis (Pomelo x mandarine) :

Orange douce, ayant hérité de plus de caractéristiques

de la mandarine que du pomelo. Ce groupe comprend
également les Tangors,

I'Ortanique.

C. Citrus x paradisi (Pomelo x orange)

Pamplemousse.

Citrus Mandarine, avec les varietés, Satsuma, Clémentine et l@%{
w7
reticulataBlanco. | Tangerine %&ﬁé i}

1.1.4 Caracteres botaniques des agrumes :

La forme et la croissance des arbres varient selon leur génétique et la maniére dont ils

sont implantés (soit par ensemencement des graines, soit par greffage). Généralement, les
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citronniers (Citrus limon) présentent de longues branches qui ont une croissance assez lente;
la forme typique chez Citrus sinensis (orange douce) tend a étre conique vers le sommet et
rétrécie vers la base de l'arbre, avec un tronc droit; figure 1.3, les branches sont longues,
compactes. d’une espéce a I’autre des distinctions morphologiques des arbres est claire
(tableau 1-3).Les agrumes sont des petits arbres comportant deux parties : Lapartie souterraine
qui forme le porte-greffe et la partie aérienne (greffon) qui porte les fruits de la variété de

I’espéce cultivée [18]. Les caractéres distinctifs généraux du genre citrus se résument en:

+ La partie souterraine :

% Les racines principales : les racines sont tres solides et ont également pour fonction de
maintenir au sol un arbre généreux dont la frondaison présente par sa persistance et
son abondance, une forte prise au vent. Chez les agrumes, le systéme racinaire occupe
plus de 70% de la taille de l'arbre. Les racines ont un pivot qui peut dépasser de 2 m
au-dessous de la surface.

% Les racines secondaires : elles absorbent les éléments minéraux indispensables a
I’alimentation de ’arbre en éléments nutritifs.

+ La partie aérienne :

% Le tronc : le tronc conduit, vers la frondaison, la séve riche en éléments minéraux, il se
ramifie en rameaux jeunes végetatifs et les rameaux fructiferes cylindriques et épineux
qui grandissent avec 1’age donnant des branches inermes.

% Les feuilles : selon les espéces et les variétés, mais aussi selon I’dge et la taille, les
feuilles présentent des formes et des tailles tres diverses, plus larges et plus grande,
celles du citronnier sont aussi plus claires que celle de ’oranger, ovales et d’un vert
sombre. Elles sont persistantes, minces, non coriaces avec des veines principales peu
nombreuses les feuilles sont souvent composées, parfois trifoliolées, ou unifoliolées,
enticres ou crénelées. Elles contiennent des vésicules d’huiles essentielles d’une odeur
suave et tonique comme 1’essence de néroli. figure 1.4.

% Les fleurs : le calice de la fleur du citron est 3 ou 5 sépales verts, de 5 pétales plus
généralement blanc chez I’oranger, ou pourpres pour ceux du citronnier, les étamines
au nombre de20 a 30 sont soudées a leur base par groupes de trois ou quatre, le pistil
est formé de plusieurs carpelles, ’ovaire constitue la base du stigmate sur lequel se

fixera le pollen libéré au printemps. figure 1.5

e

% Les fruits : ils varient selon les especes et les variétés et présentent des poids et des

tailles variables figure 1.6, ils sont oblongs ou sphériques, 1’épiderme (on dit aussi

10
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I’écorce) est jaune ou vert ou orange et contient les glandes riches en huile essentielle

largement utilisée en aromathérapie, la pulpe est la chair du fruit qui renferme plus ou

moins de jus , se divise en segments contenant des graines placées dans 1’angle

intérieur, les segments sont entourés d’un endocarpe a I’extérieur.

Tableau 1.3 : Caractéres morphologiques distinctifs des arbres d’agrumes [18].

Espéce (nom scientifique)

Nom commun

Taille et épines

Citrus aurantifolia

Citronnier

Arbuste/petit arbre de 4m

de hauteur, épineux

Citrus aurantium L

Orange amere

Arbre de 1 Om de hauteur

avec de courtes épines

Citrus grandis L

Pamplemoussier

Arbre de 1 2m de hauteur

épineux

Citrus hystrix DC

Citronnier rugueux

Arbre de 5m de hauteur

avec de courtes épines

Citrus limon L Citronnier Arbre de 6m de hauteur
avec des épines dures

Citrus inedica L Cédratier Arbuste de 3m de hauteur

Citrus mitis Blanco Calamondin Arbre de 12m de hauteur,
épineux

Citrus reticulata Blanco Mandarinier Arbre de 9m de hauteur
généralement épineux

Citrus paradisi Pomelo Arbre de 15m de hauteur

Citrus sinensis Osbeck

Orange douce

Arbre de | 2m de hauteur,
les tiges souvent

épineuses

Citrus inacroptera

Montrouzier

Arbre de 5m de hauteur

avec des épines droites

11
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Figure 1.6 : Quelques différents fruits des variétés d’agrumes

12
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1.1.5 Cycle phénologique

Chez les citrus la croissance végétative se manifeste par [’apparition de jeunes
ramifications appelées « poussées de séve ». Durant I’année, il est possible de les différencier
au cours de trois périodes :

1. Fin février au début mai se manifestent les pousses de printemps. Les ramifications
s’allongent et se développent de jeunes feuilles de coloration vert clair trés distinctes des
autres feuilles plus agées en vert sombre. Sur ces nouvelles ramifications s’apparaissent en
avril-mai les pousses fructifiées. Seules les pousses fructiféres bien alimentées verront leurs
boutons floraux évoluer en fruits ;

2. Pendant juillet-aott se développe la pousse d’été, cette pousse est en général moins
importante que les pousses de printemps et d’automne ;

3. D’octobre a la fin novembre apparait la troisieme poussée dite pousse d’automne. Elle

assure en partie le renouvellement du feuillage [19].

1.1.6 Les orangers :

Au 17°™ siecle, son appellation était orange du Portugal, orange douce pour le
distinguer de l'orange amereet le plus populaire orange de la chine. Depuis, son nom
scientifique est devenu citrus sinensis. Elle représente ’espéce commerciale de Citrus la plus

importante dans le monde [20].
1.1.6.a Classification botanique des oranges

Regne : Plantae

Sous régne : Tracheobionta
Division : Magnoliophyta
Classe : Magnoliopsida
Famille : Rutacées

Sous famille : Aurantoideae
Tribu : Citreae

Sous-tribu : Citrinae
Espeéce : Citrus

Genre : Citrus sinensis

13
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Le Citrus. Sinensis proviendrait de deux hybridations interspécifiques entre
pamplemoussier x mandarinier [21]. La différence de température entre 1’été et ’hiver et
entre le jour et la nuit est importante pour le développement correct de la saveur et de la

couleur.

Les orangers doux sont subdivisés en trois catégories principales communément

dénommeées: oranges navels, oranges blondes et oranges sanguines figure (1.7):

e Les oranges navels sont connues pour leur excroissance « Navel » située dans leur
partie supérieure du fruit et une quasi absence de pépins. Elles se caractérisent aussi par
leur faible quantité de jus. Plusieurs variétés font partie de ce groupe, telles que
Washington navel, Navelina, Navelate... Il s’agit du groupe le plus commercialisé sur le
marché international pour les fruits frais.

e Les oranges blondes : ce groupe contient les variétés Valencia late, Shamouti, Hamlin,
Salutiana...

e Les oranges sanguines : cette catégorie composée de variétés dont la chair est colorée
grace a des pigments rouges, des anthocyanes: Moro, Sanguinelli, Maltaise...

e Les oranges douceatres: catégorie mineure des oranges faiblement acides nommées

Sucrena, laffaoui douce ... [22].

