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Résumé :

Origanum floribundum Munby est une espéce endémique Algérienne qui pousse en
paturage et surtout en montagne. Cette étude a pour objectif de déterminer la composition
chimique et de faire une étude comparative de I’huile essentielle de I’origan collecté a partir
de différents sites se trouvant au Parc National de Chréa a Blida (Belkreit, Bouhartite, Ain
Terraeur, Dj.Hannous et Hammam Melouane), extraite par hydrodistillation a 1’aide d’un
appareil de type Clevenger puis analysée par chromatographie en phase gazeuse couplée a la
spectrométrie de masse (CG/MS). Les résultats obtenus montrent qu’il existe une différence
dans le rendement ainsi que dans la teneur en composants chimiques principaux de I’huile
essentielle. Les principaux composes sont : le thymol, le carvacrol, le p-cyméne et le y-
terpinene. Cette variabilité pourrait étre due a plusieurs facteurs aussi bien intrinséques

qu’extrinséques.

Mots clés : Huile essentielle, Origanum floribundum Munby, thymol, carvacrol, CG/MS



Abstract :

Origanum floribundum Munby is an endemic Algerian species that grows in pasture and
especially in the mountains. The objective of this study is to determine the chemical
composition and to conduct a comparative study of the essential oil of the oregano collected
from different sites in the National Park of Chréa in Blida (Belkreit, Bouhartite, Ain Terraeur,
Dj.Hannous and Hammam Melouane), extracted by hydrodistillation using a Clevenger-type
apparatus, then analyzed by gas chromatography coupled with mass spectrometry (GPC/SM).
The obtained results show that there is a difference in the yield and in the main chemical
component content of the essential oil of selected sites. The main compounds are: thymol,
carvacrol, p-cymene and terpinen. This variability is probably due to several factors both

intrinsic and extrinsic.

Keywords : Essential oil, Origanum floribundum Munby, thymol, carvacrol, GPC/SM
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Introduction

Un grand nombre de plantes aromatiques et médicinales posséde des propriétes biologiques
tres intéressantes qui trouvent des applications dans divers domaines tels que les industries

pharmaceutiques et la médicine (Hazzit et al., 2015 in Bernaoui et Louetri, 2018).

Les plantes aromatiques sont largement répandues dans la nature. L’ Algérie a une richesse
floristique telle qu’elle renferme un ensemble d’espéces importantes et variées. Nous nous
sommes particulierement intéressées au genre Origanum qui appartient a la famille des
Lamiaceae. Ce genre comprend un trés grand nombre d’espéces et de sous-espéces, certaines
d’entre elles sont utilisées comme condiment dans les pays du pourtour méditerranéen et
renferment une huile essentielle (HE) extrémement parfumée. L’origan a un réle thérapeutique
tres important car il est considéré comme tonique, anti-infectieux, antiseptique et anti-
inflammatoire. 1l est le rempart contre la fatigue, 1’anémie, les grippes et les angines. Il est
aussi antispasmodique et régulateur du systeme nerveux. Il présente également un effet pour
stimuler I’appétit et calmer les troubles digestifs (Fuinel, 2003). Le genre Origanum est
représenté par trois especes botaniques répandues en Algérie : Origanum glandulosum Desf,
Origanum floribundum Munby et Origanum majorana L. Notre choix s’est porté sur la

seconde espece d’origan : Origanum floribundum Munby, espéce endémique d’ Algérie.

Le but initial de ce travail était de faire une étude comparative de la composition chimique
de I’HE extraite & partir des parties aériennes d’Origanum floribundum Munby cultivé dans
deux régions différentes au parc national de Chréa (PNC) : d’El-Hamdania et Hammam
Melouane, et dans un second temps, de mener une étude de sol des régions étudiées afin de
démontrer 1’influence de ce dernier sur la quantité et la qualité de I’HE obtenue. Cependant,
en raison de la pandémie mondiale de la Covid-19 et du confinement imposé par les autorités
Algériennes qui a duré plusieurs mois successifs, nous n’avons malheureusement pas pu
atteindre notre objectif. Ce mémoire fera donc, exclusivement, 1’objet d’une analyse et
interprétation de plusieurs articles récents ainsi qu’une thése de Magistére traitant la méme

thématique.



Chapitre | Synthese Bibliographie



I- Les huiles essentielles
I-1-Historique

L’utilisation des HE a accompagné la civilisation humaine depuis ses premiéres geneses.
En effet, les premiéres preuves de fabrication et d’utilisation des huiles essentielles datent de
I’an 3000 avant J.C. (Baser et Buchabauer, 2010). Les Egyptiens puis les Grecs et les
Romains ont employe diverses matieres premieres végetales ainsi que les produits qui en

découlent, notamment les HE.

L’époque byzantine de la civilisation a permis I’instauration des bases de la distillation et,
avec D’ére arabe de la civilisation, I’HE devient un des principaux produits de
commercialisation internationale. Ainsi, vers I’an mille, Avicenne, médecin et scientifique
Persan, a défini précisément le procédé d’entrainement a la vapeur. L’Iran et la Syrie
deviennent les principaux centres de production de divers types d’extraits aromatiques (Guefa

et Ounaissia, 2015).

Par la suite, les HE ont bénéficié des avancées scientifiques, principalement dans les
techniques d’obtention et de I’analyse de leur composition chimique. Parallélement, leur
utilisation a aussi tiré profit de ’avénement de 1’aromathérapie. René-Maurice GATTEFOSSE
a créé, en 1928, le terme de 1’aromathérapie et il a mené de nombreux travaux sur les HE,
notamment sur leurs propriétés ; ses résultats seront a 1’origine de nombreuses autres

recherches (Besombes, 2008 ; Bouguerra, 2012).

I1-2-Définition des huiles essentielles

Une HE est, selon la Commission de la pharmacopée Européenne, « un produit odorant,
généralement de composition complexe, obtenu a partir d’une matiére premiére végétale
botaniquement définie soit par entrainement a la vapeur d’eau, soit par distillation, soit par un
procedé mécanique approprié sans chauffage. L’HE est le plus souvent séparée de la phase
aqueuse par un procédé physique n’entrainant pas de changement significatif de sa

composition » (de Gentile, 2012).

Selon I’AFNOR, elle désigne un produit obtenu a partir d’'une matiere premicre d’origine

végétale, aprés séparation de la phase aqueuse par des procédés physiques: soit par



entrainement a la vapeur d’eau, soit par des procédés mécaniques a partir de 1’épicarpe des

plantes contenant des citrals, soit par distillation seche (Mahfouf, 2010).

Certains auteurs définissent les HE comme étant des composes volatils, naturels, non gras
et complexes caracterisés par une forte odeur et sont formées par des plantes aromatiques

comme métabolites secondaires (Bakkali et al., 2008 ; Couic-Marinier et Lobstein, 2013).

I-3-Données botaniques:

Les HE n’existent quasiment que chez les végétaux supérieurs : il y aurait 17500 espéces
aromatiques. Les genres capables d’élaborer les constituants qui composent les HE sont
répartis en un nombre limité de familles, ex : Apiaceae, Astéraceae, Cupressaceae, Lamiaceae,

Lauraceae, Myrtaceae, Piperaceae, Poaceae, Rutaceae, Zingiberaceae, etc (Bruneton, 2009).

Tous les organes peuvent renfermer des HE surtout les sommités fleuries (lavande, menthe,
etc.), mais aussi les feuilles (citronnelle, eucalyptus), et bien que cela soit moins habituel, dans
les racines (vétiver), les rhizomes (gingembre), les écorces (cannelle), le bois (camphrier), les
fruits (poivre), ainsi que dans les graines (muscade) (Boukhobza et Geotz, 2014 ; Bruneton,
2009 ; Mahfouf, 2010).

Les HE sont stockées dans des cellules sécrétrices, cavités, canaux, poils épidermiques ou
trichomes glandulaires (figure 01 et 02) (Bakkali et al., 2008 ; Couic-Marinier et Lobstein,
2013).

Quantitativement, la teneur en HE est plut6t faible, assez souvent inférieure a 10ml/kg. Une
teneur forte comme celle du bouton floral de giroflier (150ml/kg est plus dans le bouton séché)

est exceptionnelle (Bruneton, 2009).



Figure 01 : Glande sécrétrice dans la face inférieure de la feuille d’Origanum vulgare
(Svoboda et al., 2000 in Lamamra, 2018)

Figure 02 : Poils épidermiques sur le calice d’une fleur de I’origan (Porter, 2001)

I-4-Les propriétés physiques des huiles essentielles

Les HE sont des composés volatiles, naturels, liquides, limpides, rarement colorés et
complexes caractérisés par une forte odeur. Elles sont liposolubles et solubles dans les solvants
organiques avec une densité généralement plus faible que celle de I'eau (Bakkali et al., 2008).
Selon Riotte (2015), les HE sont de couleur jaune, mais certaines se distinguent : les HE de la
camomille Allemande et de la tanaisie sont bleues, celle de la sarriette est rouge. La couleur

de ’HE de la bergamote est d’un tres joli vert pale, et celle de I’inule, vert émeraude.

