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INTRODUCTION GENERALE

Depuis sa sédentarisation, I’homme a cherché a développer une agriculture capable de
garantir aux populations un accés a une alimentation suffisante. Il a ainsi créé des
¢cosystemes productifs locaux, plus ou moins durables et plus résistants aux aléas climatiques
et environnementaux. L’industrialisation des cultures, qui a permis a de nombreux pays
d’accéder a une autosuffisance alimentaire et qui a contribu¢ au cours des derni¢res décennies
a faire reculer les famines et la malnutrition dans le monde, s’est aussi traduite par des effets

pervers sur I’environnement, sa biodiversité et la santé humaine.

En effet, pour maitriser les cultures, toute une stratégie de spécialisation des plantes,
d’augmentation des rendements en biomasse utile pour 1’alimentation s’est mise en place a
travers les engrais, 1’irrigation et surtout la protection contre les ravageurs. L’ampleur des
dégats que peuvent causer certains insectes sur les cultures est bien connue depuis I’antiquité :

I’invasion des criquets était I’'une des dix plaies d’Egypte.

Face a ces menaces, I’industrie agro-chimique a développé des molécules au spectre d’action
pesticide le plus large possible pour détruire les ravageurs, responsables d’une pénurie
alimentaire, voire de famines. D une redoutable efficacité, puisque plusieurs d’entre eux ont
été développés lors de la seconde guerre mondiale pour une utilisation comme arme chimique,
ces produits pesticides synthétiques se sont aussi avérés néfastes pour I’environnement a
travers leur persistance dans les sols et leur accumulation dans les eaux et surtout dans la

chaine alimentaire.

Parmi ces pesticides, nous pouvons citer en particulier les organophosphorés et les
organochlorés qui constituent un groupe important des Polluants Organiques Persistant
(POP), et sont connus pour étre trés toxiques, bioaccumulables a travers la chaine alimentaire
et peuvent étre transportés sur une longue distance. Ainsi, pendant des décennies, ces produits
chimiques trés toxiques ont fragilis¢é la santé des étres humains et des animaux,
endommageant leurs systémes immunitaires, reproductifs et nerveux. Certains d’entre eux ont
ainsi ét¢ interdits dans les pays développés depuis 1972. D’apres les données statistiques de

WHO/UNEP (World Health Organization/United Nations Environment Programme) de 1989,



plus de 20 000 déces par an parmi un million de cas d’intoxication par ces produits ont été

signalés dans le monde la plupart se trouvant dans le tiers monde.

Cependant, de nombreux produits sont encore utilisés car du fait de I’absence de remplagant,

leur interdiction pourrait conduire a des récoltes insuffisantes et des famines.

Face aux enjeux majeurs pour I’environnement et la sant¢ des populations, les pouvoirs
politiques ont mis en place des législations relatives a la mise sur le march¢, a I’utilisation et a
I’¢limination des pesticides. Au Sénégal, une loi sur I’environnement a été votée en 2001 (Loi
N° 2001-01 du 15 janvier 2001). Elle a pour objet d’établir les principes fondamentaux
destinés a gérer et a protéger 1’environnement contre toutes les formes de dégradation, afin de
valoriser rationnellement 1’exploitation des ressources naturelles, de lutter contre les
différentes sortes de pollutions et nuisances et d’améliorer les conditions de vie des

populations dans le respect de 1’équilibre de leurs relations avec le milieu ambiant.

Ces contraintes ont fortement relancé les recherches sur les produits ou extraits de plantes
susceptibles d’avoir une activité phytosanitaire. Ainsi, les utilisations traditionnelles du neem
(Azadirachta indicaA. Juss) pour le contrdle des ravageurs des cultures et des foréts ont attiré
’attention des chercheurs depuis plus de trente ans. Cet arbre s’est avéré étre une remarquable
source de molécules biologiquement actives a travers ses feuilles et ses fruits, et en particulier

d’un insecticide naturel : 1’azadirachtine, essentiellement contenu dans la graine du fruit.

Le neem est un arbre qui appartient a la famille des méliacées et qui est originaire du sous
continent indien ou ses propriétés médicinales sont connues depuis des millénaires. Au début
du XX siécle, I’arbre est introduit dans plusieurs pays en voie de développement,
notamment en Afrique tropicale, et particulierement au Sénégal ou le nombre d’arbre y est

estimé entre 18 et 30 millions. On le trouve aussi bien en ville qu’en milieu rural.

Cependant, malgré d’importantes recherches et une bibliographie importante réalisées autour
de cet arbre, surtout en Inde, les compositions chimiques des graines de neem, les
caractéristiques de ses huiles et des autres constituants sont peu connues. De méme, les
technologies adaptées permettant la production directe d’un biopesticide ou d’une matiére

premicre capable d’étre utilisée par 1’industrie phytosanitaire n’ont pas ét¢ inventorié.
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Ainsi, notre objectif a travers cette thése est de caractériser la graine de neem sénégalaise et
de mettre en place un nouveau procédé de fractionnement, respectueux de I’environnement,
pour la production d’azadirachtine comme bio-pesticide, d’huile pour la formulation des

pesticides surtout a base d’azadirachtine et de tourteau.

Dans le premier chapitre, nous présenterons le bilan bibliographique des connaissances sur la
botanique et la culture de 1’arbre, les propriétés pesticides et médicinales des extraits de neem,
ainsi qu’un rappel sur la technologie de I’extrudeur bi-vis qui sera mise en ceuvre pour le

fractionnement des graines.

Le second chapitre sera consacré a la caractérisation des principaux constituants des graines
de neem sénégalais de différentes origines, et a I’étude des conditions d’extraction de 1’huile

et de 1’azadirachtine.

Le troisiéme chapitre sera consacré a 1’é¢tude du fractionnement des graines par expression de

I’huile. Deux technologies seront étudiées : le pressage mono-vis et le pressage bi-vis.

Enfin, dans le quatriéme chapitre, un nouveau procédé de fractionnement des graines de neem
par extraction aqueuse sera étudié et développé. 1l sera d’abord étudié en contacteur agité puis

au stade pilote en extrudeur bi-vis.

La derniére partie de ce manuscrit est la partie expérimentale qui rassemble I’ensemble des
protocoles analytiques utilisés pour caractériser les graines de neem, les techniques

d’expression d’huile en mono et bi-vis, et également d’extraction aqueuse en bi-vis.
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CHAPITRE |: SYNTHESE BIBLIOGRAPHIQUE ET
SITUATION DES CONNAISSANCES

[.1 LE NEEM ET SES PRINCIPALES CARACTERISTIQUES :

Aujourd’hui connu sous le nom botanique d’Azadirachta indicaA. Juss, le neem est un arbre
qui appartient a la famille des Méliacées. Il a été 1’objet d’intenses activités de recherches
depuis I’isolement et la caractérisation de 1’azadirachtine comme insecticide naturel a partir
de ses graines (BUTTERWORTH et MORGAN, 1968).

Cet arbre est originaire du sous continent indien ou ses propriétés médicinales sont connues
depuis des millénaires. Au début du XX“™ siécle, I’arbre est introduit dans plusieurs pays en
voie de développement, et particuliecrement en Afrique tropicale. Il a fait I’objet d’intenses
campagnes de plantations au cours des derni¢res années, particulierement au Sénégal ou on le

trouve aussi bien en campagne qu’en ville.

[.1.1 Nomenclature et classification
I.1.1.1 dassification botanique

Le neem peut étre classé comme suit (SCHMUTTERER, 1995 ; PURI, 1999):
Ordre : Rutales

Sous ordre : Rutineae

Famille : Meliaceae

Sous famille : Melioideae

Genre : Azadirachta

Espece : Indica A. Juss

[.1.1.2 Nomenclature

L’Azadirachta indica, appelé «neem » en wolof (Langue nationale sénégalaise), possede

plusieurs noms vernaculaires (Tableau I-1) selon les régions géographiques.
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Tableau I-1 : Quelques noms vernaculaires pour le neem (SCHMUTTERER, 1995 ; PURI,
1999 ; NATIONAL RESEARCH CONCIL, 1992)

Situation géographigue

Noms Vernaculaires

Asie, Australie, Sud du

Pacifique
Inde Limba, Limbo, Neem, Nim, Nimb, Nimba, Vepa, Bery, Roku...
Pakistan Nimmi
Myanmar Tamarkha
Sri Lanka Kohomba, Kohunmba
Thailande Sadao India, Kwinim, Dao
Indonésie Imba, Mindi, Mimbo, Intran
Malaisie Mambu
Singapour Nimbagaha
Iran Azad-darakht-i-hindi, Nib
Yémen Meraimarah
Australie Neem
Fidji Neem
Afrique
Nigeria Babo Yaro, Dongoyaro
Tanzanie Mwarobaini
Cameroun Ganye, Marrango
Madagascar Nim
Sénégal Nim, Neem, Nivaquine, Kaaki, Leeki, Nouwakini...
Amérique
U.S.A Neem
Amérique latine nim
Europe
Allemagne Niembaum, Indischer Zedrach, Nim, Niem, Indischer Flieder...
France Azadira d'Inde, Margousier, Lilas des Indes, Zidirac...
Portugal Margosa, Amargosiera
Espagne Nim, Margosa,
Angleterre Neem, Indian Lilac

[.1.2 Etymologie

Le nom « neem » actuellement treés populaire, et qui se prononce simplement “nim”, est dérivé

du Sanskrit du mot “nimba” qui signifie “arroseuse”, et qui est le raccourci de I’expression :

“arroseuse de nectar” (nimbrosia) (PURI, 1999).

Mais la signification du générique Azadirachta indica est plus controversée. Selon PURI,

(1999), le mot azadirachta provient des mots Perses “azad” (libre) et “drakhat” (arbre). Ce qui

signifie I’arbre libre, et le nom Indica y a été ajouté en référence a I’Inde, son lieu d’origine.

16



La signification du nom botanique du neem (Azadirachta indica) deviendrait alors 1’arbre
libre de I’Inde.

Les arguments développés par WATT (1889), apparaissent plus convaincants. Selon sa thése,
les Perses étaient bien familiers d’un arbre : Mélia azédarach, communément connu sous le
nom de China Berry (Baie de Chine), mais appelé¢ en perse “Azadirakhat” ; “Aza” signifie
“amer” et “drakhat” signifie “arbre”. Ainsi le nom de M¢lia azédarach (azadirakhat) devient
en perse “I’arbre amer”. Lorsque le neem est introduit en Iran, pour le distinguer du Mélia
azédarach, auquel il ressemble énormément, le neem est appelé “aza-drakhat hindi” ; c’est a
dire I’arbre amer provenant de 1’Inde. C’est, selon lui, ce qui aurait conduit au nom botanique

d’Azadirachta indica.

[.1.3 Origine du neem

Plusieurs sources bibliographiques évoquent 1’origine géographique du neem, mais la majorité
des auteurs s’accorde a dire que 1’arbre est originaire de 1’Inde. Ainsi selon plusieurs auteurs
(00, 1989 ; GAMBLE, 1902 ; TROUP, 1921 ; VARTAK et GHATE, 1990), le neem est
originaire soit de la forét de Karnaba au sud de I’Inde, soit de I’intérieur de la forét de Buma

Myanmar. Mais pour d’autres, cet arbre proviendrait de la forét de Chivalik (PURI, 1999).

Cependant, d’autres situent son origine dans les foréts sud et sud-est de 1’Asie, y compris le
Pakistan, le Sri Lanka, la Thailande, la Malaisie et I’Indonésie (NATIONAL RESEARCH
COUNCIL, 1992).

I.1.4 Description de I'arbre

Le neem est une plante verte attrayante avec une multitude de feuilles (Photo 1-1). C’est un
arbre a croissance rapide qui peut atteindre 15 a 20 m de hauteur (SCHMUTTERER, 1995),
souvent 20 a 30 m (PURI, 1999 ; NATIONAL RESEARCH CONCIL, 1992) et plus rarement
35240 m.

C’est un arbre a feuillage persistant ; mais dans des zones trés seéches, les jeunes arbres
peuvent parfois perdre la plupart ou la totalité de leurs feuilles pendant un temps relativement
court, et de nouvelles feuilles de couleurs généralement rosatres a vertes peuvent réapparaitre

durant les mois de mars et d’avril.
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Photo I-1 : Vue d’ensemble d’azadirachta Indica A. Juss

Figure I- 1 : Photographie du neem, de ses feuilles, fleurs et fruits Photo I-4 * Fruit du neem avant maturité
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[.1.4.1 La tige

Le tronc de I’arbre du neem est relativement court, habituellement droit ; il peut atteindre 1,5
a 3,5 m de diametre (SCHMUTTERER, 1995). La couleur de 1’écorce varie d’une plante a
I’autre, selon 1’age et la localité. Les plus petites branches ont une écorce plus légere alors que
les arbres matures ont un tronc rugueux, dur, de couleur grise a grisatre-noire, et faiblement
fissuré. La surface intérieure de 1’écorce est fibreuse et varie de rosatre a brune. De petits
dépots de gommes peuvent €tre présents sur certains endroits de la tige. Parfois, sur certains
arbres, en général les plus vieux, dans les climats humides, une seéve fétide peut exsuder du

tronc (PURI, 1999).
1.1.4.2 Les feuilles

Les feuilles du neem sont disposées de maniére alternée sur un long et mince pétiole (Photo
[-2). La face dorsale d’une feuille de neem a une couleur verte foncée alors que la face
ventrale est plus claire. Elles mesurent entre 20 et 40 cm de long et sont plus denses a
I’extrémité des branches. Les feuillets, variables dans leurs formes notamment au niveau de
I’axe central, varient entre 7 et 15 cm, et dépassent parfois 17 cm sur un méme pétiole (PURI,
1999). Les feuillets les plus jeunes ont une couleur rougeatre ; a la maturité ils ont une forme
plus ou moins asymétrique et leurs marges sont dentées. Selon SCHMUTTERER, (1995) on
peut en trouver jusqu’a 31 sur un méme pétiole. Elles mesurent entre 3 et § cm de long

chacune.

Les feuillets sont lisses et un examen plus poussé de jeunes feuillets situés pres de la pousse
de I’apex montre la présence de glandes sécrétrices de résine (PURI, 1999).

Les branches sont en général écartées, ce qui explique que I’arbre produit grice a ces
multitudes de feuilles une couronne assez dense, ronde ou ovale qui peut atteindre 15 a 20 m
de diamétre pour les arbres matures (NATIONAL RESEARCH COUNCIL, 1992 ;
SCHMUTTERER, 1995).

.1.4.3 Les racines

Le systéme racinaire du neem est constitu¢ d’une forte racine pivotante et d’un ensemble de
racines latérales bien développées. La surface latérale des racines peut aller jusqu’a plus de 18
m (BENGE, 1989). Elles pénétrent le sol profondément et produisent des surgeons ; c’est ce

qui permet a I’arbre de résister dans les zones seches.
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1.1.4.4 Le fruit

Les fleurs du neem (Photo I-3) sont petites, blanches, et soutenues par un faisceau auxiliaire
qui peut aller jusqu’a 25 cm de long. Elles contiennent une séve qui dégage une odeur qui
attire les abeilles (NATIONAL RESEARCH COUNCIL, 1992). Les inflorescences, qui
s’embranchent jusqu’au troisiéme degré, soutiennent jusqu’a 150 a 250 fleurs (GRUBER,
1991). Chaque fleur peut faire 5 4 6 mm de long et 8§ a 11 mm de large (SCHMUTTERER,
1995).

Son fruit est lisse, et de forme ellipsoidale. Il mesure 1,4 a 2,8 cm de long et 1,0 a 1,5 cm de
large (SCHMUTTERER, 1995). 1l ressemble a celui de I’olivier (Photo 1-4). Avant la
maturité il est vert, et devient ensuite jaune a jaune verdatre. Il comporte une pulpe enfermant
une graine. Sa peau (exocarpe) est mince et lisse. La pulpe (mésocarpe), aigre et douce, est
blanche-jaunatre et trés fibreuse. Elle mesure 0,3 a 0,5 cm de profondeur. A I’intérieur se
trouve la coquille (endocarpe). Elle est blanche, assez dure, et renferme en son sein un,
rarement deux et trés rarement trois noyaux ovales de couleur brune. La coquille mesure 0,9 a
2,2 cm de long et 0,5 a 0,8 cm de large, et son noyau 0,8 a 1,0 cm de long et 0,4 a4 0,5 cm de

large.

L’arbre commence a fructifier parfois dés I’age de 2 ans, le plus souvent au bout de 3 a 5 ans,
et atteint son maximum de production a I’age de 10 ans. Environ trois mois apres la floraison,
les fruits mlrissent et commencent a tomber. Dans 1’hémisphére nord, la floraison a lieu en
général a partir de janvier/février a mai (Inde), et au sud de I’équateur, en novembre et
décembre. Mais, dans certains pays, deux saisons de fructifications peuvent étre distinguées,
I’une en mars/avril et ’autre en juillet/aotit comme c’est le cas en Afrique de I’Ouest et
particulierement au Sénégal (SCHMUTTERER, 1995). Dans la vallée azua en République
Dominicaine 1’arbre peut méme fructifier trois fois de suite par an ; et les périodes de récoltes
dans cette région sont début février et mars, fin juin et fin aolt, et novembre-décembre

(SCHMUTTERER, 1995).

La production annuelle de fruits varie ainsi considérablement d’un lieu a un autre. Selon
KETKAR, (1976), en moyenne, un seul arbre de 8 m de hauteur produit environ 37-55 kg de
fruits par an. Selon RADWANSKI, (1977) la moyenne observée au Nigeria est de 20,5 kg par
arbre et par an. Selon HEGDE, (1993), la moyenne est de 25 kg de graines par arbre mature.
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Mais selon SAXENA et al., (1989) on peut récolter plus de 100 kg sur un seul arbre au

Kenya. Au Sénégal, la moyenne est estimée a 50 kg.

[.1.5 Conditions de croissance du neem

Le neem est un arbre qui se développe généralement rapidement dans de bonnes conditions

climatiques et pédologiques.

Selon RADWANSKI, (1977), 66% de la croissance totale de 1’arbre dans le Nord du Nigeria
a lieu pendant les trois premicres années pour atteindre une hauteur de 4-7 m,etde Sall ma

la cinqui¢me année. Il peut vivre pendant deux siccles.

Connu pour sa résistance a la sécheresse, il se développe normalement dans les zones arides et
semi arides, avec une pluviométrie annuelle comprise entre 400 et 1200 mm
(SCHMUTTERER, 1995; NATIONAL RESEARCH COUNCIL, 1992). Il peut aussi
s’adapter dans les régions ou les précipitations annuelles sont inférieures a 400 mm,
dépendant alors en grande partie de la nappe phréatique, et pendant les périodes de fortes et
longues sécheresses, 1’arbre peut perdre une partie ou la totalité de ses feuilles. Le neem peut
aussi vivre dans des régions ou les précipitations annuelles vont jusqu’a 2500 mm par an, a
condition que le sol sur lequel il pousse soit bien drainé. Mais, dans ces conditions, la
production de fruits est généralement faible en raison de la chute des fleurs et fruits pendant la
saison des pluies. Les tentatives au cours de ces derni¢éres années d’augmenter le nombre
d’arbres dans des zones a fortes pluviométries, entre 3 000 et 4 000 mm par an comme dans la
partie orientale de I’Equateur dans le bassin amazonien et sur I’lle de Tonga, ont

complétement échoué.

Le neem peut se développer sur de nombreux types de sols, mais est mieux adapté aux sols
bien drainés et sableux (SCHMUTTERER, 1995), et meurt rapidement si le site est saturé¢
d’eau (NATIONAL RESEARCH COUNCIL, 1992).

Un pH des sols compris entre 6,2 et 7 semble étre le mieux adapté a cet arbre (FISHWICK,

non daté), mais des pH de 5,9 a 10 peuvent étre tolérés dans certaines conditions.

Typique des régions tropicales et subtropicales, ou les températures moyennes annuelles
varient entre 21 et 32°C, il peut tolérer des températures élevées, par exemple dans le Nord-

Est et le centre de I’Afrique ou les températures a I’ombre peuvent atteindre 50°C durant les

21



mois d’ét¢é (SCHMUTTERER, 1995; NATIONAL RESEARCH COUNCIL, 1992). A
I’inverse, des températures inférieures a 4°C et les gels prolongés conduisent a la mue des

feuilles et la mort des jeunes plantes.

Habituellement rencontré sur les plaines et les basses collines, le neem peut se développer a
des altitudes allant jusqu’a 700-800 m, mais rarement au-dela de 1 000 m. Généralement,
pour les altitudes ¢levées, 1 000 a 1 500 m, la plante a une croissance lente et une faible

production de fruits en raison des températures faibles et des précipitations importantes.

Enfin, la lumiére est un facteur environnemental trés important pour la croissance de la plante.
Bien que les jeunes arbres soient souvent dans 1’ombre, les arbres matures ont besoin de
beaucoup de lumicere. A titre d’exemple, le taux net de la photosynthése, mesuré en Australie
est de 10-17 pmol CO,.m™.s?, ce qui est élevé par rapport a d’autres arbres fruitiers tropicaux

(GRUBER, 1991).

1.1.6 Répartition géographique du neem

Grace au fait qu’il s’adapte bien aux climats chauds et secs, le neem est devenu une espece
trés communément plantée dans les régions tropicales séches et subtropicales d’Océanie,

d’Asie, d’Afrique et d’Amérique (Figure 1-2).

En Océanie, dans le sud du pacifique, le neem se développe dans les iles Fidji, en particulier
dans la partie occidentale des iles de Viti Levu, ou il a été introduit par des immigrés venus de
I’Inde qui travaillaient dans les champs de canne a sucre. En Polynésie, des plantations de
neem sont apparues dans différentes 1les d’Hawai au cours de ces dernieres années. Le neem
est aussi présent en Australie, actuellement dispersé dans toutes les zones tropicales et
subtropicales. Grace aux plantations effectuées dans ce pays durant ces derniéres années, en
particulier dans le Nord du Queensland, le nombre d’arbres avoisine les 160 000 dont

quelques 60 000 arbres répertoriés dans le Queensland.

En Asie, le neem est un arbre caractéristique de la végétation dans le nord du Bangladesh,
dans de nombreuses régions de I’Inde, et au Pakistan. Il y a plus de 34 ans, KETKAR (1976),
signalait déja plus de 14 millions d’arbres en Inde. En Arabie Saoudite, I’arbre a ét¢ introduit

il y a plus de 50 ans (SCHMUTTERER, 1995) pour fournir de ’ombre, lutter contre la
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chaleur et les conditions d’aridité dans certaines villes du pays ou il est probablement devenu
plus fréquent que le palmier dattier ou tout autre arbre. En particulier sur la plaine d’Arafat,
I’une des plus chaudes de la planéte, quelques 50 000 arbres ont été¢ récemment plantés pour
fournir de I’ombre aux plus de 2 millions de pelerins musulmans qui viennent annuellement

pour le Hadj (AHMED et al., 1989).
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En Amérique, la date a partir de laquelle la premiere graine de neem est introduite n’est pas
trés bien connue, et encore moins 1’endroit ou elle a été plantée. Cependant il pourrait avoir
été introduit par les immigrants indiens venus travailler dans les Iles de Trinité et Tobago, ou
de la Guyane. En Haiti, le succeés du programme de plantation lancé il y a 40 ans pour fournir
du bois de chauffage, de I’ombre et pour protéger les sols contre 1’érosion, a fortement
favorisé la propagation rapide de ’arbre de neem dans cette partie du continent américain
(LEWIS et ELVIN-LEWIS, 1983). Des plantations se sont développées autour de Miami et
d’autres régions de la Floride, ainsi que dans le sud de la Californie, I’ Arizona et I’Oklahoma
(BENGE, 1989). Des plantations plus ou moins importantes ont été établies au Nicaragua et
au Honduras ; dans ce pays on décompte plus de 100 000 arbres. Le neem est aussi présent
dans plusieurs régions du Mexique, du sud-ouest du Guatemala, du Salvador, du Costa Rica,
du Panama, de I’ouest de la Colombie (KLEIN KOCH, 1986), le nord-ouest du Venezuela, de

la Bolivie et I’ouest de I’Equateur.

En Afrique de I’Est, le neem a été probablement introduit par des immigrants en provenance
du continent indien. Répandu dans presque tout le continent africain par des acteurs de
I’administration coloniale, il est actuellement présent dans un peu moins de trente pays, en
particulier ceux des régions de la frange méridionale du Sahara, ou il est devenu un important
fournisseur de charbon de bois et de bois de charpente (NATIONAL RESEARCH
COUNCIL, 1992). 1l existe le long de la cote de I’ Afrique orientale, en Somalie, au Kenya et
en Tanzanie, et en Egypte, environ 4 000 arbres ont été plantés au cours des dernieres années,

principalement dans le delta du Nil (SCHMUTTERER, 1995).

En Afrique centrale, le neem est présent dans le bassin du lac Tchad (Est du Niger, Nord-Est
et Sud-Est du Nigeria, Sud-Ouest du Tchad, Nord du Cameroun). Il est également fréquent
dans les autres parties du Nigeria ou il a été introduit probablement vers 1828
(SCHMUTTERER, 1995), principalement dans les régions séches du Nord. Planté autour de
Niamey, capitale du Niger, il a été introduit dans ce pays vers 1940 (ANON, 1992). Le neem
pousse aussi au Bénin, au Togo, au Burkina Faso, au Ghana et en Cote d’Ivoire.

En Afrique de 1’Ouest, le neem est présent au Mali, en particulier le long du fleuve du Niger
vers le Nord de Tombouctou, mais aussi en Mauritanie, en Gambie, aux deux Guinées et dans
la Sierra Leone (SCHMUTTERER, 1995).

Au Sénégal, le neem est présent dans toutes les régions du pays, aussi bien dans les

campagnes qu’en ville, ou il est planté traditionnellement par les populations locales pour son
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ombre et pour fournir du bois de chauffage. Son développement a bénéfici¢ d’un programme

de plantation du Département des foréts sénégalais.

Les estimations du nombre d’arbres dans le monde données par FORSTER et MOSER en
2000 (Tableau I-2) situaient 1’Afrique en téte du recensement, et le Sénégal y est

probablement I’un des principaux contributeurs.

Tableau I-2 : Estimation du nombre d’arbres de neem dans le monde (FORSTER et MOSER,
2000)

Régions ou situation géographique
nombre d'arbres en millions
Monde entier 64,1 a91,1
Asie et Océanie 27,1a39,1
Afrique 31445
Caraibes et Amérique Latine 5,5a6,5
Pays industrialisés <0,5

.2 LE NEEM, "ARBRE DIVIN "

Les caractéristiques d’adaptation a des conditions pédoclimatiques difficiles font du neem un
candidat de choix dans la lutte contre la déforestation, 1’érosion et pour la stabilisation des
sols. Outre ’ombre remarquable que procure cet arbre et qui a motivé certains projets de
plantations, notamment au Sénégal et en Arabie Saoudite, il est aussi pourvoyeur de bois

d’ceuvre et de chauffage en Inde et dans certaines régions d’Afrique et des Caraibes.

Mais ce sont sans aucun doute les propriétés remarquables des extraits qui peuvent en étre
tirés qui ont été a ’origine du plus grand développement de cet arbre. Certaines d’entre elles
sont connues depuis tres longtemps, et toutes les parties de la plante ont ainsi été exploitées en

médecine traditionnelle.
[.2.1 Propriétés médicinales du neem

Appelé "phammacie du villagé ou "lI'arbre miracle” par les praticiens de la médecine
traditionnelle indienne ou "l'arbre divin” par certains auteurs (PURI, 1999), le neem est
utilisé depuis des millénaires en médecine traditionnelle. Les propriétés thérapeutiques de ses

fruits, de ses graines et de son huile, de son écorce, de ses feuilles et de ses racines, qui ont
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une longue tradition d’usage dans la médicine ayurvédique et unani en Inde, sont mentionnées

il y a de cela 3 000 ans dans des récits Sanskrit.

Aujourd’hui le neem est connu comme étant une plante de la médecine traditionnelle dans de
nombreuses zones rurales de régions d’Asie et d’Afrique. Il a également été tres étudié par la
médecine moderne : les effets antiseptiques, anti-inflammatoires, hypoglycémiants,
antibactériens, antipaludéens, antiviral, etc., de divers constituants des feuilles, écorces,
graines, racines sont maintenant établis. Ainsi, plusieurs médicaments a base d’extraits de

neem sont commercialisés en Inde (NATIONAL RESEARCH COUNCIL, 1992).
1.2.1.1 Effet antibactérien

Des préparations a base de neem ont été utilisées comme désinfectant depuis longtemps ;
CHOPRA et al., (1952) ont testé 1’huile essentielle des fleurs de neem contre un certain
nombre d’agents pathogeénes a I’homme et aux végétaux. La plupart des espéces testées a
I’exception du barrilluss mycoidesont montré une sensibilité par rapport a cette huile

essentielle.

1.2.1.2 Effet antidiabétique (hypoglycémiant)

Le neem est I'un des plus anciens médicaments utilisés dans le traitement du diabete
(MUKHERIJI, 1957). SHUKLA et al., (1973) ont montré que I’administration orale de 5
grammes d’extrait aqueux ou d’un équivalent en feuilles séches dans des capsules a permis de
réduire la dose d’insuline des patients de plus de 30 a 50%. LUSCOMBE et TAHA, (1974)
ont test¢ un extrait aqueux de 10% de jeunes et tendres feuilles pour leurs effets
hypoglycémiques sur des lapins et une diminution de la concentration du glucose dans le sang

a été observée.

[.2.1.3 Activité antifertile

Durant leurs études pharmacologiques, MURTHY et SIRSI, (1958a) ont observé une activité
oestrogénique de I’huile de neem et de ses dérivés. Selon SHARMA et SAKSENA, (1959 ;
1959a) deux composés, le nimbinate et nimbidinate de sodium possedent des effets
spermicidal in vitro chez I’homme et les rats. SINHA et al., (1984) ont signalé une activité
antiflagélation de 1’huile de neem sur le sperme : le spermatozoide €tant immobile devient

alors incapable de féconder un ovule.
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1.2.1.4 Effet antipaludéen

Des préparations a base de neem, notamment de 1’écorce, ont pendant trés longtemps été
utilisées contre le paludisme. Les résultats des derniéres études sur cette activité
antipaludéenne sont cependant contradictoires. Certains auteurs comme TELLA, (1976)
trouvent que les doses orales a base de préparations de neem sont presque inefficaces, alors
que d’autres comme EKANEM, (1976) ont démontré D’activité schizonticidale de ces

préparations contre le plasmodium berghei berghei

[.2.1.5 Effet antiulcéreux

L’extrait nimbidine du neem a été étudi¢ par PAILLAI (1978) pour son activité antigastrique,
et s’est révélé efficace. Les études pharmacologiques ont montré que ce composé bloque
I’effet stimulant de I’acétylcholine, mais inhibe également la stimulation produite par
I’histamine. Le nimbidine administré par voie orale de fagon significative empéche
I’ulcération et ces observations ont été¢ confirmées par PILLAI et SANTHA KUMARI,
(1984). D’autres études ont montré I’importance de I’effet protecteur du nimbidine a une dose

de 20 4 40 gkg™.
|.2.1.6 Hfet antiviral

RAO et al., (1969) ont montré que 1’extrait aqueux de 10% de feuilles tendres possédait une
activité antivirale contre le virus de la vaccina et de la variole.’extrait aqueux des feuilles
de neem ne tuerait pas directement le virus mais inhibe la multiplication du vaccina (RAI et

SETHI, 1972).

1.2.1.7 Effet sur le systeme nerveux central

DEBELMAS et HACHE, (1976) ont testé I’effet de ’extrait aqueux du neem sur le systéme
nerveux central. Aucun effet significatif n’a ¢été observé, ni anticonvulsivant,
anticholinergique, analgésique, ou sédatif. PILLAI et al., (1980) ont cependant observé des

effets antistress.
1.2.2 Propriétés insecticides du neem

Ce sont les propriétés insecticides des extraits de neem qui ont été les plus étudiées. Et bien

que cette activité soit mentionnée dans les récits médicaux sanskrits il y a de cela des milliers
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d’années, les énormes potentialités du neem pour le contrdle et la lutte contre les insectes
ravageurs ne sont devenues claires que récemment, en particulier en réponse au probléme
posé par la bioaccumulation et la toxicité des pesticides de synthese utilisés pour 1’agriculture

depuis plus de 60 ans.

La capacité¢ du neem a repousser les insectes a été signalée pour la premicre fois dans la
littérature scientifique en 1928 et 1929 par deux chercheurs indiens (CHOPRA, R.N. et
HUSAIN, M.A.), qui ont utilisé¢ 0,001% d’une suspension aqueuse de graines de neem pour
repousser du sol des criquets pelerins (SCHMUTTERER, 1995). En 1962, a New Delhi,
PRADHAN, S. constate que les criquets refusent de manger les cultures traitées par
pulvérisation d’un extrait aqueux de graines de neem, et ce jusqu’a trois semaines apres le

traitement (SCHMUTTERER, 1995).

Dix ans plus tard, des essais réalisés a la station de recherche sur le café en Haute Kiambu
(Kenya) ont montré que les extraits méthanoliques de feuilles de neem contrdlaient la
croissance du bogue du café (Antestiopus orbitalis bechuana) (SCHMUTTERER, 1995). La
plupart des groupes d’insectes traités avec cet extrait perdait la vie au cours des mues et les
rares survivants présentaient des malformations au niveau des ailes et du thorax a 1’age adulte.
De méme les extraits méthanoliques d’amande de neem se sont avérés efficace pour la
réduction de la fécondité de coléoptéres du haricot mexicain (Epilachna varivestiset de la
patate du Colorado (Leptinotarsa decemlineata) : certaines femelles avaient presque cessé de
pondre et d’autres étaient devenues stériles (SCHMUTTERER, 1995).

Ces activités insecticides des extraits de neem sont attribuées a la présence dans différentes
parties de la plante de plusieurs composés de la famille des terpénoides. Parmi les nombreux
dérivés de la sous famille des limonoides qui ont été identifiés (Tableau 1-3) et dont ’activité
biologique a été étudiée (Tableau I-4), c’est ’azadirachtine et ses dérivés qui ont fait 1’objet

du plus grand nombre de travaux.
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Tableau I-3 : Quelques composés de la famille des limonoides isolés a partir du neem

Nom du composé

Formule

Organes sources

Références

Remarques

SIDDIQUIL S., 1942
NARAYANAN et al., 1964

Le nimbine est ’'un des premiers
constituants du neem a étre isolé a

Graines HARRIS et al., 1968 partir de ses graines et plus
Feuilles BOKEL et al., 1990 récemment a partir de ses feuilles.
Nimbine Sa structure compléte a @ été
déterminée par RMN en 1968.
NARAYANAN et al., 1967a Le 6-déacetylnimbine se rencontre
Graines BOKEL et al., 1990 dans les graines, I’écorce et dans les
Déacétylnimbine Feuilles EKONG, 1967 feuilles (BOKEL et al., 1990) qui
Ecorce contiennent également le nimbolide
HENDERSON et al., 1968 La salannine a été aussi rencontrée
Graines SRIVASTAVA, 1986 dans les extraits du Melia
Salannine Huile DE SILVA et al., 1969 azedarach. 11 est le troisiéme
triterpenoide isolé a partir du neem.
KRAUS etal., 1981c Le 3-deacetylsalannine a été isolé
Graines ISHIDA et al., 1992 plus tard a partir des graines ainsi
Feuilles que la salannole
Déacétylsalannine Ecorce
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Tableau I-3 (Suite) :Quelques composés de la famille des limonoides isolés a partir du neem

Nom du composé Formule Organes source | Références Remarques
LAVIE et JAIN 1967 L’azadirone a été isolée a partir de
LAVIE et LEVY, 1971 I’huile de neem et plus tard a partir
Huile du fruit.
Fruits
Azadirone
LAVIE et JAIN 1967 L’azadiradione a aussi été isolée a
LAVIE et LEVY, 1971 partir de I’huile et récemment
Azadiradione Huile synthétisée par COREY et HAHL,
(1989)
CRAMER, 1979 Le 7-déacétylazadirone n’a pas
Graines encore été rencontré dans la nature
Déacétylazadirone Huile mais a été synthétisé a partir de
I’azadirone (CRAMER, 1979)
LAVIE et JAIN, 1967 Le gedunine a été isolé a partir de
Huile LAVIE etal., 1971 I’huile et de I’écorce de neem
Ecorce
Gédunine
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Tableau I-3 (Suite) :Quelques composés de la famille des limonoides isolés a partir du neem

Nom du composé Formule Organes source Références Remarques
LAVIE et JAIN, 1967 Le déacétylgedunine a aussi été isolé
LAVIE etal., 1971 a partir de I’huile et de 1’écorce de
Déacétylgedunine Huile neem
Ecorce
Z 0 PACHAPURKAR et al., 1974 Le valasinine a été isolé a partir des
. feuilles vertes de neem
Vilasinine 2 Feuilles
KRAUS et al., 1981 Le 1,3-diacetylvalasinine a été isolé a
o A KRAUS, 1984 partir de I’huile
Déacétylvilasinine = Huile KRAUS et al., 1987a, 1991,
1993a
0Ac
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Tableau I- 4 : Activités biologiques de quelques limonoides extraits du neem

Composés et organismes testes

Activités biologiques

Références

Nimbine SIDDIQUI et al., 1942
Epilachna varivestis A EC50=50ppm NARAYANAN et al., 1964
HARRIS et al., 1968
SCHWINGER, 1985
KRAUS et al., 1993a
6-Déacetylnimbine NARAYANAN et al., 1967a
BOKEL et al., 1990
Epilachna varivestis A EC50=50ppm SCHWINGER, 1985
KRAUS et al., 1993a
Popillia japonica A EC50=100ppm SCHWINGER, 1985
Reticulitermes speratus A EC50=28pg.mL" ISHIDA et al., 1992
Salannine HENDERSON et al., 1968
Acalymma vittatum A EC50=20ppm REED et al., 1981
Earias insulana A EC50=0,01% MEISNER et al., 1981
Epilachna varivesti A EC50=14ppm SCHWINGER, 1985
KRAUS et al., 1993a
Heliothis virescens G EC50=170ppm KUBO et al., 1986
Musca domestica A WARTHEN et al., 1978
Popillia japonica A EC50=280ppm SCHWINGER, 1985
Reticulitermes speratus A EC50=19,5ug.mL" ISHIDA et al., 1992
Spodopte frugiperda A ED50=13pg.mL" RAJAB et al., 1988
Spodoptea littoralis A EC50=0,01% MEISNER et al., 1981
3-Déacétylsalannine KRAUS et al., 1991
Epilachna varivestis A EC50=20ppm SCHWINGER et al, 1984
SCHWINGER, 1985
KRAUS et al., 1993a
Heliothis virescens G EC50=170ppm KUBO et al., 1986

Popillia japonica

A

Reticulitermes speratus A

EC50=390ppm
EC50=55,2ug.mL"

SCHWINGER,1985
ISHIDA et al., 1992
KRAUS et al., 1981
SCHWINGER et al., 1985
KRAUS et al., 1993a

A=activité anti-appétant, G=inhibiteur de la croissance, EC50=Concentration Effective 50 :
dose qui induit 50% d’effet, ED50 : Dose effective 50
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Tableau I-4 (Suite): Activités biologiques de quelques limonoides extraits du neem

Composés et organismes testés

Activités biologiques

Références

Azadirone LAVIE and JAIN, 1967, 1971
Epilachna varivestis A EC50=5500ppm SCHWINGER et al., 1984
SCHWINGER, 1985
Popillia japonica A EC45=5000ppm SCHWINGER, 1985
7-deacetylazadirone CRAMER, 1979
Epilachna varivestis A EC50=500ppm SCHWINGER, 1985
Azadiradione LAVIE et al., 1967, 1971
Epilachna varivestis A EC50=320ppm SCHWINGER, 1985
SCHWINGER et al., 1984
Helicoverpa zea A EC50=250ppm KUBO and KLOCKE, 1986
Heliothis virescens A EC50=560ppm LEE et al., 1988
Musca domestica A LC50=0,85pg.mL”’  SIDDIQUI et al., 1990a
Spodoptea frugiperda A EC50=130ppm LEE etal., 1988
Pectinophora gossypiella A EC50=42ppm KUBO et al.,, 1986
Popillia japonica A EC50=5000ppm SCHWINGER, 1985
Reticulitermes speratus A EC50=238ppm ISHIDA et al., 1992
Gédunine LAVIE et al., 1970, 1971
Epilachna varivestis A EC50=930ppm SCHWINGER et al., 1984
SCHWINGER, 1985
Helicoverpa zea G EC50=50ppm KUBO et al.,, 1986
Ostrinia nubilalis A EC50=500ppm ARNASON et al., 1987
Pectinophora gossypiella G EC50=32ppm KUBO et al.,, 1986
Popillia japonica A EC50=500ppm SCHWINGER, 1985
Reticulitermes speratus A EC50=49pug.mL’ ISHIDA et al., 1992
Spodoptea frugiperda G EC50=47ppm KUBO et al.,, 1986
Plasmodium falciparum M LC50=1pM.mL" KUBO et al.,, 1986
Déacetylgedunine LAVIE et al., 1970, 1971
Helicoverpa zea G EC50=165ppm KUBO et al.,, 1986
Reticulitermes speratus A EC50=22,5pg.mL”’  ISHIDA et al., 1992
Spodopte frugiperda G EC50=60ppm KUBO et al.,, 1986
Pectinophora gossypiella G EC50=22ppm KUBO et al.,, 1986
P-388 leukemia cell line G ED50=0,11ppm PETTIT et al., 1983
Déacetylvalasinine KRAUS et al., 1981c
Epilachna varivestis A EC50=13ppm SCHWINGER, 1985
KRAUS et al., 1991, 1993a
Valasinine KRAUS et al., 1984
Epilachna varivestis A EC50=10ppm SCHWINGER, 1985

KRAUS et al., 1991, 1993a
KRAUS et al., 1987a,b

A=activité anti-appétant,

G=inhibiteur de

la croissance,

M=Mortel, EC50=Concentration

Effective 50 : dose qui induit 50% d’effet, ED50=Dose Effective 50, LC50, Concentration Létale 50
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[.2.3 L'azadirachtine : principe actif du neem

[.2.3.1 Structure et caractérisation de 'azadirachtine

BUTTERWORTH et MORGAN, (1968) ont isolé pour la premicre fois 1’azadirachtine sous
sa forme cristalline a partir d’extraits méthanoliques de graines de neem. Bien que sa présence
ait aussi €té signalée dans un autre arbre, le Melia Azedarach. (MORGAN et THORNTON
1973), qui pousse dans les mémes régions, cette molécule apparait spécifique au neem. En
réalité, depuis la premiére proposition de structure (BUTTERWORTH et al., 1972), modifi¢e
par KRAUS et al., (1985a,b; 1986; 1987c) et POHNL, (1985) plusieurs molécules de
structure analogue ont aussi €té isolées a partir du neem et peuvent étre classées en trois
groupes : les azadirachtoles, les azadirachtines et les méliacarpines (SCHEMUTTERER,
1995). Par mesure de simplification, ces dérivés qui présentent le méme squelette carboné
mais différent par la position ou la nature des substituants, ont été désignés sous le nom
générique d’azadirachtine, affecté d’une lettre A, B, C etc. (Figure I-3, REMBOLDT et al.,
1987a,b ; REMBOLDT, 1989a ; YAMASAKI et KLOCK, 1987). C’est I’azadirachtine A qui

est considérée comme le motif structural de référence.

._.! ;l I
Hzco0¢ —0

{A) (B)

Figure |- 3 : Formules de 1’azadirachtine A et ses dérivés
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1.2.3.2 Dosage de I'azadirachtine dans le neem

Les méthodes de dosage de 1’azadirachtine dans les extraits de neem ont fait 1’objet de

nombreux travaux (Tableau I-5).

