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Resumen. El modelado del comportamiento mecanico de las matrices porosas surge como un
instrumento importante en el desarrollo de injertos sintéticos con vistas al disefio de las caracteristicas
biomiméticas y a la prediccion del comportamiento in vivo. Se pretende asi, ahorrar ensayos
experimentales en laboratorio y predecir como las distintas variables afectan al desempefio final de la
matriz. En este sentido los modelos constitutivos estructurados y multiescala presentan una ventaja
frente a los fenomenoldgicos, ya que permiten relacionar propiedades microscopicas del material con
parametros macroscopicos, y asi obtener configuraciones Optimas para conseguir la respuesta
mecanica buscada. En los tltimos afios, la técnica de electrospinning ha surgido como una alternativa
viable para obtener matrices porosas compuestas por fibras nanométricas con caracteristicas similares
a la matriz extracelular. Siendo el desfasaje de propiedades mecanicas entre el tejido natural y el tejido
sintético una de las principales causas de falla de estas matrices, este trabajo presenta el modelado
constitutivo multiescala orientado a predecir y optimizar el comportamiento en servicio de materiales
nanofibrosos para obtener una respuesta adecuadamente biomimética. Se proponen ecuaciones que
reproducen la respuesta mecanica de matrices nanofibrosas con orientacion al azar obtenidas por la
técnica de electrospinning. El andlisis presentado toma en cuenta parametros tales como las
caracteristicas del material base, la orientacion de las nanofibras, el reclutamiento de fibras, los
posibles anclajes, factores determinantes en la respuesta no lineal observada experimentalmente. Las
ecuaciones resultantes son validadas comparando los resultados de simulaciones con ensayos
experimentales de traccion uniaxial mediante el empleo de técnicas de optimizacion computacional
implementadas en el sistema GNU Octave. Mediante este trabajo se pretende contribuir al disefio de
materiales biomiméticos mediante la integracion de técnicas computacionales con ensayos
experimentales.
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1 INTRODUCCION

La técnica de electrospinning permite la obtencion de estructuras porosas compuestas por
nanofibras con alta relacion darea-volumen. Estos materiales presentan una morfologia
biomimética con caracteristicas similares a la matriz extracelular, convirtiéndolos en grandes
candidatos para aplicaciones de ingenieria de tejidos (Agarwal et al, 2008). Dadas las
solicitaciones mecdanicas a las cuales estdn sometidos los tejidos biologicos a diario, resulta
necesario estudiar el desempefio mecanico de los materiales nanofibrosos obtenidos por
electrospinning (Kumar and Rawal, 2017). Varios grupos estudiaron la respuesta mecanica de
los materiales nanofibrosos bajo diferentes solicitaciones y se observd un comportamiento
caracteristico. Las matrices presentan propiedades mecanicas inferiores a filmes obtenidos
con el mismo material (Caracciolo et al, 2011), sin embargo las propiedades de una nanofibra
son equivalentes o superiores, dependiendo del didmetro y la orientacién de las mismas
(Arinstein et al, 2007). La razon de este comportamiento yace en su microestructura, y el
hecho que no todas las fibras estdn sometidas a tensiéon al mismo tiempo, en especial en
materiales con fibras al azar. Lo que ocurre es un reclutamiento de las nanofibras a medida
que la tension aumenta, de hecho se han reportado estudios donde se observa como las fibras
se orientan en la direccion de la solicitacion aplicada (Johnson et al, 2007). Por otro lado, se
ha observado una fuerte influencia de la morfologia cristalina de las nanofibras en las
propiedades mecanicas de una nanofibra (Lim et al, 2008; Wong et al, 2008) observandose un
aumento abrupto de su modulo elastico en comparacion con sistemas no-nanofibrosos para un
didmetro de nanofibra determinado (Arinstein et al, 2007; Baji et al, 2010). EIl valor de
diametro en el cual se observa este salto en las propiedades depende de cada material.