A température ambiante, les HE sont liquides, hormis quelques cas particuliers : les HE de
la myrrhe et du santal sont plut6t visqueuses et celle de la rose et du camphrier peuvent étre
cristallisées. A basse température, certaines HE se cristallisent, tel est le cas des HE de 1’anis,
de la menthe des champs ou du thym lorsqu’elles sont stockées au réfrigérateur. Elles
possedent un indice de réfraction élevé et ont souvent un pouvoir rotatoire. Les HE sont
altérables, sensibles a 1’oxydation, mais ne rancissent pas. Elles ont, en effet, tendance a se
polymériser pour former des produits résineux. Leur conservation nécessite de 1’obscurité

(flacons en verre opaque) et un lieu exempt d’humidité (Couic-Marinier et Lobstein, 2013).

5



Les HE possedent un point d’ébullition qui est toujours supérieur a 100°C et dépend de leurs
poids moléculaires, par exemple les points d’ébullition du caryophylléne, du géraniol, du citral
et du a-pinéne sont 260, 230, 228 et 156°C respectivement (Abou Zeid, 2000 in Lamamra,
2018), mais d’apres (Valnet, 1984), ce point varie de 160 a 240°C.

I-5-La composition chimique des huiles essentielles

Les HE sont des mélanges naturels tres complexes qui appartiennent, de fagcon quasi
exclusive, a deux groupes caractérisés par des origines biogénétiques distinctes : Le groupe
des terpénoides d’une part et d’autre part, le groupe des composés aromatiques dérives du
phénylpropane (beaucoup moins fréquents) (figure 03) (Boukhobza et Goetz, 2014). Les HE
peuvent contenir environ 20 a 60 composants a des concentrations tres différentes. Elles se
caractérisent par deux ou trois grands composants a des concentrations assez élevées (20—-70%)
par rapport a d'autres composants présents en quantités infimes. Par exemple, le carvacrol
(30%) et le thymol (27%) sont les composants majeurs de I’HE de I'Origanum compactum,
linalol (68%) de I'HE de Coriandrum sativum...etc. Généralement, ces principaux composants

déterminent les propriétés biologiques des HE (Bakkali et al., 2008).
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Figure 03 : Structure chimique de quelques composés des huiles essentielles (Bakkali et

al., 2008)



I-5-1-Les composés terpéniques

Selon Bardeau (2009), les terpenes sont des hydrocarbures cycliques trés répandus dans
les HE et qui constituent les principaux composants d’un grand nombre d’entre elles. Les
terpénes sont structurellement et fonctionnellement de différentes classes. Ils sont constituées a
partir de combinaisons de plusieurs unités de base de 5 carbone (Cs ) appelées isopréne. La
biosynthese des terpenes consiste en la synthése du précurseur diphosphate d'isopentényle
(IPP), I’ajout répétitif d'IPP pour former le précurseur du prényldiphosphate des différentes
classes de terpenes, la modification du prényldiphosphate allylique par des synthétases
specifiques des terpenes pour former le squelette des terpenes et enfin, la modification
enzymatique secondaire (réaction redox) du squelette pour attribuer des propriétés
fonctionnelles aux différents terpenes. Les terpénes principaux sont les monoterpenes (C; o )
et sesquiterpénes (C; 5 ), mais les hémiterpenes (Cs ), diterpenes (C, o ), triterpénes (Cz o )
et tétraterpenes (C, o ) existent également. Un terpéne contenant de I'oxygene est appelé
terpénoide (Bakkali et al., 2008 ).

Dans le cas des HE, seuls seront rencontrés les terpénes les plus volatils, ¢’est-a-dire ceux
dont la masse moléculaire n’est pas trop élevée (monoterpénes et sesquiterpénes). Les terpenes
sont des hydrocarbures mais de nombreux dérivés (alcools, aldéhydes, cétones, acides), de
structure apparentée, sont considérés comme des composés terpéniques. 1ls sont présents dans
les végétaux, dont ils sont souvent les constituants « de senteur » (térébenthine, camphre,
menthol, citronnelle) ; on les extrait sous forme de HE pour la parfumerie (Boukhobza et
Goetz, 2014).

I-5-1-1-Les monoterpenes

Les monoterpénes sont formés a partir du couplage de deux unités d'isopréne (C; o ). Ce
sont les molécules les plus représentatives constituant 90% des HE et qui permettent une
grande variété de structure. Ces composes peuvent étre : monoterpenes acycliques,
monocycliques, bicycliques. Ils se composent de plusieurs fonctions : alcools, aldéhydes,

cétones, esters, peroxydes et phénols (Bakkali et al., 2008).



I-5-1-2-Les sesquiterpenes

Les sesquiterpénes sont formés de I'assemblage de trois unités d'isoprene (C; s ), la
structure et la fonction des sesquiterpénes sont similaires a ceux des monoterpenes.
L'extension de la chaine augmente le nombre de cyclisations, ce qui permet une grande variété
de structures : monocycliques, bicycliques, tricycliques et polycycliques. En général, ces
composés sont sous forme d’hydrocarbures ou hydrocarbures oxygénés tels que les alcools,

les cétones, les aldehydes, les acides et les lactones (Bakkali et al., 2008).

I-5-2-Les composés aromatiques dérivés du phénylpropane

Les dérives du phénylpropane (Cq -C3 ) sont beaucoup moins fréquents que les terpenes.
Trés fréquemment, il s’agit d’allyle et de propényl phénols, parfois des aldéhydes,
caractéristiques de certaines HE, telle que le girofle (eugénol). On peut également rencontrer
dans les HE, plus rarement, des composés en C¢ -C; , tel que le safrole (Boukhobza et Goetz,
2014).

Ces composés ne se trouvent que dans certaines HE et présentent généralement des odeurs
tres marquées : anéthole de I’anis ou de la badiane, aldéhyde cinnamique de 1’écorce du

cannellier ou encore, 1’eugénol du bouton floral (clou) du giroflier (Aiache et al., 2012).

Les principales sources végétales de ces composés sont I'anis, cannelle, clou de girofle,
fenouil, muscade, persil, sassafras, estragon et certaines familles botaniques (Apiaceae,

Lamiacées, Myrtacées, Rutacées) (Bakkali et al., 2008).

I-5-3-Les composés d’origines diverses

Compte tenu de leur mode d’extraction, les HE peuvent renfermer divers composés
aliphatiques, généralement de faible masse moléculaire, entrainables lors de I’hydrodistillation
carbure : acide (C; aC; ¢ ), alcools, aldéhydes (octanal, décanal...), esters, lactones, produits

azotes ou soufrés (Boukhobza et Goetz, 2014).

On peut citer dans ce groupe les composés soufrés des moutardes, I’anthranilate de méthyle

du bigaradier, les phtalides, certains dérivés coumariniques...etc (Aiache et al., 2012).



I-6-Les facteurs de variabilité des huiles essentielles

La notion de chémotype (CT) est essentielle en aromathérapie (Ficelle, 2019). Le CT,
également appelé type chimique de la plante, indique le composant biochimique majoritaire et
distinctif présent dans I’HE. Cet ¢lément permet de distinguer les HE extraites d’'une méme
espéce ou variété botanique mais de composition biochimique différente. Ce CT est repéré
grace a une analyse chromatographique et spectrométrique qui reconnait et identifie les
molécules présentes dans I’HE. Cette classification est indispensable car elle permet de
sélectionner les HE pour une utilisation plus précise, plus sdre et plus efficace (Couic-
Marinier et Lobstein, 2013).

Il est tres important car une méme plante peut avoir un CT différent selon le biotope sur
lequel elle se développe. En effet, il prend en compte des parameétres tels que la nature du sol,
le soleil, I’altitude, les conditions climatiques et méme les plantes avoisinantes (Ficelle, 2019).
De plus, il existe d’autres facteurs qui peuvent influencer la qualité et la quantité des HE
comme l’origine géographique et botanique de la plante, les facteurs environnementaux
(ensoleillement et hygrometrie) (de Gentile, 2012), I’organe végétal, 1’age et le stade du cycle
vegétatif (Bakkali et al., 2008). Le moment de la cueillette, la technique d’extraction (qualité
de I’eau, température et durée de distillation) et leur mode de conservation peuvent également
contribuer dans la variabilité des HE (Couic-Marinier et Lobstein, 2013). Tous ces éléments
ont une influence sur I’essence fabriquée par la plante et donc sur ses bienfaits thérapeutiques

(Ficelle, 2019).

