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Kazdy z nas zapewne obserwowal krople deszczu na szybie, ich ruch i tgczenie sig
mniejszych w wigksze. Fizyka tych proceséw nie jest jednak tak prosta, jak mogloby sie
zdawaé. Proces taczenia kropli jest bowiem jednym z przyktadéw zjawisk, w ktorych skale
mikro splatajg si¢ ze skalami makro. Jest to szczegdlnie istotne na poczatkowym etapie taczenia
sie kropli, znanym jako ,,etap uszczypnigcia”, kiedy to tworzy si¢ pierwszy cieniutki mostek
miedzy kroplami o grubosci — w najwezszym miejscu — zaledwie kilku czasteczek wody. Z
punktu widzenia opisu ciggtego ten moment pierwszego styku pomiedzy kroplami jest punktem
osobliwym, wymykajacym si¢ opisowi na tym poziomie. Do jego prawidtowego opisu nalezy
zatem uzy¢ metod uwzgledniajacych ziarnista strukture materii, takich jak dynamika
molekularna. I taki wtasnie program badawczy jest realizowany w niniejszej rozprawie: mgr
Soheil Arbabi uzywa metod dynamiki molekularnej do badania zjawiska koalescencji kropli,
koncentrujgc si¢ na stabo zbadanym wczesniej aspekcie wptywu obecnosci surfaktantéw na ten
proces. W swoich badaniach numerycznych mgr Arbabi uzywa modelu gruboziarnistego, w
ktorym pojedynczy obiekt reprezentuje kilka czasteczek wody. Dzigki temu moze on
modelowa¢ duzo wieksze uktady niz wczesniej uzywane symulacje pelnoatomowe, co jest
kluczowe z punktu widzenia uchwycenia wspomnianych wyzej sprzezen mikro-makro, a w
szczegblnosci takich zjawisk jak przeptywy w obrgbie kropli wywotane procesem taczenia i
zwigzany z nimi transport surfaktantow.

Warto podkresli¢, ze zrozumienie koalescencji kropli jest wazne nie tylko pod
wzgledem poznawczym, ale rowniez dla roznych zastosowan przemystowych, gdzie szybkosé¢
koalescencji moze determinowac ich wydajnos¢. Przyktady zastosowan obejmujg technologie
mikrofluidyczne w biologii, gdzie spowolnienie koalescencji jest pozadane, oraz aplikacje takie
jak tworzenie powlok czy kontrola zjawiska nadrozptywu (superspreading), gdzie
przyspieszenie procesu moze by¢ korzystne.

Rozprawa skfada si¢ z cyklu czterech powigzanych tematycznie prac poswigconych
dynamice procesu koalescencji kropli. Prace te zostalty opublikowane w bardzo dobrych
czasopismach fachowych (Physics of Fluids, Soft Matter, Macromolecular Theory and
Simulations). We wszystkich tych pracach p. Soheil Arbabi jest pierwszym autorem, a jego
glowny wktad w uzyskanie i analize¢ wynikow nie budzi watpliwosci.

Praca [1] dotyczy koalescencji swobodnych kropli zawierajacych surfaktanty,
koncentrujgc si¢ na badaniu mechanizmu transportu masy, dynamiki wzrostu mostka miedzy



kroplami oraz powstawania przeptywow hydrodynamicznych w tym uktadzie. Procesy te byly
analizowane w szerokim zakresie stezenia nowego surfaktantu (C10E4), zaréwno ponizej, jak
i powyzej krytycznego stezenia agregacji. Giéwne wyniki badan obejmuja identyfikacje réznic
w dynamice wzrostu mostka migdzy kroplami w pordéwnaniu do kropli czystej wody,
spowolnienie procesu w rezimie bezwladnosciowym w miare wzrostu stezenia surfaktantow
oraz nowe spostrzezenia na temat mechanizmu transportu masy surfaktantow, ktory odgrywa
kluczowa role w modyfikowaniu dynamiki i wynikéw procesu koalescencji. Wyniki
przestawione w artykule pokazujg, ze obecnos¢ surfaktantow wplywa na zmniejszenie
przeptywu wody w trakcie koalescencji, co jest zwigzane z formowaniem nowych agregatow
surfaktantow wewngtrz mostka miedzy kroplami. Zmiany te prowadza do zauwazalnego
spowolnienia tempa koalescencji, co ma istotne implikacje dla szeregu zastosowan, takich jak
druk atramentowy czy technologie mikrofluidyczne, gdzie kontrola nad koalescencja kropli jest
kluczowa. Pokazano ponadto ze wyzsze stezenia surfaktantow znaczaco przedtuzaja tzw.
termiczny rezim mostka, a przejscie pomigdzy rezimem termicznym a bezwtadnosciowym staje
si¢ bardziej wyrazne.

