Etude de la modification
de trois bitumes brésiliens

RESUME

Cette étude porte sur les possibilités de
modification de quelques bitumes brésiliens,
par un polymere disponible dans ce pays, et
les changements obtenus. Elle améliore ainsi
les qualités intrinséques du liant modifié.

Cette étude consiste a caractériser, a I'aide
d'essais conventionnels et de la rhéologie
dynamique, les bitumes de base, leur évolu-
tion a I'enrobage et les liants modifiés. Ces
résultats sont interprétés en termes de
détection et de quantification de la modifica-
tion et de propriétés d'usage des liants et
liants modifiés.

L'effet du polymeére se détecte aisément par
comparaison des espaces de Black, qui
montrent les modifications structurelles.
Celles-ci se traduisent par une augmentation
de rigidité a température de service élevée et
une diminution de la susceptibilité.

Sur un plan plus général, cette étude permet
de préciser I'importance du choix du bitume
de base, dont les caractéristiques structu-
rales et rhéologiques influent considérable-
ment sur celles du bitume modifié. Cela
implique que les changements les plus spec-
taculaires ne sont pas forcement les plus effi-
caces et que la formulation doit s’effectuer en
fonction des caractéristiques a atteindre et
non de l'intensité de la modification.

Cela implique également que le bitume
modifié ne doit pas étre comparé a son bitume
de base, mais au liant que I'on aurait choisi en
'absence de possibilité de modification.

L'examen des facilités de stockage et de
transfert de masse a été négligé, faute de
connaissances des matériels et des
contraintes de chantier existant au Brésil,
mais la commodité d’emploi doit étre prise
en compte lors de la formulation.

MOTS CLES : 37 - Bitume - Polymére -
Brésil - Essai - Structure (physicochim.) -
Enrobage - Sensibilité - Ormniére -
Température - Rigidité - Fissuration - Fatigue
(matér.) - Composition du melange -/Liant
modifié.
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Introduction

Cette étude s’inscrit dans le cadre d’un programme de
coopération entre la Société francaise d’Exportation
des ressources éducatives et le Conseil national de
Développement scientifique et technologique du Brésil.

L’étude a consisté a caractériser, a ’aide des essais
conventionnels et de la rhéologie dynamique :

— des bitumes purs,

— leur évolution a I’enrobage, simulée selon le test
Rolling Thin Film Oven Test (RTFOT),

— les liants obtenus aprés modification avec un poly-
mere utilisé au Brésil (Coperflex TR 2040),

et a interpréter les résultats obtenus, compte tenu de
notre expérience, en termes de :
— détection et quantification de la modification,

— propriétés d’usage des bitumes purs et des liants
modifiés.

Bitumes testés

Trois bitumes ont été testés :

— le bitume 85/100 Réduc, qui provient de la raffinerie
Réduc de Rio-de-Janeiro,
~ le bitume 50/60 Asfor, qui provient de la raffinerie
Asfor de Fortaleza-Cearc,
— le bitume 50/60 Rlam, qui provient de la raffinerie
Rlam de Mataripe-Bahia.

Le premier est un bitume obtenu par désalphaltage et
additionné d’huiles aromatiques. Les deux autres sont
obtenus par distillation directe sous vide.



Résultats obtenus sur les bitumes

Caractéristiques usuelles

Les caractéristiques usuelles sont résumées dans
le tableau L

TABLEAU |
Caractéristiques usuelles des bitumes testés
Bitumes
Tests

Réduc Asfor Rlam

pénétration a 15 °C 23 21 20

pénétration a 20 °C 41 35 33

pénétration a 25 °C 77.5 60 53

pénétration & 30 °C 138,5 91 85
pénétration a 35 °C 223,5 150 138
le,. —-144 -0,39 - 0,29
- - 1,51 - 0,52 - 0,57

Taa (°C) 45 51 52
Asphalténes (%) 9 15,6 16,3
densité 1,046 1,030 1,040

Les bitumes Réduc et Asfor pourraient rentrer
dans la catégorie des 50/70 et 70/100; par
contre, le bitume Rlam présente une température
de ramollissement (T_,) trop élevée pour le
grade 50/70 des bitumes francais [1].

