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Resume

Approche Multi-échelles des emissions d’un procédé d’élaboration des enrobés a chaud

L’objet principal de la thése a consisté a élaborer une méthodologie d’analyse multi-échelles
du procédé d’enrobage. Une premicre échelle, celle de I’enrobage en centrale a d’abord été
considérée afin d’analyser la production d’enrobé selon une méthodologie appropriée et
d’obtenir des plages d’émissions en relation avec la consommation. Il a aussi ét¢ mené une
¢tude a 1’échelle du laboratoire, pour évaluer le procédé de malaxage, en caractérisant les
émissions et le vieillissement de 1'enrobé. Les concentrations de Oz, CO2, CO, SOz, COT, CH4
et HAP ont été mesurées sur deux centrales. En laboratoire, des mesures de COT et de HAP
ont permis de caractériser les émissions issues de I’enrobé en utilisant un malaxeur. Deux
indicateurs ont été proposés: I’un li¢ a la combustion en centrale, pour repérer des conditions
de fabrications stabilisées, et 1’autre 1i¢ au potentiel d’émission des matériaux en laboratoire,
pour permettre les comparaisons des €missions pour des températures, bitumes et formules
différentes.

Mots clés : Centrale d’enrobage TSE, Emissions gazeuses, COT, HAP et vieillissement



Abstract

Multi-scales approach of emissions by a Drum Mixer Hot Mix Asphalt Plant

The main objective of the thesis finally consisted in working out a methodology of multi-
scales analysis of HMA process. A first scale, that of processing asphalt in a HMA Plant, was
initially considered in order to analyze the production of bituminous mix according to a
suitable methodology and to obtain a range of emissions in relation to consumption. Besides,
it was also carried out a study at the laboratory scale in order to evaluate the process of
bituminous mix, by characterizing the emissions and the aging of the bituminous mix
produced. The concentrations of Oz, CO,, CO, SO,, TOC, CH4 and PAH were measured on
the two HMA Plants. In laboratory tests, specific measurements of TOC and PAH made it
possible to characterize the emissions resulting from the bituminous mix by using a thermo-
mixer. Two indicators were proposed: one related to the quality of combustion in HMA Plants
in order to find stabilized conditions of production, and the other related to the potential of
materials emission in laboratory in order to allow emissions comparisons for temperatures,
types of binders and different formula.

Key words : Drum Mixer, Hot Mix Asphalt Plant, Gas Emissions, TOC, PAH and ageing



INTRODUCTION GENERALE

1

2

PROBLEMATIQUE INDUSTRIELLE ET CONTEXTE DU TRAVAIL ......cceneneruennen

OBJECTIFS ET DEROULEMENT DU TRAVAIL
CHAPITRE 1 - PROBLEMATIQUE DES EMISSIONS LIEES A

D’ENROBES A CHAUD EN CENTRALE
INTRODUCTION
1 ENROBES BITUMINEUX : COMPOSITION, PROPRIETES ET USAGES......................
1.1 GRANULATS ET AGREGATS.....c.cotiiiiiiiiiiiiiiiiiite ettt
L2 BITUMES ..ottt
1.2.1  Composition des DItUMES ................cc.occueiieiieiieiieieeeie ettt
1.2.2 COMPOTECIMCNL ...ttt ettt ettt e et e s bt e snteesnteeenseeenees
1.2.3  Classes de Ditumes et PrOPFICIES .............coeueieeiieiiiee ettt
1.2.4  Vieillissement des DITUMES .............ccccoccuaiiiiiiieiieee ettt
1.3 MELANGES BITUMINEUX .....uuttiiieiiieiiitiieeeeeeeeieitteeeeeeeeseetsseesaeeeaessssssseeesaeassssssseessesssssssseeasenanes
1.3.1 COMPOSTHION ...ttt ettt ettt et e s
1.3.2  Propriétés mécaniques des matériaux bitumineux .................cceceeveeeeeevceioeiceieneeee
2 CENTRALES D’ENROBAGE : LES DIFFERENTS PROCEDES
2.1 ELEMENTS DESCRIPTIFS DES SITES DE PRODUCTION .......cccueiiiiiiiiniiniieiieiienieieiesieenesneeneeneennes
2.2 PRODUCTION JOURNALIERE........ccccttiiiitieeeiireeeesireeeesreesessrseeesssseeeessseeesassseeeasseesansseeeasnssesennens
2.3 PROCEDES D’ENROBAGE : PRINCIPES ET MATERIELS ......ccceeciiiiiiiiniiniiiiieiieieieie e eneeneenees
2.3.1 Centrale d’enrobage diSCORTINUE. ...............cccoevveeeiiiiiieeiie e
2.3.2  La centrale d’enrobage continue équicourant ou CO-COUFrANL............cc.ccvveeveeriurenneennne.
2.3.3  La centrale d’enrobage continue @ CONtre COUFANL.............cc.oevueercuveeceesiieeeieeseeeeaeennnes
2.4  FONCTIONNEMENT D’UN TSE ...t s
2.4.1  Parameétres de fORCHIONNEMENL................c..cccocieiuiiieiieiiese ettt
2.4.2  Réglages et écOUlement d Qi ...............ccoccueiiiiiiiiiiieiieee et
2.5 COMBUSTION ET COMBUSTIBLES.........ceitiitiiietieieetesresieesiee st eaeeneeaeeeneesteesse e e eenesanesanesaeenaee
2.5.1  Généralités Sur la COMBUSTION ...............c.cccoeiuieiiiiiiiiieee e
2.5.2  Geénéralités sur les COMDUSHIDIES...............ccocccoeiiiiiiiiiiiiieee e
2.5.3  Cas particulier du @Az RATUTEL ..............c..occueeiiiiiiieeieee ettt
2.5.4  Cas particulier du fuel IoUrd.................cccccveiiiieiiiiiiieeieeieeeee et
3 EMISSIONS A L’ATMOSPHERE
3.1 CARACTERISATION DES PRINCIPAUX POLLUANTS ETUDIES........cccetruirririenreneienienieereseeeneeneennes
B0 L] LOXYGEMO. ..ottt ettt b et eetteetaeetae s
3.1.2  Le monoxyde de CArbDONe...............cccccooouiiiiiiiiiiiieieeee et
3.1.3  Le dioxyde de CArbOMe ...............c.cccoooueiiiiiiieeeee et
314 LS OXPACS A AZOLE ...t
3.1.5  Les Composés Organiques VOIQLILS ............c.ccocociieieoininiiniiiiiiiiiieenese sttt
3.1.6  Les Hydrocarbures Aromatiques Polycycliques .................cccccoooiivinoieniianciaiiaieaiencns

15

LA PRODUCTION

17
18
18
18
19
19
20
20
21
24
24
25
26
26
29
30
30
31
33
34
34
36
38
38
40
41
43
44
44
44
45
45
45
45
46



3.2 POLLUANTS ATMOSPHERIQUES EMIS PAR LES BITUMES ET LES ENROBES........uuuvuvuruverererereeenennns 47

3.2.1  Caracteérisation d’émissions de résidus PEtroliers.................ccovouuvemveeviiasiiaceeieeeiennens 47
3.2.2  Mesures en laboratoire d’émissions de Ditume...................cccccoeveeveenieenieniieieeienieneens 48
3.2.3  Polluants atmosphériques émis par les enrobés bitumineux...................cc.ccooeeevveecvennnnn. 52
3.3 POLLUANTS ATMOSPHERIQUES EMIS PAR LA COMBUSTION ........cccoeviuurrieeeeeeeiinrreeeeeeeeeeinvnneenenes 56
3.4 POLLUANTS ATMOSPHERIQUES EMIS PAR LES CENTRALES D’ENROBAGE .......ccccvvvveeeeeeennrnnenn... 60
3.4.1  Sources d’émission canalisées et obtention de données de Sites............c...ccoevvvevvunann... 60
3.4.2  Facteurs d’émission et qualité des dONNEes ..................occceceioiiciiiieniiiniiiii e 61
3.4.3  Incidence des réglages Sur 1es EMISSIONS .............ccocueueeiieoieieiieeieee et 63

3.5 REGLEMENTATION DANS DIFFERENTS PAYS DU MONDE RELATIVE AUX CENTRALES D’ENROBAGE

ET AUX SOURCES DE POLLUANTS . ..ottt ettt e ettt et et et e e ettt s e a e b et s e etnsanetaseneanenasanss 65
3.5.1  Réglementation frangaise et CUFOPEENNE ................c..ccveeueeceeecreeeeeienieeeseaeeeseesenseenseens 65

3.5.2  Réglementation aux E1ats URNS ...............cocooovoeeeoeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeen 70

3.5.3  Réglementation u BrESil..............ccccccoovviiiiiiiiciiiiieiieeiieeie e 71

3.5.4  AUtres aSpPecCts FEZIEMENIES ............coeecueiiiiieeieieie ettt n 72

4 CONCLUSIONS DU CHAPITRE 1 73
CHAPITRE 2 - METHODOLOGIE D’ETUDE DES EMISSIONS DU PROCEDE
D’ENROBAGE A DIFFERENTES ECHELLES 75
INTRODUCTION 76

1 PRESENTATION DES ETAPES DU TRAVAIL DE THESE 76

1.1  POSITIONNEMENT DU TRAVAIL .....ccccttiiiieeeeeicitiieieeeeeeeeiitaeeeeeeeeeeaareeeeeeeaeesssseseeessesnssseseaeeeennes 76

1.1.1  Présentation des TSE étudiés dans leur contexte industriel.................cccccoecenvenennc.nn. 76

1.1.2  Production annuelle type du TSE fixe en conditions usuelles................cccccoeevvvenerenn.ne. 78

1.1.3  Productions journalieres types des TSE fixe et mobile étudiés .................c..ccocuevvenn... 81

1.1.4  Bilan des campagnes antérieures du LCPC réalisées en conditions dédiées sur le TSE
fixe 82

1.2 DECOMPOSITION DU PROCEDE D’ENROBAGE ETUDIE EN ECHELLES SIGNIFICATIVES D’ETUDE... 85

1.2.1  Description du procédé dans SOn enVIrONNEMENL ...............cceeecveecuieesreeiieeieesiieeeee s 85
1.2.2  Objectifs du travail a chaque échelle d’étude...................coouovieiiieiiiiiiiiiiaieaieeeenn, 89

2 METHODOLOGIE D’ETUDE A CHAQUE ECHELLE 91
2.1  PRINCIPES DE MESURES DES EMISSIONS AUX DIFFERENTES ECHELLES.......cccccccveviieciinieneeneene 91
2.2 METHODOLOGIE D’ETUDE DES EMISSIONS LORS DE L’ENROBAGE EN CENTRALE..........cccocue... 91
2.2.1  Conditions de production étudiées et ODJECHIfS ...........cocuviriiioiiiiniiiininiiniiiieeieeee 91
2.2.2  Méthodologie de collecte de données centrale..................ccccovcviviiomncianiiaiiaiiaeaenn 92
2.2.3  Meéthodologie d’exploitation des FESUILALS ...............ccoueeeeeriieeceeeiieeieeeiie et 96
2.2.4  Etude d’un indicateur de la qualité de 1a cOMBUSLION. ...................co.coovveeeeeeereeen. 99
2.3 METHODOLOGIE D’ETUDE DES EMISSIONS LORS DU MALAXAGE EN LABORATOIRE ................. 100
2.3.1 Conditions d’élaboration étudiées et ODJECHIfS........c.oovueviieiviieiiieeiieeiieeee e 100
2.3.2  Meéthodologie de collecte de données laboratoire ..............ccccccuevvvevciiiiienciaiiiennnanns 101
2.3.3  Meéthodologie d’exploitation des FESUILALS ...............cccuevceeriueercieeiiieeieesieeeie e 102
2.3.4  Etude d’un indicateur du potentiel d’émission des matériaux....................cccocoeevn.... 107



2.4  RETOUR SUR L’ECHELLE DE DEPART ......couiiiiiiiiiiiiiiiiiiiieieieteie st
3 CONCLUSION DU CHAPITRE 2
CHAPITRE 3 - ETUDE DU PROCEDE TSE ET DE SES EMISSIONS
INTRODUCTION
1 PRESENTATION DES CAMPAGNES D’ESSAIS SUR SITE
1.1  ENROBES PRODUITS LORS DES CAMPAGNES DE MESURES ......ccocciiiiiiiiiiiiiiiieniinicneeneeceiieens
1.1.1  Conditions dédiées de fabrication sur la centrale TSE fixe au gaz naturel ..................
1.1.2  Conditions usuelles de fabrication sur les deux centrales ..............c.ccccccoevveeineenennne.
1.2 PRESENTATION DE L’INSTRUMENTATION ET DEROULEMENT DES CAMPAGNES D’ESSAL...........
1.2.]  MeESUFES FEALISEES ........c.eeeieie ettt
1.2.2  Centrale fixe au Az NATUFEL.............c.occoeviiiiiiieee et
1.2.3  Centrale mobile au fuel Iourd. ........................ccocoovvvimieiieiiiiiiiieieeeeeee e
2 ETUDE EN CONDITIONS DEDIEES
2.1 REGLAGE PRELIMINAIRE DE LA COMBUSTION (BRULEUR) .....uueertieeireeieeeireeineenereennreeneneennes
2.1.1  Conditions de réglage sur la centrale TSE fixe de BlOis..............c.ccccoovviveinviennannnnn.
2.1.2  Méthodologie de réglage ..................ccocovvvieiiiiiiiiiiiiiiei et
2.1.3  Résultats du réglage effeCtue ................ccoovveiiiiiiiiiiiiiiiiieeieeie e
2.1.4  Indicateur de combustion apres réglage................coccoociioiiviiioieiiiaiieiiieee e
2.2 PLAN D’EXPERIMENTATIONS EN CONDITIONS DEDIEES.......cccttiiiiiiiiiiiieeeeeeeeiiireeeeeeeeeenrnneeeens
2.2.1  Plan d’essais — modalités de fabrication .....................ccoccouveioieiiiaiiiiiiiieieeeee e,
2.2.2  Conformité du plan d’expeérience.................cccocouuiuivoiinciioiiiieiiesiee e
2.3 RESULTATS BRUTS ...uuiiiiiiieiieie et ettt et st siee st e st e s et et eteesae et e eneeanesanesaeesaeesaeenneennens
2.3.1  Caractéristiques du fIUX QUZOUX ............cc.ccoeiiueiiiiiiii et
2.3.2  Comparaison des valeurs moyennes de concentrations entre zones A et B..................
2.3.3  Concentrations de O, COz, SO, CO, NOy, COT et CHy......ccovevuvecriaiiciiieaeae,
2.3.4  Identification des HAP...............ccccoeveeieiiieieiiieeieecie ettt
2.3.5  Consommation de Az NATUTEL...............cc.ccceiiueeeiiieiiieeie et ee e
2.3.6  Discussions sur les fluctuations des EmiSSIONS ................ccccevvverveeieeceeienieeneenseeeeenns
2.4  TRAITEMENT DES DONNEES SELON LA METHODOLOGIE DEVELOPPEE.........cccccvvvieeeeeiinveneennn..
2.4.1  Synchronisation des acquisitions de dONNEES ..................cceceiieiieiieeiaieiieiieeee e,
2.4.2  Corrections pour une teneur en 0xXygene de référence................ccouvuuvoravornvenveeneeannan.
2.4.3  Exploitation des dONREES ..................ccoccueiiiiuiiiiiiiiiiaee et
2.4.4  Indicateur de la COMBUSTION. .................c.occiiiuiiiiiiiiiee e
2.5 RESULTATS D’EMISSIONS APRES TRAITEMENT DE DONNEES......cc.cooiteriieiinienrenreneenieeneenenns
2.5.1 Concentrations de O,, CO;, SO,, CO, NO,, COT, CHy en période stabilisée...............
2.5.2  Détermination des plages d’émissions moyennes en périodes stabilisées ....................
2.5.3  Discussion sur les résultats dédiés TSE gaz naturel ...............ccccccovevevevivencveninencnnanns
3 ETUDE EN CONDITIONS USUELLES

3.1 REGLAGE DU BRULEUR..........

3.2 TSE MOBILE AU FUEL LOURD

108
111
112
112
112
112
113
114
114
116
118
120
120
120
121
122
124
125
125
126
127
127
128
131
136
138
139
140
140
140
141
142
144
144
149
154
156
156
156



32,1 Plan d’expérimentQlion..............ccccoueeueriniiiiiieiteteie ettt ettt 156

3.2.2  Résultats bruts d’émissions de Os, CO, NOy €t COT .......cccccouvcueveeoininiiiiieieeens 158

3.2.3  Analyse de fluctuations des meSuUres BrULEsS .................ccooceecveeieiieceaieiieeeeeeeee e, 162

3.2.4  Traitement de données selon la méthodologie développée .................cc.ccoeuevevenvann.n. 163

3.2.5  Détermination des plages d’émissions en conditions conformes de fabrication........... 163

3.2.6  Discussions sur les résultats en conditions usuelles du TSE au fuel............................. 167

3.3 TSE FIXE AU GAZ NATUREL......ocuiiiiiiiiiiiiiiiieiiitiee et s 172
3.3.1  Plan d’expérimentation.................ccouceiueiianiei ettt 172

3.3.2 Résultats bruts d’émissions de Oz, CO;, CO, NOy et COT.....ooovvveveeeeieiiiiii 173

3.3.3  Discussions sur les résultats en conditions usuelles du TSE au gaz ........................... 175

4 CONCLUSION DU CHAPITRE 3 176
CHAPITRE 4 - ETUDE DES ENROBES ET DU BITUME EN LABORATOIRE.................. 177
INTRODUCTION 178
1 ETUDE DE LA QUALITE DES ENROBES PRODUITS EN CENTRALE EN
CONDITIONS DEDIEES 179
I.1  BITUME UTILISE ..ottt ettt sttt ettt st sttt sa b s b 179
1.2 CONFORMITE DES ENROBES — CONTROLE DE COMPOSITION......c.coiiuiiiieiienieienienienieereeneeneennns 179

1.3 RESULTATS DES ESSAIS DE CARACTERISATION ......cetiiiieiiiuiitieeeeeeeeiirreeeeeeeeeeinnreeeeeeeeeeensrnnseneeas 180
131 ESSQIS PRYSIQUES. .....oeeeeeieee ettt ettt 180

1.3.2 ESSQIS CRIMIGUES .....c..ooeeeeee ettt 181

1.3.3  ESSQIS MECANIGUES ......c..ooeee ettt ettt eeee e eeeas 182

1.3.4  ESSaiS phySICO-CRIMIGUES............cooiieiieieiee e 184

1.4 BILAN SUR LA QUALITE DE L’ENROBE PRODUIT EN CENTRALE .......ccuuuuuuvurereereereerersrernnnssnnnnenns 185

2 ETUDE EXPERIMENTALE SUR LES EMISSIONS DUES AUX ENROBES ................. 186
2.1  OBIJECTIFS ET MISE EN (BUVRE DE L’ETUDE EXPERIMENTALE ......ccccccteuiiiieieieniiienieeneeeeeennens 186
2.2 APPAREILLAGE ....cutiiiiiiiieiieieitete ettt ettt st s ettt et s er et nens 186
2.2.1  Systeme de génération d’émissions des enrobés lors du malaxage ..................c.......... 186

2.2.2  Protocole de fabrication et prélevement Sazeux ..................ccocuevveeereeveeieseieeieeneeneenn, 187

2.3 MATERIAUX UTILISES......teiiiiiitiiiiitieiieit ettt sttt ettt et st st s ettt aesae st saeere et ennennens 189
2.3.1  Formules d’enrobés GtUAIEES .................c.ccouiuiiiiiiiiiiiiiieieeeet e 189

