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Résumé — Cette étude s'efforce de relier la tendance a cristalliser des miels liquides du commerce
aux données technologiques de production mesurables sinon maitrisables. Pour cela, 25 miels typi-
ques ont été pasteurisés puis stockés a 5, 10, 15 et 20 °C et notés, a 8 ages différents, de 0 a 9 selon
leur degré de cristallisation. La variance de la note est analysée en fonction de la température et de
I'age. Des régressions linéaires multiples progressives de la note sont faites sur la composition, en glu-
cose fructose et eau, et sur la viscosité initiales. Seul le stockage a 5 °C se différencie des autres par
une période de latence, attribuée a la viscosité initiale élevée, mais ensuite la vitesse de cristallisation
est la méme. Une explication est proposée en termes de technologie de cristallisation. La note au
début du stockage est imprévisible. Elle est grossierement prévisible a long terme connaissant la com-
position et la viscosité. Sa variabilité est expliquée a 80% pour la majorité des miels, mais quelques
variétés ont un comportement atypique ce qui limite a 50% le taux pour I'ensemble des miels étudiés.

miel / cristallisation / stockage / étude statistique

Les miels étudiés ont été choisis a des-
sein aussi typés et aussi diversifiés que
possible, car I'étude de 1987 avait montré
qu'un échantillonnage, au hasard, de la
production en sortie d'atelier, ne convenait
guére, faute d'une cristallisation suffisante.

INTRODUCTION

Cette étude prolonge celle de 1987 (Ta-
bouret et al, 1987). Les miels liquides du
commerce manguent de stabilité, méme
lorsqu'ils ont été pasteurisés : leur tendan-

ce & cristalliser pendant leur stockage en
pots est trés préjudiciable a leur qualité.
Cette tendance est loin d'étre élucidée.
Nous nous sommes efforcés de la relier
statistiguement aux principales données
technologiques de leur élaboration mesu-
rables et plus ou moins maitrisables.

Nous avons mesuré les valeurs initia-
les de leur viscosité et de leur composi-
tion en glucose, fructose et eau, car ces
variables trés importantes résultent du
mélange des miels naturels en début de
production, et peuvent de ce fait étre mo-
dulées quelque peu, dans les limites de la
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réglementation selon la dénomination
commerciale du produit vendu. Aprés ce
mélange, la composition du miel n'évolue
que trés peu a la pasteurisation et au stoc-
kage, méme lors d'un stockage de longue
durée (Gonnet, 1965). Nous les avons ap-
pelées ci-aprés «mesures instrumenta-
les», et nous avons apprécié leurs rela-
tions avec la «mesure visuelle» que
représente la classique note de cristallisa-
tion au cours du stockage.

D'autre part, nous avons étudié l'influen-
ce sur la note de 2 facteurs qui sont (ou
devraient étre) normalement maitrisables
en permanence au cours de la distribution
a savoir :

— la température de stockage,

— la durée du stockage a température
fixée, appelée «age».

MATERIELS ET METHODES

Choix des miels et caractéristiques
de départ

Les 25 miels étudiés représentent pratiquement
toutes les variétés de miels d'Europe occidenta-
le (fig 5), sauf les miels de callune, qui sont trés
particuliers. Ce sont des miels du commerce,
ayant tous subi l'analyse pollinique; 14 d'entre
eux étaient plus ou moins cristallisés au départ.
lls ont été liquéfiés a 45 °C avant analyse de
leur composition en sucres par chromatogra-
phie en phase gazeuse (Pourtaliier et Rognone,
1977). Leur viscosité a été mesurée aussitot
aprés, a chaque température de stockage, sur
viscosimeétre rotatif du type Couette a 30 vites-
ses de rotation. Tous les miels étudiés avaient
un comportement newtonien. Leur teneur en
eau a été mesurée par refractométrie.

lls ont ensuite été pasteurisés au laboratoire
en tubes a essais de 70 mm de haut, maintenus
sans agitation 45 min a 78 °C.

Enfin, les tubes ont été stockés au repos
dans des ambiances thermostatées a 5, 10, 15
et 20 °C (100 tubes au total).

Mesures effectuées

Note de cristallisation

Périodiquement, a 8 différents «ages» échelon-
nés de 25 j a 17 mois, chacun des 100 tubes a
été observé visuellement et il lui a été attribué
une note de cristallisation N selon le baréme de
White et al (1962) rappelé dans le tableau | (800
notes ont été ainsi attribuées au total).

En méme temps que N, la hauteur de la cou-
che de cristaux H {(mm) dans les tubes a égale-
ment été estimée (800 valeurs de H).

Sursaturation initiale, S/

Vers la fin de la période d'observation, pour un
certain nombre de tubes, N ou H n'évoluaient
plus. Il a été admis que ces tubes étaient parve-
nus a l'équilibre de saturation a la température
de stockage ou ils se trouvaient.

