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Introduction générale

Le développement durable est aujourd’hui, sous toutes les latitudes, une
préoccupationmajeure qui a comme consequence la recherche, en marche forcée, de nouveaux
produits etproceédés qui respectent ses fondements écologiques, tout en restant dans un
cadreéconomique raisonnable.

Il s’agit souvent de réduire la pollution aérienne et terrestre sous toutes ses formes
enprivilégiant 1’utilisation de ressources renouvelables et en remettant en cause, au passage,
un bon nombre de matériaux et de méthodes de travail.Les infrastructures routieres sont donc
aujourd’hui confrontées a ces exigences a traversnotamment leur niveau de performance face

a un trafic en augmentation constante.

Faces de telles situations, une des solutions est de chercher a améliorer certaines des
caractéristiques du liant par I’incorporation de polymeéres dans le liant bitumineux.

L’emploi des polymeéres dans la technique routiére a permis, ces derniéres années, le
développement de nouvelles formules de bitumes ainsi que de nouveaux types d’enrobés.
L’utilisation de ces polymeres, qui sont souvent des déchets issus de I’industrie, permet aux
ingénieurs routiers d’atteindre un double objectif, celui d’une part, d’améliorer les
performances des couches structurelles routiéres et d’autre part, d’aider a I’élimination et le

recyclage des déchets industriels dans un cadre environnemental.

Néanmoins, I’optimisation et la mise au point de ces nouveaux matériaux nécessitent la
maitrise des deux produits mis en commun que sont le polymere et le bitume. Ceci passe par
une connaissance de toute la chaine de la modification depuis le choix des bruts et des

modifiants jusqu’a la constitution des liants et enrobés modifiés.

La modification des bitumes et enrobés est trés utilisé dans plusieurs pays vu les nombreux
avantages qu’elle présente. En Algérie on note quelques applications d’enrobés de type additif
anti-orniérant utilisés pour la premiéere fois en 2006. Cette utilisation tardive de la technique

de modification dans notre pays est due a plusieurs raisons :

* Manque ou inexistence d’études sur la technique et ceci au niveau de plusieurs paliers

(Ministére, organismes de recherche et universités) ;

* Le développement de ces techniques de modification nécessite un investissement lourd tant

au niveau de la recherche que de I’application ainsi que de 1’exploitation ;



Introduction générale

» La complexité que présente la caractérisation des bitumes ainsi que leur comportement

Outre cette introduction et une conclusion genérale, ce mémoire de these comporte quatre
chapitres

Le premier chapitre est consacré a une analyse bibliographique approfondie du bitume et de
ses principales applications en techniques routiéres. Le deuxieme chapitre présente une étude
qui trace a la caractérisation du principe de modification d’un revétement bitumineux par
polymere. Les travaux expérimentaux, présentés dans un troisiéme chapitre, on fait 1’objet
del’utilisation d’huiles végétales comme fluxant du bitume dans la fabrication et la
modification du liant.

Enfin, nous optimisons les parametres les paramétres opératoires d’un procédé de fabrication

d’un bitume modifié par polymere, les résultats obtenus sont illustrés dans ce dernier chapitre.



Chapitre | bitume et enrobée bitumineux

1.1 Introduction

Les matériaux bitumineux sont des matériaux viscoélastiques thermo-susceptibles ayant
des propriétés adhésives et cohésives, trés utilisés dans la construction et I’entretien des
structures de chaussées, de trottoirs et pour 1’étanchéité des toitures. La construction routiere
représente environ 90 % de la consommation mondiale du bitume. Pour les matériaux de
chaussées traités au liant bitumineux, le bitume représente en moyenne 5 % de sa composition
massique, alors que le squelette granulaire représente environ 95 %. Grace a ses propriétes
viscoélastiques, de cohésion et d’adhésion, le bitume permet de lier durablement les granulats
entre eux et de conférer ainsi a la chaussée une rigidité et une portance suffisante pour
supporter les charges liées au trafic et aux contraintes liées au climat. Ce chapitre résume les
connaissances acquises sur les propriétés des enrobé bitumineux afin  d’établir le cadre

général de cette étude.

Nous présentons tout d’abord une généralité sur les liants bitumineux et leurs
compositions.  Ensuite, les propriétés mécaniques et thermomécaniques principales des
enrobés sont brievement abordées. Ensuite nous présenterons quelques tests qui permettent
d’évaluer la qualité du bitume, ce qui est un aspect important de la durabilité des chaussées

bitumineuses.
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|.2 Définition de I’enrobé bitumineux

L’enrob¢ bitumineux est un matériau composite constitu¢ d’un mélange de granulats
(graves, sables, fines), d’un liant hydrocarboné (bitume, en général 5 a 7% en masse et
éventuellement des additifs). Le liant hydrocarboné confere la cohésion tandis que les
propriétés mécaniques spécifiques de 1’ensemble sont assurées par le squelette minéral
devient un solide élastique et fragile a basse température. Entre ces deux états extrémes, le

bitume est un matériau viscoélastique, linéaire ou non.

Figure 1-1. Coupe et aspect de surface d’un enrobé de type béton bitumineux semi-grenu 0/14
(BBSG) selon la norme NF EN 13108-1 ou NF P 98-130 [Di Benedetto et Corté 2005].

1.3 Généralités sur le bitume

Le bitume considéré dans tout ce travail est un bitume de pétrole, fraction la plus lourde
du raffinage de pétrole brut, par opposition au bitume naturel issu des roches. Le bitume est,
selon sa définition, la plus classique un ensemble de produits organiques naturels, riches en
carbone et en hydrogéne, fusibles, combustibles et solubles dans le sulfure de carbone. Sa
composition chimique et sa réponse aux sollicitations mécaniques sont complexes [1]. Son
utilisation en technique routi¢re est largement justifiée par ses qualités d’agglomérant a haut
pouvoir adhésif, surtout sur les minéraux.

Du fait de sa complexité, la composition chimique du bitume n’est jamais réellement

définie. Il n’existe pas un seul bitume mais de nombreux bitumes différents. Le mode de
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raffinage et ’origine du brut pétrolier influent largement sur la composition chimique du
matériau. Le bitume au singulier sera employé en terme générique et ce méme mot sera
employé au pluriel dans le cas d’une classification de divers bitumes selon leur grade ou leur
origine. Par ailleurs, le terme liant bitumineux, par opposition aux bitumes purs, regroupe
I’ensemble des bitumes purs qui ont été¢ modifiés, fluxés ou fluidifiés.
Ne pouvant étre caractérisé d’un point de vue chimique, le bitume pur est défini par deux
parametres décrivant sa consistance :
> La pénétrabilité a I’aiguille est une méthode de détermination de la consistance des
bitumes et des liants bitumineux a 25°C. La pénétrabilité d’un liant bitumineux est « la
consistance exprimée comme ’enfoncement, en dixiémes de millimetre (not¢ dmm),
correspondant & la pénétration verticale d’une aiguille de référence dans un échantillon
d’essai du matériau, dans des conditions prescrites de température, de charge et de
durée d’application de la charge»[2].
> La température de ramollissement bille-anneau représente « la température a
laquelle le matériau atteint une certaine consistance » [3]. Les températures bille-
anneau varient entre 30 et 150°C. Le bitume a sa température bille-anneau, n’est pas
considéré comme liquide, mais il est suffisamment fluide pour permettre son

écoulement.

La pénétrabilité et la température bille-anneau varient en sens contraire. Une mesure
supplémentaire, « la détermination du point Fraass », permet de déterminer le comportement
du bitume aux faibles températures. Il s’agit de « la température, exprimée en degrés Celsius,
a laquelle un film de liant bitumineux d’une épaisseur donnée et uniforme se fissure sous des
conditions de charge définies » [4]. Cette température, inférieure a 0°C, est directement
corrélée au comportement a froid de I’enrobé. Des problémes de répétabilité ont été constatés
avec les bitumes modifiés aux polymeres, notamment les bitumes fortement modifiés aux

élastomeéres pour lesquels 1’échantillonnage est délicat.

Les bitumes traditionnels sont classés selon leur grade (ou classe), classification établie
par la norme NF EN 12591. Elle associe une valeur de pénétrabilité a I’aiguille et une valeur
de susceptibilité thermique mesurée par 1’essai de ramollissement bille-anneau. En pratique,
un bitume de classe 70/100 doit présenter une pénétrabilité située entre 70 et 100 dmm, et une
température de ramollissement bille-anneau comprise entre 43 et 51°C. Il existe 5 grades de
bitume traditionnel, classé ici du plus dur au plus mou : 20/30, 35/50, 50/70, 70/100, 160/220.

3
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1.3.1 Structure chimique

Le bitume est un corps noir. C’est, aux températures supérieures a 100°C, un liquide plus
Ou moins visqueux suivant son origine et sa preparation. Utilisable tel quel, sa viscosité peut
étre réduite par ajout de fluxant (terme utilisé lors de 1’ajout de produits pétrochimiques), de
fluidifiants (terme utilisé lors de 1’ajout de produits carbochimiques) ou par émulsification
dans I’eau. Le bitume ne possede pas de température de fusion. L’état « liquide » et 1’état «
solide » sont séparés par un domaine de ramollissement pateux, étalé sur une plage de
température d’environ 100°C [5].
D’un point de vue chimique, le bitume est un corps hydrocarboné, composé de 80 & 87 % en
masse d’atomes de carbone (en moyenne 83 %), de 8 a 12 % d’atomes d’hydrogene [6, 7] (en
moyenne 10 %) et d’hétéroatomes. L’oxygene, 1’azote et surtout le soufre représentent
globalement, en moyenne 7 % du bitume. D’autres ¢éléments, tels que le fer, le vanadium, le
nickel, I’aluminium et le silicium sont aussi présents dans sa composition, a 1’état de traces.
Le nombre important de molécules différentes constituant le bitume rend une détermination
précise de sa composition chimique impossible. En premiere approximation, le bitume est
divisé en 2 familles d’hydrocarbures : les malténes et les asphalténes. Les malténes sont, par
définition, solubles dans un hydrocarbure de faible poids moléculaire généralement le n-
heptane, tandis que les asphalténes, par définition, précipitent dans ce solvant mais sont
solubles dans le toluéne. A ces deux familles s’ajoutent parfois 0 a 2 % de carboides et 0 a

0,2 % de carbénes.
1.3.1.1 Les asphalténes

Les asphaltenes constituent la fraction la plus condensée du bitume [8,9]. Lorsque ces
asphalténes sont séparés du bitume par précipitation, ils se présentent sous la forme d’un
solide dur et friable [8, 10,9], de couleur brun-noir [10,11] dont le point de ramollissement est
assez ¢leve, compris entre 150 et 200 °C. Les asphalteénes peuvent représenter jusqu’a 30% du
bitume [12]. Pour un bitume de distillation direct [13] ou a usage routier [11] leur quantité est
estimee a moins de 20%. Les asphaltenes sont constitues de carbone et d’hydrogéne avec un
rapport H/C généralement égale a 1,1 mais aussi d’azote, d’oxygene et jusqu’a 10% de soufre
[8]. Les métaux sont egalement présents dans les asphaltenes, essentiellement du nickel, du

fer et du vanadium [8,13].
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La masse moléculaire des asphaltenes est élevée et varie selon la méthode utilisée.
Néanmoins, d’aprés plusieurs chercheurs [11, 12, 10,13], elle varie dans une fourchette de
800 a 300000g/mol. Leur taille varie de 5 a 30nm [11].

Les asphalténes peuvent étre précipités [7] par n-hexane ou par le n-heptane. Afin
d’uniformiser leur obtention, la norme T 60-115 a normalisé leur précipitation par le n-
heptane [14].

Les asphalténes sont essentiellement composés d’atomes de carbone et d’hydrogene. Des
études RMN [11] ont permis d’évaluer le rapport C/H a 1,1, et ont montré que pres de 40 %
des atomes de carbone sont inclus dans des cycles aromatiques et 90 % des atomes
d’hydrogéne sont portés par un carbone saturé. La concentration en hétéroatomes est élevée
(N :0,5-0,7%, 0 :1,5-5%, S:1,6-10 %)

Comme la composition globale des bitumes, la composition et la structure des asphalténes
sont différentes suivant le mode de fabrication du bitume. En effet, les asphalténes résultent
d’une polycondensation de monomeéres qui a lieu en deux temps : tout d’abord, dans le pétrole
brut, au cours de I’évolution géologique, et ensuite lors de la production du bitume. Par
ailleurs, les asphalténes d’un bitume soufflé sont différents de ceux d’un bitume issu de
distillation directe [15]. Une structure hypothétique d’asphalténes est donnée dans la Figure

I-2.

