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Résumé

Ce mémoire s’inscrit dans une démarche de valorisation des déchets agroalimentaires en
tant que ressource renouvelable pour la production de matériaux biodégradables. L’objectif
principal de cette étude est d’¢laborer différentes formulations de bioplastiques a partir de
déchets agroalimentaires riches en polymeres naturels, tels que I’amidon issu des résidus de blé
et la cellulose contenue dans les coques d’arachide. Ces derniers sont sélectionnés pour leur
disponibilité locale et leur richesse en composants valorisables.

Les résultats de caractérisation montrent que les bioplastiques €laborés présentent une
bonne cohésion, une biodégradabilité satisfaisante et une stabilité chimique.

Cette étude confirme le potentiel des déchets agroalimentaires dans la production de
bioplastiques durables, permettant ainsi de réduire la pollution plastique et de promouvoir une
économie circulaire.

Mots-clés : Bioplastique, Déchets agroalimentaires, Amidon, Cellulose, Biodégradable,
Valorisation.

Abstract

This thesis is part of an approach to valorizing agri-food waste as a renewable resource
for the production of biodegradable materials. The main objective of this study is to develop
various bioplastic formulations from agri-food waste rich in natural polymers, such as starch
from wheat residues and cellulose from peanut shells. These products were selected for their
local availability and their richness in recoverable components.

Characterization results demonstrate that the developed bioplastics exhibit good
cohesion, satisfactory biodegradability, and chemical stability.

This study confirms the potential of agri-food waste for producing of sustainable

bioplastics, therby reducing plastic pollution and promoting a circular economy .

Keywords: Bioplastic, Agri-food waste, Starch, Cellulose, Biodegradable, Recovery.
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INTRODUCTION GENERALE

L’environnement constitue une ressource vitale pour 1’humanité, mais il est
malheureusement mis en péril par de nombreuses activités humaines. Parmi les principales
menaces environnementales, la gestion inadéquate des déchets représente un enjeu de taille,
notamment les déchets plastiques non biodégradables qui s’accumulent dans la nature. Face a
cette problématique, il est impératif de développer des solutions durables qui visent a réduire

I'impact environnemental de nos modes de consommation.

Les déchets alimentaires, souvent pergus comme de simples rebuts, recélent pourtant un
fort potentiel de valorisation. Ils contiennent des composants organiques tels que I’amidon, la
cellulose, la lignine ou encore les protéines, qui peuvent étre exploités pour la fabrication de
matériaux biodégradables, notamment les bioplastiques. Cette approche, a la croisée de
I’innovation et du développement durable, permet non seulement de réduire la quantité de
déchets envoyés en décharge, mais aussi de proposer des alternatives é€cologiques aux

plastiques conventionnels issus de ressources fossiles.

Dans ce contexte, la valorisation des déchets alimentaires pour la production de
bioplastiques représente une stratégie prometteuse. Elle s’inscrit pleinement dans une logique
d’économie circulaire ou les résidus deviennent des ressources. L’objectif de ce travail de
recherche est donc de développer une nouvelle classe de bioplastiques a partir de résidus
agroalimentaires disponibles localement, en mettant en ceuvre des procédés simples,

¢conomiques et respectueux de I’environnement.

Notre ¢étude s’est ainsi portée sur 1’¢laboration de matériaux bioplastiques a base
d’amidon extrait de résidus de blé et de cellulose issue de coques d’arachide, deux déchets
largement disponibles. Ces matiéres premieres ont été préparées, caractérisées, puis
transformées en bioplastiques par différentes méthodes de mise en forme. L’ensemble du travail
a ¢t¢ réalisé au sein du laboratoire « Eau, Environnement et Développement Durable » de

I’Université de Blida 1.

Le présent mémoire s’articule autour de trois chapitres. Le premier est consacré a une
synthése bibliographique portant sur la valorisation des déchets alimentaires et la fabrication de
bioplastiques. Le second décrit les matériaux, les méthodes expérimentales et les techniques de

caractérisation utilisées. Le troisiéme chapitre présente et discute les résultats obtenus.



Ce travail vise a démontrer la faisabilité¢ d’une valorisation locale et durable des déchets
alimentaires en bioplastiques fonctionnels, en contribuant ainsi a la réduction de I’empreinte
¢cologique des déchets tout en apportant des alternatives innovantes et biodégradables aux

matériaux plastiques classiques.



CHAPITRE I
SYNTHESE BIBLIOGRAPHIQUE

I.1.Valorisation des déchets alimentaires

I.1.1. Définition et classification des déchets alimentaires

Les déchets alimentaires, aussi appelés biodéchets ou déchets de cuisine, sont des déchets
organiques d'origine végétale ou animale issus principalement des ménages, des industries
agroalimentaires, des établissements de restauration, des marchés, des cantines, etc. Ils
comprennent les restes de repas crus ou cuits, les épluchures, les denrées périmées non

emballées, les os, les arétes de poisson, ainsi que les produits alimentaires avariés ou en exces.

Ces déchets font partie de la famille des biodéchets, qui inclut également les déchets verts
(tonte, taille, branchages), mais les déchets alimentaires présentent des contraintes sanitaires

plus importantes, notamment en raison de leur origine animale, et contiennent d’avantage d'eau.

On distingue plusieurs catégories de déchets alimentaires selon leur nature et leur

évitabilité :

-Déchets inévitables : parties non comestibles des aliments, comme les os, les coquilles
d'ceufs, les épluchures de certains fruits (banane, ananas), etc.

-Déchets potentiellement évitables : parties que certaines personnes consomment et
d'autres non, ou qui pourraient étre consommees si préparées différemment (crottes de pain ou
de fromage, pelures de pommes de terre, fanes de légumes).

-Déchets évitables : aliments encore comestibles jetés, comme les restes de repas, les
produits frais proches de leur date limite de consommation, pain rassis, etc [1]

En résumé, les déchets alimentaires sont les résidus organiques issus de la préparation, la
consommation et la distribution des aliments, comprenant les restes comestibles ou non, qui

peuvent étre valorisés pour réduire leur impact environnemental.




I.1.2. Composition chimique des déchets exploitables pour produire les bioplastiques

a) Déchets agricoles

Les déchets agricoles représentent une source importante et facilement disponible de
biomasse pour la production de bioplastiques, ce qui permet de limiter la concurrence avec les

cultures alimentaires.
b) Déchets de mais (tiges et enveloppes)

La large fourchette de composition chimique rapportée pour les tiges de mais met en
évidence la variabilité selon des facteurs tels que la variété de mais, le stade de croissance et les
conditions environnementales. Cette variabilité rend nécessaire une caractérisation approfondie
du flux spécifique de déchets de mais utilisé afin d'optimiser les processus d'extraction et de
conversion pour la production de bioplastiques. La normalisation de la source et des méthodes
de prétraitement pourrait conduire a des résultats plus cohérents. De plus, la teneur relativement
¢levée en hémicellulose des déchets de mais, par rapport aux sources de cellulose pure, présente
a la fois des opportunités et des défis. L'hémicellulose peut étre une source précieuse de sucres
pour la fermentation, mais sa structure complexe peut nécessiter des méthodes de prétraitement
spécifiques pour une utilisation efficace. L'hémicellulose est un polysaccharide hétérogene, et
sa décomposition efficace en sucres fermentescibles nécessite souvent une hydrolyse
enzymatique ou chimique. Le développement de méthodes rentables et respectueuses de
'environnement pour cette étape est crucial pour assurer la viabilité économique des
bioplastiques a base de déchets de mais [2].

Les tiges de mais sont composées principalement de cellulose (32-50%), d'hémicellulose
(20,42-42 %) et de lignine (5-38,12 %), avec des quantités variables de cendres (2,43-24,9 %)
et d'humidité (3,32-10,82 %) [3] Ces composants, en particulier la cellulose et I'némicellulose,
peuvent étre extraits et chimiquement modifiés ou utilisés comme matiére premicre pour la

fermentation microbienne afin de produire des bioplastiques.[4]

La lignine issue des déchets de mais peut ¢galement €tre explorée pour des applications de

bioplastiques, améliorant potentiellement des propriétés telles que la résistance aux UV.[5]




¢) Bagasse de canne a sucre

La bagasse de canne a sucre se distingue comme une matiére premiére polyvalente grace
a sa teneur significative en trois principaux composants lignocellulosiques : la cellulose,
I'hémicellulose et la lignine. Cela permet la production d'une large gamme de bioplastiques par
diverses méthodes de transformation. La présence de cellulose permet la production de
bioplastiques a base de cellulose, tandis que I'hémicellulose peut étre une source de sucres pour
la fermentation en biopolyméres tels que les PHA. De plus, le composant lignine offre des
opportunités pour créer des bioplastiques aux propriétés uniques ou pour une utilisation comme
charge ou agent de renforcement dans d'autres matrices bioplastiques. Cette polyvalence fait de
la bagasse de canne a sucre une option tres intéressante pour une approche de bioraffinerie. Les
méthodes de prétraitement sont cruciales pour rendre la cellulose plus accessible au sein de la
structure de la bagasse de canne a sucre en éliminant la lignine et I'hémicellulose. L'efficacité
de ces prétraitements a un impact significatif sur le rendement et la qualité de la cellulose
extraite. La lignine agit comme une barric¢re physique, entravant I'extraction de la cellulose. Un
prétraitement efficace, comme un traitement alcalin ou un blanchiment, peut perturber la
structure lignocellulosique, entrainant un rendement plus élevé de cellulose plus purifiée. Le
choix de la méthode de prétraitement doit tenir compte de facteurs tels que la rentabilité,
I'impact environnemental et les propriétés souhaitées du bioplastique final.[6]
La bagasse de canne a sucre est principalement composée de cellulose (26-50 %),
d'hémicellulose (19-35 %) et de lignine (14-33 %), ainsi que de plus petites quantités de cendres
(1-5 %) et d'extractifs (5,63 %).

La forte teneur en cellulose fait de la bagasse une matiére premicre précieuse pour la

production de bioplastiques a base de cellulose, y compris I'acétate de cellulose.[6]

La bagasse de canne a sucre peut €¢galement &tre utilisée comme matiére premiére pour la

production microbienne de biopolymeres tels que les polyhydroxyalcanoates (PHA).

La lignine issue de la bagasse de canne a sucre peut étre utilisée pour améliorer les

propriétés d'autres bioplastiques ou comme matériau bioplastique autonome[6]




¢) Déchets de éplucheurs de pommes de terre

Les déchets d’éplucheurs de pommes de terre constituent une mati€ére premiere
particuliérement intéressante en raison de leur forte teneur en amidon, qui peut étre facilement
extrait et transformé en amidon thermoplastique (TPS), un type de bioplastique largement
utilisé. Cette conversion directe des déchets en un biopolymeére précieux simplifie le processus
de production. L'amidon est un polymere naturel composé d'unités de glucose, ce qui le rend
intrins€quement biodégradable et un matériau de départ approprié pour les bioplastiques.
L'abondance d'amidon dans les peaux de pommes de terre, un sous-produit important de
l'industrie de transformation alimentaire, offre une alternative durable et rentable a I'utilisation
de sources d'amidon natif telles que le mais ou la canne a sucre. La présence d'autres composés
précieux dans les éplucheurs de pommes de terre, tels que les acides phénoliques et les fibres
alimentaires, suggere le potentiel d'une approche de bioraffinerie ou plusieurs produits a haute
valeur ajoutée, y compris les bioplastiques et les nutraceutiques, peuvent étre extraits du méme
flux de déchets. Cette approche intégrée peut améliorer la viabilité économique globale et la
durabilité de 1'utilisation des déchets de peaux de pommes de terre. L'extraction de composés
bioactifs avant ou en méme temps que la production de bioplastiques peut maximiser la valeur

ajoutée a cette ressource et réduire l'impact environnemental de son élimination.[6]

Les éplucheurs de pommes de terre sont riches en glucides (8,7-68,71 %), principalement
en amidon (7,8-52 %), ainsi qu'en protéines (1,2-18 %), en lignine (10-20 %), en lipides (0,1-1
%), en cendres (0,9-9,64 %) et en divers composés bioactifs tels que les acides phénoliques et

les glycoalcaloides.| 7]

La forte teneur en amidon fait des peaux de pommes de terre une excellente source pour
la production de bioplastiques a base d'amidon, qui peuvent étre modifiés pour diverses

applications. [7]

La cellulose extraite des peaux de pommes de terre peut également &tre utilisée dans la

production de bioplastiques, améliorant potentiellement les propriétés mécaniques.|[7]




d) Déchets alimentaires

Les déchets alimentaires, un contributeur important aux décharges, peuvent étre valorisés
en matériaux bioplastiques précieux.

- déchets alimentaires riches en amidon
La polyvalence de 1'amidon en tant que précurseur de bioplastique est évidente dans sa

capacité a étre extrait d'une grande variété de déchets alimentaires. Cela met en évidence le
potentiel d'une production locale de bioplastiques utilisant des ressources de déchets locales
disponibles régionalement. L'amidon est un composant courant de nombreux produits
alimentaires et de leurs déchets. Le fait qu'il puisse provenir de pommes de terre, de mais, de
manioc, de riz, de blé et dautres sources signifie que différentes régions peuvent
potentiellement utiliser leurs déchets alimentaires les plus abondants pour la production de
bioplastiques, réduisant ainsi les colits de transport et favorisant les économies locales. La
transformation de I'amidon en bioplastiques nécessite souvent une modification, telle que la
gélatinisation et 1'ajout de plastifiants comme le glycérol, afin de surmonter sa fragilité inhérente
et d'améliorer sa flexibilité. Les granules d'amidon natif sont semi-cristallins et difficiles a
transformer en films flexibles ou autres formes. La gélatinisation, qui consiste a chauffer
'amidon dans l'eau afin perturber sa structure cristalline, et 1'ajout de plastifiants, qui réduisent
les forces intermoléculaires, sont des étapes cruciales dans la transformation de I'amidon en un
matériau thermoplastique plus malléable.[4]

L'amidon est un polymere de glucose, existant sous forme d'amylose linéaire et
d'amylopectine ramifiée, dont le rapport influence les propriétés du bioplastique. [7]

Les déchets de bl¢, qu'il s'agisse de sous-produits de la transformation du grain ou de blé
non alimentaire, représentent une source d'amidon prometteuse pour la production de
bioplastiques. L'amidon de blé est un polymére de glucose, tout comme l'amidon d'autres
sources, et peut étre transformé en bioplastiques biodégradables. L'amidon est le glucide
principal présent dans le grain de blé. La paille de blé, bien que lignocellulosique, contient
¢galement des sucres qui peuvent étre valorisés. L'amidon de bl¢, comme d'autres amidons, est
composé d'amylose linéaire et d'amylopectine ramifiée, dont le ratio influence les propriétés du
bioplastique final. L'amidon de blé peut étre utilis€ pour produire des bioplastiques a base
d'amidon, tels que 1'amidon thermoplastique (TPS) ou pour la production d'acide poly lactique
(PLA) via fermentation. L'amidon de blé peut étre plastifié¢ avec des agents comme le glycérol
pour améliorer sa flexibilité et sa transformabilité, permettant sa mise en forme par extrusion

ou moulage par injection. Les sucres dérivés de I'amidon de blé peuvent étre fermentés pour



produire de l'acide lactique, qui est ensuite polymérisé en PLA. L'utilisation des déchets de blé
comme source d'amidon contribue a réduire la concurrence avec les cultures alimentaires et a
valoriser des sous-produits agricoles abondants. Cependant, la variabilité de la composition des
déchets et la nécessité de processus d'extraction et de purification efficaces constituent des défis
a surmonter pour une production a grande échelle. [8]

Les méthodes d'extraction comprennent le broyage, le lavage, la filtration et le séchage
pour obtenir de la poudre d’amidon. [7]

- Déchets d'huile végétale

L'utilisation d'huiles de cuisson usagées pour la production de bioplastiques offre un
double avantage environnemental en réduisant a la fois les déchets plastiques et la pollution
causée par I'¢limination inapproprié¢e des huiles usagées.