Pour 15 d'entre eux, nous avons réussi a sé-
parer et doser les cristaux de glucose par polari-
sation, c'est-a-dire a donner une mesure de la
sursaturation initiale en glucose (SI) du miel
dans le tube. Deux expressions de Sl ont été
calculées :

(Glucose/Eau) du miel
enti€rement liquide initial

SI(Ch =
(Glucose/Eau) de la fraction liquide (*)
a saturation
Glucose/poids du miel
entierement liquide initial (%)
SH(K) =

Glucose/poids de la fraction liquide
a saturation (%)

Ces valeurs sont approchées par défaut respec-
tivement de celle de Claassen (Cl) et de Kucha-
renko (K) cités par Naveau (1953).

* On appelle généralement «liquidus» la fraction liquide.
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Tableau 1. Degré de cristallisation (d'apres White et al, 1962).

Note  Aspect D/w
0 Entiérement liquide 1,58
1 Quelques cristaux épars 1,76
2 Couche cristallisée sur une hauteur de 1,5-3 mm 1,79
3 Quelques amas cristallins 1,86
4 Couche cristallisée sur une hauteur de 6-12 mm 1,83
5 Echantillon cristallisé sur 1/4 de la hauteur du miel 1,99
6 Echantillon cristallisé sur 1/2 hauteur du miel 1,98
7 Echantillon cristallisé sur 3/4 hauteur du miel 2,06
8 Echantillon entiérement cristallisé mou (aspect solide ou trés visqueux)

avec éventuellement une mince couche liquide surnageant (1-3 mm) 2,16
9 Echantillon enti€rement cristallisé dur 2,24

L'activité de I'eau a,,

Elle a été calculée pour chaque miel a partir de
sa composition chimique par la méthode déja
éprouvée antérieurement (Tabouret, 1979; Ta-
bouret et al, 1987).

Les indices de composition chimique

lls sont tirés de I'analyse de la composition
D = Glucose/miel (%)

L = Levulose/miel (%)

W = Eau/miel (%)

D/w
Indices : D/W, |, =
(1-a,)"

Nous avons essayé d'optimiser n en lui attri-

buant les valeurs : 1,25 1,5 1,75 2

L'indice L/D, utilisé par certains professionnels a
aussi été calculé, mais il s'est révélé totalement
redondant avec D/W ou In et il n'a pas été rete-
nu dans ['étude statistique.

Méthodes statistiques employées

Durée et température de stockage

L'étude portant sur les 800 notes N de cristalli-
sation a été faite par analyse de la variance

selon un modéle a 2 facteurs en randomisation
totale :

D T DT .
Nijk=A+x5;+ Vit Xy + 2k

N, « = valeur de la note de cristallisation;

A = terme constant a toutes les notes;

x‘,? = effet moyen de la durée de stockage (i =
8);

y; = effet moyen de la température de stocka-
ge; (i=4)

xy,-_l-D'T = effet moyen des intéractions durée x
température de stockage;

2, = terme aléatoire dans le modéle;
k = 25, nombre de répétitions.

Les comparaisons de moyennes ont été fai-
tes selon le test de Newmann-Keuls.

Mesures instrumentales

Leurs corrélations avec les notes N a différents
ages ont été calculées respectivement :

— a partir de 25 observations pour les descrip-
teurs de la composition initiale (25 miels de
composition initiale différente observés)

— a partir de 100 observations pour la viscosité
initiale (25 miels x 4 températures = 100 viscosi-
tés initiales différentes observées).

L'examen des matrices de corrélation a permis
de choisir les variables les plus performantes ainsi
qu'une série de régressions linéaires multiples
progressives pour expliquer au mieux la note N.
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Quiil s'agisse de l'analyse de la variance ou
des équations de régression de N, les coeffi-
cients de détermination r2 donnent le pourcen-
tage de variance expliqué par le modéle choisi
(r2 < 100%).

Tous les calculs ont été effectués avec le lo-
giciel STATITCF (1988).

RESULTATS ET DISCUSSION *

Comparaison entre la note
de crisallisation N et la hauteur
de couche des cristaux H

Pour I'ensemble des 800 couples de va-
leurs (N, H) observées, le coefficient de
corrélation entre N et H est trés hautement
significatif (r = 0,979 P < 0,001). Dans
I'étude statistique ultérieure, il n'apparait
donc pas judicieux de considérer deux va-
riables redondantes : seule la note N sera
conservée car c'est la variable usuelle en la
matiere, son emploi est plus commode et
sa mesure s'avére de surcroit plus facile.

On peut dire que la prévisibilité pour l'inter-
valle de temps T est bonne si les notes a 2
ages différant de T sont bien correlées.

Nous avons étudié les différentes corré-
lations, tous miels et toutes températures
confondus (25 miels x 4 températures =
100 observations) : la prévisibilité s'amélio-
re quand T diminue. Pratiquement, elle
n'est acceptable qu'a court terme, pour T
ne dépassant guére 2 ou 3 mois, comme
par exemple entre 3 et 6 mois ou entre 15
et 17 mois (fig 1) ce qui correspond res-
pectivement & un stockage de moyenne
durée et de longue durée.
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Fig 1. Comparaison entre les notes de cristalli-
sation N d'un méme tube a 15 mois (abscisse)
et a 17 mois (ordonnée). Nombre d'observations
n = 100 (100 tubes différents notés). * Ce point
représente 23 tubes notés identiquement (0 a
15 mois puis 1 a 17 mois de stockage). U 9
tubes notés identiquement; m 7 tubes notés
identiquement; @ 4 tubes notés identiquement;
B 3 tubes notés identiquement; O 2 tubes notés
identiquement; @ 1 tube noté.