2.3.2  Type de DItumes GHUIES .............c.cccueiieeiaiieiiesie ettt 190

2.4  DEFINITION D’UN PLAN D’EXPERIENCE ......cccutiiiiiiiniieiieieeieeeeeieesie et e eanesne e saee e ene e ens 191
2.5 REPONSES ET INTERPRETATION DU PLAN D’EXPERIENCE.......ccccerctiniieiierenrenreneeneenaeeneennenns 193
2.5.1  Equations du MOdEle..................ccoccooviiiiiiiiiiiieieeee e 193

2.5.2  Résultats sur le vieillissement des enrobDes ...............cccooovvoeneieiiieiiiiiiiiiiieeee e, 196

2.5.3  Résultat sur les émissions de 1’enrobé .................ccocoviiioiiioiniiiniiaiiiiiieeeeeee 200

2.5.4  Visualisation des effets des fACIOUTS.................ccoccuveviiieiiieiiieeie e 204

2.6 ETUDE DE LA CINETIQUE D’EMISSION EN RELATION AVEC LE VIEILLISSEMENT DE L’ENROBE.. 208
2.6.1  Essais d’épuisement du MEIANGE.................c...cceevcueiiiiieeiieiiieeieesie e 208

2.6.2  Essais séquentiels de mesure des HAP ..............cccoovueeieenieiesieeiiiesie s 208



2.6.3  Cinétique de vieillissement en relation avec les émiSSIONS ..............c..ccoevevveeevcvennannnnn. 209

2.7  BILAN SUR LES EMISSIONS DES ENROBES.......ccocciiiiiiiiiiiiiiiieiieiiie sttt 210

3 ETUDE EXPERIMENTALE SUR LES EMISSIONS DU BITUME 211
3.1  UTILISATION D’UN BANC D’ESSAT EXISTANT ...c.ooiuiiiiiiiiiiiiiiiiieniieicsc ettt 211
301 APDAFCIIAZE. ... e 211

3.1.2  Résultats sur les émisSions dut DITUME ..................cc.cceevuiiieiiaiieeeeee e 212

3.1.3  Bilan sur le banc d’eSSAi @XISIANL.................ccc.eeeueeeiuieeiieeirieeiieeecreeereesreeeaeesree e 215

3.2 MISE AU POINT D’UN BANC D’ESSAI POUR LES FUMEES DU BITUME .......c.ceoueiueienierieeeeeeceieneans 215
321 APPAFEIIAZE. ... 215

3.2.2  Résultats sur les émisSions du DIitUMe ................cccocveeviiecrieiciieiieeiee e 217

3.3 BILAN SUR LES EMISSIONS DU BITUME .....ccutiititiiiiatiateetieneeeentestestesseeseeneensesessessesseeseeneensensens 218

4 SYNTHESE DES RESULTATS DES EMISSIONS DU BITUME, DES ENROBES ET DU
VIEILLISSEMENT EN LABORATOIRE 219
4.1  COMPARAISON PAR BANC D ESSAL ...c.ueiuiiuiiiiiiiiiiieiiieiteieeieiesteie st eve e sae e s ene s 219
4.2 COMPARAISON PAR DES CALCULS DE TENDANCES.......c.cecteiiiiiiieniiniiinieiieieieie s 220
4.3 RELATION VIEILLISSEMENT — EMISSIONS.......cccuiiiiiiitiniiiiieiieiieieie sttt saeene e 222

5 CONCLUSION DU CHAPITRE 4 223
DISCUSSION GENERALE ET CONCLUSIONS 225

1 SYNTHESE DES ESSAIS REALISES ET DES RESULTATS OBTENUS DANS LA
THESE 226

2 DISCUSSION SUR L’ETUDE MULTI-ECHELLE DU PROCESSUS D’ENROBAGE... 229

2.1 QUALITE DES MESURES .....ueutetiititeristeseseisesesessesestesessessesessessesessessesessessesessessesessensesessessessns 229
2.2 COMPARAISON DES MESURES D’EMISSION ET METHODOLOGIE D’ETUDE......ccccceevierniieeinennnen. 229
2.3 ROBUSTESSE DE L INDICATEUR ICO/CO2.......ooiiiiiiiieiieiieiee sttt 230
3 CONCLUSIONS 231
3.1  CONSIDERATIONS GENERALES .......cootertteiirienitenitenieenieenteeteeitesteenseeteensessnesieesieesseenueensesnnenne 231

3.2 COMPETENCES ACQUISES SUR LA CARACTERISATION DES PROCEDES D’ELABORATION DES
ENROBES 232

BIBLIOGRAPHIE 233
LEXIQUE 243
ANNEXES 248
1 ESSAIS DE CARACTERISATION DU BITUME 249
[.1  EXTRACTION DU LIANT ...eoiiiiiiiiinitenieetteteeteeinesieesatesseesneeseesenesseesseesseessessnesanesueesseenseenseenneens 249
1.2 ESSAIS CHIMIQUES .....uvvvuuutuueeseeesusesesssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssserarsrarera.....—.——... 251
1.2.1  Essai de Spectrometrie INfraroUge. ................ccceecueivieesieisieesie e eeie s 251

1.2.2  Essaide distillation Simulée....................cccoociiiiiriiiiiiiiiiiiieee et 253

1.2.3  Composition chimique du bitume au IATROSCAN .............cccovcveviiencieiiieeceeiiieeieenns 254

1.3 ESSAIS PHYSIQUES....ceiiiiiiiiiitieeeeeeeeieiitteeeeeeeeeesataeeseeseesesassseeeeessessaateesseessessssesseeeseennstanseeees 256
1.3.1  ESSQi de PENGITADILILE. ..........cc.oooeueeeiieiiieeie ettt e naae e 256

1.3.2  Essai de Température de Ramollissement Bille et Anneau (TBA) ..........ccccovevevvenunnn. 258

1.4 ESSAIS PHYSICO-CHIMIQUES ......uuuuuuuuuuusuuseseessssesesssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssnsrsaa.. 260



1.4.1  Essaide vieillissement accéléré (RTFOT) .........c.ccccooviriiiiiiiiioieiiiiniicseaeeee e 260

1.5 ESSAIS MECANIQUES ......ceitttuurieieeeeeeiiitteeeeeeeeeetistareeeeeeeseesarseeeeeeseesitssseeeeeeeessssreseeeeeensstrsreneees 261
1.5.1  Essai de module cCOMPIEXe ...............ccccoccveiiiiiiiiiiiiiiiieiiese e 261

2 TECHNOLOGIES DE BRULEURS ET COMBUSTION 265
2.1  GRANDEURS CARACTERISTIQUES DE LA COMBUSTION STECHIOMETRIQUE .........c.cvveeeeeeeennnnns 265
2.1.1  Grandeurs relatives au rapport Air/FUuel..................c.ccoocvmvuimiieniaiiaieeieeieseeeie e, 265

2.1.2  Grandeurs relatives QUX fUMEES ................ccccoeriuiriiiriii et 265

2.1.3  TYPES de COMBUSTION ... 266

2.1.4  Rendement de COMBUSTION. ...............cccoooiiiiiiiiiiiieee et 269

2.2 BRULEURS DES FOURS INDUSTRIELS.......cutiuiiiiiitiiiiitiieiiisteeee oo 269
2.2.1  Brileurs a flamme de prémelange .................cc.ccoocuiviiiiiiioiiiiiiieiiee e 270

2.2.2  Brileurs a flamme de diffUSiOn .............cc..ccoevueviieiiiiiiiieiiieeieeieeee e 270

2.2.3  Role de I'atmosphere et de la PreSSion ................cccceeieeeeeceeiiesieiieeieeeeeee e 271

3 PROTOCOLES DE MESURES D’EMISSIONS GAZEUSES EFFECTUEES................... 273
3.1 MESURES DE O, CO3, CO ET NOx AVEC L’ ANALYSEUR DE COMBUSTION ECOM .................. 273
3.1.1  Présentation de 1'appareillage..................c.cccoccviviiiiiaiiiaiiaiieiieeeeie e 273

3,12 ECRANIIIONAGZE ...t 274

3.1.3  Calcul de la masse de pOIUANLS...............ccooceiviiiiiiiiiaee e 274

3.1.4  Exemples de calculs de corrections sur les émissions de données brutes..................... 275

3.2 MESURES DE COT, COVNM ET CH4 AVEC L’ANALYSEUR DE COMPOSES ORGANIQUES N.I.R.A.
(FID) 276

3.2.1  Présentation de 1'appareillage..................ccccooocuiviiiiiiiiiieiieiieeee e 276

3.2.2  PFIRCIPE @ MESUTES ...ttt ettt 276

3.2.3  ECHANTIIIONNAZE ...ttt eeaee s 279

3.2.4  Calcul de la masse de POIIUGNES...............cccccveiiuiieiieaiieiiie e 280

3.2.5  Exemple de calculs de corrections sur les émissions de données brutes ...................... 280

3.3 MESURES DES HAP PAR PRELEVEMENT ......ccooiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiieccc s 281
3.3.1  Echantillonnage et analyse en centrale d’enrobage...............c.ccccccocvvciivvceeieeannnnnne. 281

3.3.2  Echantillonnage et analyse en laboratoire .................cccceeeveeveeeiieeiieiiieeiieeiie e 282

3.3.3  Méthodologie développée pour l’extraction et analyse des filtres et des résines.......... 283

4 RESULTATS BRUTS DE MESURES SUR SITES INDUSTRIELS 286
5 METHODE DE FABRICATION DES ENROBES BITUMINEUX AVEC ANALYSE DES
EMISSIONS ENGENDREES 288
6 PLAN D’EXPERIENCE : CALCULS DES EFFETS 289
7 PREVISIONS DU MODELE MATHEMATIQUE UTILISE EN LABORATOIRE ......... 291

12



INTRODUCTION GENERALE

1 Problématique industrielle et contexte du travail

e Les besoins

La construction d’une chaussée répond principalement aux besoins de la circulation,
tout en assurant la sécurité et le confort des usagers. Une chaussée se présente sous forme
d’un empilement de couches, qui ont chacune une composition bien définie en fonction de
leur role dans la structure de la chaussée. Sur une coupe type de chaussée neuve, on distingue
trois niveaux de couches principales : la plate-forme support de chaussée constituée d’un sol
support, surmontée généralement d’une couche de forme en matériaux granulaires, sableux ou
limoneux, traités ou non-traités aux liants hydrauliques, les couches d’assises (fondation et
base) et les couches de surface (liaison et roulement). Le domaine d’emploi des enrobés est
réparti entre les couches de fondation des chaussées, couches de base, couches de liaison,
couches de roulement et reprofilage.

e Les matériels

La plupart des ouvrages routiers qu’ils soient localisés dans les régions urbaines ou
dans les régions rurales, utilisent de 1’enrobé bitumineux tant pour la construction que pour
I’entretien des routes. Les couches de chaussées de surface ou d’assise constituées d’enrobé
bitumineux, sont le plus souvent fabriquées en centrale d’enrobage a chaud. Cette
prédominance de I’enrobé bitumineux est reflétée par la quantité de centrales d’enrobage en
opération. En France, on estime le parc a environ 508 centrales d’enrobages, dont 100 mobiles
[USIRF, 2001]. En Europe elles sont environ estimées a 4000 pour 4500 aux Etats-Unis. Si
les controles de fabrication sont couramment pratiqués pour juger de la composition et des
performances mécaniques de I’enrobé, les émissions a I’atmosphére engendrées lors de la
fabrication sont encore peu étudiées et amenent des interrogations dans un contexte
réglementaire de plus en plus encadré.

Plusieurs technologies de centrales d’enrobage sont disponibles sur le marché francais
comme international. A titre indicatif, un panorama de I’implantation [EPA, 2004] des
nouvelles usines de production aux Etats Unis en 2000 montre qu’en 1996, 64% des nouvelles
centrales mises en service ont été du type discontinu, contre seulement 34 % du type continu
TSE (équicourant et contre courant confondus). Cependant, en 2000 cette tendance a été
inversée puisqu’en 2000, 90% des nouvelles implantations étaient de type TSE. Les données
d’EPA [EPA, 2004] montrent ainsi une prédominance du type de centrale TSE. Cette
tendance peut étre expliquée par plusieurs raisons. D’abord, pour des questions économiques,
comme la recherche d’une centrale plus performante en termes d’entretien, pour sa taille, pour
sa simplicité d’utilisation. Mais aussi pour des questions de logistique car les TSE existent
aussi en versions mobiles (déplacables) ce qui les rend plus souples vis-a-vis des besoins de
productions pour les chantiers. De plus, dans un contexte d’utilisation de plus en plus
répandue d’agrégats d’enrobés (recyclage), les TSE permettent 1’utilisation d’un taux de
recyclés allant jusqu’a 50%. Enfin, selon de Sars [de Sars, 2006], les mutations actuelles de
I’industrie de 1’enrobage empruntent les directions suivantes :

- Une quasi-prédominance des TSE et peu de centrales d’enrobage continues ;

- L’apparition, dans le domaine des TSE, de systémes de séchage a contre courant dans
le cas des installations fixes ou mobiles ;

- L’apparition de postes hyper mobiles de faible capacité.
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e Laréglementation

Par rapport a la législation environnementale, les centrales d’enrobage en France sont
régies, au titre des installations classées, par I’arrété du 2 février 1998, relatif notamment aux
émissions de toute nature des installations classées pour la protection de 1'environnement
soumises a autorisation. Les articles 27 et 30 de cet arrété fixent les valeurs limites des
émissions a ’atmosphere des effluents gazeux pour les centrales d’enrobage. La législation
francaise impose des seuils de concentrations en polluants et de flux horaires a respecter. Son
application implique d’effectuer des mesures de concentrations volumiques et des calculs des
flux massiques a partir de ces concentrations ; elle est encadrée a 1’échelle des régions par des
arrétés Préfectoraux. Par rapport aux différentes législations internationales, la principale
différence entre la réglementation francaise et, par exemple, celle des Etats Unis et du Brésil
repose principalement sur une question conceptuelle. Chacune de ces réglementations
consideére respectivement la prise en compte d’une part du niveau d’émissions des sources
pour les Européens et de la qualité de ’air ambiant pour les Etats Unis et le Brésil. De plus,
aux Etats-Unis et au Brésil, les réglementations introduisent des échelles différentes pour
I’évaluation des émissions. A I’échelle du district industriel (standard primaire) les émissions
admises sont plus élevées que celles a I’échelle de la région (standard secondaire). Cette
différence dans la maniere d’aborder la réglementation est importante a préciser en amont de
ce travail de thése, car elle montre sa complexité. La figure 0 - 1 résume ces différences entre
les réglementations et les territoires.

. - Arrété Préfectoral (seuil maximum a respecter
rance 3 %ﬁ selon les flux horaires)
. Autorité administrative : DRIRE par département
. @L nr NLD . oo m:
wr " o‘" = ‘Er . .
. . w ERRORS g o/ 0T o Arrété Fédérale par ’OAQPS (seuil minimum a
Etats Unis - © | w | w L e S , o
o T g respecter dans I’ensemble du territoire)
o SO Autorité administrative : EPA par région

Arrété Fédérale par le CONAMA (seuil minimum a
respecter dans 1’ensemble du territoire)

Autorité administrative : Etats et Mairies (par délégation)

Arrétés par Etat (optionnel mais toujours plus rigoureux
que I’ Arrété Fédéral)

Brésil

[ Regiso Norte

[ Regido Nordeste

[ Regido Centro-Oeste
[ Regido Sudeste

B Regiso sul

Figure 0 -1 Principales différences entre les réglementations environnementales de la France,
des USA et du Brésil
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Ce travail de these s’appuie sur deux centrales de type TSE, matériels dont le constat
précédent montre qu’ils sont représentatifs de 1’activité industrielle dans le secteur routier, y
compris au plan international. Il a été financé par le CNPq (Brésil) et s’est déroulé au LCPC
en collaboration avec le CORIA.

Parmi les questions posées au Brésil avant le début de la thése, il s’agissait de savoir si
les conditions de combustion, relatives au brlleur, existant dans les centrales d’enrobage
avaient une influence sur la qualité de 1’enrobé fabriqué et si, en étudiant la qualité de
I’enrobé bitumineux fabriqué selon différentes conditions industrielles, il était possible de
mettre en relation émissions et vieillissement des enrobés. Ce travail de these a été abordé
dans cette perspective.

Ces questions ont ensuite ¢té ¢largies dans le cadre des collaborations entre le LCPC et
le CORIA, aprés le début de la theése. Dans le cadre de 1’opération de recherche 11M042
intitulée « approche globale de l'environnement dans le domaine routier », menée par le
LCPC dans sa programmation quadriennale (période 2004 — 2007). 1l était donc prévu de
quantifier les émissions engendrées par les centrales d’enrobage, notamment en s’appuyant
sur la Centrale du Parc Routier de Blois (DDE 41), avec laquelle des collaborations
pluriannuelles se déroulent depuis 2001 pour aborder cette problématique [Jullien et al, 2006].
Certains d’entre elles avec le Groupement Professionnel des Bitumes (GPB) et la société
ERMONT (Fayat Group) en 2004. D’autres, avec 1’entreprise Guintoli en 2005. Cette double
collaboration a permis de structurer la démarche sur deux types de centrales d’enrobage TSE,
en conditions industrielles. Cette opération vise notamment 1’¢tude fine des différents
procédés routiers et comprend plusieurs expérimentations en vraie grandeur réalisées sur le
site du Parc de Blois, dont la centrale d’enrobage permet depuis plus de 20 ans de conduire
des expérimentations a des fins de recherche.

2 Objectifs et déroulement du travail

Il s’agissait de caractériser et si possible dissocier les émissions produites en centrale
au cours de la combustion de celles produites par les divers matériaux enrobés fabriqués en
centrale, en précisant chaque contribution a I’ensemble. D’un autre coté, il s’agissait de doter
les formules d’enrobés courantes, d’une « valeur » environnementale en se plagant dans une
perspective plus globale d’évaluation du cycle de vie des matériaux routiers pour laquelle les
données environnementales « procédé » sont quasi inexistantes dans la littérature.

Pour aborder ces questions, 1’objet principal de la thése a consisté a élaborer une
méthodologie d’analyse multi-échelles du procédé d’enrobage au regard du phénomene de
combustion, du combustible utilis¢, de qualit¢ de 1’enrobé produit et des émissions
engendrées. Une premicre €chelle d’étude, celle de I’enrobage en centrale a d’abord été
considérée afin :

- D’analyser, in situ, dans différentes conditions industrielles a différents niveaux de
contrdle des fabrications, la production d’enrobé selon une méthodologie appropriée ;

- D’obtenir des plages d’émissions en relation avec la consommation, selon les liants
bitumineux utilisés et les formules utilisées en considérant différentes conditions de
production ;

- Exploiter les connaissances et données acquises dans le but de les intégrer en tant que
données de référence dans des approches environnementales du procédé TSE.
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Compte tenu de la complexité des phénomenes a 1’origine des émissions de centrale,
il a aussi été prévu des le début de la thése de mener en parall¢le une réflexion a une échelle
plus facilement maitrisable : celle du laboratoire. Ainsi il s’agissait :

- D’évaluer, en laboratoire, le procédé de malaxage de 1’enrobé, en caractérisant les
émissions et la qualité de I'enrobé produit ;

- Relier autant que possible les émissions caractérisées en centrale et en laboratoire, afin
de mettre en évidence séparément les polluants issus du bitume de ceux issus du
combustible de la centrale utilisé pour chauffer les matériaux ;

L’ampleur des essais a mettre en ceuvre d’une part et la complexité des phénomenes a
aborder d’autre part ont nécessité de mener effectivement les études sur sites industriels et en
laboratoire en parall¢le jusqu’a la fin de la thése. D’autre part le manque crucial de
publications scientifiques dans ce domaine a conduit a avancer tout au long de ce travail en
«aveugle ». Enfin, pour relier ce travail a des approches globales des pressions sur
I’environnement, un indicateur spécifique a été proposé a chaque échelle principale d’étude
(celle de la centrale, celle du laboratoire) pour permettre de dégager les connaissances
acquises principales.