Navel

Valencia

Figure 1.7 : Variétés des oranges

14
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1.1.6.b Description botanique

L'oranger est un arbre sempervirent et des feuilles de. Le tableau 1.4 établit ci-dessous
engendre les principaux caracteres botaniques des orangers.

Tableau 1.4 : Description botanique des orangers

Aspect petit Arbre au port harmonieux et de
croissance rapide avec des branches épineuses

Taille taille en pleine terre (7a8m)

Fleurs Blanches et immaculées, trés parfumées

Ecorce lisse ou & peine réche

Feuilles Vert profond, légerement ailées de 4 a 10 cm
de long

Fruits De forme et de coloration variable selon les
varietes.

Pulpe Juteuse différe en couleur et en acidité selon
les variétés

1.1.6.c Composition :

L’orange contient en moyenne :
e 12 % de glucides (40% de saccharose) ;
e 80mg/100g de la vitamine C ;
e Vitamines B1, By, E, provitamine A ;
e 40 mg /100 g en calcium ;
e Riche en pectines ;

e Source de fibres et d’acide ascorbique et folique.
1.1.6.d Utilisation :

+ Usage culinaire: écorces d’oranges confites, pates de fruits, glaces, eau de fleurs
d’oranger, liqueurs a base d’écorces d’oranges douces et ameres.
+ En médecine : I’huile essentielle de Citrus sinensis est particulierement apaisante et

anxiolytique. C’est  unsédatif  puissant et un calmant psychique,

15



Chapitre | Syntheses Bibliographiques

elle calme le stress et la nervosité, notamment chez les enfants, et induit le sommeil en cas
de troubles d’endormissement ou d’insomnie. Elle est aussi un remarquable antiseptique
aérien, pour assainir 1’atmosphére et éliminer germes et bactéries, notamment en
période d’épidémie.

+ En cosmétologie : elle rentre dans la composition de nombreux parfums et eaux de toilette.
1.1.6.e Variétés d’oranger cultivées en Algérie :

Les variétés sont cultivées en Algérie sont récapitulées sur le tableau 1.5.

Tableau 1.5 : Quelques variétés cultivées en Algérie (theseEtude de I’effet des variations
climatiques sur la phénologie d’une variété de d'oranger (Citrus sinensis), dans la zone de
Birsaf-saf, Chlef)

Oranges Navel (précoce) Oranges blondes (tardive Oranges sanguines (semi
précoce)

-Washington navel Valencia Late Sanguine

-Navelina -Salustiana -Sanguinelli

-Thomson navel -Shamouti -Double Fine

-Washington Bernard -Hamlin -Maltaise

1.1.7 Les Citronniers :

Le citron est le fruit du citronnier (Citrus limon), un arbuste vigoureux aux branches
robustes qui est caractérisé par une croissance rapide. Il produit de nombreuses branches et
fructifie abondamment, et la fructification de I’hiver est plus importante (de 60 a 70% de
production annuelle de I’arbre) [23]. Le fruit est de forme ovale, avec un mamelon plus au
moins apparent a son extrémité. Les plus estimés sont dits « premiére fleur» (récolte
d’octobre a décembre) et «seconde fleur» ( mars, avril ) .1ls se conservent de 6 a 8 mois. La
peau est pourvue de nombreuses glandes oléiféeres renfermant des essences. La pulpe est
généralement riche en acide citrique, ce qu’il lui donne sa saveur acide [24]. Les principales

variétés méditerranéennes cultivées du citronnier sont :

16
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e Verna

e Euréka

e Lisbon

e Monachello

e Interdonatoet

e Lunaris.

Figure 1.6 : Photo des fruits des différentes variétés de citronnier

1.1.7.a Classification botanique : [25]

Le citron se classe sous :
Regne : Plantae

Sous régne : Tracheobionta
Division : Magnoliophyta
Classe : Magnoliopsida
Famille : Rutacées

Sous famille : Aurantoideae
Tribu : Citreae

Sous-tribu : Citrinae
Espece : Citrus

Genre : Citrus.Limon (L)

17
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1.1.7.b Description botanique du citronnier :

Quelques caracteres botaniques principaux du citronnier sont résumés sur le tableau I.6.

Tableau 1.6 : caracteres botaniques du citronnier.

Aspect Arbre avec branches épineuse
Taille 2a5m
Fleurs Teintées de pourpre et groupées en bouquets

remontantes et de grande taille

Ecorce Epaisse contenant une essence a odeur

caractéristique ou

Feuilles Persistantes, oblongues, limbe a pétiole non
ailé
Ovales aigues alternes dentelées vert plus pale

sur les revers, 6-11 cm de taille.

Fruits Oblongs pointus de 8 -12 cm de long, couleur

vert virant au jaune a la maturité.

Pulpe Juteuse et acide.

1.1.7.c Composition :
Le Citrus limon contient de nombreux composants chimiques : [26] et [27]

e les composés phénoligues (les flavonoides dont les flavanones sont les plus abondant
90%contenus dans la partie blanche de la peau du fruit),

e huiles essentielles

e minéraux (Na (sodium), K (potassium), Ca (calcium25mg/100g) Cu (cuivre), Fe (fer),
Mg (magnésium), Zn (zinc) et P (phosphore)le potassium est le minéral le plus

abondant avec une valeur de 8600mg/100g

18
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e une haute teneur en vitamine C 52mg/100g

e Bl, B2, B3, B6 et B9) avec des petites quantités
e Lateneur en protéines est de 1.1¢g/100 g

e Fibre alimentaire

e Trois acides : malique, ascorbique et citrique.

1.1.7.d Utilisation :

Le citron présente une large utilisation grace a sa composition:

» Usage culinaire: agent aromatisant dans les aliments, les boissons et les confiseries et
comme parfum [28] et [29].Le jus du citron permet de fabriquer des boissons
rafraichissantes.

» En cosmétologie et parfumerie: le citron est utilise pour éclaircir la peau, résorber
les comédons et utilise en masque antirides ou pour donner de I’éclat aux cheveux,

il entre dans la composition de nombreux parfums [20].

» En médecines : il est utilise comme antiseptique naturel mais il est aussi connu pour
d’autres actions : anti-scorbique, anti-fatigue, antivirales, digestive, neuro-protecteurs,
anticonvulsifs, sedatifs, anti-nociceptifs. Ses bienfaits sur la santé, attribués
relativement a la présence de composes bioactifs, tels que les composés phénoliques
[30], la vitamine C [31], et les caroténoides [32]. Bien que le fruit est une source de
composés aromatiques de nombreux auteurs ont rapporté des propriétés anti
oxydantes, antibactériennes, antifongiques, antiallergiques attribuées aux huiles

essentielles extraites de ses écorces [33].

1.2 Huiles essentielles :

1.2.1 Définition

La pharmacopée francaise défini une huile essentielle comme « un produit odorant,
généralement de composition complexe, obtenu a partir d’une matiére premiere végétale
botaniquement définie, soit par entrainement a la vapeur soit par distillation séche, soit par un
procédé mécanique approprié sans chauffage. Une huile essentielle est souvent séparée de la
phase aqueuse par un procédé physique n’entrainant pas de changement significatif de

composition» [34].
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Les huiles essentielles sont liquides a température ambiante mais aussi volatiles, ce qui
les differencie des huiles dites fixes. Ce sont des substances de consistance huileuse mais sans
corps gras, plus ou moins fluides, tres odorantes et de densité généralement inferieure a celles
de I’eau. Elles sont liposolubles et solubles dans les solvants organiques usuels ainsi dans

’alcool, entrainables a la vapeur d’eau mais trés peu solubles dans I’eau [35].

