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Résumé :

Dans ce travail, nous nous intéressons a la modélisation stochastique continue d’une interphase aléa-
toire dans une matrice polymére renforcée par une ou plusieurs inclusions nanoscopiques, ainsi qu’d
Uidentification statistique inverse du modéle sur la base de simulations atomistiques [1]. Des simula-
tions par dynamique moléculaire sont tout d’abord conduites sur un nanocomposite prototypique. Ces
simulations permettent d’une part d’extraire certaines caractéristiques de conformation des chaines
polymeéres proches des hétérogénéités, et d’autre part d’estimer des réalisations des propriétés élastiques
apparentes de plusieurs configurations initiales. Sur la base des résultats obtenus, un modeéle informa-
tionnel de champs aléatoires est proposé afin de modéliser I’élasticité dans la zone d’interphase. Les
paramétres du modéle probabiliste sont alors identifiés par le principe du maximum de vraisemblance
Jormulé sur les propriétés apparentes. L’incidence des propriétés aléatoires sur les propriétés effectives

du nanocomposite est enfin caractérisée a l’aide d’un solveur d’homogénéisation stochastique adapté.

Mots clefs : champs aléatoires, dynamique moléculaire, interphase, modele
probabiliste, nano—composite, maximum d’entropie.

1 Introduction

Dans ce travail, nous considérons la modélisation continue stochastique de la zone d’interphase présente
autour des inclusions nanoscopiques. La présence de cette zone de matrice perturbée autour des hétérogé-
néités a été mise en évidence par des résultats expérimentaux [2, 3] et numériques [4, 5, 6]. Des sim-
ulations par dynamique moléculaire sont tout d’abord conduites sur un nanocomposite composé d’un
polymere linéaire amorphe renforcé par des inclusions de Silice. Ces simulations permettent d’une part
d’extraire certaines caractéristiques de conformation des chaines au voisinage des inclusions (comme
Porientation locale, ou encore la densité), et d’autre part d’estimer des réalisations des propriétés élas-
tiques apparentes de plusieurs configurations initiales. Ces dernieres sont obtenus, sous conditions NPT,
au travers d’essais mécaniques virtuels (voir la figure 1) . On montre ainsi que le champ des rigidités dans
Iinterphase peut étre modélisé par un champ aléatoire localement isotrope transverse en coordonnées

sphériques.
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Ficure 1 — Essai virtuel en dynamique moléculaire pour la détermination des propriétés apparentes du
nanocomposite : état initial (gauche) et état déformé a 10% (droite) lors d’un essai de traction.

2 Modélisation probabiliste et identification inverse

Le modele informationnel de champ aléatoire développé dans [7] est alors mis en oeuvre afin de représen-
ter I’élasticité dans I’interphase. Les paramétres du modele probabiliste (essentiellement, un parametre
contrdlant le niveau des fluctuations statistiques et les longueurs de corrélation radiale et angulaires) sont
alors identifiés par le principe du maximum de vraisemblance formulé sur les propriétés apparentes. On
montre que les parameétres associés a la structure de corrélation sont du méme ordre de grandeur que
certaines propriétés caractéristiques du systeme, telles que 1’épaisseur de I’interphase ou la longueur
moyenne des chaines exhibant une orientation tangentielle par rapport a la normale sortante a la surface
extérieure de I’inclusion. L’incidence des propriétés aléatoires sur les propriétés effectives du nanocom-
posite est enfin caractérisée a 1’aide d’un solveur d’homogénéisation stochastique avec des conditions
de contraintes homogenes au contour.
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