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Une étude américaine publiée dans Sciences Advances en 2017
[1] et reprise par Le Monde et Le Nouvel Observateur (Arnaud
Gonzague, le 23 mai 2018) fait état d'une production d’envi-
ron 8,3 milliards de tonnes de matieres plastiques depuis
1950. Seulement 12 % de cette production ont été incinérés
et 9 % recyclés; le reste est soit stocké dans des décharges,
soit dans la nature. Actuellement, dix tonnes de matiéres
plastiques issues de ressources fossiles (pétrole ou gaz) sont
produites chaque seconde dans le monde, soit environ
300 millions de tonnes par an. En paralléle a cette production,
seuls quelques plastiques biodégradables sont aussi produits,
principalement a partir d'amidon, de dérivés cellulosiques

Les matiéres plastiques biosourcées

ou d’acide lactique, mais ils ne représentent actuellement
que 0,2 % du marché [2].

C'est principalement la fin de vie des matiéres plastiques qui
pose probleme. Le recyclage passe forcément par la collecte
et le tri des déchets plastiques et leur diversité fait que le pro-
cessus est trés complexe [3]. Une solution alternative au recy-
clage est la valorisation du déchet plastique. Celle-ci peut étre
énergétique grace a l'incinération ou retourner simplement
a la terre grace au compostage. C'est dans cette voie que
s'inscrit le nouveau matériau développé par Lactips.

Les films fins a partir de protéines

Les protéines sont de bonnes candidates pour |'élaboration
de matériaux plastiques biodégradables. Etant basées sur
vingt-deux acides aminés constituant l'unité monomeére,
les protéines sont des polyméres, généralement de grandes
masses molaires, possédant une multitude de fonctions
chimiques [4] et plusieurs types d’interactions et de structures
avec des propriétés variables [5]. De nombreuses protéines
ont déja été employées pour produire des matériaux plas-
tiques mais tres peu ont trouvé des applications industrielles.
Par exemple, le soja, le gluten et la z&ine ont été étudiés pour
le développement de matériaux comestibles et/ou biodégra-
dables pour des applications dans 'emballage comestible.
Les premiers travaux sur les protéines du lait en tant que
matiéres plastiques sont trés anciens. Dans les années 1900,
quelques travaux précurseurs ont montré qu'il était possible
de faire des matieres plastiques avec de la caséine, protéine
principale du lait. Sa précipitation par coagulation du lait puis
son immersion dans des bains de formaldéhyde ont permis
la mise au point d’'une matiére trés dure, imitant l'ivoire et
usinable pour obtenir des objets de luxe [6]. Cette nouvelle
matiere, appelée galalithe, se fabriquait par voie humide.
Cette méthode consistait en la dissolution de la caséine dans
une solution alcaline, suivie d’'une précipitation acide. Le
obtenu était alors moulé sous pression et I'objet démoulé était
trempé dans une solution de formol. Les produits obtenus par
ce procédé étaient cassants. Cette voie a été remplacée par la
voie séche, la plus utilisée. Cette technique comportait plu-
sieurs étapes : aprés avoir été broyée et mouillée, la caséine
présure était mise en forme par boudinage. Une boudineuse
('ancétre de I'extrudeuse) permettait d’entrainer la matiere
jusqu’a une extrémité conique ou une filiere était fixée. Les
baguettes, tubes ou rubans de matiére obtenus étaient
découpés et pressés a chaud, pour les transformer en d'autres
formes, avant d'étre démoulés puis immergés dans une solu-
tion de formaldéhyde a 4 ou 5 % jusqu’a ce que la réaction
avec le formaldéhyde soit compléte.

Aprés « formolage », la galalithe était séchée, d'abord a I'air
froid, puis a l'air chaud a une température inférieure a 40 °C.
Les opérations de finition comportaient le redressage, la recti-
fication, le calibrage, I'emballage et le stockage. Son insolu-
bilité dans tous les réactifs, son ininflammabilité, sa grande
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Figure 1- Objets de luxe fabriqués en galalithe.

résistance a la chaleur et son prix de revient ont fait de la gala-
lithe une matiére précieuse pour divers usages industriels
jusque dans les années 1980 : confection de boutons, de poi-
gnées de cannes et de parapluies, de manches de couteaux,
de touches de pianos (figure 7).