Symulacje wskazuja rowniez na znaczacy wptyw surfaktantow na strukture i dynamike
procesu wzrostu mostka, co moze prowadzi¢ do nowych strategii w projektowaniu procesow
przemystowych, gdzie wymagana jest precyzyjna kontrola nad koalescencjg kropli. Wyniki te
otwieraja nowe mozliwosci dla dalszych badan nad zjawiskami koalescencji w obecnosci
surfaktantow oraz ich praktycznymi zastosowaniami w réznych dziedzinach technologii.

Poglebiong analize wptywu surfaktantow na proces koalescencji kropli zawiera praca
[2], ktéra jest naturalng kontynuacjg pracy [1]. Wyniki badan ujawniajg szczegdlowy,
uniwersalny mechanizm transportu surfaktantow podczas koalescencji, ktory zachodzi przy
roznych stezeniach i rodzajach surfaktantow. W szczegolnosci, podczas badania dynamiki
procesu koalescencji zauwazono, ze inicjacja zazwyczaj nastepuje przez pojedyncze
"uszczypnigcie" spowodowane agregacja surfaktantéw na powierzchni, a pozostatosci
surfaktantow sa czgsciowo pochlaniane przez formujacy si¢ mostek miedzy kroplami. Badanie
potwierdza istnienie poczatkowego rezimu termicznego ze stalg szerokoscig mostka, po ktérym
nastepuje pozniejszy rezim bezwtadnosciowy, w ktorym szerokos¢ mostka skaluje si¢ mniej
wiecej jako pierwiastek kwadratowy czasu. Nie zaobserwowano dowoddéw na istnienie
posredniego rezimu lepkiego postulowanego przez niektorych badaczy. Koalescencja okazata
sie¢ wolniejsza przy wyzszych stezeniach surfaktantow, a badania wykazaly pojawienie si¢
dalszego spowolnienia o odmiennej naturze przy kilkukrotnie wigkszych stezeniach niz
krytyczne stezenie agregacji. Podsumowujac, praca zapewnia kompleksowy opis koalescencji
kropli zawierajacych surfaktanty, prezentujac zaréwno makroskopowe, jak i molekularne
cechy charakterystyczne procesu, a takze analizujgc transport masowy surfaktantow w réznych
fazach koalescencji. Wyniki te moga znacznie przyczyni¢ si¢ do lepszego zrozumienia i
optymalizacji  procesdow  wykorzystujagcych  koalescencje kropli w  réznorodnych
zastosowaniach technologicznych i przemystowych.

Praca [3] skupia si¢ na badaniu kropli znajdujacych si¢ na powierzchni, ktdrych
dynamika jest bardziej ztozona niz w przypadku kropli swobodnych, gdyz zalezy rowniez od
zwilzalno$ci powierzchni. W badaniu wykazano, ze w przypadku katow zwilzania powyzej
90°, koalescencja tych kropli wykazuje duze podobienstwo do koalescencji kropli swobodnych,
przy czym mostek tworzy si¢ na pewnej wysokosci nad substratem. Jesli natomiast kat
zwilzania jest mniejszy niz 90°, kontakt tworzy si¢ na powierzchni substratu, co pozwala
czasteczkom wody na bardziej aktywne uczestnictwo w koalescencji od jej poczatku. Jest to
kolejny wazny aspekt ze wzgledu na zastosowania, gdzie kontrola nad koalescencja ma
kluczowe znaczenie.



