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Introduction

Introduction

La production d’huile d’olive se concentre principalement dans les pays du pourtour
méditerranéen : Espagne, ltalie, Gréce, Turquie, Syrie, Tunisie, Algérie et Maroc. La
production de ces pays représente 94 % de la production mondiale (COI, 2018). En plus de sa
production principale (huile d’olive vierge et huile de grignons), I’industrie oléicole génere
deux résidus, 1’un solide (les grignons) et 1’autre liquide (les margines). Ces derniers sont
caractérisés par une valeur élevée de demande chimique en oxygéne (allant jusqu’a 200g/1), une
salinité élevée de 1’ordre de 6 a 10 g/, un pH acide et une concentration considérable en
composés organiques, representée essentiellement par les polyphénols (Dakhli, 2017).

Jusqu’a présent, les margines constituent un probléme environnemental majeur pour
les pays producteurs de I’huile (Zghari et al., 2018). Le rejet des effluents des huileries a lieu
soit dans les cours d’eau, soit épandues sur le sol. Ces effluents, fortement chargés en matiéres
organiques, affectent la qualité des eaux dans lesquelles elles sont déversees. En plus de la
couleur (rouge brun), leur forte charge organique exige une forte consommation d’oxygéne.
Epandues sur les sols, les margines peuvent dégradent la qualité du sol car elles contiennent des
substances toxiques (Kadi et al.,2020).

Pour réduire leurs effets négatifs, différents procedés de traitements ont été proposes.
Généralement, ces traitements peuvent étre répartis en plusieurs groupes qui peuvent étre
utilisés séparément ou combinés (les procédés thermiques, les procédés biologiques, les
procédés physico-chimique, oxydation avancée) (Elkacmi et al., 2017). La plupart de ces
méthodes présentent certains limites techniques et financiéres qui rend leurs mises en ceuvre
dans les conditions favorables difficiles (Benraoui, Ben Nejma, 2019).

Parmi tous les procédés testés pour la valorisation et le traitement des margines, tres
peu sont appliqués a I’échelle industrielle. Les traitements biologiques classiques aérobie ou
anaérobie s’avérent tres difficiles en raison des teneurs élevées des margines en matieres en
suspension et en substances organiques comme les polyphénols, les sucres, les acides
organiques et les tannins. Par contre, plusieurs technologies physico-chimiques connues ont
déja fait leurs preuves dans le domaine du traitement de ces effluents. Parmi celles-ci, figure la
technique de coagulation-floculation avec différents coagulants chimiques (sulfate
d’aluminium, chlorure ferrique, sulfate ferrique, chaux, etc.) (Sbai et Loukili, 2015).

D’ou s’inscrit 1’objet de cette étude qui est de rapporter les résultats récents lies aux

différentes méthodes de traitement des margines ainsi que les voies de leurs valorisations.

1



Introduction

Dans la présente étude nous allons essayer de donner des explications sur les
différentes variétés d’olives, procédé d’extraction d’huile d’olives. Ensuite, nous allons défini
les margine, leur origine, leurs caractéristiques physico-chimiques, leurs compositions et la
pollution environnementale causée par les margines au niveau des eaux, des sols, de I’air. Ceci
va nous conduit par la suite aux différents traitements des margines pouvant étre appliqués et
les principales technologies disponibles pour I’épuration des déchets générés dans la production
de I’huile d’olive. Nous terminerons par recommander les techniques de traitement pour la

valorisation des margines.
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Chapitre | : Généralités sur ’olivier

I-1) - Description botanique de ’olivier

L’espece Olea europaea L. est I'espece représentative du genre Olea du bassin
méditerranéen. On distingue deux sous-especes : l'olivier cultivé ou 1’olivier commun «
Oleaeuropaea Sativa » et l'olivier sauvage ou oléastre « Olea europaeasylvestris ».

L'arbre de I’olivier peut atteindre jusqu’au 15 métres de hauteur. Le fruit, I'olive est
une drupe avec une pulpe charnue riche en matiére grasse. D'abord vert, il devient noir a
maturité compléte vers octobre novembre. L’olive présente en général des différentes formes
géométriques (ovoide ou en poire, symétrique ou non) (Kailis et Harris, 2007).
I-2) -Structure de I’olive

Il est constitué de trois parties : Epicarpe, Mésocarpe (pulpe), Endocarpe (noyau). Le

noyau (amande) est tres dur, osseux, contient une graine (Bianchi, 2003).

a) Epicarpe

C’est la couche externe de ’olive (peau) qui représente 1 a 3% du poids du fruit, sa
couleur varie du vert en début de maturation au vert jaunatre, rose, rose violacé, violé et noir
a pleine maturité, ces variations de couleur sont liées a la composition en pigments dans le fruit
(Bianchi, 2003).

b) Mésocarpe
Il représente la partie comestible de I’olive (70 a 80% du poids du fruit) et renferme

divers constituants : eau, lipides, protéines, sucre, minéraux, etc (Bianchi, 2003).

c)Endocarpe
Il représente 18 a 22% du poids du fruit. Chaque variété d’olive est caractérisée par
la taille du noyau, son poids, sa forme et son degré de détachement de la pulpe. En effet,

ces parametres déterminent la qualité¢ du produit fini (Bianchi, 2003., Rodriguezet

al.,2008) (figure 01).
7 \\
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Figure 01 : Représentation schématique de 1’olive (Bandino et Dettori, 2001).
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I-3) -Les variétés d’olives
L’Algérie dispose d’un patrimoine constitu¢é de 164 cultivars autochtones et
introduits de toute la méditerranée et méme d’autre Atlantique. Les travaux de
caractérisation entamés par Mendil et Sibai (2006) ont permis de répertorier 72 variétés
autochtones dont 36 sont homologuées, le reste est en cours de réalisation. On distingue
les différentes variétés d’olives en fonction de la destination finale du fruit, soit en trois
typologies (Villa, 2006).
a) Olives de table
Parmi les variétés qu’on trouve en Algérie, on cite la variété : Ascolana,
Servillane ou Gordale (Loussert et Brousse, 1978 ; COI, 2000 ; Mendil et Sebai, 2006 ;
Benrachou, 2013).
b) Olives a Huile
En Algérie, on trouve principalement ; Chemlal, Limli, Blanquette de Guelma,
Ferkani (Mendil, 2009), Picholine marocaine, Rougette (Roussette), Rougette de Mitidja
(Loussert et Brousse, 1978 ; COI, 2000 ; Mendil et Sebai, 2006 ; Benrachou, 2013).
c) Olives mixtes
En Algérie, on trouve principalement les variétés suivantes : Aberkane, Azarraj,
Blanquette, Bouchouk, Cornicabra, Longue de Miliana, Neb Djamel, Ronde de Miliana,
Sigoise (Loussert et Brousse, 1978 ; COI, 2000 ; Mendil et Sebai, 2006 ; Benrachou,
2013).

I-4) -Procédés d’extraction de I’huile d’olive

La qualité de I’huile d’olive est relativement li¢e a la qualit¢ de la matieére premicere, il
est donc nécessaire de stocker trés peu de temps les fruits apreés récolte et d’éviter toute
blessure et choc des fruits au cours du ramassage et du transport (Di-Giovacchino,1991). Les

principales étapes d’extraction sont décrites comme suit :

I-4-1-La Récolte

Pour extraire une huile d’olive riche en arome, délicatement parfumée, et de bonne
qualité, la récolte des fruits est la premiere étape qui doit étre faite soigneusement en
respectant :la période et la méthode de la cueillette (Amouretti et al.,1985).
Il existe de nombreuses techniques de récolte d’olives variantes en fonction de la destination

finale de ces olives, de la nature du sol (les olives qui tombent par terre, subissent des lésions
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a travers lesquelles pénétrent les parasites du sol). L’acidité augmente et les profils du godt et

de I’arome changent. (Ouaouich et Hammadi, 2007) et de la superficie de 1’exploitation.

» La méthode traditionnelle :il s’agit de la récolte a la main ; cette opération convient
le mieux car elle permet d’aboutir a la meilleure qualité de 1’huile d’olive vierge
(Ouaouich et Hammadi, 2007).

> Peignage : les fruits sont détachés des branches par une sorte de peigne qui peuvent
également étre actionnés mécaniquement, et tombent dans les filets tendus sur le
terrain (Youy et al. 1988).

> Gaulage : les rameaux sont secondés par des batons plus ou moins long pour
provoquer la chute des olives (Camato,1990).

> Sur les filets permanents : les olives se détachent spontanément et tombent sur les
filets qui restent étendus sur le sol pendant toute la durée de la récolte. Il est conseillé
d’utiliser les filets de récolte pour recueillir les fruits car ils amortissent la chute des
fruits et limitent les dégats dus a la rupture de I’épicarpe en contact avec le sol et

améliore les rendements de la récolte (Villa, 2003).

La récolte des olives sur la terre est absolument déconseillée, puisque certains
éléments naturels dans le terrain, comme les micros organismes, en particulier certaines
bactéries qui peuvent interagir avec des métaux ; ce qui mene a leur transformation par des
processus d’oxydation/réduction ou d’alkylation : des concentrations élevées en certains
métaux tels que le fer et le cuir, sont déterminants pour la conservation de I’huile, puisqu’ils

accélérent les processus oxydatifs (Morilo, 1992).