Figure 1-2 : Structure hypothétique des asphalténes
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1.3.1.2 Structure chimique des malténes
Les malténes, constituants principaux du bitume, représentent la fraction la plus légeére.
IIs contiennent 3 familles chimiques de masse moléculaire croissante :
» -Les huiles saturées, légérement colorées, de masse molaire moyenne de 300
a 600 g/mol, sont liquides a température ambiante. Elles sont composées de
paraffines, d’isoparaffines, de cycloparaffines et de naphténes éventuellement
condenses et ne contiennent aucune structure aromatique. D’aprés Lesueur et
Planche [16], ces huiles saturées ont un effet néfaste sur le bitume pour une
utilisation en technique routiére. En effet, elles induisent des problémes
d’adhésivité liants-granulats ainsi qu’une forte susceptibilité thermique. Leur
cristallisation a froid fragilise le matériau [17].
> Les huiles aromatiques et naphténoaromatiques, liquides colorés jaunes ou
rouges, ont une masse molaire moyenne de 800 g/mol. 30 % des carbones sont
inclus dans des cycles aromatiques. Elles ne contiennent pas de molécules
aliphatiques, mais une quantité importante d’hétéroatomes. La plus grande
partie des produits sont des hydrocarbures naphténo-aromatiques. Les huiles
saturées, aromatiques et naphténo-aromatiques représentent 40 a 60 % des

constituants du bitume.

» Les résines sont des solides noirs, de masse molaire comprise entre 1000 et
2000 g/mol. Elles sont composées de plusieurs cycles aromatiques condensés
et contiennent des composés polaires notamment des acides carboxyliques a
caractére tensioactif. Le nombre de noyaux aromatiques par molécule est plus
élevé que dans les huiles aromatiques. Les composés a hétérocycles soufrés ou
oxygénés sont prépondérants. Les qualités d’adhésivité du bitume sur la

matiére minérale sont dues en partie aux éléments polaires des résines [1].

1.3.2 Caractérisation et séparation des différentes familles

S’il est impossible de déterminer la composition chimique précise d’un bitume, il est
envisageable et parfois nécessaire de séparer les quatre familles qui le composent. La teneur
relative de chacune des familles influe sur la viscosité du systeme et surtout sur la rhéologie.

La séparation chimique des différentes familles est présentée dans la Figure I-3.



Chapitre | bitume et enrobée bitumineux

Traitement au n-heptane

L] 1
Asphalténes Malténes
(précipités) (en solution)

'

Chromatographie sur gel de
silice/alumine
|
I | 1

Elution Elation Eluticn
an n-heptane an toluéne an tolnéne ' méthanol
Huiles Saturées Huiles Aromatiques Reésines

Figure 1-3 : Séparation chimique des 4 familles de constituants du bitume

1.3.3 Structure colloidale

Nellenstein [18], en 1924 a été le premier a proposer pour le bitume, une structure
colloidale. Les quatre familles définies précédemment (les huiles saturées, les huiles
aromatiques, les résines et les asphalténes), forment un melange biphasique. La fraction
asphalténique est dispersée dans la fraction malténique sous forme de micelles plus ou moins
agglomeérées. Ces micelles sont stabilisées par les résines tensioactives malténiques dont la
fraction de plus haut poids moléculaire s’adsorbe sur le réseau asphalténique. Les études des
asphalténes solides en microscopie électronique [19] montrent que ces asphalténes
s’associeraient sous la forme de feuillets a partir des cycles aromatiques plans, polynucléaires,
dont la cohésion est assurée par liaison [15, 20]. Ces feuillets plans, de rayon compris entre
8,5 et 15 A et d’épaisseur comprise entre 16 et 20 A, s’empilent pour constituer des micelles
sur lesquelles les résines polaires, s’adsorbent. Les résines polaires jouant le role de
tensioactif du systeme colloidal, assurent la répulsion entre les micelles asphalténiques ainsi
que leur dispersion. Des édifices plus complexes peuvent alors étre créés par association de
plusieurs micelles en agglomérat (Figure I- 4). La nature des interactions intermoléculaires

responsables de cette cohésion est mal définie.
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Figure 1.4 : Représentation du modele de structure colloidale des bitumes [70]

Les asphalténes garantissent les propriétés de cohésion du produit, mais c’est la matrice
malténique qui détermine leur organisation au sein du matériau.
1.3.4 Influence de la structure du bitume sur la rheologie

Di Bendetto et Corté[1] considerent que le comportement rhéologique du bitume résulte du
type de dispersion des asphalténes dans la fraction huileuse. L’organisation de la structure
peut, en effet, conférer au fluide un caractére « sol », un caractere « gel » ou un caractere
intermédiaire « sol-gel ». Kennel [21] a étudié les 2 structures colloidales extrémes, sol et gel,
structures schématisées dans la Figure I-5 et la Figure 1-6, ainsi que la structure sol-gel

intermédiaire.

.’ wi N ¥ 1
2 @ a S @9 \ 2 2 > c &1
s ses @ -

(-) 90“0600‘5 > =k s00:3 QOQ’ ®
B °1 BT o RS
B e 'Q'mo L3 X i
ﬁ Qc!e. > E ® e

Figure I-4 : Bitume type gel Figure I-5 : Bitume type sol
u} Hydrocarbures aromatiques/naphténiques

V4 Hydrocarbures naphtémques/ahiphatiques
—— Hydrocarbures saturés
L J Asphalténes

e Reésines

Ces classes de bitume ont eté associées [67,68] aux différentes structures sol, gel et sol/gel
(tableau 1.1).
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Tableau 1.1. : Type structuraux des bitumes en fonction de leur composition [67]

Type de bitume Asphalténes (%)  Résines (%) Huiles (%)
Gel 1 > 25 <24 > 50

Sol 2 <18 > 36 < 48
Sol/Gel 3 21 a23 30a34 45 a 49

1.3.5 Vieillissement du bitume

Le bitume évolue et s’altére au cours de son utilisation, depuis sa fabrication en raffinerie
jusqu’a son utilisation comme liant routier. En pratique, le vieillissement se traduit par une
augmentation importante de la viscosité du matériau pouvant entrainer la perte de plusieurs
grades. L’oxydation des différentes familles du bitume et la désorganisation du systéme
colloidal en sont les causes principales [22]. Toutes les familles présentes dans le bitume sont
concernées par ce Vvieillissement (Figure 1-7). Le vieillissement est différent suivant
I’opération a laquelle est soumis le bitume : stockage, enrobage, répandage, vieillissement in
situ sur la chaussée [23]. Deux types d’évolution sont a considérer : des évolutions physiques
et un vieillissement chimique [40].
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Figure I-7 : Evolution de la viscosité et de la composition chimique du bitume au cours de

son cycle de vie depuis la phase d’enrobage jusqu’a son évolution dans la chaussée.
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1.4 —Propriétés des bitumes
Le bitume a été choisi comme matériau principal dans 1’élaboration des routes pour sa
souplesse d’emploi, ses propriétés d’adhésivité, de plasticité, d’élasticité, d’insolubilité dans
I’eau et d’inertie a de nombreux agents chimiques.
1.4.1 Réactivite
En général, le bitume est inerte chimiquement vis-a-vis de la plupart des composés
hydrocarbonés, mais, les composés aromatiques peuvent réagir notamment avec 1’oxygene.
Les bitumes soufflés ou oxydés sont d’ailleurs préparés grace a ce type de réaction. Outre ces
réactions d’oxydation, des réactions de condensation peuvent avoir lieu a des températures
supérieures a 160°C en présence de H2S [25]. Les acides présents dans les résines du bitume
sont aussi sensibles a certaines attaques basiques.
1.4.2 Adhésivité
Le bitume se comporte comme une colle de trés bonne qualité qui assure une liaison
entre les granulats. Il adhere sur la plupart des roches. Cette adhésivité se manifeste d’une
maniére active par le collage solide des granulats secs et propres entre eux et d’'une maniére
passive en permettant une résistance aux phénomenes de dés enrobage dus a I’eau et aux
attaques chimiques. Seuls les produits chimiques dérives du pétrole, tel que le kérosene et le
gazole, peuvent endommager I’enrobé.
1.4.3 Cohésion
Méme lors de contraintes particuliéres exercées sur la chaussée, 1’enrobé ne se désagrege
pas. La ductilité¢ du bitume permet un écoulement lent au sein de ’enrobé et non une rupture,
tandis que sa ténacité assure une résistance suffisante sous 1’effet de contraintes de traction.
1.4.4 Viscoélasticité
Le bitume n’est ni un fluide newtonien, ni un solide élastique, il a un comportement
intermédiaire suivant la température, et la charge appliquée. La viscoélasticité confére des
propriétés mécaniques de souplesse et de fermeté au bitume. Mais ce caractére est largement
dépendant de la température et de I’origine du bitume.
En premiere approximation, le bitume peut étre considéré comme un solide ou un liquide
visqueux a haute température (> 80°C), un liquide ou un solide viscoélastique de 0°C a 80°C,
et un solide élastique fragile a basse température <0°C. Le comportement du bitume suivant la

température a été résume par Olard et coll. [26] (Figure 1-8).
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Figure 1-8 : Classe de comportement du bitume.

Ainsi, a basse température, pour des temps de charge trés courts, le bitume se comporte
comme un fluide élastique, la déformation est proportionnelle a la charge appliquée et le
fluide retrouve sa position initiale si la charge est annulée rapidement. A -20°C, le module de
cisaillement G tend vers une valeur fixe de 1 GPa indépendamment des conditions de mesure.
Il se trouve en fait dans le domaine vitreux des malténes[6], le liant est alors trés fragile.

Pour des températures supérieures a 60°C et une contrainte appliquée lentement, le bitume se
comporte comme un fluide newtonien de viscosité o, la déformation est continue.

Pour des températures intermédiaires, le bitume a un comportement viscoélastique. La
viscoélasticié du bitume peut étre mise en évidence en soumettant un échantillon de bitume a

une sollicitation périodique et en analysant sa réponse.

1.5 Obtention du bitume

Les modes de fabrication ont évolué. Avant la crise pétroliére des années 1970, on faisait
appel presque exclusivement a des bruts lourds de forte densité, de type vénézuélien (faible
degré API1), permettant de fabriquer les différentes classes de caractérisés par des densités
moins élevees (degrés API plus forts). Il existe plusieurs techniques pour fabriguer le bitume,
reposant principalement sur la distillation directe du pétrole (90 % de la production francaise).
Lorsque le choix d’un brut bitume par distillation directe, sans qu’il soit nécessaire d’utiliser
une colonne sous-vide de grande efficacité. Actuellement les bruts a bitume ont des origines
diverses mais la plupart d’entre eux proviennent du Moyen-Orient, le reste venant du
Venezuela et du Mexique. Ces bruts sont et celui d’une technique ont été décidés, le fabricant

suit rigoureusement le processus et s’y maintient. Ces choix font I’objet pour chaque fabricant

11
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De procédures d’homologation trés séveres, dans le souci de fournir des produits industriels
d’une qualité constante et conformes aux specifications.
1.5.1 Obtention par Distillation

Le bitume peut étre obtenu soit par distillation soit par extraction.
- Dans le premier cas, le pétrole brut est d’abord distillé a 340°C, sous pression
atmosphérique. Les produits 1égers tels que 1’essence et le kéroséne sont éliminés du pied de
distillation. Une seconde distillation a une pression de quelques dizaines d’hectopascals,
permet ensuite d’éliminer les produits plus lourds. Pour éviter 1’altération du bitume par
craquage, la température de distillation doit nécessairement rester inférieure & 400°C. Cette
opération est menée jusqu’a ce que le bitume recueilli en pied de distillation atteigne la
consistance recherchée. Si le bitume obtenu n’est pas en adéquation avec les spécifications,
une etape de soufflage est nécessaire. L’utilisation, lors du raffinage, d’un solvant non polaire
de bas poids moléculaire ajouté au pétrole brut permet, quant a lui, un raffinage par
extraction. L’opération s’cffectue a température modérée. La structure chimique n’est donc
pas dégradée, la formation d’asphalténes est inhibée. Les bitumes obtenus contiennent
beaucoup d’aromatiques. La susceptibilité thermique de produits peut ainsi étre augmentée.
Par ce mode de raffinage, un bitume et une base pour lubrifiant sont obtenus.
1.5.2 Obtention par craquage

Des fonds de colonne de distillation de pétrole brut sont chauffés a une température
comprise entre 450°C et 500°C sous une pression variant de 2 a 25 bars. Ils sont ensuite
distillés sous vide pour donner des bitumes trés durs, trop durs pour envisager une utilisation
en technique routiere.
1.5.3 Obtention par soufflage

Le soufflage corrige certaines caractéristiques du bitume comme la susceptibilité
thermique [15]. Le mode opératoire consiste en une injection d’air dans le bitume a une
température comprise entre 250 et 300°C. L’oxygeéne est peu consommé mais permet :

» la réticulation oxydante de molécules du bitume, par arrachement d’atomes

d’hydrogene de certains hydrocarbures,

» la formation d’asphalténes.
Le bitume durcit. Il existe deux types de soufflage :

> le semi-soufflage. Il s’agit du traitement de bitume trop mou issu de fond de colonne

de distillation, afin d’obtenir un bitume routier,

12
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» le soufflage d’une base plus complexe afin d’obtenir des bitumes de faible

susceptibilité thermique.
|.6 Caractérisation du bitume

1.6.1 Caractérisation classique
Trois mesures classiques caractérisent le bitume de maniere empirique.

> La pénétrabilité,

» Latempérature de ramollissement bille-anneau,

» Le point Fraass.