Tableau I-5 : Méthodes de dosage de I’azadirachtine dans les formulations et les extraits de

neem

Longueur d’onde
Méthode Phase mobile du détecteur UV Références

(nm)

Chromatographie Liquide Ethanol-eau - WARTEN et al., 1984
Haute Performance (CLHP)
Chromatographie Flash puis Acétonitrile-eau 254 YAMASAKI et al.,
HPLC (30-70 1986
Chromatographie Liquide Acétonitrile-eau 214 KAUSHIK, 2002
Haute Performance. (60-40)
Chromatographie Liquide M¢éthanol-eau 214 RENGASAMY et
Haute Performance. (65-35) al.,1993
Chromatographie Liquide M¢éthanol-eau 215 GOVINDACHARI et
Haute Performance. (60-40) al., 1990
Chromatographie Liquide Méthanol-eau 214 KUMAR et PAMAR,
Haute Performance. (70-30) 1996
Chromatographie Liquide Acétonitrile-eau 217 JOHNSON et
Haute Performance. (Gradient) MORGAN et al., 1997
Chromatographie Liquide Acétonitrile-eau 210 THEJAVATHI et al.,
Haute Performance. (Gradient) 1995

Outre la caractérisation des différentes structures des dérivés de 1’azadirachtine, ces méthodes
ont permis d’étudier les variations de sa teneur dans les graines de neem (ERMEL et al.,
1984 ; ERMEL et al., 1987 ; KETKAR et KETKAR, 1993 ; RENGASAMY et al., 1993).
En particulier, 1’étude menée par ERMEL et al., (1984, 1987) révéele que la teneur moyenne
en azadirachtine des amandes de graines de neem (Tableau 1-6) peut varier de 2,05 a 6,10
gkg! d’amande. Les valeurs extrémes rencontrées sont de 2,05 g.kg™ pour la plus faible au
Mali, et de 6,10 gkg™ pour la plus forte, mais la valeur moyenne pour les 256 échantillons

provenant de 22 pays est de 3,60 gkg”'. Au Sénégal, elle est de 3,30 g.kg™.
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Tableau 1-6 : Teneur moyenne en azadirachtine des amandes de graines de neem des

¢chantillons de 22 pays (ERMEL et al., 1984 ; 1987)

Pays Nombre d’échantillons Teneur en Azadirachtine (g.kg™)
République dominicaine 44 3,43+0,74
Haiti 16 3,05+0,59
Honduras 1 4,2
Equateur 26 3,99£1,19
Guinée Bissau 1 2,4
Mali 2 2,05
Sénégal 22 3,3+0,63
Gambie 6 2,98+0,88
Niger 15 3,4+0,67
Togo 3 5,4
Bénin 57 3,75+0,94
Soudan 9 2,53+0,6
Somalie 19 2,9+0,88
Zanzibar 1 4.8
Madagascar 1 22
Iran 4 2,75
Yémen 7 4,44+0.9
Inde 9 5,14+1,8
Sri Lanka 3 3,4+0,34
Myanmar 3 6,1+0,7
Thailande 6 5,2+1,1
Australie 1 4,9

Plus récemment, SIDHU et al. (2003) ont étudié la variabilité de la teneur en azadirachtine
des graines de neem provenant de 43 zones de 7 ¢états de I’Inde : elle varie de 780 a 3 165
mg.kg"' d’amande, sans corrélation apparente avec la surface de I’amande. La forme A de
’azadirachtine est toujours nettement majoritaire par rapport a la forme B (prés de 10 a 30
fois plus, a quelques exceptions prés: Tableau I-7). Par comparaison avec le dosage des
triterpenoides, nimbine et salannine rapporté par ces mémes auteurs (SIDHU et al., 2004)
dans le cas de graines de neem provenant de six états d’Asie, 1’azadirachtine est le limonoide
majoritaire, bien que la teneur en salannine puisse atteindre des valeurs équivalentes dans

certains cas (1 000 a 1 800 mg.kg™' d’amande).
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Tableau I-7 : Teneur en azadirachtine A et B selon plusieurs zones géographique d’Inde

Provenance Aire de Azadirachtine Azadirachtine  Azadirachtine Ratio
I’amande A (mg.kg'l) B (mg.kg'l) (A+B) (mg.kg'l) (A/B)
Oraia 83,5 556.,9 2257 782,6 2,47
Chaprab 98,1 678.,6 111,5 790,2 6,13
Auraiyaa 83,7 804,2 68,1 8723 33,07
Kanyakumaric 88,9 829,9 379.4 1209,3 2,95
Bijnora 73,4 834,8 177,1 1011,9 4,71
Kannauja 102,1 880,2 312,3 1192,5 3,32
Rampura 72,3 929,7 88.9 1018,7 10,48
Gazipura 98,8 942.6 66,2 1008.9 14,31
Ajmerd 86,3 955,5 316,2 1271,7 3,02
Bhagalpurb 100,3 980,6 101,9 1082,5 9,62
Baraunib 90,9 982,7 147.4 1130,1 7,25
Darbhangab 89,9 1002,5 119,7 1122,1 8,42
Jodhpurd 68,8 1003,1 103,2 1106,3 9,71
Moradabada 101,3 1013,3 214,7 1228,1 6,41
Farrukhabada 112,3 1022,5 94 1116,5 10,7
Mathuraa 90,5 1071,8 58,7 1130,5 31,41
Kheria 91,6 1082,6 173,2 1255,7 5,88
Jaisalmerd 75,2 1092,2 426,2 1518,4 2,56
Hathrasa 82,4 1126,9 1344 1261,2 8,4
Ranchig 92,5 1159,8 190,1 13499 6,09
Muzzafarpurb 90,1 1169.4 141,5 1310,9 8,26
Bulandshahara 97 1205,1 139.4 1344.,5 9,79
Haridware 83,3 1231 182,8 1413,8 7,17
Hazipurb 101,1 12544 96,6 1351 13,04
Patnab 86,2 1272,6 2283 1500,9 5,58
Lucknowa 105,2 1334,2 139.4 1473,6 9,66
Badauna 97,8 1388,1 143,9 1532 9,64
Dehradune 89,3 1459,7 326,6 1786,3 4,72
JP Nagara 74,9 1505,2 590,6 20959 6,03
Varanasia 104,8 1531,7 69,7 1601,5 24,54
Muzzafarnagara 88,8 1534,5 149,7 1684,2 10,27
Meeruta 101,2 1573,8 105,2 1679 22,63
Agraa 76,2 1576,2 261,9 1838 8,16
Siwanb 81,1 1629 96 1725 17
Kanpura 80,5 1671,4 68,9 1740.4 23,14
Pratapgarha 78,9 1705,9 100,8 1806,7 17,12
Jaipurd 92,6 1706,4 251,5 1957,9 6,78
Samastipurb 84,5 1916,5 95 2011,5 20,19
Fatehpura 97 1941,2 43,1 1984,3 98,15
Rohtakf 86,6 2032,9 243.9 2276,8 8,33
Maua 92,6 2058,2 100,3 21585 20,53
Sri Ganganagard 89 2400 172,3 2572,3 13,92
Shahjahanpura 110,9 3030,8 134,1 3165 24,32
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L’évolution de la teneur en azadirachtine a également ¢été étudiée aux différents stades de
floraison et fructification de I’arbre (RANGASWAMY et PARMAR, 1994). Non détectable
jusqu’a 40 jours apres ’anthése, 1’azadirachtine apparait a 1’age de neuf semaines du fruit vert
(YAKKUNDI et al., 1995), et s’accumule pour atteindre son maximum apres 19 semaines,
lorsque le fruit commence a changer de couleur en virant du vert au jaune. JOHNSON et al.,
(1996) ont étudi¢ le développement des terpénoides majeurs du neem (azadirachtine, nimbine,
salaninne, déacétylnimbine, déacétylsalaninne) de six arbres du village de Dambulla au
Centre Nord du Sri Lanka. Les différentes étapes de la floraison et de la fructification de ces

six arbres sont résumées dans le Tableau I-8.

Tableau I-8 : Evolution de la fructification de six arbres de neem du village de Dambulla au

Centre Nord du Sri Lanka (JOHNSON et al., 1996)

Etape de la fructification Arbre A Arbre B Arbre C Arbre D Arbre E Arbre F
Age de l'arbre (ans) 20 18 15 18 20 22
Hauteur de 1’arbre (m) 10 8 7,5 10 11 13
Diamétre de I'ombre (m) 67 39 28 24 33 40
Début de formation des fleurs (jours) 0 0 0 0 0 0
Début de formation du fruit (jours) 68 68 55 55 63 68
Formation compléte des fleurs (jours) 79 81 76 76 81 81
Premier fruit vert (jours) 119 119 106 106 119 119

Formation compléte des fruits (jours) 147 147 139 139 147 147
Début de la maturité des fruits (jours) 149 157 145 141 161 161
Premier fruit mar (jours) 156 165 159 149 175 175
Maturité compléte des fruits (jours) 193 193 190 180 193 203

Le teneur en azadirachtine, qui varie d’un arbre a I’autre, tend néanmoins a se stabiliser apres

maturité compléte des fruits (Figure 1-4).
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Figure |- 4 : Développement de la teneur en azadirachtine au moment de la fructification de

la graine en fonction du temps des arbres A a F

1.2.3.3 Activité insecticide de I'azadirachtine

Depuis la mise en évidence des propriétés de régulation de la croissance d’insectes (Insect
growth Regulating) en 1972 (SCHMUTTERER, 1995), 1’azadirachtine, considéré comme
principal composé actif du neem, a fait I’objet de nombreux travaux et publications (LAVIE
et al.,, 1971 ; CONNOLLY, 1983 ; KRAUS, 1983 ; KRAUS et al., 1985, 1987 ; MOGAN et
MANDAVA, 1987 ; SIDDIQUI et al., 1988 ; BALANDRIN et al., 1988), y compris dans le
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cadre de congrés internationaux organisés sur le neem (SCHMUTTERER et al., 1981 ;
SCHMUTTERER et ASCHER, 1984 ; 1987). D’autres propriétés insecticides de
I’azadirachtine et d’extraits de neem ont ainsi été mises en évidence : effet anti-nutritif ou

répulsif, et de réduction de la fécondité (Tableau 1-9).
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Tableau 1-9 : Quelques espéces (bactéries, champignons, insectes, protozoaires et nématodes)

sensibles a I’action de I’azadirachtine)

Composés et organismes testés Sources Activités biologiques Références

Azadirachtine QGraine

BUTTERWORTH et al., 1968
KRAUS et al., 1985b, 1987¢

Acricotopus lucidus G 100%a lugmL' STAIBER, 1992
Epilachna varivestis A EC50=13ppm SCHWINGER, 1985
SCHWINGER, et al., 1984
KRAUS et al., 1991, 1993a
G LC50=1,66ppm REMBOLD, 1989a,b
G 69%a1,00ppm SCHWINGER, 1985
G 60%a0,0lug.g’ BAUMANN, 1985
KRAUS et al., 1991, 1993a
Helicoverpa zea G EC50=0,7ppm  KUBO and KLOCKE, 1982
Heliothis virescens G EC50=0,7ppm  KUBO and KLOCKE, 1982
G EC50=0,07ppm YAMASAKI et al., 1987
L LC50=0,8ppm YAMASAKI et al., 1987
Melanoplus sanguinipes G ED50=10,8ppm CHAMPAGNE et al., 1989, 1992
Oncopeltus fasciatus G ED50=3,5ppm  ISMAN et al., 1990
G ED50=5ppm CHAMPAGNE et al., 1989, 1992
Pectinophora gossypiella G EC50=0,4ppm  KUBO and KLOCKE, 1982
KUBO et al., 1986
Peridroma saucia A EC50=8,0g/cm2 ISMAN et al., 1990
G EC50=0,26ppm ISMAN et al., 1990
G EC50=0,4mol.g'1 CHAMPAGNE et al., 1989, 1992
G 100%a2ugg’ KOULetal., 1990
Popilia japonica A EC50=2ppm SCHWINGER, 1985
Schistocerca gregaria A 100% a 0,07ppm BUTTERWORTH et al., 1968
Spodoptera frugiperda G EC50=0,4ppm  KUBO and KLOCKE, 1982
KUBO et al., 1986
G EC50=0,08ppm LEE etal., 1991
L LC50=Ippm LEE et al.,, 1991
Spodoptera littoralis A EC50=0,07ppm KLINGELE, 1985
A 98,8% a lppm LEY etal., 1993
G 20-30% a 10ppm BAUMANN, 1985
G 100%a 10pg.g’ BAUMANN, 1985
Tenebrio molitor G 100%a lpgg' PASCUALetal., 1990
Trypanosoma cruzi G ED50=0,25ug.g’ GONZALES et al., 1992
3-Déacétylazadirachtine Graine REMBOLD, 1989a,b
THIELE, 1991
KRAUS et al., 1991, 1993a
Epilachna varivestis G EC50=0,38ppm REMBOLD, 1989a,b
Heliothis virescens G EC50=0,09ppm YAMASAKI et al., 1987
L LC50=0,37ppm YAMASAKI et al., 1987
3-Tigloylazadirachtol Graine KLENK, 1985
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(Azadirachtine B) KLENK et al., 1986
REMBOLD, 1987a,b
BILTON et al., 1988

Epilachna varivestis G 70%2a0,0lpg.g’ SCHWINGER, 1985
G 85% a2ppm SCHWINGER, 1985
KRAUS et al., 1991, 1993a
G ED5S0=1,3ppm  REMBOLD, 1987b, 1989a,b
Heliothis virescens G EDS50=0,17ppm KUBO etal., 1986
L LC50=0,8ppm  KUBO etal., 1986
G 65% a Sppm KLINGELE, 1985
LEY et al., 1993
G EC50=0,15ppm GARCIA etal., 1984
1-Detigloylazadirachtin Graine REMBOLD, 1989a,b
(azadirachtine E)
Epilachna varivestis G EC50=0,57ppm REMBOLD, 1989a,b

A=activité anti-appétant, G=inhibiteur de la croissance, L=activité anti-larvaire,
EC50=Concentration Effective 50 : dose qui induit 50% d’effet, ED50=Dose Effective 50,
LC50, Concentration Létale 50

Ainsi, I’azadirachtine provoquerait plus de 90% des effets de la plupart des insecticides
conventionnels. Ce principe actif naturel ne tue pas les insectes, du moins pas immédiatement,
mais agit comme répulsif, perturbe leur croissance et leur reproduction. Les recherches
effectuées au cours des derniéres années ont montré qu’il est I'un des plus puissants
régulateurs de croissance et de dissuasion de 1’alimentation jamais découvert vis-a-vis de
plusieurs espéces d’insectes ravageurs, ainsi que de certains nématodes. C’est une substance
si puissante que la présence d’une faible trace peut empécher certains insectes de toucher aux
plantes.

D’apres SCHMUTTERER, (1995), la structure de 1’azadirachtine est similaire a celle de
I’hormone des insectes appelée « ecdysone », qui contrdle le processus de méthamophose des
insectes qui passent du stade de larve a pupe, et a 1’age adulte. Elle affecte le corpus
cardiacum, qui contrdle la sécrétion des hormones. Le changement métamorphique requiert
une synchronisation aigué de nombreuses hormones et d’autres changements physiologiques
pour aboutir. [.’azadirachtine semblerait bloquer 1’ecdysone, la sécrétion de ces hormones
vitales et la croissance des insectes. Les insectes ne peuvent pas muer, et c’est ce qui freine
leur cycle de vie.

Ces remarquables propriétés insecticides de 1’azadirachtine, active contre une trés large

gamme d’insectes a des doses inférieures a 0,1 ppm, la placent comme 1’'une des plus
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prometteuses parmi les substances naturelles actives extraites des familles de plantes
actuellement étudiées.

Susceptibles de controler efficacement les populations d’insectes nuisibles, ces insecticides
naturels, contre lesquels les insectes auront de la difficult¢é a mobiliser leur systeme de
détoxification, garantie de la durabilité de leur effet, auront I’avantage de ne pas provoquer
d’effet d’accumulation de produits neurotoxiques pour I’homme.

Ainsi, les formulations artisanales a base d’extraits de neem sont utilisées depuis fort
longtemps (EPPLER, 1993a ; EPPLER, 1993b ; FEUERHAKE et SCHMUTTERER, 1982 ;
AHMED ; 1988 ; KAUSHIK et., 2002). Actuellement, plusieurs formulations a base
d’azadirachtine (extraite du neem) sont commercialisées dans plusieurs pays sous des noms

variés (Econeem plus, neemix, etc. ; Tableau I-10).

Cependant, comme dans le cas de nombreuses substances naturelles, le développement de

I’utilisation de cet insecticide naturel est dépendant de la disponibilité de sa production.

44



Tableau 1-10 : Quelques formulations a base d’azadirachtine

Nom commercial Teneur en Fabriquant Pays Références
Azadirachtine
Nimbecidine® (0,03%) T. Stanes and Company Ltd. Inde KUMAR et al., 2003
Econeem Plus® (1%) Margo Bio-control Pvt. Ltd. Inde KUMAR et al., 2003
Soluneem® (6,5%) Vittal Mallya Research Foundation Inde KUMAR et al., 2003
Limonool® (0,03%) Bio Multi-tech (Pvt) Ltd. Inde KUMAR et al., 2003
Neemgold® (0,15%) SPIC Biotechnology Division Inde KUMAR et al., 2003
Econeem Plus® (1%) Margo Bio-control Pvt. Ltd. Inde KUMAR et al., 2003
Fortune Aza® (3%) Fortune Bio tech Lab, Hyderabad Inde KUMAR et al., 2003
NeemAzal TM-F (5%) EID Parry (India) Ltd. Inde KUMAR et al., 2003
Neemix 4.5® (4,5%) - Canada Agence de Réglementation de
la Lutte antiparasitaire
Margocide-OK” - Monofix Agroproducts Ltd. Inde PARMAR et KETKAR, 1993
Neemark - west Coast Herbochem Pvt. Ltd. Inde PARMAR et KETKAR, 1993
Neem Oil Emulsion - Sio Agro Research Laboratories Inde PARMAR et KETKAR, 1993
Neem Plus - B.D.Keathen and Co. Inde PARMAR et KETKAR, 1993
Neemrich - National Chemical Laboratories Inde PARMAR et KETKAR, 1993
Neemosan - Agro Links Inde PARMAR et KETKAR, 1993
Neemta 2100 - A.J. chemicals Inde PARMAR et KETKAR, 1993
Nimlin - Sunline Agro Chemicals Inde PARMAR et KETKAR, 1993
Neem Azal T/S (1%) Trifolio-M Allemagne BIOFIL, 2008
Margosan-o (0,3%) Grace Sierra Co. USA BIOFIL, 2008
Bioneem (1%) Ringer Corporation USA BIOFIL, 2008
Suneem (1%) SENCHIM Sénégal -

45



1.2.3.4 Composition et exploitation de la graine de neem

Au dela de I’exploitation du neem comme arbre d’ornement, de protection contre le soleil (a

travers son ombre), mais aussi pour la reforestation et la stabilisation des sols, et pour la

production de bois d’ceuvre (tronc de 1’arbre) et de combustible solide, toutes les parties de

1‘arbre (racine, écorces, feuilles, fruits et graines) ont fait 1’objet d’utilisations traditionnelles

dans les régions du monde ou il est présent et/ou il a été implanté (Tableau I-11).

Tableau I- 11 : Quelques utilisations potentielles des différentes parties de I’arbre de neem

Partie ou produit

Usages potentiels

de l'arbre

Fruit Production d'huile, nourriture (pulpe) pour 'homme et surtout pour certains
oiseaux, médecine etc.
Production d’huile, matiére premiére pour la production de pesticides

Graine naturels commerciaux, protection des plantes, protection des stocks de
graines, médecine, etc.
Production de savons, mati¢re premicre pour la production de pesticides

Huile naturels, cosmétique, protection des plantes et des stocks, médecine, soins
animaliers, huiles de graissages pour moteurs, etc.

Tourteau Phytopharmaceutique, matiéres premicres pour la production de pesticides
naturels, additifs pour le sol, engrais, alimentation et hygiéne animale, etc.

Feuilles Meédecine, cosmétique, ombre, protections des plantes et stocks, soins
animaliers, etc.

Bois Bois de chauffage, production de charbon, matériau de construction, meuble,
etc.

Ecorces Hygiéne dentaire, médecine, cosmétique, etc.

Racines Médecine, etc.

46



Une enquéte réalisée sur ’utilisation de différentes parties de 1’arbre de neem (racines,
écorces, bois, feuilles, fruits et graines) a permis de montrer que les graines (pour leurs
propriétés biocides) et les feuilles (pour leur vertus thérapeutiques) sont les plus utilisées et
dans une moindre mesure le bois (Figure I-5). Cette figure exprime le pourcentage de réponse
positive sur I'utilisation individuelle ou collective de ces différentes parties (FORSTER et
MOSER, 2000). Par exemple, 100% des personnes qui ont au moins une fois utilisé¢ une partie
du neem en Amérique Latine et aux caraibes, ont utilisé les graines de neem contre 0% pour
I’écorce et les racines. En Afrique, c’est 87% des personnes qui se servent du neem, utilisent

les feuilles contre 71% pour les graines.
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Figure I- 5: Pourcentage de réponse positive sur 1’utilisation de la graine, du fruit, des

feuilles, du bois, de I’écorce et des racines de neem selon différentes zones géographiques

Les feuilles sont utilisées en Asie pour les vertus thérapeutiques des principes actifs mais ce
sont surtout les graines qui sont exploitées pour produire, outre 1’extrait pesticide, des huiles

et des tourteaux.

En effet, les analyses de la teneur en huile de la graine et de ’amande de neem relevées dans
la littérature (Tableau I-12) montrent que les lipides constituent la fraction majoritaire (30 a

50% de la masse de maticre seche des amandes).
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Tableau 1-12 : Teneur en huile de la graine, de I’amande et du fruit selon différentes origines

Teneur en huile (%) Mati¢res Lieu de croissance Références

20 432,62 Graine Inde KAURA et al., 1998

32,9a51,6 Amande Inde SIDHU et al., 2003

30a50 Amande Inde KAUSHIK et al., 2002

30a50 Amande Inde KAUSHIK et VIR, 2000

32,94a45,5 Amande Inde SIDHU et al., 2004

18,7 a 24,5 Fruit Mexique MUNOZ-VALENZUELA et al., 2007
30 Graine Cote d'Ivoire GOSSE et al., 2005

43 Amande Brésil MOMCHILOVA et al., 2007

L’huile obtenue par extraction des graines, de couleur jaune pale a noirdtre, posséde une
odeur alliacée et une saveur trées amere (NDIAYE, 2002). Ses caractéristiques sont les

suivantes (DJENONTIN, 2006 ; NDIAYE, 2002) :

Poids spécifique a 25°C : 0,914-0,923

= Indice de saponification : 185 a 197
Indice d’iode : 69 a 73 (méthode de Wijs)
Indice de réfraction : 1,466
Point de fusion : 25°C
Point de solidification : 9°C

Sa composition en acides gras, caractérisée par les quatre majoritaires : oléique, palmitique,
stéarique et linoléique, la distingue des principales huiles exotiques (Jatropha, Chanvre, etc.)

et alimentaires (Tournesol, Arachide, etc.) produites industriellement (Tableau I-13).

48



Tableau 1-13 : Répartition des acides gras majoritaires de 1’huile de neem et de quelques

autres huiles végétales (%)

Graines Palmitique Stéarique Oléique Linoléique  Références

Neem 17,87 22,67 9,09 -18,79 39,92-49,12 17,28 - 24,34 KAUSHIK et al., 2002

Neem 17,3 - 34,3 6,6 - 24 25,4 -54,2 6,2-16,7 KAUSHIK et VIR, 2000

Neem - - 45,50 - MUNOZ-VALENZUELA
etal., 2007

Neem 19,4 16,4 43,1 17,6 GOSSE et al., 2005

Neem 17,8 17,4 43,5 18,7 DJENONTIN, 2006

Jatropha 13 -15 6,5-7.8 32-45 15-32 KPOVIESSI et al., 2004

Chanvre 7,9 2,7 20,3 51,3 STAMBOULI et al., 2006

Canarium 3,8 32 89,4 0,7 KPOVIESSI et al., 2004

Soja 8,0-12,0 2-45 20 -25 51-58 PERRIN, 1999

Tournesol 6,1 3,5 29,4 56,9 EVON, 2008

Arachide 0-13 3,0-4 48-66 14-28 PERRIN, 1999

Olive 8,5-14 3,0-5 61-80 3,0-15 PERRIN, 1999

Palme 41-46 40-7 36-42 8,0-12 PERRIN, 1999

La proportion de mati¢res insaponifiables (colorants, stérols, tocophérols, cires, vitamines
liposolubles, hydrocarbures, etc.) contenue dans un corps gras dépend bien évidemment de
son origine biologique, des traitements qu’il a pu subir (raffinage), ainsi que de la nature du
solvant d’extraction. Les phytostérols et les tocophérols constituent la partie la plus
importante de cette fraction. Leur composition dépend du type d’huile mais le B-sitostérol, le

campestérol et le stigmastérol sont, dans 1’ordre, les plus importants en termes de quantité.

La composition en phytostérols de I’huile de neem, qui peuvent représenter jusqu’a 2%
(MOMCHILOVA et al., 2007), n’est pas bien rapportée dans la littérature. Cependant nous
pouvons souligner les travaux effectués par GOSSE et al., (2005) en Cote d’Ivoire,

DJENONTIN, (2006) au Benin et MOMCHILOVA et al., (2007) au Brésil ( Tableau I-14).
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Tableau I-14 : Composition des phytostérols de I’huile de neem

Teneur (%) GOSSE et al., 2005 DJENONTIN, 2006  MOMCHILOVA et al., 2007
AS-Campestérol 03 33 83
A-Stigmastérol 19,2 111 16,8
B-Sitostérol 62,9 77,7 70,1
A’-Avenastérol 15,6 4,0 -

Cholestérol 0,8 0,9 -

Fucostérol - ) 4,1
4-méthylcholestérol 1,2 ) -

Non identifié - 0,9 0,7

Impropre a la consommation humaine, du fait des nombreux produits actifs qu’elle contient et
de son amertume, 1’huile de neem est traditionnellement utilisée pour produire du savon. Elle
est aussi utilisée pour des applications cosmétiques (shampoings anti-pelliculaires ou contre
les poux, pates a dentifrices, huiles corporelles et de protection solaire, savons
dermatologiques, lotions antiseptiques et pour lutter contre 1’acné, 1’eczéma, le psoriasis, ...)
Enfin elle entre dans la formulation des pesticides a base d’azadirachtine extrait du neem

(Neemix, Econeem Plus, etc.).

L’extraction de I’huile des graines de neem laisse un tourteau qui est caractérisé par une forte
teneur en azote et donc en protéines, une proportion moyenne de matiére minérale et une
faible proportion en cellulose (Tableau I-15). Ceci expliquerait son utilisation traditionnelle
comme aliment de bétail. Riche en azote, phosphore et potassium, elle est également utilisée
comme matiere fertilisante dans les champs mais aussi comme insecticide du fait de sa teneur
en maticres bioactives (azadirachtine, nimbine, salannine, etc.). Le Tableau I-16 décrit la

composition en minéraux de différents types de tourteaux gras.
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Tableau 1-15 : Caractéristique de tourteaux de neem (NJENONTIN, 2006)

Matiere (%) Tourteaux gras
Matiére séche 95,5
Cendre 5,3
Huile résiduelle 6,4
Protéines 31,5
Sucre 9,6
Cellulose 4,1
Lignine 1,9

Tableau I-16 : Eléments minéraux dans les tourteaux d’extraction

Eléments minéraux Teneur (MS) Tourteaux' Tourteaux”
Azote % 4,7 3,3
Phosphore % 0,5 0,3
Calcium % 0,3 0,96
Magnésium % 0,3 0,44
Potasium % 0,9 0,98
Sodium ppm 0,1 0,4
Fer ppm 75 2705
Manganese ppm 25 70
Cuivre ppm 33 19
Zinc ppm 56 19

' SCHMUTTERER, 1995 ; ? : DJENONTIN, 2006

I. 3. FRACTIONNEMENT DE LA GRAINE DE NEEM

Au-dela des procédés traditionnels et artisanaux de pressage de la graine de neem pour obtenir
une huile et un tourteau, les données sur le fractionnement industriel ne sont pas ou peu
accessibles. De multiples extraits de neem sont cependant disponibles sur le marché,

recouvrant une grande variété de produits et dont la teneur en azadirachtine est aussi tres

variable (Tableau I-10).

[.3.1 Les procédés de fractionnement de la graine de neem

Le fractionnement de la graine de neem conduit a la production de 1’azadirachtine, principe
actif des formulations a base d’azadirachtine, et a I’huile qui constitue la seconde valeur

ajoutée des graines. Les conditions d’extraction de I’azadirachtine de graines de neem ont fait



I’objet de plusieurs travaux, tant pour sa caractérisation (JARVIS, 1999 ; YAMASAKI et al.,
1986 ; JOHNSON et al., 1996 ; JOHNSON et MORGAN, 1997 ; KAUSHIK, 2002, SILVA et
al., 2007) que pour sa production. Les procédés d’extraction sont rapportés dans la Figure |-

6, pour les protocoles analytiques, et la Figure I-7 pour les procédés de production.

Extraction
Liquide/solide

Extraction
Liquide/liquide

Concentration
a sec

Figure |- 6: Schéma du procédé d’extraction de I’azadirachtine de neem pour sa

caractérisation analytique
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Extraction
Liquide/solide

Purification
de ’extrait

Figure |- 7 : Schéma du procédé de production de 1’azadirachtine et de 1’huile de graines de

necm

1.3.2 Les procédeés bi-vis : nouveaux modeles de fractionnement des graines

oléagineuses

Initialement dédi¢e a la réalisation d’un seul type d’opération, centrée sur 1’extrusion de

maticres plastiques, puis la cuisson extrusion de farine, I’extrudeur bi-vis est entré dans le
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domaine du fractionnement avec le développement de cette technologie dans 1’industrie
papeticre. Aujourd’hui, cette technologie qui permet de réaliser plusieurs opérations
¢lémentaires en continu dans un seul appareillage a vu exploser ses domaines d’applications.
Ainsi, D’extrusion trouve désormais des applications dans des domaines aussi riches que
varié¢s : fabrication de pate a papier, fractionnement des agroressources, fabrication des
agromatériaux, traitement des déchets etc. Plusieurs travaux ont été réalisés au Laboratoire de
Chimie Agro-Industrielle de Toulouse notamment sur la modélisation du fractionnement des
agroressources, sur 1’extraction de constituants des agro ressources ainsi que la production
d’agromatériaux. Nous pouvons souligner les travaux qui ont porté sur I’extraction des
hémicelluloses (N’'DIAYE, 1996 ; N°'DIAYE et al., 1996 ; NDIAYE et RIGAL, 2000, PRAT,
1998 ; PRAT et al.,, 1999 ; PRAT et al., 2002 ; ), de xylannes et d’arabinoxylannes (RIGAL et
al., 1998), de pectines (MARECHAL, 2001 ; MARECHAL et RIGAL, 1999 ; JORDA, 2003),
de protéines (SILVESTRE et al, 1999), la fabrication d’agro matériaux
(VANDENBOSSCHE-MARECHAL, V., 1998 ; RIGAL et al., 1999 ; ROUILLY, 2002 ;
ROUILLY et al., 2000; ROUILLY et al., 2004 ; PEYRAT, 2000; GENEAU, 2006 ;
GENEAU et al., 2004 ; HUMBERT, 2008 ; NENONENE, 2009), I’expression et 1’extraction
d’huile par solvant (AMALIA KARTIKA, 2005 ; AMALIA KARTIKA et al., 2004a ; 2004b,
2005 ; 2006 ; LACAZE-DUFAURE, 1998 ; LACAZE-DUFAURE et al., 1996) et I’extraction
aqueuse de I’huile de tournesol (EVON, 2008 ; EVON et al., 2007 ; 2009).

[.3.2.1 Les éléments constitutifs de I'extrudeur

Un extrudeur bi-vis est constitué, entre autres d’un fourreau thermorégulé terminé par une

filiere de forme variable, dans lequel tournent deux vis. L extrudeur bi-vis peut étre :

= A vis non pénétrante :les extrudeurs bis vis non pénétrantes sont assez rares et ont le
méme comportement que deux extrudeurs mono-vis en paralléle ou encore extrudeurs
double vis ;

= A vis co-pénétrante :les extrudeurs bi vis co-pénétrantes sont équipés de deux vis
modulaires, composés d’¢éléments de longueur et de pas déterminés. La vis peut étre a
simple ou a double filet. La profondeur du chenal est la méme pour tous les ¢léments.
Cependant, la forme du chenal est variable, arrondie, conjuguée ou trapézoidale. Il
existe également d’autres types d’éléments de vis comme les éléments de malaxages et

les éléments de vis a pas inverse, appelés contre-filets.
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Les deux vis peuvent tourner dans le méme sens (co-rotatives) ou en sens inverse (contra-

rotatives).

= A vis contra-rotatives : les deux vis tournent en sens inverse, 1’une dans le sens des
aiguilles d’une montre (clockwis@ et I’autre dans le sens inverse des aiguilles d’une
montre (counterclockwise). Les extrudeurs bi-vis contra-rotatives ont un degré de
cloisonnement du chenal maximal. Cela se traduit par une action tres efficace sur le
transport de la matiere au détriment de la fonction de mélange. IIs sont
particuliérement utilisés pour les matériaux peu visqueux tels que les gommes, les
gelées, etc. (DZIEZAK, 1989).

= A\vis co-rotative : les deux vis tournent dans le méme sens, dans le sens des aiguilles
d’une montre (clockwis@ ou dans I’autre (counterclockwise). Les extrudeurs bi-vis co-
rotatives a vis conjuguées ont une large ouverture longitudinale du chenal. La matiére
progresse axialement en passant d’une vis a une autre suivant une trajectoire en «huit

ouvert ». L’action de mélange est plus importante.

Ainsi, suivant la disposition des vis [’une par rapport a 1’autre et leur sens de rotation, nous

pouvons classer les extrudeurs bi vis en quatre (4) catégories (Figure 8).
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Figure I- 8 : Disposition des vis I’une par rapport a 1’autre et leur sens de rotation
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1.3.2.1.1 Eléments et profil de vis

L’extrudeur bi vis est constitué de plusieurs éléments de vis (Figure 1-9). L’agencement de
ces différentes vis constitue le profil de vis et I’arrangement des modules constitue la
configuration de I’extrudeur. Le profil de vis détermine la nature des contraintes appliquées
au matériau.

On distingue deux types d’éléments de vis: les éléments de convoyage et les éléments

restrictifs.

» Les éléments de convoyage :

Les vis de convoyage sont des ¢éléments a pas direct, simple ou double filet. Ils assurent
principalement une action de transport et dans une moindre mesure une action de mélange et
de cisaillement. Généralement, ces ¢léments sont partiellement remplis. Ils peuvent étre
conjugués ou trapézoidals.

Les ¢léments conjugués a simple ou double filet sont notés respectivement C1F et C2F alors
que les éléments trapézoidals simple et double filet sont notés T1F et T2F.

Les vis de type simple filet ont une meilleure poussée, un effet de cisaillement plus important.
Le temps de séjour de la matieére y est également plus important que celles de type double

filet.

= Les éléments restrictifs :
On distingue deux types d’¢léments restrictifs selon la nature des contraintes appliquées a la
maticre.

% Les éléments de malaxageils se composent des disques malaxeurs de forme
monolobe notés MALI1 ou DM, et de forme bilobe, notés MAL2 ou BB. IIs ont un
effet de mélange, de compression mais surtout de cisaillement important.
Cependant leur action de convoyage dépend de 1’angle de montage entre deux
¢léments consécutifs. Ils ont un pas direct (<90°C), nul (90°C) ou indirect
(>90°C).

% Les éléments a pas inverse ou contre filetils peuvent étre trapézoidals ou
conjugués, simple ou double filet et sont notés comme suit : trapézoidal simple
filet CF1T, double filet CF2T et conjugué simple filet CF1C et double filet CF2C.
Ils exercent un trés fort taux de cisaillement sur la matieére. Le convoyage en sens
inverse engendre 1’accumulation de la matiére qui se traduit par une forte

compression axiale et I’augmentation du temps de séjour.
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Ainsi, I’arrangement des différents ¢léments de vis est dicté d’une part par la nature de la
matiere a traiter et d’autre part par la qualité du produit recherché. Cette technologie permet
de combiner plusieurs opérations unitaires a la fois. Ainsi on peut jouer sur l’effet de

compression, de détente, de mélange, de transport, de chauffage, de refroidissement, de

malaxage, de cisaillement, de filtration etc.
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Figure I- 9 : Les vis les plus fréquemment utilisées dans les extrudeurs bi vis et leurs effets

mécaniques associés
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1.3.2.1.2 Mise en ceuvre de la technologie bi-vis pour I'expression et I'extraction d’huiles

végétales

La mise en ceuvre de la technologie bi-vis pour I’expression des huiles végétales a été
largement étudiée (Tableau 1-17). Bien que des rendements élevés en huile exprimée (jusqu’a
85%) aient ¢été atteints, 1’huile résiduelle dans le tourteau constitue une perte. L’introduction
de solvants organiques (ethylhexanol, esters méthyliques etc.) permet d’ajouter une opération
supplémentaire d’extraction a 1’opération de pressage et d’augmenter aussi le rendement en
huile (Tableau 1-18). L’extraction de I’huile par 1’eau a aussi été étudi¢e (Tableau 1-19),
I’huile est alors extraite sous la forme d’une émulsion dans 1’eau. La démixtion de cette
émulsion par des solvants comme 1’éthanol absolu ou 1’éther permet alors de récupérer 1’huile

extraite.
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Tableau I-17 : Mise en ceuvre de 1’extrudeur bi-vis pour I’expression des huiles végétales

Nature des graines
oléagineuses traitées

Type d’extrudeur bi-vis et configuration

Meilleurs résultats

Références

Graines enticres de
tournesol et graines
décortiquées

-Presse bi-vis contra-rotative de type SUCHIRO
IRON WORKS
-Presse mono-vis

-75% de rendement en huile exprimée
avec la bi-vis pour les graines enticres
-94% de rendement en huile exprimée
avec la bi-vis pour les graines
décortiquées

-20% de rendement en huile exprimée
avec la mono-vis

ISOBE et al., 1992

Graines entiéeres de
tournesol et de colza

Extrudeur bi-vis co-rotatives et co-pénétrantes de
type CLEXTRAL BC 45 équipé d’une filiere
constituée d’une plaque avant avec insert et entrefer

-85% de rendement en huile exprimée
pour les graines de colza

-86% de rendement en huile exprimée
pour les graines de tournesol

GUYOMARD, 1994

Graines de colza séchées
et non séchées

Extrudeur bi-vis co-rotatives et co-pénétrantes de
type CLEXTRAL BC 45 constitu¢ de deux parties :
une partie bi-vis équipée de deux vis co-rotatives et
co-pénétrantes et une partie double mono-vis
constituée de deux mono vis co-rotatives.
L’extrudeur est équipé d’une filiére constituée d’une
plaque avant avec insert et entrefer

-75% de rendement en huile exprimée
pour les graines non séchés

-85% de rendement en huile exprimée
pour les graines séchés

BOUVIER et
GUYOMARD, 1997

Graines de tournesol
oléique concassées

Extrudeur bi-vis co-rotative et co-pénétrante de type
CLEXTRAL BC 21 composé d’une zone
d’alimentation, d’une zone de trituration, d’une zone

-70% de rendement en huile exprimée

LACAZE-
DUFAURE, 1998 ;
LACAZE-DUFAURE

de filtration et d’une zone de pressage qui contient le et al., 1999a
contre-filet
Graines de tournesol Extrudeur bi-vis co-rotatives et co-pénétrantes de -70% de rendement en huile exprimée AMALIA KARTIKA,
classique et oléique type CLEXTRAL BC 45 composé¢ d’une zone pour le tournesol oléique 2005 ; AMALIA
d’alimentation, d’une zone de trituration, d’une zone -85% de rendement en huile exprimée KARTIKA et al.,

de filtration et d’une zone de pressage qui contient le
ou les contre-filets

pour le tournesol classique

2004a, 2005, 2006
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Tableau 1-18 : Mise en ceuvre de 1’extrudeur bi-vis pour 1’extraction (liquide/solide) par solvant des huiles végétales

Nature des graines
oléagineuses traitées

Type d’extrudeur bi-vis et configuration

Meilleurs résultats Références

Graines de tournesol
oléique concassées

Extrudeur bi-vis co-rotative et co-pénétrante de
type CLEXTRAL BC 21 (méme profil que
précédemment mais avec injection de 2-
ethylhexanol).

-90 % de rendement en huile extraite LACAZE-DUFAURE,
1998 ; LACAZE-DUFAURE
et al., 1999b

Graines de tournesol de
variété oléique et de
variété classique

Extrudeur bi-vis co-rotatives et co-pénétrantes de
type CLEXTRAL BC 45 composé d’une zone
d’alimentation, d’une zone d’extraction, d’une
zone de filtration et d’une zone de pressage qui
contient le ou les contre-filets

Injection d’esters méthyliques de tournesol au
début du troisiéme module

-85% de rendement en huile extraite = AMALIA KARTIKA, 2005
pour le tournesol oléique

-90% de rendement en huile extraite

pour le tournesol classique

Graine de tournesol
classique

Extrudeur bi-vis co-rotatives et co-pénétrantes de
type CLEXTRAL BC 45 composé d’une zone
d’expression et d’une zone d’extraction au
solvant.

Injection d’esters méthyliques de tournesol au
début du cinquieme module

-70% de rendement en huile exprimée  AMALIA KARTIKA, 2005 ;
-90% de rendement global (huile AMALIA KARTIKA et al.,
exprimée et huile extraite) 2004b
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Tableau 1-19 : Mise en ceuvre de 1’extrudeur bi-vis pour 1’extraction aqueuse de I’huile de tournesol

Nature de la graine
oléagineuse traitée

Type d’extrudeur bi-vis et configuration

Meilleurs résultats

Références

Graines enticres de
tournesol classique

Expression des graines de tournesol suivie d’ une
extraction aqueuse des tourteaux obtenus

Extrudeur bi-vis co-rotatives et co-pénétrantes de type
CLEXTRAL BC 45 pour I’expression des graines de
tournesol

-80% de rendement d’expression
-86% de rendement global (huile
d’expression et huile d’extraction)

EVON, 2008 ;
EVON et al., 2009

Graines entiéres de
tournesol classique

Expression des graines de tournesol suivie d’une
extraction aqueuse dans le méme extrudeur

Extrudeur bi-vis co-rotatives et co-pénétrantes de type
CLEXTRAL BC 45

92% de rendement global (huile
exprimée et huile extraite)

EVON, 2008 ;
EVON et al., 2007

Graines entiéres de

tournesol classique (avec

injection de paille)

Extraction aqueuse directe des graines de tournesol
Extrudeur bi-vis co-rotatives et co-pénétrantes de type
CLEXTRAL BC 45

-58% de rendement d’extraction en
huile

-63% de rendement d’extraction en
huile avec une vis de convoyage
rainurée dans le profil

EVON, 2008

Plante entiére de tournesol

Extraction aqueuse directe de la plante enti¢re de
tournesol

Extrudeur bi-vis co-rotatives et co-pénétrantes de type
CLEXTRAL BC 45

-33% de rendement d’extraction en
lipides dans la phase hydrophobe
supérieure

-11% de rendement d’extraction en
lipides dans la phase hydrophobe
inférieure

EVON, 2008
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[.4. CONCLUSION

Comme pour de nombreuses substances naturelles actives, 1’azadirachtine, de par ses
propriétés remarquables insecticides, justifie a elle seule le développement d’une activité
d’extraction du neem en vue de sa production industrielle. Au Sénégal, depuis 1995, la société
SENCHIM a développé un programme de recherche avec comme objectif principal la

production d’azadirachtine et la formulation de pesticides naturels a base d’azadirachtine.

Cependant, outre les critéres purement économiques (colit de production, positionnement sur
le marché, etc.), une telle activité doit aussi aujourd’hui satisfaire aux critéres de
développement durable. Mais, a notre connaissance, aucune Analyse de Cycle de Vie (ACV)
de I’azadirachtine de neem n’a été réalisée a ce jour, probablement du fait de la difficulté
d’acces a I’ensemble des données permettant de 1’établir, en particulier au niveau du procédé

de production, et au Sénégal, de la ressource elle-méme.

Les objectifs de ce travail sont précisément de contribuer a acquérir des connaissances sur la
composition de la graine de neem de différentes origines régionales sénégalaises et sur les
conditions d’extraction de I’azadirachtine et de I’huile permettant une valorisation compléte
de la graine.
Deux schémas de fractionnement de la graine seront envisagés dans ce sens :

»= Le premier vise a I’extraction sélective de ’azadirachtine par solvant en premicre

¢tape du procédé de fractionnement : (Figure 1-10)

Broyage 'Exj[ractior‘l
Liquide/solide
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Figure I- 10 : Schéma du procédé d’extraction sélective de I’azadirachtine par solvant

La question posée par une telle voie est celle de la nature du solvant : existe-t-il un solvant
susceptible d’extraire sélectivement ’azadirachtine sans extraire simultanément les lipides de
la graine. Les solvants proposés pour les protocoles analytiques (méthanol, éthanol, eau, etc.)
(JARVIS, 1999 ; YAMASAKI et al., 1986 ; JOHNSON et al., 1996, SILVA et al., 2007) ou
dans les procédés industriels de trituration des graines oléagineuses (hexane, cyclohexane) ne
sont pas sélectifs. L’extrait obtenu nécessite une purification puisque ’huile coextraite doit
étre séparée de I’azadirachtine. La voie classiquement retenue pour cette purification est la

contre extraction liquide/liquide a 1’hexane.

= Le second schéma de fractionnement vise a 1’expression de I’huile par pressage de la
graine conduisant a un raffinat solide appelé tourteau (Figure I-11). L’azadirachtine

contenu dans ce tourteau est ensuite extrait par un solvant approprié.

Extraction
Liquide/solide

Figure I- 11 : Schéma du procédé de fractionnement de la graine de neem par expression de
’huile
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Un tel procédé, mis en ceuvre traditionnellement (PURI, 1999 ; NATIONAL RESEARCH
COUNCIL, 1992), a I’avantage de produire en amont de I’huile qui constitue la seconde
valeur ajoutée de la graine et qui est principalement utilisée dans la formulation de pesticides
et surtout ceux a base d’azadirachtine. Cependant, les extraits obtenus nécessitent toujours

une purification du fait de I’huile résiduelle dans le tourteau gras.
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CHAPITRE II: CARACTERISATION CHIMIQUE DE LA
GRAINE DE NEEM SENEGALAIS ET CHOIX D’UN SCHEMA
DE FRACTIONNEMENT

Notre objectif dans ce chapitre est de caractériser les principaux constituants de la graine de
neem et d’étudier la variabilité¢ de la composition en fonction de 1’origine de 1’arbre, présent
sur tout le territoire sénégalais. Cette ¢tude porte d’abord sur I’état physique de la graine, la
distribution de ses principaux composants (maticre séche, matiere minérale, matiére azotée,
protéine, huile, azadirachtine, fibres, etc.) dans I’amande et la coque, les caractéristiques de
son huile (composition en acides gras, stérols, indices d’acide, d’iode, de saponification, de
peroxyde, etc.), puis sur la variabilit¢ de ces caractéristiques selon différentes zones

géographiques du Sénégal.

