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Актуальность

Микрофлюидика является разделом гидродинамики, в котором изучается

течение жидкости в малых объемах. Микрофлюидные устройства часто

решают задачи медицины и микробиологии: сортировка клеток крови

по размерам, упорядочивание клеток в течении, обнаружение патогенов,

выполнение операций добавления меток к клеткам для их дальнейшего

секвенирования и другие.

Частицы или капли другой жидкости могут формировать в течении

упорядоченную структуру, в которой частицы находятся примерно на

одинаковом расстоянии друг от друга. Такие структуры называются

“плавающими” кристаллами из-за их свойства периодичности. Кристаллы

могут появляться из-за внешних сил (электрического или магнитного поля)

или из-за гидродинамического взаимодействия частиц друг с другом. По

типу частиц кристаллы делятся на кристаллы из капель, кристаллы из

инерциальных частиц, кристаллы из вязкоупругих частиц и обобщенные

(compartmentalised) [Del Giudice et al., 2021]. Микрофлюидные кристаллы

интересны из-за фундаментальных задач и из-за практического применения

в синтезе коллоидных структур, при выполнении цифровой полимеразной

цепной реакции (ПЦР) и анализа одиночных клеток (вид биологических

экспериментов, где нужно качественно и количественно описать найденные

молекулы РНК).

Кристаллы из капель исследуются в физических экспериментах

[Beatus et al., 2006, Schiller et al., 2015] и с помощью компьютерного

моделирования [Uspal and Doyle, 2012, Schaaf and Stark, 2020,

Janssen et al., 2012]. В работе [Beatus et al., 2006] описан эксперимент, где

в одномерном кристалле из сжатых капель воды, движущихся в масле,

обнаружены колебания поперечные и продольные. Эти колебания похожи

на фононы в твердых телах. Причина возникновения спектра объясняется

дипольным взаимодействием микрочастиц за счет большой разницы скоростей

микрочастиц и окружающего потока. Представляется важным исследовать

вопрос: является ли этот механизм единственным для возникновения

фононного спектра?

В этой работе рассматриваются микрофлюидные кристаллы из капель и

частиц, которые формируются без воздействия внешнего поля. Компьютерное
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моделирование проводится с использованием метода решеточного уравнения

Больцмана (LBM) [Krüger et al., 2013].

Постановка проблемы

Целью работы является исследование механизмов возникновения фононного

спектра в кристалле из капель. В двумерной постановке при малых числах

Рейнольдса частицы движутся примерно со скоростью потока и из-за этого

между каплями не возникает заметное дипольного взаимодействия, что

позволяет проверить влияние на возникновение спектра других феноменов,

например, гидродинамического взаимодействия со стенками.

Исследование проводится с использованием компьютерного моделирования:

численное интегрирование обыкновенных дифференциальных уравнений,

моделирование потока и помещенных в него капель другой жидкости с

помощью трехмерной модели метода решеточного уравнения Больцмана

(LBM) и модели Шана-Чена и двумерное моделирование потока и помещенных

в него твердых частиц с помощью LBM и метода погруженной границы.

Основными задачами работы являются:

1. Исследовать влияние колебаний капли на движение цепочки капель.

2. Проверить, действительно ли дипольное взаимодействие может

генерировать наблюдаемый в экспериментах спектр.

3. Получить фононный спектр в кристалле частиц без дипольного

взаимодействия и изучить причины его возникновения. Исследовать

влияние равновесного положения цепочки частиц на фононный спектр.

Дополнительные задачи:

1. Исследование влияния начальных условий (симметрия, угловая скорость

и линейная скорость) на движение одной частицы в ограниченном

пространстве.

2. Выбор граничных условий для моделирования потока Пуазейля, оценка их

точности.

3. Проверка эффекта Сегре-Зильберберга и расчет равновесных положений

для цепочек частиц.
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Степень разработанности темы исследования

В работе [Beatus et al., 2012] представлены результаты серии экспериментов

над микрофлюидными кристаллами. Кристалл состоит из капель воды,

которые движутся в масле. Из-за трения капель о верхнюю и нижнюю

стенки канала, скорость капель примерно в 5 раз меньше скорости основного

потока. Из-за такой существенной разности в скоростях между каплями

возникает дипольное взаимодействие. Капли в кристалле расположены не

строго на одинаковых расстояниях и на центральной оси, а с некоторым

случайным смещением, вызванным несовершенством канала (ровность стенок),

асимметрией генератора капель. В одномерной цепочке капель возникают

продольные и поперечные колебания, спектр которых похож на фононный

спектр. Авторы [Beatus et al., 2012] объясняют возникновение фононного

спектра именно дипольным взаимодействием. Для проверки они интегрируют

обыкновенные дифференциальные уравнения для диполей и полученный

численно спектр похож на реальный. Аналогично в работе [Liu et al., 2012]

представлены результаты численного интегрирования уравнений движения

капель, полученных в [Beatus et al., 2006]. В отличие от спектров колебаний

физического эксперимента, нет прямой линии в спектре, т.к. она возникает

из-за дефектов в канале.