I-4-2- Effeuillage et lavage
Ces deux opérations sont nécessaires et sont généralement réalisées par un
appareillage comportant un systéme d’aspiration pour 1I’¢limination des feuilles et un bassin

d’eau (figure 02) a circulation pour le lavage des olives (Michelakis, 1992).
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Figure 02 : Effeuillage et lavage (Thea, 2020).
1-4-3- Broyage et malaxage
Le broyage est une opération qui a pour but de dilacérer les cellules pour libérer
les gouttelettes d’huile des vacuoles (figure 03). Au cours de cette opération, les fruits

d’olives sont transformés en pate (Fouratiet al.,2003).

Figure 03 : Broyage des olives (lItsik, 2016).
Le malaxage est indispensable et s’opére dans des bacs semi cylindriques avec pales
tournants lentement (figure 04) ; il assure a la pate 1’onctuosité nécessaire pour une bonne
répartition sous les presses et un pressurage homogene et régulier. En fin du malaxage, la
pate doit étre homogene, sans aucun morceau de pulpe. La majeure partie des noyaux est
brisée (Argensonet al.,1999).

Figure 04 : Le malaxage des olives (Borocci,2020).
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I-4-4- Extraction de I’huile

Les opérations decrites ci-aprés(figure05) sont effectuées au sein de 1’huilerie
afin de conserver la qualité de I’huile et de faciliter la sortie pendant 1’opération de
séparation solide/liquide récupéré a I’aide de différents systemes d’extraction
(Benlemlih et al., 2016).

Cette extraction se déroule en deux étapes : la séparation de la phase liquide
(’eau et I’huile) des grignons et la séparation de la phase huileuse des margines
(Benlemlih et al., 2016).

Olives

{

Défoliation

{

Lavage

Broyage
(Généralement sous des meules)

{

Malaxage (A température ambiante)

l

Pressage

(Sépare solides /liquides)

y {

Huile /Eaux de végétation Grignons

Centrifugation /Décantation

(Séparé huile /huile-eau)

Huile Margine

Figure 05 : Schema général du procédé d’extraction de I’huile d’olive (Benlemlih et
al., 2016).
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L’extraction de I’huile d’olive peut étre effectuée par diverses techniques :
a) Extraction par percolation (Extraction sélective)

Cette extraction est réalisée grace a la différence des tensions interfaciales de
I’huile et des margines par rapport a une surface métallique constituée de lames
d’acier, cette derniére immergée dans la pate se couvre préférentiellement d’huile
qu’elle laisse s’égoutter quand elle est retirée de la masse pateuse (Figure06)
(Boskou,2006).

Olive

1l

Effeuillage /lavage

1l

Broyage

1l

Processus de percolation (Sinolea)

J {

Pate_ huileusg Phase huileuse

(Huile/margine / (Huile/Margine)

grignons)

Malaxage(25-30C°) Décantation gravitaire ou centrifugation

@j Décanteur horizontal %
iy

Grignons Phase Margine
huileuse ‘ \/
u Huile Sinolea

Centrifugation verticale

il il

Huile Margine

Figure 06 : Extraction par percolation (Sinolea) couplée a I’extraction a trois phases
(Boskou,2006).



Chapitre | : Généralités sur ’olivier

e MéthodeSinolea

Une autre méthode d’extraction est le procédé continu combinant la percolation et la
centrifugation, connu sous le nom de Sinolea (Vekiari et al.,2002). Au lieu du pressage ou de
centrifugation, cette méthode utilise la filtration sélective combinée avec la centrifugation
pour séparer I’huile de la pate d’olive. Cependant, ce procédé est peu appliqué du fait de ses
colts opérationnels élevés, de son entretien colteux, de sa demande élevée en énergie et de
son faible rendement. Par conséquent, la pate d’olive obtenue aprés extraction doit étre traitée
en utilisant une méthode standard pour augmenter les rendements en huile.
b) Extraction discontinue (par pressage)
Ce systeme utilise des presses métalliques a vis ou le cas échéant, des presses hydrauliques
(Hammadi, 2006). La pression est le procédé d’extraction de I’huile le plus ancien. La pate
est répartie en couche sur des scourtins, disque en fibre naturelle ou synthétique, faisant
office d’armature et permettant la filtration lors de la pression. Ces disques sont empilés les
uns sur les autres pour étre ensuite presses. Deux phases sont obtenues : un liquide, 1’huile et
I’eau de végétation (margine) et un solide : les grignons (pulpe et noyaux) qui reste entre les
scourtins (figure 07) (Hammadi, 2006).

[ Effeuillage-lavage ]

{

Broyage

{

[ Enscourtinage ]

{

[ Pressage ]

)
\—

Séparation par décantation ou centrifugation

Figure 07 : Systéme discontinu d’extraction par presse (Hammadi, 2006).
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c)Extraction continue

L’extraction de I’huile a partir des olives par centrifugation directe des pates intervient
par I’effet de la force centrifuge (3000 a 4000 tours/mn). Cette derniére accentue la différence
entre les poids spécifiques des liquides non miscibles et du matériel solide et permet ainsi, la
séparation continue et simultanée des différentes phases (Cuellar,1990). Deux technologies
sont proposeées :la centrifugation a trois phases, la plus utilisée en Algérie est la centrifugation
a deux phases.

> Extraction continue a trois phases

L’extraction par centrifugation se fait a travers des phases successives
contrairement au procédé discontinu. La pate issue du malaxage est diluée avec de
I’eau avant d’entrer dans un décanteur, une centrifugeuse horizontale, ou les différents
composés de la pate se séparent selon leur densité (Hammadi,2006), trois phases sont

obtenues :

Le grignon qui va dans la partie la plus ¢loignée de I’axe de tour.

Les margines ou eau de végétation qui se trouvent sur 1’anneau intermédiaire.

L’huile qui reste autour de 1’axe (Benyahia et Zein, 2003) (figure08).

[ Lavage-effeuillage ]

Malaxage
Eau

<
ll
~

[ Centrifugation ]
i

Séparation centrifuge

Figure 08: Systtme continu d’extraction avec centrifugation & trois phases
(Hammadi,2006).
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» Extraction continue a deux phases
Le procédé technologique d’extraction de 1’huile d’olive fonctionne avec un systéeme
de centrifugation a deux phases (huile et grignons humide) qui ne nécessite pas 1’adjonction

d’eau pour la separation des phases huileuses et solide(figure09) (Hammadi,2006).

[ Effeuillage-lavage ]

J
J

Peétrissage

[ Centrifugation ]

[ Grignons + eau de végétation ]

Figure 09: Systéme continu d’extraction avec centrifugation a deux phases
(Hammadi,2006).

I-5) -Comparaison des procédés d’extraction de I’huile d’olive
Aucun des procédés ne peut étre considéré comme parfait, chacun d’eux posséde des
avantages et des inconvenients ; le tableau illustre les principaux procédés (traditionnel,

moderne a deux et a trois phases).
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Tableau |: Comparaison entre les principaux systémes d’extraction (Niaounakis et

al.,2006).

Systéme traditionnel(presse)

Systéme moderne a Systéme moderne a deux
trois phases phases

Nécessite une importante main
d’ceuvre

Permettre de réduire la main d’ccuvre

Faible capacité de production

Grande capacité de production

Altération des huiles apreés
exposition des pates des olives a
I’air libre durant environ une
heure de trituration parfois plus.

Les opérations de transformation se passent en clos,
ce qui protege I’huile de I’altération par 1’0xygene de
’air.

Consommation moyenne d’eau

Consommation élevée Tres faible consommation
d’eau d’eau

Les huiles extraites sont riches
en antioxydants.

Les huiles extraites sont Les huiles extraites sont riches
pauvres en antioxydants | en antioxydants

Généralement 1’huile est
relativement acide (le respect
des regles d’hygiéne est
difficile)

Faible acidité de 1’huile

Grand risque de contamination

Faible risque de contamination

Faible résistance de I’huile a
I’oxydation a cause des acides
gras libres.

Faible résistance de Stabilité de I’huile a
I’huile & I’oxydation a I’oxydation

cause de sa pauvreté en
antioxydants

Quantité moyenne de margines

Tres grande quantité de Pas de margines
margines

Faible quantité de grignons
(28+4%).

Quantité moyenne de Grande quantité de grignons
grignons (48x4%). (60£4%).

I-6) -Les sous-produits de I’olivier

L’extraction de I’huile d’olive génére deux types de résidus : les grignons

(résidus solides) et les margines (résidus liquides).
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I-6-1- Les résidus liquides

Les margines qui sont considérées comme résidus liquides sont constitués, en fonction
du systéme de séparation utilisé¢ dans I’opération d’extraction : des eaux de lavage du fruit,
des eaux de ringage de trémies de stockage, des eaux ajoutées au cours du malaxage, des eaux
de nettoyage d’huile (ce sont les eaux issues de la derniére centrifugation de 1’huile ou on
ajoute des proportions d’eau chaude)et des eaux de végétation de I’olive elle-méme qui

représentent a elles seules 40 a 50% des eaux (Nefzaoui, 1991)(Figure 10)

Figure 10 : Les résidus liquides (Imani, 2018).

I-6-2-Les résidus solides

Les grignons sont les résidus solides obtenus aprés le premier pressage des olives. Ils
contiennent encore de I’huile appelée huile secondaire (figure 11). lls sont composés de
peaux, de résidus de pulpe et de fragments des noyaux. Ces déchets contiennent en moyenne
28,5% d'eau, 41,5% de coque (partie externe du noyau), 21,5% de pulpe et 8,5% d’huile
(Amic et Dalmasso, 2013).

