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RESUME 

Pour des raisons économiques et écologi
ques, l'élaboration d'enrobés à froid est de 
plus en plus envisagée. L'inconvénient 
majeur de ces enrobés demeure la maîtrise 
de la rupture de l'émulsion. 

Nous avons donc examiné la rupture d'une 
émulsion de bitume en utilisant des fines sili
ceuses (indice de rupture (NF T 66-017)). 
Nous nous sommes particulièrement inté
ressés à l'influence de la surface et de la 
dimension de ces fines. 

L'utilisation d'un procédé de sélection dimen-
sionnelle nous a permis d'obtenir des frac
tions de fines sil iceuses de distributions gra-
nulométriques distinctes comprises entre 0 
et 80 um. 

L'étude corrélative des essais de rupture en 
fonction de la surface spécifique - dimension 
des fines et des essais d'observations micro
scopiques a mis en évidence deux méca
nismes différents de rupture. Cette rupture 
est directement liée à la surface développée 
par ces fines. Au-delà d'une certaine valeur 
« seuil » de la surface, la rupture se produit 
brutalement. 

MOTS CLÉS ; 31-52 - Émulsion - Bitume -
Rupture (émulsion) - Enrobé froid - Fine (filler) -
Siliceux - Surface spécifique - Dimension -
Distribution - Essai - Sélection - Granulométrie 
(granularité). 

Introduction 
Les enrobés à froid sont réalisés à partir du mélange 
d'un squelette minéral et d'une émulsion de bitume. 
Malgré les avantages qu'ils présentent, la maîtrise du 
temps de rupture de l 'émulsion demeure l ' inconvénient 
majeur de ce type de matériau. 

De manière schématique, une émulsion bitumineuse est 
un système hétérogène constitué d'une phase dispersée 
(globules de bitume) et d'une phase dispersante (phase 
aqueuse). 

On appelle « rupture physique » d'une émulsion bitumi
neuse au contact d'un minéral, la séparation des phases 
de l 'émulsion, l 'hétéro floculation des globules de 
bitume et l 'expulsion de l'eau, sans occasionner de réac
tion de « type chimique ». Cette rupture est étroitement 
influencée par la surface spécifique développée par les 
particules fines [1], [2] : plus forte est la proportion de 
fines, plus rapide est la rupture, l'adsorption de tensio-
actifs et d'eau dépendant de la surface spécifique. 
Toutefois, les mécanismes de rupture restent peu 
connus. 

Une étude dans laquelle on procède à une variation pro
gressive de la surface spécifique de fines chimiquement 
non réactives (ou neutres vis-à-vis de l 'émulsion) pour 
permettre de déterminer son influence sur l 'évolution de 
la rupture pourrait répondre à cette interrogation. 
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L'indice de rupture 
Pour caractériser la rupture d'une émulsion de 
bitume, on a souvent recours à 1TREC [3]. Cet 
essai, qui utilise des fines siliceuses de distribution 
granulométr ique donnée (tableau I), n ' in tègre pas 
complètement les paramètres surface et dimension 
de ces fines. A f i n d'examiner de plus près l ' i n 
fluence de ces paramètres sur la rupture, des fines 
siliceuses ont été fractionnées en plusieurs tran
ches granulométr iques inférieures à 80 microns. 

TABLEAU I 
Carac té r i s t i ques g r a n u l o m é t r i q u e s d e s f i nes 

( N F T 66-017) 

Refus sur tamis de 100 LUTI 1 à 5 % 

80 u.m 5 à 10 % 

63 u-m 15 à 25 % 

50 yim 10 à 20 % 

40 nm 25 à 35 % 

Passant à 40 LUTI 17 à 30 % 

La maîtrise de la dimension et de la surface 
de la fraction fine 

Les fines utilisées sont de nature siliceuse et pro
viennent d'un gisement naturel (Bédoin, 
Vaucluse). Pour obtenir des fractions granulo
métriques distinctes comprises entre 0 et 80 Ltm, 
nous avons eu recours au procédé de sélection 
pneumatique dimensionnelle selon le principe de 
fluidisation. Ce procédé dépasse largement les 
autres techniques tel que le tamisage, vu les très 
petites dimensions requises [4], [5]. 