En effet, si elles ne sont pas correctement gérées, les huiles de cuisson usagées peuvent
contaminer les sources d'eau et le sol.

Leur conversion en bioplastiques fournit non seulement une mati¢re premiére durable,
mais contribue également a réduire ce risque environnemental et a préserver la propreté de
l'environnement.

La nature lipidique des huiles végétales permet la production de bioplastiques aux
propriétés différentes de celles a base d'amidon ou de cellulose, conduisant potentiellement a
des matériaux avec une flexibilité et une durabilité améliorée.

La structure chimique des lipides est différente de celle des glucides, et les bioplastiques
qui en sont dérivés, tels que les PHA et les polyuréthanes biosourcés, peuvent présenter des
caractéristiques uniques. Les PHA, par exemple, sont connus pour leur biodégradabilité et leur
biocompatibilité, ce qui les rend adaptés aux applications médicales. [7]

Les huiles de cuisson usagées, composées de triglycérides (esters de glycérol et d'acides

gras), peuvent €tre utilisées pour produire des bioplastiques.

Les micro-organismes peuvent consommer ces huiles pour produire des polyhydroxyalcanoates

(PHA), un type de bioplastique biodégradable.

Huiles végétales usagées peuvent également étre chimiquement modifiées pour créer des

polyuréthanes biosourcés et des précurseurs de polyester [7]




- Cellulose issue des déchets agricoles

La cellulose, qui est un polysaccharide linéaire composé d'unités de glucose, est un
composant majeur de nombreux déchets agricoles et alimentaires. Son extraction nécessite
généralement des prétraitements (par exemple, alcalins, acides) pour éliminer la lignine et
I'hémicellulose, suivis d'un blanchiment pour obtenir de la cellulose purifiée. La composition
chimique de la cellulose extraite est principalement constituée de longues chaines d'unités D-

glucose li¢es par des liaisons f (1—4) avec de nombreux groupes hydroxyle. [9]

L'extraction de cellulose de haute pureté a partir de déchets nécessite une optimisation
minutieuse des processus de prétraitement et de purification afin d'éliminer efficacement les
composants non cellulosiques sans dégrader la cellulose elle-méme. La présence de lignine et
d'hémicellulose peut entraver la transformabilité et affecter les propriétés des bioplastiques a
base de cellulose. L'élimination efficace de ces composants est essentielle pour obtenir de la
cellulose avec la pureté et le poids moléculaire souhaités pour des applications spécifiques.
L'abondance de groupes hydroxyle dans la cellulose la rend apte a la modification chimique,
telle que I'acétylation, pour produire des dérivés de cellulose aux propriétés améliorées comme
la thermoplasticité et la solubilité¢ dans les solvants organiques. La cellulose native posséde de
fortes liaisons hydrogéne intermoléculaires, la rendant insoluble dans la plupart des solvants
courants et difficile a transformer a 1'état fondu. La dérivatisation par remplacement de certains
groupes hydroxyle par d'autres groupes fonctionnels peut perturber ces liaisons hydrogéne,
conduisant a des matériaux comme 1'acétate de cellulose qui sont plus facilement transformés

en bioplastiques. [9]

Coquilles d'arachides : Les coquilles d'arachides (ou coques d'arachides) constituent une
source durable et abordable de cellulose, avec une composition typique de 37,0 % de cellulose,
28,8 % de lignine et 2,5 % d'autres glucides. Elles contiennent également de 'hémicellulose et
peuvent étre utilisées comme liant dans les bio composites. La cellulose et la lignine sont
concentrées dans différentes parties de la coque, ce qui peut influencer 1'épaisseur et les

performances mécaniques du matériau final. [10]

e Pelures d'orange : Les pelures d'orange, un sous-produit abondant de l'industrie du

jus, contiennent environ 14,2 % de cellulose, 0,2 % d'hémicellulose et 1,0 % de lignine. La




cellulose extraite des pelures d'orange peut €tre convertie en nanocristaux de cellulose (CNC)
avec une cristallinité élevée (environ 61,93 %). Ces CNC peuvent étre utilisés comme agents
de renforcement dans les films nano composites, ce qui permet d'améliorer leur résistance a la
traction, leur résistance a la barriere a la lumiére et a la vapeur d'eau, tout en réduisant leur
solubilité dans I'eau. Des bioplastiques avec une excellente résistance, flexibilité et capacité de
désintégration ont été produits a partir de pelures d'orange en utilisant du glycérol comme

plastifiant. [ 11]

e Pseudotronc de bananier : Le pseudotronc de bananier est un résidu majeur de la
production de bananes, riche en composés lignocellulosiques, ce qui en fait une maticre
premiere intéressante pour l'extraction de la cellulose. La teneur moyenne en cellulose dans le
pseudotronc de bananier est d'environ 49,33 %. Les fibres cellulosiques de haute qualité
extraites du pseudotronc de bananier peuvent présenter une excellente stabilité thermique, avec

une température de dégradation initiale d'environ 300,53 °C [12]

b) Les Déchets de Lignine

La lignine est un biopolymere amorphe complexe, tridimensionnel, composé d'unités
phénylpropane, conférant de la rigidité aux parois cellulaires des plantes. C'est le deuxi¢me
polymere naturel le plus abondant apres la cellulose et un sous-produit important des industries
des pates et du papiers et des biocarburants. La lignine peut étre incorporée dans diverses
matrices polymeres pour améliorer les propriétés mécaniques, la résistance aux UV et la
biodégradabilité. Les méthodes d'extraction de la lignine comprennent le procédé Kraft, le

procédé au sulfite, le procédé a la soude, le procédé¢ organosolv et 1'explosion a la vapeur. [13]

La structure complexe et variable de la lignine, dépendant de la source végétale et de la
méthode d'extraction, représente un défi pour son utilisation cohérente dans les bioplastiques,
mais offre également la possibilité d’adapter ses propriétés par modification. L'hétérogénéité
de la lignine, avec ses différents types de liaisons et de groupes fonctionnels, rend difficile sa
dépolymeérisation et sa transformation uniforme. Cependant, cette diversité structurale permet
¢galement des modifications chimiques pour améliorer sa réactivité, sa solubilité et sa

compatibilité avec d'autres polymeres, conduisant a des bioplastiques aux caractéristiques
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spécifiques souhaitées. Malgré son abondance, une partie importante des déchets de lignine est
actuellement brilée pour la récupération d'énergie ou traitée comme un sous-produit de faible
valeur. Le développement de méthodes efficaces et rentables pour convertir la lignine en
bioplastiques représente une opportunité majeure de valoriser cette ressource sous-utilisée. La
transformation des déchets de lignine en bioplastiques possédant des aux propriétés
comparables ou supérieures a celles des plastiques conventionnels peut améliorer
considérablement 1'économie et la durabilité des bioraftfineries et contribuer au développement

d'une bioéconomie circulaire| 13]

1.1.3. Stratégies pour la valorisation des déchets alimentaires
a) Fermentation aérobie pour la production de bioplastiques

Les déchets agroalimentaires peuvent étre transformés en une solution d'acides gras
volatils (AGV) qui peut ensuite étre utilisée pour produire des polyhydroxyalcanoates (PHA),
des biopolymeéres aux propriétés similaires a celles des plastiques conventionnels. L'acide
lactique, un précurseur du PLA (acide poly lactique) biodégradable, peut également étre produit
par fermentation a partir de lactosérum. Le PBS (poly butyléne succinate), un autre biopolymeére
biodégradable, peut également étre dérivé de déchets agricoles. [14]

¢ Production directe de bioplastiques

Certains déchets alimentaires, comme les tiges de persil et d'épinards, les coques de cacao
et les balles de riz, peuvent étre directement transformés en bioplastiques cellulosiques

amorphes par digestion dans de 1'acide trifluoroacétique (TFA), moulage et évaporation. [15]

o Utilisation des huiles de cuisson usagées

Les huiles de cuisson usagées peuvent étre transformées par biocatalyse en bioplastiques
durables. Elles peuvent également é&tre utilisées par des bactéries pour produire des
polyhydroxyalcanoates (PHA). La transestérification des huiles de cuisson usagées peut
produire du biodiesel et du glycérol, ce dernier pouvant étre utilisé dans la formulation de

bioplastiques.| 16]
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e Extraction de composants de valeur

Les déchets alimentaires contiennent des nutriments de haute valeur qui peuvent étre
extraits pour la production de bioplastiques par fermentation microbienne et traitements
chimiques. Par exemple, la chitine présente dans les coquilles de crustacés peut étre transformée
en chitosane, un biopolymére. [ 17]

¢ Production de bio-PE :

Les déchets agricoles comme la canne a sucre peuvent étre utilisés pour produire du bio-
PE, un bioplastique aux propriétés similaires au PE d'origine pétrochimique. [17]

¢ Production de polyhydroxyalcanoates (PHA) :

Les PHA, des bioplastiques biodégradables, peuvent étre produits par fermentation
microbienne de divers déchets alimentaires, y compris les déchets riches en amidon et les huiles

végétales usagées. [ 18]
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1.2. Bioplastiques

1.2.1. Définition

Selon la revue Sciences et Avenir, le terme « bioplastique » est "un néologisme formé de
toutes pieces par les industriels et qui recouvre des plastiques a la composition et a I’intérét
¢cologique trés variables”. Les bioplastiques sont des plastiques issus exclusivement de la

polymérisation de biopolymeéres.

La chambre régionale du commerce et de I’industrie de Champagne-Ardenne indique le
néologisme « bioplastique » ne correspond pas a une définition précise. Le méme constat a été
fait par la revue Sciences et Avenir, I’emploi du terme dans des ouvrages scientifiques référe
aux biopolymeres qui sont souvent biodégradables ou du moins aptes a subir un processus de
décomposition et qu’ils sont issus soit de la pétrochimie (polymeéres de synthése ou associés a
des composés naturels comme extrait de végétaux traités),[ 19]soit totalement dérivés de

ressources renouvelables qui sont naturellement présentes dans les organismes vivants [7]

L’ambiguité du terme « bioplastique » vient donc du fait qu’il ne garantit ni qu’il soit
biosourcé (encore moins issu d’une agriculture biologique), ni qu’il soit biodégradable. Par
ailleurs, un plastique biosourcé peut étre appelé « bioplastique » s’il est composé a 30% en
masse de biomasse. Autrement dit, un plastique composé a 70% de pétrole est considéré comme

un « bioplastique ».

En effet, aucun seuil européen n’existe pour définir une quantité minimale de matieres

biosourcées dans le produit.

13



BIOPLASTIOQUE BIQPLASTIOQUIE

PE brxsourcs, PA blosourcé, PET Amidon, PLA, PHA
bigsource, PEF, .
| Non bloddgradable Bloddgrmdoble
falens certaines
Prescque bous les PETROPLASTIQUES BIOPLASTICUE conditions]
PE, PET, PP, .. PEBAT, PBS, PCL, —.

Figure 1.1 : Définitions des catégories de bioplastiques

1.2.2. Classification des bioplastiques
Les bioplastiques peuvent étre classés selon leur composition chimique, leurs méthodes

de synthese, leur procédé de fabrication, leur importance économique ou leurs applications
a) Bioplastiques naturels issus directement de la biomasse

Les bioplastiques naturels issus directement de la biomasse constituent les parois

cellulaires des végétaux comme la cellulose et la lignine. On peut citer le cas de 1'amidon.

Ces polymeres sont extraits directement a partir des plantes. Des monomeres simples
peuvent étre également obtenus a partir des plantes aprés transformations chimiques et /ou

enzymatiques par polymérisation de ces monomeres [20]
b) Bioplastiques issus des microorganismes par fermentation microbienne

Ce groupe de bioplastiques est constitué de la famille des polyhydroxyalcanoates {PHA}
dont le poly hydroxybutyrate {PHB} et le poly hydroxybutyrate-valérate {PHBV} qui sont les
plus courants. Ces polyester proviennent du mécanisme de survie de certains microorganismes

qui les conservent et les accumulent comme source d'énergie et de carbone[21]
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¢) Bioplastiques obtenus par synthese a partir de monomeéres renouvelables

Ces biopolymeres sont transformés par synthése chimique a partir des monomeres issus

de matieéres premicres agricoles. On les appelle également bio polyesters car ils ont de

nombreuses caractéristiques communes avec les polyesters courants. [22]

Le principal groupe de bio polyesters inclut les polyacides {PLA}. Ils sont produits par

synthése chimique a partir de l'acide lactique qui est extrait de produits agricoles ou bien de
déchets de I'industrie alimentaire.|[23]

d) Bioplastiques pétrochimiques biodégradables

De nombreux bioplastiques biodégradables peuvent €tre obtenus a partir de ressources
fossiles. Les premiers développements de ces matériaux datent du début des années 70. Il

s'agissait de développer des polyméres combinant les bonnes propriétés d'usages des polymeres

conventionnels et la propriété d'étre dégradés par les microorganismes|[40].

POLYMERES BIODEGRADABLES

crourE 1 cROUPE 2 |

| CROUPE 3 GROUPE 4
Issus de Issus de biotechnologie: .
l;::,:i:: micro-organismes: synthése a partir de Issus de syntl":ése:
obtenus par monomeéres pétrochimie
: extraction renouvelables
Cellulose T
Amidon I 4‘
Lignine |
Chitine !
Caseine |
Collagéne PHB, PHBV PLA PCL
Gluten {Polyhydroxyalkanoates) (Acide polylactique) (Polycaprolactone)
etc... : .
]
Bio-polyesters

POLYMERES NON-BIODEGRADABLES

bioPE, bioPET,
bioPP

NOTE: Groupes 1 a 3 issus de ressources

Groupe 4: issus de T

non-renowr

Figl.2 : Classification des bioplastiques
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1.2.3. Avantages et inconvénients relatifs aux bioplastiques
a) Avantages

Les bioplastiques présentent plusieurs avantages, parmi eux on les suivants : [24]

- Ils sont renouvelables, compostables et contribuent a réduire la pollution de
I’environnement.

- Réduction de I’empreinte carbone.

- IIs générent moins d’émissions de gaz a effet de serre et ne contiennent pas de toxines.

- Les bioplastiques tels que le polyéthyléne téréphtalate biosourcé (bio-PET) sont
similaires aux plastiques a base de fossiles et peuvent étre recyclés de la méme manicre que les
plastiques classiques.

- Les bioplastiques biosourcés une fois arrivés en fin de vie et en I'absence de recyclage,
peuvent étre briilés pour produire de I'énergie renouvelable et/ou étre utilisés pour fabriquer des
biocarburants.

b) Inconvénients

e Problemes de recyclage

Par exemple, en travaillant avec les rayons infrarouges en systéme de séparation des
déchets, les bioplastiques ne peuvent étre séparés, d’ou ils seront contaminés en présence des

matieres plastiques conventionnelles.

