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Résumeé

Ce travail, est une méta-analyse, qui a pour objectif 1’étude de la diversité de la composition

chimique de I’huile essentielle du pin d’Alep (Pinus halepensis Mill) dans trois biotopes différents.

Dans cette étude, nous avons établi une monographie sur Pinus halepensis, c’est a dire la description

botanique, la classification taxonomique et une caractérisation de 1’huile essenticlle a été faite.

Une méta-analyse, sur la composition chimique de I’huile essentielle de Pinus halepensis est réalisée
dans trois pays différents : Algérie, Maroc et Tunisie. A travers cette méta-analyse, nous avons
constaté que, la composition chimique de I’huile essentielle de Pinus halepensis surtout son
chémotype, varie en fonction du changement du biotope. Cette variation dépend de plusieurs facteurs :

température, lumiére, ensoleillement, nature du sol, méthodes d’extractions et organe de la plante.

L’huile essentielle des aiguilles du Nord Est comprend 16 constituants. Les majoritaires sont : [-
caryophyllene (31,89%), the a-pinene (24,41%) et [- myrcene (19,38%). Celle de Nord-Ouest,
comprend 16 composés représentés essentiellement par: B-caryophyllene (10.9%), the a-pinene

(16.8%) et B-myrcene (25.2%).

La composition chimique de I’HE des aiguilles de P. halepensis Mill. En provenance du Tunisie est de
chémotype a-pinéne (13.3%) et B-caryophyllene (23.8%)

Mots clés : Pinus halepensis ; chémotype ; biotope ; huile essentielle ; méta-analyse.



Abstract

This work, is a bibliographical research, which aims to study the diversity of the chemical composition

of the essential oil of Aleppo pine (Pinus halepensis Mill) in three different biotopes.

In this study, we established a monograph on Pinus halepensis, that is to say the botanical description,
the taxonomic classification and the geographical distribution. In addition, a characterization of the
chemical composition of Aleppo pine was made. A retrospective study on the chemical composition of

Pinus halepensis essential oil is carried out in three different countries : Algeria, Morocco and Tunisia.

Through this study, we found that the chemical composition of the essential oil of Pinus halepensis,
especially its chemotype, varies according to the change of the biotope. This variation depends on

several factors : temperature, light, sunlight, soil type, extraction methods and plant organ

The essential oils of the needles from North East is composed from 16compounds, which three in
majority are: B-caryophyllene (31,89%), the a-pinene (24,41%) and the B- myrcene (19,38%). But
those of Ouest North from the 16 identified compounds are the a-pinene 16.8%), the - caryophyllene
(10.9 %) and the B-myrcene (25.2%).

The chemical composition of the Essential Oil of P. halepensis Mill needles. From Tunisia is

chemotype a-pinene (13.3%) and B-caryophyllene (23.8%)

Keywords : Pinus halepensis; chemotype; biotope; essential oil; retrospective study
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Introduction

Les plantes médicinales, constituent une composante fondamentale, pour 1’avenir du systéme de
santé dans le monde. Elles demeurent une source inépuisable de substances biologiquement actives. La
phytothérapie est une discipline qui tend toujours a se renouveler, car la recherche des nouveaux

médicaments est continuelle (Duraffourd et al, 1997)

Pinus halepensis Mill., ou pin d’Alep est un arbre de 15 a 20 m de haut, aux branches étalées qui
occupe une aire de répartition morcelée sur tout le pourtour méditerranéen. Son écorce lisse de
couleur gris-argentée, devient crevassée gris-brunatre, riche en tanins. Les aiguilles sont de fausses
feuilles persistantes, filiformes, groupées par paire. Les cones femelles ovoides de 6 a 12 cm de long,

sont d’un roux vif, luisant a maturité (Coombes 1993)

Les huiles essentielles du pin d’Alep présentent une activité antiseptique non négligeable connue
depuis I’Antiquité, elles sont utilisées dans de nombreux domaines, pharmaceutique, cosmétique et

agro-alimentaire (Kaloustrian, 2008)

Pour une méme espece, une méme partie de plante utilisée et des individus morphologiquement
identiques. Il est possible d’obtenir des huiles essentielles de compositions différentes, sans constituer
de sous-espeéce ou de variétés nouvelles. Il s’agit des chémotype ou race chimique, qu’il faut
systématiquement identifier et signaler. Ce chémotype, généralement est désigné par son ou ses
constituants principaux (Deschepper, 2017).

Cette étude, est constituée de trois chapitres : le premier chapitre expose des généralités sur le pin
d’Alep. Le chapitre matériel et méthodes, comporte le matériel végétal et I’ensemble des méthodes
expérimentales utilisées dans les articles scientifiques sélectionnés, qui sont en relation avec le theme
abordé dans notre mémoire de fin d’étude. Le dernier chapitre représente une méta-analyse de
plusieurs travaux antérieurs, qui résume les résultats des rendements d’extraction ainsi que, la
composition chimique de I’huile essentielle du pin d’Alep (Pinus halepensis) dans trois pays
différents : Algérie, Maroc et Tunisie. Dans ce contexte une question peut se poser .comment se traduit
la diversité des constituants chimiques des huiles essentielles dans différents régions pour une méme

espece ?



Synthese bibliographique



Généralités sur le pin d’Alep
1 - Description botanique

Le pin d’Alep, est un arbre de 20 a 30 m de hauteur pouvant atteindre 1.2 a 1.5 m de diameétre. Le
tronc plus ou moins flexueux souvent penché et peu droit, branché et feuillé de la base a jeune age,
puis développe un ft gréle, souvent penché par le vent et peu droit. Le houppier, de forme conique,
s'étalant latéralement, irrégulier, et peu dense, de teinte générale : vert cendré. La couronne est écrasée
et claire. (Cherfaoui, 2017).