Ces composés aromatiques localisés dans différents organes producteurs des végétaux

(fleurs, bourgeons, graines, feuilles, brindilles, écorces, herbes, bois, fruits et racines) [36].

Les huiles essentielles de la famille des rutacées, notamment les huiles d’agrumes sont
largement utilisées comme ardmes et parfums en fonction de la partie de la plante soumise a

I’extraction et des espéces ainsi que, de la méthode employée pour leur extraction.

Enfin, a partir des feuilles d’agrumes nous obtenons une huile qui porte le nom d’huile
de petit grain, tandis qu’a partir des fleurs et des fruits elle s’appelle néroli et huile d’orange

respectivement [37]
1.2.2 Composition chimique des huiles essentielles :

De nombreux facteurs influents sur la composition des huiles essentielles, les facteurs
environnementaux en particulier (propriétés du sol, approvisionnement en eau, lumiére du
soleil, température) ont un effet important sur la qualité et la quantité de la composition
d’huile [38].L’essence de Citrus limon est composée de 92% a 93% de terpénes dont le d-
limonene est le plus abondant [20], de sesquiterpénes, d’aldéhydes (dont le citral est le plus

dominant) et d’esters [21].

Parmi les compositions des huiles d’agrumes on a :

> Les terpenes : ce sont des molécules les plus répandues dans les huiles essentielles
(les monoterpénes(Cio), les sesquiterapénes(Cis), les diterpenes (Coo), les triterpénes
(Czo) .

> Pheénols et terpenols (Monoterpénols(Cio) Sesquiterpénoles(Cis) et Diterpénols) :
molécules possédant une fonction alcool.

» Aldéhydes : ilexiste des aldehydes terpéniques et des aldéhydes aromatiques.

» Lactones : esters intermoléculaire non aromatiques tres actifs, non toxiques, a I’état

de traces dans les huiles essentielles.
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» Coumarines : ce sont des esters intermoléculaires aromatiques, tres souvent présentes
dans les essences, en particulier les essences de citrus .toujours en faible concentration
dans les huiles essentielles.

> Phatlides : famille chimique apparentée aux coumarines, d’odeur puissante et

caractéristique.

Composés azotes : ce sont des composés peu courants au sin des huiles essentielles.

Les acides,

Les esters,

Les cétones,

oxydes terpéniques,

Les éthers [1].

YV V. V V VYV V

1.2.3 Méthodes d’extraction des huiles essentielles :

1.2.3.a Choix de la méthode d’extraction :

La diversité et la complexité des huiles essentielles rendent le choix des processus
d’obtention délicat. La méthode choisie ne doit pas conduire a la discrimination entre les
composes polaires et apolaires, ni induire de réactions biochimiques, de dégradations
thermiques, d’oxydation de réduction, d’hydrolyse, de changement de pH ou entrainer une
perte de composes volatils, pour cela, différentes paramétres et propriétés sont a prendre en

compte [1].

Les principaux parametres a prendre en compte dans les opérations fondamentales
d’extraction de matiéres premicres naturalles aromatiques sont :
v Lavolatilité
v Lasolubilité
v Lataille et la forme des molécules.

v' L’adsorption
1.2.3.b Parametres influen¢ant 1’extraction :

v' Matiere végétale : (choix des plantes, provenance, stade végétatif, période de
la journée, partie de la plante distillée ...)[39 ; 40].

v" Nature et état du solide et du soluté
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v" Nature, concentration et volume du solvant

v Méthode, durée, température et pression

1.2.3.c Méthodes classiques d’extraction :

% Extraction par « pression a froid » :

Cette méthode d’extraction utilisée pour certaines variétés de fruits ou plantes comme
par exemple les agrumes (citron, orange, bergamote, mandarine, etc.). Les zestes d’agrumes,
sont séparées des fruits, les crotites sont broyés ou hachés puis pressées pour extraire I’huile.

Le résultat est un mélange aqueux ou I’huile essentielle finira par remonter a la surface [41].

Le principe de I'extraction consiste a rompre les poches a essence par un moyen
meécanique, pression, incision ou abrasion a froid. L'huile essentielle meélangée a l'eau

cellulaire est séparée par décantation ou centrifugation [42].

Le procédé classique consiste a exercer sous un courant d'eau, une action abrasive sur
la surface du fruit. Aprés élimination des déchets solides, I'huile essentielle est séparée de la
phase aqueuse par centrifugation. D'autres machines rompent les poches par dépression et
recueillent directement I'huile essentielle, ce qui évite les dégradations liées a I'action de I'eau
[43].

Figure 1.9 : Expression a froids des agrumes [41]
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¢ Hydrodistillation :

Le principe de I'Hydrodistillation est celui de la distillation des mélanges binaires non
miscibles. Elle consiste a immerger le matériel végétal dans un alambic rempli d'eau, que I'on
porte ensuite a I'ébullition figure (1.10). La vapeur d'eau et I'essence libérée par le matériel
végetal forment un mélange non miscible. Les composants d'un tel mélange se comportent
comme si chacun était tout seul & la température du mélange, c'est-a-dire que la pression

partielle de la vapeur d'un composant est égale a la pression de vapeur du composant pur.

L'hydrodistillation est une méthode simple dans son principe et qui ne nécessite pas un
appareillage colteux. Cependant, en dépit de sa simplicité, elle peut apporter de nombreux
artéfacts. En effet, l'eau, l'acidité et la température du milieu peuvent induire des réactions

d’hydrolyse, de réarrangement, de arénisation, d'oxydation, d'isomérisation, etc.[44].

réfrigérant
principal

‘ ___refrigéram
colonne — secondaire

ide distillation
I
™ : cohobage

agitation —\_ N
v |— chauffe

ballon

Figure 1.10 : Systéme d’hydrodistillation classique a I’échelle laboratoire.

¢ Entrainement a la vapeur d’eau (ou vapo-Hydrodistillation) :

Le matériel végétal, dans ce cas se trouve supporté par une grille ou une plaque placée
a une distance adéquate du fond de I’alambic. La partie inférieure de celui-ci est remplie
d’eau. Le niveau de cette derniere doit permettre d’éviter tout contact entre I’eau et la plante

[43].

C’est le procédé le plus utilisé dans 1’extraction classique. Le procédé consiste a placer

la masse végétale dans un alambic a vapeur (figure 1.11) sous pression et faire passer le flux
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de vapeur en son sein. La chaleur de la vapeur fait éclater les gouttes d’huile végétale qui
s’évaporent. La vapeur étant emprisonné dans un circuit fermé, elle monte naturellement dans
I’alambic jusqu’a son passage dans un systéme de refroidissement. La vapeur est donc
condensée et fait son retour a 1’état liquide en étant gorgé des précieuses huiles essentielles.

L’huile essentielle commence a se séparer de 1’eau et, bien sir, flotte au-dessus de 1’eau [41].

L’huile et I’eau se séparent du fait de leurs poids spécifiques différents [44]. Pendant
I’entrainement a la vapeur d’eau, la matic¢re végétale est exposée a une température élevée et a
I’action chimique de I’eau, et dans ces conditions, la fragilité thermique des constituants de

I’huile ou I’hydrolyse de certains d’entre eux conduisent a la formation d’artéfacts [45].

