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Resumo. O uso de polimeros biodegradaveis na medicina regenerativa e engenharia de tecidos possibilita a concepcéo
de estruturas que substituem temporariamente as funcGes biomecéanicas de tecidos. Durante a neoformacéo do tecido
ocorre degradacao hidrolitica do dispositivo biodegradavel, e este é posteriormente absorvido pelo tecido hospedeiro.
Um projeto adequado deve levar em consideracdo a compatibilidade entre a evolu¢do do comportamento mecanico e o
tempo de regeneracao do tecido. O objetivo deste trabalho é apresentar uma metodologia numérica capaz de prever o
comportamento mecanico de estruturas poliméricas biodegradaveis apos certo tempo de degradagéo. Os resultados de
ensaios de tracdo monotdnicos em amostras degradadas serdo futuramente utilizados para calibrar uma relacéo entre
tensdo e taxa de degradacdo e entre 0 mddulo de cisalhamento do modelo constitutivo de neo-Hookean e o dano
hidrolitico local. Assim, por meio do Método dos Elementos Finitos, 0 comportamento mecanico da estrutura apos um
dado periodo de degradacéo pode ser simulado.

Palavras chave: Polimeros biodegradaveis. Degradacao hidrolitica. Modelo hiperelastico. Comportamento mecanico.
1. INTRODUCAO

A previsdo do comportamento mecanico dos materiais é de grande importancia no processo de projeto e relagdes
constitutivas sdo utilizadas com este proposito. Além das condi¢bes de compatibilidade biol6gica, os dispositivos
biomeédicos devem possuir uma compatibilidade entre a taxa de degradacdo e a recuperagdo do tecido biolégico no qual
o dispositivo foi implantado.

Na literatura sdo poucos os trabalhos encontrados a respeito de metodologias capazes de simular o0 comportamento
mecanico de polimeros biodegradaveis (Soares, 2008; Soares et al., 2010; Vieira et al., 2011, 2014; Muliana and
Rajagopal, 2012; Khan and EIl-Sayed, 2013). Nestas metodologias os pardmetros materiais dos modelos s&o obtidos em
funcdo de um campo escalar, que quantificam o dano hidrolitico do material. Porém estes modelos sédo aproximagoes,
uma vez que ndo sdo considerados todas as variaveis que influenciam na taxa de degradagdo do material. Vieira et al.
(2011) desenvolveram uma metodologia capaz de prever o comportamento mecanico de estruturas biodegradaveis,
considerando uma taxa de degradacao constante do material. Conhecido como método 4D (geometria tridimensional mais
tempo de degradacdo), esta metodologia combinou modelos da cinética da hidrolise com modelos constitutivos. O
objetivo deste trabalho é implementar esta metodologia, considerando também a distribui¢do heterogénea do campo de
tensdes, uma vez que a taxa de degradagdo local depende do estado do tensdo. Desta forma, sera possivel realizar
simulagdes 5D, onde a taxa de degradacéo ndo sera constante ao longo do volume.

2. DEGRADAGCAO HIDROLITICA

De acordo com Gépferich (1996), o0 mecanismo de degradacdo mais importante em polimeros é a degradacdo quimica
hidrolitica, que ocorre na presenca de agua e enzimas. Um dos modelos mais simples para descrever matematicamente a
cinética da hidrolise, considera a hipotese da cisdo aleatéria das macromoléculas poliméricas e qualquer grupo éster no
interior da molécula (Vieira et al., 2011). De acordo com este modelo, a reducéo do peso molecular médio do polimero é
dada por:

M,=M,_ e =M e™ 6

sendo k a constante de taxa hidrolitica, e é a concentracéo de grupos éster, w é a concentragdo de dgua no polimero e
t é o tempo de degradacdo. O produto u é a taxa de degradacdo. M é 0 peso molecular do polimero ap6s a degradacéao e
Mo é 0 peso molecular inicial antes da degradacéo.

