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Kurzfassung — Abstract

Bindemitteldesign fiir AsphaltstraBen durch
Definition eines chemisch-rheologischen
Anforderungsprofils

Das Ziel dieses Projekts war das Auffinden von Zu-
sammenhangen zwischen den chemischen Bitume-
neigenschaften und dem rheologischen Verhalten,
dem Alterungsverhalten sowie dem Haftverhalten
des Bindemittels. Zum Erreichen dieses Ziels wur-
den zwdlf Bitumenproben in unterschiedlichen Alte-
rungszustanden und vier Gesteinsproben mit ver-
schiedenen chemischen, rheologischen, physikali-
schen und haftbetreffenden Methoden untersucht.
Bei der Gegenuberstellung der Prifergebnisse
konnte eine Vielzahl an bilateralen Korrelationen
zwischen den einzelnen Kennwerten gefunden wer-
den. Zusatzlich zu diesen bilateralen Zusammen-
hangen wurden weiterhin mithilfe von multiplen Re-
gressionsanalysen Linearkombinationen erstellt,
die durch eine kombinierte Bericksichtigung der
Gehalte und der Molmassenmittelwerte Mn der SA-
RA-Fraktionen die Beschreibung und Prognose ei-
ner Vielzahl von Kennwerten ermdglicht. Zu diesen
Kennwerten zahlen neben den rheologischen Priif-
gréRen, wie dem Erweichungspunkt, der Nadelpe-
netration sowie dem komplexen Schermodul |G*|
und dem Phasenwinkel 6, auch die Alterungsin-
dices dieser Prifgrofien. Somit kdnnen anhand der
SARA-Fraktionen im nicht gealterten Zustand Aus-
sagen Uber das Alterungsverhalten der Bitumen ge-
troffen werden. Neben der Rheologie und dem Alte-
rungsverhalten ist zudem eine Beschreibung des
Haftverhaltens mdoglich, wobei neben den SA-
RA-Fraktionen als Gesteinskennwerte weiterhin der
Siliziumdioxidgehalt sowie der isoelektrische Punkt
zu berlcksichtigen sind.

Zudem konnte durch die Umstellung der gefunde-
nen Linearkombinationen ein synthetisches Binde-
mitteldesign abgeleitet werden, sodass durch die
Vorgabe der angestrebten rheologischen, alte-
rungsbedingten und haftungsbedingten Kennwerte
die zum Erreichen dieser Kennwerte erforderlichen
Gehalte der SARA-Fraktionen ermittelt werden kon-
nen. Dies ermoglicht die Modifizierung von Bitu-
menzusammensetzungen, um eine gezielte Beein-
flussung der Bindemitteleigenschaften zu errei-
chen.

Binder design for asphalt roads through
definition of a chemical rheological
requirements profile

The aim of this project was to find relationships and
dependencies between the chemical bitumen
properties and the rheological, the ageing and the
adhesion behaviour of the binder. Therefore, twelve
pavement bitumen in different states of ageing and
four aggregate samples were investigated with a
great number of chemical, rheological, physical and
the adhesion concerning methods. In a comparison
of the measurement results, a variety of bilateral
correlations between the several parameters were
found. In addition to these correlations, linear
regression functions were calculated by multiple
regression analyses. These linear regression
functions base on the contents and the molecular
weights Mn of the SARA fractions and allow the
description and prognosis of a great number of
parameters including the softening point, the needle
penetration, the complex shear modulus log |G*|
and the phase angle 6 as well as the ageing indices
of the test values. Therefore, the ageing behaviour
of the bitumen can be predicted by the SARA
fractions in the non-aged state.

In addition to the rheology and the ageing properties,
the adhesion behaviour can also be described by
linear regression functions whereby the SARA
fractions as well as the content of silica and the
isoelectric point as aggregate parameter have to be
considered.

Furthermore, a synthetic binder design could be
derived by converting the linear regression
functions. Due to this conversion and the
specification of the aspired parameters concerning
the rheology, ageing or adhesion behaviour, the
required modification of the SARA content can be
calculated to achieve the prescribed parameters.
This allows the modification of bitumen compositions
to influence the binder properties.






Summary

Binder design for asphalt roads
through definition of a chemical
rheological requirements profile

1 Introduction and objectives

The durability of asphalt roads depends to a large
extent on the used bitumen whereby the properties
of the binder are affected by its chemical composition
and its structure. For this reason, a detailed
characterization of different bitumen was made in
this project. Based on this characterization, the aim
of this project was to find relationships and
dependencies between the chemistry of the bitumen
and the rheology, the ageing behaviour and the
adhesion of the binder. To achieve this objective, in
a first step twelve pavement bitumen were
investigated with different chemical and rheological
methods. Besides these binders, four aggregates
samples with different adhesive properties towards
bitumen were analysed petrographically and
physically as well as the adhesion behaviour
between the aggregates and the bitumen samples
was investigated.

In a second step, the measurement results were
compared to find bilateral correlations between the
several bitumen parameters. Based on the identified
relationships, in a third step a binder design should
be derived allowing influencing the bitumen
properties with regard to the rheology, the ageing
behaviour and the adhesion behaviour.

2 Theoretical basics and level of
knowledge

2.1 Composition and structure of bitumen

Bitumen is an organic binder consisting of a huge
number of hydrocarbon compounds with several
functional groups of sulphur, oxygen and nitrogen
[1, S. 47f]. Because of the huge number the
compounds are not separately identifiable, and are
instead summarized in different fractions. These are
the so called SARA fractions including the saturates,
aromatics, resins and asphaltenes [1, S. 50]. In
general, the saturates, aromatics and resins are

summarized as maltenes which differ from the
asphaltenes due to their solubility in n-heptane. The
individual fractions of the maltenes are separated
due to various polarities [2]. Concerning the
structure of the different fractions, the polarity,
aromaticity and the molecular weight increase
steadily from saturates to aromatics to resins to
asphaltenes [1, S. 53,3, S. 48].

2.2 Level of knowledge

In previous studies relationships and correlations
between the chemical and rheological properties of
the bitumen were already found. In 1977, ZENKE
[4] observed a positive correlation between the
asphaltene content and the softening point (Ring
and Ball method) of the bitumen [4]. NEUMANN [5]
determined a relationship between the asphaltene
content and the ageing resistance of the bitumen
whereby a high asphaltene content leads to low
ageing resistance [5, S. 64]. Furthermore,
RADENBERG [6] established linear combinations
based on 90 bitumen samples due to multiple
regression analyses considering various chemical
parameters at the same time to describe one
rheological value. As dependent variables, different
rheological parameters were used while the
contents of the four SARA fractions represented the
independent variables. However, the determined
linear combinations achieved a coefficient of
determination of only 34 to 67% and thus an
unsatisfied adaption of the rheological parameters
[6, S. 60].

3 Sample selection and research
methods

In this project, one bitumen of natural asphalt and
eleven manufactured bitumen were considered.
The manufactured bitumen belonged to grade
20/30, 30/45, 50/70 and 70/100 and came from five
different refineries, so that the two to three samples
of each grade originated from various proveniences
and thus represent different chemical compositions.
The bitumen samples were analysed on the one
hand chemically by CHNS analysis, X-ray
fluorescence analysis (XRF), Fourier transformation
infrared spectroscopy (FTIR), acidity measurement,
partition of asphaltenes, separation of maltenes and
gel permeation chromatography (GPC). On the
other hand the rheological characteristics were
investigated by the determination of the softening



point (Ring and Ball method, DIN EN 1427), needle
penetration (DIN EN 1426), Fraass breaking point
(DIN EN 12593), the force ductility and deformation
energy (DIN EN 13589, DIN EN 13703) as well as
by the Dynamic Shear Rheometer (DIN EN 14770,
TL Bitumen-StB) and the Bending Beam Rheometer
(DIN EN 14771, TL Bitumen-StB). These methods
were largely carried out on the bitumen in the non-
aged state as well as on the binders in the short
term and the long term aged states. Thereby, the
short term ageing was simulated with the RFT
method (DIN EN 12607-3) and the long term ageing
with the combined RFT and PAV method (DIN EN
14769).

In addition to the binders, the four types of aggregate
with different acidic, intermediary and basic
properties were characterized by XRF and X-ray
diffraction (XRD) as well as the determination of the
zeta potential.

Furthermore, the adhesion properties between the
bitumen and the aggregate samples were detected
by the Rolling Bottle Test (DIN EN 12697-11, TP A-11)
and the uniaxial tension tests (DIN EN 12697-46).

For the evaluation, multivariate analysis methods
were used due to the great number of measured
data whereby the cluster analysis and the multiple
linear regression analysis were applied. In the run-
up of the analyses, the measured values were
examined for outliers. Thereby, the conspicuous
different behaviour of the bitumen originated from
natural asphalt was determined compared to the
manufactured bitumen. For this reason, this bitumen
was excluded from the analysis of finding
relationships between the binder properties.

4 Bilateral correlations between the

bitumen parameters

A great number of bilateral correlations could be
found between the several bitumen parameters.
The valuation of these correlations was made with
the Pearson correlation coefficient r giving an
information about the orientation and the strength of
the correlation whereby correlation coefficients with
values of |r] = 0,8 indicate a strong relationship [7,
S. 135, 139].

With regard to the bitumen, particularly the
asphaltene content and the distribution of the SARA
fractions showed a significant influence on the
behaviour of the binder. Some strong correlations
between these chemical and various rheological
parameters are summarized in Table 1.

Besides the asphaltene content, Table 1 shows the
ratio of asphaltenes and resins as well as the ratio
of aromatics to asphaltenes. Both respond to the
solvation capacity of the bitumen. For these
chemical parameters, strong correlations to various
rheological test values including the softening point
trgr, the penetration index PI, the complex shear
modulus log |G*| and the phase angle 0 inter alia at
50°C were found. By means of these correlations, it
can be concluded that an increasing gel character
of the bitumen, including an increasing asphaltene
content, an increasing Iagr and an decreasing s,
leads to an increasing viscosity (softening point),
stiffnress (complex shear modulus) and elastic
deformation component (phase angle) while the
temperature  dependence of the viscosity
(penetration index) decreases. These correlations

asphaltene content asphaltene content _ asphaltene content
[W.-%] IAs/R = resin content IAr/As = resin content
[ []

r R? r R? r R?

Softening point tR&B [°C] 0.886 78.5% -0.810 65.6%
Penetration index PI [-] 0.861 74.1% 0.842 70.9%
Complex shear modulus log |G*|sy-c [Pa] 0.868 75.3% -0.846 71.5%
Phase angle 85y [°] -0.962 92.6% -0.899 80.8% 0.868 75.3%
. ) . . . _ parameter in state of long term ageing
Ageing behaviour: Ageing index Al = parameter in non — aged state

Al phase angle g [-] -0.909 82.6% -0.860 74.0% 0.841 70.7%

Tab. 1:

Pearson correlation coefficient r and coefficient of determination R? of selected strong correlations between SARA fractions

and rheological as well as ageing parameters; (Number of cases: 11 or 33 samples)



base on eleven bitumen samples in the three ageing
states and so consequently a case number of 33.

In addition to the rheological parameters, the ageing
behaviour was considered through the ageing index
Al (see Table 1). These ageing indices could only be
calculated for the eleven bitumen samples in the
non-aged state so that the number of cases results
in eleven samples. Comparing these ageing indices
and the chemical parameter of the non-aged
bitumen samples, some strong correlations were
found particularly between the Al of the phase angle
0 and the contents and ratios of the SARA fraction.
The correlations in Table 1 lead to the conclusions
that an increasing gel character of the non-aged
bitumen causes a stronger decrease of the phase
angle and thus an increasing elastic deformation
component as a result of ageing. Due to this
correlation, the chemical parameters in the non-
aged bitumen allow predictions about the ageing
behaviour of the binder.

Furthermore, some correlations could be found
concerning the adhesion behaviour. The affinity

between aggregate and bitumen increases with
decreasing silica content and increasing isoelectric
point of the aggregate.

5 Development of a binder design

As an additional objective of the project a binder
design should be derived which allows affecting
several bitumen features by modifying its
composition. For deriving the design, multiple
regression analyses were carried out with the
software IBM SPSS Statistics 22® to determine
linear regreSSion functions as Yrheological/ageing behaviour/
adhesion behaviour = 80 * 81 * X1 chemical * 82 * X2,chemical *
... +an " Xpchemical- 1hesE linear regression functions
allow the description of different bitumen parameters
due to the rheology, the ageing behaviour and the
adhesion behaviour whereby the contents and
molecular weights M,, of SARA fraction were used as
independent parameters. Some of these parameters,
which could be described with the linear regression
functions, are summarised in Table 2.

Parameter of linear regression functions in consideration ,
of the four SARA fractions of the
Rheological behaviour Ageing behaviour
tres PEN log |G*|seec 854.c Al tres Al log |G*[spc| Al 85gec
[Cl | (omm] | [Pa] [l [ [ 8|

Content of saturates -0.333 0.218 -0.027 0.932 0.017 -0.014 -0.015
[wt.%]

Content of aromatics -0.250 1.272 -0.033 0.539 -0.014 -0.007 -0.006
[wt.%]

Content of resins 0.489 -1.279 0.029 0.260 0.004 -0.011 -0.006
[wt.%]

~ Content of asphaltenes | 1524 | -3505 | 0.088 | - 4319 | 0016 | -0.008 | - 0018

[wt.%]

M., saturates 0.016 -0.040 0.001 -0.018 -0.00003 0.000002 0.00005
[g/mol]

M., aromatics -0.041 0.088 -0.003 0.048 0.00004 0.0003 -0.0001
[g/mol]

M., resins 0.025 -0.112 0.002 -0.033 0.001 -0.0005 -0.0005
[g/mol]

M., asphatenes -0.003 0.006 -0.0002 0.0005 -0.00007 0.00004 0.00003
[g/mol]

Constant 32.871 139.980 3.745 65.523 -0.178 2.110 2.011
[]
Relation between the true and the calculated parameter
Correlation coefficient r 0.937 0.853 0.926 0.921 0.990 0.806 0.992
Coefficient of determination R?|  87.9 % 72.7 % 85.7 % 84.8 % 98.1 % 65.0 % 98.4 %

Tab. 2:

samples)

Parameter of selected linear regression functions in consideration of the four SARA fractions, (Number of cases: 11 or 33




Besides the regression coefficients of the chemical
parameters, Table 2 shows also the Pearson
correlation coefficients and the coefficients of
determination between the true and the calculated
parameters. Because of the identified linear
regression functions, the rheological behaviour in
the form of softening point tggs, the needle
penetration PEN, the complex shear modulus |G*|
and the phase angle & could be described and
predicted. As base of these linear functions, the
eleven bitumen samples in the three ageing states
were taken into account so that the number of cases
results also in 33.

Concerning the ageing behaviour, the ageing
indices of the rheological parameters were
considered again whereby only the eleven non-
aged bitumen could be taken into account to
determine the linear regression functions.
Nevertheless, the linear regression functions in
Table 2 allow the description of the Al of the softening
point trgg, the complex shear modulus log |G*| and
the phase angle & with the SARA fractions in the
non-aged state of the binder.

In relation to the adhesion behaviour, the degree of
bitumen coverage of the Rolling Bottle Tests (24 h
loading time) could be described with a linear
regression function based on the data of 88 bitumen
aggregate combinations. In the linear function, both
the SARA fractions (contents and molecular weights
M,) and some aggregate properties were used as
independent variables concerning the silica content
and the isoelectric point of the aggregate. The
achieved regression coefficient and the coefficient
of determination of the linear function show values
of r=0.895 and R? = 80.1%.

On the base of these and additional linear regression
functions identified in this project, the derivation of a
binder design was possible by converting the linear
functions. By this conversion and specified
parameters of rheology, ageing behaviour or
adhesion behaviour, the contents of the SARA
fractions, which are required to achieve some
prescribed parameters, can be calculated.

6  Summary

The aim of this project was to find relationships and
dependencies between the chemical bitumen
properties and the rheological, the ageing and the
adhesion behaviour of the binder. Therefore, twelve

pavement bitumen in different states of ageing and
four aggregate samples were investigated with a
great number of chemical, rheological, physical and
the adhesion concerning methods. In a comparison
of the measurement results, a variety of bilateral
correlations between the several parameters were
found. In addition to these correlations, linear
regression functions were calculated by multiple
regression analyses. These linear regression
functions base on the contents and the molecular
weights Mn of the SARA fractions and allow the
description and prognosis of a great number of
parameters including the softening point, the needle
penetration, the complex shear modulus log |G|
and the phase angle 6 as well as the ageing indices
of the test values. Therefore, the ageing behaviour
of the bitumen can be predicted by the SARA
fractions in the non-aged state.

In addition to the rheology and the ageing properties,
the adhesion behaviour can also be described by
linear regression functions whereby the SARA
fractions as well as the content of silica and the
isoelectric point as aggregate parameter have to be
considered.

Furthermore, a synthetic binder design could be
derived by converting the linear regression
functions. Due to this conversion and the
specification of the aspired parameters concerning
the rheology, ageing or adhesion behaviour, the
required modification of the SARA content can be
calculated to achieve the prescribed parameters.
This allows the modification of bitumen compositions
to influence the binder properties.
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1 Einleitung

Derzeit verstarkt sich die Problematik beschadigter
und schlaglochbefallener  Asphaltstralen in
Deutschland. Als ein mdglicher Einflussfaktor auf
diese Erscheinungen kann die Alterung des Bitu-
mens innerhalb des Asphaltbelags genannt wer-
den, die aufgrund der einsetzenden Verhartung und
Versprodung zur Rissbildung fihren kann [1]. Aus
diesem Grund ist die Kenntnis lber die Bitumen-
und insbesondere die Alterungseigenschaften von
entscheidender Bedeutung.

In der Praxis werden daher die Bindemittel mithilfe
unterschiedlicher Prifverfahren charakterisiert,
wozu derzeit routinemaRig ausschliellich rheologi-
sche Untersuchungen gefordert sind. Zu diesen
rheologischen Untersuchungen zahlen zum einen
konventionelle Prifverfahren, wie der Erweichungs-
punkt Ring und Kugel, die Nadelpenetration oder
der Brechpunkt nach FraalR. Zum anderen gewin-
nen zunehmend performance-orientierte Untersu-
chungsmethoden an Bedeutung, wie die Untersu-
chung mittels Dynamischem Scherrheometer oder
Biegebalkenrheometer. Diese performance-orien-
tierten Verfahren charakterisieren die Leistung bzw.
das Gebrauchsverhalten der Bindemittel in einem
breiten Temperatur- und Frequenzbereich, wahrend
die konventionellen Verfahren nur Charakterisierun-
gen der Bitumen an einzelnen Temperaturpunkten
oder definierten Belastungszeiten erlauben [2; 3].

Zusatzliche Verfahren zur Charakterisierung der
chemischen Eigenschaften finden in der Praxis kei-
ne Anwendung, obwohl diese die Grundlage fiir das
rheologische Verhalten der Bitumen bilden. Neben
den rheologischen Eigenschaften bestimmt die che-
mische Komposition auch das Alterungsverhalten
und somit die Dauerhaftigkeit des Bindemittels.
Durch das Auffinden von Zusammenhangen zwi-
schen der Chemie und der Rheologie, dem Alte-
rungsverhalten sowie dem Haftverhalten zum Ge-
stein kdnnen jedoch neue Erkenntnisse Uber den
Baustoff Bitumen gefunden und darlber hinaus
Aussagen uber das zu erwartende Bitumenverhal-
ten getroffen werden.

2 Aufgabenstellung und Ziel-
setzung

Im Rahmen dieses Projekts erfolgte eine umfassen-
de chemische Charakterisierung verschiedener Bi-

tumenproben, die das Auffinden von Zusammen-
hangen zwischen der Chemie des Bitumens und
dessen Eigenschaften bezlglich der Rheologie, der
Alterung und der Haftung ermdglichen sollte.

Zum Erreichen dieses Ziels wurden in einem ersten
Schritt verschiedene chemische und rheologische
Untersuchungen an zwolf Strallenbaubitumen
durchgefiihrt, wobei neben dem nicht gealterten Zu-
stand auch der kurzzeitgealterte sowie der langzeit-
gealterte Zustand infolge entsprechender Simulati-
onen untersucht wurden. Die analysierten Bitumen-
proben wiesen dabei variierende Viskositaten auf
und stammten zudem aus unterschiedlichen Raffi-
nerien und somit Provenienzen, wodurch eine mdg-
lichst groRe Bandbreite an in Deutschland einge-
setzten Stralenbaubitumen berucksichtigt werden
sollte. Zusatzlich zu den Bindemitteln wurden wei-
terhin vier Gesteinsproben mit unterschiedlichen
adhasiven Eigenschaften zum Bitumen petrogra-
fisch und physikalisch analysiert sowie das Haftver-
halten zwischen den Gesteins- und Bitumenproben
untersucht.’

In einem zweiten Schritt wurden die gewonnenen
Untersuchungsergebnisse gegenibergestellt, um
unmittelbare Zusammenhange zwischen einzelnen
Bitumeneigenschaften zu finden. Daflr wurde auf-
grund der umfangreichen Datenbasis die Cluster-
analyse als multivariate Analysemethode einge-
setzt, um bilaterale Korrelationen zwischen den Pa-
rametern der Chemie und der Rheologie, dem Alte-
rungsverhalten sowie dem Haftverhalten aufzude-
cken.

Auf der Grundlage dieser bilateralen Korrelationen
sollte in einem dritten Schritt dieses Projekts ein
mogliches Bindemitteldesign abgeleitet werden,
dass die Beeinflussung der Bitumeneigenschaften
hinsichtlich der Rheologie, dem Alterungsverhalten
und dem Haftverhalten erlaubt. Die Erstellung die-
ses Bindemitteldesigns beruht auf multiplen linea-
ren Regressionen, die die Beschreibung verschie-
dener Bitumenparameter mithilfe mehrerer chemi-
scher Kennwerte erlaubt.

1 Die Durchfiihrung der chemischen Bitumen- und Gesteins-
untersuchungen erfolgte sowohl an der TU Berlin als auch
am Fachgebiet Chemie meso-skopischer Systeme des Insti-
tuts fir Chemie der Universitat Kassel. Die rheologischen
und physikalischen Untersuchungen der Bitumen sowie des
Haftverhaltens wurden vom ASPHALTA Prif- und For-
schungslaboratorium Berlin durchgefihrt.
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3 Theoretischer Hintergrund

Die DIN EN 12597 beschreibt Bitumen als ein ,na-
hezu nicht fliichtiges, klebriges und abdichtendes
erdolstdmmiges Produkt, (...) das in Toluen vollstan-
dig oder nahezu vollstéandig I8slich ist* [4]. Dieses
erdolstammige Produkt ist ein dunkelfarbiges Ge-
misch, das sich aus verschiedenen or-ganischen
Substanzen zusammensetzt [5, S. 751; 6, S. 13].
Die Eigenschaften des Bitumens sind jedoch nicht
nur von der chemischen Zusammensetzung (Auf-
bau) sondern auch von der Anordnung (Struktur)
der Molekile abhangig [7, S. 29].

Gewonnen wird Bitumen zum einen als Rickstand
des Raffinerieprozesses bei der Aufarbeitung ge-
eigneter Rohdle [5, S. 751; 6, S. 13; 8, S. 420]. Zum
anderen kommt dieses Bindemittel auch in Naturas-
phalten oder in Asphaltgesteinen vor [8, S. 420].

3.1 Aufbau und Struktur von Bitumen

Aufgrund der Entstehung bzw. der Herstellung setzt
sich Bitumen aus einer Vielzahl von hoch- bzw.
nicht siedenden organischen Verbindungen zusam-
men, die sich Uberwiegend in Kohlenwasserstoffen
mit funktionellen Sauerstoff-, Stickstoff- und Schwe-
felgruppen zeigen [9, S. 47f]. Dabei bilden die Koh-
lenwasserstoffe nach NEUMANN [10] Gberwiegend
sogenannte alkylsubstituierte Naphthenoaromaten,
wahrend zudem Alkylaryle, Cycloalkane (Naphthe-
ne) und Alkane vorkommen [10, S. 18]. Zur Veran-
schaulichung sind einige der genannten Verbindun-
gen in Bild 1 dargestellt.

Die Schwefelverbindungen zeigen sich u. a. als Sul-
fide und Thiophene (z. B. polyzyklische Thiophene,
Benzothiophene oder Alkylthiophene [10, S. 19; 11,

S. 229]), die zu einem Grolteil sauer reagieren. Zu
den im Bitumen vorkommenden Sauerstoffverbin-
dungen zahlen neben den Sulfiden die Naphthen-
sauren, Phenole, Ketone und Fettsduren. Im Allge-
meinen koénnen die Sauerstoffverbindungen als
freie Sauren oder als Salze vorkommen, die in bei-
den Formen einen erheblichen Einfluss auf die
Struktur und die Oberflacheneigenschaften des Bi-
tumens aufweisen. Die Stickstoffverbindungen lie-
gen vorwiegend als heterocyclische, zum Grof3teil
basisch reagierende Verbindungen vor [10, S. 19f].

Weitere Nichtmetalle wie z. B. Halogene oder Phos-
phor kommen im Bitumen in vernachlassigbaren
Mengen vor [6, S. 16]. Zusatzlich lassen sich jedoch
Spuren von Metallen, z. B. Vanadium und Nickel,
nachweisen, die vorwiegend komplex gebunden in
Form von Porphyrinen vorliegen (vgl. Bild 1) [9, S.
49; 10, S. 20].

Die charakteristische Zusammensetzung eines ein-
zelnen Bitumens hangt jedoch stark von der geo-
graphischen Herkunft des Rohdls (Provenienz) ab,
wobei den genannten Elementen allerdings be-
grenzte Massenanteile zugewiesen werden kdnnen
[5, S. 752; 7, S. 30]. In Tabelle 1 sind die Massen-
anteile zwei verschiedener Literaturquellen ange-
geben, in der die teils deutlichen Diskrepanzen zwi-
schen den Angaben die stark variierende Zusam-
mensetzung des Bindemittels zeigen.

Dennoch weisen verschiedene Bitumen trotz unter-
schiedlicher Provenienzen teilweise gleiche Ge-
brauchseigenschaften auf, da diese nicht nur von
der chemischen Zusammensetzung der Molekile,
sondern auch sehr stark von deren Struktur abhan-
gen [10, S. 20]. Diese Struktur lasst sich traditionell
durch ein kolloidales System beschreiben, in dem
Komponenten hoher Molmasse (Kolloidteilchen) in

0N R
CHj
Naphtheno- Alkylaryl
aromat
n O ;
) OH R—C—R'
Thiophen Phenol Keton

Beispielhafte Struktur HaC R
nach Neumann
Naphthen
HaC CHj
o)
r—c’ CHy CHj
“oH HOOC—CH, CH, — COOH
Fettsaure Porphyrin

CH3
R R CH,

Bild 1:
712, 721]

Strukturformeln ausgewahlter Bitumenbestandteile [10, S. 19; 11, S. 229; 12, S. 76, 730, 932ff, 965, 1250; 13, S. 231, 498,
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Chemisch Massenanteil [M.-%]
eMISCNes I hach NEROTH etal. | nach HUNTER et al.

Element

[5, S. 752] [9, S. 48]

Kohlenstoff C |~ 80-8 | 82-8
Wasserstoff _ H | LA B -1
Sauerstofft O | 2-8 0-15 .
Schwefel s | 05-7 . |....0-8
Stickstoff N 0,1-1 0-1
Sonstige <0,1 Keine Angabe
Tab. 1: Massenanteile der Hauptbestandteile des Bitumens

einer flussigen Phase aus Bestandteilen niedriger
Molmasse (Dispersionsmittel) dispergiert vorliegen.
Zu den hochmolekularen Komponenten zahlen die
Asphaltene und Erddlharze, wahrend sich das Dis-
persionsmittel aus gesattigten Kohlenwasserstoffen
und aromatischen Ringsystemen (Aromaten) zu-
sammensetzt [8, S. 421]. Diese vier Substanzklas-
sen werden im Allgemeinen als SARA-Fraktionen
zusammengefasst, wobei sich dieser Begriff aus
den englischen Bezeichnungen saturates, aroma-
tics, resins und asphaltenes ableitet [9, S. 50].

Die Kolloidteilchen im Bitumen setzen sich dabei
aus mehreren Asphaltenmolekilen zusammen, die
zur Vermeidung einer Ausflockung durch eine schiit-
zende und stabilisierende Solvatationsschicht aus
Erddlharzen umgeben sind [8, S. 421; 9, S. 54]. In-
nerhalb dieser als inverse Micellen bezeichneten
Kolloidteilchen sind die polaren Gruppen nach in-
nen und die Alkylgruppen nach aufen gerichtet
[14].

Asphaltene

Bei den Asphaltenen handelt es sich um in n-Hep-
tan unldsliche, schwarzbraune, unschmelzbare
Komponenten mit einer molaren Masse von 800 bis
3.500 g/mol, wobei diese sehr stark vom gewahlten
Messverfahren abhangt [15; 16]. Weiterhin weisen
die Asphaltene einem Teilchendurchmesser nach
NEROTH et al. [10] zwischen 5 und 10 nm bzw.
nach HUNTER et al. [9] zwischen 2 und 5 nm auf[9,
S. 52; 10, S. 31]. Neben Kohlenstoff und Wasser-
stoff enthalten die Asphaltene zusatzlich Sauerstoff,
Stickstoff und Schwefel, sodass diese die hdhermo-
lekularen, relativ polaren Anteile im Bitumen bilden
[5, S. 753; 9, S. 52]. Weiterhin handelt es sich bei
den Asphaltenen um harte und spréde Bestandtei-
le, die wasserunloslich sind [10, S. 23; 17]. Der As-
phaltengehalt liegt zwischen 5 und 25 M.-% und hat
einen grofRen Einfluss auf die rheologischen Eigen-

schaften des Bitumens, da mit wachsender Asphal-
tenkonzentration die Harte und die Viskositat des
Bitumens zunehmen [9, S. 52; 10, S. 24; 18, S.17].
Eine schematische Darstellung eines Asphaltenmo-
lekuls ist in Bild 2 zu finden.

Erdolharze

Die Erddlharze werden als in n-Heptan |6sliche, rot-
lich bis braune, schmelzbare Bestandteile beschrie-
ben, die eine molare Masse von 780 bis 1.400 g/mol
und eine TeilchengréRe von 1 bis 5 nm aufweisen [9,
S.51; 10, S. 22f; 18, S. 17]. Die Erddlharze bestehen
Uberwiegend aus Kohlenstoff und Wasserstoff und
enthalten nur in geringeren Mengen Sauerstoff,
Stickstoff und Schwefel [9, S. 51]. Nach NEUMANN
et al. [10] werden die Harze als weich bis schmierig
beschrieben [10, S. 23], wahrend HUNTER et al. [9]
die Harte als fest bis halbfest definieren und das
stark klebende, adhasive Verhalten hervorheben [9,
S. 51]. Mit einem Gehalt von 30 bis 45 M.-% bilden
die Erdolharze einen grofRen Anteil des Bitumens
[19], die bezuglich der rheologischen Eigenschaften
vorrangig die Temperaturabhangigkeit der Viskositat
bestimmen [10, S. 24]. In Bild 2 ist eine schemati-
sche Darstellung eines Erddlharzmolekiils darge-
stellt.

Aromaten

Die Aromaten bilden gemeinsam mit den gesattig-
ten Kohlenwasserstoffen das Dispersionsmittel und
werden als gelblich, rot oder dunkelbraune, viskose
Flussigkeit mit einer molaren Masse von 570 bis
980 g/mol beschrieben [9, S. 51; 19; 20, S. 48f]. Die
Aromaten setzen sich aus naphthenischen und aro-
matischen Kohlenwasserstoffen unterschiedlichen
Kondensationsgrads mit variierenden Alkylsubstitu-
enten und Heteroatomen zusammen, wobei die
Gruppe der Aromaten weiter in die Mono-, Di- und
Polyaromaten unterteilt werden kann [21, S. 21,
35]. Weiterhin zeigen sich die Aromaten mit einem
Gehalt von 30 bis 65 M.-% bezogen auf das Ge-
samtbitumen als der Hauptanteil des Dispersions-
mittels [9, S. 51; 19]. Der schematische Aufbau ei-
nes Aromatenmolekiils ist in Bild 2 zu finden.

Gesattigte Kohlenwasserstoffe (KW)

Die gesattigten KW bilden eine farblose bis stroh-
gelbe, viskose Flussigkeit, deren molare Masse im
Bereich von 470 bis 880 g/mol liegt [9, S. 51; 19; 20,
S. 48]. Die gesattigten KW setzen sich aus linearen,
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Asphalten-
molekdl

Erdoélharzmolekiil

* CO‘
HC CHy

Aromatenmolekiil

CHy

CHy
HyC CHy

CHy

Molekul der Gesattigte KW

Bild 2: Schematische Darstellung der Molekdle der einzelnen SARA-Fraktionen [23; 24]

verzweigten und zyklischen aliphatischen Kohlen-
wasserstoffketten mit einem geringen Anteil an teil-
weise polaren Aromaten zusammen [9, S. 51; 20, S.
48 ; 21, S. 20]. Die Verteilung der linearen, ver-
zweigten und zyklischen KW variiert dabei in Ab-
hangigkeit der Provenienz des Ausgangserdols, so-
dass beispielsweise ein venezolanisches Bitumen
Uberwiegend zyklische und weniger paraffinische
KW aufweist als ein Bitumen aus Nahost [22]. Der
Gehalt der gesattigten KW liegt bei 5 und 20 M.-%
[9, S. 51], sodass die gesattigten KW einen deutlich
geringeren Anteil am Dispersionsmittel bilden als
die Aromaten. In Bild 2 ist eine schematische Dar-
stellung eines Molekuls der gesattigten Kohlenwas-
serstoffe dargestellt.

In Abhangigkeit der Verhaltnisse der vier Hauptbe-
standteile wird bei Bitumen zwischen dem Sol- und
dem Geltyp unterschieden. Der Soltyp verfugt dabei
Uber eine ausreichende Menge an Erddlharzen und
Aromaten, sodass sich eine deutliche Solvatations-
fahigkeit einstellt. Die Asphaltene liegen vollstandig
peptisiert vor, was den Micellen eine erhebliche Be-
weglichkeit ermoglicht. Der Soltyp stellt sich dem-
nach bei Bitumen mit einem geringen Gehalt an As-
phaltenen ein und weist deutliche Eigenschaften
einer Newtonschen Flussigkeit auf [25]. Beim Gel-
typ ist die Solvatationfahigkeit nicht ausreichend
gegeben, wodurch sich die Asphaltene miteinander
verbinden. Somit bildet sich eine unregelmalige
Struktur aus verbundenen Micellen, in deren Poren
sich eine intermicellare Flissigkeit unterschiedli-
cher Zusammensetzung ansammelt [9, S. 54]. Zur
Bildung des Geltyps ist ein hdherer Gehalt an As-
phaltenen erforderlich, wahrend dieser zudem ein
zunehmend elastisches und weniger duktiles Ver-
halten aufweist [5, S. 753; 25].

Die Ausbildung von Sol- und Geltyp hangt neben
der Bitumenzusammensetzung auch von der vor-
herrschenden Temperatur ab. Bei abnehmender
Temperatur wachst dabei der Gelcharakter eines
Bitumens, da sowohl die Anzahl als auch die Grolie
der Micellen zunimmt. Gel-Bitumen spielen im As-
phaltstralRenbau jedoch eine untergeordnete Rolle,
da es sich dabei Uberwiegend um sehr harte Binde-
mittel handelt [26, S. 29].

3.2 Alterung

Der Begriff Alterung beschreibt die Veranderungen
der physikalischen und chemischen Eigenschaften
des Bitumens bei der Lagerung, der Verarbeitung
oder dem Gebrauch [10, S. 59; 27, S. 33]. Diese
Eigenschaftsanderungen kdénnen durch innere
Strukturumwandlungen oder -umlagerun-gen sowie
durch dulere Einwirkungen wie Licht, Warme, Sau-
erstoff oder Feuchtigkeit hervorgerufen werden [27,
S. 33]. In Abhangigkeit der Ursache lassen sich die
drei Hauptarten Strukturalterung, destillative Alte-
rung und oxidative Alterung unterscheiden [17], wo-
bei die oxidative Alterung zu den starksten Eigen-
schaftsanderungen fuhrt [28].

Strukturalterung

Bei dieser Alterung verandern sich die Kolloidstruktu-
ren des Bitumens in Richtung eines groberen Sys-
tems, wobei sich die Asphaltene und Erddlharze zu
groleren kolloid-dispergierten Teilchen verbinden.
Auf diese Weise erfolgt der sukzessive und irrever-
sible Ubergang eines Bitumen-Soltyps (iber ein
strukturiertes Sol und ein Koagel zum Geltyp. Doch
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auch nach dem Erreichen des Gelzustands altert
das Bitumen durch Freisetzen der 6ligen Phase
weiter, wodurch die koagulierten Kolloide zuneh-
mend dichter zusammentreten. Als Folge dieser Al-
terung treten eine Verhartung und eine Viskositats-
zunahme des Bitumens sowie der Verlust von Elas-
tizitat und Plastizitat auf. Die Ursache fir die Struk-
turalterung liegt im Bestreben des Bitumens zu ei-
nem thermodynamischen Gleichgewicht, das auf-
grund der hohen freien Grenzflachenenergie der
aufkonzentrierten und aggregierten Micellen nicht
vorliegt [14].

Destillative oder Verdunstungsalterung

Die destillative Alterung fuhrt durch das Verdamp-
fen der leichter flichtigen Komponenten zu einer
Anreicherung der schwereren Bestandteile im Bitu-
men [27, S. 33]. Diese Aufkonzentrierung der
schweren Bestandteile fiihrt zu einer Bitumenver-
hartung, einem Anstieg der Viskositat sowie zu ei-
nem Massenverlust [10, S. 61; 27, S. 33]. Im Allge-
meinen verstarkt sich die destillative Alterung durch
die VergréRRerung der Bitumenoberflachen, steigen-
de Temperaturen, langere Verweilzeiten, gréRere
Luftzutrittsmdglichkeit sowie den Gehalt an leicht-
flichtigen Bestandteilen, der bei zunehmend wei-
cheren Bitumen wachst [5, S. 759; 29].

Oxidative Alterung

Bei der oxidativen Alterung stellen sich Radikalre-
aktionen zwischen den Kohlenwasserstoffen des
Bitumens und dem Luftsauerstoff in Form von mole-
kularem Sauerstoff ein [5, S. 759; 30]. Wahrend die-
ser irreversiblen Reaktionen wird kontinuierlich
Sauerstoff in die Bitumenbestandteile eingelagert,
wobei sich als Zwischenprodukte neben Hydroper-
oxiden auch Ketone, Alkohole, Phenole, Aldehyde
und Carbonsauren bilden. Durch stattfindende Kon-
densationsreaktionen und die damit verbundene
Abspaltung von Wasser und Kohlenstoffdioxid re-
duziert sich der Saurecharakter jedoch wieder, wah-
rend gleichzeitig die mittlere Molmasse der Moleku-
le ansteigt [30]. Die verbliebenen polaren Hetero-
verbindungen werden hingegen fest in die neu ge-
bildeten Asphaltene eingebaut. Zusatzlich kénnen
sich zwischen den sauerstoffhaltigen Zwischenpro-
dukten Wasserstoffbriickenbindungen ausbilden,
wodurch die entstandenen Assoziate ebenfalls zu
kolloid-dispersen Asphaltenteilchen anwachsen
kénnen [30].

Bezogen auf das Kolloidsystem des Bitumens fihrt
die oxidative Alterung zu einer Umwandlung der ho-
hermolekularen Bestandteile des Dispersionsmit-
tels zu Erddlharzen und weiter der Erddlharze zu
Asphaltenen [1; 31]. Nach HA und RAHIMIAN [1]
kommt bei dieser Umwandlung den Erddlharzen
eine entscheidende Bedeutung zu, da diese auf-
grund der sogenannten naphthenoaromatischen
Struktur sehr reaktionsfreudig sind. Durch die Neu-
bildung der Asphaltene reduziert sich der Anteil an
Erddlharzen, die jedoch im Gleichgewicht mit den
hoéhermolekularen Bestandteilen des Dispersions-
mittels stehen. Um dieses Gleichgewicht aufrecht
zu erhalten, bilden sich aus dem Dispersionsmittel
beschleunigt Erddlharze [1].

Durch die stoffliche Verschiebung der Bitumenkom-
ponenten bei der oxidativen Alterung kommt es ne-
ben der Verhartung auch zu einer Erhéhung der
Viskositat sowie der Molmassen der Molekile und
der Bitumenmasse [1; 10, S. 61]. Verstarkt wird die-
se Alterung u. a. durch zunehmende Temperaturen,
wachsende Bitumenoberflachen, wachsende Luft-
zutrittsmoglichkeiten, zunehmende Verweilzeiten
und einer zunehmenden Menge an zur Verfligung
stehendem Sauerstoff [5, S. 759; 29; 32]. Zudem
kdnnen nach ZENKE [28] im Bitumen enthaltene
Vanadiumspuren eine katalytische Wirkung zeigen,
da das Vanadium als Sauerstoffibertrager dient
[28]. Weiterhin fihrt die zunehmende Exposition
von UV-Strahlung zu starkeren Zersetzungen und
somit beschleunigten Radikalbildungen im Bitumen,
sodass die Oxidation und die darauf folgende Ver-
hartung begtinstigt wird [26, S. 33; 33].

Neben diesen Mechanismen wird bei der Bitumen-
alterung grundsatzlich zwischen der Kurz- und der
Langzeitalterung unterschieden. Unter der Kurz-
zeitalterung werden die Alterungsprozesse zusam-
mengefasst, die sich wahrend der Mischgutherstel-
lung, der Lagerung, dem Mischguttransport und
dem Einbauprozess einstellen [34, S. 24]. Zur Si-
mulation der Kurzzeitalterung im Rahmen von La-
boruntersuchungen sind derzeit drei Verfahren ge-
normt, zu denen der Rolling Thin Film Oven Test
(RTFOT, DIN EN 12607-1), der Thin Film Oven Test
(TFOT, DIN EN 12607-2) und der Rotating Flask
Test (RFT, DIN EN 12607-3) zahlen. Dabei stellt das
RTFOT-Verfahren die Referenzmethode fur diese
Simulation dar, wobei jedoch sowohl fir Straf3en-
bau- als auch fir polymermodifizierte Bitumen eine
direkte Vergleichbarkeit beider Verfahren festge-
stellt werden konnte [35; 36].
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Die Langzeitalterung beschreibt dagegen die Ver-
anderungen der Bitumeneigenschaften wahrend
der Nutzungsdauer des Asphalts [34, S. 24]. Fir die
Simulation der Langzeitalterung stehen die zwei ge-
normten Verfahren Pressure Ageing Vessel (PAV,
DIN EN 14769) und Rotating Cylinder Ageing Test
(RCAT, DIN EN 15323) zur Verfihrung, wobei das
PAV-Verfahren die Referenzmethode darstellt.

3.3 Hafteigenschaften des Bitumens

Eine fur die Dauerhaftigkeit des Asphalts wichtige
Eigenschaft ist die Haftung zwischen dem Binde-
mittel und der Gesteinskérnungen, wobei diese so-
wohl von der chemischen Zusammensetzung des
Bitumens als auch sehr stark von der Beschaffen-
heit der Gesteinskérnung abhangt [26, S. 94; 37, S.
92].

Die Haftung selbst lasst sich zum einen in die Be-
netzung der Kornoberflachen und zum anderen in
den Verdrangungswiderstand des Bitumenfilms auf
der Gesteinskérnung unterteilen, die beide vorwie-
gend von der Adhasionsfahigkeit des Bitumens und
der Polaritat der Gesteinsoberflache bestimmt wer-
den. Weitere Einflussfaktoren auf die Hafteigen-
schaften des Bitumens stellen u. a. die Viskositat,
die Provenienz und die Koh&sion des Bindemittels
dar [10, S. 57; 38, S. 8, 35].

Die Adhasion beschreibt aus thermodynamischer
Sicht die Energie, die beim Kontakt unterschiedli-
cher Materialien und den daraufhin einsetzenden
Wechselwirkungen zwischen den Oberflachen frei-
gesetzt wird. Als Voraussetzung fir eine gute Haf-
tung ist dabei eine starke Wechselwirkung zwischen
den Oberflachen erforderlich [38, S. 8].

Chemisch-physikalisch betrachtet beschreibt die
Adhésion die Wechselwirkungen zwischen den Ato-
men, lonen und Molekilen des Bitumens und der
Gesteine, die sich primar in van-der-Waals-Kraften
zeigen [38, S. 8, 14]. Diese Wechselwirkungen stel-
len sich ein, da sich die grenzflachenaktiven Bitu-
menbestandteile an den Grenzflachen zu polaren
Phasen anreichern. Durch diese Anreicherung wird
die Grenzflachenspannung herabgesetzt, wobei
sich diese Spannungsreduzierung sowohl bei Mine-
ralstoffen als auch bei Wasser einstellt [39].

Die grenzflachenaktiven Stoffe bilden sich dabei
durch die Zerstérung der Micellen, sodass sowohl
Erddlharze als auch Asphaltene fiir die einsetzenden

Wechselwirkungen zur Verfligung stehen [39]. Dabei
weisen die basischen bzw. sauren Mineralanteile je-
weils hohe Affinitdten zu den entsprechend entge-
gengesetzt charakteristischen Bitumenbestandteilen
auf. Im Allgemeinen zeigen sich bei Gesteinen mit
einem hohen Quarzanteil vorwiegend unzureichen-
de Verbindungen zwischen dem Bitumen und der
Gesteinskornung [26, S. 94, 96; 40, S. 12]. In einzel-
nen Untersuchungen konnten jedoch auch Abwei-
chungen zu dieser Ansicht festgestellt werden [41].

3.4 Bekannte Zusammenhange
zwischen Chemie und Rheologie
des Bitumens

In friheren Untersuchungen konnten bereits einige
Zusammenhange und Korrelationen zwischen che-
mischen und rheologischen Bitumenkennwerten
gefunden werden. So stellte ZENKE [28] bereits
1977 einen deutlichen, positiven Zusammenhang
zwischen dem Asphaltengehalt und dem Erwei-
chungspunkt Ring und Kugel der Bitumen fest [28].
NEUMANN [10] erkannte in weiteren Untersuchun-
gen einen Zusammenhang zwischen dem Asphalt-
engehalt und der Alterungsbestandigkeit des Bitu-
mens, wobei ein hoher Asphaltengehalt mit einer
geringen Alterungsbestandigkeit zusammenhangt.
Dies begrindet NEUMANN [10] zum einen durch
den hoheren Anteil an reaktiven Komponenten im
Bitumen, die fur die oxidative Alterung zur Verfu-
gung stehen. Zum anderen erfordert ein hoher Ge-
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halt an Asphaltenen zum Erreichen einer definierten
Konsistenz niederviskose Olanteile. Aufgrund die-
ser niedermolekularen Anteile wird sowohl die des-
tillative Alterung beglinstigt als auch die Diffusions-
geschwindigkeit des Sauerstoffs erhéht, was wiede-
rum die oxidative Alterung beschleunigt [10, S. 64].

Weiterhin untersuchte STANGL [18] zwdlf Bitumen-
proben mithilfe verschiedener chemischer und
rheologischer Methoden und fand eine Vielzahl von
Beziehungen zwischen den unterschiedlichen Bitu-
menkennwerten, die in Tabelle 2 zusammengefasst
sind. Bezuglich dieser Beziehungen untersuchte
STANGL [18] zunachst die nicht gealterten Kenn-
werte, wobei sich mit zunehmender Dichte und zu-
nehmendem mittleren Molmassenmittelwert M,, ein
Anstieg des Erweichungspunktes EP, des Logarith-
mus des komplexen Schermoduls |G*| bei 64 °C
und der Viskositat n bei 135 °C zeigte.? Fir die Na-
delpenetration PEN zeigte sich mit zunehmender
Dichte und steigendem Molmassenmittelwert M,,
eine Abnahme (vgl. Tabelle 2) [18, S. 96ff, 106ff].

Um die Veranderung der einzelnen Kennwerte in
Folge der Alterung erfassen zu kénnen, bestimmte
STANGL [18] Alterungsindices durch die Berech-
nung von Verhaltnissen eines Kennwerts nach der
Langzeitalterung zu dem Kennwert im nicht gealter-
ten Zustand. Bei der Gegeniiberstellung dieser Al-
terungsindices ergab sich eine Vielzahl von Korrela-
tionen, wobei im Rahmen dieses Berichts lediglich
die starken Korrelationen mit einem Pearson-Korre-
lationskoeffizienten von r = 0,8 betrachtet werden
(vgl. Kapitel 4.3.3).

Dabei zeigt sich, dass der Asphaltengehalt, die
Dichte und der Molmassenmittelwert M,, im nicht
gealterten Zustand im positiven Zusammenhang
mit dem Alterungsindex des Logarithmus der Visko-
sitat n bei 135 °C stehen. Somit wachst der Loga-
rithmus der Viskositat n infolge der Alterung umso
starker an, je hoher der Asphaltengehalt, die Dichte
und der Molmassenmittelwert M,, im nicht gealter-
ten Bitumen sind. Der Gehalt an Kohlenstoff im
nicht gealterten Zustand steht hingegen im negati-
ven Zusammenhang zum Alterungsindex des Loga-
rithmus des komplexen Schermoduls |G*| bei 64 °C.
Fir den Gehalt an Wasserstoff im nicht gealterten
Bitumen ergibt sich weiterhin ein negativer Zusam-
menhang zum Alterungsindex des Logarithmus des
komplexen Schermoduls bei 64 °C und des Loga-
rithmus der Viskositat n bei 135 °C. Fir den Schwe-

2 Die dynamische Viskositat wurde mithilfe eines Rotationsvis-
kosimeters nach DIN EN 13302 bestimmt [87, S. 37].

felgehalt im nicht gealterten Zustand konnte ein posi-
tiver Zusammenhang zum Alterungsindex des Loga-
rithmus des komplexen Schermoduls |G*| bei 64 °C
festgestellt werden [18, S. 147].

Aus diesen Erkenntnissen wird deutlich, dass be-
reits auf der Grundlage verschiedener chemischer
Kennwerte im nicht gealterten Zustand Aussagen
Uber das Alterungsverhalten des Bitumens getrof-
fen werden kénnen.

LU und ISACSSON [42] konnten zudem einen Zu-
sammenhang zwischen den Alterungsindices der
mittleren Molmasse und des komplexen Schermo-
duls |G*| finden, wobei die Temperaturstufe des
Schermoduls nicht angegeben wurde [42].

Nach den DSR-Untersuchungen von PAULI und
HUANG [25] zeigt sich der durch die Alterung her-
vorgerufene Anstieg des komplexen Schermoduls
|G*| in einer Verschiebung der Masterkurve gegen-
Uber der des ungealterten Bitumens. Der Verschie-
bungsfaktor zwischen den jeweiligen Masterkurven
steht dabei in einem linearen Zusammenhang zu
dem Gehalt an Carbonylverbindungen im Bitumen
[25].

Weiterhin untersuchten RADENBERG und LOUIS
[43] den Einfluss der Bindemittelsorte auf die ein-
setzende Alterung. Anhand der Anstiege des Erwei-
chungspunkts und der Asphaltengehalte vor und
nach der Kurzzeit- und Langzeitalterung konnte je-
doch keine Abhangigkeit zu den einzelnen Bitumen-
sorten festgestellt werden. Anhand dieser Ergebnis-
se zeigte sich, dass die Alterung der Bitumensorten
sehr unterschiedlich ausfallen kann ([43] nach [34,
S. 26f]).

RADENBERG [37] stellte weiterhin auf der Grund-
lage von 90 untersuchten Bitumenproben mithilfe
von multiplen linearen Regressionsanalysen Line-
arkombinationen auf, die zur Beschreibung einer
rheologischen KenngréRe mehrere chemische
Kennwerte gleichzeitig berticksichtigen. Als abhan-
gige, rheologische Kennwerte wurden daflir der Er-
weichungspunkt, die Penetration, der Brechpunkt
nach Fraal®, die Biegekriechsteifigkeit und der
m-Wert der BBR-Untersuchung sowie der Logarith-
mus der komplexen Viskositat [n*| bei 120 °C aus
der DSR-Messung herangezogen. Diese rheologi-
schen Kennwerte wurden mithilfe der Gehalte der
SARA-Fraktionen beschrieben, wobei sich jedoch
lediglich BestimmtheitsmalRe zwischen 34 % und
67 % ergaben [37, S. 60].
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4 Untersuchungsmethodik

Zum Erreichen der gesetzten Ziele erfolgte im Rah-
men dieses Projekts zunachst eine Auswahl an Bi-
tumen- und Gesteinsproben, die anschlieend mit-
hilfe verschiedener Verfahren untersucht wurden.

4.1 Probenauswahl
4.1.1 Bitumen

Bei den in diesem Projekt untersuchten Bitumen-
proben handelte es sich um elf technisch herge-
stellte Bitumen und ein aus Naturasphalt gewonne-
nes Bitumen. Die Probenauswahl verfolgte dabei
das Ziel, moglichst die gesamte Spanne der in
Deutschland eingesetzten Rohstoffe abzudecken.
Aus diesem Grund wurden bei den technisch her-
gestellten Bitumenproben sowohl variierende Vis-
kositaten als auch variierende Raffinerien gewahit.
Bezuglich der Viskositaten handelte es sich um Pro-
ben der im StraRenbau Ublichen Sorten 20/30,
30/45, 50/70 und 70/100. Zudem wurde durch die
Wabhl unterschiedlicher Raffinerien ein weites Feld
verschiedener Provenienzen abgedeckt, die einen
erheblichen Einfluss auf die Bitumeneigenschaften
zeigen kdnnen.

Die zwdlfte Probe stellte als eine Art Vergleichspro-
be ein aus Naturasphalt gewonnenes Bitumen dar,
das gegenuber den technisch hergestellten Proben
teilweise sehr stark abweichende rheologische und
chemische Eigenschaften zeigt.

Die einzelnen Bitumenproben sind in der Tabelle 3
zusammengefasst, wobei die Raffinerien anonymi-
siert durch GroRbuchstaben dargestellt sind. Aus
dieser Tabelle wird ersichtlich, dass alle Bitumen-
sorten durch Proben unterschiedlicher Raffinerien
und somit unterschiedlicher chemischer Zusam-
mensetzung vertreten sind.