Dalsze wyniki badania wskazuja, ze na powierzchniach silnie zwilzalnych, wysokos¢
mostka koalescencyjnego wzrasta w rezimie bezwladnosciowym zgodnie z prawem
potegowym, z wyktadnikiem bliskim 2/3 podczas gdy dla katéw zwilzania powyzej 90°, ten
wyktadnik wynosi 1/2. Szybko$¢ wzrostu mostka zwieksza si¢ wraz ze zwilzalnoscig dla
wszystkich stezen surfaktantow, ale zauwazono, ze efekt ten przyspiesza stabiej w miare
wzrostu stezenia surfaktantow. Interesujgcym wynikiem jest rdwniez znaczne wydluzenie
trwania poczatkowego rezimu termicznego na powierzchniach silnie zwilzalnych. Poczatkowy
rezim termiczny trwa prawie dziesieciokrotnie diuzej w poréwnaniu z mniej zwilzalnymi
powierzchniami, co wskazuje na znaczgcy wptyw charakterystyk powierzchni na dynamike
koalescencji.

Podsumowujac, wyniki tej pracy dostarczajg fundamentalnego wgladu w mechanizmy
koalescencji nieruchomych kropli zawierajacych surfaktanty i demonstruja, jak r6zne warunki
zwilzalnosci mogg wplywa¢ na dynamike tego procesu. Takie zrozumienie ma istotne
znaczenie zaréwno teoretyczne, jak i praktyczne, szczegolnie w kontekscie zastosowan
przemystowych, takich jak druk atramentowy, mikrofluidyka oraz procesy oczyszczania wody,
co jest kluczowe w technologiach separacji w przemysle naftowym i gazowym. Wnioski z tej
publikacji dostarczajg cennych wskazdwek dla projektowania bardziej efektywnych systeméw
w tych dziedzinach, podkreslajagc znaczenie wtasciwosci powierzchni w kontrolowaniu
zachowania kropli.

Wreszcie, praca [4] bada proces koalescencji kropli polimerowych umieszczonych na
réznych typach podlozy. Celem pracy bylo zrozumienie, jak rozne dtugosci tancuchéow
polimeréw oraz zwilzalnos¢ substratu wptywaja na dynamike i mechanizmy koalescencji
kropli. W pracy pokazano, ze proces wzrostu mostka gczacego krople jest zdecydowanie
wolniejszy w przypadku kropli polimerowych niz dla wczesniej badanych kropli z wody z
domieszka surfaktantu. Ustalono tez, ze wzrost dtugosci tancucha polimeréw prowadzi do
spowolnienia procesu koalescencji. Ten wynik jest istotny, gdyz pokazuje, ze drobne zmiany
w strukturze molekularnej kropli moga mie¢ duze znaczenie dla ich zachowania w kontakcie z
réznymi powierzchniami. Praca zwraca rdwniez uwage na roznice w dynamice zblizania si¢
dwoch kropli podczas koalescencji. Zwilzalno$¢ podioza okazala si¢ odgrywac wigksza role
niz dlugo$¢ tancucha polimerow w kropli, co sugeruje, ze interakcje miedzy kroplami a
podtozem sg kluczowe dla zrozumienia catego procesu. Mimo ze zmiennos¢ parametrow takich
jak dlugos¢ tancucha polimerowego wptywa znaczaco na dynamike kropli, profil gestosci i
przeplywy hydrodynamiczne pozostaty niezmienione niezaleznie od eksperymentowanego
scenariusza. Artykut podkresla takze, ze cho¢ ogdlna dynamika koalescencji moze si¢ r6zni¢ w
zalezno$ci od dlugosci tancucha polimerdw lub zwilzalnosci podloza, profile gestosci i
przeptywu nie wykazujg wyraznej zaleznosci od tych parametréw. Oznacza to, ze cho¢ warunki
makroskopowe moga wplywa¢ na szybkos¢ i efektywnos¢ koalescencji, mikroskopijne
struktury i procesy zachodzace w kroplach zachowujg pewng uniwersalnos¢.