Ce mémoire comprend cinq chapitres. Le premier chapitre présente la problématique
¢tudiée. Le deuxiéme chapitre décrit la méthodologie d’étude développée des émissions du
procédé d’enrobage a différentes échelles. Le troisieme chapitre détaille le procédé TSE
étudié et les émissions produites dans différentes conditions. Dans le quatriéme chapitre, outre
la caractérisation du vieillissement des enrobés, les émissions des matériaux sont analysées
dans le cadre d’essais de laboratoire. En fin le dernier chapitre synthétise I’ensemble des
essais réalisés et des résultats acquis, ainsi que des difficultés rencontrées.
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CHAPITRE 1 -

Problématique des émissions liées a la production
d’enrobés a chaud en centrale
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Introduction

Pour aborder a la problématique posée, dont le point central concerne la production
des enrobés, leur qualité et les émissions des enrobés bitumineux fabriqués, nous avons
collect¢ des ¢éléments bibliographiques sur: la composition des enrobés bitumineux
(composition et propriétés) dans la partie I de ce chapitre, sur les centrales d’enrobage
(procédé) dans la partie II et sur les émissions a I’atmosphére engendrées lors de la fabrication
en centrale d’enrobage dans la partie III de ce chapitre. Une attention particuliére est portée
aux milieux émetteurs de ces émissions, aux méthodes expérimentales disponibles pour les
caractériser ainsi qu’a la réglementation existante. Un bilan des connaissances disponibles
dans chaque domaine est réalisé dans chaque partie.

1 Enrobés bitumineux : composition, propriétés et usages

1.1 Granulats et agrégats

Les composés minéraux constituent environ 95% de la masse d’un enrobé bitumineux
(80 — 85% du volume). Cette importance quantitative des matériaux granulaires gouverne les
caractéristiques mécaniques et les performances du mélange bitumineux [Corté et Di
Benedetto, 2005]. Les granulats sont constitués, par définition, d’un ensemble des sables,
gravillons ou pierres concassées. D’autres produits, généralement manufacturés, peuvent étre
utilisés comme granulats de substitution : les argiles expansées, les déchets, les scories, les
agrégats d’enrobés. Dans le cas des agrégats (recyclés), ils sont porteurs d’un bitume ancien
qui est pris en compte lors du développement d’une nouvelle formulation. Selon sa
provenance, le granulat présente un aspect roulé (origine alluvionnaire) ou concassé (origine
roche massive). Apres sa transformation par criblage, concassage, il serra associé a une classe
granulaire spécifique (Tableau 1- 1). L addition et le mélange de plusieurs classes granulaires
homogenes constitue le squelette granulaire d’un mélange bitumineux.

Tableau I- 1 - Types de composants minéraux selon leur classe granulaire d'apres [Corté et
Di Benedetto, 2005]

Désignation Désignation Classes granulaires élaborées courantes en
retenue France pour les routes (en mm)
Pierres concassées, ballast > 22
Granulats Gravillons 2/4;4/8 ;6/8 ;8/11;11/16; 16/22
Sables 0/2 ou 0/4
Filler Filler, fines ou farine de pierre < 0,063

Dans le cas de I'utilisation de recyclés, ceux-ci sont porteurs d’un bitume ancien qui
est pris en compte lors du développement d’une nouvelle formulation; le liant ancien peut étre
extrait a des fins de caractérisation (Annexe 1.1). On appelle les agrégats d’enrobés, les
fraisats de produits hydrocarbonés. D’autres produits, généralement manufacturés, peuvent
étre utilisés comme granulats de substitution : les argiles expansées, les déchets, les scories,
les agrégats d’enrobés. (http://ofrir.lcpc.fr)

Il n'existe aucun inconvénient technique a réutiliser, dans la limite de 10 %, des
agrégats d'enrobés hydrocarbonés (fraisats) dans la fabrication des enrobés pour couches de
fondation et pour couches de base, constituant le corps de chaussée, ainsi que dans la
fabrication des enrobés pour couche de liaison moyennant une élaboration convenable
(concassage, criblage). Dans ces trois cas de figure, il n'est pas nécessaire d'effectuer des
¢tudes préalables de caractérisation explicite des agrégats. Les formulations correspondant a
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ce taux de réutilisation des fraisats sont donc systématiquement admises. L'utilisation de
fraisats dans ces couches a des taux supérieurs est possible mais nécessite obligatoirement la
réalisation d'études préalables de caractérisation des agrégats et de formulation du mélange.

1.2 Bitumes

1.2.1 Composition des bitumes

Le bitume constitue environ 5% de la masse de 1’enrobé. 1l est constitu¢ d’un mélange
naturel d'hydrocarbures et de leurs dérivés non métalliques. Le terme de bitume s'applique aux
hydrocarbures qui se présentent a 1'état solide ou semi-solide et, plus largement, il fait
référence a tous les hydrocarbures naturels, qui peuvent également se présenter a 1'état liquide
ou gazeux.

Dans une raffinerie, les diverses installations transforment le pétrole brut en produits
finis allant des bitumes et fiouls, aux différents combustibles et carburants, gaz... Ainsi, le
bitume routier est issu du raffinage du pétrole. En effet, il est obtenu par traitement de la
fraction de distillation la plus lourde de bruts sélectionnés ; on parle d’ailleurs de « bruts a
bitume » [Shell bitumes, 1991]. Ce traitement particulier est réalis¢ dans des unités
spécifiques de la raffinerie, afin d’obtenir un produit conforme aux spécifications officielles
ou a celles requises par les utilisateurs.

Le bitume est constitué de composés insolubles dans le n-heptane appelés
« asphaltenes » (représentant jusqu’a 20% en masse pour les bitumes routiers), et de
composés solubles dans le n-heptane appelés « malténes ». Les « malténes », regroupent trois
especes chimiques (saturés, aromatiques et résines). Les bitumes sont constitués de quatre
familles principales connues sous 1’appellation de fractions SARA (Saturés, Aromatiques,
Résines et Asphalténes) [Shell bitumes, 1991] :

- les Saturés, constitués d’hydrocarbures aliphatiques a chaines linéaires ou ramifiées,
comprenant en majeure partie des carbones et des hydrogenes, représentent 5 a 20 %
en masse du bitume ;

- les Aromatiques, qui sont des composés naphténiques aromatiques de faible masse
moléculaire (300 a 2000 g/mole), constitués de chaines carbonées non polaires ou
dominent les aromatiques mono et bi cycliques, représentent 40 a 65% de la masse;

- Les Résines, qui sont des composés naphténo-aromatiques de masse moléculaire plus
¢levée (entre 500 et 50000 g/mole), de nature trés polaire avec des propriétés
adhésives tres fortes, représentent 10% a 20% de sa masse ;

- Les Asphalténes, qui sont des composés hydrocarbonés avec un rapport molaire C/H
proche de 1, caractéristique des cycles aromatiques condensés, et une masse molaire
tres élevée (1000 a 100 000 g/mole).

Le bitume se présente sous I’aspect d’un systéme colloidal dans lequel les
« asphalténes » peptisés par les « résines » constituent les micelles, tandis que les huiles
représentent la phase intermicellaire. Les « malténes » constituent la phase continue, dans
laquelle les « asphalteénes » constituent la phase dispersée. La structure colloidale des bitumes
leur confere des propriétés pour la construction routicre, telles que I’adhésivité, la cohésion, et
la viscoélasticité, notamment. Les asphalténes sont responsables du comportement du bitume,
par leur tendance a s’associer et a constituer ainsi des structures de grande taille (« micelles »
de quelques microns) et méme, si leur teneur est suffisante, de réseaux tridimensionnels
conférant au bitume une microstructure de type « gel », ayant les caractéristiques des liquides
non newtoniens. Si les « micelles » se trouvent au contraire trés dispersées au sein de la phase
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continue (si la concentration des asphalténes et leur masse moléculaire sont faibles), le
bitume, qui a un comportement de type «sol», présente une excellente résistance aux
sollicitations rapides et est plus sensible aux sollicitations lentes et aux variations de
température que la microstructure dite « gel ». De plus, un bitume de type « sol » sera plus
susceptible a la température qu’un bitume « gel » [USIRF, 2001]. La Figure 1- 1 montre un
exemple de composition de bitume.

Saturés
10%

Asphalténes
15%

Aromatiques
55%

Résines
20%

Figure 1- 1 — Exemple de composition chimique d’un bitume d’aprés [USIRF, 2001]

1.2.2 Comportement

La caractéristique principale du bitume est la trés large et progressive plage de
variation de sa consistance avec la température, appelée susceptibilité thermique [Corté et Di
Benedetto, 2005]. Le bitume se présente comme un liquide newtonien, peu visqueux a haute
température (au dessus de 80 °C), et comme un solide vitreux élastique a basse température
(au dessous de 80 °C) (Figure 1-2) .Bien qu’il n’existe pas de relations quantitatives entre
composition et propriétés rhéologiques, on peut dire qu'un bitume de type « sol » sera plus
susceptible a la température qu'un bitume de type « gel ». Les bitumes soufflés, riches en
asphalténes de masses moléculaires élevées ont une faible susceptibilité a la température et,
dans certaines plages de température et de temps de charge, un comportement quasi élastique.

A

Comportement
fragile

Comportement
ductile

Bitumes non
newtoniens

Domaine des liants
Visco-élastiquey  yigqyeux newtoniens
non linéaires |

I
Solide élastique I\ Liquide ﬁsco-élm
I

EetG : E* et G* T°C

Niveau de déformation &

n
>

Tg ~0°C ~80°C ~180°C
calorimétrique

Figure 1- 2 — Comportement du bitume en fonction de Je]etTd ‘apres [Corté et Di Benedetto,
20057

1.2.3 Classes de bitumes et propriétés

La classification des liants bitumineux (Tableau 1- 2) repose sur deux essais physiques
normalisés qui ont 1’avantage d’étre simples, largement répandus et de se révéler fiables et
reproductibles. Il s’agit de :
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- la Pénétrabilité, qui est un indicateur de la consistance aux températures ambiantes
[AFNOR, 1999 a] (méthode décrite dans 1’annexe 1.3) ;

- la Température de ramollissement Bille et Anneau (TBA), qui donne une température
d’équiconsistance (de I’ordre de 40 a 80° C selon les bitumes) [AFNOR, 1999 b]
(méthode décrite dans 1’annexe 1.3).

En France, les bitumes sont classés suivant leur classe de pénétrabilité. Chaque grade
correspond, en fait, a un intervalle de mesures de pénétrabilités. Les bitumes « durs » ont des
valeurs de pénétrabilité faibles ; les bitumes « mous» ont des valeurs de pénétrabilité
relativement ¢levées. Les types de liants sont choisis normalement en fonction du type
d’enrob¢ a fabriquer. Cependant les températures de stockage, de malaxage et de mise en
ceuvre sont plus élevées (10 a 15 °C) pour les bitumes « durs » que pour les bitumes « mous ».
Le grade des bitumes issus d’un méme pétrole brut varie en fonction des teneurs en
asphalténes et en saturés : ainsi, un bitume « dur» est trés asphalténique, par rapport au
bitume «mou » plus riche en huiles saturées.

Tableau I1- 2 — Classes de bitumes routiers les plus appropriées en France issus de la norme
frangaise NF EN 12591, 1999 d’apres [Corté et Di Benedetto, 2005]

Spécification des Unité | Méthode Deésignation des classes appropriées

bitumes routiers de 20/30  [35/50 |50/70 |70/100 |160/220
classes 20/30 a 160/220

Pénétrabilité a 25 °C x0,Imm |EN1426 [20-30 |[35-50 |50—-70 [70—-100 |160—220

Point de ramollissement| °C EN1427 |55-63 |50—-58 |46—-54 |43-51 |35-43
Bille et Anneau (TBA)

Dans le cas de bitumes polymeéres, ou des résines sont ajoutées au bitume pur pour
améliorer ses propriétés viscoélastiques, il existe un classement a part. L’utilisation d’un
bitume polymeére est justifié par I’amélioration des propriétés mécaniques. La volatilité est
une autre caractéristique importante parce qu’elle est liée aux émissions organiques
engendrées par le bitume chaud. Elle est calculée par le biais d’une distillation simulée. I1
s’agit de la quantit¢ de masse cumulée distillée quand la température de la colonne
chromatographique monte a 450 °C (annexe 1.2) [Brandt et Groot, 1999]. On trouve des
bitumes peu volatils (= 2,20%) jusqu’a bitumes tres volatils (15 — 20%)).

1.2.4 Vieillissement des bitumes

Mécanisme : Une caractéristique tres importante du bitume est son aptitude au vieillissement.
Le bitume évolue dans le sens d’un durcissement depuis sa fabrication jusqu’a son stade
ultime d’usage dans les chaussées. Le vieillissement s’opere suivant des mécanismes
complexes a la fois physiques (évaporation des fractions les plus volatiles, réarrangement du
systeme colloidal au cours du refroidissement) et chimiques. Lors de ce processus, on constate
un appauvrissement en éléments cycliques (aromatiques) et un enrichissement en résines puis
en asphaltenes selon le schéma :

Cycliques - Résines - Asphaltenes

Evolution chimique : L’oxydation est le facteur principal du durcissement. Le degré
d’oxydation est d’autant plus fort et I’oxydation rapide que 1’exposition est importante et la
température est €¢levée. Selon Marvillet et al [Marvillet et Verschaeve, 1981], lors de la
fabrication des enrobés, le durcissement du bitume est d’autant plus fort que la température de
I’enrobage est élevée, que la durée de malaxage est importante et que la teneur en bitume est
faible, ce qui se traduit pour une courbe granulaire identique, et par une épaisseur de film plus
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mince sur les granulats. Le vieillissement chimique du bitume est caractéris€é par une
modification des composants du bitume se traduisant par une évolution structurelle et
rhéologique [Ramond et Such, 1990]. Lors de 1’enrobage, 1’oxydation chimique est violente,
c’est-a-dire qu’il y a rupture des chaines de carbone qui le constituent, pour créer soit des
groupements carbonyles C=0, soit des groupements sulfoxydes S=0O. Les mécanismes de
formation sont détaillés pour les sulfoxydes dans la Figure 1- 3 et pour les carbonyles dans la
Figure 1 -5 :

7

o ‘\\\\ ‘\\\\
H OOH R R OH R, R
s
+ o0, — — + 0
o

Figure I- 3 - Mécanisme de formation des sulfoxydes d’apres [Ramond et Such, 1990]

0"

. o}
-, . R
L R .
R Initiation AS Propagation ASP
AS ' —> R
R

0,

S

)

LOH
R (o}
9
. R . R .
ASP‘©)\R +ASP<©/\ ASP‘©/U\ + ro
R

[0}

o-
& R
. ASP
AS R + HO + ROH
iTerminaison
o
R -
ASP = bit
ASV"‘ED)L + Rrown itume

Figure 1- 4 - Mécanisme radicalaire de formation des carbonyles d’aprés [Ramond et Such,
1990]

Les conséquences des transformations chimiques sur le comportement se traduisent le
plus souvent par une augmentation de la consistance et une diminution de la susceptibilité du
bitume. On peut retrouver les fonctions chimiques suivantes dans la composition du
bitume avant et apres vieillissement (Figure 1-6):

22



OH
RS
| ~
C _ S
! A~
H R~ R

aromatiques polycondensés (a) phénols (a) pyridines (a) 2-quinolones (a) sulfures (a)
O
\
[¢]
N (O / 9 9
j\I [} /”\ AN
OH R R R R
pyrroles (a) acides carboxyliques (a, b) anhydrides (b) cétones (b) sulfoxydes (b)

Figure I- 5 - Exemples de fonctions chimiques présentes dans les molécules de bitumes : (a) a
lorigine et (b) apres le vieillissement d’aprés [Lamontagne, 2002]

Evolution physique : Comme précisé précédemment, les bitumes peuvent étre considérés
comme des systémes colloidaux dans lesquels les constituants les plus lourds (asphalténes)
sont peptisés dans un mélange d’hydrocarbures a caractére plutoét aromatique ou polaire. Lors
du refroidissement d’un tel systeme, de la température a laquelle le bitume est appliqué a la
température ambiante, on augmentation de viscosité. Avec la plupart des bitumes, la viscosité
croit d’un facteur inférieur a trois. En raison de la viscosité élevée, 1’obtention d’un nouvel
équilibre est trés lent et peut prendre plusieurs mois. La présence de fractions cristallisables
(paraffines) peut conduire également a un durcissement physique du bitume. En général, ce
processus est plus rapide que le précédent (quelques heures a quelques jours). Ces deux
phénomeénes sont réversibles, notamment par réchauffage.

L’évaporation des fractions les plus volatiles du bitume (émissions) peut constituer un
type de vieillissement physique, irréversible. La vitesse d’évaporation dépend de la nature, de
la quantité¢ de produits volatils et des conditions de traitement. Des études menées par
Petersen [Petersen, 1989] sur différents films de bitume, d’épaisseur croissante, ont mis en
évidence 1’existence d’une relation entre 1’épaisseur de liant et les variations de masse (perte
de composants volatils) (Figure 1- 6).
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Figure I- 6 — Evolution de la perte de masse en fonction de I’épaisseur du film de bitume d’apreés
[Petersen, 1989]

Evolution lors de 1’enrobage, du compactage et de la vie en service : selon Corté [Corté et Di
Benedetto, 2005] on considére de facon générale et schématique que le bitume durcit d’un
grade de pénétration apres les opérations de malaxage et de mise en ceuvre de I’enrobé. Selon
les différentes étapes de son utilisation, le bitume durcit progressivement. Ce durcissement est
important au cours du malaxage et significatif en surface immédiate du revétement si le
pourcentage de vides de 1’enrobé est supérieur a 5%. Sur la chaussée, le bitume durcit plus
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fortement en surface qu’en profondeur de I’enrobé si ce dernier est suffisamment fermé, c’est-
a-dire qu’il y a moins de 5% de vides de sorte que la pénétration de 1’air au sein de 1’enrobé
est faible. Le vieillissement au cours du temps d’un enrobé a ¢t¢ mis en évidence par
Witheoak [Witheoak, 1990] (Figure 1-7). Il est représenté par 1’indice de vieillissement qui
est défini par le rapport entre viscosités (viscosité¢ du bitume vieilli / viscosité du bitume
frais). L’indice de vieillissement met en évidence I’importance de I’enrobage, c’est-a-dire de
la centrale d’enrobage dans la vie d’une chaussée. Selon Witheoak [Witheoak, 1990], plus de
50% du vieillissement d’un enrobé, sur une période de 12 ans, se passe en centrale
d’enrobage.

Indice de vieillissement
7

Vieillissement aprés 8
années de service

Vieillissement au cours du

stockage, transport et application
—

Vieillissement au cours de la
fabrication en centrale

A 4 | | | 1 | il

opb———m—m—————— ]

années
Figure 1- 7 — Vieillissement de |’enrobé bitumineux au cours du temps d’apres [Witheoak, 1990]

Caracterisation/simulation_: La simulation en laboratoire de cette évolution du bitume lors de
la fabrication est usuellement réalisée par 1’essai RTFOT (Rolling Thin Film Oven Test)
[AFNOR, 2000]. A I’enrobage, 1’oxydation chimique est importante car 1’apport énergétique
est intense (température et oxygene de 1’air). Il est fréquent qu’a la suite de cet essai on
mesure [’évolution de certaines caractéristiques notamment celles de consistance (TBA,
pénétrabilité a 25 °C), de structure chimique (par spectrométrie Infrarouge par Transformé de
Fourrier (IRTF)) et mécaniques (le module complexe de I’enrobé et du bitume). Ces essais
sont donc utilisés pour estimer le vieillissement du bitume (annexe 1.4).