225,

r

=
g

-

Figure 1.11 : Alambic d’entrainement a la vapeur [41].

¢ Hydrodiffusion :

L’hydrodiffusion est une technique classique de distillation, mais en descendant. Dans
ce procédé, le végétal et disposé dans un parallélépipede métallique grillage (figure 1.12). On
soumet donc le végétal a une pulsion de la vapeur d’eau, saturée et humide, mais jamais
surchauffée de haut a bas. La forme de I’appareillage permet une meilleure répartition des
charges. La vapeur d’eau emporte avec elle toutes les substances volatiles. L’huile essentielle
est recueillie grace a un collecteur qui permet un équilibre avec pression atmospheérique. On
peut aussi préciser qu’il y a un procédé de cohobation qui renvoie dans la chaudiere toutes les

eaux qui sont séparées des huiles [46].
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Figure 1.12 : Schéma du procédé d’hydrodiffusion.
% Enfleurage :

La procédure met a profit la liposolubilité des composés odorants des végétaux dans
les corps gras.  Le principe consiste & mettre les fleurs au contact d’un corps gras pour le
saturer en essence végeétale. Le produit obtenu est une pommade florale qui est ensuite épuisée

par un solvant que 1’on élimine sous pression réduite [47]. On peut utiliser :

v Enfleurage a froid : le corps gras utilisé est froid, ce processus est réservé aux huiles
florales de tres grande qualité

v’ Enfleurage a chaud : Pour cela, il convient de chauffer une graisse animale clarifiée (a
défaut de la vaseline ou de la paraffine, substances plus modernes), les plantes y sont
incorporées et détrempées pendant une durée assurant le passage d’un maximum

d’aromes dans la graisse. Une pate parfumée appelée « pommade » est obtenue [48].

1.2.3.d Les méthodes innovantes d’extraction :

s Extraction par les fluides supercritiques :

L’extraction aux fluides supercritiques, le plus souvent du CO2, permet d’extraire des
substances odorantes peu volatiles et plus particulierement les matiéres séches qui sont
récalcitrantes aux méthodes d’extraction traditionnelles. De ce fait, elle a été utilisée pour
extraire les composés aromatisants de nombreux aliments comme des épices [40] du riz [49]

diverses boissons [50] et du café [51].
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Le fluide supercritique le plus utilisé est le dioxyde de carbone (figure 1.13). Le CO>
est thermodynamiquement stable, insipide, inodore, incolore, non toxique, sélectif et peu
couteux il n’est pas inflammable mais peut étre asphyxiant a haute concentration. Son point
critique est de Pc = 74 bar et Tc = 32°C, ce qui rend aisé de réaliser les extractions & des
basses températures et par la suite éviter le risque de dégrader les composés thermolabiles
[52]. Il est possible de rendre 1’extraction plus sélective aux composés odorants par simple
réglage de conditions de température et de pression et ainsi obtenir des extraits de
composition tout a fait semblable aux huiles essentielles, non chargés en molécules non
volatils. Cette technologie présente de nombreux avantages, mais elle se heurte a des couts
d’installation et de maintenance trés élevés. Cette technique présente donc beaucoup
d’avantages : technologie verte, économie de temps, dégradation thermiques et hydrolytiques

minimisées et des extraits exemptes de solvants résiduels. [53]

Gaz

N

Liquide

Bl Etat gazeux
B Etat liquide
Etat supercritique

Figure 1.13: schéma du procédé d’extraction au CO> supercritique.

¢+ Extraction assistée par Micro-onde :

a. Extraction par solvant assistée par Micro-onde :

Consiste a extraire I'huile essentielle a I'aide d'un rayonnement micro-ondes d'énergie
constante. Cette technique utilisée pour I’extraction de produits alimentaires (agrumes, plantes
aromatique, céréales...... ).Elle a pour vocation d’étre une méthode d’extraction utilisable
pour un grand nombre de matrices solides ou liquides telles que les végétaux mais aussi les

tissus animaux, les sols, les cosmétiques ou les eaux polluées[54].
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b. Hydrodistillation par micro-ondes sous vide :

Le chauffage est assuré par des micro-ondes et 1’extracteur est doté par une séquence
de mise sous vide. Seule I'eau de constitution de la matiére végétale traitée entre dans le
processus d'extraction des essences. Sous l'effet conjugué du chauffage sélectif des micro-
ondes et de la pression réduite de fagon séquentielle dans I'enceinte de I'extraction, l'eau de
constitution de la matiere végétale fraiche entre brutalement en ébullition. Le contenu des
cellules est donc plus aisément transféré vers I'extérieur du tissu biologique, et I'essence est
alors mise en ceuvre par la condensation, le refroidissement des vapeurs et puis la décantation
des condensats. Cette technique présente les avantages suivants: rapidité, économie du temps
d'énergie et d'eau, extrait dépourvu de solvant résiduel. L’extraction sans solvant assistée par
micro-ondes (Solvent Free Microwave Extraction ou SFME) a été congue pour des
applications en laboratoire pour I’extraction d’huiles essentielles de plantes aromatiques [55].
Cette technologie est une combinaison de chauffage micro-ondes et d’une distillation a la

pression atmosphérique
¢+ Extraction par ultrasons :

L'extraction des composes bioactifs par ultrasons (20 -100 KHz) est une technique
émergente qui offre beaucoup de reproductibilité en peu de temps ; trois fois plus rapide
gu'une extraction simple par solvant. Elle est facile a mettre en ceuvre et peu consommatrice
de solvant et d'énergie [56].En effet ; la matiére premiere immergée dans l'eau ou dans le
solvant est soumise a l'action des ultrasons. Cette technique peut étre utilisée pour l'extraction
des composés aromatiques ou des essences de plantes, mais elle a surtout été développée pour

I'extraction de certaines molécules d’intéréts therapeutiques [57].

Pendant la ionisation ; les ondes sonores utilisées induisent des vibrations mécaniques
dans le solide, le liquide ou le gaz, a travers une succession de phases d'expansion et de
compression, comme au cours d'un phénomene de cavitation. Les bulles, formées par
I'expansion, vont se développer puis dégonfler. Si ces bulles se situent prés d'une surface
solide, alors le dégonflement sera asymétrique, ce qui produira des jets de liquide ultra-

rapides (Figure 1.14).

D'aprés vinatoru (2001), Les mécanismes d'extraction impliquent deux phénomeénes

physiques :
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- Les molécules peuvent parfois traverser la paroi cellulaire par simple diffusion.
- Le contenu des cellules peut étre «lessive» aprés destruction des parois cellulaires, afin

de récupérer I'ensemble des composés d’intérét.

Les ultra-sons permettent d'améliorer ces deux phénoménes. IIs pourraient augmenter le

rendement, diminuer la quantité de solvant nécessaire et / ou le temps de traitement [58].

Prassion
acoustique

Bulle de : ) . / ‘

cavitation

goe

Fragmentation

Phase de compression

Effondrerment de la bulle

) Phase de dépression

Figure 1.14 : Représentation schématique de la croissance et de I’implosion d’une bulle de

cavitation.

+ Extraction assistés par induction thermomagnetique :

Tout conducteur appelé inducteur parcouru par un courant périodique crée un champ
magnétique, lui aussi périodique, qui engendre des courants induits (dits de Foucault) dans un
autre conducteur placé dans ce champ. Ce courant induit, produit alors de la chaleur par effet

de joule dans le conducteur ou il a pris naissance.