Bild 3: Gesteinsproben

Raffinerie Bitumensorte
20/30 30/45 50/70 70/100

A X X X X
"""" B | | | x | x
2 S —

D X X
"""" E | x| x|

E Bitumen aus Naturasphalt

(keiner Bitumensorte zugehorig)

Tab. 3: Ubersicht der Bitumenauswahl

Gesteinskdrnung Rohdichte nach
DIN EN 1097-6 [45]
Quarzit 2,460 g/cm?®
””””””” Granodiorit |  2652g/cm*
~ Diabas | 2869gm®
””””””” Kalkstein |  271glm®

Tab. 4: Rohdichte der Gesteinskérnungen

Nach der Lieferung der Bitumenproben wurden die-
se gemal der DIN EN 12594 [44] in einem Trocken-
schrank mit Luftumwalzung auf maximal 50 °C uber
den erwarteten Erweichungspunkt Ring und Kugel
erwarmt, im Fall mehrerer Stlckguter homogeni-
siert und entsprechend der jeweiligen Versuchsan-
zahl in verschiedene, spezielle Bitumendosen mit
einem Fassungsvermdgen von 1 | gefiillt, die einen
Schutz vor direkter Sonneneinstrahlung und vor
Luft- und Wasserzutritt gewahrleisten. Fir die ein-
zelnen Untersuchungen wurden die Proben aber-
mals erwarmt und entsprechend den jeweiligen
Verfahren prapariert.

4.1.2 Gesteine

Bezogen auf die Gesteine erfolgte die Auswahl eben-
falls mit dem Ziel, einen Grolfiteil der Bandbreite der
unterschiedlichen Charakteristiken abzudecken.

Dabei fiel die Wahl auf einen metamorphen Quarzit
(Taunusquarzit) mit typischen sauren Eigenschaf-
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ten, einen magmatischen Granodiorit mit typisch in-
termediaren Eigenschaften und einen magmati-
schen Diabas mit typisch basischen Eigenschaften.
Weiterhin erfolgte die Auswahl eines sedimentaren
Kalksteins, der bezogen auf das Haftverhalten zum
Bitumen gunstige Eigenschaften zeigt. Die Ge-
steinsproben lagen in der Lieferkdrnung 8/11, 5/8,
2/5 und 0/2 vor und entsprachen nach Herstelleran-
gaben den Forderungen der TL Gestein-StB. In Bild
3 sind die einzelnen Gesteinskdrnungen dargestellt,
wahrend in Tabelle 4 die Rohdichten entsprechend
der DIN EN 1097-6 [45] aufgeflhrt sind.

4.2 Untersuchungsmethoden

An den ausgewahlten Proben erfolgten daraufhin
chemische, physikalische, petrografische und die
Hafteigenschaften betreffende Untersuchungen.
Die Bitumenproben wurden dabei sowohl im nicht
gealterten als auch im kurzzeit- und langzeitgealter-
ten Zustand betrachtet. Die Simulation der Kurzzeit-
alterung erfolgte im Rahmen dieses Projekts mithil-
fe des Rotating Flask Tests (RFT, DIN EN 12607-3
[46]), wahrend die Langzeitalterung durch eine
kombinierte RFT- und PAV-Alterung (Pressure
Ageing Vessel, DIN EN 14769 [47]) simuliert wur-
de (vgl. Kapitel 4.2.4).

In Tabelle 5 ist eine Ubersicht iber die durchgefiihr-
ten Methoden sowie die jeweils untersuchten Alte-
rungszustande aufgeflihrt, die im Folgenden kurz
beschrieben werden. In Tabelle 50 im Anhang A.1.
sind weiterhin die aus den einzelnen Prifverfahr-
enen gewonnenen Kennwerte zusammengefasst.

4.2.1 Chemische Bindemitteluntersuchungen

Zur Vorbereitung der Bitumen firr die chemischen
Untersuchungen wurden diese zunachst auf bis zu
100 °C Uber den Erweichungspunkt erwarmt, in strei-
fenférmige Probekorper (Faden) gegossen, bis zum
Zeitpunkt der Analyse bzw. mindestens 2 Stunden
bei -18 °C bis -20 °C tiefgefroren und anschlie3end
zerbrochen, sodass auch bei kleinen erforderlichen
Mengen homogene Bitumenproben vorlagen.

CHNS-Elementaranalyse

In einem ersten Schritt wurden die Bitumenproben
elementaranalytisch  untersucht, wobei eine
CHNS-Analytik mithilfe des Gerats EuroEA der Fir-
ma HEKAtech (EuroVector) zum Einsatz kam. Das

Gerat basiert auf dem Prinzip der dynamischen
Spontanverbrennung und der anschlieRenden gas-
chromatographischen Trennung der Substanzen.
Nach der Aufgabe der Probe in das Gerat wird die-
se mit Sauerstoff umspult und bei Temperaturen
von 1.600 °C bis 1.800 °C oxidiert. Aufgrund dieser
Temperaturen und dem Einsatz eines Oxidations-
katalysators erfolgt eine spontane und quantitative
Umsetzung der zu untersuchenden Substanzen in
Stickstoff N,, Kohlenstoffdioxid CO,, Wasser H,O
und Schwefeldioxid SO,. Diese Verbindungen wer-
den daraufhin mithilfe eines gaschromatographi-
schen Systems getrennt und an einem Warmeleit-
fahigkeitsdetektor erfasst.®

Die Analyse der Proben erfolgte in Doppelbestim-
mungen, wobei als Kennwerte der mittlere Gehalt
an Kohlenstoff C, Wasserstoff H, Stickstoff N und
Schwefel S gewonnen wurde.

Rontgenfluoreszenzanalyse (RFA)

Weiterhin erfolgte die Untersuchung der nicht geal-
terten Bitumenproben zur Bestimmung der Metall-
gehalte mittels Réntgenfluoreszenzanalyse®*. Bei
dieser Analyse werden die Bitumenproben mithilfe
von Réntgenstrahlung angeregt, wodurch es zu ei-
ner lonisation kommt, bei der ein kernnahes Elekt-
ron aus den inneren Energieniveaus ausgeschla-
gen wird. Die hinterlassene Llicke auf diesem Ni-
veau wird durch ein Elektron eines auleren, ener-
giereicheren Niveaus ersetzt. Beim Ubergang des
Elektrons vom energiereicheren zum energiearme-
ren Niveau wird Energie frei (Fluoreszenzstrah-
lung), die von einem Detektor erfasst wird. Die frei
gewordene Energie entspricht einem definierten
Energiequant h - v, wobei tUber die Frequenz v bzw.
Uber die Wellenlange A ein direkter Rickschluss auf
das emittierende Element moglich ist [48, S. 429f].

Die ermittelten Kennwerte der RFA zeigen sich in
den Gehalten an Vanadium V, Nickel Ni, Schwefel
S, Calcium Ca, Titan Ti, Kupfer Cu und Zink Zn. Die
Ergebnisse dieser Analyse entstammen einer halb-
quantitativen Auswertung, die einen Vergleich der

3 Informationen der Homepage der Firma HEKAtech http://
www.hekatech.com/ und der Produktbeschreibung des Gera-
tes Euro EA.

4 Fdurdiese Analyse wurden nicht die gefrorenen Bitumenfaden
sondern gewohnlich in Aluminiumdosen gelagertes Bitumen
aufgeschmolzen. Weiterhin wurden diese Untersuchungen
von der GMA Gesellschaft fir Mineral6l-Analytik und Quali-
tatsmanagement mbh und Co. KG Frankfurt durchgefihrt.
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Alterungszustand

Chemische Bitumenuntersuchungen nicht gealtert kurzzeit-gealtert | langzeit-gealtert
Heteroatomgehalt (CHNS) X X X
Réntgenfluoreszenzanalyse RFA | | x
FT-Infrarotspektroskopie FTR | | x| x| x
Aciditatsmessungen (Saurezahl) | | x| x| x
Asphaltenabtrennung | | x | x | x
Maltenauftrennung | | x | x| x
Gelpermeationschromatographie GPC | | x | x | x
Rheologische Bitumenuntersuchungen nicht gealtert kurzzeit-gealtert | langzeit-gealtert
Konventionelle Prifverfahren
Erweichungspunkt Ring u. Kugel DIN EN 1427 X X X
Nadelpenetraton || DINEN1426 | x | x | x
Brechpunkt nach Fraa || DINEN 12563 | x
Performance-orientierte Prifverfahren

DIN EN 13589
Kraftduktilitat DIN EN 13703 X Xs50/70 X
Kraftriickstellung X X50/70 X
Biegebalkenrheometer BBR '?II_NBI;L’:‘W:::-QB 07113 X X X
Dynamisches Scherrheometer DSR 'I?II_NB:TL’:]n::nY-;(t)B 0713 X X X
Gesteinsuntersuchungen A:jgtaaz%s'
Rontgenfluoreszenzanalyse RFA X
Rontgendiffraktometrie xXRD | | x
Zeta-Potental | | x
Untersuchungen zum Haftverhalten nicht gealtert kurzzeit-gealtert | langzeit-gealtert

DIN EN 12697-11
Rolling Bottle Test TP A1 X X
Einachsiger Zugversuch DIN EN 12697-46 X50/70 Xs50/70

Tab. 5:

Ubersicht der durchgefiihrten Untersuchungsmethoden (x — Untersuchungen an allen Proben der jeweiligen Alterungsstu-

fe; X5079 — Untersuchungen an den Bitumen der Sorte 50/70 der jeweiligen Alterungsstufe)

Proben untereinander erlaubt. Der Vergleich mit ex-
ternen Proben ist jedoch nur unter Vorbehalt mog-
lich.

FTIR-Spektroskopie

Weiterhin wurden die Bitumenproben mit der Fou-
rier-Transformations-Infrarotspektroskopie (FTIR)
untersucht, um im Bindemittel vorkommende funk-
tionelle Gruppen zu bestimmen und somit Informa-
tionen Uber dessen Struktur zu erhalten [49, S. 34ff].
Die Untersuchung erfolgte an dem Gerat FT-IR C
96108 der Firma Perkin Elmer, das mithilfe eines
Diamants auf der Grundlage der ATR-Technik (Atte-

nuated Total Reflection/ abgeschwéachte Totalrefle-
xion) misst. Das Prinzip der Infrarotspektroskopie
beruht auf Eigenschwingungen der in den Proben-
molekilen enthaltenen Atome, die durch infrarotes
Licht angeregt werden [48, S. 403]. Trifft die infraro-
te Strahlung auf ein Molekul und wird absorbiert,
fuhrt dies zu Schwingungsbewegungen der Atome
bzw. Molekiile [48, S. 403f; 50, S. 9ff]. Die Frequenz
dieser Schwingungen ist u. a. abhangig von der
Atommasse, der Bindungsstarke zwischen den Ato-
men und der rdaumlichen Anordnung der Atome im
Molekl [48; 48, S. 403], sodass aufgrund der ab-
sorbierten Energiequanten der IR-Strahlung ein
Ruckschluss auf die Struktur des vorliegenden Mo-
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lekils moglich ist [48, S. 403; 50, S. 16ff]. Bei der im
Rahmen dieses Projekts angewandten ATR-Tech-
nik wird die von der Probenoberflache reflektierte
Strahlung untersucht. Die Reflexionsspektroskopie
ist somit unabhangig von der Schichtdicke und der
Strahlungsdurchlassigkeit der Probe [49, S. 35].

Die Messung einer Probe setzt sich aus sieben Ein-
zelmessungen zusammen, die jeweils wiederum
ein Mittelwertspektrum aus je 32 Scans darstellen.
Das IR-Spektrum wurde in einem Bereich zwischen
4.000 cm™ und 400 cm™" sowie bei einer Aufldsung
von 4 cm! durchgefiihrt. Die gewonnenen Spektren
wurden anschlieend einer Basis- sowie einer Ba-
sislinienkorrektur unterzogen und weiterhin in Ex-
tinktionsspektren umgerechnet. Die Erfassung der
FTIR-Ergebnisse erfolgte durch die Bestimmung
verschiedenen Peakhdhen und Peakflachen. Diese
Hohen und Flachen der Peaks geben grundséatzlich
eine Aussage Uber den relativen Gehalt der jeweili-
gen funktionellen Gruppen bzw. der jeweiligen Ver-
bindungsart, wahrend fir die Bestimmung der ab-
soluten Gehalte eine geeignete Kalibrierung erfor-
derlich ist [51, S. 55]. BEER et al. [51] beschreiben
den Zusammenhang zwischen dem Gehalt einer
Verbindung und den Peakhdhen eines FTIR-Spek-
trums, das mittels eines Zink-Selen-Kristalls aufge-
nommen wurde [51, S. 45, 55, 94]. Diese Annahme
nach BEER et al. [51] wird im Rahmen dieses Pro-
jekts auch auf die mit einem Diamanten aufgenom-
menen Spektren Ubertragen, da auch THIMM [21]
quantitative Auswertungen an FTIR-Spektren vor-
nahm, die mittels eines Diamants aufgenommen
wurden. Demnach kénnen mithilfe der FTIR-Peak-
héhen Aussagen Uber die relativen Gehalte der
funktionellen Gruppen bzw. der Verbindungen ge-
troffen werden.

Als zusatzliche Kennwerte wurden weiterhin aus
den Peakhdhen folgende Indices berechnet und im
oben stehenden Kasten zusammengefasst.

Aciditatsmessungen durch Bestimmung der
Séaurezahl

Die Bewertung der Aciditat der Bitumen erfolgte
durch die Bestimmung der Saurezahl, die mithilfe
der potentiometrischen Titration bestimmt wurde.
Die Saurezahl beschreibt dabei die Masse an in
Isopropanol gelostem Kaliumhydroxid (KOH), die
zur Neutralisation des geldsten Bitumens erforder-
lichist (nach [48, S. 191ff]). Bei dieser Methode wird
die Bitumenprobe in Toluol und einem Isopropanol/
Wassergemisch im Verhaltnis von 99:1 gel6st und
manuell mit einer Mal3lésung aus 0,1 mol/l KOH in
Isopropanol titriert. Am Umschlagspunkt der Titrati-
on setzt eine deutliche Potentialanderung ein, die
mithilfe einer Elektrode erfasst wurde.

Bei den Untersuchungen hat sich gezeigt, dass sich
die einzelnen Bitumenproben bzgl. der Empfindlich-
keit zur MaRlésung teilweise deutlich unterschie-
den. Aus diesem Grund wurden fir die verschiede-
nen Bitumenproben unterschiedliche Zugabevolu-
mina der MaRlésung gewahlt. So wurde fur die Raf-
finerien A, D und F ein Volumen von 50 pl, fir die
Raffinerie E ein Volumen von 25 pl und fir die Raf-
finerien B und C ein Volumen von 10 pl verwendet,
was zu einer Beeinflussung der Ergebnisse flhren
kann. Als Kennwerte der Aciditatsmessungen wur-
de die Saurezahl SZ gewonnen, die sich aus den
Mittelwerten der durchgefiihrten Doppelbestimmun-
gen zusammensetzt.
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Asphaltenabtrennung

Weiterhin wurden die Bitumenproben einer Asphal-
tenabtrennung unterzogen, wobei eine Trennme-
thode in Anlehnung an die DIN 51595 [52] durchge-
fuhrt wurde. Dabei wurden ca. 3 g der gefrorenen
Bitumenstreifen in einen Rundkolben eingewogen
und mit 90 ml Heptan eine Stunde am Rickfluss-
kiihler gekocht. Der Kolbeninhalt wurde daraufhin
fur eine Stunde bei Raumtemperatur in einem ab-
gedunkelten Schrank gelagert und anschlielend
Uber einen Faltenfilter filtriert. Der Rickstand auf
dem Faltenfilter wurde daraufhin zunachst mit 70 ml
Heptan und anschlieffiend mit 70 ml Toluol in einer
Soxhlet-Apparatur extrahiert, wobei mithilfe des
Heptans die Malten- und mithilfe des Toluols die As-
phaltenruckstande zurlckgewonnen wurden. Die
Toluol-Asphaltenlésung wurde anschlieRend mithil-
fe eines Rotationsverdampfers bis zur Trockene
eingeengt und der erhaltene Rickstand fir 45 Mi-
nuten im Trockenschrank bei 115 °C getrocknet.
Durch das Wiegen des getrockneten Riickstands
ergab sich die Auswaage der Asphaltene, die zur
Bestimmung des Asphaltengehalts auf die ur-
springliche Probenmenge bezogen wurde.

Zusatzlich zu dem in der DIN 51595 [52] beschrie-
benen Vorgehen wurden im Rahmen dieses Pro-
jekts die Heptanextrakte der Bitumenprobe verei-
nigt, mithilfe des Rotationsverdampfers bis zur Tro-
ckene eingeengt und Uber Nacht im Vakuum ge-
trocknet, sodass die Maltenphasen der Bitumen flr
weitere Untersuchungen zur Verfligung standen.

Die Asphaltenabtrennung erfolgte in einer paralle-
len Doppelbestimmung, wobei als Kennwert der
mittlere Asphaltengehalt bestimmt wurde.

Saulenchromatographische Maltenauftrennung

Die aus der Asphaltenabtrennung gewonnene Mal-
tenphase wurde mithilfe einer sdulenchromatogra-
phischen Trennung nach dem Verfahren nach
SEBOR et al. [53] weiter aufgetrennt. Dafiir wurde
die Maltenphase vollstandig in 10 bis 25 ml Hexan
gelost und auf eine Glassaule gegeben. Als Saulen-
material bzw. stationare Phase wurde dabei fur die
untere Halfte Aluminiumoxid Al,03-90 und fir die
obere Halfte Kieselgel SiO,-100 verwendet, wobei
das Saulenmaterial fur 8 Stunden bei 50 °C und ei-
nem Druck von 4,4 kPa getrocknet und anschlie-
Rend bei einer Temperatur von 160 °C fir 48 Stun-
den aktiviert wurde [53]. Als mobile Phase wurden
funf Losemittelgemische eingesetzt:

Hexan 600 ml
Hexan/ Toluol 24:1 500 ml
Hexan/ Toluol 22:3 500 ml
Toluol 500 ml
Toluol/ Diethylether/Methanol 1:1:3 500 ml

Dabei wurde mithilfe des Hexans die Fraktion der
gesattigten Kohlenwasserstoffe, mithilfe des He-
xan/ Toluol-Gemischs (24:1) die Fraktion der Mono-
aromaten, mithilfe des Hexan/Toluol-Gemischs
(22:3) die Fraktion der Diaromaten, mithilfe des To-
luols die Fraktion der Polyaromaten und mithilfe des
Toluol/ Diethylether/ Methanol-Gemischs (1:1:3) die
Fraktion der polaren, aromatischen Verbindungen
gewonnen [53]. Die einzelnen Substanzklassen
bzw. Fraktionen wurden im Rotationsverdampfer
bis zur Trockene eingeengt.

In der Saule verblieb zudem ein Rest, der auch mit-
hilfe des Toluol/ Diethylether/ Methanol-Gemischs
nicht eluiert werden konnte. Dieser Rest wird im
weiteren Verlauf als Rickstand bezeichnet und gilt
als zusatzliche Fraktion, die nach SEBOR et al. [53]
als eine Unterfraktion zu den polaren aromatischen
Verbindungen zahlt [53].

Fir zuverlassige Ergebnisse der Untersuchungen
wurden die einzelnen Proben einer Doppelbestim-
mung unterzogen. Als Kennwerte der Auftrennung
wurde der mittlere Gehalt an geséattigten Kohlen-
wasserstoffen (KW), Monoaromaten, Diaromaten,
Polyaromaten, polaren aromatischen Verbindungen
und Ruckstand bezogen auf das Gesamtbitumen
bestimmt.

Gelpermeationschromatographie (GPC)

Zur Bestimmung der Molmassenverteilung des Ge-
samtbitumens sowie der einzelnen Fraktionen wur-
den diese mithilfe der Gelpermeationschromatogra-
phie (GPC) untersucht, bei der die einzelnen Kom-
ponenten aufgrund der unterschiedlichen Teilchen-
grolke beim Durchlaufen eines Gels getrennt wer-
den. Grundlage dieses Trennverfahrens stellt das
sogenannte Ausschlusskonzept dar, wonach das
Gel Poren mit definierten Grofien aufweist. Die gro-
Reren Molekule kdnnen dabei nicht in die innere
Gelmatrix eindringen, sodass diese direkt vom L&-
semittel abgefiihrt werden. Die néachst kleineren
Molekile dringen in die innere Gelmatrix ein, wobei
jedoch nur die Poren mit einer ausreichenden Gro-
3e flr die Diffusion dieser Molekile zur Verfligung
stehen. Die kleinsten Molekile kénnen durch die
gesamten Poren der Gelmatrix diffundieren und
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weisen daher die geringste Durchlaufgeschwindig-
keit durch die Saule auf. Demnach passieren zu-
nachst die groReren Teilchen das Gel, wahrend die
Durchlaufgeschwindigkeit mit abnehmender Teil-
chengrolRe stetig wachst [48, S. 475].

Um von den TeilchengroRen auf die Molmassen
schlieen zu konnen, wurden im Rahmen dieses
Projekts Polystyrole als Kalibrierstandard einge-
setzt. Die Durchfihrung der Analyse erfolgte mit
dem Gerat Viscothek GPC,,,, der Firma Malvern,
das mit einem RI-Detektor sowie LT5000L-GPC-
Saulen (300 x 7,8 mm) ausgestattet ist. Fir diese
GPC-Saulen wird als Fullmaterial pordses Sty-
rol-Divinylbenzol-Copolymer verwendet, das eine
Partikelgrofie von 10 ym und eine maximale Poren-
gréBe von 5.000 A bzw. 500 nm aufweist.’> Zur
Durchfiihrung der GPC wurden die Proben in Tetra-
hydrofuran (THF) gel6st (2 bis 5 mg/ ml) und bei
einer Saulenofentemperatur von 35 °C auf die Sau-
le gegeben.

Um reprasentative Ergebnisse zu bekommen, wur-
de auch bei dieser Untersuchungsmethode eine
Doppelbestimmung durchgefuhrt. Als Kennwerte
wurden dabei die mittleren M-Werte bestimmt, zu
denen der zahlenmittlere Molmassenmittelwert M,
der gewichtsmittlere Molmassenmittelwert M,,, der
Zentrifugen- oder z-Molmassenmittelwert M,, die
Molmasse am Peak der Verteilung M, sowie die
Polydispersitat M,/ M,, zahlen.

4.2.2 Konventionelle rheologische Priifverfahren

In Bezug auf die konventionellen Verfahren erfolgte
die Bestimmung des Erweichungspunkts Ring und
Kugel nach DIN EN 1427 [54] mit der automati-
schen Apparatur RKA 5 der Firma petrotest, die Be-
stimmung der Nadelpenetration nach DIN EN 1426
[55] mit dem halbautomatischen PNR-10 Penetro-
meter der Firma petrotest und die Bestimmung des
Brechpunkts nach Fraall nach DIN EN 12593 [56]
mit der automatischen Apparatur BPA 5 der Firma
petrotest. Aus Erweichungspunkt und Nadelpenet-
ration wurde weiterhin der Penetrationsindex nach
DIN EN 12591 Anhang A [57] ermittelt.

Als Kennwerte der Messungen wurden jeweils der
Erweichungspunkt EP, die Penetration PEN, der
Brechpunkt BrP und der Penetrationsindex PI ge-
wonnen.

5 Diese Informationen sind der Homepage der Firma Malvern
http://www.malvern.de/ entnommen.

4.2.3 Performance-orientierte rheologische
Priifverfahren

Kraftduktilitdt/ Formanderungsarbeit

Zur Bestimmung der Kraftduktilitdt nach DIN EN
13589 [58] und der daraus abgeleiteten Formande-
rungsarbeit nach DIN EN 13703 [59] der verschie-
denen Bitumenproben stand das Duktilometer DDA
3 der Firma petrotest zur Verfiigung. Die Priftempe-
raturen der verschiedenen Bitumenproben wurden
in Anlehnung an die einst gultige DIN 1995-1 [60]
gewahlt, die sich fur die Bitumensorten 20/30 und
30/45 zu 25 °C, fir die Sorte 50/70 zu 13 °C und fir
die Sorte 70/100 zu 9 °C ergab (nach [60]). Abwei-
chend zu den in der DIN 1995-1 fir die Sorte 70/100
geforderten 7 °C wurden im Rahmen dieses Pro-
jekts 9 °C angesetzt, da sich bei einer Priftempera-
tur von 7 °C Sprodbriiche zeigten. Das Bitumen F
wurde aufgrund der erheblichen Harte bei einer
Temperatur von 35 °C untersucht.

Als Kennwerte zur Erfassung der Prifergebnisse
wurden zum einen die flachenbezogenen Forman-
derungsarbeiten E'; , bis zu einer Ausziehlange von
200 mm und Ey 4 in dem Bereich einer Auszieh-
lange zwischen 200 mm und 400 mm sowie zum
anderen die maximal gemessene Kraft F,,, und die
maximale Ausziehlange L, erfasst. Diese Kenn-
werte stellen die Mittelwerte einer Dreifachbestim-
mung dar.

Kraftriickstellung

Um das Relaxationsverhalten der Bitumen zu be-
werten, wurde weiterhin die vorrangig fir polymer-
modifizierte Bitumen angewandte Kraftrickstellung
untersucht. Die Bestimmung dieser Kraftriickstel-
lung ist jedoch nicht genormt, weshalb sich bei der
angewandten Methode an die DIN EN 13589 [58]
angelehnt wurde und wiederum das Duktilometer
DDA 3 der Firma petrotest zu Einsatz kam.

Bei dieser Priifung wurden nach den Vorgaben der
DIN EN 13589 [58] geformte Prufkoérper auf eine
definierte Lange ausgezogen und diese Lange fur
mindestens 200 Sekunden konstant gehalten, wah-
rend zeitgleich der Kraftabfall Gber die Zeit aufge-
nommen wurde. Fur jedes Bitumen wurden dabei
an verschiedenen Probekorpern unterschiedliche
Ausziehldngen angefahren, wobei eine 100 %ige
Dehnung (30 mm Ausziehlange), eine 333 %ige
Dehnung (100 mm Ausziehlange) und eine 667 %ige
Dehnung (200 mm Ausziehlange) betrachtet wur-
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den. Fur jede Dehnungsstufe wurde je Bindemittel-
probe eine Doppelbestimmung durchgeflihrt, wobei
wie bereits bei der Priifung der Kraftduktilitat fir die
Sorten 20/30 und 30/45 eine Temperatur von 25 °C,
fur die Sorte 50/70 eine Temperatur von 13 °C, flr
die Sorte 70/100 eine Temperatur von 9 °C und flr
das Bitumen F eine Temperatur von 35 °C angesetzt
wurde.

Als Kennwerte dieses Prufverfahrens wurde zum ei-
nen die Kraft zu verschiedenen Zeitpunkten in ein
Verhaltnis gesetzt, wozu die Verhaltnisse Fq¢/ Foqs,
Faos! F2os: Fsos/ F2oss Faos/ F20s Und Figos/ Foos 8-
len. Zum anderen wurde der mittlere Kraftabfall in
Abhangigkeit der Zeit durch eine exponentielle Ab-
fallfunktion 2. Ordnung angepasst und deren Re-
gressionskoeffizienten als Kennwerte herangezo-
gen.

Biegebalkenrheometer (BBR)

Fir die Untersuchungen mithilfe des BBR stand das
Gerat CBBR der Firma Coesfeld zur Verfligung. Die
Durchfiihrung der BBR-Untersuchungen erfolgte
entsprechend den Vorgaben der DIN EN 14771 [61]
und der TL Bitumen-StB [62]. So wurden die
Bitumen der Viskositaten 20/30, 30/45 und 50/70
im nicht gealterten Zustand bei den in der TL
Bitumen-StB empfohlenen Priftemperaturen 10 °C,
16 °C und -25 °C gepruft. Fur die Bitumen der Vis-
kositat 70/100 im nicht gealterten Zustand wurden
die Pruftemperaturen jedoch aufgrund der geringen
Harte der Probe in den Bereich niedrigerer Tem-
peraturen verschoben, sodass diese bei -16 °C,
-20 °C und -25 °C untersucht wurden. Das nicht ge-
alterte Bitumen F wurde aufgrund der abweichen-
den Eigenschaftsauspragungen bei Temperaturen
von -3 °C, 0 °C und 3 °C gepruft. Fur die gealterten
Bitumenproben wurden die Priftemperaturen der
einzelnen Proben individuell angepasst, sodass
der jeweilige Messbereich stets eine Steifigkeit von
Seo0s = 300 MPa einschloss.

Um die Proben trotz der unterschiedlichen Priftem-
peraturen vergleichen zu kénnen, wurden als zu-
satzliche Kennwerte jeweils die Temperatur bei ei-
ner Steifigkeit von S = 300 MPa sowie der dazuge-
hérige m-Wert (Anderung der Steifigkeit) und die
Temperatur bei einem m-Wert von m = 0,3 be-
stimmt, wobei diese jeweils fur die verschiedenen
Belastungszeiten 8 s, 15 s, 30 s, 60 s, 120 s und
240 s betrachtet wurden. Diese Kennwerte wurden
jeweils durch quadratische Anpassungen an die auf

den drei Temperaturstufen gemessenen Steifigkei-
ten und m-Werte bestimmt. Zur weiteren Auswer-
tung wurden jedoch lediglich die Kennwerte heran-
gezogen, die innerhalb der gemessen Temperatur-
bereiche lagen. Auf diese Weise sollten Fehler in-
folge von Extrapolationen der angepassten Mess-
werte vermieden werden.

Dynamisches Scherrheometer (DSR)

Die DSR-Untersuchungen wurden entsprechend
der DIN EN 14770 [63] und der TL Bitumen-StB [62]
mit dem Gerat Smartpave 102 der Firma Anton
Paar einschlieBlich zweier Platte-Platte-Mess-sys-
teme mit einem Durchmesser von 8 mm und 25 mm
durchgefhrt.

Die fir die Messung erforderlichen Probekoérper
wurden in definierte Silikonformen gegossen und
mindestens 2 bzw. maximal 24 Stunden bei Raum-
temperatur gelagert. Die Untersuchungen der Bitu-
menproben erfolgten bei einer Verformung von
y = 0,5 %° und mittels eines kombinierten Tempera-
tur-Frequenzdurchlaufs in Anlehnung an die Metho-
dik des AASTHO-Entwurfs T XXX-12: Determining
the Low Temperature Rheological Properties of As-
phalt Binder Using a Dynamic Shear Rheometer
(DSR) [64]. Dabei wurde fiir eine Temperaturspan-
ne von 0 °C bis 90 °C auf jeder Temperaturstufe (10
°C-Schritte, Heizrate 2 °C/ Minute) ein logarithmi-
scher Frequenzdurchlauf von 0,1 Hz bis 100 Hz ab-
gefahren. Die Messbedingungen fir diese Untersu-
chung sind in Bild 4 beispielhaft fir eine Stufe von
40 °C dargestellt. Die Probe durchlief zunachst eine
experimentell bestimmte Gleichgewichtseinstel-
lungszeit von 12 Minuten, damit sich Uber die ge-
samte Probe eine konstante Temperatur einstellen
konnte [63]. Daraufhin folgte eine Konditionierungs-
phase von 5 Minuten, in der die auf die Bitumenpro-
ben wirkende Verformung dekadisch logarithmisch
bis zum Erreichen der gewahlten Zielwerte gestei-
gert wurde. Daran anschlief3end erfolgte die eigent-
liche Messung der DSR-Kennwerte ohne eine Zeit-
vorgabe, wobei auf jeder Temperaturstufe fir je-
weils 31 verschiedene Frequenzen zwischen 0,1
Hz und 100 Hz ein Messwert erfasst wurde.

Bezlglich der Temperaturstufen wurde fir die Bitu-
menproben im nicht gealterten Zustand und einen

6 Die Deformation wurde entsprechend dem Anhang C der DIN
EN 14770 [63] mithilfe von Amplitudensweeps festgelegt, die
an allen nicht gealterten Bitumenproben mit dem 8 mm-Mess-
system bei 0 °C und 30 °C mit Verformungen von ca. 0,1 bis
51 % durchgefiihrt wurden.
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Bild 4: Bedingungen fiir die DSR-Messungen

Temperaturbereich von 0 °C bis 50 °C das
8 mm-Messsystem bei einem Messspalt von 2 mm
verwendet, wobei aus Grinden der Praktikabilitat
bei einer Stufe von 50 °C begonnen und abwarts
temperiert wurde. Mit dem 25 mm-Messsystem
wurden dagegen bei einem Messspalt von 1 mm
die Temperaturstufen 30 °C bis 90 °C betrachtet
und ausgehend von 30 °C aufwarts temperiert. Fir
den Uberlappungsbereich zwischen 30 °C und
50 °C wurden die in der DIN EN 14770 [17] angege-
benen Annahmekriterien Gberprift sowie in Bezug
auf die Messwerte die Mittelwerte beider Messsys-
teme gebildet. Infolge der Alterung ergab sich auf-
grund der Steifigkeitszunahme ein abweichender
Uberlappungsbereich, da fiir das 25 mm-Messsys-
tem bei 30 °C zum Teil das maximale Drehmoment
des Prifgerats erreicht und somit eine Messung
unmaoglich wurde.

Zur Auswertung der DSR-Ergebnisse wurden die
Kennwerte der beiden Messsysteme fur die unter-
schiedlichen Temperaturstufen entsprechend der
Tabelle 6 berlcksichtigt.

Als Kennwerte der DSR-Messung dienten im Rah-
men dieses Projekts der komplexe Schermodul
|G*|, der Phasenwinkel & und die daraus abgeleite-
ten Werte des Speichermoduls G* und des Verlust-
winkels G“ sowie der komplexen Viskositat |n*| der
unterschiedlichen Temperaturstufen und Frequen-
zen.

Die Darstellung der ermittelten Kennwerte erfolgt in
Form von lIsochronen und Isothermen sowie in
Black- und Cole-Cole-Diagrammen, wodurch noch
eine Vielzahl weiterer Kennwerte ermittelt werden
konnte (vgl. Tabelle 50 in Anhang A.1.). Zusatzlich

Temperaturbereich
Nicht Gealtert Ermittlung der
gealterter Zeuastznsr Kennwerte
Zustand
0°C—20 °C 0°C—30 °C Kennwerte des
8 mm-Messsystems
Mittelwert der Kennwerte
30 °C-50 °C 40 °C-50 °C des 8 mm- und
25 mm-Messsystems
60°C-90°C | 60 °C-90°C Kennwerte des
25 mm-Messsystems
Tab. 6: Kennwerte der DSR-Messungen

werden mithilfe der Kennwerte die ,temperatur-in-
varianten Masterkurven mit reduzierten Variablen®,
kurz Master- oder Stammkurven [65], ermittelt.”
Diese Kurven erlauben auf der Grundlage der
Zeit-Temperatur-Aquivalenz eine Aussage Uber die
Entwicklung der Kennwerte in Abhangigkeit von der
Frequenz bzw. der Temperatur, wobei zusatzlich
Bindemitteleigenschaften auRerhalb des gemesse-
nen Bereichs bestimmt werden kdnnen [66].

4.2.4 Alterungsverfahren

Zur Erfassung der Alterungseigenschaften der Bitu-
men wurden diese sowohl einer Kurzzeit- als auch
einer Langzeitalterungssimulation unterzogen.

Rotating Flask Test (RFT)

Die Simulation der Kurzzeitalterung erfolgte im
Rahmen dieses Projekts mithilfe des Rotating Flask
Test (RFT) nach DIN EN 12607-3 [46]. Das RFT-Ver-
fahren kam anstelle des als Referenzmethode gel-
tenden RTFOT-Verfahrens zum Einsatz, da mithilfe
der RFT-Methode deutlich groRere Bindemittelmen-
gen in einem Durchgang gealtert werden kénnen. In
friheren Untersuchungen konnte diesbeziglich so-
wohl fir StralRenbau- als auch fur polymermodifi-
zierte Bitumen eine direkte Vergleichbarkeit zwi-
schen dem RFT- und dem RTFOT-Verfahren fest-
gestellt werden [35; 36].

Bei dieser Alterungssimulation wurden fur die ers-
ten und letzten drei Durchgange die Masseande-
rungen der Proben bestimmt, um somit eine zusatz-
liche Information Uber das Alterungsverhalten der
Bitumenproben gewinnen zu kdnnen.

7 Die Bestimmung der Masterkurven erfolgte in Anlehnung an
den AASTHO-Entwurf T XXX-12: Determining the Low Tem-
perature Rheological Properties of Asphalt Binder Using a
Dynamic Shear Rheometer (DSR) und ist im Anhang A.2.
beschrieben.
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Bei der Auswertung der Ergebnisse der RFT-geal-
terten Proben zeigte sich jedoch, dass diese Alte-
rungssimulation nur sehr geringfligige chemische
und rheologischen Eigenschaftsdnderungen her-
vorrief. Aus der Literatur ist hingegen bekannt, dass
die Kurzzeitalterung deutliche Anderungen der Bitu-
meneigenschaften bewirkt [9, S. 579f; 26, S. 32].
Aufgrund der dieser Erkenntnis widersprechenden
Untersuchungsergebnisse wurden im Rahmen die-
ses Projekts zum einen die Bewertung der Auswir-
kungen der Kurzzeitalterung und zum anderen die
Unterscheidung zwischen Kurzzeit- und Langzeital-
terung verworfen. Die an den RFT-gealterten Pro-
ben bestimmten Kennwerte wurden aber dennoch
als zusatzliche Messwerte zum Auffinden von
grundlegenden Zusammenhangen zwischen der
Chemie und der Rheologie bericksichtigt.

Pressure Ageing Vessel (PAV)

Zur Simulation der Langzeitalterung kam das
PAV-Verfahren (Pressure Ageing Vessel) nach DIN
EN 14769 [47] zum Einsatz, wobei ein Druck von
2,1 MPa, eine Temperatur von 100 °C und eine Be-
lastungszeit von 20 Stunden gewahlt wurden. Die
Simulation der Langzeitalterung erfolgt an den be-
reits kurzzeit- mittels RFT-gealterten Proben.

4.2.5 Untersuchungen der Gesteine

Zur Charakterisierung des Haftverhaltens wurden
neben den Bitumenproben auch die Gesteine pet-
rografisch und physikalisch untersucht.

Roéntgenfluoreszenzanalyse (RFA)

Diesbezuglich erfolgte zunachst die Untersuchung
mittels Rontgenfluoreszenzanalyse (RFA), um die
Elementarzusammensetzung der Gesteine zu be-
stimmen.

Fir die RFA-Untersuchung stand das Gerat WD-
RFA PW 2400 der Firma PHILIPS zur Verfliigung.
Fir die Messung wurde die in einer Scheiben-
schwingmuiihle gemahlenen Gesteinsprobe mit Bo-
rat (Tetraborat: Lithiumtetraborat 66 %, Lithiumme-
taborat 34 %) vermischt und anschlieend in einen
Platintiegel auf ca. 1.000 °C erhitzt. Nach dem Ab-
kihlen wurde das Probengemisch in einer Kokille in
das RFA-Gerat gegeben. Fir das Messprinzip der
Roéntgenfluoreszenzanalyse wird an diese Stelle
auf Kapitel 4.2.1 verwiesen, in dem die Methode be-
reits fur die Untersuchung der Bitumenproben be-
schrieben wurde. Als Ergebnisse der RFA der Ge-

steine wurden die Gehalte an Siliziumdioxid SiO,,
Aluminiumoxid Al,O5;, Eisenoxid Fe,O3;, Magnesi-
umoxid MgO, Calciumoxid CaO, Natriumoxid Na,O,
Kaliumoxid K,0, Titandioxid TiO,, Phosphorpent-
oxid P,O5 und Schwefeltrioxid SO5; bestimmt.

Réntgendiffraktometrie (XRD)

Weiterhin wurden die Gesteine mittels Rontgendif-
fraktometrie bzw. Rdntgenpulverdiffraktometrie
(XRD) untersucht, die eine Identifizierung der in den
Proben enthaltenen mineralischen Phasen erlaubt
[67,S.143; 68, S. 7]. Fur diese Untersuchung stand
das Gerat XRD EMPYREAN der Firma PANalytical
zur Verfligung.

Das Prinzip dieser Methode basiert auf der Bestrah-
lung der fein pulverisierten Probe mit monochromati-
scher Rontgenstrahlung, in der es aufgrund der kris-
tallinen Struktur zur Beugung?® der Strahlung kommt
[67, S. 141]. Die Rontgenstrahlung wird dabei von
den parallelen Kristallebenen in der Probe reflektiert,
sodass es zur Interferenz der reflektierten Strahlun-
gen kommt. Aus dem Interferenz-Maximum kénnen
daraufhin in Abhangigkeit der Wellenlange der Strah-
lung die Absténde der Gitterebenen bestimmt und
daraus Informationen Uber die im Gestein enthalte-
nen Phasen gewonnen werden [67, S. 143].

Fir die XRD-Messungen im Rahmen dieses Pro-
jekts wurde ein Winkel 20 von 5 bis 85° abgefah-
ren. Zur Durchfiihrung der Messungen wurden die
Gesteinsproben mithilfe einer Scheibenschwing-
muhle aufgemahlen und Uber ein Back-Loa-
ding-System in die Probetrager eingebracht. Als Er-
gebnisse der XRD-Untersuchung wurden die in den
Gesteinsproben enthaltenen Phasen sowie deren
Gehalte bestimmt.

Bestimmung des Zeta-Potentials

Neben der chemischen Zusammensetzung wurde
weiterhin als physikalische Eigenschaft die Oberfla-
chenladung der Gesteine bestimmt [69, S. 17], wo-
fur das Gerat DT-310 der Firma Dispersion Techno-
logy zur Verfligung stand.

8 Bei der Rontgenstrahlung handelt es sich nicht, wie im Beu-
gungsmodell angenommen, um klassische Strahlung, die an
den Kristallebenen reflektiert wird. Stattdessen entsteht die
Beugung der Rontgenstrahlung durch die Wechselwirkungen
der Strahlung mit den Atomen, wobei diese in alle Richtun-
gen, auch in Richtung einer reflektierten Strahlung, gestreut
und gebeugt wird [67, S. 140].
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Die Messung des Zeta-Potentials beruht auf der La-
dungsverteilung um einen Partikel, der sich in einer
Dispersion befindet. Dabei bildet sich beispielswei-
se auf einer negativen Partikeloberflache zunachst
eine Schicht aus positiv geladenen Gegenionen,
der sich eine sogenannte diffuse Schicht anschlief3t.
In dieser diffusen Schicht wird das Potential der ne-
gativen Partikeloberflache durch die Anwesenheit
weiterer Gegenionen abgebaut. Zur Messung des
Zeta-Potentials wird der Partikel durch einen elekt-
roakustischen Impuls in Bewegung gesetzt, wo-
durch ein Grof3teil der fur den Ausgleich der Ober-
flachenladung erforderlichen diffusen Schicht abge-
strichen wird. Somit entsteht eine wirksame Poten-
tialdifferenz, wobei das Potential an der Scherebe-
ne als sogenanntes Zeta-Potential gemessen wird
[69, S. 19(ff].

Neben der Messung des Zeta-Potentials beim
nattrlichen pH-Wert der Gesteine wurden an unter-
schiedlichen Proben zudem Titrationsmessungen
mit 1M Salzsaurelésung im sauren und mit 1M
Natriumhydroxidldsung im basischen Bereich
durchgefihrt. Durch die Bestimmung des Zeta-Po-
tentials in Abhangigkeit verschiedenen pH-Werte
I&sst sich der isoelektrische Punkt IEP der Gesteine
bestimmen, der den pH-Wert bei einem Zeta-Poten-
tial von Null darstellt. Dieser IEP beschreibt die
Oberflacheneigenschaft eines Gesteins unabhan-
gig vom naturlichen pH-Wert, der durch eine Viel-
zahl von Faktoren beeinflusst wird.

Zur Durchfiihrung der Messungen wurden 12,5 g
der in einer Scheibenschwingmihle gemahlenen
Gesteinsprobe in 112,5 g destilliertes Wasser gege-
ben und anschlieffend 2 Minuten mithilfe eines Ult-
raschallstabs dispergiert.

4.2.6 Untersuchungen zum Haftverhalten von
Bitumen und Gestein

Neben den charakteristischen Eigenschaften der
Bitumen- und Gesteinsproben wurde weiterhin das
Haftverhalten beider Komponenten untersucht.

Rolling Bottle Test

Im Rahmen der Haftuntersuchungen erfolgte zu-
nachst die Affinitdtsprifung (Rolling Bottle Test,
RBT) zwischen den vier Gesteinskdrnungen und
den elf technisch hergestellten Bitumenproben im
nicht gealterten und im kombinierten RFT- und
PAV-gealterten Zustand nach DIN EN 12697-11 [70]
und TP Asphalt-StB [71], woflr das Flaschenrollge-
rat der Firma Infratest zur Verfiigung stand.

Direkte Zugversuche

Weiterhin wurde die Affinitat der Asphaltkomponen-
ten mittels einachsiger Zugversuche nach DIN EN
12697-46 [72] untersucht, wobei der direkte Zug-
versuch (Uniaxial Tension Stress Test, UTST) vor
und nach Wasserlagerung bei einer Priuftemperatur
von 5 °C angewandt wurde. Fur diese Zugversuche
stand das Gerat Z050/ TH3S der Firma Zwick zur
Verfligung.

Die Untersuchungen wurden an einem Mischgut PA
8 durchgefihrt, wobei die drei Bitumenproben der
Sorte 50/70 im nicht gealterten sowie im kombinier-
ten RFT- und PAV-gealterten Zustand jeweils mit
den vier Gesteinen kombiniert wurden. Fir jede Bi-
tumenprobe wurden sechs Probekdrper untersucht,
wobei jeweils drei Probekoérper trocken gelagert
(5 °C, 24 h) und drei Probekdrper in destilliertem
Wasser gelagert (5 °C, 24 h) wurden.

Neben den von der DIN EN 12697-46 [72] vorgege-
ben Ergebnissen in Form der Zugfestigkeit B; und
der Ausfalldehnung €p,sran Wurden zusatzlich die
Kraft F und der zurtickgelegte Weg beim Bruch so-
wie die Steigung der Kraftkurve zwischen einem zu-
rickgelegten Weg von 0,05 mm und 0,2 mm be-
stimmt, die fir die Kennwerte nach Trocken- und
nach Wasserlagerung zur Verfligung standen.

4.3 Methoden der statistischen
Auswertung

Um Zusammenhange zwischen den verschiedenen
Bitumeneigenschaften zu finden, wurde zunachst
nach bilateralen Korrelationen zwischen den unter-
schiedlichen Priufkennwerten gesucht. Aufgrund der
Vielzahl der in diesem Projekt berticksichtigten Un-
tersuchungsmethoden ergaben die Ergebnisse eine
groRe Datenmenge, sodass zu derer Auswertung
neben univariaten auch multivariate Analysemetho-
den zum Einsatz kamen. Die angewandten Verfah-
ren sind im Folgenden kurz beschrieben.

4.3.1 Test auf Normalverteilung

Die gewonnenen Prifergebnisse wurden zunéachst
auf eine Normalverteilung hin untersucht, da diese
Voraussetzung fur eine Vielzahl von Ausreif3ertests
ist. Zur Uberpriifung der Normalverteilung wurde
die Software IBM SPSS Statistics Premium 22° he-
rangezogen, die u. a. den Kolmogorov-Smirnov-Test
zur Verfugung stellt. Aufgrund der Eignung dieses
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Tests fur kleine Stichprobenumfange und der ver-
gleichsweise geringen Anzahl an Bitumenproben im
Rahmen des Projekts wurde dieser Test zur Bewer-
tung der Normalverteilung herangezogen [73, S.
122; 74, S. 226].

Bei der Durchflihrung des Tests zeigte sich, dass
bei der Berlicksichtigung aller drei Alterungszustan-
de uber 40 % der Variablen keine Normalverteilung
aufwiesen.

4.3.2 AusreiRertest

Die Durchfihrung des AusreilRertests erfolgte mit-
hilfe von Boxplot-Darstellungen [75, S. 242], da die
Anwendung des AusreilRertests nach Davies/ Gat-
her mit dem Hampel-ldentifizierer nach dem
FGSV-Merkblatts 926/2 aufgrund der fehlenden Vo-
raussetzung einer Normalverteilung nicht mdglich
war (nach [76]).

Bei einem Boxplot handelt es sich um eine alterna-
tive Darstellungsform einer Verteilung, bei der der
Bereich zwischen dem 25 %- und dem 75 %-Quartil
durch eine Box beschrieben wird. Datenpunkte, die
aufderhalb der 1,5-fachen Boxlange vom oberen
bzw. unteren Quartilwert entfernt liegen, kdnnen da-
bei als Ausreiller identifiziert werden [75, S. 242].

4.3.3 Korrelationsanalyse

Mithilfe der Korrelationsanalyse (KA) konnen Zu-
sammenhange zwischen Variablen beurteilt werden,
wobei mit der univariaten Analyse zwei Variablen und
mit der multiplen Korrelationsanalyse gleichzeitig
mehr als zwei Variablen betrachtet werden kdnnen.
Als Mal} der Zusammenhange diente im Rahmen
dieses Projekts der Pearson-Korrelationskoeffizient,
der sowohl eine Aussage Uber die Starke als auch
Uber die Richtung der Beziehung erlaubt [75, S. 375f;
77, S. 135]. Die Berechnung dieses Koeffizienten zur
Bewertung linearer Zusammenhange erfolgt fur die
Variablen X und Y nach der folgenden Gleichung,
wobei X und y die Mittelwerte der Variablenauspra-
gungen darstellen [75, S. 278; 77, S. 135f]:

. 2 =Xy —Y)
VEE — X2 2@y — V)2

Gl.1

Ein positiver Korrelationskoeffizient r > 0 gibt einen
positiven linearen Zusammenhang zwischen den

betrachteten Variablen an, sodass sich bei grof3en
Werten der Variablen X auch grolte Werte der Vari-
ablen Y einstellen. Eine negative lineare Beziehung
drickt sich in einem negativen Koeffizienten r < 0
aus, wobei groRen Werten der Variablen X kleine
Werte der Variablen Y gegenulberstehen. Ein Korre-
lationskoeffizient von r = £1 beschreibt eine ideale
lineare Beziehung zwischen den Variablen, wah-
rend ein Koeffizient von r = 0 das Fehlen eines li-
nearen Zusammenhangs verdeutlicht [75, S. 278;
77, S. 137]. Korrelationskoeffizienten von |r] = 0,8
beschreiben eine starke Korrelation, wahrend
0,8 > |r] = 0,5 Korrelationen mittlerer Starke und
[r] < 0,5 schwache Korrelationen bzw. Zufallsvertei-
lungen symbolisieren [77, S. 139]. Nicht lineare Zu-
sammenhange z. B. in Form von ausgepragten Pa-
rabeln oder w-férmigen Funktionen kdnnen mithilfe
dieses Koeffizienten nicht identifiziert werden [77,
S. 138]. Leicht gekrimmte, aber dennoch monoton
steigende Funktionen sollten jedoch auch mittels
dieses linearen Korrelationskoeffizienten erkannt
werden, wobei allerdings nicht die maximale Korre-
lationsstarke erfasst wird (nach [78, S. 1911]).

4.3.4 Regressionsanalyse

Nachdem mittels der Korrelationsanalyse eine Ab-
hangigkeit zwischen zwei oder mehreren Variablen
gefunden wurde, kénnen mithilfe der Regressions-
analyse (RA) die funktionellen Zusammenhange
zwischen den Kennwerten geschatzt werden [79, S.
65; 80, S. 56]. Weiterhin erlaubt die Regressions-
analyse die Prognose nicht erfasster Werte der ab-
hangigen und auch der unabhangigen Variablen
[80, S. 56].

Allgemein erfolgt die Bestimmung der Regressions-
funktion durch die Vorgabe eines Funktionstyps
(Modell), dessen Parameter durch die Minimierung
der Approximationsfehler ermittelt werden. In Ab-
hangigkeit des Funktionstyps wird zwischen der li-
nearen und der nicht linearen Regression unter-
schieden [79, S. 65; 81, S. 22], wobei nicht lineare
Modelle z. B. quadratische (y =a - x, + b - x + ¢)
oder Exponentialfunktionen (y = a - e®*) darstellen
kénnen.

Neben der univariaten Regressionsanalyse wurden
im Rahmen dieses Projekts zudem multiple lineare
Regressionsanalysen durchgefihrt. Aus dieser
Analyse ergeben sich Linearkombinationen, in der
eine abhangige Variable Y durch mehrere unabhan-
gige Variablen x; beschrieben wird [80, S. 69]:
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Y = bo + b1x1 + bzX2+ Lot b]‘xj G|2

Zur Bewertung der gefundenen Funktionen wurde
das BestimmtheitsmaR R? herangezogen. Das Be-
stimmtheitsmal® beschreibt die Anpassungsgtte
durch das Verhaltnis der durch die Anpassungs-
funktion erklarten zur ungeklarten Streuung (Vari-
anz) und Iasst sich auch durch die Quadrierung des
Pearson-Korrelationskoeffizienten berechnen [80,
S. 74f]. Aus diesem Grund eignet sich R? insbeson-
dere fir die Bewertung linearer Funktionen, kann
allerdings auch zur Bewertung nicht linearer Bezie-
hungen herangezogen werden [81, S. 38f].

4.3.5 Clusteranalyse

Die Clusteranalyse (CA) wurde im Rahmen dieses
Projekts zum Auffinden von Korrelationen zwischen
den verschiedenen Bitumenkennwerten eingesetzt.
Das grundlegende Ziel der CA ist die Bildung von
Gruppen (Clustern), in denen die eingeordneten
Elemente mdglichst &hnlich bzw. homogen sind.
Zwischen den Gruppen sollte hingegen eine hohe
Heterogenitat vorliegen [80, S. 397; 82, S. 4]. Im
vorliegenden Fall wurde dabei eine variablenorien-
tierte Clusteranalyse durchgefiihrt, die die Variablen
aufgrund von Ahnlichkeiten (Korrelationen) zu ho-
mogenen Gruppen zusammenfasst [83, S. 15f, 22].

Das prinzipielle Vorgehen zur Gruppierung der Va-
riablen sieht dabei zunachst die Berechnung von
AhnlichkeitsmaRen (ProximitdtsmaRe) zwischen
den Kennwerten vor, auf deren Grundlage anschlie-
3end in Abhangigkeit des gewahlten Gruppierungs-
verfahrens (Fusionierungsalgorithmus) Cluster ge-
bildet werden [80, S. 397].

Als Proximitatsmal} diente im Rahmen dieses Pro-
jekts der Pearson-Korrelationskoeffizient (nach [83,
S. 196]), wahrend als Fusionierungsalgorithmus
das Weighted-Average-Linkage-Verfahren Anwen-
dung fand, da dieses im Vergleich zu anderen Ver-
fahren gegenuber Ausrei3ern robuster und somit
weniger fehleranfallig ist [83, S. 168, 268]. Zur Fest-
legung der Clusteranzahl wurde der Test von Moje-
na nach BACKHAUS et al. [80] mit einem relativ ge-
ringen Schwellenwert von 0,5 herangezogen, um
moglichst keine Korrelationen zu Gbergehen (nach
[80, S. 439]).

