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Résumé:

Une des principales applications des polymeéres biodégradables est la fabrication d’implants
médicaux. Ceux-ci doivent fournir un maintien mécanique temporaire adéquat et, dans le cadre de
l'ingénierie tissulaire, servir de support de régénération pour des tissus lésés avant de se resorber
totalement. Le mécanisme de dégradation de ces polyméres est [’hydrolyse des liaisons esters. La
rupture des chaines implique alors une évolution des propriétés mécaniques. Nous nous intéressons
ici, a I’évolution des propriétés viscoélastiques de copolyméres triblocs PLA-PEG-PLA au cours de la
dégradation.

Abstract:

One of the main application of biodegradable polymers is the production of implantable medical
devices. They must provide a temporary mechanical bearing or, serve as a regeneration support for
damaged tissues in tissue engineering before totally resorb. The degradation’s mechanism of these
polymers is the hydrolysis of ester links. The bond’s cleavage involves an evolution of mechanical
properties. In this work, we will study the viscoelastic properties evolution of a PLA-PEG-PLA block
copolymers during degradation.

Mots clefs : PLA-PEG-PLA, hydrolyse, dégradation, propriétés
viscoélastiques, biodégradable

1 Introduction
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A T’origine développés pour des applications environnementales, les polymeres dégradables ont connu
un fort regain d’intérét depuis le début des années 1990 avec leur utilisation dans le domaine médical.
Ils permettent en effet de créer des dispositifs de maintien mécanique temporaire le temps d’un
processus cicatriciel. Ils sont également utilisés en tant que matériaux constituants pour les
« scaffolds » qui sont des supports et des guides de régénération des tissus dans le cadre de
I’ingénierie tissulaire. Ceux-ci doivent étre capables d’établir un environnement tridimensionnel pour
la propagation des cellules et au fur et a mesure de la dégradation, laisser place aux néo-tissus formés.
L’utilisation de matériaux biodégradables permet d’éviter les éventuelles complications a long terme
liées & la présence d’un corps artificiel au sein de 1’organisme comme par exemple 1’érosion et la
libération de particules sur de longues périodes [1].

Le principal mode de dégradation de ces polyméres est d’origine chimique, I’hydrolyse des liaisons
ester. En introduisant un groupe fonctionnel hydrolysable au sein de la structure du polymeére, celui-ci
devient sensible a un environnement aqueux. La dégradation débute avec la diffusion de I’eau au sein
du polymeére. Au fur et a mesure que les chaines sont hydratées, les groupes fonctionnels sont
hydrolysés et les chaines polymériques brisées. Le polymére finit ainsi par étre décomposé en
oligomeres puis en monomeres. La libération des produits de la dégradation s’accompagne d’une perte
de masse caractéristique [2]. Ce processus implique également un changement dans les propriétés
mécaniques. Plusieurs études ont déja mis en lumiére cette évolution des propriétés mécaniques [3] [4]
et différents modéles mécaniques ont été mis au point [5] [6]. Cependant, il n’existe pas, a notre
connaissance, de caractérisation expérimentale fine des propriétés viscoélastiques de polymeéres
biodégradables au cours de la dégradation hydrolytique in vitro. Ceci est ’objectif de notre étude.

2  Expérimentation et caractérisation
2.1 Protocole expérimental et méthode

Le polymere initial PLAs-PEG- PLAs, a été développé et synthétis¢é a I'IBMM (Université
Montpellier 1) selon un protocole décrit dans de précédentes études [7] [8]. 1l s’agit d’un polymere
synthétique biodégradable semi-cristallin. Les plaques de polyméres ont été mises en forme par
évaporation de solvant. Des éprouvettes de traction normalisées de type H4 ont été taillées dans ces
plaques grace a un emporte-piece. Les éprouvettes ont alors été mises en dégradation dans un tampon
phosphate salin, a 37°C, au sein d’un agitateur-incubateur. Les échantillons ont été prélevés et testés
toutes les deux semaines aux temps de dégradation correspondant a 0, 1, 3, 5 et 7 semaines. Les essais
ont été réalisés en bain immergé maintenu a une température de 37°C (figurel). Ce sont des essais de
relaxation a 2, 4, 6 et 8% de déformation aprés une charge a vitesse constante d’environ 1%/s.
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Figure 1 : Machine de traction avec bain thermostaté

2.2 Reésultats et discussions

Les résultats de cette étude ont permis, dans un premier temps, de mettre en lumiere les caractéres
viscoélastiques et non-linéaires en déformation de notre matériau non dégradé.

Les résultats des essais au cours de la dégradation nous montrent deux phases. La premiére, durant les
trois premiéres semaines, correspond a un raidissement du matériau. Ce phénomeéne s’explique par la
présence de solvant résiduel au sein du polymere faisant office de plastifiant. En effet, les analyses par
spectroscopie RMN, ont permis de mettre en évidence la présence d’acétone au sein du polymére
initial. La concentration en acétone diminue ensuite fortement jusqu’a la semaine 3. On observe alors,
pour les temps de dégradation au-dela de la semaine 3, une importante diminution des propriétés
mécaniques. Celle-ci peut étre imputée a la rupture des chaines polymériques par la dégradation
d’origine hydrolytique. Cet effet devient alors prépondérant, les variations de la concentration en
solvant devenant alors négligeable.

3 Conclusion

Au cours de cette étude, 1’évolution du comportement d’un polymeére biodégradable PLA-PEG-PLA
par effet de la dégradation hydrolytique a été mise en évidence. Ce polymére possede un
comportement viscoélastique non-linéaire et suit une évolution selon deux phases distinctes. L’une
liée a la diminution de la concentration en solvant au cours de la dégradation I’autre liée a la rupture
hydrolytique des chaines.
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