La prévisibilité a long terme, par exem-
ple entre 3 et 17 mois, ou, méme a court
terme mais aprés seulement 25 j de stoc-
kage, n'est pas acceptable (fig 2).

Dans l'ensemble, la note actuelle ne
permet donc pas de prévoir la note future,
surtout au début du stockage.

Influence de la durée
et de la température de stockage
sur la note de cristallisation N

L'analyse de la variance présentée dans le
tableau Il montre que la durée et la tempé-

* Nous tenons le fichier des résultats a la disposition des lecteurs qui le demandent.
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Fig 2. Comparaison entre les notes de cristalli-
sation N d'un.méme tube a 25 j (abscisse) et a 3
mois (ordonnée). Nombre d'observations n =
100 (100 tubeg différents notés). = Ce point re-
présente 74 tubes notés identiquement (0 a 25 j
puis 0 & 3 mois de stockage). B 3 tubes notés
identiqguement; O 2 tubes notés identiquement;
@ 1 tube noté.

rature de stockage influent de maniére
hautement significative (P < 0,001) sur N.

La comparaison des moyennes des
notes, dans la colonne 5 du tableau I,
montre qu'elles forment des groupes ho-
mogénes selon le test de Newman-Keuls,
repérés par le méme indice. En fonction de
la température, 2 groupes seulement, g et
f, sont significativement différents entre
eux. En fonction de la durée, les moyen-
nes des notes a 4, 6 et 9 mois par exem-
ple ne sont pas significativement différen-
tes entre elles et forment le groupe b, mais
la moyenne des notes a 3 mois (groupe a)
est significativement différente de celle a 9
mois (groupes b et ¢).

Cependant, ces 2 facteurs ne contri-
buent qu'a I'explication d'une faible part de
la variance de N :

—11,7% pour la durée;
— 3,3% pour la température.

Cela signifie que d'autres facteurs sont
a considérer si I'on veut améliorer le coeffi-
cient de détermination du modele qui est
de 15% de la variance de la note de cris-
tallisation.

Les influences sur N des 2 facteurs sont
présentées dans les figures 3 et 4, ou cha-
cun des 32 points (4 températures x 8
ages de miels) représente la valeur
moyenne N pour les 25 miels étudiés.

Malgré des écarts types moyens assez
élevés (2 13 mois, N = 2,77 + 2,68) on
peut clairement voir sur la figure 3 la pro-
gression de la cristallisation avec le temps,
pour l'ensemble des miels, a toutes les
températures. Cette progression est a peu
pres linéaire. Elle est la plus rapide a
15 °C, mais sa vitesse (donnée par la
pente de la courbe), ne change guére avec
la température, méme a 5 °C. Dans ce der-
nier cas, il y a simplement un «retard au
démarrage» c'est-a-dire une période d'in-
cubation plus longue, qui fait que N est
systématiquement plus basse. L'analyse
de la variance de N indique que les diffé-
rences de N en fonction des températures
de stockage 10, 15 ou 20 °C ne sont pas
significatives (P < 0,005). Seules des diffé-
rences sont observées lors d'un stockage
a5-°C.

Il parait étonnant, au premier abord,
que la vitesse de cristallisation soit prati-
quement indépendante de la température.
Cela peut néanmoins s'expliquer en analy-
sant linfluence de la température sur 4
composantes essentielles des vitesses de
nucléation et de croissance des cristaux
(Tabouret, 1978), a savoir :

Vitesse de migration
des molécules dissoutes

Cette vitesse conditionne la disponibilité
des molécules pour cristalliser. Elle est
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Tableau Il. Analyse de la variance de la note de cristallisation du miel en fonction de la température

et de la durée de stockage.

SCE DL F 2 (%)
1 2 3 4 5

Variance totale 6834 799
Variance «age du miel» 799 7 1514 117 25ja 3M2a 4Mab gMab gMbe 1 3Med
j=jours M=mois 15Mde 17Me
Variance «température 224 3 99 3,3 59 10f 15f 20f
de stockage» °C
Variance des interactions
«age du miel» x 20 21 0,13NS
«température stockage»
Variance résiduelle 5791 768

1 Somme des carrés des écarts; 2 degrés de liberté; 2 F de Fisher et seuil de signification; *** P < 0,001 et NS = non
significatif; 4 coefficient de détermination; > comparaison des moyennes des notes (25 j = moyenne a 25 jours, 3 M =
moyenne a 3 mois, etc.) : les niveaux de méme indice (b par exemple) forment des groupes homogenes selon le
test de Newmann-Keuls. Ces groupes peuvent partiellement se recouper (indices ab, bc... par exemple).
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Fig 3. Evolution de la note en fonction de la durée du stockage & température fixée. Nestla moyen-
ne des 25 miels étudiés. —®— Stockage a 5 °C. ——x—— Stockage a 10 °C. . . . *. . . Stockage a
15 °C. — —— — Stockage a 20 °C. La fléche indique le retard au démarrage de la cristallisation.
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¥ - NOTE DE CRISTALLISATION

5 10

15 20
TEMPERATURE. DE STOCKAGE -c

Fig 4. Variation de la note de cristallisation N avec la température du stockage, pour une durée de
stockage fixée. N est la moyenne des 25 miels étudiés.—e— stockage 25 j; —+— stockage 3 mois;

- -%- - - stockage 4 mois; —[ }— stockage 6 mois; —x— stockage 9 mois; —-—0—stockage 13
mois; —— stockage 15 mois; —+—- stockage 17 mois.

elle-méme conditionnée par la viscosité du
liquidus.