Bezuglich der Variablenauswahl ist bei der Cluster-
analyse zu beachten, dass hochkorrelierende Vari-
ablen den Fusionierungsprozess beeinflussen kon-

nen [80, S. 449]. Dies betrifft bei der variablenorien-
tierten Clusteranalyse insbesondere Variablenrei-
hen, wie z. B. den komplexen Schermodul |G*| auf
den unterschiedlichen Temperaturstufen, die auf-
grund bestehender Korrelationen Uberbetont wer-
den kénnen. Aus diesem Grund wurden fur solche
Variablenreihen Reprasentanten bestimmt, die mit
den Ubrigen Variablen der Reihe korrelieren und
diese somit bei den einzelnen Analysen vertreten.
Die zur Bestimmung der Reprasentanten betrachte-
ten Variablenreihen sind im Anhang A.3. aufgefihrt.
In den anschlieRenden Clusteranalysen wurden da-
raufhin lediglich die Reprasentanten bericksichtigt.

Zur Vermeidung weiterer Verzerrungen wurden zu-
dem die Ausreiller der Variablen identifiziert (vgl.
Kapitel 4.3.2) [80, S. 449ff] und durch die Mittelwer-
te der gesamten Variablen ersetzt. Weiterhin setzt
die CA einen vollstdndigen Datensatz voraus [80, S.
453], weshalb fehlende Werte innerhalb der Variab-
len ebenfalls durch die Mittelwerte der gesamten
Variablen ersetzt wurden.

Zur Optimierung des Ergebnisses und dem Auffin-
den mdglichst aller vorherrschenden Zusammen-
hénge, wurden zudem mehrere Analysen mit variie-
renden Datensatzen durchgefihrt. Dabei wurden z.
B. die Alterungszustande variiert, die in der Analyse
beritcksichtigt wurden, da die Ergebnisse der Kraft-
duktilitdt und der Kraftrickstellung beispielsweise
nicht nach der Kurzzeitalterung vorlagen. Zudem
wurden auch Datensatze herangezogen, die nur
den nicht gealterten Zustand berucksichtigten. Da-
fir wurde dieser Datensatz um Alterungsindices der
einzelnen Variablen erweitert. Weiterhin wurden in
den Datensatzen teilweise alle gemessen und be-
rechneten Kennwerte einbezogen, wahrend ande-
rerseits teilweise nur die direkt gemessenen Kenn-
werte betrachtet wurden. Bezuglich der Variablen
wurde zudem teilweise die AusreilReranzahl auf ma-
ximal 2 festgelegt, sodass alle Variablen mit mehr
als 2 Ausreif3ern aus den Analysen ausgeschlossen
werden. Zu der Festlegung der Ausreileranzahl
wurden in diesen Analysen zusatzlich nur Variablen
bericksichtigt, die eine Normalverteilung aufwiesen
(vgl. Kapitel 4.3.1). Durch die Kombination der ge-
nannten Faktoren wurden insgesamt mehr als 10
verschiedene Analysen durchgeflhrt.

4.3.6 Bemerkung zur statistischen Auswertung

Mithilfe der statistischen Auswertung sollten Korre-
lationen und Zusammenhange zwischen den ver-
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schiedenen Bitumenkennwerten gefunden und be-
schrieben werden. Dabei weist die Qualitat der
Prifdaten einen deutlichen Einfluss auf die Ergeb-
nisse der statistischen Auswertung auf, was durch
die vergleichsweise geringe Bitumenanzahl zusatz-
lich verstarkt wird. Beispielsweise zeigen sich Re-
gressionsfunktionen und auch Korrelationen, insbe-
sondere bei relativ geringen Fallzahlen, sehr anfal-
lig gegenuber Messungenauigkeiten oder Ausrei-
Rern [78, S. 191f]. Um dieser Problematik entge-
genzuwirken, wurden die einzelnen Prifdaten u. a.
Ausreildertests unterzogen und auftretende Ausrei-
Rer durch die Mittelwerte der gesamten Variablen
ersetzt (vgl. Kapitel 4.3.2). Treten innerhalb einer
Variablen jedoch vermehrt Ausreil3er aus, die durch
die Mittelwerte ersetzt werden, kann der eigentliche
Informationsgehalt des Kennwerts verandert wer-
den. Aus diesem Grund wurde in verschiedenen
Analysen die Anzahl der Ausreilder auf einen Maxi-
malwert begrenzt (vgl. Kapitel 4.3.5).

Weiterhin gelten die Ergebnisse dieser statistischen
Auswertung insbesondere fiir die im Rahmen dieses
Projekts untersuchten Bitumenproben, sodass sich
durch die Berucksichtigung weiterer Proben mdgli-
cherweise auch die gefundenen Beziehungen ver-
schieben kénnten. Zusatzlich kann das Auftreten von
Scheinkorrelationen® nicht vollstandig ausgeschlos-
sen werden, weshalb die gefundenen Zusammen-
hange anhand von Untersuchungen mit einem gro-
Reren Stichprobenumfang verifiziert werden sollten.

5 Bilaterale Abhangigkeiten
zwischen den Prifkennwerten

In diesem Kapitel sollen die gefundenen bilateralen
Korrelationen zwischen den verschiedenen Kenn-
werten dargestellt und beziiglich des Einflusses
auf die Bitumen- und Gesteinseigenschaften aus-
gewertet werden.®

Dabei wurden vorrangig die Zusammenhange be-
trachtet, die aufgrund eines Korrelationskoeffizien-
ten von |r| =2 0,8 als stark gelten.

Grundsatzlich wurden in den Korrelationen sowohl
der nicht gealterte Zustand (0A) als auch der kurz-
zeitgealterte Zustand (RFT) und der langzeitgealter-
te Zustand (RFT+PAV) der Bitumen berticksichtigt."

Die Probe F wurde von den Analysen ausgeschlos-
sen, da diese aufgrund der Abstammung von einem

Naturasphalt deutlich abweichende Eigenschaften
zu den technisch hergestellten Bitumenproben auf-
wies. Neben diesem Ausschluss konnte weiterhin
nicht jeder Kennwert fiir alle Proben bestimmt wer-
den bzw. wurden Ausrei3er aus den Analysen aus-
geschlossen, sodass sich die Fallzahl in Abhangig-
keit der betrachteten Kennwerte unterscheidet. Da-
her wurde zu jeder gefundenen Korrelation die je-
weils zugrunde liegende Fallanzahl angegeben.

5.1 Zusammenhange zwischen chemi-
schen und rheologischen
Kennwerten

In Bezug auf die gefundenen Korrelationen sollen
zunachst die Zusammenhange zwischen den che-
mischen und den rheologischen Prifgréen vorge-
stellt werden, wobei mit der Betrachtung der kon-
ventionellen PrifgroRen begonnen wird. Diesbe-
zuglich hat sich zunachst die aus der Literatur be-
kannte, positive Korrelation zwischen dem Erwei-
chungspunkt und dem Asphaltengehalt gezeigt, die
in Bild 5 (a) dargestellt ist.

Aufgrund der positiven Korrelation steigt mit zuneh-
mendem Asphaltengehalt auch der Erweichungs-
punkt an. Der Erweichungspunkt beschreibt dabei
die Temperatur bei einer definierten Viskositat des
Bitumens (nach [54]), sodass mit steigendem As-
phaltengehalt auch die Viskositat des Bindemittels
anwachst.

Neben dem Zusammenhang zum Asphaltengehalt
ergibt sich weiterhin auch eine Korrelation zwischen
dem Erweichungspunkt und dem Verhaltnis von
Aromaten zu Asphaltenen I ps, flr das sich ein ne-
gativer, eher exponentieller Zusammenhang zeigt
(vgl. Bild 5 (b)). Das Verhéltnis von Aromaten zu As-
phaltenen I as gibt in gewisser Weise eine Aussa-
ge uber die Solvatationsfahigkeit des Bitumens an,
wobei die Asphaltene mit steigendem Verhaltnis
besser peptisiert werden. Daher zeigt sich anhand
dieser Korrelation, dass der EP mit stetig schlechter

9 Bei Scheinkorrelationen handelt es sich um Korrelationen,
die rechnerisch signifikant sind, in der Realitat jedoch so
nicht bestehen [84, S. 98].

10 Die zugrunde liegenden Ergebnisse der einzelnen Prifver-
fahren sind in Anlage 1 zusammengestellt.

11 Bei der alleinigen Betrachtung des nicht gealterten Zustands
konnten ahnliche Korrelationen gefunden werden, wobei
jedoch die Aussagekraft der Zusammenhange durch eine
grofRere Fallzahl deutlich hoher ist und daher alle drei Alte-
rungszustande beriicksichtigt wurden.
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m  Erweichungspunkt EP
----- EP = 1,5258 * Asphaltene + 35,5244 (R*>= 78,5 %)
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Bild 5: Zusammenhang zwischen dem Erweichungspunkt und
(a) dem Asphaltengehalt (r = 0,886) sowie (b) dem Ver-
héltnis von Aromaten zu Asphaltenen (r = -0,810) (Fall-
zahl: 33 Proben)

peptisierten Asphaltenen und somit mit einem
wachsenden Gelcharakter des Bitumens steigt.

Weiterhin konnte eine positiver Beziehung zwischen
dem Erweichungspunkt und dem Index der funktio-
nellen Gruppen g nkaruppen @Us der FTIR-Messung
festgestellt werden, wobei der Index der funktionel-
len Gruppen die Anteile der Aromaten und Polyaro-
maten sowie Sulfoxid- und Carbonylverbindungen
gegenuber den weiteren Strukturgruppen, insbeson-
dere den Aliphaten, beschreibt (vgl. Bild 6).

Diese Abhéangigkeit erlaubt eine Aussage darlber,
dass die Viskositat u. a. auf diese funktionellen
Gruppen des Bitumens zurtickgefihrt werden kann.
Je grofder der Anteil der betrachteten funktionellen
Gruppen im Bitumen ist, desto starker sind auch die
Wechselwirkungen zwischen den Molekulen, was
auch in der Literatur wiederzufinden ist [9, S. 55].

®  Erweichungspunkt EP
----- EP =632,626 * I - 84,840 (R*= 64,6 %)
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Bild 6: Zusammenhang zwischen dem Index |funkappen aus
den FTIR-Untersuchungen und dem Erweichungspunkt
(r = 0,804) (Fallzahl: 33 Proben)

Diese zunehmenden Wechselwirkungen missen
eine verstarkte Bindung zwischen den Molekulen
hervorrufen, da eine héhere Temperatur erforderlich
ist, um die Viskositat zu reduzieren. Somit fuhrt ein
erhohter Anteil an Aromaten, Polyaromaten, Sulf-
oxid- und Carbonylverbindungen zu einer zuneh-
menden Viskositat des Bitumens.

Neben dem Erweichungspunkt haben sich weiter-
hin Korrelationen zum Penetrationsindex Pl erge-
ben, wobei die Zusammenhange zum Asphaltenge-
halt und zum Verhéltnis von Asphaltenen zu Erddl-
harzen |5,y in Bild 7 dargestellt sind.

Der Penetrationsindex zeigte sich nach dessen Be-
stimmung vergleichsweise willkirlich, sodass weder
ein Zusammenhang zur Bitumensorte noch zur Raf-
finerie festgestellt werden konnte. Umso Uberra-
schender erwies sich daher die starke Korrelation
zwischen dem Penetrationsindex und dem Asphalt-
engehalt, wobei aufgrund des positiven Zusammen-
hangs mit wachsendem Asphaltengehalt auch der
Penetrationsindex ansteigt. Bei dem Penetrationsin-
dex handelt es sich nach der Literatur um ein Maf fir
die Temperaturempfindlichkeit der Viskositat des Bi-
tumens, wobei ein héherer Penetrationsindex eine
niedrigere Temperaturempfindlichkeit beschreibt [9,
S. 92; 85; 86, S. 17]. Entsprechend der gefundenen
Korrelation flihrt demnach ein zunehmender Asphalt-
engehalt zu einer geringeren Temperaturempfind-
lichkeit der Viskositat des Bitumens.

Neben dem Asphaltengehalt zeigt sich auch ein Zu-
sammenhang zwischen dem Pl und dem Verhaltnis
von Asphaltenen zu Erdélharzen |54 (vgl. Bild 7 (b)),
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®  Penetrationsindex Pl
fffff PI=0,0963 * Asphaltene - 1,935 (R = 74,1 %)
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Bild 8: Zusammenhang zwischen dem Index |, g,este) UNd dem
Penetrationsindex (r = 0,807); (Fallzahl: 33 Proben)
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Bild 7: Zusammenhang zwischen dem Penetrationsindex und
(a) dem Asphaltengehalt (r = 0,861) und (b) dem Ver-
héltnis von Asphaltenen zu Erddlharzen (r = 0,842)
(Fallzahl: 33 Proben)

das im Rahmen dieses Projekts durch den Quotient
der Gehalte der Asphaltene und der polaren aroma-
tischen Verbindungen berechnet wurde.'? Das
Verhaltnis von Asphaltenen zu den polaren aromati-
schen Verbindungen bzw. zu den Erddlharzen
Iag/n Stellt wiederum ein Indiz fir die Solvatationsfa-
higkeit der Bitumen dar, wobei ein hoher Gehalt
an Erddlharzen und somit ein geringer Wert fir
das Verhaltnis fir besser dispergierte Asphaltene
steht (nach [21, S. 40]). Anhand der gefundenen
Korrelation zeigt sich mit steigendem Verhaltnis
Iasq @uch ein Anstieg des Penetrationsindexes, so-
dass mit schlechter dispergierten Asphaltenen und
somit mit einem steigenden Gelcharakter eine ge-

12 Im Rahmen dieses Projekts wurde fir die Fraktion der Erdol-
harze der Gehalt an polaren aromatischen Verbindungen ein-
gesetzt, die nach SEBOR et al. [49] die Hauptkomponente
der Erddlharze darstellt. Den zweiten, deutlich geringeren
Anteil der Erdélharze bildet der Riickstand, der als Rest im
Saulenmaterial zurtickbleibt.
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Bild 9: Zusammenhang zwischen dem Gehalt an Monoaroma-
ten und dem m-Wert bei -16 °C und (a) 8s Belastungs-
zeit (r = 0,728) bzw. (b) 60s Belastungszeit (r = 0,724)
(Fallzahl: 32 Proben)
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ringere Temperaturempfindlichkeit der Viskositat
einhergeht.

In Bild 8 ist ein weiterer Zusammenhang zwischen
dem Penetrationsindex und dem sogenannten kol-
loidalen Index nach Gaestel | gaester dargestellt.
Dieser Index beschreibt die Stabilitat des kolloida-
len Systems im Bitumen und berechnet sich aus
den Gehalten der SARA-Fraktionen [87-89]:

Asphaltene + gesattigte KW
Aromaten + Erdolharze

lc, Gaestel —

Bei einem steigenden Index nimmt die Stabilitat des
Kolloidsystems ab, da die Asphaltene durch die
Harze und das Dispersionsmittel schlechter pepti-
siert werden. Nimmt der Index ab, kdnnen die As-
phaltene besser dispergiert werden, wodurch die
kolloidale Stabilitdt des Systems wachst. Wird der
kolloidale Index jedoch zu klein, fehlen die viskosi-
tatserhohenden Asphaltene und das Bitumen wird
zu niederviskos (nach [87], [88]).

FUr den Zusammenhang zwischen dem kolloidalen
Index l;gaester UNd dem Penetrationsindex ergibt
sich entsprechend Bild 8 ein positiver Zusammen-
hang. Demnach steigt mit kolloidalem Index I, gaes-
tet auch der Penetrationsindex an, sodass mit
schlechter peptisierten Asphaltenen und somit mit
zunehmendem Gelcharakter wiederum die Tempe-
raturempfindlichkeit der Bitumenviskositat abnimmt.

Anhand der bisher dargestellten Korrelationen be-
zuglich der konventionellen Prifgrof3en zeigt sich
grundlegend, dass der Asphaltengehalt und auch
die Verhaltnisse der SARA-Fraktionen einen erheb-
lichen Einfluss auf die Temperaturempfindlichkeit
des Bitumens aufweisen.

Insgesamt konnten demnach einige Korrelationen
zwischen den konventionellen Prifgrofien und den
chemischen Kennwerten des Bitumens gefunden
werden. Weiterfihrend wurden auch die perfor-
mance-orientierten PrufgréfRen untersucht, wobei
zu den Prufgréfien der Kraftduktilitdt und der Kraft-
rickstellung keine signifikanten Korrelationen zu
den chemischen Kennwerten gefunden werden
konnten.

Bezuglich der ermittelten Kennwerte der BBR-Un-
tersuchungen ergaben sich ebenfalls keine Zusam-
menhange zu den chemischen Kennwerten, die
eine Korrelationsstarke von |r| =2 0,8 aufwiesen.
Dennoch zeigte sich eine tendenzielle Abhangigkeit
zwischen dem m-Wert der Messungen und dem
Gehalt an Monoaromaten, die zu keiner weiteren

Fraktion gefunden werden konnte. Diese Abhangig-
keit ist in Bild 9 flr eine Temperaturstufe von -16 °C
und einer Belastungszeit von 8 s bzw. 60 s darge-
stellt.

In diesem Bild ist der positive Trend zwischen den
angesprochenen Kennwerten zu erkennen, sodass
mit steigendem Gehalt an Monoaromaten auch der
m-Wert anwachst. Der m-Wert kann grundsatzlich
als ein Maf fur die Empfindlichkeit der Steifigkeit in
Abhangigkeit der Belastungszeit betrachtet werden,
wobei diese Steifigkeit S nach den gefundenen ten-
denziellen Trends mit steigendem Monoaromaten-
gehalt empfindlicher gegenulber der Belastungszeit
und somit der Frequenz wird.

Weiterhin wurden eine Vielzahl an Korrelationen zwi-
schen den Bitumenkennwerten und den gemesse-
nen PrifgréRen der DSR-Untersuchung gefunden.
Zunachst wurden diesbezuglich die Isochronen der
Kennwerte herangezogen, bei denen die Prifgrofien
auf den verschiedenen Temperaturstufen betrachtet
werden. Dabei hat sich ein Zusammenhang zwi-
schen dem Logarithmus des komplexen Schermo-
duls |G*| und dem Asphaltengehalt der Bitumenpro-
ben gezeigt, der in Bild 10 dargestellt ist.

In Bild 10 werden die positiven Zusammenhange
zwischen dem Asphaltengehalt und dem Logarith-
mus des komplexen Schermoduls |G*| deutlich, so-
dass mit steigendem Asphaltengehalt auch die Stei-
figkeit des Bitumens wachst. Weiterhin ist anhand
der Korrelationskoeffizienten und Bestimmtheits-
mafle zu erkennen, dass die Starke des Zusam-
menhangs mit abnehmender Temperatur sinkt.
Nach der Darstellung der Zusammenhéange Bild 10
bleiben die Abweichungen zwischen den Messwer-
ten und den bestimmten Regressionsgeraden auf
den unterschiedlichen Temperaturstufen jedoch na-
hezu gleich. Aus diesem Grund ist die abnehmende
Korrelationsstarke auf die zunehmend konstante-
ren Werte des Logarithmus des komplexen Scher-
moduls |G*| bei niedrigeren Temperaturen zurtick-
zufiihren, die zu einer starkeren Gewichtung der
Abweichungen und folglich zu einer geringeren
rechnerischen Korrelationsstarke fuhren.

Ahnlich starke Korrelationen konnten auch zwi-
schen dem Logarithmus des Speichermoduls G’
und des Verlustmoduls G* und dem Asphaltenge-
halt gefunden werden (vgl. Tabelle 52 in Anhang
A.4.1), sodass der Asphaltengehalt ebenfalls so-
wohl einen erhdhenden Einfluss auf den elastischen
als auch auf den viskosen Anteil des komplexen
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Bild 11: Zusammenhang zwischen dem komplexen Schermodul log |G*| und (a) dem Verhaltnis IAr/As (10 °C: r = -0,598; 30 °C =
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Bild 12: Zusammenhang zwischen dem komplexen Schermodul |G*| und dem FTIR-Index der funktionellen Gruppen lg,,gruppen (10 °C:
r=0,547; 30 °C = 0,741; 50 °C: r = 0,788; 70 °C: r = 0,805; 90 °C: r = 0,808); (Fallzahl: 33 Proben)

Schermoduls |G*| aufweist. Zusatzlich korreliert
auch der Logarithmus der komplexen Viskositat |n*|
mit dem Asphaltengehalt, wobei mit steigendem As-
phaltengehalt auch die Viskositat zunimmt.

Weiterhin haben sich bezlglich des Logarithmus
des komplexen Schermoduls |G*| Zusammenhange
zum Verhaltnis verschiedener SARA-Fraktionen ge-
zeigt, wobei das Verhaltnis von Aromaten zu As-
phaltenen I, as SOWie von Asphaltenen zu den Erd-
Olharzen Iy bedeutend ist. In Bild 11 wird deutlich,
dass sich fur den Logarithmus des komplexen
Schermoduls |G*| ein negativer Zusammenhang
zum Verhaltnis von Aromaten zu Asphaltenen Iy as
und ein positiver Zusammenhang zum Verhaltnis
von Asphaltenen zu Erddlharzen |5y einstellt. Bei-
de betrachteten Verhaltnisse sprechen wiederum
die Solvatationsfahigkeit des Bitumens und somit
den Peptisierungsgrad der Asphaltene an. Dabei
verstarkt ein wachsender Asphaltengehalt den Gel-
charakter, wahrend durch zunehmende Gehalte an
Erddlharzen und Aromaten der Solcharakter be-
glnstigt wird [9, S. 54f; 90].

Die gefundenen Korrelationen verdeutlichen daher,
dass mit schlechter peptisierten Asphaltenen und
somit mit steigendem Gelcharakter auch der Loga-
rithmus des komplexen Schermoduls |G*| und folg-
lich die Steifigkeit des Bitumens wéachst. Grundsatz-
lich zeigt sich dabei fir das Verhaltnis von Aroma-
ten zu Asphaltenen I 5s €ine starkere Korrelation,
wobei sich aufgrund der zunehmend konstanteren
Werte des Logarithmus des komplexen Schermo-
duls |G*| auch an dieser Stelle geringere Korrelati-
onsstarken fur die tieferen Temperaturen zeigen.

Diese Zusammenhange konnten wiederum auch
fur den Speichermodul G’, Verlustmodul G* und die
komplexe Viskositat |[n*| festgestellt werden (vgl. Ta-
belle 52 im Anhang A.4.1.). Anhand der gefundenen
Korrelationen Iasst sich demnach festhalten, dass
neben den Asphaltenen auch die Ubrigen SA-
RA-Fraktionen bzw. die Verhéltnisse der SA-
RA-Fraktionen einen Einfluss auf die Steifigkeit so-
wie aufgrund der Korrelationen zu der komplexen
Viskositat |n*| auch auf die Viskositat des Bitumens
haben. Dabei kann den Asphaltenen eine viskosi-
tatserhdhende und den Erddlharzen sowie den Aro-
maten eine viskositatserniedrigende Wirkung nach-
gesagt werden.

Neben dem Einfluss der verschiedenen Substanz-
klassen zeigt sich weiterhin auch ein Zusammen-
hang zwischen dem Logarithmus des komplexen
Schermoduls |G*| und dem Index der funktionellen
Gruppen g nkcruppen @us den FTIR-Untersuchungen
(vgl. Bild 12), der die Intensitat der Aromaten, Poly-
aromaten, Carbonyl- und Sulfoxidverbindungen ge-
genuber den Aliphaten beschreibt (vgl. Kapitel
4.2.1).

Anhand der positiven Korrelationen zwischen dem
Logarithmus des komplexen Schermoduls |G*| und
dem Index der funktionellen Gruppen lqnkaruppen
zeigt sich, dass mit zunehmender Intensitat der Aro-
maten, Polyaromaten, Carbonyl- und Sulfoxidver-
bindungen gegentber den Aliphaten auch die Stei-
figkeit des Bitumens wachst. Somit weisen die funk-
tionellen Gruppen einen steifigkeitserhdhenden
Einfluss auf das Bitumen auf.
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y(T) = (A2- A1)/(4 - dT)

Rechte Grenze: y = A,

Steigung im Mittelpunkt:

Linke Grenze: y = A1

Bild 13: Beispielkurve einer Boltzmann-Sigmoidfunktion (nach [83])

Die abnehmende Korrelationsstarke mit tieferen
Temperaturen ist auch an dieser Stelle wieder den
zunehmend konstanteren Werten des Logarithmus
des komplexen Schermoduls |G*| zuzuschreiben.

Weiterhin wurde neben dem Logarithmus des kom-
plexen Schermoduls |G*| auch die Temperaturemp-
findlichkeit der Module und der Viskositat betrach-
tet. Daflir wurde die Steigung der Isochronendar-
stellung herangezogen, sodass die Veranderung
der Kennwerte in Abhangigkeit von der Temperatur
erfasst werden konnte. Dafir wurde zum einen die
Steigung m der linearen Anpassung und zum ande-
ren der Steigungsterm der Boltzmann-Anpassung
herangezogen, wobei die Boltzmann-Anpassung

lautet: A — A
logy = A; + ———¢- Gl3
1+edT

Die einzelnen Parameter dieser Anpassungsfunkti-
on beschreiben unterschiedliche Eigenschaften der
Kurve, die in Bild 13 dargestellt sind. Die Parameter
A stellen demnach die Grenzen der S-Kurve dar,
wobei A, die vom Mittelpunkt aus linke und A, die
vom Mittelpunkt aus rechte Grenze beschreibt. Der
Koeffizient Tq kennzeichnet die Lage des Wende-
punkts auf der Abszisse, wahrend dieser auf der Or-
dinate durch den Term 0,5(A; + A,) festgelegt wird.
Die Steigung am Wendepunkt wird durch den Stei-
gungsparameter dT erfasst, der zudem die Berech-
nung des Steigungsterms (A, - A;)/(4 - dT) ermdg-
licht [91, S. 16]. Dabei spricht ein zunehmender
Steigungsparameter dT bzw. ein abnehmender
Steigungsterm (A, - A4)/(4 - dT) fur einen stetig fla-
cheren Verlauf der Funktion und somit fiir eine ge-
ringere Temperaturempfindlichkeit.

Zu beiden Kennwerten, der Steigung m der linearen
Anpassung und dem Steigungsterm (A, - A;)/
(4 - dT) der Boltzmann-Anpassung konnten Korrela-
tionen zum Asphaltengehalt, zu verschiedenen Ver-
héltnissen der SARA-Fraktionen und dem Index der

= Steigung log [G*| m.

Mg, = 0,00087 * Asphaltene - 0,0786 (R? = 34,2 %)
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Bild 14: Zusammenhang zwischen der Steigung m der linea-
ren Anpassungen der Isochrone des Logarithmus des
komplexen Schermoduls |G*| und (a) dem Asphalten-
gehalt (r = 585; ohne Ausreil3er r = 0,953) und (b) dem
FTIR-Index liynarppen (F = 0,403; ohne Ausreilier r =
0,846); (Fallzahl: 32 bzw. 33 Proben)

funktionellen Gruppen lgnkgruppen @us der FTIR-Un-
tersuchung gefunden werden. Die Zusammenhan-
ge fur die Steigung m der linearen Anpassung flr
den Logarithmus des komplexen Schermoduls |G*|
und dem Asphaltengehalt sowie dem Index der
funktionellen Gruppen lgnkgruppen SiNd in Bild 14 dar-
gestellt. In diesem Bild sind relativ starke Korrelatio-
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Steigung m der linearen Anpassung Steigungsterm der Boltzmann-Anpassung:
(A2 —Ay)/(4 - dT)
G*" G* G* [n*| 1G* G* G* [n*|

Asphaltengehalt 0,942 0,954 0,956 0,943 0,963 0,963 0,963
o e |- 0871 | - 0934 | 0861 | - 0,846 | - 0918 | | - 0898 | 0915
- v | 0924 | o918 | 0911 | 0921 | 0936 | 0528 | 0,941 | 0,934
s | 0835 | 0891 | 0856 | 0878 | 0893 | 051 | 0,890 | 0,885
 FTRlyyonwes | 0,846 | 0502 | 0835 | 082 | 081 | | 0838 | 0,828

Tab. 7:
Kennwerten (Fallzahl: 29 bis 33 Proben)

nen zwischen den Kennwerten festzustellen, wobei
jedoch aufgrund eines Ausreilders nur geringe Kor-
relationskoeffizienten und Bestimmtheitsmalle er-
reicht werden. Bei diesem Ausreil’er handelt es sich
um die Probe 20/30 E im nicht gealterten Zustand,
die auch mittels Ausreil3ertest als solcher identifi-
ziert wurde. Durch die Eliminierung dieser Probe
verbessert sich der Korrelationskoeffizient deutlich,
wobei fir den Zusammenhang zum Asphaltenge-
halt ein Koeffizient von r = 0,953 (R? = 90,8 %) und
fir den Index Igynkgruppen VON 1 = 0,846 (R* = 71,6 %)
erreicht wird. Demnach liegen zwischen diesen
Priifgréfien starke bis sehr starke Korrelationen vor.

Bei den gefundenen Zusammenhangen handelt
es sich um positive Korrelationen, sodass mit stei-
gendem Asphaltengehalt und steigendem Index
ltunkaruppen @Uch die Steigung m der Isochrone zu-
nimmt. Bei der Steigung m handelt es sich jedoch
um eine negative Steigung, sodass mit steigendem
Asphaltengehalt bzw. steigendem Index It;nkcruppen
die Steigung flacher und somit die Temperaturemp-
findlichkeit der Steifigkeit geringer wird.

Neben dem komplexen Schermodul |G*| konnten
die gezeigten Korrelationen auch fir die Steigun-
gen der Isochronen des Speichermoduls G, des
Verlustmoduls G* und der komplexen Viskositat |n*|
gefunden wurden. Zudem bestehen zwischen den
Steigungen der Isochronen weitere Zusammenhan-
ge zu verschiedenen Verhaltnissen der SARA-Frak-
tionen, die fur die Steigung m der linearen Anpas-
sung und den Steigungsterm (A, - A)/(4 - dT) der
Boltzmann-Anpassung in Tabelle 7 zusammenge-
fasst sind. Fur den komplexen Schermodul |G*| sind
die Korrelationsstarken der Steigung m der linearen
Anpassung unter Ausschluss des Ausreil3ers 20/30
E im nicht gealterten Zustand angegeben.

In der Tabelle sind die starken und sehr starken Kor-
relationen fett dargestellt, wahrend schwachere Zu-

13 Korrelationsstarken nach Eliminierung des Ausrei3ers 20/30
E im nicht gealterten Zustand.

Korrelationskoeffizienten nach Pearson zwischen dem Steigungsverhalten der Isochronen und verschiedenen chemischen

sammenhange mit |r| < 0,8 grau gehalten und Kor-
relationen mit Starken unter |r| = 0,5 nicht angege-
ben sind. Die Betrachtung der bestimmten Korrela-
tionsstarken zeigt, dass die Temperaturempfindlich-
keit neben dem Asphaltengehalt und den funktio-
nellen Gruppen weiterhin auch von den Ubrigen
Substanzklassen des Bitumens abhangt. Durch die
Verhaltnisse der SARA-Fraktionen wird auch an
dieser Stelle die Solvatationsfahigkeit des Binde-
mittels angesprochen, wobei mit schlechter pepti-
sierten Asphaltenen und somit mit steigendem Gel-
charakter die Temperaturempfindlichkeit der Modu-
le und der Viskositdt abnimmt. Dieser Zusammen-
hang bestatigt somit die Korrelationen, die zum Pe-
netrationsindex Pl gefunden wurden.

Weiterhin zeigt sich ein positiver Zusammenhang
zwischen dem Index der funktionellen Gruppen
ltunkGruppen UNd den  Steigungen des komplexen
Schermoduls |G*|, des Verlustmoduls G* und der
komplexen Viskositat |n*|, wobei mit steigender In-
tensitat der funktionellen Gruppen (Aromaten, Poly-
aromaten, Sulfoxid- und Carbonylverbindungen)
eine abnehmende Temperaturempfindlichkeit fest-
zustellen ist. Die betrachteten funktionellen Grup-
pen zeigen demnach wiederum einen Einfluss auf
die Wechselwirkungen der Bitumenmolekile, die
fur die Temperaturempfindlichkeit eine wesentliche
Rolle spielen.

Anhand der gefundenen Korrelationen wird grund-
satzlich deutlich, dass die Steifigkeit, der elastische
sowie der viskose Anteil und auch die Viskositat vom
chemischen Aufbau des Bitumens und insbesondere
von den Gehalten und Verhaltnissen der SARA-Frak-
tionen beeinflusst werden, wobei der Asphaltenge-
halt eine entscheidende Rolle einnimmt.

Neben den Zusammenhangen zu den Modulen und
der Viskositat wurden in Bezug auf die DSR-Unter-
suchungen weitere Abhangigkeiten zwischen den
chemischen Kennwerten und dem Phasenwinkel &
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Bild 15: Zusammenhang zwischen dem Phasenwinkel & und dem Asphaltengehalt (10 °C: r = -0,802; 30 °C: r =-0,951; 50 °C: r =
-0,962; 70 °C: r = -0,928; 90 °C: r = -0,783); (Fallzahl: 33 Proben)

gefunden. Der Phasenwinkel stellt dabei ein Maf}
fur das Verformungsverhalten bzw. fir den elasti-
schen und viskosen Verformungsanteil des Bitu-
mens dar. Fir den Phasenwinkel & hat sich zu-
nachst ein Zusammenhang zum Asphaltengehalt
des Bindemittels ergeben, der flr unterschiedliche
Temperaturstufen in Bild 15 dargestellt ist.

Zwischen dem Phasenwinkel & und dem Asphalten-
gehalt stellt sich dabei ein negativer Zusammen-
hang ein, sodass mit steigendem Asphaltengehalt
ein abnehmender Phasenwinkel & festzustellen ist.
Somit wachsen mit steigendem Asphaltengehalt
der elastische Verformungsanteil und das elasti-
sche Verhalten des Bitumens. Weiterhin ist bis zu
einer Temperatur von 50 °C ein Anstieg der Korrela-
tionsstarke festzustellen, wahrend diese ab einer
Temperaturstufe von 70 °C wieder abnimmt. Diese
abnehmende Korrelationsstarke bei héheren Tem-
peraturen ist darauf zurtickzufihren, dass sich der
Phasenwinkel & bei steigenden Temperaturen zu-
nehmend einem Wert von 90° anndhert. Somit wird
der Phasenwinkel & mit steigenden Temperaturen
zunehmend konstant und die Korrelationsstarke
nimmt stetig ab. Bei tieferen Temperaturen scheint
die abnehmende Korrelationsstarke hingegen auf
den geringer werdenden Einfluss der Asphaltene
auf das Verformungsverhalten zurlckzugehen.
Méoglicherweise ergeben sich die abnehmende Kor-
relationsstarke und die damit verbundene zuneh-
mende Streuung der Messwerte jedoch auch durch
auftretende Messungenauigkeiten der DSR-Mes-
sung bei tiefen Temperaturen.

Bezuglich des Phasenwinkels 8 ist in der Literatur
zu finden, dass dieser am Erweichungspunkt einen
mittleren Wert von ca. 80° aufweist [37, S. 50f]. Aus

diesem Grund wurde auch im Rahmen dieses Pro-
jekts der Phasenwinkel & am Erweichungspunkt be-
stimmt, der im Mittel Uber die drei betrachteten Alte-
rungszustande bei 80,0° liegt. Die Spanne des Pha-
senwinkels erstreckt sich jedoch von 72 bis 86°. Bei
einer Gegenuberstellung des Phasenwinkels & am
Erweichungspunkt einerseits und des Asphaltenge-
halts andererseits zeigt sich, dass zwischen diesen
Kennwerten ein sehr starker, negativer Zusammen-
hang besteht. Somit handelt es sich beim Phasen-
winkel & am Erweichungspunkt um keinen konstan-
ten, sondern einen vom Asphaltengehalt des Bitu-
mens abhangigen Wert. Am Erweichungspunkt liegt
demnach fur verschiedene Bitumenproben ein vari-
ierendes Verhaltnis von elastischem zu viskosem
Verformungsanteil vor, wobei mit steigendem As-
phaltengehalt der elastische Anteil wachst. Der Zu-
sammenhang zwischen dem Phasenwinkel & am
Erweichungspunkt und dem Asphaltgehalt ist in Bild
16 dargestellt.

Neben dem Phasenwinkel & am Erweichungspunkt
ist in Bild 16 weiterhin der Zusammenhang zwi-
schen der Temperatur bei einem Phasenwinkel von
d = 45° und dem Asphaltengehalt dargestellt. Der
Punkt bei einem Phasenwinkel von & = 45° ent-
spricht dabei dem Sol-Gel-Ubergang, an dem der
Speicher- und der Verlustmodul und somit der elas-
tische und viskose Anteil der Steifigkeit gleich grof3
sind. An diesem Punkt geht der vorherrschend elas-
tische Bereich in den vorherrschend viskosen Be-
reich des Bitumens Uber [65, S. 143, 171; 92]. Die
zum Erreichen dieses Punkts erforderliche Tempe-
ratur variiert zwischen den Bitumen, wobei diese
Temperatur mit steigendem Asphaltengehalt
wachst. Somit muss das Bitumen bei zunehmenden
Asphaltengehalten und somit ausgepragterem elas-
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Bild 16: Zusammenhang zwischen dem Phasenwinkel & am Erweichungspunkt sowie der Temperatur bei & = 45° und dem Asphalt-
engehalt (dep: r = -0,974; Ts=ss: 1 = 0,861); (Fallzahl: 33 Proben)

Sioc 8s9c 859 -c 8¢ Sg0-c Sep L

ras 0,744 0,882 0,868 0,798 0,651 0,908 -0,728
| 0680 | - 0868 | - 089 | 0858 | -0694 | - 0952 | 0736
"""""" lowsa | -0572 | -0787 | 0838 | -0799 | -0683 | -0906 | 0628
"""" FTIR lyyonppen | -0720 | -0831 | 0830 | 083 | -0690 | -0809 | 0758

Tab. 8: Korrelationskoeffizienten' nach Pearson zwischen dem Phasenwinkel & bei unterschiedlichen Temperaturen und der Tem-
peratur bei & = 45° und verschiedenen chemischen Kennwerten; (Fallzahl: 29 bis 33 Proben)

tischen Verformungsverhalten starker erwarmt wer-
den, bevor ein Ubergang aus dem vorherrschend
elastischen in den vorherrschend viskosen Bereich
eintritt.

Neben dem Asphaltengehalt zeigt der Phasenwin-
kel d weiterhin Zusammenhange zwischen den ver-
schiedenen Verhaltnissen der SARA-Fraktionen
und dem Index der funktionellen Gruppen lqynkaruppen
aus der FTIR-Untersuchung, die in der Tabelle 8 zu-
sammengefasst sind.

In Tabelle 8 sind die starken und sehr starken Kor-
relationen wiederum fett und die schwacheren Zu-
sammenhange mit |r] < 0,8 grau dargestellt, wah-
rend die Korrelationen mit Starken unter |r] = 0,5
nicht angegeben sind.

Anhand der Tabelle wird ersichtlich, dass sich die
starksten Korrelationen zwischen den betrachteten
Kennwerten insbesondere im mittleren Temperatur-
bereich zwischen 30 °C und 50 °C sowie am Erwei-
chungspunkt zeigen. Zu den hdheren und tieferen
Temperaturen ist hingegen eine tendenzielle Ab-
nahme zu erkennen, wobei im Bereich hoherer

14 Die Korrelationskoeffizienten zwischen dem Phasenwinkel &
und den chemischen Kennwerte sind in Tabelle 52 in Anhang
A4.1. fir alle Temperaturstufen von 0 °C bis 90 °C
dargestellt.

Temperaturen wiederum der zunehmend konstante
Phasenwinkel & zu einer verminderten Korrelations-
starke fuhrt. Bei den tieferen Temperaturen kénnten
die geringeren Korrelationskoeffizienten wiederum
darauf hindeuten, dass der direkte Einfluss der be-
trachteten Prifgrofen auf den Phasenwinkel & tat-
sdchlich abnimmt. Mdglicherweise kann die wach-
sende Streuung jedoch auch auf erhéhte Messun-
genauigkeiten der DSR-Untersuchung bei tiefen
Temperaturen zuriickzuflihren sein.

Aufgrund der positiven Korrelationen des Phasen-
winkels & zum Verhaltnis der Aromaten zu den As-
phalten l5,as SOWie den negativen Korrelationen zu
dem Verhaltnis von Asphaltenen zu Erddlharzen
lasn und dem kolloidalen Index |¢ gaester Z€Igt sich,
dass mit schlechter peptisierten Asphaltenen und
somit mit zunehmendem Gelcharakter des Bitu-
mens der Phasenwinkel & geringer und daher der
elastische Verformungsanteil des Bitumens zu-
nimmt. In Bezug auf den Index der funktionellen
Gruppen lgnkaruppen €rgibt sich ein negativer Zusam-
menhang zum Phasenwinkel 6, sodass mit wach-
sendem Verhaltnis von Aromaten, Polyaromaten,
Sulfoxid- und Carbonylverbindungen gegenuber
den Ubrigen Verbindungen, insbesondere den Ali-
phaten, auch der elastische Verformungsanteil des
Bitumens ansteigt. Somit scheinen diese Verbin-



44

45
] -
40 .
oo m
5 §)35— "
2 830+ . .
o <|( - ™) =
8 £ 25 . "
8., ] -7 mm
c £ [ 5
3 N2 ’
23 pras .
% . .
— Pial |
% 15'- . },r’ I |
//”' m  dT der Boltzmann-Anpassung an die Isochrone
L dT =604232* 1 -0,3717 (R*=77,1 %)
0:2 0:3 0:4 0:5 0:6 0,7
Ic, Gaestel [_]
Bild 17: Zusammenhang zwischen dem Steigungsparameter dT der Boltzmann-Anpassung der Isochrone des Phasenwinkels &
und dem kolloidalen Index |, gueser (r = 0,878) (Fallzahl: 31 Proben)
Phasenwinkel & am licher Einfluss der Molmasse auf das Verformungs-
Brechpunkt nach FraaR verhalten bei tiefen Temperaturen festzustellen ist.
Asphaltengehalt 0,115 Dabei scheinen insbesondere die Molmassen der
avns -0,330 gesattigten KW und der Gesamtaromaten von Be-
O 0097 deutung zu sein, die durch die Molmasse am Peak
”””””””” lewsr | o3t der Molmassenverteilung erfasst wurden. Wahrend
FTIR loneorappen 0228 sich f.ur die Molmasse Mp des Dlsper§|onsmlttels
”””””””” Mo T T  eess T negative Korrelationen zeigen, kann zwischen dem
, geskW =Y, . . g ue
”””””” Mpg e 7| Phasenwinkel 8 und der Polydispersitat M/ M, d. h.
ffffffffff v valf"ﬁe}?mﬁ'—°ﬂaf??~f~~~~ 0829 der Breite der Molmassenverteilung, der polaren
————————————————— DRSO b aromatischen Verbindungen und der Asphaltene
Mw/ Mn,AsphaIlene 01713

Tab. 9:

Korrelationskoeffizienten nach Pearson zwischen dem

Phasenwinkel am Brechpunkt und verschiedenen che-
mischen Kennwerten; (Fallzahl: 8 bis 11 Proben)

dungen in einem direkten Zusammenhang zum
Verformungsverhalten des Bitumens zu stehen.

Weiterhin wurde fur die elf nicht gealterten Binde-
mittelproben auch der Phasenwinkel & am Brech-
punkt nach Fraal® bestimmt und verschiedenen
chemischen Kennwerten gegenilibergestellt, die in

Tabelle 9 aufgefihrt sind."®

Nach diesen Erkenntnissen zeigen weder die As-
phaltene noch die verschiedenen Verhaltnisse der
SARA-Fraktionen einen direkten Einfluss auf den
Phasenwinkel & bei tiefen Temperaturen, was fur
die zuvor festgestellten abnehmenden Korrelations-
starken im Bereich der tieferen Temperaturen
spricht. Ebenfalls nimmt in Bezug auf die Ergebnis-
se der FTIR-Untersuchungen die Bedeutung des
Indexes der funktionellen Gruppen lgngruppen DEI
diesen Temperaturen ab, wahrend jedoch ein deut-

15 Fir einige der Kennwerte konnten die Korrelationen zum
Phasenwinkel & erst nach der Eliminierung der Ausreif3er auf-
gedeckt werden, weshalb sich die zugrunde liegende Fall-
zahl zwischen 8 und 11 Proben bewegt.

ein positiver Zusammenhang gefunden werden.
Nach diesen Ergebnissen wachst somit der elasti-
sche Verformungsanteil des Bitumens mit zuneh-
menden Molmassen des Dispersionsmittels und ei-
ner geringeren Variation der Molmassen der pola-
ren aromatischen Verbindungen und der Asphalte-
ne (Polydispersitat). Anhand dieser Erkenntnisse ist
festzustellen, dass bei tieferen Temperaturen der
direkte Einfluss der Molmassen auf das Verfor-
mungsverhalten des Bitumens deutlich ansteigt.

Weiterhin wurde fiir den Phasenwinkel & wie auch
fur die Module und die Viskositat die Temperatur-
empfindlichkeit des Kennwerts betrachtet. Zur Be-
schreibung der Isochronen des Phasenwinkels &
wurde u. a. die Boltzmann-Funktion herangezogen,
sodass auch an dieser Stelle der Steigungsparame-
ter dT bzw. der Steigungsterm (A, - A,)/(4 - dT) zur
Erfassung der Temperaturempfindlichkeit herange-
zogen wurde. Zum Steigungsparameter dT konnte
ein positiver Zusammenhang zum kolloidalen Index
lc.caeste 9€funden werden, der in Bild 17 dargestellt
ist. Nach diesem Zusammenhang fiihrt ein steigen-
der kolloidaler Index |; gaeste; ZU €iNemM wachsenden
Steigungsparameter dT, sodass nach dieser Korre-
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Bild 18: Zusammenhang zwischen dem Steigungsparameter dT der Boltzmann-Anpassung der Isochrone des Phasenwinkels &
und (a) dem M, der gesattigten KW (r = -0,816), (b) dem M, der Gesamtaromaten (r = -0,812) und (c) dem M, der polaren
aromatischen Verbindungen (r =-0,836); (Fallzahl: 31 Proben)

lation mit besser peptisierten Asphaltenen bzw. ei-
nem stabilen kolloidalen System auch eine héhere
Temperaturempfindlichkeit besteht. Im Umkehr-
schluss bestatigt diese Korrelation die zuvor gefun-
denen Zusammenhange bezlglich der Module,
nach denen die Temperaturempfindlichkeit mit stei-
gendem Gelcharakter, d. h. mit schlechter peptisier-
ten Asphaltenen, abnimmt.

Neben dem kolloidalen Index | gaestel kONNtEN WeI-
tere Korrelationen bezlglich des Steigungsparame-
ters dT der Isochrone des Phasenwinkels & und den
Molmassen der Maltenfraktionen festgestellt wer-
den, wobei die Molmassen durch die zahlenmittle-
ren Molmassenmittelwerte M,, erfasst sind. Die Zu-
sammenhange sind in Bild 18 dargestellt, die fir
alle drei Fraktionen negative Abhangigkeiten zei-
gen. Somit nimmt der Steigungsparameter dT mit
steigender Molmasse der Maltenfraktionen ab, so-
dass mit steigender Molmasse der Maltene auch
die Temperaturempfindlichkeit des Phasenwinkels
® und somit des Verformungsverhaltens wachst.

Neben den Isochronen der Module, der Viskositat
und auch des Phasenwinkels wurden weiterhin
auch die Isothermen betrachtet, in denen die je-
weiligen Kennwerte eine Temperaturstufe Uber die
Frequenz aufgetragen werden. Bezlglich dieser
Isothermen zeigen sich, wie zu erwarten, ver-
gleichbare Korrelationen zu den chemischen
Kennwerten, wie dies fur die Isochronen der Fall
war.

Weiterfuhrend wurde analog zu den Isochronen
auch fir die Isothermen die Empfindlichkeit der
Kennwerte von der Frequenz betrachtet, woflr die
Steigung m0,1-10Hz im Bereich zwischen 0,1 und
10 Hz herangezogen wurde. Zu dieser Steigung
mO0,1-10Hz wurden Korrelationen zum Asphalten-
gehalt, den verschiedenen Verhaltnissen der SA-
RA-Fraktionen und dem Index der funktionellen
Gruppen  lgynkaruppen @us der FTIR-Untersuchung
gefunden, die fur die Frequenzempfindlichkeit des
Logarithmus des komplexen Schermoduls |G*|,
des Speichermoduls G, des Verlustmoduls G* und
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Steigung My q.4ou,

log |G*| | log G* | log G* | log |n*¥|
Asphaltengehalt -0,882 | -0,923 | -0,891 | -0,882
- e | 0,827 | 0,889 | 0,837 | -0692
e | -0793 |-0852 |-0,799 | 0827
olR -0,805 | -0,827 | 0,812 | 0,805

Tab. 10: Korrelationskoeffizienten nach Pearson zwischen dem
Steigungsverhalten der Isothermen und verschiedenen
chemischen Kennwerten; (Fallzahl: 29 bis 33 Proben)

Steigung Mg,y 3060 °c, 107
Asphaltengehalt -0,937
I avas 0,805
lash -0,916
Ic,Gaesle\ -0|825

Tab. 11: Korrelationskoeffizienten nach Pearson zwischen der
Steigung My -c iM Blackdiagramm des komplexen
Schermoduls |G*| und verschiedenen chemischen
Kennwerten; (Fallzahl: 33 Proben)

der komplexen Viskositat |[n*| in der Tabelle 10 zu-
sammengefasst sind.

Anhand der gefundenen negativen Korrelationen
zwischen der Steigung mg 410, Und dem Asphalt-
engehalt und dem Verhaltnis von Asphaltenen zu
Erddlharzen Ipgy sowie der positiven Abhangigkeit
zwischen der Steigung und dem Verhaltnis von Aro-
maten zu Asphaltenen I, s Zeigt sich auch bezig-
lich der Isotherme, dass mit schlechter peptisierten
Asphaltenen, d.h. mit steigendem Gelcharakter, die
Frequenzempfindlichkeit abnimmt. Zudem sinkt die
Frequenzempfindlichkeit mit steigenden Gehalten
der Aromaten, Polyaromaten, Sulfoxid- und Carbo-
nylverbindungen gegenuber den Aliphaten,
was durch den Index der funktionellen Gruppen
lfunkaruppen DESChrieben wird. Somit zeigt sich fur die
Frequenzempfindlichkeit eine vergleichbare Abhan-
gigkeit zu den chemischen Kennwerten wie bereits
die Temperaturempfindlichkeit.

Neben den Modulen und der Viskositat wurden wei-
terhin die Isothermen des Phasenwinkels & betrach-
tet, wobei zur Anpassung dieser Isotherme die qua-
dratische Funktion d = a - (log f)* + b - log f + ¢ ge-
wahlt wurde. Zur Beschreibung des Steigungsver-
haltens wurde dabei der Regressionskoeffizient a
betrachtet, wobei dieser Koeffizient negativ ist und
mit zunehmend negativeren Werten eine wachsen-
de Steigung und somit eine wachsende Frequenz-
empfindlichkeit verdeutlicht. Zu diesem Regressi-
onskoeffizienten a ergab sich ein positiver Zusam-

menhang zum Asphaltengehalt (r = 0,839) und zum
Verhaltnis der Aromaten zu den Asphaltenen layas
(r=-0,806), wobei beide Korrelation wiederum eine
abnehmende Frequenzempfindlichkeit mit steigen-
dem Gelcharakter des Bitumens verdeutlichen.

In einem weiteren Schritt wurden die Ergebnisse der
DSR-Untersuchung in einem Blackdiagramm darge-
stellt, in dem der Logarithmus des komplexen Scher-
moduls |G*| Gber den Phasenwinkel & aufgetragen
wird. Mit diesem Diagramm kann demnach der Zu-
sammenhang zwischen der Steifigkeit und dem Ver-
formungsverhalten dargestellt werden, wobei zur Be-
schreibung dieses Zusammenhangs u. a. die Stei-
gung msgeg oc ZWischen den Messwerten auf den
Temperaturstufen 30 °C und 60 °C betrachtet wurde.
Diese Steigung gibt grundsatzlich an, wie stark sich
der komplexe Schermodul |G*| bei Variation des
Phasenwinkels & andert bzw. wie stark sich die Stei-
figkeit in Abhangigkeit des Verformungsverhaltens
andert und umgekehrt. Bei dem Kennwert msg.g ¢
handelt es sich um eine negative Steigung, sodass
mit zunehmend negativeren Werten fir die Steigung
M3p.60 oc €ine starkere Empfindlichkeit zwischen der
Steifigkeit und dem Verformungsverhalten besteht.

Zu der Steigung mzq_go -c konnten Korrelationen zu
den verschiedenen Verhaltnissen der SARA-Frakti-
onen gefunden werden, die in Tabelle 11 zusam-
mengefasst sind.

In der Tabelle zeigen sich negative Korrelationen
zwischen der Steigung msg.gg .c Und dem Asphalt-
engehalt, dem Verhaltnis von Asphaltenen zu Erdol-
harzen |As/H und dem kolloidalen Index |; gaestel SO-
wie eine positive Korrelation zum Verhaltnis von
Aromaten zu Asphaltenen Iy as, SOdass mit steigen-
dem Gelcharakter des Bitumens auch die Empfind-
lichkeit zwischen Steifigkeit und Verformungsver-
halten steigt. Somit zeigen die SARA-Fraktionen
einen deutlichen Einfluss auf das Zusammenspiel
von Steifigkeit und Verformungsverhalten des Bitu-
mens, was fur die Eigenschaften des Bindemittels
von entscheidender Bedeutung ist.

Neben dem klassischen Blackdiagramm des kom-
plexen Schermoduls |G*| konnten die gefundenen
Zusammenhange auch fur die erweiterten Blackdia-
gramme des Logarithmus des Speichermoduls G,
des Verlustmoduls G* und der komplexen Viskositat
[n*| festgestellt werden (vgl. Tabelle 53 in Anhang
A4d.1).