La pénétrabilité et la température bille-anneau définissent la consistance du bitume et
permettent de le classifier et de déterminer un indice de pénétration noté IP. Cet indice de
pénétrabilité caractérise la susceptibilité thermique du bitume et 1’évolution de sa consistance
en fonction de la température [4]. Plus cet indice est éleve, moins le bitume est sensible a des
variations de température Malgré leur fiabilité et leur reproductibilité sur la plupart des
bitumes purs, les problémes d’adaptabilité de ces méthodes aux bitumes modifiés aux
polymeres et aux bitumes soufflés, notamment lors de ’essai Fraass, ont nécessité la mise en
oeuvre de nouvelles méthodes de caractérisation : les essais SHRP.

1.6.2 Essais américains SHRP (Highway Research Program :

Programme de recherche concernant I’étude des routes) Cette technique prend en compte
de nouveaux parametres tels que la météorologie du lieu (température maximale et minimale a
la surface de la chaussée), sa situation géographique (latitude) et la rhéologie [27]. Elle
permet d’accéder aux caractéristiques intrinséques du bitume telles que la mesure du module
de rigidité. Ce module peut étre déterminé a toutes les températures auxquelles la chaussée
peut étre soumise. Avec les essais SHRP, le liant est entierement décrit d’un point de vue
rhéologique.

v Définitions des températures : Le systeme classique définit la température bille-anneau

et la pénétrabilité. Le systtme SHRP définit quant a lui 3 températures

caractéristiques du systéeme (Tableau 1-2) :

Température maximale atteinte par la Orniérage
surface de la chaussée

Température moyenne annuelle Rupture par fatigue
évaluée sur plusieurs années

Température minimale de I'air Fissuration et fragilité

*T1 peut aussi s’appliquer a la température atteinte par une sous-couche pour une profondeur déterminée [69]
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v’ Spécifications sur les grandeurs rhéologiques: Dans le systtme SHRP, les
températures précédemment définies sont reliées aux grandeurs rhéologiques telles
que le module complexe, grandeur intrinséque du bitume. De nouvelles spécifications
rhéologiques sont ainsi définies. Elles tiennent notamment compte du comportement
du bitume au jeune age, mais aussi aprés vieillissement du a I’enrobage. Ainsi, la
mesure du module complexe et de la complaisance (inverse du module) permet de
déterminer les températures T1, T2 et T3, et de valider 1’utilisation d’un bitume dans
une zone climatique précise. Les spécifications établies par le systtme SHRP sont

répertoriées dans le Tableau I-3

Lutte contre l’orniérage G*/sing=1KPa G*/sing>2.2KPa
Lutte contre la fatigue G*< 5MPa
Fissuration thermique  G*< 300MPa

Tableau 1-3 : speécifications SHRP reliant les températures du lieu au module complexe du
bitume

Dans le systtme SHRP, chaque classe de bitume est définie par T1 et T3. Un nouvel
intervalle de plasticité est caractérisé par la difference T1-T3. Dans le cas ou des conditions
de trafic augmentent les contraintes subies par la chaussee, le grade du bitume peut alors étre
corrigé en augmentant la température haute T1 [28]. Les essais SHRP peuvent étre reliés aux
essais traditionnels de pénétrabilité et de température de ramollissement bille-anneau grace a
I’abaque mis au point par Van Der Poel [29].

L’inconvénient majeur des bitumes pur réside dans leur susceptibilité thermique importante.
Elle conduit notamment au fluage a haute température, a une rigidité et une fragilité a basse
température. Par ailleurs, leur sensibilité aux produits chimiques et surtout au kéroséne peut
étre génante sur certains chantiers. L’augmentation perpétuelle du trafic a nécessité la mise au
point d’enrobés de plus en plus performants. Cette amélioration a abouti notamment a la
premiere modification des bitumes par ajout de polymeres en 1963. Il s’agissait alors
d’ajouter au niveau du malaxeur divers caoutchoucs naturels ou synthétiques mais les
résultats ne furent pas exploitables industriellement. D’autres recherches se sont orientées

vers ’addition de polymeres thermoplastiques pour développer des enrobés dont les
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Performances mécaniques ou rhéologiques furent bien meilleures [30] comme nous allons le

préeciser.

1.7 Caractéristiques et spécifications générales des bitumes algériens

Le bitume de distillation, se présente comme un systéme colloidal dans lequel les
asphaltenes peptisés par les résines constituent les micelles, tandis que les huiles représentent
la phase inter micellaire [31]. Ce systeme peut étre considéré comme un sol présentant les
caractéristiques des liquides newtoniens. C’est en particulier le cas des bitumes dits “soufflés”
ou “oxydés” dans lesquels des phénomenes de déshydrogénation, de polymérisation des
asphaltéenes et des résines leur donnent quelquefois le comportement des composés
thixotropes. Suivant le caractere sol ou gel, les propriétés différent. C’est ainsi que les bitumes
sols présentent une excellente résistance aux sollicitations rapides, en contrepartie ils seront
plus sensibles que les bitumes gels aux sollicitations lentes ainsi qu’aux variations de
température, mais entre ces deux types de comportements extrémes, il existe toutes les

variantes intermédiaires possibles. [32, 33]

La composition élémentaire de pétrole brut et des asphalténes algérien est donnée dans les

tableaux ci- dessous :

Tableau 1.4 : Composition élémentaire du pétrole brut Algérien

Pétrole Teneur en C H S (@) N
(gisement)  asphalténes
Algérie 0.75 % 85.48 12.84 0.19 0.80 0.14

Tableau 1.5 : Caractérisation de pétrole brut algérien par la méthode SARA

Pétrole Saturés Aromatiques Résines Asphalténes
(gisement) 48.205 26.565 24.479 0.750
Algérie

Tableau 1.6 : Composition élémentaire des asphaltenes Algériens

Asphalténes C H S @) N C:H
Algérie 87.87 7.80 0.42 2.70 0.56 11.26
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1. 7.1 Specifications des bitumes fabriqués par distillation (-1 < IP =+1)

Ce procéde s'effectue dans une tour sous vide qui consiste a créer un vide a l'aide
d'éjecteurs de vapeur, la pression réduite a l'intérieur de la tour est destinée a poursuivre la
séparation physique des constituants sans les dégrader thermiquement, la température ne doit
pas depasser 400°C a la sortie du four. Cette technique est utilisée par les raffineries en
Algérie et permet d'obtenir tous les grades des bitumes (tableau. 3. 4).

Tableau 1.7 : Spécifications des bitumes fabriqués par distillation

Pénétrabilitt a2s°c 35/50

- 100g,5s,1/10mm EN 1426 40/50 35/50
~Point de ramollissement 55/63

billeetanneau°c EN 1427 52457 50 & 56
 Densité relativea 1,0021,10

[25°C (aupycnométre) | NFEN 1097-7 1,00 21,10 1,00 21,10
~ Point d'éclair (vase ouvert) 240

EC EN 22592 > 230 > 250
Ductilitta2s°c,em =60

N NF T66-006 =60 =60
~Teneur en paraffine% 4,5

] EN 12606-2 <9 <45
- Température limitede 130

1. 7. 2 Spécifications des bitumes fabriqués par soufflage (+1 < IP =+3,5)

Cette technique consiste a injecter de l'air dans la colonne de soufflage a des
températures comprises entre 240 et 280 °C et un débit de 1000 Nm?/h, I'introduction d'air
diminue la susceptibilité a la température et permettra de créer les asphalténes au détriment
des aromatiques, ainsi qu'a un changement de structure colloidale (sol gel). Ce procédé existe
a la raffinerie d'Arzew (Algérie)
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Tableau 1.8 : Spécifications des bitumes fabriqués par soufflage.

Caractéristiques Recommandations Recommandations du CTTP Shel | Bitumes R
Francaises d'Alger 40/50 100/40

Pénétrabilité a 25°C 35/50 40/50 35/45

1009, 5s, 1/10 mm EN 1426

Point de ramollissement 55/63 57a61 954 105

bille

etanneau ° C EN 1427

Densité relative & 25 °C 1,00a41,10 1,00a41,10 1,00 4 1,07

(au pycnométre) NF EN 1097-7

Point d'éclair (vase 240 > 230 > 250

ouvert)

°C EN 22592

Température limite de 130 125 185

pompabilité , °C NF P 98-150-1

On constate que la température de pompabilité du bitume Shell R 100/40 est beaucoup
plus importante que celle du bitume recommandé par le CTTP d'Alger & cause du procédé de
semi soufflage recommandé. Il est a noter que la température ne doit pas descendre en
dessous de la température de pompabilité car le bitume doit étre réchauffée avec une
précaution tres importante a prendre en considération qui est la formation de vapeur d'eau
dans les citernes de stockage et donc le risque de moussage ce qui influe négativement sur la

qualité des enrobés par la suite. [34]

1.8 Normalisation des bitumes modifiés et normes de spécifications en Europe

La norme EN 14023 adoptée en 2005 est dédiée aux bitumes modifiés par des polymeres
utilisés dans les applications routiéres. De nombreux types de bitumes polymeéres sont utilisés
en Europe et, en fonction des conditions climatiques, du type de construction et des pratiques
locales, des qualités différentes peuvent étre utilisées pour des applications similaires. Le

cadre indiqué dans cette norme définit a minima le liant adapté a 1’usage prévu [35].
Les principales exigences portent sur :

> la consistance des bitumes modifiés aux températures intermédiaires de services
(pénétrabilité EN 1426) ;

> la consistance des bitumes modifiés aux températures élevées de service (TBA EN 1427) ;
la consistance des bitumes modifiés aux températures basses de service (Fraass/Force-
Ductilité) ;
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> la cohésion (Mouton-pendule) ;

> la tenue au vieillissement (RTFOT/PAV) [36].

Tableau 1.9 : Bitumes purs. Norme européenne EN 12591

20/30  35/50 50/70  70/100  160/220

% (min) EN 12592 99.0 99.0 99.0 99.0 99.0
% (min)  EN 12606-2 4.5 4.5 4.5 4.5 4.5

= x0.lmm  EN 1426 20-30 3550  50-70 70-100  160-220
_ °C EN 1427 55-63 50-58  46-54 43-51  35-43
_ % EN 12607-1 0.5 0.5 0.5 0.8 1.0
_ % EN 1426 55 53 50 46 37
_ °C EN 1427 57 52 48 45 37
_ °C EN 1427 8 8 8 9 11
_ °C ENISO2592 240 240 230 230 220
[ommmemn ]

LG LE Lo

L’analyse des spécifications algériennes et européenne met en évidence des différences

importantes :

> lintervalle de la température bille anneau proposé par les recommandations
algériennes (entre 4 et 6°C) est inférieur a I’intervalle arrété par les spécifications EN
(8°C);

> du point de vu teneur en paraffines les spécifications européennes (< 4,5 %) sont plus
séveéres que celle de I’ Algérie (< 9 %). En notant que ce critére est limité, en Algérie,
pour le brut de base importé ne prenant pas donc en compte I’évolution des paraffines
lors du raffinage du brut ;

> la plage des classes du bitume utilisées en Algérie présente des discontinuités ne
couvrant pas ainsi toutes les consistances possibles pour les liants. Ce qui rend les
bitumes fabriqués non classables ;

» dans les spécifications algériennes, le comportement aux hautes températures n’est pas

pris en compte.
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Ces différentes anomalies ont étés déja signalées lors d’une étude effectuée, au sein du CTTP
en collaboration avec le laboratoire centrale des ponts et chaussées (LCPC paris), par Laradi
en 2000 [37]. Il faut noter que la classe des liants de catégorie 40/50 approvisionnés au port
d’Alger sur une période de 10 ans, correspond sensiblement aux spécifications frangaises
antérieures a 1992 concernant la catégorie 40/50. Par ailleurs, il a été constaté que 50% des
liants n’appartenaient a aucune classe (fig.3.6). Ces anomalies peuvent ainsi influencer la
qualité des bitumes algériens. En effet la qualité des approvisionnements sur chantier dépend
des caracteristiques des liants a la sortie des raffineries, mais aussi de leur évolution
éventuelle au cours des transports et des stockages entre la raffinerie et le dép6t, puis entre le
dépot et le chantier. Ces variations a court terme peuvent étre génante et ne permettent pas a

I’ingénieur d’adapter la bonne formule d’enrobés. [38]

100
60/70
. 80/100
= 1
£ . -
g 4 | 4 2 R : A i "
E 40/50
S A
=
£
) ]
“5 )
o 20/30
].':' T T T T
40 45 50 55 60 05
TBA (°C)

Figure 1. 9: Caractéristiques de bitumes algériens 40/50.