¢ Réduction des matiéres premieres

Les bioplastiques produit a partir de sources renouvelables pourraient réduire les réserves
de maticres premicres. En outre afin de réduire la consommation d’énergie lors de la production
de bioplastiques et de limiter la concurrence potentille avec les ressources agricoles pour les
aliments et de fournir des sources supplémentaires de maticres premieres, 1’exploitation des

sous-produits alimentaires est également la tendance actuelle. [24]
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1.2.4. Réglementations et normes associées aux bioplastiques
* NF EN 13432 (compostage industriel)

Cette norme européenne établit les exigences pour les emballages pouvant étre valorisés

par compostage industriel. Elle impose plusieurs critéres :

— Composition : limites sur les solides volatils, les métaux lourds et le fluor.

— Désintégration : au moins 90 % du matériau doit passer a travers un tamis de 2 mm en
moins de 12 semaines.

— Biodégradabilité : au moins 90 % de conversion en CO:, eau et minéraux en moins de
6 mois.

— Ecotoxicité : le compost final ne doit présenter aucun effet toxique pour
I’environnement. [25]

Cette norme est principalement utilisée comme référence pour les emballages

compostables en plateforme industrielle

* NF T 51-800 (compostage domestique)

Spécifique au compostage domestique, cette norme s’adresse aux plastiques pouvant se
biodégrader a domicile. Les critéres sont les suivants :

— Conditions de compostage : température comprise entre 20 et 30°C, cycle de
compostage plus long.

— Biodégradabilité : au moins 90 % de transformation en CO., eau et minéraux en moins
de 12 mois.

— Désintégration : 90 % du matériau doivent passer a travers un tamis de 2 mm en moins
de 6 mois.

* CEN/TR 15932

Il s’agit d’un rapport technique qui propose une terminologie harmonisée autour des
bioplastiques. [22]
— Objectif : clarifier les concepts comme « bioplastique », « biodégradable » et «

compostable ».
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* ISO 17088

Cette norme internationale définit les exigences pour les plastiques récupérables par
compostage aérobie.

— Criteres : biodégradabilité, désintégration, innocuité du compost final, et préservation
de la qualité du compost.[22]

* Loi AGEC (France)

Cette loi vise a réduire les déchets et a lutter contre le gaspillage.

— Mesures : depuis juillet 2021, restriction ou interdiction de certains bioplastiques a
usage unique (sacs, pailles, vaisselle jetable), sauf exceptions pour certains produits
alimentaires solides. [26]

— Marquage : obligation d’un logo spécifique pour certains produits comme les gobelets
a revétement PLA.

* Directives européennes

Elles encadrent 1’usage des plastiques a usage unique et favorisent des alternatives
réutilisables. [27]
— Application : limitation des bioplastiques non compostables ou non réutilisables.

* ASTM D6400

Norme américaine précisant les conditions pour les plastiques compostables.

— Désintégration : moins de 10 % du matériau doit rester sur un tamis de 2 mm apres 12
semaines.

— Biodégradabilité : 90 % de conversion en CO2, eau et biomasse en moins de 180 jours.

— Sécurité : absence d’impact sur la croissance des plantes et limites sur les métaux
lourds.?®

* ASTM D6866

Cette norme permet de déterminer la part de carbone biosourcé dans un matériau. [29]
— Utilisation : elle aide a différencier les matériaux d’origine fossile de ceux issus de la

biomasse.
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Tableau (I.1) : présente synthese des principales normes et réglementations relatives aux

bioplastiques
Norme/Réglementation | Champ d’application Critéres principaux
NF EN 13432 Compostage industriel 90 % biodégradation en 6 mois,
désintégration, écotoxicité
NF T 51-800 Compostage 90 % biodégradation en 12 mois,
domestique désintégration, écotoxicité
CEN/TR 15932 Terminologie Définition, caractérisation
bioplastiques
ISO 17088 Compostage aérobie Identification, étiquetage, qualité du
compost
ASTM D6400 Compostage Désintégration, biodégradabilité, sécurité
(international)
ASTM D6866 Biosourcé Mesure du carbone biosourcé
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I.3. Techniques de fabrication des bioplastiques

1.3.1. Matiéres premiéres utilises dans les bioplastiques
Les bioplastiques sont généralement composés d'un biopolymere (qui forme la matrice

plastique), d'un plastifiant, et parfois d'additifs.

Des additifs, comme les fibres (cellulosiques, les plus fiables), les nanoclays et
nanoparticules ou les agents de réticulation (comme I'acide citrique), sont ajoutés pour
améliorer les propriétés mécaniques. Il est crucial que ces additifs soient aussi biodégradables

que la matrice.[30]

Les plastifiants (comme I'eau, bien que limitant les propriétés mécaniques, ou des polyols
et oligosaccharides) sont essentiels pour améliorer la transformation des bioplastiques en

augmentant leur flexibilité et en réduisant leur viscosité.

Tableau (I.2) : présente les principales propriétés des bioplastiques obtenues selon les

maticres premieres utilisées pour leur élaboration. [31]

Type de Caractéristiques Polymeére Résultant Défis Qualitatifs Opportunités Clés
Matiere Intrinséques Clés Typique Courants d'Amélioration de la Qualité
Premiére
Amidon Rapport TPS Sensibilité a Sélection de la source,
amylose/amylopectine, I'humidité, modification (oxydation,
taille/morphologie des propriétés HMT), plastification,
granules, pureté mécaniques faibles, renforcement, mélange
rétrogradation
Cellulose Teneur en Esters de cellulose, Hydrophilie, Prétraitement,
lignine/hémicellulose, NCC/CNF dispersion des délignification controlée,
pureté, structure composites nanocelluloses, extraction/fonctionnalisation
cristalline compatibilité avec de nanocellulose, mélange
matrices
hydrophobes
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Acide Pureté des PLA Fragilité, faible Contrdle stéréochimique,
Lactique | stéréoisomeres (L, D, résistance catalyseurs de
(source) méso-lactide) thermique (si polymérisation, nucléation,

amorphe), plastification, renforcement,
cinétique de mélange
cristallisation lente
Maticre Type de substrat PHA (PHB, PHBY, Fragilité (PHB), Ingénierie génétique des
premiére (sucres, lipides, MCL-PHA) cotit de production, | souches, optimisation de la
PHA déchets), pureté du variabilité des fermentation,
substrat propriétés copolymérisation,
plastification, mélange,
renforcement
Lignine Source, méthode Composites a base de |[Hétérogénéité, faible Extraction sélective,
d'extraction, groupes lignine compatibilité avec modification chimique
fonctionnels, MW d'autres polymeres, | (estérification, acétylation),
faible fonctionnalisation,
transformabilité a utilisation comme additif
I'état fondu fonctionnel (UV,
antioxydant)

Huiles Composition en acides [Monoméres/polymeres | Stabilité thermique, | Fonctionnalisation chimique

Végétales gras, pureté fonctionnalisés, propriétés (époxydation, acrylation),
plastifiants mécaniques parfois | copolymérisation, utilisation
limitées des comme plastifiants réactifs
polymeéres purs ou bio-sourcés

Sucres Pureté, source (1ére, |Précurseurs pour PLA, | Concurrence avec Fermentation optimisée,

2éme génération) PHA l'alimentation (1ére | utilisation de déchets sucrés,
génération.), coit | ingénierie métabolique pour
de conversion de la | une conversion efficace en
biomasse (2éme monomeres
génération.)

1.3.2. Procédés de transformation des bioplastiques

La production de bioplastiques est facilitée par l'adaptabilit¢ des méthodes de
transformation existantes pour les plastiques classiques, ce qui réduit les cotlts d'investissement
et encourage les producteurs a utiliser des subventions pour adapter leurs installations. Les

techniques courantes, telles que le moulage par compression, 1'extrusion et le moulage par
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injection, impliquent la rupture des liaisons intermoléculaires des biopolymeres, le
réarrangement des chaines polymeres et la formation de nouvelles liaisons pour stabiliser la
matrice. Bien que d'autres méthodes existent, leur rentabilité est moindre pour les applications
agricoles et horticoles. Les méthodes classiques sont utilisées pour les matrices bioplastiques,

mais nécessitent souvent des étapes additionnelles. [32]

1. Moulage par Compression :

Ce procédé utilise une combinaison de chaleur et de pression pour faconner les
biopolyméres. Le matériau, chauffé au-dessus de sa température de transition vitreuse pour le
rendre facilement malléable, est placé dans un moule. La chaleur et la pression sont appliquées
jusqu'a ce que le matériau épouse la forme du moule et durcisse. Bien que la polymérisation
puisse survenir en fonction des conditions et du plastifiant, cette technique se distingue par ses
faibles cotits d'exploitation, de maintenance et de fabrication des moules, ainsi que par une
bonne finition de surface et peu de déchets. Cependant, les temps de durcissement peuvent étre
longs, et l'utilisation de la compression isostatique, bien qu'améliorant 'homogénéité des

propriétés, peut augmenter significativement les colts. [33]

:
/ . / T Vis Buse

Figl.3 : Schéma de la méthode de traitement par moulage par compression

2. Extrusion :

Cette méthode repose sur le mélange d'une protéine et d'un plastifiant pour obtenir un
mélange homogene. Le matériau thermoplastique est ensuite forcé, a une température adéquate,
a travers une filiere ou une buse de forme spécifique par application de pression. L'équipement

comprend une trémie d'alimentation, un moteur, une vis d'extrusion et un cylindre chauffé. Les
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principaux avantages sont une productivité élevée due a un fonctionnement continu, une
simplicité d'opération (pas de pré-homogénéisation requise) et des cotlits modérés. Néanmoins,
elle est limitée aux produits de section constante et nécessite souvent des post-traitements. La
température doit atteindre la transition vitreuse pour un écoulement correct, et un profil
thermique précis est crucial, tout comme le contrdle du degré de réticulation pour optimiser les
propriétés mécaniques sans entraver l'écoulement.

3. Moulage par Injection :

Similaire au moulage par compression, cette technique discontinue utilise la pression et
la température pour former la matrice bioplastique. Le matériau est plastifi¢ dans un cylindre,
injecté sous pression dans un moule, puis refroidi et démoulé. Le contrdle de la température de
fusion est critique car il affecte la viscosité du biopolymeére fondu et donc la vitesse d'injection
et de refroidissement. Les équipements peuvent étre de type piston ou, plus couramment a
I'échelle industrielle, a vis horizontale (la vis plastifie et injecte). L'avantage majeur est la
capacité a produire en une seule étape des picces de tailles et de géométries variées, méme
complexes, ce qui en fait la méthode la plus rentable a grande échelle. Cependant, le processus
est complexe, peut nécessiter un prétraitement pour I'homogénéisation et induit des
changements structurels irréversibles aux biopolymeéres. Les paramétres clés incluent les
températures de la chambre de pré-injection (proche de la transition vitreuse) et du moule
(souvent plus ¢élevée pour la réticulation), ainsi que les pressions et temps d'injection et de

maintien. [34]
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Figl.4 : Schéma de la méthode de traitement par moulage par injection

4. Traitements de Transformation Supplémentaires :

Ces traitements visent a optimiser les propriétés finales des matrices bioplastiques.
L'homogénéisation préalable des matieres premicres (biopolymeére, plastifiant, additifs) est
essentielle pour le moulage par compression et par injection, le ratio des composants étant
crucial pour éviter des mélanges trop fluides ou trop sableux. L'ajout d'additifs peut améliorer
les propriétés jusqu'a un certain seuil. Des traitements de fonctionnalisation, comme l'acylation
ou l'ajustement du pH, peuvent améliorer la capacité d'absorption d'eau. Pour renforcer les
propriétés mécaniques, des traitements physiques comme le traitement déshydrothermique
(DHT) a environ 50°C sont courants, bien que des techniques plus rapides comme les ultrasons
et les micro-ondes émergent malgré un investissement initial plus élevé. Enfin, pour les
applications a libération contrélée (nutriments, pesticides), I'élimination du plastifiant (souvent
par immersion dans I'eau) est nécessaire, bien que cela puisse entrainer une perte d'additifs
hydrophiles ; des alternatives comme ['utilisation d'éthanol comme solvant sont a 1'étude. Un

séchage est ensuite requis. [35]

1.3.3. Facteurs Influant sur la Qualité des Bioplastiques
La qualité des bioplastiques est un enjeu majeur pour leur adoption a grande échelle. Elle

est déterminée par une série de facteurs interdépendants qui affectent leurs propriétés physiques,
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chimiques, mécaniques, ainsi que leur comportement environnemental. Voici une explication
détaillée de chacun de ces facteurs :

a) Nature et Origine de la Matiére Premiére

La matiere premicre est le fondement méme du bioplastique et son choix a un impact
direct et profond sur la qualité finale. Les bioplastiques peuvent étre issus de diverses sources
renouvelables (biosourcés) comme l'amidon (de mais, pomme de terre, bl¢), la cellulose
(extraite du bois ou de déchets végétaux), les sucres (de canne a sucre, betterave), les huiles
végétales (de ricin, soja), ou encore de protéines. La composition chimique intrinséque de ces
matieres premicres varie : par exemple, différents types d'amidon auront des tailles de granules
et des rapports amylose/amylopectine distincts, influengant la transformabilité et les propriétés
mécaniques du plastique obtenu. La pureté de la matiere premicre est également cruciale ; des
impuretés peuvent agir comme des défauts, affaiblissant le matériau ou causant des
incohérences dans la production. De plus, la durabilité¢ de I'approvisionnement et les pratiques
agricoles (utilisation de pesticides, OGM ou non) peuvent aussi étre considérées comme des
aspects qualitatifs indirects, notamment en termes d'impact environnemental global et
d'acceptation par le consommateur. Certains bioplastiques, bien que biodégradables, peuvent
aussi étre synthétisés a partir de monomeres dérivés de ressources fossiles, et la qualité de ces
monomeres de départ est tout aussi importante. [36]

b) Structure Chimique du Polymére

Une fois la matiére premicre choisie et transformée en monoméres ou directement en
polymeéres, la structure chimique spécifique du bioplastique est déterminante. Cela inclut le type
de liaisons chimiques, le poids moléculaire moyen et sa distribution (polydispersité), le degré
de cristallinité, la présence de ramifications ou de réticulations, et la tacticité¢ (arrangement
spatial des groupes latéraux). Par exemple, un poids moléculaire plus €levé est généralement
associé a une meilleure résistance mécanique (traction, impact) et a une plus grande ténacité.
La cristallinité influence la rigidité, la résistance a la chaleur, la transparence et les propriétés
de barriere aux gaz et a 'humidité. Des polyméres comme 1'acide poly lactique (PLA) peuvent
exister sous différentes formes stéréochimiques (PLLA, PDLA, PDLLA) qui affectent leur
vitesse de cristallisation et leurs propriétés finales. Les polyhydroxyalcanoates (PHA), produits
par fermentation bactérienne, offrent une large gamme de structures (en variant les monomeres

incorporés) permettant d'obtenir des propriétés allant de rigides et cassantes a €élastomériques.
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Cette structure chimique dicte non seulement les performances physiques mais aussi la vitesse
et les mécanismes de biodégradation. [36]

¢) Procédés de Fabrication et de Transformation

La maniére dont les matiéres premicres sont converties en résine bioplastique, puis cette
résine transformée en produit fini, est capitale. Durant la polymérisation, les conditions de
réaction (température, pression, catalyseur, temps de réaction) doivent étre optimisées pour
obtenir la structure moléculaire désirée et minimiser les sous-produits. Ensuite, lors de la mise
en forme par des techniques telles que 'extrusion, le moulage par injection, le thermoformage,
ou le soufflage de film, les paramétres de traitement (profil de température, vitesse de
cisaillement, refroidissement) doivent é&tre adaptés aux caractéristiques rhéologiques
spécifiques du bioplastique. De nombreux bioplastiques ont une fenétre de transformation plus
étroite et une sensibilité thermique plus élevée que les plastiques conventionnels. Un traitement
inadéquat peut entrainer une dégradation thermique ou hydrolytique du polymére, réduisant son
poids moléculaire et, par conséquent, ses propriétés mécaniques. L'homogénéité du mélange,
notamment si des additifs ou d'autres polymeéres sont incorporés (mélanges de polymeres), est
¢galement essentielle pour obtenir des propriétés uniformes dans le produit final.