[I.L1. REPARTITION DES PRINCIPAUX CONSTITUANTS DE LA
GRAINE DE NEEM

Les lots de graines de neem utilisés pour cette caractérisation sont fournis par la société
SENCHIM (Km 13, route de Rufisque, Sénégal), spécialisée dans la formulation et la
commercialisation de pesticides. Ils correspondent a des échantillons prélevés sur les stocks
des campagnes de collectes de graines de 2007 et 2008, et seront désignés par les appellations
10t2007 et 10t2008. Ces échantillons proviennent d’origines diverses et sont utilisés dans la
chaine de fabrication de I’entreprise, particulierement dans la production d’huile utilisée dans

la formulation de certains pesticides.

11.1.1 Caractéristiques physiques des graines de neem

Les lots de graines sont caractérisés par une pureté élevée (99%), des teneurs en amande
légérement supérieures a celles en coques, avec une teneur en eau et en maticre volatile de
9%. Les caractéristiques générales des graines déterminées sur ces deux lots sont trés proches

(Tableau 1l-1) y compris pour la proportion coque/amande (Figure 11-1).

67



Tableau II-1 : Caractéristiques générales des graines de neem des 10t2007 et 10t2008

10t2007 10t2008
Taux d'impureté'” (%) 1,00:£0,67 1,09+0,43
Poids moyen® (g) 268,50+0,32 237,20+1,21
Teneur en eau et en COV® (%)  9,04+0,40 9,10:£0,30
Teneur coque' (%) 47,68+0,80 48,03+0,15
Teneur amande™ (%) 52,3242,23 51,97+1,01

W partie Expérimentale V.1.1® Déterminé par pesée sur un échantillon de 100 graifis ;
Partie Expérimentale V.1.4% déterminé par pesée aprés décorticage manuel sur des
échantillons de 200 g.

A la maturité, le fruit de neem est constitué d’une écaille de couleur jaune (peau), d’une pulpe

et de la graine. Il est généralement cueilli a ce stade de floraison par les oiseaux qui mangent

la pulpe avant d’abandonner par terre la graine et la peau.

Photo 1I-3 : Amande de neem Photo 1I-4 : Coque de neem

Figure II- 1 : Photos de fruits, graines, amandes et coques de neem sénégalais
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[1.1.2. Répartition des principaux constituants de la graine de neem

La répartition des principaux constituants dans la graine entiere, I’amande de graine
décortiquée et la coque est rapportée dans le Tableau II-2 pour les deux lots analysés. Les
teneurs en constituants minéraux, lipidiques, protéiques et pariétaux sont proches pour les
deux lots analysés, que ce soit dans la graine entiére, ’amande ou la coque. Si la teneur en
matiére minérale apparait uniformément répartie dans la coque et ’amande, la majorité des
lipides et des protéines sont contenus dans ’amande (respectivement 92 et 89% des lipides
et des protéines de la graine) alors que I’essentiel des composés fibreux est apporté par la

coque (82% des composés pariétaux de la graine).

Tableau I1-2 : Répartition des principaux constituants de la graine, I’amande et la coque de

neem pour les 10t2007 et 10t2008

Graine entiére Amande Coque

10t2007 10t2008 10t2007 10t2008 10t2007 10t2008

Matiére séche'” (%) 90,96+0,40  9,90+0,30 90,97+0,24 89,76+0,35 90,78+0,54 90,65+0,76
Matiére minérale” (%)  4,25+0,03  4,4440,23 4,45+0,08 4,78+0,02 4,27+0,07 4,15+0,76

Lipides® (%) 32,2140,68 32,74+0,38 58,38+2,4 55,95+2,79 3,55+0,76 3,46+1,29
Azote protéique® (%
MS) 1,97+0,02  1,95+0,12  3,33+0,09 3,79+0,14 0,22+0,01 0,37+0,06
Composés pariétaux"
(%) 49,8442.55 48474232 6,57+0,10 6,14+0,46 86,83+0,36 83,25+0,98

M) NFV03-603, Partie Expérimentale V.1.8;NFV03-922, Partie Expérimentale V.1.5
NFISO 73-1, Partie Expérimentale V.1.6 ™ NFV 18-100 Méthode Kjeldahl, Partie
Expérimentale V1.11® Insoluble au détergent neutre (NDF), Partie Expérimentale V.1.10

L’analyse de cette répartition sur 100 g de graines permet de mieux mettre en évidence cette
proportion de I’huile et de 1’azote protéique dans 1’amande et des fibres dans la coque

(Tableau 11-3).
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Tableau [I-3 : Répartition dans 1’amande et la coque des principaux constituants dans 100 g

de graines de neem

Graine Amande Coque
Masse graine (g MS) 100 52,14 47,86
Matiere minérale (g) 4,34 2,40 2,02
Lipides (g) 32,47 29,80 1,68
Azote protéique (g) 1,96 1,86 0,14
Composés pariétaux (g) 49,15 3,31 40,70

Cette répartition, cohérente avec la fonction de réserve de I’amande et celle de protection de
son enveloppe, est en accord avec les données de la littérature pour une teneur en huile de 20
a 32% dans la graine (KAURA et al., 1998 ; MUNOZ-VALENZUELA et al., 2007 ; GOSSE
et al., 2005) et de 30 a 52% dans I’amande (KAURA et al., 1998 ; SIDHU et al., 2003 ;
KAUSHIK et VIR, 2000 ; KAUSHIK, 2002 ; SIDHU et al., 2004).

La caractérisation de ces différents constituants permet alors de comparer le neem a d’autres
graines oléoprotéagineuses et d’établir un schéma de fractionnement adapté a ses

caractéristiques.
[1.1.3. Caractérisation des lipides de graines de neem

[1.1.3.1. Composition en acides gras des huiles de neem

Les procédés industriels de production d’huile a partir de graines oléoprotéagineuses comme
le tournesol, le colza, le soja, etc. sont, en fonction de la teneur en lipide de la graine, soit
I’expression d’huile par pressage suivie d’une extraction par solvant de 1’huile résiduelle du
tourteau brut, soit I’extraction directe de 1’huile par solvant (Figure [I-2). Qu’il s’agisse de
I’extraction directe de la graine, ou de celle du tourteau gras, le solvant le plus couramment
utilisé et encore autorisé pour application alimentaire est 1’hexane. Cependant, son impact
environnemental et sur la santé de ’homme a conduit a la recherche de sa substitution par
d’autres solvants (JOHNSON et LUCAS, 1983 ; HRON et al, 1982) parmi lesquels
I’isohexane (2-methyl pentane) qui est mis en ceuvre par un nombre croissant d’huileries
d’Amérique du Nord, leur permettant d’étre en accord avec les nouvelles lois sur la réduction
des émissions atmosphériques de gaz a effet de serre. Il est beaucoup moins toxique que

I’hexane et n’est pas considéré comme un polluant atmosphérique (GALVIN, 1997).
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Figure II-2: Schéma de production industrieclle d’huile brute a partir de graines
oléoprotéagineuses par action combinée d’un pressage et d’une extraction (CAMPBELL,

1983 ; KARLESKIND, 1992 ; AMALIA KARTIKA, 2005, EVON, 2008)
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Dans le cas de la graine de neem, la comparaison des rendements d’extraction obtenus par
percolation au soxhlet (Partie Expérimentale V.1.6) avec le cyclohexane, 1’hexane et
I’isohexane montre que ces deux derniers sont équivalents, mais un peu moins efficaces que le
cyclohexane, solvant préconis¢ pour les déterminations analytiques selon la norme NF-ISO

734-1 (Tableau II-4).

Tableau 11-4: Rendements en huile obtenus par différents solvants d’extraction et

composition en acides gras des huiles obtenues

Cyclohexane Hexane Isohexane
Rendement en huile (oMS) _  32,74£038  26,08£0,75 26,16£0,63

Acide Myristique (C14:0) 0,05+0,00 0,35+0,42 0,72+0,02
Acide Pentadécanoique (C15:0) 0,07+0,01 0,20+0,00 0,21+0,01
Acide Palmitique (C16:0) 17,51£0,08 17,38+0,04 17,05+0,07
Acide Palmitoléique (C16:1) 0,13+0,00 0,12+0,00 0,12+0,01
Acide Heptadecanoique (C17:0) 0,33+0,07 0,24+0,00 0,21+0,00
Acide Stéarique (C18:0) 16,51+0,67 17,07+0,23 17,05+0,05
Acide Elaidique (C18:1) 0,20+0,18 0,25+0,01 0,20+0,03
Acide Oléique (C18:1) 43,61+0,20 42,94+0,13 43,06+0,01
Acide Petroselénique (C18:1) 0,43+0,01 0,40+0,00 0,40+0,00
Acide Linoléique (C18:2) 19,15+0,81 18,82+0,22 18,79+0,15
Acide Arachidique (C20:0) 1,24+0,08 1,30+0,03 1,36+0,01
Acide Linolénique (C18:3) 0,48+0,06 0,51+0,02 0,52+0,00
Acide Behénique (C22:0) 0,23+0,03 0,36+0,13 0,26+0,00
Acide Erucique (C22:1) 0,04+0,01 0,07+0,00 0,06+0,02
Acides gras saturés 34,71+0,86 35,59+0,84 35,5+0,15
Acides gras insaturés 65,29+1,37 64,41+0,42 65,5+0,23
Rapport (Saturés/Insaturés) 0,53 0,55 0,54

L’analyse de la composition en acides gras des fractions lipidiques obtenues avec ces trois
solvants ne révele pas de différence significative du profil des triglycérides permettant
d’expliquer des différences de rendement d’extraction. La comparaison des profils d’acides
gras des huiles obtenues par extraction au cyclohexane des graines provenant des lots 10t2007
et 10t2008 (Tableau II-5), quasiment identiques, confirme que 1’huile de neem est,
conformément aux données de la littérature (CHAPITRE | Tableau I-14), majoritairement
oléique (43%), avec une proportion quasi équivalente d’acide palmitique (17%), stéarique
(17%) et linoléique (19%), et un rapport saturé/insaturé voisin de 0,5, traduisant le caractére

nettement insaturé des huiles de neem.
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Tableau 11-5 : Composition en acides gras des fractions lipidiques contenues dans les graines

des 10t2007 et 10t2008
lot2007 lot2008
Teneur en huile (%MS) : rappel . 3221+0,68 32,74+0,38

Acide Myristique 0,06+0,01 0,05+0,00
Acide Pentadécanoique 0,23+0,03 0,07+£0,01
Acide Palmitique 16,88+0,02 17,51+£0,08
Acide Palmitoléique 0,12+0,00 0,13+0,00
Acide Heptadécanoique 0,16+0,01 0,33+0,07
Acide Stéarique 15,94+0,02 16,51+0,67
Acide Elaidique 1,35+0,01 0,20+0,18
Acide Oléique 44,61+0,05 43,61+0,20
Acide Pétrosélénique 0,49+0,00 0,43+0,01
Acide Linoléique 16,71+0,02 19,15+0,81
Acide Arachidique 1,27+0,00 1,24+0,08
Acide Linolénique 0,37+0,01 0,48+0,06
Acide Behénique 1,73+0,06 0,23+0,03
Acide Erucique 0,07+0,01 0,04+0,01
Acides gras saturés 35,00+0,15 34,71+0,86
Acides gras insaturés 65,00+0,10 65,29+1,37
Rapport (Saturé/Insaturé) 0,54 0,53

Le décorticage de la graine ne modifie pas significativement ces caractéristiques de ’huile
(Tableau 11-6). Bien que I’huile extraite de la coque soit un peu plus riche en acides gras

saturés, sa contribution a I’huile de la graine enticre est faible par rapport a celle de I’amande.
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Tableau II- 6 : Distribution de la composition en acides gras des fractions lipidiques des

différentes parties des graines du lot2008

Acides gras (%) Graine entiere Amande Coque

Teneur en huile (%MS) : rappel 32,7440,38 55954279 . 3,46£1,29
Acide Myristique 0,05+0,00 0,06+0,01 1,08+0,03
Acide Pentadécanoique 0,07+0,01 0,23+0,03 0,22+0,02
Acide Palmitique 17,51+0,08 16,70+0,05 19,75+0,33
Acide Palmitoléique 0,13+0,00 0,12+0,00 1,64+0,42
Acide Heptadecanoique 0,33+0,07 0,16+0,02 0,17+0,02
Acide Stéarique 16,51+£0,67 15,57+0,40 16,67+0,01
Acide Elaidique 0,20+0,18 0,85+0,04 2,70+0,10
Acide Oléique 43,61+0,20 45,53+0,61 39,58+0,13
Acide Petroselénique 0,43+0,01 0,48+0,01 0,48+0,02
Acide Linoléique 19,15+0,81 17,64+0,52 15,37+0,22
Acide Arachidique 1,24+0,08 1,23+0,00 1,184+0,16
Acide Linolénique 0,48+0,06 0,43+0,05 1,07+0,01
Acide Behénique 0,23+0,03 0,94+0,68 0,44+0,02
Acide Erucique 0,04+0,01 0,06+0,00 0,06+0,01
Acides gras saturés 34,71+0,86 33,67+1,19 37,93+0,38
Acides gras insaturés 65,29+1,37 66,33+1,27 62,07+1,08
Rapport (Saturés/Insaturés) 0,53 0,51 0,61

11.1.3.1. Composition en stérols des huiles de neem

La teneur en insaponifiables des huiles de neem est de 2% (DJENONTIN, 2006), parmi
lesquels les stérols occupent une place particulieérement importante pour la qualité des huiles.
En effet, parmi les métabolites végétaux qui sont supposés réduire I’adsorption du cholestérol,
les phytostérols s’avérent étre d’un grand intérét (LUTJOHANN et al., 1995). Leur teneur
dans les huiles végétales varie de moins de 1% (huile de palme) a plus de 10% (huile de mais)
(GUNSTONE et PADLEY, 1997). Dans les huiles de neem extraites des lots 10t2007 et
10t2008, la teneur en stérols totaux est prés de 4 g.kg” (Tableau II-7), valeur proche des
huiles de tournesol, supérieure a celle de I’huile de soja, mais plus faible que celle de 1’huile

de colza.
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Tableau II-7 : Teneur en stérols totaux des huiles de neem des 10t2007 et 10t2008 et d’autres

huiles végétales

Lot2007  Lot2008 Neem'"” Jatropha” Olive®  Chanvre

Stérols (g.kg')  3,73+0,08 3,93+0,07 1,88 4,0 7,9-2,1 3,67
Huile de
palme®® Cotton® soja® mais® arachide® tournesol®

Stérols (zkg’)  0.8-12  2,7-59 1841 79221 09-29  24-45

(D' DJENONINE, 2006 ; @ KPOVIESSI et al., 2004 ; © GUNSTONE et PADLEY, 1997 ; ¥
STAMBOULI et al., 2006

Dix stérols ont été identifiés et dosés dans I’huile de neem (Tableau 11-8) parmi lesquels,
comme dans la plupart des huiles, le pB-sitostérol est nettement majoritaire. L’intérét de ce
compos¢ est connu : les études cliniques ont montré que sa consommation d’environ 2
gramme par jour permet de baisser le LDL-cholestérol dans le sang d’environ 10%, en
inhibant au moins partiellement 1’adsorption intestinale du cholestérol (LUTJOHANN et al.,
1995). Par ailleurs, comme d’autres phytostérols, ses effets antitumoraux ont été¢ étudiés
(AWAD et al., 2000 ; BOUIC, 2001 ; AWAD et al., 2007), notamment pour la réduction des
risques de certains types de cancers : du poumon (MENDILAHARSU et al., 1998), du sein
(RONCO et al., 1999), de I’;esophage (STEFANI et al., 2000a), de l'estomac (CANN et al.,
2000), du colon (CANN et al., 2003) et de I'ovaire (STEFANI et al., 2000b).

Tableau 11-8 : Teneur en stérols des huiles des graines des 10t2007 et 10t2008

Stérols (g.kg™) lot2007 lot2008
20Meth, Cholestérol 0,09+0,01 0,11+0,01
Campestérol 0,34+0,01 0,36+0,01
Campestanol 0,01+0,01 0,02+0,01
Stigmastérol 0,52+0,07 0,48+0,01
B-Sitostérol 2,40+0,06 2,71+0,03
Stigmastanol 0,04+0,02 0,04+0,01
A’ - Avenastérol 0,170,01 014+0,01
Cycloarténol 0,06+0,01 0,02+0,01
Methyléne cycloartanol 0,08+0,01 0,02+0,08
Citrostadiénol 0,03+0,01 0,05+0,01
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[1.1.4. Caractéristiques des protéines de graines de neem

Le dosage de I’azote total (NTK) par la méthode de Kjeldahl (Paragraphe PE V.1.6) apporte
une indication sur la présence des protéines dans la graine, essentiellement dans 1’amande
(Tableau 11-2). L’analyse de la composition en acides aminés de ces protéines (Tableau 11-9)
permet de calculer la teneur en équivalent protéique dans la graine, a partir de la contribution
en azote de chaque acide aminé contenu dans les protéines, déterminée en fonction de la

masse molaire MM(AA ), du nombre de groupements NH, que comporte le motif acide

aminé NNH , (AA ;) et de sa proportion dosée dans les protéines.

Figure II-3 : Structure commune a tous les acides aminés (R représente une chaine latérale

spécifique a chaque acide amingé)
Teneurenprotéines =%NTK xF

Avec

_ 2% AA )xmm (AA,))

" TS o (AR, )xnNH, (AA)

AA, : Acide aminé i

MM(AA ;) : Masse Molaire de 1’acide aminé i

NNH , (AA,) : Nombre de groupements NH, dans la molécule d’acide aminé i

F est le facteur de conversion de I’azote NTK en protéine

Le facteur de conversion ainsi calculé est de 6,03; un peu plus faible que celui couramment
utilisé dans le cas des graines de tournesol, 6,25 (EVON, 2008 ; AMALIA KARTIKA, 2005 ;

GENEAU, 2006), mais plus ¢€levé que celui calculé pour le bl¢, 5,7 (SOSULSKI et
IMAFIDON, 1990).
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Tableau 11-9 : Composition en acides aminés des graines de neem

Acide Aminés Cl C3 MM NNH2 Pourcentage (%)
Acide aspartique D Asp 133,1 1 37
Thréonine w Trp 204,23 2 <2
Sérine S Ser 105,09 1 <2
Acide glutamique E Glu 147,13 1 36
Proline P Pro 115,13 1 19
Cystine C Cys 240,2 2 <2
Valine \% Val 117,15 1 <2
Méthionine M Met 149,21 1 <2
Isoleucine I Ile 131,18 1 <2
Leucine L Leu 131,18 1 <2
Tyrosine Y Tyr 181,19 1 <2
Phénylamine F Phe 165,19 1 <2
Histidine H His 155,16 3 <2
Lysine K Lys 146,19 2 <2
Arginine R Arg 174,2 4 7
Totals des acides aminés 99

Cl=code a un chiffre ; C3=code a trois chiffres ; MM=Masse molaire des acides aminés ;

nNH2 nombre d’atomes d’azote de 'acide aminé

Les teneurs en protéines, ainsi calculées pour les 10t2007 et 10t2008, sont respectivement
11,86+0,54 et 11,75+0,57% dans la graine et de 20,07+£0,55 et 22,86+0,20% dans 1’amande,
pour une estimation de 1,30+0,43 et 2,23+0,42% dans la coque. Ces teneurs et répartitions en
protéines sont comparables a celles observées dans la graine de tournesol avec respectivement
16%, 19% et 5% dans la graine entiére, ’amande et la coque (GENEAU, 2006 ; EVON,
2008).

Par ailleurs, bien que la nature des protéines de neem n’ait pas été décrite, la comparaison de
la répartition des principaux acides aminés dosés avec celles connues pour les graines de soja
(90% de globulines), de tournesol (55% de globuline et 47% d’albumines), et en particulier du
rapport des acides aspartique et glutamique, pourrait indiquer que les protéines de neem sont
majoritairement de type globuline et albumine et en proportions comparable a celles du
tournesol. Cette hypothése nécessiterait d’étre confirmée par un fractionnement des protéines
de neem selon la méthode d’Osborne (solubilité¢ dans 1’eau, les solutions salines, les solutions

alcooliques et les solutions alcalines).
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[1.1.4. Caractéristiques des composés pariétaux de graines de neem

L’analyse de la composition des composés pariétaux de la graine entiére, I’amande et la coque
par la méthode de Van Soest et Wine (attaque aux réactifs NDF, ADF et KMNO;, ; Partie
expérimentale V.1.10Q permet de comparer la répartition cellulose-hémicelluloses-lignines
des fibres de neem (Tableau 11-10).

Tableau 11-10 : Répartition des composés pariétaux (cellulose, hémicelluloses, lignines) des

fibres de neem

Composés pariétaux Graine entiere Amande Coque

(%MS) 10t2007 10t2008 10t2007 10t2008 10t007 10t2008
Cellulose 29,52+0,42 27,86+1,65 1,85+0,35 1,72+0,53 54,03+0,57 51,33+0,63
Hémicelluloses 14,36+2,48 14,64+1,32 2,56+0,24 2,25+0,37 24,18+0,62 28,22+2,16
Lignines 5,96+£0,50 5,64+0,87 2,15+0,20 2,18+0,36 8,61+0,41 6,69+0,61

Il apparait que la coque de neem est constitué¢e de fibres majoritairement cellulosiques (plus
de 60%). Cette teneur ¢élevée en holocellulose (cellulose+hémicelluloses) et faible en lignines,
nettement différente de celle rencontrée dans la coque de tournesol (47% de cellulose, 23%
d’hémicelluloses et 29% de lignines) (BAZUS et al., 1993) et moins ligneuse que celle d’une
paille de céréale (50% de cellulose, 34% de d’hémicelluloses, 15% de lignines) (MAGRO et
al., 1998) s’apparente a celle d’un fourrage comme le foin (50% de cellulose, 43%
d’hémicelluloses et 7% de lignines) et laisse augurer d’une bonne valeur fourragere pour
I’alimentation du bétail. Ce caractere faiblement ligneux peut aussi expliquer la relativement

faible dureté de la coque de neem comparée a celle de la coque de tournesol.

En conclusion, 1’analyse de la composition chimique des graines de neem que nous avons
¢tudiées permet de dresser un premier bilan mati¢re théorique pour la premicre étape de leur

fractionnement (Figure 11-4).
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1 Tonng

Graines de neem—

o Cellulose (%) 52,68
Décorticage ::> Coques | Hémicelluloses (%) | 26,20
480 Kg | Lignines (%) 6,65
Autres (%) 14,47
Amandes Ac%des gras ’ _ %
520 kg Ac%de Penta‘d‘ecanmque 0,21
Acide Palmitique 17,65
Acide Palmitoléique 0,16
Acide Heptadécanoique | 0,02
Acide Stéarique 17,21
Acide Elaidique 0,59
Extraction Huiles ﬁzigz I(’)élfrl(?;léelénique 402,21947 <:— Extraction
297 K9 ['acide Linoléique 18,49 g';ilis
Acide Arachidique 1,40 g
Acide Linolénique 0,50
Acide Béhénique 0,27
Acide Ericique 0,08
Tourteaux Tourteaux
223 kg 676 kg
Protéines (%) 49,91 Protéines (%) 17,36
Cellulose (%) 4,15 Cellulose (%) 42,27
Hémicelluloses (%) | 5,59 Hémicelluloses (%) |21,31
Lignines (%) 5,03 Lignines (Vo) 9,24
Autres (%) 35.32 Autres (%) 282

Figure 1l-4 : Premier bilan théorique du fractionnement de la graine de neem
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Ce premier bilan théorique pour un schéma de fractionnement primaire conduisant a la
production d’une huile et d’un tourteau plus ou moins riche en fibres et protéines en fonction
du décorticage préalable des graines, ne tient pas compte des rendements réels atteignables
par les procédés d’extraction, en particulier dans le cas du pressage des graines. Ce point sera
¢tudi¢ dans le prochain chapitre. Par ailleurs, la répartition coque/amande, la teneur en huile et
ses caractéristiques, ainsi que la teneur en protéines des graines est susceptible de varier en

fonction de I’origine des graines.

II. 2. ETUDE DE LA VARIABILITE DES CARACTERISTIQUES ET
COMPOSITION DES GRAINES DE NEEM EN FONCTION DE
DIFFERENTES ZONES GEOGRAPHIQUES DU SENEGAL

La variabilité de la composition de la graine de neem est attribuée aux conditions climatiques,
principalement la température et la pluviométrie (SIDHU et al., 2003), mais aussi aux
conditions édaphiques et au génotype de 1’arbre. Pour évaluer cette variabilité, cinq régions du
Sénégal ayant des conditions climatiques (température et pluviométrie) différentes ont été
choisies (Tableau I1-11). Ces cinq zones géographiques sélectionnées sont illustrées dans la

Figure II-5.

- D’une maniére générale les précipitations au Sénégal décroissent du Sud vers le Nord :
Ziguinchor (Sud) enregistre 1600 mm de pluie par an, Kaolack (Centre) 800 mm
tandis que Louga (Nord Ouest) recoit en moyenne 475 mm et Podor (Nord Est) 330

mm.

- Les températures, en permanence élevées, sont liées a la latitude tropicale du Sénégal,
mais elles varient dans le temps avec les saisons, notamment avec les pluies qui les

baissent, et dans ’espace, avec la proximité ou I’¢loignement de 1’Océan.
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Tableau II-11 : Caractéristiques climatiques et des sols des régions du Sénégal choisies pour

I’étude de la variabilité des caractéristiques des graines de neem

Région Dakar Saint-Louis Kaolack Diourbel = Tambacounda

Type de climat dansla  Climatdela Climatdela Climatdu Climat du Climat du

Région grande cote  grande cote Saloum Ferlo Boundou

Température moyenne 25 25 27 27,5 28

annuelle (°C)

Précipitation (mm) 650 350 800 700 950

Type de Sol Dune Mangrove  Mangroves, Ferrugineux Ferrugineux
continentale salé ferrugineux non lessivé

Saint Louis
L ]

al Dicurbel
L

Kaolack
L

Tambacoundda
L

J

Figure 11-5 : Les différentes zones géographiques sélectionnées pour 1’¢tude de la variabilité

des caractéristiques des graines de neem au Sénégal
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Pour chaque région, les lots (environ 15 kg) ont été récoltés pour chaque localité par
ramassage sous des arbres ayant a peu pres la méme taille et une bonne floraison, au cours de
la méme période de I’année (entre juillet et septembre 2008). Les différents lots sont
conditionnés avec des sachets avant d’étre stockés tels quels. Leurs maticres séches varient de

91,61 4 92,59%.
[1.2.1. Variabilité des caractéristiques physiques des graines

Le poids moyen mesuré sur des échantillons de 100 graines de neem provenant des différentes
localités étudiées sont : 300,9+0,3 mg pour Dakar, 228,4+0,4 mg pour Kaolack, 266,9+0,3 mg
pour Diourbel, 283,6+0,5 mg pour Saint-Louis et 265,3+0,4 mg pour Tambacounda,
conduisant a une valeur moyenne de 270 mg, proche de celle mesurée pour les 10t2007 et
10t2008 précédemment étudiés (253 mg en moyenne). Cette différence de poids des graines
n’est pas un caractere étroitement lié aux conditions climatiques, mais plutdt au génotype de
la plante, ce qui fait que dans une méme localité la taille et le poids des graines peuvent varier

d’un arbre a [’autre.

L’analyse de la répartition amande/coque (Figure 11-6) montre que pour trois régions (Dakar,
Kaolack, et Saint-Louis) les pourcentages en amande sont supérieurs a ceux en coque. Le
pourcentage en amande le plus élevé étant rencontré a Saint-Louis (55,52+1,44%), et le moins
¢levé est observé pour les graines en provenance de Tambacounda et Diourbel, (48,94 + 0,61

et 47,30+ 0,30% de coque).
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Figure 11-6 : Répartition moyenne des coques et amandes des graines de neem provenant des

cinq régions du Sénégal
[1.2.2. Variabilité de la teneur en huile des graines

La teneur en huile ainsi que sa répartition dans I’amande et la coque des graines des
différentes localités étudiées sont rassemblées dans le Tableau 1l-12. Ces résultats, qui
confirment la forte teneur en huile dans I’amande, conduisent a une valeur moyenne (34,26%)
dans la graine comparable a celle mesurée pour les 10t2007 et 10t2008 précédemment étudiées

(32,46%).

Tableau 11-12 : Teneur et distribution de 1’huile dans les graines des différentes localités

étudiées

Dakar Kaolack Diourbel St-Louis Tambacounda
Graine (% MS) 32,79 35,86 31,91 38,31 32,46
Amande (% MS) 49,39 54,53 44,58 55,53 52,94
Coque (% MS) 1,78 3,18 1,75 1,64 4,65

Une corrélation semble exister entre les proportions ¢élevées d’amande et la teneur élevée de
I’huile dans la graine. Ainsi, les plus fortes teneurs en huile sont rencontrées a Saint-Louis,

Kaolack et Dakar, ces mémes régions ou les pourcentages d’amandes sont supérieurs a ceux
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des coques. Les plus faibles teneurs en huile sont rencontrées a Diourbel et & Tambacounda,
deux localités pour lesquelles la plus forte teneur en coques est observée.

Cependant, la proportion d’amande et de coque n’est pas le seul facteur qui explique la teneur
en huile dans les graines. La richesse en huile dans 1’amande elle-méme peut aussi
I’expliquer. C’est le cas pour les échantillons de Dakar et Kaolack qui ont pratiquement la
méme teneur en amande, mais avec une plus forte teneur en huile des amandes de
I’échantillon de Kaolack, qui se traduit par une plus forte teneur en huile dans les graines de

cet échantillon.
[1.2.3. Variabilité de la composition en acides gras des huiles

L’analyse de la composition en acides gras des fractions lipidiques des graines des cinq
localités étudiées (Tableau 11-13) confirme bien que 1’acide gras majoritaire est 1’acide
oléique, dont la proportion varie de 42% (Tambacounda) a 48,49% (Kaolack), conduisant a
une valeur moyenne de 45,33%, supérieure aux proportions observées dans les 10t2007 et

10t2008 précédemment caractérisés (44,11%).

Tableau 11-13 : Variabilité de la composition en acides gras des huiles extraites des graines

provenant des différentes zones géographiques

Acides gras Dakar Diourbel Kaolack Saint-Louis Tambacounda
Acide Myristique 0,07£0,00  0,16+£0,00  0,13+0,01 0,06+0,00 0,08+0,02
Acide Pentadécanoique  0,03+0,00  0,05+0,00  0,03+0,01 0,03+0,00 0,03+0,00
Acide Palmitique 17,63+0,21 15,22+0,16 17,46+0,01 16,95+0,01 19,13+0,16
Acide Palmitolique 0,15+£0,01  0,12+0,01  0,15+0,01 0,09+0,00 0,14+0,00
Acide Heptadécanoique  0,15+0,00 0,16+0,01  0,14+0,00  0,14+0,01 0,14+0,00
Acide Stéarique 15,59+0,33 15,41+0,03 14,77+0,23  17,42+0,01 16,65+0,00
Acide Elaidique 0,23£0,01  0,75+0,01  0,30+0,01 0,18+0,01 0,124+0,08
Acide Oléique 43,62+0,66 48,49+0,04 44,91+0,21 43,52+0,03  42,33+0,01
Acide Linoléique 0,06+0,03  0,45+0,00  0,07+0,01 0,04+0,03 -
Acide Linoléique 19,89+1,12 16,43+0,01 19,45+0,08 19,18+0,07  18,90+0,02
Acide Arachidique 1,22+0,03  1,34+0,01 1,19+0,02 1,31+0,01 1,31+0,01
Acide Linolénique 0,53+0,01 0,41+0,01  0,49+0,01 0,49+0,01 0,51+0,01
Acide Gadoleique 0,35+0,05  0,55+0,02  0,40+0,02 0,20+0,05 0,22+0,07
Acide Pétrosélinique 0,48+0,01 0,46+0,01 0,51+0,04 0,39+0,03 0,43+0,01
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Les variations des proportions des autres acides gras majoritaires sont moins importantes et
les valeurs sont proches de celles déterminées précédemment (Tableau I1-5). Compte tenu de
leurs faibles proportions, les acides gras minoritaires varient peu pour les cinq origines

¢tudiées.
[1.2.4. Variabilité de la composition en stérols des huiles

L’analyse de la composition des fractions insaponifiables des huiles des graines de neem des
différents échantillons étudiés (Tableau II-14) montre que contrairement a la composition en
acides gras des huiles, la composition en stérols connait une forte variation. Ainsi, la teneur en
B-Sitostérol va presque du simple au double entre les échantillons en provenance de Diourbel
(2,02 gkg™) et de Tambacounda (3,42 gkg'). La méme tendance est aussi observée pour le
Stigmastérol qui va de 0,34 g.kg™" pour I’échantillon de Diourbel a 0,56 g.kg™' pour celui de
Tambacounda, de méme pour le A’-Avenastérol (de 0,25 a 0,45 g.kg'l). Globalement, la
teneur en stérols est largement plus élevée dans 1’échantillon de graines en provenance de

Tambacounda.

Tableau [I-14 : Variabilit¢ de la composition en stérols selon les différentes zones

géographiques

Phytostérols (g.kg™) Dakar Diourbel Kaolack Saint-Louis = Tambacounda
Campestérol 0,31+0,02  0,28+0,00 0,29+0,04 0,33+0,01 0,45+0,06
Stigmastérol 0,40+£0,04 0,34+0,02 0,43+0,00 0,47+0,00 0,56+0,08
B-Sitostérol 2,40+0,05  2,02+0,09  2,40+0,03 2,56+0,03 3,42+0,51
A’ Avénastérol 0,23+0,07 0,25+0,03  0,30+0,00 0,29+0,00 0,45+0,06
A’ Avénastérol - 0,02+0,00 - - 0,01+0,00
Cycloarténol 0,03+0,00 0,13+£0,00 0,07+0,00 0,03+0,00 0,08+0,01
Met.cycloarténol 0,07+0,00  0,09+0,00 0,13+0,01 0,06:£0,00 0,09+0,01
Citrostadiénol - 0,01+0,00 - 0,01+0,00 0,01+0,00
Totaux 344+0,18 3,14+0,14 3,63+0,08 3,75+ 0,04 5,07+ 0,73
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[1.2.5. Variabilité¢ des caractéristiques physico-chimiques des huiles de

graines de neem

Le Tableau 11-15 rassemble les caractéristiques physico-chimiques des cinqg huiles extraites

des graines de neem de différentes régions étudiées.

Tableau I1-15 : Variabilités des caractéristiques physico-chimiques des huiles de graines de

neem

Dakar Diourbel Kaolack  Saint-Louis Tambacounda
Densité 0,867+0,001 0,86+0,001 0,87+0,002 0,864+0,002 0,863+0,001
Indice d'acide (mg.g ") 9,99+0,32  7,93+0,32  9,61+0,32  §,49+0,32 9,43+0,32
Indice de saponification (mg.g') 199,63+0,81 199,17+1,40 201,96+1,40 201,49+0,81 200,56+0,97
Indice d'iode (mg 1,.100 g™ 74,45+1,59 75,93+0,97 75,08+1,32 74,45+0,97  73,60+1,27
Indice de peroxyde (meq.kg'l) 6,67+0,29 6,00+0,5 7,00+0,5 7,00+0,5 7,17+0,5
Indice de réfraction (mg. g_l) 1,464 1,465 1,463 1,463 1,463
Indice d’ester 184 187 182 188 187
Pouvoir calorifique (MJ.kg™) 39,62 39,63 39,53 39,55 39,55
11 apparait que :

= La densité et I’indice de réfraction déterminés seclon les normes AFNOR T60-214 et
T60-220 (Partie expérimentale V.1.20 et V.1.18varient peu entre les échantillons et
sont proches de ceux de la littérature (DJENONTIN, 2006 ; NDIAYE, 2002) ;

» L’indice de saponification (Partie expérimentale V.1.16, qui varie peu autour d’une
valeur moyenne de 200,56 mg.g ', traduit une bonne capacité de I’huile de neem a étre
transformée en savon, comparable a celle du jatropha (196-208 mg.g”' KPOVIESSI et
al., 2004) ou du tournesol (188-194 mg.g' CAMPBELL, 1983 ; GUNSTONE et
PADLEY, 1997 ; AMALIA KARTIKA, 2005) et supérieure aux huiles de colza,
d’olive, de soja, d’arachide etc. mais inférieure a celle des noix de coco, de palmiste

etc. (GUNSTONE et PADLEY, 1997) ;

= Les indices d’iodes (Partie expérimentale V.1.17 qui varient peu d’une région a
I’autre, avec une moyenne de 74,70 mg I,.100 g, traduisent le caractére insaturé de

I’huile de neem, confirmé par la répartition des acides gras insaturés et saturés
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précédemment déterminée pour les 10t2007 et 10t2008 (65 a 66% d’insaturés). Mais
compte tenu de leurs densités, les huiles de neem restent classées dans la catégorie des
huiles non siccatives. Ces valeurs sont proches de celle de I’huile d’olive (75-94 mg
L, 100 g) supérieures a celles des huiles de palmiste, de palme, de coco etc., et
inférieures a celles du tournesol, du coton, du jatropha, etc. (KPOVIESSI et al., 2004 ;
GUNSTONE et PADLEY, 1997);

Les indices de peroxyde (Partie expérimentale V.1.18 varient eux aussi relativement
peu autour d’une valeur moyenne de 6,76 meq kg, traduisant le faible degré
d’oxydation des acides gras insaturés des huiles et la faible détérioration de leurs

qualités au cours de I’extraction ;

Seul I’indice d’acide (Partie expérimentale V.1.1% qui évalue I’acidité libre de
I’huile, est sensiblement élevé: 9,09 mg.g' par comparaison avec une huile
alimentaire comme le tournesol (1,56 a 1,88 mg.gfl; LACAZE-DUFAURE, 1998 ;
AMALIA KARTIKA, 2005 ;) ou le colza et non alimentaire comme le jatropha par
exemple (1,8 22,5 mg.g' ; KPOVIESSI et al., 2004). 1l varie de 8 4 10 mg.g™' selon
I’origine régionale de 1’huile. Une valeur ¢élevée est considérée comme préjudiciable
pour les huiles alimentaires. Selon les applications (biocarburant par exemple) il
pourra étre nécessaire de procéder a un raffinage de cette huile par neutralisation des

acides gras libres ;

La mesure des indices de saponification (1) et d’iode (I,) permet de calculer le

pouvoir calorifique inférieur grace a la relation empirique (Partie expérimentale

V.1.21.)

R =11380- I, -9,15x |

1l se situe & une valeur moyenne de 39,58 MJ.Kg™, proche de celle du jatropha (40,6
MJ.Kg™") et du gazole (44,9 MJ.Kg™") (HAIDARA, 1996).
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[1.2.6. Variabilité de la teneur en protéines des graines de neem

Les variations de la teneur en protéines des graines issues des différentes localités choisies du
Sénégal sont relativement faibles (Tableau 11-15) et non directement corrélées a la proportion
d’amande dans la graine. En effet, bien que les plus faibles teneurs soient rencontrées a
Diourbel (11,27%) et Tambacounda (11,80%), localités dont les graines contiennent les plus
faibles proportions d’amande (respectivement 47,30 et 48,94%), la plus forte teneur en
protéines est rencontrée a Kaolack (12,78%) dont la proportion en amande (51,37%) est plus

faible que celle de Saint-Louis.

Tableau 11-16 : Variabilité de la teneur en protéines des graines de neem

Dakar Kaolack Diourbel Saint-Louis Tambacounda

Protéines (%o MS) 15 501031  12,7840,54 11274032 11,9040,16  11,80+0,02

Cette teneur en protéines dans la graine de neem est relativement basse par comparaison aux
graines oléagineuses cultivées au Sénégal comme 1’arachide (25-30%) ou le coton (18-20% ;
ORR, 1971) ou ailleurs comme le tournesol (16% ; GENEAU, 2006 ; EVON, 2008) ou le
sésame (25% ; ORR, 1971). Cependant, elle reste suffisante pour justifier I’intérét des
tourteaux issus de ’extraction des huiles, ou elle atteindrait des valeurs moyennes de 19% par
rapport a la matiere seche pour les tourteaux de graines entieres et 43% rapport a la matiere
séche pour les tourteaux d’amandes de graines décortiquées. Ainsi, elle est suffisante pour des

apports protéiques dans la formulation d’aliments pour bétail (RAO, 1987).

En conclusion, le premier bilan matieére théorique du fractionnement primaire de la graine de
neem sénégalais est relativement sensible a la variabilité de la composition des graines en

fonction de leur origine :
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Figure 1I-7 : Premier bilan théorique du fractionnement de la graine de neem selon les cing

zones géographiques étudiées
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Dans ce schéma, I’intérét de 1’opération de décorticage devra étre évalué en fonction :
= Du colit énergétique et de la complexité de 1’opération de décorticage ;

= D’une utilisation éventuelle des coques comme combustible, en particulier pour

fournir I’énergie nécessaire au pressage des amandes ;

* De la valeur ajoutée du tourteau d’amande comme apport protéique en alimentation
animale. Remarquons que I’augmentation de la teneur en protéines dans le tourteau
décortiqué doit étre pondérée par la perte de fibres, de nature essentiellement

cellulosiques, peu lignifiés et théoriquement de bonne valeur fourragere.

Les teneurs évaluées en huile de la graine de neem, comparables a celles du jatropha dont la
culture pour la filiere de production de biocarburant (ester méthylique) d’huile a été largement
¢tudiée (JUNFENG et al., 2010 ; SIDDHARTH et SHARMA, 2010), pourraient justifier une
telle voie de valorisation pour le neem. En effet, sous I’hypothése raisonnable d’une
production annuelle de 50 kg de graines par arbre et par an avec 50 arbres par hectare, la

production d’huile pourrait atteindre 800 kg par hectare et par an.

Cependant, a 1’échelle actuelle du Sénégal, pour une population d’arbres de neem estimée a
18 a 30 millions d’arbres ce qui représente entre 9 a 15 arbres par hectare, alors la
transformation des graines en huile ne représenterait qu'une production de 146 a 243 kg par

hectare et par an soit 5780 a 9620 MJ d’équivalent d’ester carburant par an.

Par ailleurs, si la composition en acides gras et la teneur en stérols des huiles de neem peuvent
leur ouvrir le champ d’applications en alimentation humaine, la présence de molécules actives
(azadirachtine, nimbine, salannine, etc.,) pose probleéme. Il en est de méme dans les tourteaux
pour I’alimentation animale. On congoit donc tout 1’intérét de 1’élaboration d’un schéma de
fractionnement et raffinage de la graine de neem permettant une valorisation de

I’azadirachtine, des huiles et tourteaux de neem.

Une premiére étape pour ¢laborer un tel schéma est de déterminer la teneur en azadirachtine

des graines de neem et son extractabilité par solvant.
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[1.3. TENEUR EN AZADIRACHTINE DE LA GRAINE DE NEEM

La détermination de la teneur en azadirachtine de la graine de neem nécessite son extraction

du solide puis sa purification avant son dosage.

[1.3.1. Description du protocole d’extraction, de purification et de dosage de
I'azadirachtine

Le protocole opératoire mis en oeuvre pour 1’extraction et la purification de 1’azadirachtine a
partir des graines de neem (Figure 11-8), basé sur les travaux de caractérisation des graines de
neem surtout d’origine indienne (JARVIS et al., 1999 ; JOHNSON et MORGAN, 1996 ;
KAUSHIK, 2002 ; JOHNSON et al., 1996), est le suivant :

= Extraction liquide/solide : les graines de neem sont broyées a 1’aide d’un broyeur a
couteaux (MF BASIC 10 IKA) équipé d’une grille de maille | mm de diamétre ; 100 g
de graines broyées sont mélangées dans un réacteur agité avec 400 mL de solvant
pendant une durée de 3 heures a 25°C. Le mélange liquide-solide est filtré et
I’opération est répétée 3 fois sur le solide afin d’épuiser sa concentration en
azadirachtine. Les filtrats sont mélangés et centrifugés pendant 10 minutes a 1’aide
d’une centrifugeuse Sigma 6K15, sous une accélération de 8 000 g a une température
de 20°C. Le surnageant est concentré sous vide a 40°C a 1’aide d’un évaporateur

rotatif jusqu’a un volume proche de 100 mL et dilué¢ par un volume €quivalent d’eau.

= Purification de l'extrait : Une premiére extraction liquide/liquide est effectuée en
ampoule a décanter par un volume égal d’hexane afin d’¢éliminer la fraction lipidique
entrainée par le solvant d’extraction. Cette opération est répétée trois fois. Une
seconde extraction liquide/liquide est effectuée en ampoule a décanter par un volume
équivalent de dichlorométhane afin de récupérer I’azadirachtine. Cette opération est
aussi répétée trois fois. Les trois extraits au dichlorométhane sont ensuite concentrés
sous vide et a sec a I’évaporateur rotatif (40°C) et le solide est récupéré dans

I’acétonitrile.