Le systeme racinaire et sa nature dépend de la nature du sol et de sa fertilité. 1l est pivotant dans les
sols profonds. (Cherfaoui, 2017).

Le bois présente un cceur brun rougeatre clair et un aubier blanc jaunatre. Le bois de pin d’Alep est
léger et se desséche rapidement. Sa densité varie de 0.352 a 0.866. Les canaux résiniféres sont gros,

bien apparents assez espaces et sécrétant une resine abondante (Cherfaoui, 2017).

L’écorce est gris argenté et presque lisse. L'épaisseur de l'écorce peut dépasser les 4 cm, trés

inflammable et tres riches en tanin et en résine (Boutchiche et Boutrighe, 2016).

Les aiguilles sont fasciculées par deux, de 5 a 10 cm de long et 1 mm de diamétre, de couleur vert
clair, persistant 2 ans, a marge finement denticulée. Le sommet est brusquement atténué en pointe
rigide. (Boutchiche et Boutrighe, 2016)

Les cones sont gros avec une taille de 6 a 12 cm, avec un pédoncule épais de 1 a 2 cm, souvent
isolés et refléchis. Ils sont pourpres puis brun lustré avec des écussons aplatis, persistant plusieurs
années sur I’arbre (Boutchiche et Boutrighe, 2016).

Les graines sont de petites tailles, comestibles (1 kg de cones renferme environ 60000 graines), grise
mouchetées sur une des faces, de 5 a 7 mm a ailes 4 fois plus longues. La fructification est en automne
de I'année suivante. Le pin d'Alep fructifie trés tét vers, 10 a 12 ans. Mais les graines ne sont fertiles
qu'a partir de 18 a 20 ans. (Boutchiche et Boutrighe, 2016).

Les bourgeons sont ovoides, aigus a écailles libres frangées de blanc, Ils sont souvent réfléchis au
sommet. Les chatons males, sont roussatres, jaunes teintés de rouge. Les chatons femelles, sont

pédonculés de couleur, rose violacés.



L’arbre est monoique, réunissant les deux sexes sur le méme pied. Les inflorescences males sont
des chatons jaunes. Les inflorescences femelles, sont des chatons tres courts et plus souvent solitaires,
brievement pédonculés d'un brun rougeatre, puis une fois fécondés, ils se lignifient. lls sont d'abord
verts puis bruns a maturité. La floraison printaniére est entre le mois de mai a avril. La fructification

automnale est I'année suivante (Fig 01 & 06) (Cherfaoui, 2017).

Fig 06 : Bois du pin d’Alep

Fig 05 :Graines du pin d’alep

(Fig 01a06 Bobbou Aboubakre Essedik ,2016)
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2-Taxonomie et nom vernaculaire

Pinus halepensis Mill., est le nom scientifique donné par Philip Miller en 1768. Puis Duhamel a
ensuite décrit le pin d’Alep sous le nom de Pinus hierosolimitana en 1755 (Nahal, 1962).

Régne : Plantae.

Sous-régne : Tracheobionta.
Embranchement : Spermaphytes.
Sous-embranchement : Gymnospermes.
Classe : Pinopsida.

Ordre : Coniferales.

Famille : Pinaceae.

Sous-famille : Pinoideae.

Genre : Pinus.

Espéce : Pinus halepensis Mill.

Noms communs :

Francais : Pin blanc, Pin d'Alep, Pin de Jérusalem
Arabe : Sanawbar el halabi

3- Distribution géographique
3.1-Répartition du pin d’Alep dans le monde

Pinus halepensis, se trouve a 1’état spontané autour du bassin méditerranéen, sauf en Egypte. Il est
tres répandu en Afrique du Nord surtout en Algérie et en Tunisie, ou il constitue les massifs les plus
importants (Nahal, 1986). Ses forets occupent plus de 2.5 millions d’hectares (réparties dans certains

pays situés sur le pourtour de la méditerranée (Figure.07 et Tableau 01) (Quézel, 2000).

En Espagne, il constitue 15 % de la superficie boisée (surtout sur les chaines littorales de Catalogne,
de la région de Valence et Murcie). Aux iles Baléares. Il monte jusqu’a 1.200 m d’altitude (Kadik,
1987).

En France, les peuplements occupent 36.000 a 232.000 ha en un siecle (Brochiero et al. 1999).
Surtout en Provence et peu a I’Ouest du Rhone, en Corse, sa spontanéité est douteuse (Région de Saint
Florent) (Kadik, 1987).

En Italie, le pin d’Alep, couvre environ 20.000 ha. Il reste a proximité des cotes (massifs dans la

province de Tarente et quelques localités en Sardaigne et en Sicile) (Pardé, 1957 ; Haffane, 1982).



Il est représenté peu en Yougoslave, en Gréce et en Turquie, par des peuplements relativement
importants en Palestine et en Jordanie (Quézel et Barbero, 1992) et quelques boisements en Syrie et
au Liban (Kadik, 1987).

En Lybie, il existe dans quelques localités en Cyrénaique littoral. En Tunisie, il occupe 370.000 ha
surtout sur les Monts de la dorsale tunisienne (Souleres, 1969) et au Maroc 65.000 ha dans le Rif, le

moyen et le haut Atlas (Ammari et al, 2001).

Fig. 07 : Aire de répartition du Pinus halepensis Mill dans le monde (Quézel, 1980).