I-7-La toxicité des huiles essentielles

Les HE sont des concentrés de substances actives des plantes. Par conséquent, leur ingestion
peut provoquer des intoxications graves, notamment chez les enfants mais aussi chez les
femmes enceintes ou allaitantes, les personnes épileptiques, allergiques ou sensibles. Les
substances les plus freqguemment identifiées sont : I’eugénol (carcinogéne), le bergapténe
(photosensibilisant et irritant), le citral (irritant cutané), le farnesol (irritant cutané) (Campeau
et Rebiére, 2018 ; de Gentile, 2012).

Les symptdmes en cas d’intoxication sont neurologiques (convulsion, état 1éthargique ou

agitation, troubles de I’équilibre ou des hallucinations), respiratoires (irritation de la gorge ou

10



des voies respiratoires, toux, difficultés respiratoires) et digestifs (nausées, vomissements,

douleurs abdominales, diarrhée).

L’application cutanée des HE doit également se faire avec une grande précaution et ¢’est
important de bien lire les indications et le mode d’emploi de chaque HE. Certaines huiles sont
dermocaustiques et peuvent causer des brulures graves sur la peau, comme 1’HE de I’origan,
cannelle, citronnelle, pin ou thym. D’autres huiles sont photosensibilisantes et donc il ne faut
pas s’exposer au soleil aprés leur utilisation comme avec la plupart des agrumes : bergamote,
citron, pamplemousse, mais aussi I’HE de rue, de cumin, livéche ou d’angélique. Par
conséquent, les HE ne doivent pas étre utilisées avant de bien connaitre leurs contre-

indications (Campeau et Rebiere, 2018).

Les contre-indications des HE portent non seulement sur leur composition, mais aussi sur
I’¢état physique des personnes qui veulent les utiliser. Sacher que certaines HE ne doivent pas
étre associées avec certains traitements médicamenteux, ni pour des patients avec des
affections particulieres. Ainsi, les personnes qui souffrent des affections des reins ne doivent
pas utiliser I’'HE de genévrier, de pin ou d’origan. Pour les personnes hypertensives et
asthmatiques, ’HE de romarin est contre-indiquée. Les personnes qui souffrent d’allergies
respiratoires ou d’asthme ne doivent pas faire des inhalations a base d’HE. Pour les personnes
sous traitement avec des anticoagulants, il ne faut pas utiliser des HE de girofle a cause de
I’eugénol mais aussi ceux contenant des coumarines comme les essences d’agrumes,
d’angélique, de cannelle, ou encore celles avec des salicylates comme ’huile de Gaulthérie

(Campeau et Rebiére, 2018).

1-8-Le réle des huiles essentielles

Les HE font de plus en plus partie de notre quotidien. Elles peuvent s’utiliser dans
pratiqguement tous les domaines de la vie : santé, hygiene, cuisine, cosmétique...etc (Ficelle,
2019).

Les HE sont connues depuis 1’ Antiquité pour leurs bienfaits thérapeutiques comme les
propriétés antispasmodiques, digestives, circulatoires et régulation métabolique. Elles sont tres
puissantes pour : 1’arrét du tabac ou de 1’alcool, vaincre la boulimie ...etc. Elles sont aussi tres
efficaces dans le traitement des affections respiratoires : rhume, nez bouché, toux, bronchite,

asthme...etc. L’odeur d’une HE, en dehors d’étre agréable ou non, induit des changements

11



physiologiques sur 1’organisme tels que le soulagement de douleurs ou de tensions mais aussi,
la régulation du cycle menstruel (Ficelle, 2019).

Les HE sont employées dans les massages pour réduire le stress, combattre I’insomnie,
favoriser un sommeil réparateur ou lutter contre le surmenage.

Les HE sont utilisées aussi pour assainir 1’atmosphére des maisons, des burcaux et des
voitures. Certaines HE sont également efficaces pour éloigner les insectes tels que les
moustiques (Ficelle, 2019).

Les HE sont tres efficaces comme antiseptiques pour lutter contre les virus, les bactéries,
les champignons et divers parasites. Elles peuvent également attirer certains insectes pour
favoriser la dispersion des pollens et des grains, ou repousser les autres étres indésirables
comme le puceron, le charangon, la pyrale de mais...ctc (Bakkali et al., 2008).

Les HE ou certains de leurs composants sont utilisés en parfums, produits de maquillage,
produits sanitaires, en dentisterie, en agriculture, comme conservateurs et additifs alimentaires,
et comme remeédes naturels. Par exemple, le d-limonene, lI'acétate de géranyle ou la d-carvone
sont employés dans les parfums, cremes, savons, comme additifs aromatiques pour aliments,
comme parfums pour les produits d'entretien ménager et comme solvants industriels (Bakkali
et al., 2008).

1-9-La conservation des huiles essentielles

La conservation des HE exige certaines précautions indispensables si I’on veut éviter leur
oxydation et leur dépolymérisation. Le flacon doit étre opaque, protégé de I’humidité et de la
lumiere (généralement, il doit étre de couleur brune pour les HE et bleue foncé pour les
hydrolats) et de la chaleur. 1l doit étre soigneusement fermé apres chaque usage. La durée de
conservation des HE est de 5 ans et celle des essences extraites de zestes d’agrumes (citron,
pamplemousse, orange douce ou amére, bergamote ...etc.) de 3 ans (Bardeau, 2009 ; Couic-
Marinier et Lobstein, 2013).

I-10-Les procédés d’extraction des huiles essentielles

Plusieurs méthodes existent pour extraire les HE. Elles sont basées principalement sur
I’entrainement a la vapeur, 1’expression, la solubilité et 1a volatilité. Le choix de la méthode la

mieux adaptée se fait en fonction de plusieurs parametres tels que la nature de la matiére
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végétale a traiter, des caractéristiques physico-chimiques de I’essence a extraire, et 1’'usage de

I’extrait et I’ardme du départ au cours de I’extraction (Samate, 2001 in Bencheikh, 2017).

-La distillation

Cette méthode connue depuis I’antiquité, transmise par les Arabes et perfectionnée jusqu’a
ce jour, nécessite beaucoup de doigté. Le ballon est chauffé ; la vapeur au contact des plantes
placées dans un alambic, entraine les molécules aromatiques et au contact d’un serpentin d’eau
réfrigéré se condense (figure 04). A la sortie de ’alambic, I’HE flotte & la surface de I’eau de
distillation (I’hydrolat ou eau florale). Une HE pure ne contient aucun corps gras, ni vitamine
ou sels minéraux. Le colt d’HE est tributaire de la rareté de la plante distillée et de la quantité

nécessaire a I’extraction (Silvant, 2015).
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Figure 04 : Montage de distillation fractionnée (Ribeyre, 2014)

-L’hydrodistillation

L’appareil utilisé pour I’hydrodistillation est de type Clevenger (figure 05). Il est constitué
d’un chauffe ballon, un ballon, une colonne de condensation de la vapeur (réfrigérant) et un
collecteur en verre qui recueille les extraits de la distillation (Fadil et al., 2015). La plante est
mise en contact avec I’eau dans un ballon lors d’une extraction au laboratoire ou dans un

alambic industriel. Le tout est ensuite porté a ébullition. Les vapeurs sont condensees dans un
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réfrigérant et les HE se séparent de 1’eau par différence de densité (Couic-Marinier et

Lobstein, 2013). L'huile est récupérée aprés décantation (Boutekedjiret et al., 2003).

Les inconvénients de cette méthode sont : la calcination du matériel végétal, ce qui entraine
une modification de la composition et des caractéristiques chimiques de I’HE (Abou Zeid,
2000 in Lamamra, 2018), la non maitrise de la température du récipient contenant le mélange
(eau + organes végétaux) et la modification de 1’odeur, de la couleur et de la composition de

I’HE au cours de la distillation (Chalchat et al., 1997).