El modelado mecanico de estos materiales nanofibrosos resulta practico a la hora de
optimizar la respuesta biomimética del tejido que se desea reemplazar. Se pretende asi,
ahorrar ensayos experimentales en laboratorio y predecir como las distintas variables afectan
al desempefio final de la matriz (Hu, 2015; Mohammadzadehmoghadam et al, 2016). Con este
objetivo, se han tomado distintas estrategias para el modelado de materiales nanofibrosos,
modelos constitutivos fenomenolégicos o estructurados/multiescala. Los modelos
fenomenologicos se basan en la forma de la respuesta obtenida, donde los paradmetros para
copiar este comportamiento no estan necesariamente relacionados con la microestructura o el
material fuente de las estructuras nanofibrosas (Delfino et al, 1997; Fung, 1993). Los modelos
estructurados o multiescala permiten relacionar propiedades microscopicas del material con
pardmetros macroscopicos, y asi obtener configuraciones 6ptimas para conseguir la respuesta
mecénica buscada (Argento et al, 2012; Courtney et al, 2006; De Vita et al, 2006). Si bien los
modelos fenomenoldgicos ajustan bien la respuesta de este tipo de materiales, es dificil
relacionar los parametros obtenidos con la microestructura de los mismos asi como con las
propiedades de una nanofibra. Esto ultimo restringe la posibilidad de variar la microestructura
(didmetro medio y orientacion de las nanofibras) o el material utilizado para optimizar la
respuesta mecdnica hacia una mas biomimética. Los modelos estructurados o multiescala
cominmente utilizados para materiales nanofibrosos, nacen para estudiar la respuesta de
tejidos bioldgicos, donde no solo se modela un material fibroso sino que hay presencia de una
matriz isotrépica base (Argento et al, 2012; Hu, 2015; Nerurkar et al, 2007). En efecto, la
mayoria de los modelos constitutivos planteados para ajustar materiales nanofibrosos hacen
uso de una matriz isotropica que imita el efecto de tener células en contacto con las fibras y
cuyas propiedades son despreciables frente a la rigidez de las fibras. El hecho de tener un
material formado por fibras y aire presenta un desafio a la hora de encontrar un modelo
constitutivo adecuado. Pocos trabajos han presentado modelos sin matriz (Courtney et al,
2006; De Vita et al, 2006), en los cuales o bien la microestructura simplificada de fibras
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alineadas o el uso de un modelo exponencial para las fibras cuyos parametros no son
representativos de las propiedades del material han resultado en ajustes aceptables. Este
trabajo, presenta el estudio de un modelo constitutivo multiescala que tiene en cuenta las
propiedades y la microestructura de las fibras para lograr ajustar la respuesta de matrices
nanofibrosas sometidas a traccion uniaxial.

2 MATERIALES Y METODOS

2.1 Datos experimentales

Se utilizaron resultados de ensayos de traccion uniaxial de materiales nanofibrosos
obtenidos previamente en una maquina de ensayos universales (Instron 5866, Norwood,
USA) (Montini-Ballarin et al, 2016) para la determinacion de parametros y validacion del
modelo. El material ensayado fue un poliuretano segmentado bioreabsorbible (PHD, Mn =
25.16 kg mol™), sintetizado segin (Caracciolo et al, 2009), cuyo didmetro medio de fibra es
581 £ 379 nm con una distribucion de angulos segun la figura 1.
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Figura 1: Distribucion de angulos del material nanofibroso modelado.

2.2 Formulacion del modelo

Se elige un elemento de volumen representativo (RVE) hexaédrico cuya cara principal
tiene la normal en direccion del espesor del material nanofibroso. Esta cara es de dimension
cuadrada, de 40 um por lado. Se toma un nimero n de capas en el espesor, cuya cantidad y
distribucion de fibras coincide con lo observado en imagenes de microscopia electronica de
barrido (SEM) (figura 2). En este RVE las fibras se encuentran orientadas en direcciones
siempre perpendiculares al espesor (direccion z), debido a las caracteristicas de la técnica de
electrospinning. Por lo tanto, el modelo a resolver es bidimensional, dado que la ausencia de
fibras en direccion z permite despreciar tensiones en esa direccion.