Weiterhin konnten in Bezug auf das Blackdiagramm
des komplexen Schermoduls |G*| noch vereinzelte
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Bild 19: Zusammenhang zwischen dem Asphaltengehalt und dem Verhaltnis log G*/ log G* auf unterschiedlichen Temperaturstufen
(25°C:r=-0,891; 40 °C: r =-0,926; 60 °C: r = -0,881); (Fallzahl: 33 Proben)

Korrelationen zu den SHRP-Kriterien log |G*|/ sin &
sowie log |G*| - sin © gefunden werden. Die gefun-
denen Korrelationen zu diesen SHRP-Kriterien
spiegeln dabei jedoch vorwiegend die bereits ge-
funden Korrelationen zum komplexen Schermodul
log |G*| bzw. zum Phasenwinkel & wider, weshalb
diese lediglich im Anhang A.4.1 aufgefihrt sind.

Eine weitere Darstellungsform der DSR-Ergebnisse
erlaubt das Cole-Cole-Diagramm, in dem der Loga-
rithmus des Verlustmoduls G* dem Logarithmus
des Speichermoduls G' gegeniibergestellt ist.'® Zur
Erfassung des Zusammenspiels zwischen Verlust-
und Speichermodul und somit zwischen viskosem
und elastischem Anteil des Bitumens wurde das
Verhaltnis log G“/ log G* auf unterschiedlichen Tem-
peraturstufen (25 °C, 40 °C, 60 °C) bestimmt, zu
dem eine Korrelation zum Asphaltengehalt festge-
stellt wurde. In Bild 19 sind negative Korrelationen
zwischen den genannten Kennwerten zu erkennen,
sodass mit steigendem Asphaltengehalt das Ver-
haltnis log G“/ log G* abnimmt. Somit stellt sich mit
steigendem Asphaltengehalt ein wachsender elasti-
scher gegentiber dem viskosen Anteil ein, was auch
bereits in zuvor beschriebenen Korrelationen fest-
gestellt wurde.

Bezuglich der Verhaltnisse log G“/ log G* zeigt sich
bei der Betrachtung von Bild 19 eine Entwicklung der
Kurvenform. Wahrend auf einer Temperaturstufe von
20 °C noch ein linearer Zusammenhang besteht, ah-
nelt dieser auf einer Temperaturstufe 60 °C eher ei-
nem exponentiellen Verlauf. Aufgrund dieser variie-
renden Verlaufe und den damit verbundenen Stei-

16 Die klassische Darstellung des Cole-Cole-Diagramms erfolgt
in einem linearen MaRstab der Achsen, wobei diese lineare
Skalierung in der Literatur nicht mehr empfohlen wird [65, S.
1671].

gungen deuten diese Ergebnisse darauf hin, dass
die Asphaltene im Bereich hdherer Temperaturstufen
einen groReren Einfluss auf das Steifigkeitsverhalten
zeigen als bei geringeren Temperaturen.

Eine weitere Darstellungsform der DSR-Ergebnisse
zeigt sich in den Masterkurven, in denen die Iso-
thermen bzw. Isochronen zu einer einheitlichen
Kurve hin verschoben wurden.

In den Masterkurven auf Basis der Isothermen kén-
nen die DSR-Kennwerte flr eine jeweils betrachtete
Referenztemperatur in Abhangigkeit eines tber den
Messbereich hinausgehenden Frequenzbereichs
dargestellt werden. Grundsatzlich ergeben sich fir
die Masterkurven auf Basis der Isothermen ver-
gleichbare Korrelationen zu den chemischen Kenn-
werten, wie diese bereits fir die Isothermen selbst
gefunden wurden.

Die Masterkurven auf der Basis der Isochronen er-
lauben demgegeniber die Darstellung der
DSR-Kennwerte bei einer Referenzfrequenz Uber
die Temperatur, wobei der dazugehorige Tempera-
turbereich Uber die urspriinglich gemessene Tem-
peraturspanne hinausgeht. Bezlglich dieser Mas-
terkurven konnten wiederum vergleichbare Zusam-
menhange zu den chemischen Kennwerten gefun-
den werden, wie dies bereits bei den Isochronen
der Kennwerte der Fall war.

Zudem wurden zur Erstellung der Masterkurven so-
genannte Verschiebungsfaktoren ay; bestimmt, die
ein MaR fiir die erforderliche Verschiebung der Ein-
zelkurven zu einer kontinuierlichen Masterkurve
darstellen (vgl. Anhang A.2.). Diese Verschiebungs-
faktoren bilden ein weiteres Mal} zur Bewertung der
Temperatur- bzw. Frequenzempfindlichkeit der ver-
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Wesentliche Erkenntnisse zu Korrelationen zwischen
der Chemie und der Rheologie des Bitumens

Asphaltengehalt und tbrige SARA-Fraktionen haben ent-
scheidenden Einfluss auf Rheologie des Bitumens

Einfluss der SARA-Fraktionen scheint temperaturabhangig
zu sein

Weitere Einflussfaktoren auf die Rheologie sind Gehalte an
aromatischen und polyaromatischen sowie Sulfoxid- und
Carbonylverbindungen

Tab. 12: Zusammenfassung der Erkenntnisse

schiedenen Kennwerte, wobei mit wachsenden
Verschiebungsfaktoren auch die Empfindlichkeiten
steigen. Bei der Gegenuberstellung mit den chemi-
schen Kennwerten konnte in Bezug auf die Master-
kurven auf Basis der Isochronen der bereits be-
schriebene Zusammenhang bestatigt werden, dass
die Temperaturempfindlichkeit der Kennwerte mit
steigendem Gelcharakter des Bitumens stetig ab-
nimmt (vgl. Tabelle 55 in Anhang A.4.1.). Auffallig
zeigte sich wiederum, dass die SARA-Fraktionen
insbesondere in einem Temperaturbereich oberhalb
von 40 °C starke Einflisse aufwiesen, wahrend im
Bereich niedrigerer Temperaturen keine signifikan-
ten Korrelationen gefunden wurden. Somit deuten
auch diese Ergebnisse darauf hin, dass der Einfluss
der SARA-Fraktionen auf die rheologischen Eigen-
schaften des Bitumens temperaturabhangig ist.

Zusammenfassend lasst sich bezlglich der chemi-
schen und rheologischen Eigenschaften des Bitu-
mens sagen, dass insbesondere der Asphaltenge-
halt sowie auch die weiteren SARA-Fraktionen in
Form unterschiedlicher Verhaltnisse eine entschei-
dende Rolle auf das rheologische Verhalten des
Bindemittels aufweisen. Der Einfluss der SA-
RA-Fraktionen scheint darliber hinaus jedoch auch
eine Temperaturabhangigkeit zu zeigen, da insbe-
sondere fiir den Phasenwinkel &, aber teilweise
auch fur die Module sowie die Viskositat, ein schwa-
cher werdender Zusammenhang zu den Fraktionen
bei tieferen Temperaturen festgestellt wurde. Be-
ziglich der tieferen Temperaturen konnte jedoch in
unterschiedlichen Korrelationen ein starker werden-
der Einfluss der Molmasse der Bitumenbestandteile
festgestellt werden.

Neben den SARA-Fraktionen konnten ebenfalls Ab-
hangigkeiten der rheologischen Eigenschaften des
Bitumens zu den aus der FTIR-Untersuchung erhal-
tenen Gehalten der Aromaten, Polyaromaten, Sulf-
oxid- und Carbonylverbindungen gegenlber den

Gehalten der aliphatischen Verbindungen gefunden
werden.

In Tabelle 12 sind die wesentlichen Erkenntnisse
aus den in diesem Abschnitt betrachteten Korrelati-
onen zwischen der Chemie und der Rheologie des
Bitumens nochmals zusammengefasst.

5.2 Zusammenhange zwischen den
chemischen Kennwerten und dem
Alterungsverhalten des Bitumens

Neben dem Auffinden von Zusammenhéngen zwi-
schen den direkt gemessenen Kennwerten der che-
mischen und rheologischen Prifverfahren wurde
weiterhin untersucht, ob mithilfe der chemischen
Kennwerte Aussagen Uber das Alterungsverhalten
des Bitumens getroffen werden kénnen. Zur Erfas-
sung des Alterungsverhaltens wurden fur alle ermit-
telten, rheologischen Kennwerte der folgende Alte-
rungsindex Al bestimmt:

Al = Kennwert nach der Langzeitalterung
" Kennwert im nicht gealterten Zustand

Gl.4

Dieser Alterungsindex erlaubt eine Aussage Uber
die relative Veranderung des Kennwerts in Bezug
auf den Ausgangszustand. Dabei weist ein Wert un-
ter 1 auf eine Abnahme des Kennwerts infolge der
Alterung hin, wahrend bei einem Al Uber 1 eine Zu-
nahme des Kennwerts infolge der Alterung einsetzt.
Zur Berechnung der Alterungsindices wurde aus-
schliellich der langzeitgealterte Zustand der Pro-
ben herangezogen, da infolge der mittels RFT-Ver-
fahren simulierten Kurzzeitalterung lediglich gering-
flgige Anderungen in den Bitumenkennwerten fest-
zustellen waren und die Alterungsindices somit kei-
ne signifikanten Werte annahmen.

Die berechneten Alterungsindices wurden den che-
mischen Kennwerten im nicht gealterten Zustand
gegenubergestellt, um mithilfe der gefundenen Kor-
relationen Aussagen zum Alterungsverhalten treffen
zu kénnen. Den durchgefuhrten Korrelationsanaly-
sen liegen jedoch lediglich elf Bitumenproben zu-
grunde, da lediglich fir die Bitumen im Originalzu-
stand die Alterungsindices bestimmt werden konn-
ten. Aufgrund dieser vergleichsweise geringen Fall-
zahl bieten die gefundenen Korrelationen vorrangig
tendenzielle Aussagen, weshalb wiederum lediglich
Zusammenhange mit einer Korrelationsstarke von
[r] = 0,8 als relevant erachtet wurden.
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Bild 20: Zusammenhang zwischen dem H/C-Verhaltnis im nicht gealterten Zustand und dem Alterungsindex Al des H/C-Verhalt-

nisses (r = -0,929); (Fallzahl: 11 Proben)

Bezliglich des Alterungsverhaltens sollen zunachst
einige Korrelationen zwischen den chemischen
Kennwerten betrachtet werden, wobei direkt ein Zu-
sammenhang zwischen dem H/C-Verhaltnis der Bi-
tumen im nicht gealterten Zustand und dem
H/C-Verhaltnis infolge der Alterung festgestellt wur-
de. In Bild 20 ist auf der Abszisse das H/C-Verhaltnis
im nicht gealterten Zustand aufgetragen, wahrend
die Ordinate den Alterungsindex Al des
H/C-Verhaltnisses angibt. Zudem ist in der Darstel-
lung bei einem Wert fur den Alterungsindex von 1
eine gestrichelte Linie eingezeichnet, wobei Kenn-
werte oberhalb dieser Linie infolge der Alterung
eine Zunahme und Kennwerte unterhalb der Linie
eine Abnahme erfahren haben. Je weiter die einzel-
nen Kennwerte von dieser gestrichelten Linie ent-
fernt liegen, desto starker sind die Auswirkungen in-
folge der simulierten Alterung.

Uberraschenderweise wird aus Bild ersichtlich,
dass bei den untersuchten Bitumen lediglich eine
Probe (70/100 B) eine Abnahme des
H/C-Verhaltnisses infolge der Alterung zeigt, wah-
rend fur die Ubrigen Proben eine Zunahme des
H/C-Verhaltnisses festzustellen ist. Ein zunehmen-
des H/C-Verhaltnis deutet dabei auf eine abneh-
mende Aromatizitat des Bitumens infolge der Alte-
rung hin, was jedoch gegen die bisher bekannten
Alterungsprozesse spricht. So kommt es nach den
derzeitigen Erkenntnissen wahrend der Alterung zu
einer Verschiebung der Bitumenkomponenten in
den Bereich héher aromatischer Verbindungen [31].
Diese zunehmende Aromatizitat ist auf eine bei der
Alterung stattfindende Dehydrierung der Kohlen-
wasserstoffe zuriickzufiihren, die sich durch die
Freisetzung von Wasser (H,O) auszeichnet [30].
Aus diesem Grund nimmt der Gehalt an Wasser-

stoff im Bitumen infolge der Alterung tendenziell ab.
Gleichzeitig 1auft wahrend der Alterung des Bitu-
mens auch eine Decarboxylierung ab, bei der es
zur Freisetzung von Kohlenstoffdioxid CO, kommt
[30]. Diese Reaktion verlauft jedoch sehr langsam,
sodass nach den derzeitigen Erkenntnissen zur Bi-
tumenalterung eine Abnahme des H/C-Verhaltnisses
und somit eine Zunahme der Aromatizitat zu erwar-
ten waren [20, S. 59; 93].

MOSCHOPEDIS und SPEIGHT [93] bestatigten mit
Untersuchungen an unterschiedlichen Bitumenpro-
ben, dass infolge der Alterung das H/C-Verhaltnis
nahezu aller SARA-Fraktionen abnimmt [93]."" Die
Ursache fur die im Rahmen dieses Projekts aufge-
tretene Problematik liegt vermutlich in den
CHNS-Messungen der nicht gealterten Bitumen,
deren Ergebnisse nicht plausibel sind."® Diese sind
moglicherweise auf Messfehler des Gerats oder
eine Kontamination der Proben mit Restwasser zu-
ruckzufuhren.

Uberraschenderweise zeigen Untersuchungen von
STANGL [18] jedoch ebenfalls Zunahmen des
H/C-Verhaltnisses verschiedener Bitumen infolge
der Alterung, auf die STANGL [18] jedoch nicht wei-
ter eingeht [18, S. 68f].

Im Rahmen dieser Auswertung werden die Ergeb-
nisse der CHNS-Analyse jedoch als nicht

17 Eine Ausnahme bilden dabei lediglich die Erddl-harze, was
durch die Neubildung der Erddlharze aus den Aromaten
begrundet wird, die vermutlich einen héheren Aliphatenanteil
aufweisen als die urspriinglichen Erdélharze [93].

18 Bei den Ergebnissen der nicht gealterten Proben zeigten sich
vier Proben, deren Summe an Kohlenstoff C, Wasserstoff H,
Stickstoff N und Schwefel S deutlich unter 100 M.-% lagen
(vgl. Anlage 1).
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Bild 21: Zusammenhang zwischen dem Alterungsindex Al der
Peakhdhen der FTIR-Untersuchung und den jeweili-
gen Peakhohen im nicht gealterten Zustand fir (a) die
Carbonyle (r = -0,891) sowie (b) die Sulfoxide (r =
-0,953); (Fallzahl: 11 Proben)

plausibel eingestuft und daher auftretende Korrelati-
onen zu Ubrigen Kennwerten nicht weiter betrachtet.

Demgegenuber ergibt sich ein belastbarer Zusam-
menhang stattdessen flr die FTIR-Banden der Car-
bonyl- und Sulfoxidverbindungen, die im nicht ge-
alterten Zustand einen Hinweis auf die zu erwarten-
de Intensitat der Extinktionsbanden nach der Alte-
rung erlauben (vgl. Bild 21). Diese Banden der Car-
bonyl- und Sulfoxidverbindungen werden Ublicher-
weise zur Bewertung der Alterung eingesetzt [20,
S. 59; 42].

Grundsatzlich zeigen sich fir die Alterungsindices
beider funktioneller Gruppen Werte Uber 1, was auf
eine Zunahme der Extinktionsbanden infolge der Al-
terung spricht. Zudem ergeben sich in beiden Fal-
len negative Korrelationen, sodass bei zunehmen-
den Peakhdhen im nicht gealterten Zustand ein ge-
ringerer Anstieg der Banden infolge der Alterung
festzustellen ist. Ist demnach die Intensitat bzw. der

® Al Asphaltengehalt
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Bild 22: Zusammenhang zwischen dem Asphaltengehalt im
nicht gealterten Zustand und dem Alterungsindex Al
des Asphaltengehalts (r = -0,948); (Fallzahl: 11 Proben)

Gehalt an Carbonyl- und Sulfoxidverbindungen des
ungealterten Bitumens hoch, wachst dieser infolge
der Alterung weniger stark an.

Beziiglich der Carbonylverbindungen ergeben sich
nach Bild 21 (a) zwei verschiedene Gruppen, wobei
in der Gruppe der hdheren Carbonylbanden die Bi-
tumen der Raffinerie A sowie die Proben 20/30 E
und 30/45 C zu finden sind. Von den Proben der
Raffinerie A ist dabei bekannt, dass es sich bei die-
sen um nicht angeblasene bzw. nach dem Destilla-
tionsprozess nicht weiter behandelte Proben
(Straight Run) handelt. Diese Bitumen miuissen
demnach von Natur aus einen vergleichsweise ho-
hen Gehalt an Carbonylverbindungen aufweisen.
Fur die Proben 20/30 E und 30/45 C ware hingegen
denkbar, dass diese bereits vorgealtert sind. So
kénnten die Proben zum Erreichen der Spezifikati-
onsgrenzen der vergleichsweise harten Sorten
20/30 und 30/45 mdglicherweise angeblasen sein.
In Bezug auf die Sulfoxidbanden ist eine solche
Gruppierung nicht zu erkennen.

Weiterhin zeigt sich ein starker, negativer Zusam-
menhang zwischen den Asphaltengehalten im nicht
gealterten Bitumen und den Al des Asphaltenge-
halts, der in Bild 22 dargestellt ist.

Mit einem Wert fiir den Alterungsindex von uber 1
nimmt der Asphaltengehalt infolge der Alterung zu,
was auch bereits aus friheren Forschungsarbeiten
bekannt ist [18, S. 29, 60ff; 31]. Aufgrund der negati-
ven Korrelation zwischen dem Asphaltengehalt im
nicht gealterten Bitumen und dessen Alterungsindex
fihrt ein hoher Asphaltengehalt im nicht gealterten
Bitumen zu geringeren, relativen Zunahmen dieser
Komponente. Dies widerspricht der Annahme
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Bild 23: Zusammenhang zwischen der Flache der Sulfoxide
(1070 bis 980cm™") des FTIR-Spektrums und dem Al-
terungsindex des Erweichungspunktes (r = 0,809);
(Fallzahl: 11 Proben)

NEUMANNS [10], dass asphaltenreiche Bitumen u.
a. aufgrund der hohen Reaktivitat der Asphaltene
eine verstarkte oxidative Alterung zeigen [10, S. 64].
Als Begriindung fir diese widersprichlichen Ergeb-
nisse ware denkbar, dass weniger die Asphaltene
selbst an Bildung neuer Asphaltenmolekiile beteiligt
sind als vielmehr die Erddlharze. Dabei liegt bei ei-
nem Bitumen mit einem geringen Asphaltengehalt
ein groRerer Anteil an Dispersionsmittel und Erdol-
harzen vor, sodass in diesen Bitumen eine verstarkte
Bildung von Erddlharzen aus héhermolekularen Be-
standteilen des Dispersionsmittels und aus diesen
wiederum von Asphaltenen maoglich ist.

Neben der Betrachtung der chemischen Kennwerte
wurden weiterhin auch Zusammenhange zwischen
den chemischen Kennwerten und den Alterungsin-
dices der rheologischen Prifgroen gefunden.
Diesbezuglich sollen zunachst wiederum die kon-
ventionellen PrufgréRen herangezogen werden,
wobei sich ein tendenzieller Zusammenhang zwi-
schen dem Alterungsindex des Erweichungspunkts
und der Flache der Sulfoxide im FTIR-Spektrum er-
gab (vgl. Bild 23).

Anhand des Al zeigt sich, dass der Erweichungs-
punkt infolge der Alterung zunimmt. Bei der Be-
trachtung von Bild 23 kann zudem aufgrund der po-
sitiven Korrelation festgestellt werden, dass sich die
Auswirkungen der Alterung auf den Erweichungs-
punkt mit zunehmender Sulfoxidflache des nicht ge-
alterten Bitumens verstarken. Je héher demnach
der Sulfoxidgehalt im nicht gealterten Bitumen ist,
desto gréfler ist der Anstieg des Erweichungspunkts
infolge der Alterung.

Demnach fuhrt ein hoher Gehalt an Sulfoxidverbin-
dungen im nicht gealterten Bitumen zwar zu einer
geringeren relativen Zunahme der Sulfoxide nach
der Alterung (Bild 21 (b)), wahrend jedoch die Aus-
wirkungen der Alterung auf den Erweichungspunkt
zunehmen.

Zusatzlich zu den konventionellen Kennwerten wur-
den weiterhin die Alterungsindices der perfor-
mance-orientierten PrifgroRen betrachtet. Fur die
Alterungsindices der Kraftduktilitdt, der Formande-
rungsarbeit und der Kraftrickstellung konnten keine
signifikanten Korrelationen zu den chemischen
Kennwerten gefunden werden.

Bezuglich der BBR-Untersuchungen ergaben sich
hingegen Korrelationen zwischen den chemischen
und dem Al der performance-orientierten Prifgro-
Ren. Dabei wurden aus den BBR-Untersuchungen
neben den direkt Gbernommenen Kennwerten der
Steifigkeit S und des m-Werts weiterhin zusatzliche
Kennwerte gebildet, wozu u. a. die Temperatur bei
einer Steifigkeit von S = 300 MPa fur die unter-
schiedlichen Belastungszeiten zahlt. Fir den Alte-
rungsindex dieser Temperatur konnten Korrelatio-
nen zu den zahlenmittleren Molmassenmittelwerten
M, der Maltenfraktionen und den Gehalten an Va-
nadium V und Calcium Ca gefunden werden, wobei
die gefundenen Korrelationskoeffizienten in Tabelle
13 dargestellt sind.

Der Alterungsindex der Temperatur bei einer Steifig-
keit von S = 300 MPa weist einen Wert unter 1 auf,
wobei es sich bei der betrachteten Temperatur je-
doch um einen negativen Kennwert handelt. Somit
steigt die Temperatur infolge der Alterung an, so-
dass die Bitumen bereits bei einer héheren Tempe-
ratur eine Steifigkeit von 300 MPa erreichen und
daher insgesamt steifer werden.

Aus Tabelle 13 wird deutlich, dass sich in Abhangig-
keit der Belastungszeiten Uberwiegend starke und
teilweise sehr starke Korrelationen zwischen den
betrachteten Kennwerten zeigen. Fir die Belas-
tungszeiten von 15 s und 60 s konnten hingegen
lediglich schwache Zusammenhange gefunden
werden. Grundsatzlich ergeben sich fir die Abhan-
gigkeiten zu den Molmassen negative Korrelatio-
nen, sodass mit steigender Molmasse der Maltene
im nicht gealterten Zustand der Al der Temperatur
bei einer Steifigkeit von S = 300 MPa sinkt und so-
mit das Bitumen infolge der Alterung starker ver-
steift. Somit wird auch an dieser Stelle deutlich,
dass die Molmassen im Bereich tiefer Temperatu-
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Al Tyooupa 15s Al Tyo0pa 506
M ges -0,740 -0,856
””””” Voosmnsen | 082 | 0887
””””” e T I
""""" Gehaltanv | 0685 | 0749
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Al T;300mpa60s Al T300mpa 1205 Al T300mpa 2405
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Tab. 13: Korrelationskoeffizienten nach Pearson zwischen dem Alterungsindex Al der Temperatur bei einer Steifigkeit von S = 300
MPa und den zahlenmittleren Molmassenmittelwerten M,, der Maltenfraktionen im nicht gealterten Zustand; (Fallzahl: 8 bis

11 Proben)

AI m300MPa,15s AI m300MPa,30s

Al m300MPa,60s Al m300MPa,120s Al m300MPa,240s

Gehalt Diaromaten

-0,810 -0,814

-0,853 -0,848 -0,702

Tab. 14: Korrelationskoeffizienten nach Pearson zwischen dem Alterungsindex Al des m-Wertes bei einer Steifigkeit von S = 300
MPa und dem Gehalt an Diaromaten im nicht gealterten Zustand; (Fallzahl: 8 bis 11 Proben)

ren einen erheblichen Einfluss auf die Alterungs-
und daher auf die Bitumeneigenschaften zeigen.

Weiterhin bestehen Korrelationen zwischen der Tem-
peratur bei einer Steifigkeit von S = 300 MPa und
den Gehalten an Vanadium V und Calcium Ca, wo-
bei sich diesbezlglich positive Zusammenhange zei-
gen (vgl. Tabelle 13). Somit wachst mit steigenden
Metallgehalten auch der Alterungsindex an, sodass
mit steigenden Metallgehalten im nicht gealterten Bi-
tumen geringere Auswirkungen auf die Steifigkeit
des Bitumens bei tiefen Temperaturen festzustellen
sind. Nach diesen Erkenntnissen fiihren hohe Metall-
gehalte in Bezug auf die Alterungsempfindlichkeit der
Steifigkeit S bei tiefen Temperaturen zu einer gerin-
geren Alterungsempfindlichkeit des Bitumens, was
der Annahme ZENKES [28] Uber eine katalysierende
Wirkung des Vanadiums widerspricht.

Ein weiterer, starker Zusammenhang hat sich in Be-
zug auf die BBR-Kennwerte zwischen dem m-Wert
bei einer Steifigkeit von S = 300 MPa und dem Ge-
halt an Diaromaten gezeigt (vgl. Tabelle 14). Der
m-Wert beschreibt dabei die Abhangigkeit bzw. die
Empfindlichkeit der Steifigkeit von der Belastungs-
zeit, wobei hohe m-Werte eine hohe Empfindlichkeit
verdeutlichen (nach [61]).

Bezliglich dieses Zusammenhangs zeigen sich fir
nahezu alle Belastungszeiten starke, negative Kor-
relationen, sodass mit steigendem Gehalt an Diaro-
maten der Al des m-Werts bei einer Steifigkeit von
S = 300 MPa abnimmt. Grundsatzlich weisen die
Alterungsindices des m-Werts Werte kleiner 1 auf,
sodass dieser infolge der Alterung geringer wird.
Nach den gefundenen Korrelationen zeigt sich
demnach, dass bei stetig héheren Gehalten an Di-
aromaten im nicht gealterten Bitumen eine kontinu-

= Allog [G¥,
————— (log |G*|,,), = 0,0216 * Asphaltene - 0,4051 (R = 84,8 %)
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Bild 24: Zusammenhang zwischen dem Al des komplexen

Schermoduls log |G*| am Erweichungspunkt und dem
Asphaltengehalt (r = 0,921) im nicht gealterten Zu-
stand; (Fallzahl: 11 Proben)

ierlicher Abnahme der m-Werte und somit eine ge-
ringere Empfindlichkeit der Steifigkeit von der Be-
lastungszeit infolge der Alterung festzustellen ist.
Diese Korrelationen konnte bezogen auf die Frakti-
onen des Bitumens nur fur die Diaromaten gefun-
den werden, sodass diese einen besonderen Ein-
fluss auf die Empfindlichkeit der Steifigkeit bei tiefen
Temperaturen zu haben scheint.

Weiterhin wurden bezliglich der performance-orien-
tierten Kennwerte auch die PriifgrofRen der DSR-Un-
tersuchung betrachtet, wobei zunachst die Isochro-
nen bzw. die direkt gemessenen Kennwerte heran-
gezogen wurden. Dabei hat sich ein positiver, star-
ker Zusammenhang zwischen dem Alterungsver-
halten des komplexen Schermoduls log |G*| am Er-
weichungspunkt und dem Asphaltengehalt im nicht
gealterten Zustand gezeigt, der in Bild 24 darge-
stellt ist.
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Aus Bild 24 wird deutlich, dass der Alterungsindex
des Logarithmus des komplexen Schermoduls |G*|
am Erweichungspunkt Werte unter 1 annimmt. So-
mit ergibt sich infolge der Alterung eine Verringe-
rung des komplexen Schermoduls log |G*| am EP,
sodass demnach Bitumen in unterschiedlichen Alte-
rungszustanden verschiedene Steifigkeiten am Er-
weichungspunkt aufweisen.

Fir den Zusammenhang zwischen dem Alterungs-
index des komplexen Schermoduls log |G*| und
dem Asphaltengehalt im nicht gealterten Zustand
zeigt sich eine positive Korrelation, sodass mit stei-
gendem Asphaltengehalt im nicht gealterten Zu-
stand die Auswirkungen auf den komplexen Scher-
modul |G*| am Erweichungspunkt infolge der Alte-
rung geringer sind. Somit bestatigt sich an dieser
Stelle die Annahme, dass héhere Asphaltengehalte
im nicht gealterten Bitumen zu schwacheren Alte-
rungsauswirkungen fuhren als geringere Asphalten-
gehalte.

Fuar die Alterungsindices des Logarithmus des Spei-
chermoduls G, des Verlustmoduls G“ und der kom-
plexen Viskositat [n*| am Erweichungspunkt konnte
diese Korrelation nicht bestatigt werden. Weiterhin
konnten auch zu den Alterungsindices aller Module
und der komplexen Viskositat auf den unterschied-
lichen Temperaturstufen von 0 °C bis 90 °C keine
Zusammenhange zum Asphaltengehalt gefunden
werden.

Dagegen hat sich fur das Alterungsverhalten des
Speichermoduls G’ eine Auffalligkeit gezeigt, da
dieser mit steigender Temperatur eine starker wer-
dende Korrelation zum Verhaltnis von Aromaten zu
Asphaltenen I, s zeigt (vgl. Tabelle 15).

Der Alterungsindex des Logarithmus des Speicher-
moduls G' nimmt dabei einen Wert von uber 1 an,
sodass der Speichermodul G' auf den verschiede-
nen Temperaturstufen und somit der elastische An-
teil des Bitumens infolge der Alterung ansteigt. Fur
den Zusammenhang zwischen dem Al des Spei-
chermoduls G und dem Verhaltnis von Aromaten
zu Asphaltenen l5,as im nicht gealterten Zustand er-
geben sich positive Korrelationen, deren Starke mit
zunehmender Temperaturstufe wachst. Somit steigt
mit zunehmendem Verhaltnis von Aromaten zu As-
phaltenen Iayps, d. h. mit wachsendem Solcharak-
ter, auch der Alterungsindex des Speichermoduls
log G' und somit der elastische Anteil des Bitumens
infolge der Alterung an. Vergleichbare Korrelationen
zu den ubrigen Modulen und der komplexen Visko-
sitdt konnten nicht gefunden werden. Demnach

IArIAs
= Aromaten/ Asphaltene

Allog G’ bei 10 °C 0,382
”””” AllogG'bei20°C | 0603
”””” AllogG'bei25°C | 0757
”””” AllogG'bei30°C | o814
”””” AllogG'bei40°C | 0831
”””” AllogG'bei50°C | 0834
”””” AllogG'bei6O°C | 0877
”””” AllogG'bei70°C | 0890

Tab. 15: Korrelationskoeffizienten nach Pearson zwischen
dem Verhaltnis der Fraktionsgehalte 1, im nicht ge-
alterten Bitumen und dem Alterungsindex Al des Spei-
chermoduls log G' auf unterschiedlichen Temperatur-
stufen; (Fallzahl: 11 Proben)

m Al Steigung der Isochrone der komplexen Viskositat [n*|
""" (M) = -0,0068 * Aphaltene + 1,0094 (R* = 68,8 %)
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Bild 25: Zusammenhang zwischen dem Al der Steigung m der
Isochrone der komplexen Viskositat [n*| und (a) dem
Asphaltengehalt (r = -0,829) und (b) dem Verhaltnis
von Asphaltenen und Harzen I, (r = -0,803) im nicht
gealterten Zustand; (Fallzahl: 11 Proben)

fuhrt ein zunehmender Gelcharakter der nicht geal-
terten Bitumen lediglich bezogen auf den elasti-
schen Anteil des Bitumens zu einer verringerten Al-
terungsempfindlichkeit, was die zuvor getroffene
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Bild 26: Zusammenhang zwischen dem Alterungsindex des Phasenwinkels & auf unterschiedlichen Temperaturstufen und dem
Asphaltengehalt (10 °C: r = 0,088; 30 °C: r =-0,638; 50 °C: r = -0,909; 70 °C: r = -0,967), (Fallzahl: 11 Proben)'

Annahme einer geringeren Alterungsempfindlich-
keit bei asphaltenreichen Bitumen unterstitzt.

Grundsatzlich zeigt sich anhand der gefundenen
Korrelationen zudem, dass der Einfluss des Ver-
haltnisses von Aromaten zu Asphaltenen Iy 5 des
nicht gealterten Bitumens auf die Alterungseigen-
schaften des elastischen Bitumenanteils eine Tem-
peraturabhangigkeit aufweist. Dabei wachst der
Einfluss mit steigender Temperatur, da die Korrela-
tionsstarke in gleicher Richtung zunimmt (vgl. Ta-
belle 15).

Ein weiterer Zusammenhang konnte zwischen dem
Al der Temperaturempfindlichkeit der komplexen
Viskositat log |n*] und dem Asphaltengehalt sowie
dem Verhaltnis von Asphaltenen zu Erddlharzen
Iagn festgestellt werden (vgl. Bild 25), wobei die
Temperaturempfindlichkeit der Viskositat wiederum
u. a. Uber die Steigung m der linearen Anpassung
der Isochrone erfasst wurde (vgl. Kapitel 5.1).

Aufgrund des Alterungsindexes mit Werten unter 1,
nimmt die Steigung der Isochrone und somit auch
die Temperaturempfindlichkeit der komplexen Vis-
kositat log |[n*| ab, sodass sich infolge der Alterung
eine abnehmende Temperaturempfindlichkeit der
Viskositat einstellt.

Zum Al der Temperaturempfindlichkeit ergeben sich
bezlglich der betrachteten chemischen Kennwerte
nach Bild 25 negative Korrelationen. Somit sinkt der
Alterungsindex der Temperaturempfindlichkeit mit
steigendem Asphaltengehalt, sowie mit steigendem
Verhaltnis von Asphaltenen zu Erdélharzen lagp.

Demnach stellt sich mit zunehmendem Gelcharak-
ter des nicht gealterten Bitumens eine abnehmende

Temperaturempfindlichkeit der komplexen Viskosi-
tat [n*| infolge der Alterung ein. Fur die Alterungsin-
dices der Temperaturempfindlichkeit der Module
konnten diese Korrelationen nur in deutlich geringe-
ren Starken festgestellt werden.

Neben den Modulen und der Viskositat wurden wei-
terhin auch die Alterungsindices des Phasenwin-
kels & betrachtet. Dabei konnte fiir diesen Alte-
rungsindex auf den unterschiedlichen Temperatur-
stufen ein Zusammenhang zum Asphaltengehalt
festgestellt werden (vgl. Bild 26), wobei dieser be-
reits auch fur den Phasenwinkel & selbst gefunden
werden konnte (vgl. Kapitel 5.1).

Grundsatzlich zeigt sich flr den Alterungsindex des
Phasenwinkels & auf den unterschiedlichen Tempe-
raturstufen ein Wert von unter 1, sodass sich der
Phasenwinkel & infolge der Alterung verringert und
somit der elastische Anteil zunimmt. In Bild 26 sind
die Zusammenhange zwischen dem Alterungsindex
des Phasenwinkels & und dem Asphaltengehalt im
nicht gealterten Bitumen flr verschiedene Tempera-
turstufen dargestellt, wobei mit zunehmender Tem-
peraturstufe auch eine steigende Korrelationsstar-
ke festzustellen ist. Demnach ist bei einer Tempera-
tur von 10 °C kein signifikanter Zusammenhang
zwischen den betrachteten Kennwerten zu erken-
nen, wahrend dieser mit zunehmender Temperatur
jedoch kontinuierlich ansteigt.

Generell zeigt sich fiir die Korrelationen ein negati-
ver Zusammenhang, sodass mit steigendem As-

19 Die Korrelationskoeffizienten fir den Zusammenhang zwi-
schen dem Al des Phasenwinkels und dem Asphaltengehalt
sowie den weiteren chemischen Kennwerten sind in Tabelle
56 in Anhang A.4.2. nochmals fiir & alle Temperaturstufen
aufgefihrt.
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phaltengehalt im nicht gealterten Bitumen ein gerin-
gerer Phasenwinkel & infolge der Alterung einstellt.

Mit steigendem Asphaltengehalt im nicht gealterten
Zustand steigt demnach auch der elastische Verfor-
mungsanteil des Bitumens infolge der Alterung.
Demnach fiuhren hohe Asphaltengehalte im nicht
gealterten Bitumen zu einer erhohten Alterungs-
empfindlichkeit des Verformungsverhaltens, wobei
diese Aussage insbesondere fiir den mittleren bis
hohen Temperaturbereich gilt. Diese Korrelation wi-
derspricht somit einigen zuvor dargestellten Zusam-
menhangen bezliglich der Module und der Viskosi-
tat, nach denen die Alterungsempfindlichkeit mit
steigendem Asphaltengehalt abnimmt.

Ein ahnliches Bild der beschriebenen Temperatur-
abhangigkeit zeigt sich auch fiir die Korrelationen
zwischen dem Alterungsindex des Phasenwinkels &
und dem Verhaltnis von Aromaten zu Asphalte-
nen I as SOWie dem Verhaltnis von Asphaltenen zu
Erddlharzen Iy, deren Korrelationskoeffizienten in
Tabelle 16 zusammengefasst sind. In der Tabelle
sind schwache Korrelationen mit |r|] < 0,5 nicht,
[r] < 0,8 grau und |r| = 0,8 fett dargestellt. Aus der
Tabelle wird ersichtlich, dass auch die betrachteten
Verhaltnisse I as Und I5g erst bei hdheren Tempe-
raturen einen signifikanten Zusammenhang zum Al-
terungsindex des Phasenwinkels & aufweisen, wo-
bei sich fir das Verhaltnis von Aromaten zu Asphal-
tenen I, as €in positiver und fir das Verhaltnis von
Asphaltenen zu Erdélharzen I €in negativer Zu-
sammenhang einstellt. Anhand dieser Korrelatio-
nen lasst sich somit festhalten, dass der Phasen-
winkel & mit zunehmendem Gelcharakter des nicht
gealterten Bitumens infolge der Alterung starker ab-
nimmt und somit der elastische Anteil starker an-
wachst.

Ein weiterer Zusammenhang stellt sich zwischen
dem Alterungsindex des Phasenwinkels & und dem
Index der funktionellen Gruppen lgnkgruppen @Us den
FTIR-Untersuchungen ein, wobei auch fur diesen
Index eine steigende Korrelationsstarke mit zuneh-
mender Temperatur festzustellen ist. Grundsatzlich
zeigt sich fur den Index der funktionellen Gruppen
ltunkaruppen €iN€ Negative Korrelation zum Alterungs-
index des Phasenwinkels ©, sodass mit steigendem
Verhaltnis von Aromaten, Polyaromaten, Sulfoxid-
und Carbonylverbindungen gegentiber den aliphati-
schen Kohlenwasserstoffen ein abnehmender Alte-
rungsindex festzustellen ist. Somit fihrt ein wach-
sender Gehalt an Aromaten, Polyaromaten, Sulf-
oxid- und Carbonylverbindungen im nicht gealterten

Al S Al 5 Al 5 Al &
bei bei bei bei
10°C | 30°C | 50°C | 70°C
Iaas 0,519 | 0,841 0,906
= Aromaten/
Asphaltene
s -0,557 | -0,860 | -0,927
= Asphaltene/
Erddlharze
FTIR-Index lnaruppen -0,742 | -0,804 | -0,811

Tab. 16: Korrelationskoeffizienten nach Pearson zwischen Al
des Phasenwinkels & auf unterschiedlichen Tempera-
turstufen und verschiedenen chemischen Kennwer-
ten; (Fallzahl: 11 Proben)

Mp, geskW Mp, Gesamtaromaten
Al & bei 5,01 Hz 0,654 -0,800
 AIBbei631Hz | - o721 | 0844
 AIGbei794Hz | - 0722 | 0843
 AIBbei100Hz | - 0684 | - 079
 AIGbei126Hz | - 0828 | - 0831
 AIBbei158Hz | - 0831 | - 0837
 AIGbei200Hz | - 0834 | - 0833
 AIBbei2s1Hz | - 0808 | - 0808
 AIGbei31,6Hz | - 0817 | . 0816

Tab. 17: Korrelationskoeffizienten nach Pearson zwischen
dem GPC-Wert M, der geséttigten KW sowie der Ge-
samtaromaten im nicht gealterten Zustand und dem
Alterungsindex des Phasenwinkels & auf unterschied-
lichen Frequenzstufen; (Fallzahl: 11 Proben)

Bitumen zu einer Abnahme des Phasenwinkels ©
und somit zu einem zunehmenden elastischen An-
teil infolge der Alterung.

Weiterhin hat sich gezeigt, dass der Alterungsindex
des Phasenwinkels & auch einen Zusammenhang
zur Molmassenverteilung aufweist. Diese Korrelati-
onen sind jedoch im Wesentlichen bei der Betrach-
tung der Isothermen aufgefallen, in denen der Pha-
senwinkel & bei einer einheitlichen Temperatur Gber
die gemessene Frequenz aufgetragen wird.

Fir verschiedene Frequenzen ergaben sich dabei
Uberwiegend starke Korrelationen zur Molmas-
se M, der gesattigten KW und der Gesamtaroma-
ten, wobei M, der Molmasse am Maximum der Mol-
massenverteilung entspricht. Die gefundenen Kor-
relationen sind in Tabelle 17 zusammengefasst. Aus
der Tabelle wird deutlich, dass es sich bei den Zu-
sammenhangen um negative Korrelationen han-
delt. Somit nimmt der Alterungsindex des Phasen-
winkels & mit steigender Molmasse der gesattigten
KW und Gesamtaromaten im nicht gealterten Zu-
stand ab, sodass der elastische Anteil infolge der
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Bild 27: Zusammenhang zwischen dem Alterungsindex der
Steigung m der Isotherme des Phasenwinkels & und
dem Asphaltengehalt (r = -0,943);
(Fallzahl: 11 Proben)

Alterung mit zunehmend kleineren Molekulen des Di-
spersionsmittels im nicht gealterten Zustand wachst.

Weiterhin wurden fir den Phasenwinkel & Korrela-
tionen zwischen dem Alterungsindex der Frequenz-
empfindlichkeit und verschiedenen chemischen
Kennwerten gefunden, wobei der Zusammenhang
zum Asphaltengehalt in Bild 27 dargestellt ist. Die
Frequenzempfindlichkeit wurde dabei wiederum
Uber die Steigung der Isotherme mq 4_¢opn, erfasst,
wobei die Steigung zwischen den Frequenzen 0,1
und 10 Hz gebildet wurde.

Aus dem Bild wird deutlich, dass der Alterungsindex
der Steigung sowohl Werte Uber als auch unter 1
annimmt, sodass es infolge der Alterung sowohl zu
Abnahmen als auch zu Zunahmen der Frequenz-
empfindlichkeit des Phasenwinkels & kommt.

Grundsatzlich stellt sich zwischen den betrachteten
Kennwerten eine negative Korrelation ein, sodass
geringere Asphaltengehalte im nicht gealterten Bi-
tumen zu einer Zunahme des Al der Steigung und
hohe Asphaltengehalte zu einer Abnahme des Al
der Steigung fiihren. Somit neigen Bitumen mit ei-
nem geringen Asphaltengehalt im nicht gealterten
Zustand zu einer Erhéhung der Steigung und daher
der Frequenzempfindlichkeit des Verformungsver-
haltens infolge der Alterung. Weisen die nicht geal-
terten Bitumen hdhere Asphaltengehalte auf, erfolgt
vorrangig eine Abnahme der Steigung und somit
eine Abnahme der Frequenzempfindlichkeit des
Verformungsverhaltens infolge der Alterung.

Weitere Korrelationen zum Al der Frequenzempfind-
lichkeit des Phasenwinkels & konnten fir das Ver-

Bild 28: Zusammenhang zwischen dem Alterungsindex der
Steigung m des Blackdiagramms des komplexen
Schermoduls |G*| und dem M, der Asphaltene (r =
0,813); (Fallzahl: 11 Proben)

haltnis von Aromaten zu Asphaltenen Iy as (r = 0,935)
und das Verhaltnis von Asphaltenen zu Erddélharzen
lagn (r = -0,928) gefunden werden. Anhand dieser
Korrelationen zeigt sich, dass mit zunehmendem
Gelcharakter des nicht gealterten Bitumens vorran-
gig eine Abnahme der Frequenzempfindlichkeit des
Verformungsverhaltens infolge der Alterung eintritt.

Neben den Isochronen und Isothermen der Module,
der komplexen Viskositat und des Phasenwinkels
wurden weiterhin auch die Alterungsindices aus der
Darstellung im Blackdiagramm betrachtet. Dafir
wurde wiederum die Steigung in einem Temperatur-
bereich zwischen 30 °C und 60 °C m3g.¢g -c heran-
gezogen, deren Alterungsindex einen Zusammen-
hang zu den Molmassen der Asphaltene zeigt. Die
Molmassen wurden dabei durch den Wert Mp er-
fasst, der der Molmasse am Maximum der Vertei-
lung entspricht. Der Zusammenhang zwischen den
genannten Kennwerten ist in Bild 28 dargestellt.

Im Bild sind flr den betrachteten Alterungsindex der
Steigung Werte Uber 1 festzustellen, sodass die
Steigung des Blackdiagramms im Bereich zwischen
30 °C und 60 °C infolge der Alterung zunimmt. So-
mit wachst infolge der Alterung die Empfindlichkeit
zwischen dem komplexen Schermodul |G*| und
dem Phasenwinkel & des Bitumens.

Der gefundene Zusammenhang zur Molmasse der
Asphaltene zeigt sich in einer positiven Korrelation,
sodass mit steigender Molmasse der Asphaltene im
nicht gealterten Zustand auch die Steigung im
Blackdiagramm und somit die Empfindlichkeit zwi-
schen den Kennwerten in einem Temperaturbereich
zwischen 30 °C und 60 °C wachst. Vergleichbare
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Al Steigung Mg, 75.55c

log |G*| | log G' | log G* | log |n*|

Asphaltengehalt -0,833 | -0,938 | -0,872 | -0,865
T 0,819 | 0,933 | 0,881 | 0,873
L | -0806 |-0,937 |-0,877 | -0871
 lcwms | 0715 | -0878 | 0,811 | -0,805

Tab. 18: Korrelationskoeffizienten nach Pearson zwischen
dem Alterungsindex der Steigung m des Blackdia-
gramms zwischen 75 °C und 85 °C und verschiede-
nen chemischen Kennwerten; (Fallzahl: 11 Proben)

Korrelationen konnten auch flr die Steigung msg.eg °c
im Blackdiagramm des Verlustmoduls G“ und der
komplexen Viskositat [n*|, nicht jedoch flir den Spei-
chermodul G* gefunden werden (vgl. in Tabelle 57
Anhang A.4.2.).

Neben der Steigung in einem Bereich zwischen 30 °C
und 60 °C wurde fur die Darstellung im Blackdia-
gramm noch eine weitere Steigung im Bereich zwi-
schen 75 °C und 85 °C mys.g5 o¢ betrachtet, um das
Zusammenspiel von Steifigkeit und Verformungsver-
halten auch auf héheren Temperaturstufen zu erfas-
sen. Auch zum Alterungsindex dieser Steigung mys.
g5 °.c konnten Korrelationen zu verschiedenen chemi-
schen Kennwerten festgestellt werden, wobei es sich
in diesem Fall um den Asphaltengehalt und verschie-
dene Verhaltnisse der SARA-Fraktionen handelt. Die
gefundenen, Uberwiegend starken bis sehr starken
Korrelationen sind fir das Blackdiagramm des kom-
plexen Schermoduls |G*|, des Speichermoduls G/,
des Verlustmoduls G“ und der komplexen Viskositat
[n*| in Tabelle 18 aufgefuhrt.

Grundsatzlich zeigt die Steigung des Blackdia-
gramms zwischen 75 °C und 85 °C Alterungsindi-
ces unter 1, wobei lediglich die Probe 70/100 B ei-
nen Wert Uber 1 aufweist. Dennoch wurde diese
Probe in den durchgeflihrten Tests nicht als Ausrei-
Rer identifiziert und ist daher in den Korrelationen
mitbericksichtigt. Aufgrund der negativen Korrela-
tionen zum Asphaltengehalt, dem Verhaltnis von
Asphaltenen zu Erddlharzen Iag und dem kolloida-
len Index I; gaestel SOWiE der positiven Korrelation
zum Verhaltnis von Aromaten zu Asphaltenen Iy as
zeigt sich, dass sich mit steigendem Gelcharakter
des nicht gealterten Bitumens starkere Alterungs-
auswirkungen auf die Steigung im Blackdiagramm
zwischen 75 °C und 85 °C einstellen, sodass die
Steigung infolge der Alterung starker abnimmt und
somit die Empfindlichkeit zwischen den Modulen
sowie der Viskositat einerseits und dem Phasen-
winkel andererseits geringer wird.

Anhand dieser gefundenen Korrelationen kann
auch an dieser Stelle die Annahme unterstrichen
werden, dass der Einfluss der SARA-Fraktionen
Uberwiegend in hdheren Temperaturbereichen vor-
herrscht.

Weiterhin wurden in Bezug auf das Blackdiagramm
wiederum die SHRP-Kriterien log |G*|/ sin & sowie
log |G*| - sin & betrachtet, wobei die gefundenen
Korrelationen abermals grotenteils mit den bereits
beschriebenen Korrelationen zum Logarithmus des
komplexen Schermoduls |G*| bzw. zum Phasenwin-
kel & Ubereinstimmen. Aus diesem Grund sind die
bestehenden  Korrelationen  zwischen  den
SHRP-Kriterien und den chemischen Kennwerten
wiederum lediglich im Anhang A.4.2. aufgeflhrt.

Neben der Darstellung in Form des Blackdia-
gramms wurden weiterhin auch die Alterungsindi-
ces aus der Cole-Cole-Darstellung betrachtet. Da-
bei konnten Zusammenhange zwischen den Alte-
rungsindices der Verhaltnisse log G"/ log G‘ bei 25
°C sowie 60 °C und dem Verhaltnis von Aromaten
zu Asphaltenen I s und der Polydispersitat M,/ M,
des Gesamtbitumens im nicht gealterten Zustand
festgestellt werden, die in Bild 29 dargestellt sind.

In Bild 29 wird deutlich, dass die Al der Verhaltnisse
log G“/ log G* bei Werten unter 1 liegen und dieses
somit infolge der Alterung abnimmt, wodurch der
Anstieg des elastischen Anteils verdeutlicht wird.
Diese alterungsbedingte Elastizitatserhdhung steht
zum einen im Zusammenhang mit dem Verhaltnis
von Aromaten zu Asphaltenen I, 5s, Wobei aufgrund
der negativen Korrelation mit steigendem Gelcha-
rakter des nicht gealterten Bitumens ein geringerer
Alterungsindex und somit eine stérkere Zunahme
des elastischen Anteils infolge der Alterung festzu-
stellen ist (vgl. Bild 29 (a)).

Eine weitere Korrelation ergibt sich zwischen dem
alterungsbedingten Elastizitatsanstieg und der Po-
lydisperistat M,/ M,, des Gesamtbitumens, die die
Breite der Molmassenverteilung im nicht gealterten
Bitumen angibt. Zu der Polydispersitat ergibt sich
ein positiver Zusammenhang, sodass mit zuneh-
mend breiter Molmassenverteilung im nicht gealter-
ten Bitumen eine geringere Zunahme des elasti-
schen Anteils infolge der Alterung einsetzt (vgl. Bild
29 (b)).

Weiterhin wurden bezlglich der Alterungsbetrach-
tungen auch die Masterkurven der Module, der
komplexen Viskositat und des Phasenwinkels auf
Basis der Isothermen und Isochronen herangezo-
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m  Allog G"/log G' bei 25°C
e Allog G"/log G' bei 60 °C
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Bild 29: Zusammenhang zwischen dem Alterungsindex des
Verhaltnisses von Verlust- zu Speichermodul aus dem
Cole-Cole-Diagramm und (a) dem Verhaltnis der Frak-
tionsgehalte 1, (25 °C: r =-0,781; 60 °C: r = -0,830)

sowie (b) der Polydispersitat M,,/ M, des Gesamtbitu-
mens (25 °C: r = 0,749; 60 °C: r = 0,805) im nicht ge-
alterten Zustand; (Fallzahl: 11 Proben)

gen. Beziiglich der Masterkurve des Phasenwinkels
0 auf der Basis der Isothermen konnten wie auch
bereits bei den Isothermen des Phasenwinkels &
selbst Korrelationen zwischen den Alterungsindices
der Steigungen und dem Asphaltengehalt bzw. dem
Verhaltnis von Aromaten zu Asphaltenen Iy, 5s und
dem Verhaltnis von Asphaltenen zu Erddlharzen
Iag/n iM nicht gealterten Bitumen gefunden werden,
wobei auch an dieser Stelle bei einem zunehmen-
den Gelcharakter des nicht gealterten Bitumens
eine Abnahme der Frequenzempfindlichkeit infolge
der Alterung festzustellen ist.

Fir die Alterungsbetrachtung der Masterkurven der
Module sowie der komplexen Viskositat auf Basis
der Isothermen und weiterhin auch fur die Master-
kurven der Module, der komplexen Viskositat und
des Phasenwinkels auf Basis der Isochronen sowie
fur die einzelnen Verschiebungsfaktoren und die

Materialkonstanten konnten keine Zusammenhan-
ge zu den chemischen Kennwerten gefunden wer-
den.

Bei der Betrachtung der Masterkurven in den ver-
schiedenen Alterungszustanden zeigte sich, dass
sich diese in Abhangigkeit vom Bitumen unter-
schiedlich stark in deren Lagen verschieben. Zur
Erfassung dieser Verschiebungen wurden im Rah-
men dieses Projekts alterungsbedingte Verschie-
bungsfaktoren Ageing Shift Ratios (ASR) an den
Masterkurven des komplexen Schermoduls |G*| be-
stimmt, wobei, wie auch bei der Berechnung der Al-
terungsindices, der nicht gealterte und der langzeit-
gealterte Zustand betrachtet wurden. Die Berech-
nung der Ageing Shift Ratios erfolgte durch die Dif-
ferenzbildung der komplexen Schermodule |G*| an
verschiedenen Frequenzen, sodass die frequenz-
abhangigen Verschiebungen der Masterkurven er-
fasst werden konnten.