A taxa de degradacéo u é afetada por muitos fatores que podem variar ao longo do volume ou durante a degradacao.
Por exemplo, a temperatura aumentaré a constante de taxa hidrolitica k (Deng et al., 2005; Weir et al., 2004; Wise et al.,
1995), que esta associada a probabilidade de cisdo das ligagdes poliméricas. A influéncia de tensdo mecénica na taxa de
degradacdo também foi relatada. Da mesma forma que a temperatura, a tensdo mecanica e deformagédo também aumenta
a probabilidade de cisdo das ligagbes. Alguns autores também relataram que a taxa de degradagdo depende do meio
aquoso de degradacgdo. Gan et al. (1999) e Williams (1981) relataram que a presenca de certas enzimas afetaram a taxa
de degradacdo de alguns polimeros biodegradaveis. No caso de dispositivos implantados, a temperatura e 0 meio de
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degradacao podem ser consideradas variaveis constantes ao longo do tempo e do volume. Também no caso de um ensaio
de tragdo a tensdo do ser considerada uniformemente distribuida ao longo da secao resistente. Portanto, em muitos casos,
a constante de taxa de hidrolise k é assumida como constante ao longo do tempo e ao longo do volume. Por outro lado,
em muitos casos, a difusdo de agua é muito rapida em comparacdo com a hidrdlise. Assim, considerando a hipétese de
difusdo instantanea, a agua pode ser assumida uniformemente distribuida ao longo do volume desde o inicio do processo
de erosdo. Além disso, a concentracdo de grupos éster é aproximadamente constante uma vez que as macromoléculas
permanecem muito grandes apesar das cisdes. Considerando todas essas hipdteses, a taxa de degradacdo, u = kwe, pode
ser considerada constante. No caso de geometrias e condi¢des de contorno complexas, esses pressupostos nédo sao validos
devido a campos de tensdo heterogéneos ao longo do volume, quando por exemplo ha descontinuidade geométrica devido
a um furo. Nesses casos, 0 campo de tensfes vai variar ao longo do volume, promovendo assim uma degradacéo
heterogénea.

O comportamento mecanico dos polimeros biodegradaveis ira evoluir ao longo do tempo devido a redugao do peso
molecular. Como mostrado por Vieira et al. (2011), a resisténcia mecénica o durante a degradacéo pode ser prevista por:

o, =S, " =S, @)

sendo S; a resisténcia do polimero em um determinado periodo t de degradacéo e So € a resisténcia inicial. Assim, o
dano hidrolitico foi definido por Vieira et al. (2011):

g =1->t—1-Mu _g_gu )
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Para simular a evolucdo do comportamento mecéanico de polimeros biodegradaveis, os pardmetros materiais dos
modelos constitutivos sdo fun¢do do dano hidrolitico que é considerado um campo escalar. Desta forma se relaciona o
modelo da cinética da hidrélise com o modelo constitutivo. Neste trabalho serd apresentado um método, baseado nos
principios até aqui estabelecidos, para simular o comportamento mecénica de uma estruturas que promove uma
degradacéo heterogénea devido a um campo de tensdes varidvel ao longo do volume.

3. MODELO CONSTITUTIVO

Um modelo constitutivo estabelece a relagdo entre as tensdes desenvolvidas ap6s um carregamento, e as deformagdes
resultantes no corpo sélido. Em muitos casos o comportamento ndo linear dos polimeros biodegradaveis é simulado
recorrendo a modelos constitutivos hiperelasticos. Para esta classe de modelos, 0 comportamento mecéanico ndo linear é
representado em termos da densidade de energia de deformagdo W, que é fungdo do gradiente de deformagdo F. Numa
representagdo tridimensional, uma relacdo constitutiva hipereléstica pode ser genericamente apresentada em funcéo de
tensor de tensdes P (primeiro Piola-Kirchhoff):

W
Pij = 8_ 4
oF,
ou em termos do tensor de tensdes de Cauchy T:
1 wW
Ty ==F w ©®)
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Onde J =det F, é o Jacobiano.

A densidade de energia de deformacéo W é um escalar que é também representado em func¢ad dos invariantes to tensor
de deformacdo Cauchy-Green esquerdo B=F.FT. Geralmente, o escalar W é calculado a partir destes invariantes. O
primeiro, segundo e terceiro invariantes de B, sdo dados respetivamente por:

IB:tr(Bij):Bkk:Aerﬁ,ng,ig (6)
o= 1o -8B, = 22+ 222+ 22 o
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onde A, (i = 1, 2, 3) sdo os autovalores de F. Em muitos casos os polimeros podem ser considerados quase
incompressiveis. Nestes casos, um conjunto alternativo de invariantes da parcela anti-esférica de B (i.e desprezando a
parcela volumétrica) pode ser estabelecido:

I, =371, )
I, =322, (10)

A densidade de energia de deformagdo para o modelo hiperelastico de Neo-Hooke é dada por:

W(Ty.015.3)=cy (15 -3)+d,(3 -1) e

Integrado de acordo com a equagao x, 0 modelo de neo-Hooke é definido por:

ij J5/3 ij

_ 2¢,, [B.. —%Bkk5ijj+2d1(\] ~1)s; (12)

onde ¢ € a fungdo delta de Kronecker, que representa matriz identidade.