Tableau 01 : répartition du pin d’Alep dans quelques pays méditerranéens. (Bentouati 2006)

Pays Superticie (ha) Source
Algérie 852.000 MEZALI (2003)
Maroc 65.000 BAKHIYT (2000)
Tunisie 170.000 a 370. 000 CHAKROUN (1986), AMMARI et al.
France 202.000 COUHERT et DUPLAT (1993)
Espagne 1.046.978 MONTERO etal. (2001)
Italie 20.000 SEIGUE (1985)
Grece 330.000 SEIGUE (1985)




3.2-Reépartition en Algerie

En Algérie cette espéce a une grande aptitude écologique. Elle est trés connue sauf dans le tell
Constantinois (Ledant, 1975). On peut la trouver dans tous les étages bioclimatiques. Les grandes
foréts de pin d’Alep, se trouvent principalement dans la zone semi-aride caractérisée par une tranche
pluviométrique de 300 a 600 mm (Soltani ,2016)

D’apres Pesson, (1980), le pin d’Alep est fréquent surtout sur les massifs du tell littoral et 1’Atlas
saharien. Il s’étend a lui seul sur pres de 850.000 Ha. Il occupe 37% de la surface effectivement boisée
de I’ Algérie (Figure 08 et Tableau 02).

Le pin d’Alep, présente de vastes peuplements en Oranais (Sidi-Bel-Abbes, Saida, Tlemcen et
Tiaret) dans 1’Algérois (Média, Boghar et Monts des Bibans) sur 1’Atlas saharien (Mont de Ouled
Nail) et dans le sud Constantinois (Aures, région de Tébessa) (Soltani A ,2016)

Tableau 02 : Répartition de pin d’Alep en Algérie (Bentouati, 2006).

Région Superficie (ha)
Djurdjura 36,000

Tebssa 90,000

Medéa, Bogher 52,000

Aures 100,000
Theniet el hed 47,000
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Fig 08 : Aire de répartition du pin d’Alep en Algérie (Bentouati, 2006).



4-Exigences écologiques

Le pin d’Alep, se développe par pied isolé¢ dans le bioclimat aride supérieur et dans 1'é¢tage humide.
Son développement optimal, se situe dans le bioclimat semi-aride a hiver frais. Abondant dans la
variante a hiver frais ou se trouve la majeure partie de ses peuplements. Mais peut se trouver dans les

variantes chaudes, douces, tempérées.

Pinus halepensis, exige une pluviométrie allant de 220 a 1000 mm. L’optimum est de 450 a 500
mm. Dans les régions bien arrosées, elle préfere les stations chaudes et bien drainées. La moyenne des
minima de mois n'est pas inférieure a 0°C. Minima absolus est de -15° a -18°C a condition que, le

froid soit de courte durée. Elle craint les embruns et les brumes.

Elle tolére les terrains calcaires a structures graveleuses, bruns steppiques et non argileux. Pinus
halepensis est indifférent a la nature de la roche mere et au pH du sol. Il supporte un taux élevé de
calcaire actif. Il peut se maintenir sur les sols argileux et craint les sols a faible rétention (sol profond)
(Bouazza, 2013).

S5-Importance du pin d’Alep

Le pin d'Alep, est considéré comme 1’espéce la plus utilisée pour le reboisement en Algérie (Fetati,
1996). Le bois de Pin d'Alep, peut étre utilisé, apres élimination de la résine, pour la fabrication de la
pate a papier (Nahal, 1962 in Soltani, 2016).

Le pin d’Alep, a un bois blanc, au cceur et couleur fauve claire (roux clair), et de qualité médiocre
dans I’antiquité, le grecs lui vouaient un culte et il recherché pour la construction navale (Duchene,
2003). De nos jours, il est utilisé pour la confection de caisses et des charpentes, c’est aussi un bon
bois de chauffage. Il était utilisé par les scieurs pour faire de la palette et de I’emballage (ou la
production fruitiere est importante) et notamment des carrelets, picces d’assemblage de cageots

utilisant largement du bois déroulé (Bedel, 1986).

Le bois de pin d’Alep, méme s’il n’est pas de qualité exceptionnelle, est cependant apte a des
emplois plus nobles et donc plus rémunérateurs que ceux qu’il connait actuellement. En particulier,

L’emballage 1éger pourrait constituer un secteur moteur pour les gros volumes de sciage (Soltani,

2016).



Le Pin d’Alep a donner environ 3 Kg de résine (la gemme) par arbre et par an .La gemme pure
contient 20 a 24 % d’essence de térébenthine et 75 a 80 % de cellophane. Cette gemme a aussi des
usages médicinaux (Kadik, 1987). Les bourgeons de pin, trés résineux, ont aussi une utilisation
médicinale, comme balsamiques et diurétiques, transformés notamment en sirops et pastilles (Zenzen,
2016). Le bois de Pin d'Alep, peut étre utilisé, aprés élimination de la résine, pour la fabrication de la
pate a papier (Nahal, 1962 in Soltani, 2016).

1. Huiles essentielles

Les huiles essentielles, extraites des plantes par distillation, comptent parmi les plus importants
principes actifs des plantes.

1-Qu’est-ce qu’une huile essentielle ?

Il s’agit d’un extrait pur et naturel provenant de plantes aromatiques. Elle concentre I’essence de la
plante, autrement dit son parfum. Il s’agit de substances odorantes, volatiles, de consistance huileuse,
tres concentrées, offrant une forte concentration en principes actifs. Il faut ainsi une tres grande
quantité de plantes fraiches pour obtenir quelques millilitres d’huiles essentielles. On ne peut définir

une essence sans définir sa méthode d’extraction (Nogaret-Ehrhart, 2003).

Selon la pharmacopée européenne « L’huile essentielle est un Produit odorant, généralement de
composition complexe, obtenu a partir d’'une mati¢re premiere végétale botaniquement définie, soit par
entrainement par la vapeur d’eau, soit par distillation séche, ou par un procédé mécanique approprié
sans chauffage. L huile essentielle est le plus souvent séparée de la phase aqueuse par un procédé

physique n’entrainant pas de changement significatif de sa composition ».