Zu den ASR der Masterkurve auf Basis der Isother-
men konnten anschlieBend Zusammenhange zum
Asphaltengehalt sowie zu verschiedenen Kennwer-
ten der FTIR-Untersuchung gefunden werden, die
in Tabelle 19 zusammengefasst sind. In dieser Ta-
belle sind Korrelationen mit einem Korrelationsko-
effizienten von |r| < 0,5 nicht eingetragen, wahrend
schwachere Korrelationsstarken von |r| = 0,5 bis
[r] = 0,8 grau und hohe sowie sehr hohe Korrelati-
onsstarken von |r| = 0,8 fett dargestellt sind. Grund-
satzlich handelt es sich bei den ASR der Masterkur-
ven auf Basis der Isothermen um positive Werte im
Bereich von 200 bis 5,4 - 107 Pa, die die deutliche
Zunahme des komplexen Schermoduls |G*| ver-
deutlichen. Fir den Asphaltengehalt zeigt sich far
die geringen Frequenzen noch eine starke Korrela-
tion zu den ASR, wahrend diese jedoch mit wach-
sender Frequenz und somit mit zunehmender An-
sprache des elastischen Verhaltensbereichs ab-
nimmt. Bei diesen Korrelationen handelt es sich um
positive Zusammenhange, sodass mit steigendem
Asphaltengehalt im nicht gealterten Zustand die
Verschiebung der Masterkurve im viskosen Bereich
verstarkt wird. Fur die schwacheren Zusammen-
hange zwischen den ASR der Masterkurven auf Ba-
sis der Isothermen und dem Verhaltnis von Aroma-
ten zu Asphaltenen 55 SOWie dem Verhaltnis von
Asphaltenen zu Erddlharzen | zeigt sich eben-
falls eine abnehmende Korrelationsstarke mit zu-
nehmender Frequenz, sodass auch an dieser Stelle
die Frequenzabhangigkeit des Einflusses der SA-
RA-Fraktionen deutlich wird. Aus den gefundenen
Korrelationen I&sst sich schlie3en, dass mit steigen-
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AS RMA Isothermen, vertikal, Differenz
10°Hz 10"Hz 101 Hz

~ Asphaltengehalt | 0,826 | 0783 | 0710
arias -0,778 -0,761 -0,712
L 0,725 0,665 0,575
FTIR hAromaten 0591 0 01900 01884
FTIR Nsyitoxice 0,803 0,754 0,686
IfunkGruppen 0,894 0,843 0,765

ASRMA Isochronen, vertikal, Differenz

103 Hz 17 °C 47 °C 77 °C 107 °C
| o586 | 0800 | 0,840 | 0919

-0,633 -0,764 -0,791 -0,844

0,688 0,752 0,845

0,750 0,788 0,919 0,934 0,889

0,569 0,782 0,790 0,605

0,507 0,647 0,874 0,893 0,809

Tab. 19: Korrelationskoeffizienten nach Pearson zwischen dem vertikalen Ageing Shift Ratio (ASR) der Masterkurve der Isothermen

(Differenz) sowie der Masterkurven der Isochronen und verschiedenen chemischen Kennwerten; (Fallzahl: 9 bis 11 Proben)

dem Gelcharakter des nicht gealterten Bitumens
zunehmende Auswirkungen der Alterungen auf die
Steifigkeit festzustellen sind, die jedoch vorrangig
im viskosen Bereich vorherrschen. Somit stellt sich
nach diesen Korrelationen der Masterkurven eine
Zunahme der Alterungsauswirkung mit zunehmen-
dem Asphaltengehalt im nicht gealterten Bitumen
ein, was den zuvor gefundenen Zusammenhangen
der Isothermen und Isochronen der Module und der
Viskositat widerspricht.

Weiterhin zeigen sich zu diesen Verschiebungsfakto-
ren Zusammenhange zu verschiedenen Kennwerten
des FTIR-Spektrums, zu denen der Peak der Aroma-
ten bei 1598 cm™ sowie der Sulfoxide bei 1030 cm™
und der Index der funktionellen Gruppen lg;nkaruppen
zahlen. Auch fiir diese Korrelationen ist jedoch eine
abnehmende Starke mit zunehmender Frequenz
festzustellen, sodass diese ebenfalls vorrangig im
viskosen Bereich des Bitumens gelten. Grundsatz-
lich zeigen sich fur die Zusammenhange wiederum
positive Korrelationen, sodass mit steigenden Peak-
héhen und einem steigenden Index der funktionellen
Gruppen lgnkaruppen @Uch die Auswirkungen auf die
Alterung zunehmen. Mit steigendem Gehalt an Aro-
maten und Sulfoxidverbindungen sowie mit einem
steigenden Verhaltnis von Aromaten, Polyaromaten,
Sulfoxid- und Carbonylverbindungen gegenulber den
aliphatischen KW im nicht gealterten Bitumen wachst
demnach die Auswirkung der Alterung auf die Steifig-
keit des Bitumens, wobei dies vorrangig im viskosen
Bereich gilt. Somit steht die alterungsbedingte Ver-
schiebung der Masterkurve nicht nur mit den Carbo-
nylverbindungen in Zusammenhang, wie dies PAULI
und HUANG [25] zeigten, sondern zudem auch mit
weiteren funktionellen Gruppen in Form der Aroma-
ten, der Polyaromaten und der Sulfoxidverbindun-
gen.

Weiterhin wurden auch die Ageing Shift Ratios der
Masterkurven auf Basis der Isochronen betrachtet,
wobei auch an dieser Stelle wiederum die Master-

kurven des komplexen Schermoduls |G*| herange-
zogen wurden. Zur Bestimmung dieser Ageing Shift
Ratios wurden erneut die Differenzen des komple-
xen Schermoduls |G*| gebildet, wobei fir diese
Masterkurven unterschiedliche Temperaturstufen
betrachtet wurden. Dabei ergaben sich Ageing Shift
Ratios im Bereich von 167 bis 7,8 - 107 Pa. Die ge-
fundenen Korrelationen zu den chemischen Kenn-
werten sind ebenfalls in Tabelle 19 aufgeflhrt. Ten-
denziell konnten fir die ASR der Masterkurven auf
Basis der Isochronen starkere Korrelationen zu den
verschiedenen chemischen Kennwerten gefunden
werden, wobei jedoch auch an dieser Stelle eine
Abhangigkeit der Starke von der Temperaturstufe
zu erkennen ist. So nehmen die Korrelationen mit
steigender Temperatur in deren Starke zu, sodass
diese ebenfalls im vorherrschend viskosen Bereich
des Bitumens gelten.

Aufgrund der positiven Korrelationen zum Asphalt-
engehalt und zum Verhaltnis von Asphaltenen zu
Erddlharzen Iy Sowie dem negativen Zusammen-
hang zum Verhaltnis von Aromaten zu Asphaltenen
Iaras kann auch an dieser Stelle eine verstarkte Alte-
rungsauswirkung auf die Steifigkeit des Bitumens
bei steigendem Gelcharakter im nicht gealterten
Zustand festgestellt werden. Zudem wachst mit
steigendem Gehalt an Aromaten und Sulfoxidver-
bindungen sowie mit steigendem Verhaltnis von
Aromaten, Polyaromaten, Sulfoxid- und Carbonyl-
verbindungen gegenuber den Aliphaten im nicht ge-
alterten Zustand die Alterungsauswirkung auf die
Steifigkeit des Bitumens. Diese Korrelationen gel-
ten jedoch vorrangig im viskosen Bereich des Bin-
demittels.

Zusammenfassend l&sst sich sagen, dass mithilfe
der chemischen Kennwerte im nicht gealterten Zu-
stand des Bitumens Aussagen Uber das Alterungs-
verhalten des Bindemittels moglich sind. Zur Quan-
tifizierung dieser Aussagen wurden Alterungsindi-
ces bestimmt, die sich aus dem Verhaltnis des
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Alterungsindex des
abhangigen rheologischen
Kennwerts

Chemischer Kennwert im
nicht gealterten Zustand

Gehalt an

Sulfoxidverbindungen Erweichungspunkt

Steifigkeit S bei
tieferen Temperaturen
Steifigkeit (|G*|) und
Verformungsverhalten (8)
bei hoheren Temperaturen

Molmasse Maltene

Asphaltene/ SARA-Fraktionen

Tab. 20: Uberblick Giber chemische Kennwerte mit Aussagekraft
Uber rheologisches Alterungsverhalten

Kennwerts nach der Langzeitalterung zum Kenn-
wert im nicht gealterten Zustand berechnen lassen.
Zum Auffinden von Zusammenhangen wurden die-
se Alterungsindices anschliellend den chemischen
Kennwerten gegenlbergestellt. Dabei zeigte sich,
dass auf der Grundlage der chemischen Kennwerte
im nicht gealterten Zustand eine Abschatzung der
alterungsbedingten Veranderungen der rheologi-
schen Kennwerte moglich ist. So konnten beispiels-
weise Zusammenhange zwischen dem Gehalt an
Sulfoxiden im nicht gealterten Zustand und der alte-
rungsbedingten Anderung des Erweichungspunkts,
zwischen der Molmasse der Maltenfraktionen im
nicht gealterten Zustand und der Steifigkeit bei tie-
fen Temperaturen sowie zwischen dem Asphalten-
gehalt und den SARA-Fraktionen einerseits und der
Steifigkeit und dem Verformungsverhalten bei ho-
heren Temperaturen andererseits gefunden werden
(vgl. Tabelle 20). Zudem konnte festgestellt werden,
dass die SARA-Fraktionen im vorherrschend visko-
sen Bereich des Bitumens einen deutlicheren Ein-
fluss auf die Bindemitteleigenschaften aufweisen.?®

Weiterhin hat sich gezeigt, dass das Verhaltnis der
SARA-Fraktionen im nicht gealterten Zustand einen
unterschiedlichen Einfluss auf das Alterungsverhal-
ten der verschiedenen rheologischen Eigenschaf-
ten des Bitumens aufweisen kann. Bezuglich der
Steifigkeit und der Viskositat, ausgedriickt durch die
Isothermen und Isochronen der Module und der
komplexen Viskositdt aus den DSR-Messungen,
fuhrt ein zunehmender Gelcharakter des nicht ge-
alterten Bitumens zu einer geringeren Auswirkung
der Alterung. Auf das Verformungsverhalten, aus-
gedruckt durch den Phasenwinkel, zeigt ein zuneh-
mender Gelcharakter des nicht gealterten Bitumens
hingegen eine starkere Auswirkung der Alterung.

20 Infolge der Alterung zeigten sich teilweise unterschiedlich
starke Auswirkungen auf die verschiedenen rheologischen
Kennwerte. Aus diesem Grund wurden in weiteren Untersu-
chungen die Kennwerte identifiziert, an denen die Alterung
der Bitumen am deutlichsten sichtbar wird. Die Ergebnisse
dieser Untersuchungen sind in Anhang A.4.3. zu finden.

5.3 Zusammenhange zwischen den
Gesteins-/ Bitumeneigenschaften
und dem Haftverhalten

In diesem Kapitel sollen die Zusammenhange zwi-
schen den Eigenschaften der Gesteine und der Bi-
tumen einerseits und dem Haftverhalten anderer-
seits gezeigt werden, wobei zunachst die Eigen-
schaften der Gesteine betrachtet werden. Im Rah-
men dieses Projekts wurden vier verschiedene Ge-
steine untersuchst, weshalb die Fallanzahl fur die
folgenden Korrelationen lediglich bei vier Proben
liegt. Aufgrund dieser geringen Fallzahl ist die Aus-
sagekraft der gefundenen Korrelationen begrenzt,
sodass an dieser Stelle vorrangig tendenzielle Zu-
sammenhange aufgedeckt werden. Diese sollten
daher in weiteren Untersuchungen mit einer gréRRe-
ren Probenanzahl verifiziert werden.

Beziglich der Abhangigkeiten des Haftverhaltens
wurden die Eigenschaften der Gesteine zunachst
den Ergebnissen des Rolling Bottle Tests (RBT) ge-
genlbergestellt. Der Rolling Bottle Test wurde dabei
ausschlielich im nicht gealterten und im langzeit-
gealterten Zustand der Bitumen durchgefihrt, wes-
halb lediglich diese beiden Alterungszustande be-
trachtet werden.

Zunachst zeigte sich ein Zusammenhang zwischen
dem Umhdillungsgrad (UG) des RBT und dem Ge-
halt an Siliziumdioxid SiO, im Gestein, der fiir das
Bitumen 50/70 A im nicht gealterten und im langzeit-
gealterten Zustand sowie nach einer Beanspru-
chungszeit von 6 h und 24 h in Bild 30 dargestellt
ist. In Bild sind negative Korrelationen zu erkennen,
sodass der UG fur beide Alterungsstufen sowie bei-
de Belastungszeiten mit steigendem Gehalt an SiO,
im Gestein abnimmt. Dieser Zusammenhang ist ne-
ben dem 50/70 A weiterhin auch fur die Ubrigen Bi-
tumenproben zu erkennen, wobei sich ein mittlerer
Korrelationskoeffizient von r = -0,856 einstellt. An-
hand der gefundenen Korrelationen zeigt sich dem-
nach, dass mit zunehmendem SiO,-Gehalt im Ge-
stein die Affinitat zum Bitumen sinkt. Diese Abhan-
gigkeit zwischen dem Gestein und dem Haftverhal-
ten zum Bitumen ist auch bereits aus der Literatur
bekannt [26, S. 94, 96; 40, S. 12].

Ein weiterer Zusammenhang konnte zwischen dem
Umhdillungsgrad und dem Gehalt an Gesamtsilika-
ten im Gestein festgestellt werden, wobei der Gehalt
an Silikaten mittels XRD bestimmt wurde. Bei den
Silikaten handelt es sich um die Salze der Kieselsau-
re [94, S. 7], die somit in einem engen Zusammen-
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UG nach 6h der Probe 50/70 A im nicht gealterten Zustand UG
UG, 0s on on = ~0,4686 * SiO, + 99,3277 (R* = 84,4 %)

UG nach 24h der Probe 50/70 A im nicht gealterten Zustand UG
UG;y70 on 24n = ~0,7552 * SIO, + 87,1944 (R? = 90,2 %)

UG nach 6h der Probe 50/70 A im langzeitgealterten Zustand UG
UG, 70 pav. on = -0,4010 * SiO, + 94,7482 (R* = 88,1 %)

UG nach 24h der Probe 50/70 A im langzeitgealterten Zustand UG
UG -0,7076 * SiO, + 87,3511 (R* = 96,8 %)

50/70A, 0A, 6h

50/70A, 0A, 24h

50/70A, PAV, 6h

50/70A, PAV, 24h

50/70A, PAV, 24h —

40 60
Gehalt an SiO, [M.-%]

20 80

Bild 30: Zusammenhang zwischen dem Umhillungsgrad der Pro!
r=-0,919; oA, 24h: r =-0,950; PAV, 6h: r = -0,939; PAV,

be 50/70 Aund dem SiO,-Gehalt des jeweiligen Gesteins (oA, 6h:
24h: r = -0,968); (Fallzahl: 4 Proben)
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UG nach 6h der Probe 50/70 A im nicht gealterten Zustand UG
UG,570n onen = - 75,4126 * Silikate  + 88,7308 (R* = 92,8 %)
UG nach 24h der Probe 50/70 A im nicht gealterten Zustand UG
UG,70n o, 2an = - 1175283 * Silikate , + 69,4509 (R* = 92,6 %)
UG nach 6h der Probe 50/70 A im langzeitgealterten Zustand UG
UG;470n pav, on = - 80,8004 * Silikate  + 85,0625 (R? = 85,9 %)
UG nach 24h der Probe 50/70 A im langzeitgealterten Zustand UG
=-98,1410 * Silikate ., + 68,7423 (R*=79,0 %)

50/70A, 0A, 6h

50/70A, 0A, 24h
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50/70A, PAV, 24h

50/70A, PAV, 24h
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0,0

Bild 31: Zusammenhang zwischen dem Umhillungsgrad des Probe 50/70 A und dem Silikatgehalt des jeweiligen Gesteins (oA, 6h:

r=-0,963; oA, 24h: r =-0,962; PAV, 6h: r = -0,927; PAV,

hang mit dem Gehalt an Siliziumdioxid stehen. Da-
her ergibt sich auch fir diese Kennwerte eine negati-
ve Korrelation, die in Bild 31 wiederum fiir das Bitu-
men 50/70 A dargestellt ist. Anhand dieser Bild wird
der abnehmende Umhdillungsgrad mit steigendem
Silikatgehalt der Gesteine deutlich, der den zuvor be-
schriebenen Zusammenhang zwischen dem Umhuil-
lungsgrad und dem Gehalt an SiO, bestarkt. Auch fir
die Ubrigen Bitumenproben konnte eine Abhangig-
keit zwischen dem Umhullungsgrad und dem Silikat-
gehalten des Gesteins festgestellt werden, wobei der
mittlere Korrelationskoeffizient bei r = -0,926 liegt.

Weiterhin konnte bezogen auf die Ergebnisse der
Roéntgendiffraktometrie neben dem Zusammen-
hang zum Silikatgehalt eine Korrelation zwischen
dem Umhillungsgrad und dem Gehalt an Natron-
feldspat festgestellt werden. Der Natronfeldspat
stellt eine Untergruppe der Silikate dar, wobei ne-
ben Silizium Si und Sauerstoff O auch Aluminium Al
und Natrium Na in dieser Phase enthalten sind [94,
S. 7f]. Der gefundene Zusammenhang ist in Bild 32

24h: r = -0,889); (Fallzahl: 4 Proben)

fur das Bitumen 50/70 A dargestellt. Entsprechend
den zuvor beschriebenen Zusammenhangen zum
Gehalt an SiO, sowie den Gesamtsilikaten, stellt
sich auch fur den Gehalt an Natronfeldspat eine
negative Korrelation zum Umhillungsgrad ein. So-
mit fihrt ein steigender Gehalt an Natronfeldspat
im Gestein zu einem abnehmenden Umhillungs-
grad und somit zu einem abnehmenden Haftver-
mdgen zum Bitumen. Fir die weiteren Bitumen-
proben konnte dieser Zusammenhang ebenfalls
festgestellt werden, wobei sich ein mittlerer Korre-
lationskoeffizient von r = -0,875 ergibt.

Neben der Zusammensetzung konnte weiterhin
ein Zusammenhang zwischen dem Haftverhalten
und der Oberflachenbeschaffenheit des Gesteins
gefunden werden. Dieser zeigt sich in einer Korre-
lation zwischen dem Umhillungsgrad und dem
isoelektrischen Punkt, der dem pH-Wert bei einem
Zeta-Potential von Null entspricht. Dieser Zusam-
menhang ist wiederum fur das Bitumen 50/70 A in
Bild 33 dargestellt.
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Bild 32: Zusammenhang zwischen dem Umhdllungsgrad des Probe 50/70 A und dem Gehalt an Natronfeldspat des jeweiligen Ge-
steins (0A, 6h: r =-0,872; oA, 24h: r = -0,929; PAV, 6h: r = -0,991; PAV, 24h: r = -0,872); (Fallzahl: 4 Proben)
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UGy, 708 on on = 3:0521 * IEP + 54,1986 (R* = 54,1 %)
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uG =5,1050 * IEP + 15,6167 (R2=76,1 %)
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Bild 33: Zusammenhang zwischen dem Umhdllungsgrad des Probe 50/70 A und dem isoelektrischen Punkt IEP (oA, 6h: r = 0,735;
oA, 24h: r=0,757; PAV, 6h: r = 0,719; PAV, 24h: r = 0,872); (Fallzahl: 3 Proben)

In Bild 33 wird eine positive Korrelation zwischen
den betrachteten Kennwerten deutlich, sodass mit
steigendem isoelektrischen Punkt, d.h. mit steigen-
dem pH-Wert bei einem Zeta-Potential von Null,
auch der Umhillungsgrad zwischen Gestein und
Bitumen ansteigt. Nach diesen Erkenntnissen deu-
ten somit hohe isoelektrische Punkte des Gesteins
auf ein besseres Haftverhalten zum Bitumen hin.

Neben dem Bitumen 50/70 A konnten diese Korre-
lationen auch fir die Gbrigen Bitumenproben gefun-
den werden, wobei sich ein mittlerer Korrelationsko-
effizient von r = 0,916 einstellt.

Die Grundlage dieser Korrelation bilden jedoch ledig-
lich drei Gesteine, da der Kalkstein u. a. in Bezug auf
das Zeta-Potential deutlich abweichende Eigen-
schaften gegenuber den Ubrigen Gesteinen aufweist.
Wahrend der Quarzit, der Granodiorit und auch der
Diabas Uber einen weiten pH-Bereich Uberwiegend
negative Zeta-Potentiale zeigen, wurde fiir den Kalk-
stein ein Uberwiegend positiver Verlauf des Zeta-Po-

tentials im gleichen pH-Bereich detektiert. Daher
weist der Kalkstein mit einem Wert von ca. 13 auch
einen deutlich hoheren isoelektrischen Punkt auf.
Aufgrund dieses hohen pH-Werts und den hohen
Umhdallungsgraden zu den verschiedenen Bitumen-
proben bestatigt der Kalkstein den gefundenen Zu-
sammenhang in Bild 33 jedoch qualitativ. Quantitativ
passt der untersuchte Kalkstein hingegen nicht zu
den gefundenen Regressionsgeraden, sodass zur
allgemeinen Beschreibung des Zusammenhangs
zwischen dem Umhdillungsgrad und dem isoelektri-
schen Punkt mdglicherweise eine nicht lineare An-
passung zu wahlen ist. Diese ist jedoch auf der
Grundlage von vier Fallen nicht umzusetzen.

Neben dem Rolling Bottle Test wurde das Haftverhal-
ten zwischen dem Gestein und dem Bitumen auch
mithilfe von einachsigen Zugversuchen nach Tro-
cken- und Wasserlagerung untersucht, wobei zwi-
schen den beiden Verfahren teilweise deutliche Un-
terschiede im Haftverhalten der Gesteine festgestellt
wurden. Bezuglich der Zugversuche ist zudem auch
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= Zugfestigkeit mit 50/70 A oA nach Trockenlagerung B, ;o o, oa dy
————— Bysorron on ary = ~0,0117 * ALLO, +0,5473 (R* = 85,9 %)
® Zugfestigkeit mit 50/70 D oA nach Trockenlagerung B, ;o5 on dy
————— Bisoron,on ey = -0.0111 * ALO, +0,7926 (R* = 91,6 %)
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Bild 34: Zusammenhang zwischen (a) der Zugfestigkeit 3, und
dem Gehalt an Aluminiumoxid (50/70 A: r = -0,927,;
50/70 D: r = -0,959) sowie (b) der Ausfalldehnung
Eausan UNd dem Gehalt an Siliziumdioxid (50/70 A: r =
0,947; 50/70 D: r = 0,962) fur die Kombinationen der
Gesteine mit den Bitumen 50/70 A und 50/70 D im
nicht gealterten Zustand und nach Trockenlagerung;
(Fallzahl: 4 Proben)

zu beachten, dass diese lediglich an Kombinationen
aus den vier Gesteinen und den drei Bitumen der
Sorte 50/70 im nicht gealterten und im langzeitgeal-
terten Zustand bestimmt und somit gegentiber dem
Rolling Bottle Test eine deutlich geringere Anzahl an
Probenkombinationen untersucht wurde.

FUr die Betrachtung der Ergebnisse wurden zu-
nachst der nicht gealterte Zustand sowie die Tro-
ckenlagerung der Probekdérper herangezogen, wobei
sich fur die drei Bitumen der Sorte 50/70 teilweise
Unterschiede ergaben. In Bild 34 ist zum einen der
Zusammenhang zwischen der ermittelten Zugfestig-
keit B; und dem Gehalt an Aluminiumoxid Al,O5; des
Gesteins und zum anderen der Zusammenhang zwi-
schen der ermittelten Ausfalldehnung € s UNd dem

Gehalt an Siliziumdioxid SiO, im Gestein flr die Bitu-
menproben 50/70 A und 50/70 D dargestellt.

Bezuglich des Zusammenhangs zwischen der Zug-
festigkeit B; und dem Gehalt an Aluminiumoxid
Al,O3 zeigt sich eine negative Korrelation (vgl. Bild
34 (a)), sodass die Zugfestigkeit 3; mit steigendem
Gehalt an Aluminiumoxid Al,O; im Gestein sinkt.
Somit fihren hohe Aluminiumoxidgehalte im Ge-
stein zu einem geringeren Haftvermdgen zum Bitu-
men, was vorrangig fur die Bindemittel der Raffine-
rie A und D gilt. Fir das Bitumen der Raffinerie B
stellt sich fur die beiden betrachteten Kennwerte le-
diglich ein Korrelationskoeffizient von r = -0,530 ein,
sodass es sich an dieser Stelle um keinen signifi-
kanten Zusammenhang handelt. Somit ergeben
sich anhand dieser Ergebnisse deutliche Unter-
schiede zwischen den Bitumenproben. Fir die ge-
alterten Bitumen zeigen sich bezlglich des betrach-
teten Zusammenhangs vergleichbare Unterschiede
in den Korrelationsstarken.

In Bild 34 (b) ist fir den Zusammenhang zwischen
der Ausfalldehnung €aysian UNd dem Gehalt an Sili-
ziumdioxid SiO, eine positive Korrelation zu erken-
nen, wobei an dieser Stelle nochmals auf die gerin-
ge Fallzahl und die somit méglicherweise wenig re-
prasentativen Korrelationen hingewiesen sei.

Nach dieser ermittelten Korrelation steigt mit zuneh-
mendem SiO,-Gehalt im Gestein auch die Ausfall-
dehnung €psrar, SOdass mit steigendem SiO,-Ge-
halt eine groRere maximale Dehnung der Bitu-
men-Gesteinskombination erreicht und somit das
Haftverhalten verbessert wird. Diese Abhangigkeit
steht jedoch im Widerspruch zu den Ergebnissen
des Rolling Bottle Tests sowie den Erkenntnissen
aus der Literatur, nach denen sich mit steigendem
SiO,-Gehalt der Gesteine eine geringere Haftbe-
standigkeit ergibt [26, S. 94, 96; 40, S. 12]. Weiter-
hin zeigt sich fir das Bitumen der Raffinerie B ledig-
lich ein Korrelationskoeffizient von r = 0,219 fiir die-
se Abhangigkeit, sodass sich fiir dieses Bindemittel
wiederum keine signifikante Beziehung ergibt. In
Bezug auf die gealterten Proben konnte die be-
trachtete Korrelation lediglich noch fiir das Bitumen
der Raffinerie D (r = 0,913) gefunden werden.

Neben der Trockenlagerung der Probekdrper wur-
den diese weiterhin in Wasser gelagert und an-
schlielend die Zugfestigkeit 3; und die Ausfalldeh-
nung €austan Destimmt, wobei sich an dieser Stelle
selbst zwischen den drei Bitumen widersprichliche
Zusammenhange ergeben. In Bild 35 sind daher
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®  Zugfestigkeit mit 50/70 A oA nach Wasserlagerung B, ¢, oa vet
***** By sorron, on, wet = ~0,:0062 * ALLO, + 0,5360 (R* = 49,8 %)
® Zugfestigkeit mit 50/70 D oA nach Wasserlagerung B, ;65 o wet
————— B\ 50700, on vet = 0,0086 * ALO, + 0,6452 (R* = 66,9 %)
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Bild 35: Zusammenhang zwischen (a) der Zugfestigkeit 3; und
dem Gehalt an Aluminiumoxid (50/70 A: r = -0,706;
50/70 D: r = 0,818) sowie (b) der Ausfalldehnung €austai
und dem Gehalt an Siliziumdioxid (50/70 A: r=-0,883;
50/70 D: r = 0,917) fur die Kombinationen der Gestei-
ne mit den Bitumen 50/70 A und 50/70 D im nicht ge-
alterten Zustand und nach Wasserlagerung; (Fallzahl:
4 Proben)

wiederum die Korrelationen zwischen der Zugfes-
tigkeit Bt und dem Gehalt an Aluminiumoxid Al,O4
sowie der Ausfalldehnung s, Und dem Gehalt an
Siliziumdioxid SiO, fur die Bitumen der Raffinerien A
und D im nicht gealterten Zustand dargestellt. In
Bild 35 (a) und (b) wird deutlich, dass sich fur die
Zusammenhange zu den chemischen Kennwerten
fir die Bitumen der verschiedenen Raffinerien so-
wohl positive als auch negative Korrelationen ein-
stellen. Fir das Bitumen der Raffinerie B sind hin-
gegen keine signifikanten Zusammenhange fir die
betrachteten Kennwerte gefunden wurden. Somit
sind keine eindeutigen Tendenzen fir die Abhangig-
keiten zwischen den einzelnen Kennwerten festzu-
stellen. Um prazisere Aussagen uber die Tenden-
zen treffen zu kdnnen, ware die Untersuchung ei-

nes gréReren Stichprobenumfangs erforderlich.
Aufgrund der teilweise widerspruchlichen Ergebnis-
se der durchgefiihrten Zugversuche werden diesen
im Rahmen dieses Projekts eine untergeordnete
Rolle zugewiesen, da die Ergebnisse zum Auffinden
von allgemeinen Zusammenhangen zwischen den
Gesteins- und Bitumeneigenschaften sowie dem
Haftverhalten wenig Aussagekraft aufweisen. Im
Anhang A.4.4. sind die gefundenen Korrelationen
zwischen den einzelnen Kennwerten dennoch der
Vollstandigkeit halber aufgefihrt.

Neben den Gesteinseigenschaften wurde zudem
nach Zusammenhangen zwischen den chemischen
Bitumeneigenschaften und den Hafteigenschaften
zwischen den beiden Komponenten gesucht. Auf-
grund des deutlich gréReren Stichprobenumfangs
und den bisherigen Erkenntnissen zu den durchge-
fuhrten Zugversuchen wurde zur Bewertung des
Haftverhaltens lediglich der Umhdillungsgrad des
Rolling Bottle Tests herangezogen.

In Bezug auf die Abhangigkeiten zwischen den che-
mischen Bitumeneigenschaften und dem Haftver-
halten konnten im Wesentlichen Zusammenhange
fur die Affinitdt zum Kalkstein gefunden werden.
Diese Zusammenhange weisen jedoch zum Teil le-
diglich geringere Korrelationsstarken von |r| < 0,8
auf, werden jedoch aufgrund der gegenlber den
Ubrigen Gesteinen deutlich auffallenden Korrelatio-
nen dennoch als signifikant erachtet. Als Grundlage
fur die gefundenen Korrelationen dienen die 22 Bi-
tumenproben im nicht sowie im langzeitgealterten
Zustand.

Bezuglich des Umhdillungsgrads des Kalksteins
konnte zunachst eine Beziehung zum Carbonylindex
ICarbonyle aus den FTIR-Untersuchungen gefunden
werden (vgl. Bild 36), wobei der Carbonylindex ICar-
bonyle die Intensitat bzw. den Gehalt der Carbonyl-
verbindungen gegentiber den Ubrigen Verbindungen
im Bitumen reprasentiert (vgl. Kapitel 4.2.1).

Bild 36 zeigt die positiven Zusammenhénge zwi-
schen dem Umhillungsgrad des Kalksteins nach
6 h sowie 24 h Belastungszeit und dem Carbonyl-
index ICarbonyle der FTIR-Untersuchung. Wahrend
der Korrelationskoeffizient fur eine Belastungszeit
von 6 h lediglich einen Wert von r = 0,582 annimmt,
wachst dieser fir eine Belastungszeit von 24 h auf
einen Wert von r = 0,819 an. Der Grund fur die ge-
ringe Korrelationsstarke nach einer Belastungszeit
von 6 h scheinen auch an dieser Stelle wiederum
die konstanteren Werte des Umhillungsgrads nach
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®  Umhillungsgrad des Kalksteins nach 6h UG, .., e
fffff UG, st on = 1:114.69 I\ + 72,9811 (R* = 33,9 %)
® Umhillungsgrad des Kalksteins nach 24h UG, , .. ..
1004 UGKaIks(em‘Z‘lh =245732* ICaman le +46,6914 (R2 =670 %)
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Zusammenhang zwischen dem Umhillungsgrad des
Kalksteins und dem Carbonylindex lcamonye (6h: 1 =
0,582; 24h: r = 0,819) der FTIR-Untersuchung; (Fall-

Bild 36:

zahl: 22 Proben)

UG des Kalksteins

6h 24 h
. Gehaltangesattigten KW | 0618 | 0728

Mp,gesKW -0,776 -0,780
o My/ My, geskw | 0669 | 0724
R MpMonoaromaten | - 0.7%4 | 0783
__My/My Monoaromaten | 0820 | 0754
R My Diaromaten | - 0,800 | -0,805
R My/ My, Diaromaten | 0812 | 0792
R Mq Polyaromaten | - o.rar | 0814

M,/ Mp,, Polyaromaten 0,789 0,770
S Saurezahl | 0752 | 0786

Tab. 21: Korrelationskoeffizienten nach Pearson zwischen Um-
hillungsgrad UG des Kalksteins und verschiedenen
chemischen Kennwerten; (Fallzahl: 22 Proben)

dieser geringen Beanspruchungszeit zu sein, da die
Streuungen der Messwerte um die Regressionsge-
rade bei beide Belastungszeiten ahnlich zu sein
scheinen.

Weiter zeigt sich aufgrund der positiven Korrelatio-
nen bei einem zunehmenden Carbonylindex ein an-
steigender Umhiillungsgrad des Kalksteins, sodass
mit steigendem Gehalt an Carbonylverbindungen
im Bitumen auch der Umhdllungsgrad zum Kalk-
stein anwachst. Somit verstarken diese polaren
Gruppen in den Bitumenmolekiilen die Haftung zum
Kalkstein, was in allgemeinerer Form auch in der
Literatur zu finden ist [39].

Weiterhin konnten in Bezug auf den Umhillungs-
grad des Kalksteins zuséatzliche Korrelationen zum

Gehalt der Fraktion der gesattigten KW, den Mol-
massen der gesattigten KW und der Aromaten so-
wie zur Saurezahl gefunden werden, die in Tabelle
21 zusammengefasst sind. In der Tabelle zeigen
sich die vergleichsweise geringen Korrelationsstar-
ken, die sich jedoch deutlich von den Korrelationen
der Ubrigen Gesteine abheben.

Fir den Zusammenhang zwischen dem Umhl-
lungsgrad des Kalksteins und dem Gehalt an gesat-
tigten KW zeigt sich ein positiver Zusammenhang,
sodass mit steigendem Gehalt an gesattigten KW
auch der Umhdillungsgrad und somit das Haftvermo-
gen zum Kalkstein ansteigt. Diese Korrelation ist re-
lativ Uberraschend, da die Fraktion der gesattigten
KW den geringsten Anteil an funktionellen Gruppen
und somit polaren Verbindungen aufweist, die jedoch
fir das Haftverhalten ausschlaggebend sind. Eine
mogliche Erklarung fir diesen Zusammenhang
kénnte im Aufbau des Kalksteins zu finden sein, der
an der Oberflache vergleichsweise grof3e unpolare
Bereiche aufweist. An diesen Bereichen wirde eine
Adsorption der unpolaren, gesattigten KW aus dem
Bitumen beglnstigt werden, sodass ein zunehmen-
der Gehalt dieser unpolaren KW zu einem verbes-
serten Haftverhalten fuhren kénnte.

Zu den Kennwerten der Molmassen ergeben sich
insgesamt starkere Korrelationen zum Umhdallungs-
grad des Kalksteins, wobei zum zahlenmittleren
Molmassenmittelwert M,, negative Zusammenhan-
ge und zur Polydispersitat M,/ M,, positive Zusam-
menhange festgestellt wurden. Aufgrund der nega-
tiven Korrelationen zum Molmassenmittelwert M,
ergibt sich mit zunehmenden Molmassen der gesat-
tigten KW und der Aromaten ein stetig abnehmen-
der Umhillungsgrad zum Kalkstein. Demgegen-
Uber fuhrt eine zunehmende Polydispersitat, d.h.
eine breitere Verteilung der Molmassen, zu einem
anwachsenden Umhillungsgrad zum Kalkstein.
Somit fuhren kleinere Molmassen und zudem in der
Molmasse starker variierende Moleklle der gesat-
tigten KW und der Aromaten zu einer besseren Haf-
tung zwischen dem Bitumen und dem Kalkstein.

Weiterhin ergaben sich fir den Umbhillungsgrad
des Kalksteins Zusammenhange zur Saurezahl des
Bitumens, wobei aufgrund der positiven Korrelation
mit steigender Saurezahl auch der Umhillungsgrad
ansteigt. Somit wachst mit steigendem Saurecha-
rakter des Bitumens die Haftbestandigkeit zum
Kalkstein, was auf die den Saurecharakter hervor-
rufenden funktionellen Gruppen zurtickgefuhrt wer-
den kann.
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Zu den Ubrigen Gesteinen, dem Quarzit, Granodio-
rit und Diabas, konnten diese oder vergleichbare
Korrelationen nicht gefunden werden, sodass sich
die Zusammenhange lediglich auf das Haftverhal-
ten zum Kalkstein beziehen.

Die zuvor dargestellten Korrelationen wurden, wie
bereits beschrieben, auf der Grundlage der nicht
gealterten sowie der langzeitgealterten Bitumen-
proben gefunden. Moglicherweise ergeben sich je-
doch insbesondere in Bezug auf das Haftverhalten
des Bitumens zum Gestein veranderte Zusammen-
hange durch die bei der Alterung entstehenden
Komponenten bzw. Verbindungen. Aus diesem
Grund werden im Folgenden zusatzlich Korrelatio-
nen zwischen den chemischen Bitumenkennwerten
und dem Haftverhalten auf der alleinigen Grundlage
des nicht gealterten Zustands der Bitumen vorge-
stellt, die bei der gemeinsamen Betrachtung des
nicht gealterten und des langzeitgealterten Zu-
stands nicht gefunden wurden.

Diesbezuglich hat sich zunachst ein Zusammen-
hang zwischen dem Asphaltengehalt im Bitumen

= Umhillungsgrad des Granodiorits nach 6h UG it o
77777 UGy .nodiont,on = 12740 * Asphaltene + 61,0177 (R* = 79,5 %)
® Umhillungsgrad des Granodiorits nach 24h UG, ;.4 2an
e UGy nodiont, 20 = 2:1496 * Asphaltene + 26,8343 (R* = 40,6 %)
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Bild 37: Zusammenhang zwischen dem Umhillungsgrad des
Granodiorits und Asphaltengehalt der nicht gealterten
Bitumen (6h: r = 0,891; 24h: r = 0,637); (Fallzahl: 11

und dem Umhdillungsgrad zum Granodiorit gezeigt,
der in Bild 37 dargestellt ist.

Anhand Bild 37 wird deutlich, dass der gezeigte Zu-
sammenhang nach einer Belastungszeit von 6 h
stark ausgepragt ist, wahrend dieser nach einer Be-
lastungszeit von 24 h merklich abnimmt. Grundsatz-
lich ist dabei eine positive Korrelation zu erkennen,
sodass mit steigendem Asphaltengehalt im nicht
gealterten Bitumen auch das Haftvermdégen zum
Granodiorit zunimmt. Werden neben den nicht ge-
alterten auch die langzeitgealterten Proben heran-
gezogen, reduziert sich der Korrelationskoeffizient
fur eine Belastungszeit von 6 h auf r = 0,036 und fur
eine Belastungszeit von 24 h auf r = 0,178. Diese
starke Reduzierung der Korrelationsstarke verdeut-
licht, dass der Einfluss der Asphaltene auf das Haft-
verhalten infolge der Alterung sehr stark abnimmt.

In Tabelle 22 sind weitere Korrelationen zu den Um-
hillungsgraden der verschiedenen Gesteine aufge-
fuhrt, die nur fir die Bitumen im nicht gealterten Zu-
stand gefunden wurden. In dieser Tabelle sind Kor-
relationen mit einem Korrelationskoeffizienten von
[r] < 0,5 nicht eingetragen, wahrend schwachere
Korrelationsstarken von |r| = 0,5 bis |r] = 0,8 grau
und hohe sowie sehr hohe Korrelationsstarken von
[r] = 0,8 fett dargestellt sind. Anhand der Tabelle
wird die tendenziell begunstigende Wirkung von zu-
nehmenden Gehalten an Vanadium, Nickel und
Calcium auf den Umhullungsgrad deutlich, wobei
der Quarzit und der Diabas vorrangig Abhangigkei-
ten zum Nickelgehalt und der Kalkstein insbeson-
dere Korrelationen zum Vanadium- und Calciumge-
halt aufweisen. Da die genannten Elemente eine
gewisse Polaritat in den dazugehoérigen Molekulen
verursachen, ist der beglinstigende Einfluss auf das
Haftverhalten durch die zunehmenden Wechselwir-
kungen mit dem Gestein grundsatzlich erklarbar.

Neben der Betrachtung der verschiedenen Alte-
rungszustande wurden weiterhin auch die Alte-
rungsindices des Umhullungsgrads betrachtet, wo-
bei das Verhaltnis des Umhullungsgrads nach der

Proben) Langzeitalterung zum Kennwert im nicht gealterten
Umhiillungsgrad des Umhiillungsgrad des Umhiillungsgrad des
Quarzits Diabas Kalksteins
6 h 24 h 6 h 24 h 6 h 24 h
Vanadium V 0,710 0,695
"""""" NickelNi | 0607 | o059 | o082 | o7re1 | | 0647
""""" calcumCa | | || 086 | 083

Tab. 22: Korrelationskoeffizienten nach Pearson zwischen Umhiillungsgrad des Quarzits, des Diabas sowie des Kalksteins und ver-
schiedenen chemischen Kennwerten der nicht gealterten Bitumen; (Fallzahl: 11 Proben)
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® Al des UG des Kalksteins nach 6h (UG, e sn)ar
””” (UG qiian, an)wy = 0,0646 ™ I, + 0,8114 (R* = 35,2 %)

® Al des UG des Kalksteins nach 24h (UG,
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Bild 38: Zusammenhang zwischen dem Alterungsindex Al des
Umhdllungsgrads des Kalksteins und dem Verhaltnis
von Aromaten- und Asphaltengehalt 1., (6h: r =
0,593; 24h: r = 0,857); (Fallzahl: 11 Proben)

Al des Gehalt an
Umhiillungsgrads von Nickel Ni
6h -0,816
Quarzit e
24 h -0,667
6h
Granodiorit =~ oo
24 h -0,818
6h -0,726
Diabas oo
24 h -0,736
6h
Kalkstein oo
24 h -0,601

Tab. 23: Korrelationskoeffizienten nach Pearson zwischen
dem Alterungsindex Al des Umhlllungsgrads der vier
Gesteine und dem Gehalt an Nickel Ni des Bitumens;
(Fallzahl: 11 Proben)

Zustand gebildet wurde. Dieser Alterungsindex wur-
de anschliefend den chemischen Kennwerten im
nicht gealterten Zustand gegenibergestellt, um so-
mit eine Aussage Uber die Veranderungen des Haft-
verhaltens infolge der Alterung treffen zu kdnnen.

Dabei wurde zunachst ein Zusammenhang zwi-
schen dem Al des Umhiillungsgrads des Kalksteins
und dem Verhaltnis von Aromaten- zu Asphaltenen
Iaas IM nicht gealterten Bitumen gefunden, der in
Bild 38 dargestellt ist.

Fir den Al des Umhdillungsgrads zeigen sich dabei
sowohl Werte Uber als auch unter 1, sodass infolge
der Alterung sowohl Zunahmen als auch Abnahmen
des Umhdillungsgrads des Kalksteins festzustellen
sind. Insbesondere fir eine Belastungszeit von 24 h
ergeben sich jedoch hauptsachlich Alterungsindi-
ces Uber 1, sodass infolge der Alterung vorwiegend
eine Zunahme des Umhillungsgrads des Kalk-

steins einsetzt. Bezliglich der beiden betrachteten
Belastungszeiten weist zudem die Korrelation zwi-
schen den Kennwerten bei einer Belastungszeit
von 24 h eine deutlich héhere Korrelationsstarke
auf, wahrend nach einer Belastungszeit von 6 h le-
diglich eine sehr schwache Korrelation besteht.

Grundsatzlich liegen fur die Zusammenhange posi-
tive Korrelationen vor, sodass mit geringen Verhalt-
nissen von Aromaten zu Asphaltenen I, 55 €her ab-
nehmende bzw. gleichbleibende Umhillungsgrade
erreicht werden, wahrend mit steigenden Verhalt-
nissen von Aromaten zu Asphaltenen Iaas zuneh-
mende Umhullungsgrade des Kalksteins infolge der
Alterung erreicht werden. Somit fuhrt ein zuneh-
mender Solcharakter des nicht gealterten Bitumens
zu einem ansteigenden UG des Kalksteins infolge
der Alterung.

Weiterhin ergaben sich bezuglich der Al des Umhuil-
lungsgrads weitere Korrelationen zwischen den vier
Gesteinen und dem Nickelgehalt Ni des nicht geal-
terten Bitumens, die in Tabelle 23 zusammenge-
fasst sind.

Anhand dieser Tabelle sind wiederum deutliche Un-
terschiede zwischen den Gesteinsproben zu erken-
nen. Bezlglich des Al des Umhdillungsgrads des
Kalksteins zeigt sich neben dem zuvor dargestell-
ten Zusammenhang zum Verhaltnis von Aromaten
zu Asphaltenen I a¢ lediglich eine schwache Korre-
lation zum Nickelgehalt des Bitumens. Fir den Dia-
bas, den Granodiorit und den Quarzit kénnen hin-
gegen starkere Zusammenhange zwischen dem Al
des Umhullungsgrads und dem Nickelgehalt im
nicht gealterten Bitumen gefunden werden, wobei
sich teilweise deutliche Unterschiede in Abhangig-
keit der Belastungsdauer zeigen. Die gefundenen
Korrelationen zeigen sich dabei negativ, sodass mit
zunehmenden Gehalten an Nickel im nicht gealter-
ten Bitumen eher eine Abnahme des Alterungsinde-
xes und somit eine Abnahme des Umhullungsgrads
eintritt. Somit fihrt ein hoher Gehalt an funktionel-
len Gruppen nicht ohne weiteres zu einem hohen
Haftverhalten zwischen Bitumen und Gestein.

Zusammenfassend konnten in diesem Abschnitt
Zusammenhange zwischen dem Haftverhalten und
den Bitumen- und Gesteinseigenschaften gefunden
werden, wobei das Haftverhalten vorrangig durch
den beim Rolling Bottle Test ermittelten Umhuil-
lungsgrad nach 6 h und 24 h Belastungszeit erfasst
wurde. Bezlglich des Einflusses der Gesteinsei-
genschaften flihren ein geringerer Gehalt an Silizi-
umdioxid SiO, und somit auch an Gesamtsilikaten
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Gestein Bitumen

Haftvermoégen verbessert Einfluss des Bitumens:

durch:

» Geringeren Gehalt an » abhangig vom Alterungs-

SiOy, Gesamtsilikaten und zustand
Natronfeldspat + abhéangig von Gesteinsei-
genschaften

Tab. 24: Uberblick {iber Einfliisse der Gesteins- und Bitumen-
eigenschaften auf das Haftvermogen

und an Natronfeldspat sowie ein zunehmender iso-
elektrischer Punkt zu einer Erhéhung des Umhul-
lungsgrads. Neben der Gegenuberstellung der Ge-
steinseigenschaften zum Umhullungsgrad wurden
diesbezlglich auch die Ergebnisse der einachsigen
Zugversuche herangezogen, wobei sich bei diesen
Ergebnissen zum einen teilweise widersprichliche
Zusammenhange zwischen den untersuchten Bitu-
menproben der Sorte 50/70 und zum anderen wi-
dersprichliche Zusammenhange zu den Ergebnis-
sen des Rolling Bottle Tests ergaben. Da zudem die
untersuchte Bitumenzahl bei den Zugversuchen
deutlich unterhalb der Fallzahl des RBT lag, wurde
den Ergebnissen der Zugversuche eine untergeord-
nete Rolle zugewiesen.

Neben den Gesteinseigenschaften wurden weiter-
hin auch Abhangigkeiten zwischen dem Umhul-
lungsgrad und den chemischen Bitumeneigen-
schaften gesucht, wobei diese flr eine kombinierte
Betrachtung des nicht gealterten und des langzeit-
gealterten Zustands lediglich fir den Kalkstein ge-
funden werden konnten. Dabei zeigte sich ein zu-
nehmender Umhdillungsgrad mit steigendem Ge-
halt an Carbonylverbindungen, steigendem Gehalt
an der Fraktion der gesattigten KW und steigender
Saurezahl sowie mit abnehmendem zahlenmittle-
ren Molmassenmittelwert M,, und einer zunehmen-
den Polydispersitat M,,/ M,, der gesattigten KW und
der Aromaten. Zudem konnten teilweise zusatzliche
Korrelationen zwischen dem Umhillungsgrad und
den chemischen Eigenschaften gefunden werden,
die jedoch nur flr den nicht gealterten Zustand der
Bitumen gelten. Somit verandern sich die Zusam-
menhange bzgl. des Haftverhaltens durch die bei
der Alterung entstehenden Komponenten bzw. Ver-
bindungen im Bindemittel. Flr diese Korrelationen
im nicht gealterten Zustand konnten unterschiedli-
che Korrelationen fir die verschiedenen Gesteine
gefunden werden, wobei der Gehalt der Asphaltene
sowie der Gehalt an den Heteroatomen Vanadium,
Nickel und Calcium von Bedeutung sind.

In einem zusatzlichen Schritt wurden weiterhin die
Alterungsindices des Umhillungsgrads den chemi-

schen Kennwerten des nicht gealterten Bitumens
gegenubergestellt, um mdglicherweise bereits aus
den Eigenschaften im nicht gealterten Zustand In-
formationen Uber die Alterungseigenschaften in Be-
zug auf das Haftverhalten zu bekommen. An dieser
Stelle haben sich insbesondere Zusammenhange
zum Verhaltnis von Aromaten zu Asphaltenen Iayas
und dem Nickelgehalt des nicht gealterten Bitu-
mens gezeigt.

Die wesentlichen Erkenntnisse dieses Abschnitts
sind in Tabelle 24 nochmals zusammengefasst.

6 Erarbeitung eines syntheti-
schen Bindemitteldesigns

Neben dem Auffinden von Zusammenhangen zwi-
schen den chemischen Eigenschaften des Bitu-
mens einerseits und den rheologischen, alterungs-
bedingten und haftbedingten Eigenschaften ande-
rerseits stellt ein weiteres Ziel dieses Projekts die
Ableitung eines synthetischen Bindemittels dar,
dass eine Beeinflussung der einzelnen Eigenschaf-
ten durch eine gezielte Modifizierung der Zusam-
mensetzung erlauben soll. Die theoretische Ideal-
vorstellung dieses Bindemitteldesigns besteht so-
mit darin, ein Bitumen mit definierten Eigenschaften
herzustellen. Zum Erreichen dieses Ziels soll ein
Design entsprechend Bild 39 erarbeitet werden, in
dem definierte Anforderungen an das Bindemittel,
bspw. in Form verschiedener Kennwerte, vorgege-
ben werden und mithilfe eines optimierten Binde-
mitteldesigns die theoretisch erforderliche Zusam-
mensetzung des Bitumens ermittelt wird.

Zur Erstellung eines solchen Bindemitteldesigns
sind zunachst spezifizierte Zusammenhange zwi-
schen den einzelnen Kennwerten und der Zusam-
mensetzung des Bitumens zu ermitteln. Diesbeziig-
lich hat sich bereits in den vorherigen Abschnitten
gezeigt, dass eine Vielzahl von Zusammenhangen
zwischen der Chemie einerseits und der Rheologie,
dem Alterungsverhalten sowie dem Haftverhalten
andererseits bestehen. Aufgrund der Komplexitat
des Bitumens ist die Beschreibung der Eigenschaf-
ten durch die dargestellten bilateralen, linearen Kor-
relationen jedoch nicht ausreichend, da vermutlich
auch Wechselwirkungen zwischen den einzelnen
chemischen Parametern einen Einfluss auf das
Verhalten des Bindemittels zeigen. Aus diesem
Grund wurden in weiteren Untersuchungen multiple
lineare Regressionsanalysen durchgefiihrt, deren
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Vorgabe einzelner
Kennwerte

Optimiertes

Bindemitteldesign

Erforderliche Zusammensetzung
des Bitumens

Bild 39: Grundlegende Idee des synthetischen Bindemitteldesigns

Ergebnisse die Grundlage fir die Ableitung des
synthetischen Bindemitteldesigns darstellen.

6.1 Multiple lineare Regressionen —
Grundlagen des
Bindemitteldesigns

Bei der multiplen linearen Regressionsanalyse
(MLR) handelt es sich um eine multivariate Analyse-
methode, bei der zur Beschreibung und Prognose
einer abhangigen Variablen gleichzeitig mehrere
unabhangige Variablen herangezogen werden kon-
nen (vgl. Kapitel 4.3.4). Im Rahmen dieses Projekts
wurden als abhangige Variablen Kennwerte zur Er-
fassung der Rheologie, des Alterungsverhaltens
oder Haftverhaltens eingesetzt, die durch mehrere
chemische Kennwerte des Bitumens beschrieben
wurden. Zur Ermittlung der entscheidenden chemi-
schen Kennwerte dienten zum einen die im Kapitel
5 dargestellten bilateralen Korrelationen. Zum an-
deren wurden weiterhin auch chemische Kennwer-
te mit geringeren Korrelationsstarken zu den rheo-
logischen, alterungsbedingten und haftbedingten
Kennwerten herangezogen, die jedoch aufgrund
der Haufung der Korrelationen auffielen. In einer
groBen Anzahl von Regressionsanalysen wurden
verschiedenen Kombinationen von chemischen
Kennwerten zur Beschreibung der rheologischen,
alterungsbedingten und haftbedingten Kennwerten
gepriift.2" Als Grundlage dieser Analysen dienten
die 33 Bitumenproben, wobei es sich um die elf
technisch hergestellten Bitumenproben im nicht ge-
alterten, im kurzzeitgealterten und im langzeitgeal-
terten Zustand handelte. Das aus dem Naturasphalt
gewonnene Bitumen F wurde wie auch bereits bei
den bilateralen Korrelationen aufgrund der teilweise
deutlich abweichenden Eigenschaften zu den Ubri-

21 Die Durchfiuihrung der MLR erfolgte mithilfe der Software IBM
SPSS Statistics Premium 22%

22 Aufgrund der geringen Anzahl an Proben schien die Abgren-
zung eines Validierungsdatensatzes nicht sinnvoll, da die
Fallzahl bereits fir die Modellerstellung vergleichsweise
gering war.

gen Bitumenproben fiir die Bestimmung der Linear-
kombinationen nicht berlcksichtigt.

Weiterhin wurden fir die Analysen sowohl die ab-
hangigen als auch die unabhangigen Variablen ei-
nem AusreilRertest unterzogen und die identifizier-
ten AusreilRer durch die Mittelwerte der Gesamtva-
riablen ersetzt. Durch dieses Vorgehen konnten alle
untersuchten Falle fur die Analysen bertcksichtigt
und zudem ausreil’erbedingte Ergebnisverzerrun-
gen vermieden werden, sodass maoglichst repra-
sentative Zusammenhénge bestimmt wurden.??