Les conditions de transport et de stockage entre le dépbt et le chantier peuvent aussi étre une
source de fluctuation de la qualité des liants. A titre d’exemple, on donne I’évolution d’un
bitume entre le dépot du port d’Alger et les différentes centrales d’enrobage. Les résultats des

analyses effectuées par le CTTP sont montrés sur la fig. 3. 7 [39].

19



Chapitre | bitume et enrobée bitumineux

ETBA (°C) m Penetrabilite (1/10nmn)

58
56
54
52
50
48
46
44
42

Depot Centrale 1 Centrale 2 Centrale 3 Centrale 4

Fig.l. 10: Evolution des bitumes entre le dépdt et les différentes centrales.

On peut constater que 1’évolution du liant n’est pas négligeable. Ceci peut étre le résultat du
non-respect des températures de transport et de stockage. Dans le tableau 3.10, sont rappelées,

pour chaque classe de bitume, les températures de transport, de pompabilité et d’utilisation.

Tableau 1.10 : Températures d’exploitation des bitumes selon le CTT
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Chapitre 11 : La modification des melanges bitumineux

I1.1 Introduction

L’amélioration des caractéristiques des chaussées souples routiéres s’avere indispensable
devant la croissance des trafics et les performances de plus en plus grandes des véhicules.
Cette amélioration s’est développée, entre autres, par I’introduction de nouvelles techniques et
procédés de modification des produits bitumineux ; ceci constitue un axe de recherche tres

étudié a travers le monde ces derniéres annees [40].

Les polymeres sont les agents de modification les plus souvent employés pour améliorer les
propriétés viscoélastiques des bitumes. Ils accroissent le domaine de température sur lequel un
liant peut résister a I’orniérage et a la fissuration thermique, ainsi que sa durabilité en fatigue

[41,42].

La premiere utilisation des polymeéres synthétiques dans un processus de modification
remonte a 1843 [43] et a été appliquée a I’asphalte naturel. L utilisation de matiéres plastiques
recyclées est presque aussi ancienne que le développement des bitumes polymeéres. On releve
ainsi a partir de la fin des années 50, aux Etats-Unis, la réalisation d’enrobés avec du bitume
modifié par des caoutchoucs incorporés sous forme de latex [43]. Des opérations du méme
genre furent effectuées en Europe. Mais ces applications, souvent réalisées a titre d’essai
(planches expérimentales), furent généralement considérées comme insuffisamment au point,
onéreuses et non indispensables malgré 1’essor important des travaux publics durant la
décennie 60. Les travaux de construction routiére furent réalisés a cette époque avec des

bitumes purs.

Le développement significatif des liants modifiés ou comportant des additifs, avec des

processus industrialisés et maitrisés remontent aux années 70.

Dans ce chapitre, la problématique des chaussées en 1’occurrence les limites des bitumes
seront abordées. A travers les objectifs recherchés par la modification il sera dressé un état de
I’art sur divers recherches en mettant [’accent sur les principales évolutions de la
modification.

Dans toute cette étude, le terme bitume est employé pour qualifier un bitume pur, et le
terme liant regroupe le mélange contenant un bitume et un ou plusieurs additifs : polymeres,

fluxants, cires...
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11.2 Les objectifs de la modification

Les objectifs recherchés par la modification des bitumes par des polyméres sont
multiples. Il s’agit avant tout de modifier le comportement aux températures extrémes
atteintes par la chaussée : conserver une consistance suffisamment élevée aux hautes
températures pour éviter ressuages et déeformations permanentes, diminuer la fragilité a basse

température pour éviter fissurations et arrachements de gravillons.

Ces objectifs dépendent aussi des domaines d’application et des techniques projetés : enduits
superficiels, tapis minces, enrobés drainants, couches de roulement pour routes a trafic
intense, couche d’assise pour routes a trafic intense, membranes anti-fissures, chapes

d’étanchéité d’ouvrages d’art [44].

» Enduits superficiels ; enrobés ultra-minces (1-2 cm), trés minces (2-3 cm)

e Amélioration de la résistance sous les sollicitations de traction et de cisaillement ;
e Assurer la durabilité ;

e Eviter le ressuage ;

e Améliorer I’adhésivité/tenue a I’eau.

> Enrobés ouverts

e Améliorer les propriétés anti-dérapantes ;
e Augmenter la viscosité aux températures d’application.

> Enrobés épais (> 5cm), enrobés minces (3 a 4cm)

e Assurer la résistance a I’orniérage ;
e Améliorer le comportement a basse température ;
e Améliorer le comportement a la fatigue.

» Couche d’assise de chaussée

e Augmenter la résistance a la fatigue sous les chargements répétées du trafic ;
e Apport d’une certaine flexibilité.

» Renforcement des chaussées

e Minimiser I’épaisseur du rechargement.

» Membranes anti-fissures, imperméable

e Augmenter la capacité d’allongement.
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11.3 LES DIFFERENTS AGENTS MODIFIANTS

Les polymeéres thermoplastiques constituent la famille d’agents modifiants chimiques la

plus utilisée pour la modification des bitumes.

IIs sont subdivisés en deux familles : les élastomeéres et les plastomeres qui se distinguent, aux
températures d’usage, par des comportements différents du point de vue, en particulier, de

leur rigidité, de leur déformabilité et de leur résilience.

Pour les plastoméres, la déformation élastique s’accompagne d’une déformation permanente

qui peut étre relativement importante.

La modification du bitume peut étre obtenue avec d’autres agents modifiants que les
polymeres de synthese, il s’agit notamment de la poudrette de caoutchouc et des latex. Il faut
par ailleurs noter que des déchets de produits polymériques sont fréquemment utilisés comme
la poudrette de caoutchouc de pneus uses et les polymeres provenant des déchets municipaux

comme le polyéthyléne et le polypropyléne.

Une liste des principaux agents modifiants du bitume employeés en technique routiére classes

par catégorie est donnée dans le tableau 5.1 :

Tableau I1.1. Principaux agents modifiants des bitumes [44].

Polymeresthermoplastiquesélastomeres

SBS Copolymére styréne-butadiéne-styréne
SIS Copolymére styréne-isopréne-styréne

SB Styréne-butadiene

SBR Copolymére statistique styréne-butadiéne

Polymeres thermoplastiques plastoméeres

EVA Copolymére éthyléne-acétate de vinyle
EMA Copolymeére éthylene-acrylate de méthyle
EBA Copolymere éthyléne-acrylate de butyle
PIB Polyisobutyléne

Latex

CR Polychloropréne

SBR Caoutchoucstyrene-butadiéne

NR Caoutchouc naturel
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D’autres additifs [45] ont montré leur apport plus ou moins bénéfique sur le comportement
rhéologique des bitumes, il s’agit en I’occurrence de la lignine, le noir de carbone, le souffre

et la résine époxyde.

Des additifs de différentes natures peuvent étre utilisés afin de modifier les caractéristiques
des enrobés bitumineux. Ces ajouts sont introduits directement dans le malaxeur. Leurs

performances sont appréciées directement sur le mélanges fini (1’enrob¢).
IIs sont répartis dans les familles suivantes :

¢ les polyméres ajoutés en centrale,

¢ les matieres plastiques recyclées,

e les granulats de caoutchouc,

e les fibres de différents types (minérales, organiques, synthétiques ou métalliques) [46],

¢ les bitumes et asphaltes naturels.

1.4 Principes de la Modification des Bitumes

Dans les enrobés drainants tres ouverts, les BMP sont recommandables pour épaissir le
film de liant et lui permettre de résister plus longtemps a 1’oxydation. Leur forte adhésivité
trouve un champ d’application particulierement indiqué 1a ou les contraintes de cisaillement
de surface sont des facteurs cruciaux (ronds-points, routes sinueuses, pistes de circuits de
course...). Les procédés de fabrication en usine varient, selon les types de bitume, la nature
du polymere et les propriétés recherchées. Le mélange a chaud peut étre purement physique
sous simple effet d’une agitation mécanique ou s’accompagner d’une réaction chimique
comme la réticulation, obtenue par 1’ajout d’un agent chimique, par exemple un dérivé soufré,
au cours de laquelle un réseau tridimensionnel de polymére se forme au sein de la matrice
bitume (Fig. I11.1).
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Polymere

=

~ . Matrice Incluasion
Maltc'ncs Particule enrichie en riche en
(matrice) d "Asphalténes Asphalténes Polymare

e Fig.ll.1- Effet de la modification polymere sur la structure colloidale du bitume :
bitume original (haut) et BmP correspondant avec augmentation de la teneur en
asphalténes de la matrice (bas). Dans la réalité, la taille du domaine polymeére est
typiquement de 10 um (voir couverture) quand celle des particules d’asphaltenes est

de I"ordre de quelques nm.

11.4.1Compatibilité bitume-polymeére

Tous les bitumes ne sont pas modifiables par des polymeres. La compatibilité du bitume
avec le polymere se traduit par un mélange bitume/polymere visuellement homogeéne auquel
I’ajout de polyméres confére des propriétés mécaniques intéressantes. Elle est étroitement liée
a la stabilité de la structure colloidale du bitume et a sa composition chimique [47]. Pour cela,
le polymeére ne peut étre compatible avec le bitume que s’il est au moins gonflable ou mieux
soluble dans la fraction huileuse des malténes. Seuls les polyméres thermoplastiques, les
plastomeres (en général les copolymeéres d’éthylene) et les élastomeres (les copolymeres
séquentiels styrene-butadiéne pour les plus connus), sont compatibles avec ce type
d’utilisation.
11.4.2 Structure du mélange

La notion de compatibilitt ~est une notion macromorphologique et
non micromorphologique[26]. Le mélange idéal bitume/polymere a un aspect homogene a
I’oeil nu, il est ainsi macrohomogene. En revanche, observé au microscope, il n’est pas formé
d’une phase unique mais d’une phase polymere et d’'une phase bitume finement imbriquées
I’une dans ’autre [48], il est microhétérogéne. Lors de I’ajout de polyméres au bitume chaud,
le polymére gonfle par absorption d’une partie des huiles des malténes. Le bitume est alors
appauvri en malténes et enrichi en asphalténes. Sa composition chimique et sa structure

colloidale sont largement modifiées. Les BmP ne forment pas une solution mais un mélange.
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Des problemes de stabilité peuvent donc se rencontrer lors du stockage du matériau. La
stabilité thermique de ce nouveau liant dépend notamment de leur micromorphologie mais
aussi de la composition du bitume de base [49].
Le mélange biphasique peut présenter 3 structures différentes suivant la teneur en polymeéres
du BmP [48] (Figure I-10). C’est le mode de dispersion des deux phases liquides qui est
modifié :
> Si la teneur en polymére est inférieure a 4 % en masse, le bitume appauvri en malténes
constitue la phase continue dans laquelle le polymere gonflé par ces malténes est
dispersé. Le bitume est faiblement modifié par cet ajout, la température bille-anneau
(TBA) n’est pas modifié¢e (Figure 1-10).
> Si cette teneur est supérieure a 7 %, le polymere gonflé par une partie de la fraction
malténique occupe un volume qui est de 5 a 10 fois plus élevé que le volume du
polymeére seul. La phase polymere constitue alors la phase continue dans laquelle le
bitume est dispersé. Le liant devient un adhésif thermoplastique. La TBA a largement
augmenté, le liant modifié est beaucoup plus dur que le bitume de départ. Il est peu
utilisable en tant que revétement routier.
> Pour une teneur intermédiaire, 5 % par exemple, les phases polymere et bitume sont
continues et imbriquées I'une dans D’autre. La TBA se situe dans un domaine
intermédiaire. Cette modification permet une augmentation souhaitée de la consistance

du liant. On cherchera, en général, a travailler dans ce domaine.

