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2 Aix Marseille Univ., CNRS, Centrale Marseille, M2P2 UMR 7340, Marseille, France
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Résumé. Les particules déformables telles que les cellules, les vésicules ou les microcapsules, ont une dynamique
spatio-temporelle riche en écoulement. Un exemple marquant concerne les globules rouges qui présentent des os-
cillations de leur forme ainsi que des rotations dans des écoulements de cisaillement. De plus, d’autres phénomenes
non-linéaires surgissent tels que le flambement de la membrane, observé sur des globules rouges rigidifiés ou bien
encore des capsules [1,2] dans les années 70. Inspiré par les globules rouges, nous étudions 1'’émergence de telles
instabilités élastiques sur des microcapsules en écoulement extensionnel.

Des rides tres bien définies apparaissent sur la membrane de la capsule en extension lorsque la contrainte
hydrodynamique dépasse un seuil. Au-dela de ce seuil, cette instabilité supercritique se développe le long de la
capsule jusqu’a ce que la longueur des plis sature. La valeur critique de la contrainte hydrodynamique dépend du
module élastique surfacique de cisaillement de la microcapsule mais correspond toujours a une valeur fixée de la
déformation.

Abstract. Deformable particles such as cells, vesicles and microcapsules, have rich spatio-temporal dynamics of
their shapes under flow. A striking example is the case of red blood cells (RBCs) in shear flow : tumbling, swinging
oscillations of the shapes. Except that, other non-linear phenomena, for example buckling, are observed on the
stiffened RBCs or artificial capsules [1,2]. Inspired by RBCs, we investigate emergence of such elastic instability
on biomimetic microcapsules in extensional flow.

Well-defined wrinkles are first observed on the membrane of stretched capsules when the hydrodynamic stress
is above a threshold. Above the threshold, this supercritical instability expands along the microcapsule up to
saturate. The critical hydrodynamic stress depends on the surfacic shear elastic modulus of the microcapsule’s
membrane, but always corresponds to the same value of the deformation.

1 Introduction

Les dynamiques en écoulement de particules déformables, telles que les globules rouges, les vésicules
ou encore les capsules, jouent un réle important sur la migration transverse de ces objets, mais aussi sur
les propriétés rhéologiques de telles suspensions et leur structuration sous écoulement. De nombreuses
avancées aussi bien expérimentales, théoriques et numériques ont permis de comprendre les liens entre
les propriétés interfaciales de ces particules et leurs dynamiques [3] avec de nombreuses conséquences sur
notre compréhénsion des écoulements sanguins sains et pathologiques [4], mais aussi sur le dévelopement
de systeémes de séparations microfluidiques de cellules biologiques [5].

La forme de ces particules déformables et leurs dynamiques en écoulement résultent du couplage
non-linéaire entre ’hydrodynamique et la réponse mécanique de leur membrane [6,7,8], c’est & dire leur
rhéologie interfaciale. Cependant, dans le cas d’objets dont la membrane présente une résistance au
cisaillement, la membrane peut former des structures de faible amplitude sous écoulement qui résultent
d’une instabilité de flambage. Ce phénomene a été observé dans les années 70 aussi bien sur des globules
rouges [2] que sur des capsules [1] donnant lieu soit & un flambemement de la membrane avec une longueur
d’onde de lordre de la taille de I'objet soit & un grand nombre de rides de faible longueur d’onde devant
la taille de la particule. L’origine physique de ces instabilités est aujourd’hui comprise et a été identifiée
par Secomb en 1986 [9] : 'écoulement génére une élongation globale de la particule dans une direction,
ce qui induit une compression de la membrane dans la direction azimuthale. Cette compression, comme
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Figure 1. a : Les microcapsules sont produites dans une puce microfluidique afin de controler aussi bien la
taille que les propriétés mécaniques des objets. b : Schéma de la chambre élongationnelle utilisée pour étudier
les capsules dans le régime linéaire et au-dela. ¢ : Visualisation par suivi de particules des lignes de courants
caractéristiques d’un écoulement extensionnel dans la chambre d’écoulement.

dans le cas des films élastiques sous traction [10], est responsable de I’émergence de ces rides. Cependant,
les parametres physiques controlant cette instabilité sont encore a décrire pour ce type de particules
composées d’une coque ultra-fine (quelques dizaines de nanometres) et élastique [11,12].

Dans cet article, nous étudions ’apparition des plis avec des microcapsules aux propriétés mécaniques
controlées. Tout d’abord, nous présentons la méthode de synthese des microcapsules, ainsi que la chambre
d’écoulement utilisée pour étudier I’émergence des rides. Ensuite, nous décrivons le role de 1’élasticité de
la capsule et de la contrainte hydrodynamique sur I’émergence de 'instabilité et la structure formée.