Figure 11 : Les résidus solides (Naomi,2012).
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Selon Sansoucy (1984), il existe différents types de grignons :

a) Le grignon brut : c’est le résidu de la premiére extraction de I'huile par pression de
l'olive entiere. Ses teneurs relativement élevées en eau (24%) et en huile (9%)
favorisent son altération rapide lorsqu'il est laissé a l'air libre.

b) Le grignon épuisé : c’est le résidu obtenu aprées déshuilage du grignon brut par une
distillation avec 1’utilisation d’un solvant généralement I'hexane.

c) Le grignon partiellement dénoyauté : résulte de la séparation partielle du noyau
de la pulpe par tamisage ou ventilation. Il est dit « gras » si son huile n’est pas
extraite par un solvant, ou « dégraissé ou épuisé » si son huile est extraite par
solvant (Nefzaoui.,1987).

d) Le grignon humide : Le grignon humide est soumis dans les huileries a deux
phases afin d’extraire entre 40 et 60% de 1’huile restante. Il est ensuite emmené
dans des usines d’extraction d’huile de grignon ou, aprés un séchage permettra
d’atteindre 8% d’humidité (Nefzaoui, 1984).

I-7) - La production de I’huile d’olive

1-Dans le monde

Au cours des derniers mois, le marché international de I'huile d'olive a connu un
déséquilibre entre I’offre et la demande ce qui a induit une chute des prix sur un marché
caractérisé par deux récoltes successives importantes en 2018-2019 et 2019-2020 et un
niveau de stock déja elevé. En effet, en fin décembre 2019, la Commission Européenne a
estimé a 3,121 millions de tonnes la production mondiale d'huile d'olive pour la campagne
2019/2020. L'Union Européenne reste le premier producteur avec 70% de la production
mondiale. Les perspectives de la production dans I'UE devraient atteindre environ 1,989
millions de tonnes d'huile d'olive pour la campagne 2019/20 enregistrant ainsi une baisse de
12% par rapport a la campagne 2018/2019 (2,264 millions de tonnes) (Tableau Il). En ce
qui concerne les autres zones géographiques - en dehors de I'UE — la Commission
Européenne estime a environ 1,133 millions tonnes la production totale enregistrant ainsi
une hausse de 24% par rapport a la campagne précédente due principalement a la hausse de
la production en Tunisie avec 300 mille tonnesl (+150%), la Turquie avec 225 milles tonnes
(+16%) et 608 milles tonnes d'huile d'olive pour le reste des pays producteurs (601 milles
tonnes en 2018/2019) (ONAGRI, 2020).
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Tableau I1 : Production mondiale de I’huile d’olive (ONAGRI, 2020).

Production 2018/2019 (en 1000 t) 2019/2020 (en 1000 t) Variation

Espagne 1790 1230 -31
Italie 174 322 85
Tunisie 140 350 150
Grese 120 300 150
Turquie 194 225 16
Maroc 200 145 -28
Portugal 100 120 20
Algérie 97 82 -15
Total UE 2264 1989 -12
Total monde 3178 3121 -2

2- En Algérie

L'Algérie fait partie des principaux pays méditerranéens dont le climat est des plus
propices a la culture de I'olivier. L'oléiculture est la premiére richesse forestiére de I'Algerie,
elle constitue une source de subsistance pour plusieurs familles. Avec les nouvelles mesures
de restructuration du développement agricole, I'Algérie veut développer son secteur oléicole,
en augmentant les surfaces plantées et en modernisant les industries d'extraction d'huile
d’olive et ainsi se placer parmi les premiers pays producteurs d'huile d'olive (DSA, 2020)

Le Ministre de I’agriculture du développement rural et de la péche (MADRP) a
annoncé qu’une production de 100millions de litres d’olive est attendue au cours de la
campagne oléicole 2019/2020 et que cette production couvre une superficie d’environ
500.000 ha. Grace aux efforts des agriculteurs et au soutien de 1’Etat, le verger oléicole
national a connu une extension de 170.000 ha.

En plus de I’huile d’olive, la production oléicole génére également deux sous-
produits : les margines (déchets liquides) et le grignon (déchet solide). Deux matiéres qui ne
sont pas facilement dégradables. Un Kilogramme d’olive peut générer entre 1 a 1,5 litre de
margine. Cela dépend du systéme d’extraction utilisé. En effet, selon Benyahia et Zein.
(2003), un pressage d’une tonne d’olive avec les méthodes modernes produit en moyenne 1,5
tonne de sous-produit liquide (communément appelé margine). L’Algérie génére environ

80% des sous-produits (Rahmani, 2019), toutefois les données précises concernant ces sous-
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produits déversés sont limitées a 1’exception de ce qui pourrait étre destiné a 1’alimentation
du bétail, aucune méthode de traitement de ces déchets n’a été adoptée afin de les valoriser.
e Région de Bejaia

L'olivier constitue la principale espece des oliveraies plantées dans la willaya de
Bejaia, elle est leader dans la production d’huile d’olive a 1’échelle nationale, bien que cette
culture se pratique en extensif, sur un relief des plus montagneux.

L’Olivier occupe quelque 58000 hectares, abritant 5,276 millions d’arbres, dont
4,482 millions sont productifs selon un bilan dressé en automne 2019. Les variétés les plus
cultivées sont : Chemlel, Azaradj, Tablout, Taksrit et Bouchouk (DSA,2020).

Dans la wilaya de Bejaia la production oléicole atteindra cette année 22 millions de
litres soit une hausse de plus de 5 millions de litres par rapport a 1’an dernier ou 1’on n’a pas
dépassé 17 millions de litres. Ce sont la les estimations de la Direction des services agricoles
(DSA) de wilaya (DSA,2020).
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Chapitre 1l : Les margines

11-1) -Définition
Selon Achak et al., (2011), les margines proviennent de la fraction liquide des
olives et de I’eau, éventuellement rajoutée en cours du processus de trituration. La qualité et

la quantité des margines dépendent de 1’opération d’extraction d’huile d’olive.

Elles sont aussi influencées par la variété d’olive, la saison de cueillette, le taux de
maturation des fruits et les conditions climatiques, on estime généralement qu’un kilogramme
d’olive fournit de 1 a 1,5 litre de margines en fonction du systeme d’extraction utilisé (Achak
et al., 2009).

11-2) - Origine des margines

L’ensemble de déchets liquides constitués en fonction du systeme utilisé dans
I’opération d’extraction, & savoir :

-Eaux de lavage du fruit :la quantité utilisée varie entre 80 et 120 litres par tonne d’olive et
qui dépend du type de produit qui provient de la compagne. Elles sont constituées de
particules de poussiere ou de terre, ainsi que des petites quantités de matiére grasse (MG)
issues du fruit plus au moins abimé. Ces eaux sont facilement recyclables par simple
operation de décantation et/ou de filtrage en raison de leur faible contenu organique
(Fiorentino et al., 2003).

-Eaux de rincage des trémies de stockage.

-Eaux de végétation de ’olive : elles-mémes, telles que 40 a 50% d’eau provient du fruit
d’olive (Nefzaoui, 1991).

-Eaux ajoutées au cours du malaxage.

-Eaux de nettoyage d’huile : ce sont les eaux issues de la derniére centrifugation de 1’huile
ou on ajoute des proportions d’eau chaude. Elles représentent I’ensemble des déchets aqueux
contenu dans I’huile d’extraction et de I’ecau chaude ajoutée. Ce déchet est incorporé
traditionnellement au déchets liquide généré lors de 1’extraction dans le premier pressoir ou le
premier décanteur et 1’ensemble constituant la margine. Dans les huileries fonctionnant avec
le systéme continu a deux phases, ces eaux constituent le seul déchet liquide existant, étant
donné qu’il n’y a pas production de margine au cours de 1’extraction (Sifoun, 2008).

Le tableau Il représente les différentes quantités des margines produites avec leur origine,

pour différents systémes d’extraction.
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Tableau 111 : Production aqueuse des différents systémes d’extraction d’huile d’olive
(Fiestas.,1981, Hamdi.,1993).

Systemes Séparation | Séparation Nettoyage Effluent
d’extraction Solide/liquide | Liquide/liquide | général Final
(L/kg) (L/kg) (L/kg)
Presse 0,4 0,2 0,02 0,66
Trois phases 0,9 0,2 0,05 1,24
Deux phases 0 0,15 0,05 0,25

11-3) - Couleur des margines
En général, les margines sont de couleur brune-rougeétre a noir. Cette variation de couleur est
due a plusieurs facteurs (Karapinar et Worgon,1983 ; Bambalov et al.,1989) :

> Variétés et degré de maturité des olives.

> Etat de fraicheur des margines.

> Etat de dégradation des composés phénoliques.

Le pigment brun ou catécholamine est un polymére de nature phénolique responsable

de la couleur foncée des margines. Ce polyphénol ne se trouve pas dans les olives. 1l se forme
au cours du broyage a partir des orthodiphénols tres abondants dans la pulpe, sous 1’action des

phenoloxydases. Cette enzyme est inactive dans les drupes entiéres (Ranalli,1991).
11-4) -Caractéristiqueset composition des margines

I1-4-1-Parametres physicochimiques des margines

Les caractéristiques physicochimiques des margines sont assez variables, en fonction des
conditions climatiques, de la variété d’olive, de maturité du fruit, du temps de stockage et du
procédé d’extraction (tableau 1V) (Fiorentino et al.,2003).Les margines contiennent la
majorité¢ des especes chimiques solubles dans 1’eau présentes dans 1’olive, une forte charge
organique et rapport (C/N) (Carbone/Azote) élevé, la valeur de la demande chimique en
oxygeéne (DCO) dépasse 200g/I(Morillo et al.,2009). Elles sont composées d’eau (83-92% en
poids) (Kapellakis et al.,2008).