Podsumowujac, praca ta wnosi nowe spojrzenie na proces koalescencji kropli
polimerowych na statych podtozach, co ma wazne implikacje dla technologii takich jak druk
atramentowy czy mikrofluidyka. Wyniki te moga przyczyni¢ si¢ do lepszego projektowania
systemow wykorzystujacych te technologie, poprzez umozliwienie bardziej celowego
dobierania materiatow i warunkow eksperymentalnych w celu optymalizacji procesow
technologicznych.

Opisane wyzej prace charakteryzujg si¢ bardzo spojnym podejsciem do problemu pod
wzgledem metodologicznym. Gtéwna technikg uzywang przez mgr. Arbabiego jest dynamika
molekularna z wykorzystaniem gruboziarnistych pdl sitowych, konstruowanych na bazie



metody SAFT (ang. Statistical Associating Fluid Theory), w ktérej parametry potencjalu sg
dostosowywane, aby odpowiadaly makroskopowym witasciwosciom cieczy. Dynamika takich
uktadéw jest nastepnie $ledzona z wykorzystaniem pakietu LAMMPS, a wiasciwosci
makroskopowe, jak rowniez konfiguracje mikroskopowe, sa doktadnie analizowane, aby
wytoni¢ zalezno$¢ dynamiki procesu koalescencji od parametréw uktadu, takich jak stezenie
surfaktanta czy zwilzalnos$¢. Analiza jest przeprowadzona w sposob solidny i szczegotowy, nie
doszukatem si¢ w niej zadnych usterek merytorycznych.

To, czego troch¢ mi zabraklo w rozprawie, to poglgbiona dyskusja ograniczen stosowanych
modeli. Proces koalescencji, jak juz to byto dyskutowane, taczy w sobie skale mikro i makro, i
dlatego mozna si¢ spodziewac, ze wyniki z jednej strony moga by¢ wrazliwe na wybrang
metod¢ odwzorowywania oddziatywan mikroskopowych, a z drugiej — na rozmiary uktadu. Co
do tego pierwszego punktu, to jako ze wybrano model gruboziarnisty, interesujace byloby
zbadanie, jak wyniki takiego modelu, szczegolnie dotyczgce wczesnych etapow koalescencji
kropel z surfaktantami, porownywatyby si¢ z wynikami modeli pelnoatomowych, zwlaszcza
czy poszczegdlne etapy tego procesu sg faktycznie dobrze odwzorowane w modelu
gruboziarnistym. Wymagatoby to jednak konstrukcji modelu pelnoatomowego kropel z
surfaktantami, a nast¢gpnie przeprowadzenia symulacji w ramach takiego modelu, co jest
przedsiewzieciem niezwykle wymagajacym obliczeniowo i bez watpienia wykracza poza ramy
niniejszego doktoratu.

7 drugiej strony, warto byloby tez zbada¢, jak wyniki zalezag od wielkosci kropli, aby
wykluczy¢ efekty skonczonej wielkosci. Mgr Arbabi komentuje w jednej z prac, ze krople,
mimo ze sa duze z punktu widzenia ztozonosci obliczeniowej, moga by¢ nadal za mate, by
zaobserwowaé emergencje rezimu lepkiego z termicznego przed aktywacjg rezimu
bezwladnosciowego. Myslg, ze analiza tych efektow wzmocnitaby rozprawe.

Powyzsze uwagi maja jednak charakter drobny i nie zmieniajg wysokiej oceny recenzowanej
rozprawy. Nie ulega dla mnie watpliwosci, ze Rozprawa Doktorska mgr. Soheila Arbabiego
stanowi oryginalne rozwigzanie problemu naukowego i spelnia wymagania ustawowe i
zwyczajowe stawiane rozprawom doktorskim. Wnosze o dopuszczenie mgr. Soheila Arbabiego
do dalszych etapow przewodu doktorskiego.
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