Selon Hurabielle, (1981), ce sont des produits généralement odorants, obtenus soit par entrainement
a la vapeur d’eau, de végétaux ou de parties de végétaux, soit par expression du péricarpe frais de

certaines citrus. Cette définition excluant les essences obtenues par d’autres procédés d’extraction.

2-Localisation de la synthese

Il a été recenssé 2000 especes de plantes capables d'élaborer les constituants, qui composent les
huiles essentielles avec une quantité appréciable. Ce nombre est réparti dans 60 familles. Les
Rutaceae, les Lauraceae, les Myrtaceae, les Umbellifereae (Apiaceae), les Labiateae (Lamiaceae), les
Compositeae (Asterales) et les Pinaceae sont particulierement riches en huiles essentielles (Gerhard,
1993).



Dans le cas le plus simple, les huiles essentielles se forment dans le cytosol des cellules ou, soit
elles se rassemblent en gouttelettes comme la plupart des substances lipophiles, soit s'accumulent dans
les vacuoles des cellules épidermiques ou des cellules du mésophylle de nombreux pétales (Gerhard,
1993). D'autres structures histologiques spécialisées souvent localisées sur ou a proximité de la surface

de la plante sont impliquées dans lI'accumulation des huiles volatiles. Ces structures regroupent les

poils et les canaux secteurs et les poches sécreétrices (fig 09 a 12) (Bruneton, 1999).

Fig09 : Exemples dhuiles essentielles issues de différentes parties de plantes (Robin
Deschepper,2017)

AN -

7 =0 :
Fig10: Cellule sécrétrice d'huile essentielle Figll : Poils sécréteurs présents sur la face inferieure
dans un rhizome de gingembre (Zingiber d'une feuille de tomate (Solanum lycopersicum L.) au

officinale Roscoe) au microscope électronique  microscope électronique a balayage (x504) (Robin
a balayage x813) (Robin deschepper,2017) deschepper,2017)



Figl2 : Poches schizogenes d'une feuille d'eucalyptus citronné vues en microscopie électronique a

balayage (image colorisée, x204) (Robin deschepper,2017)

3-Modes d’extractions des huiles essentielles
3.1-Méthodes conventionnelles

» Entrainement a la vapeur d’eau

L’entrainement a la vapeur d’eau, est I'une des méthodes officielles pour 1’obtention des huiles
essentielles. Cette technique ne met pas en contact direct I’eau et la matiére végétale a traiter. De la
vapeur d’eau fournie par une chaudicre traverse la matiere végétale située au-dessus d’une grille.
Durant le passage de la vapeur a travers le matériel, les cellules éclatent et liberent ’huile essentielle
qui est vaporisée sous I’action de la chaleur pour former un mélange « eau + huile essentielle ».

Le mélange est ensuite véhiculé vers le condenseur et I’essencier avant d’étre séparé en une

phase,aqueuse et une phase organique : I’huile essentielle (figl3) (Lucchesi M.E.,,2006).
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1.Feu 6. Eau froide
2.Eau 7. Eau chaude

3. Vapeur d'eau 8. Eau + H.E.

4. Plantes aromatiques 9. Huile essentielle
5. Vapeur d'eau chargée d'H.E. 10. Hydrolat

Fig 13 : Montage de I’entrainement a la vapeur d’eau (BAZIZ1 Marwa,2017)

» Hydrodistillation simple

Consiste a immerger directement le matériel végétal a traiter (intact ou éventuellement broyé), dans
un alambic rempli d’eau qui est ensuite porté a ébullition. Les vapeurs hétérogeénes sont condensées sur
une surface froide et I’huile essentielle se sépare par différence de densité(fig 14 et 15)

(Seladji, 2014 ).
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Figl4 : Montage de I’hydrodistillation Fig15 : Schéma du principe de la technique
d’hydrodistillation(BAZI1Z1 Marwa, 2017)

(Seladji, 2014 ).

1- Chauffe ballon

2- Ballon

3- Thermometre

4- Réfrigérant

5-Entrer et sortie d’eau de refroidissement

6- Eprouvette graduée

7- Matiére a extraire 1’essence

8-Lacouched’HES
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» Expression a froid

Elle est appelée aussi expression mécanique. Elle se fait par écoulement naturel. L’incision du
tronc de certains arbres permet de recueillir un baume ou une gomme. L’écrasement de plantes,
I’expression, aussi appelée « pression a froid » ou « grattage », est un procédé d’extraction trés simple.
Il est principalement utilisé pour les écorces d’agrumes (citron, pamplemousse, bergamote, orange
douce et mandarine), qui renferment une quantité importante d’huile essentielle. Cette opération
mécanique vise a casser les molécules qui contiennent I’essence dans les zestes des agrumes frais dans

ce cas, on utilise le terme « essence » plutot qu’ « huile essentielle » ( Seladji , 2014 ).

» Extraction par solvant

La technique d’extraction par solvant, consiste a placer dans un extracteur un solvant volatil et la
matiére végétale a traiter. Grace a des lavages successifs, le solvant va se charger en molécules
aromatiques, avant d’étre envoyé au concentrateur pour y étre distillé & pression atmosphérique.

Le produit ainsi obtenu est appelé « concréte ». Cette concrete pourra étre par la suite brassée avec de
I’alcool absolu, filtrée et glacée pour en extraire les cires végétales. Aprés une derniere concentration,
on obtient une « absolue ». Les rendements sont généralement plus importants par rapport a la
distillation et cette technique évite 1’action hydrolysante de 1’eau ou de la vapeur d’eau (Lucchesi,

2006).