Le chauffage par induction des réacteurs chimique consiste a disposer autour d'un
réacteur a paroi métallique parcouru par un courant alternatif dans 1’objectif d’assurer dans la
piece a chauffer une effective dissipation; par effet de Joule des courants induits ; de la plus

grande partie possible de I'énergie nécessaire a l'alimentation des inducteurs.

Les performances de l'induction dépendent des paramétres suivants :
e Disposition géométrique des inducteurs ainsi que des pieces a chauffer.
e La fréguence d'alimentation.
e Les propriétés magnétiques, électriques et thermiques des pieces a chauffer.

e Latechnologie de l'inducteur.
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Les caractéristiques du chauffage par induction en font une technique trés particuliere.
La chaleur est créée au sein méme du matériau a chauffer, ce qui évite tous les problemes liés

aux fluides intermédiaires que I'on rencontre avec la plupart des autres systémes.

La faible inertie thermique du chauffage par induction entraine une tres grande
souplesse dans le fonctionnement. La densité de puissance peut étre trés élevée, d’ou la

possibilité d'obtenir une rapidité de chauffe peu commune.

Le chauffage par induction thermomagnétique directe posséde beaucoup d'avantages
par rapport au systeme traditionnel. Cependant des limites physiques se présentent : si on veut
obtenir de fortes concentrations dans les milieux acides ou basiques, la température de la
source chaude peut devenir incompatible avec la tenue a la corrosion de I'échangeur. D'autre
coteé, si on veut augmenter la puissance transmissible au fluide, la surface d'échangeur impose

de I’installation de grandes dimensions.
1.2.4 Potentiel des huiles essentielles des citrus :

Les huiles essentielles présentent des propriétés anti-oxydantes, anti-tumorales et
antimicrobiennes. Les huiles essentielles de citrus sont employées comme désaltérant,
possédant des propriétes, tonique, stimulante, stomachique, carminative, diurétique, entretien
de la peau et soins, antirides, antispasmodique, fébrifuge, colique, états fiévreux, spasmes,

vascodilatrice, anti-anxieux [59].
1.2.4.a Activité antioxydant :

Les propriétés antioxydants des huiles essentielles de citrus sont depuis peu
massivement étudiées. En effet, elles se sont avérées étre de tres bon antioxydants, donc
peuvent étre utilisées dans le traitement de pathologies liées au stress oxydatif telles que
I’ Alzheimer, ’artériosclérose et le cancer ainsi que dans les pathologies dégénératives
associées au vieillissement. Une facon de prévenir ce stress oxydatif qui endommage et
détruit les cellules est de remplacer dans I’alimentation les apports supplémentaire en

antioxydants classiques (vitamine C, a-tocophérol, etc.) par les huiles essentielles [60].
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1.2.4.b Activité anticancéreuse :

Des études récentes suggerent que les huiles essentielles des graines du citron et les
feuilles de I’orange ameére pourraient avoir une activité anticancéreuse en raison de leur
contenu en limonéne. Il a été démontré que le limonene présente un pouvoir inhibiteur de la
croissance des cellules tumorales du cancer du sein [61]. L'huile essentielle de mandarine de
petit grain a donné une forte activité anticancéreuse sur les lignes des cellules HL-60 et NB4
de la leucémique. Les valeurs de ICs, de I'huile essentielle sont : de 85,05pg/ml dans la ligne
des cellules NB4 et 105,73pg/ml dans la ligne des cellules HL-60 [62].

1.2.4.c Activité antibactérienne :

L’activité antibactérienne de I’huile essenticlle de citrus, a €té prouvée contre le
Bacillus subtilis ATTC 6633 et le Staphylococcus aureus [63]. Egalement, une forte activité
antibactérienne in vitro et sur des nourritures a été démontrée pour l'huile essentielle de

bergamote contre Monocytogenes de Staphylocoque doré cierge et Staphylocoque jejuni.
1.2.4.d Activité antifongique :

Les huiles essentielles de citron, mandarine, pamplemousse et d'orange ont éte testées
par [64] pour leur pouvoir d'inhibition de croissance de plusieurs espéces de champignons :
Aspergille Niger, Aspergillus flavus, penicillium verrucosum. Toutes les huiles ont montré
une activité antifongique. L'huile essentielle d'orange est la plus efficace contre A. Niger,
alors que L'huile essentielle de mandarine est la plus efficace contre Aspergillus flavus.
L'huile essentielle de pamplemousse et le meilleur inhibiteur de la croissance de I'espéce

Pencilliumverrucosum.

L'huile de citrus réticulat a été examinée contre cinqg mycetes : Alternerai alternat,
Rhizoctaniasolani, Lunata de curvularia, Oryzae de fusariumoxysporum et de
Helminthosporium. Les concentrations inhibitrices minimums (MIC) pour les trois premieres
especes était de 0,2ml/100ml tandis qu'elle est supérieur a 0,2ml/100ml pour les deux
derniéres espéces. D'autre part, la sporulation fongique a été complétement empéchée a des

concentrations plus élevées [65].
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Chapitre 11 Materiels et Méthodes

11.1 Matériels et Méthodes :

Le rendement en huiles essentielles des feuilles des agrumes extraites par les méthodes
classiques est faible [66,67], donc on a visé comme objectif dans notre travail d’améliorer les
quantités d’HE extraites en jouant sur le choix de la méthode d’extraction. On a entrepris dans
une premiére préoccupation I’extraction des huiles essenticlles en utilisant une
hydrodistillation utilisant un mode de chauffage assisté par induction magnétique. La
caractérisation des huiles essentielles obtenues en termes de mesure de la tension superficielle

des hydrolats obtenus a pris sa part dans une deuxieme préoccupation.

I1.1.1 Réactifs chimiques et appareillage :

Ce travail a nécessité I’ensemble du matériel et d’appareillage décrit ci-dessous :

+ Appareillage
» Plague chauffante a induction électromagnétique.
> Balance sensible VWR.
» Etuve.
» Four a moufle.
+ \Verreries
> Flacons en verre.
Burette.
Tubes a essai.
Pipette graduée.
Entonnoir.

Eprouvette.

YV V. V V V V

Fioles.

» Ampoule a décanter.
+ Réactifs

> Eau distillée.

> NaCl.

» Diéthyl éther.
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11.1.2 Matiére végétale :

Les feuilles de trois variétés d’agrumes (orange, citron, citrange) ont été cueillies

durant deux périodes distinctes :

» Période Novembre-décembre

» Janvier-février.

Elles sont ensuite lavées, bien essuyées et conservées dans un papier aluminium a
I’abri de la lumiére dans un réfrigérant jusqu’a utilisation. Il est a noter qu’un échantillon de

ces feuilles a servi a la détermination de la teneur en eau.

Ces feuilles proviennent de deux régions de coordonnées géographique et bioclimatique

distinctes:

» Wilaya de Médea (région montagneuse).
» Wilaya d’Alger (région littorale).