2 Matériel et méthodes

2.1 Syntheése des microcapsules

La membrane des microcapsules est formée par complexation électrostatique de chitosan (CAS 9012-
76-4, Sigma-Aldrich) avec de ’acide phosphatidique [13]. Le chitosan, biopolymere cationique est dissous
dans de l'eau déminéralisée & pH 3.0 (0.05 & 3.0 g/L). L’acide phosphatidique (AMP 4455, Palsgaard)
est un surfactant chargé négativement qui est dissous dans de une huile végétale. Des gouttes de solution
de chitosan sont formées dans la phase huile dans une puce microfluidique permettant de générer des
capsules de rayon uniforme et variant de 30 & 400) pum, Figure 1-a. La membrane est ensuite formée au
repos durant 2 & 30 min. Les capsules sont ensuite lavées avec du cyclohexane (CAS 110-82-7, pureté
99.5%, Sigma Aldrich) et suspendues dans de I’huile silicone AP1000 (IMCD, viscosité de 1.18 Pa s a
22°C). L’épaisseur de la membrane est mesurée par AFM et varie de 20 nm a 1 um selon les concentrations
en chitosan et acide phosphatidique utilisées et du temps laissé pour la formation de la membrane, voir
les détails dans Xie et al., [14].

2.2 Chambre d’écoulement élongationnel

Les microcapsules sont ensuite étudiées dans une chambre d’écoulement élongationnel. La chambre
est formée d’une croix de section 1 x 1 mm? avec deux entrées et deux sorties, Figure 1-b. Le fluide
contenant les capsules est amené par un pousse seringue. L’écoulement au centre de la croix est un
écoulement élongationnel plan (Figure 1-¢) dont le taux d’élongation est constant dans une région proche
du centre de la croix [15,16]. Les capsules sont visualisées avec un microscope a fond clair Olympus IX-70
équipé d’un grossissement 20x et d’une caméra rapide Photron Fastcam SA3 (jusqu’a 5000 images par
seconde). Le module élastique surfacique des microcapsules, noté G, est déterminé en appliquant des
faibles contraintes hydrodynamiques & la capsule et en mesurant sa déformation D = (L — S)/(L + S),
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Figure 2. a, b : Emergence et évolution des rides avec la contrainte hydrodynamique pour une capsule avec une
membrane de 60 + 8 nm (a) and 650 & 80 nm (b). ¢ : La longueur des plis A, est mesurée pour différentes
contraintes hydrodynamiques o, produit du taux d’élongation et de la viscosité du fluide porteur

ou S est le petit axe de la capsule déformée et L son grand axe, Figure 2. Nous pouvons définir un
nombre Capillaire Ca basé sur le module élastique surfacique de la membrane, Ca = o R/Gy, avec o la
contrainte hydrodynamique, le produit du taux d’élongation et de la viscosité. Dans le régime des petites
déformations, D est relié au nombre Capillaire par D = (25/6)Ca [17].

3 Résultats et discussions

Lorsque les microcapsules sont soumises a un écoulement extensionnel plan, elles se déforment en
ellipsoide. La membrane reste lisse pour de faibles contraintes hydrodynamiques et les rides apparaissent
lorsque cette contrainte dépasse un seuil. A ce moment, les rides apparaissent au centre de la capsule et
s’étendent de plus en plus vers les poles de D’ellipsoide lorsque la contrainte augmente, Figure 2-a,b. La
longueur d’onde des plis ne varie pas avec la contrainte, mais augmente avec I’épaisseur de la membrane
comme dans le cas des films plans soumis & de la traction [10].

Cette instabilité est due au fait qu'’il existe une zone de compression dans la région centrale de la
capsule, schématisée par la zone en bleu sur la Figure 3-a. En visualisant la déformation de la capsule
selon les trois principaux plans de déformation, nous montrons que le périmetre de la capsule augmente
dans le plan (2-z) alors qu’il diminue dans le plan orthogonal (y-z) induisant une compression. Cette zone
a été mesurée par des études numériques [17] et peut aussi se retrouver simplement en considérant une
capsule élastique sphérique dans un écoulement élongationnel. Il faut noter que cette zone de compression
existe des que la capsule est déformée, alors que les rides apparaissent pour une déformation plus élevée.
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Figure 3. a : Schéma d’une capsule dans un écoulement élongationnel. La zone de compression est représentée
en bleu. On définit les trois principales dimensions de l’elliposoide par L., Ly, L.. b : Evolution des périmetres
de la capsule dans les trois principaux plans de déformation.
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Nous étudions ensuite la nature de cette instabilité de ride. L’évolution de la longueur des rides selon
la contrainte hydrodynamique est présentée sur la Figure 2-c. Nous observons donc que la longueur des
rides augmente fortement des que la contrainte hydrodynamique seuil est dépassée. Cette derniére dépend
de I’élasticité surfacique de cisaillement G de la capsule, ainsi que de son rayon R, mais est indépendante
de la déformation de la capsule D. Quel que soit I’épaisseur de la membrane de la capsule (entre 30 et 1000
pum), la déformation critique est de l'ordre de D = 0.03. Les plis restent toujours limités spatialement.
Cette caractéristique est réminiscente d’études précédentes sur des films ultra-minces posés sur une goutte
[18]. Lorsque I’écoulement est arrété, la capsule retrouve son état initial sans plis.

4 Conclusion

La membrane de particules déformables telles que les capsules peut étre le siege d’instabilités élastiques
sous écoulement. Elle se caractfise par I’apparition de rides. Cette instabilité est gouvernée par le taux
de déformation de l'objet, quel que soit I’épaisseur de la membrane, tout du moins dans la gamme de
paramétres étudiés dans cet article. Cependant, la structuration de la membrane et en particulier la
longueur d’onde des rides est une signature de ’épaisseur de la membrane.
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