L'arrivée des plastiques traditionnels issus du pétrole dans les
années 1950 et la toxicité du formaldéhyde ont fait disparaitre
petit a petit la galalithe.

De nos jours, les caséinates, dérivés alcalins solubles de la
caséine, constituent une matiére premiere intéressante pour
le développement de matériaux plastiques. La structure
«ouverte» et la capacité a former des liaisons hydrogéne,
électrostatiques et hydrophobes intermoléculaires (figure 2)
donnent aux caséinates des propriétés de thermoplasticité
et de filmabilité exploitables.

Plusieurs études se sont intéressées a la fabrication de films
de caséinates en utilisant la voie solvant [7]. Cette méthode
consiste a « étaler » une solution aqueuse de la protéine et
d'un plastifiant sur une plaque (verre, téflon ou plexiglass),
puis a décoller le film une fois que tout le solvant est évaporé.
Néanmoins, si la voie solvant est parfaitement maitrisée a
I'échelle du laboratoire, elle n'est pas adaptée a I'échelle
industrielle [8]. Par contre, le procédé d’extrusion bi-vis
permet d’augmenter le potentiel commercial des matériaux
a base de caséinate en les produisant en forts tonnages.

Nos premiéres expériences sur des protéines de lait

C'est sur ces bases du concept d’extrusion qu’en 2007, Gilles
Assezat et Frédéric Prochazka ont débuté des recherches sur
le développement d'un matériau thermoplastique a base
du caséinate de sodium a I'Université Jean Monnet de
Saint-Etienne. L'originalité de ces recherches réside dans
I'utilisation d’un procédé industriel, I'extrusion, pour a la fois
dénaturer et plastifier le caséinate et en faire des granulés

thermoplastiques. Ces granulés peuvent alors étre transfor-
més par toutes les techniques de la plasturgie. Le compoun-
dage des caséinates a été réalisé avec une extrudeuse
modulaire bi-vis co-rotative (figure 3). Le fourreau est consti-
tué de neuf trongons thermorégulés et les vis sont composées
d’éléments de longueur et de pas déterminés.

Le caséinate de sodium est introduit dans la premiére zone de
I'extrudeuse avec le plastifiant. La configuration de vis choisie
permet de mélanger, cisailler et transporter la protéine plasti-
fiee jusqu'a la filiere; la température du fourreau est aussi
régulée. La filiere utilisée est une filiére de type jonc cylin-
drique de diameétre 4 mm. En sortie de filiére, le jonc de caséi-
nate plastifié est refroidi puis coupé par un granulateur. Les
granulés (figure 3) peuvent alors étre repris par toutes les
technologies de la plasturgie et notamment par I'extrusion-
gonflage qui permet de produire des films fins avec des
épaisseurs inférieures a 50 microns (figure 3).

Les films ainsi produits sont alors completement biodégra-
dables, biosourcés, compostables, solubles a chaud comme
a froid, imprimables, avec de bonnes propriétés barriére aux
gaz et, parce qu'ils sont composés uniquement d'ingrédients
alimentaires, ils sont aussi comestibles.

En 2008, aprés plusieurs mois d’essais, de réglages et de
formulation, un granulé est produit et quelques métres de
film sont obtenus par extrusion-gonflage.