Vitesse de mutarotation
glucose B --> glucose «

Seul le glucose o peut cristalliser (sous
forme o-hydrate).

Vitesse de pénétration et d'insertion
des molécules de glucose «
dans les germes ou cristaux déja formés

Sursaturation du liquidus en glucose o

A basse température, les 3 vitesses de mi-
gration, de mutarotation et d'insertion sont
réduites, ce qui freine le processus de cris-
tallisation, mais la sursaturation est élevée,
ce qui est tres favorable a la cristallisation.

A température plus élevée, les 3 vites-
ses mentionnées sont plus grandes,
mais la sursaturation est plus faible. |l ap-
parait donc que, dans nos conditions
d'expérience, et notamment en ['absence
d'agitation et d'ensemencement, les ten-
dances opposées se compensent sensi-
blement.

La période dincubation constatée a
5°C est a attribuer, a notre avis, a l'in-
fluence particuliere de la viscosité qui
serait prépondérante au début du pro-
cessus de cristallisation et en constitue-
rait pendant un certain temps le facteur
limitant : voir l'analyse approfondie du
role de la viscosité dans I'évolution a
température  constante proposée  ci-
dessous.
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Relations entre la note de cristallisation
N et les mesures instrumentales
(composition initiale et viscosité initiale
des miels)

Corrélation entre la note
de cristallisation N
et la viscosité initiale des miels

On voit dans le tableau Ill que ces corréla-
tions faibles sont pourtant significatives
(P < 0,01), ce qui laisse supposer l'existen-
ce d'un lien entre la viscosité initiale et N.

Nous pensons méme que ce lien pour-

rait étre plus important qu'il n'y parait ici,
pour les raisons suivantes :
— la viscosité est fortement corrélée a la
température; elle varie en sens inverse :
pour les 100 observations : r=-0,745; P <
0,001;

— or, a basse température (5 °C), cette vis-
cosité initiale est eélevée et pourrait consti-
tuer alors un facteur limitant de la cristalli-
sation. Cette hypothése explique alors
pourquoi les différents tubes a 5 °C restent
tous liquides au début du stockage : ils ne
peuvent se différencier en fonction de la
viscosité que progressivement, dans la
mesure justement ou la cristallisation peut
se développer. Il faut rappeler dans le
méme ordre d'idées que les miels liquides
quels qu'ils soient, s'ils sont congelés et
conserves a —15 °C, ne cristallisent pas :

leur viscosité excessive constitue un fac-
teur limitant permanent.

Ainsi, au début du processus, le role de
la viscosité peut trées bien étre plus ou
moins masqué.

D'autre part, en considérant dans ce qui
suit un processus d'évolution au cours du
stockage a température constante :

— au début du stockage, la viscosité du li-
quidus est maximale. Elle ne peut en effet
que diminuer s'il y a cristallisation, car
alors le liquidus s'appauvrit en matiére
séche par exemple, une estimation,
basée sur nos travaux antérieurs (Tabou-
ret, 1980), montre que la viscosité du liqui-
dus n° 43 (miel de tournesol stocké a
15°C) est ainsi divisée par 2,4 environ
pendant la cristallisation. Cette diminution
de viscosité, comme on l'a vu, est favora-
ble a la migration des molécules de gluco-
se dissoutes et donc a la cristallisation;

— mais par la suite, d'autres facteurs inter-
viennent simultanément et de plus en plus
sur les .différences d'évolution entre les
tubes :

* la quantité de cristaux déja formés dans
un tube augmente la vitesse de cristallisa-
tion dans ce tube, car celle-ci est propor-
tionnelle a la surface des cristaux. De ce
fait, la cristallisation tend a s'accélérer
delle-méme (c'est peut-étre une explica-
tion de l'accélération gu'on peut constater
sur la figure 3 entre 3 et 4 mois);

Tableau HI. Coefficients de corrélation r entre la viscosité initiale des miels et N, toutes températures

confondues; n = 100 observations.

Durée de stockage * 25 J 3m 4M

6M 9M 13M 15M 17M

r -0,19 -0.21 -0,21

-0,22

-024 -023 -023 -024

*J = jour; M = mois.
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* mais en méme temps, la diminution de la
sursaturation du liguidus ralentit la cristalli-
sation;

* finalement, on constate sur les figures 3
et 4 que, malgré leur intensité croissante,
les effets opposés se compensent et don-
nent grosso modo une vitesse de cristalli-
sation pratiguement constante.