TBA L,

-l

=
4 By 7 %% %o polymere

Figure 11.2 : Evolution de la viscosité d’'un BmP en fonction de la teneur en polymeére
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1.5 Propriétés du mélange

En général, une modification aux polymeéres renforce la consistance a chaud (diminution
du fluage) et/ou améliore la souplesse a froid (diminution de la fragilité aux basses
températures) [7]. Le gonflement du polymére par absorption d’huiles malténiques a pour
effet d’enrichir la phase bitume en résines et en asphalténes. Ceci se traduit par une
augmentation de la viscosité de la phase bitumineuse. Le liant devient plus élastique et plus
résistant a 1’écoulement [49].
11.5.1 Bitumes modifiés par des élastomeéres

Les elastomeres utilises sont des copolymeéres styrene-butadiéne-styréne (SBS),
styreneisoprene- styréne... Lors du mélange du bitume et du copolymere, les blocs centraux
élastomériques, butadiéne ou isoprene, du polymeére absorbent une partie importante des
huiles malténiques. Sous cette action, ils gonflent occupant un volume 5 a 10 fois supérieur a
celui du volume de départ du polymére. Aucune trace de polymére n’est observée dans la

phase bitume car ce type de polymeére n’est pas soluble dans le bitume.

D’un point de vue composition chimique, Dony et Durrieu ont étudié¢ ’influence de la
nature du bitume de base sur les propriétés des bitumes modifiés par 5 % de copolymére SBS
[50]. Dans cette étude, les auteurs ont seulement changé la nature du bitume de base. Il en
ressort que quelque soit la nature du bitume de base, le taux de gonflement du polymeére est
constant dans les différents cas testes, mais la teneur en asphalténes augmente difféeremment
d’un BmP a I’autre. Elle est multipliée d’un coefficient 1,1 a 1,5. Les composés saturés et
aromatiques diminuent eux aussi dans tous les cas, a des taux variables. Brlé rapporte par

ailleurs que I’aromaticité des malténes joue un réle important sur la compatibilité SBS bitume
[49].

Figure 11.3: Mélanges bitume/SBS a teneur croissante de polymére (microscopie de

fluorescence)
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Outre une influence sur la composition chimique du mélange, la modification aux polymeres
influe sur les propriétés du mélange [49]. Ainsi, comme nous 1’avons vu, la TBA du BmP
differe de celle du bitume pur. Cette augmentation est due :

» d’une part a la masse moléculaire des séquences polystyréne et polybutadi¢ne,

» d’autre part a la teneur en huile saturée du bitume.
La composition du polymeére influe peu sur le taux de gonflement. Selon Brion [26], le taux
de gonflement du polymere varie légérement et en sens inverse de la concentration en styréne
dans le polymere. Le mode de préparation peut aussi avoir une influence sur le taux de
gonflement, notamment les agitateurs et la température d’élaboration du mélange.
La modification du bitume par des élastoméres induit des différences de comportement
rhéologique. Le bitume modifié par le SBS présente, a basse température, une meilleure
flexibilité que le bitume pur. La situation s'inverse a haute température. Le comportement

d’un BmP est plus élastique que celui du bitume pur.

11.5.2 Bitumes modifiés par des plastoméres

Les polymeéres utilisés sont des copolymeéres éthylene-acétate de vinyle (EVA), éthyléne-
acrylate de méthyle (EMA), éthyléne-acrylate de butyle (EBA) et les polyisobutylénes. Les
EVA ayant une teneur en acétate de vinyle de 18 a 33 %, sont particulierement adaptées a la
modification de bitume en vue d’une utilisation en techniques

Routiéres [51]. Brion et Brulé [26] ont mis en évidence un gonflement de la phase polymére
lors de 1’ajout du polymére mais contrairement a ce qu’il se passe avec les élastomeéres, la
phase bitume contient aussi une fraction polymere. 1l y aurait une solubilisation partielle des

plastoméres dans le bitume.

a) Microstructure d'un b) Microstructure d'un bitume  ¢) Microstructure d'un bitume
bitume plastomére a matrice  plastomére a matrice polymeére plastomeére a matrice mixte
bitume continue continue

Fig. 11.4- Descriptif des microstructures de BmP
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Le comportement du BmP dépend de la teneur en plastomere. Ainsi, aux faibles teneurs en
plastomeres (inférieures a 5 %), la modification des propriétés est due essentiellement a
l'augmentation de la teneur en asphalténes de la phase bitume. Dans ce cas, le choix du bitume
d'origine est prépondérant. Les copolyméres d’éthyléne sont qualifiés de semi-cristallins, les
séquences polyéthyléne étant susceptibles de cristalliser. Cette cristallinité est d’autant plus
importante que la teneur en comonomeéres acétate de vinyle est faible. Une augmentation en
comonomeres diminue la cristallinité du liant et augmente sa flexibilité. Cette diminution de
la rigidité du liant est accompagnée d’une amélioration des propriétés a basse température
ainsi que d’une augmentation de 1’adhésivité et de la compatibilité avec les granulats [52]. Par
ailleurs, une augmentation de la masse moléculaire du polymeére s’accompagne :

» d’un mélange plus difficile avec le bitume,

» d’une diminution de la rigidité du liant,

> de propriétés mécaniques améliorées, notamment en traction,

» d’un comportement €lastique plus prononcg.
Ainsi, suivant le choix du plastomere, selon sa cristallinité et sa masse moléculaire, il est
possible d’orienter les propriétés du mélange final. L'addition de PIB (polyisobutyléne) aux
bitumes routiers en diminue la fragilité a froid. L'utilisation conjointe de PIB et d'EVA, telle
que 1’a proposée Lesage [53], permet d'améliorer simultanément le comportement a haute et
basse température par cumul des qualités des 2 polymeres.
Par ailleurs, lors de I’enrobage, Wegan et Brulé [54] ont mis en évidence qu’une partie de la
phase polymeére semble se concentrer autour des granulats. Le reste de cette phase est dispersé
sous forme de globules dans le bitume.
Les BmP modifiés aux plastomeéres ou aux élastoméres ont une susceptibilité thermique plus
faible que le bitume pur de départ. Les propriétés escomptées pour le BmP conduisent au
choix du copolymére a utiliser.
11.5.3 Comparaison
Chappat et Durand [55] ont étudié la modification aux élastomeres et aux plastomeres, via les
essais SHRP, en comparant les indices de plasticité, avant et apres vieillissement. L’indice de
plasticité est défini par la différence entre les températures T1 et T3 caractéristiques des essais
SHRP définis au paragraphe 1.1.1.6.2.2.1. De ce point de vue, il apparait que la modification
par des ¢lastomeres est 2 fois plus efficace qu’une modification aux plastomeres.

L’indice de plasticité obtenu par un liant modifié avec 3.5 % d’élastoméeres (SBS) est en effet
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de 110°C pour un liant vieilli et de 105°C pour un liant neuf. Pour un bitume modifié par des
plastomeres (EVA), cet indice est obtenu avec un taux de plastomeéres ajouté au bitume de 7
%. Cependant il est nécessaire de garder a 1’esprit qu’une modification d’un bitume par des
polymeres est fortement influencée par le bitume de base et par le polymeére utilisé. Les études
sont menées dans des cas particuliers difficilement comparables

11.6 Méthodes de caractérisation du mélange :

De nombreuses techniques analytiques peuvent étre utilisées pour caractériser un
BmP[56]. Ainsi, la spectroscopie infrarouge et la RMN du proton permettent 1’identification
du polymere. La chromatographie sur gel perméable (GPC) peut compléter ces analyses par
un dosage du polymére. Mais 1’utilisation de la GPC implique une détermination préalable de
la nature du polymeére. Les techniques de spectroscopie UV [57] permettent d’observer la
structure des BmP. Eclairé en lumiére excitatrice, le bitume seul n’est certes pas observable.
Mais lorsque le polymére est intimement lié a certains composants de ces bitumes, le
polymére répond a I’excitation par la lumiére UV.

Si les essais traditionnels, pénétrabilité, température bille-anneau, sont parfaitement
adaptables aux BmP, ils ne définissent pas la performance de I’enrobé. La structure du liant
bitumineux modifi¢ dans I’enrobé n’est pas toujours identique a celle du BmP avant
I’enrobage [54]. D’aprés Brilé et coll. [58], les essais les plus acceptables pour la prédiction

des propriétés des enrobés se basent préférentiellement sur 1’approche SHRP.

11.6.1 Les autres modifications

La faible affinité bitume/polymeére diminue considérablement la stabilité au stockage, et
engendre un vieillissement prématuré du liant [59]. Pour pallier a cela, Puls et coll.[60] ainsi
que Planche et coll [61] ont chacun mis au point leur propre procédé de BmP réticulé au
soufre. La réticulation améliore la compatibilité du mélange bitume-polymere, par formation
de ponts soufrés entre les chaines polymeére et des molécules du bitume [7]. La dispersion du
polymere est alors bien meilleure et la solution se rapproche d’une solution homogene. Des
observations au microscope a fluorescence UV soulignent la meilleure dispersion des
polymeres dans les BmP reticulés au soufre (Figure 1-11-a, b). Le phénomene de séparation
de phase est largement diminué. On constate par ailleurs une diminution des probléemes de

rigidité.
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a) Bmp non réticule b) BmP réticule au soufre

Figure 1.5 : Observations en microscopie UV des BmP (grossissement *40)

Cette technique connait aussi certaines limites. Ainsi les produits soufrés utilisés ont une
toxicité importante ce qui se traduit par une corrosion accrue des appareils de mise en oeuvre.
Bralé et coll.[62] préféerent quant a eux un nouveau procédé de fabrication basé sur une
augmentation de la température de 180 a 250°C, lors du mélange du bitume et de
I’¢lastomere. L’augmentation de la température de mise en oeuvre améliore 1’affinité
bitume/polymere sans aucune conséquence néfaste tant au niveau de I’oxydation du bitume
qu’au niveau de ses propriétés mécaniques. Par ailleurs, pour une méme température
d’enrobage, les propriétés mécaniques a basse température sont mémes meilleure que celles
d’un BmP classique. La température bille-anneau est augmentée et la pénétrabilité est
diminuée par rapport a un BmP classique.

De leur cété, Ernst et coll[.63] modifient le bitume avec des polymeres contenant des
fonctions isocyanates libres. Ces polyméres sont formés a partir d’un polyisocyanate, d’un
polydiene-polyol et d’un copolymére d’éthyléne contenant des fonctions hydroxyles. La
réticulation du polymere a lieu apreés compactage par action de ’oxygene de 1’air. Ce liant a
été testé selon les criteres SHRP. Une addition de 10 % de ces polymeéres augmente la
température maximale d’utilisation T1 de 19°C, la température minimale d’utilisation T3 du
liant n’augmentant quant a elle que de 2,3°C. En outre, une moindre sensibilité au kéroseéne a
été mise en évidence. Ce liant est particulierement adapté aux zones ou les températures sont
élevées.

Pour pallier aux problémes de stockage des BmP et aux problémes de toxicité du soufre
évoques précédemment, Dempsey et Bellomy[64] ont ajouté au bitume des amides linéaires
de type R1-CO-N-(CH2)x-N-CO-R2 (éthylene bis-stéramide). L’amide est ajouté a des
bitumes purs, a des taux variant entre 0,5 et 3 % aussi bien qu’a des BmP pour lesquels le taux
d’amide varie de 0,1 a 0,3 %. Ce nouveau liant a été étudié selon les criteres SHRP. Il en

ressort que la température maximale d’utilisation T1 d’un bitume pur modifié par 2,5 %
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D’amide peut augmenter de 18°C alors que la température minimale reste constante. Il est
intéressant de préciser que, lors d’une modification d’un bitume par 2,5 % de polymére et par
1,5 % d’amide, les actions de 1’amide et du polymere se cumulent. Ainsi, I’ajout du polymere
seul permet une augmentation de 6°C de la température maximale d’utilisation T1 définie par
les essais SHRP et une diminution de 6°C de la température minimale d’utilisation T3 définie
par les mémes essais. L’addition conjointe de I’amide et du polymére permet une
augmentation de 6°C supplémentaires de la température maximale T1. L’indice de plasticité,
défini par la différence T1-T3, est, par conseéquent, largement augmenté. Ce bitume modifié
permet a 1’enrobé d’étre moins sensible a 1’orniérage, puisque la température T1 a été
augmentée de 12°C. A froid, il résiste mieux a la fissuration dans la mesure ou la température
T3 a été diminuée de 6°C. Ainsi les effets des deux polymeéres se cumulent.