На движение частиц в канале при низких числах Рейнольдса влияет

близость стенок, которые тормозят частицу, а также вязкость жидкости,

скорость частиц относительно скорости потока и вращение частиц. В

работе [Segre and Silberberg, 1961] показано, что частицы в цилиндрическом

течении Пуазейля концентрируются в кольце на некотором расстоянии

от стенок и центральной оси. В другой работе [Oliver, 1962] показано,

что при отсутствии вращения частицы сходятся на центральную ось. В

работе [Saffman, 1965] получена формула для подъемной силы, которая

действует на частицу, 81.2𝑉 𝑎2𝜅1/2/𝜈1/2 + 𝑜(𝜈−1/2), где 𝑉− скорость потока,

𝑎−радиус частицы, 𝜅− градиент скорости потока, 𝜈− кинематическая

вязкость. Ограничения аналитических работ: совсем небольшие числа

Рейнольдса [Saffman, 1965, Rubinow and Keller, 1961] или умеренные числа

Рейнольдса [Asmolov et al., 2018], небольшое значение отношения диаметра

частицы к диаметру канала [Saffman, 1965, Rubinow and Keller, 1961],

невозможность оценить влияние колебаний капли и отраженных волн
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от стенок канала. В работах компьютерного моделирования напротив

сложнее моделировать небольшие числа Рейнольдса из-за необходимости

использовать совсем низкую скорость или большую вязкость. В работах

[Yang et al., 2005, Esipov et al., 2020] исследовано влияние числа Рейнольдса

на положение равновесия частиц и увеличение числа Рейнольдса приводит

к тому, что равновесное положение сдвигается к стенке канала. Другим

параметром задачи является отношение диаметра частицы к диаметру

канала 𝛾. Увеличение 𝛾 приводит к тому, что равновесное положение частиц

сдвигается к центру канала.

Для имитационного моделирования инерциальной микрофлюидики

используются методы на основе решения уравнений Навье-Стокса или

методы LBM [Bazaz et al., 2020]. Инерциальной микрофлюидикой называется

миграция случайно распределенных частиц к некоторым положениям

равновесия внутри микроканала в зависимости от размера частицы. Методы,

основанные на решении уравнений Навье-Стокса, испытывают трудности в

определении интерфейса между каплей или частицей и потоком, также эти

методы затратны по времени. LBM имеет преимущество из-за относительной

простоты параллелизации алгоритма и множества моделей для разной физики,

в том числе и для моделирования капель одной жидкости внутри другой.

Описание методологии исследования

Исследование опирается на результаты имитационного моделирования.

Для моделирования капель жидкости, помещенных в другую жидкость,

используется LBM и модель Шана-Чена для многокомпонентных жидкостей

[Shan and Chen, 1993]. Для оценки точности моделирования проверяется

аналитическая формула Рэлея для частоты колебаний капли [Rayleigh, 1879].

Для моделирования движущихся твердых частиц в течении используется

метод погруженной границы [Inamuro, 2012] вместе с LBM. Для оценки

правомерности использования этих методов полученные моделированием

спектры колебаний микрофлюидного кристалла сравнивались с результатами

физического эксперимента [Beatus et al., 2006].
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Основные результаты исследования

Влияние колебаний капли на цепочку капель

В одномерной цепочке капель иногда возникают неустойчивости, которые

приводят к разрушению кристалла [Beatus et al., 2012]. В диссертационной

работе было выполнено моделирование колебаний капли для оценки влияния

на соседние капли. Получилось, что колебания капли могут повлиять

на устойчивость цепочки капель, если скорость впрыскиваемых капель

𝑣𝑑, умноженная на расстояние между каплями 𝑎, близка к наименьшей

частоте Рэлея, т.е., 𝑣𝑑 𝑎 ≈ 𝜔2/2𝜋. Эффект привел бы к деформации капли,

к изменению расстояния между каплями и изменению осевой симметрии

цепочки. Возможно, именно этим резонансом можно объяснить нарушение

порядка в экспериментах [Beatus et al., 2012].