1.3 Mélanges bitumineux

1.3.1 Composition

Les enrobés sont constituées a minima de deux constituants principaux : les granulats
et le liant. Leur définition, classification, caractéristiques, fabrication et mise en ceuvre sont,
en tant que produits normalisés, dans les normes européennes [AFNOR, 2007 et AFNOR,
2005]. Le Tableau 1-3 donne des exemples de formulations couramment utilisées en France.

Les enrobés sont classés en catégories, selon leur usage. On parle soit de Bétons
Bitumineux (BBTM et BBSG) pour les couches de surface, soit de Grave Bitume (GB) pour
les couches d’assise. Leurs formulations et dimensionnements sont réalisées par couche, entre
autres, sélectionnées selon le trafic prévu : nombre de cycles de sollicitation.
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Tableau 1- 3- Exemples de formules d’enrobés utilisées couramment

Béton Bitumineux | Béton Bitumineux | Grave Bitume

Composition Tres Mince Semi-Grenu

BBTM BBSG GB
Granulat 0-2 23,5% 28,5% 33,5%
Granulat 2-6 - 17,0% 18,0%
Granulat 6-10 73,0% 43,0% 18,0%
Granulat 10-14 - - 29,0%
Filler (calcaire) 3,5% 1,5% 1,5%
Recyclé avec 4,5% de bitume ancien - 10,0% -
% total des granulats 100% 100% 100%
Bitume (% sur le poids total des granulats) | 5,4% 5,1% 3,75%

Une caractéristique importante d’un enrobé bitumineux, selon Duriez [Duriez, 1950],
est le module de richesse K, qui est calculée a partir de la Teneur en Liant (TL), de la surface
spécifique conventionnelle £ et d’un coefficient a correcteur de la masse volumique des
granulats pr (exprimée en gramme par centimetre cube), a 1’aide de la relation suivante :

TL=Kxaxi/Y

Avec:

(1-1)

1002= 025G +23S+12s+150f etles proportions pondérales suivantes :
G des éléments supérieurs a 6,3 mm,

S des ¢léments compris entre 6,3 et 0,315 mm

s des éléments compris entre 0,315 et 0,063 mm

f des éléments inférieurs a 0,063 mm

2,65

(04
Pr (1-2)

Le module de richesse, proportionnel a 1’épaisseur conventionnelle du film de liant
enrobant le granulat, présente ainsi I’intérét d’étre indépendant de la composition de 1’enrobé
et de la masse volumique des granulats. C’est-a-dire, deux enrobés, porteurs du méme module
de richesse, ont des épaisseurs de films de liant identiques, quelle que soit la teneur en liant
utilisée.

1.3.2 Propriétés mécaniques des matériaux bitumineux

Comportement : D’une fagon générale, comme pour le bitume, qu’il s’agisse de 1’enrobé
bitumineux, les essais sous sollicitation sinusoidale (souvent qualifiés d’essais dynamiques)
permettent d’étudier la réponse viscoélastique par détermination du module complexe,
caractéristique mécanique qui se préte bien a la modélisation des phénomenes viscoélastiques
et a leur interprétation. Ces essais de module complexe sont réalisés soit sur des éprouvettes
de bitume, soit sur des éprouvettes trapézoidales d’enrobé bitumineux (annexe 1.5). Ces
derniéres sont encastrées a leur base et sollicitées en téte, en flexion sinusoidale. Dans le cas
du module complexe du bitume, I’éprouvette de bitume a tester est soumise a des
sollicitations sinusoidales de fréquences variées.

Caractérisation : La réalisation des essais de module complexe, soit pour [’enrobé
bitumineux, soit pour le bitume, passe pour une préparation des échantillons. Dans le cas du

25



module complexe des enrobés, aprés le malaxage et la confection d’une plaque d’enrobé,
celle-ci est sciée selon la norme frangaise NF P 98-260-2 [AFNOR, 1992]. Dans le cas du
bitume, la taille et la géométrie des éprouvettes sont choisies selon le domaine de température
et le type de sollicitation appliqué. Les dimensions courantes du corps d’épreuve, pour le
bitume a traction, sont h = 16mm et D = 8 mm et pour I’enrobé, sont h =250 mm, 1 = 56 mm
ete =25 mm.

Dans le cadre de la theése, compte tenu de la difficulté de synthétiser les résultats
(données complexes obtenues a plusieurs températures/fréquences et exprimés par des
courbes selon la figure 1-8), deux températures ont été considérés prioritaires pour étre
analysées, selon le niveau de service futur (froid ou chaud): la température pour un angle de
phase de 45° (niveau chaud) et la température pour un angle de phase de 27° (niveau froid).
D’une fagon générale, pour les bitumes purs et sans relaxation, le vieillissement fait durcir le
bitume. Dans le cas d’un vieillissement du bitume, les températures sont donc plus é€levées.
Ces deux températures ont été choisies car elles ressemblent plus les effets de la pénétrabilité
et de la TBA liés couramment au vieillissement du bitume.

o
Angle Ee phase 5 Angle de phase 6 °©
, A
d 1-
S L ) ety F----
7 Aprés S
vieillissement 7 Aprés
027 | M . vieillissement
Température £°C) i Température (°C)
7 T27 T45 T45 -

vieilli vieilli
Figure 1- 8 — Variations de température trouvées par l’essai du module complexe avant et apres
vieillissement du bitume [Ramond et Such, 1990]

2 Centrales d’enrobage : les différents procédés

2.1 Eléments descriptifs des sites de production

Il existe plusieurs types de centrales d’enrobage qui se différencient par leurs unités
de dosage, de séchage, de malaxage et d’enrobage. La Figure 1- 9 montre a partir de la vue
schématique d’une centrale de type TSE, les différents éléments qui sont implantés sur le site
d’une centrale d’enrobage ainsi que la localisation de sources d’émissions qui sont associées a
cette activité industrielle.

Une centrale d’enrobage recoit des matériaux (des granulats, des agrégats d’enrobés,
du bitume) pour fabriquer des enrobés bitumineux a chaud et ticdes. D’une fagon générale,
une centrale d’enrobage a chaud est constituée des principaux éléments suivants :

- Unités de dosage des granulats : le dosage des granulats est assuré¢ par des pré-doseurs
(trémies), sous lesquels sont installés des tapis extracteurs. Le réglage de la vitesse de ces
extracteurs permet le dosage des granulats en volume, pour les sables fillerisés, ou en
poids, pour les gravillons ;

- Unité de séchage : le séchage est assuré par un tambour rotatif. Il s’agit d’un tambour
rotatif en acier, & I’intérieur duquel sont installées des auges. Ce tambour sécheur est
€quipé d’un brileur a une extrémité et d’une aspiration des gaz de combustion a I’autre
extrémité ;
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- Unité de recyclage: les matériaux a recycler doivent étre introduits dans le tambour de
maniére a ne pas augmenter le vieillissement du liant ancien. L’introduction peut étre
effectuée en partie médiane du tambour pour les TSE équicourant, ou directement avec les
granulats chauds pour les centrales discontinues ;

- Unité de dépoussiérage : Les produits de la combustion, 1’exceés d’air et ’eau de séchage
sont filtrés par un filtre dépoussiéreur. Les fines de récupération du dépoussiéreur
obtenues sont réintroduites dans le processus pour assurer l’intégrité de la formule
d’enrobé ;

- Unité de liant bitumineux : elle comprend de cuves de stockage de bitume pur ou modifié
et, éventuellement, des additifs, maintenus en température ;

- Unité de malaxage : le malaxeur assure I’homogénéité du mélange granulats + bitume ;

- Uniteé de stockage : elle inclut des trémies de stockage des enrobés chauds, dont certaines
sont équipées pour du stockage longue durée ;

- Unité de commande : elle regroupe une cabine avec local de puissance et commande par
des automatismes modernes.

Les émissions les plus importantes du site de production sont les émissions canalisées
au niveau de la cheminée de la centrale (Figure 1- 9 ). Toutefois il peut exister d’autres
sources : celles dues aux chaudiéres pour le chauffage du fuel lourd et le bitume, ainsi que les
émissions diffuses, présentes en peu partout sur le site d’ une centrale d’enrobage : poussiéres
dégagées par la circulation des camions et des chargeurs, poussiéres libérées par les stocks par
le vent ou pendant le chargement des silos de granulats, fumées du bitume présent dans la
cuve chauffée et fumées de I’enrobé bitumineux existantes dans le stock et dans les camions.

Les émissions canalisées dans la cheminée du poste d’enrobage seront analysées dans
la theése. Les émissions diffuses ne concernent qu’a I’échelle locale, les riverains proches et
les travailleurs directs du site de production.
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2.2 Production journaliére

Les chantiers routiers ont besoin d’enrobés bitumineux selon un carnet de commandes
bien établi nécessitant de choisir des formules dans le catalogue de fabrication disponible ou
selon les besoins spécifiques des chantiers. La distance et le temps de transport de 1’enrobé
produit sont des parametres de chantier a intégrer dans la gestion des commandes d’une
centrale d’enrobage. En fonction des besoins, les chantiers sont obligés de suivre un planning
détaillé pour répondre aux demandes d’un projet routier. Pour chaque projet sont détaillé tous
les matériaux a utiliser sur le chantier, leurs quantités, les distances de transport et prévisions
d’utilisation, le type de bitume (liants spéciaux), I’origine des granulats, 1’utilisation ou pas
d’agrégats et éventuellement les aditifs ajoutés au bitume. Les centrales d’enrobage doivent
s’adapter pour répondre a la demande qui est a la fois diverse en termes de matériaux et
variable au cours de la journée. Le Tableau 1- 4 montre comment ces besoins sont pris en
compte au niveau d’une centrale d’enrobage.

Tableau I1- 4 — Prise en compte des besoins des chantiers routiers au niveau d’une centrale
d’enrobage.

Besoins des chantiers Prise en compte de la demande en centrale d’enrobage

Définition  des  différentes | Choix de la formule puis

formules a fabriquer (selon le
planning du poste d’enrobage)

Choix du type de liant et choix du type de granulats
(naturels ou recyclés)

Définition des tonnages a
fabriquer dans un temps donné
par journée de production

Réalisation d’une production d’une formule donnée en
tenant compte de I’organisation a la mise en ceuvre ;
Choix de cadences adaptées aux besoins du chantier

Prise en compte des distances de
transport a 1’échelle de la
journée.

Identification de la logistique de transport (nombre et types
de camions disponibles, 6 roues ou semi-remorque) ;
Choix de la température d’enrobés qui convient a la

distance de transport et aux conditions météorologiques.

Le catalogue de formules d’une centrale d’enrobage comprend plusieurs formules
différentes. Les différences entre les formules sont liées a leurs constituants : granulométrie,
pourcentage de recyclés, teneur et nature du bitume. Deux exemples représentatifs des
différences existantes sont (1) la Grave-Bitume (GB), qui est destinée aux couches d’assise,
avec une teneur en liant faible, de 3,75 % a 4,5%, et une granulométrie avec des granulats de
diameétres de grande taille, d’environ 14 — 20 mm et (2) le Béton Bitumineux (BB), plutot
destiné pour les couches de surface, avec une teneur en liant beaucoup plus forte, d’environ
5,20%, et une granulométrie qui ne dépasse pas les 14 mm. C’est types de formules seront
étudiés dans la suite de la these.

Les distances de transport des enrobés (de la centrale d’enrobage vers les chantiers)
sont tres variables selon la localisation des chantiers. Au Brésil, par exemple, et bien que la
mobilité des centrales d’enrobage aide a I’optimisation des transports (des granulats et/ou des
enrobés), il est possible de trouver des distances de transport allant jusqu’a 200 km. Dans ce
cas la température de fabrication des enrobés doit étre la plus élevée possible pour permettre
sa mise en ceuvre sur le chantier. En France, 50 km constitue déja une distance importante,
bien que ce soit plus le temps de trajet que la distance qui soit important.

D’apres la norme francaise sur I’exécution des corps de chaussées [AFNOR, 1992], les
enrobés peuvent étre fabriqués a une température qui varie entre 130 a 170 °C selon la
catégorie de bitume utilisé. Des variations de température peuvent étre demandées par les
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chantiers en fonction des problémes de compactage et/ou de logistique de transport.
Concernant la température de I’enrobé sur chantier le compactage idéal d’un enrobé n’est
possible que pour une température idéale minimum entre 135 °C et 145 °C. Cette flexibilité
prévue dans la norme est trés importante parce qu’elle permet aux centrales de délivrer des
enrobés plus chauds en cas de nécessité : pour les chantiers plus éloignés, pendant 1’hiver ou
destinés a des couches tres fines.

2.3 Procédés d’enrobage : principes et matériels

La production industrielle des enrobés dans un centrale d’enrobage impose le
conditionnement (séchage et chauffage) des granulats (et des agrégats dans le cas du
recyclage) qui entrent dans leur composition. Ce conditionnement est effectué¢ a I’intérieur
d’un tambour sécheur rotatif, chaque constituant étant admis dans le tambour dans des
conditions maitrisées en termes de quantités, mais non maitrisées en termes de température et
de teneur en eau. La fabrication est réalisée de facon discontinue dans les centrales dites
« centrales d’enrobage traditionnelles, ou discontinues », ou de facon continue dans les
centrales dites Tambour Sécheur Enrobeur (TSE). Les procédés continus (TSE) sont encore
divisés en deux types principaux : le TSE équicourant et le TSE a contre-courant [ERMONT,
2003] [CIBER, 2003] [CIFALI, 2003]. Il est intéressant de noter que les aspects
environnementaux ont largement contribué a I’évolution des centrales ces derniéres années.

2.3.1 Centrale d’enrobage discontinue

Ce procédé existe depuis le début de 1’utilisation des enrobés bitumineux a chaud. Les
granulats sont séchés et chauffés dans un tambour sécheur a contre-courant. Ensuite, ces
granulats chauds sont transportés (€lévateur a chaud) vers les zones de criblage, stockage et
pesage. L’ensemble des constituants (granulats, fines, bitume) favorisent les émissions de
particules, par les fuites d’émissions de particules dans le circuit. Il faut préciser que, ici,
I’émission dans la cheminée est due uniquement a la combustion, sachant que les poussieres
engendrées par le processus de séchage et chauffage sont piégées par le dépoussiéreur. Les
tambours rotatifs (sécheurs) ont normalement 2 a 2,5m de diameétre et 7 a2 10 m de longueur
[Monéron, 1994b]. Un schéma du procédé avec les dimensions courantes est proposé dans la
Figure 1- 10.
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Figure 1- 10 - Centrale d'enrobage discontinue (classique)

La principale caractéristique de ce type de centrale discontinue est que les granulats
circulent dans le sens contraire du flux gazeux et que le bitume d’apport n’est pas soumis a
I’action du flux gazeux constitué par les gaz de combustion, 1’air en exces et les vapeurs d’eau
de séchage. Le flux gazeux entre dans le tambour coté flamme ; la température est de 1’ordre
de 1300 °C et il sort coté entrée des granulats a une température d’environ 120 °C. En
revanche, les granulats entrent & température ambiante et sortent a température désirée

(=150 °C).

2.3.2 La centrale d’enrobage continue équicourant ou co-courant

Dans les années 1970, afin de gagner en mobilité et baisser les colits de production, le
Tambour Sécheur Enrobeur (TSE) équicourant est apparu. Dans ce procédé, les granulats secs
ne sont manipulés qu’a I’intérieur du tambour sécheur enrobeur. L’émission dans la cheminée
est due a la combustion et a I’enrob¢ fabriqué, sachant que les poussi¢res engendrées par le
processus de séchage et chauffage sont aussi piégées par le dépoussiéreur.

Avec cette centrale de type TSE, les granulats circulent dans le méme sens que le flux
gazeux. En cas de recyclage, le conditionnement thermique (séchage et chauffage) concerne
aussi les agrégats d’enrobés, qui sont introduits dans la partie médiane du tambour sécheur.
Le bitume d’apport est introduit dans la deuxiéme moiti¢ du sécheur. La sortie des enrobés
peut étre effectuée de fagon continue, via un convoyeur a raclettes, ou discontinue, via un skip
de chargement. Lors de I’utilisation de la technique du recyclage, les agrégats d’enrobés sont
introduits dans la partie médiane du tambour sécheur a un taux maximal de 30 %. Le bitume
d’apport et les fines de récupération sont introduits dans la deuxieme moiti¢é du TSE. Les
zones caractéristiques sont illustrées dans la Figure 1-11, ainsi que les dimensions pour une
centrale du type TSM 21 [ERMONT, 2003]. Les trois zones existantes sont la zone de
combustion, la zone de séchage des granulats et la zone d’enrobage. Les longueurs et les
diameétres de chaque zone changent en fonction de la capacité nominale de production de la
centrale et en fonction du fabricant.
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Figure 1- 11 — Exemple de centrale d'enrobage type tambour sécher enrobeur (TSM 21)
équicourant d’apres [ERMONT, 2003]

La principale caractéristique du TSE équicourant est que les granulats circulent dans le
méme sens que le flux gazeux. Les granulats, les agrégats et le bitume d’apport sont soumis a
I’action du flux gazeux constitué par les gaz de combustion, ’air en exces et la vapeur d’eau
de séchage (Figure 1- 12).
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Figure 1- 12 — Les flux gazeux et des granulats a ['intérieur d’un TSE équicourant

Comme il s’agit des matériels utilisés dans la these, quelques détails complémentaires
sont apportés. Selon le schéma d’échanges thermiques entre les gaz et les granulats, la
température finale des enrobés doit étre a peu prés du méme ordre de grandeur de celle des
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gaz de combustion, a la sortie du malaxeur. La température des gaz au point d’introduction du
bitume est toujours plus élevée que celle de la sortie du tambour vers la cheminée. D’apres
Monéron [Monéron, 1993a], lors du séchage de matériaux, la température de sortie des gaz est
fonction de la température de fabrication des enrobés. L’échange thermique, anti-méthodique
[IFE, 1982 ], est représenté par la Fiture 1-13. En sortie du tambour sécheur TSE, les enrobés
et les gaz tendent vers une température Ts donnée par la relation :

t,—rT,
T = el 1 (1-3)
I-r
ou
to : température d’entrée des granulats et
To : température des gaz.
Le facteur r est défini par la relation :
-M-C
r= (1-4)
m-c
ou

M : débit gaz en kg/s ;

C : capacité thermique massique des gaz, J.kg-1. °C’!
m : débit d’enrobé en kg/s et

¢ : capacité thermique massique de ’enrobé. J.kg-1. °C’!

—
S

Températures

Longueur du tambour

Figure 1- 13 — Echange thermique a [’intérieur d’un TSE courant paralléle d’aprés [Monéron,
1993a]

2.3.3 La centrale d’enrobage continue a contre courant

Dans les années 1990, tout en gardant les fonctions du TSE équicourant, I’objectif
d’augmenter le taux de recyclés dans une formulation et d’éviter le contact direct des gaz de
combustion avec 1’enrobé bitumineux produit, a contribué¢ au développement du TSE contre-
courant. Comme pour le TSE équicourant, la fabrication dans un TSE contre-courant impose
le conditionnement (séchage et chauffage) des granulats (et des agrégats dans le cas du
recyclage) qui entrent dans la composition des enrobés.