Em um trabalho anterior (Vieira et al., 2011), foi estabelecida uma relacéo linear entre 0 modulo de cisalhamento
u=2c10do modelo hipereléstico neo-Hookean e o dano hidrolitico dn (ver Fig. 1). Nesse trabalho foi desenvolvida uma
metodologia 4D onde a quarta dimensdo era referente ao tempo de degradacdo. No presente trabalho é usado uma
abordagem semelhante para relacionar o modelo constitutivo com a cinética da degradacdo, porém é considerada um
campo de tensBes varidvel que vai afetar a degradacdo do material em cada regido do sélido.
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Figura 1: Evolucéo do médulo de cisalhamento p em fungéo do dano hidrolitico dn
(adaptado de Vieira etal., 2011)

3. PROCEDIMENTO COMPUTACIONAL

Na metodologia proposta (ver Fig. 2), o tempo de degradac&o é dividido em vérios incrementos. Tendo encontrado a
relacdo entre a tensdo equivalente de von Mises e a taxa de degradacdo (com base em resultados experimentais), uma
metodologia 5D pode ser implementada. Neste trabalho foi considerado que a taxa de degradaco u(o’) cresce linearmente
em funcéo da tensdo equivalente de von Mises ¢’. O software deve determinar, em cada elemento finito do modelo e em
cada incremento de tempo, o dano hidrolitico acumulado até entdo, para posteriormente calcular o médulo de
cisalhamento e atualizar o campo de tensdes. O dano hidrolitico dy (u,t) acumulado em qualquer incremento de tempo e
em um elemento determinado, depende do intervalo de tempo considerado e da taxa de degradacg&o local, de acordo com
a equacdo 3. Por sua vez a taxa de degradacdo u(c’) depende do campo de tensdo, e deve ser calculado considerando a
tensdo equivalente aplicada nesse elemento particular no incremento de tempo anterior. 1sso permite um tipo de
"modelagem 5D", a quarta e quinta dimensdes sdo o tempo de degradacdo e o campo de tensdo, respectivamente. A
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metodologia foi implementada no software de elementos finitos ABAQUS®, utilizando User Material sub-routines
(UMAT).
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Figura 2: Fluxograma dos calculos numéricos da metodologia 5D
4. RESULTADOS E DISCUSSOES

A metodologia apresentada foi capaz, apds algumas iteracdes, de determinar o dano hidrolitico ao longo do volume.
De acordo com a distribuicdo do campo de tensdo inicial (ver Fig. 3) o médulo de cisalhamento (direita) foi menor, onde
o0 dano hidrolitico (esquerda) foi maior ou a tenséo de von Mises foi maior. Como esperado, os maiores valores de tensao
resultaram na regido préxima ao furo da amostra e o dano hidrolitico evoluiu de zero (material ndo degradado) para
valores préximos a 1 (material totalmente degradado). Devido a geometria da amostra, foi observado um campo de dano
hidrolitico heterogéneo, com maiores valores préximos a regido do furo. Estes resultados estdo de acordo com as
evidéncias experimentais mostradas na literatura. O dano hidrolitico em cada regido da amostra pode ser determinada
experimentalmente pela Equacéo (3) calculando a evolucdo do peso molecular.
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Figura 3: Evolucao da distribui¢do do dano hidrolitico dn (esquerda) e do parametro material cqo (direita) para diferentes
estagios de degradacgdo: (a) 0 semanas, (b) 2 semanas; (c) 4 semanas; (d) 8 semanas e (€) 16 semanas.
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5. CONCLUSOES

A metodologia apresentada buscou modificar o trabalho anterior de Vieira et al. (2011), adicionando a dependéncia
do campo de tensbes no processo de hidrolise. Isso permite a simulacdo do comportamento mecanico durante a
degradacdo hidrolitica de uma estrutura genérica tridimensional biodegradavel e condi¢cBes de contorno complexas,
considerando que o campo de tensdes sera varidvel. Por isso, esta abordagem permite pré validar em um ambiente virtual
os requisitos funcionais de projeto (mecanicos e de durabilidade) de dispositivos biodegradaveis, como os scaffolds.
Embora neste trabalho a analise se restringiu a estagios de degradacdo de até 16 semanas, é importante salientar que o
método desenvolvido permite simular maiores periodos de degradacéo, dependendo dos parametros do material e da taxa
de degradacdo. Em futuros trabalhos pretende-se estender esta metodologia considerando outros modelos constitutivos
(como modelos viscoplasticos). Por outro lado, esta metodologia é valida para dispositivos de espessura fina ou com
estrutura porosa, uma vez que foi considerado que a difusdo da agua ocorre de forma instantanea. Em futuros trabalhos,
sera adicionada uma outra dimenséo, a concentracdo de agua, recorrendo a lei de Fick.
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