On voit donc que linfluence éventuelle
de la viscosité initiale peut se trouver oc-
cultée aussi quand le stockage isotherme
se prolonge, par la progression d'autres in-
fluences complexes.

En conclusion, il est plausible que la vis-
cosité initiale des miels soit un facteur limi-
tant temporaire de cristallisation a la tem-
pérature de 5 °C, mais non aux
températures plus élevées, ce qui peut ex-
pliquer le «retard d'incubation» précédem-
ment constaté sur tous les tubes stockés a
5 °C et I'évolution, pratiquement indépen-
dante de la température, de tous les tubes
apres incubation.

Corrélations entre la note
de cristallisation N
et la composition initiale des miels

Dans le tableau IV (réparti en 4 sous-
tableaux) des corrélations a chaque tem-
pérature de stockage, on remarque tout
d'abord que la teneur en eau W et l'activité
de l'eau a,, n'ont pas de corrélation signifi-
cative avec N puisque r est constamment
inférieur au seuil de 0,396 (P < 0,05). Cela
est dil a la faible variabilité de ces facteurs
dans les miels testés (Tabouret et al,
1987, p 17). ll en résulte aussi qu'il y a peu
de différence entre les corrélations avec N
des autres descripteurs de la composition
initiale que sont D, D/W, L/D et I, (n =
1,25-2). Nous choisirons donc comme
descripteur unique l'indice /; 5 parce qu'il
s'est revélé plus performant pour expliquer
N quand la teneur en eau est plus variable
(Tabouret, 1979, Tabouret et al, 1987).

Essais de régression de la note
de cristallisation N
sur les mesures instrumentales

En plus de lindice /.5 précédemment
choisi, il est intéressant de retenir comme
deuxiéme variable explicative de N la vis-
cosité initiale des miels. Son influence
plausible a déja été évoquée; et, de plus,
elle est statistiquement indépendante de
11 25 (pour 100 observations, r= 0,008; non
significatif).

On peut voir, dans I'exemple fourni par
le tableau V des notes a 15 mois que cette
introduction de la viscosité peut étre justi-
fiée pour les températures de stockage de
10, 15 et 20 °C, puisque le coefficient de
détermination r2, qui devient r 2, s‘accroit
de ce fait de 13% a 15 °C et 20 °C, car il
passe respectivement de 0,452 a 0,511 et
de 0,405 a 0,456, et de 17% a 10 °C (il
passe de 0,312 a 0,365).

La comparaison entre la variance expli-
quée dans le modéle faisant intervenir la
température plus la durée de stockage
(15,0%) et celle expliquée dans le modéle
utilisant l'indice | plus la viscosité (r,2 com-
pris entre 0,256 et 0,511) montre le réle im-
portant de la composition et celui plus limite
de la température et de la durée de stocka-
ge.

Les régressions présentées dans ce
tableau V permettent d'estimer quelle sera
la note a 15 mois d'age, a partir du mo-
ment ou I'on a mesuré la composition et la
viscosité du miel liquide avant tout traite-
ment et avant tout stockage. A titre
d'exemple, la note a prévoir aprés un stoc-
kage de 15 mois a 15 °C se calcule par la
formule F2

F2 X= (2,903 i 0,691) X /1 ,25
— (0,032 £ 0,020) x viscosité —12,618

Sur la figure 5, pour chacun des 25 miels,
la note individuelle réellement obtenue est
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Tableau IV. Corrélations entre la note de cristallisation N, a différentes températures de stockage des
25 miels, et les analyses instrumentales. Les seuils de signification des coefficients de corrélation
sont de : 0,396; P < 0,05 et 0,505, P < 0,01 pour n = 25 miels.

T,=5°C VISCO W a, L D DW i hs s oo
Nps -0,107 0,130 -0,162 0,177 0536 0522 0526 0521 0512 0,501
N, -0,029 0056 -0,149 0,157 0352 0,357 0344 0337 0328 0317
N, -0,096 0,211 -0,058 0099 0543 0512 0552 0554 0554 0,551
Ng -0,085 0,187 -0,117 0,139 0593 0567 0,592 0,590 0586 0,579
Ng -0,135 0,206 -0,084 0,119 0574 0542 0579 0581 0580 0576
Nis -0,178 0261 0004 0073 0545 0493 0555 0562 0567 0,569
Nis -0,181. 0,264 0,049 0027 0482 0426 0496 0506 0514 0520
Ny -0,197 0292 0096 0042 0439 0371 0451 0464 0475 0485
T,=10°C ¥

Nps -0,262 0,050 -0,050 0,044 0,196 0,192 0201 0200 0,198 0,195
Ny ~0,233 0024 -0,142 0,108 0,294 0,307 07294 07288 07279 0,269
N, -0,254 0044 -0,150 0,118 0351 0361 0352 0345 0336 0,326
Ng -0,271 0,035 -0,176 0,115 0,388 0405 0,390 0,381 0371 0,358
Ng -0,298 0,067 -0,163 0,113 0433 0443 0437 0430 0421 0,409
Ny -0,306 0,067 -0,189 0,119 0487 0501 0491 0483 0472 0458
Nis -0,319 0,099 -0,188 0,126 0554 0561 0559 0551 0541 0528
Ny -0,289 0,046 -0,235 0089 0551 0575 0559 0548 0535 0518
T;=15°C \g