Fractionnement (ou sélection pneumatique 
dimensionnelle ou séparation pneumatique 
dimensionnelle) 
Le fractionnement consiste à obtenir, à partir 
d'une distribution granulométr ique de fines 
étalée et mal définie, deux (ou plusieurs) courbes 
plus resserrées, d'allure gaussienne, centrées 
chacune sur son diamètre médian (fig. 1). L a 
frontière correspond à une dimension appelée 
diamètre de coupure d c . Pour ce faire, nous 
avons utilisé le micro-sélecteur 50 A T P [5]. Les 
principaux paramètres qui permettent d'ajuster la 
coupure (d c) sont : 

— la vitesse de la turbine de sélection, 
— le débit d'air (pression d'aspiration), 
— le débit d'alimentation (vitesse d'alimenta
tion). 

On obtient : 
— une fraction grossière refusée par le sélecteur 
et évacuée vers le compartiment des grosses par
ticules (sous-verse) ; 

— une fraction de fines, dont la dimension est 
inférieure au diamètre de coupure d c (limite de 
séparation), évacuée par aspiration et récupérée 
par cyclonage (sur-verse du cyclone). 

L'analyse systématique par granulometrie laser 
(granulomètre L S I 30) des produits obtenus 
(sous-verse et sur-verse) a permis de mesurer 
leurs dimensions et leurs surfaces spécifiques 
(ou aires massiques) (tableau II). 

Di f férent ie l (%) 
4 

Différentiel (%) 
8 

100 1000 
D i a m è t r e ( u m ) 

100 1000 
Diamètre (um) 

Fig. 1 - Illustration du fractionnement. 

TABLEAU II 
Carac té r i s t i ques d i m e n s i o n n e l l e s d e s p r o d u i t s 

o b t e n u s a p r è s sé l ec t i on 

N° d 5 0 visé 
ÛJ-m) 

d 5 0 obtenu 
(um) 

Surface 
spécif ique S 

(cm 2 /g) (*) 

FS1 2 2,2 14 570 

FS2 10 12,5 8 060 

FS3 20 21,1 4 020 

FS4 30 30,5 2 760 

FS5 50 52 1 480 

FS6 75 74,5 1 050 

FS7 90 91 920 

(*) ou aire massique, calculée par le granulomètre. 
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D i s t r i b u t i o n s 
g r a n u l o m é t r i q u e s 
d e s f r a c t i o n s 
s i l i c e u s e s o b t e n u e s 
pa r le p r o c é d é de 
s é l e c t i o n d i m e n -
s i o n n e l l e . 

Volume différentiel (%) 

1000 
Diamètre (u.m) 

Fig. 2 - En volume différentiel. 

Volume cumulé (%) 
10 

1000 
Diamètre (um) 

Fig. 3 - En volume cumulé. 

Les distributions granulométriques en différen
tiel et en cumulé des différentes fractions s i l i 
ceuses sont reportées sur les figures 2 et 3. Sur 
la figure 2, on note que ces distributions pré
sentent chacune une seule population d'allure 
gaussienne, ce qui permet de relier la surface 
et la dimension par la relation S = k/d (k : 
constante) et de confondre ces deux notions. 
Par ailleurs, l'analyse minéralogique par dif
fraction des rayons X de toutes les fractions 
siliceuses révèle essentiellement la présence de 
quartz. Leur concentration en S i 0 2 , déterminée 
par fluorescence X (perle), est proche de 
99 %. De m ê m e la densité absolue mesurée au 
pycnomètre à hél ium est quasi constante pour 
toutes les tranches analysées, indépendamment 
de la dimension. El le est en moyenne voisine 
de 2,65. 

Indice de rupture 

Nous avons effectué des essais de détermination 
de l ' indice de rupture sur quatre émulsions diffé
rentes de fabrication industrielle (tableau III) en 
utilisant chaque tranche de fines siliceuses 
obtenue par la sélection dimensionnelle (de FS1 
à FS7). Chaque essai a été effectué trois fois. 

TABLEAU III 
Q u e l q u e s ca rac té r i s t i ques des é m u l s i o n s u t i l i sées 

Type 
d'émulsion % bitume PH d 5o (um) 

Em1 60 7 à 8 7,6 

Em2 60 7 à 8 8 - 9 

Em3 60 2 à 2,5 8 - 9 

E m 4 60 4 à 5 8 - 9 

Les observations microscopiques : 
les frottis 
U n frottis est une préparation consistant à déposer 
en couche mince, sur un support (type lame de 
verre), une substance pour permettre des observa
tions microscopiques (à la loupe binoculaire) 
après une éventuelle coloration et fixation de la 
préparation. Cette technique s'est avérée être un 
bon moyen d'observation, à l 'échelle du grain et 
en direct, de ce qui se produit lorsqu'on met en 
contact une émulsion et des fines minérales. 