Bei den Untersuchungen hat sich herausgestellt,
dass die Bitumenkennwerte der Rheologie, des Al-
terungsverhaltens und des Haftverhaltens sehr gut
durch die Gehalte und die Molmassenmittelwerte
M, der SARA-Fraktionen beschrieben werden koén-
nen. Zur Darstellung der gewonnenen Ergebnisse
wurde als abhangiger, rheologischer Kennwert zu-
nachst der Erweichungspunkt als konventionelle
Prifgrofie betrachtet. Dabei lautet die zur Berech-
nung des Erweichungspunkts bestimmte Linear-
kombination:

EPoua [°Cl= — 0,333 - geskKW [M.-%]
= 0,250 - Aromaten [M.-%]
+ 0,489 -
* 1,524 - Aphaltene [M.-%]
* 0,016 - M, geaw [9/mol]
~ 0,041 M, aomaten [9/mOI]
* 0,025 - M, potzomy. [9/moOl]
~ 0,003 - M, acphattene [9/MOI]
+ 32,871

pol.arom.V. [M.-%]

Gl 5

In den ersten vier Zeilen dieser Linearkombination
sind die Gehalte der SARA-Fraktionen mit den da-
zugehorigen Regressionskoeffizienten dargestellt,
wahrend in den darauffolgenden vier Zeilen die Mol-
massen der SARA-Fraktionen in Form der zahlen-
mittleren Molmassenmittelwerte M,, mit den jeweils
dazugehdrigen Regressionskoeffizienten enthalten
sind. In der letzten Zeile ist schlieBlich ein konstan-
ter Term enthalten, der beim Vergleich zur einfa-
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= EP der technisch hergestellten Bitumen
4 EP des aus Naturasphalt gewonnenen Bitumens F
————— EP,, =08787" EPM +6,9110 (R*=87,9 %)
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60 -"_,.
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P
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.

berechneter Erweichungspunkt EP,_, [°C]

gemessener Erweichungspunkt EP__ [°C]

Bild 40: Gegenuberstellung des gemessenen und des mittels
Linearkombination EPg,z, berechneten Erweichungs-
punkts (r = 0,937); (Fallzahl: 33 Proben)

chen linearen Regressionsanalyse dem y-Achsen-
abschnitt entspricht.

Zur Bewertung der ermittelten Linearkombination
wurden anschlieBend die berechneten Erwei-
chungspunkte den tatsadchlich gemessenen Werten
gegenibergestellt und fir diese der Korrelationsko-
effizient nach Pearson r und das Bestimmtheitsmaf}
R? ermittelt (vgl. Bild 40).

In Bild 40 sind die gemessenen Erweichungspunkte
auf der Abszisse und die berechneten Werte auf der
Ordinate aufgetragen. Weiterhin handelt es sich bei
den durch schwarze Rechtecke dargestellten Fallen
um die technisch hergestellten Bitumenproben, wah-
rend das aus dem Naturasphalt gewonnene Bitumen
F durch graue Dreiecke symbolisiert ist. Fur die in die
Berechnung eingegangenen technisch hergestellten
Bitumenproben zeigt sich mit einem Korrelationsko-
effizienten von r = 0,937 und einem Bestimmtheits-
maf von R? = 87,9 % eine sehr gute Ubereinstim-
mung zwischen dem gemessenen und dem berech-
neten Erweichungspunkt, sodass diese rheologische
KenngroRe tatsachlich durch die Gehalte und die
Molmassenmittelwerte M,, der SARA-Fraktionen be-
schrieben und prognostiziert werden kann.

BezUglich dieser PrifgréRRe zeigt auch das Bitumen
F vergleichbare Eigenschaften zu den technisch
hergestellten Proben.

In Bezug auf die in der Linearkombination beriick-
sichtigen chemischen Kennwerte erfolgte in weite-
ren Untersuchungen eine Variation, wobei zum ei-
nen sowohl der Gehalt als auch der Molmassenmit-

telwert M,, der Gesamtaromaten in die Mono-, Di-
und Polyaromaten aufgetrennt wurde und zum an-
deren nur der Molmassenmittelwert M,, des Ge-
samtbitumens sowie der Gehalt und der Molmas-
senmittelwert M, der Asphaltene bericksichtigt wur-
den.

In beiden Fallen wird weiterhin eine sehr starke Kor-
relation zwischen den tatsachlichen und den be-
rechneten Erweichungspunkten erreicht, wobei
durch die Auftrennung der Gesamtaromaten in die
Mono-, Di- und Polyaromaten eine geringe Erho-
hung der Anpassungsgute auftritt. Durch die Redu-
zierung der Kennwerte auf den Gehalt der Asphal-
tene sowie die Molmassenmittelwerte des Gesamt-
bitumens und der Asphaltene wurde dagegen eine
geringe Reduzierung der Korrelationsstarke und
des Bestimmtheitsmales festgestellt. Die bestimm-
ten Regressionskoeffizienten sowie die erreichten
Korrelationskoeffizienten und Bestimmtheitsmalie
fur die verschiedenen Linearkombinationen sind in
Tabelle 25 aufgefihrt. In dieser Tabelle wird deut-
lich, dass mit zunehmend differenzierter Betrach-
tung der einzelnen Bitumenfraktionen auch die An-
passungsgute zwischen den tatsachlichen und den
berechneten Erweichungspunkten ansteigt. Fir die
Betrachtung der weiteren Ergebnisse werden im
Folgenden lediglich die Parameter der Linearkom-
bination unter Berlcksichtigung der vier SA-
RA-Fraktionen angegeben, da mit den dazugehdri-
gen acht Variablen eine hohe Anpassungsgute bei
einer nicht zu hohen Anzahl an unabhangigen Vari-
ablen erreicht wird.

Neben dem Erweichungspunkt wurden mithilfe der
Gehalte und der Molmassenmittelwerte M,, der vier
SARA-Fraktionen auch die Linearkombinationen
der weiteren konventionellen Prifgrofen in Form
der Nadelpenetration PEN, des Penetrationsinde-
xes Pl und des Brechpunkts nach Fraal} bestimmt,
deren Regressionskoeffizienten sowie Korrelations-
koeffizienten und Bestimmtheitsmalle in Tabelle 26
zusammengefasst sind. Die in der Tabelle aufge-
fuhrten Parameter verdeutlichen, dass auch fur die
Nadelpenetration und den Penetrationsindex eine
Beschreibung durch die chemischen Kennwerte
mdglich ist. Insgesamt sind die Anpassungen je-
doch schwacher als die des Erweichungspunkts,
wobei diese aufgrund der Korrelationskoeffizienten
von r > 0,8 dennoch starke Korrelationen zwischen
den tatsachlichen und den berechneten Kennwer-
ten aufweisen. Durch die Beschreibung dieser kon-
ventionellen PriifgrofRen mit sechs statt mit vier SA-
RA-Fraktionen, d. h. mit einer Auftrennung der Aro-
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Regressionskoeffizienten der Linearkombinationen
zur Berechnung des Erweichungspunktes [ °C]
3 Variablen 8 Variablen 12 Variablen

Gehalt an geskW [M.-%] -0,333 -0,570
""""""" Gehalt an Monoaromaten | M-%] | | | 186
"""""""" Gehaltan Diaromaten | M-%] | | | ogs2
~ GehaltanPolyaromaten | Mm% | 0179
""""""" Gehalt Gesamtaromaten | M-% | | 0250 |
"""""""" Gehaltpol.arom.Verb. | M=% | | o489 | 0429
""""""""" GehaltAsphaltene | M-%] | 1412 | 1524 | 1484
""""""""""""" Mygosw | fgmol | | oo |  oon
""""""""""" Mossosorsen | fgmon | [ 0009
M| gmot | 0021
Moo | gmot | | 002
""""""""""" Myoosmaamsen | fgmol | | 004 |
""""""""""" Mygwonses | lgmol | | o005 | o013
"""""""""""" My aspratene | lg/mol | 0002 | 0003 |  -00038
""""""""""" Myosamomen | [gmol | 0017 |
~ Konstante | b 26514 | 32871 | 43307

Zusammenhang zwischen ber. und gem. PrifgroRen

Korrelationskoeffizient r 0,916 0,937 0,948

"""""""""""" Bestimmtheitsma®R? |  839% |  879% |  899%

Tab. 25: Parameter der Linearkombinationen zur Beschreibung des Erweichungspunkts Ring und Kugel; (Fallanzahl: 33 Bitumen-

proben)

maten in Mono-, Di- und Polyaromaten, wachsen
der Korrelationskoeffizient und das Bestimmtheits-
mal der Penetration auf r = 0,913 und R? = 83,3 %
sowie flr den Penetrationsindex auf r = 0,840 und
R?=70,6 % an. Somit zeigt sich fiir die Penetration
ein deutlicher Anstieg der Anpassungsgute, der zu
der Annahme flihrt, dass zur Beschreibung dieses
Kennwerts die Betrachtung der Gesamtaromaten
nicht ausreichend und vielmehr die getrennte Be-
trachtung der Mono-, Di- und Polyaromaten erfor-
derlich wird.

FUr den Penetrationsindex andert sich die Anpas-
sungsgute infolge der Auftrennung der Gesamtaro-
maten nur geringflgig, sodass moglicherweise die
alleinige Berlcksichtigung der SARA-Fraktionen
zur noch differenzierteren Beschreibung des PI
nicht ausreichend ist. Somit sind eventuell weitere
chemische Kennwerte erforderlich, um den Penet-
rationsindex genauer beschreiben und prognosti-
zieren zu kdnnen. Eine alternative Erklarung fur die
vergleichsweise geringe Anpassungsgute der Line-
arkombination kénnte der Pl selbst darstellen, da
fur diesen Kennwert weder eine Abhangigkeit zur
Bitumensorte noch zur Raffinerie festgestellt wer-
den konnte und dieser daher vergleichsweise belie-
big scheint.

Fir den Brechpunkt zeigt sich durch die in Tabelle 26
angegebenen Parameter, dass dieser durch die vier
SARA-Fraktionen nicht zuverlassig beschrieben
werden kann. Fur die Ermittlung dieser Linearkombi-
nation ist jedoch auch zusatzlich zu beachten, dass
aufgrund der ausschlieRlichen Bestimmung des
Brechpunkts an den nicht gealterten Bitumenproben
lediglich elf Falle zugrunde lagen. Eine mdgliche Er-
klarung der geringen Anpassungsgite kénnte somit
die geringe Fallzahl sein, durch die die sowieso bei
dieser Methode auftretenden starken Streuungen
der Ergebnisse noch stérker gewichtet werden. Eine
alternative Erkléarung kénnte in dem durch den Brech-
punkt angesprochenen Tieftemperaturverhalten lie-
gen, das eventuell nicht allein durch die SARA-Frak-
tionen beschrieben werden kann.

Neben den konventionellen PrifgroRen wurden
auch die Kennwerte der performance-orientierten
Prifverfahren betrachtet, wobei zunachst die Kenn-
werte der Kraftduktilitdt bzw. der Formanderungar-
beit herangezogen wurden. In Bezug auf diese Er-
gebnisse ist zu beachten, dass die einzelnen Bitu-
menproben auf unterschiedlichen Temperaturstufen
untersucht wurden und diese die Voraussetzung fur
die gefundenen Linearkombinationen darstellen.
Trotz der unterschiedlichen Temperaturstufen konn-
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Regressionskoeffizienten der Linearkombinationen
unter Beriicksichtigung der vier SARA-Fraktionen
zur Beschreibung der/ des
PEN Brechpunkt

[1/10 mm] [°C]

Gehalt an geskKW -0,426
””””””” Gehalt Gesamtaromaten o417
”””””””” Gehaltpol. arom. Verb. 0092
””””””””” GehaltAsphaltene 0018
””””””””””””” Mogosr 0004

M., esamtaromaten 0,002
""""""""""" Mygsoniens 0006
 Mypwww | [gmol | 0006 | 0000 | 0001
~ Konstante 139980 | -1091 | 4479

Zusammenhang zwischen ber. und gem. PrifgréRen

Korrelationskoeffizientr | 083 | 084 | 0653

Bestimmtheitsmal} R? 72,7 % 69,5 % 427 %

Tab. 26: Parameter der Linearkombinationen unter Berticksichtigung der vier SARA-Fraktionen zur Beschreibung der Nadelpenet-
ration PEN, des Penetrationsindexes Pl und des Brechpunkts nach Fraal3; (Fallanzahl: 11 bzw. 33 Bitumenproben)

Regressionskoeffizienten der Linearkombinationen
unter Beriicksichtigung der vier SARA-Fraktionen
zur Beschreibung der/ des
E E‘ 402 Fnax Lnax
[J/lem2] [J/em2] [N] [m]
Gehalt an geskW [M.-%] -0,032 -0,111 1,118 0,009
””””””” Gehalt Gesamtaromaten | [M-%] |  -0051 | 0052 |  -0450 | 00003
”””””””” Gehaltpol. arom. Verb. | [M-%] | 0062 | -0084 | 1177 | 0029
””””””””” GehaltAsphaltene | [M-%] | -0148 | 0081 | 2156 | 0012
””””””””””””” Mygesw | Igimoll | 0007 | 0001 | ot | 00004
””””””””””” M, osmonsen | [g/moll |  -0008 | 0000 | -0100 | 0002
””””””””””” Myoomomwen. | [g/moll | -00002 |  -00038 | 0001 | 0001
M. | [gmol] | - 0001 | 0000 | - 0020 | 00004
"~ Konstate | b 6687 | 7503 | 39213 | 0136
Zusammenhang zwischen ber. und gem. PrifgroRen
Korrelationskoeffizientr | 0831 | 090 | 0843 | 0904
Bestimmtheitsmal R? 69,1 % 90,3 % 71,0 % 81,8 %

Tab. 27: Parameter der Linearkombinationen unter Beruicksichtigung der vier SARA-Fraktionen zur Beschreibung ausgewahlter
Kennwerte der Kraftduktilitdt sowie der Formanderungsarbeit; (Fallanzahl: 14 bis 25 Bitumenproben; Priftemperaturen:

20/30, 30/45: 25 °C; 50/70: 13 °C; 70/100: 7 °C)

ten mithilfe der Linearkombinationen einige gute bis
sehr gute Anpassungen zwischen den tatsachli-
chen und den gemessenen Kennwerten der Kraft-
duktilitdtsmessung bestimmt werden. Als Grundla-
ge fiur diese Linearkombinationen lagen 25 Bitu-
menproben vor, da die Untersuchung der Kraftduk-
tilitdt im kurzzeitgealterten Zustand lediglich an
den Proben der Sorte 50/70 durchgefihrt wurde.
Die Forméanderungsarbeit E) 4.9, konnte zudem
aufgrund der zu geringen maximalen Ausziehlan-
gen fur die langzeitgealterten Bitumenproben nicht
bestimmt werden, sodass fiir die Bestimmung der

Linearkombination dieser Prifgrofie lediglich 14
Proben berticksichtigt werden konnten.

In der Tabelle 27 sind die Parameter der Linear-
kombinationen fir die Formanderungsarbeiten
E‘g2 und E'p 4.0, die maximal erreichte Kraft Fp .
und die maximale Ausziehlange | ax Zusammen-
gefasst.

Fur alle vier betrachteten Kennwerte konnten Kor-
relationskoeffizienten von r > 0,8 erreicht werden,
sodass sich zwischen den tatsachlichen und den
berechneten Kennwerten mindestens starke Kor-




73

Regressionskoeffizienten der Linearkombinationen unter Beriicksichtigung
der vier SARA-Fraktionen zur Beschreibung der/des
S-16 °C, 60s m-16 °C, 60s TS=300MPa, 60s mS=300MPa, 60s Tm=0,3, 60s

[MPa] [ [°C] [-] [°C]

Gehalt an geskW [M.-%] -7,959 -0,012 -0,642 -0,011 0,175
~ Gehalt Gesamtaromaten | [M.-%] | 45010 | 0002 | - 0485 | - 0003 | - 0215
””” Gehaltpol. arom. Verb. | [M-%] | 8933 | -0006 | 0272 | -0001 | 0516
”””” Gehalt Asphaltene | [M.-%] | 1562 | -0008 | 0069 | -0004 | 0607
”””””””” Mygww | [gfmoll | 0128 | 000002 | 001 | 00001 | 0003
”””””” My cosmaronsen | [@/moll | -0911 | 00001 |  -0043 | 000038 | -0027
”””””” My powomves, | [g/moll | 1034 | 0001 | 0027 | -00002 | 0045
Mo | [ghmol] | - 0086 | 000008 | - 0002 | 000007 | - 0,007
””””””” Konstante | [] | 306075 | 1067 | -1,528 | 0718 |  -44160

Zusammenhang zwischen ber. und gem. PriifgroRen

Korrelationskoeffizient r 0,687 0,786 0,666 0,767 0,817

””””””” Bestmmtheitsma® Rz | 472% |  617% | 444% | 588% | 668%

Tab. 28: Parameter der Linearkombinationen unter Berlcksichtigung der vier SARA-Fraktionen zur Beschreibung ausgewahlter
Kennwerte der BBR-Untersuchung; (Fallanzahl: 33 Bitumenproben)

relationen zeigen. Fur die Formanderungsarbeit
E‘0.4.0.2 und die maximale Ausziehlange Lmax wird
mithilfe der Linearkombinationen sogar ein Korre-
lationskoeffizient von r > 0,9 und somit eine sehr
hohe Anpassungsglte erreicht.

Demnach lassen sich mithilfe der Gehalte und der
Molmassenmittelwerte M, der vier SARA-Fraktio-
nen auch die Kennwerte der Kraftduktilitat bzw. der
Formanderungsarbeit vorhersagen, wobei diesen
Linearkombinationen definierte Priftemperaturen
fur die unterschiedlichen Bitumensorten zugrunde
liegen.

Weiterhin wurden zur Charakterisierung der Bitu-
men Kraftrickstellversuche durchgefihrt, wobei fur
die verschiedenen Bitumensorten wiederum unter-
schiedliche Priftemperaturen angesetzt wurden.
Zur Erfassung der Ergebnisse der Kraftriickstellver-
suche wurden, wie bereits im Kapitel 4.2.3 beschrie-
ben, Kraftverhéltnisse zu unterschiedlichen Zeit-
punkten gebildet sowie die Regressionskoeffizien-
ten einer Anpassung mithilfe einer exponentiellen
Abfallfunktion herangezogen. Fur die drei betrach-
teten Dehnungsstufen der Kraftriickstellversuche
konnten jedoch keine gleichbleibend zufriedenstel-
lenden Beschreibungen der jeweiligen Kennwerte
erreicht werden. Zur Beschreibung der Kraftriick-
stellung sind die Gehalte und Molmassenmittelwer-
te M, der vier SARA-Fraktionen demnach nicht ge-
eignet bzw. nicht ausreichend. Zudem ist die Durch-
fuhrung von Kraftriickstellversuchen an nicht poly-
mermodifizierten Bitumenproben jedoch auch we-
nig zielfihrend.

Bezlglich der performance-orientierten Prifverfah-
ren wurde weiterhin versucht, die Kennwerte der
BBR-Untersuchung mithilfe von Linearkombinatio-
nen unter Berlcksichtigung der Gehalte und der
Molmassenmittelwerte M,, der SARA-Fraktionen zu
beschreiben. Dafir wurden zum einen die direkt
aus der Prufung ermittelte Steifigkeit S sowie der
m-Wert bei -16 °C betrachtet?® Zum anderen wur-
den weiterhin die Temperatur bei einer Steifigkeit
von S = 300 MPa sowie bei einem m-Wert von m =
0,3 und der m-Wert bei einer Steifigkeit von S = 300
MPa bestimmt. In Tabelle 28 sind die Parameter der
Linearkombinationen zur Beschreibung der ge-
nannten Kennwerte aufgefihrt, wobei aus Griinden
der Ubersichtlichkeit lediglich eine Belastungszeit
von 60 s betrachtet wird. Anhand der aufgeflhrten
Korrelationskoeffizienten und Bestimmtheitsmalie
wird deutlich, dass sich fur nahezu alle betrachteten
Kennwerte der BBR-Untersuchung eine unbefriedi-
gende Anpassungsgite zwischen den tatsachli-
chen und den berechneten Kennwerten einstellt.
Eine mogliche Erklarung fir diese unbefriedigen-
den Anpassungen koénnte wiederum darin beste-
hen, dass die Gehalte und die Molmassenmittel-
werte M, der vier SARA-Fraktionen zur Beschrei-
bung des Tieftemperaturverhaltens des Bitumens
nicht ausreichend sind. Bei diesen Temperaturen
scheinen weitere chemische Kennwerte fir die Ei-
genschaften des Bitumens maligebend zu sein,
worauf im Kapitel 6.2 nochmals eingegangen wird.

23 An dieser Stelle wurde eine Temperaturstufe von -16 °C
gewahlt, da alle Bitumenproben unabhangig von der Sorte und
dem Alterungszustand bei dieser Temperatur geprift wurden.
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Bild 41: Gegenuberstellung des gemessenen und des mittels Linearkombinationen aus Tabelle 29 berechneten Logarithmus des
komplexen Schermoduls |G*| auf den Temperaturstufen 20 °C (r = 0,846), 40 °C (r = 0,839), 60 °C (r = 0,873) und 80 °C
(r=0,878); (Fallzahl: 33 Proben; Bitumen F: grau)

Regressionskoeffizienten der Linearkombinationen
unter Beriicksichtigung der vier SARA-Fraktionen
zur Beschreibung der/ des
log |G*[20 °C log |G*|40 °C log |G*|60 °C log |G*|80 °C
[Pa] [Pa] [Pa] [Pa]
Gehalt an geskKW [M.-%] -0,028 -0,035 -0,035 -0,031
””””””” Gehalt Gesamtaromaten | [M.-%] | -0032 |  -0038 | -0032 | -0026
”””””””” Gehaltpol. arom. Verb. | [M-%] | 0027 | 0027 | 0025 | 0022
””””””””” GehaltAsphaltene | [M-%] | 0046 | 0080 | 0089 | 0082
M, geskw [g/mol] 0,001 0,001 0,001 0,001
””””””””””” M, coumwomsen | Ig/moll |  -0002 | 0003 | -0008 |  -0002
””””””””””” M, owomver. | lg/moll | 0001 | 0002 | 0002 | 0002
Mo | [gmol] | 00001 | 00002 | 00002 | -0,0001
”””””””””””” Konstante | [ | 651 | 4789 | 3408 | 2348
Zusammenhang zwischen ber. und gem. Prifgrofien
Korrelationskoeffizient r 0,846 0,916 0,934 0,937
”””””””””””” Bestimmtheitsma®R? | 716% | 839% | 873% | 87.9%

Tab. 29: Parameter der Linearkombinationen unter Berlicksichtigung der vier SARA-Fraktionen zur Beschreibung des Logarithmus
des komplexen Schermoduls |G*| auf den Temperaturstufen 20 °C, 40 °C, 60 °C und 80 °C (Fallanzahl: 33 Bitumenproben)*

Neben den bisher beschriebenen Prufverfahren
wurden weiterhin auch fur die Kennwerte der
DSR-Untersuchung Linearkombinationen auf der
Grundlage der vier SARA-Fraktionen ermittelt. Far
die Bestimmung der Linearkombinationen wurden
die einzelnen Temperaturstufen separat betrachtet,
sodass fur jede Temperaturstufe unterschiedliche
Regressionskoeffizienten bestimmt wurden. Mit den
gefundenen Linearkombinationen konnten dabei fir
den komplexen Schermodul log |G*| in Abhangig-
keit von der Temperatur gute bis sehr gute Anpas-
sungen zwischen den tatsachlichen und den be-
rechneten Kennwerten festgestellt werden. In Bild
41 sind die tatsachlichen und mithilfe der Linear-
kombinationen berechneten Werte flir den komple-
xen Schermodul log |G*| auf den Temperaturstufen
20 °C, 40 °C, 60 °C und 80 °C gegenubergestellt,

wahrend in Tabelle 29 die Regressionskoeffizienten
sowie Korrelationskoeffizienten und Bestimmtheits-
male aufgefuhrt sind. In Bild 41 sind die Werte des
Bitumens F wiederum grau dargestellt, wobei die
fur die technisch hergestellten Bitumen gefundenen
Zusammenhange auch fir das aus dem Naturas-
phalt gewonnenen Bitumen zutreffen.

Aus Tabelle 29 werden die guten bis sehr guten An-
passungen fir den Logarithmus des komplexen
Schermoduls |G*| deutlich, sodass dieser auf den
betrachteten Temperaturstufen mithilfe der Gehalte

24 Die Parameter der Linearkombinationen des Speichermo-
duls G*, des Verlustmoduls G*, der komplexen Viskositat |n*|
sowie des komplexen Schermoduls |G*| auf allen Tempera-
turstufen von 0 °C bis 90 °C sind in Tabelle 63 und Tabelle 64
im Anhang A.5.1. zusammengefasst.
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Bild 42: Gegenuberstellung des gemessenen und des mittels Linearkombinationen aus Tabelle 30 berechneten Phasenwinkels &
auf den Temperaturstufen 20 °C (r = 0,960), 40 °C (r = 0,979), 60 °C (r = 0,798) und 80 °C (r = 0,751) (Fallzahl: 33 Bitumen-

proben; Bitumen F: grau)

Regressionskoeffizienten der Linearkombinationen
unter Beriicksichtigung der vier SARA-Fraktionen
zur Beschreibung der/ des
8,0-c 840c 8¢ -c 8g0-c
[] [] [] []
Gehalt an geskW [M.-%] -0,137 -0,181 0,220 0,139
””””””” Gehalt Gesamtaromaten | [M-%] | 0303 | 0124 | 0481 | 0208
”””””””” Gehaltpol. arom. Verb. | [M-%] | -038 | 030 | 0218 | 0054
””””””””” GehaltAsphaltene | [M-%] | 2115 | 2025 | -0427 |  -0159
””””””””””””” Mpgww | [g/moll | 0021 | 0009 | 0005 | 0005
””””””””””” M, ommonsen | [g/moll | 0023 | 0018 | 0003 | -0001
””””””””””” Mypowomwer. | [g/moll | 0030 | -0019 | -0021 | 0007
M | [gmol] | 0002 | 0002 | 0002 | 0001
”””””””””””” Konstante | [ | 110236 | 113525 | 70689 | 79832
Zusammenhang zwischen ber. und gem. Prifgréfien
Korrelationskoeffizient r 0,960 0,979 0,798 0,751
”””””””””””” Bestmmtheitsma® Rz |  921% | 957% | 637% |  565%

Tab. 30: Parameter der Linearkombinationen unter Berlcksichtigung der vier SARA-Fraktionen zur Beschreibung des Phasenwin-
kels & auf den Temperaturstufen 20 °C, 40 °C, 60 °C und 80 °C ; (Fallanzahl: 33 Bitumenproben)?

und der Molmassenmittelwerte M, der vier SA-
RA-Fraktionen beschrieben und prognostiziert wer-
den kann. In Tabelle 29 ist jedoch auch ein tenden-
zieller Abfall der Anpassungsgtite mit abnehmender
Temperatur festzustellen, sodass sich auf einer
Temperaturstufe von 0 °C lediglich ein Korrelations-
koeffizient von r = 0,655 (R? = 42,9 %) einstellt. So-
mit wird auch an dieser Stelle die Theorie bestatigt,
dass der Einfluss der vier SARA-Fraktionen auf die
Eigenschaften des Bitumens bei tiefen Temperatu-
ren vermutlich abnimmt, worauf im Kapitel 6.2 noch-
mals eingegangen wird.

Neben dem komplexen Schermodul |G*| konnten
weiterhin auch fir den Speichermodul G, den Ver-
lustmodul G* und die komplexe Viskositat |n*| im
mittleren bis hohen Temperaturbereich gute bis sehr

gute Anpassungen zwischen den tatsachlichen und
berechneten Kennwerten gefunden werden, sodass
sich auch diese Kennwerte durch die Gehalte und
die Molmassenmittelwerte M,, der vier SARA-Fraktio-
nen beschreiben und prognostizieren lassen.

Weiterhin zeigt sich auch fir den Phasenwinkel &
die Mdglichkeit, diesen mithilfe der vier SARA-Frak-
tionen zu beschreiben und zu prognostizieren. Die
Anpassungen der Linearkombinationen sind in Bild
42 und Tabelle 30 fur die Temperaturstufen 20 °C,
40 °C, 60 °C und 80 °C dargestellt. Das Bitumen F
ist auch in diesem Diagramm wiederum durch graue
Symbole dargestellt, wobei sich die zum Teil abwei-

25 Die Parameter der Linearkombinationen des Phasenwinkels
0 sind flr alle Temperaturstufen von 0 °C bis 90 °C in Tabelle
65 in Anhang A.5.1. aufgefiihrt.
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chenden Eigenschaften des aus dem Naturasphalt
gewonnenen Bindemittels zeigen.

Anhand der Tabelle wird deutlich, dass die hochste
Gite der Anpassung auf einer Temperaturstufe von
40 °C erreicht wird. Oberhalb der 40 °C ist ein ab-
nehmender Trend zu erkennen, was durch die bei
zunehmenden Temperaturen zu beobachtende An-
naherung des Phasenwinkels & an einen Wert von
90° begrindet werden kann. Durch diese Annahe-
rungen nimmt der Phasenwinkel & auf den héheren
Temperaturstufen stetig konstanter werdende Wer-
te an, wodurch der Korrelationskoeffizient und das
Bestimmtheitsmall abnehmen. Der zunehmend
konstantere Phasenwinkel & auf den héheren Tem-
peraturstufen ist auch in Bild 42 gut zu erkennen, da
die Messwerte bei 60 °C und 80 °C nur noch sehr
geringe Spannweiten aufweisen.

Von einer Temperatur von 40 °C ausgehend ist
auch bei geringeren Temperaturen ein tendenzieller
Abfall der Anpassungsgulte zu erkennen, wobei bei
0 °C lediglich noch ein Korrelationskoeffizient von r
= 0,779 (R2=60,7 %) erreicht wird. Somit sprechen
auch diese Ergebnisse dafiir, dass im Bereich tiefe-
rer Temperaturen mdglicherweise weitere chemi-
sche Kennwerte neben den vier SARA-Fraktionen
zur Beschreibung der Bitumeneigenschaften erfor-
derlich sind (vgl. Kapitel 6.2).

Neben der Beschreibung und der Prognose der
rheologischen Kennwerte erlauben die chemischen
Eigenschaften des nicht gealterten Bitumens weiter-
hin auch Aussagen bezlglich des Alterungsverhal-
tens des Bitumens. Zur Quantifizierung dieser Aus-
sagen wurden wiederum Linearkombinationen be-
rechnet, wobei als abhangige Variable in Bezug auf
die Alterungsbetrachtung die Alterungsindices der
verschiedenen rheologischen Kennwerte dienten.
Dabei ist zu beachten, dass die Alterungsindices je-
weils lediglich fir die elf Bitumen im nicht gealterten
und somit im Ausgangszustand bestimmt werden
konnten und die Fallzahl somit lediglich bei elf Pro-
ben liegt. Daher stellen die nachfolgend vorgestellten
Beziehungen vorwiegend Tendenzen dar, die mithilfe
weiterer Untersuchungen bestatigt werden sollten.

Als unabhangige Variablen wurden wiederum die
Gehalte und die Molmassenmittelwerte M,, der vier
SARA-Fraktionen berlcksichtigt, wobei fir diese
Analysen jedoch lediglich der nicht gealterte Zu-
stand herangezogen werden konnte.

Die Linearkombinationen wurden zunachst wieder
fur die konventionellen Prufgrofien bestimmt, wobei

sich fiir den Alterungsindex des Erweichungspunkts
eine sehr gute Anpassung zwischen dem tatsachli-
chen und dem berechneten Alterungsindex einstellt.
Die bestimmte Linearkombination lautet diesbezig-
lich:

Al EPgua[] = 0,017 - gesKW [M.-%]

— 0,014 - Aromaten [M.-%]

* 0,004 - pol.arom.V. [M.-%]
+ 0,016 - Aphaltene [M.-%]
~ 0,00003 - M, gesicw [9/mol]
*0,00004 - M, promaten [9/MOI]
* 0,001 - M, poraromy. [9/MoOI]
~ 0,00007 * M, asphattene [9/moI]

- oars Gl 6

In Bild 43 sind die tatsachlichen und die berechne-
ten Alterungsindices des Erweichungspunkts ge-
genlibergestellt.

Anhand des Bildes sowie des Korrelationskoeffizien-
ten von r = 0,990 und dem Bestimmtheitsmal® von
R2 = 98,1 % verdeutlicht sich die sehr hohe Gite der
betrachteten Anpassung. Somit zeigt sich, dass das
Alterungsverhalten des Bitumens tatsachlich mithilfe
der Gehalte und der Molmassenmittelwerte M,, der
vier SARA-Fraktionen im nicht gealterten Zustand
beschrieben und prognostiziert werden kann.

Fir das Bitumen F, das in Bild 43 durch das graue
Rechteck dargestellt ist, zeigt sich an dieser Stelle
ein deutlich abweichendes Alterungsverhalten.

Fur die weiteren konventionellen PriifgroRen ergibt
sich fur die Anpassungen der Alterungsindices eine
zum Teil deutlich geringere Gute (vgl. Tabelle 31),
die lediglich eine grébere Abschatzung des Alte-
rungsverhaltens erlaubt. Fir die Penetration wird
jedoch ein Korrelationskoeffizient von r > 0,8 und
somit eine starke Korrelation zwischen dem tat-
sachlichen und dem berechneten Alterungsindex
erreicht. Moglicherweise ware fur den Alterungsin-
dex der Penetration wie auch fur die Penetration
selbst eine Verbesserung der Anpassung durch die
getrennte Betrachtung der Aromaten in Mono-, Di-
und Polyaromaten denkbar. Im Rahmen dieser Un-
tersuchungen kann daruber jedoch keine verlassli-
che Aussage getroffen werden, da bei Berlcksichti-
gung der Mono-, Di- und Polyaromaten anstelle der
Gesamtaromaten die Anzahl der unabhangigen Va-
riablen auf 12 ansteigen wirde. Demgegenuber
standen jedoch lediglich 11 untersuchte Bitumen-
proben, sodass keine vertraulichen Ergebnisse
mehr erzielt werden.
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Regressionskoeffizienten der Linearkombinationen
unter Beriicksichtigung der vier SARA-Fraktionen
zur Beschreibung des

Al PEN Al PI

[-1 []

Gehalt an geskW

Bestimmtheitsmal R?

77,0 %

55,9 %

Tab. 31: Parameter der Linearkombinationen unter Berticksichtigung der vier SARA-Fraktionen zur Beschreibung des Alterungsin-
dexes der Penetration Al PEN und des Penetrationsindexes Al PI; (Fallanzahl: 11 Bitumenproben)

= Alterungsindex des Erweichungspunkts AIEP__
P s ALEP o =0,9805*AIEP . .. +0,0239 (R*=98,1%)
1,30 4 o=
1,25 - g--u "
w =
— 1,20 -
— _R-"m
% s 2
£1,154
8
K]
o 1,10
w
< 1,05
1,00 4
0,95 - -
0,90 T T T T T T T
1,16 1,18 1,20 1,22 1,24 1,26 1,28 1,30
ALEP igaonion []

Bild 43: Gegenuberstellung des tatsachlichen und des mittels
Linearkombination Al EPg,x, berechneten Alterungsin-
dexes des Erweichungspunkts (r = 0,990); (Fallzahl:
11 Proben; Bitumen F: grau)

FUr den Alterungsindex des Penetrationsindexes
wird nach Tabelle 31 lediglich ein Korrelationskoeffi-
zient von r < 0,8 und somit auch lediglich eine
schwachere Korrelation zwischen dem tatsachli-
chen und dem berechneten Alterungsindex erreicht.
Eine Erklarung ergibt sich an dieser Stelle mogli-
cherweise durch die geringe zugrundeliegende Fall-
zahl, weshalb auftretende Streuungen starker ins
Gewicht fallen kdnnten.

Zusatzlich zu den konventionellen Prifgré3en wur-
den weiterhin auch die Alterungsindices der perfor-
mance-orientierten Kennwerte untersucht, wobei
zunachst wiederum die Duktilitatsprifung betrach-
tet wurde. Beziglich der Kraftduktilitat und der
Formanderungsarbeit ergaben sich sehr gute An-

passungen zwischen den tatsachlichen und den be-
rechneten Alterungsindices, wobei die berechneten
Alterungsindices wiederum auf Linearkombinatio-
nen mit den Gehalten und den Molmassenmittel-
werten M, der vier SARA-Fraktionen beruhen (vgl.
Tabelle 32). Lediglich fir die maximale Ausziehlan-
ge Lax ergab sich ein Korrelationskoeffizient von
r < 0,8 und somit ein schwacher Zusammenhang
zwischen den tatsachlichen und den berechneten
Alterungsindices, was madglicherweise durch die
geringe Probenanzahl oder durch die vergleichs-
weise geringe Reproduzierbarkeit dieses Kenn-
werts hervorgerufen sein kdnnte.

Grundsatzlich zeigt sich jedoch, dass auch der Alte-
rungseinfluss auf das Duktilitatsverhalten des Bitu-
mens mithilfe der vier SARA-Fraktionen im nicht ge-
alterten Zustand beschrieben und prognostiziert
werden kann.

Der Alterungsindex der Formanderungsarbeit E' 44 »
konnte im Rahmen dieser Untersuchungen nicht
bestimmt werden, da fiir die langzeitgealterten Bitu-
menproben eine Ausziehlange von 40 cm nicht
mehr erreicht wurde.

Weiterhin ist auch an dieser Stelle zu beachten,
dass die verschiedenen Bitumensorten bei unter-
schiedlichen Temperaturen geprift wurden und so-
mit die variierenden Priftemperaturen die Basis fir
die Ergebnisse darstellen.

Neben der Kraftduktilitdét und der Formanderungs-
arbeit wurden weiterhin auch die Alterungsindices
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Regressionskoeffizienten der Linearkombinationen
unter Beriicksichtigung der vier SARA-Fraktionen
zur Beschreibung des

AlE'),

Gehalt an geskW

Bestimmtheitsmal R?

Tab. 32: Parameter der Linearkombinationen unter Berlicksichtigung der vier SARA-Fraktionen zur Beschreibung der Alterungsindi-
ces ausgewahlter Kennwerte der Kraftduktilitatsuntersuchung sowie der Formanderungsarbeit; (Fallanzahl: 11 Bitumenpro-
ben; Priftemperaturen: 20/30, 30/45: 25 °C; 50/70: 13 °C; 70/100: 7 °C)

Regressionskoeffizienten der Linearkombinationen unter Be-
riicksichtigung der vier SARA-Fraktionen zur Beschreibung des

Al Al Al
(F8OS/ F205)100 %Dehnung (FBOS/ F205)333 %Dehnung (FBOSI F205)667 %Dehnung
[ [-] [
Gehalt an geskW [M.-%] 0,146 0,093 -0,200
””””””” Gehalt Gesamtaromaten | [M-%] | 003 | 0070 | 00582
”””””””” Gehaltpol. arom. Verb. | M-%] | o071 | 0075 | 0146
””””””””” Gehalt Asphaltene | M-%] | 003 | 0128 | 0101
””””””””””””” Mygwow | [gmo] | 0001 | 0004 |  -00008
””””””””””” My commmomsen | [g/mol]l | 0002 | -0007 | 0005
””””””””””” M, owomver. | lg/moll | o007 | o009 | 0009
Mo | [gmol] | 00003 | 000006 | 00003
~ Konstante | 0| et | 595 | 13812
Zusammenhang zwischen ber. und tats. Al der PrifgroRen
Korrelationskoeffizient r 0,944 0,875 0,931
”””””””” Bestmmtheitsma®Rz | | 891% |  766% |  8,7%

Tab. 33: Parameter der Linearkombinationen unter Berucksichtigung der vier SARA-Fraktionen zur Beschreibung der Alterungsindi-

ces ausgewahlter Kennwerte der Kraftriickstellversuche (Fallanzahl: 11 Bitumenproben; Pruftemperaturen: 20/30, 30/45:

25 °C; 50/70: 13 °C; 70/100: 7 °C)

der Kraftriickstellung betrachtet, wobei an dieser
Stelle die Kraftverhaltnisse zu unterschiedlichen
Zeitpunkten herangezogen wurden. In diesen Ver-
haltnissen wurde die abfallende Kraft wahrend der
konstanten Dehnung zu unterschiedlichen Zeit-
punkten gegenubergestellt, wobei bei abnehmen-
den Verhaltnissen ein starkerer Abfall der Kraft in
der betrachteten Zeitspanne einsetzt. In Tabelle 33
sind die Parameter der Linearkombinationen zur
Beschreibung der Alterungsindices fir das Kraftver-
haltnis von 80 s zu 20 s auf allen drei Dehnungsstu-

fen angegeben, wobei auch an dieser Stelle wiede-
rum die fur die verschiedenen Bitumensorten variie-
renden Priftemperaturen zu beachten sind. Nach
den in Tabelle 33 aufgefiihrten Ergebnissen zeigen
sich fur die Linearkombinationen gute bis sehr gute
Anpassungen an die tatsdchlichen Alterungsindices
der Krafteverhaltnisse. Somit lassen sich auch die
Alterungsindices verschiedener Kennwerte der
Kraftriickstellversuche mithilfe der Gehalte und der
Molmassenmittelwerte M, der vier SARA-Fraktio-
nen im nicht gealterten Bitumen beschreiben.
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Regressionskoeffizienten der Linearkombinationen
unter Beriicksichtigung
der vier SARA-Fraktionen zur Beschreibung des
Al Al Al Al Al
S.6 °C, 60s M 46 ¢, 60s TS=300MPa, 60s Ms-300mPa, 60s Tm=0,3, 60s
[-] [ [-] [-] [-]
Gehalt an geskW [M.-%] -0,207 0,006 0,018 -0,038 -0,010
”””””” Gehalt Gesamtaromaten | [M-%] | 0099 | -0015 | 0008 | 0015 | 0017
””””””” Gehaltpol. arom. Verb. | [M-%] | -0094 | -0007 | -0001 | -0018 | -0,006
”””””””” Gehalt Asphaltene | [M-%] | -0,048 | 0005 | 0006 | -0007 | -0004
 Magew [gmol] | 0003 | 000009 | -0,0002 | 0001 | 0001
”””””””””” My commaomsen | [g/moll | 0,001 | 00002 | -0,00003 | -00002 | -0,001
”””””””””” My owomven. | [g/moll | 0012 | 00001 | 0001 | -0001 | -0001
- Mypoatons || [ghmol] | 00003 | 0,00009 | 0000009 | 00001 | 0,00001
””””””””””” Konstante | [1 | 14381 | 0674 | -0046 | 2883 | 1257
Zusammenhang zwischen tats. und tats. Al der PriifgroRen
Korrelationskoeffizient r 0,965 0,973 0,807 0,983 0,953
””””””””””” Bestmmtheitsma® R | 931% | 947% | 652% | 966% | 908%

Tab. 34: Parameter der Linearkombinationen unter Berlicksichtigung der vier SARA-Fraktionen zur Beschreibung des Alterungsin-

dexes ausgewahlter Kennwerte der BBR-Untersuchung;

Weiterhin wurden in Bezug auf die performance-ori-
entierten Prufverfahren auch die Alterungsindices
der BBR-Untersuchungen betrachtet, wobei wiede-
rum die Steifigkeit und der m-Wert bei -16 °C, die
Temperatur bei S = 300 MPa und m = 0,3 sowie der
m-Wert bei S = 300 MPa bei einer Belastungszeit
von 60 s herangezogen wurden. Die ermittelten Pa-
rameter der Linearkombinationen sind in Tabelle 34
zusammengefasst.

Anhand der Tabelle 34 wird deutlich, dass auch fir
die Alterungsindices der BBR-Kennwerte Uberwie-
gend Korrelationskoeffizienten von r > 0,9 und so-
mit starke Anpassungen der Linearkombinationen
an die tatsachlichen Alterungsindices gefunden
wurden. Lediglich beim Alterungsindex der Tempe-
ratur bei einer Steifigkeit von S = 300 MPa liegt der
Korrelationskoeffizient bei r = 0,807, der jedoch ei-
nen gerade noch starken Zusammenhang zwischen
den tatsachlichen und den berechneten Alterungs-
indices verdeutlicht.

Somit erlauben die Gehalte und Molmassenmittel-
werte M, der vier SARA-Fraktionen im nicht gealter-
ten Zustand auch in Bezug auf die BBR-Kennwerte
eine Aussage Uber das Alterungsverhalten der Bitu-
men. Aufgrund dieser Ergebnisse scheinen die Ver-
anderungen infolge der Alterung auch im Bereich
tiefer Temperaturen von den SARA-Fraktionen ab-
zuhangen, wahrend bei der absoluten Betrachtung
der BBR-Kennwerte allein durch die Berlcksichti-
gung der SARA-Fraktionen lediglich eine geringe

(Fallanzahl: 11 Bitumenproben)

Anpassungsgite zwischen den tatsachlichen und
den berechneten Kennwerten erreicht wurde. Die
gefundenen Zusammenhange zwischen den Alte-
rungsindices und den SARA-Fraktionen sollte auf-
grund dieser etwas widersprichlichen Ergebnisse
durch weitere Untersuchungen mit einer gréfReren
Probenanzahl verifiziert werden.

Neben den Duktilitats- und BBR-Untersuchungen
wurden weiterhin auch die Alterungsindices der
DSR-Priifung betrachtet, wobei auch an dieser Stel-
le wiederum die separate Betrachtung der einzel-
nen Temperaturstufen erfolgte.

In Bild 44 bzw. Tabelle 35 sind die Linearkombinati-
onen der vier SARA-Fraktionen zur Beschreibung
der Alterungsindices des komplexen Schermo-
duls log |G*| fiir die Temperaturstufen 10 °C, 20 °C,
40 °C, 60 °C und 80 °C dargestellt bzw. die Para-
meter der Linearkombinationen zusammengefasst.

In Bild 44 sind die Werte des aus dem Naturasphalt
gewonnenen Bitumens F wiederum grau darge-
stellt, wobei sich das gegenulber den technisch her-
gestellten Bitumen deutlich abweichende Alterungs-
verhalten verdeutlicht.

Die in Tabelle 35 aufgefliihrten Bestimmtheitsmale
und Korrelationskoeffizienten zeigen auf nahezu al-
len Temperaturstufen eine mindestens starke An-
passung zwischen den tatsachlichen und den be-
rechneten Alterungsindices des komplexen Scher-
moduls log |G*|, wobei fur die geringeren Tempera-
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Bild 44: Gegenuberstellung des tatsachlichen und des mittels Linearkombinationen aus Tabelle 35 berechneten Alterungsindexes
des Logarithmus des komplexen Schermoduls |G*| auf den Temperaturstufen 10 °C (r = 0,998), 20 °C (r = 0,976), 40 °C (r
=0,779), 60 °C (r = 0,829) und 80 °C (r = 0,929); (Fallzahl: 11 Bitumenproben; Bitumen F: grau)

Regressionskoeffizienten der Linearkombinationen
unter Beriicksichtigung
der vier SARA-Fraktionen zur Beschreibung der/ des
Al Al Al Al Al
log |G*|ig-c | 109 |G*|0-c | 109 |G*|sooc | 109 |G*leo-c | 109 |G*|so-c
[-] [ [-] [] [-]
Gehalt an geskW [M.-%] -0,002 -0,002 -0,010 -0,007 -0,006
”””””” Gehalt Gesamtaromaten | [M-%] | -0,001 | -0002 | -0006 | 0005 | -0,004
””””””” Gehaltpol. arom. Vero. | [M-%] | -0003 | -0002 | -0008 | -0006 | -0,004
”””””””” GehaltAsphaltene | [M-%] | -0002 | -0002 | -0008 | -0004 | 0003
C Mugew | [g/mol] | -0,000002 | 000003 | -0,000002 | 000001 | 0,0001
”””””””””” M, commaomsen | [g/moll | 000003 | -0,00002 | 00002 | 00003 | 00001
VR [ghmol] | -0,00005 | -0,00003 | -0,0004 | -000038 | -0,0004
- Myoatons || [gmol] | 0,000006 | 0000002 | 000004 | 000003 | 0,00003
””””””””””” Konstante | [ | 1289 | 1272 | 1905 | 1712 | 1621
Zusammenhang zwischen ber. und tats. Al der PriifgroRen
Korrelationskoeffizient r 0,998 0,976 0,779 0,829 0,929
””””””””””” Bestmmtheitsma® Rz | 995% | 953% | 607% | 688% | 862%

Tab. 35: Parameter der Linearkombinationen unter Beriicksichtigung der vier SARA-Fraktionen zur Beschreibung des Alterungsin-
dexes des Logarithmus des komplexen Schermoduls |G*| auf den Temperaturstufen 10 °C, 20 °C, 40 °C, 60 °C und 80 °C

(Fallzahl: 11 Bitumenproben)

turen die hochsten Korrelationskoeffizienten be-
stimmt werden. Die Temperaturstufe von 0 °C wurde
in Bezug auf diese Untersuchungen nicht betrachtet,
da die DSR-Messungen der Bitumen der Sorte 20/30
im langzeitgealterten Zustand auf dieser Temperatur-
stufe nicht mehr méglich war. Somit konnten die ent-
sprechenden Alterungsindices nicht berechnet wer-
den und die Fallanzahl zur Bestimmung der Linear-
kombinationen ware noch geringer geworden. Den-
noch zeigt sich auch bereits fir eine Temperaturstufe
bei 10 °C, dass das Alterungsverhalten des Bitumens
auch bei geringeren Temperaturen sehr gut durch die
SARA-Fraktionen im nicht gealterten Zustand be-
schrieben werden kdnnen. Im Gegensatz dazu fuhr-

te die Beschreibung der absoluten Werte fir den
komplexen Schermodul log |G*| bei den geringeren
Temperaturen zu kontinuierlich abnehmenden Korre-
lationskoeffizienten zwischen den tatsachlichen und
den berechneten Kennwerten. Somit scheint sich,
wie bereits bei den Kennwerten der BBR-Prifung,
auch an dieser Stelle zu zeigen, dass das Alterungs-
verhalten bei tiefen Temperaturen starker von den
SARA-Fraktionen im nicht gealterten Zustand ab-
hangt als die absoluten Werte der PrufgréRen. Auch
in Bezug auf die DSR-Ergebnisse sollten die gefun-
denen Zusammenhange jedoch durch weitere Unter-
suchungen mit einem gréReren Stichprobenumfang
verifiziert werden.
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Regressionskoeffizienten der Linearkombinationen
unter Beriicksichtigung der vier SARA-Fraktionen
zur Beschreibung des
Al log G5y ¢ Al log G5y ¢ Al log |n*|so -c
[ [ [-]

Gehalt an geskW [M.-%] 0,012 -0,015 -0,021
””””””” Gehalt Gesamtaromaten | [M-%] | 0023 | -0007 | 0011
”””””””” Gehaltpol.arom.Verb. | [M-%] | 0003 | 0011 | 0017
””””””””” Gehalt Asphaltene | M-%] | 0010 |  -0009 |  -0014
””””””””””””” Mygeww | Igmoll | 0001 | 000001 | 000003
””””””””””” M, coomaonsen | [gfmoll | 00003 | 00003 | 00004
””””””””””” Myoowomwe. | [gmoll | -0001 | 0001 | 0001
M. | [gmol] | 00000 | 000005 | 000007
~ Konstante | Lo 1004 | 2164 | 2729

Zusammenhang zwischen ber. und tats. Al der PrifgroRen

Korrelationskoeffizient r 0,962 0,817 0,802

”””””””””””” Bestmmtheitsma®R? | 95% |  668% |  643%

Tab. 36: Parameter der Linearkombinationen unter Berlicksichtigung der vier SARA-Fraktionen zur Beschreibung des Alterungsin-
dexes des Logarithmus des Speichermoduls G*, des Verlustmoduls G* und der komplexen Viskositat |n*| auf einer Tempe-

raturstufe von 50 °C (Fallzahl: 11 Bitumenproben)

Zudem ergibt sich bei einer Temperaturstufe von
40 °C lediglich eine schwache Korrelationsstarke von
r < 0,8 zwischen den tatsachlichen und den berech-
neten Alterungsindices, was jedoch aufgrund der ho-
hen Korrelationsstarken auf den Gibrigen Temperatur-
stufen auf die geringe Fallzahl und die dadurch star-
ker gewichteten Streuungen zurlickgefihrt wurde.

Grundsatzlich konnte anhand der Ergebnisse ge-
zeigt werden, dass auch der Alterungsindex des
komplexen Schermoduls log |G*| und somit das Al-
terungsverhalten in Bezug auf die Steifigkeit mithilfe
der Gehalte und der Molmassenmittelwerte M,, der
vier SARA-Fraktionen im nicht gealterten Zustand
beschrieben und prognostiziert werden kann.

Zusatzlich zum komplexen Schermodul log |G¥|
wurden weiterhin auch fir die Alterungsindices des
Speichermoduls log G, des Verlustmoduls log G*
und der komplexen Viskositat log |n*| Linearkombi-
nationen der vier SARA-Fraktionen gebildet, die
beispielhaft fiir eine mittlere Temperaturstufen von
50 °C in Tabelle 36 gezeigt sind. Anhand der darin
aufgefuhrten Korrelationskoeffizienten und Be-
stimmtheitsmale wird die ebenfalls starke bis sehr
starke Anpassungsglite der Linearkombinationen
an die tatsachlichen Alterungsindices deutlich.

Somit kann auch das Alterungsverhalten in Bezug
auf den elastischen Anteil, den viskosen Anteil und
die Viskositat des Bitumens anhand der SARA-Frak-
tionen im nicht gealterten Zustand beschrieben und
prognostiziert werden.

Als weitere PriifgroRe der DSR-Untersuchung wur-
den auch die Alterungsindices des Phasenwinkels &
betrachtet, deren Linearkombinationen mit den da-
zugehorigen Parametern fur die Temperaturstufen
10 °C, 20 °C, 40 °C, 60 °C und 80 °C in Bild 45 und
Tabelle 37 dargestellt und zusammengefasst sind.
In Bild 45 sind anhand der grauen Rechtecke wie-
derum das teilweise stark abweichende Alterungs-
eigenschaften des aus dem Naturasphalt gewonne-
nen Bitumens F zu erkennen.