Cette méthode est généralement utilisée en cas des HE dont les constituants chimiques sont
thermorésistants. Elle est aussi utilisée dans 1’extraction des huiles a partir des feuilles et des
fleurs fraiches ou séchées. Parmi les huiles extraites par cette méthode, on cite 1’huile de

menthe, de myrte et de I’herbe a citron (Haekel et Omar, 1993 in Lamamra, 2018).
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Figure 05 : Montage d’extraction par Hydrodistillation (Ribeyre, 2014)

-La distillation a la vapeur d’eau

La distillation grace a la vapeur d’eau convient a la plupart des plantes. Méme si les HE
sont insolubles dans I’eau, elles le sont dans la vapeur. Cette méthode de fabrication consiste
a envoyer de la vapeur sur les plantes dont on souhaite extraire les huiles, et elles se chargent
au passage de ces essences (Campeau et Rebiére, 2018). Le matériel végétal n’est pas en
contact avec I’eau. Il est placé dans une colonne de verre, dont les parties inférieure et

supérieure sont reliées respectivement a un ballon d'eau et a un condenseur. La vapeur d'eau
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produite dans le ballon traverse la plante, chargée d'HE puis vers le condenseur, ou elle est
condensee. Apres condensation, I'huile est séparée de I'eau par décantation (Boutekedjiret et
al., 2003 ; Boukhobza et Goetz, 2014).

-L’extraction par enfleurage

Cette technique consiste a mettre des pétales de fleurs en contact avec un corps gras qui
s’imprégne de leur arome et est ensuite épuré. Déja connu des Egyptiens, ce systéme a été
utilisé et perfectionné durant des siecles, jusqu’a I’époque moderne, en particulier par les
parfumeurs de Grasse. Les couches alternées de fleurs et de graisse ont d’abord été disposées
dans des caisses, puis sur des cadres mobiles. Le mélange de graisse de porc et de beeuf a
ensuite céde la place a des amandes et des graines oléagineuses pilées. Dans 1’enfleurage a
chaud, les pétales étaient immergées dans de la graisse chaude, pressée ensuite dans un couffin

en poils de chévre ou en crins de cheval (Langlois, 2006).

L’enfleurage repose sur le pouvoir des corps gras a absorber naturellement les odeurs. Il
peut, & chaud, permettre de produire un extrait alcoolique parfumé. A froid, la technique qui
consiste a déposer des fleurs sur une surface grasse pour que la matiére grasse se charge de
parfum, est de moins en moins utilisée a titre industriel. Elle permet d’obtenir des pommades
parfumées, mais également une absolue (En parfumerie, I’absolue représente un extrait trés

concentré du végétal), aprés traitement a 1’alcool puis évaporation (Collet, 2018).

L’industrie des parfums a utilisé jadis 1’enfleurage pour les organes fragiles comme les
fleurs, c¢’est-a-dire le contact avec un corps gras qui se sature d’essence. Le corps gras est
épuisé par 1’alcool absolu et ce solvant est évaporé sous vide a 0 °C (Boukhobza et Goetz,
2014).

-L’extraction par les solvants volatils

L’extraction par des solvants volatils permet a I’heure actuelle d’obtenir les concrétes et les
absolues. Les végétaux sont placés dans des cuves appelées extracteurs et subissent des lavages
successifs avec des solvants qui se chargent de leur parfum. Apres décantation et filtrage, le
solvant est évaporé. On obtient une pate fortement odorante appelée « Concréte » pour les

fleurs et « résinoide » pour les plantes séches, comme les racines ou les mousses (mousse de
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chéne par exemple : oakmoss). La concréte peut ensuite étre lavée a 1’alcool afin d’obtenir une

essence pure appelée « absolue » (Collet, 2018).

Cette méthode d’extraction se fait avec des solvants organiques volatils comme 1’hexane.
Toutefois, il s’agit bien de substances chimiques qui altérent la qualité des essences obtenues.
Le benzéne, qui était trés utilisé pour ce procédé, a éte interdit car il s’est avéré toxique. Ce
type d’extraction se fait dans des extracteurs de Soxhlet ou est déposée la matiére végétale
avant qu’elle soit divisée afin d’en faciliter le contact avec le solvant. L’extraction se fait par
des lavages successifs avec le solvant. La matiére ainsi traitée retient une grande proportion
de solvant qu’il faut diminuer par évaporation du solvant qui sera ensuite recyclé pour d’autres
lavages. La récupération du solvant atteint souvent plus de 95% de la quantité retenue
(Campeau et Rebiére, 2018).

-L’extraction par expression a froid

Cette méthode d’extraction des HE est notamment utilisée pour les agrumes ou les
hespéridés pour qui la distillation n’est pas adaptée. Les HE de ces plantes sont contenues dans

les petites glandes qui se trouvent dans leur écorce appelée aussi zeste.

Cette méthode se fait sans monter en température, d’ot son nom. Si au départ elle se faisait
manuellement, et que différentes techniques existaient en Sicile pour en extraire les huiles, de
nos jours, elle consiste a soumettre la substance végétale a une forte pression grace a une presse
hydraulique. Cette extraction peut se faire seulement a partir des écorces, mais également des
fruits entiers. La séparation des HE se fait ensuite par centrifugation (Campeau et Rebiere,
2018 ; Collet, 2018 ; Boukhobza et Geotz, 2014 ; Aiache et al., 2012).

Comme aucune modification chimique liée a la vapeur d’eau n’est intervenue, le produit

final ne peut pas prendre le nom d’HE (Silvant, 2015).

-L’extraction par micro-ondes

Ce type d’extraction a été¢ développé ces dernicres décennies en se basant sur I’absorption
de I’énergie des microondes par les composantes actives de la plante (Wang et al., 2006). La
matrice végétale est chauffée a pression réduite par microondes et les composés volatils sont

entrainés par la vapeur a partir de 1’eau propre a la plante (figure 06). La récupération des

16



composeés se fait ensuite par refroidissement et décantation (Grigonis et al., 2005 ; Reighard
et Olesik, 2006). L’avantage principal de cette technique est 1’obtention d’un rendement élevé
en extrait en un temps réduit. Les dégradations thermiques et hydrolytiques des composés
oxygéneés sont également limitées (Mengal et al., 1993 ; Bendahou et al., 2007 ; Lucchesi et
al., 2007).
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thermomeétre

transformateur
5

Figure 06 : Montage de ’appareillage d’hydrodistillation sous micro-ondes (Lagunez-
Rivera, 2006)

-L’extraction par ultrasons

Les micro-cavitations, générées par ultrasons, désorganisent la structure des parois
végétales, notamment les zones cristallines cellulosiques. Les ultrasons favorisent la diffusion
et peuvent modifier ’ordre de distillation des constituants des HE. L’extraction par les
ultrasons est une technique de choix, pour les solvants de faible point d’ébullition, a des
températures d’extraction inférieures au point d’ébullition. L’avantage essentiel de ce procédé
est de réduire considérablement la durée d’extraction, d’augmenter le rendement en extrait et

de faciliter I’extraction des molécules thermosensibles (Lagunez-Rivera, 2006).

-L’extraction au fluide supercritique

Les techniques habituellement adaptées, telles 1’entrainement a la vapeur d’eau et
I’extraction par solvant, souffrent de plusieurs limitations dans 1’extraction et la préservation
de la composition des ardbmes naturels. Il peut se produire une dégradation des composés

thermolabiles, hydrolyse et solubilisation dans I’eau et une contamination par des solvants.
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L’extraction au gaz supercritiqgue CO, est proposée comme technique alternative (figure 07)

(Reverchon et al., 1995 ; Reverchon et De Marc, 2006), selon le principe suivant :

Au-dela du point critique, un fluide peut avoir la densité d’un liquide et la viscosité d’un gaz,
d’ou une bonne diffusibilité dans les solides et un bon pouvoir solvant. L’intérét s’est porté
initialement sur le dioxyde de carbone (produit naturel inerte chimiquement, ininflammable,
strictement non toxique, facile a éliminer totalement, sélectif, aisément disponible, peu réactif
chimigquement et peu couteux). Le point critique se situe a P= 74 bars et T= 32 °C
(Pourmortazvi et Hajimirsadeghi, 2007).

Les avantages de cette technique sont nombreux : capacité a fournir des extraits de
composition trés proche de celle des produits naturels, possibilité de faire varier la sélectivité,
la viscosité, etc. en jouant sur la température et la pression (extraction et fractionnement
simultanés), absence d’hydrolyse et de réarrangement. Ces avantages expliquent le
développement actuel du procédé, et ce malgré la lourdeur de I’investissement (Bruneton,
1999 in Bekka, 2009).

Condenseur
Pompe

Figure 07 : Extraction au fluide supercritique (Boutefnouchet et al., 2020)

I-11-Les méthodes d’analyse des huiles essentielles

La chromatographie regroupe un ensemble important de méthodes variées qui permettent
la séparation de substances de propriétés voisines dans un mélange complexe. Dans toute
séparation par chromatographie, 1’échantillon est transporté par une phase mobile, un gaz, un
liquide ou un fluide supercritique. On force 1’écoulement de cette phase mobile a travers une
phase stationnaire non miscible immobilisée dans une colonne ou sur une surface solide. Les

deux phases sont choisies de maniére a ce que les constituants de 1’échantillon se partagent a
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divers degrés entre les phases mobile et stationnaire. Selon le support stationnaire, on distingue

plusieurs types de chromatographies (Skoog et al., 2003 ; Rebstein et Soerensen, 2007).