Les effluents des systémes d’extraction d’olives présentent un pH acide compris
entre 4,2 et 5,9 (Eroglu et al., 2008). Une toxiciteé saline considérable reflétée par des valeurs
élevées de conductivité électrique et une charge importante de polluants organiques
(Ochando et al, 2016). Elles se caractérisent par leur pouvoir antimicrobien (Esmail et al.,
2015).
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Tableau IV : paramétres physico-chimiques des margines (Mekki et al., 2008)

Paramétres Valeur
PH 3,5et4,9
Carbone organique total (g. L™ ) 36,6

Couleur Brun-rougeatre
Conductivité 10 ms.cm™!
Température Ambiante
DCO 120g. L!

11-4-2-Composition des margines

Les margines sont caractérisées par une intense couleur brun-violet ou brun-rouge a noir et
une odeur de I’huile d’olive (Daassi et al., 2014). Elles sont composées de 84,83% a 94,83%
d’ecau (Tsiouplas et al.,2002), de 35% a 15% de substance organique (composés
phenoliques, lipides, sucre, protéine, ...), et de 0,5 a 2% de sels minéraux (potassium, sodium,
magnésium, ...) (Tableau V) (Anglada et al., 2011), ainsi que des traces de vitamine et de
pesticides (Kapellakis et al., 2008).

Tableau V : Composition des margines (Benyahia et al., 2003).

Composant Teneur en %
Eau 83-88%
Matieres organiques 10,5-15%
Matiéres minérales 1,5-2%
Matiéres azotées totales 1,25-2,4%
Matiéres grasses 0,03-1%
Polyphénols 1-1,5%

11-4-2-1) - Caracteéristique minérale
Les margines contiennent des quantités significatives de sels minéraux (Ranalli,
1991), dont 80% sont solubles (phosphates et chlorures) et 20% insolubles (carbonates et
silicates). Les éléments les plus représentatifs sont le potassium (47%), les phosphates
(14%) et le sodium (7%) (Azbar et al.,2008).
11-4-2-2) -Caractéristique organique

Les margines ont un pouvoir polluant tres important avec une demande biologique en

19



Chapitre 1l : Les margines

oxygeéne (DBO) de 12 & 63 g/L et une demande chimique en oxygéne (DCO) de 80 - 200 g/L.

Ces valeurs sont 200 a 400 fois supérieures a celles des eaux municipales (Al Mallahet

al.,2000). La matiere organique des effluents d’huileries d’olive est constituée de glucides
(13-53%), de proteines (8-16%), de composés phénoliques (2-15%), de lipides (1-14%), de
polyalcools (3-10%) et d’acides organiques (3-10%) (Fountoulakis et al.,2002). Cette

composition résulte de la destruction des tissus de 1’olive au cours de la trituration et de

I’extraction de I’huile (Al Mallah et al.,2000).

a)

b)

d)

Les glucides sont essentiellement représentés par la cellulose et les pectines, ces
dernieres jouant un roéle important dans la texture des olives (Obiedet al., 2005),
Récemment, de nombreux travaux ont montré que les margines sont trés riches en
sucres simples en particulier : la raffinose, le saccharose, 1’arabinose, la xylose, le
mannose et le fructose (Fezzaniet al.,2009).1ls jouent un role important dans la texture
des olives ou ils représentent environ 0,6% du poids de la pulpe fraiche (Capasso et
al.,2002). Les sucres représentent entre 4,1% et 4,8% du poids total des margines
pouvant se répartir comme suit: arabinose (62%-71%), galactose (17%-25%),
rhamnose (2%-3%), xylose (12%), glucose (1%) (Dermeche et al., 2013).

La fraction azotée est principalement représentée par les protéines avec une
concentration variant entre 1,2% et 2,4%. Tous les acides aminés ont été identifiés
dans les margines. Les plus abondants sont 1’acide aspartique, 1’acide glutamique et
I’arginine. Les principaux acides organiques rencontrés sont les acides formique,

oxalique, lactique, malique, oléique, palmitique et citrique (Parinos et al., 2007).

Les vitamines sont définies comme un groupe de composés organiques complexes
présents en petites quantités dans les aliments naturels et les produits alimentaires. Ils
sont divisés en vitamines liposolubles, comme les vitamines A, D, E et K ou
hydrosolubles : les vitamines B et C (McDowell et al., 2000).

Les acides organiques :la proportion de ces composés représente 0,5 % a 1,5% des
margines, les principaux acides organiques rencontrés sont les acides fumarique,
glycérique, lactique, malique et malonique (Salvemini, 1985 ; Casa et al., 2003 ; El
hadjjoudji et al., 2007).

11-4-2-3) - Antioxydants des margines
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a) Les caroténoides : sont des pigments de couleur orange et jaune répandus chez les
végétaux ; liposoluble et appartiennent a la famille chimique des terpénoides, formés a partir
de la polymérisation d’unités isoprénes a structure aliphatiques ou alicycliques (Cathaud,
2019). On distingue deux groupes :

» Les caroténes sont des pigments de couleur orange. Le caroténe est le dimére de la
vitamine A et se présente sous deux formes : a et B-caroténe. Le caroténe est un anti-
oxydant. (Cathaud, 2019).

> Les xanthophylles sont des molécules de couleur jaune dérivées des caroténes, parmi
lesquelles on cite : la lutéine, Zéaxanthine, Fucoxanthine (Cathaud, 2019).

b) Les tocophérols :la vitamine E est le terme générique utilisé habituellement pour désigner
les différents tocophérols et tocotriénols. Cette vitamine liposoluble est reconnue pour ses
propriétés antioxydantes et assure la stabilité des structures cellulaires. Sa concentration
dépend de plusieurs facteurs tels que, les conditions climatiques (Beltran, 2010), le procédé
d'extraction de I'huile d’olive (Clodoveo, 2012), le degré de maturité du fruit (Benito et al.,
2013) et la variété d'olive (Ballus et al., 2014).

c) Les composés phénoliques : sont des substances qui possédent au moins un groupement
hydroxyle (OH) substitué par un cycle aromatique (Skerget et al., 2005).Ces composés
peuvent étre regroupés en différentes classes (Tableau V1) selon la complexité du squelette
de base (allant d’un simple C6 a des formes tres polymérisees), la substitution de ce squelette
(degré d'oxydation, d'hydroxylation, de méthylation...), et les liaisons possibles de ces
molécules de base avec d’autres molécules (glucides, lipides, protéines, autres métabolites
secondaires pouvant étre ou non des composés phénoliques...) (Robards, 2003 ;Shahidi et
al., 2003).
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Tableau VI : Principales classes de composés phénoliques (Bruneton, 1999).

Squelette Classe Exemple
Carboné
Ce Phénols simples Hydroquinone
Cs-C1 Acides hydroxybenzoiques Acide
Parahydroxybenzoique
Ce-Cs Acide hydroxycinnamiques Acide p-coumarique
Coumarines Ombelliférone
C6-Cs Naphtoguinones Juglon
Ce-C2-Cs Stilbénes Trans-resvératrol
Ce-C3-Cs Flavonoides Kaempférol
e Flavanols
e Anthocyanes
e Flavonones
Isoflanonoides Daidzéine
(Ce-C3)2 Lignanes Entérodiol
(C6-C3) n Lignines
(C6-C3-Cé) n Tanins Procyanidol

Les margines contiennent des composés phénoliques de structure variable ; ces
composés proviennent de I’hydrolyse enzymatique des formes glucosidiques et des esters de
la pulpe dont la qualité produite est en fonction du processus d’élaboration des huiles et de la
variété (Ranalli, 1991). Leur teneur est de ’ordre de 3g a 5g. L’ (Zahariet al.,2014). Les
composés phénoliques des margines sont de nature monomérique et polymérique. La
solubilité des composés phénoliques dans 1’huile est cependant bien inférieure a celle dans la
phase aqueuse. En effet, un taux de 2% seulement des composés phénoliques originaires des
olives sont transférés a 1’huile, 53% aux margines et 45% aux grignons d’olives (Rodis et
al.,2002).

> Les monomeres phénoliques
Les acides phénoliques sont les monomeres les plus abondants dans les margines, ce
qui explique leur acidité. Fiestas Ros et al. (1992) ont identifié plusieurs acides et alcools

phenoliques dans les margines (tableau VII).
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Tableau VII : composés phénoliques et principales formes monomeéres des margines
(PharmMinh et al., 2006).