» Extraction par Sohxlet

L’extraction par ’appareil de Soxhlet consiste a faire passer a travers la matiere a traiter contenue
dans une cartouche de cellulose, un flux descendant de solvant toujours neuf puisque distillé a chaque
cycle. Cette technique est loin d’étre exclusive aux molécules aromatiques d’origine végétale. Elle est
fréquemment utilisée pour I’extraction de lipides, ou de diverses autres catégories de molécules

(Lucchesi,2006)

» Enfleurage

L’enfleurage est une ancienne méthode d’extraction manuelle des essences, complexe et trés
couteuse, qui n’est plus tellement pratiquée de nos jours. Elle est utilisée essentiellement pour les
végeétaux dont I’ardme est trop fragile pour supporter d’autres méthodes d’extractions. C’est le cas du

Jasmin, du narcisse et du muguet (Moro Buronzo A,2008)
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v L’enfleurage a chaud est utilisé avec des pétales de fleurs moyennement fragiles (rose, par
exemple) qui sont plongées dans un bain de graisse animale qui est chauffée a plusieurs
reprises. Lorsque les fleurs ont livre toute leur essence, elles sont enlevees et remplacées par
d’autres, et ce, jusqu’a ’obtention d’une graisse saturée. On obtient, ainsi, une « pommade »
d’enfleurage qui pourra étre utilisée comme parfum solide ( Seladji, 2014 ).

v' L’enfleurage a froid est utilisé avec des pétales de fleurs fragiles. Le principe est identique,
mais les pétales sont disposés sur une plaque de graisse froide. ( Seladji, 2014 ).

L’inconvénient de cette technique est, d’une part, qu’elle met jusqu’a deux semaines pour prendre
fin. D’autre part, elle nécessite une main d’oeuvre importante. Les absolues sont donc trés cheres . (

Seladji, 2014 ).

3.2-Méthodes nouvelles

» Extraction par CO2 supercritique

Pour que, le CO2 se trouve a 1’état subcritique, la température doit étre comprise entre 31 °C et 55
°C et la pression entre 0,5 et 7,4 MPa. Le CO2 refroidi est Iégérement comprimé, puis il est fortement
comprimé et chauffé. Le CO2, alors a 1’état supercritique, traverse la matiere premiére (extractor) et
se charge en soluté. L’ensemble est acheminé vers un ou plusieurs séparateurs, ou le CO2 est
progressivement décompressé, perdant ainsi son pouvoir solvant. Le soluté est « libéré » et le CO2

peut alors étre recycle (Besombes, 2009).

> Extraction assistée par micro-ondes

v" Microwave Assisted Process (MAP)

C’est une technique d’extraction par solvant assistée par micro-ondes. Ce procédé consistait a
irradier par micro-ondes de la matiére végétale, en présence d’un solvant absorbant fortement. Les
micro-ondes (le méthanol) pour I’extraction de composés polaires ou bien en présence d’un solvant
n’absorbant pas les micro-ondes (hexane) pour 1’extraction de composés apolaires. L’ensemble était
chauffé sans jamais atteindre 1’ébullition durant de courtes périodes entre-coupees par des étapes de
refroidissement. Apres, une étape de séparation par centrifugation, les échantillons étaient directement

injectés sur colonne chromatographique ( Seladji, 2014 ).
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> Extraction sans solvant assistée par micro-ondes

Cette méthose est basée, sur un principe relativement simple, I’extraction sans solvant assistée par
micro-ondes consiste a placer le matériel végétal dans un réacteur micro-ondes sans ajout d’cau ou de
solvant organique. Le chauffage de I’eau contenue dans la plante permet la rupture des glandes
renfermant 1’huile essentielle. Cette étape libére 1’huile essentielle qui est ensuite entrainée par la
vapeur d’eau produite par la matiére végétale. Un systéme de refroidissement a 1’extérieur du four
micro-ondes permet la condensation du distillat, composé d’eau et d’huile essentielle, par la suite

facilement séparable par simple décantation (Lucchesi, 2006)

4-Composition chimique de I’huile essentielle du pin d’Alep

L’huile essentielle de la partie aérienne du P. halepensis, obtenue par hydrodistillation, a été
analysée par CPG & CPG/SM. Quarante neuf composés ont été identifiés dont 26 monoterpenes, 16
sesquiterpenes, 4 diterpenes et 3 non-terpéniques. Les composants majoritaires sont : a-pinene,

B-caryophylléne ,-myrcéne et a-terpinoléne (Fig 16) ( Seladji , 2014).

a a a w v a

Myrceéne (25.2%) a-Pinéne (16.8%) p-Carvophylléne (10.9%)  Terpinopléne (8.3%)

Figl6: Composés majoritaires de 1’huile essentielle du P. halepensis (Seladji, 2014 )

5-NOTION DE CHEMOTYPIE

Les composés chimiques présents dans une huile essentielle ne sont pas constants. Deux plantes
identiques, morphologiquement et caryologiquement, peuvent produire des essences différentes. Ces
différences de composition peuvent étre extrémement importantes et changer les propriétés de 1’huile
essentielle du tout au tout. De ce fait, il est primordial pour le thérapeute de respecter cette notion
(Franchomme, 2001).
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Les termes « chimiotype » et « chémotype » permettent de distinguer ces types chimiques. Introduite
il y a plusieurs dizaines d’années, la notion de chémotype a été officialisée par I’union européenne
avec 1’adoption de la reglementation REACH (enregistrement, évaluation, autorisation et restriction
des produits chimiques) en 2006. Le plus souvent, on utilise pour désigner la race chimique le ou les
composés chimiques majoritaires. Des composés non majoritaires mais particulierement importants au

regard des propriétés de I’huile essentielles sont parfois utilisés. (Deschepper,2017).