Lorsqu’on recycle au Brésil (Figure 1-14), les agrégats d’enrobés sont introduits a c6té
de la flamme, isolés par un tambour interne, dans la partie médiane du TSE. IIs sont chauffés
d’une part par conduction avec le tambour interne et d’autre part par le contact direct avec les
granulats surchauffés. Le bitume d’apport est introduit dans la partie finale du sécheur,
derriere le brileur [CIFALI, 2003]. Dans les cas d’autres fabricants, les recyclés sont
introduits directement derriére la flamme, en contact direct avec les granulats surchauffés
[ERMONT, 2003] [CIBER, 2003].
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En matiére d’échange thermique, dans des conditions correctes de fonctionnement, la
température finale des fumées, a la sortie du tambour sécheur, est plus basse que dans un TSE
équicourant et s’apparente au fonctionnement des sécheurs de centrales discontinues. La
principale caractéristique du TSE contre-courant est que les granulats circulent dans un sens
contraire au flux gazeux (contre-courant) et les agrégats d’enrobés et le bitume d’apport ne
sont pas soumis a I’action du flux gazeux constitué par les gaz de combustion et la vapeur
d’eau de séchage. Avec cette dernieére configuration de tambour [CIFALI, 2003], le taux de
recyclés potentiellement utilisable a augmenté jusqu’a 50%. En revanche, I’incinération par la
flamme des rejets gazeux polluants et ainsi I’avantage environnemental théorique par rapport
au TSE équicourant n’a pas encore ét¢ vérifiée expérimentalement.
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Figure 1- 14 - Centrale d'enrobage type tambour sécheur enrobeur (TSE) contre-courant d’apreés
[CIFALI 2003]

2.4 Fonctionnement d’'un TSE

2.41 Parameétres de fonctionnement

Dans le tambour sécheur a chaleur directe, les granulats, les agrégats et le bitume
d’apport sont soumis a 1’action du flux gazeux constitué¢ par les gaz de combustion, 1’air en
exces et la vapeur d’eau. Méme si le TSE est constitué d’un tambour unique, celui-ci peut étre
divisé en trois zones (figure 1-14) :

- La zone de combustion : cette zone est consacrée au développement de la flamme
« boule » ;
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- Lazone de séchage et d’¢élévation de température : cette zone est consacrée au séchage
et a élévation de la température des granulats (et des recyclés s’il y en a) par contact
direct avec le flux gazeux ;

- La zone d’enrobage : cette zone, en aval de l’introduction du liant d’apport, est
consacrée a I’enrobage des granulats.

Le séchage de granulats par contact avec les gaz s’accompagne d’un envol de
particules solides qui, récupérées par un systeme de dépoussiérage, sont réintroduites dans la
zone d’enrobage.

Les conditions opératoires inhérentes a la conduite de la centrale, comme la
température des enrobés, la cadence horaire de production, le réglage de 1’exhausteur
(dépression), 1’exces d’air dans le circuit et le type de formule fabriquée sont importants a
prendre en compte. Des parameétres plus ou moins indépendants de 1’action du conducteur de
la centrale, comme les teneurs en eau des constituants et la nature du bitume d’apport ont
aussi une influence sur les émissions. Les paramétres suivants permettent de contrdler le
fonctionnement du TSE :

- Controle de la température des liants : les bitumes doivent étre stockés chauds en
permanence. Il y a une plage de température a respecter selon le type (classe) de
bitume ;

- Controle des granulats et du liant : des controles permanents par systeme
d’acquisition de données doivent étre réalisés pour assurer, en amont du procédé, le
respect de la formulation prévue ;

- Controle de I’humidité des granulats : la teneur en eau moyenne des granulats doit
étre connue en début de production, pour permettre une régulation précise de la teneur
en liant ;

- Controle de la consommation : en gaz naturel et en électricité ;

- Controle de la température des enrobés : la température des enrobés est suivie en
continu lors d’une journée de fabrication ;

- Controle de la qualité des enrobés fabriqués : parallélement au systeme d’acquisition,
des analyses par prélevement sont nécessaires au cours de la production pour vérifier
la qualité du produit ;

- Controdle des émissions a I’atmosphere : installations classées pour la protection de

I’environnement soumises a [’autorisation (seuils a respecter dans 1’Arrété du
02/02/1998).

Concernant la combustion, une étude de la rentabilité de production des enrobés
bitumineux et de la bonne combustion dans le brileur du sécheur a été réalisée [Swanson,
2003]. Selon Swanson, il reste des améliorations a faire dans toutes les étapes du procédé
d’enrobage. L'occasion d’optimiser la combustion dans le brileur est souvent négligée a cause
du manque général de connaissance de la problématique de la combustion et de la difficulté a
identifier des indicateurs appropriés. Cette étude préconise des lors des recommandations
pratiques :

- L’ajustement de I’air primaire du brileur est important pour régler la quantité
d’oxygéne qui alimente la flamme. Le réglage approprié pour la dépression au nez du
brileur est habituellement d’environ 50 Pa. Une dépression au-dessous de cette
pression tendra a ¢éteindre la flamme par manque d'oxygeéne occasionnant
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I’endommagement des pales et du tambour. Une dépression plus importante refroidira
la flamme et surchargera le dispositif d’évacuation de fumées.

- La zone de combustion doit avoir une taille appropriée. Il est important que la zone de
combustion du brileur soit libre et qu’aucun granulat ne chute dans la flamme. Le
brileur doit étre réglé. Les niveaux recommandés changeront selon le fabricant
d'équipement et un suivi de quelques directives de base pour le réglage du brileur peut
aider a optimiser la combustion. La flamme doit étre maintenue courte et intense.
L'ajustement de rotation doit empécher la flamme d'avancer vers les granulats. La
pression de combustible, la vanne de commande de combustible et ’exces d’air
doivent étre ajustés en fonction des analyses de gaz (fumées).

- Il est recommand¢ par les fabricants que les gaz dans la cheminée, dans la plupart des
conditions, restent dans les plages suivantes : oxygene entre 8,5 a 10,5% ; CO entre
100 a 500 mg/kg ; NOx entre 60 a 80 mg/kg (gaz naturel) ou NOx > 130 mg/kg (fuel
lourd).

D'une fagon générale, il est recommandé d’avoir les niveaux d'oxygene et de CO aussi
bas que possible. En utilisant le gaz naturel, il est recommandé que la pression du gaz soit
constante.

2.4.2 Réglages et écoulement d’air

D’aprés les études de Monéron [Monéron et al, 2006] sur le taux d’oxygene de
référence pour I’expression des concentrations en polluants gazeux, le volume d’oxygene suit
le volume total d’air admis a I’intérieur d’un TSE, et n’est pas proportionnel a la
consommation en combustible. La conduite de la centrale n’en permet pas la maitrise totale.
Le volume d’air total (Va) provient d’un mélange d’air constitué par :

- Dair steechiométrique fourni par le briilleur nécessaire pour une combustion compléte
(air primaire) ;

- Dair en exces fourni par le brileur di au réglage (air secondaire) ;

- l’air en exces dii aux entrées parasites (air parasite), qui sont conditionnées par la
dépression du TSE selon les paramétres de fonctionnement de la centrale.

Selon les recommandations des fabricants [Swanson, 2004][De sars, 2006], quel que
soit le principe de fonctionnement d’un brileur, le réglage et le controle régulier sont
indispensables. Suite au réglage, les quantités d’air primaire et secondaire sont fixées et
deviennent indépendantes de la conduite de la centrale. Toutefois, dans un TSE, compte tenu
de la nécessit¢ de maintenir une dépression constante sur 1’ensemble du dispositif de la
centrale, en amont de I’exhausteur, les entrées d’air parasite sont toujours présentes. Cette
dépression est assurée par un exhausteur localisé au pied de la cheminée ( Figure 1-15).
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Figure 1- 15 — Systeme de tirage d’une centrale d’enrobage type TSE

La Figure 1- 16 présente une séquence de photos lors du démarrage de la centrale, ou
la problématique des entrées d’air parasite est mise en évidence. L’ouverture existante pour
I’entrée des granulats étant fixe (dimensions inchangeables), la cadence de production peut
influencer a dépression constante la surface libre donc le volume d’air parasite.

A Dintérieur du tambour sécheur, d’aprés Monéron [Monéron, 1993b], la cadence
horaire détermine la section de passage des gaz de combustion et influence donc la perte de
charge. En fonctionnement, la courbe caractéristique du circuit de cheminement de gaz sera
une courbe de perte de charge, donc une parabole passant par I’origine des coordonnées. Dans
tous les cas, le point de fonctionnement du ventilateur sera a I’intersection de la
caractéristique débit- pression de celui-ci, avec la caractérisation débit-pression du circuit. Ce
point de fonctionnement est unique.

air parasite

4 .
Introduction des matériaux | Allumage du brileur

Figure 1- 16 — Séquence du démarrage d’un TSE avec les détails des entrées d’air

Une centrale d’enrobage doit cependant pourvoir travailler avec des régimes variables,
conditionnés par la cadence horaire, la teneur en eau des matériaux ou la température des
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enrobés. Il en résulte des variations du débit gazeux a évacuer a I’atmosphere. Il est nécessaire
de pouvoir faire varier le débit des gaz humides extraits par le ventilateur. Pour cela, il faut
disposer d’un dispositif de réglage modifiant soit la caractéristique du circuit, soit la
caractéristique du ventilateur. Sur les centrales d’enrobage, il existe donc des registres de
commande qui permettent de moduler la perte de charge provoquée et d’obtenir une variation
continue du débit. La Figure 1- 17 montre le point de fonctionnement 2 qui correspond a un
volume Q> de gaz humide, a une pression totale P2. Dans le cas d’une diminution de la teneur
en eau des matériaux, ou d’une baisse de cadence, a cause d’une évolution de marche de la
centrale, le volume de gaz humides a évacuer diminue et devient Qi. La perte de charge

o1

2
correspondante dans le circuit, sans modification du registre, devient P2 = (—J P2.Surla

courbe caractéristique du ventilateur, qui reste inchangée, la dépression correspondant au
débit Qi est P;. Il faut fermer partiellement le registre pour créer une perte de charge
équivalente a P1-P’». La vitesse de rotation étant fixe, le registre est un élément indispensable
pour assurer les variations de débit des gaz a évacuer au cours de la production. Son
fonctionnement est contr6lé automatiquement par 1’automate de la centrale.

Pression total Pmt

. Courbe caractéristique
4

du ventilateur
I'4

Pl mimime e

Courbe caractéristique
<+— du circuit

AP =P1-P2
)
[\S}

Q1 Q2 Débit total Q
Figure 1- 17 — Fonctionnement du registre de réglage de [’exhausteur d 'une centrale d’enrobage

2.5 Combustion et combustibles

2.5.1 Généralités sur la combustion

La combustion est une réaction chimique d’oxydation. Elle ne peut se produire que
lorsque 1'on réunit trois éléments : un combustible, un comburant, une énergie d'activation.
C’est un phénoméne exothermique. La combustion apparait le plus souvent sur forme d’une
flamme constituée par le volume gazeux dans lequel s’effectuent les réactions d’oxydation.

Les combustibles gazeux sont composés des gaz suivants :
- Hydrogene (H>) ;
- Dioxyde de carbone(CO2) ou monoxyde de carbone (CO) ;

- Des hydrocarbures saturés : méthane (CHs), éthane (C2Hs), propane (CsHsg), butane et
isobutane (CsH1o), pentane (CsHi2) et exceptionnellement vapeur d’hexane (Ce¢Hi4) ;
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- Des hydrocarbures non saturés : éthyléne (C2Has),propéne ou propyléne (C3He), buténe
ou butyléne (CsHs) ;

- Des hydrocarbures non saturés non identifiés a 1’analyse, présents dans les gaz
manufacturés (CnHm).

Le comburant est 1’autre réactant de la réaction chimique. La plupart du temps, il
s’agit de ’air ambiant, et plus particuliérement de I'un de ses composants principaux, le
dioxygene (O2). La réaction est déclenchée par une énergie d’activation. La production de
chaleur permet a cette réaction de s’auto-entretenir dans la plupart des cas.

Pour amorcer et propager la réaction de combustion, il faut a la fois :
- que le combustible et le comburant soient intimement mélangés ;

- que le combustible et le comburant soient en proportions telles que le mélange soit
inflammable;

- qu’un point de ce mélange soit porté a une température supérieure a la température
d’inflammation.

Pour permettre la poursuite de la combustion, il faut en outre, a la fois évacuer les
produits de combustion au fur et & mesure de leur formation et assurer I’alimentation en
combustible et en comburant de fagon a satisfaire les trois conditions précédentes.

La température d’inflammation (température d’ignition ou température d’auto
inflammation) est la température minimale a laquelle doit étre porté un point d’un mélange
inflammable d’air et de gaz combustible pour que la combustion puisse s’amorcer et se
propager. La combustion d’un combustible gazeux nécessite la présence d’air comburant. Si
I’on considere tous les mélanges possibles repérés par exemple, par la teneur en combustible
gazeux dans un mélange homogene depuis 0% (air pur) jusqu’a 100% (gaz pur), il apparait
que la combustion ne peut s’amorcer et se propager que pour une plage de valeurs appelée
plage d’inflammabilité et dont les limites sont :

- La limité¢ inférieure d’inflammabilité ; en dega de cette valeur il y a trop d’air (ou
exprimé autrement : le mélange n’est pas assez riche en gaz) pour que la combustion
puisse se développer ;

- La limite supérieure d’inflammabilité, au-dela de cette valeur il n’y a plus assez d’air
(ou exprimé autrement :le mélange est trop riche en gaz) pour que la combustion
puisse se développer.

Les limites d’inflammabilité sont données en rapport volumétrique :

Volume combustibé gazeux
Volume mélange

en %. (1-1)

La plage d’inflammabilité dépend de la température et de la pression. En particulier la
plage d’inflammabilité s’agrandit quand la température augmente. Par exemple, pour le
méthane pur (gaz naturel) la variation des limites d’inflammabilité est la suivante (Tableau 1-
5) en fonction de la température du mélange avant ignition. Les limites d’inflammabilité par
les gaz naturels sont données dans le Tableau 1- 6.

39



Tableau I- 5 - Limites d'inflammabilité du méthane d’apres [Gaz de France, 1984]

Température Limite Limite
du mélange | inférieure | supérieure
°C % du mélange

0 5,2 13,4

100 4,7 13,7

200 4,2 14,7

300 3,7 15,9

400 3,1 17,3

La notion de taux d’aération étant plus courante que celle de richesse en gaz du
mélange en %, il est intéressant de ’utiliser pour exprimer les limites inférieure et supérieure
d’inflammabilité. On voit par exemple que le gaz de cokerie peut s’enflammer avec un facteur
d’air de ~ 4,5 (350 % d’exces d’air) alors qu’avec n = 1,90 (90 % d’exces d’air) un mélange
d’air et de gaz de Mer du Nord ne peut briiler (annexe 2.1).

Tableau I- 6 - Limites d'inflammabilité par les gaz naturels d’apres [Gaz de France, 1984]

Limites d’inflammabilité des mélanges
Air — Gaz froids
En proportion volumétrique de En fonction du taux
gaz dans le mélange d’aération
Nature du Gaz Inférieure Supérieure Inférieure | Supérieure
L; (vol) L (vol) n=1,9 n=1,9
% du mélange | % du mélange - -
Lacq 5,1 14,0 1,92 0,63
Gaz naturels | Algérie (Le Havre) 4.7 13,8 1,88 0,59
Mer du Nord 52 14,5 1,90 0,61
Gaz de | Propane 24 93 1.75 0.43
pétrole commercial ’ ’ ’ ’
Butane commercial 1,8 8,8 1,67 0,42
Gaz . | cokerie 46 32,0 4,77 0,49
manufacturé

La température théorique de combustion est la température a laquelle seraient portés
les produits de la combustion si toute la chaleur dégagée par la réaction était utilisée a les
échauffer. Ainsi, on considére la réaction de combustion a I’intérieur d’une bombe
calorimétrique (adiabatique + volume constant). Toute 1’énergie dégagée par la réaction sert a
chauffer les produits. Cette température est seulement accessible par le calcul. A partir de
1700 °C les produits de la combustion compleéte CO2 et H2O se dissocient partiellement, avec
I’apparition de CO, H: et O.. Le taux de dissociation dépend de la température et de la teneur
en inertes.

2.5.2 Généralités sur les combustibles

D’aprés la bibliographie existante sur les fours, les chaudieres et les centrales
d’enrobage [Farias et Ngendakumana, 1997] [Pickendcker et al, 2000] [Korstanje et al, 1997]
[Swanson, 2003], le parametre le plus important & maitriser lors d’une combustion est le
rapport air/combustible a cause de son influence décisive sur les réactions de combustion. Les
besoins d’air sec nécessaires pour la combustion complete d’une mole de gaz, Dair
steechiométrique, peuvent étre simplifiés pour le gaz méthane de la fagon suivante :
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CH,+20,—>CO,+2H,0 (1-5)
Cette équation peut étre réécrite d’une fagon générique pour les hydrocarbures CxHy
de la fagon suivante :
Y Y
CxHer()ch4)O2 —)xC02+(2)H20 (1-6)
Donc les besoins steechiométriques pour 1’oxygene, as, peuvent étre définis par :

_ Y -
049—(x+4) (1-7)

Cependant cette équation représente les besoins pour la combustion de 1’oxygene pur.
Ce n’est pas le cas dans la situation que nous étudions car c’est bien de ’air qui est consommé
pendant la combustion. Dans ce contexte, 1’utilisation de 1’air comme source d’oxygene
change I’équation de réaction :

C.H,+(x+ %)(02 +3,785N,) = xCO, + (%)H20+ 3,785(x + %)N2 (1-8)

L’hypothése utilisée prend en compte une composition de I’air de 20,9% de O: et
79,1% de N». Sur la base de ces pourcentages, pour chaque mole de O> dans 1’air nous avons
3,785 moles de N> (79,1/20,9 = 3,785). Pour oxyder une mole de CxHy, il faut sx4,785 moles
d’air avec s=(x+y/4). Le Tableau 1- 7 rappelle le rapport air/combustible pour plusieurs
alcanes.

Tableau 1- 7 — Rapport air/combustible pour la combustion d’alcanes

Component Formule | C(x) | H(®y) S Rapport Air/combustible
M¢éthane CH4 1 4 2,0 9,570
Ethane CoHs 2 6 3,5 16,748
Propane CsHg 3 8 5,0 23,925
n-Butane C4Hio 4 10 6,5 31,103
Pentane CsHi» 5 12 8,0 38,280
Hexane CsHis 6 14 9,5 45,458
Heptane C7H16 7 16 11,0 52,635
Octane CsHisg 8 18 12,5 59,813

2.5.3 Cas particulier du gaz naturel

Le gaz naturel est un mélange d’hydrocarbures saturés composé essentiellement de
méthane (70 a 95 %, en volume, selon le gisement). Il est associé¢ a d'autres alcanes (éthane,
propane, butane), a du diazote N», a du dioxyde de carbone CO> et a du sulfure d'hydrogene
H»S. Les Tableaux 1 — 8 et 1 — 9 ci-aprés montrent les caractéristiques de gisements en
Europe et en Amérique du Sud. Apres épuration, les gaz distribués ont une teneur en méthane
comprise entre 81 et 97 %. Les différentes définitions de pouvoir calorifique d’un
combustible se trouvent dans le lexique en fin de texte.
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Tableau I- 8 - Caractéristiques de quelques gisements de gaz naturel en Europe (les
compositions sont données en % en volume)

Frigg (Mer Lacqg Urengoi' | Hassi R'Mel | Groningue
du Nord) (France) | (Russie) (Algérie) (Pays Bas)

Profondeur minimale (m) 110 3300 1100 2200 3000
Méthane (%) 95,7 69,2 98 83,5 81,3
Ethane (%) 3,6 3,3-3,6 7,9 2,9
Propane (%) 0,04 1,0-1,2 2,1 0,4
Butane (%) 0,01 0,6-0,9 1,0 0,2
Diazote (%) 0,4 0,6 1,2 53 14,3
Dioxyde de carbone (%) 0,3 9,3 0,3 0,2 0,9
Sulfure d'hydrogéne (%) - 15,3 - - -
Réserves initiales récupérables de
gaz naturel en Europe (en 10° m?) [ 230 240 6 200 2000 2000
Pouvoir calorifique (PCI) du gaz|11,6 11,2 ~ 10,8 ~ 11,3 ~9,2
commercialisé (kWh/m?)