Shuey et Custer [65] se sont plus particuliérement intéressés aux problemes d’adhésivité. Pour
cela, ils ajoutent préférentiellement 0,1 a 1 % d’extraits végétaux contenant des polyphénols
traités avec de I’ammoniac. Ces extraits Végétaux proviennent essentiellement du quebracho.
Utilisé a chaud, cet additif permet d’augmenter I’adhésivité et la résistance a 1’abrasion.

Par ailleurs, un ajout de 1 % d’extrait de quebracho au bitume augmente la température bille-
anneau du liant de 15°C, diminue de 2 dmm la pénétrabilité. Ainsi, la viscosité du bitume
augmente fortement. De plus, la résistance au désenrobage d’un enrobé fabriqué avec ce
nouveau liant peut augmenter jusqu’a 12 % par ajout de 0,5 % de NPVE (natural
polyphenolic-containing vegetable extract), et atteindre la valeur de 89,7 % de tenue au
désenrobage, par combinaison avec un agent « anti-désenrobage » classique. De plus, cet
ajout permet, en outre, une meilleure stabilité au stockage.

Une autre possibilité de modification [59] de bitume consiste a ajouter un polymeére
inorganique, non oxydant, I’APP (Acide Polyphosphorique) sur des bitumes purs et sur des
BmP. Un ajout de 1,2 % d’APP sur un bitume pur diminue la susceptibilité thermique du liant
et augmente son caractere €lastique. Par ailleurs, le comportement d’un bitume pur modifié
avec 1,2 % d’APP est similaire a celui d’un bitume modifi¢é par 4 % de styréne-
butadiénestyréne (SBS). Une attention particuliére doit étre portée au type de bitume utilisé.
Ainsi, le bitume naphténique est beaucoup plus sensible a la modification a ’APP qu’un
bitume par affinique. L’ APP peut également étre ajouté a des BmP. Ainsi un bitume modifié
par ajout de 3 % de SBS a des caracteristiques rhéologiques similaires a celles du méme
bitume modifié par ajout de 0,5 % d’APP et de 1,5 % de SBS. L’ajout de cet acide

inorganique permet de diminuer la quantité de SBS dans le liant modifié. Ce nouveau liant
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Présente un caractére élastique plus prononce, les propriétés dues au polymeére et a I’APP se
cumulent. pour interpréter ces résultats, les auteurs ont émis 1’hypothése d’interactions APP-
asphaltenes covalentes de type ester. Ainsi les agglomérats d’asphalténes seraient détruits et la
surface des particules polaires dans la phase malténique serait augmentée. L’organisation
colloidale du bitume est modifiée et le comportement rhéologique aussi.

Sainton et coll. [66] ont quant a eux montré les avantages d’un ajout de chaux. Au départ la
chaux est utilisée pour pallier aux problémes d’adhésivité du liant sur le granulat. La chaux
réagit a la fois avec le bitume et avec le granulat, elle modifie ainsi le comportement de
I’enrobé. Outre I’amélioration de la tenue au désenrobage, elle permet une résistance plus
importante aux phénoménes d’orniérage, une plus grande souplesse a faible température et

une meilleure tenue au vieillissement du bitume.
Les modifications du bitume par ajout de polymeéres améliorent donc les propriétés

mécaniques du liant mais ne résolvent pas encore les effets néfastes d’un point de vue

¢cologique et d’un point de vue sanitaire, de la mise en oeuvre du bitume et des enrobés.
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CHAPITRE III
I: PROTOCOLE EXPERIMENTALE ET METHODES ANALYTIQUES

111.1) Introduction :

Ce chapitre est essentiellement constitué de deux parties. La premiere porte sur la
description de la préparation des échantillons et la seconde dans laquelle nous décrivons les
protocoles expérimentaux que nous avons utilisés pour 1’étude de la modification du bitume

par des déchets polymériques.

111. 2) -Problématique

Les chaussées routieres sont en permanence soumises a des sollicitations mécaniques et
Thermiques combinées avec des phénomeénes chimiques qui vont participer, plus ou moins
rapidement selon leurs niveaux de sollicitation, a la dégradation du revétement. Ces éléments,
responsables des dégradations, ont pour origine:
1- les sollicitations du trafic : principalement les effets dynamiques dus aux passages répétées
des poids lourds, les effets statiques lors du ralentissement du trafic et les frottements de
surface pneu-chaussée ;
2- les sollicitations climatiques: entrainant des variations de température au sein des enrobés
Bitumineux. Ces variations sont soit de courte durée (journaliéres) ou soit de longue durée
(Saisonniéres) ;
3- les phénomenes chimiques : dus a ’oxydation naturelle des liants hydrocarbonés, a I’action
Des sels de déverglacage provenant des entretiens hivernaux, et aux dégradations de surface
de la chaussée par le rayonnement solaire. Ces actions diverses, agissant simultanément sur le
revétement bitumineux conduisent aux dégradations couramment observées, notamment:
- les fissurations de surface sous la forme de fissures isolées ou, dans les cas les plus graves,
Sous la forme de faiencage généralisé ;
- les déformations permanentes (ou orniérage) suite a I'accumulation de déformations
Irréversibles ;
- les dégradations de surface sous la forme de polissage des granulats, les dés enrobages et

perte de gravillons, les pelades et les nids de poule.
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Un des phénomenes de dégradation de surface des revétements visible dans des points
singuliers du réseau routier est I’arrachement de granulats a la surface des revétements aprés

un ou plusieurs passages de véhicules lourds (Fig. 1.1).

Figure 111.1-Descriptif des quelques cas de dégradation en surface

Le suivi des points singuliers par les gestionnaires routiers montre que ce probleme
d’arrachement dépend d’un grand nombre de facteurs dont la géométrie de la route, le type
d’essieu, les caractéristiques du pneumatique et du revétement qui constituent la surface

d’échange pour la sollicitation et des conditions environnementales.

Ces exigences se combinent avec celles d’imperméabilité, de résistances mécaniques
(orniérage, fissuration, fatigue) et de tenue au vieillissement, ce qui fait que la meilleure
réponse globale est un compromis, sous la forme de liants bitumineux modifiés ou spéciaux.
Le bitume pur, lorsque son grade est bien choisi pour le produit bitumineux concerné
(enrobé ou enduit) et dans une application donnée répond dans une grande majorité de cas a
I'objectif qui est de garantir des propriétés d'adhésion et des propriétés mécaniques
satisfaisantes dans les conditions de trafic et de climat auxquelles on a affaire.
Les matériaux bitumineux, qui sont des mélanges de granulats et de liant hydrocarboné, sont
de trés loin les plus utilisés pour constituer les enrobés des structures routieres. Dans le
mélange, le liant assume le role d’agent de cohésion entre les particules granulaires pour
former un corps rigide. Les mélanges bitumineux sont thermiquement et cinétiquement
susceptibles, propriétés héritées des caractéristiques du liant hydrocarboné.
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Dans cette situation, on pourra chercher a accroitre la capacité structurelle par I'emploi d'un
liant de plus grande rigidité sans pénaliser la résistance en fatigue par un accroissement de la

teneur en liant ou I'emploi d'un bitume modifié ou spécial.

111.3) Présentation de lieu de stage :

Note travail de fin d’étude a été effectué au sin de I’entreprise NAFTAL Spa est une société
nationale de commercialisation et de distribution de produits pétroliers. La Branche
Carburants, est I’une de ses Branches, qui assure la Satisfaction en produits Aviation, Marine

et stockage des carburants terres des besoins des clientéles nationales et étrangeres.

L’activité de distribution des produits pétroliers a été assurée par SONATRACH jusqu'a
I’application de décret 80-101 Avril 1980 portant création de I’entreprise National de
raffinage et de distribution des produits pétroliers (ERDP).

Entrée en activité le : 1 janvier 1982, elle est chargée de 1’industrie du raffinage et de la

distribution des produits pétroliers sous le sigle NAFTAL.

L’ERDP a été modifié par le décret 87-189 du 25 Aout 1987 qui sépare les activités de
raffinage et de distribution des produits pétroliers par la création de deux entreprises
NAFTAL et NAFTEC.

La raison sociale de la société change suite a cette séparation des activités et NAFTAL
est désormais chargée de la commercialisation et de la distribution des produits pétroliers et

dérives.

A partir de 1998, elle change de statut de devient Société par actions finale a 100% de
SONATRACH.

1.1.  Présentation de ’entreprise NAFTAL

L’entreprise NAFTAL constitue un facteur trés important dans la mise en ceuvre de la
politique énergétique nationale, elle met en place une nouvelle stratégie et un nouveau mode
de fonctionnement qui lui permet 1’évolution dans le marché concurrentiel de plus en plus

ouvert.
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o NAFTAL (I’entreprise Nationale de Commercialisation et de distribution de produits
pétroliers) : Est chargée de la distribution et de la commercialisation des produits pétroliers
sur le Marche national dans les domaines suivants : Distribution, Stockage et
commercialisation des carburants terre et aviation marine, GPL, Lubrifiants, bitumes,

Pneumatique, produits spéciaux.
e Enfutage GPL.
e Formulation des bitumes.
e Transport des produits pétroliers.

Pour assurer la disponibilité des produits sur tout le territoire, Naftal met a contribution

plusieurs modes de transport :

* Le cabotage et les pipes, pour I’approvisionnement des entrepots & partir des

raffineries.
* Le rail pour le ravitaillement des dépdts a partir des entrepots.

* La route pour livraison des clients et le ravitaillement des dépdts non desservis par le

rail.

A T’ére de la mondialisation, Naftal a jugé indispensable la mise en place d’une nouvelle
organisation par ligne de produit (bitumes, lubrifiants, réseaux, logistique, GPL, pneumatique,
Aviation, Marine).

Naftal fournit pres de 13,3 millions de tonnes de produits pétroliers par an, un chiffre

appelé a augmenter avec une demande en constante croissance.

Elle a également mis en place une nouvelle vision stratégique a moyen terme orientée

client avec un plan de mise en ceuvre.

e NAFTEC : chargée du raffinage, a pour mission 1’organisation, la gestion, la

promotion et le développement de 1’industrie du raffinage.

Pour assurer la disponibilité des produits sur tout le territoire, Naftal met a contribution

plusieurs modes de transport :
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* Le cabotage et les pipes, pour I’approvisionnement des entrepOts a partir des

raffineries.
* Le rail pour le ravitaillement des dépdts a partir des entrepoOts.

* La route pour livraison des clients et le ravitaillement des dépdts non desservis par le

rail.

A partir de 1998, NAFTAL change de statut de devient société par actions, filiale 100%
SONATRACH. Son capital social est fixe & la somme 6 650 000 000 DA, il est passe
respectivement a 12 650 000 000 DA en Aout 2002, puis a 15 650 000 000DA en Novembre
2002.

Les nouvelles données économique, NAFTAL opte pour une nouvelle organisation de

direction mixte c¢’est-a-dire une structure par produits et par fonction.

111.4 Démarche globale du I’étude adoptée

Ce travail s’inscrit dans un cadre général de la modification des performances de
bitume en incorporant des déchets polymériques. Afin de répondre a cette problématique,
nous avons adopté une démarche qui porte d’une part sur les choix des matériaux agrosourcés
(huile d’olive) et déchets a recycler et d’autre part sur 1’optimisation d’un procédé de

modification simple et qui garanti la qualité du collage entre le bitume et le granulat lors de

I’enrobés.
Choix et Protocole de la Analyses critiques et
caracteristiques formulation — expérimentales des
des matériaux y résultats
Etude des propriétes Optimisation des Influence de la nature
du mélange paramétrés pour des des polymeres
Etude du principe de performances élevées Influence des températures
la modification et stables
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Figure 111.2 : organigramme de la démarche globale du travail

111.5) Etude expérimentale :
111.5.1) Réactifs :

- bitume de grade 40/50

- acide sulfurique H2S04 a 98 %
- Poudrette caoutchoutée

- Huile d’olive

- polyéthyléne

-toluene

- glycérol
-Eau distillé

111.5.2) Materiels :

- agitateur mécanique

- appareille spectroscopie infrarouge

- appareille de pénétrabilité (E.N.Id.h/1)

- appareille de point ramollissement (E.N.ld.h/1)
- appareille de ductilité

- plaque chauffant

- ballon de 250 ml

- thermometre

- bain marie

- bécher
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111.6) Le Protocole opératoires :

Huile d’olive

caoutchoucs

matériau volcanisé

Bitume

Polyéthylene

Partie expérimentale

Acide sulfurique

Bitume

Bitume modifie

Par élastomere

i

Polyéthyléne

1

Bitume modifie

Par plastomére

Mélange
élastomere et
plastomére

Figure 111.3 Démarche globale de I’étude expérimentale

111.6.1) Etude des caractéristiques des liants modifiés par élastomere :

La premiére partie de la modification concerne le bitume en utilisant mélange caoutchouc.