Die Korrelationskoeffizienten und Bestimmtheits-
male der Tabelle 37 zeigen, dass fir nahezu alle
betrachteten Temperaturstufen eine gute bis sehr
gute Anpassungsgute der Linearkombinationen an
die tatsachlichen Alterungsindices erreicht wird.
Gleichzeitig ist an dieser Stelle jedoch wiederum
die tendenzielle Abnahme der Korrelationsstarke
mit abnehmender Temperatur festzustellen, sodass
auf einer Temperaturstufe von 10 °C lediglich ein
Korrelationskoeffizient von r = 0,796 vorliegt. Somit
scheinen im Bereich tieferer Temperaturen wieder-
um zusatzliche chemische Eigenschaften erforder-
lich zu sein, um alterungsbedingte Veranderungen
in Bezug auf das Verformungsverhalten genauer er-
fassen zu kénnen. Die Notwendigkeit von zusétzli-
chen chemischen Eigenschaften zur Beschreibung
der Bitumeneigenschaften wurde bereits bei der
Betrachtung der absoluten Phasenwinkel & festge-
stellt, wobei die Auswirkungen auf die absoluten
Werte des Phasenwinkels & deutlich starker ausge-
pragt waren.
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Bild 45: Gegentberstellung des tatsachlichen und des mittels Linearkombinationen aus Tabelle 37 berechneten Alterungsindexes
des Phasenwinkels & auf den Temperaturstufen 10 °C (r = 0,796), 20 °C (r = 0,891), 40 °C (r = 0,983), 60 °C (r = 0,996) und

80 °C (r = 0,986); (Fallzahl: 11 Bitumenproben; Bitumen F: grau)

Regressionskoeffizienten der Linearkombinationen
unter Beriicksichtigung
der vier SARA-Fraktionen zur Beschreibung des
Al &, Al &, ¢ Al &, -¢ Al &g ¢ Al &g ¢
[ [ [ [-] [-]

Gehalt an geskW [M.-%] -0,024 -0,024 -0,012 -0,015 -0,013
””””” Gehalt Gesamtaromaten | [M.-%] | -0011 | -0006 | 0005 | 0004 | 0002
””””” Gehaltpol. arom. Verb. | [M-%] | 0,015 | 0014 | 0005 | 0008 | -0006
””””””” Gehalt Asphaltene | [M-%] | -0010 | -0013 | -0016 | -0018 | -0012
S My | [ghmol] | -0,00005 | -0,00009 | 000009 | 000006 | 000007
- My cosmamonaen | [ghmol] | 00001 | 00001 | - 00002 | -0,00006 | -0,000001
””””””””” Mypomomen. | [gmoll | 0,001 | 0001 | -00004 | -00005 | -0,0003
O Mo | [ghmol] | 00001 | 000007 | 000002 | 000003 | 000004
~ Konstante | b 2124 | 2217 | 1916 | 1990 | 1631

Zusammenhang zwischen ber. und tats. Al der PrifgroRen

Korrelationskoeffizient r 0,796 0,891 0,983 0,996 0,986

”””””””””” Bestmmtheitsma® Rz | 633% | 793% | 967% | 992% | 972%

Tab. 37: Parameter der Linearkombinationen unter Berlicksichtigung der vier SARA-Fraktionen zur Beschreibung des Alterungsin-
dexes des Phasenwinkels d auf den Temperaturstufen 10 °C, 20 °C, 40 °C, 60 °C und 80 °C; (Fallzahl: 11 Bitumenproben)

Die sehr hohe Anpassungsgute der Linearkombinatio-
nen an die tatsdchlichen Alterungsindices im Bereich
hoher Temperaturen ist héchstwahrscheinlich den zu-
nehmend konstanter werdenden Phasenwinkeln &
geschuldet, die zu stetig geringeren Schwankungen
der Alterungsindices in diesem Bereichen flhren.

Grundsatzlich zeigt sich fur das Alterungsverhalten
des Phasenwinkels & und somit des Verformungs-

verhaltens, dass dieses im Bereich der

mittleren

und hohen Temperaturen ebenfalls durch die Ge-

halte und die Molmassenmittelwerte M,

RA-Fraktionen im nicht gealterten
be-schrieben und prognostiziert werden k

der SA-
Zustand
ann.

Nach der Betrachtung der Zusammenhéange zwi-
schen der Chemie und der Rheologie sowie dem

Alterungsverhalten sollte weiterhin auch eine quan-
titative Abhangigkeit zwischen dem chemischen
Aufbau der Bitumen und dem Haftverhalten zum
Gestein gefunden werden. Fir die Betrachtung des
Haftverhaltens wurden als unabhangige Variablen

zum einen wiederum die chemischen Bitumenkenn-
werte eingesetzt, die sich in den Gehalten und den
Molmassenmittelwerten M, der SARA-Fraktionen
zeigen. Zum anderen wurden in den Linearkombi-
nationen jedoch auch Gesteinskennwerte bertck-
sichtigt, da diese einen entscheidenden Einfluss auf
das Haftvermdégen zwischen den beiden Kompo-
nenten aufweisen [37, S. 92]. Aufgrund der im Kapi-
tel 5.3 gefundenen Korrelationen wurden zur Be-
schreibung der Gesteinscharakteristik der Gehalt
an Siliziumdioxid SiO, und der isoelektrische Punkt
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Bild 46: Gegenuberstellung des tatsachlichen und des mittels Linearkombinationen aus Tabelle 38 berechneten Umhiillungsgrads
UG des Rolling Bottle Tests nach (a) 6 h (r = 0,857) und nach (b) 24 h (r = 0,895) Belastungszeit (Fallzahl: 88 Probenkom-

binationen)
Regressionskoeffizienten der Linearkombinationen unter
Beriicksichtigung der vier SARA-Fraktionen und
zwei Gesteinskennwerte zur Beschreibung des
UGsh UG24h
[%] [%]
Gehalt an geskW [M.-%] 0,274 0,573
Gehalt Gesamtaromaten [M.-%] -0,254 -0,555
Gehalt pol. arom. Verb. [M.-%] 0,271 0,012
é Gehalt Asphaltene [M.-%] 0,339 0,928
£ M, oo [g/mol] 0,002 0,053
Mn, Gesamtaromaten [g/mOI] -0!006 -01040
Mn, pol.arom.Verb. [g/mOI] '0!01 0 '01054
M., asphattene [g/mol] 0,005 0,014
= Gehalt an SiO, [M.-%] -0,787 -0,823
= e U S B
©a Isoelektrischer Punkt [ -3,717 -2,804
Konstante [-] 128,113 105,340
Zusammenhang zwischen ber. und tats. PriifgrofRen
Korrelationskoeffizient r 0,857 0,895
Bestimmtheitsmal R? 73,4 % 80,1 %

Tab. 38: Parameter der Linearkombinationen unter Berlicksichtigung der vier SARA-Fraktionen und einiger Gesteinskennwerte zur
Beschreibung des Umhillungsgrads des Rolling Bottle Test nach 6 h und nach 24 h Belastungszeit (Fallzahl: 88 Proben-

kombinationen)

als zusatzliche unabhangige Variablen in den Ana-
lysen berlcksichtigt.

Als abhangige Variable diente zur Bewertung des
Haftverhaltens der Umhdllungsgrad aus dem Rol-
ling Bottle Test nach 6 h und nach 24 h Beanspru-
chungszeit. Weiterhin wurden als Falle zur Bestim-
mung der Linearkombinationen jeweils die Kombi-
nationen zwischen den elf Bitumen im nicht gealter-
ten sowie im langzeitgealterten Zustand und den
vier Gesteinen herangezogen, sodass sich insge-

samt eine Fallzahl von 88 Probenkombinationen er-
gab. Die ermittelten Linearkombinationen sowie de-
ren Parameter sind in Bild 46 dargestellt und Tabel-
le 38 zusammengefasst.

Anhand Bild 46 und der in Tabelle 38 aufgefihrten
Korrelationskoeffizienten und Bestimmtheitsmalie
wird deutlich, dass der Umhiullungsgrad durch die
berlicksichtigten Bitumen- und Gesteinskennwerte
gut beschrieben und prognostiziert werden kann.
Grundsatzlich sind jedoch noch teilweise deutliche
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Abweichungen zwischen den gemessenen und den
berechneten Umhdillungsgraden zu erkennen. Dies
kann u. a. darauf zurlickgefihrt werden, dass die
Auswertung des Umhillungsgrads visuell erfolgt
und somit jeweils auch ein subjektiver Faktor in die
Ergebnisse einfliel3t. Weiterhin werden die Umhuil-
lungsgrade auf Werte im Abstand von 5 %-Schritten
gerundet, sodass zum einen durch den subjektiven
Faktor und zum anderen durch das Runden der
Messergebnisse Ungenauigkeiten in die Ergebnis-
se eingetragen werden koénnen. Mdglicherweise
verbessern sich die Effektivitat des Verfahrens und
somit auch die Anpassung der Linearkombinatio-
nen unter Bericksichtigung der Bitumen- und Ge-
steinskennwerte durch die Einfihrung von bildge-
benden Auswertungsverfahren, die eine objektivere
und rundungsfreie Erfassung des Umhdllungsgrads
erlauben.

Das Haftverhalten zwischen Bitumen und Gestein
wird grundsatzlich sehr stark von der Viskositat des
Bitumens beeinflusst [37, S. 79; 40, S. 13]. Zur
Uberprifung dieses Einflusses wurden erganzende
Analysen durchgefihrt, in denen die komplexe Vis-
kositat |[n*| auf unterschiedlichen Temperaturstufen
(20 °C, 50 °C, 80 °C) als zusatzliche unabhangige
Variable berucksichtigt wurde. Die Berlcksichti-
gung der komplexen Viskositat |n*| fuhrte jedoch zu
einer maximalen Erhéhung des Korrelationskoeffi-
zienten von Ar = +0,017 bzw. das Bestimmtheitsma-
Res von AR? = +0,0003 %, sodass die komplexe
Viskositat |n*| keine signifikante Verbesserung der
Anpassungsgute bewirkt. Da der Einfluss der Bitu-
menviskositat auf das Haftverhalten jedoch bekannt
ist, scheint dieser bereits durch die verwendeten
chemischen Kennwerte erfasst zu sein.

Weiterhin weisen die Gesteine nach den Literatur-
angaben einen grofieren Einfluss auf das Haftver-
halten zum Bitumen auf als das Bindemittel selbst
[37]. Diese Aussage wurde auch anhand der im
Rahmen dieses Projekts ermittelten Linearkombi-
nation Uberpruft, wofir die sogenannten Beta-Koef-
fizienten der multiplen linearen Regressionsanalyse
betrachtet wurden. Bei diesen Beta-Koeffizienten
handelt es sich um die standardisierten Regressi-
onskoeffizienten der Linearkombination, wobei auf-
grund der Standardisierung ein direkter Vergleich
der Regressionskoeffizienten und somit eine direkte
Bewertung des Einflusses der einzelnen unabhan-
gigen Variablen auf die abhangige Variable moglich
ist [75, S. 406f]. Bei der Betrachtung der Beta-Koef-
fizienten der zum Haftverhalten ermittelten Linear-
kombinationen nach Tabelle 38 zeigt sich, dass die

Eigenschaften der Gesteine mit Werten fur die Be-
ta-Koeffizienten von 0,5 bis 1,6 deutlich mehr Ge-
wicht in Bezug auf den Umhiillungsgrad aufweisen
als die Bitumeneigenschaften mit Werten fir die Be-
ta-Koeffizienten zwischen 0,002 bis 0,42. Demnach
bestatigen diese Ergebnisse, dass die Gesteine ei-
nen groleren Einfluss auf das Haftverhalten aufzei-
gen als die Bitumen selbst.

Zur Verbesserung der Beschreibung bzw. der Prog-
nose des Umhillungsgrads wurden weiterhin Ana-
lysen unter Berlcksichtigung zusétzlicher Bitumen-
und Gesteinskennwerte durchgefiihrt. Diese zu-
satzlichen Kennwerte zeigen sich beziiglich des Bi-
tumens in Form des Aliphatenindexes lajphaten ges:
des Carbonylindexes lcarmonyle Und des Sulfoxidinde-
Xes lsufoxide @US den FTIR-Untersuchungen. Bezlg-
lich der Gesteinseigenschaften fuhrt die Beruck-
sichtigung des Gehalts an Natronfeldspat zu einer
weiteren Erhéhung der Anpassungsgute. In Bild 47
sind die tatsachlichen und die berechneten Umhdil-
lungsgrade nach 6 h und 24 h Belastungszeit dar-
gestellt, wahrend in Tabelle 39 die Parameter der
Linearkombinationen aufgefihrt sind.

Durch die Berlcksichtigung der zusatzlichen Kenn-
werte kann die Anpassungsglte an den tatsachli-
chen Umhiullungsgrad in Form des Korrelationsko-
effizienten der Linearkombination sowohl nach 6 h
als auch nach 24 h um bis zu 4 % gesteigert wer-
den. Somit zeigt der Umhiillungsgrad bezogen auf
die Bitumeneigenschaften neben den SARA-Frak-
tionen weitere Abhangigkeiten zu den funktionellen
Gruppen des Bitumens in Form der Carbonyl- und
Sulfoxidverbindungen, deren haftverbessernde Ei-
genschaften bereits bekannt sind (nach [39]). Uber-
raschenderweise zeigt sich auch ein Zusammen-
hang zu den unpolaren Aliphaten des Bitumens, der
fur den Kalkstein jedoch bereits bei den bilateralen
Korrelationen im Kapitel 5.3 aufgefallen war. Der in
der Linearkombination berucksichtigte Aliphatenin-
dex lajiphaten,g€S berechnet sich dabei in Anlehnung
an FENG et al. [95] aus dem Verhaltnis der Summe
der Hohen der Aliphatenpeaks bei 1455 cm™ und
1377 cm™ zu der Summe der Héhen der Aliphaten-
peaks bei 2921 cm™ und 2852 cm™ (vgl. Kapitel
4.2.1) und beinhaltet auf diese Weise Informationen
Uber den Aufbau der im Bitumen enthaltenen Ali-
phaten. Somit geht durch diesen Index der Aufbau
der Aliphaten des Bitumens in die Berechnung des
zu erwartenden Umhullungsgrads ein.

BezUlglich der Relevanz der unabhangigen Variablen
ist bei dieser Analyse eine Verschiebung der Be-
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®  Berechneter Umhiillungsgrad nach 6h UGy, . o m Berechneter Umhiillungsgrad nach 24h UG, ... e
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Bild 47: Gegenuberstellung des tatsachlichen und des mittels Linearkombinationen aus Tabelle 39 berechneten Umhiillungsgrads
UG des Rolling Bottle Tests nach (a) 6 h (r = 0,900) und nach (b) 24 h (r = 0,923) Belastungszeit; (Fallzahl: 88 Probenkom-

binationen)

Regressionskoeffizienten der Linearkombinationen
unter Beriicksichtigung von 12 Bitumen- und
drei Gesteinskennwerte zur Beschreibung des
UGeh UGZAh
[%] [%]

Gehalt an geskW

Bitumen

stein

Konstante

Korrelationskoeffizient r
Bestimmtheitsmal} R?

84,0 %

77,8 %

Tab. 39: Parameter der Linearkombinationen unter Beriicksichtigung der vier SARA-Fraktionen, zusatzlicher Bitumenkennwerte
und einiger Gesteinskennwerte zur Beschreibung des Umhdllungsgrads des Rolling Bottle Test nach 6 h und nach 24 h Be-

lastungszeit; (Fallzahl: 88 Probenkombinationen)

ta-Koeffizienten festzustellen, wobei jedoch weiter-
hin der SiO,-Gehalt sowie der isoelektrische Punkt
und somit die Gesteinseigenschaften den groften
Einfluss auf den Umhillungsgrad zeigen. Der Gehalt
des Natronfeldspats vermischt sich in seiner Rele-
vanz hingegen mit den Eigenschaften des Bitumens.

Zusammenfassend konnte in Bezug auf die Grund-
lagen des Bindemitteldesigns gezeigt werden, dass

die Eigenschaften des Bitumens zu einem Grofteil
mithilfe der SARA-Fraktionen beschrieben werden
kénnen. Als Kennwerte der vier SARA-Fraktionen
sind dabei zum einen die Gehalte und zum anderen
die zahlenmittleren Molmassenmittelwerte M,, ent-
scheidend, die als unabhangige Variablen in die
multi-plen linearen Regressionsanalysen eingehen
und somit auch eine Art Fingerprint des Bitumens
erlauben.
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Beziglich der Zusammenhange zwischen der Che-
mie und der Rheologie kdnnen mithilfe der Gehalte
und der Molmassenmittelwerte M,, der SARA-Frak-
tionen verschiedene Kennwerte berechnet werden,
zu denen die Folgenden zahlen: 2

* Erweichungspunkt EP

* Nadelpenetration PEN

* Penetrationsindex Pl

» Formanderungsarbeit E‘y , und E*) 4.0 2

* Maximale Kraft F,,,x aus Duktilitditsmessungen

* Maximale Ausziehlange L, aus Duktilitdtsmes-
sungen

» Komplexer Schermodul log |G*|
» Speichermodul log G*

* Verlustmodul log G*

» Komplexe Viskositat log |n*|

* Phasenwinkel &

Fir die DSR-Kennwerte bei tiefen Temperaturen
unter ca. 10 °C bis 20 °C sowie fiir den Brechpunkt
und die BBR-Kennwerte konnte jedoch keine zufrie-
denstellende Anpassungsgute der Linearkombina-
tion an die tatsachlichen Kennwerte erreicht wer-
den. Aus diesem Grund besteht die Vermutung,
dass die Eigenschaften des Bitumens bei tiefen
Temperaturen nicht allein durch die SARA-Fraktio-
nen beschrieben werden kdnnen.

Weiterhin erlauben die Gehalte und die Molmas-
senmittelwerte M, der SARA-Fraktionen im nicht
gealterten Zustand des Bitumens Aussagen Uber
das Alterungsverhalten des Bindemittels, da mithilfe
der chemischen Kennwerte folgende Alterungsindi-
ces berechnet werden kdnnen:

Al Erweichungspunkt EP
Al Nadelpenetration PEN

* Al Formanderungsarbeit E'y »

* Al Fp,ax aus Duktilitdtsmessungen

26 Die Linearkombinationen in Bezug auf den komplexen Scher-
modul |G*| und den Phasenwinkel & wurden mithilfe von
Bestatigungsexperimenten Uberprift, wobei aufgrund des
gewahlten Mischvorgangs vermutlich keine ausreichende
Homogenitat der Proben erreicht und somit keine reprasen-
tativen Ergebnisse erzielt wurden. Die Ergebnisse dieser
Bestatigungsexperimente sind dennoch im Anhang A.5.2.
beschrieben.

¢ Al verschiedener Kraftverhaltnisse aus Kraftriick-
stellversuchen

+ Al der Steifigkeit S bei -16 °C

* Al des m-Wertes bei -16 °C

* Al des m-Werts bei S = 300 MPa

* Al der Temperatur beim = 0,3

» Al des komplexen Schermoduls log |G*|
» Al des Speichermoduls log G°

Al des Verlustmoduls log G*

» Al der komplexen Viskositat log |n*|

» Al des Phasenwinkels

Fir die Linearkombinationen der Alterungsindices
zeigte sich die Problematik einer geringen Anpas-
sungsgute bei tieferen Temperaturen lediglich noch
fir den Phasenwinkel 8, sodass demnach nach die-
sen Ergebnissen das Alterungsverhalten der Stei-
figkeit auch bei tiefen Temperaturen allein durch die
vier SARA-Fraktionen erfasst werden kann.

Neben den rheologischen und den alterungsbe-
dingten Eigenschaften erlauben die Gehalte und
die Molmassenmittelwerte M, der SARA-Fraktionen
weiterhin auch eine Beschreibung und Prognose
des Haftverhaltens zum Gestein, das durch den
Umhillungsgrad nach 6 h und nach 24 h erfasst
wurde. Zusatzlich zu den Bitumenkennwerten sind
zur Beschreibung jedoch weiterhin auch die fur die
Affinitat wichtigen Gesteinseigenschaften erforder-
lich, zu denen der Gehalt an Siliziumdioxid SiO,
und der isoelektrische Punkt zahlen. Durch die wei-
tere Berlcksichtigung des Gehalts an Natronfeld-
spat sowie bezogen auf das Bitumen des Gehalts
an Carbonyl- und Sulfoxidverbindungen sowie eine
Information Giber den Aufbau der im Bitumen enthal-
tenen aliphatischen KW kann die Anpassungsgute
der Linearkombination zur Beschreibung des Um-
hillungsgrads noch gesteigert werden.

In Tabelle 40 sind die Korrelationskoeffizienten und
BestimmtheitsmaRe  ausgewahlter, relevanter
Kennwerte nochmals zusammengefasst, die zwi-
schen den gemessenen und den mit den jeweiligen
Linearkombinationen berechneten Werten erreicht
wurden.

In Bezug auf die ermittelten Linearkombinationen
ist neben der erreichten Anpassungsgute auch der
Einfluss der verschiedenen chemischen Kennwerte
auf den rheologischen, alterungsbedingten oder
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Kennwert .
Korrelations-

koeffizient r

Linearkombination zur Beschreibung
des absoluten Kennwerts

Linearkombination zur Beschreibung
des Alterungsindexes des Kennwerts

Bestimmt-
heitsmaf R?

Korrelations-
koeffizient r

Bestimmt-
heitsmaf} R?

Erweichungspunkt

UG nach 24 Belastungszeit

Tab. 40: Uberblick der Anpassungsgiite relevanter Linearkombinationen auf Basis der 4 SARA-Fraktionen

haftbedingten Kennwert interessant, da auf diese
Weise die fur die abhangige Variable mafligebenden
chemischen Parameter identifiziert werden kénnen.
Aus diesem Grund wurden fir die berechneten Li-
nearkombinationen mit einem Korrelationskoeffi-
zienten von r > 0,8 die Beta-Koeffizienten in Tabelle
41 (Rheologie), Tabelle 42 (Alterung) und Tabelle
43 (Haftung) zusammengefasst, wobei die vier Va-
riablen mit dem jeweils hdchsten absoluten Be-
ta-Koeffizienten und somit dem gréRten Einfluss fett
dargestellt sind. Neben dem absoluten Einfluss ge-
ben die Beta-Koeffizienten anhand des Vorzeichens
zudem eine Aussage Uber die erhéhende bzw. re-
duzierende Wirkung des Kennwerts auf die abhan-
gige Variable.

Anhand der Beta-Koeffizienten in Tabelle 41 zeigt
sich bezlglich der rheologischen Eigenschaften
des Bitumens, dass sowohl der bereits als eigen-
schaftsbestimmend geltende Asphaltengehalt aber
auch die Molmasse der gesattigten KW und der
Aromaten in nahezu allen ermittelten Linearkombi-
nationen einen entscheidenden Einfluss auf die je-
weils betrachtete KenngréRe aufweisen. Die viert
einflussreichte Variable zeigt sich haufig in der Frak-
tion der polaren aromatischen Verbindungen, wobei
teilweise dessen Gehalt und teilweise dessen Mol-
massenmittelwert M,, entscheidend ist.

In Bezug auf das Alterungsverhalten und die Be-
ta-Koeffizienten in Tabelle 42 wechseln die einfluss-
reichsten chemischen Kennwerte sehr stark in Ab-
hangigkeit des betrachteten Alterungsindexes. Ver-
gleichsweise haufig weisen jedoch die Molmassen-
mittelwerte M,, der Gesamtaromaten und der pola-
ren aromatischen Verbindungen sowie der Gehalt
der polaren aromatischen Verbindungen einen gro-
Ren Einfluss auf die berechneten Alterungsindices
auf. Diese Beobachtung stimmt mit den in der Lite-
ratur zu findenden Alterungsvorgangen Uberein,
nach denen sich wahrend des Alterungsprozesses
zunachst aus den héhermolekularen Bestandteilen
des Dispersionsmittels, d. h. den Aromaten, Erdol-
harze bilden und anschliefend diese Erddlharze
weiter zu Asphaltenen reagieren [1; 31].

Fir das Haftverhalten verdeutlichen die Beta-Koef-
fizienten der Tabelle 43, wie bereits beschrieben,
dass der Einfluss der Gesteinseigenschaften in
Form des Siliziumdioxidgehalts SiO, und des iso-
elektrischen Punkts die Auswirkungen der Bitumen-
eigenschaften Ubersteigt. Lediglich der Gehalt des
Natronfeldspats scheint aufgrund der geringeren
Beta-Koeffizienten eine untergeordnete Rolle auf-
zuweisen, wobei der Gehalt an Natronfeldspat auch
mit dem Gehalt an Siliziumdioxid SiO, in Verbin-
dung steht und somit weniger zusatzliche Informa-
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Beta-Koeffizienten der Linearkombi- | Beta-Koeffizienten der Linearkombi-
nationen unter Beriicksichtigung nationen unter Beriicksichtigung
von 8 Bitumen- und zwei Gesteins- | von 12 Bitumen- und drei Gesteins-
kennwerte zur Beschreibung des kennwerte zur Beschreibung des

UG6h UG24h UG6h UG24h
Gehalt an geskW 0,043 0,071 -0,223 0,061
Gehalt Gesamtaromaten -0,056 -0,097 -0,316 -0,030
Gehalt pol. arom. Verb. 0,059 0,002 -0,331 -0,178
Gehalt Asphaltene 0,094 0,204 -0,153 0,320
M, geskw 0,020 0,412 0,924 0,988
é My, Gesamtaromaten -0,043 -0,227 1,743 -0,862
% M., po.arom verb. -0,044 -0,180 0,024 0,039
M., asphattene 0,157 0,343 0,359 0,449
Gehalt an Stickstoff N 0,541 0,326
FTIR Aliphatenindex |xinaen, ges -1,357 -0,276
FTIR Carbonylindex lcamonyie 0,495 0,264
FTIR Sulfoxidindex lsysoxice -0,230 -0,096
< Gehalt an SiO, -1,589 -1,323 -3,695 -2,828
% Gehalt an Natronfeldspat 1,145 0,818
© Isoelektrischer Punkt -0,922 -0,554 -2,117 -1,408

Tab. 43: Beta-Koeffizienten der Linearkombinationen zur Beschreibung des Haftverhaltens unter Beriicksichtigung der verschiede-

ner Bitumen- und Gesteinskennwerte

tionen in die Linearkombination einbringt. Fiur die
Betrachtung der Bitumeneigenschaften zeigen sich
in Abhangigkeit der berlicksichtigten chemischen
Kennwerte sehr unterschiedliche Auspragungen
der Einflussfaktoren auf den Umhillungsgrad, wo-
bei bei der alleinigen Betrachtung der vier SA-
RA-Fraktionen insbesondere die Molmasse der As-
phaltene von Bedeutung ist. Werden hingegen zu-
satzliche chemische Bitumenkennwerte in die Line-
arkombination mit einbezogen, weist die Molmasse
der Gesamtaromaten einen gréReren Einfluss auf
das Haftverhalten auf. Somit unterscheiden sich die
einflussreichsten Bitumeneigenschaften im Hinblick
auf das Haftverhalten in Abhangigkeit davon, wel-
che chemischen Kennwerte in der Analyse bertick-
sichtigt werden. An dieser Stelle kdnnten durch wei-
tere Untersuchungen mit groReren Stichprobenum-
fangen sowohl in Bezug auf die Bitumen- als auf die
Gesteinsproben moglicherweise einheitlichere Er-
gebnisse gewonnen werden.

6.2 Weiterfiihrende Zusammenhange

Im Kapitel 6.1 wurde eine Reihe von Linearkombi-
nationen vorgestellt, mit denen auf der Grundlage
der Gehalte und der Molmassenmittelwerte M,, der
vier SARA-Fraktionen eine Vielzahl von Bitumen-
kennwerten in Bezug auf die Rheologie, das Alte-
rungsverhalten und das Haftverhalten beschrieben

und prognostiziert werden kénnen. Diese gefunde-
nen Linearkombinationen stellen somit die erforder-
liche Grundlage zur Ableitung eines Bindemittelde-
signs dar. Fur verschiedene rheologische Kennwer-
te, insbesondere fiir die Kennwerte zur Erfassung
des Tieftemperaturverhaltens des Bitumens, konn-
ten jedoch keine Linearkombinationen mit einer zu-
friedenstellenden Anpassungsgute ermittelt wer-
den, weshalb allein die Gehalte und Molmassenmit-
telwerte M,, der vier SARA-Fraktionen zur Beschrei-
bung dieser Kennwerte nicht ausreichend zu sein
scheinen. Bei diesen Kennwerten handelt es sich
um den komplexen Schermodul log |G*| und den
Phasenwinkel & bei Temperaturen unterhalb von
10 °C bis 20 °C, um die Kennwerte der BBR-Unter-
suchung in Form der Steifigkeit und des m-Werts
bei -16 °C, der Temperatur bei einer Steifigkeit von
S = 300 MPa sowie bei einem m-Wert von m = 0,3
und des m-Werts bei einer Steifigkeit von S = 300
MPa sowie um den Brechpunkt nach Fraal3.

Aufgrund der bisher wenig zufriedenstellenden An-
passungen der genannten rheologischen Kennwer-
te, wurde im Rahmen weiterfihrender Untersu-
chungen nach Linearkombinationen hoherer An-
passungsgute gesucht. FUr den Brechpunkt berei-
tete dieses Vorgehen jedoch Probleme, da durch
die Berucksichtigung weiterer chemischer Kenn-
werte in der Linearkombination die Anzahl der un-
abhangigen Variablen zunehmend der Anzahl der
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untersuchten elf Falle entsprach. Aus diesem Grund
wurden die ermittelten Parameter der Linearkombi-
nation unzuverlassig, sodass fir den Brechpunkt
nach Fraal} keine weiterfihrende Anpassung ermit-
telt werden konnte.

Fir den komplexen Schermodul log |G*| haben die
weiterfuhrenden Untersuchungen hingegen ge-
zeigt, dass fur dessen Beschreibung im Bereich tie-
ferer Temperaturen gegentber den SARA-Fraktio-
nen abweichende bzw. zusatzliche chemische
Kennwerte des Bitumens erforderlich sind. Grund-
satzlich sind fur diese Beschreibungen auch Kenn-
werte in Bezug auf die Verteilung und die Molmasse
der SARA-Fraktionen notwendig, wobei sich jedoch
zu den Gehalten und den zahlenmittleren Molmas-
senmittelwerten M,, abweichende Kennwerte ziel-
fuhrender zeigten. Neben den Kennwerten zur Er-
fassung der SARA-Fraktionen sind weiterhin auch
Kennwerte erforderlich, die den Gehalt bzw. die In-
tensitat der im Bitumen auftretenden funktionellen
Gruppen beschreiben.

Die durch die weiterfihrenden Linearkombinatio-
nen erreichte Anpassung zwischen dem tatsachli-
chen und dem berechneten komplexen Schermodul
|G*| fur die Temperaturstufen von 0 °C bis 20 °C
sind in Bild 48 dargestellt, wahrend die dazugehori-
gen Parameter der Linearkombinationen in Tabelle
44 zusammengefasst sind. In Bild sind die Werte
des aus dem Naturasphalt gewonnenen Bitumens
F wiederum grau symbolisiert, wobei die teilweise
stark von den technisch hergestellten Bitumenpro-
ben abweichenden Eigenschaften deutlich werden.
Lediglich drei Werte des Bitumens F zeigen ein
ahnliches Verhalten zu den tbrigen Proben, wobei

es sich um das Bitumen F im nicht gealterten Zu-
stand handelt. Somit deutet dieses Ergebnis darauf
hin, dass sich das Bitumen F in Bezug auf die Alte-
rungseigenschaften im Bereich der betrachteten
Temperaturen deutlich von denen der technisch
hergestellten Proben unterscheidet.

Anhand Bild 48 und den in Tabelle 44 aufgefiihrten
Korrelationskoeffizienten und Bestimmtheitsmalien
zeigt sich, dass mithilfe der gewahlten Kennwerte
eine sehr gute Beschreibung des komplexen Scher-
moduls log |G*| bei den betrachteten tieferen Tem-
peraturen erreicht werden kann. Abweichend zu
den Linearkombinationen aus Kapitel 6.1 werden
die SARA-Fraktionen an dieser Stelle nicht mehr
durch die Gehalte und Molmassenmittelwerte M,
der gesattigten KW, der Gesamtaromaten, der pola-
ren aromatischen Verbindungen und der Asphalte-
ne erfasst. Stattdessen werden zum einen bezlg-
lich der Gehalte lediglich die Gehalte der Asphalte-
ne und der Monoaromaten sowie der kolloidale In-
dex |;caestel erticksichtigt. Demnach weisen die
Asphaltene des Bitumens auch im Bereich tiefer
Temperaturen einen Einfluss auf die rheologischen
Eigenschaften auf, wahrend die absoluten Gehalte
der Ubrigen Fraktionen keine entscheidende Rolle
zeigen. Vielmehr gewinnt das Verhaltnis der SA-
RA-Fraktionen an Bedeutung, wobei der kolloidale
Index |; aestel die Stabilitdt der kolloidalen Struktur
bzw. die Solvatation der Asphaltene bewertet. Au-
Rerdem ist zusatzlich auch der Gehalt an Monoaro-
maten zu bertcksichtigen, da die Anpassungsgute
der Linearkombination an die tatsachlichen Werte
des komplexen Schermoduls log |G*| bei der Elimi-
nierung des Monoaromatengehalts deutlich ab-
nimmt.

gemessen
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6.0 (4 ® Berechneter Logarithmus des |G*| bei 10°C
55 ] ----log |G*|1o°c. berechnet 0,8610 * log |G*|10°C‘gemessen+ 1,0355 (R* = 86,1 %)
o A Berechneter Logarithmus des |G*| bei 20°C
5,0 AA ----log |G| =0,9117 *log |G*| -, +0,5990 (R*=91,2 %)
— . r - r  r r 1 r 1T T T T T T
5,0 55 6,0 6,5 7,0 7,5 8,0 8,5 9,0
log |G| [Pa]

Bild 48: Gegenuberstellung des gemessenen und des mittels Linearkombinationen aus Tabelle 44 berechneten Logarithmus des
komplexen Schermoduls |G*| auf den Temperaturstufen 0 °C, 10 °C und 20 °C; (Fallzahl: 31 bis 33 Bitumenproben; Bitumen

F: grau)
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Regressionskoeffizienten der Linearkombinationen
zur Beschreibung des
log |G*|y-c log |G*|40-¢ log |G*|,0 ¢
[Pa] [Pa] [Pa]

Gehalt Monoaromaten [M.-%] -0,071 -0,116 -0,134
””””””””” Gehalt Asphaltene | [M-%] | 0047 | 008 | 012
”””””””””””” b | H | 2722 | w73 | 439
””””””””””” Myjgmee | Igmoll | 000009 |  -00001 |  -00001
”””””””””” My coompmens | lgmoll | 0001 | w0001 | 0001
MM | no| 0365 | 0490 | 0520
””””””””””” FTIR hyomen | [ | 77465 | 76926 | 87083
””””””””””” FRlgyowe | H | 25817 | 358506 | 47812
 FTRlpewsen | (1 | 2810 |  -33785 | 42515
””””””””””” Konstante | [ | 12649 | 13032 | 13538

Zusammenhang zwischen ber. und gem. Priifgréfien
Korrelationskoeffizient r 0,912 0,928 0,955
””””””””””” Bestmmtheitsma® Rz | 832% |  81% |  912%

Tab. 44: Parameter der Linearkombinationen unter Berlcksichtigung verschiedener chemischer Kennwerte zur Beschreibung des
Logarithmus des komplexen Schermoduls |G*| auf den Temperaturstufen 0 °C, 10 °C und 20 °C; (Fallanzahl: 31 bis 33

Bitumenproben)

Zum anderen weisen beziglich der Molmasse der
zahlenmittlere Molmassenmittelwert M,, der Asphal-
tene und des Gesamtbitumens sowie die Polydisper-
sitat M,,/ M,, und somit die Breite der Molmassenver-
teilung des Gesamtbitumens einen entscheidenden
Einfluss auf den komplexen Schermodul log |G*| bei
tieferen Temperaturen auf. Daher zeigen die Asphal-
tene auch in Bezug auf die Molmassenverteilung
eine entscheidende Auswirkung auf die Steifigkeit
des Bitumens bei tieferen Temperaturen, wahrend
anstelle der einzelnen Maltenfraktionen eine Be-
trachtung des Gesamtbitumens ausreichend ist.

Zusatzlich zu den genannten Kennwerten in Bezug
auf die SARA-Fraktionen spielen bei den tieferen
Temperaturen auch die funktionellen Gruppen im Bi-
tumen eine entscheidende Rolle fir den komplexen
Schermodul log |G*| und somit die Steifigkeit des
Bindemittels. Diese werden durch verschiedene In-
dices der FTIR-Messung erfasst, zu denen der In-
dex der Aromaten laomaten,, der Sulfoxide lgyoxide
und der funktionellen Gruppen lgnkaruppen zahlt. Der
Index der Aromaten | aromaten, UNd der Sulfoxide lgyo.-
side Stellte dabei jeweils das Verhaltnis der Hohe des
Aromatenpeaks bei 1598 cm™" bzw. des Sulfoxidpe-
aks bei 1030 cm™ zu der Summe der Peakhdhen
aller im Spektrum aufgetretenen Banden dar, so-
dass die aromatischen und die Sulfoxidverbindun-
gen fur die Steifigkeit bei den tieferen Temperaturen
von Bedeutung zu sein scheinen. Neben diesen In-
dices zeigt sich zudem der Index der funktionellen
Gruppen lgynkgruppen als relevant, der wiederum die
Peakhdhen der Aromaten, Polyaromaten, Sulfoxid-

und Carbonylverbindungen den Ubrigen Banden,
insbesondere denen der aliphatischen KW, gegen-
Uberstellt und somit die Intensitat dieser funktionel-
len Gruppen beschreibt. Somit unterstreicht die Re-
levanz des Indexes der funktionellen Gruppen lg,n.
Gruppen ZUM einen den Einfluss der Aromaten und der
Sulfoxide, wahrend zum anderen auch den Polyaro-
maten und den Carbonylverbindungen ein Einfluss
auf die Steifigkeit bei tieferen Temperaturen nachge-
sagt werden kann.

Unter Bericksichtigung der beschriebenen chemi-
schen Kennwerte konnte fir die drei betrachteten
Temperaturstufen eine sehr hohe Anpassungsgute
der Linearkombination an die tatsachlichen Werte
des komplexen Schermoduls log |G*| erreicht wer-
den. Dennoch ist auch an dieser Stelle weiterhin
eine tendenziell abnehmende Anpassungsgite mit
tieferen Temperaturen festzustellen.

Bei zusatzlichen Untersuchungen hat sich zudem
gezeigt, dass mithilfe der gewahlten chemischen
Kennwerte nach Tabelle 44 auch im Bereich héhe-
rer Temperaturen eine zufriedenstellende Anpas-
sungsgute an den tatsachlichen komplexen Scher-
modul log |G*| erreicht wird. Anhand der Beta-Koef-
fizienten konnte jedoch festgestellt werden, dass fur
diese Anpassungen bei héheren Temperaturen der
Einfluss der SARA-Fraktionen in Form des Asphalt-
engehalts sowie des kolloidalen Indexes |; gaestel
deutlich zunimmt. Aus diesem Grund zeigt sich die
Beschreibung des komplexen Schermoduls |G*| bei
den hohen Temperaturen mithilfe der Gehalte und
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Bild 49: Gegenuberstellung des gemessenen und des mittels Linearkombinationen aus Tabelle 45 berechneten Phasenwinkels &
auf den Temperaturstufen 0 °C, 10 °C und 20 °C; (Fallzahl: 33 Proben; Bitumen F: grau)

Regressionskoeffizienten der Linearkombinationen
zur Beschreibung des

Sy-c Sioc B¢
] ] ]

Gehalt Asphaltene [M.-%] -1,851 -3,250 -3,563
"""""""""""""" | M | 25804 | 27502 | 20948
Mg | [gmol] | ¢ 0006 | 0010 | 0005
""""""""""" MJ M, | lg/moll | 44819 | 99970 | 72939
"""""""""" My osmaronsen | Igimoll | -0009 | 00002 | 0002
"""""""""" My coomoumens | lgmoll | 0013 | o001 | 0002
MMy | Lo 4584 | a7 | 4485
""""""""""" FTIR hyoren | [1 |  -883636 |  -1069377 |  -938,143
""""""""""" FTRloyoue | 1 | 954058 |  -1174872 | 1275669
 FTRbmewe | 0o 708221 | 1043876 | 1048368
""""""""""" Konstante =~ | [ |  -126913 | 196648 |  -153318

Zusammenhang zwischen ber. und gem. Priifgréf3en
Korrelationskoeffizient r 0,866 0,968 0,986
""""""""""" Bestmmtheitsma®Rz | 750% |  937% |  973%

Tab. 45: Parameter der Linearkombinationen unter Berlcksichtigung verschiedener chemischer Kennwerte zur Beschreibung des

Phasenwinkels & auf den Temperaturstufen 0 °C, 10 °C

Molmassenmittelwerte M, der SARA-Fraktionen
weiterhin als sehr gut geeignet. Zudem erlaubt die
Anpassung mithilfe der vier SARA-Fraktionen ge-
genuber den gewahlten chemischen Kennwerten
nach Tabelle 44 eine glnstigere Ableitung eines
Bindemitteldesigns (vgl. Kapitel 6.3).

Neben dem komplexen Schermodul log |G*| wurde
weiterhin auch der Phasenwinkel & im Bereich der
tieferen Temperaturen betrachtet, wobei fir die Li-
nearkombinationen mit der héchsten Anpassungs-
glte an die tatsachlichen Werte des Phasenwinkels
0 gegenuber dem komplexen Schermodul log |G*|
abweichende chemische Kennwerte zu berticksich-
tigen sind. Die Ergebnisse der weiterfuhrenden Un-

und 20 °C; (Fallanzahl: 31 bis 33 Bitumenproben)

tersuchungen zur Beschreibung des Phasenwin-
kels & auf den Temperaturstufen von 0 °C bis 20 °C
sind in Bild 49 und Tabelle 45 dargestellt bzw. zu-
sammengefasst.

In Bild 49 sind die Werte fur das Bitumen F wieder-
um grau dargestellt, wobei sich das Bitumen aber-
mals im nicht gealterten Zustand an den gefunde-
nen Zusammenhang fur die technisch hergestellten
Bitumenproben anpasst. Fir das Alterungsverhal-
ten des Bitumens F zeigen sich jedoch auch in Be-
zug auf das Verformungsverhalten deutlich abwei-
chende Eigenschaften gegeniiber den technisch
hergestellten Bitumen.
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Der Phasenwinkel & bei einer Temperatur von 20 °C
lag fur die kurzzeitgealterte Probe des Bitumens F
mit einem Wert von tber 90° aulRerhalb des zulassi-
gen Bereichs, weshalb dieser in Bild 49 nicht be-
ricksichtigt wurde.

Anhand der Korrelationskoeffizienten und Bestimm-
theitsmal3e der Tabelle 45 zeigt sich auch fur diese
Linearkombinationen eine hohe bis sehr hohe An-
passungsgute an den tatsachlichen Phasenwinkel &
bei 0 °C bis 20 °C, wobei wiederum eine Abnahme
der Korrelationskoeffizienten mit sinkender Tempera-
tur festzustellen ist.

Als chemische Kennwerte zur Beschreibung des
Verformungsverhaltens bei den tieferen Temperatu-
ren spielen wiederum die Gehalte und Molmassen
verschiedener SARA-Fraktionen sowie die im Bitu-
men enthaltenen funktionellen Gruppen eine ent-
scheidende Rolle. Bezlglich der SARA-Fraktionen
zeigt der Asphaltengehalt abermals einen starken
Einfluss auf das Verformungsverhalten bei tieferen
Temperaturen, wobei zudem auch das Verhaltnis
von Asphaltenen zu Erdélharzen g und somit die
Solvatation der Asphaltene relevant ist. Weiterhin
spielen die Molmassenmittelwerte M,, und die Poly-
dispersitat M,/ M,, der gesattigte KW und des Ge-
samtbitumens sowie der Molmassenmittelwert M,
der Gesamtaromaten eine entscheidende Rolle,
wahrend die Molmassen der Asphaltene in Bezug
auf das Verformungsverhalten bei tieferen Tempera-
turen keinen entscheidenden Einfluss zeigt.

Bezuglich der funktionellen Gruppen des Bitumens
ergeben sich fur das Verformungsverhalten Abhan-
gigkeiten zum Index der Aromaten |aromaten, der Sulf-
oxidverbindungen lgyoxige UNd der funktionellen
Gruppen liynkaruppen, Wie dies bereits flr den komple-
xen Schermodul log |G*| und somit fir die Steifigkeit
des Bitumens bei tieferen Temperaturen der Fall war.

Auch fir den Phasenwinkel & konnte in zusatzliche
Analysen festgestellt werden, dass mithilfe der ermit-
telten chemischen Kennwerte nach Tabelle 45 eben-
falls hdhere Temperaturstufen mit einer zufrieden-
stellenden Anpassungsgute beschrieben werden
kénnen. Doch auch an dieser Stelle bieten die Line-
arkombinationen auf der Basis der SARA-Fraktionen
eine geeignetere Grundlage zur Ableitung eines Bin-
demitteldesigns (vgl. Kapitel 6.3).

Neben den DSR-Kennwerten bei tieferen Temperatu-
ren wurden im Rahmen dieser weiterfuhrenden Un-
tersuchungen auch die BBR-Kennwerte betrachtet,
da mit diesen direkt das Tieftemperaturverhalten des
Bitumens angesprochen wird. Fir die Prifgroen der
BBR-Untersuchung wurde die hdchste Anpassungs-
gute an die tatsachlichen Werte abermals durch che-
mische Kennwerte bzgl. der SARA-Fraktionen und
der funktionellen Gruppen erreicht, wobei jedoch ge-
genlber der Betrachtung des komplexen Schermo-
duls log |G*| und des Phasenwinkels & wiederum ab-
weichende Kennwerte entscheidend waren. Die Pa-
rameter der Linearkombinationen einschlief3lich der
Korrelationskoeffizienten und Bestimmtheitsmale fir

Regressionskoeffizienten der Linearkombinationen
zur Beschreibung der/ des
S-16 °C,60s m-16 °C,60s TS=300MPa, 60s mS=300MPa, 60s Tm=0,3, 60s
[MPa] [ [°C] [ [°C]
Gehalt Monoaromaten [M.-%] -66,874 0,041 -2,143 0,011 -3,044
Gehalt Gesamtaromaten [M.-%] 11,931 -0,018 0,330 -0,009 0,758
””””””” GehaltAsphaltene | [M-%] | 17,878 | -0016 | 0972 | -0003 | 1099
T b 457839 | - 0448 | 27688 | 0567 | - 8712
”””””””””” Mygesw | [gmoll | 0443 | 00001 | 0021 | -0000038 | 0,014
MMy | [ | -1953656 | 2205 | 76560 | 1176 | - 94,835
Mo | [gmol] | 0033 | -0,000005 | 0001 | 000003 | - 0,003
S FTR by, | b 35442769 | -28733 | 934105 | 7,719 | 1277,000
 FTRlgewe | b 28863038 | -21,672 | 1156,026 | -4214 | 988,391
- FTIR lvorpen || [1 | 16534539 | 15902 | 637,458 | 4397 | 593,105
- Konstante | b 4928459 | - 4007 | 179309 | 1375 | - 173407
Zusammenhang zwischen ber. und gem. PrifgroRen
Korrelationskoeffizient r 0,916 0,945 0,888 0,832 0,911
”””””””””” BestimmtheitsmaBR? | 840% | 893% | 789% | 692% | 829%

Tab. 46: Parameter der Linearkombinationen unter Beriicksichtigung verschiedener chemischen Kennwerte zur Beschreibung aus-
gewahlter Kennwerte der BBR-Untersuchung; (Fallanzahl: 32 bis 33 Bitumenproben)
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Temperatur
<30°C

Chemische Kennwerte zur Beschreibung der Bitumenrheologie

Temperatur
>30°C

Bild 50: Chemische Kennwerte zur Beschreibung der im Rahmen dieses Projekts betrachteten rheologischen Bitumenkennwerte in

Abhangigkeit von der Temperatur

Linearkombination zur Beschrei-
bung des absoluten Kennwerts
Kennwert
Korrelations- Bestimmt-
koeffizient r heitsmaR R?
log |G*|y-¢ 0,912 83,2 %
log |G*|10-c 0,928 86,1 %
log |G| -c 0,955 91,2 %
8y -c 0,866 75,0 %
Bi0-c 0,968 93,7 %

Oy -c 0,986 97,3 %
S.i6ec.60s 0,916 84,0 %
,,,,,,,,, Mices | 0945 | ~ 83%
. Tsaowpasos | 0888 | . 89%
 Meaoowpasos | 082 | | 692%
T-03.605 0,911 82,9 %

Tab. 47: Uberblick der Anpassungsgiite der Linearkombinatio-
nen fur tiefere und tiefe Temperaturen

die Steifigkeit und den m-Wert bei einer Temperatur
von -16 °C, die Temperatur bei einer Steifigkeit von
S = 300 MPa sowie einem m-Wert von m = 0,3 und
den m-Wert bei einer Steifigkeit von S = 300 MPa
sind in Tabelle 46 zusammengefasst.

Anhand der Korrelationskoeffizienten und Bestimm-
theitsmalRe wird die hohe bis sehr hohe Anpas-
sungsgute der Linearkombinationen an die tatsach-
lichen BBR-Kennwerte deutlich. Fir diese Linear-
kombinationen wurden in Bezug auf die SARA-Frak-
tionen zum einen die Gehalte der Monoaromaten,
der Gesamtaromaten und der Asphaltene sowie der
kolloidale Index Ig gaestel UNd zum anderen die Mol-
massenmittelwerte M,, der gesattigten KW und der
Asphaltene sowie die Polydispersitat M,/ M,, der
gesattigten KW berucksichtigt. Bezuglich der funk-
tionellen Gruppen wurden, wie auch bei den bishe-
rigen weiterfuhrenden Linearkombinationen, der In-
dex der Aromaten laromatens; der Sulfoxidverbindun-

gen lsuioxige UNd der funktionellen Gruppen lqnkarup-
pen @us der FTIR-Untersuchung herangezogen.

Zusammenfassend lasst sich in Bezug auf die wei-
terflihrenden Untersuchungen sagen, dass auch die
Eigenschaften des Bitumens im Bereich tieferer
(0 °C bis 20 °C) bzw. tiefer (< -10 °C) Temperaturen
durch die chemischen Kennwerte des Bindemittels
beschrieben und prognostiziert werden kénnen. Ab-
weichend zu den Gehalten und den Molmassenmit-
telwerten M,, der gesattigten KW, der Aromaten, der
polaren aromatischen Verbindungen und der Asphal-
tene der in Kapitel 6.1 dargestellten Linearkombina-
tionen sind fir den Tieftemperaturbereich lediglich
die Gehalte und Molmassenmittelwerte M,, bzw. die
Polydispersitaten M,/ M, einzelner SARA-Fraktio-
nen respektive des Gesamtbitumens oder verschie-
dene Verhaltnisse der SARA-Fraktionen ausschlag-
gebend. Gleichzeitig ist jedoch die Beriicksichtigung
von Kennwerten zur Beschreibung der im Bitumen
enthaltenen funktionellen Gruppen erforderlich, wo-
bei insbesondere Aromaten und Sulfoxidverbindun-
gen, aber auch die Polyaromaten und Carbonylver-
bindungen eine wesentliche Rolle spielen.

In Tabelle 47 sind die Korrelationskoeffizienten und
BestimmtheitsmalRe der betrachteten Kennwerte
bei tiefen Temperaturen nochmals zusammenge-
fasst, die zwischen den gemessenen und den mit
den jeweiligen Linearkombinationen berechneten
Werten erreicht wurden.

Somit zeigt sich anhand der dargestellten Ergebnis-
se, dass die rheologischen Eigenschaften des Bitu-
mens in Abhangigkeit der vorherrschenden Tempe-
ratur durch unterschiedliche chemische Kennwerte
beschrieben werden kénnen. Wahrend sich dabei
im Bereich hoher Temperaturen insbesondere die
Gehalte und die Molmassenmittelwerte M, der
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Beta-Koeffizienten der Linearkombinationen unter Beriicksichtigung
. der vier SARA-Fraktionen zur Beschreibung des

Bitumen

log |G*|g+¢ | 109 [G*|19c | 109 [G*|2+c 5pec Si0ec 650-c Saoc, | Metocc, | Tocaompa, | Mscsuomes, | T

60s 60s 60s 60s. 60s
Gehalt -0,464 -0,477 -0,396 -0,715 | 0,534 | -0,642 0,210 | -0,542
Monoaromaten
Gehalt 0,474 | -0,851 | 0,367 | -0,617 | 0,501
Gesamtaromaten
Gehalt
1,395 1,600 1,633 -2,090 | -1,815 | -1,609 | 0,869 | -0,942 | 1,324 | -0,220 | 0,889

Asphaltene
Insi 1,012 | 0,524 | 0,323
e, Gaestel -2,169 -1,887 -1,567 -0,597 | -0,710 | 1,012 | 1,274 | -0,189
My, geskw 0,257 | -0,190 | -0,083 | -0,764 | 0,290 | -1,008 | -0,092 | -0,389
M,/ M, gesiew 0,400 0,425 | 0,251 | -0,722 | 0,990 | -0,793 0,749 | -0,583
Mn, Gesamtaromaten -0|279 0|003 '0:026
M,, Asphaltene -0,251 -0,193 -0,154 0,156 | -0,012 | 0,148 0,285 | -0,216
M., Gesamivitumens -0,469 -0,274 -0,194 0,283 | 0,012 | -0,013
M,/ M, cesamtbitumens 0,804 0,678 0,517 -0,133 | -0,320 | -0,150
FTIR lyomaten, 1,213 0,758 0,615 -0,545 | -0,315 | -0,223 | 0,908 | -0,894 | 0,671 -0,341 | 0,545
FTIR lsyroxice 0,877 0,761 0,730 -1,226 | -0,750 | -0,659 | 1,604 | -1,463 | 1,801 -0,404 | 0,914
FTIR lnkcruppen -1,827 -1,382 -1,247 1,755 1,276 1,036 | -1,759 | 2,055 | -1,901 0,806 | -1,050

Tab. 48: Beta-Koeffizienten der weiterflihrenden Linearkombinationen zur Beschreibung der rheologischen Kennwerte im Bereich

tieferer und tiefer Temperaturen

SARA-Fraktionen geeignet zeigen, sind fur die tie-
feren und tiefen Temperaturen verschiedene Kenn-
werte zur Erfassung der Gehalte oder Verhaltnisse
der SARA-Fraktionen, zur Erfassung der Molmas-
sen einzelner SARA-Fraktionen oder des Gesamt-
bitumens und zudem Kennwerte zur Beschreibung
der im Bitumen enthaltenen funktionellen Gruppen
erforderlich. In Bild 50 ist dieser Zusammenhang
grafisch dargestellt.