La teneur totale en soufre est la masse de 1’élément soufre des composés minéraux
(H2S) et organiques (thiols) de ce corps par unité de quantité de combustible gazeux, en
mg/Nm?. La teneur en soufre dépend de la nature du gaz, cependant elle est particuliérement
faible. Pour le gaz de Lacq épuré livré a la consommation, la teneur pratique en soufre est de

I’ordre de 10 mg/Nm®.

Tableau I- 9 - Caractéristiques de quelques gisements de gaz naturel disponibles en Amérique
du Sud (les compositions sont données en % en volume)

Campos (Breésil) | Santos (Brésil) Bolivie
Méthane (%) 89,3 88,3 91,8
Ethane (%) 8,0 6,1 5,6
Propane (%) 0,8 3,0 1,0
Butane (%) 0,03 0,704 0,02
Diazote (%) 1,28 0,69 1,4
Dioxyde de carbone (%) 0,48 0,15 0,8

Dans le cas des combustibles gazeux, on calcule le pouvoir comburivore et le pouvoir
fumigene a partir de la composition volumétrique du combustible. Nous avons les teneurs en :

- combustibles : oxyde de carbone % , hydrogene
0 0 0
- inertes : €O, % , Ny % et H,0%
100 100 100
- oxygene : O %
100

Les équations de combustion deviennent :

H,%

()

et hydrocarbures 2%

CnHm
100
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[aC H, +bH,+cCO+dCO, +eN,] +M(O,2IOZ +0,79N,) =
0,21

b

= (an+d)CO, + (“’"—;%)Hzo + 200, + [g’;?

b

g(l+a)+e]N, (1-9)

Avec les coefficients : a+b+c+d+e=1

Et les volumes :

Va= % (volume d’air dans I’installation = supérieur a I’air théorique) (1 - 10)
VCO, =an+d (volume de CO: dans les fumées pour 1m? de gaz) (1-11)

b

0,79
Vi, =an+d +ga+
Jo=an g 0,21

>

g(l1+a)+e (volume de fumées seches) (1-12)

am+2b 0,79

)+go+ g(1+a)+e (volume de fumées humide) (1 -13)

Vi'y=an+d+(

9

VCo,

0

(1-14)

Et le coefficient CO, max =

Les gaz naturels utilisés en centrales d’enrobage sont essentiellement constitués de
méthane. Ils proviennent des gisements naturels souterrains ou sous-marins et, apres
traitements éventuels, sont transportés sur des grandes distances jusqu’aux régions de
distribution et aux points d’utilisation. Aujourd’hui les provenances des gaz sont diverses car
il y a une interconnexion des réseaux des transports et une méme région peut recevoir des gaz
d’origines différentes, purs ou un mélange. Si I’on prend un gaz naturel pur d’origine
algérienne (Fos), il présente 91,2% de CHa, 6,5% de C2He, 1,1% de CsHs, 0,2% de C4Hjo et
1 % de Na.

2.5.4 Cas particulier du fuel lourd

Dans le cas des combustibles liquides, la combustion s’opere toujours en phase
vapeur. Il faut augmenter la surface spécifique du liquide (pulvérisation), accélérer sa
vaporisation et le mélanger intimement avec le comburant. Toutes ces opérations sont
effectuées par le brlleur, constitué d’un distributeur d’air de combustion et d’un injecteur de
combustible. En pratique dans une centrale d’enrobage, selon Monéron [Monéron, 1986],
nous avons toujours une combustion oxydante, avec exces d’air et présence d’oxygene dans
les fumées. L’air comburant et I’exces d’air possedent une certaine quantité d’eau.

Soit ¢ le degré hygrométrique ambiant, et T la température. Par définition, on a :

100 - pression _ partielle

; ; (1-15)
pression _saturation,
Et le rapport d’eau en volume est :
b 100 - presion _ partielle (1-16)

pression _totale des _ fumées

Comme la pression des gaz en sortie est sensiblement égale a la pression
atmosphérique, nous avons :
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B @- pression _saturation

b (1-17)

atmospheérgue

L’air comburant et ’exces d’air contiennent b (%) d’eau sous forme de vapeur. Pour
les calculs on prend, pour I’air, la composition de 21% du volume en oxygene et 79% du
volume en azote. Les spécifications administratives sont dans le Tableau 1- 10.

Tableau 1- 10 — Masses volumiques et chaleurs spécifiques a pression constante des gaz
[Monéron, 1986]

Gaz Masse volumique (kg/Nm®) Chaleur Spécifique (CP) (kcal/kg°K)
moyenne entre () °C et 200 °C

CO2 1,9768 0,2174

N2 1,2505 0,2492

Air 1,2928 0,2416

H,O 0,805 0,474

SO 2,9263 0,158

On calcule les produits de combustion a partir de la composition pondérale du
combustible (Tableau 1- 11), soit la teneur en éléments combustibles (carbone, hydrogene et
soufre), soit la teneur en inertes (eau, azote et cendres). Les équations de combustion
sont identiques a celles du gaz naturel au terme de SO; pres.

Tableau - 11 — Compositions des fuels domestique et lourd en comparaison avec du butane
et du propane commercial

Combustible Carbone % | Hydrogene % Soufre % Azote %
Fuel domestique 86,4 13,4 0,2 -
Fuel lourd 86,5 9,8 3,3 -
Propane commercial 83,7 16,3 0,02 0,4
Butane commercial 84,2 15,8 0,02 -

3 Emissions a ’atmosphere

Apres avoir étudié les matériaux utilisés et les procédés existants pour fabriquer des
enrobés bitumineux, cette partie est dédiée aux émissions engendrées.

3.1 Caractérisation des principaux polluants étudiés

Dans le cadre de la theése, nous nous sommes concentrés sur les principales émissions
citées par I’Arrété du 2 février 1998 relatif aux prélévements et a la consommation d’eau ainsi
qu'aux ¢émissions de toute nature des installations classées pour la protection de
I’environnement soumises a autorisation. Il s’agit du monoxyde de carbone, des oxydes de
soufre, des oxydes d’azote et des composés organiques volatils. Cependant, dans le cadre de
la recherche, nous avons ajouté a nos émissions le dioxyde de carbone, les HAP. L’oxygene
est ¢galement considéré. En effet, ’oxygene renseigne sur la dilution existante dans la
cheminée.

3.1.1 L’oxygéne

La méthode d’analyse de 1’oxygene (O2) est basée sur les propriétés paramagnétiques
de ce gaz. Elle est décrite dans la norme [AFNOR,1980]. Cet effet permet de doser I’oxygene
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si le mélange renferme des proportions d’oxygeéne et d’autres gaz paramagnétiques (NOx)
telles que 1’on puisse négliger les effets du champ sur ceux-ci. Ceci est le cas des fumées de
centrales thermiques ou avec une combustion a faible exces d’air, il y a de ’ordre de 1 %
d’oxygéne en volume (10%) et quelques centaines de mg/kg (10#) d’oxyde d’azote. C’est
ainsi le cas des fumées des centrales d’enrobage, ou il existe une combustion a fort excés d’air
ou la teneur en oxygene est de I’ordre de 12 a 15 %.

3.1.2 Le monoxyde de carbone

Les émissions de monoxyde de carbone (CO) proviennent d’une combustion
incompléte de matieres organiques et des combustibles fossiles (gaz naturel, hydrocarbures,
charbons). La méthode de mesure préconisée dans la norme francaise NF X 43-012 est
I’absorption d’un rayonnement infrarouge simple non dispersé. La mesure classique est de
type différentiel et met en jeu deux faisceaux de rayonnement infrarouge, I’un de référence,
I’autre de mesure. Le faisceau de référence traverse une cellule remplie d’un gaz neutre ou le
rayonnement infrarouge n’est pas absorbé. L’autre faisceau traverse une cellule identique ou
circule ’air contenant le CO et ou il est partiellement absorbé. Les rayonnements des deux
faisceaux provoquent des accroissements de température différents selon qu’il s’agit du
faisceau de référence ou de mesure. Cette différence est ensuite mesurée par un thermocouple
ou par I’intermédiaire de la différence de pression résultante [Toupance et Person, 2005b].

3.1.3 Le dioxyde de carbone

Le dosage en continu du dioxyde de carbone (COy) peut étre réalisé par 1’absorption
d’un faisceau des radiations infrarouge non dispersé selon la norme NF X 20 380 [ AFNOR,
1979]. Pour cela, il faut éliminer I’eau et les poussicres avant la mesure, maintenir constante
la pression (voisine de la pression atmosphérique) et la température.

3.1.4 Les oxydes d’azote

Les oxydes d’azote (NOx) sont constitués dans I’ensemble des especes chimiques dans
lesquelles 1’azote est li¢ @ un moins un atome d’oxygene et dont le nombre d’oxydation est au
moins égal a 2. Il s’agit de NO, N2Os3, NO2, N>Os, et des acides correspondants HONO et
HNO:s, et de nombreux nitrates organiques. Du fait de leur rapide interconversion chimique,
NO et NO» sont souvent regroupés ensemble sous le nom de NOx :

[NvO,]=[NO]+[NO,] (1-18)

La méthode automatique actuellement utilisée pour mesurer les oxydes d’azote (NO et
NO2) est la chimiluminescence de NO + O3, comme le préconise la norme NF X 43-018
[AFNOR, 1983]. Elle est basée sur les réactions suivantes :

NO+0O, - NO,” + 0O, (1-19)

NO," = NO, + hv (1-20)

au cours desquelles des molécules de NO; passent d’abord par un état excité puis
liberent une énergie lumineuse centrée dans le proche infrarouge (1,2 um).

3.1.5 Les Composés Organiques Volatils

Les composés organiques volatils (COV) regroupent une multitude de substances qui
peuvent étre d’origine biogénique (origine naturelle) ou anthropogénique (origine humaine).
Ils sont toujours composés de I’élément carbone et d’autres éléments tels que 1’hydrogene, les
halogenes, I’oxygene, le soufre [ADEME, 2004].
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La Directive du Conseil n° 1999/13/CE du 11 mars 1999 , extrait du JOCE n° L85 du
29 mars 1999, rect. JOCE n° L 188 du 21 juillet 1999 et rect. JOCE n° L 87 du 8 avril 2000,
préconise que :

Un composé organique concerne tout composé contenant au moins 1’élément de
carbone et un ou plusieurs des €éléments suivants : hydrogéne, halogéne, oxygeéne, soufre,
phosphore, silicium ou azote, a exception des oxydes de carbone et des carbonates et
bicarbonates minéraux ;

Un Composé Organique Volatil (COV) concerne tout compos¢ organique ayant une
pression de vapeur de 0,01kPa ou plus a une température de 293,15 K ou ayant une volatilité
correspondante dans les conditions d’utilisation particulieres.

D’autres définitions sont données par 1’ Arrété du 1° mars 1993 : « toute composé qui,
a ’exclusion du méthane contiennent C et H lequel peut étre substitué¢ a d’autres atomes (X,
O, S, N, P) a I’exception de CO et des carbonates » et par ’EPA : «toutes substances
carbonées qui participent aux réactions photochimiques de I’atmosphere ».

Une classification des COV est donnée aussi par ’EPA selon leur volatilité (Tableau
1- 12). Cette classification est basée sur des observations empiriques et/ou pratiques de
I’¢tude des contaminants atmosphériques.

Tableau 1- 12 - Classification des contaminants atmosphériques organiques en fonction de
leur volatilite d’apres [EPA, 2004]

Classe Pression de vapeur Point d’ébullition
Volatils (COV) >0,13 mm Hg <100 °C
Semi volatils (COSV) 0,1 —10-7 mm Hg 100 — 325 °C
Non volatils (CONV) <107 mm Hg >325°C

mm Hg = 1,33322.10% Pa

Dans cette classification, les COV se trouvent principalement dans la phase gazeuse,
les COV Non Volatils (CONV) se trouvent adsorbés dans des particules atmosphériques et
les COV semi-Volatils (COSV) se distribuent dans la phase gazeuse et particulaire.

Une autre classification, en familles chimiques des COV, est la suivante :
Hydrocarbures aliphatiques — C,Hn (alcanes, alcénes, alcynes) ;
Hydrocarbures aromatiques — ArH (benzene, naphtaléne, benzopyrenes) ;
Hydrocarbures oxygénés (alcools, glycols) ;

Hydrocarbures halogénes (dichlorométhane, chloroforme, perchlorétyléne) ;
Autres Hydrocarbures (CS., amines, nitrés, acétonitrile).

Par la suite, nous ferons référence aux Composés Organiques Totaux (COT) pour
représenter toutes les émissions organiques volatiles mesurées dans le cadre de la thése, du
fait qu’elles se produisent a différentes températures.

3.1.6 Les Hydrocarbures Aromatiques Polycycliques

Les HAP regroupent des substances chimiques constituées de deux a six cycles
aromatiques juxtaposés. Le nombre théorique de HAP susceptibles d’étre rencontrés est
supérieur a mille. Selon le nombre de cycles, ils sont classés en HAP légers (jusqu’a trois
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cycles) ou lourds (quatre cycles ou plus) qui ont des caractéristiques physico-chimiques et
toxicologiques différentes [Reinke et al, 2000]. Les HAP sont présents dans 1’environnement
a I’état de traces, c’est-a-dire a des concentrations allant du dixiéme a quelques dizaines de
ng/m>. En raison de leur trés faible solubilité, ils ont tendance a s’associer aux fines particules
en suspension (de 0,3 a 3 um) qui peuvent avoir un temps de sé€jour trés long dans
I’atmosphere. Dans I’atmosphére, I’essentiel des HAP lourds est absorbé sur les particules.
Les HAP sont trés instables dans I’air ; en effet ils peuvent réagir avec d’autres polluants
comme 1’ozone, le NO; et le SO, pour produire des diones, des nitro-HAP et des acides
sulfoniques. IIs sont également photosensibles et sont détruits par les rayonnements
ultraviolets [Tang et al, 2001]. Les HAP proviennent principalement des processus de
pyrolyse et en particulier de la combustion incompléte des matiéres organiques. Les
principales sources d’émission dans 1’air sont le chauffage (principalement au charbon, mais
aussi au bois ou au fuel domestique) et les véhicules automobiles.

Selon NIOSH [NIOSH, 2000] les études des polluants aromatiques polycycliques sont
orientées a la recherche des 16 composés Hydrocarbures Aromatiques Polycycliques suivants
supposés représenter la famille des HAP au plan de la cancérogenése: acenaphthyléne CioHs ;
naphtaléne CisHi2 ; acenaphténe Ci2Hio ; fluorene Ci3Hio ; phénanthréne Ci4Hio ; anthracéne
Ci4Hio ; fluoranthéne CisHio ; pyréne CisHio ; benz(a)anthracéne CisHiz ; cryséne CisHiz ;
benzo(b)fluoranthéne CyoHi2; benzo(k)fluoranthéene CzoHi2; benzo(a)pyrene CooHiz
dibenzo(a,h)anthracéne CxHis; benzo(gh,i)perlyléne CxnHi2; indenol (1,2,3-cd)
pyréne C2Hiz .

3.2 Polluants atmosphériques émis par les bitumes et les enrobés

Depuis les années 1970, les communautés scientifiques, industrielles et
I’administration ont principalement concentré leur attention sur les fumées de bitume.
Aujourd’hui une attention spéciale est portée a I’exposition des ouvriers aux fumées d’enrobé.

3.2.1 Caractérisation d’émissions de résidus pétroliers

En France, Gonzalez [Gonzalez et al, 2000] a mis en ceuvre des essais préliminaires
pour la caractérisation des émissions de COV et des HAP de résidus pétroliers prélevés sur
des plages suite au naufrage du pétrolier Erika. Deux types d’essais ont été proposés par
Gonzales: D’essai statique, sans renouvellement d’air, et 1’essai dynamique, avec le
conditionnement des échantillons dans une cellule d’essais avec renouvellement d’air.
L’analyse a été réalisée par thermodesorption puis par chromatographie en phase gazeuse
avec détection par ionisation de Flamme (GC-FID).

Les prélevements ont été réalisés sur filtre en sortie de la chambre d’essai, a 1’aide
d’une pompe pour analyse des HAP, pendant 330min. Le systéme de prélevement comporte
un filtre en fibre de quartz de 47 mm et deux tubes de résine XAD-2 placés en série en aval du
filtre. Le filtre et la résine XAD-2 ont été extraits conjointement par extraction accélérée
(ASE) a haute pression et haute température avec du dichlorométhane pendant une heure
environ. Apres concentration sous flux d’azote, 1I’échantillon est analysé par HPLC en phase
inverse avec détection couplée par fluorimétrie et spectrometre de masse (CG-MS).

Seuls 5 HAP de la liste de ’EPA (USA) ont été détectés, il s’agit des HAPs les plus
volatils. Des facteurs d’émission massique (pg/kg.h) ont été calculés, pour ces HAPs
(Naphtaléne, Acénaphténe, Fluoréne, Phénanthréne et Anthracéne), par rapport a la masse
totale de I’échantillon (90 g) et les résultats présentés dans la forme de facteurs d’émission
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sont dans le Tableau 1- 13. Selon Gonzales, les autres HAP, du fait de leur forte masse
moléculaire et de leur faible volatilité, n’ont pas été volatilisés de la surface de 1’échantillon.

Tableau 1- 13 - Facteurs d'émission des HAP calculées sur de résidus pétroliers suite au
naufrage du pétrolier Erika, en France d’apreés [Gonzalez, 2000]

Composés dans Facteur d’émission Emission massique
HAP [’échantillon (ng) (ug/m*.h) (ug/kg.h)
Naphtaléne 2795 34,57 5,6
Phénanthréne 339 4,19 0,7
Acénaphténe 231 2,86 0,5
Fluoréne 205 2,54 0,4
Anthracéne 18 0,22 0,0

3.2.2 Mesures en laboratoire d’émissions de bitume

Depuis plus de dix ans, les fumées de bitume ont été étudiées par le biais de
générateurs de fumées en laboratoire, parfois associés a 1’étude de 1’exposition des ouvriers
sur les chantiers (routiers et de toiture). De facon générale, les générateurs prélevent les
fumées du bitume a I’aide de filtres (PTFE) et des résines (XAD-2) préconisés par la méthode
NIOSH 5506 [NIOSH, 1998 b]. L’analyse par chromatographie en phase liquide (HPLC) est
réalisée aprés D’extraction des HAP par acétonitrile. Les objectifs de ['utilisation des
générateurs de fumées consistent a :

- tester les fumées engendrées par rapport aux fumées existantes dans les chantiers
routiers, dans des conditions bien controlées ;

- tester I’influence du mode de génération des fumées sur la composition des fumées
produites. Ce qui est réalisé en changeant le courant de 1’air sur le bitume (soufflé au
lieu d’étre aspiré) et en changeant les conditions d’agitation existante ;

- déterminer les facteurs associés a la mise en ceuvre a chaud de produits bitumineux qui
influencent I’exposition des ouvriers aux composés solubles dans le benzéne (dans le
cadre d’un étude des fumées) et aux HAP présents dans les fumées du bitume ;

- valider un dispositif expérimental capable de produire des fumées de bitume a
différentes concentrations.

o Les générateurs des fumées existants

Selon la fagon de produire de fumées, avec ou sans renouvellement du bitume chauffg,
peuvent étre classés en surfaciques et volumiques. Un ensemble de cinq générateurs de
fumées du bitume est présenté dans le Tableau 1- 14.