Pour chacune des fractions de fines siliceuses, des 
observations microscopiques ont été effectuées. 
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Mode de p répara t ion 

Une goutte d 'émuls ion préalablement diluée est 
prélevée à l 'aide d'une micropipette puis étalée 
sur une lame de verre. Les fines sont ensuite 
déposées sur la goutte à l'aide d'une spatule, de 
préférence en un seul endroit afin de mieux foca
liser l'observation (fig. 4). Les différents états 
de rupture sont photographiés à l'aide d'un appa
reil photographique relié au microscope. 

Emulsion Fines minérales 

Fig. 4 - Préparation du « frottis ». 

La rupture physique de I emulsion 
et les propriétés dimensionnelles 
Les résultats obtenus sont consignés dans le 
tableau I V . Si on porte l ' indice de rupture en 
fonction de la surface spécifique S des fines, on 
obtient une évolution qui semble être décrite par 
une relation du type oc/x (fig. 5). Cette relation 
indique que l ' indice de rupture décroît inverse
ment à la surface et tend à se stabiliser pour des 
valeurs élevées de S. Cette évolution est iden
tique pour les quatre émulsions utilisées, par 
conséquent elle est indépendante de la nature de 
l 'émulsion et relève uniquement des caractéristi
ques géométr iques des fines introduites. 

TABLEAU IV 
I nd i ces d e r u p t u r e d e s d i f fé ren tes 

é m u l s i o n s é tud iées 

Type d'émulsion 

N° 
Silice d 5o(um) S 

(cm 2 /g) Em1 Em2 Em3 Em4 

FS1 2,2 14 570 41 24 40 45 

FS2 12 8 060 73 35 74 68 

FS3 20 4 020 98 88 125 113 

FS4 30 2 760 134 96 - 128 

FS5 52 1 480 150 113 166 158 

FS6 75 1 050 176 - - -

FS7 91 920 198 170 204 195 

Indice de rupture 
250 -

200 ! 
150 - * ! 

é 
100 • 

- • 50 

0 

Emuls ion 

Em 1 
• Em 2 
• Em 3 
• Em 4 

Fig. 5 

2000 4000 6000 8000 1000012000 14000 16000 
Surface spécifique ( c m 2 / g) 

Relation : Indice de Rupture - Surface Spécifique 
des fines. 

Quant à l'expression de l ' indice de rupture en 
fonction de la dimension des fines (fig. 6), la 
variation obtenue est quasi linéaire, résultat 
attendu vu la relation reliant la surface et la 
dimension des fines. 

Ces évolutions montrent surtout que la rupture 
d'une émulsion met en jeu des processus dépen
dant beaucoup plus de la surface spécifique des 
particules minérales que de la nature de l ' émul 
sion utilisée. 

Indice de rupture 
250 _ 

200 

150 

100 

50 

0 

Emulsion 

• Em 1 
• Em 2 
• Em 3 
• Em 4 

20 40 60 80 100 
Diamètre médian (um) 

Fig. 6 - Evolution de l'indice de rupture en fonction de la 
dimension des fines. 

Observa t i ons m i c r o s c o p i q u e s de la rup tu re 

Sur la figure 7, correspondant au mélange émul
sion - fines FS5 ( d 5 0 = 52 u.m), on peut observer 
une diffusion interparticulaire du bitume qui se 
répartit de manière homogène . L a rupture se pro
duit au contact de chaque grain : c'est une 
« bonne rupture » suivie d'un bon enrobage. 

Il est également intéressant d'observer sur les 
figures 8 et 9 [rupture respectivement en pré
sence des fines FS4 (30 p,m) et FS3 (20 u.m)] la 
diffusion progressive du bitume vers le « centre 
des fines » (de couleur blanche) déposées sur la 
lame de verre. Par ailleurs, on peut voir sur cette 
lame quelques traces de globules de bitume coa
gulés et entourés de films minces et brillants. 
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Fig. 8 -
Rupture émulsion - silice 
(fraction FS4, 
d50 =30yim). 

Fig 9 -
Rupture émulsion - silice 
(traction FS3, 
dso = 20 pm). 
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Fig. 11 -
Rupture émulsion 
(fraction FS1 
d , , , = 2.2 \xm). 

silice 

Sur la figure 10 [rupture sur les fines FS2 
(12 u.m)], on observe une très légère imprégna
tion du bitume dans les amas de fines, mais c'est 
surtout sur les contours de ces amas que les glo
bules se concentrent pour se coaguler. 