Toutefois un examen plus attentif montre que :
— I’indice de pénétrabilité (IP) du bitume Réduc
est trés faible, ce bitume est donc trés suscepti-
ble, ce qui ne surprend pas compte tenu de son
mode d’élaboration ;

— la température de ramollissement du bitume
Asfor se place juste a la limite haute de I’inter-
valle admis.

Caracteristiques rhéologiques

Sur les bitumes purs, avant toute évolution, on
peut s’intéresser a :

— la structure, estimée grice a la représentation
de Black, car on sait que les évolutions les
plus importantes a l’enrobage se produisent
généralement sur les bitumes les plus structurés
(21, [31;

— la sensibilité a I’orniérage, dont l'indicateur
le plus pertinent semble étre la partie imagi-
naire de la complaisance complexe J" [4], [5],
[6] et [7].

Représentation de Black

Lareprésentation de Black, obtenue par élimination
de la température et de la fréquence entre la norme
du module et I’angle de phase, a été construite pour
les trois bitumes (fig. 1). Cette forme de courbe
maitresse nous permet de voir que :

— les courbes de Black de ces trois bitumes pré-
sentent une bonne unicité. Ils ne contiennent
donc pas ou peu, a priori, de produits (agglomé-
rats d’asphalténes, paraffines, etc.) susceptibles
de fondre ou de se fractionner sous 'effet de la
température et de la fréquence [3] ;

— les bitumes Asfor et Rlam ont une structure et
une susceptibilit¢é thermomécanique sensible-
ment équivalentes. De ce point de vue, ils corres-
pondent aux bitumes frangais actuels ;

— le bitume Réduc est moins structuré et plus
susceptible.

On peut définir le parametre de structure [8], [9]
par la formule :

R = log (B*g) / E*s)
~ E* g : le module correspondant a I’angle = 0°,
c’est-a-dire celui obtenu a fréquence infinie,
— E*_ys, : le module correspondant a I’angle = 45°,
c’est-a-dire celui obtenu lorsque la pulsation est
égale a I’inverse du temps moyen de relaxation.

On peut voir, sur le tableau II, que le facteur R
du liant Réduc est trés inférieur a celui des deux
autres.

TABLEAU 1
Parameétre de structure des 3 bitumes brésiliens
Bitume Réduc Asfor Rlam
By (Pa) 2,03.10° 2,78.10° 2,26.10°
Eeus)(Pa) 1,32.10° 7,26.107 5,38.107
R 1,19 1,58 1,62

Complaisance complexe

La figure 2 représente l’inverse de la partie
imaginaire de la complaisance complexe J" a
7,8 Hz, pour des températures variant de 40 a
70 °C.

Le bitume Réduc présente une complaisance J"
plus grande et plus fortement croissante avec la
température que les liants Asfor et Rlam.

Dans les avis techniques sur les liants modifiés
[10], on considére que la borne destinée a
limiter les risques d’orniérage se place, pour les
liants purs, aux environs de 1/ J" = 3.10% Pa en
traction compression (IG*| / sin = 10* Pa en
cisaillement).
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Cette valeur serait atteinte entre :

® 59 et 60 °C pour le bitume Réduc,
® 68 et 69 °C pour le bitume Asfor,
® 68 et 69 °C pour le bitume Rlam.

La bonne utilisation de ces liants voudrait que I’on
ne les utilise que pour des sites ol la température
de la chaussée ne dépasserait pas ces limites.

Remarque

Les figures 1 et 2 ainsi que les valeurs de R
montrent que les caractéristiques rhéologiques
des bitumes Asfor et Rlam sont trés proches et
different notablement de celles du bitume Réduc.