d) Additifs et Charges

Rarement un polymeére est utilisé a 1'état pur. Des additifs sont presque toujours incorporés
pour améliorer certaines propriétés, faciliter la transformation ou réduire les cofits. Dans le cas
des bioplastiques, le choix des additifs est particuliérement critique car ils ne doivent pas
compromettre la biodégradabilité, la compo stabilité¢ ou la biocompatibilité du matériau final,
ni introduire de substances toxiques. Les plastifiants (par exemple, glycérol, citrates) sont
souvent nécessaires pour augmenter la flexibilit¢ de bioplastiques intrins€quement rigides
comme le PLA ou les dérivés d'amidon. Des stabilisants (thermiques, UV) peuvent étre ajoutés
pour améliorer la durabilité pendant I'utilisation. Des charges (minérales comme le talc ou la
craie, ou naturelles comme les fibres de bois ou de lin) peuvent étre utilisées pour augmenter la
rigidité, réduire les colits ou modifier la texture. Des agents de nucléation peuvent controler la
cristallisation. La nature, la concentration, la taille des particules et la dispersion de ces additifs
et charges ont un impact majeur sur les propriétés mécaniques, thermiques, optiques et la
biodégradabilit¢ du bioplastique. Une mauvaise dispersion peut créer des points de

faiblesse.[37]
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d) Conditions Environnementales

La qualité¢ d'un bioplastique ne se limite pas a ses propriétés initiales, mais aussi a sa
capacité a maintenir ses performances durant sa vie utile et a se comporter comme prévu en fin
de vie. Durant son utilisation, l'exposition a la chaleur, a 1'humidité, a la lumiére (en particulier
les UV), et aux contraintes mécaniques peut entrainer un vieillissement prématuré, une perte de
propriétés ou une décoloration. La stabilité hydrolytique et thermique est donc un aspect
qualitatif important. Concernant la fin de vie, si le bioplastique est congu pour étre
biodégradable ou compostable, sa capacité a se décomposer efficacement dans 1'environnement
appropri¢ (compost industriel, compost domestique, sol, milieu marin) est un critére de qualité
essentiel. Cette décomposition dépend de la structure du polymeére mais aussi des conditions
environnementales spécifiques : température, humidité, pH, présence et type de micro-
organismes. Un bioplastique qui ne se dégrade pas comme attendu ou qui libére des résidus
nocifs ne répond pas aux critéres de qualité environnementale.

e) Conception du Produit Final

Enfin, la maniére dont le bioplastique est utilisé dans la conception d'un produit spécifique
influence également la perception de sa qualité. Un bioplastique peut avoir d'excellentes
propriétés intrinseéques, mais si le produit est mal congu (par exemple, parois trop minces pour
une application nécessitant de la robustesse, ou une forme qui concentre les contraintes), il peut
échouer prématurément. La conception doit tenir compte des forces et des faiblesses du
bioplastique choisi, de son comportement au vieillissement et de sa fin de vie prévue.
L'adéquation entre les propriétés du matériau et les exigences de l'application est donc un
facteur clé pour que la qualité du bioplastique se traduise par la qualité et la durabilité du produit

fini.[38]
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I.4. Les Tests sur les bioplastiques

1.4.1. Tests physico chimiques

a) Analyse morphologique et structurale

e Microscopie Electronique 2 Balayage (MEB)

La microscopie ¢lectronique a balayage (MEB) utilise un faisceau focalisé d'électrons
pour générer des images de la topographie de surface et de la composition d'un échantillon. Elle
permet de mesurer la morphologie de surface, la taille et la distribution des particules (pour les
composites), d'analyser les surfaces de fracture et de visualiser la dégradation. Des études ont
utilisé la MEB pour observer la finesse de surface de revétements bioplastiques et examiner des
surfaces cryo-fracturées pour étudier la structure interne. La MEB est également employée pour
examiner les étapes de compostage de sacs en bioplastique, en visualisant les fragments intacts
et dégradés ainsi que les microplastiques. L'équipement requis est un microscope électronique

a balayage.[39]

e Diffraction des Rayons X (DRX)

La diffraction des rayons X (DRX) est basée sur l'interférence constructive des rayons X
monochromatiques avec un échantillon cristallin. Elle permet de déterminer la structure
cristalline, le degré de cristallinité et d'identifier les phases cristallines. Une analyse par DRX a
montré que certains revétements sur des bioplastiques a base de déchets végétaux/PVA

augmentent la cristallinité. L'équipement utilisé est un diffractometre de rayons X.

Le degré de cristallinité, déterminé par DRX, influence profondément les propriétés
mécaniques (par exemple, la résistance a la traction, la rigidité, la fragilité) et les propriétés
barrieres (par exemple, aux gaz, a la vapeur d'eau) des bioplastiques. La MEB compléte cette
analyse en visualisant la microstructure, telle que la taille des sphérulites ou la dispersion des
charges, qui est directement liée a ces propriétés macroscopiques et aux conditions de mise en
ceuvre. De nombreux bioplastiques comme le PLA peuvent exister a 1'état amorphe ou semi-
cristallin en fonction de leur mise en ceuvre et de leur historique thermique. Une cristallinité
plus élevée augmente généralement le module et la résistance, mais peut réduire la ténacité et
la perméabilité. La MEB peut révéler, par exemple, si une mauvaise dispersion d'une charge de

renforcement (visualisée par MEB) est responsable d'une résistance mécanique inférieure aux
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attentes, ou comment les processus de dégradation visualisés par MEB modifient la structure
du matériau, ce qui est en corrélation avec les changements de cristallinité¢ observés par

DRX.[40]

b) Analyse de la Composition Chimique et des Groupes Fonctionnels

e Spectroscopie Infrarouge a Transformée de Fourier (IRTF)

La spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier (IRTF) mesure l'absorption du
rayonnement infrarouge par les molécules de I'échantillon, excitant ainsi les vibrations
moléculaires. Elle permet d'identifier les groupes fonctionnels, de confirmer le type de
polymere, de détecter les additifs et de suivre les modifications chimiques lors de la dégradation
ou des réactions. Les résultats IRTF ont montré¢ la présence d'alcanes C-H, d'acides
carboxyliques C=0, d'alcools OH et d'alcénes C-H dans des bioplastiques a base de déchets
végétaux. L'équipement utilisé est un spectrometre IRTF. [41 |

e Spectroscopie d'Absorption Atomique (SAA)

La spectroscopie d'absorption atomique (SAA) mesure l'absorption du rayonnement
optique par les atomes libres a I'état gazeux pour déterminer les concentrations élémentaires.
Elle permet la détermination quantitative d'¢léments spécifiques, en particulier les métaux.
L'analyse par SAA a montré que des bioplastiques contenaient des micro et macronutriments
(Ca, Cu, Fe, K, Mg, Mn, Na, Ni). L'équipement utilis¢ est un spectrometre d'absorption

atomique.

La IRTF sert d'outil critique pour vérifier l'identité chimique des bioplastiques et suivre
leurs voies de dégradation (par exemple, I'hydrolyse des liaisons ester dans le PLA/PHA). La
SAA est indispensable pour quantifier les métaux traces, ce qui est une exigence clé pour les
certifications de compostabilité (limites en métaux lourds) et pour évaluer la teneur en
nutriments si le bioplastique est dérivé de biomasse les contenant. La IRTF fournit une
"empreinte digitale" de la structure chimique du polymere. Pour les bioplastiques, cela est vital
pour confirmer le polymére de base (par exemple, distinguer le PLA du PHA) et identifier les
plastifiants ou compatibilisants utilisés dans les mélanges. Lors des études de biodégradation,
les modifications des spectres IRTF, telles que l'apparition de nouveaux pics carbonyle ou

hydroxyle ou la disparition des pics ester, peuvent indiquer des transformations chimiques
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spécifiques. La SAA est directement pertinente pour les critéres d'écotoxicité des normes telles

que ASTM D6400 et EN 13432, qui fixent des limites strictes pour les métaux lourds. [ 42]

¢) Analyse des Propriétés Thermiques

¢ Analyse Thermogravimétrique (ATG)

L'analyse thermogravimétrique (ATG) mesure la variation de masse d'un échantillon en
fonction de la température ou du temps dans une atmosphére contrdlée. Elle permet de
déterminer la stabilité thermique, les températures de décomposition, la teneur en humidité et
en maticres volatiles, la teneur en cendres et la composition de systémes multi-composants.
L'ATG a été utilisée pour l'analyse des caractéristiques thermiques, montrant une bonne
résistance a la chaleur jusqu'a 200 °C pour un bioplastique. L'ATG est ¢galement utile pour la
détermination exacte de la composition (volatiles, charges) et de la température de
décomposition, cruciale pour les plastiques biodégradables. Il est important d'utiliser I'ATG
pour déterminer la température T<sub>95</sub> (température pour <5% de décomposition)
afin de fixer les limites supérieures pour les balayages DSC, évitant ainsi l'analyse d'un
¢chantillon en dégradation. L'ATG permet aussi de caractériser la dégradation et la stabilité
thermique. L'équipement est un analyseur thermogravimétrique. [ 43]

e Analyse Calorimétrique Différentielle (DSC)

L'analyse calorimétrique différentielle (DSC) mesure la différence de flux thermique
entrant dans un échantillon et une référence en fonction de la température ou du temps. Elle
permet de mesurer la température de transition vitreuse, la température de fusion, la température
de cristallisation, la chaleur de fusion/cristallisation, la capacité thermique spécifique, la pureté
et le degré de polymérisation. La DSC est mentionnée pour l'analyse des caractéristiques
thermiques et mesure la stabilité thermique et les transitions de phase. Des directives détaillées
de préparation d'échantillons pour la DSC sont disponibles. [44]

¢ Analyse Thermique Différentielle (ATD)

L'analyse thermique différentielle (ATD) mesure la différence de température entre un
¢échantillon et une référence inerte en fonction de la température. Elle fournit des informations

similaires a la DSC, telles que les températures de transition et la décomposition. L'ATD est
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mentionnée pour l'analyse des caractéristiques thermiques et comme une technique d'analyse
thermique. L'ATD est également utilisée pour I'é¢tude des propriétés thermiques. L'équipement
est un analyseur thermique différentiel. [43]

d) Interaction avec I'Eau

e Test d'Absorption d'Eau (ASTM D570)

Le test d'absorption d'eau mesure le taux relatif d'absorption d'eau par les plastiques
lorsqu'ils sont immergés dans I'eau dans des conditions spécifiées. La propriété mesurée est le
pourcentage de gain de poids aprés immersion. La norme ASTM D570 décrit le séchage, la
pesée, l'immersion (23 °C, 24h ou équilibre) et la nouvelle pesée de 1'échantillon. Les facteurs
influencant ce test incluent le type de plastique, les additifs, la température et la durée
d'exposition. Des valeurs d'absorption d'eau de 2.9% a 4.3% ont été rapportées pour des
bioplastiques a base d'amidon avec du ZnO et du glycérol. L'équipement requis comprend un
four, un dessiccateur, une balance et un bain-marie. [43]

e Test de Solubilité dans I'Eau

Ce test détermine le pourcentage de matériau qui se dissout dans 1'eau dans des conditions
spécifiques. La propriété mesurée est le pourcentage de perte de poids aprés immersion et
séchage du résidu. Une méthode a été décrite et la solubilité dans 1'eau pour des échantillons de
bioplastiques a été rapportée a une moyenne de 46.878%. L'équipement nécessaire comprend
une balance, des béchers, un appareil d'agitation, un four et du papier filtre. [45]

e Test de Teneur en Humidité

Ce test mesure la perte de poids d'un échantillon aprés séchage dans un four a une
température spécifique jusqu'a poids constant. La propriété mesurée est le pourcentage de
teneur en humidité. La méthode (séchage a 110 °C) a été décrite et la teneur en humidité pour
des échantillons de bioplastiques a été rapportée a une moyenne de 21.99%. L'analyse de la
teneur en humidité pour les bioplastiques a base d'albumine, incluant la cryo-fragmentation et
le chauffage a 80 °C, a montré comment le type de plastifiant affecte significativement
l'absorption d'humidité au fil du temps. La teneur en humidité a I'équilibre (EMC) et sa forte
dépendance a I'humidité relative pour les polymeres hydrophiles comme Mater-Bi et le

Chitosan ont également été discutées. L'équipement utilisé est un four et une balance. [45]
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1.4.2. Tests mécaniques

a) Propriétés en Traction

Ce test mesure la réponse du matériau a une contrainte de traction uniaxiale (force de
traction). Les propriétés mesurées sont la résistance a la traction (au seuil d'écoulement et a la
rupture), le module de Young (rigidité), I'allongement a la rupture (ductilité) et la courbe
contrainte-déformation. Les tests de traction peuvent étre effectués entre —40°C et +230°C.
souligne que la résistance a la traction et le pourcentage d'allongement sont des caractéristiques
mécaniques essentielles. Il montre comment le ZnO et le glycérol affectent ces propriétés dans
les bioplastiques a base d'amidon. Certaines données sur les propriétés de traction du PLA et

des mélanges PLA/PHB sont également disponibles.

Les propriétés en traction sont fondamentales pour presque toutes les applications des
bioplastiques, mais de nombreux bioplastiques courants (comme le PLA ou l'amidon non
modifi¢) présentent une résistance et un module élevés au détriment d'un faible allongement
(fragilité). Les tests sont donc critiques non seulement pour la caractérisation de base, mais
aussi pour évaluer 1'efficacité des plastifiants, des charges ou des stratégies de mélange visant
a améliorer la ténacité. Pour que les bioplastiques remplacent les polymeéres ductiles
conventionnels comme le PE ou le PP dans des applications telles que les films ou les
emballages flexibles, I'amélioration de leur allongement a la rupture et de leur ténacité globale
est essentielle. Les essais de traction fournissent les données quantitatives pour évaluer ces
améliorations. Par exemple montre comment 1'ajout de glycérol augmente 1'allongement des
films d’amidon. [ 46]

b) Propriétés en Flexion

Ce test mesure la résistance du matériau et ses propriétés de déformation sous une charge
en trois points. Les propriétés mesurées sont la résistance en flexion, le module de flexion, la
contrainte/déformation en flexion au seuil d'écoulement/a la rupture. Les tests de flexion

peuvent étre effectués entre — 40°C et +230°C.

Les essais de flexion sont particulierement pertinents pour les bioplastiques destinés a des
applications semi-rigides ou rigides ou les composants pourraient subir des charges de flexion
en service (par exemple, boitiers, couverts, supports structurels). Alors que les essais de traction

¢valuent le comportement sous une traction pure, les essais de flexion simulent un état de
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contrainte plus complexe impliquant la traction, la compression et le cisaillement. Ceci est
souvent plus représentatif des conditions de charge réelles pour de nombreuses pieces en
plastique. Pour les bioplastiques visant a remplacer des matériaux comme le PS ou le PP dans

de telles applications, de bonnes propriétés en flexion sont essentielles. [ 46]

¢) Résistance aux Chocs
Ce test mesure la capacité du matériau a résister a une charge ou un choc appliqué
soudainement. Les propriétés mesurées sont I'énergie de choc absorbée (par exemple, kJ/m?) et

le type de rupture.