-Chromatographie sur couches minces

La chromatographie sur couches minces (CCM) représente une des méthodes
d’identification largement utilisée dans les monographies de controle des drogues végétales a
la pharmacopée Francaise ou Européenne. La CCM, généralement réalisée sur une plaque
imprégnée de silice, présente un interét qualitatif, mais également semi quantitatif (figure 08).
Le solvant ou le mélange de solvants d’élution est choisi en fonction de la polarité des
composés en mélange. A I’issue de 1’élution et de la pulvérisation d’éventuels réactifs de
réveélation, on definit un rapport frontal (Rf) pour les taches identifiées. Simple a mettre en
ceuvre, peu onéreuse, cette technique permet des profils chromatographiques d’extraits a
analyser (X) et de substances de référence, en comparant les Rf et les caractéristiques physico-
chimiques des différentes taches (absorption dans I’UV, émission de fluorescence, coloration

avec certains révélateurs, etc.) (Boutefnouchet et al., 2020).

:\.
B O

Figure 08 : Chromatographie sur couches minces (CCM) d’un mélange de deux
colorants : (a) plaque avant élution ; (b) plaque apreés élution (Rebstein et Soerensen,
2007)

-Chromatographie en phase gazeuse

L’échantillon est vaporisé et injecté en téte de colonne. L’élution est assuree par un flux
de gaz inerte qui sert de phase mobile. Contrairement a la plupart des autres chromatographies,
il n’y a pas d’interaction entre les molécules d’analyse et la phase mobile ; la seule fonction
de celle-ci est de transporter I’analyte dans la colonne. Il existe deux types de chromatographie

en phase gazeuse (CG) : la chromatographie gaz-solide et la chromatographie gaz-liquide. Elle
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est tres utilisée dans de nombreux domaines, son nom est parfois abrége en chromatographie

en phase gazeuse (Skoog et al., 2003).

La phase stationnaire de la chromatographie gaz-solide est un solide sur lequel la rétention
des analytes provient d’une adsorption physique. Les applications de la chromatographie gaz-
solide sont limitées a cause de la trop forte rétention des molécules polaires et de la présence
de trainées importantes dans les pics d’¢lution, conséquence du caractére non linéaire du
phénomene d’adsorption. Lachromatographie gaz-liquide est basée sur le partage de 1’analyte
entre une phase gazeuse mobile et une phase liquide immobilisée sur la surface d’un support
inerte (Skoog et al., 2003).

La méthode la plus adaptée dans notre cas est, compte tenu de la volatilité des constituants
des HE, la CG. La facilité de mise en ceuvre, le temps d’analyse assez court, la fiabilité des
résultats et la possibilité d’automatisation du processus font de la CG une méthode
particulierement bien adaptée aussi bien a ’analyse qualitative qu’a ’analyse quantitative.
L’analyse des HE, initialement réalisée sur des colonnes garnies, fait maintenant uniqguement
appel aux colonnes capillaires, plus efficaces dans un temps plus court et donnant des temps

de rétention avec une plus grande précision (Bruneton, 2009).

-Chromatographie en phase gazeuse couplée a la spectrométrie de masse (CG/MS)

Si la chromatographie permet a elle seule de séparer correctement les différents constituants
d’un mélange, il est néanmoins délicat de se livrer a une interprétation structurale permettant
une identification certaine, car les paramétres deduits de la rétention sélective des solutés au
travers de la colonne sont souvent lourds a manier et, dans la plupart des cas, peu reliés aux
édifices moléculaires organiques. L’idée de coupler une autre méthode physique
d’investigation apreés séparation chromatographique, dans le but d’ajouter a la
chromatographie une deuxiéme dimension analytique, s’est concrétisée dés 1960 dans la
combinaison entre la chromatographie en phase gazeuse et la spectrométrie de masse CG-MS
(De Maack et Sablier, 1994 in Benabdallah et Drici, 2018).

Le principe de cette méthode consiste a transférer par le gaz vecteur (phase mobile) les
composés separes par chromatographie en phase gazeuse dans le spectrométre de masse au
niveau duquel, ils vont étre fragmentés en ions de masse variables dont la séparation sera en
fonction de leur masse. La comparaison informatique du spectre d’un pic inconnu avec une ou

plusieurs librairies de référence permet son identification a condition que la similitude des
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spectres, inconnus et références, soit suffisante et que les indices de rétention soient identiques,
dans des conditions opératoires comparables (Desjobert et al., 1997 ; Bruneton, 1999 in
Benabdallah et Drici, 2018).

-Chromatographie liquide a haute performance

La chromatographie liquide a haute performance est la technique de séparation analytique
la plus utilisée. Cette popularité est due a sa sensibilité, sa facilité d’adaptation a des analyses
quantitatives précises, au fait qu’elle permette la séparation d’especes non volatiles ou fragiles
du point de vue thermique, et par-dessus tout, a son intérét primordial dans I’industrie, ainsi
que dans de nombreux domaines scientifiques et institutionnels. Elle permet, par exemple,
I’analyse de composés aussi varies que les acides amines, les protéines, les acides nucléiques,
les hydrocarbures, les hydrates de carbones, les drogues, les terpénoides, les pesticides, les
antibiotiques, les stéroides, les organométalliques, ainsi que de nombreuses substances
inorganiques (Skoog et al., 2003).
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I1-Origanum floribundum Munby
I1-1-Historique et origines

Il existe plusieurs versions sur les origines étymologiques du mot Origanum. La premiére
viendrait du grec ‘ori-ganumai’ = qui se plait dans la montagne, ou “’ori-ganos’’ = éclat de la

montagne (Dubois et al., 2006). Le mot désigne également une plante d’un parfum pénétrant.

L’origan est 'une des plantes majeures de 1’antiquité. Pline (Ier siecle ap. J.C.) lui
consacre une place importante dans le livre XX de son histoire naturelle ; détaillant ses formes
et ses utilisations (Littre, 1951 in Sari, 2018).

L’origan était considéré comme panacée (Guerin, 1835 in Sari, 2018), puisqu’on
I'utilisait comme anti-infectieux, bactéricide, antitussif, expectorant, carminatif et
emménagogue. L’origan est utilis€é depuis trés longtemps pour soigner les infections
respiratoires (en inhalation) mais aussi diverses maladies de la peau (avec ou sans infection).
Tisanes et inhalations, compresses, huile et décoction servaient a I’extérieur comme a
I’intérieur du corps. En cosmétique, 1’origan est utilisé industriellement pour la parfumerie
(Sens-olive, 1979 in Sari, 2018).

En outre, I’origan était déja connu de I’Egypte des pharaons pour ses vertus antiseptiques.
Les médecins Chinois utiliserent pendant des siecles 1’origan pour soigner divers maux
(Boullard, 2001). Au moyen age, les pélerins mettaient de I’origan dans leurs chaussures pour
soulager leurs pieds, tout comme les centurions romains qui connaissaient déja les propriétés

antiseptiques et anti-inflammatoires de cette plante (Lemhadri et zeggwagh, 2004).

I1-2-Répartition géographique

En Algérie, ’origan est représenté par trois espéces : Origanum majorana L., Origanum
floribundum Munby et Origanum glandulosum Desf. Concernant la premiére espéce,
Origanum majorana L., son aire de distribution s’étend de I’Europe a la Méditerranée. La
deuxieme espece, Origanum floribundum Munby est localisée dans 1’Atlas Tellien et la
grande Kabylie ou elle colonise les paturages surtout en montagne. La troisieme espece est
plus répandue dans toutes les régions et est considérée, sur le plan phytogéographique,
comme plante endémique, c'est a dire que son aire de répartition est localisée dans deux pays :
1I’Algérie et la Tunisie (Sari, 2018). Le genre Origanum est largement présent des fles

Canaries et des Acores, a I’Europe du Nord et jusqu’a I’est de I’ Asie. On peut le rencontrer
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aussi en culture a Cuba ou dans I’ile de Réunion, mais la région méditerranéenne représente

son aire de distribution la plus importante (Mahfouf, 2018) (figure 09).

Figure 09 : Répartition géographique de I’origan dans le monde (letswaart, 1980)

I1-3-Caractéristiques botaniques

L’origan est un sous-arbrisseau vivace de 30 a 50 cm de hauteur, implanté sur les pentes
escarpées du bassin Méditerranéen. Faisant partie de la famille des Lamiaceae, il est trés
proche de la marjolaine , avec laquelle il partage les mémes propriétés; ses rameaux
rougeatres, carrés, portent de petites feuilles duveteuses a la forme ovoide se terminant en

pointe. Ses fleurs vont du blanc au mauve selon les especes (Quezel et Santa, 1962-1963).