Les composés chimiques présents dans une huile essentielle ne sont pas constants. Deux plantes
identiques, morphologiquement et caryologiquement, peuvent produire des essences différentes. Ces
différences de composition peuvent étre extrémement importantes et changer les propriétés de 1’huile
essentielle du tout au tout. De ce fait, il est primordial pour le thérapeute de respecter cette notion
(Franchomme, 2001).

La composition chimique et le rendement en huiles essentielles varient suivant diverses
conditions : L’environnement, le génotype, origine géographique, la période de récolte, les
parasites, les virus et mauvaises herbes. C’est ainsi que [’action des huiles est le résultat de
I’effet combiné de leurs composés actifs et inactifs, ces composés inactifs pourraient influencer
la disponibilité biologique des composés actifs et plusieurs composants actifs pourraient avoir

un effet synergique (Franchomme, 2001)

Ajouter a la complexité  dhuiles  volatiles, les proportions des différents
constituants d’une huile essentielle peuvent varier de fagon importante tout au long du
développement, aussi les chemotype ou races chimiques sont trés fréquents chez les plantes
aromatiques exemple, on compte pour Thymus vulgaris ; espéce morphologiqguement homogene

sept chemotype différents (Deschepper,2017).
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Matériel et méthodes



Chapitre Il : Materiel et Méthodes

Notre travail, est basé sur une étude rétrospective, portant sur des travaux antérieurs réalisés sur la
caractérisation de I’huile essenticlle du Pin d’alep (Pinus halepensis), qui sont en relation avec le
théme abordé dans ce mémoire de fin d’étude. Nous avons sélectionné cing articles, qui ont traité les
parametres suivants :

-Extraction de 1’huile essentielle
-Rendement de 1’extraction en huile essentielle
-Caractérisation de 1’huile essentielle

Le recours a la réalisation d’une synthése bibliographique de travaux antérieurs, sur la composition
chimiques de I’huile essentielle du pin d’Alep, dans des biotopes différents été imposé, par les
circonstances particuliéres, qu’a connues I’année pédagogique en cours, liées a la propagation de la
pandémie du Covid 19, qui nous a empéchées de concrétiser la démarche expérimentale que, nous
avions trace, bien que nous ayons récolté les échantillons nécessaire pour notre étude dans deux
biotopes différents
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1. Matériel et méthodes

1.1-Echantillonnage et péeriode de récolte.

L’espéce Pinus halepensis, a été récoltée en mois de mars dans ces différentes régions et par les
auteurs suivants :  («Nord Est Algérien Sadou et al. 2015 » « Maroc Ghanmi et al. 2007 », « Tunisie
Amri et al 2014 », « Ouest Nord Algérien .Eekih et al 2014 »).

Suivant les auteurs et la régions étudiées, le matériel végétal est composés des aiguilles et des

rameaux.

2-Méthodes

La matiere végétale (aiguilles et rameaux ) est ensuite, déposée dans un endroit sombre, sec et aéré

afin de la sécher. Ensuite elle est conservée dans des flacons jusqu’a son utilisation.

2.1-Stockage du matériel vegétal

Avant le stockage du matériel végétal, nous devons bien vérifier, qu’il est parfaitement séché car la
moindre trace d’humidité déclencherait des moisissures, qui rendraient la drogue inutilisable. Le
materiel végétal est suffisamment sec lorsqu’il se briseou se casse. Les drogues séches doivent étre
placées dans des récipients bien secs, ou dans des sacs en papier. Elles ne doivent pas étre conservées

dans des boites ou des sacs en plastiques ordinaires, comme le polyéthyléne.

Des expériences ont démontré qu’ils entrainaient des modifications et que les végétaux qui y
avaient séjourné n’avaient plus la méme efficacité. De plus ces matieres absorbent les huiles
essentielles de la plante et peuvent ensuite les laisser volatiliser vers 1’extérieur (Hammouchi et al,
1999).

2.2-Extraction des huiles essentielles

Les huiles essentielles, sont des substances extrémement puissantes, pouvant concentrer jusqu’aux
100 fois certains principes actifs de la plante (Bruneton J et al, 1999) Il y a plusieurs méthodes
d’extractions des HES citées dans la littérature (voir la partie bibliographique).

L’hydrodistillation représente la méthode usuelle. C’est une technique d’extraction dans laquelle le

solvant est de la vapeur d’eau. Elle peut étre utilisée pour extraire des especes insolubles dans 1’eau.
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3- Mode opératoire

La matiére vegétale est introduite dans un ballon de six (6) litres apres avoir €té coupée en petits
morceaux avec quatre (4) litres d’eau. La mise en marche du chauffage se fait a douce ébullition. Le
réfrigérant est mis en fonction en réglant le débit d'eau. La vapeur condensée obtenue conduit a une
phase organique (huile essentielle) qui est séparée de 1’hydrolat par décantation. La récupération de
cette huile essentielle (pour l'analyse chromatographique) est effectuée du haut de 1’essencier, a ’aide

d’une pipette pasteur.

Afin d'¢éliminer le peu d'eau susceptible d’étre retenue dans la phase organique, on fait agir un
déshydratant (sulfate de magnésium anhydre) : C'est I'opération de séchage. On filtre ensuite pour ne
recueillir que la phase organique exempte d'eau. L’huile essentielle ainsi obtenue est mise dans des

piluliers en verre ambré et conservée au congélateur jusqu’a D’analyse. .Le montage de

I’hydrodistillation est représenté ci-dessous (Fig. 17).