Tableau 11.1 : Coordonnés geographique et bioclimatique de Médéa et d’Alger. [68]

Station | Etage Altitude Latitude Longitude | Pluviométrie
bioclimatique (m) nord est (mm/an)
Médéa | Semi —aride 920 36 ° 16°|2°45°0” 800mm (au nord et
3” 200(au sud)
Alger | méditerranéen 407 max | 36°45'9” |3°2'31” 707mm

11.1.3 Caractérisation de feuilles d’agrumes :

11.1.3.a. Teneur eneau TE (%) :

Le taux d’humidité de la matiere végétale a été déterminé par dessiccation des
¢chantillons (4g) dans une étuve ventilée a une température de 60°C £5°C (figure 11.1). Les
échantillons sont ensuite pesés avec précision toutes les vingt-quatre heures, apres avoir été

refroidis a température ambiante dans un dessiccateur, et ce jusqu’a obtention d’un poids
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constant. C’est une méthode gravimétrique qui consiste en la détermination de la perte de

poids par dessiccation [69]. Considérons :

La teneur en eau TE exprimée en pourcentage (%), est calculée par la relation suivante :
TE(%) = [(ml -mf) /ml] 100 (1)

Avec .

TE : teneur en eau en pourcentage (%).
m; : masse initiale des feuilles d’agrumes en gramme (g).

ms. masse finale des feuilles d’agrumes aprés séchage en gramme (g).

Pesée des feuilles

fraiches

Séchage a I’étuve a
60°C.

Pesée des feuilles

seches.

Figure 11.1 : Etapes de détermination de la teneur en eau des feuilles d’agrumes
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11.1.3.b. Teneur en matiére organique MO(%) :

La matiere organique est déterminée par différence entre la matiére séche et la matiére

minérale. Cette mesure est déterminée par calcination d’une masse des feuilles d’agrumes

séchées dans un four a moufle réglée a 600°C pendant 6 heures. La teneur en matiére

organique exprimées en % est définie par la relation suivante :

MO(%) = [(m; - my) / my]. 100 (2)

Avec :

MO(%) : Teneur en matiére organique

m; : masse initiale des feuilles d’agrumes

Mz : masse finale des feuilles d’agrumes apres calcination (c’est la masse des cendres)

Calcination des
feuilles d’agrumes
dans le four a
moufle

EEPERE e J

—~—

Obtention La pesée  des
descendre (matiere cendres  (matiere
minérales)  apres minérales) obtenus

calcination.

Figure 11.2 : Etapes de la mesure des quantités de la matiére organique dans les feuilles

d’agrumes.
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11.1.3.c Teneur en matiere minérale MM (%) :

La teneur en matiére minérale (teneur en cendres) a été déterminée par minéralisation

de la matiére seche. Cette teneur est exprimée en (%) est estimée par la relation :
MM (%) = (m¢/ m;) .100  (3)

MM : Teneur en matiere minérale

m; : masse initiale des feuilles d’agrumes

m¢: masse finale des feuilles d’agrumes apreés calcination (c’est la masse des cendres

11.1.4 Extraction des huiles essentielles :

Dans notre étude nous avons procéde a I’extraction des huiles essentielle a partir des
feuilles du citron, orange, citrange par hydrodistillation en utilisant le mode du chauffage la

plus moderne ” Chauffage par induction électromagnétique”.

Le chauffage par induction est une technique éelectrothermique permettant de chauffer
des materiaux convecteurs d’¢lectricité, sans contact du matériel avec une source électrique
[70]

Une masse des feuilles est introduite dans une cocotte, et imprégnée d’ecau, I’ensemble
est porté¢ a ¢ébullition pendant 3 heures. Les vapeurs d’eau chargées d’huile essentielle, en
traversant le réfrigérant, se condensent et chutent dans une ampoule a décanter, ’eau et I’huile

se séparent par différence de densité.

Le rendement (R) est le rapport entre le poids de ’huile essentielle extraite et le poids

de la plante séche traitée. Il est calculé par la formule suivante :
R (%)= Pre/Pix 100 (4)
R (%) : rendement d’huile essentielle en pourcentage

Phe : poids de I’huile essentielle extraite en gramme (g)

Pi : poids initial des feuilles traitées en gramme (g).
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Les éléments de base constituant le montage d’extraction par induction magnétique sont

représentés dans la figure (11.3).

Figure 11.3 : Montage d’hydrodistillation assistée par chauffage & induction

électromagnétique

La figure I1.4 représente toutes les étapes suivies pour extraire I’huile essentielle des

feuilles d’agrumes par hydrodistillation assistée par le chauffage par induction magnétique.
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Une masse de 50gr de matiere
végétale fraiche avec de ’eau est
introduit dans un récipient en
acier inoxydable magnétique
compatible avec le type de
chauffage.

la puissance de la plaque
chauffante a induction
magnétique est réglé pour créer
I’induction servant a chauffer les
solutions a I’intérieur de ’hydro
distillateur.

Les vapeurs saturées en
molécules aromatiques sont
ensuite entrainées dans un tube
coudé pour les acheminer vers
une condensation dans un
réfrigérant

Relarguer de distillat recueillis par
I’ajout de quelques cristaux de
NaCl ayant plus d’affinité a I’eau
qu’a l’huile essentielle et incite
celle-ci a flotter. Les gouttelettes
produites s’accumulent a la surface
de I’hydrolat

L’huile essentielle de faible
densité par rapport a I’hydrolat,
surnage a la surface de cette
derniére, on ajoute le dithyle
éther pour bien séparer les deux
phases par décantation.

L’HE obtenue est conservée a
I’abri de la lumiére dans des tubes
en verre a tempeérature basse (4-
50C). Pour viter toute
dégradation.

Figure 11.4 : L’organigramme représentant le protocole expérimental pour la réalisation de

I’hydrodistillation assistée par induction magnétique.
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11.1.5 Mesure de la tension superficielle des huiles essentielles

La tension superficielle est un phénomene physico-chimique lié aux interactions
moléculaires d’un fluide. La tension superficielle est définie a partir de la force qu’il faut

exercer pour augmenter la surface d’un systéme.

Supposons que 1’on prenne un récipient contenant un fluide, a sa surface, on dispose
un cadre rectangulaire composeé de trois parois fixes et d’une paroi mobile. On applique
ensuite une force F tangentielle a la surface pour augmenter la surface délimitée par le cadre.
On constate que pour un fluide donné I’intensité de la force est directement proportionnelle a

la longueur L. L’intensité de cette force peut donc s’écrire :

F=2yL (5
Le coefficient 2 est lié au fait que ’interface a deux cotes.
Y - la tension superficielle en mN/m.
ne dépende que du fluide considéré. La mesure de la force est donc un premier moyen de

détermination de e

Les mesures de la tension superficielle des hydrolats obtenus ont été réalisées grace a un

tensiometre. (figurell.5)

Figure 11.5 : Tensiométre
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Chapitre III Résultats et discussion

I11.1 Caractérisation des feuilles d’agrumes :

Les résultats de la caractérisation de trois échantillons des feuilles d’agrumes (citron,
orange, citrange) provenant de la région de Médéa et cueillies dans deux périodes du cycle

végetatif de ces plantes sont représentés par les trois teneurs suivantes:

° Teneur en eau TE%,
o Teneur en matiere organique MO%
. Teneur en matiére minérale MM %.

[11.1.1 Teneur en eau TE (%) :

La figure I11.1 illustre le contenu en eau des feuilles des trois especes d’agrumes
récoltées a la période (Jan — Fév), et la figure 111.2 représente les teneurs en eau des feuilles
des deux especes (orange, citron) pendant deux périodes du cycle végetatif de la plante.

A la lumiére de ces resultats on peut noter que

+ Les feuilles de citron présentent une richesse en eau par une TE%= 41.65% suivies
par les feuilles du citrange puis celles d’orange avec des valeurs de TE% tres
voisines: 34.29% et 33.39% respectivement. La composition en eau des feuilles
d’agrumes varie d’une espece a I’autre.