Nps ~0,185 0,080 -0,050 0,077 0245 0233 07246 0245 0243 0,240
N, -0,129 0072 -0,150 0,159 0,391 0,392 0,386 0,380 0371 0,361
N, ~0,170 0,107 -0,124 0,148 0421 0414 0420 0416 0410 0,401
Ng -0,190 0,149 -0,111 0,165 0,478 0462 0477 0475 0470 0,463
Ng -0,277 0236 -0,047 0,153 0550 0510 0554 0558 0558 0557
Nig -0,321 0,299 -0,032 0,137 0669 0615 0679 0,686 0689 0,689
Nys -0,345 0,291 -0,049 0,174 0664 0614 0672 0677 0679 0,677
Ny -0,283 0214 -0,110 0,120 0648 0623 0661 0662 0659 0653
T,=20°C J

Nps -0,141 0065 -0,103 0,112 05303 0301 0302 0298 0293 0,286
Ny -0,110 0028 -0,158 0,139 0316 0329 0,313 0306 0296 0,285
N, -0,176 0,092 -0,150 0,153 0,440 0439 0439 0433 0425 0415
Ng -0,205 0,094 -0,178 0,155 0501 0504 0501 0494 0485 0,472
Ng -0253 0,133 -0,151 0,148 0538 0531 0541 0536 0529 0519
Ny -0,300 0,158 -0,147 0,157 0580 0568 0585 0581 0575 0,565
Nis -0,328 0,172 -0,63 0,179 0631 0618 0636 0632 0624 0614
Ny -0,349 0,185 -0,141 0,166 0,618 0600 0625 0623 0618 0,610

Le descripteur choisi pour représenter la composition initiale des miels est 11,25, la colonne correspondante est re-
pérée par la fleche VISCQ : viscosité des miels; W : teneur en eau des miels; a,, = activité de 'eau des miels; L : te-
neur en en lévulose des miels; D : teneur en glucose des miels; /, =1,25-2 : indices de composition (voir 2-7); Ny :
note apres 25 j de stockage; N,_; ,, : note aprés m mois de stockage.
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Tableau V. Coefficients des équations de régression calculées entre la note N a 15 mois d'une part

et /; 5 et la viscosité des miels d'autre part.

5°C 10 °C 15°C 20 °C
a 2,120 £ 0,825 2,924 + 0,969 2,903 + 0,691 3,160 £ 0,842
b -0,002 + 0,004 —0,015 % 0,011 -0,032 £ 0,020 -0,074 + 0,051
c -10,148 -13,234 -12,618 -14,697
r 0,496 0,559 0,672 0,636
r2 0,246 0,312 0,452 0,405
m 0,509 0,604 0,715 0,675
P 0,256 0,365 0,511 0,456
p 52,8 19,1 11,2 15,7

Note = a /; 55 + b viscosité + c;

12 = coefficient de détermination simple (calculé avec [1,25 seulement); r_, /., = coefficient de corrélation multiple,
coefficient de détermination multiple (calculé avec 11,25 et viscosité); p = probabilité (%) a l'introduction non justifiée
de la seconde variable {viscosité) dans I'équation de régression.

figurée en regard de la note X calculée par
I'équation de régression F2.

Dans le tableau V, on voit aussi que
lindice de composition chimique /4 55, au-
quel correspond le coefficient de détermi-
nation simple 2, explique jusqu'a 45% de
la variabilité de N. Ce résultat concorde
tout a fait avec ceux trouvés antérieure-
ment (Tabouret et al, 1987).

En tout état de cause, cependant, on
constante que malgré l'introduction de la vis-
cosité, le coefficient de détermination multi-
ple plafonne, dans les meilleurs cas, autour
de r,2 = 50%, ce qui signifie que 50% de la
variabilité de N restent inexpliqués.

Méme dans le cas particulier des 15
tubes dont nous avons mesuré la sursatu-
ration initiale S/, nous avons constaté que
l'introduction de cette variable supplémen-
taire S/ dans I'équation de régression (a
coOté de /, et de la viscosité) n'est pas justi-
fiée statistiquement et ne peut améliorer le
coefficient de détermination.

D'autre part, en étudiant attentivement la
figure 5, on s'apergoit que seuls quelques
miels ont un comportement atypique : soit
ceux qui ont cristallisé trés rapidement
(«Jura» et «Gatinais» : notes trés rapide-
ment voisines de 9); soit ceux qui n'ont ja-
mais cristallisé («Acacia», «toutes fleurs» et
«202» : notes de 0 ou 1 a 15 mois). Si l'on
élimine ces miels dans la régression multi-
ple de I'exemple (stockage a 15 °C), le coef-
ficient de régression associé r,2 passe de
0,511 a 0,788. Cette constatation nous a in-
cités a envisager une étude statistique plus
détaillée, dans laquelle quelques familles
de miels seront étudiées a part.