Kurek [Kurek et al, 1997] a utilisé des bitumes avec des concentrations connues en
composants dangereux (ou méme sans composants dangereux). L’ambiance du chantier
routier a été récrée en laboratoire dans une chambre avec des conditions controlées. Il est
envisageable d’utiliser la méme technique lors des essais d’études des fumées de 1’enrobé
bitumineux au laboratoire et/ou dans les centrales d’enrobage.

Bonnet [Bonnet et al, 2000] a évalué la capacité¢ d'un nouveau systeme de génération
de vapeur a fournir des atmosphéres stables et reproductibles des fumées de bitume a une
chambre d'inhalation. La représentativité des fumées produites a un niveau de concentration
de 5 mg/m?® a été analysée. Le générateur de fumées de Bonnet simule la situation trouvée sur
chantier ou un systéme ouvert de production de fumées rapidement entre en pseudo équilibre
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avec ’air ambiant. Pour caler ses données, une validation des résultats a été réalisée pour
Bonnet avec le générateur de fumées développé par Brandt. Les résultats ont montré des
profils des HAP dans la matiére soluble dans le benzéne (MSB) similaires entre les deux
bancs d’essai (générateurs), sur le méme bitume et selon la température. Bonnet a conclu que
les fumées engendrées peuvent étre considérées comme représentatives de 1’exposition des
ouvriers pendant les travaux routiers.

Le systtme de Binet [Binet et al, 2002], enfin, est reproductible et les fumées de
bitume prélevées de la chambre d’échantillonnage sont représentatives des fumées auxquelles
les ouvriers sont exposés lors des opérations d’épandage d’enrobé bitumineux a chaud, en
termes de profil de HAP et de distribution granulométrique de particules.

Les générateurs développés utilisent directement le bitume chaud pour produire des
fumées. Le but est relier les fumées engendrées avec les émissions réelle dans les chantiers
routiers (ou de toiture). Enfin, il est a priori plus simple travailler avec le bitume seul, il ne
faut pas oublier que les fumées existantes sur les chantiers routiers sont issues des enrobés
bitumineux chauds. Il peut donc exister des parametres qui peuvent influencer les émissions
mais qui ne sont pas exploitables par ces générateurs de fumées de bitume existants.
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Tableau 1- 14 — Panorama des générateurs de fumées de bitume déja développés

Type Générateurs surfaciques Générateurs volumiques
(bitume en film mince) (bitume en masse)
Référence (1 2) 3) 4) 5)
Kurek et al, 1997 Bonnet et al, 2000 Kriech et al, 1992 Brandt et Groot, 1999 Binet et al, 2002
Objectifs Tester le générateur de Vérifier la Sur les fumées engendrées : Déterminer les facteurs Tester le générateur de
fumeées par rapport les | représentativité des | Tester I’influence du mode de génération d’influence sur les fumées fumées a diférentes
fumées des chantiers fumées sur leur composition (MSB et HAP) concentrations
Tester leur cancérogenése
Quantité 150 g/min 24 g/min 6,5 kg 200 g 200 g
Type de Résine XAD-2 Filtre + Résine XAD-2 Filtre + Filtre +
prélévement 1 heure Résine XAD-2 Résine XAD-2 Résine XAD-2
Durée 4h 44min 64 10h 6h >6h
Flux d’air (I/min) 20 10 2 23
Renouvellement Oui Oui Non Non Non
du bitume 150g/min
Agitation Non Non 200 400 90
tour/min
Température °C 155 200 232 et 316 160 170
Analyse GC/MS, GC/FID et GC/MS GC/MS HPLC GC/MS
Fluorescence HPLC HPLC
Conclusions Générateur produit des Générateur simule Le mode de génération influence la Seule la volatilité et la Le générateur développé est
fumées similaires aux ’air ambiant des composition des fumées ; température ont une influence | reproductible a différentes
chantiers chantiers 20% des fumées produites a haute Relation logarithmique pour concentrations de fumées
température ont été cancérigénes estimer les émissions de MSB
(HAP)
Schémas

Heritage Fume Generator Schematic

Fume Outdet Ty Fume

= - p— Hood
[}

[ e XAD 2 Abcarption Tbe
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0 Bilan sur les prélévements et analyse des HAP

La Figure 1- 18 synthétise la problématique existante pour les fumées émises par le
bitume. En complément des HAP dans la phase particulaire, il faut étudier les composés en
phase gazeuse, appelés semi-volatils, qui ne sont pas retenus par les filtres a particules. Par
conséquent, sont nécessaires des tubes absorbants décrits dans la méthode NIOSH 5506
[NIOSH, 1998 b] afin de piéger ces HAP. Il faut retenir qu’a ’heure actuelle les limites
d’exposition professionnelle pour les fumées du bitume sont exprimées en terme de matiere
particulaire totale (MPT), qui comprend la partie minérale des fumées. Cependant la partie la
plus importante concerne 1’exposition a la matiére soluble dans le benzéne (ce qui correspond
a une partie de la MPT) et la teneur en HAP de cette matiére soluble dans le benzéne (MSB).

Emissions de bitume

v v
Partie Partie

Inorganique Organique

v

Poussiére _adsorbé | Aérosol |

Inorganique organique h

v

Matiére Particulaire
Totale (MPT) v v
Matiére Soluble dans Semi-volatils (SV
ey | [Somioltis V|
v
Hydrocarbures Aromatiques

Polycycliques (HAP)

Figure 1- 18 — Parties organiques et minérales des emissions du bitume et leur relation avec les
hydrocarbures aromatiques polycycliques (HAP)

o Connaissances sur les fumées du bitume générées en laboratoire

Les résultats de Kriech [Kriech et al, 1992] montrent que des petites modifications
dans le protocole de génération de fumées engendrent des grosses variations dans le poids
moléculaire des fumées produites. La modification du contrdle de la ventilation (air soufflé
ou aspir¢) conduit aux résultats suivants :

- une augmentation du poids moléculaire du condensat lorsque I’air est aspiré ou une
baisse d’un facteur 10 lorsque 1’air est souffl¢ ;

- une baisse des HAP de bas poids moléculaire, lorsque I’air est aspiré ou une
augmentation d’un facteur 3 lorsque 1’air est soufflé;

- une augmentation des HAP de haut poids moléculaire, lorsque ’air est aspiré ou une
baisse d’un facteur 35 lorsque 1’air est souffl¢;

- une chute d’un facteur 100 en absence d’agitation la production de fumées.

Des échantillons de 1'atmosphére de la chambre d’échantillonnage ont été rassemblés
et analysés pour la détermination quantitative de : la matiere particulaire totale (MPT), de la
maticre soluble, de la teneur en benzo[a]pyrene (B[a]P) des fumées, de tout autre HAP, et de
I'évaluation de la distribution de dimension particulaire. Les résultats trouvés par Binet [Binet
et al, 2002] pour des fumées a différentes concentrations sont décrits dans le Tableau 1- 15.
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Tableau 1- 15 - Résultats analytiques de la matiere particulaire totale (MPT), matiere soluble
dans le benzene (MSB) et Benzo[a]Pyréne (B[a]P) pour trois niveaux de concentration de fumées (3,
50 et 100 mg/m3) [Binet et al, 2002]

Concentrations fumées MPT mg/m’ ‘ MSB mg/m’ ‘ Bla]P ng/m’
Valeur moyenne + écart type

5 mg/m> 6,30 + 0,22 4,6 +0,46 36,3 £3,21

50 mg/m’ 53,5+£2,72 42,7+£2,02 140 £ 15,6

-100 mg/m? 98,7+ 6,12 82,4 +4,89 198 + 50,4

La seule étude donnant une estimation des émissions issue du bitume a été celle de
Brandt [Brandt et Groot, 1999]. Pour les fumées générées au laboratoire par Brandt [Brandt
et Groot, 1999] le phénanthrene a été le plus important des HAP émis. Pour caractériser les
bitumes, Brandt utilise leur volatilité, appelée Rec450, qui correspond au pourcentage de la
masse du bitume dont le point d’ébullition est inférieur a 450 °C. Puisque la plupart des HAP
cancérigenes se trouvent dans la fraction MSB, Brandt s’est concentré sur ces HAP.
L’émission de composés HAP est exprimée par 1’émission totale de composés solubles dans
le benzeéne multipliée par la teneur en HAP dans la MSB :

HAPe¢mission = MSBeémission X [HAP]dans la MSB (1 - 21)

Une régression linéaire multiple du logarithme du taux d’émission de fumées
(BSMeémission en mg de maticre soluble dans le benzeéne par heure), de la volatilité du bitume et
I’inverse de la température de génération de fumées (en Kelvin) donne expérimentalement la
forme suivante :

log MSBémission = 0,126(Rec450) - 5082(1/T) + 10,86 (MSBémission en mg/h) (1 - 22).
La partie variable de I’équation est I’'IF (indice de fumées) :
IF =0,126(Rec450) - 5082(1/T) (1-23)

Ces ¢équations montrent que, dans la gamme de températures pour les applications
routieres (de 140 a 190 °C), le taux d’émission de fumées augmente d’un facteur de 2 chaque
fois que la température augmente d’environ 12 °C. L’indice de fumées est bien corrélé avec
les expositions individuelles mesurées lors de travaux routiers et sur toiture et il peut étre
utilisé pour estimer les expositions individuelles moyennes lors de ces activités.

3.2.3 Polluants atmosphériques émis par les enrobés bitumineux

Les générateurs de fumées de bitume ont été considérés, dans la plupart des cas,
comme représentatifs du repandage des enrobés. Cependant les parameétres disponibles qui
peuvent influencer les émissions du bitume ne sont pas forcement les mémes pour des enrobés
bitumineux. La bibliographie a dons été¢ complétée par la recherche de travaux expérimentaux
sur les émissions des enrobés.

o Composition des fumées d’enrobés

Les enrobés sont considérés comme plus complexes car constitués des plusieurs
composants organiques et minéraux. La composition chimique et les propriétés physiques
exactes des émissions des enrobés dépendent de 1’origine des bitumes, aussi bien que de leur
température et des conditions associées a leur production. La Figure 1- 19 résume la
composition des émissions.
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Figure 1- 19 — Contenu des émissions des enrobés bitumineux

En 1999, Tang [Tang et al, 1999] a réalis¢ une synthese bibliographique sur les fumées
de I’enrobé. Le terme « émissions d’enrobé » désigne les substances présentes dans 1’espace
d’air affecté par la manipulation des matériaux bitumineux. Les mesures typiques incluent la
détermination du point d’ébullition et la granulométrie des particules émises qui a été utilisée
comme parametre pour classifier les émissions des enrobés en inhalables, thoraciques ou
respirables. Les fumées sont constituées de deux phases : vapeur et particulaire. Selon Tang il
existe peu d’études chimiques ou biologiques sur les effets de la granulométrie des particules
constituant les fumées des enrobés sur la santé. Le Tableau 1- 16 montre I’incidence de la
taille ces particules :

Tableau I1- 16 — Distribution de la taille de particules (% de masse) de fumées mesurées dans
les chantiers et laboratoires d’apres [Tang et al, 1999]

% de masse Type de mesure

Taille de la|Raffinerie Etanchéité de toit Générateur de fumées

particule (cuves de bitume) (bitume) (bitume) [Brandt et Groot,
1999]

<12,5 um 99,1 96 99,5

<3,8 um 82 68 88

<1,2 um 5 42 67

La valeur du point d’ébullition donne une indication de la présence de composés
aromatiques polycycliques (CAP) et d’hydrocarbures aromatiques polycycliques (HAP) dans
les fumées d’enrobés. La Figure 1- 20 montre une allure type de 1’évolution du poids relatif
des substances émises en fonction du point d’ébullition : la phase gazeuse et la phase
particulaire y sont distinguées. L’existence des deux courbes indique la présence des semi-
volatils dans les fumées.

Poids
relatif

1 - Phase gazeuse (XAD-2)
2 - Phase particulaire (filtre)
3 - Phase combinée (1 +2)

200 300 400 500
Point d’ébullition °C
Figure 1- 20 — Point d’ébullition typique des fumées d’enrobés d’apres [Tang et al, 1999]
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Les caractéristiques chimiques des fumées d’enrobés sont aussi évaluées. Comme les
fumées sont constituées des particules et de vapeurs, il est extrémement compliqué de
connaitre leur composition. De plus, lorsqu’il s’agit de prélévements réalisés sur chantiers,
ceux ci peuvent contenir des composants issus d’autres sources que celle de 1’enrobé
bitumineux. Dans la pratique, il est impossible de déterminer pour les composés existant dans
les fumées des enrobés bitumineux ; une quantit¢ limitée de composants (organiques et
minéraux) est donc sélectionnée pour 1’analyse. Le Tableau 1- 17 montre les composants
chimiques identifiés dans les fumées des enrobés bitumineux dans de travaux publiés dans la
littérature.

Tableau 1- 17 — Exemples des composants chimiques identifiés dans les fumées des enrobés
bitumineux d’apres [Tang et al, 1999]

Classe de composants Sous-classes et composants typiques

Minéraux

Gaz minéraux H-S, SO,

Métaux Nickel, vanadium, cadmium, plomb

Organiques

Hydrocarbures Aliphatiques saturés Cjo-Cao et non saturés Cjo-C2
Aromatiques : benzéne, toluéne, xyléne

HAP 16 HAP prioritaires de la liste USA (EPA)

Composants soufrés HAP souffrés

Acide carboxylique Acides aliphatiques saturés et non saturés

Composants carbonyle Aldéhydes aliphatiques : formaldéhydes
Aldéhydes aromatiques : benzol aldéhydes

Composants halogenes Bi phényles polychlorés (PCBs)

Amines Polyamines

o Connaissances sur les émissions de I’enrobé lors du répandage

Depuis des années les particules totales sont étudiées. Cependant les particules ne
contiennent que la partie minérale (poussicre) ; elles ne donnent pas d’indications sur les
divers composés chimiques présents. La maticre soluble dans le benzéne (MSB) est également
un indicateur typique de I’exposition personnelle des ouvriers aux fumées des enrobés dans sa
partie organique. La MSB est a mettre en relation avec 1’exposition aux HAP dans les
émissions des enrobés. Le Tableau 1- 18 montre les concentrations de MPT et de MSB des
émissions du bitume obtenues a partir de données collectées sur chantiers d’apreés Tang [ Tang
et al, 1999]. Parmi les composés aromatiques polycycliques, le benzo(a)pyréne est comme
considéré un indicateur a examiner au prioritaire a cause de son caractére potentiellement
dangereux pour la santé [Niemeier et al, 1988]. Toutefois, la somme totale des HAP détectés
est souvent préférée comme indicateur des émissions des enrobés bitumineux.

Tableau 1- 18 - Concentration de MPT et de MSB des émissions du bitume dans les chantiers
d’apreés [Tang et al, 1999]

Source d’exposition MSB (mg/m’) MPT (mg/m’)
Raffinage du pétrole 0,11-13 0,02 -14
Chantier routier ND - 0,77 ND - 15,1
Centrale d’enrobage 0,3-1,7 ND -7,2
Etanchéité de toiture ND - 6,88 0,04 — 12,56

ND = non détecté
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Des travaux précédents [Jullien et al, 2006b] de mesures d’émissions ont été réalisés
par le LCPC sur des mini-planches en utilisant des enrobés prélevés en sortie de trémie et
compactés manuellement dans un gabarit. Pour caractériser les émissions d’enrobés, apres
répandage, une chambre a flux constituée d’un demi fit de 200 1 coupé dans sa longueur
(Figure 1- 21 ), de section 0,87 m (longueur) par 0,55 m (diametre) a été réalisée. Ce demi-
cylindre métallique, disposait d’une sortie destinée a étre raccordée a un systéme de
ventilation forcée pour la mesure de COT en continu et une ouverture destinée a raccorder les
prises d’échantillons pour les prélevements de HAP destinés a une analyse de laboratoire. La
surface totale d’émission caractérisée est €gale a la section longitudinale de la chambre a flux.
Les COT sont mesurés en continu sous le capteur, sans réalimentation forcée en air. Les
premiers essais ont été réalisés selon le schéma de principe présenté en Figure 1- 21, pour
obtenir un ordre de grandeur avec une dilution minime des gaz et rejets. La prise de
ventilation forcée a été soit utilisée, soit obturée. Ces essais ont mis en évidence la difficulté a
réaliser des prélévements corrects des HAP qui sont émis sous forme de traces, alors que la
mesure des COT n’a jamais posé de probléme, un signal étant toujours obtenu..

Ventilation
obturée

Stockage
-— HAP

15cm

Figure 1- 21 Principe des prélévements avec le capteur sans ventilation d'air [Jullien et al,
2006b]

L’allure de I’évolution des courbes de COT en fonction du temps, et correspondant au
refroidissement de 1’enrobé est montrée sur la Figure 1-22 a titre indicatif. La température de
I’enrobé de cette mini planche était d’environ 100 °C en début de mesure et de 70 °C apres
30 minutes. Les évolutions de la concentration en COT et de la température des gaz mesurées
sous le capteur ont été mesurées toutes les minutes. Ces essais nous ont appris que la teneur
en COT augmente pendant environ les 5 premieres minutes, ce qui correspond a la saturation
de I’air contenu sous le capteur, et chute apres. Pour la température des gaz tracée sur la
Figure 1- 22, qui est le reflet d’'un remplissage du capteur avec les émanations gazeuses
chaudes de I’enrobé, la montée en température durait environ 10 minutes.
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Figure 1- 22 Concentration en COT et température mesurées sans ventilation d'air d’apres
[Jullien et al, 2006b]

Ce sont ces mesures de COT antérieurs, réalisées sur ’enrobé lors de son
refroidissement qui ont servi de mesures préliminaires pour aborder 1’étude des émissions

avec le malaxeur de laboratoire dans le cadre de la thése.

3.3 Polluants atmosphériques émis par la combustion
Une combustion compléete émet principalement du dioxyde de carbone et de la vapeur

d’eau et dans de plus faibles quantités les composés suivants : des oxydes d'azote, du dioxyde

soufre, des cendres et des éléments traces comportant des métaux lourds notamment. Notons

également que les oxydes d’azotes proviennent d’une oxydation de 1’azote de 1’air de
supplémentaires ¢émis lors d'une combustion incompléte

combustion. Les produits
(annexe 2.1) sont :
le monoxyde de carbone,

- les particules,

les composés organiques,
d'autres composés tels que les aldéhydes, les dioxines et furanes, les hydrocarbures

aromatiques polycycliques.
La formation de dioxines et furannes est favorisée par une combustion incompléte.