Composés phénoliques Teneur
Phénols totaux (g /1) 3,7+0,1
Ortho-diphenol (g /1) 1,2 £0,02
Acide3,4-dihydroxybenzoique(mM) 0,35+0,01
Catechol(mM) 2,28+0,1
Acide 4-hydroxybenzoique(mM) 0,12 £ 0,004
Tyrosol(mM) 2,47 £ 0,07
Acide syringique(mM) 0,196 + 0,04
Acide caféique(mM) 153+0,1
4-Methylcatechol(mM) 412 +0,3
Acide 3-hydroxyphénylpropionique(mM) | 0,06
Acide para-coumarique(mM) 0,19
Acide vératrique(mM) 0,227+ 0,21
Acide 3,4,5-trimethoxybenzoique(mM) 0,03
Acide trans-cinnamique(mM) 0,33+ 0,08

> Les polymeres phénoliques
- Les anthocyanes : c¢’est une famille de molécules aux formules chimique tres diverses dont
les couleurs varient du bleu au rouge. Leur structure porte plusieurs fonction hydroxyle dont
I’une est glycosylée par différentes oses (glucose, galactose, rhamnose, arabinose), oligosides
ou hétérosides. La fraction osidique des anthocyanes assure leur solubilité dans le milieu
aqueux des vacuoles (Samouelian et al., 2009).
-Flavonoides : tels que les flavone et les flavanols ; les produits de condensation des flavones
ont a ’origine d’un groupe important de tannins et les isoflavonoides (Macheix et al.,2015).
-Les tannins : regroupe des composés polyphénoliques caractérisés par leurs propriétés de
combinaison aux protéines (Boubekri,2014). lls sont classés conventionnellement en tanins
hydrolysables et tannins condensé.

v' Les tannins hydrolysables : lls sont caractérisés par le fait qu’ils peuvent étre
dégradés par hydrolyses chimiques ou enzymatiques. lls liberent alors une partie non
phénolique (souvent glucose) et une partie phénolique (Macheix et al., 2015).

v Les tannins condensés : contrairement aux tannins hydrolysables, ils sont résistants a

I’hydrolyse et seuls des attaques chimiques forte permettent de les dégrader, ainsi par
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traitement acide a chaud, ils se transforment en pigment rouges et oligomeéres sont

dénommeés « Proanthocyanidines » (Macheix et al., 2015).

11-4-3) - Caractéristiques microbiologiques des margines

Les études microbiologiques effectuées des margines ont confirmé 1’absence totale
de micro-organismes pathogénes. Des analyses microbiologiques ont montré que les levures
et les champignons sont capables de se développer mieux que les bactéries. Ces micro-
organismes supportent la salinité élevée et le pH acide caractéristique de ces effluents
résistent plus que les bactéries aux substances phénoliques (Aissam,2001).

11-4-4) Proprietés biologiques des antioxydants des margines
Parmi les principaux mécanismes de I’activité antioxydante des polyphénols on cite :
> Le piégeage des espéces oxygénées réactives (EOR).
> L’inhibition des enzymes impliqués dans le stress oxydatif et la chélation des
traces métalliques (fer) responsable de la production des EOR (Halliwell,
1994 Turkmen et al., 2007 ; Bouzid et al., 2011).

Les composés phénoliques en général et les flavonoides en particulier exercent
diverses propriétés physiologiques comme les activités antiallergique, antiathérogéniques,
anti-inflammatoire,hépatoprotective,antimicrobienne,antivirale,anti-thrombotique,
cardioprotectrice et vasodilatoire (Middleton et al.,2000 ;Ksouri et al.,2007).Cependant
I’action antimicrobienne des phénols est liée a la capacité a dénaturer les protéines et sont
généralement classés comme agents agissant en surface (Caturla et al.,2005 ;Casas-Sanchez
et al.,2007).Leur action conduirait a la fuite des constituants cellulaires tels que les protéines,
potassium et le phosphate a partir des bactéries suite a la destruction du peptidoglycane ou
aux dommages de la membrane cellulaire ainsi qu'une perturbation des fractions lipidiques de

la membrane plasmique des micro-organismes (Domineco et al.,2005).

11-5) -Pouvoir polluant des margines

Les margines sont des déchets industriels, produits lors de la production de 1’huile
d’olive en tant que sous-produit (Zghari et al.,2018). Le rejet des margines non traitées et
extrémement chargées en matieres organiques pose un probleme écologique majeur pour les

pays producteurs de I’huile d’olive en raison de la charge organique fortement toxique
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(Dermeche et al.,2013), ’acidité et la forte demande chimique et biologique en oxygéne
(DBO et DCO), les margines présentent une activité polluante tres élevée (Aharonov-
Nadborny et al.,2017 ; Suna Erses Yay et al.,2012).

11-5-1) - La pollution des eaux

Les margines sont rejetées le plus souvent dans des récepteurs naturels, des cours d’eau sans
aucun contréle préalable et nuisent fortement a la qualité de ces eaux de surfaces. La tres forte
charge en matieres organiques empéche ces eaux de s’auto-épurer et la pollution peut
s’étendre sur de trés longues distances (Mebirouk,2002).

Les margines sont peu dégradables a cause des substances phytotoxiques et
antimicrobiennes (phénols, acides gras volatiles, insecticides etc...) qu’elles contiennent
(Belaid et al,2002). La coloration des eaux naturelles di aux tannins est 1’un des effets les
plus visibles de la pollution. De plus, la teneur élevée en sucres réducteurs provoque la
prolifération des micro-organismes qui y profitent comme substrat, ceci diminue la
disponibilit¢ de 1’0xygene pour d’autres organismes vivants et entraine un déséquilibre de
1’écosysteme aquatique, de méme que 1’accumulation du phosphore provoque 1’eutrophisation

des eaux et favorise la multiplication de pathogénes (Lacomelli,2000) (figure 12).

Figure 12 : Impact des margines sur I’environnement (Soualah, 2018).

11-5-2) -La pollution des sols

Les substances toxiques contenues dans ces déchets liquides se fixent dans les sols. Certaines
de ces substances telles que les phénols peuvent inhiber ’activité microbienne du sol
(Benyahia et Zien, 2003). L’épandage direct des effluents d’huileries d’olive sur les sols
provoque un colmatage et une diminution de leur qualité (Ghatas, 2004).

11-5-3) - La pollution de I’air

Cette pollution est causée généralement par la décomposition de ces effluents. Les fortes
teneurs en sels des margines, leur forte charge et leur acidité sursaturent le milieu récepteur et

provoquent des conditions d'anaérobioses propices aux degagements d'odeurs désagréables
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liées a I’émission de méthane et d'autres gaz irritants tels que le sulfure d’hydrogéne HS lors

du processus de fermentation (Niaounakis et Halvadakis, 2004) (figure 13).
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Figure 13 : Conséquences environnementales des rejets de margines dans le milieu naturel
(Niaounakis et Halvadakis, 2004 ; Taleb, 2018).
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I11-1) -Technologies de traitement des margines

A partir des années soixante-dix, ces effluents ont été I’objet d’une grande attention
de la plupart des institutions scientifiques, des entreprises et des organismes publics. Le but
commun est d’étudier et de proposer les meilleures stratégies et technologies de minimisation,
de bonne valorisation ou d’élimination de I’effet polluant de ces effluents. Les margines ont été
testés et proposés pour faire face a leur impact environnemental (Dermeche et al., 2013). |l
existe plus de vingt procédés applicables au traitement des margines. 11 s’agit dans la plupart
des opérations élémentaires ou combinées, testées en laboratoire ou dans une installation pilote,
le choix du systéme de traitement approprié est lié a plusieurs facteurs : le procédé d’extraction
d’huile, la charge produite par les huileries et la voie de valorisation des margines (Arda et al.,
2010).

I11-1-1) - Processus thermiques
I11-1-1-1) — Evaporation naturelle

L’évaporation naturelle est tributaire des conditions climatiques. En effet, elle dépend
étroitement de la vitesse du vent, du degré d’ensoleillement et de I’humidité de 1’air. Ce procédé
consiste a stocker les margines dans des bassins de faible profondeur (0,7 & 1,5 m) (Benitez et
al, 1996). Durant leur séjour dans les bassins d’évaporation, les margines subissent une
autoépuration naturelle par une série de processus de fermentation aérobie et anaérobie. Les
agents de cette biodégradation sont surtout des levures qui se trouvent a I’origine dans les olives
(Mantzavinos, 2003). Cependant, cette méthode pose de nombreux problémes comme les
mauvaises odeurs, la prolifération d’insecte et I’infiltration (Bouraoui et Ben Nejma, 2019).

Bouraoui et Ben Nejma. (2019) ont développé un processus de séchage des eaux
d’une oliveraie en serre séchoir solaire ; la masse totale de liquide évaporé obtenue a partir de
janvier a décembre sous la serre séche et sous le soleil montre que I’effet d’activité semble
étroitement dépendant des variations, la progression totale de la masse liquide évaporée était
globalement dépendante de la température ambiante moyenne et du rayonnement solaire
maximal. D’autre part, I’énergie ne varie pas seulement d’une saison a ’autre mais aussi d’un

endroit a I’autre en fonction de la situation géographique.
111-1-1-2) Evaporation forcée (incinération)

L’incinération est une technique couteuse complexe et extrémement gourmande en

énergie. Elle parait d’autant moins appropriée lorsque les margines sont composées a plus de
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80% d’eau. Elle permet d’évaporer d’abord la phase aqueuse des margines et de bruler ensuite
les matieres organiques (Yahiaoui, 2012).

Le principe est identique a celui de 1I’évaporation libre. C’est un procédé qui consiste
a introduire des panneaux évaporateurs au niveau des bassins de stockage des margines. Cette
installation permet de faciliter I’évaporation de la phase aqueuse des margines de 100 a 300
m2/m3 du bassin. Cette technique est basée sur la différence du potentiel hydrique entre les
mailles des panneaux et I’eau. La déshydratation des margines est donc plus facile par arrosage
sur un élément générateur de la surface exposé au vent. Cette méthode requiere une superficie
réduite des bassins d’évaporation (Jagaba et al., 2019). L’incinération est un simple processus
qui permet I’élimination de toute matieres organiques. L’inconvénient de cette méthode est le
colt eleve (Crimi et Lichtfouse, 2019).