Les inflorescences sont en épis, eux-mémes réunis en inflorescences composés (Richard,

1992 in Sari, 2018). Le calice de 1’origan est tubuleux a cinq dents courtes, bilabié ou non
(Quezel et Santa, 1962-1963).

e Description de I’Origanum floribundum Munby

Les caractéres morphologiques végétatifs de 1’Origanum floribundum Munby se
particularisent par une tige, prostrée a la base, les jeunes tiges sont décombantes (Quezel et
Santa, 1963), quadrangulaires et de courts rameaux ou semi persistantes et sont de couleur
verdatre et pubescente (figure 10).
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Le rhizome (tige souterraine) est ligneux avec des rejets filamenteux (racine adventive) :
ceci lui configurant une bonne accroche, d’ou son abondance dans les zones de hautes altitudes
(Daoudi et Dahmani, 2013 in Mahfouf, 2018).

En ce qui concerne son appareil reproducteur, les fleurs sont hermaphrodites ; elles
s’organisent en épis laches (inflorescence indéfinie), disjointes aprés la floraison. Le calice a
5 dents courtes, la corolle est a leévres sensiblement égales. Le fruit est un tetrakene, ovoide et

lisse, de couleur noiratre (Daoudi et Dahmani, 2013 in Mahfouf, 2018).

L Rl Tt )OS B "

Figure 10 : O. floribundum Munby (Daoudi et Dahmani, 2013 in Mahfouf, 2018)

e C(lassification botanique de I’origan selon la flore de QUEZEL et SANTA (1962-
1963)

La systématique de cette plante est la suivante :
- Regne : Plantae
- Embranchement : Spermaphytes
- Sous embranchement : Angiospermes
- Classe : Dicotylédones
- Sous classe : Gamopétales
- Ordre : Lamiales
- Famille : Lamiacees ex. Labiées
- Genre : Origanum

- Espéce : Origanum floribundum Munby (Quezel et Santa, 1962-1963).
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I1-4- Principales utilisations de I’origan
-Utilisation comme épice :

Differentes parties de la plante (feuilles, sommités fleuries, tiges...etc.) sont actuellement
employées en industrie en tant qu’épices. Elle est considérée comme étant 1’une des épices les
plus répandues dans la région Méditerranéenne (Carmo et al., 1989 ; Baser et al., 1992,
1993).

-Utilisation en médecine traditionnelle :

L’HE d’origan posséde un effet antiseptique. Elle provoque la menstruation, apaise les

nerfs, soulage les maux de téte et de dents. Elle aide aussi a lutter contre les insomnies.

L’origan est aussi un anti-inflammatoire, antispasmodique, expectorant, diurétique et
sudorifique. C’est un bon stimulant de ’appareil digestif. Il est particulicrement utile dans
diverses affections des voies respiratoires (bronchiques et trachéo-bronchites). Il calme la toux

en favorisant I’expectoration (Chikhoune, 2007).

11-5-Le Parc National de Chréa (PNC) :

Créé en 1983 et classé en Reéserve de Biosphere en 2002, par le programme MAB de
I’UNESCO, le PNC est un parc de montagne constituant un carrefour régional et une barriére
climatique du Nord contre les influences du Sud de 1’Algérie. L’objectif de sa création est de
préserver ses sites remarquables et leurs ressources biologiques contre toute atteinte et
dégradation (source : PNC, 2013). Le parc comprend trois secteurs sont : Chréa, Hammam
Melouane et EI-Hamdania (figure 11).
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Figure 11 : Présentation des secteurs du Parc National de Chréa (Anonyme, 2012 in
Bakalem, 2014).

Bioclimat :

L’analyse des facteurs climatiques nous révele trois étages bioclimatiques :

- Bioclimat subhumide et humide doux et chaud se localisant sur le versant Nord (djebel
Feroukha, djebel Tamesguida). Dans cette région se manifestent les influences maritimes, le

thuya y est trés répandu (source : PNC, 2013).

- Bioclimat subhumide et humide tempéré et frais, localement semi-aride frais, caractérisé par

une présence massive de chénes sclérophylles (source : PNC, 2013).

- Bioclimat essentiellement perhumide frais couvrant les altitudes supérieures (1200-1300m) :
Il permet le développement des formations sylvestres, foréts caducifoli€es, la zenaie, 1’érablicre

et la cédraie (source : PNC, 2013).
Le climat est de type Méditerranéen humide a hiver pluvieux doux et été chaud et sec ou

I'ambiance montagnarde domine bien la vie et les paysages de cet espace fortement accidenté
(source : PNC, 2013).
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Chapitre 11 Matériel et méthodes



11-1- Matériel
- Matériel végétal

Les parties aériennes d’Origanum floribundum Munby censées étre utilisées dans notre
étude ont été récoltées au mois de mars 2020 a partir de deux sites qui appartiennent au PNC:
El-Hamdania, station sidi rabeh (420m) et Hammam Melouane (1400m). Les deux
échantillons ont été séchés a I’ombre dans un endroit sec et aéré a 1’abri de la lumiére pendant
deux semaines (Figure 12). L’identification botanique de la plante a été réalisée par Mr
FAROUDIJI Rida, inspecteur principal chef de secteur d’El-Hamdania.

Figure 12 : La plante étudiée Origanum floribundum Munby avant (A, B) et apres
séchage (A', B")

L’origan étudié¢ dans les différents articles et thése analysés appartiennent a I’espece
Origanum floribundum Munby. Il a toutefois été récolté dans des endroits différents et des
périodes distinctes. Des échantillons d’O. floribundum ont été prélevés dans le PNC a Blida
au niveau des sites suivants : Chréa a 1500m (Hazzit et al., 2006 ; Hadjadj et Hazzit, 2020
), Hammam Melouane a 200m, 600m et 950m (Hazzit et al., 2006 ; Hadjadj et Hazzit, 2020
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; Boulaghmen, 2012), ainsi que dans quatre localités Bouhartite (MS1), Ain terraeur (MS3 et
MS5), Dj.Hannous (MS2 et MS6) et Belkreit (MS4) (Daoudi-Merbeh et al., 2016).

11-2- Méthodes expérimentales

11-2-1- Technique d’extraction des huiles essentielles

Les parties aériennes d’O.floribundum extraites a Hammam Melouane (100g) ont été
soumises a une Hydrodistillation pendant une heure a I’aide d’un appareil de type Clevenger
(Figure 13). Nous n’avons pas fini notre pratique avec 1’origan d’El-Hamdania (En raison de
la pandémie de la Covid-19, nous nous sommes contentées de calculer le rendement

uniquement).

Figure 13 : Extraction des huiles essentielles d’O.floribundum par Hydrodistillation (en

utilisant un Clevenger)

Les échantillons étudiés dans les différents articles et thése analysés représentaient les
parties aériennes d’O.floribundum. Ces échantillons ont été séchés a I’ombre a une température
modérée puis broyés (Hazzit et al.2006 ; Boulaghmen, 2012 ; Daoudi-Merbah et al., 2016
; Hadjadj et Hazzit, 2020 ) . Les échantillons ont ensuite été soumis a une hydrodistillation
au moyen d’un Clevenger (Hazzit et al., 2006 ; Daoudi- Merbah et al., 2016 ; Hadjadj et
Hazzit, 2020 ; Boulaghmen, 2012). Ainsi, 100g (Hazzit et al., 2006 ; Boulaghmen, 2012 ;
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Daoudi-Merbah et al., 2016 ) ou 1200g de poudre seche (Hadjadj et Hazzit, 2020) ont été
placés dans un ballon avec une quantité d’eau distillée, le ballon a été par la suite porté a
ébullition sur un chauffe ballon. L’HE a été récupérée apres 2h (Hadjadj et Hazzit, 2020) ou
3h d’extraction (Hazzit et al., 2006 ; Boulaghmen , 2012 ; Daoudi-Merbah et al., 2016).