La résistance aux chocs est une faiblesse critique pour plusieurs bioplastiques importants
(par exemple, le PLA, ceux a base d'amidon). Par conséquent, les essais de choc sont essentiels
non seulement pour la spécification des matériaux, mais aussi comme mesure clé¢ pour les
efforts de R&D axés sur le renforcement de la ténacit¢ de ces matériaux par mélange,
copolymeérisation ou additifs. De nombreux bioplastiques comme le PLA sont connus pour leur
fragilité et leurs mauvaises performances sous charges d'impact. Cela limite leur utilisation dans
des applications sujettes aux chutes ou aux forces soudaines. Les tests quantifient directement
cette ténacité (ou son absence). Les améliorations de la résistance aux chocs par modification
(par exemple, en mélangeant le PLA avec des polymeéres plus ductiles ou des modificateurs de
choc) seraient validées a l'aide de ces tests, ¢largissant ainsi la gamme d'applications des

bioplastiques. [47]

1.4.3. Tests de biodégradabilité

Ce test évalue la capacité du matériau a étre décomposé par des micro-organismes en CO»,
eau et biomasse dans des conditions environnementales spécifiques. La compostabilité est une
forme spécifique de biodégradabilité dans des conditions de compostage gérées. Les propriétés
mesurées incluent le pourcentage de désintégration, le pourcentage de biodégradation
(évolution du CO2 ou consommation d'O,, les changements de masse, la réduction du poids

moléculaire et 1'écotoxicité du résidu. [48]

Le test d'enfouissement dans le sol est un test qualitatif plus simple évaluant la perte de

poids lorsque le matériau est enfoui dans le sol. Décrit I'enfouissement d'échantillons a 3 cm de
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profondeur pendant 15 jours. Il est important de distinguer les environnements : compostage
industriel (haute température, control¢), compostage domestique (température plus basse,
variable), sol, milieu marin. Un matériau certifié¢ pour le compostage industriel peut ne pas se

dégrader dans d'autres environnements. [49]
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CHAPITRE 11
MATERIEL ET TECHNIQUES EXPERIMENTALES

Introduction

La partie expérimentale de cette étude se concentre sur la formulation, la fabrication et a la
caractérisation physicochimique et structurale () des bioplastiques, en mettant I'accent sur les
techniques utilisées pour 1’extraction de I’amidon a partir des déchets de bl¢ et la cellulose issue
de déchets alimentaires.

Ce chapitre est structuré en plusieurs sections. Tout d'abord, les protocoles d’extraction et
de purification des matieres premieres procureuses et les réactifs utilisés seront décrits en détail.
Ensuite, les techniques de préparation des bioplastiques seront présentées, suivies des méthodes
de caractérisation employées pour évaluer les propriétés structurelles et fonctionnelles des
bioplastiques élaborées.

Notre ¢tude a été effectuée au niveau du laboratoire « Eau Environnement et

Développement Durable » Département de Génie des Procédés de I’Université Blida 1.

I1.1. Matériel et méthodes utilisées

I1.1.1. Matériel et, appareillages
Le Tableau II.1 suivant présente le matériel et I’appareillage utilisé lors de la réalisation de
la présente étude.

Tableau IL.1 : Présentation du matériel et appareillages

Matériel Appareillages
e Pipettes (SmL, 10mL, 25mL). e Agitateur mécanique HEIDOLPH.
e Entonnoirs, Cristallisoir. e Balance électronique:  ITAXIS,
* Boite pétrie précision 0,001g.

e Barreau magnétique, Verre de montre. e Etuve MEMMERT

* Papier filtre. e PH métre type HANNA instruments.

e Eprouvette, Pissette. e 8900 SHIMADZU

e Beurette, Thermometre. e Plaque chauffante
2L) .

Agitateur magnétique
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e Erlenmeyers e Thermometre
e Tamis de laboratoire

e Moules (silicone)

e Spatules
e Pinces
e (ants

I1.1.2. Réactifs et produits chimiques

Les produits chimiques utilisés afin d’¢laborer les différentes étapes d’extraction des matiéres
premicres procureuses et d’¢élaboration des bioplastiques sont présentés sur le tableau I1.2
comme suit :

Tableau IL.2 : présente les différents produits utilisés avec leurs propriétés

Réactif Formule Role Masse | Pureté (%) | Densité Propriétés
chimique molaire physiques
(g/mol)
Gélatine Protéines Agent Variable 95-99 1.3-1.4 | Soluble a chaud,
animales filmogéne | (~90,000 gélifie a froid
Da)
Glycérol CsHs0s Plastifiant 92.09 98-99 1.26 | Liquide visqueux,
incolore
Hydroxyde NaOH Base forte 40.00 98 2.13 Tres corrosif,
de sodium (extraction) (solide) | soluble dans I’eau
Chlorure HCl Acide fort 36.46 33-37 1.19 Liquide trés
d’hydrogéne (test corrosif
chimique)
Eau de Javel NaClO | Désinfectant | 74.44 2-5 ~1.1 Liquide
/ nettoyage jaune/vert, odeur
piquante
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I1.2. Origine et préparation des matiéres premiéres précurseuses

I1.2.1. Origine des déchets alimentaires utilisés
Dans le cadre de ce projet, quatre types de déchets alimentaires ont été retenus en raison
de leur richesse en polyméres naturels utilisables pour la fabrication de bioplastiques

biodégradables :

- Coques d’arachide : constituées majoritairement de cellulose et lignine, ces coques

offrent une bonne rigidité et sont adaptées pour renforcer la matrice polymérique.

- Résidus de blé (issues ou sons) : contiennent de 1’amidon, des fibres et des protéines
végétales (gluten), ce qui favorise la formation d’un matériau souple et cohésif.
11.2.2. Etapes de préparation des matiéres premiéres précurseuses

Les déchets récoltés ont été préparés selon les étapes suivantes :
a) Triage et lavage

Chaque type de déchet a été tri¢ manuellement pour retirer les impuretés (poussiere,
matieres plastiques, corps étrangers). Ensuite, ils ont été¢ lavés abondamment a 1’eau claire afin

d’éliminer les résidus organiques et les micro-organismes éventuels.
b) Séchage

e Les coques d’arachide ont été séchées dans une étuve a 50 °C pendant 24 a 48 heures,

jusqu’a évaporation quasi complete de I’humidité.

e Pour les résidus de blé, un séchage plus doux (a 40 °C) a été appliqué afin de préserver
les propriétés de I’amidon et des protéines.

¢) Broyage

Une fois secs, tous les échantillons ont été broyés a 1’aide d’un moulin mécanique afin
d’obtenir une poudre fine et homogene, ce qui a facilité les étapes ultérieures d’extraction ou

de mélange.

I1.3. Méthodes d’extraction des matiéres premiéres précurseuses

I1.3.1. Justification du choix des matiéres a extraire
Pour cette étude, ’amidon et la cellulose ont été ciblés comme composants clé€s en raison
de leur grande disponibilité dans les déchets alimentaires étudiés, ainsi que de leurs propriétés

intéressantes pour la fabrication de bioplastiques :

37



» L’amidon : polymere naturel, thermoplastique, biodégradable, et compatible avec divers

additifs plastifiants.

e La cellulose : polymére rigide, abondant, renforgant la structure des films plastiques, et

conférant une meilleure résistance mécanique.

I1.3.2. Extraction de I’amidon a partir des déchets de blé
L’extraction de I’amidon des déchets de blé (ex : son de blé, grains cassés, etc.) repose sur
sa solubilité dans I’eau froide et sa capacité a étre séparé des fibres et des protéines par

sédimentation.

Deux méthodes ont été comparées pour évaluer leur efficacité sur le rendement et la qualité
des composants extraits.
Méthode 1 : Extraction sans agitation
Cette méthode repose sur la décantation naturelle de I’amidon en milieu aqueux. Les
étapes d'extraction, telles que décrites dans la littérature [50] avec quelques modifications,

sont les suivantes :

Me¢élange 100 g de poudre de résidu de blé avec 1 L d’eau distillée.

Homogénéisation a 1’aide d’un mixeur pendant 20 minutes.

Filtrage le mélange a travers d’un tissu filtrant pour séparer les fibres insolubles.

Repos de filtrat pendant 12 heures a température ambiante pour la sédimentation de
I’amidon.

- Décantation le surnageant et récupérer le dépot blanc contenant 1’amidon.

- Ringage quelques fois avec de 1’eau distillée.

- Laisser ’amidon a I’air libre jusqu’a obtention d’une poudre séche.

Méthode 2 : Extraction avec agitation

Les différentes étapes du processus d'extraction sont :

100 g de résidu de blé sont ajoutés a 500 ml d’eau distillée.

Le mélange est agité fortement en utilisant un agitateur mécanique pendant 30 minutes

Le mélange est filtré pour séparer les fibres du liquide contenant 1’amidon.

Le filtrat est laissé au repos a 12 heures pour que ’amidon se décante au fond du

récipient.
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- Méme procédure que la méthode 1.

Tableau I1.3: présente Comparaison des deux méthodes d’extraction de I’amidon.

Critere Méthode sans Meéthode avec
agitation agitation
Temps total Long (24 h) Plus court (12-16 h)
Rendement en amidon Moyen Elevé
Pureté de I’extrait Moyenne Bonne
Facilité de mise en Trés simple Nécessite un agitateur
ceuvre

11.2.3. Extraction de la cellulose

La cellulose est extraite en éliminant les composants non cellulosiques (lignine,
hémicellulose, protéines, lipides) par des traitements alcalins et/ou acides. Les étapes
d’extraction sont : [51]

Etape 1 : Lavage a ’eau chaude (élimination des composés solubles)

- 100 g de poudre de déchets alimentaires sont bouillis dans 1 L d’eau distillée pendant
20 minutes.

- Ce lavage ¢élimine les composés solubles dans 1’eau tels que les sucres, les acides
organiques et d'autres petites molécules.

- Le mélange est filtré a l'aide d'un papier filtre pour séparer les deux phases solide et
liquide.

Etape 3 : Traitement basique (élimination de I’hémicellulose)

Les solides récupérés sont traités avec 1 M d’hydroxyde de sodium (NaOH) a 85°C
pendant 30 minutes sous agitation.

L'hydroxyde de sodium attaque les liaisons de 1’hémicellulose, un autre composant des

parois cellulaires des plantes.

st Bettaieb F. EP. KH ; Valorisation des déchets cellulosiques tunisiens ; Thése en Mécanique
des fluides, Procédés, Energétique ; Université Grenoble Alpes, France ; 2015 ;190.)
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Etape 2 : Traitement acide (élimination de la pectine)

Les solides filtrés sont immergés dans une solution d'acide chlorhydrique (1 M) a 85°C
pendant 30 minutes sous agitation moyenne

L'acide hydrolyse la pectine, un polysaccharide complexe présent dans les parois
cellulaires végétales.

Etape 4 : Lavage et Neutralisation

Les solides sont rincés a plusieurs reprises avec de 1'eau distillée jusqu'a atteindre un pH
neutre (= 7).

Cette neutralisation est essentielle avant 1'étape suivante, car un pH acide ou basique
pourrait interférer avec 1’étape de blanchiment.

Etape 5 : Blanchiment (élimination de la lignine)

Le blanchiment de la cellulose a été effectué a I’aide d’une solution d’hypochlorite de
sodium NaClO a 20 % (v/v) a 60 °C pendant 1 heure sous agitation moyenne afin d’éliminer
les résidus de lignine et de colorants végétaux.

Etape 6 : Lavage et rincage

o Apres blanchiment, les fibres ont été filtrées et rincées plusieurs fois avec de 1’eau
distillée, puis lavées avec une solution faiblement acidifiée (acide acétique a 1 %) pour

neutraliser les traces de chlore actif.

e Les fibres blanchies ont été séchées a 60 °C pendant 24 heures, puis conservées dans un
flacon hermétiquement fermé a I’abri de I’humidité.

11.3.4. Rendement des extraits utilisés

L’efficacit¢ des méthodes d’extraction est évaluée par le rendement d’extraction, qui
correspond au pourcentage de matiere séche récupérée par rapport a la masse initiale de maticre

premicre. Les extractions ont été réalisées :

- Pour ’amidon : a partir des résidus de blé, avec et sans agitation.
- Pour la cellulose : a partir des coques d’arachide, selon un protocole unique.

Le rendement est calculé par I’equation suivante :

masse d'extrait sec (g)

Rendement (%) =

x100  (IL1)

masse de matiere premiere séche (g)

40



I1.3. Formulation et fabrication des bioplastiques

I1.3.1. Procédure de fabrication du bioplastique — Type 1 (sac d’emballage)

Le premier type de bioplastique a été¢ formulé dans le but d’obtenir un matériau souple et
léger, adapté a la fabrication de sacs d’emballage biodégradables. Les étapes a suivre pour
I’¢laboration des bioplastiques de type 1 [52]avec de mineurs corrections sont les suivantes :

- Préparation une solution de gélatine a 15% et la verser dans un bécher contenant d’eau
distillée. Laisser reposer pendant 15 minutes a température ambiante (24°C) pour permettre une
bonne hydratation des chaines protéiques.

- Chauffage doucement le mélange sur plaque chauffante a 70 °C), tout en remuant
lentement pour favoriser la dissolution compléte de la gélatine.

- Ajout 5% d’amidon de blé et 2% de glycérol (agent plastifiant) directement dans le
mélange et agiter pendant 5 minutes pour assurer la bonne dispersion du glycérol dans la
matrice biopolymere.

- Versement le mélange encore chaud sur un moule en silicone.

- FEtalement uniformément pour obtenir une fine couche.

— séchage a température ambiante pendant 48 heures.

Une fois le bioplastique est totalement sec et rigide, procéder délicatement au démoulage

du film souple.

I1.3.2. Formulation et fabrication du bioplastique — Type 2 (échantillon solide)

Ce deuxieme type de bioplastique a été congu pour obtenir un matériau plus rigide et
dense, adapté a des usages comme des objets jetables semi-rigides (ex. : ustensiles, emballages
solides). Les étapes a suivre pour son ¢laboration sont les suivantes :

-Mélange les deux poudres d’amidon 7% et de la cellulose 5% en masse-dans un bécher
puis ajouter 2% de glycérol et 1% d’acide acétique en ajoutant de 1’eau distillé.

- Agitation a I’aide d’un agitateur magnétique a 80 °C pendant 20 minutes, pour obtenir
une pate homogene. Cette étape favorise la gélatinisation de I’amidon, la dispersion de la
cellulose et le début de réticulation sous I’effet de I’acidité.

- Versement le mélange épais dans un moule (en silicone).

- séchage a température ambiante {pendant 72 h.
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I1.4. Méthodes de caractérisation des bioplastiques

11.4.1. Analyses physico-chimiques

a) Test d’absorption d’eau

L’absorption d’eau est un test crucial pour évaluer la stabilité¢ du bioplastique en milieu
humide. Il permet de quantifier la capacité¢ du matériau a retenir I’humidité, ce qui influence
directement son usage dans I’emballage, le stockage ou les applications médicales.

Les échantillons sont pesés (Mi) avant immersion dans un récipient contenant 50 mL d’eau
distillée, a température ambiante (= 25 °C), pendant 24 heures, sans agitation.

Apres 24 h, les échantillons sont retirés, séché 1égérement a la surface avec un papier
absorbant pour retirer I’exces d’eau puis pesés pour déterminer la masse finale (Mf).