= Dosage de l'azadirachtine :I’azadirachtine est dosé par Chromatographie Liquide

Haute Performance (Partie expérimentaleV.1.12.1).
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Figure 11-8 : Schéma du procédé d’extraction et de purification de I'azadirachtine a
partir des graines de neem




[1.3.2. Choix du solvant d’extraction liquide/solide

Le choix du solvant pour un procédé d’extraction liquide/solide doit tenir compte de plusieurs
caractéristiques du solide et bien siir du soluté a extraire. De fagon générale, un bon solvant
d’extraction doit étre sélectif, posséder une grande capacité de diffusion dans le solide et de
dissolution du soluté, une température d’ébullition peu élevée, une faible viscosité et étre, si

possible, non cancérigéne, non toxique, ininflammable et non explosif.

Compte tenu des caractéristiques structurales de I’azadirachtine (LEY et al., 1993) et des
¢tudes antérieures effectuées (JOHNSON et al., 1997 ; GOVINDACHARI et al., 1990 ;
YAMASAKI et al.,, 1986 ; KUMAR et PAMAR, 1996), trois solvants potentiellement

intéressants ont été comparés (Figure 11-9).

Cette ¢tude est effectuée sur les graines provenant du 10t2008.
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Figure 11-9 : Rendements d’extraction en azadirachtine a partir de graines entiéres broyées

dans I’eau, 1’éthanol et le méthanol

L’eau est un bon solvant de ’azadirachtine : prés de 1,7 g.kg™ sont extraits par kilogramme
de graines broyées. Cependant, la présence d’une forte proportion de lipides dans la graine

perturbe les échanges et la séparation liquide/solide du fait de la formation d’une émulsion.
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Nous reviendrons dans le Chapitre IV sur I’adaptation du protocole d’extraction a 1’eau en

vue de définir un nouveau procédé¢ de fractionnement des graines.

L’éthanol ne conduit pas & des rendements satisfaisants (1 g.kg” de graines broyées), deux
fois plus faible que le méthanol (2 g.kg” de graines broyées).

Cette différence d’efficacité de ces deux solvants est confirmée par 1’étude de la cinétique
d’extraction (Figure [1-10). Dans un cas comme dans ’autre, 1’extraction de 1’azadirachtine
est rapide des la mise en contact (50% de 1’azadirachtine potentiellement extractible I’est au
bout de 25 min respectivement pour I’éthanol et le méthanol correspondant a 0,59 et 1,03

g kg de graines séches.
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Graines broyées a 2 mm : 200 g ; volume solvant : 1000 mL ; température : 25°C

Figure 11-10 : Cinétiques d’extraction de 1’azadirachtine des graines de neem par le méthanol

et I’éthanol

Ceci pourrait traduire la solubilisation et la diffusion rapide dans ces solvants de la fraction
d’azadirachtine directement accessible dans les particules de graines broyées a 1 mm. Par
contre, dans 1’éthanol, 1’extraction atteint rapidement un palier, alors que dans le méthanol
elle se poursuit réguliérement jusqu’a des valeurs de rendement deux fois plus élevées (0,90
g kg dans 1’éthanol pour 1,85 gkg” dans le méthanol au bout de 9 heures de contact. Sans
écarter I’hypothése d’une saturation du solvant éthanol, il apparait que la diffusion du

méthanol dans les particules de graines broyées est nettement plus efficace.

Le rendement d’extraction de 1’azadirachtine dans le méthanol est bien sir sensible au taux de

solvant (Figure 1l-11), et la répétition de 3 extractions successives avec un rapport
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liquide/solide de 4 permet de considérer que la totalité de 1’azadirachtine présente dans la

graine de neem est extraite.
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Figure 11-11 : Rendement d’extraction de 1’azadirachtine des graines de neem en fonction du

taux de solvant méthanol

[1.3.3. Distribution de la teneur en azadirachtine dans la graine de neem

Le dosage de 1’azadirachtine dans la graine entiére de neem, I’amande et la coque de neem
(10t2008) selon le protocole ainsi défini (Figure 11-12) montre que, comme c’est le cas pour
I’huile, la quasi-totalit¢ de I’azadirachtine se retrouve dans 1’amande (3,86+0,07 g.kg
d’amande et 0,03+0,002 g.kg' de coque). Cette teneur en azadirachtine dans I’amande est
légeérement supérieure a celle donnée par ERMEL et al., (1984, 1987) pour le neem sénégalais
(3,3 gkg™). En plus la teneur en azadirachtine du neem sénégalais que nous avons étudié se
situe dans la moyenne des valeurs moyennes données pour les amandes de neem d’autres

régions du monde (CHAPITRE | : Paragraphe I. 2. 3. 2.
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Figure 11-12 : Distribution de 1’azadirachtine dans les différentes parties de la graine de neem

[1.4. CONCLUSION

Les résultats obtenus montrent que le neem Sénégalais est riche en huile (32%) et en
azadirachtine (2 g.kg™), comparé au neem indien ou mexicain. Ces composés sont localisés
essentiellement dans 1’amande (prés de 4 g.kg™ d’azadirachtine, 55% d’huile) de méme que
les protéines (20,07% dans I’amande contre 12% dans la graine). Le contraire est observé
pour les composés pariétaux (cellulose, lignines et hémicellulose) qui représentent 87% des
coques et ne représentent que 6% des amandes du 10t2007.

L’huile extraite des graines de neem est caractérisée par une forte teneur en [-sitostérol
représentant 64 a 68% des phytostérols. Les fractions de phytostérols représentent 3,73 et
3,93g.kg” d’huile respectivement pour les 10t2007 et 10t2008.

La composition en acides gras révele la présence de 14 acides gras dont I’acide oléique est
majoritaire (43 a 44%). Les autres acides gras majoritaires sont I’acide palmitique (18 a 19%)),
I’acide linoléique (15 a 17%) et I’acide stéarique (15 a 19%).

L’¢étude de la variabilité des teneurs en lipides et des caractéristiques des huiles extraites de
graines provenant de cinq zones géographiques différentes du Sénégal (Dakar, Kaolack,
Diourbel, Saint-Louis, et Tambacounda) montre globalement de faibles différences.

La présence de cette forte proportion de lipides dans la graine perturbe I’extraction directe par
solvant de I’azadirachtine. Une voie envisageable pour le fractionnement de la graine serait

I’extraction sélective des lipides en premicre étape. L’extraction liquide/solide par I’hexane
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ou le n-hexane est une technique envisageable au plan industriel, mais qui, outre son impact
environnemental défavorable, impose de fortes contraintes de sécurité et de colt pour les
installations. Notre choix s’est donc porté dans une premiére approche sur la technique
d’expression des huiles par pressage des graines. Cette étape du fractionnement est
classiquement mise en ceuvre dans les procédés de trituration des graines oléagineuses riches
en huiles, 1’étape d’extraction par 1’hexane n’intervenant qu’ensuite pour épuiser en huile les

tourteaux de pressage.
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CHAPITRE Il : ETUDE DE LEXPRESSION DE L'HUILE DE
GRAINES DE NEEM EN EXTRUDEUR MONO ET BI-VIS

Comme dans le cas de toutes les graines oléagineuses, 1’huile de la graine de neem est
localisée dans les cellules de I’amande sous la forme de globules lipidiques. Ainsi, pour
I’extraire de la graine, il s’agira donc de libérer ces gouttelettes d’huiles renfermées dans ces
cellules par une action mécanique de pressage en vue d’exprimer le liquide huileux hors des
cellules de I’amande, et de le séparer du gateau solide par filtration.

Cette opération peut étre réalisée dans une presse hydraulique (presse a piston), permettant
d’atteindre des pressions élevées (500 kg m? = 490,4 bars ; FRANCOIS, 1974), mais
fonctionnant en discontinu par rapport a la charge de la graine et la décharge en tourteau. Ces
presses, plutdot mises en ceuvre pour la production d’huiles dites vierges, sont essentiellement
réservées pour des productions de faible tonnage. Leur mise en ceuvre pour de multiples
graines a permis a plusieurs auteurs d’étudier I’influence des principaux facteurs impliqués
dans D’expression de I’huile. De facon générale, 1’étude des parameétres de pressage
hydraulique montre que, quelque soit le type de graine oléagineuse, I’augmentation de la
pression appliquée, de la température du giteau et de la durée de pressage favorise le
rendement d’expression en huile (MREMA et McNULTY, 1986 ; SINGH et al. 1984 ; ABU-
ARABI et al., 2000). Cela a été mis en évidence dans le cas d’un pressage des graines de
tournesol, de lin, de ricin, et de colza (LANOISELLE, 1994). L’¢étude effectu¢e par SINGH et
al., (1984) sur I’effet des caractéristiques de pressage du tournesol sur la teneur résiduelle en
huile dans le tourteau a montré que le facteur le plus influant est la pression, suivi de la durée
de pressage puis de la température.

Les procédés industriels de trituration de graines oléagineuses mettent également en ceuvre
des presses a vis fonctionnant en continu. Le principe de ces presses repose sur celui de
I’extrusion mono-vis : une vis sans fin, dont le pas et la profondeur des filets varie, est
installée dans un fourreau drainant percé d’orifices, équipé enfin d’un dispositif
d’étranglement plus ou moins rétréci qui permet de contrdler le transport du solide
(FRANCOIS, 1974). La Figure llI-1 illustre un schéma de principe des presses de type

mono-Vvis.
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Figure IlI-1 : Schéma général d’une presse mono-vis

La géométrie de la vis sans fin (diameétre et gradient du diamétre, pas et profondeur des filets),
sa vitesse de rotation, le réglage du cone ou de I’entrefer du mécanisme d’étranglement en
sortie, sont des facteurs qui permettent de régler le taux de remplissage de la machine, et donc
sa capacité, la pression dans le fourreau, et la compression radiale qui s’exerce sur la matiére
dans le fourreau filtrant. VADKE et SOSULSKI (1988), ont montré que des vitesses de
rotation de vis minimales, une faible ouverture de I’entrefer et des températures de graines
maximales sont favorables a un meilleur rendement. Plus récemment, des études ont montré
que des teneurs en eau minimales dans les graines de colza, tournesol et lin étaient aussi

favorables au pressage (SINGH et al., 2002 ; ZHENG et al., 2003 ; ZHENG et al., 2005).

Cependant, aucune donnée n’est disponible pour le pressage des graines de neem. Seules des
presses artisanales ont souvent été utilisées pour la production d’huile de neem. Nous nous

sommes proposés dans ce chapitre d’étudier son expression en extrudeur mono et bi-vis.

1.1 ETUDE DU PRESSAGE DE LA GRAINE DE NEEM EN PRESSE
MONO-VIS

La presse mono-vis mise en ceuvre pour cette étude est une presse expérimentale de marque

OMEGA 20 (Figure 111-2).
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[11.1.1. Description et principe de fonctionnement de la presse mono-vis :
OMEGA 20

Figure 111-2 : Presse mono-vis OMEGA 20

La presse OMEGA 20 est constituée d’un moteur (de 0,75 kW de puissance, 230 V de tension
maximale, 5,1 A d’intensité maximale), d’une vis de longueur 18 cm, avec un pas de vis de
1,8 cm, de diametre interne 1,4 cm et de profondeur de chenal 0,5 cm et d’un fourreau de 2,5
cm de diametre intérieur équipé d’un filtre percé d’orifices de sortie des liquides a la fin de la
vis et d’un support de buses.

La configuration du systéme vis fourreau permet de définir quatre zones (Figure IlI-3) :

1 Zone d’alimentation : L’alimentation de la vis se fait par gravité. Les graines
contenues dans la trémie de forme conique sont introduites a travers une colonne

jusqu’a la vis qui les entraine de maniére forcée a ’intérieur du fourreau.

2 Zone de transport: Le transport de la matiére est assuré par la vis qui tourne a
I’intérieur du fourreau. L’entrainement de la vis est effectu¢ par un moteur électrique.
Dans tous les essais, la vitesse de rotation des vis, qui conditionne le débit de transport
des graines, est fixée. La réduction progressive du diamétre du fourreau de 4,5 a 2,5

cm sur une longueur de 4 cm de fourreau provoque le broyage des graines.

103



8 Zone de filtration : Située entre la téte de vis et la zone de pressage de la buse,

cette partie permet la séparation du liquide huileux (extrait) et du tourteau extrudé

(raffinat).

Zone de pressageC’est la zone dans laquelle est montée la buse qui définit le
systéme d’étranglement sous la forme d’une filiére d’extrusion du solide. Six types de
buses, de diametre variant de 5 a 10 mm sont disponibles. L’efficacit¢ de la
compression exercée sur le solide dépend d’une part du diamétre de la buse (orifice de
sortie des tourteaux), d’autre part de la distance entre la téte de vis et ’emplacement
de la buse. Cette distance définit le volume de la chambre de pressage. La maticre
transportée par la vis s’accumule dans cette zone et sort sous ’effet de la compression
a travers la buse. Il se forme ainsi dans cette zone un bouchon : la vis, en continuant
d’alimenter cette zone en matiére, assure sa mise en pression sur les graines. Il
s’exerce ainsi une forte pression qui exprime le liquide contenu dans la graine (huile)

et densifie la maticre solide. Cette compression s’accompagne d’un auto-échauffement

de la matiere par friction des graines.

Figure IlI-3 : Zones fonctionnelles de la presse mono-vis OMEGA 20

Le fourreau de la presse OMEGA 20 n’étant pas thermostaté, la température de pressage est
celle atteinte du fait de I’auto-échauffement généré au cours du pressage des graines. Elle sera

relevée comme variable dépendante pour chaque essai.
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[11.1.2 Influence des principaux facteurs sur I'expression de l'huile des

graines de neem en presse mono-vis

Les deux variables opératoires ou facteurs directement accessibles dans le dispositif
expérimental de la presse OMEGA 20 sont le diametre des buses (filiere) et la distance entre
la téte de vis et la buse. Pour chaque diamétre de buse (5, 6, 7, 8, 9 et 10 mm), les expériences

seront réalisées pour une distance entre la téte de vis et la buse de 1, 2 et 3 cm.

Les graines de neem utilisées pour cette étude sont issues du 10t2008. Les teneurs en eau, en
huile et en azadirachtine sont de 9,10+0,3%, 32,74+0,38% et 1,99+0,03 g.kg'1 (CHAPITRE
Il Paragraphe 11.1).

Pour chacune des expériences réalisées, les graines sont introduites dans la trémie qui
alimente la machine par gravimétrie. La vitesse de rotation des vis est fixée a 23,33 rpm et le
débit d’alimentation en graines est ainsi maintenu constant 4 15 g.min™ (0,9 kg.h™). La
température de pressage est relevée au niveau de la zone de filtration au début et a la fin de
I’expérience, lorsque la totalité des graines a été pressée.

A D’issue du régime transitoire de mise en charge de la presse (formation et stabilisation du
bouchon, écoulement régulier de I’huile), une masse de 500 g de graines est introduite. Le
filtrat et le tourteau sont collectés, et les masses pesées. Les contraintes mécaniques de
cisaillement dans la zone de pressage génerent la formation de fines particules, de dimension
inférieure au diametre des orifices du filtre (2 mm). Elles sont entrainées dans le filtrat avec
I’huile. Le filtrat est donc centrifugé a 1’aide d’une centrifugeuse Sigma 6K 15 afin de séparer
ces particules, couramment appelées « pied », de I’huile ainsi clarifiée et les masses sont

déterminées (Figure 111-4). Les teneurs en huile (T;) et de pied (T,) du filtrat sont
déterminées par rapport a la masse totale du filtrat et celle du tourteau gras (L;) est

déterminée par extraction au soxhlet (Partie expérimentaleV.1.6). Les teneurs en matiéres

minérales (M ;) et en protéines ( P; ) sont aussi déterminées.
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Grainesde neem
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Filtrat Tourteauxgras

Pied

Centrifugation
8000g, 20mn, 20°C

Huile exprimée

Figure 111-4 : Représentation schématique du procédé d’expression de 1’huile des graines de

neem en presse mono-vis OMEGA 20

Les réponses du systeme étudié sont :

* Le rendement en huile recueillie apres centrifugation (R ), exprimé par rapport a la

masse de graines s¢ches introduites

R, (%)= 100><MI\$|—><T

M : Masse du filtrat (g)

M. : Masse de graines séches introduites (g)

T¢ : Teneur en huile du filtrat (%)

avece

* Le rendement en huile recueillie aprés centrifugation (R, ), exprimé par rapport a

I’huile introduite contenue dans les graines

Ry (%)

= 100)(':—)(1-
M

F_ avec

Gs

T, : Teneur en huile de la graine par rapport a la matiére séche (%)



* Le rendement total en huile exprimée (R;) calculé a partir de I'huile résiduelle

contenue dans les tourteaux

R, (%) =100x \ Ss XTes)_(M Ts XTTS) avec
Mg, %Tg,

M : Masse de tourteau séche recueillie (g)

T+, : Teneur en huile du tourteau (%)

Les résultats obtenus pour les 18 expériences réalisées sont rassemblés dans le Tableau II-1.
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Tableau IlI-1 : Résultats expérimentaux obtenus pour I’expression de I’huile des graines de neem par la presse mono-vis OMEGA 20

Essai 1 Essai 2 Essai 3 Essai 4 Essai 5 Essai 6 Essai 7 Essai 8 Essai 9

Conditions opératoires

Diamétre buse (mm) 5 5 5 6 6 6 7 7 7

Distance buse-vis (cm) 1 2 3 1 2 3 1 2 3

Masse de graines (g) 500 500 500 500 500 500 500 500 500

Température initiale (°C) 22,2 52,2 60,7 47,9 54,1 - 421 49,1 56.8

Température finale (°C) 53,3 64,5 69,5 55,5 58,5 - 51,9 58,4 61.2
Filtrat

Masse du filtrat (g) 86,5 89,1 89,0 88,8 89,6 86,8 86,9 88,0 90,0

Tu (%) 67,97 68,8 70,12 70,38 71,26 76,24 70,25 74,64 76,19

Tp (%) 32,03 31,2 29,88 29,62 28,74 23,76 29,75 25,36 23,81

Thp (%MS) 79,95 - 77,54 69,30 71,07 74,04 68,20 71,28 77,80
Tourteaux

Masse Tourteaux (g) 409 396,7 394.5 401,1 392,1 396,8 412,0 399.,6 399,9

Hrt (%) 8,30+0,09 8,29+0,06 8,75+0,12 8,35+0,10 8,36+0,08 8,42+0,11 9,02+0,14 8,76+0,07 8,75+0,03

Mt (%MS) 4,43+0,07 4,63+0,12 4,84+0,09 4,85+0,06 5,01+£0,05 5,17+0,17 4,57£0,02 4,91+£0,07 4,98+0,36

Lt (%MS) 14,34+0,35 14,95+0,24 15,22+0,12 16,22+0,15 14,49+0,16 15,12+0,42 16,41+0,22 14,71+0,24 13,73+0,18

Pr(%MS) 12,47+0,31 14,03+0,12 12,62+0,63 12,88+0,94 12,39+0,30 13,35+0,14 12,42+0,70 13,84+0,43 13,90+0,28
Rendement en huile

Rc (%0MS) 12,92 13,47 13,72 13,74 14,03 14,54 13,42 14,44 15,07

Ry (%0MS) 40,38 42,10 42,86 42,92 43,85 45,45 41,93 45,11 47,10

Rr (%MS) 63,34 62,93 62,47 59,34 64,49 65,34 57,74 63,26 65,68

Ty est la teneur en huile du filtrat st la teneur en pied du filtrat plest la teneur en huile du pied 7 st 'humidité du tourteau ; Mest la
teneur en matiere minérale du tourteaur, st la teneur en lipide du tourteau &st la teneur en protéine du tourteaug €&t le rendement en
huile exprimée, calculé par rapport a la grainey; Bst le rendement en huile exprimée, calculé par rapport a I'huiteesRle rendement en
huile exprimée, calculé par rapport a I'huile résiduelle du tourteau.

Tableau IlI-1 (Suite): Résultats expérimentaux obtenus pour 1’expression de 1’huile des graines de neem par la presse mono-vis OMEGA 20
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Essai 10 Essai 11 Essai 12 Essai 13 Essai 14 Essai 15 Essai 16 Essai 17 Essai 18

Conditions opératoire

Diamétre buse (mm) 8 8 8 9 9 9 10 10 10

Distance buse-vis (cm) 1 2 3 1 2 3 1 2 3

Masse graines (g) 500 500 500 500 500 500 500 500 500

Température initiale (°C) 422 46,1 52,5 32,39 41,7 42.6 43,1 439 437

Température finale (°C) 4772 53,7 59,9 41,8 51,1 53,0 46,0 47,0 50,8
Filtrat

Masse de filtrat (g) 55,5 77,1 88,1 38,6 66,8 82,9 31,5 54,0 71,1

Ty (%) 79,35 81,62 83,19 80,83 81,86 83,34 82,8 84,45 85,51

Tp (%) 20,65 18,38 16,81 19,17 18,14 16,66 17,2 15,55 14,49

Lp (%MS) 69,76 68,28 72,95 83,14 57,53 79,80 67,51 70,00 71,32
Tourteaux

Masse tourteaux (g) 438,3 408,0 407,3 4743 424.9 407,3 460,3 428,9 424,1

Hrt (%) 8,97+0,14 10,25+0,11 9,92+0,18 8,7+0.14 9,05+0,17 8,85+0,24 8,71+0,11 9,25+0,03 9,10+0,03

Mt (%MS) 4,59+0,12  5,09+0,15 4,93+0,14 4,48+0,31 4,74+0,02 4,93+0,40 4,54+0,19 4,89+0,05 4,88+0,12

Lt (%MS) 22,52+0,11 17,3£0,37 15,38+0,10  24,12+0,45  20,07+0,54 14,23+0,34 22,68+0,15 21,27+0,32 18,87+0,12

Pr (%MS) 13,29+0,53 12,19+0,32 12,63+0,66 12,42+0,39 13,55+0,26 13,15+0,34 12,62+0,27 13,25+0,24 13,49+0,62
Rendement en huile

Rc (%MS) 9,68 13,83 16,11 6,86 12,02 15,18 573 10,02 13,36

Ry (%0MS) 30,25 43,22 50,34 21,43 37,56 47,45 17,91 31,32 41,76

Rt (%MS) 38,31 55,89 60,85 28,50 46,70 63,78 34,75 42,98 49,98

Ty est la teneur en huile du filtrat st la teneur en pied du filtrat plest la teneur en huile du pied 7 st 'humidité du tourteau ; Mest la

teneur en matiere minérale du tourteaur, st la teneur en lipide du tourteau &st la teneur en protéine du tourteaug €&t le rendement en
huile exprimée, calculé par rapport a la grainey; Bst le rendement en huile exprimée, calculé par rapport a I'huiteesRle rendement en
huile exprimée, calculé par rapport a I'huile résiduelle du tourteau.
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[11.1.2.1 Construction d’'un plan d’expérience

Le plan d’expériences choisi est construit a partir d’une matrice de Doehlert dans le domaine

expérimental rapporté dans le Tableau I1I-2.

Tableau IlI-2 : Domaine expérimental pour 1’étude de I’influence de la distance téte de vis-
buse et du diameétre de buse sur le fractionnement des graines de neem par presse mono-vis

OMEGA 20

Facteur Unité  Centre du domaine Y° Pas de variation AJ; Domaine
Uy : Distance buse-vis cm 2 1 1-3
U, : Diamétre buse mm 7,5 2,5 5-10

Les réponses étudiées pour ce plan d’expériences sont le rendement en huile (R ) exprimé
par rapport a la graine introduite, le rendement en huile (R, ) exprimé par rapport a I’huile
contenue dans la graine, le rendement en huile exprimée (R ) calculé a partir de I’huile
résiduelle contenue dans les tourteaux, le taux de pied dans le filtrat (T, ), la teneur en huile
résiduelle dans le tourteau (L ;) et la teneur en protéines dans le tourteau (P; ). Le Tableau

II'1-3 rassemble les conditions opératoires et les résultats expérimentaux. Ces résultats
permettent de calculer les coefficients d’un modéle polynomial du second degré reliant les

réponses ¢tudiées aux deux facteurs (ANNEXE 3).
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Tableau 1lI-3: Matrice codée et variables explicites du plan d’expériences pour le

fractionnement des graines de neem par presse mono-vis OMEGA 20

Ne° Distance buse-vis Diamétre buse
Essai (mm) Rc Ry Ry Lt Pr Tp
U, Xi Uy X () ) () () () (%)
1 1 -1 5 -1 12,92 40,38 62,34 14,34 12,47 32,03
2 2 0 5 -1 13,47 42,1 62,93 14,95 14,03 31,2
3 3 1 5 -1 13,72 42,86 63,47 14,22 12,62 29,88
4 1 -1 6 -0,6 13,74 42,92 59,34 16,22 12,88 29,62
5 2 0 6 -0,6 14,03 43,85 64,49 14,49 12,39 28,74
6 3 1 6 -0,6 14,54 45,45 65,34 15,12 13,35 23,76
7 1 -1 7 -0,2 13,42 41,93 57,74 16,41 12,42 29,75
8 2 0 7 -0,2 14,44 45,11 63,26 14,71 13,84 25,36
9 3 1 7 -0,2 15,07 47,1 65,68 13,73 13,90 23,81
10 1 -1 8 0,2 9,68 30,25 38,31 22,52 13,29 20,65
11 2 0 8 0,2 13,83 43,22 55,89 17,3 12,19 18,38
12 3 1 8 0,2 16,11 50,34 60,85 15,38 12,63 16,81
13 1 -1 9 0,6 6,86 21,43 28,5 24,12 12,42 19,17
14 2 0 9 0,6 12,02 37,56 46,7 20,07 13,55 18,14
15 3 1 9 0,6 15,18 47,45 63,78 14,23 13,15 16,66
16 1 -1 10 1 5,73 17,91 34,75 22,68 12,62 17,2
17 2 0 10 1 10,02 31,32 42,98 21,27 13,25 15,55
18 3 1 10 1 13,36 41,76 49,98 18,87 13,49 14,49

Le calcul des coefficients montre que les modeles peuvent s’écrire (ANNEXE 3).

R =14,018+2,136% —1,136X, ~1,978X’ - 0,441X2 +2,196X,X,

R, =43,803+6,678X, —6,177X, —1,378) - 7,024X?2 +6,866X,X,

R, =58,000+7,343X, —11,604X, —1,868) —4,187X2 +6,179X,X,

= 16,659-2,062X, +3,445X, +0,188X —1,0012X? +1,760X,X,

13,176+ 0,253X, +0,014X, - 0,272)¢ +0,062X2 +0,081X,X,

22,44381,906X, - 8,024X, —0,064X2 — 0,969X2 +0,329X, X,
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[11.1.2.2 Influence du diamétre de la buse et de la distance téte de vis-buse sur les

rendements d’expression de I'huile
Les courbes d’isoréponse du rendement en huile exprimée et séparée par rapport a la graine

(R¢ : Figure IlI-5) et par rapport a I’huile contenue initialement dans la graine (R, :

Figure 111-6) mettent en évidence 1’influence prépondérante de la distance vis-buse lorsque le
diametre de buse est supérieur & 8 mm. La diminution du diamétre de buse, qui augmente la
pression exercée sur la matiere est alors favorable au rendement d’expression. Dans ces
conditions d’expression, et pour chaque diametre de buse, 1’augmentation de la distance vis-
buse se traduit directement par une augmentation du volume de matiére comprimée dans la
zone de pressage Vp de 4,91 4 14,72 cm’ (pour une distance de 1 4 3 cm). Sous I’hypothése
raisonnable que le diameétre de la buse définit la pression exercée dans la zone de pressage, a
débit de graine constant (15 g.min™"), le temps de séjour de la matiére comprimée peut étre
estimé par la relation.

_ V x DT

T
S QT

avee

Qr le débit de tourteau extrudé (g.min™)

D+ sa masse volumique (g.cm™) dans la zone de pression

Le rendement en huile exprimée et séparée, pour un diametre de buse supérieur ou égal a 8
mm apparait alors bien proportionnel au temps de séjour dans la zone de compression (Figure

111-7).
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graines de neem en presse mono-vis OMEGA 20
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zone de pression

Par contre, le rendement R, passe par un maximum, proche de 50%, pour la buse de 8 mm et
une distance vis-buse de 3 cm ; et paradoxalement, la diminution du diamétre de buse, qui
augmenterait la pression exercée sur les graines, ne se traduit plus par de meilleures valeurs

de Ry et Ry, méme en augmentant la distance vis-buse, et donc le temps de séjour dans la

zone de compression. La diminution des rendements en huile séparée apres centrifugation du
filtrat peut s’expliquer alors par I’augmentation de la teneur en particules solides entrainées a

travers le filtre (T, : Figure IlI-8) dont la teneur en huile reste élevée (57 a 80%). La

diminution du diameétre de buse augmente le cisaillement de la matiére et favorise 1’apparition
de fines particules entrainées avec 1’huile. Remarquons cependant que la diffusion de I’huile a
travers la matrice de graines comprimées est apparemment plus rapide que celle des
particules, puisque systématiquement I’augmentation du temps de séjour dans la zone de
compression, par augmentation de la distance vis-buse, diminue le taux de particules
entrainées, et augmente bien le rendement en huile. Une solution pour limiter cet entrainement

serait alors de diminuer le diamétre des trous de la zone de filtration.

L’analyse des courbes d’isoréponse du rendement en huile exprimée, calculé par rapport a la
teneur en huile résiduelle des tourteaux extrudés (R : Figure I11-9), qui ne tient pas compte
de pertes en huile lors de la centrifugation du pied, montre alors que des valeurs supérieures a
65% d’huile exprimée sont atteintes, pour un diameétre de buse de 7 mm et un temps de sé¢jour

maximum (distance vis-buse 3 mm). Pour autant, la diminution du diamétre de buse
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n’améliore pas ce résultat. L’augmentation de la température, du fait de 1’auto-échauffement
de la matiére par friction et compression, qui est un facteur favorable a 1’écoulement de

I’huile par diminution de sa viscosité, n’améliore pas le rendement.
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Figure 111-8 : Courbes d’isoréponse du taux de pied dans le filtrat T, pour I’expression de

I’huile de graines de neem en presse mono-vis OMEGA 20
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Figure 111-9 : Courbes d’isoréponse du rendement R, pour I’expression de I’huile de graines

de neem en presse mono-vis OMEGA 20

[11.1.2.3 Influence du diamétre de la buse et de la distance téte de vis-buse sur les

caractéristiques de I'huile exprimée

L’analyse des compositions en acides gras des huiles exprimées pour 1’ensemble des points du
plan d’expérience (Tableau IlI-4) montre que la répartition des acides gras majoritaires est
trés proche de celle déterminée dans les huiles extraites au cyclohexane a partir des graines
entiéres (Chapitre Il Tableau 11-5), et ne varie pas de fagon significative en fonction des

deux facteurs étudiés pour le pressage (Tableau I11-5).
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Tableau I11-4 : Composition en acides gras des huiles obtenues par expression des graines de neem en presse mono-vis OMEGA 20 dans les

conditions du plan d’expérience

Acides gras (%) Buse 5 mm Buse 6 mm Buse 7 mm
Essai 1 Essai 2 Essai 3 Essai 4 Essai 5 Essai 6 Essai 7 Essai 8 Essai 9

Acide myristique 0,08+0,01 0,07+0,01 0,07+0,01 | 0,05+0,01 0,06+0,01 0,06+0,01 | 0,06+0,01 0,07+0,01 0,06+0,01
Acide pentadécanoique 0,17+0,01 0,20+0,00 0,16+0,01 | 0,13+0,01 0,13+0,02 0,14+0,01 | 0,16+0,03 0,14+0,03 0,13%0,01
Acide palmitique 16,65+£0,02 16,99+0,11 16,65+023 | 16,18+0,14 16,85+0,43 16,57+0,54 | 16,99+0,02 16,89+0,08 16,57+0,51
Acide palmitoléique 0,14+0,00  0,14+0,00 0,14+0,01 | 0,02+0,00 0,01+0,00 0,02+0,01 | 0,02+0,01 0,08+0,08 0,02+0,01
Acide heptadécaloique 0,15+0,01 0,15+0,01 0,14+0,03 | 0,18+0,05 0,20+0,06 0,20+0,03 | 0,23+0,09 0,23+0,04 0,20+0,04
Acide stéarique 17,31+0,74  16,07+0,11 16,80+0,43 | 16 ,98+0,23 16,55+0,64 16,95+0,33|16,63+0,10 16,78+0,02 17,03+0,44
Acide ¢élaidique 0,50+0,13 0,18+0,04 0,40+0,05 | 0,20+0,03 0,17+0,05 0,18+0,03 | 0,15+0,04 0,21+0,02 0,20+0,02
Acide oléique 43,90+0,23  44,63+0,06 44,10+0,45 | 43,99+0,65 44,79+0,76 44,40+0,18 |44,42+0,26 44,39+0,09 44,38+0,35
Acide pétrosélénique 0,16+0,02  0,17+0,01 0,17+0,01 | 0,00+0,00 0,00+0,00 0,00+0,00 | 0,00+=0,00 0,00+0,00 0,00+0,00
Acide linoléique 19,19+£0,51  19,61+£0,28 19,57+0,32 | 19,46+0,12 19,36+0,11 19,49+0,04 | 19,44+0,09 19,31+£0,21 19,44+0,01
Acide arachidique 1,25+0,03 1,28+0,00 1,27+0,03 | 1,47+0,06 1,30+0,03 1,39+0,11 | 1,30+0,02 1,32+0,01 1,39+0,10
Acide linolénique 0,50+0,04  0,53+0,04 0,53+0,02 | 0,51+0,03 0,50+0,01 0,52+0,01 | 0,52+0,01 0,50+0,01 0,50+0,02
Acide gadoléique 0,00+£0,00  0,00+0,00  0+0,00 0,08+0,00 0,08+0,00 0,08+0,00 | 0,09+0,00 0,09+0,01 0,09+0,01
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Tableau I11-4 (suite) : Composition en acides gras des huiles obtenues aprés expression des graines de neem en presse mono-vis OMEGA 20

Acides gras Buse 8 mm Buse 9 mm Buse 10 mm

Essai 10 Essai 11 Essai 12 Essai 13 Essai 14 Essai 15 Essai 16 Essai 17 Essai 18
Acide myristique 0,06£0,01  0,06+£0,00 0,06+0,00 | 0,06+0,01 0,04+£0,01 0,06+0,00 | 0,05+0,01 0,06+0,01  0,05+0,00
Acide pentadécanoique | 0,14+0,01  0,13£0,00 0,14+0,00 | 0,14+0,01 0,26+0,00 0,24+0,01 | 0,26+0,01  0,25+0,00 0,24+0,01
Acide palmitique 16,78+0,10 16,84+0,06 16,91+0,04 | 17,14+0,34 16,95+0,06 17,08+0,08 | 16,83+0,01 16,92+0,13 16,81+0,01
Acide palmitoléique 0,02+0,01  0,02+0,01  0,02+0,00 | 0,03+0,01 0,13+0,00 0,14+0,00 | 0,13+0,01 0,13£0,01  0,14+0,00
Acide heptadécaloique | 0,18+0,04 0,17+0,01 0,17+0,02 | 0,27+0,05 0,01+0,01 0,01+0,01 | 0,01+0,00 0,01+0,00 0,02+0,01
Acide stéarique 16,58+0,04 16,47+0,04 16,73+0,07 | 16,70+0,08 16,70+0,02 16,64+0,09 | 16,75+0,12 16,68+0,15 16,52+0,16
Acide ¢élaidique 0,16£0,01 0,17+0,01 0,15+0,01 | 0,13+0,01 0,13+0,00 0,15+0,00 | 0,11+0,01 0,12+0,02  0,12+0,01
Acide oléique 44,82+0,06 44,81+0,19 44,32+0,04 | 44,26+0,22 44,22+0,01 44,09+0,12 | 44,67+0,18 44,46+0,01 44,24+0,25
Acide pétrosélénique 0,00£0,00  0,00+0,00  0,00+0,00 | 0,42+0,01 0,42+0,01 0,39+0,02 | 0,42+0,01 0,41+0,02 0,41+0,01
Acide linoléique 19,38+0,04 19,49+0,06 19,65+0,02 | 19,03+0,00 19,26+0,04 19,33+0,01 | 19,00+0,24 19,18+0,02 19,55+0,09
Acide arachidique 1,31+0,01  1,31£0,01  1,33+0,01 | 1,28+0,01 1,30+0,01  1,30+0,01 | 1,28+0,01  1,29+0,03  1,30+0,02
Acide linolénique 0,50+0,01  0,52+0,01 0,53+0,01 | 0,50+0,01 0,50+0,01 0,49+0,00 | 0,48+0,02 0,49+0,01 0,51+0,01
Acide gadoléique 0,08+0,00  0,00+0,00  0,00+0,00 | 0,05+0,05 0,08+0,00 0,08+0,00 | 0,00+0,00 0,00+0,00 0,09+0,01
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Tableau I1I-5 : Valeur moyenne et écart type de la composition en acides gras majoritaires

des huiles d’expression en presse OMEGA 20 pour le plan d’expériences

Acides gras Valeur moyenne Valeur moyenne

Majoritaires (%) (Huile de pressage) (Huile extraite)
Acide palmitique 16,81+0,22 17,20+0,40
Acide stéarique 16,70+0,26 16,23+0,44
Acide oléique 44,38+0,28 44,11+0,71
Acide linoléique 18,37+4,26 17,93+1,72

Seules les proportions de certains acides gras minoritaires varient en fonction des deux
facteurs du pressage et s’écartent des valeurs obtenues pour 1’huile d’extraction. Bien que
faibles et qu’une corrélation avec le rendement d’expression ou la température de I’extraction
ne soit pas nette, ces variations pourraient traduire une différence des coefficients de diffusion
des triglycérides selon la composition en acides gras. L’huile exprimée obtenue dans les
conditions de rendement maximum (Essai 9, 65,68%) présente cependant une composition en
acides gras tres proche de I’huile d’extraction a 1’hexane.

Par contre, a la différence de I'huile extraite au cyclohexane, toutes les huiles d’expression
contiennent de I’azadirachtine (Tableau IlI-6). Le rendement en azadirachtine dans 1’huile

semble corrélé au rendement en huile exprimée R (Figure I11-10).

Tableau IlI-6 : Teneur en azadirachtine des huiles obtenues aprés expression des graines de

neem en presse mono-vis OMEGA 20

Buse 5Smm Buse 6mm Buse 7mm
Essai Essai  Essai| Essai Essai  Essai Essai Essai Essai
1 2 3 4 5 6 7 8 9
Azadirachtine 0,84 086 086| 093 096 1,02 | 091 0,8 0,93
(g.kg")
Buse 8mm Buse 9mm Buse 10mm
Essai Essai  Essai Essai Essai Essai | Essai Essai Essai
10 11 12 13 14 15 16 17 18
AZ?‘ghfgc_l?)tme 065 092 1,00 043 057 099 | 024 050 0,77
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Figure 111-10 : Rendement en azadirachtine (entrainé dans I’huile) en fonction du rendement

en huile exprimée R

Ainsi, il apparait que bien que non soluble dans I’hexane et le cyclohexane, I’azadirachtine
serait partiellement soluble dans I’huile et entrainé avec les triglycérides. Remarquons que
cet entrainement pourrait aussi étre liée a celui des composés non triglycéridiques liposolubles
comme les insaponifiables, dont les phospholipides, qui sont connus pour leurs propriétés
tensioactives (MECHLING, 2002). Dans les conditions de pressage conduisant aux meilleurs
rendements en huile (Essai 9), ’azadirachtine extraite dans 1’huile ne correspond qu’a un

rendement de 7% par rapport a I’azadirachtine contenu dans la graine.

[11.1.2.4 Influence du diamétre de la buse et de la distance téte de vis-buse sur les

caractéristiques du tourteau

Le rendement en tourteau extrudé varie peu lorsque les diamétres de buse sont inférieurs a 8
mm, valeurs pour lesquelles les rendements d’expression sont élevés (supérieurs a 57%), et
diminue pour les diamétres de buse supérieurs a § mm avec 1’augmentation de la distance téte
de vis-buse, ’augmentation du volume de filtrat et donc 1’augmentation du rendement en
huile exprimée. La teneur en huile du tourteau qui varie entre 13 et 24% suit logiquement ces

mémes tendances (Figure 111-11).
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Figure 111-11 : Courbes d’isoréponse de I’huile résiduelle du tourteau L, pour 1’expression

de I’huile de graines de neem en presse mono-vis OMEGA 20

La composition en acides gras de I’huile résiduelle dans le tourteau reste trés voisine de celle

de I’huile exprimée (Tableau I11-7).
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Tableau 11l-7 : Composition en acides gras des huiles résiduelles des tourteaux obtenus apres

expression des graines de neem en presse mono-vis OMEGA 20 pour quelques échantillons

Essai 1 Essai 4 Essai 7 Essai 10 Essai 13 Essai 16

Acide
pentadécanoique

Acide palmitique

Acide palmitoléique
Acide
heptadécaloique

Acide stéarique
Acide ¢laidique
Acide oléique

Acide pétrosélénique
Acide linoléique
Acide arachdique
Acide linolénique
Acide gadoléique
Acide béhénique

0,20+0,01 0,22+0,02 0,21+0,00 0,22+0,00 0,20+0,01 0,20+0,01
17,40+0,25 17,49+0,41 17,82+0,37 17,65+0,08 17,45+0,03 17,44+0,06
0,15+0,00 0,15+0,00 0,17+0,01 0,15+0,01 0,18+0,02 0,16+0,03

0,02+0,00 0,01+0,01 0,02+0,00 0,00+0,00 0,02+0,00 0,02+0,02
17,03+0,33 16,93+0,25 17,10+0,01 16,94+0,09 17,03+0,05 17,08+0,34
0,20+0,02 0,23+0,04 0,59+0,00 0,26+0,01 0,23+0,00 0,23+0,02
42,92+0,66 43,01+0,67 42,87+0,21 42,96+0,19 42,87+0,14 42,80+0,54
0,43+0,01 0,44+0,01 0,45+0,00 0,45+0,01 0,43+0,01 0,44+0,01
19,39+0,11 19,26+0,02 18,56+0,24 19,16+0,10 19,25+0,06 19,32+0,32
1,36+0,02 1,36+0,01 1,37+0,02 1,36+0,01 1,37+0,01 1,37+0,01
0,56+0,02 0,54+0,03 0,51+0,01 0,51+0,02 0,61+0,05 0,57+0,02
0,08+0,00 0,08+0,01 0,08+0,01 0,08+0,00 0,08+0,00 0,08+0,01
0,27+0,01 0,27+0,01 0,26+0,01 0,26+0,03 0,27+0,01 0,28+0,01

Les rendements en matiéres minérales (R, ; Figure 111-12) et en protéines (R, ; Figure

[I'1-13) montrent que la quasi-totalité¢ de ces constituants de la graine sont bien récupérés dans

le tourteau pour I’ensemble des conditions de pressage. Les pertes observées sont imputables

a la quantité de particules solides entrainées avec le filtrat, qui augmentent avec la diminution

du diamétre de buse et de sa distance a la vis.
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Figure 111-12 : Courbes d’isoréponse du rendement en matiére minérale dans le tourteau

Ruw pour I’expression de I’huile de graines de neem en presse mono-vis OMEGA 20
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Figure 11I-13 : Courbes d’isoréponse du rendement en protéines dans le tourteau R, pour

I’expression de I’huile de graines de neem en presse mono-vis OMEGA 20
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Dans les conditions conduisant au meilleur rendement en huile exprimée (diametre de buse 7
mm, distance vis-buse 3 mm), le tourteau obtenu, qui ne contient plus que 14% de lipides,
atteint une teneur en protéines proche de 14%, pour pres de 5% de matiere minérale et une
teneur en eau inférieure a 9%.

L’analyse de la teneur en azadirachtine des tourteaux obtenus pour I’ensemble des conditions
opératoires (Tableau I11-8) confirme que plus de 90% de ce composé reste dans le tourteau,

les écarts a cette valeur moyenne dépendant du rendement en huile exprimée.

Tableau 1ll-8 : Teneur en Azadirachtine des tourteaux obtenus par expression des graines de

neem en presse mono-vis OMEGA 20

Essai Essai Essai Essai FEssai Essai Essai Essai  Essai

1 2 3 4 5 6 7 8 9
Azadirachtine 221 206 205 228 211 194 223 221 212
(mg.g")
Essai Essai  Essai Essai Essai FEssai Essai Essai  Essai
10 11 12 13 14 15 16 17 18
Azadirachtine ¢ 509 500 202 192 189 199 198 197
(mg.g")

[11.1.3. Conclusion

Les résultats obtenus par pressage des graines de neem non décortiquées dans une presse a vis
relativement simple d’un point de vue technologique (systéme mono-vis a diameétre et a pas
constant) et facile & mettre en ceuvre montrent que cette technologie de fractionnement est
efficace pour I’obtention de I’huile. L’augmentation des temps de séjour dans la zone de
compression par simple ¢loignement de la buse par rapport a la téte de vis permet d’améliorer
les rendements en huile exprimée qui atteignent 65%. La diminution du diameétre de buse, au
dela de 7 a 8 mm ne s’avere pas nécessaire, et la réduction de la taille des orifices du filtre
pourrait minimiser 1’entrainement des fines particules avec 1’huile. D’ores et déja, ces
rendements sont équivalents a ceux obtenus avec les presses industrielles de fortes capacités
mises en ceuvre comme prépresse, en préparation a I’étape d’extraction a 1’hexane de 1’huile
résiduelle du tourteau (KARLESKIND, 1992). La diminution de la teneur en huile résiduelle
dans le tourteau, de 13% dans notre cas, nécessite la mise en ceuvre d’une presse a vis d’une

technologie nettement plus complexe.
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Par contre, en ce qui concerne ’azadirachtine, le fractionnement par pressage mono-vis ne
s’avere pas totalement sélectif: prés de 7% de I’azadirachtine contenu dans la graine est
entrainé¢ avec I’huile. Sa récupération nécessitera donc une double opération d’extraction a
partir de I’huile exprimée et du tourteau.