Préparation de matériau vulcanisé
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111.6.1.1) Préparation de matériau vulcanisé

Pour la modification du bitume, on proceéde tout d’abord a la préparation du matériau

vulcanisé

- matériau vulcanisé a partir du caoutchouc (déchet : pneu ...)

Figure 111.2 : Poudrette caoutchoutée.

Dans une premiére étape, chauffez sous agitation a une température (vitesse de rotation est
de : 1500 rpm) I’huile d’olive avec pourcentage de ( 60% ,65% 70%) et la poudrette de
caoutchouc progressivement avec un taux massique de ( 15% ,10% ,5% )et ( 25% )
acide sulfurique pendant 2.5h, la température est maintenue constante 160 C° . La masse
obtenue est appelée matériau volcanisé, on la désigne sous: MV1, MV2, MV3. Les
échantillons proposés en fonction de leurs compositions, sont décrits dans le tableau suivant :

1 —agitateur
meécanique

2-une tige
3-ballon
4-réfrigérant

5-plaque chauffant

Figure 111.4 : montage de préparation de matériau volcanisé

41



Chapitre 111 Partie expérimentale

Etape 3

Etape 4 etape )

Figure 111.5 : différentes étapes de préparation du materai vulcanisé
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La deuxieme partie de la modification concerne le bitume 40/50 en utilisant un polymere le

caoutchouc la figure I11.5

Huile d olive
Caoutchouc Agjtation Mateéraiu volcanise Bitume modifie
— > )
2.5h 160 T
Acide sulfurique
Bitume 40/50

Figure 111.6 : schéma de préparation d’un bitume modifie par caoutchouc

111.6.1.2- modification du bitume par plastomére

La deuxieme partie de la modification concerne le bitume 40/50 en utilisant un polymeére le
Polyéthylene. Cette étude consiste a déterminer le temps de malaxage, la température, la

Pénétrabilité, la TBA et la ductilité.

Bitume
chauffé
Agitation
Biturme modifié
————»
Polyéthyléne 160 C°_2h

Figure 111.7: Schéma de préparation d’un bitume modifié par polyéthyléne
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Chauffer tout d’abord le bitume (95% masse) jusqu’a 110 C° et sous agitation (15 min),
dans un réacteur thermostat ferme, incorporer 5 g le polymere (le polyéthyléne PE (sachet)

pendant 2h

Figure 111.8 : différentes étapes de préparation un mélange plastomere
111.6.1.3- mélange élastomeére et plastomere
Le bitume peut aussi &tre modifié par adjonction d'un mélange des polymeres (par exemple :

Un élastomére et d'un plastomeére). Ces liants fortement modifiés peuvent étre utilisés dans
divers types d'enrobés de couche de roulement sur des sites fortement sollicités Pour lesquels
on attend une amélioration importante des resistances a la fissuration et a L’orniérage. Dans le
cas de cette étude, on procéde a la préparation d’un mélange bitumineux Modifié par un

élastomeére (caoutchouc butyle) et une polyoléfine (polyéthyléne).
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3-a Préparation des échantillons

Dans une premiére étape on procede a la préparation du matériau vulcanisé comme est
précisé Plus haut (Mv1, Mv2, et Mv3). Les liants-MV situent et PE de (0-5 %) sont tout

d'abord bien agités afin d'assurer une bonne homogénéité du fluide pendant une durée de
temps de minimum 2h.

Etape 1 Etape 2 Etape 3

Etape 3 Etape 6 Etape 7

Figure 111.9: différentes étapes de préparation un mélange élastomere
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I11. 7 Méthode d’analyse spectrale
111.7.1 Analyse par spectroscopie infrarouge

Nous avons utilise un appareil dans intervalle 500-4000 cm’, la spectroscopie infrarouge
permet de déterminer les vibrations des molécules caractéristiques les fonctions chimiques,
lorsque 1 énergie apportée par le faisceau lumineux correspond a 1’énergie de vibration de la
molécule, cette dernier absorbe le rayonnement et une diminution de I’intensité réfléchie ou
transmise est énergeétique, le domaine infrarouge entre 4000 cm™ et 400 cm™ correspond au

domaine d’énergie de vibration des molécules .

Cette technique d’analyse peut aussi permettre d’observer la création de nouvelles liaisons
chimique, elle permet précisément de déterminer la présence de groupement fonctionnel dans

les molécules organiques et les structure de certaines molécules simples

Figure 111.10 : spectrométre IFIR de model JASCOIFTR-4100
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Figure 111.11 : Pesteuse figure 111.12 : Pastie de KBr

111.7.2 Détermination de la pénétrabilité a ’aiguille
Principe

La caractéristique présentée sous le nom de pénétrabilité représente, exprimée en dixiémes
de Millimetre (0,1 mm), la mesure de la pénétration dans un échantillon de bitume, au bout
d’un temps de5 secondes, d’une aiguille dont le poids avec son support est de 100 g. La
pénétrabilité la plus couramment utilisée est celle qui est mesurée a 25 °C. A une température
donnée, plus le bitume est dur, plus la valeur de sa pénétrabilité est faible. Ce test permet de
Déterminer la consistance des bitumes et des liants bitumineux au moyen d’une aiguille de
référence Pénétrant verticalement dans un échantillon de liant, suivant des conditions

parfaitement définies. La Profondeur de pénétration est exprimée en dixiemes de millimétre.

Figure 111.13 : Appareille de pénétrabilité
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111.7.3 La Température de ramollissement Bille et Anneau (TBA)

C’est la température pour laquelle une bille d’acier s’enfonce a travers un disque de
bitume contenu dans un anneau de métal dans des conditions définies de fabrication et d’essai.
A cette température, le bitume présente une structure interne telle que les contraintes
auxquelles il est soumis, par les conditions méme de 1’essai, sont suffisantes pour permettre
une déformation irréversible, elle-méme définie.

Pour cela, une bille d’acier est placée sur un anneau de cuivre rempli préalablement de bitume
; I’ensemble est plongé dans un bain dont la température est élevée de 5°C par minute : la
température de ramollissement est celle a laquelle la bille, entrainant la membrane de bitume,
atteint un repére fixé. De bonnes corrélations s’existent entre la Température de
ramollissement Bille et Anneau (TBA).et la résistance a 1’orniérage pour les bitumes purs

(conventionnels).

ANALTE AT RO
AOLASSENLY
D BLE A

UTOMA"'I: =la il ‘

Figure 111.14 : Appareille de TBA
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> Détermination de la ductilité

On mesure la ductilité des bitumes au moyen d'un ductilimétre standard a la température
de 25°C et a la vitesse d'allongement de 5 cm par minute.
L'essai se fait dans de I'eau pour éliminer en majeure partie I'effet de pesanteur. On
Effectue les mesures sur des éprouvettes en forme de 8.
En effet, une éprouvette est moulée dans des conditions et dimensions normalisées.
L'éprouvette est ensuite amenée a la température normalisée de I'essai, et étirée selon un
Taux de vitesse déterminé jusqu'a ce que le fil reliant les deux bouts se coupe.
L'allongement en centimetres, au moment ou le fil du matériau se coupe, est désigné

Comme étant la ductilité

Figure 111. 15 : Appareille de ductilité
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IVV.1.Introduction :

Dans ce chapitre, on propose de déterminer dans un premier temps quelques propriétés des
matériaux utilisés dans cette étude. La deuxiéme partie de ce chapitre porte sur la
détermination des différentes propriétés du bitume modifié tels que : pénétrabilité, TBA et
ductilité. Les propriétes étudiées dans les cette partie fourniront les informations utiles pour
I’interprétation des résultats de mesure qui seront exposés juste aprés et permettent

d’optimiser les parameétres opératoires procédé de fabrication du bitume modifié.

IVV.2) Propriétés des matériaux utilisés dans cette étude

1V.2.1) Propriétés physiques chimiques du bitume

Les matériaux utilisés ainsi que les essais réalisés sont dans le tableau IV.1 Le bitume

utilisé est un bitume de grade 40/50.
Tableau 1V.1 : propriétés du bitume 40/50

1/10mm NA5192

(o NA2617 53
g/lcm?® NA5224 1.00a11
C° NA1440 > 250
cm NA5223 > 60
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IVV.2.2) Propriétés de polyéthylene

Le polyéthylene utilisé dans cette étude provient des déchets polymériques (sachets) dont les

caractéristiques sont présentées dans le tableau suivant :

Tableau 1V. 2 : Propriétés de polyéthyléne

16.2 MPa 12
0.91-0.96 g.cm™
330a410cC°
341 C°
(C2H4)

1VV.2.3) Propriétés des pneus en caoutchouc
Le caoutchouc utilisé dans cette étude provient du broyage de pneus. Ces caractéristiques

sont présentées dans le tableau suivant :

Tableau IV.3 : Propriétés des pneus en caoutchouc

IV.2.4 : Caractéristiques d’huile d’olive
L’huile d’olive utilisée est une huile d’olive algérienne récoltée au niveau TIZI-OUZOU.

Le tableau suivant illustre les différentes propriétés de cette huile.
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Tableau IV.4 : propriété huile d’olive

Entre 5 et 10 C°

300 C°

0.914 - 0.918 g.cm™

225C°

1VV.3) Etude des bitumes modifiés par polymere :

1V.3.1) Bitume modifié par caoutchouc

Le bitume routier pur 40/50 a été modifié par caoutchouc selon le protocole opératoire
cité précédemment. Le tableau suivant donne la composition en pourcentage massique des

échantillons de matériau vulcanise (agitation : 1500rpm, température =160 C°, et temps 2.5h).

Tableau 1V.5 : Compostions élémentaire des échantillons

60% 25%
65% 25%
70% 25%

Les trois matériaux vulcanisés synthétisés précédemment sont incorporés dans le bitume
routier pur 40/50 afin d’évaluer leur performances sur la qualité de ce dernier. Le tableau

suivant présente le pourcentage massique d’incorporation dans le bitume 40/50 pur
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Tableau IV.6 : Compostions élementaire des liants bitumineux modifiés

Echantillons bitume Matériau vulcanisé
BMV1 95% 5% MV1
BMV2 95% 5% MV2
BMV3 95% 5% MV3

Aprés avoir modifié le bitume pur 40/50, les tests conventionnels (pénétrabilité, TBA) ont
été effectues. Le tableau suivant présente les résultats obtenus pour chaque modification par le

matériau vulcanisé.

Tableau 1V.7 : Propriétés du bitume modifié par caoutchouc a différents pourcentage de

matériau vulcanisé

Echantillons TBA (C°) Pénétrabilité Ductilité (cm)
(0.1mm)
BMV1 59 45 62
BMV2 52 41 47
BMV3 50 35 40
BN TEA (C°)

I pénétrabilité (mm
I ductilité (cm)

[0
o
|

ductilité (cm)
w » 4]
o (=] o
1 1 1

TBA (C°)
pénétrabilité (mm)
3
|

-
o
|

o
|

BMV2 BMV3
ECHANTILLONS
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Figure V.1 : évolution des propriétés des bitumes modifiés par caoutchouc en fonction de

taux du matériau vulcanisé (conditions : agitation 1500 rpm ; T =160 C° ; temps 2.5h.)

Considérons tout d’abord la figure IV.1 qui représente I’évolution du grade
(pénétrabilité) et de la TBA des bitumes issus de procédé de modification (Protocole 2,
conditions : agitation 1500 rpm, température =160 C°.; temps =2.5 h.) en fonction des
additifs utilisés & 5 %. A I’exception de I’additif MV3 du bitume qui présente des propriétés
inférieures a celle du bitume d’origine. L’analyse de la figure 1V. 1 montre que ce bitume
présente des effets de vieillissement caractérisés par une diminution du grade (pénétrabilité) et
une augmentation de la température bille anneau(TBA) par rapport au bitume d’origine. Tous
les autres bitumes présentent des grades quasi-identiques au bitume et des températures de

ramollissement plus élevées, comparés au bitume d’origine.