Le taux d’absorption est calculé par la formule suivante :

Am =222 5 100 (I1.2)
mo

Avec :
Mi : Masse initiale des échantillons en g.
MTf : Masse apres séchage en g

b) Test de résistance a I’acide et a la base

Ce test a pour objectif d’évaluer la stabilité chimique du bioplastique solide lorsqu’il est
exposé a un milieu acide ou basique, conditions pouvant étre rencontrées dans certaines
applications industrielles ou domestiques.

Afin d’évaluer la stabilité chimique du bioplastique solide en milieu acide et basique, un
test d’immersion a été réalisé. Deux solutions ont été préparées :

- Une solution acide composée de deux gouttes d’acide chlorhydrique concentré (HCI)
diluées dans 20 mL d’eau distillée, et une solution basique obtenue en dissolvant 0,08 g
d’hydroxyde de sodium (NaOH) dans 20 ml d’eau distillée

- Deux échantillons de bioplastique sec ont été pesés avant I’immersion, avec des
masses initiales de 1,20 g pour I’échantillon destiné au test acide et de 1,54 g pour celui soumis
a la solution basique.

- Les échantillons ont ensuite ét¢ immergés dans leurs solutions respectives pendant 24

heures a température ambiante (environ 25 °C).
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- Apres ce temps de contact, ils ont été retirés, essuyés délicatement a 1’aide de papier
absorbant, en vue d’analyser les éventuelles variations de masse ou d’aspect, témoignant de
leur comportement face a ces environnements chimiques.

Et on a trouvé apres pesée final (m2/m4) dans acide m2=0.92¢ et dans basique
m4=1.49¢g

La variation de la masse de ce test est calculé avec cette formulation

mf-mi

Variation (%) = x 100 (IL3)

mi

Mi= masse initiale d’échantillons en (g)

Mf =masse apres séchage

¢) Test de séchage a 70 °C — Détermination du taux d’humidité

Ce test a pour objectif de déterminer le taux d’humidité résiduel dans les échantillons de
bioplastique fabriqués. Ce parametre est essentiel pour évaluer la stabilité et la conservation du
matériau. Ce test permet ainsi de vérifier si les échantillons ont atteint une masse constante
aprés séchage, garantissant leur qualité et leur aptitude a une utilisation durable.

Afin de déterminer le taux d’humidité des échantillons de bioplastique, une procédure de
séchage contrdlé a été mise en place avec les étapes suivantes :

Dans un premier temps, chaque échantillon a été pesé afin d’enregistrer sa masse initiale
a I’état humide (mu).

Les échantillons ont ensuite été placés dans un étuve a air ventilé¢, maintenu a une
température constante de 70 °C.

Des pesées successives ont été réalisées toutes les heures pendant les quatre premicres
heures de séchage (H+1, H+2, H+3, H+4), afin de suivre 1’évolution de la perte de masse. Une
derniére pesée a été effectuée apres 24 heures de séchage, afin de s’assurer de la stabilisation
de la masse.

Le taux d’humidité a été ensuite calculé par différence de masse, en comparant la masse
initiale (m:) et la masse finale aprés séchage complet (mz2). Ce taux refléte la quantité d’eau

retenue dans le matériau a I’état initial. Ce calcul est fait par I’équation suivante :

1-mf
mil

Taux d’humidité = = X100  (IL4)

Mi=masse initiale d’échantillons avant séchage

Mf=masse finale apres séchage
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d) Test de perméabilité

Ce test a pour but d’évaluer la perméabilité a I’eau des deux types de bioplastiques élaborés.
La perméabilité est un critére essentiel pour les matériaux destinés a des usages d’emballage,
notamment en contact avec des produits humides ou liquides.

Afin d’évaluer la perméabilité aux échantillons des bioplastiques (sac d’emballage et le

solide) , un test de transmission d’eau a €t réalisé avec les étapes suivants :

1. Préparation de 1’échantillon : découper un disque ou carré régulier du bioplastique a

tester (environ 5 cm?).

2. Fixation le film bioplastique a I’extrémité ouverte d’une éprouvette de manicre

hermétique (a 1’aide d’un ¢élastique ou ruban adhésif).
3. Versement un volume fixe d’eau distillée (20 ml) dans le tube.
4. Démarrage le chronométre et placer un récipient sous le tube.

5. Observation et mesurer, pendant 1 a 2 heures, la quantité d’eau qui a traversé le film

a travers le temps (en ml).

6. Répétition pour 1’autre échantillon.

Le taux de perméabilité (P) peut est estimé par la formule :

__Vtraversé
SXt

P (IL5)

e Traversé = volume d’eau passé a travers le film (en ml),
e S =surface de I’échantillon (cm?),

e t=temps de test (heures ou secondes).

e) Test de solubilité — Solvants organiques

Evaluer la résistance des bioplastiques a la dissolution ou a la dégradation dans des
solvants organiques courants : ¢éthanol et acétone. Ce test permet d’estimer leur stabilité

chimique et leur usage potentiel dans des environnements exposés a des solvants.

Deux types de bioplastique ont ét¢ étudiés : le type 1 (sac d’emballage souple) et le type
2 (échantillon rigide et solide). Les échantillons, préalablement découpés a taille constante, ont

été soigneusement pesés a 1’état sec afin de déterminer leur masse initiale (mo).
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Chaque échantillon a ensuite ét¢ immergé séparément dans un bécher contenant 50 mL
de solvant (éthanol ou acétone). A des intervalles réguliers de 10 minutes, et pendant une durée
totale d’une heure, les échantillons ont été retirés, tamponnés délicatement et éliminer 1’exces

de solvant en surface, puis immédiatement pesés (mi, mz, ..., Me).

Le test a été conduit a température ambiante, avec douce agitation, dans des conditions

controlées.

mi—mt

Taux de solubilité (%) =

x100  (IL6)

mi
Mi= masse initiale d’échantillon avant 'immersion dans un solvant organique
Mt= représente la masse de 1’échantillon aprés 10 minutes de traitement

f) Test d'élasticité et de déformation (souplesse a froid et a chaud)

Evaluer la flexibilité, '¢lasticité et la déformation du bioplastique, d'abord & température
ambiante (froid), puis apres chauffage. Ce test permet de voir si notre bioplastique réagit en se
ramollissant ou en devenant plus rigide sous l'effet de la chaleur, et s'il retrouve sa forme apres

déformation ou reste déformé.

Le protocole commence par un test a température ambiante (environ 25 °C). On découpe un
morceau de bioplastique de forme réguliére, mesurant approximativement 2 cm sur 4 cm, avec une
épaisseur suffisante pour étre manipulé sans risque de déchirure. Ce morceau est ensuite observé dans
son gtat initial, puis soumis a des tests de flexion en réalisant d’abord un pli simple, puis un pli plus

accentue.

Dans un second temps, un test est réalisé aprés chauffage. On commence par verser 300 ml d’eau
dans une casserole, que 1’on place ensuite sur une plaque chauffante ou une cuisiniére. Une nouvelle
bande de bioplastique, de dimensions similaires (2 cm % 4 cm), est découpée et placée dans un petit
récipient en verre. Celui-ci est ensuite introduit dans la casserole une fois que I’eau a atteint une
température comprise entre 70°C. L’eau doit recouvrir au moins la moitié de la hauteur du récipient. Le
bioplastique est laissé a chauffer pendant 5 a 10 minutes, puis le récipient est retiré a 1’aide d’une pince
ou d’une cuilléere en bois. Le morceau de bioplastique est alors déposé¢ sur un support sec et

immédiatement soumis a un test de flexibilité ou d’¢lasticité tant qu’il est encore chaud.

45



11.4.2. Analyse structurale par IRTF :

La spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier (IRTF ) est utilisée pour analyser
les groupes fonctionnels caractéristiques présents dans les matériaux. Elle permet d’évaluer les
modifications structurales aprés extraction (amidon, cellulose) et aprés la formulation finale des
bioplastiques.

Les échantillons (amidon extrait a partir du blé (avec et sans agitation) et de cellulose
extraite a partir des coques d’arachide) ont ét¢ broyés finement pour garantir une mesure précise
et homogene au niveau du spectre.

Les bioplastiques (Type 1 (sac d’emballage) ; Type 2 (échantillon solide)) ont été analysés
tels quels, sous forme de films, sans broyage préalable.

Les spectres ont été enregistrés dans la gamme de 4000 a 500 cm™, permettant de détecter

les vibrations caractéristiques des principales liaisons chimiques.

11.4.3. Test de biodégradabilité

L’objectif de ce test est évalué la capacité des deux types de bioplastiques ¢laborés a se
décomposer naturellement dans un environnement humide, en présence des micro-organismes
naturellement présents dans le sol. La biodégradabilité constitue un critere essentiel dans la
conception de matériaux alternatifs aux plastiques d’origine pétrochimique, car elle refléte leur

impact environnemental en fin de vie.

Le protocole expérimental a débuté par la pesée initiale (mi) des deux échantillons : un
bioplastique solide (0,1602 g) et un film d’emballage souple (0,0755 g). Les échantillons ont
ensuite été¢ partiellement enterrés dans un sol maintenu humide a température ambiante.
L’humidité du sol a été conservée en I’aspergeant 1égérement avec de 1’eau distillée tous les
deux jours. Aux jours 5 et 10 (J+5 et J+10), les échantillons ont été retirés du sol, nettoyés
délicatement a 1’eau distillée, séchés a température ambiante, puis pesés afin de mesurer les

pertes de masse, indicatives du degré de biodégradation.

46



CHAPITRE III
RESULTATS ET DISCUSSIONS
Introduction
Ce chapitre présente I’ensemble des résultats expérimentaux obtenus et leur interprétation
relative a ’extraction des composants amidon et cellulose issus de déchets agroalimentaires,

ainsi que a la formulation des bioplastiques et aux tests physico-chimiques et structurels (par

analyse IRTF) réalisés.

Les résultats obtenus s'accompagnent d'une analyse critique qui les compare aux données

bibliographiques existantes.

II1.1. Résultats de rendement d’extraction des matieres utilisées

II1.1.1. Rendement d’extraction de I’amidon (a partir du blé)
Afin d’évaluer l'efficacité des méthodes d'extraction employées, le Tableau (IIL.1) ci-
dessous résume les rendements obtenus pour I’amidon extrait du blé (avec et sans agitation)

ainsi que pour la cellulose extraite des coques d’arachide.

Le Tableau III.1 : Rendements d’extraction de 1’amidon par deux méthodes (avec et
sans agitation) et de la cellulose

Echantillon Méthode Masse de blé Masse
d’extraction utilisée D’amidon
(g) extrait
(9]
Meéthode 1 « Sans 100 g 18.70 g
Amidon Agitation »
Meéthode 2 « Avec 100 g 23.50¢g
Agitation »
Cellulose Simple 100g 13.00 g

L'analyse des résultats met en évidence l'importance de l'agitation dans le processus
d'extraction de l'amidon. En effet, 'absence d'agitation permet d'extraire 18,70 grammes, soit
18,7 % du total, tandis que l'agitation permet d'obtenir 23,5 grammes, soit 23,5 % du total. Ceci
suggere une désagrégation plus complete des particules de blé, ce qui favoriserait une meilleure

libération de 1'amidon.
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L'agitation a un impact significatif sur I'extraction de I'amidon de bl¢, notamment sur le
rendement. Une agitation appropriée permet une meilleure séparation des grains d'amidon des
autres composantes du grain, augmentant ainsi le rendement d'extraction. En effet, L'agitation
favorise la dispersion des grains d'amidon dans l'eau et permet leur séparation des autres

composants du grain, tels que le gluten et les autres protéines.

Pour la cellulose, le rendement d’extraction de la cellulose est 13%. Ce rendement refléte
une extraction efficace dans des conditions simples, mais l'utilisation de méthodes plus
intensives pourrait permettre une meilleure séparation des fibres cellulosiques des composants

non cellulosiques.

Le rendement d'extraction de la cellulose a partir des coques d'arachide varie en fonction
des méthodes et des conditions de traitement. Cependant, il est généralement estimé qu'environ
0,39 g de cellulose peuvent étre extraits pour chaque gramme de poids sec de coque d'arachide

selon Ganguly et al. [53]
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I11.2. Morphologie des bioplastiques formés
Deux types distincts de bioplastiques ont été obtenus a l’issue des formulations
expérimentales. Chacun d'entre eux présente des propriétés physiques visibles correspondant a

son objectif d’usage. Ils sont présentés sous forme de Figure (II1.1) :

(a) (b)

Figure II1.1 : Photographies montrant les bioplastiques préparés a) : bioplastique type 1 « sac

d’emballage » ; b) : bioplastique type 1 « solide ».

Afin d’évaluer les caractéristiques physiques observables des bioplastiques obtenus, une
comparaison visuelle a été réalisée entre les deux types d’échantillons fabriqués (type 1 : sac

d’embeallage, type 2 : bioplastique solide) dans le Tableau (I11.2) ci-dessous :

Tableau II1.2 : Comparaison visuelle des deux types de bioplastiques.

Critére Bioplastique Type 1 Bioplastique Type 2
(Souple — Sac) (Solide — Objet moulé)
Apparence Translucide, lisse, Opaque, granuleux,

homogéne forme définie
Texture Souple, élastique, Rigide, dense, dur
flexible
Couleur Légerement verdatre Blanc mat ou blanc cassé
(selon formulation)
Comportement Peut-étre plié sans se Ne se plie pas, cassant
mécanique casser sous forte contrainte
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Utilisation Sacs d’emballage Ustensiles jetables,
potentielle souples et biodégradables Contenants, objets rigides
Etat final aprés Mince, flexible Compact, épais, moulé
séchage
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I11.3. Résultats des caractéristiques physico-chimiques des bioplastiques

I11.3.1. Résultats de taux d’absorption de I’eau
Les résultats relatifs aux taux d’absorption de 1’eau obtenue sont présentés dans le Tableau

(II1.3) et la Figure (II1.2) ci-dessous.

Tableau II1.3 : Résultats relatifs aux taux d’absorption.

Echantillon Masse initiale Masse finale Taux
(Mi) (Mf) d’absorption (%)
Bioplastique 0.1538 g 0.2490 g +61.92 %
solide
Sac d’emballage 0.9200 g 0.8192 ¢ —10.96 %
(a) (b)

© @

Figure I11.2 : Photos montrant les différents types de bioplastique avant et apres le test
d’absorption ; a) : Bioplastique type 2 (solide) — Avant le test ; b) : type 2 apres le test
c) : Bioplastique type 1 (sac d’emballage) — Avant le test ; d) : type 1 apres le test

Les changements physiques observés ont été résumés dans le tableau (I11.4) ci-dessous.
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Tableau I1.4 : Résultats liés aux observations de I’immersion dans I’eau distillée (24 h)

pour chaque type de bioplastique.

Echantillon Changements aprés 24h d’immersion
Echantillon 1 Gonflement notable, légere déformation, perte de rigidité,
(bioplastique solide) mais forme globale conservée
Echantillon 2 (sac Forte déformation, ramollissement extréme, passage a un état
d’emballage) gélatineux voire partiellement dissous

L’examen de ces résultats montre les phénoménes suivants :

- le bioplastique solide présente un gain de masse de 61.92 %, ce qui indique une
absorption modérée de I’eau. Cette propriété hydrophile est attendue pour un matériau a base

d’amidon, mais reste acceptable pour des usages a court terme ou dans des conditions seches.