+ La teneur en eau présente une fluctuation durant les deux périodes du cycle végétatif
de ces plantes. Cette fluctuation différe d’une espéce a I’autre : les feuilles d’orange
s’appauvrissent en eau durant la période de la fin de maturation (Janvier —Février)
tandis qu’en cette période les feuilles de citron s’enrichissent plus en eau. Ce méme
sort de variation avec les différentes phases végétatives a été relevé pour les espéces

du genre Citrus provenant de Mostaganem nord-est de 1’ Algérie [71].
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a) Feuilles de citron

b) Feuilles d'orange

c¢) Feuilles du citrange

Figure 111.1 : Teneurs en eau TE% dans les feuilles de citron, d’orange et de citrange.

(Région : Médéa ; période : Jan-Fév.)
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feuilles de citron

feuilles d'orange

période 1 période2

% eau

Figure 111.2 : Influence de la période de récolte sur la teneur en eau TE% dans les feuilles de

citron, d’orange et de citrange.

(Region : Médéa ; période 1: Nov-Deéc ; période 2 : Jan-Fév.)

111.1.2 Teneur en matiere organique MO (%) :

Les matieres végétales des feuilles d’orange et du citron contiennent en majeur partie
de leur composition les matieres organiques avec des taux de I’ordre de 88,38%, 89,30% pour
la période (Jan- Fév.), tandis que cette catégorie de matiéres ne représente que 52,68% de la
matiere végétale des feuilles du citrange figurent I11.3. Ce contenu en matiére organiques
manifeste une augmentation le long de la période de la fructification (Nov- Février) pour les
feuilles d’orange tandis qu’il présente une diminution dans cette période pour les feuilles de
citron. Le MO% en période de (Nov-Déc) atteint 85.45% et 94.29% pour les feuilles d’orange
et de citron respectivement (figure 111.3). Pendant le cycle végétatif de la plante il y a des
successions d’accumulation et de réduction du carbone servant les phases de croissances et de
fructification pendant lesquelles la biosynthese des matiéres organiques change pour assurer
la composition chimique adéquate au fruit. Ces résultats sont comparables a ceux trouvés par
[72], soit 93,26%. 94,29% et 85,45%.
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Comme les variations en teneur en eau, les teneur en matiére organique de différentes variétés

des feuilles d’agrumes peuvent étre dues aux différences physiologiques et génétiques [73].

100%
80%
60%
40%
20%

0%
période 1 période2 périodel période2 périodel période2

feuilles de citron feuilles d'orange feuilles de citrange

EMO% = MM%

Figure 111.3 : Teneurs en matiéres organiques MO% dans les feuilles de citron, d’orange et de
citrange.
(Région : Médéa ; période 01: Nov-Déc ; péeriode 02 : Jan-Fév.)

111.1.3 Teneur en matiére minérale MM (%) :

Il parait que le contenu minéral des feuilles du citrange est le plus important (47,31%)
par rapport a celui des feuilles d’orange et du citron récoltées a la région de Médéa pendant la

période de la fin de fructification (figure 111.3).

Les cendres constituent une réserve en sels minéraux pour la plante, et généralement le
rendement en fruits est d'autant meilleur que le pourcentage de sels minéraux dans la feuille
est éleve [74].
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111.2 Huiles essentielles :

Dans cette partie on expose :

e Les résultats des rendements en huiles essentielles issues d’une durée de 1h30min
d’hydrodistillation assistée par le chauffage par induction électromagnétique
(HDIEM) des feuilles d’orange fraiches récoltées a Médéa pendant deux périodes
distinctes de fructification. Le rapport pondéral m/v est dans ce cas 5/70 g/ml.

e Les résultats des mesures de la tension superficielle des hydrolats obtenus par
HDIEM a partir des feuilles d’orange fraiches (découpées et complétes) de la région
de Médéa cueillies pendant les deux périodes de fructification et les feuilles
découpées en petits morceaux provenant d’Alger cueillies pendant la deuxiéme

période.
I11.2.1 Propriétés organoleptiques :

Les feuilles d’orange ont été soumises a une hydrodistillation assistée par chauffage
par induction électromagnétique, les extraits obtenus sont des substances hautement volatiles,

d’une odeur aromatique caractéristique d’orange et de couleur jaune péle.
111.2.2 Rendement :

Les rendements en huiles essentielles extraites a partir de 50g de feuilles d’orange par
HDIEM sont représentés sur la Figure 111.4. Les rendements en huiles essentielles manifestent
des variations avec la taille des particules de la matiére végétale ainsi qu’avec la période de la
cueillette des feuilles. Pour les feuilles d’orange complétes, on a enrigestré le plus faible
rendement dans I’ordre de 0.24% seulement. Celui-ci représente le rendement de huiles
essentielle extraite des feuilles complétes de la région de Médea qui est dans le méme ordre
de grandeur que celui trouvé par [75] qui a enregistré un rendement compris entre (0.2% -
0.6%). Plusieurs travaux ont témoigné la faiblesse en quantité des huiles essentielles extraites
a partir des feuilles d’agrumes [66,67,76, 74,77].

La diminution de la taille des feuilles d’orange a fait amélioré le rendemnt en huile
essentielle. A partir des feuilles découpées en petits morceaux et récoltées pendant ( Nov-
Dec) en utilisant I' HDIEM le rendement est de I’orde de 2.60% en HE. En revanche, il peut

atteindre 4.90% en HE dans la période (Jan-Fév). Cette hausse de rendendement revient aux
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variations de 1’age des feuilles ainsi qu’a la méthode de chauffage qui a déja prouvé son
efficacité[78, 79 ] en terme de :

e Amélioration du rendement en HE.

e Réduction de temps d’extraction.
Plusieurs travaux ont témoigné aussi la variation des quantités des huiles essentielles dans les
feuilles d’orange avec la variation saisoniére, le réserve en huile essentielle des feuilles est

plus important pendant les périodes humides[76 ; 75 ; 80].

6%
4.90%
5%

4%

2.60% 3%

R% HE

2%

1%
0.24%
| 0%

période (janv-Fév) période (Nov-Déc)

m feuilles complétes  m feuilles découpées

Figure 111.4 : Rendement en huiles essentielles extraites des feuilles d’orange par HDIEM.

(Région : Médéa ; période 01: Nov-Déc ; période 02 : Jan-Fév, t= 1h30min).
111.2.3 Tension superficielle :

Les résultats des mesures de la tension superficielle des hydrolats des feuilles d’orange
ont été obtenus en utilisant la méthode d’arrachement d’un film liquide par un anneau. Cette
caractérisation s’est porté sur I’effet de la provenance et de I’dge des feuilles ainsi que le
rapport pondéral (masse végétale/ volume d’eau) sur la grandeur de la tension superficielle.