111-1-2) - Procédés physiques

Les traitements physiques des margines consistent a I'épaississement des matieres
polluantes organique et minérale (soluble et insoluble) et a leur séparation de la phase liquide.
Ces procédés sont a l'origine d'une importante charge polluante solide et sont extrémement
coQteux en énergie rendant difficile leurs utilisations par les petites entreprises productrices (El
Hajjouji et al., 2007). Les procédés a membranes comme l'ultra filtration et I'osmose inverse,
s'emploient souvent dans le traitement de certains courants liquides résiduaires, ceci permet
déliminer les polluants de I'eau en générant un courant liquide et un courant concentré
(Zawlotzki., 2004).
a) Nano filtration

Sanches et al. (2016), ont étudié différents tests de nanofiltration en variant certains
facteurs. Les données ont montré que la nanofiltration peut étre exploitée a des facteurs de
réduction volumique considérablement élevés et qu’il est toujours efficaces vers la suppression
de plusieurs composants, un déclin de flux d’environ 50% a été observé au facteur de réduction
du volume le plus ¢élevé, principalement en raison de I’augmentation de la pression osmotique.
Des rejets considérablement élevés ont été obtenue dans toutes les expériences de solides en
suspension totaux (83 a > 99%), du carbone organique total (64 a 99%), de la demande
d’oxygéne chimique (53 a 77%) et de pétrole et de graisse (67 a > 82%) avec récupération
potentielle des composés phénoliques. La nanofiltration est économiquement réalisable.
b) Osmose inverse

L’osmose inverse permet de séparer une solution en deux phases : I’'une concentrée et

I’autre diluée sous une pression allant jusqu’a 80 bars. Ce procédé permet d’¢liminer 100% de
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la DCO initiale. En revanche, il nécessite un prétraitement, une demande énergétique élevée,
par contre une altération rapide des membranes utilisées a été constatée (Drouiche et al., 2004).
Les études portantes sur 1’efficacité de 1’osmose inverse ont montré que cette méthode
est capable de récupérer les effluents d’égouts traités a utiliser comme eau d’irrigation pour les
cultures alimentaires. L’osmose inverse convient a la remise en état des eaux usées en raison
du rejet élevé des ions dissous. L’eau d’irrigation la plus appropriée et la plus économique a été
obtenue a I’aide d’une pression d’alimentation de 14 bars et d’un débit de 3,5 Ipm (Hafiz et al.,
2020).
c¢) Ultrafiltration-filtration

C’est un systéme de filtration a travers une membrane qui permet la rétention des
macromolécules dont la masse moléculaire est supérieur a 500mg/mol. Des investigations ont
eu lieu, par I'utilisation d’un bioréacteur muni d’ultrafiltration afin de traiter les margines
diluées, toutefois cette méthode de traitement doit étre utilisée en phase de prétraitement pour
éliminer les composées phénoliques (Dhaouadi et Marrot, 2008).

Lounici et al. (2016) ont étudié le traitement des margines par un réacteur
¢électrochimique avec I’ultrafiltration comme prétraitement. Lors de [ultrafiltration des
margines, une chute de 1’ordre de 30% de perméabilité de la membrane a été enregistrée. Ce
résultat permet d’affirmer que la technique membranaire constitue un bon choix comme pré
traitement et que le phénomeéne de colmatage et d’adsorption ne sont pas un obstacle pour
I’application de cette technique. La DCO du perméat de 1’ordre de 1011 mg d’O2/l permet de
confirmer ’efficacité de 1’ultrafiltration comme procédé principal de traitement alors que les
margines présentaient une DCO de 1’ordre de 28000 mg d’O2/I.

L’application du couplage de deux procédés ultrafiltration réacteur bipolaire permet
de réduire considérablement le taux d’abattement (d’épuisement) de la DCO des margines. En
effet, un abattement supérieur a 99% a été obtenue, lors de I’expérience la valeur de DCO de
margine atteignant 78mgO>/I (Lounici et al., 2016).

111-1-3) - Procédés chimiques

Le traitement chimique des margines est réalis¢ afin de réduire I’intensité¢ de la
coloration et de la charge organique. Il peut étre utilisé en tant que prétraitement ou traitement
de finition apres épuration biologique. Ces techniques sont basées généralement sur les
phénomeénes de coagulation-floculation ou d’adsorption (Messaoudene et Touatioui, 2018).
I11-1-3-1) - Coagulation-floculation

La coagulation est I'une des méthodes les plus efficaces pour €liminer les matieres

organiques en suspension. Elle consiste a traiter les margines avec des produits tensioactifs ou
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certains coagulants. Ce type de traitement reste le plus global et certainement le moins couteux
par rapport a la matiére éliminée (Sbai et Loukili, 2015).

Les tests de coagulation-floculation menes par Sbai et Loukili. (2015) en utilisant le
sulfate d’aluminium a une dose de 1,5 g/L permettent d’¢liminer 42 % de DCO, 58 % des
matiéres en suspension (MES), 22 % des polyphénols, 83% de turbidité, et 42 % de coloration.
La Coagulation-floculation est un traitement peu codteux, présente une faible consommation
d’oxydants, d’empreinte carbone et de consommation énergeétique, parmi les inconvenients de
cette méthode : une élimination partielle de la DCO (45%) et des phénols (65%) (Zagklis et
al., 2013).
111-1-3-2) - Neutralisation

L’étude réalisée par Ouaboul et al. (2014) concernant le traitement des margines a
montré que la distillation doit étre suivie d’une neutralisation par la chaux a cause de I’acidité
élevée du distillat. Les résultats obtenus aprés une neutralisation ont montré que les meilleurs
abattements de DCO et des composés phénoliques étaient de 48% et 70% respectivement sont
obtenus a pH 7,47. L’application de la chaux a 20 g/l permet d’éliminer 28% des phénols
volatiles responsables de la toxicité des margines et de la forte concentration de la DCO. Les
phénols ayant deux fonctions OH en position ortho (catéchine) sont éliminés totalement, les
phénols ayant une fonction OH et une fonction carboxylique (acide vanilique, acide syringique)
sont éliminés partiellement. Par contre, les phénols qui ont soit une fonction OH soit une

fonction carboxylique ne sont pas affectés par la chaux.

111-1-3-3) - Précipitation

La précipitation est une technologie simple, elle est économiquement avantageuse et
efficace, adaptée aux polluant de charge élevee, tres efficace pour les métaux notamment
I’¢limination du fluor, et assure ainsi une réduction significative de DCO, mais elle produit une
quantité élevée de boues (Crimi et Lichtfouse, 2019).

L’utilisation du chlorure de magnésium a une concentration entre 1 et 11 g/l pour la
coagulation des échantillons d’caux de végétation ont montré qu’aprés 2h d’installation,
1’élimination de la DCO était supérieure a 60%, tandis qu’aprés un temps compris entre 30min
et 1h, au cours de laquelle la précipitation et le dép6t du précipité ont achevés, les solides
précipités ont été séparées du liquide par filtration sur filtre a membrane (Pantziaros et al.
(2017).
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111-1-3-4) - Electrocoagulation

L’¢lectrocoagulation est un procédé¢ d’électrolyse qui permet la séparation des
margines en boues et en liquides biodégradables, par ailleurs, les polyphénols et certains autres
produits toxiques (métaux lourd) sont éliminés.

Les boues sont extraites et vont au compostage. Les liquides sont acheminés vers le
bio-méthaniseur qui permet la transformation de la matiére organiques en substances chimiques
diverses en conditions d’anaérobiose et sous I’action des bactéries présentes dans le milieu

(production de gaz) (Khoufi, 2007) (figure 14).
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Figure 14 : Principe de 1’électrocoagulation et biométhanisation appliqué au traitement des

margines (Benyahia et Zein, 2003).

Le travail mené par Rais et al. (2017) portant sur le traitement des margines par
électrocoagulation a permis la réduction de leur charge polluante globale (14% de polyphénols,
99.7% du phosphore, 95,8% de potassium, 37% du sodium), ce qui explique la réduction de la
matiére minérale et de la conductivité électrique (environ 85,7%). Ceci est fort probablement
da a I’élimination des sels dissous suite a leur liaison avec les hydroxydes d’aluminium lors des
réactions subies au cours de processus d’électrocoagulation. En effet, les margines traitées sont
neutres et portent une trés faible charge biodégradable, le rapport de la demande chimique en
oxygene (DCO) sur la demande biochimique en oxygéne (DBO05) est de 0,54 soit une
élimination de 92% de la matiére organique non biodégradable.

L’électrocoagulation est la méthode la plus efficace et la plus rapide pour la séparation
de la matiére organique que la coagulation traditionnelle, mais elle exige I’ajout de produits

chimiques (coagulants, floculants pour cémentation, sels) (Crimi et Lichtfouse, 2019).

111-1-3-5) — Adsorption
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L’adsorption a I’interface soluté/solide est un phénomene de nature physique ou
chimique par lequel des molécules présentes dans des effluents liquide ou gazeux, se fixent a
la surface d’une solide. Ce phénomene dépond a la fois de cette interface et des propriétés
physico-chimiques de I’adsorbat (Barka., 2008).