La fabrication des films de caséinate a été réalisée et un brevet
est déposé aupres de I'Office européen des brevets [9]. C'est
aussi le début d’'une premiere thése sur I'étude des propriétés
de ce film hydrosoluble, qui a mis en évidence I'importance
des interactions de ces matériaux avec I'eau [10]. Le matériau
étant hydrosoluble, ses propriétés mécaniques dépendent
fortement de I'humidité environnante. Cette relation est mise
en évidence sur la figure 4 qui présente le module de Young et
I'allongement a la rupture du caséinate de sodium en fonction
du taux d’humidité pour trois taux de plastifiant. Ces résultats
montrent clairement que I'augmentation de la concentration
en plastifiant dans le matériau diminue le module de Young
et augmente l'allongement a la rupture. En ce qui concerne
I'action de I'eau, il apparait d'apres cette figure que la tenue
mécanique du matériau est fortement influencée par I'humi-
dité relative ambiante. Ces considérations conduisent a des
propriétés d'usage trés complexes et a une adaptation des for-
mulations du matériau en fonction de I'environnement dans
lequel il va étre utilisé. Les conditions de stockage doivent
elles aussi étre controlées.

A la suite de cette étude, de nouveaux travaux ont été effec-
tués. Il a été montré que la fabrication de films actifs pour

Figure 2 - Représentation schématique des quatre protéines caséine oS1, caséine 0S2, caséine [3 et caséine « (de gauche a droite) composant le caséinate de sodium.
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Figure 3 - Extrudeuse bi-vis, granulés thermoplastiques et film gonflé.
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Figure 4 - Evolution des propriétés mécaniques de films de caséinate en fonction du taux de plastifiant (glycérol) et de 'humidité relative (M 17 % gly.; B 25 % gly. ; B 33 %gly.).
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Figure 5 - Evolution des propriétés barriére a I'oxygéne (a gauche) et perméabilité a la vapeur d'eau (a droite) des fils de caséinate en fonction de I'activité de I'eau dans I'air.

I'emballage alimentaire était réalisable a partir du caséinate
de sodium [11]. Ces matériaux ont de plus de bonnes proprié-
tés « barriere a I'oxygéne » [12] et a la vapeur d’eau comme
le montre la figure 5. On remarque sur cette figure que les
propriétés barriere aux gaz des films sont fortement influen-
cées par I'humidité relative et que la perméabilité semble
augmenter exponentiellement pour les humidités relatives
élevées.

La biodégradabilité du matériau issu de la protéine du lait
a également été évaluée. Des tests ont été menés selon
la norme ISO 14851 (biodégradabilité aérobie ultime des
matériaux plastiques en milieu aqueux).

La méthode utilisée consiste en la mesure de la demande
en oxygene dans un respirometre fermé (les résultats sont
présentés sur la figure 6). On peut observer sur ce graphi-
que que le matériau Lactips se dégrade trés rapidement en
quelques jours. Il est intéressant de comparer cette dégrada-
tion a celle du PVOH, polymere hydrosoluble issu du pétrole,
qui dans le méme temps atteint 20 % de biodégradation. Ces
résultats ont permis d’obtenir auprés d’organismes reconnus
les certifications « Ok Home compost » et « Ok biodegradable
water » pour le film hydrosoluble Lactips (figure 7).

Enfin, lors d'une derniere étape de recherche et développe-
ment, il a été montré qu'il était possible de produire des
films actifs antimicrobiens a base de caséine par un procédé
d’extrusion [13].
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Figure 6 - Biodégradabilité du matériau Lactips comparée a celles du polyéthyléne (PE), de I'acide
polylactique (PLA), de I'alcool polyvinylique (PVOH) et de la cellulose.
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Figure 7 - Certifications « Ok Home compost » et « Ok biodegradable water » obtenues par le film
hydrosoluble Lactips.

La création de Lactips

A partir de I'ensemble de ces travaux, réalisés par des cher-
cheurs doctorants, Marie-Hélene Gramatikoff a créé Lactips
en 2014, et ceci en utilisant une licence exclusive du brevet
universitaire de Gilles Assezat et Frédéric Prochazka déposé
en 2010 et étendu a I'Europe en 2012 [9].