Evolution a I'enrobage

Caractéristiques usuelles

Comme le montre le tableau III, tous ces bitumes
sont conformes aux normes frangaises en ce qui
concerne leur évolution au RTFOT.
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Toutefois on peut remarquer que :

— le bitume Réduc évolue fort peu,
— I’évolution du bitume Rlam se place a la limite
de 'intervalle acceptable [1].

TABLEAU Il
Caractéristiques usuelles des bitumes
apres RTFOT

Bitumes
Tests
Réduc Asfor Rlam
pénétration a 25 °C 52 32 33
Tga (°C) 48 59 60
oo —1,62 —0,28 0,07
ATga (°C) 3 7.5 8
pénétration résiduelle 67 52 62
(%)
perte de masse (%) < 0,01 0,5 < 0,01




Caractéristiques rhéologiques

On s’intéresse essentiellement i :

— la variation de structure due a l’évolution a
I’enrobage,

— la sensibilité a I’orniérage,

— la fissuration a basse température et la fissura-
tion par fatigue thermique.

Représentation de Black

Les courbes de Black (fig. 3) du bitume Réduc,
avant et aprés RTFOT, sont équivalentes, le
module correspondant a 45° étant, dans les deux
cas, voisin de 1,5.10® Pa. Structure et susceptibi-
lité n’évoluent donc pas de fagon significative.
Cela confirme les valeurs trouvées sur 1'IP
Pfeiffer.

=

L’évolution a I’enrobage simulé affecte les
courbes de Black (fig. 4 et 5) des bitumes Asfor
et Rlam, qui se structurent légérement. Le
module correspondant a un angle de 45° passe
respectivement de :

e 10% 2 8.10" Pa pour le bitume Asfor,
e 8.107 2 4.,5.10” Pa pour le bitume Rlam.

Complaisance complexe

La figure 6 représente I’inverse de la partie imagi-
naire de la complaisance complexe J" a 7,8 Hz et
pour des températures variant de 40 a 80 °C. On
peut encore constater, comme précédemment, que
le bitume Réduc présente des valeurs de 1 / J"
plus faibles et plus fortement croissantes avec la

température que les liants Asfor et Rlam.

Dans les avis techniques sur les liants modifiés,
on considére que la borne destinée a limiter les
risques d’orniérage se plagait, pour les liants
apres enrobage, aux environsde 1 /J" = 9.10* Pa
en traction-compression.

Cette valeur serait atteinte entre :

® 56 et 57 °C pour le bitume Réduc,
® 68 et 69 °C pour le bitume Asfor,
® 66 et 67 °C pour le bitume Rlam.

On peut voir que les températures critiques res-
tent sensiblement identiques a celles données au §
Complaisance complexe a propos des bitumes tels
quels. Cette concordance tend a prouver que, dans
cette zone de température et de fréquence, 1’évo-
lution a ’enrobage se traduit sensiblement par un
triplement de 1 / J", hypothese faite lors de la
rédaction du guide pour des avis techniques.

Angle de phase

La variation de I’angle de phase en fonction de la
température est donnée sur la figure 7. A 7,8 Hz,
un angle de 45° correspond a :

e 13°C pour le bitume Réduc 70/100 apres
RTFOT,

e 21 °C pour le bitume Asfor 50/70 aprés RTFOT,
e 21 °C pour le bitume Rlam 50/70 aprés RTFOT.

A priori, sous le climat francais, on ne peut
guere s’attendre a une évolution de plus de
10 °C, pour des bitumes de catégories 35/50 et
50/70, lors du vieillissement in situ. Dans ces
conditions, les risques de fissuration par le haut
sont faibles [11]. Bien entendu cela ne préjuge
pas des évolutions sous le climat brésilien.

Remarque

S’agissant de bitumes destinés au climat brési-
lien, nous n’avons pas cherché a examiner les
risques de fissuration a basse température.