Cependant, une huile de neem contenant 0,24 a 1 gkg” d’azadirachtine pourrait déja
constituer un semi produit pour la formulation de pesticides naturels. En effet les formulations
commerciales de ces pesticides contiennent 0,1 a 1% de produit actif et 20% d’huile sous
forme d’émulsion stabilisée. Dans cette perspective, nous nous sommes intéressés a la
possibilité d’améliorer le rendement d’expression de 1’huile et d’extraction d’azadirachtine

grace a la technologie bi-vis.

l.2. ETUDE DU PRESSAGE DE LA GRAINE DE NEEM EN
EXTRUDEUR BI-VIS

L’étude du pressage des graines de neem en extrudeur bi-vis est réalisée sur une machine de

type CLEXTRAL BC 21 (Partie expérimentale V.3 ; Figure IlI-14)

Figure 111-14 : Extrudeur bi-vis type CLEXTRAL BC 21
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Cet extrudeur est équipé de 7 modules de 10 cm de longueur définissant le fourreau dans
lequel sont installées les deux vis corrotatives et copénétrantes dont le profil peut étre modulé
(Figure 111-15). Les graines enti¢res sont introduites dans le premier module par un doseur
pondéral a vis. Les quatre modules suivants (module 2, 3, 4, 5) sont thermo-régulés grace a un
systetme de circulation d’un fluide caloporteur. Le systeme de filtration est placé dans le
module 6. Les filtres sont constitués de 4 coquilles demi-sphériques percées d’orifices de 1
mm de diamétre d’entrée. Le liquide (extrait) est collecté en sortie des filtres et le solide
(raffinat) est recueilli en sortie du septiéme module, qui est ouvert (pas de convergent ni de

filiere).

Sj,-stém.e q'eguajnement Doseurponderal Modules thermorégulés Module de Module de pressage
des vis 4 vitesse de Graines 2 ViS Filtration et de sortie du solide
rotation variable L¢ / \\ l l
T (O |
Toutteaus
—

Module Double vis corotative Filtrat
d'alimentation

Figure 1lI-15 : Configuration de 1’extrudeur bi-vis CLEXTRAL BC 21 pour le pressage de

graines de neem

L’installation d’un profil de vis adapté dans le fourreau permet de définir quatre zones
fonctionnelles.

= Une zone d’alimentation: I’alimentation en graine est effectuée par gravité, au débit

défini par le doseur pondéral a vis, par I’ouverture du module 1. Les premiers

¢léments de vis choisis sont de type trapézoidal double-filet, puis conjugué double-

filet a pas large, ce qui permet de happer et de transporter rapidement les graines dans

le fourreau fermé.

= Une zone de transport et de préparation des grainesLe transport, la mise a
température et le broyage des graines s’effectuent dans les modules 2 a 5. Ils sont

assurés par un assemblage de disques malaxeurs bilobes (MAL 2 ou BB) qui ont un
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effet de cisaillement axial important et de mélange, placés entre deux séries

d’¢éléments de vis a pas direct, décroissant, qui assurent le convoyage.

= Une zone de filtration : Le filtre est placé au niveau du module 6 en amont de la zone
de pressage. Les ¢éléments de vis installés sont a pas direct décroissant permettant
d’assurer une mise en pression axiale de la maticre solide vers la zone de pressage et

son ¢évacuation de la surface de filtration par laquelle s’écoule le liquide.

= Une zone de pressagele pressage s’effectue dans le dernier module (module 7)
dans lequel est placé un contre-filet qui s’oppose au déplacement de la matiere vers la
sortie du fourreau. Ce contre-filet assure la formation d’un bouchon dynamique contre
lequel la matiére convoyée en aval vient se compresser et le liquide huileux
s’exprimer. La matiere est extrudée a travers les fentes du contre-filet, et reprise par

des vis a pas direct pour étre convoyée vers I’extérieur du fourreau.

Ainsi les conditions du pressage des graines de neem dans 1’extrudeur bi-vis sont nettement
différentes de celles en extrudeur mono-vis (presse OMEGA 20) :
= La graine est préparée avant pressage par l’action cisaillante des malaxeurs, et la

température de pressage peut €tre contrdlée ;

= Lors du pressage, le passage de la matiere dans les contre filets impose a la mati¢re un
cisaillement intense sous pression qui conduit a sa déstructuration (AMALIA

KARTIKA, 2005).

De nombreux facteurs sont alors susceptibles d’influer sur I’efficacité du pressage, tels que la
configuration et le profil de vis de I’extrudeur, la température, ’humidité des graines, le débit
d’alimentation en graines et la vitesse de rotation des vis. Nous étudierons I’influence du
profil de vis, de la vitesse de rotation des vis et du débit d’alimentation en graines pour le

pressage des graines de neem en extrudeur bi-vis.
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[11.2.1 Choix des conditions de pressage des graines de neem en extrudeur

bi-vis

Plusieurs auteurs ont étudi¢ I’influence de la configuration et du profil de vis sur les
performances d’extraction de constituants de maticres végétales (ISOBE et al., 1992 ;
BOUVIER et GUYOMARD 1997). En particulier, le pressage et I’extraction de 1’huile de
graines de tournesol a fait 1’objet d’¢tudes approfondies au Laboratoire de Chimie Agro-
industrielle (DUFAURE, 1998 ; DUFAURE et al, 1996, 1999a, 1999b; AMALIA
KARTIKA et al., 2004a, 2004b ; AMALIA KARTIKA et al., 2005 ; AMALIA KARTIKA,
2006 ; AMALIA KARTIKA et al., 2006 ; EVON 2008).

Les résultats de ces études nous ont conduits a sélectionner trois profils de vis pour le

pressage des graines de neem (Figure 111-16).

Profil N°1
N Module 1 2 3 4 3 6 7
Température 60°C 60°C 50°C 60°C 60°C
¥ 2

Type de vis T2F | T2F |coF | c2F |coF | BB |coF |coF | CoF | C2F | coF | c2F | = 3 o
Pasdevisimm)ou | 50 | 50 |33 |33 |25 | 45 |33 |33 |25 | 25 16 | 16 5 £ 5
angle (%) J
Profil N°2
N= Module 1 2 3 4 5 6
Température 60°C a0°C §0°C 60°C 60°C

. [P Ly
Type de vis T2F | T2F | C2F | C2F | COF | BB |C2F |C2F | C2F | C2F | COF | COF = |7 |gf
i;sdms{m}ouangle 50 | 50 |33 |33 |25 | 45 |33 [33 |25 |25 |16 |16 5 bl 5
LY
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Profil N°3

N° Module 2 3 4 7
Température 60°C 60°C 60°C 60°C 60°C
: Blo |«
Type de vis TIF | T2F |C2F | C2F |C2F | BB |C2F |C2F | C2F | CZF | CIF | C2F Sl D
Pas de vis (um)ouangle | 50 | 50 |33 |33 |25 [ &5 |33 (33 |25 (25 |16 |16 |38
]

Figure I11-16 : Profils de vis testés pour 1’expression de I’huile des graines de neem en

extrudeur bi-vis de type CLEXTRAL BC 21

= La taille des graines de neem nous a conduit a choisir les vis de convoyage a double

filet de type C2F pour assurer un meilleur transport et limiter I’auto-échauffement ;

= La moindre dureté des coques de graines de neem ne nécessite que la mise en place
d’un jeu de 10 malaxeurs bilobes MAL 2 (BB) monté¢ avec un angle de +45° pour

obtenir un broyage efficace ;

= [’effet trés important du pas de vis du contre filet et de sa position par rapport a la
zone de filtration mis en évidence par AMALIA KARTIKA (2005) nous a conduit a
comparer deux pas de contre-filet (-16 et -25) de méme longueur, et deux distances

contre-filet - module de filtration.

Le lot de graines de neem utilisé pour ces essais est le 10t2008. Les débits de graines Q et la
vitesse de rotation N des vis sont choisis dans la gamme de taux de remplissages
(proportionnel a Q/N) permettant d’une part la formation d’un bouchon dynamique et
I’écoulement stable de I’huile a travers le filtre (limite inférieure de Q/N) et d’autre part
¢vitant I’engorgement du fourreau et la remontée de la matiére vers 1’alimentation (limite
supérieure de Q/N). Pour chaque essai, les mesures et prélévements sont effectués en régime
permanent, au bout de 30 minutes de fonctionnement, aprés la stabilisation du régime
transitoire correspondant au remplissage de I’extrudeur et la formation du bouchon

dynamique dans les contre-filets. Les filtrats et tourteaux sont collectés et les débits mesurés.

Les filtrats sont traités comme précédemment, dans le cas du pressage des graines de neem
par presse mono-vis OMEGA 20, par centrifugation pour séparer les particules solides qu’ils

contiennent.
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Les réponses ¢tudiées sont, comme précédemment :

* Le rendement en huile obtenue aprés centrifugation (R ), calculé par rapport a la

masse de graines introduites (% MS).
xT
R (%)= 100x 2 TE Avec
Gs
Q; : Débit de filtrat (kg.h™)
Qg, : Debit d’alimentation en graines séches (kgh™)

T¢ : Teneur en huile du filtrat en %

* Le rendement en huile obtenue apres centrifugation (R, ), calculé par rapport a I’huile

contenue dans la graine (% MS).

Qe xT;

Gs X TGS

R, (%) = 100x

T, Teneur en huile de la graine par rapport a la matiere séche en % MS
* Le rendement en huile exprimée (R;), calculé par rapport a I’huile résiduelle

contenue dans les tourteaux (% MS).

(QGS XTGS)_(QTS XTTS)
Qq, X Tq,

R, (%) = 100x

Q- : Debit de tourteau sec (kg.h™)
T+, : Teneur en huile du tourteau en (% MS)

Le taux de pied du filtrat (T, ), la teneur en huile résiduelle (L ;) et en protéine ( P; ) dans le

tourteau ainsi que la teneur en azadirachtine sont é¢galement déterminés pour chaque essai.

Les résultats obtenus pour chacun des trois profils de vis sont rassemblés dans le Tableau IlI-

9.
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Tableau I11-9 : Résultats expérimentaux obtenus pour I’expression de I’huile des graines de neem en extrudeur bi-vis CLEXTRAL BC 21

Essai 19 Essai 20 Essai 21 Essai 22 Essai 23 Essai 24 Essai 25 Essai 26

Conditions opératoires

Profil de vis 1 1 2 2 2 3 3 3

Sg (rpm) 120 150 200 170 200 150 200 250

Qs (kg.h'l) 7,34 8,06 7,94 8,18 9,92 9,53 9,00 9,19

Température consigne (°C) 60 60 60 60 60 60 60 60
Filtrat

Qr (kg.h'l) 0,58 0,62 1,31 1,54 2,46 1,6 1,4 1,4

Ty (%) 89,62 80,12 79,61 79,08 74,5 85,65 82,56 79,07

Tp (%) 10,38 19,88 20,39 20,92 25,5 14,35 17,44 20,93

Hp (%) 5,65+0,12  5,22+0,09 5,8+0,23  5,86+0,28 5,88+0,35  8,6+0,25 8,8+0.,43 9,8+0,56

Lp (% MS) 79,37 56,5 75,79 58,81 70,94 64,72 53,84 59,04
Tourteau

Qr (kg.h'l) 6,57 7,19 6,48 6,45 7,19 7,75 7,50 7,70

Hr (% MS) 7,10+£0,08 8,01+0,12 8,64+0,17 8,46+0,23 8,60+0,42 8,69+0,52 9,45+0,29 9,50+0,16

Lt (% MS) 18,76+0,24 20,92+0,21 13,24+0,43 13,13+0,21 14,56+0,29 14,39+0,17 15,33+0,01 18,33+0,12

Pr (% MS) 15,00+0,63 13,78+0,18 13,89+0,30 14,14+0,13 13,97+0,23 14,60+0,54 14,95+0,43 15,05+0,23
Rendement en huile

Re (%) 7,78 6,77 14,43 16,36 20,30 15,80 14,11 13,24

Ry (%) 24,32 21,16 45,11 51,13 63,44 49,38 44,10 41,36

Rt (%) 47,53 41,68 66,23 67,65 67,02 63,43 60,08 52,01

Ss est la vitesse de rotation des visg 1© débit d’alimentation de solide ;@st le débit du filtrat ; § est la teneur en huile du filtrat pEst la
teneur en pied du filtrat ; k est la teneur en lipides du pied ; @st le débit du tourteau jHest 'humidité du tourteau ; Mest la teneur en
maieres minérales du tourteau ylest la teneur en lipides du tourteaus; st la teneur en protéine du tourteaug &t le rendement en huile
exprimée, calculé par rapport a la graine yRest le rendement en huile exprimée, calculé par rapport a I'huileesRle rendement en huile
exprimée, calculé par rapport a I'huile résiduelle du tourteau.
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[11.2.2 Influence des principaux facteurs sur le rendement d’expression de

I huile

Pour I’ensemble des essais, la température de consigne est maintenue a 60°C, valeur proche
de celle atteinte précédemment lors du pressage mono-vis dans la presse OMEGA 20 dans les
conditions de forte contrainte, par auto-échauffement de la matiére. L’augmentation de la
température n’a pas ¢té envisagée pour éviter 1’éventuelle dégradation de 1’azadirachtine
(JARVIS et al., 1998). La comparaison des résultats obtenus pour les profils de vis 1 et 2
montre que la réduction du pas du contre-filet CF2C placé dans la méme position par rapport
au filtre, de -25 a -16 permet d’améliorer considérablement 1’efficacit¢ du pressage : le

rendement en huile exprimée R, passe de 42-47% a pres de 67% ; et la teneur en huile

résiduelle du tourteau diminue de 19-21% a 13-15%. Ainsi, a taux de remplissage équivalent,

proportionnel QQ% , le rendement en huile R, est pratiquement doublé voire triplé
S

(Figure 111-17).
70
£3,44
60
—_ 51,13
<
z 90 45,11
ja
@
2 40
o
e8]
g 30 24,32
T 21,16
£ 20 -
'l
10 -
0
Essai 19 Essai 20 Essai 21 Essai 22 Essai23
Qs/Ss=0,06 Qs/Ss=0,05 Cs/Ss=0,04 Qs/Ss=0,05 Qs/Ss=0,05
CF2C-25 CF2C-25 CF2C-16 CF2C-16 CF2C-16

Figure 111-17 : Rendement en huile R,, pour le pressage des graines de neem en extrudeur

bi-vis avec les profils 1 (Essais 19 et 20) et 2 (Essais 21 a 23)
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Avec le contre-filet CF2C-16, I’augmentation du débit de graines Qg a la méme vitesse de
rotation des vis (Sg=200 rpm ; essais 21 et 23 avec le profil 2), augmente nettement le débit

du filtrat 1,31 4 2,46 kg.h™'; et bien que le taux de particules entrainées y soit plus important
du fait du remplissage de la machine (Essai 23 : T,=25% a Q5=9.9 kg.h! et S=200 rpm), le
rendement en huile séparée aprés centrifugation atteint 63,5% contre 45,11%. La perte en
huile dans les particules entrainées (5 a 6% de I’huile introduite) est alors minimisée par la
meilleure efficacité de pressage (14,5% d’huile résiduelle dans le tourteau).

L’¢loignement du contre-filet CF2C-16 du filtre (profil 3), couplé a une diminution de la
vitesse de rotation des vis (250 a 150 rpm) permet de minimiser le taux de particules
entrainées avec le filtrat ; mais bien que 1’efficacité du pressage augmente avec la diminution
du taux de remplissage et donc I’augmentation du temps de sé€jour a débit voisin, les
rendements en huile exprimée (R, ) et séparée (R, ) n’atteignent pas les valeurs précédentes

(Figure 111-18).

50 49,38
T 48
z
@ 46
=
< 44 4
5]
= 42 41,36
48]
5 40 -
=
=
&2 38 -
36 -
Essai 24 Essai 25 Essai 26
Qs/Ss=0,06 Qs/Ss=0,05 Qs/Ss=0,04
CF2C-16 CF2C-16 CF2C-16

Figure 111-18 : Rendement en huile R,, pour le pressage des graines de neem en extrudeur

bi-vis avec le profil 3

En conclusion, la mise en ceuvre de I’extrudeur bi-vis BC 21 pour le pressage des graines a
permis d’améliorer les rendements en huile séparée apreés centrifugation. Cette amélioration
est imputable pour partie a la diminution du diamétre des orifices du systeme de filtration.

Cependant, du fait du cisaillement plus fort imposé dans le systéme bi-vis, les taux de pied
dans les filtrats restent aussi €élevés que dans la presse mono-vis. C’est en fait I’efficacité du

pressage, se traduisant directement par des débits d’huile au niveau du filtrat plus élevés dans
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la presse bi-vis (1,82 kg.h™ d’huile par 9,9 kg.h™' de graines traitées) que dans la presse mono-
vis (0,12 kg.h™" d’huile par 0,9 kg.h™ de graines traitées) qui est surtout responsable de cette

différence.

[11.2.3 Influence des principaux facteurs sur les caractéristiques des huiles
exprimées et sur I'extraction de I'azadirachtine

Comme dans le cas de la presse mono-vis OMEGA, la comparaison de la répartition des
acides gras des huiles exprimées en extrudeur bi-vis ne montre que de faibles fluctuations. La
répartition des acides gras principaux (Tableau Ill-10) rév¢le peu de différences par rapport

aux acides gras des huiles des graines des 10t2007 et 10t2008 extraites au solvant.

Tableau I11-10: Pourcentage des acides gras principaux des huiles obtenues par

centrifugation apres expression des graines de neem en extrudeur bi-vis CLEXTRAL BC 21

Essai 19 Essai 20 Essai 21 Essai 22 Essai 23 Essai 24 Essai 25 Essai 26

Acide palmitique 15,81 16,37 16,32 16,46 16,47 16,96 16,65 16,77

Acide stéarique 1530 1588 1587 1564 1551 1597 1616 16,32

Acide oléique 40,89 42,50 42,87 44,18 44,38 45,13 45,01 44,79

Acide linoléique 1721 1779 1727 1735 1749 1870 1901 18,78

Acide arachidique 1,15 1,19 1,22 1,20 1,19 1,27 1,27 1,29

Les particules solides entrainées dans le filtrat sont riches en huile (54 a 80% MS). La
comparaison des huiles extraites de ces particules, et résiduelles des tourteaux obtenus pour le
profil 3 (essais 24 a 26) montrent que 1’effet du cisaillement n’affecte pas la qualité des huiles.
Ainsi, les compositions en acides gras de ces huiles sont toujours trés proches de celles

exprimées (Tableau 111-11).
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Tableau IllI-11 : Composition en acides gras des huiles résiduelles dans les tourteaux et dans

les pieds pour le profil 3 (essais 24 a 26)

Acides Gras (%) Résiduelle  Résiduelle  Résiduelle  Pied Pied Pied
24 25 26 24 25 26
Acide pentadécanoique 0,25 0,24 0,24 0,20 0,20 0,19
Acide palmitique 16,99 17,03 16,99 16,72 16,87 15,94
Acide palmitoléique 0,04 0,04 0,04 0,03 0,10 0,03
Acide heptadécanoique 0,15 0,15 0,14 0,14 0,13 0,13
Acide stéarique 16,51 16,48 16,64 16,63 17,00 15,16
Acide élaidique 0,24 0,23 0,22 0,19 0,24 0,23
Acide oléique 44,40 44,53 43,92 45,06 44,71 46,45
Acide pétrosélénique 0,44 0,45 0,45 0,45 0,45 0,44
Acide linoléique 18,55 18,41 18,92 18,27 18,27 19,26
Acide arachidique 1,33 1,34 1,34 1,33 1,35 1,24
Acide linolénique 0,53 0,54 0,54 0,49 0,46 0,50
Acide gadoléique 0,08 0,07 0,08 0,25 0,20 0,21
Acide béhénique 0,24 0,26 0,26 0,21 0,21 0,20
Acide érucique 0,23 0,23 0,23 - - -

Pour I’azadirachtine, sa teneur dans I’huile exprimée en bi-vis, pour le profil 3 (1,02, 1,03 et
1,31 mg.g” respectivement pour les essais 24, 25 et 26), est plus élevée que dans les huiles
exprimées en mono-vis (0,5 & 1 mg.g™). Ce phénomeéne peut s’expliquer par la déstructuration
de la matiére liée au taux de cisaillement qui est plus élevé en bi-vis qu’en mono-vis.
Cependant, 1’azadirachtine entrainé avec 1’huile ne représente toujours que 10,4% de

I’azadirachtine présent dans les graines.

[11.3. CONCLUSION

Le pressage, que ce soit en mono-vis ou en bi-vis, ne permet pas le déshuilage total du
tourteau, bien que I’on puisse espérer pouvoir améliorer les rendements jusqu’a des valeurs de
80% ou plus comme cela a déja été fait dans le cas du tournesol (LACAZE-DUFAURE,
1998 ; AMALIA KARTIKA, 2005 ; AMALIA KARTIKA et al., 2005).

Pour cela, il conviendrait d’améliorer la préparation de la matiére par des assemblages de
disques malaxeurs DM-BB-DM. L’introduction d’un deuxi¢éme contre-filet et d’'une seconde
zone de pressage sont également des facteurs qui favorisent I’expression de I’huile.
L’introduction d’un solvant dans I’extrudeur permettrait aussi d’augmenter le rendement en
huile en ajoutant une opération supplémentaire d’extraction a 1’opération de pressage.

Certains solvants ont déja été testés pour 1’extraction de 1’huile de graines de tournesol. Ces
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solvants peuvent étre des alcools (LACAZE-DUFAURE, 1998), des esters méthyliques
(AMALIA KARTIKA, 2005) ou de I’eau (EVON, 2008).

Ce dernier procédé a ’eau peut s’avérer trés intéressant avec la graine de neem dans la
mesure ou elle permet une co-extraction de 1’huile et de 1’azadirachtine en systéme
d’émulsion, directement utilisable comme pesticide ou comme matiére premicre pour la

production de pesticides sous forme d’un concentré émulsionné.
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CRARITIRE [V

CHAPITRE IV : ETUDE DU FRACTIONNEMENT AQUEUX
DE LA GRAINE DE NEEM POUR LA PRODUCTION DE
PESTICIDES A BASE D'’AZADIRACHTINE
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CHAPITRE IV: ETUDE DU FRACTIONNEMENT AQUEUX
DE LA GRAINE DE NEEM POUR LA PRODUCTION DE
PESTICIDES A BASE D'AZADIRACHTINE

Les procédés industriels de transformation de la graine de neem pour 1’industrie des pesticides
visent a la production d’un extrait concentré d’azadirachtine, de puret¢ maximale, permettant
la formulation de la préparation pesticide. Elle existe alors sous deux formes, solide (poudre
azadirachtine sur support argile ou talc par exemple) ou liquide.
Cette dernicre catégorie peut €tre divisée en quatre sous-catégories :

= Les Concentrés SolublegCS) : ce sont des solutions de matiére active a diluer dans

l'eau, additionnée d'agents tensio-actifs.

= Les Suspensions Concentré&SC) : les maticres actives solides, insolubles dans 1'eau,

sont maintenues en suspension concentrée.

= Les Concentrées EmulsionnablegEC) : les matiéres actives sont mises en solution
concentrée dans un solvant organique et additionnées d'émulsifiants chargés de

stabiliser les émulsions obtenues au moment leur dilution dans 1'eau.

= Les Emulsions ConcentréegEW) : la matiére active est dissoute dans une émulsion
concentrée. Cette émulsion eau-huile additionnée d'agents émulsifiants est diluée dans

une certaine quantité d'eau avant son utilisation.

Actuellement, plusieurs formulations a base d’azadirachtine sont homologuées et mises sur le
marché mondial. C’est le cas de Econeem plus, Neem Azal, Fortune AZA, Azatin EC,
Neemix etc. (Chapitre | Tableau 1-9). Au Sénégal, les principales formulations développées
sont le Neemix 1%, le Neemix 0,1% et le Suneem 1%. Ces formulations sont composées d’un

ensemble de molécules comprenant :

= Une (ou plusieurs) maticre active a laquelle est due tout ou une grande partie de I'effet

pesticide (azadirachtine et/ou autres triterpénoides).
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=  Un diluant qui est une maticre solide ou liquide incorporée a une préparation et destiné
a en abaisser la concentration en matieére active. Ce sont le plus souvent des huiles
végétales dans le cas des liquides (huile de neem), de I'argile ou du talc dans le cas des

solides. Il est dénommé charge dans certains cas.

= Des adjuvants qui sont des substances dépourvues d'activité biologique, mais
susceptibles de modifier les qualités du pesticide et d'en faciliter I'utilisation

(tensioactifs).

Dans ces formulations pesticides, la matiére active que constitue I’azadirachtine est a une
concentration de 0,1 a 5% massique. Ainsi le bilan de I’analyse de cycle de vie du pesticide
naturel & base d’azadirachtine, qui parait a priori favorable du fait de sa non accumulation
dans la chaine alimentaire et de son absence de neurotoxicité, risque d’étre fortement pondéré
par ’impact environnemental du procédé de fabrication qui, de la graine a la mise en ceuvre

du produit, comprend les étapes suivantes :

= Concentration de la matiére active (azadirachtine a 2,93 mg.g” dans la graine) par
séparation de I’huile et extraction puis purification par solvants organiques (méthanol,
MTBE, ETBE, dichlorométhane) de 1’azadirachtine ;

= Dilution de I’extrait actif dans un support liquide, de type émulsion huile-eau, ou

solide, pour la mise en ceuvre du traitement ;

Dans la perspective d’une amélioration de ce bilan, nous nous sommes intéressés a la mise au
point d’un nouveau procédé de fractionnement aqueux de la graine de neem permettant
d’obtenir directement une base de formulation du pesticide. Cette approche est guidée par les

caractéristiques mémes de la graine de neem et de ses constituants.

= L’eau est un bon solvant de I’azadirachtine (Chapitre Il Paragraphe 11.3.2)

= Les formulations liquides des pesticides a base d’azadirachtine sont des émulsions
huile-eau, et la graine de neem contient en moyenne 32,47% de lipides

= La graine de neem est susceptible de contenir des composés tensioactifs naturels

(protéines, phospholipides) qui pourront stabiliser les émulsions huile-eau.

Une telle approche a déja été étudiée au Laboratoire de Chimie Agro-Industrielle (LCA) pour
le fractionnement aqueux de la graine de tournesol ou de la plante entiere (EVON, 2008 ;

EVON et al., 2007 ; EVON et al., 2009) en vue de I’extraction de son huile et pour 1’étude de
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I’hydrolyse enzymatique des triglycérides de graines de colza (MECHLING, 2002 ; FABRE
et al., 2008).

IV.1. ETUDE DU FRACTIONNEMENT DES GRAINES DE NEEM PAR
EXTRACTION AQUEUSE EN CONTACTEUR AGITE

IV.1.1 Présentation générale du protocole d’extraction aqueuse

Le schéma général du protocole de fractionnement aqueux des graines de neem est donné
dans la Figure IV-1. Ce protocole est calqué sur celui utilis¢é par EVON (EVON, 2008),
adapté de MECHLING et de travaux effectuées au LCA.

Grainesde neem Eau déminéralisée

h 4

Extraction aqueuse

v
Centrifugation, 2000g, 20°C, 10min > Culot de -
centrifugation

Filtration —

v

Homogénéisation haute pression Phase
{’ insoluble

Gateaux de
filtration

Centrifugation, 8000g, 6°C, 10min

¥

Filtration

2

> Phase aqueuse

Emulsion

Figure IV-1: Schéma du procédé de fractionnement des graines de neem par extraction

aqueuse
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Les principales étapes de ce protocole d’extraction et de séparation sont les suivantes :

Apres avoir été broyées a I’aide d’un broyeur a couteaux (MF BASIC 10 IKA) équipé
d’une grille de maille 2 mm de diamétre, les graines de neem sont mélangées dans un

contacteur agité avec de 1’eau déminéralisée pendant une durée de 5 minutes.

Apres extraction, le mélange liquide-solide est centrifugé pendant 10 minutes a I’aide
d’une centrifugeuse Sigma 6K15, sous une accélération de 3 000 g et une température
de 20°C afin d’isoler le culot de centrifugation qui constitue la phase solide. Le

surnageant liquide est constitué¢ de deux phases : une émulsion et une phase aqueuse.

Les particules solides restant en suspension dans la phase liquide sont filtrées sur une
toile en nylon de maille carrée de 100 um de coté. Le gateau de filtration est mélangé

au culot de centrifugation.

La phase liquide est traitée en homogénéisateur a haute pression de type APV 1000

(Figure IV-2) sous une pression de 300 bars et en deux cycles successifs.

Cette homogénéisation contribue a la stabilisation de I’émulsion par réduction de la taille

moyenne des gouttelettes d’huile dispersées dans 1’eau.

Figure 1V-2 : Homogénéisateur a haute pression APV 1000
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= Apres homogénéisation, le mélange est centrifugé une nouvelle fois durant 10 minutes
sous une accélération de 8 000 g a une température de 6°C.

= (Ces deux phases (émulsion et phase aqueuse) sont ensuite séparées par filtration sur
une toile en nylon de maille carrée de 50 um de coté. Le perméat constitue la phase

aqueuse alors que la phase émulsion est retenue sur la toile.

Ainsi, I’application de ce protocole de fractionnement des graines de neem par extraction

aqueuse permet d’obtenir les trois phases suivantes :

= Une phase émulsion huile/eau
= Une phase aqueuse

= Une phase insoluble solide

Deux contacteurs agités a pales cisaillantes ont été comparés pour 1’étude de I’extraction
aqueuse.

Les graines de neem utilisées pour cette étude sont les graines du 10t2008 dont les teneurs en
eau et en huile sont respectivement de 9,10+0,3% et 32,74+0,38% ; celle en azadirachtine est

de 1,99+0,03 g.kg™.

IV.1.2 Etude du fractionnement aqueux des graines de neem au Mixeur

Waring Blendor

Le mixeur waring blendor (Figure 1V-3) utilisé pour mélanger les graines de neem et 1’eau
déminéralisée est un contacteur solide/liquide équipé a sa base de quatre pales cisaillantes

dont la vitesse de rotation peut étre réglée a 18 000 ou 22 000 rpm.
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Figure IV-3 : Mixeur Waring Blendor

L’extraction aqueuse est effectuée sur une masse de 100 g de broyat des graines de neem avec
une masse de 400 g d’eau déminéralisée de pH 6,5 , correspondant & une teneur massique en
graines dans le mélange de 20% (liquide/solide=4), pendant une durée de 5 minutes. La
vitesse des pales cisaillantes est réglée a 22 000 rpm. Ce fort cisaillement entraine une
augmentation de la température du mélange de 25 a 48°C en fin de broyage. Le pH du

mélange final est de 6.

Apres extraction, 1’application du protocole de séparation (Figure IV-1) sur ce mélange
liquide/solide permet d’obtenir les trois phases. La phase émulsion est sous forme laiteuse de

couleur blanche alors que la phase aqueuse est limpide de couleur orange (Figure 1V-4).
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Photo IV-1 : Phase émulsion Photo IV-2 : Phase agueuse

Figure IV-4 : Photos des phases émulsion et aqueuse produites par extraction aqueuse des

graines de neem au Mixeur Waring Blendor

Le bilan massique du fractionnement des graines de neem par extraction aqueuse (Tableau
IV-1) montre que la phase émulsion ne représente que 9% du mélange alors que les
proportions des phases aqueuse et insoluble sont respectivement 50 et 41% du mélange
total. Ces résultats sont comparables a ceux obtenus pour le fractionnement des graines de

tournesol (EVON, 2008).

Tableau IV-1 : Bilan matiére du fractionnement par extraction aqueuse des graines de neem :

répartition des trois fractions massiques

Essai 27 Essai 28
Température finale du broyage (°C) 47,5 48,0
pH final du broyage 6,01 5,97
Phase émulsion (g) 44,13 43,20
Phase aqueuse (g) 243,75 250,79
Phase solide (g) 205,54 205,47
Culot de centrifugation (g) 202,52 202,14
Gateau de filtration (g) 3,02 2,33
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L’analyse de la composition chimique des trois phases (Tableau IV-2, Tableau IV-3,
Tableau IV-4) révéle que :

= La phase aqueuse contient en moyenne 2,5 % de maticre seche, correspondant a 6,8%
de la matiere seche de la graine. Prés de 20% des minéraux de la graine sont extraits

dans cette phase aqueuse qui contient par ailleurs 21% des protéines de la graine.

= La phase insoluble, de nature essentiellement fibreuse (65% de fibres insolubles,
estim¢ par différence) ne contient plus que 57% des lipides et prés de 60% des

protéines de la graine en moyenne.

= Sur les 43% d’huile extraite, pres de 90% se retrouve dans la phase émulsion, en

compagnie de 19% des protéines de la graine.

Enfin, le dosage de I’azadirachtine contenu dans les trois phases confirme que 1’eau est un
bon solvant de ce composé, prés de 74% en moyenne de 1’azadirachtine présent initialement
dans la graine de neem sont extraits. Il se retrouve sous une forme concentrée dans la phase
émulsion (1,7 gkg” d’émulsion, soit 2,4 gkg" d’eau de I’émulsion si elle y est entiérement
dissoute) ; ce qui correspondrait a un rendement d’extraction de 1’azadirachtine dans la phase

émulsion de 48%, pour 26% restant dans la phase solide et 26% dans la phase aqueuse.

Tableau IV-2 : Composition chimique de la phase émulsion obtenue aprés extraction aqueuse

des graines de neem au mixeur Waring Blendor

Essai 27 Essai 28
Humidité (%) 71,71 69,06
Cendres minérales (%MS) 2,54 1,41
Lipides (%MS) 83,22 83,45
Protéines (%MS) 13,00 13,24
Azadirachtine (g.kg"' MS) 5,82 5,73
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Tableau V-3 : Composition chimique de la phase aqueuse obtenue aprés extraction aqueuse

des graines de neem au mixeur Waring Blendor

Essai 27 Essai 28
Humidité (%) 97,41 97,62
Cendres minérales (% MS) 12,73 13,57
Lipides (% MS) 26,54 23,50
Protéines (%) 0,77 0,78
Azadirachtine (g.kg") 0,18 0,14

Tableau IV-4 : Composition chimique de la phase insoluble obtenue aprés extraction aqueuse

des graines de neem au mixeur Waring Blendor

Essai 27 Essai 28
Humidité (%) 65,74 65,56
Cendres minérales (%MS) 3,74 3,81
Lipides (%MS) 22,41 23,64
Protéines (%MS) 7,81 7,60
Azadirachtine (gkg”' MS) 0,64 0,51

IV.1.3 Etude du fractionnement aqueux des graines de neem

I’émulsificateur Silverson L4RT

L’émulsificateur Silverson L4RT (Figure IV-5) est un dispositif qui permet, lorsqu’il est
équipé de la configuration duplex, d’imposer des forces intenses de friction et de cisaillement
a la matiére dans le systéme rotor-stator (Figure 1V-6). Ce dispositif, déja étudié pour le
fractionnement de la graine de tounesol (EVON, 2008) est mis en ceuvre pour la graine de

neem.
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Vue générale Vue détaillée de
I’équipement duplex

Figure 1V-5 : Emulsificateur Silverson L4RT utilisé pour 1’extraction aqueuse simultanée de

I’azadirachtine et 1’huile
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Figure IV-6 : Schéma de principe de I’action rotor/stator de 1’émulsificateur Silverson L4RT

utilisé pour I’extraction aqueuse simultanée de 1’azadirachtine et 1’huile

Les conditions opératoires sont les suivantes.

= 75 grammes du 10t2008 préalablement passées au broyeur MF BASIC 10 IKA (grille 2
mm) sont mélangés a 425 g d’eau déminéralisée (Liquide/Solide = 5,66) et soumis a
I’action du systéme Silverson L4RT pendant 5 minutes a une vitesse de rotation du

rotor fixée a 4 000 rpm.

=  Aprés extraction, le méme protocole que précédemment (Figure IV-1) est appliqué

pour la séparation des trois phases.

Le bilan massique du fractionnement des graines de neem par extraction aqueuse a

I’Emulsificateur Silverson L4RT (Tableau IV-5) montre une répartition de : 61% pour la
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phase aqueuse, 31% pour la phase insoluble et 8% pour la phase émulsion. Cette répartition
est légerement différente de celle obtenue avec le Mixeur Waring Blendor du fait du rapport

liquide/solide plus élevé pour I’Emulsificateur (5,66) que pour le mixeur (4).

Tableau IV-5 : Bilan matiere du fractionnement par extraction aqueuse des graines de neem a

I’Emulsificateur Silverson L4RT : répartition des trois fractions massiques

Essai 29 Essai 30

Température finale du broyage (°C) 46 48
pH final du broyage 5,98 5,91
Phase émulsion (g) 38,76 39,46
Phase aqueuse (g) 299,01 301,90
Phase solide (g) 153,57 149,29

Culot de centrifugation (g) 151,25 202,14

Gateau de filtration (g) 2,32 2,98

L’analyse des compositions chimiques des trois phases obtenues (Tableau IV-6, 7 et §
permet de dresser le bilan des rendements d’extraction de chacun des principaux constituants

(Tableau 1V-9)

Tableau 1V-6 : Composition chimique de la phase émulsion obtenue aprés extraction aqueuse

des graines de neem a I’Emulsificateur Silverson LART

Essai 29 Essai 30
Humidité (%) 64,92 61,50
Cendres minérales (% MS) 6,16 1,79
Lipides (% MS) 80,51 77,07
Protéines (% MS) 13,55 14,03
Azadirachtine (gkg"' MS) 5,64 5,73

Tableau V-7 : Composition chimique de la phase aqueuse obtenue aprés extraction aqueuse

des graines de neem a I’Emulsificateur Silverson LART

Essai 29 Essai 30
Humidité (%) 98,04 97,80
Cendres minérales (%MS) 8,81 7,02
Lipides (%) 0,27 0,36
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Protéines (%) 0,55 0,64
Azadirachtine (gkg") 0,14 0,13

Tableau V-8 : Composition chimique de la phase insoluble obtenue apres extraction

agueuse des graines de neem a I'Emulsificateur Silverson LART

Essai 29 Essai 30
Humidité (%) 68,46 67,98
Cendres minérales (%MS) 8,96 3,12
Lipides (%MS) 23,63 22,64
Protéines (%MS) 7,78 8,81
Azadirachtine (g.kg'MS) 0,55 0,58

Il apparait que comme dans le cas de la mise en ceuvre du Mixeur Waring Blendor, la majeure
partie des lipides (54%) et de 1’azadirachtine (80%) de la graine est extrait dans les deux
phases (émulsion et aqueuse), en compagnie d’une partie des protéines (48%). La phase
aqueuse un peu plus diluée du fait du rapport liquide/solide plus élevé (2% de matiere seche
contre 2,5% précédemment) contient quasiment les méme proportions de constituants extraits,
avec 9% de la matiére minérale, 8% des lipides, 23% des protéines et 28% de 1’azadirachtine
de la graine. La phase solide, essentiellement de nature fibreuse (62% de fibres par différence)
contient encore 51% des protéines et 46% des lipides de la graine, mais plus que 20% de

I’azadirachtine initiale de la graine.

Ces résultats montrent bien I’efficacité du fractionnement aqueux des graines de neem pour
I’extraction des lipides et de 1’azadirachtine des lors que la mise en contact du solide et de
I’eau est assurée par un systéme fortement cisaillant et trés efficace sur le plan du mélange,
que ce soit avec le systtme Mixeur Waring Blendor ou le systtme Emulsificateur Silverson
L4RT, 38 a 46% des lipides et 48 a 54% de ’azadirachtine sont extraits sous forme d’une
émulsion huile-eau, qui représente 0,48 a 0,57 g d’émulsion par gramme de graines traitées, et

dont les caractéristiques s’averent particulierement intéressantes.

IV.1.4 Caractérisation des émulsions obtenues par fractionnement aqueux

dela graine de neem

L’observation au microscope optique de la phase émulsion obtenue par fractionnement

aqueux des graines de neem selon le protocole précédemment décrit (Figure 1V-1) montre

150



qu’il s’agit bien d’une émulsion de gouttelettes d’huile dans I’eau (25% d’huile et 70%

d’eau (Figure 1V-7).

Figure IV-7 : Vue microscopique de la phase émulsion issue du fractionnement des graines

de neem (x1 000, objectif @ immersion dans 1’huile)

Cette émulsion, qui contient 6 gkg”' d’azadirachtine, est particuliérement stable : aucune
démixtion n’a pu étre observée au bout de 4 mois de stockage a 4°C. Cette remarquable
stabilité¢ peut étre attribuée a I’action tensioactive des protéines coextraites de la graine de
neem (24% de protéines). En effet, ces protéines sont des albumines (extraction a 1’eau a pH
6,5), et classées selon OSBORNE (OSBORNE, 1984) dans la catégorie hydrosoluble et
connues pour leur propriétés tensioactives. Cette hypothése, qui a été¢ validée dans le cas du
tournesol (EVON, 2008), devra étre confirmée dans le cas du neem par leur isolement et leur
remise en ceuvre dans une émulsion huile-eau.

Cependant, d’ores et déja, I’émulsion stable de neem, limpide, ne contenant pas d’impuretés
insolubles et est riche en azadirachtine, peut étre considérée directement comme une maticre
premicre intermédiaire pour la formulation finale du pesticide. Cette formulation, qui ne devra
contenir que 40 ppm d’azadirachtine pourrait étre obtenue par dilution avec une émulsion
stabilisée formée a partir d’huile, en particulier de neem, et de la phase aqueuse séparée par le

procédé¢ de fractionnement aqueux.

Une alternative pour I’obtention d’un extrait d’azadirachtine plus concentré serait :
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= D’¢liminer I’eau de I’émulsion par séchage. Les essais de lyophilisation menés sur les

phases émulsions extraites ont permis d’obtenir des concentrats gras secs contenant 6

mg.g" d’azadirachtine. Ce faible taux d’humidité permet d’éviter le développement

bactérien. Ainsi, le lyophilisat est facilement stockable et relativement manipulable

pour une remise en ceuvre du pesticide en formulation.

= De séparer et d’isoler 1’azadirachtine selon le procédé d’extraction liquide/liquide par

solvant, apreés démixtion au méthanol de 1’émulsion.

Une partie de I’huile peut aussi €tre récupérée par démixtion. En effet, 1’ajout d’éthanol

permet de précipiter les protéines. L’huile obtenue par extraction de 1’émulsion présente alors

pratiquement les mémes caractéristiques de composition en acides gras que I’huile obtenue

par pressage de la graine (Tableau 1V-9).

Tableau V-9 : Composition en acides gras des huiles contenues dans les phases émulsions

obtenues apres extraction aqueuse au Mixeur Waring Blendor ou a I’Emulsificateur Silverson

LART
Acide Gras Mixeur Waring Blendor Emulsificateur Silverson L4RT
Essai 27 Essai 28 Essai 29 Essai 30
Acide pentadécanoique 0,21 0,21 0,03 0,03
Acide palmitique 17,65 18,01 17,04 17,01
Acide palmitoléique 0,16 0,18 0,12 0,11
Acide heptadécanoique 0,02 0,02 0,01 0,01
Acide stéarique 17,21 17,02 17,61 17,55
Acide élaidique 0,59 0,58 0,50 0,51
Acide oléique 42,97 42,83 44,17 44,30
Acide pétrosélénique 0,44 0,46 0,45 0,46
Acide linoléique 18,49 18,65 19,27 19,31
Acide arachidique 1,40 1,35 0,55 0,56
Acide linolénique 0,50 0,52 0,04 0,03
Acide béhénique 0,27 0,25 0,22 0,11
Acide érucique 0,08 0,07 0,00 0,00

Les pourcentages en acide oléique sont un plus faibles pour les huiles des émulsions obtenues

avec le Mixeur Waring Blendor, et logiquement plus dans les huiles résiduelles des tourteaux

obtenus par extraction au soxhlet avec du cyclohexane (Tableau 1V-10).
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Tableau IV-10 : Composition en acides gras des huiles contenues dans les phases insolubles

obtenues apres extraction aqueuse au Mixeur Waring Blendor et a I’Emulsificateur Silverson
L4RT

Acide Gras Mixeur Waring Blendor ~ Emulsificateur Silverson L4RT
Essai 27 Essai 28 Essai 29 Essai 30

Acide pentadécanoique 0,12 0,04 0,15 0,15
Acide palmitique 0,02 0,02 0,02 0,02
Acide palmitoléique 17,06 17,05 17,56 17,05
Acide peptadécanoique 0,18 0,11 0,16 0,14
Acide stéarique 16,99 17,19 17,06 17,36
Acide elaidique 0,00 0,00 0,00 0,00
Acide oléique 46,19 45,98 45,34 46,12
Acide pétrosélénique 0,24 0,50 0,49 0,50
Acide linoléique 18,43 18,38 18,43 17,84
Acide arachidique 0,58 0,52 0,57 0,57
Acide linolénique 0,05 0,05 0,08 0,10
Acide béhénique 0,14 0,15 0,14 0,15
Acide erucique 0,00 0,00 0,00 0,00

IV.1.5 Conclusion

En conclusion, le fractionnement aqueux de la graine de neem dans un dispositif d’extraction
permettant d’exercer un fort cisaillement de la matiére permet pour des durées de contact tres
faibles (5 min) d’extraire jusqu’a 46% de ’huile et 54% de I’azadirachtine de la graine sous
forme concentrée dans une émulsion stable huile-eau. L’étude d’une extraction en plusieurs
¢tages, avec recirculation de la phase aqueuse, menée dans le cas des graines de tournesol
(EVON, 2008) a montré que le rendement en huile extraite sous forme d’émulsion peut
atteindre plus de 90%, laissant une phase solide épuisée a moins de 7,5% de lipides.