CONCLUSION

Dans ce nouvel essai d'approche statisti-
que des facteurs de la tendance des miels
a cristalliser, nous avons étendu le champ
d'expérimentation en diversifiant les miels



426 T Tabouret et al

N 15 mois
A note de cristallisation
9 expérimentale Jura e o Colza
e Tournesol
8- Tournesol 3 eTrifle
7- ® Gatinais
Tilleul @
6 - eLuzerne
® Toutes Fleurs
5- sologne
Tilleul eMélange d'origines
4- s diverses
Lavande . eRomarin
3. ® Lavande
Thym ,Chataigner ®romarin
2 - ® Oranger
® Sapin
1- ® rorét
®in
0- Acacia ® ¢ Montagne e Toutes Fleurs
| ) 1 ) ; ! f T R\)X
—0.3605819T 1 2 3 4 5 6 7 +7.627434

note de cristallisation
calculée par régression

Fig 5. Comparaison entre notes prédites avant stockage et notes réelles pour un stockage de 15
mois a 15 °C. X = note calculée par la formule de régression multiple. minimum —0,360 581 9; maxi-
mum = +7,627 434, N,5 = note réelle; minimum 0, maximum 9; nombre d'observations : 25 (25
miels); nombre de variables : 4 (/; 55 représentant la composition initiale, viscosité initiale, X, N,5).

étudiés, en recherchant les influences pos-
sibles de la viscosité initiale des miels, de
la température de stockage et de sa
durée.

L'étude a montré la médiocre prévisibili-
té, en général, de I'évolution de la cristalli-
sation a partir de la note actuelle de cris-
tallisation, sauf a court terme, et méme a
court terme si le miel est de fabrication ré-
cente.

D'autre part, un résultat aussi intéres-
sant qu'inattendu, est que, aprés incuba-
tion, la vitesse de cristallisation (représen-
tée par l'accroissement de la note au
cours du temps) ne dépend pratiquement
pas de la température de stockage entre
5 °C et 20 °C. L'apiculteur peut en tirer des
applications concrétes intéressantes

s'agissant de commercialiser un miel liqui-
de qui a commencé a grainer, il ne peut
espérer ralentir la progression de la cristal-
lisation en le transférant en chambre froide
si les autres facteurs (/4 55 et éventuelle-
ment viscosité) laissent prévoir des notes
élevées. S'agissant au contraire de prépa-
rer un miel crémeux, qui est donc ense-
mencé, le séjour préconisé empiriquement
par Dyce (1931) en chambre froide se jus-
tifie pleinement, malgré son surcodt, car |l
assure une «prise en masse» tout aussi
rapide qu'a 14 °C, mais avec des cristaux
plus fins grace a la sursaturation trés éle-
vée, qui confére au produit final une
meilleure qualité gustative.

Globalement, malgré tous les facteurs
connus pris en compte dans l'étude, la va-
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riabilité de la note de cristallisation n'est
expliquée, dans les meilleurs cas, qu'a
hauteur de 50% par ces facteurs. Certains
types de miel cristallisent trés facilement
en toutes circonstances (exemple
«colza»); d'autres ne cristallisent pour ainsi
dire jamais, quelles que soient les circon-
stances (ex : acacia). Ces comportements
atypiques sont partiellement responsables
des indéterminations rencontrées, puisque
le coefficient de détermination 12 s'éléve a
prés de 80% si on écarte de l'étude ces
quelques miels atypiques qui doivent dés-
ormais étre étudiés a part. Une analyse
plus fine de la composition des miels per-
mettrait vraisemblablement de mieux com-
prendre le déterminisme de leur cristallisa-
tion.

Dans les cas les plus favorables, (le
stockage de 15 mois est traité en exem-
ple), les régressions établies sur la compo-
sition en sucres et eau et sur la viscosité
initiales permettent, dés le jour de la récep-
tion du miel, d'estimer grossiérement la
note qu'il est susceptible d'obtenir 6, 9, 13
ou 15 mois apres sa mise en pots si les
pots sont stockés immobiles et & tempéra-
ture constante. Cette note peut étre regar-
dée en somme comme un potentiel de
cristallisation propre au miel considéré, in-
dépendamment des traitements qu'on lui
applique. Sa prise en compte pourrait donc
s'avérer utile aussi dans I'assemblage ini-
tial des lots disponibles pour composer le
miel qui, une fois pasteurisé et conditionné
avec soin, aura le moins de chance de
cristalliser au cours de la distribution.

Summary — Tendency of honeys to
crystallize: a renewed attempt at a sta-
tistical approach . This study, which con-
tinues the 1987 investigation, has attempt-
ed to correlate the tendency of market
honeys to crystallize with technological
production data that can be measured but
not always controlled. Twenty-five typical

honeys from Western Europe were liqui-
fied, heated at 78 °C for pasteurization and
placed in 100 glass tubes which were kept
at 5, 10, 15 and 20 °C. Each tube was ob-
served at 8 different times for 17 months,
and was graded from 0 (none) to 9 (hard
crystallized) (800 gradings in all). The sta-
tistics cover five tables, with an analysis of
variance of the grade together with the
storage temperature and duration (table II),
and multiple stepwise linear regressions of
the grade on the initial composition and
viscosity of liquid honey (table lll), as it
stands just before pasteurization.