Toutefois, la figure 7 nous montre qu’a 7,8 Hz,
I’angle de 27° [4], [5] est obtenu pour des tempé-
ratures comprises entre 2 et 4 °C selon le bitume.
Cet angle de 27° correspond a une pente de 0,3
pour les isothermes de la norme du module (en
coordonnées logarithmiques), valeur du coeffi-
cient m spécifiée par le SHRP.

En appliquant les procédures décrites dans les
avis techniques [9], [10], cela nous amenerait a
des températures critiques inférieures a — 20 °C.

Modification par addition
de polymeres

La modification a été effectuée par addition de
5% d’un polymere commercialisé au Brésil
sous le nom de Coperflex TR 2040. Nous avons
étudié :

— la modification en elle-méme,

— les caractéristiques d’usage des bitumes modi-
fiés, en s’attachant essentiellement, dans le cas
particulier du Brésil, aux risques d’orniérage, et
aux risques de fissuration par fatigue thermique.

Mise en évidence de la modification

La comparaison des figures 1 et 8 montre nette-
ment les modifications obtenues par addition de
Coperflex TR 2040.

Dans le cas du bitume Réduc et pour des
modules équivalents, dans la plage allant de 10°
4 10° Pa, I’angle de phase est diminué d’environ
10° ; en outre, il reste sensiblement constant. Le
bitume Réduc modifié aurait pour cette plage de
module le comportement d’un corps parabolique.
En effet, le module complexe d’un tel corps peut
s’écrire :
E* = K o% eiTtO(/Z = |E*| eiﬂ:ot/2

o étant la pulsation et o une constante comprise
entre O et 1.
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Cela entraine :

m=dlog (IE*|)/dlogf=dlog (IE*)/dlog®=
oetd=mno/2

L’addition de 5 % de Coperflex aux liants Asfor
et Rlam provoque également une nette modifica-
tion. Elle est toutefois moins spectaculaire que
celle obtenue avec le bitume Réduc, a cause du
caractére plus structuré des bitumes Asfor et
Rlam. On peut noter, sans étonnement, que les
liants Asfor et Rlam, peu différents, conduisent a
des bitumes modifiés aux comportements assez
semblables.

Cette évolution n’est pas que structurelle,
comme le montre la comparaison des figures 2 et
9, car la partie imaginaire de la complaisance
complexe diminue notablement. Au § Complai-
sance complexe, nous avions noté que 1 / J"
atteignait 3. 10 Pa, a 7,8 Hz, sur les bitumes tels
quels, pour :

¢ 59 et 60°C en ce qui concerne le bitume
Réduc,

e 68 et 69 °C en ce qui concerne les bitumes
Asfor et Rlam.

Aprés modification, a ces mémes températures et
a7,8Hz, 1 /J" arrive sensiblement a :

e 10° Pa pour le bitume Réduc, ce qui représente
une multiplication par 3,3,

¢ 9.10* Pa pour les bitumes Asfor et Rlam, ce
qui représente une multiplication par 3.

Remarques :

> De nombreux chercheurs, en particulier aux
Etats-Unis, considérent la modification comme
efficace si 1 / J" est multiplié par un nombre
supérieur a 2,5. Dans cette hypothese, 1’addition
de 5 % de Coperflex modifie efficacement les
trois liants.

> Comme on pouvait s’y attendre, la modifica-
tion du bitume Réduc, vue au travers du critere
précédent, est plus importante que celles des
deux autres bitumes.

Propriétés d’'usage des bitumes modifiés

Résistance aux déformations permanentes

Au § Complaisance complexe on a montré que la
borne destinée a limiter les risques d’orniérage
se placgait, pour les liants avant évolution, aux
environs de 1 / J" = 3.10% Pa en traction-com-
pression. L’examen de la figure 9 nous montre
que cette valeur serait atteinte au-dela de :

e 70 °C pour le bitume Réduc modifié par 5 %
de Coperflex,

e 80 °C pour les bitumes Asfor et Rlam modifiés
par 5 % de Coperflex.