Cette voie, qui devrait donner des résultats intéressants pour 1’optimisation de ’extraction de
I’azadirachtine, n’a pas été retenue dans le cadre de cette étude, au profit de 1’étude de la mise
en ceuvre de I’extrudeur bi-vis pour le fractionnement aqueux direct de la graine de neem.
L’extrudeur a I’avantage de fonctionner en continu et posséde un plus fort taux de
cisaillement, contrairement aux contacteurs mis en ceuvre (Mixeur Waring Blendor,

Emulsificateur Silverson L4RT) qui ont de faibles capacités de broyage pour les graines
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enticres. Un broyage préalable a sec des graines est en effet nécessaire avant le mélange
aqueux. De plus, les appareillages mis en ceuvre fonctionnent en batch et ne sont capables de

traiter que de faibles quantités de graines.

IV.2 ETUDE DU FRACTIONNEMENT AQUEUX DES GRAINES DE
NEEM EN EXTRUDEUR BI-VIS DE TYPE CLEXTRAL BC 21

Outre sa mise en ceuvre pour le pressage de graines oléagineuses (Chapitre Il paragraphe
[I'.2), Pextrudeur bi-vis a été largement étudié comme extracteur solide/liquide pour le
fractionnement de nombreuses maticres végétales et 1’obtention de multiples extraits et
raffinats solides (Chapitre | Tableau I-16, Tableau I-17). En particulier, le fractionnement
aqueux des graines de tournesol et de la plante entiére en extrudeur bi-vis a ét¢ développé au
Laboratoire de Chimie Agro-industrielle (EVON, 2008). L’objectif principal de cette étude
¢tait alors de mettre au point un nouveau procédé d’extraction aqueuse de I’huile de tournesol,
obtenue sous forme d’émulsion d’huile dans I’eau au niveau du filtrat, et d’obtenir une base

d’agromatériau au niveau du raffinat solide (Chapitre | Tableau I-18).

Les résultats de cette étude sur le tournesol, associés a 1’efficacité de 1’extraction de
I’azadirachtine et de I’huile de graines de neem broyées par 1’eau en réacteur agité¢ équipé
d’un systétme a pales cisaillantes (Paragraphe [V-1) nous ont conduits a étudier le

fractionnement aqueux de la graine de neem enti¢re directement dans I’extrudeur bi-vis.

L’extraction aqueuse est réalisée a partir des graines de neem du 1ot2008 dans 1’extrudeur bi-
vis de type CLEXTRAL BC 21 déja mis en ceuvre pour 1’étude de I’expression de I’huile des
graines de neem (Chapitre Il paragraphe I11-2 ).

IV.2.1 Configuration et profil de vis de I'extrudeur bi-vis BC 21 et protocole

opératoire pour I'extraction agueuse des graines de neem

Comme dans le cas de I’expression de I’huile des graines de neem, la configuration de
I’extrudeur bi-vis BC 21 mis en ceuvre pour I’extraction aqueuse simultanée de
I’azadirachtine et de I’huile des graines de neem peut étre divisée en 4 zones (Figure IV-8):
une zone d’alimentation, une zone de broyage, une zone d’extraction liquide/solide et une

zone de séparation liquide/solide.
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Figure IV-8 : Schéma simplifi¢ de la configuration de I’extrudeur utilisé pour 1’extraction

aqueuse des graines de neem

Zone d’alimentation : L’alimentation est effectuée grace a un doseur pondéral a vis

de type K2 ML D5 S60 dans le module 1.

Zone de broyage et de préparation des grained_e transport et la préparation des
graines par broyage s’effectuent dans les modules 2 et 3. Ils sont assurés par un

assemblage de vis a pas direct décroissant et de disques bilobes (MAL 2 ou BB).

Zone d’extraction liquide/solide: L’cau est introduite dans 1’extrudeur par
I’intermédiaire d’une pompe volumétrique de type DMK K20-2 KAMP 112/16 au
début du module 4. Des disques malaxeurs BB sont installés en amont de
I’alimentation en eau, afin d’éviter la remontée de liquide vers 1’alimentation en
solide. L’extraction aqueuse a lieu dans les modules 4 et 5, dans les vis a pas direct qui

assurent le transport du mélange vers la zone suivante.

Zone de séparation liquide/solide Le module de filtration constitué d’un filtre de 4
coquilles demi-sphériques percées d’orifices de 1 mm de diametre est placé au niveau
du module 6. Les éléments de vis dans ce module sont a pas direct décroissant, ce qui
permet d’assurer une mise en pression de la matiére contre le bouchon dynamique
formé dans le contre-filet placé au niveau du module 7. Le filtrat ainsi séparé est
récupéré a travers le filtre et la matiére extrudée a travers les fentes du contre-filet est

reprise par des vis a pas direct pour étre convoyée vers 1’extérieur du fourreau.

Le profil de vis choisi pour I’extraction aqueuse de 1’azadirachtine et I’huile de graines de

neem (Figure 1V-9) est le méme que celui utilisé pour 1’expression d’huile des graines de
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neem en extrudeur bi-vis de type CLEXTRAL BC 21, qui nous a permis d’atteindre de bon

rendements d’expression d’huile.

Graines de neem Eau
N° Module 1 2 3 4 3 6 7
Température 60°C 60°C 60°C 6FC H0°C
: o | ) Raffinat
Type de vis T2F | T2F | C2F | C2F | C2F | BB |C2F |C2F |C2F | C2F | C2F | C2F | ¥ 2.
Pasdevis(mm)ouangle | 50 | 50 |33 |33 |25 | 45 |33 [33 |25 | 25 T ﬁ 5
(]

-

Extrait

Figure IV-9 : Profil de vis utilisé pour I’extraction aqueuse des graines de neem en extrudeur

bi-vis de type CLEXTRAL BC 21

Comme précédemment pour le pressage des graines de neem :

= [a température de consigne du fourreau est fixée a 60°C dans les modules 2, 3, 4, 5 et

7.
» Le débit d’alimentation en graine (Qg ) est fixé a 8 kg.h™.

* Le débit d’alimentation en eau (Qg) est choisi dans les limites de fonctionnement

assurant une séparation liquide/solide: 8 a4 17 kgh™ d’eau pour 8 kg de graines

correspondant a un ratio liquide/solide compris entre 1 et 2,125.

= La vitesse de rotation des vis (Sg) est aussi choisie en fonction des conditions limites

de fonctionnement : seuil minimal d’engorgement de 1’extrudeur, seuil maximal au-
dela duquel le bouchon dynamique se forme mal et la séparation liquide/solide est
mauvaise. Elle varie entre 200 et 300 rpm pour 8 kg.h™' de graine et 8 a 17 kg.h™

d’eau.

Pour chacune des conditions opératoires, les extraits et raffinats sont recueillis au bout d’une

durée de fonctionnement stable de 20 a 25 minutes.
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Le filtrat et le raffinat sont alors collectés pendant 15 minutes, pesés et leurs débits sont
calculés. Les filtrats récupérés sont traités selon le méme protocole que précédemment décrit
(Figure 1V-1) afin de séparer les phases émulsion, aqueuse et solide. Les rendements
d’extraction en huile sous forme d’émulsion et en azadirachtine sont alors déterminés apres

dosage des constituants dans les trois phases et le tourteau (extrudat) :

* Le rendement en huile extraite sous forme émulsion (R ), calculé par rapport a la

quantité de graines introduites (%) :

Qr XTey XLgy

G

R, =100x

* Le rendement en huile extraite sous forme d’émulsion (R, ), calculé par rapport a

I’huile que la graine contient (%) :

QF ><TEM ><I‘EM
Qs xLe

R, =100x

* Le rendement en huile extraite (R ), calculé a partir de 1’huile résiduelle restant dans

le tourteau (%) :

R =100X (QG ><LG)_((?T XLT)
! Qe x*Lg

* Le rendement en azadirachtine extrait dans la phase émulsion (R, ), calculé par

rapport a 1’azadirachtine contenu dans la graine (%) :

Qr XTey XAgy

QG ><'A\G

R,. =100x

= Le rendement en azadiractine cumulé extrait dans la phase émulsion et la phase

aqueuse (R 5 ), calculé par rapport a I’azadirachtine que contient la graine (en %) :

QF ><(-I-E ><'A\E +TEM ><'A\EM)

R,~. =100x
he Qs xAg

* Le rendement en azadirachtine extrait (R ,; ), calculé a partir de I’azadirachtine que

contiennent les tourteaux (en %) :
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QG XAG _QT ><AT

Qs XAg

R, =100x

Q¢ : Débit massique du filtrat (kg.h™h

Q. : Débit massique d’alimentation en graines (kg.h™)
Q- : Débit massique de tourteau en (kg.h™h)

em - Teneur en émulsion du filtrat (%)

e : Teneur en phase aqueuse du filtrat (%)

em - Teneur en azadirachtine de I’émulsion (gkg™)

£ . Teneur en azadirachtine de la phase aqueuse (gkg™)

o : Teneur en azadirachtine de la graine (g.kg'l)

+ : Teneur en azadirachtine du tourteau (g.kg'l)

o - Teneur en huile de la graine par rapport a la matiere seche (%)

; : Teneur en huile du tourteau (%)

T
T
A
A
A
A
L
L
L

ev - Teneur en huile de I’émulsion (%)

[11.2.2. Influence des principaux facteurs sur [I'extraction aqueuse
simultanée de I'azadirachtine et de I'huile des graines de neem en extrudeur
bi-vis BC 21

L’analyse de la composition des trois phases ainsi que les rendements en azadirachtine et en
huile obtenus pour les 6 essais réalisés a différentes vitesse de vis (200, 250, et 300 rpm) et

débits d’eau (8, 11, 13 et 17 kg.h™") sont rassemblés dans le Tableau 1V-11.
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Tableau 1V-11 : Résultats expérimentaux obtenus pour I’extraction aqueuse des graines de

neem en extrudeur bi-vis de type CLEXTRAL BC 21

Essai 31 Essai32 Essai33 Essai34 Essai35 Essai36

Ss (rpm) 250 250 250 250 300 200

Température (°C) 60 60 60 60 60 60
Bilan Qg (kg/h) 8 8 8 8 8 8

Qk (kg/h) 8 11 13 17 13 13

Qr (kg/h) 9,00 12,20 13,50 16,9 13,48 13,4

Qr (kg/h) 7,85 8,64 8,16 8,20 8,60 8,80

Tc1 (%) 28,46 27,89 24,69 19,75 25,64 24,59

Tea (%) 1,47 1,38 1,01 0,77 1,25 1,00
Culot Tci1tTea (%) 29,93 29,27 25,7 20,52 26,89 25,59

Hci (%) 64,25 66,09 65,46 65,52 65,56 65,48

Lci (% MS) 32,20 31,88 29,24 31,34 32,18 31,78

Tem (%) 23,73 22,73 17,66 13,30 18,08 16,52
Emulsion Hgwm (%) 37,63 45,66 37,23 35,42 34,39 35,91

Lem (% MS) 87,52 89,39 92,93 92,08 92,11 92,93

Apm (gkg'MS) 4,48 4,84 5,40 627 532 5,58

TE (%) 46,34 50,00 58,64 66,45 58,03 58,89
Phase Hg (%) 95,56 95,87 95,89 95,24 95,12 95,66
aqueuse  Pg (% MS) 1,51 1,33 1,04 0,73 0,96 0,95

Ag (gkg!) 0,51 0,33 0,35 0,23 0,36 0,45

Hr (%) 29,71 29,99 29,44 30,35 30,39 30,37
Tourteaux Lt (% MS) 20,89 18,15 17,79 17,43 17,56 17,89

Pt (% MS) 8,17 8,18 7,94 7,99 7,83 8,88

At (gkg! MS) 0,79 0,68 0,70 0,59 0,67 0,72

Rg (%) 14,57 15,36 15,42 16,37 15,36 15,48

Ry (%) 44,50 46,89 47,07 49,98 46,89 47,28
Rendement Rt (%) 51,67 53,90 57,36 58,26 55,92 54,55

Rae (%) 40,83 41,78 45,01 56,01 44,57 46,72

Rac (%) 54,19 54,43 62,42 72,23 62,26 69,02

Rat (%) 69,91 71,57 72,38 76,74 72,31 69,55

S est la vitesse de rotation des vis ¢ @@ débit d’alimentation en graines ;eQe débit
d’alimentation en eau ; Qest le débit du filtrat ; Qest le débit du tourteau gTest la teneur
en émulsion du filtrat ; €, est la teneur en pied du filtrat apres la premiére centrifugation ;
Tc2 est la teneur en culot du filtrat aprés la deuxieme centrifugatignedt la teneur en
lipide du culot (culot et pied) ;Jfest la teneur en protéines du culotgyHest I'hnumidité de
la phase émulsion ;g est la teneur en protéines de la phase émulsiaiy €At la teneur en
azadrachtine de la phase émulsion gldst 'humidité de la phase eau g Bst la teneur en
protéines de la phase eau g Ast la teneur en azadirachtine de la phase eay ;ebt

["humidité du tourteau ; Mest la teneur en matiéres minérales du tourteanedt la teneur
en lipide du tourteau; P est la teneur en protéines du tourteaug ést la teneur en
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azadirachtine du tourteau ;d&Rest le rendement en huile extraite dans I'’émulsion, calculé par
rappott a la graine ; R est le rendement en huile extraite dans I'émulsion, calculé par
rapport & I'huile totale; R est le rendement en huile extraite, calculé par rapport a I'huile
résiduelle du tourteau ; R est le rendement en azadirachtine extrait dans I’émulsion, calculé
par rapport a I'azadirachtine de la graine ;&8 est le rendement cumulé en azadirachtine
eXrait dans la phase émulsion et la phase eau, calculé par rapport a I'azadirachtine contenu
dans la graine; Rr est le rendement en azadirachtine extrait, calculé par rapport a
I'azadirachtine contenu dans le tourteau

Pour tous les essais, a la différence du cas du fractionnement aqueux de la graine de tournesol
(EVON, 2008), I’extraction de 1’huile et de 1’azadirachtine de la graine de neem ne requiert
pas I’ajout de fibres supplémentaires pour obtenir une séparation liquide/solide efficace dans
I’extrudeur bi-vis. Les fibres de I’enveloppe de la graine de neem sont suffisantes pour assurer
la texturation du mélange graine-eau et la formation d’un bouchon dynamique dans les contre-
filets apte a permettre son pressage. Les rendements massiques de séparation liquide/solide

(Qr/Qs Q) sont de 56 a 67% selon les conditions opératoires. La maticre séche du

tourteau extrudé, qui traduit aussi 1’efficacité du pressage, reste voisine de 70% ; et les
rendements en maticre seéche du tourteau, hors particules solides entrainées, sont de 62 a 70%

par rapport a la graine introduite.

Comme dans le cas des essais d’extraction a I’eau menés en extracteurs batch, le filtrat est
constitué¢ de trois phases, mais avec une répartition massique différente puisqu’une grande
partie du solide est déja séparée sous forme de tourteau extrudé. La phase solide récupérée
apres centrifugation et filtration du filtrat d’extrusion (Culot 1 et 2), ne représente plus que 13
a 17% de la masse de solide seche introduite. La proportion de phase aqueuse est directement
proportionnelle au rapport liquide/solide mis en ceuvre pour I’extraction aqueuse en extrudeur
bi-vis, nettement inférieure (1 a 2,125) a celle des extractions menées en contacteurs agités (4
a 5,66). Malgré ces conditions de haute teneur en graines dans 1’eau, I’efficacité de
I’extrudeur bi-vis comme extracteur sous contrainte de cisaillement se traduit par des

rendements en phase émulsion séparée de 28 a 35%.

Les phases émulsions obtenues apres traitement des filtrats sont semblables a celles obtenues
en extracteurs batch agités, mais avec un rapport huile/eau plus important. Ainsi, la répartition
massique donne 35 a 46% d’eau et 48 a 60% d’huile ; ce qui constitue une émulsion d’eau
dans de I’huile. Les huiles ainsi extraites dans les émulsions ont des compositions en acides
gras (Tableau IV-12) trés voisines des huiles de la graine et des tourteaux extrudés (Tableau
1V-13).
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Tableau IV-12 : Composition en acides gras des huiles contenues dans les phases émulsions

obtenues aprés extraction aqueuse des graines de neem en extrudeur bi-vis de type

CLEXTRAL BC 21

Acide Gras (%) Essai 31 Essai32 Essai33 Essai 34 Essai35 Essai 36
Acide pentadécanoique 0,19 0,19 0,19 0,18 0,19 0,19
Acide palmitique 17,00 16,79 16,68 16,86 16,56 16,59
Acide palmitoléique 0,04 0,03 0,04 0,03 0,03 0,03
Acide heptadécanoique 0,14 0,13 0,14 0,13 0,13 0,13
Acide stéarique 17,43 17,34 17,26 17,48 17,20 17,31
Acide élaidique 0,36 0,24 0,31 0,28 0,22 0,21
Acide oléique 44,54 44,63 44,83 44,80 45,07 45,29
Acide pétrosélénique 0,55 0,46 0,47 0,52 0,45 0,46
Acide linoléique 17,49 18,00 17,87 17,55 17,94 17,60
Acide arachidique 1,43 1,40 1,31 1,45 1,42 1,43
Acide linolénique 0,44 0,44 0,48 0,41 0,45 0,44
Acide béhénique 0,26 0,25 0,25 0,22 0,25 0,24
Acide gadoléique 0,12 0,09 0,16 0,09 0,08 0,07

Tableau IV-13 : Composition en acides gras des huiles obtenues apres extraction au soxhlet

des tourteaux issus de I’extraction aqueuse des graines de neem en extrudeur bi-vis de type

CLEXTRAL BC 21

Acide Gras (%) Essai 31 Essai 32 Essai 33 Essai34 Essai 35 Essai 36
Acide pentadécanoique 0,08 0,08 0,06 0,05 0,13 0,07
Acide palmitique 15,12 14,71 14,42 15,18 16,13 15,86
Acide palmitoléique 0,09 0,18 0,12 0,08 0,08 0,06
Acide heptadécanoique 0,17 0,19 0,22 0,20 0,18 0,21
Acide stéarique 17,11 16,42 17,47 18,53 15,86 15,61
Acide élaidique 0,32 0,32 0,35 0,27 0,32 0,40
Acide oléique 44,09 44,29 43,79 43,33 43,46 44,68
Acide pétrosélénique 0,01 0,50 0,48 0,46 0,50 0,51
Acide linoléique 20,28 20,59 20,25 19,01 20,81 20,10
Acide arachidique 1,63 1,61 1,73 1,78 1,44 1,47
Acide linolénique 0,59 0,57 0,52 0,54 0,63 0,55
Acide béhénique 0,12 0,12 0,12 0,13 0,11 0,14
Acide gadoléique 0,38 0,41 0,46 0,43 0,33 0,33

161



Ces émulsions sont aussi remarquablement stables (3 mois de stockage a 4°C sans démixtion),
et contiennent de 22 a 35% des protéines de la graine. Le reste des protéines se répartissant
pour 9 a 20% dans les phases aqueuses et de 56 a 68% dans les phases solides

(culot+tourteau).

Enfin, ces émulsions contiennent 41 a 56% de ’azadirachtine de la graine; 13 a 22% se

retrouvant dans les phases aqueuses et 23 a 30% restant dans les phases solides.

Ces résultats montrent clairement D’efficacit¢é du contacteur-séparateur que constitue
I’extrudeur bi-vis pour le fractionnement aqueux de la graine de neem, qui permet d’atteindre
en continu, en une seule étape et a partir de la graine entiere de neem des rendements
d’extraction d’huile de 45 a 50% et d’azadirachtine de 41 a 56% sous forme d’une émulsion
concentrée et stable (2,6 a 4 g d’azadirachtine dans 1 kg d’émulsion), qui représente 0,25 a

0,32 kg d’émulsion par kg de graine traitée.

Il est d’ailleurs remarquable de constater que le rendement en azadirachtine extrait est

directement lié¢ au rendement en huile extraite (Figure IV-10).
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Rendement en azadirachtine
extrait dans I'émulsion (Rag)

44 45 46 47 48 49 50 51

Rendement en huile extraite dans |'émulsion (RH)

Figure 1V-10: Rendement en azadirachtine extraite dans I’émulsion en fonction du

rendement en huile extraite dans 1’émulsion

En conclusion, il apparait donc que Defficacité de I’extraction de I’azadirachtine par
fractionnement aqueux de la graine de neem en extrudeur bi-vis est directement liée a sa
capacité a entrainer 1’huile sous forme d’émulsion stabilisée par une fraction hydrosoluble et

tensioactive des protéines de la graine. Dans I’extrudeur bi-vis, plusieurs facteurs sont
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susceptibles d’agir sur cet entrainement. Ainsi, 1’augmentation du débit d’eau a débit de
graines (8 kg.h™) et a vitesse de rotation des vis (250 rpm) constants, favorise le rendement

d’extraction de I’huile et de I’azadirachtine (Figure 1V-11)
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Figure IV-11 : Evolution du rendement en huile et en azadirachtine extraits en fonction du

débit d’alimentation en eau

Cette tendance, qui parait en premiere approche cohérente avec I’effet classique du facteur
dilution (taux de solvant croissant) sur I’efficacité d’extraction doit cependant étre pondérée
dans le cas particulier de la mise en ceuvre en extrudeur bi-vis. En effet, le rendement dépend
aussi du temps de contact entre solide et le liquide dans la zone d’extraction de I’extrudeur,
sur lequel agissent les débits, et bien sir la vitesse de rotation des vis. Or contrairement a ce
que 1’on pourrait attendre, 4 débit de graine et d’eau constants (respectivement 8 et 13 kg.h™)
la diminution de la vitesse de rotation des vis, qui devrait augmenter les temps de contact
entre le liquide et solide, ne favorise pas I’extraction de I’huile et de I’azadirachtine (Figure

IV-12).
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Figure IV-12 : Evolution du rendement en huile et en azadirachtine extraits en fonction de la

vitesse de rotation des vis

Comme I’ont étudi¢ N’'DIAYE (N’DIAYE, 1996 ; N’'DIAYE et RIGAL, 2000) et PRAT
(PRAT, 1999 ; PRAT et al., 2002) dans le cas de I’extraction d’hémicelluloses de matieres
lignocellulosiques, et EVON (2008) dans le cas de l’extraction aqueuse de I’huile de
tournesol, 1’optimisation du fractionnement avec l’extrudeur bi-vis mis en ceuvre pour
I’extraction nécessite d’étudier la répartition de la maticre dans les différentes zones
fonctionnelles du fourreau et la distribution des temps de séjour du solide et du liquide dans

CES Zzoncs.

V.3 OPTIMISATION DU FRACTIONNEMENT AQUEUX DE LA
GRAINE DE NEEM EN EXTRUDEUR BI-VIS

La configuration et le profil de vis installé dans I’extrudeur bi-vis mis en ceuvre pour
I’extraction et la séparation liquide/solide permettent de définir trois zones fonctionnelles ou
s’exercent successivement les opérations élémentaires suivantes, de 1’introduction des graines

a la sortie du tourteau :
= Préparation des graines par broyage
= Extraction liquide/solide par injection d’eau et mise en contact sous cisaillement

= Séparation liquide/solide par pressage et filtration du liquide
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Les temps de séjour du liquide et du solide dans chacune de ces zones successives dépendent
d’une part du profil de vis et en particulier des éléments respectifs installés dans chaque zone,
dans lesquelles la maticre, transportée par les vis a pas direct, s’accumule, et d’autre part des

variables opératoires de débit de solide et liquide et de vitesse de rotation des vis.

L’influence de ces différents facteurs sur les rendements d’extraction a I’eau de ’huile et de
I’azadirachtine est étudiée dans un extrudeur bi-vis de type CLEXTRAL BC 45 (Partie
expérimentale V.4), de plus grande taille, permettant d’atteindre des débits de graine plus

élevés.

IV.3.1 Choix de la configuration et du profil de vis de I'extrudeur bi-vis BC

45 pour le fractionnement aqueux des graines de neem

Les résultats des études comparatives des configurations et profils de vis pour le pressage des
graines de tournesol (AMALIA KARTIKA, 2005; AMALIA KARTIKA et al., 2004a;
AMALIA KARTIKA et al., 2004b) et de neem (Chapitre Ill. Paragraphe 1ll.2) , et le
fractionnement aqueux de la graine et plante entiere de tournesol (EVON, 2008 ; EVON et al.,
2007), ainsi que de la graine de neem (paragraphe IV.2) nous ont conduits a choisir la

configuration et le profil de vis suivant pour I’extrudeur BC 45 (Figure 1V-13)

Graines de neem Eau
N* Modute 1 2 3 4 3 6 7
Température 60°C 60°C 60°C 60°C 60°C
Type de vis TF |c2F | coF [ |G DM | ciF | ciF | C1F| BB | ciF | ciF | ciF |cFic)| ciF » Faffinat
Pas devis (mm) ouangle | g5 | 5p 33 é B 450 | 33 33 | 25 90 | 33 | 33 25 | 25 | 25 "
)

Extrait

Figure 1V-13 : Configuration et profil de vis pour le fractionnement aqueux des graines de

neem en extrudeur bi-vis CLEXTRAL BC 45

Les ¢léments de vis installés dans les trois zones de broyage, d’extraction liquide/solide et de

séparation par filtration sont les suivants.

» Les graines de neem sont introduites dans le premier module ouvert du fourreau par

I’intermédiaire d’un doseur a vis volumétrique préalablement étalonné. Les premiéres
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vis installées sont du type trapézoidal a double filet et de pas ¢élevé (T2F66). Elles sont
destinées a favoriser 1’avalement des graines qui sont ensuite convoyées dans la zone
de préparation par une séquence de vis conjuguées double filet, a pas direct (C2F) et
décroissant (50 puis 33 puis 25). Cette séquence de vis autonettoyante assure un
transport efficace des graines et une premicre mise en contrainte de la matieére dans le
premier ¢lément restrictif installé dans cette zone, constitué¢ de malaxeurs. Ces derniers
sont choisis de type monolobe (MAL 0 ou DM) montés avec un angle de 45° pour
assurer un effet de fort cisaillement sous contrainte de compression radiale destinée a

intensifier le broyage des graines par comparaison avec les malaxeurs bilobes.

Les graines broyées sont reprises par une séquence de vis simple filet conjugué (C1F)
a pas direct et décroissant (33 puis 25) qui assurent le transport de la mati¢re dans la
zone d’extraction liquide/solide, dans laquelle 1’eau est injectée (début du module 4)
par I’intermédiaire d’'une pompe volumétrique a piston DMK K20.2.P32. Le choix des
vis C1F pour le convoyage du mélange s’appuie sur le fait que ce type de vis assure
une meilleure poussée et un effet de cisaillement plus important que les C2F : les
temps de séjour du mélange liquide/solide y sont plus importants avec un
autoéchauffement plus ¢élevé et la pression exercée sur la matiere dans les éléments
restrictifs, particulie¢rement les contre-filets, est plus forte. Dans cette zone
d’extraction liquide/solide, 10 disques malaxeurs bilobes (MAL 2 ou BB) montés avec
un angle de 90° (pas d’effet de convoyage) sont installés. Ces ¢léments restrictifs,
supplémentaires par comparaison aux profils de vis adoptés pour les essais en
extrudeur bi-vis BC 21, sont destinés a intensifier I’effet de mélange sous cisaillement

de I’eau et des graines.

Dans la zone de séparation liquide/solide, I’¢élément restrictif est un contre-filet CF1C,
simple filet a pas inverse de -25, dans lequel se forme le bouchon dynamique de
matiere, assurant le pressage du mélange et I’expression du liquide. Il est placé au
début du module 7, en aval du module de filtration (module 6) constitu¢ par 6
coquilles sphériques percées d’orifices coniques de 1 mm de diametre d’entrée et 2
mm de diametre de sortie. Cette configuration mise en ceuvre pour le fractionnement
aqueux de la graine de neem en extrudeur bi-vis BC 21 avait permis d’obtenir une

bonne efficacité de séparation liquide/solide. Le choix d’un pas de vis de -25 se
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justifie par le souhait de limiter le cisaillement exercé sur la maticre et la génération de

fines particules entrainées au niveau filtrat.
Les caractéristiques dimensionnelles des fourreaux et des différents ¢léments de vis
permettent de calculer le volume libre dans chacun d’entre eux (Tableau IV-14).

Tableau 1V-14 : Caractéristiques dimensionnelles des différents éléments de vis de

I’extrudeur bi-vis CLEXTRAL BC 45

Pas LOngeur VFourreau Vvis Vlibre

Notation (mm) (cm) (cm’) (cm?) (cm?)
. T2F66 66 10 460,6 132,8  195,0

Visde (ops 50 10 460,6 150,5  159,6
convoyage a
double filet  C2F33 33 10 460,6 146,5  167.6

C2F33 33 5 230,3 789 725

C2F25 25 5 230,3 79,1 72,1
Visde CIF33 33 10 460,6  161,1 1384
convoyagea - cip2s 25 10 460,6 158,1 1444
simple filet

C1F25 25 5 230,3 88,0 543
Eléments MAL 0 ou DM - 1 46,1 16,6 12,9
restrictifs MAL 2 ou BB - 1 46,1 15,9 14,3
Contre-filet CF1C-25 25 10 460.,6 260,0  200,6

IV.3.2 Etude de la répartition de la matiere et de la distribution des temps
de séjour dans I'extrudeur bi-vis BC 45

La répartition de la maticre le long du fourreau de I’extrudeur bi-vis est déterminée par pesée
des matieres solides recueillies dans chaque élément de vis aprés arrét brutal de I’extrudeur en
fonctionnement stable et ouverture du fourreau. Les matieres seéches des mélanges solides

recueillis sont déterminées.

La Distribution des Temps de S¢jour (DTS) dans I’extrudeur bi-vis est déterminée par la
méthode du tracage par colorant. Le colorant choisi est 1’érythrosine (sel disodique de la
tétraiodofluorescine) qui a donné de bons résultats lors d’études antérieures (N’DIAYE,
1996 ; AMALIA KARTIKA, 2006 ; EVON, 2008). Un échantillon de graines broyées (250 g)
est mis en contact avec 500 mL d’une solution d’érythrosine de concentration 1% (m/v) dans

I’eau pendant 24 heures. Une masse de 15 g de ce traceur coloré est introduite en un coup
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dans I’entrée du solide de I’extrudeur. L’introduction de ce traceur est assimilée a une
impulsion de Dirac. A partir du temps d’introduction du traceur, le solide extrudé est prélevé a
la sortie du fourreau toutes les 10 secondes, sur une durée de 10 minutes. Le solide recueilli
est séché et broyé finement pour étre dosé par spectrocolorimétric (Partie expérimentale
V.4.5.4).

Par ailleurs, le transfert du colorant de la graine broyée vers 1’eau étant quasiment instantané,
la détermination de la distribution des temps de séjour de la phase liquide se fait aussi par
prélevement du filtrat toutes les 10 secondes pendant 10 minutes a partir de I’introduction du
solide coloré. Les DTS obtenues pour la phase liquide sont donc la résultante du transport du
liquide libre (eau injectée dans le module 4) mais aussi du liquide transporté par le solide, de
I’introduction des graines a la fin du module 3, et extrait dans les modules suivants. Les

prélévements de filtrats sont analysés par spectrocolorimétrie (Partie expérimentale V.4.5.4)

Deux séries d’essais de fractionnement aqueux de la graine de neem en extrudeur bi-vis BC
45 sont réalisés a 60°C de température de consigne, a faible et a fort débits de graines (7 et 20
kg.h") pour des vitesses de rotation de vis de 50 et 100 rpm, et des ratios liquide/solide
compris entre 1 et 2. Dans chaque cas, les filtrats et extrudats recueillis en régime de
fonctionnement de I’extrudeur stable sont traités et analysés comme précédemment, et les
rendements d’extraction en huile et en azadirachtine calculés. De plus, les bilans d’énergie
mécanique et thermique consommés sont établis (Partie expérimentaleV.4.4.4).

Le Tableau IV-15 rassemble les résultats obtenus et les figures : Figure IV-14 a 1V-29
décrivent la répartition des mati¢res le long du fourreau et les distributions des temps de

séjour des phases liquide et solide correspondants.
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Tableau 1V-15 : Résultats expérimentaux obtenus pour 1’extraction aqueuse des graines de

neem en extrudeur bi-vis de type CLEXTRAL BC 45

Essai 37 Essai 38 Essai 39 Essai 40

Ss (rpm) 50 100 100 100
Température (°C) 60 60 60 60
Bilan Qg (kg.h™) 20 20 20 20
Qr (kg.h™h) 20 20 40 30
Qr (kg.h™) 21,77 20,16 36,65 27,09
Qr (kg.h™h) 15,93 17,73 16,35 15,98
Tci (%) 25,05 23,89 13,97 14,47
Culot Tea (%) 2,28 1,30 1,29 1,12
TeitTez (%) 27,33 25,19 15,26 17,59
Hci (%) 66,56 54,22 65,99 64,76
Tem (%) 22,27 21,32 16,52 19,28
Emulsion  Hgwm (%) 31,43 33,12 31,94 37,87
Lem (% MS) 87,34 88,85 95,41 93,20
Aem (2kg' MS) 4,98 5,32 4,64 5,04
Tk (%) 50,40 53,49 68,22 62,43
Phase Eau  Hg (%) 95,66 92,78 95,91 93,22
Ag (%) 0,51 0,42 0,31 0,38
Hr (%) 34,47 33,39 35,20 34,17
Tourteaux My (% MS) 3,66 2,77 3,09 5,30
Ar (gkg!' MS) 0,69 0,67 0,63 0,61
Lt (% MS) 17,89 18,14 17,12 17,69
R (% MS) 14,52 13,20 17,60 16,93
Ry (% MS) 45,37 41,56 54,99 52,91
Rendements Ry (% MS) 63,79 62,84 71,66 67,36
Rae (% MS) 41,60 40,32 48,04 47,84
Rac (% MS) 55,66 51,70 67,52 63,99
Rat (% MS) 80,77 80,12 83,23 82,70
I(A) 27 14 14 13
EMS (W.hkg™) 49,16 50,98 50,98 47,34
Energie Pc (kW) 0,45 0,67 1,25 0,94
ETS (W.h.kg™") 22,50 33,50 31,25 31,33
Et (W.h.kg™) 71,66 84,48 82,23 78,68
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Tableau 1V-15 (suite): Résultats expérimentaux obtenus pour 1’extraction aqueuse des

graines de neem en extrudeur bi-vis de type CLEXTRAL BC 45

Essai 41 Essai 42 Essai 43 Essai 44
Ss (rpm) 100 50 100 50
Température (°C) 60 60 60 60
Bilan Qg (kg.h™) 7 7 7 7
Qe (kg.h'l) 10,0 10,0 12,5 12,5
Qr (kg.h’l) 9,00 9,75 11,58 10,20
Qr (kg.h'l) 6,74 6,65 6,75 6,44
Tc1 (%) 20,78 20,93 17,22 18,64
Culot Tea (%) 1,41 0,85 1,03 1,02
Tci1+Te2 (%) 22,19 21,78 18,25 19,66
Hc (%) 66,03 61,39 62,19 61,12
Tem (%) 17,25 17,10 16,27 17,08
Emulsion Hgwm (%) 31,16 34,13 32,10 31,43
Lem (% MS) 89,70 91,69 85,65 91,32
Apu (mg.g' MS) 5,34 5,43 5,02 5,34
T (%) 60,56 61,12 65,48 63,26
Phase Eau Hg (%) 95,45 93,08 94,85 95,65
Ag (%) 0,50 0,43 0,35 0,33
Hrt (%) 36,88 36,56 38,84 37,17
Mt (% MS) 2,63 2,86 3,44 2,34
Tourteaux Lt (% MS) 19,91 19,06 18,60 18,73
At (mg.g'1 MS) 0,56 0,55 0,65 0,68
Rs (% MS) 13,70 14,39 15,65 15,58
Ry (% MS) 42,80 44,95 48,92 48,70
Rendements Ryt (% MS) 62,19 64,10 65,72 66,17
Rae (% MS) 40,97 42,81 46,10 45,79
Rac (% MS) 60,53 61,20 65,15 61,08
Rat (% MS) 82,90 83,34 80,74 80,25
I(A) 9,00 11,00 10,00 12,00
EMS (W.h.kg’l) 93,64 57,23 104,05 62,43
Energie Pc (kW) 0,52 0,64 0,77 0,83
ETS (W.h‘kg'l) 52,00 64,00 61,60 66,40
Et (W.h.kg'l) 145,64 121,23 165,65 128,83
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Figure IV-15: Evolution de I'humidité et de la masse de solide sec prélevée le long du

réacteur pour 1’Essai 38 (Qg =20 kgh' ; Q=20 kgh'; S;=100 rpm)
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Figure IV-16 : Evolution de ’humidité et de la masse de solide sec prélevée le long du

réacteur pour 1’Essai 39 (Q, =20 kgh' ; Q=40 kgh'; S;=100 rpm)
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Figure IV-17 : Evolution de ’humidité et de la masse de solide sec prélevée le long du

réacteur pour I’Essai 40 (Qg =20 kg.h™; Q=30 kg.h'; Ss=100 rpm)
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Figure IV-18 : Evolution de ’humidité et de la masse de solide sec prélevée le long du

réacteur pour I’Essai 41 (Qg =7 kg.h™; Q=10 kgh'; S=100 rpm)
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Figure IV-19 : Evolution de ’humidité et de la masse de solide sec prélevée le long du

réacteur pour I’Essai 42 (Qg =7 kg.h™; Q=10 kgh'; S¢=50 rpm)
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Figure IV-20 : Evolution de ’humidité et de la masse de solide sec prélevée le long du

réacteur pour I’Essai 43 (Q, =7 kgh' ; Q=125 kgh'; S=100 rpm)
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Figure IV-21 : Evolution de ’humidité et de la masse de solide sec prélevée le long du

réacteur pour I’Essai 44 (Qg =7 kg.h™; Q=125 kgh'; S¢=50 rpm)
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En premiére approche, plusieurs points peuvent étre soulignés.

Pour I’ensemble des essais (Tableau 1V-14), le pressage du mélange dans le contre
filet, qui est 1I’¢lément restrictif le plus rempli, est efficace : la matic¢re séche du solide
formant le bouchon dynamique est voisine de 65% et le tourteau extrudé ne contient
plus que 33,4 a 39% d’eau. Globalement, les rendements d’extraction en huile

(R;=63 a 72%) et en azadirachtine (R ,; =80 a 83%) sont élevés. Le rendement en

huile et en azadirachtine extrait dans la phase émulsion s’avére surtout sensible a
I’augmentation du ratio liquide/solide et atteint des valeurs de 55% pour I’huile et 48%
pour ’azadirachtine pour un ratio de 2, a fort débit de graines (20 kg.h'l) et pour une

vitesse de vis de 100 rpm.

A faible débit de graines (7 kg.h™), la dispersion axiale du liquide et du solide dans
I’extrudeur apparait trés importante, comme en témoignent 1’étalement trés important
des courbes de distributions des temps de séjour (Figure IV-26 ; Figure IV-27;
Figure 1V-28 et Figure 1V-29). Ce résultat peut étre imputé au faible taux de

remplissage en solide de I’extrudeur, en particulier a forte vitesse de rotation des vis

(Q% = 0,07) a7 kg.h™' de graines et 100 rpm, se traduisant sur la distribution de la
S

matiere seche le long du fourreau par un remplissage trés faible des disques malaxeurs
DM dans la zone de broyage, et relativement faible des malaxeurs bilobes BB dans la
zone d’extraction (Figure 1V-18 ; Figure 1V-20). La diminution de la vitesse de
rotation des vis (50 rpm) contribue au remplissage de ces éléments en solide (Figure
IV-19 ; Figure IV-21), et augmente tres significativement les temps de séjour moyens

pour les liquides et les solides (Figure 1V-27 ; Figure 1V-29).

A fort débit de graines (20 kg.h™), les courbes de distribution des temps de séjour sont
plus réguliéres et moins étalées (Figure 1V-22; Figure IV-23; Figure 1V-24;
Figure 1V-25) et les temps de séjour moyen du liquide et du solide, tout comme le
remplissage en solide des différents ¢léments de vis (Figure 1V-14 ; Figure 1V-15;
Figure IV-16 ; Figure IV-17) sont sensibles a la vitesse de rotation des vis et au débit

d’eau injectée (Tableau IV-16).
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Tableau IV-16 : Temps de séjour moyen du solide et du liquide en sortie d’extrudeur bi-vis
BC 45 pour un débit de graines de 20 kg.h™

Essai 37 Essai 38 Essai 39 Essai 40
Ss (rpm) 50 100 100 100
Qe (kg.h ™) 20 20 40 30
Liquide/solide 1 1 2 1,5
TSM du liquide (s) 136 79 72 73
TSM du solide (s) 194 121 106 120

A taux de remplissage en solide identique (Qg / Ss=0,2 a Q=20 kgh' et Ss= 100 rpm), les
meilleurs rendements d’extraction d’huile (R, =55%, R;=71,66%) et d’azadirachtine
(R e =48%, R ,-=65,5%, R ,; =83,23%) dans le filtrat sont obtenus pour les temps de séjour

moyen du liquide et du solide les plus faibles, mais pour le ratio liquide/solide le plus élevé
(L/S=2 : essai 39). L’effet du temps de séjour du liquide et du solide doit donc étre analysé

plus finement a travers les contributions de chaque ¢lément de vis au temps de séjour moyen.

IV.3.2 Etude de l'influence des facteurs vitesse de rotation des vis, débits de
graine et d’eau sur la distribution des temps de séjour du solide et du

liquide dans les différentes zones de I'extrudeur bi-vis BC 45

A partir de 1’étude des conditions d’extraction d’hémicelluloses de bois de peuplier par la
soude en extrudeur bi-vis (N’DIAYE, 1996), PRAT a développé un modele permettant de
représenter les phénomenes de transfert d’un mélange diphasique liquide/solide dans le
fourreau, a travers la distribution des temps de séjour du liquide et du solide dans les
différents ¢éléments de vis (PRAT, 1998 ; PRAT et al., 2002). EVON a exploité ce mod¢le
pour la description du fonctionnement de 1’extrudeur bi-vis pour le fractionnement aqueux de

la plante entiére de tournesol (EVON, 2008).
IV.3.2.1 Calcul des temps de séjour dans les éléments de vis de I'extrudeur

Dans ce mode¢le, le transport de la matiere est décrit en terme de temps de séjours moyen, sous
forme unidimensionnelle suivant I’axe de I’extrudeur. Tous les ¢éléments de vis de I’extrudeur
sont considérés comme indépendants les uns des autres. Les éléments de vis sont classés en

¢léments non remplis, en ¢léments partiellement remplis et en éléments pleins par
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comparaison des masses de solides recueillies dans chaque élément de vis multipliées par la
densité apparente, au volume libre dans I’élément de vis (Tableau 1V-14). Les temps de
s¢jour des phases liquide et solide s’expriment par la somme des contributions de chaque

¢élément.

IV.3.2.1.1 Les éléments non remplis

Les ¢léments non remplis sont les vis de convoyage, exception faite a la fin de la vis C1F25

située en amont du contre-filet sur une longueur de 5 cm.
Le temps de séjour du solide (T5) dans ces éléments non remplis est calculé a partir de

I’équation suivante :

_ L
Tg =
SxPx(1-a)

Avec :

L : Longueur de la vis de convoyage (cm)

P : Pas de la vis de convoyage

o : Coefficient de glissement de la maticre végétale sur les vis (coefficient ajustable du

modele)

Le coefficient a traduit les frottements entre la maticre et les vis d’une part et entre la maticre
et le fourreau d’autre part. Ce parameétre peut aussi prendre en compte les phénomeénes qui
interviennent dans la zone de pénétration entre les deux vis. Il s’agit bien sr d’une

représentation trés simplifiée de ces phénomenes.

IV.3.2.1.2 Les éléments partiellement remplis

Les ¢léments partiellement remplis dans le cas du profil de vis mis en ceuvre sont les disques

malaxeurs monolobes.

Le temps de séjour du solide (t5) dans ces disques malaxeurs est calculé a partir de
I’équation suivante :
T = P app Vibre X(l_B)

Qs
Avec :
Ve : Volume libre de I’élément de vis

Q. : Débit d’alimentation en graine

libre

B : Taux de vide de la mati¢re végétale dans cet ¢lément (coefficient ajustable du modele)
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P pp - Masse volumique apparente de la graine dans I’élément de vis
La masse volumique apparente est reli¢e a la masse volumique nette et a la porosité (€ ) selon

I’équation suivante.