Sur la figure 11 [rupture sur les fines FS1 
(2,2 p.m)], se distinguent clairement trois phases : 
— une phase de couleur blanche correspondant à 
un agglomérat de fines siliceuses regorgé d'eau ; 
— une phase épaisse de couleur noire (ou frange 
noire) représentant des globules de bitume coa
gulés qui enrobent l 'agglomérat . L 'épa isseur 
moyenne de cette frange (ou de l'enrobage), 
compte tenu de l 'échel le , mesure approximative
ment 0,3 mm, ce qui est considérable ; 
— une phase où l ' on peut observer des taches 
éparses de bitume coagulé sur la lame de verre. 

À la frontière des deux premières phases, on 
note également l'existence d'un f i lm mince br i l 
lant entourant les fines. Ce f i lm correspond au 

reflet de la lumière sur le bitume « noir et br i l 
lant » après rupture de l 'émulsion, comme on le 
constate légèrement sur la figure 8. 

A l 'échelle microscopique, le processus se 
déroule ainsi : véhiculés par la phase aqueuse, les 
globules se concentrent autour des amas de fines. 
On note la séparation de l'eau et des globules de 
bitume et la création d'une frange noire aux 
abords de ces fines. Cette frange s 'épaissit au fur 
et à mesure du processus de rupture (coalescence 
et coagulation). L a rupture est instantanée et la 
cinétique est d'autant plus rapide que les fines ont 
une grande surface spécifique (faible dimension). 

Deux domaines de rupture 
Les observations microscopiques de la rupture 
de l 'émuls ion permettent de décomposer la rela
tion en ot/x (fig. 5) en deux droites de pentes 
différentes décrivant chacune un mécanisme de 
rupture différent. 
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L a figure 12 reprend le cas particulier de 
l 'émuls ion E m l où on peut donc dégager deux 
domaines linéaires de pentes différentes. Dans 
ces deux domaines notés [AB] et [BC] , la rup
ture semble se produire selon deux mécanismes 
différents. L a frontière se situe vers 4 000 cm 2 /g , 
ce qui correspond à une dimension d'environ 
20 uxn. 

Indice de rupture 
250 _ 

200 

2000 4000 6000 8000 10000 12000 14000 16000 
Surface spécifique (cm2 / g) 

Fig. 12 - Évolution de l'Indice de Rupture en fonction de la 
surface spécifique (Cas de l'émulsion Em1). 

Le premier domaine de rupture [AB] 

Dans ce domaine, l ' indice de rupture varie gra
duellement et son évolution semble être 
contrôlée par une variation progressive de la sur
face des fines. L a durée nécessaire à l 'exécution 
de l'essai, c 'est-à-dire à la formation du caillot, 
s 'écourte à mesure que l 'on s'approche de la 
borne B qui correspond à une dimension d'en
viron 20 uxn. 

Les fines ont une dimension « suffisamment éle
vée », par conséquent les interactions de type 
électrostatique entre les particules sont faibles de 
sorte que ces fines ne s 'agglomèrent pas [6]. Une 
fois mises en contact avec l 'émulsion, elles sont 
facilement enrobées de façon individuelle par les 
globules de bitume qui se séparent de la phase 
aqueuse. Il y a formation de petits agglomérats 
fines - bitume fermés et inaccessibles (fig. 13). 

L a figure 14 schématise l 'é tape finale du pro
cessus de rupture observé pour les fractions fines 
ci-dessus. Le mécanisme d'hétérofloculation du 
bitume sur la surface des particules fines peut 
alors être décrit par la relation : 

Émuls ion + Silice (S) —> (Silice + Bitume) + 
Eau 

avec : 

S : surface spécifique des fines. 

L e premier domaine de rupture [AB] est carac
térisé par l'enrobage des fines et l 'expulsion 
de l 'eau : c'est une rupture contrôlée. 

Eau 

Eau 

Eau 

Front de diffusion du bitume 
Enrobage des fines 

Eau 

Fig. 13 - Rupture de l'émulsion et diffusion du bitume. 

Fines + 
bitume 

Coagulation des globules de bitume 

Fig. 14 - Observation sur une lame de verre de l'étape 
finale de la rupture (Cas [AB]). 