Fig. 17 : Montage d’hydrodistillation (Appareil de type Clevenger selon la méthode
préconisée dans la Pharmacopée européenne (Council of Europe,1996 )
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4-Détermination des rendements des huiles essentielles

Le rendement de I’huile essentielle est défini comme étant le rapport entre la masse d’huile essentielle

obtenu et la masse du matériel végétale a traiter. Le rendement est calculé par la formule suivante :

Rdt% = M/MO * 100

Rdt% : Le rendement des huiles essentielles.
M : la masse d’huile essentielle récupéré (g).

MO : la masse de matiere végétale (g)

5-Analyse des huiles essentielles par CPG et CPG/SM

L’huile obtenue aprés I’hydrodistillation est soumise a I’analyse CPG et CPG/SM, ces méthodes

analytiques permettent d’identifier rapidement un trés grand nombre de constituants ( Arpino et al
,1995).

1-Analyse quantitative par CPG/SM

L’analyse quantitative a été réalisée a l'aide d'un chromatogramme en phase gazeuse de marque,
Perkin-Elmer (Waltham, MA, USA) autosystéme XL équipé d'un détecteur a ionisation de flamme et
muni de deux colonnes capillaires en silice fondue de type RTX-1 (polydiméthylsiloxane) apolaire et
RTX-wax (polyéthylene glycol) polaire qui possedent les caractéristiques suivantes :

La longueur est de 60 m, diametre interne : 0.22 mm, épaisseur de film : 0.25 pm. La température du
four est programmée de 60°C a 230°C a raison d’une montée de 2°C/min et ensuite maintenue a 230°C
pendant 35min. Les températures de l'injecteur et du détecteur ont été maintenues a 280°C. Les
échantillons ont été injectés dans le mode split (1/50), en utilisant de I'hélium comme gaz porteur

(1mL/min), le volume d'injection de I’échantillon est de 0.2 pL.
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Résultats et Discussion



1-Meta-analyse de travaux antérieurs
1.1-Rendements d’extraction

Le rendement de I’extraction par la technique d’hydrodistillation obtenu par les différents auteurs des
trois pays (Algérie, Maroc et Tunisie) sont regroupés dans le (Tableau 03). A la lecture de ce dernier,
nous remarquons que, les rendements en huiles essentielles des aiguilles du pin d’Alep, obtenus au
Maroc et au Nord Est Algérien (site 1) sont sensiblement égales (0.22% et 0.3%) (Ghanmi et al.
2007 ; Sadou et al. 2015). Les rendements en huiles essentielles de la région Nord-Ouest Algérien et
celui de la région Nord Est Algérien (site 2), sont supérieurs & ceux obtenus dans les deux régions
précedentes. Mais sensiblement égaux entre eux (0.42% et 0.52%) (Fekih et al.2014 ; Sadou et al.

2015). Le rendement en huile essentielle de la Tunisie est le plus élevé (0.93%) (Amri et al. 2014).

Tableau 03 : Rendements en huiles essentielles des aiguilles du pin d’Alep (Pinus halepinsis Mill.)

Les régions Rendement%o
Maroc 0.22%
Ghanmi et al. 2007
Tunisie 0.93%
Amri et al. 2014
Nord Ouest Algérien 0.42%
Eekih et al 2014
Site 01 0.3%
Nord Est Algérien Site 02 052%
Sadou et al. 2015

1.2-Etude rétrospective de la composition chimique de I’huile essentielle du pin d’Alep (Pinus

halepensis) dans trois pays différents : Algérie, Maroc et Tunisie

L’etude retrospective de la composition chimique de huile essentielle du pin d’alep (Pinus halepensis)

dans trois regions differentes : Algérie, Maroc et Tunisie est collégée dans le (Tableaux 04).

A la lecture des résultats comparatifs rapportés dans le tableau 04, il apparait que Pinus halepensis a
été étudiée dans deux cites différents en Algérie (Nord Est et Nord Ouest), en Maroc et en Tunisie
avec des résultats variables. Ces variations sont soient qualitatives (composés majoritaires différents)
Oou quantitatives (proportions différentes).
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Tableaux 04 : Composition chimique de I’huile essentielle des aiguilles de Pinus halepensis Mill.
Dans trois pays différents ( Algérie Maroc et Tunisie )

References et régions Composé Pourcentage
%
a-pinene 88.62
Ghanrm aei°§| 2007 B e 2.26
-myrcene 1.16
a-terpinolene 0.49
a-pinene 13.3
Tunisie B-caryophylléne 23.8
Amri et al 2014 B-myrcéne 20.5
a-terpinolene 6.5
Nord Ouest Algérien a-pinene 16.8
Eekih et al 2014 B-caryophylléne 10.9
B-myrcene 25.2
a-terpinolene 8.3
a-pinéne 24.41
B-caryophylléne 31.89
Site 01 |B-myrcene 19.38
Nord Est Algeérien a-terpinoléne 5.27
Sadou et al. 2015 | Sjte 02 |a-pinéne 21.01
B-caryophylléne 31.14
B-myrcéne 9.3
a-terpinoléne 9.43

Au niveau du Nord Est Algérien, 1’échantillonnage des aiguilles de pin d’Alep, est effectué dans
deux sites différents : site 1 : la forét du Lac Mellah dans le Parc National d’El Kala. Ce dernier est
carectérisé par un climat humide. Site 2 : la forét Zaarouria a Souk Ahras, caractérisée par un climat
subaride.

L’éxtraction de I’huile essentielle (HE) des aiguilles séches, est effectuée par entrainnement a la
vapeur d’eau. La composition chimique de ’huile essentielle étudiée, est determinée 4 1’aide d’un

Chromatographe en phase Gazeuse couplé & un Spectrométre de Masse (CG-SM).