Parp = Prer X (1_8)

IV .3.2.1.3 Les éléments pleins

Les ¢léments totalement remplis sont le contre-filet et les disques malaxeurs bilobes.
Dans le contre-filet, seule la phase solide imprégnée de liquide est présente. Le temps de
séjour du solide (T ) dans cette zone est calculé a partir de I’équation suivante :

u)x VIibre
Q, xMS,

Ts =Papp * (1 B
Avec :
¢ : Porosité locale du solide dans la zone de pressage (€ < &,¢ ) ; ¢’est un coefficient ajustable
du modele)
MS; : Teneur en matiére seche du tourteau
Q-+ : Débit de tourteau

Dans les disques malaxeurs bilobes la phase solide et la phase liquide sont présentes. Le

temps de séjour du solide (T4 ) dans cette zone est calculé a partir de I’équation suivante :

_ Y \%

T. = % libre
S Y + 1 QS

Pner Peau

T, =0XTg
Avec :

v : Coefficient qui s’exprime de fagon simplifiée par la relation suivante :

:ms:Qs_ Qs

m_ QL QG+QE_QS

Mg : Masse de solide dans 1’élément de vis

v

m, : Masse de liquide dans 1’élément de vis
Qs : Débit massique du solide

Q, : Débit massique du liquide
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IV.3.2.2 Calcul des masses de solides secs dans les éléments de vis de I'extrudeur

La masse de solide sec dans les différents éléments de vis dépend du temps de séjour moyen
dans ces ¢léments, des débits d’alimentation en solide et en liquide. Elle dépend aussi de la

présence simultanée des phases solide et liquide dans les éléments de vis (Tableau IV-17).

Tableau 1V-17 : Equations donnant la masse de solide sec dans les différents éléments de vis

en fonction du temps de séjour moyen

Eléments de vis Masse de solide sec

Eléments non remplis avec la phase solide
avec ou sans phase liquide avant le module M .= TsXQg XMSg
de filtration

Eléments non remplis avec la phase solide

.. m,.= X xMS

avec sans phase liquide au-dessus et aprés seo = Ts XQr T
les grilles de filtration
Eléments partiellement remplis (disques —r x »
malaxeurs monolobes) Mo =Ts X Qe XMSg
Elément rempli (contre-filet) M. =Ts XQ; XMS;
Eléments remplis (disques malaxeurs —

P ( au e msec_[TSxQS]+[TL x<(QG XMSG)_QS>]

bilobes)

IV.3.2.3 Déterminations des coefficients ajustables du modéle
Le mode¢le proposé nécessite la connaissance des valeurs suivantes :

= Les valeurs des paramétres géométriques des €léments de vis (longueur L, pas p) ;
= Les valeurs des parameétres opératoires (Ss, Qg et Q) ;
» Une des réponses indirectes du systeme (MSr) ;
= Les propriétés physico-chimiques de la matiére (masse volumique, porosité) ;
Les quatre coefficients ajustables du modele (a, B, €, 0 ) sont déterminés a partir des résultats

des Essais 37, 38 et 40 par minimisation du critére m pour le liquide et pour le solide a 1’aide

du logiciel Excel. n est déterminé a partir de 1’équation suivante :

1 Z%xi 2x|TiE><P _TiMOD|

1 Tiexp ~ Timop
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La minimisation des valeurs mg (pour le solide) et m, (pour le liquide) qui permettent la
comparaison des temps de séjour expérimentaux (T ) €t calculés par le modéle (T,,qp )
pour la phase solide et la phase liquide donne les valeurs suivantes pour les coefficients
ajustables du modele :a =0,65, Pp=0,2¢, €=0,34 et 6=3,00C pour nmg=0,054 et
n, =0,083

La comparaison des temps de séjour moyens expérimentaux et calculés (Figure I1V-30)
montre que I’identification des coefficients ajustables du modele est satisfaisante pour la

phase liquide, et correcte pour la phase solide.

250
n 200
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5 130 1
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= ]
o k=
0 50 100 150 200 250

Temps de sejour movens expérimentaux (s)

A Phase liquide # Phase zolide

Figure 1V-30 : Comparaison des temps de séjour moyens expérimentaux et culculés de la

phase solide et de la phase liquide, pour les essais 37, 38 et 40

IV.3.2.4 Validation expérimentale du modele par le calcul des temps de séjour moyens

du solide et du liquide et par le calcul du remplissage de I'extrudeur bi-vis

La répartition des temps de sé¢jour moyens de la phase solide et de la phase liquide dans les
différents éléments de I’extrudeur déterminés a partir du modele établie avec les essais 37, 38
et 40 permet de calculer le temps de séjour moyen du solide et du liquide dans I’extrudeur
pour ’essai 39 (Tableau IV-18). Ainsi, les faibles écarts entre les temps de séjour moyens du

solide (t5=113,2 s) et du liquide (T =76,5 s) ainsi calculés et les temps de séjour moyens du

solide (t4=121 s) et du liquide (T, =73 s) mesurés expérimentalement montrent que la
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prédiction du modele est satisfaisante (moins de 7% d’écart sur le solide et de 4% pour le

liquide).

Tableau IV-18 : Prédiction des temps de séjour moyens du solide et du liquide dans chacun

des ¢léments de vis, pour 1’essai 39 (exprimés en s)

Vis Longueur (cm) Essai 37 Essai 38 Essai 40 Essai 39
Ts L Ts T, Ts L Ts T,
T2F60 10 4,9 4,9 2,5 2,5 2,5 2,5 2,5 2,5
C2F50 10 6,5 6,5 3,2 3,2 3,2 3,2 3,2 3,2
C2F33 10 9,8 9,8 4,9 4,9 4,9 4,9 4,9 4,9
C2F33 5 4,9 4,9 2,5 2,5 2,5 2,5 2,5 2,5
C2F25 5 6,5 6,5 3,2 3,2 3,2 3,2 3,2 3,2
DM (45°) 10 5,8 5,8 5,8 5,8 5,8 5,8 5,8 5,8
CI1F33 10 9,8 9,8 4,9 4,9 4,9 4,9 4,9 4,9
CI1F33 10 9,8 9,8 4,9 4,9 4,9 4,9 4,9 4,9
CI1F25 10 13,0 13,0 6,5 6,5 6,5 6,5 6,5 6,5
BB (90°) 10 124 372 12,4 37,1 10,0 29,9 84 25,1
CI1F33 10 9,8 9,8 4,9 4,9 4,9 4,9 4,9 4,9
CI1F33 10 9,8 9,8 4,9 4,9 4,9 4,9 4,9 4,9
CI1F25 5 6,5 6,5 3,2 3,2 3,2 3,2 3,2 3,2
C1F25 5 0,0 7,5 6,6 0,0 7,4 0,0 7,2 0,0
CF1C-25 10 0,0 41,5 | 36,7 0,0 41,1 0,0 | 39,7 0,0
CI1F25 10 0,0 13,0 6,5 0,0 6,5 0,0 6,5 0,0
Totale 171,5 1344 | 113,6 88,6 | 116,5 814 | 113,2 76,5

La connaissance des temps de séjour moyens dans les différents ¢léments de vis de

I’extrudeur permet aussi de prévoir le remplissage dans I’extrudeur. La comparaison des

masses de solides sec prélevées dans les différents éléments de vis apres arrét brusque et

ouverture de I’extrudeur et celles calculées (Figure 1V-31) montre que la prédiction est

satisfaisante dans le cas ou les deux phases (solide et liquide) sont présentes et est surestimée

dans la zone ou seule la phase solide est présente.
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Figure 1V-31: Comparaison des masses de solides secs prélevées dans les différents

¢léments de vis avec celle calculées par le modele, pour I’essai 39

Calculé grace au modéle dans le cas de I’essai 39, Figure IV-31 fait apparaitre une
surestimation systématique dans les éléments de vis en amont des disques malaxeurs bilobes.
Cet écart entre la prévision du modele et la réalité expérimentale peut s’expliquer par le fait
que dans les ¢léments de vis a pas direct non remplis, le débit de solide sec est considéré

comme étant le débit de matiére séche de graine (Qg XMS;). En réalité, ’analyse des

courbes d’évaluation de I’humidité du solide dans le fourreau (Figure 1V-14 a IV-17) révele
que une partie de 1’eau injectée dans les ¢léments de vis a pas direct C2F33 en amont des
malaxeurs bilobes (BB), remonte a contre courant du transport du solide (qui s hydrate)
d’autant plus loin vers ’alimentation en solide que les malaxeurs monolobes (DM) sont peu

remplis et donc ne bloquent pas 1’eau, en particulier a forte vitesse de rotation des vis.

IV.3.2.5 Orientations pour une optimisation de I'extraction aqueuse de I'huile et

del’azadirachtine en extrudeur bi-vis

Le mode¢le de transport des phases solide (graines) et liquide (eau) que nous venons de décrire
et de valider pour la description du fractionnement aqueux des graines de neem permet donc
de calculer les temps de séjour des deux phases dans les différentes zones de I’extrudeur bi-
vis définies comme la succession :

= D’une zone de broyage et de préparation de la mati¢re, qui s’étend du module

d’alimentation jusqu’a la fin du module 3 ; cette zone est assimilée a un long broyeur.
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= D’une zone d’extraction liquide/solide qui s’étend de I’alimentation en eau (début du
module 4) jusqu’au module de filtration ; cette zone est assimilée a un contacteur

liquide/solide ou extracteur.

* D’une zone de séparation liquide/solide qui s’étend de la moitié¢ de la vis C1F25 en
amont du contre filet a la sortie du tourteau ; cette zone est assimilée a un séparateur

liquide/solide.

Les temps de séjours calculés dans ces trois zones de I’extrudeur montrent que le solide passe

plus de temps dans la zone de séparation liquide/solide de I’extrudeur (Tableau 1V-19).

Tableau 1V-19 : Temps de séjour moyen de la phase solide et de la phase liquide dans les

trois zones de I’extrudeur (secondes)

Essai 37 Essai 38 Essai 40 Essai 39
Ts T, Ts T, Ts T, Tg T
Broyeur 48,3 48,3 27,0 27,0 27,0 27,0 27,0 27,0
Extracteur 61,3 86,1 36,8 61,6 34,4 54,4 32,8 49,5
Séparateur 61,9 0,0 49,7 0,0 55,0 0,0 53,4 0,0

L’évolution des temps de séjour des phases solide et liquide dans chacune de ces zones peut
donc étre étudiée en fonction des trois variables opératoires : le débit de graine, le débit d’eau

et la vitesse de rotation des vis :

% Le temps de séjour du solide dans la zone de broyage n’est sensible qu’a la vitesse de
rotation des vis et varie peu a partir de 100 rpm (Figure 1V-32), méme chose pour des
débits de graine croissants (Figure 1V-33). Dans ces conditions, il est raisonnable de
supposer qu’a partir de Ss=100 rpm, la matiere solide est préparée de la méme manicre
a I’entrée de la zone d’extraction, pour des débits de graines croissants (>20 kg.h™) et

jusqu’au limites d’avalement des graines a 1’entrée du fourreau.
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Figure IV-32 : Prédiction de 1’évolution du temps de séjour de la phase solide dans la zone de
broyage de I’extrudeur bi-vis avec la vitesse de rotation des vis (représentation faite pour

Q=20 kg.h”, Q=20 kg.h™")
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Figure IV-33 : Prédiction de 1’évolution du temps de séjour de la phase solide dans la zone de
broyage de I’extrudeur bi-vis avec le débit de graines (représentation faite pour Q=40 kg.h™",

Ss=100 rpm)
+ Le temps de séjour de la phase solide dans la zone de séparation liquide/solide
(pressage de la maticre) est :
v’ Peu sensible a la vitesse de rotation des vis (Figure 1V-34) ;

v' Trés sensible au débit de graines aux faibles valeurs (<20 kg.h™), pour lesquelles

le remplissage et donc la poussée de la matiére sur le bouchon dynamique sont
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faibles, puis relativement peu sensible au dela de 30 kg.h”', dans la limite de

I’engorgement de 1’extrudeur (Figure 1V-35) ;

v Et croissant avec 1’augmentation du débit de liquide, traduisant le fait que la

quantité de filtrat séparé augmente simultanément (Figure 1V-36)

90 N
o ~
60 ~

E 40 e — —
30
20
10
0 T T T T T T T T T 1
0 20 40 60 a0 100 120 140 160 180 200 220
Ss(rpm)

Figure IV-34 : Prédiction de 1’évolution du temps de séjour de la phase solide dans la zone de
séparation liquide/solide de 1’extrudeur bi-vis avec la vitesse de rotation des vis

(représentation faite pour Q=20 kg.h™, Q=20 kg.h™")
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Figure IV-35 : Prédiction de 1’évolution du temps de séjour de la phase solide dans la zone de
séparation liquide/solide de I’extrudeur bi-vis avec le débit de graines (représentation faite

pour Q=40 kg.h™', Sg=100 rpm)
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Figure IV-36 : Prédiction de 1’évolution du temps de séjour de la phase solide dans la zone de
séparation liquide/solide de 1’extrudeur bi-vis avec le débit d’eau (représentation faite pour

=20 kg.h™", S¢=100 rpm)

+» Le temps de séjour de la phase liquide dans la zone d’extraction est sensible aux trois
variables opératoires : rapidement décroissant avec la vitesse de rotation des vis aux
faibles valeurs (<50 rpm) puis relativement stable au-dela (Figure 1V-37) ; quasiment
linéairement décroissant avec le débit de graines (Figure IV-38) et surtout le débit
d’eau croissant (Figure 1V-39). Par contre, s’il est sensible a une augmentation de la
vitesse de rotation des vis surtout dans la gamme des faibles valeurs, le temps de
sé¢jour de la phase solide dans I’extrudeur s’avére peu sensible au débit d’eau et

pratiquement indépendant du débit de graine.
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Figure 1V-37 : Prédiction de 1’évolution du temps de séjour de la phase solide et de la phase
liquide dans la zone d’extraction liquide/solide de 1’extrudeur bi-vis avec la vitesse de rotation

des vis (représentation faite pour Q=20 kg.h”', Q=20 kg.h™)

70

60

. \\*

40 ——————t—c=3
20 M. S —

20

T () et T(L)

10

C 10 20 30 40 50 60 70

Déhit de graines (<g/h)
=¢=—Liquide =—m—Solide

Figure IV- 38 : Prédiction de 1’évolution du temps de séjour de la phase solide et de la phase
liquide dans la zone d’extraction liquide/solide de ’extrudeur bi-vis avec le débit de graines

(représentation faite pour Q=40 kg.h™', Ss=100 rpm)
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Figure 1V-39 : Prédiction de I’évolution du temps de séjour de la phase solide et de la phase
liquide dans la zone d’extraction liquide/solide de I’extrudeur bi-vis avec le débit d’eau

(représentation faite pour Q=20 kg.h™, S¢=100 rpm)

Ainsi, dans le cas de I’extrudeur BC 45 et dans la configuration choisie, il apparait que pour
une large gamme de conditions opératoires de débits et de vitesses de rotation de vis, la
préparation de la graine dans la zone de broyage sera la méme des lors que la vitesse de
rotation des vis est suffisamment élevée (>100 rpm). De méme, dans les limites de formation
du bouchon dynamique dans les contre-filets, la séparation liquide/solide dans la zone de
pressage est efficace dans une large gamme de conditions opératoires : un trop faible débit de
graines (<10 kg.h™) se traduit par un faible taux de remplissage du fourreau et une faible
poussée sur la zone de pressage, conduisant a des temps de séjour treés élevés dans le
séparateur, mais pas dans la zone d’extraction, ce qui ne s’avére pas favorable au rendement
d’extraction. Au dela de 30 kg.h™ de débit de graines, le temps de séjour dans le séparateur ne
varie pratiquement plus, et n’augmente significativement qu’avec le débit d’eau croissant du
fait du plus grand volume de mélange solide-liquide a presser. C’est en fait dans la zone
d’extraction que trois variables opératoires auront les effets les plus significatifs.
Globalement, si I’augmentation des trois variables tend logiquement a diminuer les temps de
sé¢jour des deux phases dans la zone d’extraction de ’extrudeur, leurs effets ne sont pas
identiques sur les deux phases : peu sensibles pour la phase solide au dela de vitesses de
rotation des vis minimales (100 rpm), les effets sont plus importants sur le temps de s¢jour de

la phase liquide. La connaissance de ces effets permet alors d’optimiser le fractionnement de

I’extrudeur selon le critére du rapport liquide/solide (TL XQE)/(TSXQG) dans la zone

d’extraction liquide/solide qui est un facteur considéré comme déterminant sur le rendement
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d’extraction en batch. L’augmentation du débit de graines, qui permet d’augmenter la
productivité de I’installation, et influe peu sur le temps de séjour de la phase solide dans
I’extracteur, mais y augmente la masse de solide, pourra étre compensée par 1’augmentation
du débit d’eau, et donc la masse de liquide au contact du solide dans 1’extracteur, bien que
celle-ci soit pondéré par la diminution des temps de séjour de ce liquide. Ainsi, pour une
augmentation du débit de graines de 20 a 40 kg.h™', ’augmentation du débit d’eau de 40 a 96
kg.h! conduit, pour une vitesse de rotation des vis de 100 rpm, a des temps de séjour des
phases liquide et du solide de 35,54 et 28,16 secondes, et un rapport liquide/solide

(‘rLXQE)/(‘tSXQG) de 3,03 pour lequel les rendements d’extraction en huile et en

azadirachtine sont élevés (Tableau 1V-20).

Tableau 1V-20 : Effet du rapport (TL XQE)/ (TS XQG) dans la zone d’extraction sur les

rendements d’extraction en azadirachtine et en huile

Essai 37 Essai 38 Essai 39 Essai 40

Ss (rpm) 50 100 100 100

Qg (kgh™) 20 20 20 20

Qe (kgh™) 20 20 40 30

(7 Douracteur () 61,3 36.8 32,82 34,45
(7 Douracteur () 86,1 61.6 49,53 54,39
(v x Q)75 * Qe )lowacteu 1,40 1,67 3,02 2,37
Ry (%) 4537 41,56 54,99 52,91
R+ (%) 63,79 62,84 71,66 67,36
R e (%) 41,60 40,32 48,04 47,86
R a7 (%) 80,77 80,12 83,23 82,70

La corrélation des rendements d’extraction au ratio liquide/solide dans la zone d’extraction de
I’extrudeur doit cependant étre pondérée. En effet, si a débit de graines (20 kg.h™) et vitesse
de vis (100 rpm) constants, ’augmentation du débit d’eau de 20 a 30 kg.h™' (Qe/Qs=1 a 1,5)
qui se traduit par une élévation du rapport liquide/solide [(17 L XQ E)/ (TS xXQg )] dans
I’extracteur de 1,70 a 2,37, conduit bien a une amélioration significative du rendement en
huile et en azadirachtine extraits sous forme d’émulsion (R, =41 a 53%, R,z =40 a 48%),
celle-ci devient moins significative pour un débit d’eau porté a 40 kgh' (Qg/Qs=2,
R, =55%, R,-=48%) bien que le ratio liquide/solide dans la zone d’extraction de

I’extrudeur soit de 3,02. Ainsi, pour le fractionnement aqueux de la graine de neem en
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extrudeur bi-vis, ’augmentation du ratio Qg/Qg au dela d’une valeur de 2 ne permet pas

d’améliorer significativement le rendement d’extraction en azadirachtine. Soulignons

néanmoins que, en un seul passage dans I’extrudeur d’une durée de 106 secondes du solide :

Le tourteau obtenu comme raffinat ne contient plus que 17% d’huile et 0,63 gkg™

d’azadirachtine

Le rendement d’extraction de 1’azadirachtine est supérieur a 83% dont 48% sous la
forme d’émulsion d’huile dans [’eau, stable, correspondant & un rendement

d’extraction en huile de 55%

La production d’émulsion huile/eau stable contenant 5 g.kg'1 d’azadirachtine est de
0,33 kg.kg" de graines et par heure, pour une consommation énergétique modérée (51
W.h.kg" de graines traitées en énergie mécanique et 31 W.h.kg™' de graines en énergie
thermique. Cette production pourra étre augmentée significativement dans un

extrudeur bi-vis CLEXTRAL BC 45.

Plusieurs voies d’amélioration du procédé peuvent étre envisagées :

La phase aqueuse, contenant [’azadirachtine extraite mais non entrainée avec
I’émulsion (0,3 a 0,5%), pourra étre recyclée vers le fractionnement aqueux de la

graine dans I’extrudeur bi-vis.

Le tourteau obtenu par un premier passage de la graine dans I’extrudeur bi-vis (17 a
20% d’huile et 0,5 a 0,7 gkg' d’azadirachtine) pourra subir un second étage
d’extraction dans le méme type d’extrudeur, équipé d’une seconde zone d’extraction

et de pressage (Figure 1V-40).
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Figure IV-40 : Extrudeur bi-vis équipé d’une seconde zone d’extraction et de pressage
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CONCLUSION GENERALE

Autrefois sauvage et ornemental, réservé pour des usages traditionnels, le neem est un arbre
qui peut étre considéré aujourd’hui comme une agro-ressource spécifique des zones tropicales
et dont la culture peut étre développée dans de nombreuses régions du Sénégal. Outre ses
effets favorables pour la stabilisation des sols et la fourniture de bois, la récolte des graines
constitue une ressource intéressante pour I’industrie des produits phytosanitaires,
cosmétiques, thérapeutiques etc. En particulier, 1’azadirachtine est identifi¢ depuis de
nombreuses années comme une cible pour la formulation d’insecticides naturels. Plusieurs
produits a base d’extrait de neem sont commercialisés dans le monde, et autorisés a [’usage,
essentiellement en provenance d’Inde. Au Sénégal, la production de ces extraits actifs et de

leur formulation pour traitements agricoles fait partie des objectifs de la sociét¢ SENCHIM.

Notre objectif, a travers ce travail de thése, était de contribuer a la connaissance des
caractéristiques du neem sénégalais et de proposer des procédés de fractionnement adaptables

a I’industrie nationale pour la production de nouveaux extraits insecticides.

Ainsi, dans la premiére partiec de nos travaux, nous avons caractérisé¢ les principaux
constituants de deux lots de graines de neem collectés par la sociét¢é SENCHIM pour les
besoins industriels en 2007 et 2008 et étudi¢ la variabilité de la composition des graines pour
des lots provenant de différentes régions du Sénégal (Dakar, Kaolack, Diourbel, Saint-Louis
et Tambacounda). Ces caractérisations ont montré que les graines de neem sénégalais
contiennent 32% en huile et 2 gkg”' d’azadirachtine. Ces constituants sont principalement
localisés dans les amandes (57% d’huile et 4 gkg' d’azadirachtine) alors que les coques ne

contiennent que 3% d’huile et 0,03 g.kg" d’azadirachtine.

L’analyse de la composition de la fraction lipidique a révélé la présence de 14 acides gras
dont 1’acide oléique est majoritaire (44%). La répartition en acides gras est légérement
différente dans I’amande et la coque. La teneur totale en stérol des huiles est de 3,8 g.kg™. Le
B-sitostérol, majoritaire, y représente 2,5 g.kg”'. Enfin, les teneurs en protéines et en fibres
sont respectivement de 12% et 49%. Ces protéines dont la composition en acides aminés a été
déterminée sont principalement localisées dans les amandes alors que les fibres caractérisées

par une répartition cellulose, hémicelluloses et lignines sont localisées dans les coques.
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Les procédés de fractionnement traditionnels des graines de neem sont 1I’expression de I’huile
par pressage, conduisant a un tourteau plus ou moins gras dont I’azadirachtine est ensuite
extraite par solvant. L’¢tude des conditions de pressage dans la presse mono-vis
expérimentale de type OMEGA 20 nous a permis d’atteindre des rendements de 66% en huile
exprimée (débit de graine 15 g.min™, vitesse de rotation de la vis 23,33 rpm, distance buse-vis
3 et diametre de buse 7 mm). L’huile obtenue est comparable a celle obtenue par extraction au
solvant tant pour sa composition en acides gras que pour les stérols qu’elle contient, mais doit
subir une opération de clarification pour éliminer les particules solides entrainées au filtrat
(24% de solides). De plus 7% de 1’azadirachtine contenu dans la graine sont entrainés avec

I’huile. Le tourteau obtenu contient alors encore 14% d’huile et 2,12 g.kg™' d’azadirachtine.

La technologie de pressage mono-vis a ensuite été comparée avec la technologie bi-vis, dans
un extrudeur de type BC 21, dont le profil et la configuration ont été adaptés par comparaison
a plusieurs agencements des vis. La machine peut étre divisée en deux parties principales a
partir de I’introduction des graines: une premicre zone de préparation de la matiére par
broyage, et une seconde zone dans laquelle la mati¢re est pressée dans un contre-filet et
séparée de I’huile exprimée qui s’écoule hors du fourreau par un module de filtration placé en
amont du contre-filet. Les meilleurs rendements obtenus pour un débit de graines de 8,18
kg.h™', une température du fourreau de 60°C et une vitesse de rotation des vis de 170 rpm sont
de 68%, avec une teneur en pied de 21%, correspondant a un tourteau extrud¢ dont la teneur
en huile n’est plus que de 13% et qui contient 2,16 gkg" d’azadirachtine. Les huiles obtenues

sont de méme qualité que les précédentes.

Dans les deux cas, I’extraction de 1’azadirachtine des tourteaux gras qui peut étre réalisée par
le méthanol, nécessite une séparation préalable de I’huile résiduelle, et/ou une contre

extraction de I’extrait par des solvants comme le cyclohexane ou I’hexane.

La bonne solubilit¢ de 1’azadirachtine dans 1’eau nous a conduit & proposer un nouveau
procédé de fractionnement aqueux des graines de neem. Etudié grace a la mise en ceuvre de
contacteurs cisaillants du type Mixeur Waring Blendor et Emulsificateur Silverson L4RT, la
mise en contact des graines broyées (avec une grille de 2 mm de diameétre) avec 1’eau (rapport
liquide/solide de 4 et 5,66 respectivement pour le Mixeur Waring Blendor et I’Emulsificateur
Silverson L4RT) a température ambiante pendant 5 minutes sous [’action des pales

cisaillantes conduit a la formation de trois phases séparables par centrifugation et filtration :
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= Une phase solide, qui représente 79% de la matiere seche de la graine, qui contient les
débris cellulaires d’amande et de coque, et se caractérise par une teneur en huile

résiduelle de 22%, en protéines de 8%, et de 65% en fibres.

= Une phase aqueuse, dont la masse dépend essentiellement du rapport liquide/solide et
qui contient 3% de la matiere séche de la graine, 21% des protéines et 26% de

I’azadirachtine de la graine.

= Une phase émulsion, remarquablement stable, et qui contient 43% de I’huile de la
graine, 19% des protéines et 48% de I’azadirachtine. Cette émulsion, stabilisée par les
protéines hydrosolubles, représente 0,5 g d’émulsion par g de graine traitée, et contient
1,7 g azadirachtine par kg d’émulsion. Ce qui permet d’ores et déja de la considérer
comme une formulation concentrée de I’insecticide pour sa mise en ceuvre en

traitement de culture.

Les trois étapes de préparation de la mati¢re (broyage, extraction a 1’eau sous cisaillement et
séparation liquide/solide) ont été transposées dans un seul appareillage fonctionnant en
continu : un extrudeur bi-vis CLEXTRAL BC 21 dont la configuration et le profil de vis ont
¢té adaptés pour réaliser ces opérations dans trois zones consécutives. Les rendements en
émulsion extraite a partir des graines entiéres sont de 30% pour un débit de 8 kgh™ de
graines, un rapport eau/graine de 2,3, une température de 60°C et une vitesse de rotation des
vis de 250 rpm. Elle contient 50% de I’huile de la graine, 56% de l’azadirachtine a une

concentration de 4 g d’azadirachtine par kg d’émulsion.

La description du fonctionnement de I’extrudeur bi-vis pour le fractionnement aqueux des
graines de neem a enfin ét¢ mené a travers 1’étude de la distribution des temps de séjour des
phases liquide et solide, et de la répartition du remplissage du systeme fourreau, dans le cas
d’un extrudeur bi-vis de type CLEXTRAL BC 45 permettant d’atteindre des débits de graines
plus élevés. La description d’'un modele adapté pour la représentation du transport des phases
liquide et solide dans I’extrudeur bi-vis mis en ceuvre pour 1’extraction liquide/solide (PRAT,
1998), et déja exploité pour le fractionnement aqueux des graines de tournesol (EVON, 2008)
permet alors de prévoir ’influence des trois variables opératoires sur le temps de séjour et le
taux de remplissage des trois zones de préparation de la maticre, d’extraction liquide/solide et
de séparation liquide/solide. Ainsi, sous condition de maintenir un ratio liquide /solide

(‘rL XQE)/(‘tSXQG) de 3 dans la zone d’extraction, des débits de graines de 40 kgh™
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pourront étre atteint dans 1’extrudeur BC 45. Pour des débits de 20 kg.h™ de graines et de 20

kg.h™! d’eau, une vitesse de rotation de 100 rpm, les rendements d’extraction sont R, =55%

en huile, R, =48% d’azadirachtine dans 1’émulsion.

Ainsi, le fractionnement des graines par expression de ’huile permet d’obtenir une huile de
bonne qualité utilisable comme diluant (charge) dans la formulation de pesticides surtout a
base d’azadirachtine. Son fractionnement aqueux grace a un procédé original, performant,
respectueux de ’environnement permet de valoriser tous ses constituants. Outre la phase,
aqueuse qui contient de 1’azadirachtine, pourra étre recyclée vers le fractionnement aqueux et
la phase solide qui peut étre une base d’agromatériaux, ce fractionnement génére une
émulsion, stable et riche en azadirachtine, qui peut é&tre directement utilisable comme

pesticide.

Plusieurs points doivent cependant étre étudiés pour optimiser ce procédé de fractionnement:
= [’¢tude du déshuilage du tourteau gras ainsi que I’extraction totale de I’azadirachtine
pour une utilisation en alimentation animale d’autant que le procédé est propre. Cette
¢tude peut étre effectuée en extrudeur bi vis en effectuant un deuxi¢me étage

d’extraction des tourteaux.

= L’¢tude du recyclage de la phase aqueuse (déja riche en azadirachtine) vers 1’extrudeur

afin de concentrer davantage I’émulsion en azadirachtine.

= [’¢tude de I’efficacité des émulsions obtenues contre les insectes par application aux

champs.

= L[’¢tude de la mise en forme des tourteaux obtenus en agromatériaux par

thermomoulage comme pour le tournesol (EVON, 2008).
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PARTIE EXPERIMENTALE

V.1 DETERMINATIONS ANALYTIQUES

V.1.1 Teneur en impuretés des lots de graines de neem

La teneur en impuretés est déterminée selon la norme francaise NF V 03-904. Ces impuretés
englobent les impuretés oléagineuses (graines d’autres types) et non oléagineuses (morceaux
de bois, cailloux...) des graines préalablement séchées. La quantité d’impuretés séparées et
séchées a 103+£2°C permet de calculer le taux d’impuretés noté I, dans le lot de graines traité.
Elle est exprimée en pourcentage massique et est égale a :
= E x100
ml

Avec :
m; est la masse de 1I’échantillon sec traité (g)

My est la masse d’impuretés séparées et séchées (g)

V.1.2 Broyage de la matiere végétale

Le broyeur Ika Werke MF 10 basic €équipé d’une grille de 2 mm de diamétre, a été utilisé
pour le broyage de la matiére végétale solide avant les extractions et les analyses afin

d’homogénéiser la taille des particules et de faciliter les extractions liquide/solide.
V.1.3 Répatrtition granulométrique

La répartition granulométrique est effectuée sur un tamis vibrant de la société Retsch a I’aide
de tamis normalisés (ASTM) avec des trous de diamétres variables (de 0,2 mm a 2 mm). Un
échantillon de 200 g est tamisé pendant 10 min a 70% de 1’intensit¢é maximale de vibration du

tamis. Les mesures sont répétées trois fois.
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V.1.4 Détermination du taux de matiere séche, de la teneur en eau et en

matieres covolatiles (COV)

La teneur en matiére séche est déterminée sur les graines broyées selon la norme (NF V 03-
603) par la perte en masse d’un échantillon d’environ 1 g ayant subi un séchage dans une

¢tuve a 103°C jusqu’a I’obtention d’une masse constante.

M, -T

MS = x100

Avec :
MS : la teneur en maticre seche (%)
M; : la masse finale, en gramme, du creuset et son contenu séché (g)
M : la masse initiale, en gramme, du creuset et son contenu (g)
T : la tare du creuset en gramme (g)

Exprimée elle aussi en pourcentage massique, la teneur en eau et en mati¢re volatile (ou

humidité) est notée H et se déduit de la valeur de MS.

H=100-Ms =41 =M
M, T

V.1.5 Détermination de la teneur en matieres minérales (cendres) et en

matiéres organiques

La teneur en matieres minérales (MM), ou cendres, est déterminée par perte de masse a partir
de la matiere séche par incinération de cette derni¢re dans un four a moufle, a chauffage
¢lectrique, a 550°C environ pendant trois heures (NF V 03-922). Apres la calcination, on
obtient des cendres blanches, gris clair ou rougeatres, visiblement dépourvues de charbon.
L’¢échantillon est ensuite refroidi dans un dessiccateur et pesé dés qu’il atteint la température
du laboratoire.

MM =100x e =T
M

Avec :
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MM : Le teneur en mati¢re minérale de I’échantillon en pourcentage par rapport a la maticre
seche (%).

M, : La masse initiale du creuset et son contenu sec (g)

M, : La masse du creuset apres calcination en gramme (g)

T :latare du creuset (g)

La différence pondérale entre la masse de matieres seches et la masse de mati¢res minérales
correspond a la masse de maticeres organiques. Notée MO et exprimée elle aussi en
pourcentage de masse, la teneur en maticres organiques de I’échantillon peut donc étre donnée

par la différence.
MO =MS -MM

V.1.6. Détermination de la teneur en lipides des phases solides

La méthode utilisée pour la détermination de la teneur en lipides est la méthode normée
d’extraction au soxhlet (NF ISO 734-1). Une quantité environ égale a 30 g de graines déja
broyées est disposée dans une cartouche cellulosique, laquelle est introduite dans un
extracteur de type soxhlet, équipé a sa base d’un ballon de 250 mL dans lequel on met 200
mL de solvant (cyclohexane). La durée de I’extraction est de 6 heures minimum, durée
considérée comme suffisante pour épuiser le produit de son contenu lipidique.

La teneur en lipides est déterminée par la formule suivante :

L=100xMet “Mu
MS

M ech X
100

Avec:

L :lateneur en lipides de 1I’échantillon par rapport a la matiére séche (g);

M ,; : la masse initiale du ballon a vide (g) ;
M ; : la masse finale du ballon contenant I’extrait lipidique (g) ;
M ., : la masse de 1’échantillon contenue dans la cartouche (g);

MS : la teneur en maticre séche de I’échantillon de départ (%)

V.1.7 Teneur en lipides des phases émulsions

La teneur en lipides des phases émulsions peut étre estimée aprés démixtion de celles-ci a

I’aide d’un mélange d’éthanol absolu et d’éther diéthylique (3/1). Une masse d’environ quatre
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grammes de 1’échantillon a analyser est exactement pesée dans un tube de centrifugation. Un
volume de 10 mL du mélange y est ensuite ajouté. Le tout est alors vigoureusement mélangé
pendant deux minutes a 1’aide d’un vortex puis centrifugé a 3 000 g pendant 5 minutes. Le
surnageant liquide issu de cette centrifugation est prélevée, filtré a 1’aide d’un filtre en PTFE
de 0,45 um puis transféré dans un ballon a col r6dé de 100 mL préalablement taré. Le solvant
est ensuite éliminé par évaporation sous vide a I’aide d’un évaporateur rotatif, les dernieres
traces du mélange éthanol-éther sont chassées en placant le ballon dans une étuve a 103 £2°C.
Puis, aprés refroidissement du ballon au dessiccateur, sa masse est a nouveau déterminée afin
d’obtenir la masse de lipides extraits par différences a la tare. Les essais sont réalisés deux
fois et de maniére totalement indépendante afin d’évaluer I’erreur expérimentale.

La teneur en lipides des phases émulsions peut aussi étre déterminée par une extraction
accélérée au cyclohexane a 1’aide d’un appareil appelé Accelerated Solvent Extractor de type
Dionex ASE 200. Celui-ci utilise des conditions opératoires préalablement optimisées :

v 105°C pour la température du four

v 70 bars pour la pression au sein de la cartouche

v Quatre cycles d’extraction de dix minutes

v Réintroduction automatique de solvants propres dans la cartouche avant chaque

cycle.
V.1.8. Teneur en lipides des « phases aqueuses »

La teneur en lipides des phases aqueuses est déterminée par extraction liquide/liquide a 1’aide
d’un mélange de chloroforme et de méthanol (1/2) (BLIGH et DYER, 1959). Aprés agitation
a I’aide d’un vortex pendant quinze minutes, le mélange est centrifugé a 20°C, sous 3 000g et
pendant cinq minutes (centrifugeuse Sigma 6K15). La phase aqueuse (phase supérieure) est
¢liminée et la phase lipidique (phase inférieure) est alors collectée a 1’aide d’une pipette
Pasteur a travers le disque protéique formé. Le solvant est ensuite ¢liminé par évaporation a
I’aide d’un évaporateur rotatif. Les dernieres traces de chloroforme et de méthanol sont
chassées en placant le ballon de ’appareil dans une étuve a 103+2°C jusqu’a poids constant.

L’extrait obtenu est pesé.
V.1.9 Détermination du taux d’hydrosolubles

Le taux de matieres solubles a I’eau est déterminé au moyen d’un appareil appelé Técator

Fibertec M1017. Pour cela une masse connue d’environ 1 g de matiére, de teneur en maticre
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seche connue, est introduite dans un fritté de porosit¢ 2 mm et placée dans 1’appareil. La
maticre est immergée dans 100 mL d’eau distillée et portée a ébullition pendant 1 heure ; le

fritté est ensuite filtré puis séché a I’étuve 103°C pendant environ 12 heures.

Avec :

T, : Taux de matiere hydrosoluble dans I’eau par rapport a la maticre séche (%)
M : Masse initiale du fritté et de son contenu (g)

M : Masse finale du fritté et de son contenu (g)

M, : Masse de I’échantillon de départ (g)

MS : Teneur en maticre seche de 1’échantillon de départ (%)

V.1.10 Détermination de la teneur en fibres par la méthode de Van Soest &
Wine (dosage ADF-NDF)

La méthode de Van Soest et Wine (VAN SOEST, 1963 ; VAN SOEST et WINE, 1967 et
1968) encore appelée dosage ADF-NDF permet d’obtenir une estimation des trois composés
pariétaux : lignine (L), cellulose (C), hémicellulose (HC). Elle est basée sur la différence de
solubilité des constituants dans deux types de détergents et se pratique a partir d’échantillons
préalablement séchés (MS>85%), déshuilés et réduits sous forme de poudre afin de rendre le
milieu le plus homogene possible (de 0,8 et 1,0 gramme de prise d’essai). Cette méthode
gravimétrique se pratique dans des frittés spéciaux, de porosité 2 mm et prévus pour s’adapter
sur un systeme Fibertec M1017. Ce dernier est équipé d’un dispositif de chauffage et de

reflux.

La méthode peut étre résumée en quatre étapes :
= Attaque NDF (neutral detergent fiber)
= Attaque ADF (acid detergent fiber)
= Attaque au permanganate de potassium
= (Calcination des échantillons aprées les attaques NDF et au permanganate
Ces différentes attaques sont réalisées dans un appareil appelé Tecator Fibertec M1017 et

peuvent tre résumées dans le schéma suivant :
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Matiére Matiere
Tere Attaque WOF Tire attaque AOF
newteal deterqent fiber feid deterqent fiber
Reste -HC, L. C Reste - L,C
Mtaque par le permanganate
Reste - C

A noter que les attaques ADF et NDF se font de manicre paralléle et que 1’attaque au
permanganate se fait sur I’échantillon ayant subit 1’attaque ADF.

Le détergent utilis¢ lors de I’attaque NDF est a base d’EDTA et permet de solubiliser
I’ensemble des constituants non pariétaux (protéines, pectines...). La fraction organique du
résidu insoluble représente alors la somme des constituants suivants : hémicellulose, cellulose
et lignine. L’attaque est réalisée a I’aide d’un appareil appelé Fibertec system M-hot extractor
par ajout de 100 mL de la solution NDF a I’échantillon a analyser. Aprés une heure a
¢bullition, les réactifs sont éliminés par aspiration et le résidu est abondamment rincé a I’eau
bouillante jusqu’a disparition de la mousse.

Le détergent utilisé lors de I’attaque ADF est a base de CTAB et d’acide sulfurique dilué. Il
permet de solubiliser I’ensemble des composés non pariétaux ainsi que les hémicelluloses. La
fraction organique du résidu insoluble est alors constituée de celluloses et de lignines.
L’attaque ADF est réalisée dans les mémes conditions que I’attaque NDF.

Apres les attaques ADF et NDF, les échantillons sont séchés a 1’étuve a 103+£2°C pendant
douze heures avant d’étre pesés.

L’attaque au permanganate de potassium est réalisée sur les échantillons ayant subi 1’attaque
ADF et permet 1’élimination de la lignine. Elle est réalisée a 1’aide de ’appareil Fibertec
System M-Cold Extractor par ajout de 25 mL d’un mélange d’une solution saturée de
permanganate de potassium et d’une solution tampon (2V/1V). Aprés une heure et trente
minutes de contact et d’agitation les réactifs sont éliminés par aspiration et le résidu est rincé
d’abord a 1’aide d’une solution déminéralisante jusqu’a I’obtention de fibres de couleur
blanche, ensuite par deux lavages a 1’éthanol et deux ringages a 1’acétone.

Les teneurs en celluloses, lignines et hémicelluloses sont déterminées par les formules

suivantes :
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100
(S
100

M, —Mfo)x(l— MM j

C(%) = 100x

(M f1 _Mfo)x

Avec :
C : la teneur en celluloses par rapport a la matiere seche (%)
M, : Masse du fritté vide (g)

M, : masse du fritté contenant 1’échantillon (g)

M, : masse du fritté sec apres 1’attaque de la lignine au permanganate de potassium (g)
MS : la teneur en maticre seche de I’échantillon de départ (%)

MM , : la teneur en matieére minérale du résidu ADF (%)

L(%) =100x (M 2 M f3)

MS
(M f1 _Mfo)xm

L : La teneur en lignines par rapport a la matiere seche (%)

M, : la masse du fritté sec apres la réaction ADF (g)

MS MM cC L
M., -M,)———xM, -M n
HC:100><( e "Mo) 1oox( " fO)X( 100 +1oo+100j
(Mfl_MfO)XMS
100

HC : la teneur en hémicelluloses par rapport a la matiere séche de 1’échantillon (%) ;

MM | : la teneur en matiére séche du résidu NDF (%)
V.1.11 Détermination de la teneur en protéines

La teneur en protéines est déterminée par la méthode de Kjeldahl selon la norme frangaise NF
V 18-100. Elle consiste a la détermination de la teneur en azote total (NTK) contenu dans
I’échantillon. Une fois la teneur en azote total connue, celle en protéines est obtenue en la

multipliant par un coefficient variant selon la matiére a analyser.

209



Dans le cas des graines neem nous avons effectué¢ un aminogramme sur les graines qui nous a
permis de déterminer la masse molaire moyenne des protéines. Le coefficient qui est le
rapport entre la masse molaire moyenne des protéines et celle de I’azote (14,007) est égal a
6,03.
Cette analyse est réalisée a I’aide d’un appareil appelé Tecator Kjeltec et consiste en la
transformation par minéralisation da I’azote organique contenu dans I’échantillon traité (400
mg) en azote minéral (ammoniac) puis a un dosage acido-basique de I’ammoniac :
= La minéralisation de 1’échantillon est réalisée grace au bloc de minéralisation Tecator
Digestor 2020. Au cours de cette minéralisation, 1’azote ou les protéines contenues

dans 1’échantillon se transforment en sulfate d’ammonium selon la réaction suivante :

Protéines+ H,50, O &% T . (NH,), SO,

L’acide sulfurique (12,5 mL) utilis¢ est a 98,5% et la réaction est catalysée par deux

pastilles de CuSO4,5H,0 pendant deux heures a 400°C.

= La distillation dont le principe est de convertir ’ion ammonium (NH4 ") en ammoniac
(NH3;) grace a I’action d’une base (NaOH), puis de la distillation a la vapeur dans un

Erlen Meyer contenant 1’acide borique se fait selon la réaction.

NH,” +OH™ - NH ,+H,0

La distillation est réalisée dans un appareil appelé Tecator Kjeltec 2200. Cet appareil est
programmé pour délivrer 80 mL d’eau distillée puis 50 mL de NaOH a 40% dans le tube
de minéralisation contenant 1’échantillon. Ensuite 30 mL d’acide borique a 4%, du vert de
bromocrésol et de rouge de méthyle sont ajoutés dans un Erlen Meyer. La distillation du
contenu du tube permet d’entrainer a la vapeur I’ammoniac produit par I’ajout de la soude.
Celui-ci est piégé dans I’Erlen Meyer par barbotage de la vapeur dans la solution d’acide
borique.
= Enfin, le titrage de I’ammoniac dans le distillat est réalisé¢ par une solution d’acide
chlorhydrique de 0,05 ou 0,1 M, selon la teneur estimée dans 1’échantillon, et la
précision de la mesure. Le volume équivalent est obtenu quand la solution du distillat
contenu dans I’erlenmeyer passe du bleu-vert au rose orangg¢.