Le second domaine de rupture [BC] 

Dans la partie B C au contraire (fig. 12), la rup
ture a lieu très rapidement si l 'on juge la vitesse 
d'obtention du caillot. 

Dans le domaine [BC] au contraire, les parti
cules minérales ont une surface spécifique très 
élevée et s 'agglomèrent sous l'effet d'une acti
vité de surface élevée (forte attraction électro
statique entre les particules) [6]. En présence 
de l 'émulsion, ces agglomérats de fines se 
transforment en une sorte « d ' éponge » absor
bant la phase aqueuse mais pas les globules 
de bitume. Il y a formation de gros agglomé
rats fines - bitume ouverts et accessibles 
(fig. 15). 

L e processus de rupture est dans ce cas lié à une 
coalescence et coagulation des globules de 
bitume suite au déficit en eau. Le mécanisme 
peut s 'écrire (fig. 16) : 

Émuls ion + Silice (S) —» (Silice + Eau) + Bitume 

Le second domaine de rupture [BC] est carac
térisé par l'absorption de l 'eau par les fines : 
c'est une rupture rapide et incontrôlée. 
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Fig. 15 - Rupture de l'émulsion et absorption d'eau. 

Amas de fines + 
phase aqueuse 

Coagulation des globules de bitume 

Fig. 16 - Observation sur une lame de verre de l'étape 
finale de la rupture (Cas [BCJ). 

Conclusion 
Le contrôle de la « rupture physique » d'une 
émulsion bitumineuse s 'avère possible par addi
tion de fines minérales , inactives chimiquement, 
de surface et de dimension maîtrisées. E n expri
mant l 'évolution de l ' indice de rupture en fonc
tion de la surface spécifique, nous avons mis en 
évidence deux mécanismes de rupture différents 
et l'existence d'une valeur « seuil » de la surface 
au-delà de laquelle la rupture se produit brutale
ment. Cette valeur « seuil » correspond pour le 
cas des fines siliceuses à une dimension d'en
viron 20 Ltm. 

Par ailleurs, la technique du frottis a permis de 
montrer le déroulement local du processus de 
rupture avec ou sans dispersion du bitume. Cette 
dispersion est fonction de la dimension (surface) 
des fines utilisées. Cette technique a aussi permis 
de corréler les observations microscopiques aux 
résultats obtenus par l ' indice de rupture. 

Il est intéressant d 'é tendre ce travail à l ' é tude de 
l'influence d'autres fines naturelles dont on aura 
bien caractérisé la surface, les compositions 
minéralogiques et chimiques, la porosité éven
tuelle. C'est le cas par exemple des fines cal
caires généralement utilisées comme ajout dans 
les enrobés, mais dont on ignore souvent la dis
tribution granulométr ique. 
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A B S T R A C T 

T h e « e m u l s i o n - f i n e s i l i c e o u s s o l i d s » s y s t e m . T h e p h y s i c a l b r e a k i n g o f t h e e m u l s i o n 

Z. Z IZI - D. O U L A H N A - A. B E N H A S S A I N E - A. S A I N T O N - M. P E L O N 

For bo th e c o n o m i c a n d env i ronmen ta l reasons , the use of co ld- la id aspha l t is c o n s i d e r e d increas ing ly o f ten . 
T h e pr inc ipa l d i sadvan tage of th is t ype of mater ia l r ema ins the cont ro l of t he b reak ing of the emu l s i on . 

W e have the re fo re inves t iga ted the b reak ing of a b i t umen emu ls i on by us ing s i l i ceous f ines (b reak ing index 
N F T 66 -017 ) ) . W e w e r e par t icu lar ly in te res ted in the effect of t he su r face a rea a n d the d i m e n s i o n of t h e s e 
f ines . 

By us ing d imens iona l se lec t ion w e ob ta ined s i l i ceous f i nes f rac t ions w i th d is t inct par t ic le s i ze d is t r ibu t ions 
rang ing b e t w e e n 0 a n d 8 0 p m . 

T h e cor re la t ive s tudy of b reak ing tes ts acco rd ing to the speci f ic su r face a rea a n d t h e d imens ion of the 
f ines a n d tes ts invo lv ing m ic roscop ic obse rva t i on has revea led the ex is tence of t w o dist inct b reak ing 
m e c h a n i s m s . B reak ing is d i rect ly l i nked to the to ta l su r face a r e a of the f ines a n d occu rs sudden l y o n c e t h e 
sur face a r e a e x c e e d s a " th resho ld" va lue . 
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