Используется модель многокомпонентной жидкости Шана-Чена

[Shan and Chen, 1993] для двух несмешивающихся жидкостей. В

прямоугольном параллелепипеде, где все грани являются стенками, на

центральной самой длинной оси были расположены три капли одинакового

объема. Капли и окружающая их среда имеют одинаковые вязкости и

плотности. Центральная капля в начальный момент времени растянута вдоль

оси 𝑍, таким образом возбуждается 𝜔2 частота

После начала моделирования центральная капля начинает колебаться и хотя

из-за вязкости колебания затухают, звуковые волны начинают двигать соседние

капли к стенкам и деформировать их. Период собственных колебаний капли

меньше периода фононных колебаний в цепочке, поэтому изменение формы не

может являться причиной возникновения фононного спектра в цепочке.

Дипольное взаимодействие

Для дополнительной проверки дипольного взаимодействия как причины для

возникновения фононного спектра в кристалле капель была реализована

цепочка, состоящая из пар точечных вихрей с противоположными по знаку

циркуляциями. Спектры для возникших колебаний в цепочке качественно

похожи на спектры в [Beatus et al., 2006].

Рассматривается система 2 · 𝑁 вихрей с циркуляциями 𝜅𝑖(𝑖 = 1, . . . , 𝑁),
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Рис. 1: Спектры колебаний для пар точечных вихрей

𝑁 = 32 – количество пар вихрей, т.е. диполей. Координаты вихрей

𝑥𝑖, 𝑦𝑖(𝑖 = 1, . . . , 𝑁). Гамильтониан такой системы определяется выражением

[Манаков, 1983]:

𝐻 =
1

2

∑︁
𝑖<𝑗

𝜅𝑖𝜅𝑗 ln[(𝑥𝑖 − 𝑥𝑗)
2 + (𝑦𝑖 − 𝑦𝑗)

2]

Тогда уравнения движения записываются в следующем виде:

�̇�𝑖 = {𝑥𝑖, 𝐻}, �̇�𝑖 = {𝑦𝑖, 𝐻} (1)

Где скобка Пуассона определяется формулой {𝐴,𝐵} =
∑︀

𝜅−1
𝑖 ( 𝜕𝐴𝜕𝑥𝑖

𝜕𝐵
𝜕𝑦𝑖

− 𝜕𝐴
𝜕𝑦𝑖

𝜕𝐵
𝜕𝑥𝑖

).

Используются периодические граничные условия вдоль оси 𝑋. Вихри в

паре с индексом 𝑖 на каждом шаге интегрирования смещаются на один и тот

же вектор (�̇�𝑖, �̇�𝑖) = (0.5(�̇�0𝑖 + �̇�1𝑖 ), 0.5(�̇�
0
𝑖 + �̇�1𝑖 )), который является средним

смещением для вихрей в этой паре.

На Рис.1 показаны спектры колебаний для координат 𝜉, 𝑦, где 𝜉 это

расстояние по 𝑋 между соседними парами вихрей и 𝑦 это 𝑦−координата
верхнего из вихрей в диполе. Спектры были получены с помощью двумерного

быстрого преобразования Фурье по пространству и времени.

Фононный спектр

В диссертационной работе с использованием имитационного моделирования

был получен фононный спектр для кристалла из жестких частиц, которые
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движутся примерно со скоростью потока. Т.к. скорости близки, то нет

дипольного взаимодействия между частицами и возникновение колебаний в

кристалле объясняется влиянием отраженных от стенок волн.

С использованием метода погруженной границы вместе с LBM для расчета

течения [Inamuro, 2012] было проведено моделирование движения жестких

круглых частиц в течении Пуазейля. Рассматривалась плоская задача. В

работе [Beatus et al., 2012] рассматривается квазидвумерная задача: высота

канала много меньше его длины и ширины, из-за этого возникает трение капли

о стенки и капли движутся медленнее основного потока. Также в отличии

от физического эксперимента плотность частицы совпадает с плотностью

окружающей жидкости.

Расчетная область является длинным каналом, сверху и снизу канала

граничные условия без прилипания – стенки, вдоль оси 𝑋 периодические

граничные условия. В начальный момент времени частицы радиуса 𝑅 = 10

помещаются на центральную ось канала шириной 𝑊 = 40 с расстоянием

между центрами частиц 𝑎 = 4𝑅. К координатам частиц добавляется

небольшое случайное возмущение. Число Рейнольдса 𝑅𝑒 = 0.5.