- le sac d’emballage montre une perte de masse de —10.96 % apres immersion. Cela peut
s'expliquer par une dégradation partielle ou dissolution superficielle de certains composants
dans l'eau (ex. : migration de plastifiant), ou par une structure plus dense qui empéche

I’absorption d’eau, accompagnée d'une perte de maticre.

-Absorption d’eau modérée ; structure encore cohérente ; bonne tenue relative malgré une

certaine fragilisation.

-Tres grande sensibilité a 1’eau ; dégradation rapide ; structure peu résistante a I’humidité.

II1. 3.2. Résultats de la résistance du bioplastique aux milieux acides et basiques

a) Pour I’échantillon bioplastique solide

La dégradation subie par le matériau peut étre quantifiée par les variations de sa masse
aprés immersion dans des solutions de caracteére acide ou basique. Le tableau (II1.5) ci-dessous
résume ces résultats, tandis que la figure (I11.3) qui illustre I’état visuel de cet échantillon avant

et apres les traitements chimiques.
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Tableau II1.5 : Résultats du test de résistance chimique en milieu acide et basique

(variations de masse du bioplastique solide)

Milieu de Masse Masse finale Variation de masse
test initiale (g) (2) (%)
Solution 1.20 0.92 —-23.33 %
acide
Solution 1.54 1.49 -3.25%
basique
(a) (b)

(c)

Figure II1.3 : Photos montrant 1’état visuel de bioplastique solide avant et apres le traitement
chimique dans le milieu acide et basique

a) : Bioplastique solide— Avant le test ;
b) : Bioplastique solide apres le traitement chimique dans le milieu basique ;
c) : Bioplastique solide apres le traitement chimique dans le milieu acide

Afin de mieux comprendre les effets des environnements acides et basiques sur le
comportement de bioplastique solide, une interprétation des résultats est présentée dans le

tableau (I11.6) ci-dessous.
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Tableau II1.6 : Observations et interprétations des résultats de bioplastique solide testé en
milieu acide et basique.

Milieu Perte de Observations Interprétations
masse
(%)
Acide —23.33 % | Perte de masse notable, |- Hydrolyse probable des liaisons
(HCl aspect visuel modérément | glycosidiques de I’amidon en milieu acide
dilué) altéré - Fragilité chimique du matériau face aux
ions H" méme dilués

Base —-3.25% Dégradation physique - Bonne stabilit¢ des liaisons amidon-
(NaOH visible importante cellulose face aux ions OH™ doux- Malgré
diluée) (fissures, gonflement, une perte de masse faible, I’intégrité

fragilisation)

visuelle est plus affectée

b) Pour I’échantillon sac d’emballage

Les variations de masse aprés immersion permettent de quantifier la dégradation subie

par le matériau. Le tableau (I11.7) ci-dessous résume ces résultats, tandis que la figure (I11.4)

qui illustre 1’état visuel de cet échantillon avant et apres les traitements chimiques.

Tableau II1.7 : Résultats du test de résistance chimique en milieu acide et basique

(variations de masse du bioplastique sac d’emballage)

Milieu

Masse initiale (m)

Etat final aprés 24 h

Acide (2 gouttes HC1 /20 mL H20)

0.54 g

Echantillon dissous (gel)

Basique (0.08 g NaOH / 20 mL H-0)

0.67¢g

Echantillon dissous (gel)

54



Figure 1114 : Photos montrant 1’état visuel de bioplastique type sac d’emballage avant et apres
le traitement chimique dans le milieu acide et basique

a) : Bioplastique s type sac d’emballage — Avant le test ;
b) : Bioplastique type sac d’emballage apres le traitement chimique dans le milieu basique
c) : Bioplastique type sac d’emballage apres le traitement chimique dans le milieu acide

Afin de mieux comprendre les effets des environnements acides et basiques sur le
comportement de bioplastique type sac d’emballage, une interprétation des résultats a été

réalisée dans le tableau (I11.8) ci-dessous.
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Tableau II1.8 : Observations et interprétations des résultats de bioplastique sac d’emballage
testé en milieu acide et basique

Milieu Observations sur le Interprétations
bioplastique sac
Acide Transformation en gel Faible stabilité des liaisons intermoléculaires,
visqueux, dissociation visible probablement due a une forte teneur en
des polymeres, dissolution amidon ou a I’absence d’agents réticulant ou
partielle plastifiants.
Basique Gélification rapide, perte Sensibilité aux ions OH™, pouvant entrainer
complete de la cohésion, état une saponification de certains composants ou
presque dissous indiquer une faible cristallinité ou
polymérisation.

I11.3.3. Résultats de taux d’humidité

a) Echantillon Type 1 : Bioplastique du sac d’emballage

Pour évaluer la teneur en eau et le comportement de séchage du bioplastique utilisé pour
le sac d’emballage (échantillon 1), un test de séchage a 70 °C a été réalisé. Les résultats des
variations de masse au cours du temps sont présentés dans le tableau (I11.9), et sous forme de

courbe dans la figure (II1.5).

Tableau I11.9 : Evolution de la masse de I’échantillon Type 1 pendant le séchage a 70 °C.

Temps (h) Masse (g)
0 0.52
1 0.43
2 0.42
3 0.42
4 0.42
24 0.42
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Figure II1.5 : Graphe d’évolution de la masse de 1’échantillon Type 1 pendant le séchage

a 70 °C en fonction du temps.

Le graphique représente I’évolution de la masse du sac d’emballage en fonction du temps
de séchage a 70 °C. On observe une chute rapide de la masse dés la premiére heure, suivie d’une
stabilisation a partir de la deuxiéme heure, ce qui indique que I’humidité a été majoritairement

évacuée deés les premicres heures de séchage.

b) Echantillon Type 2 : Bioplastique solide final

Les résultats des variations de masse de bioplastique solide au cours du temps sont
présentés sous forme d’un tableau (III.10), d’une figure (II1.6) de graphe illustrant cette
évolution.

Tableau II1.10 : Evolution de la masse de I’échantillon Type 2 pendant le séchage a

70 °C.
Temps (h) Masse (g)
0 0.56
1 0.45
2 0.4463
3 0.4417
4 0.4315
24 0.42
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Figure I11.6 : Graphe d’évolution de la masse du bioplastique Type 2 au cours du

séchage a 70°C en fonction du temps.

Le graphique illustre 1'évolution de la masse du bioplastique solide durant le séchage a 70
°C. On observe une diminution rapide de la masse durant les premicres heures, suivie d'une
stabilisation autour de 0,42 g aprés 4 heures, indiquant une élimination quasi compléte de
I’humidité.

Cette évolution est illustrée par des images comparatives de I’échantillon avant et apres

séchage présentées dans la figure (I11.7).
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(a) (b)

Figure I11.7 : Photos montrant 1’état visuel de bioplastique type 1 et 2vavant et apres le
test de séchage.

- a): bioplastique type 1 avant séchage

b) : bioplastique type 1 apres séchage
= c¢): Bioplastique type 2 avant séchage

- d) : Bioplastique type 2 apres séchage

Une série d'observations visuelles et de mesures de masse ont été réalisées avant et apres
le processus de séchage, afin de mieux comprendre le comportement des deux échantillons de
bioplastique. Le tableau II1.11 montre, d'une part, les évolutions physiques constatées et, d'autre

part, I'évolution de la masse ainsi que le taux d'humidité résiduelle.
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Tableau II1.11 : Evolution de la masse et le taux d’humidité.

Echantillon Avant Apreés séchage Evolution Taux Interprétation
séchage de la masse | d’humidité
(€4 (Y0)
Bioplastique Texture Brunissement | 0.52 — 0.42 19.23 % Evacuation rapide
Type 1 uniforme, partiel, rigidité (stabilisé de I’eau libre ; la
brillante, accrue, cassant des la 2¢ structure est plus
souple ; et déformé. heure) ouverte, facilitant la
coloration libération
homogene. d’humidité.
Bioplastique | Texture verte | Couleur plus | 0.56 — 0.42 | 25.00% | Humidité plus liée a
Type 2 vive, foncée (perte la matrice ; présence
légérement | (marron), taille | progressive de cellulose
souple, réduite, sur 4h) hydrophile et
forme durcissement structure plus dense
homogéne. marque. ralentissant
I’évaporation de
I’eau.

111.3.4. Résultats de taux de solubilité

- Les résultats des variations de masse de bioplastique solide au cours du temps sont

présentés sous forme d’un tableau (II1.12) Dans le but d’évaluer la solubilité¢ des deux types de

bioplastiques (Type 1 et Type 2) dans des solvants organiques.

Tableau I11.12 : Evolution des masses au cours du temps pour chaque couple

¢chantillon/solvant.

Temps | Bioplastique Type | Bioplastique Type | Bioplastique Type | Bioplastique Type
(min) 1 dans Ethanol 1 dans Acétone 2 dans Ethanol 2 dans Acétone

0 0.4000 0.1600 0.7778 0.3372

10 0.4000 0.1595 0.7635 0.3167

20 0.3900 0.1588 0.7611 0.3190

30 0.3600 0.1560 0.7609 0.3111

40 0.3500 0.1545 0.7440 0.3110

50 0.3400 0.1334 - -
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Afin de mieux visualiser 1I’évolution de la solubilité des échantillons dans les solvants, les

pertes de masse ont €té converties en pourcentage par rapport a la masse initiale. Le tableau

suivant (III. 13) regroupe les résultats trouvés.

Tableau I11.13 : Pourcentage de solubilité en fonction du temps pour chaque type

d’échantillon et de solvant

Temps Bioplastique Bioplastique Bioplastique Bioplastique
(min) Type 1 dans Type 1 dans Type 2 dans Type 2 dans
Ethanol Acétone Ethanol Acétone

0 0.00 0.00 0.00 0.00

10 0.00 0.31 1.84 6.08

20 2.50 0.75 2.15 5.40

30 10.00 2.50 2.17 7.74

40 12.50 3.44 4.35 7.77

50 15.00 16.63 - -

Les Figures (II1.8) et (III.9) ci-dessous illustrent 1’évolution de la masse des deux

¢chantillons de bioplastique (sac d’emballage et solide) au cours du temps, lors du test de

séchage a 70 °C. Ces courbes permettent de visualiser la cinétique de perte d’humidité et de

comparer la vitesse de séchage selon la nature du matériau.
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Figure III. 9 : Variation de la masse du
bioplastique Type 2 en fonction de temps

Les graphiques montrent 1'évolution de la masse de deux types de bioplastiques (solide et

sac) en contact avec 1’éthanol et 1’acétone. Le bioplastique en sac perd progressivement de la

masse dans 1’éthanol, indiquant une dégradation continue, tandis qu’il résiste mieux a I’acétone

jusqu’a une chute soudaine apres 40 minutes. Le bioplastique solide, quant a lui, se montre plus

stable dans les deux solvants, avec une légere perte dans I’éthanol et une diminution plus

marquée mais limitée dans 1’acétone.

Le tableau III.14 ci-dessous résume les interprétations des résultats obtenus lors des tests

de solubilit¢ dans 1I’é¢thanol et 1’acétone pour les deux types de bioplastiques.
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Tableau II1.14 : Interprétations des résultats de solubilité des bioplastiques dans différents

solvants.

Echantillons

Interprétations

Bioplastique Type
1 dans I’éthanol

L’¢échantillon montre une faible perte de masse progressive (environ —15 %
environ), indiquant une solubilité modérée. Cela pourrait etre 1i¢ a la
présence de glycérol et de polymeres peu réticulés, solubles dans des
alcools.

Bioplastique Type
1 dans ’acétone

La perte de masse est plus rapide (—17 % a 50 min), ce qui suggere une
meilleure affinité de I’acétone pour certains composants du bioplastique.

Bioplastique Type
2 dans I’éthanol

Tres faible variation de masse (moins de —5 %), ce qui indique une bonne
stabilité chimique. La présence de cellulose renforcée rend 1’échantillon
plus résistant a la solubilisation.

Bioplastique Type
2 dans I’acétone

Stabilité 1égérement moindre que dans 1’éthanol, mais toujours dans des
limites acceptables. Cela montre que la formulation solide offre une
meilleure résistance aux solvants organiques.

II1.3.5. Résultats de taux de perméabilité

Les résultats obtenus pour les deux types de bioplastique sont présentés dans le tableau ci-

dessous.
Tableau III.15 : Résultats du test de perméabilité a I’eau des échantillons.
Echantillon Surface Volume Volume Temps Perméabilité
(cm?) initial traversé (h) (mL/cm?-h)
(mL) (mL)
Bioplastique 5 20 3.2 1 0.64
Type 1
Bioplastique 5 20 0 1 0.00
Type 1

L’examen de ces résultats montre les phénoménes suivants :

- Le bioplastique de Type 1 présente une perméabilité notable a I’eau (0,64 mL/cm?-h),

ce qui suggere une structure plus ouverte ou moins dense, probablement due a une formulation

plus souple et hydrophile (présence de glycérol, faible réticulation).

- Le bioplastique Type 2 n’a laissé passer aucune quantit¢ mesurable d’eau pendant

I’expérience, indiquant une trés bonne résistance a la perméation. Cette propriété peut étre
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Tramsmittnes [

attribuée a une densité plus élevée, a une meilleure organisation interne et a la présence de

cellulose plus cristalline.

II1.4. Caractérisation structurale par spectroscopie infrarouge (IRTF)
a) Amidon
Une analyse par spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier (IRTF) a été réalisée

afin d'identifier les fonctions chimiques présentes dans 1'amidon extrait.

La Figure (III1.10) présente le spectre IR obtenu pour I’amidon natif, tandis que le Tableau
(IT1.17) récapitule les principales bandes d’absorption observées, ainsi que leur attribution aux

différentes vibrations moléculaires caractéristiques de I’amidon natif.
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Figure II1.10 : Résultats de spectroscopie infrarouge d'amidon natif cités dans la littérature
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Tableau II1.16 : Attribution des principales bandes observées sur le spectre IR de I'amidon

natif
Type de vibration Attribution Nombre d'onde (cm™)
Elongation O-H liée (liaison hydrogéne) 3287.59
Elongation C—H (groupement CHz) 2924.15
Déformation O-H (eau ou alcool) 1645.56
Déformation C-H (groupement CHz) 1445.56
Elongation ou déformation | C—O (alcool, ester, polysaccharide) | 1147.95
Vibration complexe C—O-H ou hors plan 992.53 - 519.69

Les résultats de I’analyse IRTF de 1’amidon extrait selon la méthode 1 (sans agitation)
sont présentés sous forme de spectre infrarouge (Figure III.12), accompagné d’un tableau

(II1.18) d’attribution des bandes caractéristiques.
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Figure I11.12 : Résultats de spectroscopie infrarouge d'amidon extrait selon la méthode 1 (sans

agitation).
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Tableau II1.17 : Attribution des principales bandes observées sur le spectre IR d'amidon extrait

selon la méthode 1.

N° | Bande observée Attribution Interprétation
(em™)

1 | ~3271-3645 O—H (¢élongation) Groupes hydroxyles de I’amidon

2 | ~2926 C-H (élongation) Groupes méthyles des unités de

glucose

Présence d’eau résiduelle ou
d’impuretés

Liens C—H et C—-O—H du squelette
glucosidique

Liaisons typiques de

1010, 994 polysaccharides (amidon)

6 | ~860, 800, 760, Déformations secondaires | Structure amorphe, traces de
704 cristallinité

7 | ~590-445 Vibrations squelette (C—C, | Mouvement de base du squelette
C-0) amidonique

3 | ~1741-1684 H-O-H (eau liée) / C=0

4 | ~1455-1242 C-H, C-O (déformations)

5 | ~1144, 1070, C-O-CetC-O-H

Une comparaison entre le spectre IR d'amidon extrait selon la méthode 1 avec le spectre de
I’amidon natif (Tableau III.16) est également intégrée afin de mettre en évidence d’éventuelles
différences structurelles ou la présence d’impuretés dans le Tableau (III.19) ci-dessous.