IV. 4 Optimisation des parametres opératoires sur la modification du bitume :
IV.4.1 Influence de taux d’ajout du matériau vulcanisé sur la modification du bitume

par élastomere

Le protocole expéerimental réalisé pour la modification du bitume par caoutchouc est
décrit dans la section modes opératoires du chapitre précédent. Les résultats obtenus sont

présentés dans le tableau suivant

Tableau 1V. 8: Influence de la quantité MV sur la modification du bitume

Taux du 0 1 2 3 4 5
MV
TBA (C°) 35 39 41 44 53 61
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TBA (C?)

2 3
taux d'addition MV

Figure IV. 2 : (Conditions : agitation 1500 rmp T=160 C°. temps = 2.5h)

En général, les mélanges de bitume et caoutchouc sont, a I'échelle de la microstructure, des
systemes a deux phases COmposes :
* d'une phase riche en polymére qui contient le polymeére et une partie des malténes du bitume
absorbée par le polymere ;
« d'une phase riche en asphalténes contenant tous les constituants du bitume qui n‘ont pas été
absorbés par le polymére, en particulier les asphalténes.
Concernant le volume de la phase polymere peut absorber des constituants du bitume jusqu'a
environ 9 fois son volume, mais cette capacité d'absorption décroit avec l'augmentation de la
concentration. La figure IV.2 montre I'évolution de la TBA en fonction de la teneur en
polymere. On observe une augmentation de TBA avec l'accroissement de la teneur en
polymere. Cela dépend de la nature chimique du bitume et ces propriétés. En effet, une tres
faible teneur en polymeére conduit, pour le bitume, a un parametre de solubilité trop faible
pour qu'il présente une bonne compatibilité. Si la teneur en caoutchouc est forte, le parametre

de solubilité du bitume est trop grand et la compatibilité n'est pas optimale non plus.

1V.4.2 Influence du temps d’agitions sur la modification du bitume
Le protocole expérimental réalisé pour la modification du bitume par caoutchouc est
décrit dans la section modes opératoires du chapitre précédent. Les résultats obtenus sont

présentés dans le tableau suivant
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Tableau I1V.9 : influence du temps d’agitations sur la modification du bitume

(— MV |

TBA(C°)

1,0 1,5 2,0 2,5 3,0
temps (h)

Figure 1V. 3 : influence du temps d’agitations sur la modification du bitume

(Conditions : agitations 1500 rpm, T= 160 C° ; temps =2.5h.)

D’aprés la figure 1V.3, on remarque que TBA augmente avec I’augmentation du temps du
procedé, puis elle se stabilise a partir du 3h.
Le tableau suivant présente I’évolution de la pénétrabilité en fonction du temps de
modification du bitume.

Tableau 1V. 10 : L’évolution de la pénétrabilité du bitume modifie en fonction du temps

37 40 45 48 49
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50
48]
46
44 ]
42 ]

40

pénétrabilité (mm)

38
36

34

T T T T T T T
1,0 1,5 2,0 2,5 3,0 3,5 4,0

temps (h)

Figure IV.4: (Conditions : agitations 1500 rpm, T= 160 C° ; temps =2.5h.)

La figure IV. 4 suivantes décrivent I'évolution de la pénétrabilité (a 25 °C) en fonction du

temps de fabrication. A cet effet, on remarque qu’a partir du 3h, la pénétrabilité devient

quasiment-constante se qui fait augmenter sensiblement la consistance du liant.

IV. 3.3 Influence de la température du sur le procedée de modification du bitume

Le protocole expérimental réalisé pour la modification du bitume par caoutchouc est

décrit dans la section modes opératoires du chapitre précédent. Les résultats obtenus sont

présentés dans le tableau suivant : tableau 1V.11

Tableau V.11 : influence de la température sur la modification du bitume

T (C°) 100 120 140 160 180 200

220

pénetrabilité 35 38 40 45 48 43

41
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pénétrabilité (mm)

140 160 180

température (C°)

Figure IV.5: influence de la température sur la modification du bitume

(conditions : agitations 1500 rpm, T= 160 C° ; temps =2.5h.)

D’aprés la figure IV.5, on constate que la pénétrabilité du bitume augmente avec
I’augmentation de la température de procédé de fabrication jusqu’a 180°C, puis elle décroit.
Cela peut étre expliqué par la vitesse de diffusion du bitume dans les particules de polymere
qui augmente avec la température et modifie le moment ou le cisaillement devient efficace.

Mais a des températures plus élevées, la stabilité thermique du polymére sera affectée.

Conclusion :

Les parameétres opératoires optimisés par la modification du bitume par élastomere sont le
temps 3h, MV1 (60% huile d’olive+15%caoutchouc+25% H2S04) et 5%MV1+95%bitume a
T=180C".

Le tableau suivant présente les caractéristiques du bitume modifié par caoutchouc :
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IV.41Influence de la température de service sur la modification du bitume par

caoutchouc :

Le bitume synthetisé par le procédé précédent (conditions optimisés : 95% bitume+5%MYV,
Agitation 1500, t=3h, T=180 C°) subira des tests conventionnels de mesure de pénétrabilité a
différente température. Le tableau suivant illustre les résultats obtenus.

Tableau IV. 12 : évolution de la penétrabilité en fonction de température

Température 10 20 30 40 50 60
(C°)
Pénétrabilité 8 15 23 37 47 52
(*0.1mm)
60 o
50 +
‘T 40+
E
2 30
% 20
= 10
0 T T T T T v T ¥ T v T
10 20 30 40 50 60

température (C°)

Figure IV. 6 : évolution de la pénétrabilité en fonction de température

Condition : agitations 1500 rpm, T= 160 C° ; temps =3h)

D’apres la figure IV.6, la pénétrabilité du bitume modifi¢ augmente avec I’augmentation de

la température, cela détermine la consistance a haute température du bitume en plein service.
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IVV.5 modification du bitume par polyéthyléne

La modification du bitume par polyéthyléne est effectuée selon le mode opératoire décrit dans
le chapitre suivant.

IV.5.1 Influence du taux d’ajout de polyéthyléne sur la modification du bitume

Le tableau suivant illustre les résultats obtenus de la modification du bitume par
polyéthyléne a des différentes quantités.

Tableau V.13 : influence du taux d’ajout de PE sur la modification du bitume

Taux 1 2 3 4 5 6 7
d’addition
PE (%)
TBA (C°) 58 60 61 69 73 70 65
pénétrabilité 43 45 50 57 64 60 59
H TBA (C°)

E pénétrabilité (mm

TBA(C°)
pénétrabilité (mm)

3 B 5 7
taux d'addition PE (%)

Figure 1V.7 : influence du taux d’ajout de PE sur la modification du bitume

(conditions : 1500 rpm T=160 C°, temps =2 h)

La figure IV.7 montre I'évolution des propriétés physiques des bitumes routiers modifiés,

I'addition de polyéthyléne entraine une diminution de la pénétration, une augmentation de la
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température de bille et anneau, et une diminution de la susceptibilité thermique. L'amplitude

de la modification est fonction de la teneur en polymére comme le montre la figure

précédente. On peut remarquer que la transition qui s'opére autour de5 % de copolymere entre
les systemes a phase continue bitume (moins de 5 % de polymére) et ceux a phase continue
polymére (plus de 5 % de polymere) s'accompagne d'une augmentation plus rapide de la
température de ramollissement bille et anneau. Cela s’explique par la solubilité¢ de polymere

dans le bitume et sa cristallinité.

IVV.5.2 Caractéristique du bitume BMPE

Le tableau suivant montre les résultats des tests conventionnels effectués sur le bitume

modifié par polyéthyléne.

Tableau. 1V.14 Le tableau suivant présente les caractéristiques du bitume modifié par

polyéthyléne

Pénétrabilité 64
TBA C° 73
Ductilité cm 65

Bitume modifié par mélange (MV+PE) :

Conditions : Les paramétres opératoires optimisés par la modification du bitume par

plastomere sont le temps 2h, (5 % PE+95 % bitume)
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IV.6 mélange de bitume élastomere plastomere

80 ' f 9 ____ Bitumepur
C-cl
ar MV

-0l __ Bitume +PE
[-]
g __toluéne
E
kil
= —Bitume +MV+PE

0O-H

Figure IV .8 Spectre infrarouge
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Conclusion géneérale et Perspectives

L’objectif de ce travail a porté sur I’étude de I’incorporation des déchets polymériques type
caoutchouc des pneus et sachet type Polyéthylene dans la formulation des enrobés routieres.
C’est dans ce but que nous avons optimisé les parametres opératoires d’un procédé de

modification de bitume par polymére.

Les objectifs recherchés par la modification des bitumes par des polymeres sont multiples. Il
s’agit avant tout de modifier le comportement aux températures extrémes atteintes par la
chaussée : conserver une consistance suffisamment élevée aux hautes températures pour éviter
ressuages et déformations permanentes, diminuer la fragilité a basse température pour éviter
fissurations et arrachements de gravillons. Ces objectifs dépendent aussi des domaines
d’application et des techniques projetés : enduits superficiels, tapis minces, enrobés drainants,
couches de roulement pour routes a trafic intense, couche d’assise pour routes a trafic intense,

membranes anti-fissures, chapes d’étanchéité d’ouvrages d’art.

L’approche adoptée est la modification par un plastomére (polyéthylene) provenant des
sachets et d’un élastomeére (caoutchouc) des pneus. En effet, les liants modifiés obtenus par
adjonction de ces deux polymeres, d'aprés cette étude, apporte une solution technique
satisfaisante a certains problémes particuliers liés aux chaussées routieres. Les déchets
polymériques recyclés dans les bitumes peuvent étre considérés comme des alternatives

valables a partir de points de vue a la fois environnementaux et économiques.

Plusieurs perspectives peuvent étre ouvertes au terme de cette étude pour affiner d’avantage la
compréhension du comportement des enrobés bitumineux modifiées. Il est nécessaire pour

optimiser parfaitement ce liant de mener des études complémentaires :

- une ¢tude du vieillissement de ce mélange bitume/polymere qui permettra d’évaluer le
vieillissement de 1’enrobé sur la route,
- une étude des propriétés mecaniques des nouveaux enrobés contenant de 1’huile

végétale,



- de nouvelles études complémentaires concernant le recyclage devraient permettre de
finaliser le mode opératoire a utiliser dans le cadre d’un enrobé vieilli afin de
remobiliser au mieux le bitume de 1’enrobé a recycler, notamment en allongeant la
période de mdrissement du nouvel enrobé.

- De Compléter toute étude physico-chimique des bitumes par une étude rheologique et

économique
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Résume

Les exigences sur la qualité des chaussées ne cessent de s’accroitre répondant a des charges et a des vitesses
de roulement de plus en plus séveres. Il a fallu donc se pencher de fagon sérieuse sur 1’étude des structures
de chaussées aussi bien au niveau de la formulation des matériaux qu’au niveau du
dimensionnement.L’objectif de ce mémoire de fin d’étude est de formuler un liant bitumineux par des
déchets polymériques. Le degré de la modification dépend des caractéristiques du bitume, la nature de
polymere et sa composition, ainsi que le procédé de préparation des bitumes modifiés.

En optimisant le taux de polymeére, nous avons mis au point une formulation de liant adaptée chaussées
routieres par 1’ajout d’un élastomere et plastomere qui permet d’améliorer les caractéristiques du bitume
conventionnel. Une étude analytique poussée du bitume et du bitume modifié par IFTIR a également été
réalisée.

Mots clés : bitume modifié, polymeére, caoutchouc, pénétrabilité, TBA, rhéologie.

Abstract

The demands on the quality of pavements are constantly increasing in response to increasing loads and
rolling speeds. It was therefore necessary to consider seriously the study of pavement structures both in
terms of the formulation of materials and dimensioning.

The objective of this thesis is to formulate a bituminous binder by polymeric remains. The degree of
modification depends on the characteristics of the bitumen, polymer and composition, as well as the process
for preparing the modified bitumens.

By optimizing the polymer rate, we have developed a suitable binder formulation for road pavements by
adding an elastomer and plastomer that can improve the characteristics of conventional bitumen. A thorough
analytical study of bitumen and modified bitumen by IFTIR was also carried out.

Keywords: modified bitumen, polymer, rubber, penetrability, TBA, rheology.
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