Для таких параметров канала равновесное положение частиц находится

на центральной оси, частицы пытаются сойтись к этому положению, но

гидродинамическое взаимодействие с остальными приводит к колебаниям

вокруг оси. Поперечные колебания более выражены, чем продольные, и их

спектр схож с результатами эксперимента [Beatus et al., 2012]. Продольные

колебания в данной постановке имеют больший период, чем поперечные и

требуют длительного времени моделирования для получения качественного

спектра, что осложняется тем, что периодические граничные условия приводят

к тому, что через некоторое время частицы синхронизируются друг с другом

и спектр их колебаний становится линейным.

Фононный спектр для разных положений равновесия

Был получен спектр продольных и поперечных колебаний для кристалла,

расположенного близко к стенке.

Для широких каналов положение равновесия на центральной оси является

неустойчивым, а положение на некоторой оси между центром и стенкой –

устойчивым. Например, для ширины канала 𝑊 = 80 и радиуса частицы
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Рис. 2: Спектры колебаний кристалле, расположенном на оси 𝑦/𝑊 = 0.748 в
канале шириной 𝑊 = 80

𝑅 = 10, такой осью является 𝑦/𝑊 ≈ 0.748 и симметричная ей 𝑦/𝑊 ≈ 0.252.

При смещении цепочки к стенке (если отношение диаметра частицы к

ширине канала уменьшить) из-за несимметричного гидродинамического

взаимодействия со стенкой в кристалле возникают продольные колебания,

а так же и вторая ветвь (Рис.2). Удивительно, что четные и нечетные

частицы движутся при этом в противофазе, что похоже на цепочку

чередующихся атомов разных масс. В спектре для четных (и нечетных)

частиц обнаруживается ветвь оптических колебаний (Рис.3).

Спектр колебаний в цепочке с чередующимися частицами не зависит от

плотности частицы. При изменении радиуса цепочка распадается на две

цепочки, но они продолжают колебаться вместе, и снова возникает оптическая

ветвь в спектре. Частота продольных колебаний падает с увеличением

расстояния между частицами, но даже при увеличении расстояния вдвое,

элементарная ячейка состоит из двух частиц.

Вычислительные инструменты

Для моделирования колебаний капель использовалась библиотека Palabos

[Latt et al., 2020], написанная на языке C++ и использующая MPI для

параллелизации вычислений. В ходе работы был исправлен баг с генерацией

осциллирующего потока "https://gitlab.com/unigespc/palabos/-/issues/14",

исправления были внесены в библиотеку. Для моделирования цепочки

частиц в потоке Пуазейля был реализован код на языке Python 3.8 с
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Рис. 3: Дисперсия для продольных колебаний

использованием библиотек numba, numpy.Код доступен в репозитории

https://github.com/msguskova/lbm_chain_of_particles [Guskova, 2023].

Положения, выносимые на защиту

1. Оценено характерное время устойчивости колеблющейся капли с

использованием метода решеточного уравнения Больцмана. Колебания

затухают за время на порядок меньше периода колебаний в цепочке, и

поэтому не могут оказать заметного влияния.

2. Исследовано влияние собственных колебаний капли на соседние и

произведена оценка характерного времени до начала движения соседних

капель в цепочке, вызванного колебаниями центральной капли. Сделан

вывод о том, что взаимное влияние колебаний формы также не оказывает

существенного влияния на коллективные колебания.

3. Исследована природа возникновения колебаний в течении Пуазейля и

установлено, что колебания обусловлены взаимодействием частиц со

стенками канала. Впервые обнаружено возникновение оптической ветви

колебаний в микрофлюидике. Такой спектр возникает при равновесном

положении цепочки частиц не на оси симметрии.
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Научная новизна

1. Проверена гипотеза, что собственные колебания капель могут стать

причиной возникновения колебаний в цепочке капель.

2. Было показано, что причиной возникновения фононного спектра

в микрофлюидном кристалле может быть гидродинамическое

взаимодействие со стенками канала. Ранее в работе [Beatus et al., 2006]

как причина колебаний было указано дипольное взаимодействие капель.

В нашей постановке скорость частиц относительно основного потока

невелика (менее 5%), поэтому не возникает заметного дипольного

взаимодействия.

3. Продемонстрирована оптическая ветвь в спектре продольных и поперечных

колебаний в кристалле, расположенном не на оси симметрии.
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