Les constituants chimiques identifiés dans I’ HE de pin d’Alep du Lac Mellah (sitel) ce sont
principalement le B-caryophylléne (31,89%),1’a-pinéne (24,41%), B-myrcéne (19,38%) et le a-
terpinoléne(5.27%). L’analyse chromatographique de 1’huile essentielle de P. halepensis Mill. du (site

2) révéle des constituants majoritaires tels que: le B-caryophylléne (31,14%) et 1’a-pinene (21,01%).
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Ces deux composés constituent plus de la moitié de la composition totale de cette huile. Cependant,

d’autres constituants présents en quantités moins importantes ont été identifiés, a savoir le -myrcene

(9,3%), I’a-terpinolene (9,43%) (Sadou et al. 2015).

Les résultats obtenus, montrent qu’il existe, des différences qualitative et quantitative dans la
composition chimique de 1’huile essentielle des aiguilles de P. halepensis Mill dans les deux sites.
Cette variation serait due principalement aux facteurs de 1I’environnement, qui exercent une influence

directe sur la composition et la production de cette huile.

Les investigations réalisées en Algérie sur la composition chimique de I’huile essentielle des
aiguilles de Pinus halepensis Mill, ont montré qu’il existe plusieurs chémotypes pour cette méme
espéce. Les régions de Djelfa et Tissemsilt, sont caractérisées par le chemotype a-pinene (17,56%) et
B-myrcene (8,45%) (Tazerouti et al. 1993).

Sidi Fred;j est représenté par le B-caryophylléne (Dob et al. 2005). Enfin, le chémotype de I’HE de
la région de Ghazaouet est le caryophylléne oxyde avec un taux de 48% (Abi-Ayad et al. 2011).
Alors que, I’HE de la région Ouest Algérien, extraite par hydrodistillation et analysée par CG-SM, est
caractérisé par un chémotype f-myrcéne (25.2%), a-pinene (16.8%), B-caryophylléne (10.9%) et a-
terpinoléne (8.3%) (Eekih et al 2014).

Le chémotype de 'HE de la région de Tunisie est & dominance B-caryophylléne (23.8%), B-
myrcéne, ( 20.5%) a-pinéne (13.3%) et a-terpinoléne (6.7%) (Amri et al. 2014). Par contre, au
Maroc ,la composition chimique de I’HE de P. halepensis Mill est caractérisée par un chémotype a-

pinéne (88.62%). Alors que le  —caryophylléne n’a présenté que (2.26%) (Ghanmi et al. 2007).

Ces résultats montrent que, I’huiles essentielles de P. halepensis , analysées dans ces quatre
biotopes différents, une diversité quantitative et qualitative de ses composants chimiques.
Effectivement, la composition de I’huile essentielle, n’est pas constante et varie selon les régions.
Des travaux de recherche ont montré que, la composition chimique des huiles essentielles est trés
fluctuante. En effet, elle dépend d’un grand nombre de facteurs d’ordre naturel (génétique,
localisation, maturité, sol et climat) ou technologiques (mode de culture ou d’extraction). Du lieu ou
poussent la plante, dépendra la composition biochimique de leur essence et déterminera donc le
chémotype, la spécificit¢ de I’huile et les propriétés thérapeutiques. Tous ces parametres étant
influenceés par les conditions édaphiques et climatiques ainsi que les pratiques culturales (Fadil et al.

2014).
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Conclusion

Les Pinus appartiennent a la famille des pinaceae, sont répartie dans le monde entier et
essentiellement autour des cotes méditerranéennes . Ce sont des arbres ou plus rarement des arbustes,
monoiques, aux rameaux régulierement verticillés. Ils ont des feuilles en forme d'aiguilles, qui sont
persistantes . Les pinacées sont des coniferes c¢’est-a-dire des plantes portant des cones. Leur bois est
recherché tant pour les usages industriels et aussi médicinaux .
le pin d’Alep (Pinus halepensis ), est considéré comme 1’un des arbres, les plus important de la
familles des pinaceae. Il est riche en huiles essentielles qui lui conférent une grande variété

biologique.

Cette méta-analyse, a pour but de montrer le lien entre la composition chimique de I’huile
essentielle et le changement du biotope. En d’autres termes étudiée les conséquences de la variabilité

de la composition chimique liée a la notion de chémotype.

Le concept de chémotype, permet de distinguer deux ou plusieurs huiles essentielles de
composition chimique différente produites a partir de plantes de la méme espéce. Elle est définie par
sa dénomination scientifique et non a partir de sa dénomination commune. Ainsi, la différence
entre le thym a thymol et le thym a linalol (tous deux issus de Thymus vulgaris L.). n’est pas la
méme que celle entre la lavande fine et la lavande aspic (Lavandula angustifolia Mill. et

Lavandula latifolia Medik.).

Cela signifie que des individus de la méme espéce botanique, ayant donc le méme génome et
le méme phénotype, peuvent présenter des différences significatives au niveau de leur
composition chimique. Celle-ci est en effet sous I’influence de nombreux facteurs autres que la
détermination génétique, comme la qualité du sol, le climat, 1’altitude, ’hygrométrie.

L’huile essentielle des aiguilles du Nord Est comprend 16 constituants. Les majoritaires sont, : -
caryophyllene (31,89%), the a-pinene (24,41%) et - myrcene (19,38%). Celle de Nord Ouest ,
comprend 16 composés représentés essentiellement par: B-caryophyllene (10.9%), the a-pinene
(16.8%) et B-myrcene (25.2%).

La composition chimique de I’HE des aiguilles de P. halepensis Mill. En provenance du Tunisie

est de chémotype a-pinéne (13.3%) et B-caryophylléne (23.8%)
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