Calcul du rendement en huile essentielle :

Le rendement en HE est défini comme étant le rapport entre la masse de I’huile récupérée
(MHR) et la masse de la matiere végétale seche (MVS), exprimée avec la méme unité de masse

multiplié par 100 (Itoua, 2003 in Boulaghmen, 2012) comme suit :

R% = (MHR / MVS) x 100

11-2-2-Technique de caractérisation des huiles essentielles

Les différentes huiles essentielles d’O.floribundum ont été analysées par la CG/MS dans
les conditions opératoires suivantes (Hazzit et al., 2006 ; Boulaghmen, 2012 ; Daoudi-
Merbah et al., 2016 ; Hadjadj et Hazzit, 2020) :

e Appareil de type GC 6890 série (HP Agilent Technologies) (Daoudi-Merbah et al.,
2016 ; Hadjadj et Hazzit, 2020 ; Boulaghmen, 2012 ; Hazzit et al., 2006).

e Colonne : Stabilwax (PEG) ; longueur : 30m ; diamétre interne du film de la phase :
0,32 mm épaisseur du film de la phase : 1um (Hazzit et al., 2006). Colonne capillaire
DBL1 (100% méthylpolysiloxane) ; longueur : 60 m ; diametre interne du film de la
phase : 0,25 mm, épaisseur du film de la phase : 0,25um (Boulaghmen, 2012). Colonne
c apillaire fusionnée-silice avec phase stationnaire apolaire HP5MS ; longueur: 30m ;
diametre interne du film de la phase: 0.25 mm, épaisseur du film de la phase: 0.25um
(Daoudi- Merbah et al., 2016 ; Hadjadj et Hazzit, 2020).

e Programmation de la température : isotherme de 3 min a 50 °C, relevé a 2 °C/min a
220 °C, et finalement maintenu isotherme pendant 15 min (Hazzit et al., 2006), 6 0°C
en isotherme pendant 8 minutes puis augmentation de la température a raison de

2°C/min jusqu’a 280°C puis laissée en isotherme pendant 30 min (Boulaghmen,
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2012), 60 °C pendant 8 min, augmentant a 2 °C/min vers 280 °C et maintenu a 280 °C
pendant 15 min (Daoudi-Merbah et al., 2016), 60 °C pendant 8 min (Hadjadj et
Hazzit, 2020).

e Volume injecté : 0,2 ul en mode d’injection. Splitless a T=250°C (Hazzit et al., 2006
; Boulaghmen, 2012 ; Daoudi-Merbah et al., 2016 ; Hadjadj et Hazzit, 2020).

e Température de détection : 280°C (interface) (Hazzit et al., 2006 ; Boulaghmen, 2012
; Daoudi-Merbah et al., 2016 ; Hadjadj et Hazzit, 2020).

e Gaz vecteur : hélium (Boulaghmen, 2012) ou azote (Hazzit et al., 2006 ; Daoudi-
Merbah et al., 2016 ; Hadjadj et Hazzit, 2020).

e Débit du gaz vecteur : 0,5ml / min (Boulaghmen, 2012 ; Daoudi-Merbah et al., 2016
; Hadjadj et Hazzit, 2020 ) ou 1 ml/min (Hazzit et al., 2006).

Spectrométrie de masse :

e Appareil : HP - 5973 (HP Agilent Technologies) (Hazzit et al., 2006 ; Boulaghmen, 2012).
Appareil : HP — 6890 (Daoudi-Merbah et al., 2016 ; Hadjadj et Hazzit, 2020).

e Mode de détection : Scan : 30 — 550 uma (Hazzit et al., 2006 ; Daoudi-Merbah et al., 2016 ;
Hadjadj et Hazzit, 2020 ; Boulaghmen , 2012).

e Potentiel d’ionisation : 70 eV (Hazzit et al., 2006 ; Daoudi-Merbah et al., 2016 ; Hadjad]
et Hazzit, 2020 ; Boulaghmen, 2012).

e Pression (Source, analyseur) : 6,75 Psi (Boulaghmen, 2012).
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Chapitre I11 Résultats et Discussion



111-1-Résultats
111-1-1- Rendement des huiles essentielles

Le rendement obtenu a partir de I’HE d’O.floribundum extrait de la région de Hammam
Melouane (1400m) (HOHM) est de 3%. Le rendement de 1’origan récolté dans les différents
articles et these analysés différe d’un endroit a un autre (Figure 14). En effet, il est de 1,21%
aux montagnes de Hammam Melouane (950m) (HM) (Boulaghmen, 2012), alors qu’il est de
2,9% dans la méme région mais a une altitude différente (600m) (OFHM). Dans le PNC, au
niveau de Chréa (OFC), il est de 3% (Hadjadj et Hazzit, 2020 ), 5,8% a Bouhartite (MS1),
4,6% a Dj. Hannous (MS2), 2,6% a Ain terraeur (MS3), et le méme rendement (2,5%) a été
observé dans trois localités, a savoir : Belkreit (MS4), Ain terraeur (MS5) et Dj.Hannous
(MS6) (Daoudi-Merbah et al., 2016). Nous remarquons que le rendement le plus élevé est
observé au niveau du site de Bouhatite a Chréa (5,8%) et le plus faible est celui des montagnes
de Hammam Melouane (1,21%).

Rendement des huiles essentielles
d'Origanum floribundum Munby des sites
étudiés

HM HOHM OFC OFHM MS1 MS2 MS3 MS4 MS5 MS6

B Rendement des huiles essentielles d'Origanum floribundum Munby des sites étudiés

Figure 14 : Répartition des rendements de I’huile essentielle de I’origan selon la région
étudiée

111-1-2- Composition chimique des huiles essentielles

Le tableau 1 représente les principaux composés chimiques et les données de la CG des
composants identifiés de I’HE d’O. floribundum récolté au niveau des différents sites.
L’analyse de la composition chimique de I’HE récoltée a partir des six populations (de MS1a
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MS6) a permis d’identifier trente composants chimiques. Les résultats obtenus montrent que
le carvacrol est le composeé le plus dominant (31,8-60,8 %) dans les six populations (MS1,
MS2, MS3, MS4 et MS6). Sa présence est bien marquée dans Bouhatite MS1 (60,8 %) et dans
Dj. Hannous MS2 (50,9%) alors qu’a Belkreit MS4, son pourcentage était de 31,8%. Il est
suivi par le p-cymene (8,7 - 42,6 %) dont la teneur la plus élevée est retrouvée a Ain terraeur
MSS5; ensuite le y-terpinéne (13,2 a 25,7%) et le thymol présent en trés petites quantités (7,1 —
0,7%) (Daoudi- Merbah et al., 2016). La composition chimique des deux échantillons de
I’HE de I’origan récolté dans les deux régions (OF1 et OF2) a montré que I’échantillon de
Chréa (OF1) est riche en carvacrol (29,6%) et pauvre en thymol (8,4%) par contre,
I’échantillon de Hammam Melouane (OF2) est pauvre en carvacrol (1,6%) et riche en thymol
(27,9%). Le p-cymeéne et le y-terpinéne sont présents dans les deux huiles en quantités
similaires, mais sont plus importants dans OF2 que OF1 : le p-cyméne est présent a 24,9%
dans la région OF2 contre 18,5% dans la région OF1, et le y-terpinéne est présent a 22,3%
dans la région OF2 contre 13,7% dans la région OF1 (Hazzit et al., 2006). Pour les
échantillons étudiés a Chréa (OFC) et a Hammam Melouane (OFHM), leur analyse
chromatographique a permis d’identifier un total de 47 composants. Toutes les classes sont en
quantités proches pour les deux échantillons, a 1’exception des sesquiterpénes oxygenés, qui
sont absents dans 1’huile OFC. Dans les deux huiles ; le principal composeé était le p-cymene
avec une teneur de 73,4 % pour I’huile OFC et 60,7 % pour 1’huile OFHM. Par ailleurs, I’huile
OFC a une teneur en carvacrol plus élevée que celle de ’OFHM (9,5 contre 1,1 %
respectivement), contrairement au y-terpinéne présent a 12,3% dans OFC et 0,9 % dans OFHM
et au thymol présent a 6,1% dans OFC contre 2,5% dans OFHM (Hadjadj et Hazzit, 2020).
L’analyse des composés de I’HE provenant de Hammam Melouane (950m) par CG/MS a
permis d’identifier 43 composés chimiques. Les résultats obtenus montrent que le composé
principal est un monoterpene oxygéné (Thymol) avec une teneur de 38,3%, suivi du p-cymene
et du y-terpinene qui ont la méme teneur (24,4%), puis du Carvacrol (1,8 %) (Boulaghmen,
2012).
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Tableau 1 : Composition (%) des huiles essentielles d’Origanum floribundum dans les

régions étudiées

Les régions
étudiées
HM OF1 OF2 OFC OFHM MS1 MS2 MS3 MS4 MS5 MS6
Principaux
composés