La teneur en azote total est obtenue par la formule suivante :
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(M -\ )x Nx14,007
MS

X —
100

%N =100x

m

% P =%N xF

V¢ : le volume d’acide utilisé pour la titration de I’échantillon (L) ;
V; :le volume utilisé pour la titration du blanc (L) ;

N : la normalité de 1’acide chlorhydrique (mol.L™)
m : la masse de I’échantillon (g)

MS : la teneur en matiére séche de I’échantillon (%)
F : le facteur de conversion de 1’azote en protéines

P : la teneur en protéines (% MS)
V.1.12 Détermination de la teneur en azadirachtine

V.1.12.1 Détermination de la teneur en azadirachtine des solides

La détermination de la teneur en azadirachtine dans les solides se fait en trois étapes :
I’extraction, la purification et I’analyse (JARVIS et al., 1999 ; YAMASAKI et al., 1986 ;
JOHNSON et al., 1996 ; KAUSHIK, 2002 ; SILVA et al., 2007)

L’extraction est effectuée dans un réacteur batch double enveloppe agité mécaniquement. Une
masse de 100 g de graines préalablement broyées est extraite avec un volume de 400 mL de
méthanol absolu. Cette opération est répétée deux autres fois afin d’épuiser la concentration
en azadirachtine des tourteaux. Les extraits sont filtrés, centrifugés (8 000 g, 10 min et 20°C)
et concentrés sous vide a 40°C grace un évaporateur rotatif avant d’étre dilués dans un
volume équivalent d’eau.

Afin de déshuiler le mélange hydro-alcoolique, ce dernier est extrait trois fois avec un volume
¢gal de n-hexane dans une ampoule a décanter. L’azadirachtine est ensuite extrait dans la
phase hydro-alcoolique avec du dichlorométhane de la méme manieére que le n-hexane.
L’extrait au dichlorométhane est a son tour concentré a 40°C sous vide a sec dans un
évaporateur rotatif. L’extrait sec de couleur orange foncé obtenu est ensuite dissous dans 25
mL d’acétonitrile et analysé.

L’analyse est effectuée en Chromatographie Liquide Haute Performance (CLHP) grace a
I’appareil HPLC ASI 100 (DIONEX SUMMIT) muni d’une colonne C18 (250x4,6 mm
OMNISPHER 5 C18) et d’un détecteur UV visible. La longueur d’onde est maintenue a 217
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nm. La phase mobile est un mélange de deux solvants : 1’acétonitrile et I’eau a un débit de 0,8
mL/min. Le volume d’injection est de 20 uL. La programmation du gradient de débit de la
phase mobile est la suivante : 20% d’acétonitrile de 0 @ 5 min, augmentation de 20 a 65%

entre 5 et 15 min et maintenue a 65% pendant 5 min.

V.1.12.2 Détermination de la teneur en azadirachtine des phases émulsions

La teneur en azadirachtine des phases émulsions est déterminée comme dans le cas des phases
solides en trois étapes.

L’extraction de 1’azadirachtine est réalisée par démixtion des phases émulsions a ’aide du
méthanol absolu. Environ quatre grammes de I’échantillon a analyser sont exactement pesés
dans un tube de centrifugation. Un volume de 10 mL de méthanol absolu y est ensuite ajouté.
Le tout est alors mélangé vigoureusement pendant trois minutes a 1’aide d’un vortex puis
centrifugé a 3000 g pendant 10 minutes a I’aide de la centrifugeuse Sigma 6KI15. Le
surnageant liquide issu de la centrifugation est prélevé, filtré a I’aide d’un filtre PTFE de 0,45
um. Cette opération est répétée deux autres fois afin d’épuiser la concentration en
azadirachtine de la phase émulsion. Les extraits méthanoliques sont mélangés puis purifiés.
Les étapes de la purification et de I’analyse sont identiques a celles décrites précédemment

pour des phases solides.
V.1.12.3 Détermination de la teneur en azadirachtine des phases aqueuses

La teneur en azadirachtine des phases liquides est déterminée en deux étapes : la purification
et ’analyse. Un échantillon d’environ 50 mL de la phase aqueuse a analyser est mélangé
équitablement avec du méthanol absolu. Le mélange hydro-alcoolique est purifié¢ de la méme

manicre que dans le cas des extraits obtenus a partir des phases solides puis analysé.
V.1.13 Détermination de la composition en acides gras des huiles

La composition en acide gras est déterminée par analyse des esters méthyliques d’acides gras
par Chromatographie en Phase Gazeuse (CPG) selon la norme NF ISO 5508. Elle nécessite
trois étapes : I’extraction, 1’estérification des acides gras et I’analyse.

L’extraction des acides gras correspond a la solubilisation des triglycérides contenus dans
I’huile dans un solvant organique. Elle est suivie d’une méthyl-trans-estérification qui
consiste a ajouter un groupement méthyle aux acides gras libérés pour former des esters

méthyliques d’acides gras permettant de faciliter la séparation.
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Environ 20 mg d’huile extraite au soxhlet sont pesés dans un tube a essai et solubilisés par 1
mL de TBME (tert butyl methyl ether). Puis, a 100 pL de solution (huile+TBME) on ajoute
50uL de TMSH (triméthyl sulphonium hydroxyde 0,5M dans le méthanol). La réaction a lieu
au moment de I’injection sous I’effet de la température et permet la formation des esters
méthyliques d’acides gras.

L’analyse CPG est réalisée dans les conditions suivantes :

= Chromatographe 3800 de Varian

= Colonne : CP-select for FAME fused silica WCOT (longueur 50m, diameétre interne
0,25mm, épaisseur de film 0,25um)

* Programmation de la température: 185°C pendant 40 minutes, puis montée en
température de 185 a 250°C a raison de 15°C par minute et enfin 250°C pendant 10,68
minutes (temps d’analyse 55,01 minutes)

= Injection : Split 1 : 100. 1uL. 250°C pendant 55mn

= Détecteur : FID, 250°C

L’étalon utilisé est le MGFA qui est un étalon commercial (SI) et les données sont traitées par

le logiciel Varian Star.
V.1.14 Détermination des composés insaponifiables (stérols) de 'huile

Elle est réalisée en trois étapes : la saponification des composés saponifiables, I’extraction des

insaponifiables et I’analyse.
= Saponification

On commence par préparer la solution d’étalon interne de Cholestanol 2 mg.mL'1 dans le
chloroforme. Ensuite 50 uL de la solution de cholestanol sont pesés dans un tube a vis de 10
mL. Aprés évaporation du chloroforme a température ambiante, on ajoute exactement 140 mg
d’huile. La saponification est réalisée par ajout de 3 mL de KOH 1 M dans I’éthanol suivi

d’une agitation au vortex et d’un chauffage de 30 mn au bain marie a 60°C.
= Extraction de I'insaponifiable

Apres refroidissement du mélange réactionnel a température ambiante on ajoute 1 mL d’eau
distillée puis on agite au vortex. Ensuite, on ajoute 6 mL d’isohexane qu’on agite encore au
vortex. On laisse décanter (séparation des phases) et enfin, on récupére la phase hexanique qui

correspond a I’insaponifiable dans un micro tube pour I’analyser en CPG.
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Analyse

Avant de procéder a I’analyse des insaponifiables, on effectue la silylation qui consiste a

ajouter a 160 pL d’extrait insaponifiable 40 pL de réactif de silylation (1 mL MSHFBA :

Methyl trimethylsilyl heptafluorobutyramide + 50 pL 1 méthyl imidazole). Le mélange

réactionnel est chauffé pendant 5 min a 105°C pour favoriser la silylation.

L’analyse est réalisée par CPG (Perkin Elmer) dans les conditions suivantes.

Colonne : CPSil 8CB (Varian) Longueur 30m, diameétre 0,25mm et épaisseur de film
0,25um

Gaz vecteur : Helium. Pression en téte de colonne 100KPa

Volume d’injection : 1puL

Programmation de la température de I’injecteur : 55°C pendant 0,5 min, puis montée
en température de 55 a 340°C a raison de 200°C par minute puis 340°C pendant 30
min.

Programmation de la température du four : 160°C pendant 0,5 min, puis montée en
température de 160 a 260°C a raison de 20°C par min, puis 260°C pendant 5,5 min,
puis montée en température de 260 a 300°C a raison de 2°C par min, ensuite maintien
de la température pendant 10 min a 300°C enfin montée en température de 300 a
350°C a raison de 45°C par minute puis 350°C pendant 3 minutes.

Détecteur : FID 365°C

V.1.15 Détermination de I'indice d’acide

L’indice d’acide (I ,) correspond au nombre de milligrammes d’hydroxyde de potassium

nécessaire pour neutraliser les acides gras libres présents dans un gramme de corps gras

(AFNOR T60-204). L’indice d’acide est déterminé par un dosage en retour. Le corps gras

réagit avec un exces connu de potasse alcoolique. L’exces de potasse est alors dosé par une

solution d’acide chlorhydrique. Le corps gras est mis en solution par un solvant organique

neutre (mélange v/v éthanol et éther).

L’indice d’acide est donné par la formule suivante :

Avec:

| = NE _VB)XN XM yon
8 m
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| , : L’indice d’acide (mg.g™)

Vg : le volume de HCL titrant le blanc (mL)

V¢ :le volume de HCL titrant I’échantillon (mL)

N : La normalité de 1’acide chlorhydrique (mol.L™)
M oy la masse molaire de KOH : 56,1 g.mol’'

m la masse d’huile exactement pesée (g)
V.1.16 Détermination de I'indice de saponification

L’indice de saponification (I 4) est déterminé selon la norme frangaise AFNOR T60-206. Il

correspond a la masse d’hydroxyde de potassium nécessaire pour neutraliser les acides gras
libres et pour saponifier les acides gras combinés dans un gramme de corps gras.

11 s’agit d’un dosage en retour. On fait réagir a chaud une solution d’acides gras avec un exces
de KOH. Cet exces est ensuite dosé en retour par une solution d’acide chlorhydrique. Si I’on
porte a ¢bullition un corps gras en présence de KOH, les acides gras se saponifient ; ¢’est une
réaction totale lente a température ambiante mais qui prend entre 40 & 60 minutes par
chauffage sous ébullition douce. La potasse réagit avec les acides gras libérés pour former du
savon. Le corps gras est mis en solution par un solvant organique (mélange v/v éthanol et
éther).

L’indice de saponification est donné par la formule suivante :

| = (VE _VB)XN XM yon
s m

Avec :

| s : I'indice de saponification (mg.g'l)

V; :le volume de HCL titrant le blanc (mL)

V¢ : le volume de HCL titrant I’échantillon (mL)
N : la normalité de 1’acide chlorhydrique (mol.L™)

M oy : la masse molaire de KOH : 56,1 g.mol

m : la masse d’huile exactement pesée (g)
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V.1.17 Détermination de I'indice d'iode

L'indice d’iode (I, ) est déterminé selon la norme frangaise AFNOR T60-203. Il correspond a

la masse de diiode (I;) capable de se fixer sur les insaturations des acides gras de 100 g de
matiere grasse. L’indice d'iode d'un acide gras saturé est nul. Cet indice détermine le degré

d’insaturation des acides gras d’une huile.

(V- \,)x Nx12,69

I, =
m

I, : Indice d’iode (mg .100.g™")

V : Volume de thiosulfate de sodium (mL)

Vo : Volume de thiosulfate de sodium pour de blanc (mL)
N : Normalité du thiosulfate de sodium (mol.L™)

m : Masse de 1’échantillon en gramme (g)
V.1.18 Détermination de I'indice de peroxyde

L’indice de peroxyde (| ,) est déterminé selon la norme frangaise AFNOR T60-220. Cet

indice donne le nombre d’oxygénes actifs dans les chaines organiques d’un corps gras (lipide,
acide gras, monoglycéride, diglycéride). Cet oxygene actif peut étre sous forme d’époxyde ou
sous forme de hypoperoxyde. Il s’exprime en meq d’O,/ kg de corps gras.
(V-V,)x10

m

le

| , : Indice de peroxyde (meq.kg™)
V : Volume de thiosulfate (mL)
Vo : Volume de thiosulfate pour blanc (mL)

m : Masse de 1’échantillon (g)

V.1.19Détermination de l'indice de réfraction

L’indice de réfraction (|_ ) est une caractéristique importante des huiles. L’indice de

réfraction d’un milieu a une longueur d’onde donnée mesure le facteur de réduction de la

vitesse de phase de la lumicre dans le milieu par rapport au vide.
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Sa mesure a été faite a la température de 25°C avec un réfractomeétre par lecture directe.

V.1.20 Détermination de la densité

La densité est une caractéristique physique importante dans la classification des huiles. C’est
le rapport de la masse volumique d’un corps sur celle d’un corps pris comme référence. Pour
les solides et les liquides, le corps de référence est I’eau. Elle est déterminée selon la norme
AFNOR T60-214.

Nous avons utilisé la méthode des pesées. Les densités des différents lots sont déterminées a
la méme température de 25°C.

La densité est déterminée par la formule suivante :

Avec:

d : densité de I’huile
m : masse de I’huile pesée (g)

Meyy : Masse d’un méme volume d’eau (g)

V.1.21 Détermination du pouvoir calorifique

C’est I’énergie thermique libérée par une réaction de combustion d’un kilogramme de
combustible.
Le pouvoir calorifique (Pc) d’un corps combustible est ’enthalpie de la réaction de
combustion par unité de masse. Il existe deux types de pouvoirs calorifiques :
* Le pouvoir calorifique supérieur (Pcs): c’est 1’énergie issue de la combustion a
laquelle s’ajoute la chaleur latente de vaporisation de 1’eau qui reste liquide.
* Le pouvoir calorifique inférieur (Pcy) : il s’agit de 1’énergie issue de la combustion
sans tenir compte de la chaleur latente de vaporisation de I’eau.
Pour la détermination de ce pouvoir calorifique, nous avons utilis¢ la relation suivante
(HAIDARA, 1996):

R, =11380- I, -9,15x%I
Avec:

P., : Pouvoir Calorifique Inférieur (kcalkg™)
I; : Indice d’iode (mgl,.100 g™
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I : Indice de saponification (mg.g ')
V.1.22 Teneur en phosphore

Les teneurs en phosphore et en phospholipides sont déterminées selon la norme frangaise NF
T 60-227. Aprés incinération de 1’échantillon et attaque des cendres formées lors de la
minéralisation par 1’acide nitrique, 1’ajout du réactif vanadomolybdique permet la formation
d’un complexe phosphovanadomolybdique de couleur jaune entre les ions phosphoriques,
vanadiques et molybdiques. Mesurée par spectroscopie UV a 460 nm sur un appareil Hewlett
Packard 8542 A, l’intensit¢ de la coloration est rapportée a une courbe d’étalonnage
préalablement établie a 1’aide d’une solution étalon d’hydrogénophosphore de sodium
(Na;HPO,). Elle permet de déterminer la quantité d’ions phosphates présents et donc la teneur

en phosphore de 1’échantillon d’huile analysé. Elle est notée P et exprimée en pourcentage.

V.2 MISE EN (EUVRE DE LA PRESSE MONO-VIS OMEGA 20

V.2.1 Description générale de la presse mono-vis OMEGA 20

La presse mono-vis OMEGA 20 utilisée dans le cadre de cette étude est décrite dans la figure

V-1.
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DESCRIPTION

Moteur 0,75 Kw
avec renvoi d'angle

Corps de presse

/////‘ Vis de pressage avec roulement
I m Clé aléne

u Buses de sortie tourteau
- /

D 5-6-7-8-9-10

Q Rondelle de fixation de la téte de pressage
w sur le corps de presse

%

=

Téte de pressage avec orifices de
sortie de I'huile

Cache de protection pour sortie de 'huile ‘

Figure V-1 : Description de la presse mono-vis OMEGA 20

V.2.2 Caractéristiques générales de la vis

La vis est caractérisée par quatre principaux parametres qui permettent de définir la géométrie
de la vis. Ces parametres sont les suivants :

» Le diamétre nominal ou diamétre externe : D

= Le diameétre du corps ou diameétre interne : d

= [epasdevis:B

= [’¢paisseur du filet : e

Cependant, d’autres parametres peuvent caractériser une vis comme sa longueur (L), le
rapport L/D, ou la profondeur du chenal (H).

Ce dernier parametre est calculé selon la formule suivante :

219



Le pas de vis permet aussi de déterminer 1’angle 0 que fait le filet avec le plan perpendiculaire

a ’axe de la vis. Cet angle est obtenu grace a la formule suivante :

tanG:i
InxD

La largeur du chenal peut étre décrite par la formule suivante :
W = Bcod -e

Une autre caractéristique qui exprime la longueur déroulée d’un tour d’hélice peut étre

déterminée selon la formule suivante :

En somme, les caractéristiques de la vis utilisée pour le pressage de la graine de neem avec la

presse mono-vis OMEGA 20 sont résumées dans le Tableau V-1

Tableau V-1: caractéristiques de la vis de la presse OMEGA 20

L(cm) D(cm) d(cm) e(cm) B(ecm) H(cm) W (cm) Z(cm)

18 2,4 1,4 0,02 1,8 0,5 1,77 23,63

V.2.2 Caractéristiques générales du moteur

Les principaux facteurs qui caractérisent un moteur sont : la tension maximale, I’intensité
maximale, la fréquence, la puissance et la vitesse de rotation. Celles du moteur utilisé dans

cette étude sont résumées dans le Tableau V-2.

Tableau V-2 : caractéristiques générales du moteur de la presse OMEGA 20

Tension Intensité Fréquence Cos ¢ Puissance vitesse de
Maximale (V)  Maximale (A) (Hz) (kW) rotation (h™)
230 5,1 50 0,98 0,75 1400

220



V.3 MISE EN (EUVRE DE L'EXTRUDEUR BI-VIS CLEXTRAL DE
TYPE BC 21

V.3.1 Description de I'extrudeur BC 21

Un des extrudeurs bi-vis co-rotatives et co-pénétrantes utilisé dans le cadre de cette étude est
de type BC 21. Il est fabriqué par la sociét¢ CLEXTRAL. Les arbres de vis sont parall¢les et
leurs centres sont séparés de 21 mm. Le fourreau, constitu¢ de 7 modules interchangeables de
10 cm chacun, est en acier inoxydable. Cingq de ces sept modules sont thermo-régulés grace a
un systéme de chauffage par induction assuré par des colliers chauffants et & un systéme de
refroidissement assuré par une circulation d’eau, piloté par des électrovannes. Ces modules
peuvent étre ouverts pour I’introduction de la matiere solide, fermés ou équipés de grilles de
filtration.

Les deux vis sont entrainées par un moteur de type AC, de puissance 8,5 kW et de vitesse

maximale 2 000 rpm. Le groupe d’entrainement des vis tourne a une vitesse de 682 rpm.
V.3.2 Description des périphériques de I'extrudeur BC 21

V.3.2.1 L’'armoire électrique

Le pilotage de I’installation est effectué¢ a I’aide du logiciel Terminal Operator Intouch version
1.00 qui permet I’acquisition des parametres de fonctionnement de la bi-vis (débit
d’alimentation, vitesse de rotation des vis) et des températures des différents modules
constituant le fourreau. Les caractéristiques de I’armoire électrique sont les suivantes :

= Dimensions : 2400 x 670 x 2350

= Poids: 500 kg

= Tension d’alimentation : 400 V-50 Hz

= [ntensité installée par phase : 80 A

= Débit d’air (ventilation) : 3340 m’/h

V.3.2.2 Le doseur utilisé pour I'alimentation en solide

L’alimentation du solide est effectuée grace un doseur pondéral placé au dessus du premier
module de I’extrudeur. Ses principales caractéristiques sont les suivantes.

= Fabricant : KTRON

= Type: K2 ML D5 S60

=  Puissance moteur : 0,55 kW
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= Volume trémie de réserve : 50 L
= Balance : type D55
»  Débit: 1,4 4 570 dm’/h

= Poids : environ 70 kg

V.3.2.3 La pompe utilisée pour I'introduction du liquide

L’eau est introduite dans I’extrudeur grace a une pompe volumétrique dont les
caractéristiques sont les suivantes.

= Fabricant : DKM

» Type: K20-2 KAMP 112/16

= Puissance : 0,37 kW

V.3.3 Mise en ceuvre de I'extrudeur BC 21

V.3.3.1 Mise en ceuvre de I'extrudeur BC 21 pour I'expression de I'huile des graines de

neem

L’expression de I’huile de neem en extrudeur bi-vis s’effectue selon la procédure suivante :

= Fixer les températures de consigne du fourreau

= Attendre la stabilité des températures mesurées et s’assurer que ces températures sont
bien égales aux consignes

= Faire tourner lentement les vis

= Alimenter doucement en graines

= Augmenter progressivement et jusqu’aux valeurs souhaitées la vitesse de rotation des
vis et le débit d’alimentation en graines

= S’assurer que le filtrat d’expression s’écoule librement par les pores du module de
filtration

= Laisser le temps (20 a 30 minutes) a I’appareil d’atteindre son régime de
fonctionnement stable

= Prélever le tourteau gras et le filtrat. Le temps de prise des échantillons est fixé a 15

minutes pour chaque essai
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V.3.3.2 Mise en ceuvre de I'extrudeur BC 21 pour I'extraction de I'azadirachtine et de

I'huile des graines de neem :

= Fixer les températures de consigne du fourreau

= Attendre la stabilité des températures mesurées et s’assurer que ces températures sont
bien égales aux consignes

= Faire tourner lentement les vis

= Alimenter doucement en graines

= Augmenter progressivement et jusqu’aux valeurs souhaitées la vitesse de rotation des
vis et le débit d’alimentation en graines

=  S’assurer que le filtrat d’expression s’écoule librement par les pores du module de
filtration

= Injecter I’eau déminéralisée et augmenter doucement jusqu’au débit souhaité

= S’assurer que le filtrat d’extraction s’écoule librement par les pores du filtre et que le
bouchon dynamique n’est pas cassé

= Laisser le temps (20 a 30 minutes) a I’appareil d’atteindre son régime de
fonctionnement stable

= Prélever le tourteau gras et le filtrat. Le temps de prise des échantillons est fixé a 15

minutes pour chaque essai

V.4 MISE EN (EUVRE DE L'EXTRUDEUR BI-VIS CLEXTRAL DE
TYPE BC 45

V.4.1 Description de I'extrudeur CLEXTRAL BC 45

L’autre extrudeur bi-vis co-rotatives et co-pénétrantes utilisé dans le cadre de cette étude est
de type BC 45. 1l est fabriqué par la sociét¢ CLEXTRAL. Il est constitu¢ d’un fourreau
entiecrement modulable composé de 7 modules de 20 cm de long chacun assemblés entre eux
par des colliers. Ces modules peuvent étre ouverts pour 1’introduction de matiéres solides ou
fermés. Chaque module dispose de deux ouvertures permettant 1’introduction de liquides ou
I’installation de pipes de dégazage. Les arbres de vis sont parall¢les et leurs centres sont
séparés de 45 mm. Comme dans le cas de la BC 21, tous les modules fermés sont thermo-
régulés grace a un systéme de chauffage par induction assuré par des fours a induthermes de 5
kW et a un systetme de refroidissement assuré par une circulation d’eau, piloté par des

¢électrovannes.
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Les deux vis sont entrainées par un moteur de type courant continu (dont I’intensité est
mesurée en permanence) a vitesse variable par 1’intermédiaire d’un boitier de réduction. Le
moteur développe une puissance de 44 kW, et fonctionne avec une tension maximale de 380
V pour une fréquence de 50 Hz et une intensité installée par phase de 190 A. Sa vitesse
maximale de 2000 rpm est réduite par le groupe d’entrainement des vis a 600 rpm pour les

arbres.

V.4.2 Description des périphériques de I'extrudeur CLEXTRAL BC 45

V.4.2.1 L’armoire électrique
Le pilotage de I’installation est effectué¢ directement a partir d’'une armoire de commande ou
les paramétres de fonctionnement de 1’extrudeur (ampérage, vitesses de rotation des vis) et les
températures des différents modules constituant le fourreau peuvent également étre lus. Les
caractéristiques de 1’armoire sont les suivantes.

* Dimensions : 2440 x 650 x 2200

* Poids 400 kg

* Tension d’alimentation : 380 V — 50 Hz

* Intensité installée par phase : 190 A

* Intensité a prévoir par phase : 190 A

* Longueur de cable entre armoire et machine : 6 m

«  Débit d’air (ventilation) : 5010 m*/h
V.4.2.2 Le doseur utilisé pour I'alimentation en solide

La mati¢re solide est introduite via une trémie doseuse placée au dessus du premier ¢lément
du cylindre. Celle-ci est équipée de deux vis sans fin paralléles, entrainées par un moteur a
vitesse variable. Les caractéristiques du doseur sont les suivantes.

* Fabricant : CLEXTRAL

e Type:40

*  Volume trémie : 40 L

* Vitesse maximale des vis : 227 rpm

e Puissance : 0,75 kW
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V.4.2.3 La pompe utilisée pour I'introduction du liquide

L’eau est introduite dans le fourreau grace a une pompe volumétrique a piston DKM K20-2-

P32. Le débit maximal de cette pompe est de 87 L/h.

V.4.3 Mise en ceuvre de I'extrudeur bi-vis BC 45 pour I'extraction aqueuse

del’huile et de I'azadirachtine

L’extraction aqueuse simultanée de I’huile et de I’azadirachtine des graines de neem en

réacteur bi-vis BC 45 se fait selon la méme procédure appliquée pour la BC 21.
V.4.4 Evaluations des consommations énergétiques

V.4.4.1 L'énergie mécanique specifique

L’¢énergie transmise a la matiére pour assurer sa transformation au niveau de I’extrudeur est
appelée Energie Mécanique Spécifique (EMS). Elle est directement liée a la puissance
électrique fournie par le moteur notée P et s’exprime en W.h/kg. Elle est exprimée par la

formule suivante.

CouplexVitesse_ P
Débit Qs

EMS =

Avec P=Ux I><cos¢><8SS

Q. : débit d’alimentation en graines (kg.h'l)

P : la puissance ¢€lectrique fournie par le moteur (W)

U : la tension de fonctionnement ou d’alimentation du moteur ; elle est ¢gale a 460 V

| : Pampérage du courant consommé par le moteur ; elle est directement relevée sur 1I’armoire
de commande (A)

Cos ¢ : le rendement théorique du moteur de I’extrudeur ; il est €gal a 0,95 selon le
constructeur

Sq : la vitesse de rotation des vis (rpm)

S, : la vitesse maximale de rotation des vis ; elle est égale a 600 rpm
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V.4.4.2 L’énergie thermique spécifique

L’Energie Thermique Spécifique (ETS) est I’énergie thermique apportée par le systeme de
chauffage par induction. Elle est directement liée a la puissance de chauffage notée Pc et
s’exprime en Wh.kg™' selon la formule suivante.
ETS = Fe
G
Pc est la puissance de chauffage ; elle est directement relevée sur I’armoire de commande (en

W)
V.4.4.3 L'énergie totale

L’énergie totale consommée pour assurer la transformation de la matiére est la somme de
I’énergie mécanique spécifique et de 1’énergie thermique spécifique. Elle s’exprime en

Wh.kg" selon la formule suivante.

Et =EMS +ETS

V.4.5 Détermination de la distribution des temps de séjour dans I'extrudeur

Le principe de I’étude de la distribution des temps de séjour (DTS) consiste a appliquer, a
I’aide d’un traceur, un signal a I’entrée de I’extrudeur de maniére a ne pas perturber le régime
d’écoulement, et a examiner la transformation a la sortie. Le traceur peut étre soit un produit
coloré, soit un produit radioactif ou toute substance, de méme propriété hydrodynamique que

le fluide, mais décelable par une propriété caractéristique.
V.4.5.1 Choix du traceur

Le traceur choisi dans cette étude pour déterminer la distribution des temps de séjour est
I’érythrosine. Ce colorant qui est un sel disodique de la tétraiodofluorescine a été choisi pour
ses caractéristiques neutres vis-a-vis du procédé et parce qu’il permet une bonne coloration de

nombreuses mati¢res végétales, elles-mémes souvent fortement colorées ou sombres.
V.4.5.2 Détermination de la DTS du solide

Pour la détermination des DTS en phase solide, un échantillon de graines est préalablement

imbib¢ d’érythrosine. Pour ce faire, 250 grammes de graines broyées sont laissées au contact
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de 500 mL d’une solution d’érythrosine a 1 % (m/v) dans 1’eau pendant 24 heures.
L’échantillon est ensuite séché jusqu’aux conditions d’entrée du solide. En quelques
secondes, une masse de quinze grammes de cet échantillon coloré est introduite a la main au
niveau de ’entrée solide du réacteur. L’introduction du traceur est supposée ne pas perturber

le régime permanent.

A partir du temps initial, le solide est prélevé a la sortie toutes les dix secondes sur une durée
d’au moins 6 minutes. Les échantillons sont ensuite séchés a I’étuve a 103 +2°C pendant 12

heures. Ils sont ensuite broyés avant d’étre analysés en colorimétrie.
V.4.5.3 Détermination de la DTS du liquide

La DTS du liquide est déterminée en méme temps que celle du solide. A partir du temps
initial, le filtrat est prélevé toutes les dix secondes a la sortie. Les échantillons obtenus sont

centrifugés afin de séparer les particules solides entrainées a travers le filtre.

V.4.5.4 Conditions de mesure de la coloration

La détermination de la concentration (C) en traceur dans les différents échantillons prélevés se
fait par méthode colorimétrique. L’appareil d’analyse est un spectrophotocolorimeétre de type
Data Color ACS ICS, piloté par le logiciel Chroma QC. L’illumant utilisé est de type D 65.
Normalisée par la Commission Internationale de 1’Eclairage (CIE), cette source lumineuse
correspond a la lumiére du jour avec UV. L’observateur mis en ceuvre est 1’observateur 10°,
défini lui aussi par la CIE. Les cones et les batonnets y recoivent tous les deux 1’information :
vision colorée et intensité lumineuse.

La couleur peut étre caractérisée par trois grandeurs visualisables en trois dimensions et qui
sont a la base de la colorimétrie. Plusieurs types de référentiels existent. Pour cette étude, le
référentiel choisi est le référentiel CIE L*a*b* 1986, recommandé par la CIE pour I’étude des
surfaces. La géométrie de mesure est un systeme 45/0 (illumination a 45°, lecture a 0°). La
surface de 1’échantillon est éclairée sous un angle de 45° et seule la lumicre réfléchie

perpendiculairement a la surface de 1’échantillon est prise en compte pour la mesure.

V.4.5.5 Principe de mesure de la coloration

Les matieres a analyser sont placées dans une boite de Pétri pour les solides et les liquides
obtenus par extraction aqueuse ou dans une cuve en plastique pour les filtrats d’expression.

Puis, ’appareil fait un balayage du spectre de 400 a 700 nm, pour un pas fixé a 10 nm. Pour
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chaque échantillon, les mesures sont répétées cinq fois consécutivement. Les données
mesurées sont ensuite traitées sur ordinateur. Les valeurs des composantes trichromatiques
sont converties en coordonnées L, a et b. Dans 1’espace couleur L*a*b*, L* indique la clarté
tandis que a* et b* sont les coordonnées de chromaticité : +a* va vers le rouge alors que -a*
va vers le vert et +b* va vers le jaune alors que -b* va vers le bleu.

Le rapport a* est utilisé¢ pour évaluer la proportion de rouge provenant de 1’érythrosine. Il est
ainsi possible de tracer des courbes montrant I’évolution de la valeur de a* et donc de la
coloration en fonction du temps. Normées par la surface, ces courbes correspondent aux DTS

des solides et des liquides.

V.4.5.6 Détermination des grandeurs caractéristiques

La détermination des moments d’ordre 1 et 2 est réalisée a partir des mesures issues du
spectrophotocolorimétre selon le protocole suivant :
= (Calcul de la ligne de base (moyenne du signal sur les points précédant le pic).
= Correction des valeurs C(t) (concentration en traceur) par soustraction de la valeur de
la ligne de base.
» Intégration numérique de la fonction C(t) par la méthode des trapézes et détermination

de la fonction de distribution du temps de s¢jour E(t).

Avec :
i=n

>.Clt)xat =C(to)"%+ZC(t)x—t 141 ;ti-l +C(tn)x_tn _2tn—1
i=1

C(t) : Concentration du traceur dans I’échantillon prélevé a I’instant t
At : Période de I’échantillonnage
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Annexe 1 : Chromtogrammes

Operator:Administrateur Timebase:HPLC Sequence:Etalonnage AZA 2009 Page 1-1
9/4/2009 6:09 PM
18 aza 250
Sample Name: aza 250 Injection Volume: 20,0
Vial Number: RAG6 Channel: uv_vis_1
Sample Type: unknown . Wavelength: 217
Control Program:  GRADazadir1 Bandwidth: 4
Quantif. Method:  default Dilution Factor: 1,0000
Recording Time: ~ 9/4/2009 16:58 Sample Weight: 1,0000
Run Time (min): 19,89 Sample Amount: 1,0000
’Tw:ﬂm ge AZA 2009 #18 [modified by Admin ] U\l:\1ﬂ?sm‘:1
] 1- Y98
50|
300
2504
200
150
1007
50
'SO_LV ' 1 p | I i | 1) = | " 1 T | B _'r"‘ﬂJ
|00 20 40 6,0 80 10,0 12,0 14,0 160 180 19,9
No. | Ret.Time Peak Name Height Area
min vl mAU ___ mAU*min
1 17,14 n.a. ) 372,438 99474
Total: 372,438 99,474
Chromeleon (c) Dionex 1996-2001
report1/Integration Version 6.60 SP4 Build 1499

Figure VII-1 : Chromatogramme de 1’azadirachtine (étalon)
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Operator:Administrateur Timebase:HPLC Sequence:Caracterisation AZA graine

Page 1-1
10/4/2009 5:42 PM

18 Graine entiére2
Sample Name: Graine entiére2 Injection Volume: 20,0
Vial Number: GA6 Channel: uv_vis_1
Sample Type: unknown Wavelength: 217
Control Program: ~ GRADazadir1 Bandwidth: 4
Quantif. Method:  default Dilution Factor: 1,0000
Recording Time:  10/4/2009 16:12 Sample Weight: 1,0000
Run Time (min): 19,86 Sample Amount: 1,0000
700_Caracterisation AZA graine #18 [modified by Adm i) uv_vis_1
TmAU WVL217 nm
600 1-17,001
500
400
300
200
100-
o
-100- T it | A =t T T oo
0,0 2,0 40 6,0 10,0 12,0 14,0 16,0 18,0 19,9
No. | Ret.Time Peak Name Height Area
min Yo mAU  mAU*min
1 17,09 n.a. b 459,708 147,262
Total: 459,708 147,262
Chromeleon (c) Dionex 1996-2001
report1/Integration Version 6.60 SP4 Build 1499

Figure VII-2 : Chromatogramme de 1’azadirachtine (échantillon)
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CHROMATOGRAMMES ET RESULTATS DE LA COMPOSITION EN ACIDES

GRAS

Operator (Iny): je71a
Injection Date:

Injection Method:

Composition en Acides Gras

18/03/2009 22:44:14

¢hstarimethodes\murieltfame_30.mth

Instrument (Ing): GC3900

Sample ID: Kaolack?2

mVo!tst} % § =
| < 3 2
{ © ©o
60— 5 g &
E I £
50— g A g
g 2 gf ERE - P _
40— S 588 3 B & 3 _8 7
- T e o 5 c & e 9
S 8 e 2 e & E s © 2% o
30— T e 3¢ 5 2|8 0 e5 2
5§ | 28 el 35 §2 3
20 =3 | 83 s 8 28 %
S5 | 3 hs 2 ga 9
of\  EE fET jEE B) 2p f
\, $8 |E2 =& 5| 8= B
0 0 0 0 %) g 3} ’k 00 O
L A | |
‘5‘0 7.5 10.0 12.5
Minutes
Peak Name Result Ret. Area Group
Time (counts)
(min)
C14:0 Myristate 0,12 4,121 502 1
C15:0 Pentadecanoate 0,03 4466 135 1
C16:0 Palmitate 17,31 4,919 69632 1
C16:1n7c Palmitoleate 0,15 5258 594 1
C17:0 Heptadecanoate 0,15 5307 600 1
C18:0 Stearate 14,75 6,284 59327 1
C18:1n5t Elaidate 0,30 6,579 1226 1
C18:1n9¢ Oleate 4419 6,787 177738 1
C18:2n6t Linolelaidate 007 7378 276 1
C18:2n6¢ Linoleate 19,14 7,630 76978 1
C20:0 Arachidate 1,19 8591 4780 1
C18:3n3 a Linolenate 047 82828 1891 1
C20:1n9¢ Gadoleate 039 9333 1559 1
Totals for Group 1 98,26 395238
C18:1n6 petroselinate 047 6,852 1879 0
Totals for Group 0 0,47 1879
Totals 98,73 397117

Figure VII-3 : Chromatogramme des acides gras de 1’huile des graines de neem provenant de

Kaolack
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CHROMATOGRAMMES ET RESULTATS DU DOSAGE DES STEROLS

Prata File: edstavatahmnriclsteral\ 0004 1 juziabkaolae 2001 run

Operator (Inj): LCA Int. Std. Amounts sanple D Waolae?
Injection Date: 17/04/2009 18:35:37 Standard Peak Amount: )
Injection Method: cistarmethodes\b8 1\sterol. mth Cholestanol Amount = 111,28
mVolts & = £
| = ' o s
60— = = = 8
e = = = =-
5 3 g 8 58 &
[ & ] g i & k]
50— & E g5 7 8 8
Q —_ L - o ]
5 &2 | = = 3
| @ B 8 3 5
Ly s lF s
- Mo i AN WS 3 e
| [} T ——-Jﬁ..ﬁ_-___.___,z\__d_ 7
20-
15- = — it S —
hs P 25
Mirutes
Pealc Name Result (ug)  Ret. Time Area Group
(i) (counts)
Squaléne 10979 11,755 0945 0
Cholestanol  IntsSd 17738 71909 0
Tatals tor Group U 109,79 142854
Campestérol 37,99 19,625 24549 1
Stigmastérol 61,07 20,131 39464 1
B Sitostérol 34322 21,477 221787 1
45 Avénastérol 4312 2181 27865 1
Totals for Group 1 485,40 313665
Cycloarténol 9.91 22,999 6403 K}
Méthyléne cyeloartanol 18,88 24,251 12198 3
Taotals for Group 3 28,79 18601
Tatals 623,98 475120 .

Figure VII-4 : Chromatogramme des stérols de I’huile des graines de neem provenant de
Kaolack
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ANNEXE 2. Plan expérimental pour I’étude de I’influence de la distance téte de vis-buse et

du diametre de buse sur le fractionnement des graines de neem par presse mono-vis OMEGA
20

Modéle
Y= b0+bl *X1+b2*X2+bll * (X1*X1)
+b22 * (X2*X2) + bl2 * (X1*X2)
Caractéristiques du probleme
Objectif de I’étude Etude dans un domaine expérimental: Surface de Réponses
Nombre de variables 2
Nombre d’expériences 18
Nombre de coefficients 6
Nombre de réponses 6
Domaine Expérimental
Facteur Unité Centre Pas de variation
Ul distance buse cm 2 1
vis
U2 diametre de mm 8 3
buse
Réponse(s) expérimentale(s)
Réponse Unité
Y1 Rendement RG (%)
Y2 Rendement RH (%)
Y3 Rendement RT (%)
Y4 Huile Résiduelle LT (%)
Y5 Protéine Tourteau (%)
Y6 Teneur en pied TP (%)
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Plan d’expérimentation

N°Exp Rand distance buse vis diametre de buse
cm mm

1 1 5

2 2 5

3 3 5

4 1 6

5 2 6

6 3 6

7 1 7

8 2 7

9 3 7

10 1 8

11 2 8

12 3 8

13 1 9

14 2 9

15 3 9

16 1 10

17 2 10

18 3 10

N°Exp X1 X2 Y1 Y2 Y3 Y4 Y5 Y6

1 -1.0000  -1.0000 12.92 40.38 62.34 14.34 18.88 32.03
2 0.0000  -1.0000 13.47 42.10 62.93 14.95 19.19 31.20
3 1.0000  -1.0000 13.72 42.86 63.47 14.22 19.56 29.88
4 -1.0000  -0.6000 13.74 42.92 59.34 16.22 18.93 29.62
5 0.0000  -0.6000 14.03 43.85 64.49 14.49 18.99 28.74
6 1.0000  -0.6000 14.54 45.45 65.34 15.12 20.37 23.76
7 -1.0000  -0.2000 13.42 41.93 57.74 16.41 18.83 29.75
8 0.0000  -0.2000 14.44 45.11 63.26 14.71 19.96 25.36
9 1.0000  -0.2000 15.07 47.10 65.68 13.73 20.88 23.95
10 -1.0000 0.2000 9.68 30.25 38.31 22.52 18.23 20.65
11 0.0000 0.2000 13.83 43.22 55.89 17.30 18.40 18.38
12 1.0000 0.2000 16.11 50.34 60.85 15.38 19.07 16.81
13 -1.0000 0.6000 6.86 21.43 28.50 24.12 17.43 19.17
14 0.0000 0.6000 12.02 37.56 46.70 20.07 19.94 18.14
15 1.0000 0.6000 15.18 47.45 63.78 14.23 20.15 16.66
16 -1.0000 1.0000 5.73 17.91 34.75 22.68 17.78 17.20
17 0.0000 1.0000 10.02 31.32 42.98 21.27 19.24 15.55
18 1.0000 1.0000 13.36 41.76 49.98 18.87 20.66 14.49
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Estimations et statistiques des coefficients : réponse Y1

: Rendement RG

Ecart Type de la réponse 0.714

R2 0.955

R2A 0.936

R2 pred 0.892

PRESS 14.744

Nombre de degrés de liberté 12
Nom Coefficient F.Inflation Ecart-Type t.exp. Signif. %
b0 14.018 0.352 39.84 <0.01 ***
bl 2.136 1.00 0.206 10.36 <0.0] *#*
b2 -1.978 1.00 0.246 -8.02 <0.01 ***
bll -0.441 1.00 0.357 -1.23 24.1

b22 -2.250 1.00 0.422 -5.33 0.0179 ***
b12 2.196 1.00 0.302 7.28 <0.0] ***

Estimations et statistiques des coefficients : réponse Y2

: Rendement RH

Ecart Type de la réponse 2.229
R2 0.955
R2A 0.936
R2 pred 0.892
PRESS 143.519
Nombre de degrés de liberté 12
Nom Coefficient F.Inflation Ecart-Type t.exp. Signif. %
b0 43.805 1.098 39.90 <0.0] ***
bl 6.678 1.00 0.643 10.38 <0.0] ***
b2 -6.177 1.00 0.769 -8.03 <0.0] ***
bll -1.378 1.00 1.114 -1.24 24.0
b22 -7.024 1.00 1.316 -5.34 0.0177 **x*
bl12 6.866 1.00 0.942 7.29 <0.0] ***

Estimations et statistiques des coefficients : réponse Y3

Ecart Type de la réponse 4.819
R2 0.881
R2A 0.831
R2 pred 0.664
PRESS 785.245
Nombre de degrés de liberté 12
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Nom Coefficient F.Inflation Ecart-Type t.exp. Signif. %

b0 58.000 2.374 24.43 <0.01 #**
bl 7.343 1.00 1.391 5.28 0.0195
b2 -11.604 1.00 1.663 -6.98 <0.01 #**
bll -1.868 1.00 2.410 -0.78 45.3
b22 -4.197 1.00 2.846 -1.47 16.6
bl2 6.176 1.00 2.037 3.03 1.04 *

Estimations et statistiques des coefficients : réponse Y4 : Huile Résiduelle LT

Ecart Type de la réponse 1.539
R2 0.858
R2A 0.798
R2 pred 0.602
PRESS 79.388
Nombre de degrés de liberté 12
Nom Coefficient F.Inflation Ecart-Type t.exp. Signif. %
b0 16.659 0.758 21.98 <0.0] *#*
bl -2.062 1.00 0.444 -4.64 0.0569 ***
b2 3.445 1.00 0.531 6.49 <0.0] *#*
bll 0.188 1.00 0.769 0.24 81.1
b22 1.012 1.00 0.909 1.11 28.7
bl12 -1.760 1.00 0.650 -2.71 1.91 *

Estimations et statistiques des coefficients : réponse Y5 : Protéine Tourteau

Ecart Type de la réponse 0.622
R2 0.701
R2A 0.577
R2 pred 0.455
PRESS 8.468
Nombre de degrés de liberté 12
Nom Coefficient F.Inflation Ecart-Type t.exp. Signif. %
b0 19.300 0.306 62.97 <0.0] *#*
bl 0.884 1.00 0.180 4.92 0.0352 ##*
b2 -0.144 1.00 0.215 -0.67 51.6
bll -0.056 1.00 0.311 -0.18 86.1
b22 -0.028 1.00 0.367 -0.07 94.2
b12 0.487 1.00 0.263 1.85 8.9
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Estimations et statistiques des coefficients : réponse Y6 : Teneur en pied TP

Ecart Type de la réponse 1.883
R2 0.932
R2A 0.904
R2 pred 0.862
PRESS 87.228
Nombre de degrés de liberté 12
Nom Coefficient F.Inflation Ecart-Type t.exp. Signif. %
b0 22.443 0.928 24.19 <0.01 ***
bl -1.906 1.00 0.544 -3.51 0.434 **
b2 -8.024 1.00 0.650 -12.35 <0.01 ***
bll -0.064 1.00 0.942 -0.07 94.7
b22 0.969 1.00 1.112 0.87 40.0
b12 0.329 1.00 0.796 0.41 68.7
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