On note que la modification la plus importante,
obtenue avec le bitume Réduc, ne conduit pas, a
priori, au liant le plus résistant aux déformations
permanentes.

Résistance a la fatigue thermique

La variation de I’angle de phase en fonction de la
température est donnée sur la figure 10. A
7,8 Hz, un angle de 45° correspond a :

e 13 °C pour le bitume Réduc modifié,
e 19 °C pour les bitumes Asfor et Rlam modifiés.

Si I’on suppose une évolution au RTFOT sensible-
ment équivalente a celle des liants purs, soit
environ :

¢ 4 °C pour le bitume Réduc modifié,

e 7 a 8 °C pour les bitumes Asfor et Rlam modi-
fiés,

puis une évolution in situ de 10 °C maximum,
comme sous le climat francais, on arriverait a :
e 27 °C pour le bitume Réduc modifié,

e 36 a 37 °C pour les bitumes Asfor et Rlam
modifiés.

Selon les criteres définis pour la résistance a
la fatigue thermique, les risques de fissura-

tion sont minimes pour le bitume Réduc
modifié, mais non négligeables pour les
bitumes Asfor et Rlam modifiés sous un

climat de type frangais.

Toutefois, ce type de raisonnement est extréme-
ment discutable, car il suppose :

— la validité des critéres de fissuration sur les
bitumes (actuellement en cours de vérification)
et de leur extension aux bitumes modifiés,

— une évolution sensiblement identique, a 1’enro-
bage et in situ, des bitumes et des bitumes modi-
fiés correspondants.

Résistance a la fissuration a basse température

La figure 11 nous montre 1’évolution de la rigi-
dité des bitumes modifiés en fonction de la tem-
pérature entre —30 et 20 °C.

Dans les avis techniques sur les liants modifiés,
on a implicitement considéré que la borne des-
tinée a limiter les risques de fissuration a basse
température se placait, pour les liants modifiés
tels quels, aux environs de |[E*| = 4.10% Pa en
traction-compression a 7,8 Hz. Cette valeur
serait atteinte a 1 °C pour le bitume Réduc modi-
fié, et =2 °C pour les bitumes Asfor et Rlam

modifiés.

La température donnant un angle de 27°, valeur
correspondant a une pente m de 0,3, découle de
la figure 10. Elle se situe a 3 °C pour le bitume

Réduc modifi€, et 2,5 °C pour les bitumes Asfor
et Rlam modifiés.
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Compte tenu de la correction déja appliquée
au § Remarque, cela correspondrait a des tempé-
ratures de la chaussée inférieures a —20 °C, cas a
priori peu fréquent au Brésil. On peut donc sup-
poser que ces liants ne seront pas a ’origine de
fissuration a basse température.

Si nous avions basé nos appréciations de la fragi-
lit€ sur la transition mécanique correspondant au
sommet de E" a 7.8 Hz, la marge aurait été
encore plus grande, car la température corres-
pondante se place a:

e 3 °C pour le bitume Réduc modifié,
e 11 °C pour le bitume Asfor modifié,
e 10 °C pour le bitume Rlam modifié.

Commodité d’emploi des bitumes modifiés

Les liants modifiés formulés dans cette étude
sont biphasiques et peuvent présenter certains
inconvénients, en particulier étre sujet a des phé-
nomenes de décantation. Outre les caractéristi-
ques intrinseques, il aurait été utile d’ajouter des
criteres permettant d’apprécier la commodité de
mise en ceuvre :

- commodité de stockage, ce qui implique soit
une bonne conservation dans le temps de I’ho-
mogénéité, soit une remise en suspension aisée,
— facilité des transferts de masse,

— viscosité a la température préconisée d’enro-
bage.

Cette partie n’a pas €té abordée parce qu’elle
aurait nécessité une stricte définition des condi-
tions de mise en ceuvre :

— matériel disponible pour fabriquer, stocker et
éventuellement remettre en suspension,
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