Weiterhin zeigen sich auch fir diese weiterflihren-
den Linearkombinationen die Einflisse der einzel-
nen chemischen Kennwerte auf die jeweilige rheo-
logische Prifgrofie als interessant, wobei eine Be-
wertung dieses Einflusses wiederum mithilfe der
Beta-Koeffizienten erfolgte. Diese Beta-Koeffizien-
ten sind in Tabelle 48 fur die in diesem Abschnitt be-
trachteten PrifgroRen zusammengefasst, wobei
die vier Variablen mit dem hdchsten Einfluss wiede-
rum fett dargestellt sind. Anhand der Tabelle wird
deutlich, dass den groften Einfluss auf das Tieftem-
peraturverhalten des Bitumens der Asphaltenge-
halt, der Index der funktionellen Gruppen lqnkcruppen
und der Index der Sulfoxidverbindungen Isyoxide
aus den FTIR-Untersuchungen sowie die durch un-
terschiedliche Kennwerte ausgedriickte Solvatati-
onsfahigkeit des Bitumens zeigen. Demnach wird

das Tieftemperaturverhalten des Bitumens vorran-
gig durch die Asphaltene sowie den Sol-/ Gelcha-
rakter und die im Bitumen enthaltenen funktionellen
Gruppen in Form der Sulfoxidverbindungen sowie
die Aromaten, Polyaromaten und Carbonylverbin-
dungen bestimmt.

6.3 Ableitung eines synthetischen
Bindemitteldesigns

Auf der Grundlage der gefundenen Zusammenhan-
ge bzw. der ermittelten Linearkombinationen erfolg-
te die Ableitung eines synthetischen Bindemittelde-
signs, mit dessen Hilfe die theoretisch erforderliche
Bitumenzusammensetzung zur Erreichung definier-
ter Anforderungen ermittelt werden kann. Fur die
Ableitung dieses Bindemitteldesigns wurde auf die
Linearkombinationen des Kapitels 6.1 zurtickgegrif-
fen, nach denen die Beschreibung und Prognose
der rheologischen, alterungsbedingten und haftbe-
dingten Kennwerte mithilfe der Gehalte und Mol-
massenmittelwerte M, der SARA-Fraktionen erfolg-
te (vgl. Bild 51 (a)). Durch die Umkehrung bzw. Um-
stellung dieser Linearkombinationen besteht nun
die Moglichkeit, die jeweiligen rheologischen, alte-
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(a) Prognose der Bitumenkennwerte auf Grundlage der Linearkombinationen

Ermittelte

Vorliegende

SARA-Fraktionen Linearkombinationen

(b) Umkehrung der Linearkombinationen zur Ableitung des Bindemitteldesigns

Geforderte Kennwerte

zur Rheologie, Alterung

Umgestellte

Linearkombinationen

Prognose fiir Kennwert zur
Rheologie, Alterung oder Haftung

Erforderliche Zusammensetzung
des Bitumens in Bezug auf die

oder Haftung

SARA-Fraktionen

Bild 51 Ableitung des Bindemitteldesigns auf der Grundlage der umgekehrten Linearkombinationen

Urspriingliche Zusammensetzung Mogliche Modifizierungen des
des 50/70 D oA 50/70 D oA zur Erreichung
(EP =49,8 °C) eines EP von 55,0 °C
Gehalt Molmassenmittelwert Mn | Variation des Gehalts Gesamtgehalt
[M.-%] [g/mol] [M.-%] [M.-%]
Gesattigte KW 10,4 1166 -19,7 /
""""""" Aromaten | 322 | e | 283 | 59
""""" Pol. arom.Verb. | 342 | 99 | +134 | a6
""""""" Asphaltene | 87 | 2428 | +3 | 130

Tab. 49: Beispielhafte, theoretische Modifizierung des Bitumens 50/70 D im nicht gealterten Zustand

rungsbedingten oder haftbedingten Kennwerte vor-
zugeben und die zum Erreichen dieser Kennwerte
erforderlichen Gehalte der SARA-Fraktionen zu er-
mitteln, was in Bild 51 grafisch dargestellt ist.

Das grundlegende Vorgehen dieser Umkehrung der
Linearkombinationen soll anhand eines Beispiels
verdeutlicht werden. Dafir wird das Bitumen 50/70
D im nicht gealterten Zustand (0A) betrachtet, wo-
bei die urspringlichen Gehalte und Molmassenmit-
telwerte M,, der SARA-Fraktionen dieser Probe in
Tabelle 49 (Spalten 2 und 3) aufgefuhrt sind.

Durch die urspringliche Verteilung der SARA-Frak-
tionen im Bitumen 50/70 D ergibt sich flr das Binde-
mittel im nicht gealterten Zustand ein Erweichungs-
punkt von 49,8 °C, wobei dieser in einem fiktiven
Beispiel auf einen Wert von 55 °C erhoht werden
soll. Zur Berechnung der fiir diese Erhéhung des
EP erforderlichen Veranderungen der SARA-Frak-
tionsgehalte wird die Linearkombination des EP
nach Formel F 6.1 im Kapitel 6.1 herangezogen.
Durch die Umstellung dieser Linearkombination
kann durch die Vorgabe des erwarteten Erwei-
chungspunkts der Gehalt jeder Fraktion ermittelt
werden, der bei alleiniger Variation einer einzelnen

Fraktion zum Erreichen eines Erweichungspunkts
von EP = 55 °C erforderlich ist. Diese erforderlichen
Veranderungen der Fraktionsgehalte sowie die sich
daraus ergebenen Gesamtgehalte des Bitumens
50/70 D im nicht gealterten Zustand sind ebenfalls
in Tabelle 49 (Spalten 4 und 5) dargestellt. Wird
demnach einer der Fraktionsgehalte des Bitumens
entsprechend der in Tabelle 49 aufgefiihrten Vorga-
ben verandert, ergibt sich fir das Bindemittel ein Er-
weichungspunkt von 55 °C.

Aus der Tabelle wird deutlich, dass eine Erhéhung
des Erweichungspunkts um ca. 5 °C bezogen auf
die Modifizierung des Dispersionsmittels nur durch
eine Reduzierung der Gehalte an gesattigten KW
oder Aromaten zu erreichen ist. Vom Aufbau des Bi-
tumens scheint dieses Ergebnis sinnvoll, da die
durch einen Anstieg des Erweichungspunkts her-
vorgerufene Steifigkeitserhdhung zum einen durch
einen geringeren Gehalt des Dispersionsmittels er-
reicht werden kann. Dennoch ist eine solche theo-
retisch erforderliche Reduzierung der Gehalte in
der Praxis nicht durchzuflihren, da zum Erhalt ge-
ringerer Gehalte der gesattigten KW oder der Aro-
maten die Gehalte der Ubrigen Fraktionen erhoht
werden mussten und somit sehr grol3e Modifizie-
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rungsmengen der Fraktionen erforderlich waren.
Zudem liegt die geforderte Reduzierung der gesat-
tigten KW Uber dem urspringlich im Bitumen ent-
haltenen Gehalt an gesattigten KW, sodass eine
Umsetzung dieser Modifizierung in der Realitat
nicht moglich ware.

Zum anderen lasst sich die Erhdhung des Erwei-
chungspunkts jedoch auch durch die Zugabe von po-
laren aromatischen Verbindungen oder Asphaltenen
verwirklichen. Dabei liegt die erforderliche Zugabe-
menge der polaren aromatischen Verbindungen mit
13,4 M.-% deutlich Uber der erforderlichen Zugabe-
menge der Asphaltene mit 4,3 M.-%, sodass auch an
dieser Stelle der starke Einfluss der Asphaltene auf
die Bitumeneigenschaften deutlich wird.

Somit zeigt dieses Beispiel grundsatzlich, dass durch
die Umstellung der Linearkombinationen die theore-
tisch erforderlichen Variationen der SARA-Fraktio-
nen zur Erreichung eines definierten Erweichungs-
punkts berechnet werden kénnen. Neben dem Er-
weichungspunkt kann aufgrund der Vielzahl der ge-
fundenen Linearkombinationen auch die erforderli-
che Bitumenzusammensetzung zur Erreichung wei-
terer rheologischer, alterungsbedingter oder haftbe-
dingter Kennwerte ermittelt werden. In Bild 52 ist
eine Zusammenfassung der Kennwerte dargestellt,
die aufgrund der im Rahmen dieses Projekts gefun-
denen Linearkombinationen in dem abgeleiteten Bin-
demitteldesign betrachtet werden kénnen.

Aus diesem Bild geht hervor, dass durch die Veran-
derung der Gehalte der SARA-Fraktionen Einfluss
auf die rheologische Eigenschaften, das Alterungs-
verhalten und das Haftverhalten des Bitumens ge-
nommen werden kann. Durch das Umkehren der Li-
nearkombinationen und die damit verbundene Ab-
leitung eines Bindemitteldesigns ist somit ein erster,
theoretischer Schritt zur Beeinflussung der Bitu-
meneigenschaften durch eine gezielte Modifizie-
rung der Zusammensetzung erreicht worden.

Werden jedoch verschiedene Eigenschaften bzw.
verschiedene Kennwerte flir das Bindemittel vorge-
geben, kdnnten gegenlaufige Variationen der ein-
zelnen SARA-Fraktionen gefordert werden. Aus
diesem Grund ist nach der Verifizierung der gefun-
denen Linearkombinationen als nachster Schritt
eine Verknupfung dieser Linearkombinationen er-
forderlich, sodass bei der Vorgabe mehrerer Kenn-
werte ein theoretisches Optimum der Zusammen-
setzung entsprechend den gegebenen Anforderun-
gen erzielt werden kann.

Grundsatzlich zeigen sich die SARA-Fraktionen fur
die Ableitung des Bindemitteldesigns und somit zur
Beschreibung der erforderlichen Bitumenzusam-
mensetzung als sehr geeignet, da diese Fraktionen
sinnvolle und insbesondere erfassbare chemische
Eigenschaften des Bitumens darstellen. Zudem ist
eine Auftrennung des Bitumens in diese Fraktionen
im labortechnischen Mal3stab bereits durchfihrbar,
sodass bei einer moglichen Ubertragung auf den
groftechnischen Mal3stab und die damit verbunde-
ne Gewinnung gréRerer Fraktionsmengen ein De-
sign bzw. eine Modifizierung der Bitumen zum Er-
reichen definierter Eigenschaften vorstellbar ware.
Dabei ergibt sich fiir die Praxis zunachst ein vermut-
lich fiktiv bleibendes Szenario, in dem die Bitumen
bei einer grol3technischen Auftrennung vollstandig
in die SARA-Fraktionen aufgetrennt und anschlie-
Rend ein von Grund auf neues Bitumen mit definier-
ten Eigenschaften aus den vier Substanzklassen
modelliert werden wuirde. Ein alternatives, magli-
cherweise realistischeres Szenario ware die teilwei-
se Auftrennung des Bitumens in die vier SARA-Frak-
tionen, die anschlieBend zur gezielten Modifizie-
rung ausgewahlter Eigenschaften dem Grundbitu-
men zugegeben werden kénnten. Das vermutlich
realistischste Szenario ergibt sich jedoch in einer
Bitumenmodifikation mit synthetischen Substanz-
klassen, sodass eine groftechnische Auftrennung
der Bindemittel nicht erforderlich wére. Diese syn-
thetischen Substanzklassen sollten dabei von den
SARA-Fraktionen abgeleitet werden, sodass sich
diese in deren Aufbau und insbesondere auch in
den Molmassen den SARA-Fraktionen annahern
und somit vergleichbare Eigenschaftsveranderun-
gen wie die urspringlichen Bitumenfraktionen her-
vorrufen.

7 Auswertung der
Machbarkeitsstudie

Zur Bewertung des abgeleiteten Bindemitteldesigns
in Bezug auf eine mdgliche Umsetzung in die Praxis
wurde eine Machbarkeitsstudie durchgefiihrt. Diese
Machbarkeitsstudie erfolgte in Form einer Umfrage,
fur die ein Fragebogen erstellt und an verschiedene
in Deutschland ansassige Raffinerien verteilt wurde
(vgl. Anhang A.6.). In dieser Umfrage wurde neben
allgemeinen Fragen zur Art der teilnehmenden Un-
ternehmen zunachst nach der grundlegenden Be-
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Beeinflussbare Parameter

Rheologie

Konventionelle Prifverfahren

Erweichungspunkt

Penetration

Penetrationsindex

Komplexer Schermodul

log |G*|50c.g0°c
sowie log G', log G", log |n*|

u Phasenwinkel 8,.50:c

Forméanderungsarbeiten
E'spund E'g 40

B Maximale Kraft F, . aus
Duktilitatspriifung

m Maximale Ausziehlange L.,

Alterungsverhalten

Konventionelle Prufverfahren

Al Erweichungspunkt
Al Penetration

Al komplexer Schermodul

sowie log G', log G", log |n*|

Al Phasenwinkel 8,4c.g0:c

Al Biegebalkenrheometer:

T und m bei S = 300 MPa

Al Forméanderungsarbeit E'y ,
Al F.., aus Duktilitatsprufung
Al Kraftriickstellung
Kraftverhaltnisse

I F

Haftungsverhalten

Rolling Bottle Test

Umbhillungsgrad UG

log |G*[4gec-00°c

S und m bei -16°C

Tbeim=0,3

Bild 52: Uberblick der mittels der SARA-Fraktionen beeinflussbaren Parameter des Bitumens

reitschaft zur Anwendung chemischer Verfahren zur
Bewertung der Bitumenqualitat im routinemafigen
Betrieb gefragt. AnschlieRend wurden den Teilneh-
mern unterschiedliche Szenarien vorgeschlagen,
die sich auf die Umsetzung des Bindemitteldesigns
beziehen und bereits im Kapitel 6.3 beschrieben
wurden. Diese Szenarien sollten hinsichtlich der
Praxistauglichkeit bewertet werden.

Insgesamt wurde die Machbarkeitsstudie bzw. der
Fragebogen an elf verschiedene Raffinerien bzw.
die entsprechenden Ansprechpartner der Raffine-
rien versendet, wahrend fir die Auswertung vier
Rickmeldung zur Verfigung standen. Im Folgen-
den sind die Ergebnisse dieser Umfrage zusam-
mengefasst, wobei die Auswertung unter der voll-
standigen Anonymisierung der Raffinerien erfolgte.

Bei den an der Umfrage beteiligten Raffinerien han-
delt es sich zum einen um Betriebe zur alleinigen
Herstellung von StralRenbaubitumen sowie um Be-
triebe mit einer zusatzlichen Weiterverarbeitung der
StraBenbaubitumen bspw. in Oxidationsbitumen
oder polymermodifizierte Bitumen.

Beziglich der Kontrolle bzw. der Charakterisierung
der StralBenbaubitumen gaben drei der vier teilneh-
menden Raffinerien an auch chemische Prifverfah-
ren einzusetzen, wobei neben der Untersuchung
der chemischen Zusammensetzung auch teilweise
Analysen zum strukturellen Aufbau des Bitumens
erfolgen. In zwei der vier teilnehmenden Raffinerien
werden die Ergebnisse der chemischen Priifverfah-
ren auch zur Steuerung des Herstellungsprozesses
bestimmter Bitumensorten herangezogen.

Aufgrund dieser Bereitschaft zur chemischen Cha-
rakterisierung des Bitumens sehen zwei der vier teil-
genommenen Betriebe die chemischen Untersu-
chungen auch grundséatzlich als sinnvoll zur Kontrolle
bzw. zur Bewertung der Bindemittel an, wahrend die
Ubrigen beiden Raffinerien die derzeit routinemahig
eingesetzten rheologischen Verfahren als ausrei-
chend zur Bewertung des Bitumens einschatzen.

Weiterhin wurden in der Umfrage verschiedenen
Szenarien vorgestellt, die sich aus dem abgeleite-
ten Bindemitteldesign ergeben. Im ersten Szenario
war eine groRtechnische Auftrennung der Bitumen
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in die SARA-Fraktionen und die anschliefende Her-
stellung einer beliebigen Bitumenkomposition auf
der Basis der vier Fraktionen beschrieben, was von
allen vier teilnehmenden Raffinerien als nicht reali-
sierbar eingestuft wurde. Als Grinde fir die fehlen-
de Realisierbarkeit nannten die Teilnehmer zu hohe
Kosten, zu groRen technischen Aufwand, logisti-
sche Probleme sowie eine nicht umsetzbare grol3-
technische Auftrennung der Bitumen und Probleme
bei der Lagerung der chemisch instabilen Kompo-
nenten. Auch die Abwandlung des Szenarios, dass
anstelle einer vollstdndig neuen Bitumenkompositi-
on lediglich einzelne SARA-Fraktionen zu einem
Grundbitumen hinzugegeben werden, wurde von
drei der vier teilnehmenden Betriebe als nicht reali-
sierbar eingeschatzt, wahrend lediglich eine Raffi-
nerie die Umsetzung als denkbar ansieht. Griinde
fur die fehlende Realisierbarkeit sind auch an dieser
Stelle wiederum die hohen Kosten, die logistischen
Probleme sowie die nicht umsetzbare grofitechni-
sche Auftrennung der Bitumen, eine mdglicherwei-
se auftretende mangelnde Verfiigbarkeit einzelner
SARA-Fraktionen und die problematische Lage-
rung der chemisch instabilen Komponenten.

Zuletzt wurde das Szenario dahingehend abgewan-
delt, dass anstelle einzelner SARA-Fraktionen syn-
thetische, den SARA-Fraktionen dhnelnde Additive
zum Bitumen dazugegebenen werden. Die Reali-
sierung dieses Szenarios sehen alle vier teilneh-
menden Betriebe als denkbar an, was nach diesen
Umfrageergebnissen somit den praxisnahsten An-
satz zur Umsetzung des abgeleiteten Bindemittel-
designs darstellt.

Zusammenfassend zeigt sich anhand der im Rah-
men dieses Projekts erhaltenen Umfrageergebnis-
se, dass in der Praxis bereits verschiedene chemi-
sche Verfahren zur Charakterisierung der Bitumen
eingesetzt und im Hinblick auf die Qualitat des Bin-
demittels ausgewertet werden. Dennoch sieht nur
die Halfte der an der Umfrage teilgenommenen Raf-
finerien die chemische Charakterisierung des Bitu-
mens als sinnvolles Element zur Erfassung der Bin-
demitteleigenschaften an, wahrend die Uibrigen Be-
triebe die derzeit routinemaRig eingesetzten rheo-
logischen Verfahren als dafiir ausreichend ein-
schatzt. Somit zeigt sich trotz der kleinen Teilneh-
meranzahl an der Umfrage, dass die Meinungen in
Bezug auf die Notwendigkeit der chemischen Cha-
rakterisierung des Bitumens divergieren.

Bezuglich der Praxistauglichkeit des erarbeiteten
Bindemitteldesigns wird sowohl die Umsetzung ei-

ner vollstdndig neuen Bitumenkomposition aus den
vier SARA-Fraktionen als auch die Zugabe einzel-
ner SARA-Fraktionen zu einem Grundbitumen als
nicht realisierbar eingeschatzt, wobei als Griinde zu
hohen Kosten, logistische Probleme sowie die nicht
umsetzbare grofitechnische Auftrennung der Bitu-
men, eine mdglicherweise auftretende mangelnde
Verflugbarkeit einzelner SARA-Fraktionen und die
problematische Lagerung der chemisch instabilen
Komponenten genannt wurden. Dagegen wird die
Umsetzung eines abgewandelten Bindemittelde-
signs als denkbar angesehen, bei dem anstelle der
bitumeneigenen SARA-Fraktionen synthetische,
den Bitumenkomponenten ahnliche Additive zu ei-
nem Grundbitumen zugegeben werden.

8  Zusammenfassung und Ausblick

Das Ziel dieses Projekts war das Auffinden von Zu-
sammenhangen zwischen den chemischen Bitu-
meneigenschaften und dem rheologischen Verhal-
ten, dem Alterungsverhalten sowie dem Haftverhal-
ten des Bindemittels. Zum Erreichen dieses Ziels
wurden zwolf Bitumenproben in unterschiedlichen
Alterungszustanden und vier Gesteinsproben mit
einer Vielzahl von chemischen, rheologischen, phy-
sikalischen und haftbetreffenden Methoden unter-
sucht, die im Folgenden aufgezahilt sind:

* CHNS-Analyse

* Rontgenfluoreszenzanalyse

» FT-Infrarotspektroskopie

* Bestimmung der Saurezahl

» Asphaltenabtrennung

» Maltenauftrennung

» Gelpermeationschromatographie

* Bestimmung des Erweichungspunkts Ring und
Kugel

» Bestimmung der Nadelpenetration

* Bestimmung des Brechpunkts nach Fraal}
* Prifung der Kraftduktilitat

 Prifung der Kraftriickstellung

* Untersuchung mittels Dynamischem Scherrheo-
meter

» Untersuchung mittels Biegebalkenrheometer
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* Rontgendiffraktometrie

» Bestimmung des Zeta-Potentials

Rolling Bottle Test
» Einachsige Zugversuche

Die gewonnenen Prifergebnisse wurden daraufhin
gegenlbergestellt, um bilaterale Korrelationen zwi-
schen den einzelnen Prifkennwerten zu finden. Da-
bei konnte eine Vielzahl von Zusammenhangen fest-
gestellt werden, wobei beziglich der Abhangigkeiten
zwischen den chemischen und den rheologischen
Eigenschaften des Bitumens insbesondere der As-
phaltengehalt und auch die weiteren SARA-Fraktio-
nen bzw. die Verteilung der SARA-Fraktionen einen
wesentlichen Einfluss auf die rheologischen Eigen-
schaften des Bitumens aufweisen. Dieser Einfluss
der SARA-Fraktionen scheint im Bereich tiefer Tem-
peraturen jedoch abzunehmen, wahrend sich eine
zunehmende Beeinflussung durch die Molmassen
der Bitumenbestandteile zeigt.

Weiterhin erlauben einige chemische Eigenschaf-
ten des nicht gealterten Bindemittels eine Aussage
Uber das zu erwartende Alterungsverhalten, das
mithilfe von Alterungsindices erfasst wurde. Dabei
wiesen wiederum die Molmassen der einzelnen
Fraktionen sowie der Asphaltengehalt und die Ver-
teilung der vier SARA-Fraktionen einen entschei-
denden Einfluss auf, wobei sich dieser wiederum im
vorherrschend viskosen Verhaltensbereich des Bi-
tumens zeigte. Weiterhin konnte festgestellt wer-
den, dass sich fir die verschiedenen rheologischen
Eigenschaften des Bitumens in Abhangigkeit der
Verteilung der SARA-Fraktionen unterschiedliche
Alterungsauswirkungen ergeben kénnen. So flhrt
ein zunehmender Gelcharakter des nicht gealterten
Bitumens zu einer geringeren Auswirkung der Alte-
rung auf die Steifigkeit des Bindemittels, wahrend
sich fur das Verformungsverhalten eine verstarkte
Alterungsempfindlichkeit zeigt.

Beziglich des Haftverhaltens zwischen Bitumen
und Gesteinskdrnung haben sich einige Abhangig-
keiten zu den Eigenschaften der Komponenten ge-
zeigt, wobei die Haftbestandigkeit mit abnehmen-
dem Siliziumdioxidgehalt, abnehmendem Gehalt an
Gesamtsilikaten und Natronfeldspat sowie zuneh-
mendem isoelektrischen Punkt des Gesteins an-
steigt. In Bezug auf die chemischen Eigenschaften
wurden vorrangig schwachere Korrelationen gefun-
den, die sich ausschlieRlich fiir den Kalkstein zeig-
ten. Dabei fihren ein steigender Gehalt an Carbo-
nylverbindungen, ein steigender Gehalt der Frakti-

on der gesattigten KW und eine steigende Saure-
zahl sowie eine abnehmende Molmasse der gesat-
tigten KW und der Aromaten zu einer steigenden
Haftbestandigkeit.

In einem weiteren Schritt der Auswertung sollte an-
hand der gefundenen Zusammenhange zudem ein
synthetisches Bindemitteldesign abgeleitet werden,
dass durch eine gezielte Modifizierung der Bitu-
menzusammensetzung eine Beeinflussung der Ei-
genschaften des Bindemittels ermdglich soll. Als
Grundlage fir dieses Bindemitteldesign wurden je-
doch nicht die bilateralen Korrelationen zwischen
einzelnen Bitumenkennwerten herangezogen, son-
dern zusatzlich multiple lineare Regressionsanaly-
sen durchgefuhrt. Durch diese multiplen Regressi-
onsanalysen konnten Linearkombinationen be-
stimmt werden, die die Beschreibung und Prognose
verschiedener rheologischer, alterungsbedingter
und haftbedingter Kennwerte durch die kombinierte
Betrachtung der Gehalte und Molmassenmittelwer-
te M, der vier SARA-Fraktionen erméglicht. So kon-
nen mithilfe der gefundenen Linearkombinationen
beispielsweise der Erweichungspunkt, die Nadelpe-
netration sowie der komplexe Schermodul |G*| und
der Phasenwinkel & in einem Temperaturbereich
von 20 °C und 90 °C beschrieben und vorhergesagt
werden. Zuséatzlich erlauben die Linearkombinatio-
nen auf der Basis der vier SARA-Fraktionen im
nicht gealterten Bitumen eine Aussage uber das Al-
terungsverhalten des Bindemittels, da sich weiter-
hin auch verschiedene Alterungsindices beschrei-
ben und prognostizieren lassen. Dazu zahlen bei-
spielsweise wiederum der Alterungsindex des Er-
weichungspunkts, der Nadelpenetration sowie der
Alterungsindex des komplexen Schermoduls |G*|
und des Phasenwinkels & auf den verschiedenen
Temperaturstufen. Diese Erkenntnis verdeutlicht,
dass anhand der chemischen Eigenschaften im
nicht gealterten Bitumen Aussagen Uber das Alte-
rungsverhalten des Bindemittels getroffen werden
kénnen.

Neben der Rheologie und dem Alterungsverhalten ist
zusatzlich auch eine Beschreibung bezlglich des
Haftverhaltens mdglich, wobei neben den SA-
RA-Fraktionen weiterhin auch der Siliziumdioxidge-
halt und der isoelektrische Punkt des Gesteins in der
Linearkombination bertcksichtigt werden sollten.

Auf der Grundlage dieser Linearkombinationen
konnte anschlielRend ein synthetisches Bindemittel-
design abgeleitet werden, wofur die Linearkombina-
tionen umgedreht bzw. umgestellt wurden. Durch
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diese Umstellung der Linearkombinationen und der
Vorgabe der angestrebten rheologischen, alte-
rungsbedingten oder haftbedingten Kennwerte kén-
nen die erforderlichen Veranderungen der SA-
RA-Gehalte ermittelt werden, sodass durch die ent-
sprechende Modifizierung des Bitumens die vorge-
gebenen Kennwerte erreicht werden kénnen.

In auf dieses Projekt folgenden Untersuchungen
sollten die gefundenen Korrelationen und Linear-
kombinationen auf der Basis eines grofieren Stich-
probenumfangs verifiziert und ggf. modifiziert wer-
den. Zudem sollten die verifizierten Linearkombina-
tionen auf der Grundlage weiterer Untersuchungen
miteinander verknlpft werden, sodass bei der Vor-
gabe mehrerer rheologischer, alterungsbedingter
oder haftbedingter Kennwerte die theoretisch opti-
male Bindemittelzusammensetzung bestimmt wer-
den kann.

Eine zusatzliche Erweiterung der Linearkombinatio-
nen ist zudem in Bezug auf das Mischungsverhalt-
nis der Bitumenfraktionen erforderlich. Diesbezlig-
lich sollte in weiteren Untersuchungen analysiert
werden, welche Verhaltnisse der SARA-Fraktionen
fur eine zufriedenstellende Vermischung und Ho-
mogenisierung der modifizierten Bitumen erforder-
lich sind. Diese Mischungsverhaltnisse sollten
durch geeignete Faktoren ebenfalls in die Linear-
kombinationen integriert werden.

Grundsatzlich konnte im Rahmen dieses Projekts
jedoch bereits gezeigt werden, dass sich die Eigen-
schaften des Bitumens in Bezug auf die Rheologie,
das Alterungsverhalten und das Haftverhalten mit-
hilfe der chemischen Eigenschaften in Form der
Gehalte und der Molmassen der SARA-Fraktionen
im nicht gealterten Zustand beschreiben und auch
prognostizieren lassen.
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parameter dT der Boltzmann-Anpassung
der Isochrone des Phasenwinkels & und
(a) dem M,, der gesattigten KW (r =-0,816),
(b) dem M, der Gesamtaromaten (r =
-0,812) und (c) dem M,, der polaren aroma-
tischen Verbindungen (r = -0,836); (Fall-
zahl: 31 Proben)

Zusammenhang zwischen dem Asphalten-
gehalt und dem Verhaltnis log G*/ log G’
auf unterschiedlichen Temperaturstufen
(25°C:r=-0,891; 40 °C: r =-0,926; 60 °C:
r =-0,881); (Fallzahl: 33 Proben)
Zusammenhang zwischen dem H/C-Ver-
haltnis im nicht gealterten Zustand
und dem Alterungsindex Al des H/C-Ver-
haltnisses (r = -0,929); (Fallzahl: 11 Pro-
ben)

Zusammenhang zwischen dem Alterungs-
index Al der Peakhdhen der FTIRUntersu-
chung und den jeweiligen Peakhéhen im
nicht gealterten Zustand fur (a) die Carbo-
nyle (r =-0,891) sowie (b) die Sulfoxide (r =
-0,953); (Fallzahl: 11 Proben)
Zusammenhang zwischen dem Asphalten-
gehalt im nicht gealterten Zustand und
dem Alterungsindex Al des Asphaltenge-
halts (r = -0,948); (Fallzahl: 11 Proben)

Zusammenhang zwischen der Flache der
Sulfoxide (1070 bis 980cm-1) des FTIR-
Spektrums und dem Alterungsindex des
Erweichungspunktes (r = 0,809) (Fallzahl:
11 Proben)

Zusammenhang zwischen dem Al des
komplexen Schermoduls log |G*| am Er-
weichungspunkt und dem Asphaltengehalt
(r = 0,921) im nicht gealterten Zustand;
(Fallzahl: 11 Proben)

Bild 25

Bild 26

Bild 27

Bild 28

Bild 29

Bild 30

Bild 31

Bild 32

Bild 33

Zusammenhang zwischen dem Al der Stei-
gung m der Isochrone der komplexen Vis-
kositat |n*| und (a) dem Asphaltengehalt (r
= -0,829) und (b) dem Verhaltnis von As-
phaltenen und Harzen I1As/H (r =-0,803) im
nicht gealterten Zustand; (Fallzahl: 11 Pro-
ben)

Zusammenhang zwischen dem Alterungs-
index des Phasenwinkels & auf unter-
schiedlichen Temperaturstufen und dem
Asphaltengehalt (10 °C: r = 0,088; 30 °C:
r =-0,638; 50 °C: r = -0,909; 70 °C: r =
-0,967); (Fallzahl: 11 Proben)
Zusammenhang zwischen dem Alterungs-
index der Steigung m der Isotherme des
Phasenwinkels & und dem Asphaltenge-
halt (r = -0,943) (Fallzahl: 11 Proben)

Zusammenhang zwischen dem Alterungs-
index der Steigung m des Blackdiagramms
des komplexen Schermoduls |G*| und dem
Mp der Asphaltene (r = 0,813); (Fallzahl: 11
Proben)

Zusammenhang zwischen dem Alterungs-
index des Verhéaltnisses von Verlust- zu
Speichermodul aus dem Cole-Cole-Dia-
gramm und (a) dem Verhaltnis der Frakti-
onsgehalte I as (25 °C: r=-0,781; 60 °C:
r = -0,830) sowie (b) der Polydispersitat
M,/ M, des Gesamtbitumens (25 °C: r =
0,749; 60 °C: r = 0,805) im nicht gealterten
Zustand; (Fallzahl: 11 Proben)

Zusammenhang zwischen dem Umhdal-
lungsgrad der Probe 50/70 A und dem
SiO,-Gehalt des jeweiligen Gesteins (0A,
6h: r=-0,919; oA, 24h: r =-0,950; PAV, 6h:
r =-0,939; PAV, 24h: r = -0,968); (Fallzahl:
4 Proben)

Zusammenhang zwischen dem Umhal-
lungsgrad des Probe 50/70 A und dem Sili-
katgehalt des jeweiligen Gesteins (0A, 6h:
r =-0,963; oA, 24h: r =-0,962; PAV, 6h: r =
-0,927; PAV, 24h: r = -0,889); (Fallzahl: 4
Proben)

Zusammenhang zwischen dem Umhdl-
lungsgrad des Probe 50/70 A und dem
Gehalt an Natronfeldspat des jeweiligen
Gesteins (oA, 6h: r = -0,872; oA, 24h:
r =-0,929; PAV, 6h: r = -0,991; PAV, 24h:
r =-0,872); (Fallzahl: 4 Proben)

Zusammenhang zwischen dem Umhal-
lungsgrad des Probe 50/70 A und dem iso-
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Bild 34

Bild 35

Bild 36

Bild 37

Bild 38

Bild 39

Bild 40

Bild 41

elektrischen Punkt IEP (oA, 6h: r = 0,735;
0A, 24h:r=0,757; PAV, 6h: r=0,719; PAV,
24h: r = 0,872); (Fallzahl: 3 Proben)

Zusammenhang zwischen (a) der Zugfes-
tigkeit Bt und dem Gehalt an Aluminium-
oxid (50/70 A: r = -0,927; 50/70 D:
r = -0,959) sowie (b) der Ausfalldehnung
€ausfal UNd dem Gehalt an Siliziumdioxid
(50/70 A: r = 0,947, 50/70 D: r = 0,962) fur
die Kombinationen der Gesteine mit den
Bitumen 50/70 A und 50/70 D im nicht ge-
alterten Zustand und nach Trockenlage-
rung; (Fallzahl: 4 Proben)

Zusammenhang zwischen (a) der Zugfes-
tigkeit Bt und dem Gehalt an Aluminium-
oxid (50/70 A: r = -0,706; 50/70 D:
r = 0,818) sowie (b) der Ausfalldehnung
€ausfal UNd dem Gehalt an Siliziumdioxid
(50/70 A: r=-0,883; 50/70 D: r = 0,917) fur
die Kombinationen der Gesteine mit den
Bitumen 50/70 A und 50/70 D im nicht ge-
alterten Zustand und nach Wasserlage-
rung; (Fallzahl: 4 Proben)

Zusammenhang zwischen dem Umhal-
lungsgrad des Kalksteins und dem Carbo-
nylindex lcamonyie (6h: r = 0,582; 24h:
r = 0,819) der FTIR-Untersuchung; (Fall-
zahl: 22 Proben)

Zusammenhang zwischen dem Umhal-
lungsgrad des Granodiorits und Asphalten-
gehalt der nicht gealterten Bitumen (6h: r =
0,891; 24h: r = 0,637); (Fallzahl: 11 Pro-
ben)

Zusammenhang zwischen dem Alterungs-
index Al des Umhdillungsgrads des Kalk-
steins und dem Verhaltnis von Aromaten-
und Asphaltengehalt I5/ps (6h: r = 0,593;
24h:r = 0,857); (Fallzahl: 11 Proben)

Grundlegende Idee des synthetischen Bin-
demitteldesigns

Gegentberstellung des gemessenen und
des mittels Linearkombination EPgara be-
rechneten Erweichungspunkts (r = 0,937);
(Fallzahl: 33 Proben)

Gegenuberstellung des gemessenen und
des mittels Linearkombinationen aus Tabel-
le 29 berechneten Logarithmus des kom-
plexen Schermoduls |G*| auf den Tempera-
turstufen 20 °C (r=0,846), 40 °C (r=0,839),
60 °C (r=0,873)und 80 °C (r = 0,878); (Fall-
zahl: 33 Proben; Bitumen F: grau)

Bild 42

Bild 43

Bild 44

Bild 45

Bild 46

Bild 47

Bild 48

Bild 49

Gegenuberstellung des gemessenen und
des mittels Linearkombinationen aus
Tabelle 30 berechneten Phasenwinkels &
auf den Temperaturstufen 20 °C (r = 0,960),
40 °C (r = 0,979), 60 °C (r = 0,798) und
80 °C (r=0,751); (Fallzahl: 33 Bitumenpro-
ben; Bitumen F: grau)

Gegenuberstellung des tatsachlichen und
des mittels Linearkombination Al EPSARA
berechneten Alterungsindexes des Erwei-
chungspunkts (r = 0,990); (Fallzahl: 11 Pro-
ben; Bitumen F: grau)

Gegenuberstellung des tatsachlichen und
des mittels Linearkombinationen aus Ta-
belle 35 berechneten Alterungsindexes
des Logarithmus des komplexen Schermo-
duls |G*| auf den Temperaturstufen 10 °C
(r = 0,998), 20 °C (r = 0,976), 40 °C
(r=10,779), 60 °C (r = 0,829) und 80 °C
(r = 0,929); (Fallzahl: 11 Bitumenproben;
Bitumen F: grau)

Gegenuberstellung des tatsachlichen und
des mittels Linearkombinationen aus Ta-
belle 37 berechneten Alterungsindexes
des Phasenwinkels & auf den Temperatur-
stufen 10 °C (r = 0,796), 20 °C (r = 0,891),
40 °C (r = 0,983), 60 °C (r = 0,996) und
80 °C (r = 0,986); (Fallzahl: 11 Bitumenpro-
ben; Bitumen F: grau)

Gegenuberstellung des tatsachlichen und
des mittels Linearkombinationen aus Ta-
belle 38 berechneten Umhillungsgrads
UG des Rolling Bottle Tests nach (a) 6 h (r
= 0,857) und nach (b) 24 h (r = 0,895) Be-
lastungszeit; (Fallzahl: 88 Probenkombina-
tionen)

Gegenuberstellung des tatsachlichen und
des mittels Linearkombinationen aus Ta-
belle 39 berechneten Umhdillungsgrads
UG des Rolling Bottle Tests nach (a) 6 h
(r = 0,900) und nach (b) 24 h (r = 0,923)
Belastungszeit; (Fallzahl: 88 Probenkom-
binationen)

Gegenlberstellung des gemessenen und
des mittels Linearkombinationen aus Tabel-
le 44 berechneten Logarithmus des kom-
plexen Schermoduls |G*| auf den Tempera-
turstufen 0 °C, 10 °C und 20 °C; (Fallzahl:
31 bis 33 Bitumenproben; Bitumen F: grau)

Gegenuberstellung des gemessenen und
des mittels Linearkombinationen aus Ta-
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Bild 50

Bild 51

Bild 52

belle 45 berechneten Phasenwinkels & auf
den Temperaturstufen 0 °C, 10 °C und 20 °C;
(Fallzahl: 33 Proben; Bitumen F: grau)

Chemische Kennwerte zur Beschreibung
der im Rahmen dieses Projekts betrachte-
ten rheologischen Bitumenkennwerte in
Abhangigkeit von der Temperatur

Ableitung des Bindemitteldesigns auf der
Grundlage der umgekehrten Linearkombi-
nationen

Uberblick der mittels der SARA-Fraktionen
beeinflussbaren Parameter des Bitumens

Tabellen

Tabelle 1

Tabelle 2

Tabelle 3

Tabelle 4

Tabelle 5

Tabelle 6

Tabelle 7

Tabelle 8

Tabelle 9

Massenanteile der
des Bitumens

Hauptbestandteile

Ubersicht (ber bisher bekannte Zusam-
menhange zwischen Chemie und Rheo-
logie des Bitumens nach STANGL [18]
mit Angabe des Pearson-Korrelationsko-
effizienten (Fallzahl: 12 Proben)

Ubersicht der Bitumenauswahl
Rohdichte der Gesteinskérnungen

Ubersicht der durchgefilhrten Untersu-
chungsmethoden (x — Untersuchungen
an allen Proben der jeweiligen Alterungs-
stufe; x50/70 — Untersuchungen an den
Bitumen der Sorte 50/70 der jeweiligen
Alterungsstufe)

Kennwerte der DSR-Messungen

Korrelationskoeffizienten nach Pearson
zwischen dem Steigungsverhalten der
Isochronen und verschiedenen chemi-
schen Kennwerten (Fallzahl: 29 bis 33
Proben)

Korrelationskoeffizienten14 nach Pear-
son zwischen dem Phasenwinkel & bei
unterschiedlichen Temperaturen und der
Temperatur bei & = 45° und verschiede-
nen chemischen Kennwerten (Fallzahl:
29 bis 33 Proben)

Korrelationskoeffizienten nach Pearson
zwischen dem Phasenwinkel am Brech-

Tabelle 10

Tabelle 11

Tabelle 12

Tabelle 13

Tabelle 14

Tabelle 15

Tabelle 16

Tabelle 17

Tabelle 18

punkt und verschiedenen chemischen
Kennwerten (Fallzahl: 8 bis 11 Proben)

Korrelationskoeffizienten nach Pearson
zwischen dem Steigungsverhalten der
Isothermen und verschiedenen chemi-
schen Kennwerten (Fallzahl: 29 bis 33
Proben)

Korrelationskoeffizienten nach Pearson
zwischen der Steigung msg_gg -c im Black-
diagramm des komplexen Schermoduls
|G*| und verschiedenen chemischen
Kennwerten (Fallzahl: 33 Proben)

Zusammenfassung der Erkenntnisse

Korrelationskoeffizienten nach Pearson
zwischen dem Alterungsindex Al der
Temperatur bei einer Steifigkeit von S =
300 MPa und den zahlenmittleren Mol-
massenmittelwerten M,, der Maltenfrak-
tionen im nicht gealterten Zustand (Fall-
zahl: 8 bis 11 Proben)

Korrelationskoeffizienten nach Pearson
zwischen dem Alterungsindex Al des
m-Wertes bei einer Steifigkeit von S =
300 MPa und dem Gehalt an Diaromaten
im nicht gealterten Zustand (Fallzahl: 8
bis 11 Proben)

Korrelationskoeffizienten nach Pearson
zwischen dem Verhaltnis der Fraktions-
gehalte I as im nicht gealterten Bitumen
und dem Alterungsindex Al des Spei-
chermoduls log G* auf unterschiedlichen
Temperaturstufen (Fallzahl: 11 Proben)

Korrelationskoeffizienten nach Pearson
zwischen Al des Phasenwinkels & auf
unterschiedlichen Temperaturstufen und
verschiedenen chemischen Kennwerten
(Fallzahl: 11 Proben)

Korrelationskoeffizienten nach Pearson
zwischen dem GPC-Wert Mp der geséat-
tigten KW sowie der Gesamtaromaten
im nicht gealterten Zustand und dem Al-
terungsindex des Phasenwinkels & auf
unterschiedlichen Frequenzstufen (Fall-
zahl: 11 Proben)

Korrelationskoeffizienten nach Pearson
zwischen dem Alterungsindex der Stei-
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Tabelle 19

Tabelle 20

Tabelle 21

Tabelle 22

Tabelle 23

Tabelle 24

Tabelle 25

Tabelle 26

Tabelle 27

gung m des Blackdiagramms zwischen
75 °C und 85 °C und verschiedenen che-
mischen Kennwerten (Fallzahl: 11 Pro-
ben)

Korrelationskoeffizienten nach Pearson
zwischen dem vertikalen Ageing Shift
Ratio (ASR) der Masterkurve der Isother-
men (Differenz) sowie der Masterkurven
der Isochronen und verschiedenen che-
mischen Kennwerten (Fallzahl: 9 bis 11
Proben)

Uberblick Uber chemische Kennwerte
mit Aussagekraft tber rheologisches Al-
terungsverhalten

Korrelationskoeffizienten nach Pearson
zwischen Umhillungsgrad UG des Kalk-
steins und verschiedenen chemischen
Kennwerten (Fallzahl: 22 Proben)

Korrelationskoeffizienten nach Pearson
zwischen Umhtillungsgrad des Quarzits,
des Diabas sowie des Kalksteins und
verschiedenen chemischen Kennwerten
der nicht gealterten Bitumen (Fallzahl: 11
Proben)

Korrelationskoeffizienten nach Pearson
zwischen dem Alterungsindex Al des
Umhdllungsgrads der vier Gesteine und
dem Gehalt an Nickel Ni des Bitumens
(Fallzahl: 11 Proben)

Uberblick Uber Einflisse der Gesteins-
und Bitumeneigenschaften auf das Haft-
vermogen

Parameter der Linearkombinationen zur
Beschreibung des Erweichungspunkts
Ring und Kugel (Fallanzahl: 33 Bitumen-
proben)

Parameter der Linearkombinationen un-
ter Beruicksichtigung der vier SARA-Frak-
tionen zur Beschreibung der Nadelpene-
tration PEN, des Penetrationsindexes PI
und des Brechpunkts nach Fraal} (Fall-
anzahl: 11 bzw. 33 Bitumenproben)

Parameter der Linearkombinationen unter
Berucksichtigung der vier SARA-Fraktio-
nen zur Beschreibung ausgewahlter Kenn-
werte der Kraftduktilitt sowie der Forman-

Tabelle 28

Tabelle 29

Tabelle 30

Tabelle 31

Tabelle 32

Tabelle 33

Tabelle 34

derungsarbeit (Fallanzahl: 14 bis 25 Bitu-
menproben;  Priftemperaturen:  20/30,
30/45: 25 °C; 50/70: 13 °C; 70/100: 7 °C)

Parameter der Linearkombinationen un-
ter Berlcksichtigung der vier SARA-Frak-
tionen zur Beschreibung ausgewahlter
Kennwerte der BBR-Untersuchung (Fall-
anzahl: 33 Bitumenproben)

Parameter der Linearkombinationen un-
ter Berticksichtigung der vier SARA-Frak-
tionen zur Beschreibung des Logarithmus
des komplexen Schermoduls |G*| auf den
Temperaturstufen 20 °C, 40 °C, 60 °C und
80 °C (Fallanzahl: 33 Bitumenproben)

Parameter der Linearkombinationen un-
ter Berlcksichtigung der vier SARA-Frak-
tionen zur Beschreibung des Phasen-
winkels & auf den Temperaturstufen 20
°C, 40 °C, 60 °C und 80 °C (Fallanzanhl:
33 Bitumenproben)

Parameter der Linearkombinationen un-
ter Berucksichtigung der vier SARA-Frak-
tionen zur Beschreibung des Alterungs-
indexes der Penetration Al PEN und des
Penetrationsindexes Al Pl (Fallanzahl:
11 Bitumenproben)

Parameter der Linearkombinationen un-
ter Berucksichtigung der vier SARA-Frak-
tionen zur Beschreibung der Alterungs-
indices ausgewahlter Kennwerte der
Kraftduktilitatsuntersuchung sowie der
Formanderungsarbeit (Fallanzahl: 11 Bi-
tumenproben; Priftemperaturen: 20/30,
30/45: 25 °C; 50/70: 13 °C; 70/100: 7 °C)

Parameter der Linearkombinationen un-
ter Berucksichtigung der vier SARA-Frak-
tionen zur Beschreibung der Alterungs-
indices ausgewahlter Kennwerte der
Kraftrickstellversuche (Fallanzahl: 11 Bi-
tumenproben; Priftemperaturen: 20/30,
30/45: 25 °C; 50/70: 13 °C; 70/100: 7 °C)

Parameter der Linearkombinationen un-
ter Berucksichtigung der vier SARA-Frak-
tionen zur Beschreibung des Alterungs-
indexes ausgewahlter Kennwerte der
BBR-Untersuchung (Fallanzahl: 11 Bitu-
menproben)
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Tabelle 35

Tabelle 36

Tabelle 37

Tabelle 38

Tabelle 39

Tabelle 40

Tabelle 41

Tabelle 42

Parameter der Linearkombinationen un-
ter Beruicksichtigung der vier SARA-Frak-
tionen zur Beschreibung des Alterungs-
indexes des Logarithmus des komplexen
Schermoduls |G*| auf den Temperatur-
stufen 10 °C, 20 °C, 40 °C, 60 °C und
80 °C (Fallzahl: 11 Bitumenproben)

Parameter der Linearkombinationen un-
ter Beruicksichtigung der vier SARA-Frak-
tionen zur Beschreibung des Alterungs-
indexes des Logarithmus des Speicher-
moduls G', des Verlustmoduls G* und
der komplexen Viskositat |n*| auf einer
Temperaturstufe von 50 °C (Fallzahl: 11
Bitumenproben)

Parameter der Linearkombinationen un-
ter Berlicksichtigung der vier SARA-Frak-
tionen zur Beschreibung des Alterungsin-
dexes des Phasenwinkels & auf den Tem-
peraturstufen 10 °C, 20 °C, 40 °C, 60 °C
und 80 °C (Fallzahl: 11 Bitumenproben)

Parameter der Linearkombinationen un-
ter Berucksichtigung der vier SARA-Frak-
tionen und einiger Gesteinskennwerte
zur Beschreibung des Umhiullungsgrads
des Rolling Bottle Test nach 6 h und nach
24 h Belastungszeit (Fallzahl: 88 Pro-
benkombinationen)

Parameter der Linearkombinationen un-
ter Berucksichtigung der vier SARA-Frak-
tionen, zusatzlicher Bitumenkennwerte
und einiger Gesteinskennwerte zur Be-
schreibung des Umhullungsgrads des
Rolling Bottle Test nach 6 h und nach 24 h
Belastungszeit (Fallzahl: 88 Probenkom-
binationen)

Uberblick der Anpassungsglite relevan-
ter Linearkombinationen auf Basis der 4
SARA-Fraktionen

Beta-Koeffizienten der Linearkombinati-
onen zur Beschreibung der rheologi-
schen Kennwerte unter Berlcksichti-
gung der vier SARA-Fraktionen

Beta-Koeffizienten der Linearkombinati-
onen zur Beschreibung des Alterungs-
verhaltens unter BerUcksichtigung der
vier SARA-Fraktionen

Tabelle 43

Tabelle 44

Tabelle 45

Tabelle 46

Tabelle 47

Tabelle 48

Tabelle 49

Beta-Koeffizienten der Linearkombinati-
onen zur Beschreibung des Haftverhal-
tens unter Bericksichtigung der ver-
schiedener Bitumen- und Gesteinskenn-
werte

Parameter der Linearkombinationen
unter Berlcksichtigung verschiedener
chemischer Kennwerte zur Beschrei-
bung des Logarithmus des komplexen
Schermoduls |G*| auf den Temperatur-
stufen 0 °C, 10 °C und 20 °C (Fallanzahl:
31 bis 33 Bitumenproben)

Parameter der Linearkombinationen un-
ter Berucksichtigung verschiedener che-
mischer Kennwerte zur Beschreibung
des Phasenwinkels & auf den Tempera-
turstufen 0 °C, 10 °C und 20 °C (Fallan-
zahl: 31 bis 33 Bitumenproben)

Parameter der Linearkombinationen
unter Berucksichtigung verschiedener
chemischen Kennwerte zur Beschrei-
bung ausgewahlter Kennwerte der
BBR-Untersuchung (Fallanzahl: 32 bis
33 Bitumenproben)

Uberblick der Anpassungsgiite der Line-
arkombinationen fir tiefere und tiefe
Temperaturen

Beta-Koeffizienten der weiterflihrenden
Linearkombinationen zur Beschreibung
der rheologischen Kennwerte im Bereich
tieferer und tiefer Temperaturen

Beispielhafte, theoretische Modifizierung
des Bitumens 50/70 D im nicht gealterten
Zustand
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Schriftenreihe

Berichte der Bundesanstalt
flr StraBenwesen

Unterreihe ,,StraBenbau*

2012

S 75: Abschéatzung der Risiken von Hang- und Béschungsrut-
schungen durch die Zunahme von Extremwetterereignissen
Krauter, Kumerics, Feuerbach, Lauterbach € 15,50

S 76: 42. Erfahrungsaustausch Uber Erdarbeiten im StraBenbau

Maerschalk, Ueckermann, Heller € 18,50
S 77: Netzplanung — Netzbildung — Netzbereinigung
Durner € 16,50

S 78: Untersuchung des Einflusses der Grobtextur auf Messer-
gebnisse mit dem SKM-Verfahren

Burckert, Gauterin, Unrau € 16,50
S 79: Gussasphalt ohne Abstreuung
Ripke € 9,00

S 80: Entwicklung einer neuen Versuchstechnik zur Bestimmung
der Grenze zwischen halbfestem und festem Boden

Vogt, Birle, Heyer, Etz €17,50

S 81: Das straBenrechtliche Nutzungsregime im Umbruch -
Aktuelle Fragen des Planungsrechts

Durner € 15,00

2014

S 82: Qualitatskontrolle PWS — Wehner/Schulze Quality Control
Teil 1: Auswertung der Kenndaten der PWS Priifung

Teil 2: Auswertung von Vergleichsuntersuchungen zur Prifung der
Poliereinheit mittels Schleifpapier

Jansen

Dieser Bericht liegt nur in digitaler Form vor und kann unter
http://bast.opus.hbz-nrw.de/ heruntergeladen werden.

S 83: Die Stellung der Gemeinden im StraBenrecht — aktuelle Pro-
bleme des Umweltrechts — Referate eines Forschungsseminars des
Arbeitskreises ,StraBenrecht* am 23./24. September 2013 in Bonn

Durner € 17,00
S 84: Anforderungen an die Erhaltung von Radwegen
Maerschalk, Oertelt € 19,00

S 85: Kornformbeurteilung mit dem optischen Partikelmessgerat
Camsizer®

Kunz

Dieser Bericht liegt nur in digitaler Form vor und kann unter
http://bast.opus.hbz-nrw.de/ heruntergeladen werden.

2015

S 86: Einfluss des Asphaltgranulates auf die bemessungs- und
ermudungsrelevanten Materialeigenschaften einer zwangsge-
mischten, kaltgebundenen und bitumendominanten Tragschicht
Radenberg, Miljkovi¢, Schéfer

Dieser Bericht liegt nur in digitaler Form vor und kann unter
http://bast.opus.hbz-nrw.de/ heruntergeladen werden

S 87: Untersuchungen zur Ermittlung von Prazisionswerten fur
zwei AKR-Schnelltests Durchfiihrung und Auswertung

Muiller, Seidel, B6hm

Dieser Bericht liegt nur in digitaler Form vor und kann unter http://
bast.opus.hbz-nrw.de/ heruntergeladen werden.

S 88: Verwendung von AKR-geschadigtem Betonaufbruch fiir hy-
draulisch gebundene Tragschichten

Hlnger, Borner

Dieser Bericht liegt nur in digitaler Form vor und kann unter http://
bast.opus.hbz-nrw.de/ heruntergeladen werden.

S 89: Ermittlung von reprasentativen Substanzwerten in homo-
genen Abschnitten

Villaret, Frohbése, Jahnig, Karcher, Niessen, Buch, Zander

Dieser Bericht liegt nur in digitaler Form vor und kann unter
http://bast.opus.hbz-nrw.de/ heruntergeladen werden.

S 90: AKR-Untersuchungen fiir Fahrbahndecken aus Beton mit
Waschbetonoberflache

Mdller, Seidel, B6hm, Stark, Ludwig, Seyfarth

Dieser Bericht liegt nur in digitaler Form vor und kann unter http://
bast.opus.hbz-nrw.de/ heruntergeladen werden.
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