El mayor desafio al proponer un modelo para este tipo de materiales radica en el hecho que
es un material similar a los textiles pero para el cual las fibras no estan tejidas sino
yuxtapuestas, lo que hace imposible sostener la hipotesis del continuo en el nivel de la
microescala, especialmente debido a que gran parte de la fraccion volumétrica se encuentra
ocupada por aire (Cortez Tornello et al, 2014). Por otro lado la mayoria de los modelos para
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materiales con fibras tienen en cuenta la presencia de una matriz base continua. En el caso que
nos ocupa, la ausencia de matriz imposibilita la aplicacion de este tipo de abordaje. En
consecuencia, se hace necesario trabajar con modelos discretos que evalien lo que sucede con
cada fibra, para posteriormente homogeneizar con vistas a obtener el comportamiento
constitutivo agregado.

Figura 2: Micrografia SEM del material nanofibrosos y esquema de la estructura en capas utilizada en el
modelo.

2.2.1 Cinematica

Tomando en consideracion que el RVE es una ampliacion microscopica de lo que sucede
en un punto a nivel macroscopico, se desea establecer un modelo multiescala en donde la
microescala recibe la deformacion desde la macroescala para devolver la tension desarrollada.

A nivel macroscopico se caracteriza la cinematica de grandes deformaciones introduciendo
el cladsico mapeo continuo lagrangeano ¢ dada la posicion de una particula X en la
configuracion de referencia o material, ¢, devuelve la posicion x de la misma particula en la
configuracidon deformada o espacial en el tiempo t. Su gradiente respecto de las coordenadas
materiales define al tensor gradiente de deformaciones F.

x = @(X) (D
F = Vxoy (2)

Para simplicidad de analisis de los modelos planteados se puede expresar al tensor F en
ejes principales de deformaciéon como sigue:

1+e, 0
F:[ 0 1+s, (3)

donde & es la deformacion en el eje x y &y es la deformacion en el eje y.

Reglas de homogeneizacion

Con inspiracion en la micrografia de la figura 2, a nivel microscopico se considera que el
RVE posee, para cada angulo de orientacion, un determinado niimero de fibras por unidad de
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volumen. Cada fibra se encuentra vinculada al RVE mediante anclajes en sus bordes, por lo
que se pueden identificar dos tipos de fibras: axiales (aquellas cuyos anclajes se ubican sobre
bordes opuestos) y oblicuas (con un anclaje en una cara vertical y otro en una cara horizontal).
Por simplicidad se puede identificar a una fibra mediante dos coordenadas, tal como lo indica
la figura 3 b. Para las fibras axiales basta con indicar la distancia de cada uno de sus anclajes a
un lado del RVE (Y, Y2). En tanto que para las fibras oblicuas alcanza con indicar la distancia
de cada anclaje al vértice encerrado por la fibra (X, Y). Bajo deformacion, una fibra axial pasa
a adoptar las coordenadas (y;, y2), mientras que una fibra oblicua se ubica segun (x, ).

a

\

\

—_—
X

Figura 3: Tipos de fibras presentes en el RVE (a), coordenadas de una fibra axial (violeta) y oblicua (roja)
(b).

Este modelo asume que la deformacion de la macroescala se traduce a la microescala en el
desplazamiento de los bordes del RVE. Es decir, una elongacion en el eje x implica que los
lados con normal paralela al mismo se alejen entre si, a la vez que arrastran consigo los
anclajes.

En la configuracion deformada del RVE, cada fibra estd sometida a una tracciéon dada por
la ecuacion 4 (figura 4). El tensor de tensiones microscopico asociado a la traccion en el eje
direccional de la fibra es uniaxial (4), y por medio de una rotacion se lo puede expresar en los
ejes coordenados propios del RVE (5).