A la lumiere des résultats de la figure I11.5, on peut noter que :
* Les valeurs de la tension superficielle des hydrolats issus de 'HDIEM des

feuilles d’orange des deux régions de Médéa et d’Alger oscillent entre 48.9 et 36.9
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mN/m, I’hydrolat des feuilles d’orange récoltées de la région de Médéa pendant la
période (Nov-Déc) reléve la valeur la plus élevée. En revanche, pour les méme feuilles
I’hydrolat obtenu a un rapport m/v de 1/10 g/ml manifeste la plus faible tension
superficielle (36.9 mN/m)

* Les hydrolats des feuilles d’orange de la région d’Alger cueillies pendant la
période (Jan-Fév.) donnent ; dans I’intervalle de m/v [1/10 — 1/4] g/ml ; des tensions
superficielles comprises entre 42.9 et 38.1 mN/m qui sont bien supérieures de celles
mesurées pour les feuilles de la région de Médéa récoltées pendant la méme période.
Celles—ci varient de 38.8 a 37.3 mN/m. Méme si les réponses de la tension
superficielle aux variations du rapport m/v sont légéres surtout pour le cas de faible
quantité d’HE dans I’hydrolat des feuilles complétes de Médéa, néanmoins ceci donne
lieu a I’idée que cette propriété physico-chimique est légerement affectée par les
conditions climatiques et édaphiques de I’environnement de la plante.

* La variation de la tension superficielle des hydrolats des feuilles d’orange avec
le rapport pondéral (masse du végétal/volume d’cau) fait preuve que cette propriété
doit sa valeur a la présence ; dans I’huile essentielle baignant dans notre hydrolat ; des
composes responsables de cette caractéristique physico-chimique. Ce qui implique que
I’HE des feuilles d’orange de la région de Médéa récoltées pendant la période (Nov-
Déc) differe en quantité et ou en qualité de ce type de composés par rapport a celle de
la période de (Jan-Fév.), cependant cette derniere en devient plus riche a un rapport
m/v de 1/10. Par la suite cela fait aussi part de témoin d’une fluctuation quantitative et
qualitative saisonniére de la composition chimique de I’'HE des feuilles d’orange qui
est déja rapportée par [7° ;6> ; Lotaetal., (2000) et Hellal, (2011)].

* Les valeurs de la tension superficielle des hydrolats des feuilles d’orange sont
bien inferieures de celle de I’eau, ce qui rapproche encore mieux 1’idée que les huiles
essentielles de ces feuilles sont bien capables de posséder une telle propriéte, de
contenir des composés de caracteres amphiphiles et méme d’offrir un pouvoir

tensioactif comparable a celui des agents tensioactifs synthétisés tel que le SDS.
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B (Nov-Déc) feuilles d'orange Médea découpées M (Jan-Feév) feuilles d'orange Médea découpées

(Jan-Feév) feuilles d'orange Médéa complétes M (Jan-Fév) feuilles d'orange Alger découpées

Figure 111.5 : Représentation des variations en fonction de la concentration de la tension

superficielle de 1’hydrolat obtenu par ’THDIEM des feuilles d’orange (t=1h30min).
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Les résultats de la figure I11.5 que nous avons utilisé notamment les feuilles d’orange,
cette grandeur physico-chimique croit avec la concentration d’hydrolat et ce qui signifie la
diminution de la surface de tension superficielle, on remarque la tension superficielle des
hydrolats de la région de Médéa sont presque les mémes valeurs que la région d’Alger pour
la période (Jan- Fév) et la tension superficielle des hydrolats de la région de Médéa pour la

période (Nov- Déc) sont différente que la période (Jan- Fév).

Les résultats de la tension superficielle des trois hydrolats sont proches a celle d’eau
qui est de ’ordre de 45mN.m™.

La diminution de la tension superficielle permet alors a I’eau d’accrocher les matiéres
grasses ; ces matieres grasses sont I’hydrolat de feuilles d’orange ; et il y’a un notre facteur est
la tensioactif; il est constitué de molécules amphiphiles c’est-a-dire munies d’un pole
hydrophile et d’une longue chaine hydrophobe. Ce processus s’accompagne d’une

stabilisation de la surface et donc d’une chute de la tension superficielle.
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Conclusion générale

Tous conscient des précieuses valeurs que peut porter la vision d’explorer de nouvelles pistes

en accord avec le besoin écologique actuel, notre ambition dans ce travail s’est argumenté de

revenir a la nature et contribuer a valoriser les plantes et en extraire des substances qui

peuvent remplacer les produits synthétiques connus par leurs effets indésirables sur la santé

humaine et sur 1’environnement.

Dans ce contexte, on a tracé comme préoccupation d’étudier :

.La caractérisation des trois échantillons des feuilles d’agrumes (citron, orange et
citrange) de région de Médéa pour deux périodes ( Nov-Déc et Jan-Fév) en terme de la
composition en eau et en matieére organique ainsi que celle minérale.

L’exploration du contenu en huiles essentielles des feuilles d’orange récoltées de la
région de Médéa durant deux périodes différentes de fructification en utilisant une
hydrodistillation avec chauffage assisté par induction électromagnétique.

La mesure d’une propriété physicochimique importante qui est la tension superficielle
des hydrolats obtenusdes feuilles d’orange des deux régions (Médéa et Alger), et

esquisser sa variation avec la période de récolte et la provenance des feuilles.

A I’issue des résultats expérimentaux obtenus lors de ce travail, il est a conclure que :

© Les teneurs en cau ont révéléune richesse en eau des feuilles récoltés dans la région

montagneuse de Médéa pendant la période de la fin de fructification (jan — Fév.), et la
plus importante teneur est enregistrée pour les feuilles du citron avec plus de 41%
suivies des feuilles du citrange et d’orange dans lesquelles I’eau représente 34.29% et
33.39% respectivement.

Les composés organiques dominent la composition de la matiere végétale séche des

feuilles d’orange et celles de citron de la période (jan — Fév.)avec des taux de I’ordre
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de 88.38% et 89.30% respectivement. En revanche la matieére végétale séche des
feuilles du citrange est la plus riche en mati¢re minérale qui exceéde 47%.

Vue les successions d’accumulation et de réduction du carbone pendant les différentes
phases de croissance des fruits d’agrumes, des variations en composition organique et
minérale sont spécifiques et dépendantes de I’espéce.

Les rendements en huiles essentielles manifestent des variations avec la taille des
particules de la mati¢re végétale ainsi qu’avec la période de la cueillette des feuilles.
La diminution de la taille des feuilles d’orange a fait améliorer le rendement en huile
essentielle de 0.24% pour les feuilles complétes a 2.60% pour les feuilles découpées
en petits morceaux et récoltées pendant la période ( Nov-Déc).En revanche, ce
rendement peut atteindre 4.90% en HE dans la période (Jan-Fév). Cette hausse de
rendement revient aux variations des réserves d’huiles essentielles avec la phase de
croissance des feuilles ainsi qu’a I’efficacité de la méthode de chauffage qui a déja
prouvé ses avantages en augmentation et I’accélération des extractions.

Les résultats des mesures de la tension superficielle des hydrolats extraits par
I’HDIEM des feuilles d’orange des deux régions de Médéa pour les deux périodes
(Nov-Déc et Jan-Fév) et d’Alger pour la période (Jan-Fév.) oscillentautour 48.9 et
36.9mN/m et enregistrent une dépendance légeére avec la période de récolte et la
provenance des feuilles dans les conditions opératoires testées. Néanmoins, cela fait
part de témoin d’une fluctuation quantitative et qualitative saisonnicre de la
composition chimique de I’HE des feuilles d’orange.

Ces valeurs de tension superficielles trouvées conferent aux huiles essentielles des

feuilles d’orange un pouvoir tensioactif comparable a celui d’un tensioactif synthétisé.
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En perspective, on suggere la recherche de I’influence des paramétres opératoires sur le
rendement, les caractéristiques physico-chimiques ainsi que les pouvoirs bioactifs des huiles

essentielles extraites en utilisant le mode de chauffage par induction électromagnétique.
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