Carvacrol 18 296 16 95 11 60,8 59,0 404 318 37,0 509

Thymol 383 84 279 25 6,1 71 26 42 41 14 07
p-cymene 244 185 249 734 60,7 10,1 13,2 243 273 426 87

y-terpinéne 244 1377 223 09 12,3 132 149 16,2 146 32 257

Composants
Identifiés (%0) 999 96,6 99,7 98,8 99,1 994 989 994 90,0 982 983

I11-2-Discussion

Les différents articles et thése analysées avaient pour objectif de comparer la composition
chimique de I’HE de I’origan récolté dans différentes régions a des périodes distinctes. Ainsi,
les meilleurs rendements en HE des six sites étudiés a Chréa ont été enregistrés en MS2 et
MS1 (4,6% et 5,8%) respectivement. Ces observations rejoignent celles de (Vokou et al.,
1993), qui soulignent que pour Origanum ssp. hirtum en Grece, la hauteur serait le facteur
exogene le plus determinant sur la teneur en HE. Le rendement en HE le plus élevé d’O.
floribundum de Chréa est trés différent de celui rapporté par (Baser et al., 2000), obtenu a
partir des feuilles d’O. floribundum recueillies dans la méme région en juin 1998 (0,7 %). Les
differentes périodes de récolte et les parties aériennes traitées pourraient étre partiellement
responsables de cette différence. Les rendements en HE au PNC a Blida ont augmenté avec
I’altitude pour chaque espéce; la méme observation a déja été notée par certains auteurs tels
que (Russo et al., 1998) pour I’espéce O. Vulgare ssp. hirtum a Calabraise (Italie). Les
rendements obtenus chez OFC et OFHM (3% et 2,9% respectivement) ne présentent pas de
différence significative. Ces résultats ont été enregistrés ailleurs sur la méme espéce (2,0a 5,8
%) (Hazzit et Baaliouamer, 2009 ; Kerbouche et al., 2015 ; Daoudi-Merbah et al., 2016).
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Dans les montagnes de Hammam Melouane (950m), le rendement est relativement éleve
(1,21%) comparé a celui rapporté par (Baser et al., 2000), qui est de 0,66% pour O.
floribundum récolté a chréa (Blida). Le rendement obtenu est inférieur a celui cité par (Hazzit
et al., 2006), qui est de 2,9%. Houmani et al. (2002), mentionne que le rendement, pour la
méme espece étudiée et la méme méthode utilisée est de 3,1%, ce qui représente pratiquement
le double du rendement obtenu. En effet, ce rendement peut étre influencé par des parametres
intrinséques (étapes de croissance) et extrinséques (conditions pédoclimatiques et méthodes
d’extraction) (Sellami et al., 2009). Les facteurs abiotiques influengant ce rendement sont la
température, I’humidité relative, la durée totale d’insolation et le régime des vents. Le vent
exerce une influence directe chez les especes qui possédent des structures histologiques

superficielles de stockage (cas de 1’origan).

Jusqu’a présent, toutes les études menées sur la composition chimique des HE d’O.
floribundum ont montré que cette espéce est riche en carvacrol et pauvre en thymol. Ainsi,
35% de carvacrol et 9,9% de thymol ont été rapportés par certains auteurs (Houmani et al.,
2002), tandis que d’autres tels que (Baser et al., 2000) ont rapporté un pourcentage de 40 %
pour le carvacrol et 1,1 % pour le thymol. Ces résultats sont en partie similaires a ceux de notre
échantillon de Chréa. D’autre part, I’échantillon de Hammam Melouane OF2 est caractérisé
par le thymol (27,9 %) comme composant principal et le carvacrol est présent en plus petites
quantités (1,6 %); ce résultat semble nouveau pour les espéces d’O. floribundum, ce qui
pourrait définir un nouveau CT. Les résultats des six régions de Chréa (MS1, MS2, MS3, MS4,
MS5 et MS6) ont montré qu’elles sont riches en carvacrol (la plus haute teneur est de 60,8%)
et pauvres en thymol (la plus faible teneur est de 0,7%). Cette observation rejoint celle de
(Hazzit et al., 2006), dans une étude similaire sur la méme espece récoltée a la station de
Chréa. Dans le cas de son seul et unique congénére Algérien (Origanum glandulosum), le
thymol représente le composant prédominant (Hazzit et al., 2006 ; Bekhechi et al., 2008 ;
Madani, 2012). Le carvacrol est élevé dans les habitats d’altitude moyenne (Dj. Hannous et
Boubhartite), et dans les habitats alticoles, recevant plus de 1000 mm/an de pluie, correspondant
aux populations de Belkreit (MS4) et d’Ain Terraeur (MS3) ou la concentration du carvacrol
est inférieure a 50 %. Les huiles OFC et OFHM ont marqué la teneur la plus élevé en p-cymeéne
avec 73,4 % et 60,7 % respectivement, et il était considéré comme le composant le plus
important. Ce résultat est remarquable, car toutes les études réalisées sur les HE d’échantillons
provenant des mémes sites ont jusqu’a présent rapporte que le carvacrol (Baser et al., 2000 ;
Hazzit et al., 2006 ; Daoudi- Merbah et al., 2016), et le thymol (Hazzit et al., 2006) étaient
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les principaux composants des HE de OFC et OFHM, respectivement. En outre, 1’huile de
I’OFHM était plus riche en y-terpinéne et en thymol que 1’huile OFC. La variation de la
composition en certains composés dans une plante est tributaire des trois facteurs suivants :
les propriétés génétiquement déterminées, 1’age de la plante et 1’environnement. L’HE
d’O.floribundum d’HM est un CT a thymol. Ce dernier composé forme avec le p-cymeéne et le
y-terpinéne la quasi- totalité de I’HE (87,1%). Le carvacrol est le composé majoritaire de I’HE
d’O floribundum de Chréa (Hazzit, 2008 ; Baser et al., 2000 ; Houmani et al., 2002). Les
deux composés généralement majoritaires des HE du genre Origanum (thymol et carvacrol)
peuvent parfois étre rencontrés dans des proportions plus ou moins similaires, c’est le cas de
I’échantillon d’Origanum glandulosum de Bejaia (Chikhoune, 2007). Des similarités et des
différences pouvant étre tres importantes au niveau de la méme espece et au sein des autres
espéces du méme genre. Cependant, dans tous les cas le thymol, le carvacrol et leurs
précurseurs biogénétiques (p-cyméne et y-terpinéne) forment la majeure partie des HE

d’Origan avec une teneur de plus de 70%.
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Conclusion

Dans le but de déterminer la composition chimique de I’HE de ’origan récolté dans
différentes régions, et suite au concours des circonstances liées a la pandémie mondiale de la
COVID-19 qui nous a contraintes a revoir notre objectif, I’analyse d’articles récents et de thése
représentait une bonne alternative qui nous a permises de répondre, du moins partiellement, a

la problématique initialement posée pour notre étude.

Aprés analyse et interprétation approfondies des articles et these choisis, traitant la méme

thématique, nous sommes arrivées aux conclusions suivantes :

= Les rendements les plus importants des huiles essentielles d’O.floribundum Munby
apparaissent a des altitudes moyennes.

= Existence d’une variabilité¢ dans la composition chimique des HE extraites a partir de
la méme espéce et ce, dépendamment de la région de la récolte.

= Les principaux composants de ces HE étaient essentiellement carvacrol, thymol, p-
cymeéne et y-terpinéne. Chacun de ces derniers était le composant principal qui
distingue 1I’'une des HE des régions ¢tudiées. C’est ce qui montre qu’il y a une
variabilité chimique des HE d’O.floribundum, méme pour des échantillons issus d’un
méme lieu et des positions différentes.

= Cette variation dans les rendements ainsi que la composition chimique des HE est due
a plusieurs facteurs tels que : le cycle végétal de la plante, la période de la récolte, le

séchage de I’espece étudiée ainsi que les différentes altitudes des régions sélectionnées.

En guise de perspectives, il serait intéressant de compléter ce travail par I’extraction des HE
d’O.floribundum récolté au PNC dans différents endroits et d’effectuer I’analyse du sol pour
évaluer I’impact de ce dernier sur le rendement et la composition chimique des HE. Il serait
également intéressant d’évaluer et de comparer 1’effet de la composition chimique des HE de
I’origan sur quelques activités biologiques a D’instar de 1’activité antioxydante et

antimicrobienne afin de déterminer si celles-ci seront influencées.
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Annexe



Cette partie regroupe toutes les étapes faites au centre de recherche scientifique et
technique (CPAPC) avant que le confinement soit imposé

1. Mesure du poids des parties aériennes d’O.floribundum réecolté 8 Hammam
Melouane (100g)

3. Le début de I’eau bouillante a I’intérieur du ballon



4. Le début de formation des huiles essentielles d’O.floribundum apres 23 minutes

L’huile
essentielle

5. La formation des huiles essentielles d’O.floribundum apres environ une heure

L’huile essentielle

L’hydrolat

6. Récupération de I’huile essentielle et I’hydrolat