The development of graining is shown
in figures 3 and 4. There is no significant
difference between storage temperatures
of 10, 15 or 20 °C. Storage at 5 °C begins
with a so-called “latent” time without any
crystallization, but then graining will devel-
op at the same constant rate as the other
temperatures. These results are discussed
in terms of crystallization technology; an
important but not obvious role of the initial
viscosity is presumed.

At the beginning of storage, the grade
cannot be predicted from the controlled fac-
tors. In case of longer storage times, on the
contrary, the grade may be predicted from
the initial composition and viscosity of the
honey. As an example, a regression formu-
la is given for 15 months storage at 15 °C,
wherein the calculated grades are in rather
good agreement with the observed true
grades (fig 5). The grade variability is also
rather well explained — about 80% — when
considering the majority of honeys, but a
few varieties present atypical behaviour:
whatever the storage temperature and time,
rape honeys always crystallized very fast,
whereas Robinia honeys never crystallized.
This is why, when considering the entire
batch of honeys, only 50% of the variability
is explained. Improvement of this score
would undoubtedly require a better know-
ledge of the factors which play a part in
graining tendency, especially more thor-
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ough compositional analyses of a wide va-
riety of honeys.

honey / crystallization / storage / statis-
tics

Zusammenfassung — Die kristallisie-
rungstendenz der Honige: neuer Ver-
such einer statistischen Anndherung. In
dieser Studie, die eine Untersuchung von
1987 fortsetzt, wird der Versuch unternom-
men, die Kristallisierungsstendenz von
Markthonigen mit Produktions-daten zu
korrelieren, die gemessen werden kénnen,
obwohl sie nicht immer kontrollierbar sind.
25 typische Honige aus Westeuropa
wurden verflissigt, zur Pasteurisation mit
78°C Uberhitzt und schlieBlich in 100 Glas-
réhrchen abgefillt und bei Temperaturen
von 5, 10, 15 und 20°C aufbewahrt. Jedes
Réhrchen wurde achtmal zu verschiede-
nen Zeiten inspiziert, bis zu 17 Monate
lang; bei jeder inspektion wurden die
Roéhrchen in einer Skala von 0-9 klassifi-
ziert (insgesamt 800 Zensuren). Die stati-
stische Analyse umfaB3te in funf Tabellen
eine Varianzanalyse der Klassifizierung
mit der Aufbewahrungstemperatur und der
Dauer (Tabelle 1l) und eine multiple schritt-
weise lineare Regression der Klassen
Uber die Daten der ursprunglichen Zusam-
mensetzung und Viskositat des fliissigen
Honigs unmittelbar vor der Pasteurisierung
(Tabelle 111).

Die Entwicklung des Kérnigwerdens
des Honigs ist in Abbildungen 3 und 4 dar-
gestellt. Es besteht kein signifikanter Un-
terschied zwischen den Lagerungstempe-
raturen von 10, 15 oder 20°C. Die bei 5 °C
aufbewahrten Proben verhalten sich
anders: sie beginnen mit einer sogenann-
ten ‘Latenzperiode’ ohne jede Kristaliisie-
rung, aber nach dieser Zeit entwickelt sich
die Kérnerbildung ganz mit derselben kon-
stanten Rate wie bei den anderen Tempe-
raturen. Diese Resultate werden in Bezie-

hung zur Kristallisationstechnologie disku-
tiert. Es kann eine wichtige, obwohl unauf-
fallige Rolle der urspringlichen Viskositat
angenommen werden.

Bei Beginn der Lagerung kann der spé-
tere Klassenwert aus den kontrollierten
Faktoren nicht vorausgesagt werden. Bei
langeren Lagerungszeiten lasst sich der
Wert jedoch aus der urspriinglichen Zu-
sammensetzung und der Viskositdt des
Honigs voraussagen. Als Beispiel wird
eine Regressionsformel fir eine Lagerung
Uber 15 Monate bei 15 °C gegeben, wobei
die errechneten Werte gut mit den tatsach-
lich beobachteten Ubereinstimmen (Abbil-
dung 5). Bei der Mehrzahl der Honige &3t
sich die Variabilitit der Werte gut — zu
80% — erklaren; aber einige Honige zeigen
ein abweichendes Kristallisationsverhalten:
Rapshonige kristallisierten immer sehr
schnell, bei welcher Lagerungstemperatur
und Zeit auch immer, wahrend Akazien-
(Robinien-)Honige niemals kristallisierten.
Deshalb kann bei Betrachtung der Ge-
samtheit der Honige nur 50% der Variabili-
tat erklart werden. Zu einer Verbesserung
dieses Ergebnisses wéaren ohne Zweifel
erweiterte Kenntnisse uUber die an der
kérnerbildung beteiligten Faktoren notwen-
dig; vor allem waren noch viel genauere
Analysen Uber die Zusammensetzung er-
forderlich, um der auBerordentlich kompli-
zierten Variabilitat der Honige gewachsen
zu sein.

Honig / Kristallisierung / Lagerung / Sta-
tistik
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