Chahid et al. (2015), ont comparé les caractéristiques physico-chimiques des
margines brutes et celles obtenues apres décantation et ont constaté une diminution des matieres
séches totales dues a I’adsorption des grosses molécules sur les particules en suspension. Les
autres caractéristiques sont similaires pour les deux cas avec un léger abattement de la DCO.
La décantation durant une période de trois mois ne semble pas affecter les caractéristiques
physico-chimiques des margine. Ceci montre que ces rejets sont stables et qu’il est nécessaire
d’appliquer d’autres procédés de traitement pour diminuer leurs effets sur I’environnement. Un
prétraitement utilisant les boues hydroxydes en tant que coagulant et absorbant d’un rejet de
margine semble étre une solution efficace et facile a mettre en ceuvre pour réduire la pollution
particulaire et dissoute des effluents.

La détermination du pouvoir dépolluant des boues vis-a-vis de rejets industriels ainsi
que 1’évaluation de leur effet coagulant et adsorbant se manifeste par leur capacité a réduire la
pollution des margines issus de I’industries oléicole. L’introduction de la boue, a un dosage de
100 mg/l a pH optimal est suffisante pour atteindre des rendements importants en termes de
réduction de la charge du rejet, de 1’ordre de 93,5% pour 1’élimination de la turbidité, 49,4%
pour 1’abattement de la DCO et une bonne décoloration (Chahid et al., 2015).

111-1-4) - Procédés biologiques

La biodégradation pourrait étre définie comme étant la décomposition de la matiere par
le biais d’un agent biologique en particulier les micro-organismes. Ces derniers jouent un role
tres important dans le processus de dépollution et permettent la réduction de la toxicité des
¢léments polluants engendrés par I’activité naturelle ou humaine. La dégradation biologique, &
I’opposé des procédés physico-chimiques, est considérée comme une méthode plus saine,
efficace et moins codteuse pour la réduction des polluants (Entezari et al., 2003). On distingue
deux modes de traitement :
I11-1-4-1) - Traitements aérobies

Les margines sont tres chargées en matiére organique, et ne peuvent pas étre traitées

directement par voie aérobie. Plusieurs auteurs ont recommandé leur dilution avant le traitement
car I’efficacité de ces procédés a été notée pour des DCO de I’ordre de 1g/1 (Kuznetsova et al.,
2007., Azbar et al., 2008).
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L’¢étude menée par Benamar et al. (2020), portée sur le traitement des effluents de
I’huilerie par la méthode de percolation et suivi ainsi du traitement biologique utilisant les
microorganismes du sol (flore total aérobie) ; les résultats ont montré que la réduction totale
des parameétre indicateurs de pollution apreés les deux traitements une baisse importante estimée
a 87,86 ; 87,39 et 81,59% pour la DCO, la DBOS5 et les polyphénols, respectivement, en effet,
ces parametres ont baissé instantanément apres chaque traitement.

Les résultats ont également indiqué que le prétraitement des effluents de I’huilerie
pourrait étre réalisé avant traitement biologique pour aboutir a une réduction satisfaisante
(Benamar et al., 2020).

Selon Zagklis et al. (2013), le traitement aérobie est un traitement peu colteux,
assure une bonne performance, et une élimination de 75% de la DCO et des phénols, mais elle
présente certains inconvénients : il est considéré comme un traitement de longue durée, et qui

nécessite une dilution de 70 a 100 fois.

111-1-4-2) - Traitement anaérobie

La fermentation anaérobie des margines a pour but la production du d’énergie et de
biogaz (méthane, H.O, CO2), par la dégradation de la matiere organique par des
microorganismes anaérobiques (levure et champignons filamenteux).

Cependant, les bactéries méthanogénes sont sensibles aux composés phénoliques
existants dans les margines. Donc un prétraitement aérobie pour réduire le taux de ces composés
aromatiques semble nécessaire (Mann et al.,2010).

Amor et al. (2015), ont étudié I’application du procédé impliquant la réaction Fenton
combiné a une digestion anaérobie pour traiter les effluents de I’huilerie ; parmi les bactéries
utilisées en trouve les actinomycetes. Ce traitement a permis d’atteindre des réductions de 17,6
et 82,5% de la demande chimique en oxygene (DCO) et des polyphénols totaux,
respectivement.

La biodégradabilité anaérobie est caractérisée permet une valorisation du biogaz
produit (ex : eubactéries et archaebactéries), par contre elle est inadaptée a la charge organique
trés élevée et a la fraction phénolique, donc élimination limitée des phénols (55%) (Zagklis et
al.,2013).

111-2) -Procédés de valorisation des margines
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La production de I’huile d’olives génére des quantités considérables de margines, un
polluant puissant déversé dans la nature sans aucun traitement préalable mais qui pourrait étre
considéré comme une source potentielle de produits naturels de haute valeur additive, en raison
de leur teneur en composés phénoliques et d’autre antioxydants naturels. La richesse en matiére
organique et en nutriments fait des margines un biofertilisant a bas cofit et une source d’eau
d'irrigation dans les pays Mediterranéens ou les précipitations sont de plus en plus rares
(Caputo et al., 2013 ; Aggoun, 2016).

Ces sous-produits de I’industrie oléicole paraissent étre une source intéressante de
substances phénoliques biologiquement actives jouant un réle d’agents anti-inflammatoires et
antimicrobiens (Dermeche et al., 2013). Cependant, I’importance quantitative de ces effluents

impose la diversité des domaines de leur valorisation.

I11-2-1) - Usage agricole

Le contenu élevé en eau, matiere organique et nutriments font des margines un bon
candidat pour sa bioconversion en engrais aprés 1’élimination des composés phénoliques
(Mekki et al, 2009 ; Piotrowska et al, 2011).

111-2-1-1) - Utilisation des margines en compostage

Le compostage est également [’une des technologies assurant la transformation des
margines en fertilisant. La richesse en matiere organique et en nutriments fait des margines un
biofertilisant a bas colit et une source d’eau d'irrigation dans les pays méditerranéens ou les
précipitations sont de plus en plus rares (Mekki et al., 2012 ; Caputo et al., 2013 ; Ben Abbou,
2014).

Rais et al. (2017) ont étudié 1’effet de traitement et de valorisation des margines dans
la germination des graines de tomate et dans la filiere de compostage. Le traitement des
margines a été réalisé par électrocoagulation, utilisées a 1’état brut ou traité afin d’aboutir a une
matiére organique riche en fertilisants, lls ont démontré que ;

> Les tests de germination des graines de tomates par les margines traitées donnent les
meilleurs résultats ;

» L’utilisation des margines dans I’humidification des composts est techniquement
faisable et économiquement, rentable. Le temps de maturation du composé élaboré est
de trois mois et demi.

I11-2-1-2) -Utilisation des margines comme fertilisant
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Plusieurs auteures considérent que les margines peuvent étre une source de fertilisation
potentielle en particulier pour les sols sableux, grace a leur concentration tres élevée en
potassium et en matiére organique.

L’étude menée par Rouina et al. (2010), concernant I’utilisation des margines comme
fertilisant par épandage direct a montré :

» Une nette amélioration de la fertilité du sol : ses teneurs en matiére organique, azote et
potassium ont augmente, par contre le contenu du sol en phosphate et le pH restent
invariables. L’augmentation de la teneur en matiére organique de 0,3 % a 1 % s’est
accompagné d’une amélioration de la capacité de rétention en eau du sol sableux
perméable.

» Aucun effet négatif sur I’environnement n’a été enregistré en utilisant des doses ne
dépassant pas 100 m® par hectare. Il en découle que dans les oliveraies ou I’élevage a
disparu, I’épandage de margine pourrait contribuer a restaurer le niveau de la matiere
organique des sols et donc de diminuer I’instabilité¢ de la structure et améliorer d’une
maniere hautement significative ’intensité de 1’activité biologique générée suite a
I’apport organique.

L’¢étude de Dakhli (2017), portante sur I’effet des différentes doses de margines sur le

comportement microbien du sol (suivi de la minéralisation du carbone) a montré que :

> Quel que soit la date séparant 1’épandage, 1’application de margines a engendré une
augmentation de la teneur du sol en carbone minéral. Cependant, cette hausse se trouve
limitée par plusieurs facteurs notamment :

e L’épuisement d’une bonne partie de la fraction labile génératrice de la matiere
organique.

e Aun certain seuil, elle se manifeste par des défaillances du processus de minéralisation
corrélée avec I’augmentation de la quantité des margines. Ceci est attribué aux limites
des performances des microorganismes dans un milieu riche en margines (pH, salinité

et polyphénols).

111-2-2) -Usage industriel
I11-2-2-1) -Produits issus de la production de I’hydrogéne

La production photobiologique de I’hydrogeéne a partir des margines par des bactéries
phototrophes pourpres non sulfureuses génere des produits de valeur tels que les
polyhydroxyalcanoates (PHA) et des pigments caroténoides (Eroglu et al, 2004 ; Ntaikou et

al, 2009 ; Alique et al., 2020). Les pigments caroténoides peuvent avoir des utilisations
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commercialement viables comme des agents anticancéreux, des colorants alimentaires et des
antioxydants naturels ou, alternativement, comme une source de provitamine A.

Aligue et al. (2020), ont étudié la valorisation des effluents de I’huilerie pour la
production d’hydrogene dans les réacteurs a membrane. L’exploitation de cette source
d’hydrogéne issue de I’environnement nécessite des conditions expérimentales optimales.
111-2-2-2) -Autres biopolymeres

Les margines ont été proposes comme un substrat de faible codt pour la production de
xanthane par Xanthomonas campestri. La mise en culture sur les margines diluées (30 a 40%),
comme unique source de nutriment, a donné un rendement de 4,4 g/L de xanthane. Un
enrichissement avec de I'azote et/ ou de sels a augmenté considérablement les rendements de
xanthane, jusqu'a un maximum de 7,7 g/L (Lopez et al., 2001).