Afin d’accompagner Mme Gramatikoff dans la création et le
développement de la société, Frédéric Prochazka a bénéficié
de l'article 25.2 du statut des enseignants-chercheurs qui lui
a permis de passer 20 % de son temps dans la société tout
en restant personnel de l'université. En juillet 2015, Lactips
a remporté le Grand Prix du jury i-Lab du ministére de
I'Enseignement supérieur, de la Recherche et de I'lnnovation,
accompagné d’'un financement de 250 000 euros et procédé
a une levée de fonds en décembre 2015 d'un montant
de 1,2 million d’euros. Ce budget a permis de structurer
la société: embauche de salariés et achat de matériel
d’équipement. Une dizaine de personnes ont ainsi été recru-
tées, principalement en R & D, et plusieurs machines ont été
installées pour permettre la production des granulés thermo-
plastiques ainsi que des bobines de films fins hydrosolubles.
Ces investissements et ces premiéres productions ont alors
permis de faire connaitre la société et d'identifier un porte-
feuille important de clients potentiels.

En 2017, un financement européen H2020 (instrument PME)
est obtenu permettant le développement rapide des embal-
lages hydrosolubles pour la détergence, et plus particulie-
rement des emballages de tablettes ou poudres de lave-
vaisselle (figure 8).

Entierement biodégradable, ce plastique ne laisse aucun
résidu dans I'environnement. En effet, le matériau se dissout
rapidement dans I'eau sans coller ni boucher les filtres pour ce
qui concerne les poudres de lavage. Les matiéres restantes
sont ensuite dégradées par les microorganismes présents
dans |'eau, de sorte que le matériau ne présente aucune toxi-
cité aquatique. Cetemballage est destiné aremplacer les maté-
riaux souples fabriqués a partir d'alcool polyvinylique (PVA).
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Figure 8 - Exemple d’'un emballage soluble Lactips pour une poudre de détergence.

Enjuillet 2018, Lactips a procédé a une augmentation de capi-
tal de 3,4 millions d’euros. Cette levée de fonds a été souscrite
par Demeter, déja présent au capital depuis 2015, ainsi que
par BASF, BNP Paribas et Crédit Agricole Loire Haute-Loire
Capital Innovation. Cette transaction venait couronner quatre
années de développement intense et permettre d’engager
des moyens pour l'industrialisation, la commercialisation et la
continuité du développement produit avec des perspectives
de croissance élevée.

Lactips développe maintenant un nouveau domaine d’appli-
cations en direction du secteur de l'agroalimentaire. En effet,
puisque le matériau principal développé ne contient que
des composants alimentaires, il a été proposé de produire
un film fin comestible. Cette orientation permet de répondre
a de nombreuses demandes d’emballages comestibles et des
projets finalisés sont en cours d'étude. Des emballages uni-
doses pour des poudres ou des aliments secs sont en prépa-
ration.

Lactips est a ce jour une jeune société employant 36 salariés,
structurée en plusieurs services, avec une capacité de pro-
duction de 300 tonnes par an de granulés thermoplastiques
a base de protéine du lait et avec un objectif financier de
20 millions de chiffre d'affaires dans les toutes prochaines
années.

Des films hydrosolubles et comestibles

La société Lactips a été créée en 2014 a partir de travaux effec-
tués dans le Laboratoire d'ingénierie des matériaux polymeres
(IMP) de I'Université de Saint-Etienne pour développer un
matériau (bioplastique) hydrosoluble et biodégradable a
partir de la caséine du lait. Ce type de matériau était déja
connu depuis de nombreuses années, mais I'utilisation d’'une

nouvelle technique de mise en forme, I'extrusion, et les condi-
tions particulieres de cisaillement de la matiére dans des
conditions inhabituelles de température et de pression ont
permis d'atteindre les objectifs recherchés. La startup va
maintenant installer sa production et son laboratoire dans
une nouvelle usine (d’environ 3 000 m2) dans la vallée du
Gier (Loire) pour accroitre la capacité de production bien
au-dela des 400 tonnes par an de granulés en raison du
développement non seulement des emballages hydro-
solubles, mais également de films comestibles pour le
secteur agroalimentaire.
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