Tableau (II1.18) : Comparaison des spectres IR (Amidon natif et amidon extrait selon la

méthode 1)
Région Amidon Amidon extrait Observation
(cm™) natif selon la méthode 1
~3300 (O— |  Présente | v Présente Bande large, correcte
H)
~2925 (C~ | / Présente | v Présente Stable
H)
~1740— Vv Présente v Plus marquée Forte apparition du pic relatif a la
1650 (H- présence de I’eau résiduelle ou
O-H) impuretés
~1450- V Présente v Mais moins Une légere apparition du pic moins
1000 (C-O- définie net, signe de pureté¢ moindre
©)
<800 Vv Présente V Présente Bande légérement moins structurée
(structure)
Bruit de Propre Léger bruit Présence probable d’impuretés
fond / ligne
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L’examen de ces résultats montre les phénomenes suivants :

- D’amidon extrait selon la méthode 1 (sans agitation) présente un spectre globalement

reconnaissable comme de I'amidon, avec les bandes caractéristiques bien présentes.

- La bande d’eau (~1650 cm™) est plus intense, indiquant une plus grande quantité
d’humidité.

- La bande C—O—C est moins nette, ce qui peut indiquer la présence de résidus ou d’une
structure moins bien isolée.

- Plus de bruit dans les zones basses, ce qui suggere la présence de matiéres non €liminées.

Les résultats de 1’analyse IRTF de I’amidon extrait selon la méthode 2 (avec agitation)

sont présentés sous forme de spectre infrarouge (Figure 1II.13), accompagné d’un tableau

(IT1.20) d’attribution des bandes caractéristiques.
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Figure II1.13 : Résultats de spectroscopie infrarouge d'amidon extrait selon la méthode 2 (avec

agitation).
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Tableau II1.19 : Attribution des principales bandes observées sur le spectre IR d'amidon

extrait selon la méthode 2.

N° Bande observée Attribution Interprétation
(em™)
~3722-3300 O-H (élongation) Groupes hydroxyles de I’amidon
~2925 C-H (élongation) Chaines aliphatique (glucose)
3 | ~1658-1747 H—O-H (eau adsorbée) / C=0 Eau résiduelle ou impuretés faibles
4 | ~1455-1242 C-H, C-0, déformation Groupes méthyles / liaisons C—O—H
5 | ~1076, 1010, 994 C-0-C,C-O-H Liaisons glucosidiques du
polysaccharide
6 | ~860, 760, 703 Modes de déformation Structure amorphe de I’amidon
secondaires
7 | ~580-450 Vibrations de squelette (C—C, Mouvements internes du polymere
C-0)

Le spectre de 1'amidon natif cité dans la littérature et celui de I'amidon extrait selon les
deux méthodes sont comparés. Cette comparaison permet de mettre en évidence d'éventuelles
différences structurelles. Ces éléments sont représentés dans le Tableau (I11.21) ci-dessous.

Tableau I11.20 : Comparaison des spectres IR de différents types d’amidon.

Région Amidon Amidon extrait selon la Amidon extrait selon la
natif méthode 2 méthode 2
~3300 O-H v Forte v Présente v Présente
~2925 C-H vAbsente? | vV v
~1650 eau v v Fort v Plus faible
~1000-1150 C-O- | v v Vv Plus nette
C
<800 v v v Plus définies
(déformations)
Bruit de fond bas v Moyen v Trés propre

L’examen de ces résultats montre les phénomenes suivants :
L’amidon ayant subi une agitation lors de son extraction montre un spectre plus net et

mieux défini, avec des pics plus marqués et moins de bruit, surtout dans la zone 1000-400 cm™.

68



L’intensité plus faible du pic a ~1640 cm™ suggere que I’agitation a permis de réduire
I’humidité ou d’extraire un amidon de meilleure qualité.

Les pics dans la zone 1000-500 cm™ sont plus prononcés, ce qui indique une meilleure
organisation structurale ou un retrait plus efficace des impuretés résiduelles.

L'agitation améliore significativement la pureté et la structure de l'amidon extrait. Le
spectre IR de I’échantillon avec agitation est plus proche de celui de I’amidon natif, ce qui
confirme I’efficacité de cette méthode d’extraction.

L’amidon extrait sans agitation contient bien les fonctions caractéristiques de 1’amidon,
mais présente des signes d’humidité résiduelle, une structure moins pure et une légere
contamination. Ces résultats montrent que [’agitation améliore la qualit¢ d’extraction en

favorisant une séparation plus efficace et une structure plus proche de I’amidon natif.

b) Cellulose

Les résultats de la spectroscopie infrarouge sont présentés sous forme de spectres
comparatifs entre la cellulose citée dans la littérature (Figure I11.14) et la cellulose extraite des
coques d’arachide dans notre étude (Figure III.15).

Pour faciliter l'interprétation, nous avons répertorié les bandes principales observées dans
chaque spectre dans un tableau d'attribution (Tableau II1.20) et dans un autre tableau (II1.21).

Nous avons ensuite établi un tableau comparatif entre les deux échantillons (Tableau I11.22).

Echantillon stondard de celiulose 1
|
|

50 - .
™~
=+
3
0- Y
— [ )
2
3000 2000 1000

Nombre d’ondes (em—1)

Figure II1.14 : Résultats de spectroscopie infrarouge de la cellulose citée dans la littérature

Tableau II1.20 : Résultats de I’analyse des bandes IRFT de la cellulose citée dans la littérature
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N° | Bande observée (cm™) Attribution Interprétation
vibrationnelle
1 | ~3340 (non visible sur O-H (¢élongation) Vibration de la fonction hydroxyle —
graphe mais habituel) typique de la cellulose

2 | ~2900 C-H (élongation) Présence des chaines méthylénes
CH:

3 | 1644.7 H—O-H (eau liée) Traces d’humidité — bande
fréquente dans les polysaccharides

4 | 1173 C—O-C (¢élongation) | Ponts éther — squelette de la
cellulose

5 |1057.6 C-O-H (¢longation) | Groupes alcools secondaires —
structure glucosidique
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Figure III.15 : Spectre IRTF de la cellulose extraite des coques d’arachide.

Tableau I11.21 : Attribution des principales bandes observées dans les spectres IR de

différents types de la cellulose.
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Tableau I11.22 : Interprétation des spectres IR de la cellulose extraite de coques d’arachide.

Région Cellulose citée | Cellulose extraite Observation
spectrale (cm™) dans la (arachide)
littérature
~3300 (O-H) v Bande large et | v/ Présente <> confirmation de la
intense également, un peu | presence des groupements
décalée hydroxyle
~2900 (C-H) V Présente V Présente <> Bon maintien des chaines
aliphatiques

~1740-1650 V Faible v Plus marquée 7 Traces d’eau ou impuretés

(C=0 ou H-O- carbonylées

H)

~1450-1200 Vv Net v Légérement Y Pureté 1égerement réduite

(C-0/C-H) moins intense

~1100-1000 Vv Bien défini Vv Présent mais N Liaisons conservées mais

(C-0-0) moins net structure 1égérement moins

ordonnée

<800 (C-C/ Vv Présent Vv Présent <> Profil similaire (structure

vibrations) conservée)

N° Bande Attribution Interprétation chimique

observée (cm™) vibrationnelle
1 | ~3270-3340 O-H (¢longation) Groupes hydroxyles des chaines
cellulosiques

2 | ~2900-2925 C-H (€longation) Chaines aliphatiques (CH2 / CHs)

3 | ~1740-1650 C=0 ou H-O-H Présence d’humidité ou de groupements
(eau li¢e) carbonyles (impuretés éventuelles)

4 | ~1450-1200 C-H/C-O Squelette glucosidique, déformations
(déformations) angulaires

5 | ~1150-1000 C-0-Cet C-O-H Liaisons éther et alcools secondaires

typiques de polysaccharides

6 | ~800-500 Vibrations du Structure amorphe / semi-cristalline de la

squelette C—C cellulose

Le spectre FTIR de la cellulose extraite de coques d'arachide présente les principales
bandes caractéristiques de la cellulose native. Cela confirme la présence des groupements
hydroxyles (O—H), des chaines glucosidiques (C—O—C) et autres vibrations du squelette. La
présence accrue de bandes autour de 1740—-1650 cm™ pourrait indiquer de 1'humidité résiduelle
ou quelques impuretés, mais dans I'ensemble, la structure est bien conservée. L'extraction a
donc été globalement efficace. La cellulose est de bonne qualité. Elle est cependant légérement

moins pure que I'échantillon de la cellulose citée dans la littérature.
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¢) Bioplastiques

Dans le but de caractériser la structure chimique des bioplastiques élaborés, nous avons
réalisé une analyse par spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier (IRFT). Les spectres
IRFT de deux échantillons (bioplastique Type 1 et bioplastique Type 2) présentent les bandes
d'absorption caractéristiques suivantes, comme le montrent les tableaux et les figures ci-

dessous.

BIII‘III\'II\I‘III\'IJ

33
o =

Figure I11.16 : Bandes caractéristiques du bioplastique Type 1.

Tableau I11.23 : Attribution des groupements de bioplastique Type 1.

Plage (cm™) Attribution Intensité / Observation
3600-3200 | v(O—H) : groupements hydroxyles Présente (modérée)
29202850 | v(C—H) : liaisons aliphatiques (CHs, CH>) Présente

1740-1720 | v(C=0) : esters, acides carboxyliques Modérée

1650-1550 | 6(N—H) ou v(C=C) aromatique ou peptidique | Faible a moyenne
1200-900 v(C-0), C-O—C : polysaccharides, cellulose | Présente
600450 Vibrations hors plan Présente

72



Figure I11.17 : Bandes caractéristiques du bioplastique Type 2.

3
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Tableau I11.24 : Attribution des groupements de bioplastique Type 2.
Plage Attribution Intensité / Observation
(cm™)
3600-3200 | v(O-H) : groupements hydroxyles Treés marquée (forte teneur en —
OH)
2920-2850 | v(C—H) : liaisons aliphatiques (CHs, CH2) | Plus nette et intense
1740-1720 | v(C=0) : esters, acides carboxyliques Marquée
1650-1550 | 3(N-H) ou v(C=C) aromatique ou Forte (protéines probables)
peptidique
1200-900 v(C-0), C—O—C : polysaccharides, Tres présente, structurée
cellulose
600450 Vibrations hors plan Présente
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I11.5. Résultats de test d’élasticité des bioplastiques
La Figure (I11.18) illustre 1’aspect visuel du bioplastique de type 1 (sac d’emballage) avant

et apres le test d’¢lasticité réalisé a la température ambiante et a la température de 70°C.

(a) (b) (©)

Figure II1.18 : Photos montrant 1’état visuel de bioplastique Type 1 avant et aprés le test

d’élasticité

a) : échantillon de bioplastique Type 1 a I’état initial

b) : bioplastique Type 1 apres le test d’¢lasticité a température ambiante

¢ ) : bioplastique Type 1 apres le test d’¢lasticité a 70°C

Le tableau (III.25) ci-dessous présente les résultats du test d’élasticité ainsi que leur

interprétation.
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Tableau II1.25 : Résultats du test d’¢€lasticité et Interprétation du bioplastique Type 1.

Température Observation Revienta Casse Interprétation technique
mécanique détaillée la forme
initiale
25°C Le plastique se plie Non Non  Le bioplastique est flexible,
(température sans casser. Il reste totalement plastique, mais peu
ambiante) légérement déformé, (partiel) élastique. Il résiste au pliage
ne reprend pas mais garde une mémoire de
complétement sa forme déformation — structure
initiale. Résistance semi-rigide.

correcte a la flexion.

70°C (chauffé Le plastique devient Non Oui Le matériau a perdu sa
5—-10 min) plus rigide, se plie souplesse. Il devient cassant
moins facilement, sous l'effet de la chaleur. 11
reste déformé apres ne se ramollit pas :
pliage, et peut casser comportement
s’il est trop plié. thermodurcissable ou
réticulé.

I11.6. Résultats de test de taux de biodégradation
Les résultats de 1'évolution de la masse des deux types d'échantillons (bioplastique Type
1 et 2) a différents intervalles de temps (en jours), ainsi que leur pourcentage de dégradation

sont présenté dans les (Tableau (I11.26) et Tableau (I11.27), respectivement.

Tableau II1.26 : Evolution de la masse (g) en fonction de jours.

Durée Bioplastique Type 2 Bioplastique Type 1
(jours) (2 (2

Jour 0 0.1602 0.0755

Jour 5 0.1457 0.0621

Jour 10 0.1202 0.0000 (disparu)
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Tableau II1.27 : Pourcentage de dégradation de deux types de bioplastique.

Echantillon J+5 (% perte) J+10 (% perte)
Bioplastique Type 2 9.06 25.01
Bioplastique Type 1 17.78 100.00

L’examen de ces résultats met en évidence les phénomenes suivants :

- Le bioplastique Type 1 « sac d’emballage » présente une biodégradabilité remarquable
: 1l se décompose complétement aprés seulement 10 jours, ce qui le rend idéal pour des

applications a usage unique ou a courte durée de vie, notamment pour 1’emballage alimentaire

biodégradable.

- Le bioplastique Type 1 « solide » montre une dégradation progressive, avec une perte
de masse de 9,06 % a J+5 et 25,01 % a J+10, ce qui confirme sa plus grande résistance a la

biodégradation. Cela est cohérent avec sa densité supérieure et la présence de cellulose, qui se

dégrade moins rapidement que la gélatine ou I’amidon.
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Conclusion générale
L’objectif de cette ¢tude, qui visait a €élaborer une nouvelle classe de bioplastiques a base
de polymeres naturels contenus dans les déchets alimentaires, tels que I’amidon et la cellulose,

est jugé atteint et trés satisfaisant.

Les bioplastiques obtenus a partir de mélanges formulés a base d’amidon de blé et de
cellulose issue des coques d’arachide ont montré des propriétés intéressantes sur les plans
mécanique et structurel, ce qui confirme leur potentiel pour des applications biodégradables et

durables.

Les analyses physico-chimiques, notamment par spectroscopie infrarouge a transformeée
de Fourier (IRTF), ont permis d’évaluer les caractéristiques structurales et fonctionnelles des
bioplastiques ¢élaborés. Les résultats obtenus mettent en ¢vidence une bonne cohésion de la

matrice, une stabilité chimique et une biodégradabilité satisfaisante.

A partir des résultats de caractérisation obtenus, nous pouvons avancer les conclusions

suivantes :

- Les analyses IR ont confirmé la présence de fonctions caractéristiques des polymeres
naturels (cellulose et amidon), qui se sont conservées apres les étapes de transformation menant
a la fabrication de bioplastiques.

- Les bioplastiques formulés présentent une homogénéité structurelle qui leur permet
d'étre utilisés pour les transformations par moulage.

- Le taux d’absorption d’eau et la biodégradabilité en conditions naturelles sont

compatibles avec une utilisation comme matériaux compostables.

La valorisation des déchets alimentaires dans la production de bioplastiques écologiques
est une perspective qui s'ouvre grice a ce travail. Cela permet de réduire la charge
environnementale des déchets organiques, mais aussi la dépendance aux plastiques issus du

pétrole.
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