Différentes souches de Paenibacillus jamilae ont également été exploitées pour la
production d’exopolysaccharides en utilisant les margines comme sources de nutriments et
d’énergie, réduisant ainsi la toxicité des déchets. Le rendement le plus élevé de la production
d’exopolysaccharide était de I’ordre de 5,1 g/L avec 80% de margines (Morillo et al, 2007 ;
Aguilera et al, 2008).

Zervaetal. (2017) ont étudié la production de polysaccharides par des basidiomycétes
sélectionnés en culture submergée. Les effluents de I’huilerie ont été testées comme substrat
potentiel pour la production de polysaccharides par des souches de champignons, en se basant
sur la dégradation et la valorisation simultanée de ces déchets. En effet, la valorisation de ces
effluents pourrait se réaliser en utilisant des souches de champignons, conduisant a la formation

de produits importants, tels que les glucanes.

111-2-2-3) -Production d’enzymes

La production industrielle des enzymes est possible par les levure et champignons
filamenteux en utilisant les margines. Les principaux enzymes obtenus a travers le traitement
par ces microorganismes sont lipases, peroxydases et pectinases qui sont produits a partir des
margines inoculés par Cryptococcus albidusmais. Des lipases ont été également obtenues a
partir de souche Yarrowia lipolytica (Goncalves et al., 2010). Par ailleurs, Paz et al. (2020)

ont utilisé les effluents de 1’huilerie pour la croissance des souches de Bacillus Aryabhatti Ba03.

111-2-3) -Autres usages
Les margines ont été traditionnellement utilisées pour fabriquer des savons tels que le

savon Marseille. Cependant, dautres auteurs ont étudié les applications non biologiques des
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sous-produits oléicoles, notamment pour valoriser leur grande capacité d'adsorption. Meksi et
al. (2012) ont rapporté une autre approche pour la valorisation des margines en tant que
ressource possible pour la teinture de matieres textiles telles que la laine.

Elkacmi et al. (2017), ont mis en évidence 1’élaboration d’un nouveau procedé basé
sur la séparation de deux phases, huileuse et aqueuse a partir des margines brutes, la premiere
présente une matieére premiére pour la préparation d’un savon biodégradable et de la glycérine
pure, et la phase aqueuse a été destinée a I’extraction des polyphénols totaux par une extraction
liquide -liquide.

e Récupération de quelques composants
Il s’agit en particulier de la récupération des composés aromatiques, phénoliques et des
solutions de glucides, Les phénols et les substances antioxydantes sont des composés qui
peuvent étre utilisés en industries pharmaceutique et cosmétique (Yaakoubi et al., 2009 ;
Aissa et al.,2017 ; Akretche et al.,2019).

e Utilisation des margines comme source naturelle d’antioxydants
Il est bien connu que les margines renferment divers d’antioxydants en particuliérement les
ortho-diphénols. Parmi ces produits naturels figurent 1’acide caféique et plus
particuliérement I’hydroxytyrosol (Allouche et al., 2004).
D’autre part, Aissa et al. (2017) ont procédé a [I’estérification du tyrosol et de
I’hydroxytyrosol extraits & partir des margines avec divers acides gras a été réalisée. Lors
de la synthese, les esters tyrosiques et hydroxytyrosiques de butyrate, caprate, laurate et
palmitate ont été isolés et évalués pour leurs activités antioxydante et antibactérienne ; les
résultats ont montré que les dérivés de laurate sont les plus efficaces pour prévenir
I’oxydation des lipides et inhiber la croissance des souches pathogénes. Dans la perspective
d’une utilisation industrielle, des dérivés de tyrosol et d’hydroxytyrosol ont été incorporés
dans une formulation d’hydratant pour remplacer [’antioxydantes commercial

d’hydroxyltoluéne butyle (figure 15).
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Biogaz : CH4.H?2

Traitement anaérobie

Production d’enzyme :
—| Lipase, laccase.

Fermentation par les Biopolymeéres : EPS,
bactéries et champignons Bioplastiques

P. O. U : Alimentation
animale

Polyphénols :

—| traitement des
maladies, compléments
alimentaires

Extraction et récupération
des composants

Valorisation Sucres, huile :
des margines — alimentation humaine

Cultivation Champignons
comestibles

Hydrolyse enzymatique + Biocarburant : éthanol
traitement par les levures

Alimentation animale :
ruminants

Génie civile

L’agriculture :
épandage,

Cosmétique

Figure 15 : Principales voies de valorisation et de traitement des margines (Fiorentino et al.,
2003).
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Cette étude rapporte les différentes méthodes de traitements et valorisation des
margines issues de la production de I’huile d’olive. Les caractéristiques physico chimiques des
margines ont révélé que ces sous-produits sont trés riches en composées organiques peu
dégradables et qui sont a 1’origine de la pollution de I’environnement.

Pour I’élimination de ces polluants plusieurs méthodes de traitement physique,
biologique, chimique, ont été rapportées. Certaines de ces techniques ne permettent pas
d’éliminer la totalité de la pollution, d’autre sont souvent cotliteuse ou générent une pollution
secondaire nécessitant un traitement postérieur. Parmi ces méthodes on cite I’électrocoagulation
qui est un traitement par les électrodes d’aluminium est un procédé compact et efficace permet
la réduction de 85,7% de la conductivité électrique, un rapport de (DCO/ DBO5) est de 0,54 et
une élimination de 92% de la matiére organique non biodégradable, mais le seul probleme
rencontré dans cette méthode c¢’est qu’elle exige 1’ajout de produits chimiques (coagulants,
floculants pour cémentation, sels). D’autre part, la nanofiltration, un traitement physique plus
efficace qui permet la récupération potentielle des composés phénolique, et une réduction de
50% de la charge des effluents, solides en suspension totaux (83 a 99%), du carbone organique
total (64 a 99%), de la demande d’oxygene chimique (53 a 77%) et de graisse (67 a 82%).

Les résultats rapportés dans ce travail, montre que I’utilisation de traitement chimique
reste le moyen le plus efficace rapide pour la séparation de la matiére organique, et pour
résoudre le probleme de pollution des rejets oléicoles. 1l peut étre aussi utilisé en tant que
prétraitement ou traitement de finition apres épuration biologique.

Les résultats de ces traitements ont montré leurs efficacités et la possibilité de
valorisation dans différents domaines, en compostage qui relevait des résultats fiables et
rentables, dans 1’épandage agricole qui permet 1’amélioration de la teneur de carbone minéral
des sols. Par ailleurs, ces polluants peuvent étre utilisés dans le domaine industriel notamment
dans la production d’hydrogeéne, enzymes, des biopolymeéres, mais également comme
antioxydants dans le domaine du cosmétique.

L’implantation d’un nouveau mode de gestion des ressources naturelles et de la
production des déchets, devient une priorité et permettra donc de promouvoir le secteur
oléicole, a travers le recours aux biotechnologies et aux innovations scientifiques afin de relever

les défis d’amélioration de la qualité des produits oléicoles.
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Résumé

Les margines constituent un sous-produit de I’industrie oléicole, dont le rejet sans
aucun traitement préalable nuit a I’environnement et pose de sérieux problémes en raison de
leur richesse en matiére organiques. D’ou 1’objet de ce travail qui consiste a rapporter les
résultats récents des différentes méthodes de traitement des margines et en proposer des voies
de valorisation. L’étude comparative de ces procédés a révélé que le traitement le plus efficace
pour la réduction de la charge polluante sur I’environnement est celui de 1’¢lectrocoagulation.
Néanmoins d’autres traitements chimiques sont trés utilisés en raison de leur facilité et moindre
colt. En plus de leur utilisation pour le compostage et 1’épandage des sols, les margines sont
une source de composés phénoliques qui peuvent étre récupérés et utilisés dans différents

domaines : pharmaceutique, cosmétique et autres.

Mots clés : margine, traitement, composés phénoliques, valorisation

Abstract

The oil mill wastewaters is a by-product of the olive industry, the discharge of which
without any prior treatment harms the envirenment and poses serious problems due to their
richness in organic matter. Hence the purpose of this work, which consists in reporting the
recent results of thevarious methods of treating vegetable waters and proposing ways of valuing
them. The comparative study of these processes revealed that the most effective treatment for
reducing the pollutant load on the environment is that of electrocoagulation. However, other
chemical treatments are widely used because of their ease and lower cost. In addition to their
use for composting and soil spreading, vegetable waters are a source of phenolic compounds

that can be recovered and used in different fields : pharmaceutical, cosmetic ant others.

Keywords : olive mill wastewater, treatment, phenolic compounds, recovery.



	01 Page de garde.pdf
	02 Remerciement.pdf
	03 Dedecace.pdf
	04 Liste d'abriviation.pdf
	=.pdf
	06 Sommaire.pdf
	07 Introduction Général.pdf
	08 Etudiant qpsa 2020 chapitre 1.pdf
	09 Etudiant qpsa 2020 chapitre 2.pdf
	10 Etudiant qpsa 2020 chapitre 3.pdf
	11 Conclusion.pdf
	12 Référence bébliographique.pdf
	13 Résumé.pdf