Figura 4: tension desarrollada por una fibra.

r O'f 0)
= 4
af (0 0 @
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Asumiendo una distribucion espacial uniforme de las fibras, en cada punto del RVE Ila
tension microscopica queda expresada segun la ecuacion 6, donde a es la fraccidn de volumen
ocupado por fibras y R(0) es la distribucion de fibras seglin el &ngulo de orientacion 6. Luego,
el acoplamiento macro-micro se realiza tomando como tension macroscopica al promedio
volumétrico de la tension microscopica (7) (Kouznetsova et al, 2011).

o, = ["" or-a-R(6)dE (6)

1
0 =y, oudl, (7)

Modelo constitutivo para las fibras

Es sabido que una fibra ejerce tension solo al estirarse pero en compresion se enrula y la
tension soportada es despreciable. Por lo tanto, es necesario suponer que las fibras formadas
por el proceso de electrospinning no ejerceran tension hasta tanto el estiramiento no alcance el
umbral para el cual la fibra se desenrula completamente. Teniendo en cuenta que el material
se modela como n capas de fibras con una distribucion de angulos dada, es correcto
considerar que por cada orientacion determinada hay un haz de fibras con diferentes grados de
enrulamiento inicial. De esta forma puede utilizarse un modelo constitutivo para haces de
fibras que tiene en cuenta una distribucion aleatoria de tipo gaussiana del enrulamiento inicial

de las fibras y que las mismas no ejercen tension hasta encontrarse reclutadas (8) (Urquiza,
2009).

Sf—é'o
Ofibra = Efibra & ln <e o+ 1) (8)

Donde 61ira €8 la tension del haz de fibras, Efbra €l modulo elastico, €y la deformacion a la
cual el 50% de las fibras del haz han sido reclutadas, &, caracteriza, en valores de deformacion,
la dispersion estadistica del enrulamiento inicial y &r es la elongacion de la fibra relativa a su
longitud inicial.

3 RESULTADOS Y DISCUSION

La figura 5 presenta la curva de tension experimental y el ajuste obtenido con el modelo
multiescala desarrollado (Efibra =4,39 MPa, & = 1,62 e-2, g0 = 6,43 e-2). La construccion de la
curva se llevo a cabo simulando una deformacidon incompresible del RVE, imponiendo como
valor conocido la deformacion e,.
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Figura 5: Curva tension deformacion experimental (verde) y obtenida por el modelo (azul) para una muestra
nanofibrosa de PHD.

Como puede observarse el modelo ajusta bien la forma de la curva experimental en la
direccion x, dando parametros dentro del orden de las propiedades esperadas para nanofibras
de PHD. No obstante al calcular la tensién en la direccion y se observan valores distintos de
cero (figura 6).

Estos resultados muestran la necesidad de introducir al modelo una modificacion extra que
tenga en cuenta el deslizamiento de los anclajes de las fibras, fendmeno que se ha observado
experimentalmente para materiales nanofibrosos en traccion uniaxial (Johnson et al, 2007).
Johnson et al. (2007) muestran como las fibras se van orientando en la direccion de la tension
aplicada a medida que aumenta la deformacion, esto indica que parte de las fibras oblicuas
cambian su configuracion durante la traccion y por lo tanto considerar anclajes fijos a los
bordes del RVE resulta en tensiones no nulas en la direccion y. La necesidad de incorporar el
deslizamiento de los anclajes o la interaccion entre las fibras ha sido expresada en otros
modelos constitutivos para materiales nanofibrosos (Argento et al, 2012; Hu, 2015).
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Figura 6: Curva tension deformacion experimental (verde) y obtenida por el modelo (azul y roja) para una
muestra nanofibrosa de PHD.

4 CONCLUSION

Mediante el desarrollo de un modelo discreto multiescala con orientacion de fibras al azar
y teniendo en cuenta su reclutamiento en funcion de los diferentes grados de enrulamiento
inicial, se logré ajustar la curva experimental de ensayo de tension uniaxial de un material
nanofibroso sin matriz soporte. No obstante, la ausencia de matriz soporte en el material y su
naturaleza discreta, genera la necesidad de introducir mayores correcciones al desarrollo
realizado y evitar la generacion de tension no nulas en la direccion y. Se considera que tener
en cuenta el deslizamiento de los anclajes podria corregir la respuesta obtenida y se propone
como futura correccion al modelo.
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