Mais, d’autres parametres tels que la teneur en chlore du combustible, sa charge en métaux
lourds, en cuivre notamment qui catalyse la formation de ces polluants et le temps de séjour
de fumées dans la plage de température (comprise entre 250 et 350 °C) atteinte en général sur
le systéme de dépoussiérage des fumées, jouent €galement un rdle déterminant dans une
centrale d’enrobage. Les mécanismes chimiques de formation des polluants sont détaillés ci-

apres.
Mécanismes de formation du NO : Les études concernant la formation des oxydes d’azote ont

montré que trois mécanismes différents sont responsables de la formation de ces polluants

[Xie et al, 1996].
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a. Le NO thermique

I1 résulte de I’oxydation directe de 1’azote moléculaire contenu dans le comburant et a
été décrit par Zeldovich [Zeldovich, 1946]. 1l est I’aboutissement de deux réactions :

N2 +0 < NO (1-24)
N+O2< NO+O (1-25)
Ce qui donne comme réaction globale :

N2+ 02 2NO (1-26)

Ces réactions sont lentes et nécessitent des températures élevées ainsi que des temps
de séjours longs et sont généralement considérées comme irréversibles. Dans le cas de
milieux riches ou proches de la steechiométrie il est possible d’ajouter une troisiéme réaction :

N+OH < NO+H (1-27)
b. Le NO précoce

Ce mécanisme est responsable de la formation du NO dans le front de flamme. Cette
réaction rapide résulte de la réaction entre I’azote moléculaire et des radicaux hydrocarbonés
du type :

N>+ CH < HCN +N (1-28)
Ou bien :
N; + CH, < HCN + NH (1-29)

Il existe de nombreuses autres réactions possibles, ce qui engendre des difficultés a
comprendre et estimer ce mécanisme de formation du NO. L’azote moléculaire ainsi produit
va alors étre transformé en NO par de nombreuses réactions comme 1’oxydation des radicaux
HCN et NH, ou bien par les mécanismes responsables de la formation du NO thermique.

c. Le NO combustible

Ce mécanisme, comme son nom le sous-entend, est responsable de la formation des
NOx a partir de ’azote contenu dans le combustible (gaz naturel) et peut pour certains
combustibles (charbons ou fuels lourds) étre responsable d’une grande partie de la formation
de ces polluants. Ce mécanisme dépendant principalement de la teneur en azote du
combustible est mal connu car il résulte des nombreuses réactions décomposant les grosses
molécules contenant de 1’azote en de plus petites qui forment ensuite les NOx. Dans un
réacteur, la formation de NOx est liée a la température du gaz de combustion et au temps de
résidence [Farias et Ngendakumana, 1997].

Mécanismes de formation des HAP :

Les flammes de méthane (CH4), d’acetyléne (C2H»), d’éthyléne (CHa) et d’éthane
(C2Hg) ont fait 1’objet d’un trées grand nombre de recherches afin d’établir le schéma
réactionnel de formation des différents hydrocarbures. Toutes ces analyses tentent de
comprendre le cheminement des formations des espéces a partir du combustible initial
jusqu’au benzeéne, aux hydrocarbures aromatiques polycycliques, voire a la suie. Les
hydrocarbures aromatiques polycycliques (HAP) sont formés dans la plupart des cas de
systémes de combustion en milieu riche et dans les flammes de diffusion ; ils jouent un role
important dans le processus de la formation de suie. Aprés de multiples recherches, tant d’un
point de vue physique que chimique, il a été établi que la suie est composée de particules de
carbone et de HAP. La formation du premier cycle aromatique et des hydrocarbures
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aromatiques polycycliques est proposée par deux voies réactionnelles principales. La voie en
C4 + Cz: ces analyses ont été réalisées sur des flammes pré mélangées d’acétyléne et
d’¢éthyléne. Des parameétres comme la pression, la température et la vitesse des réactions ont
fait partie du modele. La voie C;3 + C3 est basée sur la modélisation des flammes pré
mélangées d’acétyléne. D’autres voies ont ¢été analysées, comme les flammes riches
prémélangées de C2H2/O2/Ar, a basse pression, les flammes riches prémélangées d’acétyléne
et d’oxygene, a basse pression et a pression atmosphérique.

La modé¢lisation des flammes a indiqué que la formation du premier cycle aromatique
provient principalement de la voie C4+C> ; dans la zone des gaz brilés, la voie en C3+C3 est
dominante. Dans tous les cas, les voies de production du premier cycle aromatique dépendent
des conditions de pression et de température de la flamme. En effet, différentes voies
réactionnelles impliquant n-C4Hs, n-C4Hs et les espéces en C; ont été identifiées comme les
principaux processus de production du benzeéne et du radical phényle, avec des contributions
respectives dépendant des conditions expérimentales, et de la température de la flamme.

En relation avec la formation des hydrocarbures aromatiques polycycliques et de la
suie, le benzeéne, le radical phényle, le radical cyclopentadiényle (CsHs) jouent un role
important dans la formation des composés plus lourds, lors de la combustion des mélanges
riches rn hydrocarbures. Aprés de nombreux travaux, deux voies réactionnelles sont
proposées dans la littérature.

La premicre fait intervenir les radicaux CsHs qui permettent, aprés réarrangement,
I’addition d’un nouveau cycle aromatique sur le composé initial. La seconde voie de
formation des HAP s’effectue par abstraction de I’hydrogéne atomique et addition de
I’acétyléne sur un cycle aromatique, le mécanisme est couramment nommé « HACA »
(Hydrogen Abstraction — Carbon Addition). Notons que 1’addition d’un ou de deux cycles
aromatiques permet également la formation de composés poly aromatiques. Des schémas
réactionnels des trois principaux processus de formation des HAP, voie en Cs, mécanisme
HACA et réaction entre cycles aromatiques sont présentés (Figure 1- 23).
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Figure 1- 23 — Schéma réactionnel pour la formation des composés aromatiques polycycliques,
avec mécanisme HACA d’apreés [Dias et Vandooren, 2004]

Mécanisme de formation et destruction des suies :

Les particules de suie sont en majorité composées de carbone (environ 90 %). On peut
y trouver de I’hydrogene (environ 10 %), de I’oxygene et de 1’azote dans des proportions plus
faibles [Haynes et Wagner, 1981 ; Wagner, 1978]. Les suies sont issues de la combustion
incompléte des hydrocarbures et de la condensation d’espéces gazeuses. Leur densité est plus
faible que celle du graphite (2,25 g/cm?) et comprise entre 1,8 et 2 g/cm® [Garo, 1984]. Les
suies rencontrées dans les flammes représentent une faible part du volume du mélange
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considéré. A titre d’exemple, I’ordre de grandeur de la fraction volumique des suies est de
-7 . -7 .
1077 50it 10" m? de suies pour 1 m? de gaz.

Les particules de suie vont évoluer durant leur sé¢jour dans la flamme. Cette évolution
est due a différents processus qui ont fait 1’objet de nombreuses études. Pour retracer
I’évolution des suies au cours de leur existence, on peut distinguer différents phénomenes : la
nucléation des premicres particules, la croissance de surface des particules, la coagulation,
I’agglomération ainsi que 1’oxydation.

a. La nucléation : C’est le processus qui correspond a la formation des premiéres particules a
partir de la phase gazeuse. Les molécules entrant en jeu sont les hydrocarbures insaturés
comme I’acétyléne mais aussi les HAP [Haynes et Wagner, 1981]. Cette phase correspond
a la transformation d’un systéeme moléculaire en un systéme particulaire (diameétre des
particules est de I’ordre du nanometre).

b. La croissance de surface : La phase de nucléation fait apparaitre un trés grand nombre de
particules mais elles ne représentent qu’une faible part de la masse finale de suies
produites. D’autres processus interviennent donc pour transformer les hydrocarbures
gazeux en suie. Certaines molécules vont réagir au niveau de la surface des suies. Une fois
encore, on retrouve ici ’acétyléne mais aussi les HAP et le benzéne. Ce phénomene
appelé croissance de surface est un processus hétérogene ou la majeure partie de la masse
totale des suies sera produite [Garo, 1984]. Pendant cette phase, les particules grossissent
et vont constituer des particules primaires dont la forme est proche de celle d’une sphére
[Rogaume et al, 2000].

c. La coagulation et 1’agglomération : Ces deux phénomenes sont dus aux collisions des
particules soumises au mouvement brownien. Quand les particules sont ‘jeunes’ et la
croissance de surface rapide, deux particules qui se rencontrent peuvent fusionner car les
particules formées sont mal organisées et leur structure interne mobile : c’est le processus
de coagulation (coalescence). Quand elles sont ‘agées’, les particules vont se coller sans
fusionner car le volume a réorganiser est important et la structure interne plus rigide : c’est
le processus d’agglomération (agrégation). La transition entre ces deux processus a lieu
quand les particules primaires sont de 1’ordre de 10 nm. Contrairement a la nucléation et a
la croissance de surface, ces processus physiques se font sans accroissement de masse de
suie. Ils conduisent a une distribution en taille des particules de suie et a ’apparition
d’agrégats de suie dont la morphologie est complexe.

d. L’oxydation: Quand les particules de suie sont transportées dans les zones ou de
I’oxygene est présent, elles peuvent étre oxydées. Ce processus peut avoir lieu en méme
temps que les processus de formation et on assiste alors a une compétition entre
production et oxydation des particules. Les principales espéces intervenant dans le
processus d’oxydation sont 1’oxygéne mais €galement le radical OH. Ces molécules
peuvent réagir avec les suies au niveau de leur surface en arrachant des atomes de
carbone. Elles peuvent aussi casser les liaisons entre sphérules primaires ou chaines. La
premiere action a pour conséquence de diminuer la masse des suies sans changer le
nombre de particules, la deuxiéme augmente celui-ci tout en diminuant leur masse.

De plus amples détails sur ces processus peuvent étre trouvés dans la littérature
[Bockorn, 1994 ; Haudiquert-Talbaut, 1996 ; Kennedy, 1997].

59



3.4 Polluants atmosphériques émis par les centrales d’enrobage

3.4.1 Sources d’émission canalisées et obtention de données de sites

Les principaux ¢léments recherchés parmi les rejets a I’atmosphére par les cheminées
des centrales d’enrobage sont 1’oxygene, le monoxyde de carbone, le dioxyde de carbone, les
oxydes d’azote, les Composés Organiques Totaux (COT) dont les Hydrocarbures
Aromatiques Polycycliques (HAP) et les poussicres (parfois la suie et de la vapeur d’eau). La
maitrise des concentrations d’oxygene est fondamentale dans tous les processus de
combustion, y compris pour exprimer les émissions polluantes.

Les émissions dans les cheminées ont deux origines différentes [CITEPA, 2005] : les
émissions liées a la combustion d’énergie fossile et les émissions liées a d’autres phénomenes
se rapportant a I’emploi de matiéres premieres ou a des réactions chimiques.

Lors de I’enrobage en centrale, et selon le type de procédé utilisé, les émissions qui ne
sont pas dues a la combustion, sont selon le cas issues de 1’enrobé bitumineux. C’est
effectivement le cas pour une centrale type tambour sécheur enrobeur (TSE) et, a priori, on ne
peut pas connaitre les proportions existantes entre chacune de ces sources. La Figure 1- 24
montre un schéma résumant 1’origine des émissions canalisées dans une centrale d’enrobage.

Besoins du chantier (commande)

Y

Centrale d’enrobage (TSE)

Combustible
v

Zone de combustion

| §

Zone d ’enrobage

Emissions dans I’atmosphére — cheminée
E = El + E2

combustion enrobé

Figure 1- 24 — Schéma d’origine des émissions d’une centrale d’enrobage (type TSE)

Pour la collecte de données d’émissions a 1’air sur des installations industrielles,
quatre méthodes sont utilisables : la mesure, le bilan, la corrélation et les facteurs d’émission.
Chacune possede des avantages, des inconvénients et des limites d’utilisation [Fontelle,
2005] :

- La méthode de mesure consiste a mesurer au moyen d’une chaine de mesure
appropriée la concentration de diverses substances dans 1’effluent ou dans le panache
rejeté. L’application la plus répandue est celle de la surveillance des sources
industrielles canalisées fixes (typiquement en cheminée) dans le cadre des dispositions
réglementaires en vigueur. La mesure des rejets fournit une information trés précise
sur les variations temporelles et sur les émissions des substances observées en fonction
des conditions opératoires. Cependant la mise en ceuvre des chaines de mesure
d’émission est complexe et onéreuse en cotits d’investissement et de fonctionnement ;
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- Laméthode du bilan part du principe de la conservation de la mati¢re ou les émissions
de certaines substances telles que le soufre et le chlore, certains métaux lourds,
peuvent étre déterminés par bilan matic¢re. En pratique, cette méthode est trés utilisée
dans les cas simples comme celui d’une chaudicre ou il suffit de déterminer la quantité
de combustible consommée au cours d’un intervalle de temps, de prélever un
échantillon de combustible et de procéder a I’analyse de la teneur du constituant
étudié, d’en déduire la quantité de constituants entrant dans la chaudiére au cours du
temps, de déterminer de manicre similaire par échantillonnage et analyse la rétention
éventuelle dans I’installation et calculer 1’émission au moyen d’une formule directe ;

- La méthode de corrélation consiste a établir une corrélation entre, d’une part, la
quantit¢ de polluants rejetée dans 1’atmosphére et, d’autre part, des parametres
caractéristiques du procédé considéré. L’avantage réside dans le fait que ces
parametres sont déterminés pour conduire le procédé et n’engendreront que pas ou peu
de surcoiit environnemental. En revanche, 1’établissement de la relation nécessite des
campagnes de mesures préliminaires assez longues, onéreuses, afin d’obtenir un
résultat statistiquement fiable. Il convient de vérifier périodiquement la validité de la
relation ;

- La détermination de facteurs d’émission (F.E.) est une méthode qui consiste a faire
appel a une fonction préétablie caractéristique de 1’émission d’une substance donnée et
de wvariables descriptives de la source considérée. Elle ne différe pas
fondamentalement de la méthode précédente. Dans ce cas on utilise des données
disponibles, publiées ou non, se rapportant de maniére plus ou moins pertinente au cas
considéré. C’est une méthode qui a donnée lieu aux USA a la production d’un rapport
volumineux concernant les centrales d’enrobage, toutes technologies confondues
[EPA, 2004].

3.4.2 Facteurs d’émission et qualité des données

Les facteurs d’émission sont publiés par I’Agence de Protection de 1I’Environnement
des Etats Unis (EPA) dans son rapport AP-42 [EPA, 2004] relatif aux centrales d’enrobage
depuis 1972. Ce rapport est souvent actualisé avec de nouvelles sources d’émissions ou par
augmentation de la base de données déja existante. Il ne prend pas en compte les formules ou
le type de bitume utilisé¢ car le niveau de détailles fourni n’est pas suffisant. D’une fagon
générale, dans le cas des centrales d’enrobage, les facteurs d’émission doivent inclure les
estimations des émissions calculées comme suit :

_ Mo
M

E (1-30)

- Ou  mgest la quantité de polluant émis, en kg ;
- M est la quantité d’enrobé fabriqué, en tonnes.

Des tableaux, comportant les facteurs d’émission moyen, minimum et maximum, sont
classés par I’EPA selon le type d’équipement de contrdle des émissions, le type de
combustible briil¢, le pourcentage de recyclés utilisés, la quantité d’essais réalisés et la qualité
des données. Dans ses rapports bruts utilisés pour former une base de données valable pour
étre utilisée pour calculer des facteurs d’émission, ’EPA examine de fagon qualitative la
quantité et la qualité de I’information contenue, puis propose le classement suivant, qui est
asez peu explicite :
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Données type A - des essais multiples ont été¢ exécutés pour la méme source en
utilisant une méthodologie définie et ils sont indiqués avec assez de détail pour étre
validés ;

Données type B - des essais ont été réalisés par une méthodologie généralement
indiquée, mais il manque des détails pour permettre une validation ;

Données type C — des essais ont été basés sur une méthodologie non décrite ou
nouvelle ou il manque une quantité significative de données de fond ;

Données type D - des essais ont été effectués d’aprés une méthode jugée non
validable, mais les résultats peuvent fournir quand-méme une valeur d'ordre de
grandeur des émissions de la source considéré.

Le classement de données effectué¢ par I’EPA porte sur la méthodologie d’obtention

des données. Les données utilisées sont a la fois obtenues directement par I’EPA ou a la fois
fournies par des partenaires industriels. Apres 1’évaluation des données, la qualité des facteurs
d'émission est évaluée par I’EPA en utilisant les critéres généraux suivants, qui portent pour
une large part sur le nombre de centrales différentes pour lesquelles les données ont été
recueillies :

Facteur d’émission qualit¢ A (Excellent) : Développé principalement a partir des
données de type A et B évaluées a partir d’'un nombre important d’équipements
industriels choisis. La catégorie de sources est suffisamment spécifique pour que sa

variabilité puisse étre réduite au minimum ;

Facteur d’émission qualité¢ B (au-dessus de la moyenne) : Développé principalement a
partir des données type A et B évaluées a partir d'un nombre modéré d'équipements. Il
n'est pas dit ici si les équipements examinés représentent un échantillon aléatoire de
I'industrie ou pas. Comme dans ’estimation A, la catégorie de source est assez
spécifique de sorte que la variabilité des sources puisse étre réduite au minimum ;

Facteur d’émission qualit¢ C (Moyenne): Développé principalement a partir des
données de type A, B et C évalués a partir d'un nombre raisonnable d'équipements.
Les équipements examinés représentent a priori un échantillon aléatoire de
I'industrie ;

Facteur d’émission qualité D (au-dessous de la moyenne) : Le facteur d'émission a été
développé principalement a partir des données de type A, B et C évaluées a partir d’un
nombre restreint d'équipements. Il semble que dans ce cas les équipements testés ne
représentent pas un échantillon aléatoire ajouté a une variabilité de la population des
catégories de sources. Des limitations sur l'utilisation du facteur d'émission sont notées
dans le tableau des facteurs d'émission ;

Facteur d’émission qualité E (Pauvres) : Le facteur d'émission a été développé a partir
des données type C et D comme dans le cas précédent. Les équipements examinés ne
représentent pas un €chantillon aléatoire de l'industrie et il peut également y avoir une
variabilité de la population des catégories de sources. Des limitations sur l'utilisation
de ces facteurs sont également notées.

Compte tenu du nombre trés conséquent des données sur les facteurs d’émission

existants, nous les avons synthétisés :

1) Premic¢rement par rapport aux systemes de contrdles d’émission, les données prises

en compte sont issues des centrales équipées de filtres a manches.
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i1) Deuxiémement, le combustible utilisé par les centrales (gaz naturel) et la qualité du
facteur d’émission (qualité A) ont été privilégiés. Enfin, pour les polluants qui nous
intéressent (CO2, CO, CHa4, NOx, SO2, COT et le benzo(a)pyrene (choisi parmi les HAP)), des
valeurs moyennes des facteurs d’émission sont présentées dans les Tableau 1- 19 (centrales

d’enrobage de type TSE) et Tableau 1- 20 (centrales d’enrobage de type discontinu).

Tableau I1- 19 — Facteurs d’émissions — centrale type TSE d’aprés [EPA, 2004]

Facteurs d'émission — combustible gaz naturel
Polluant Nombre valeur valeur valeur
total d'essais | mini (kg/tonne | maxi (kg/tonne |moyenne (kg/tonne

d’enrobé) d’enrobé) d’enrobé)
CO2 38 9,66 13,08 11,35
NOx 6 1,4.102 6,5.102 2,5.10
CO 5 2,1.10 4,410 2,8.10
SO 5 0,082.10% 0,47.10 0,240.10°
COoT 6 0,085.10" 0,70.10" 0,37.10%
CH4 2 0,176.10° 0,43.10 0,203.10"
Benzo(a)pyréne 3 1,70.10°% 1,10.10%% 4,90.10°%

Il n’y a pas de différenciation entre les types de centrales TSE (équicourant ou contre-

courant)
Tableau 1- 20 — Facteurs d’émissions — centrale type discontinue d’apreés [EPA, 2004]
Facteurs d'émission — combustible gaz naturel
Polluant valeur valeur valeur
Nombre |mini (kg/tonne| maxi (kg/tonne | moyenne (kg/tonne
total d'essais| d’enrobé) d’enrob¢) d’enrobé)
CO2 185 17,23 21,07 19,13
NOx 37 2,52.10 3,77.10 3,06.10
CO 35 5,50.10" 8,98.10° 7,43.10°
SO2 34 2,05.102 3,42.10 2,65.102
COT 29 0,85.10 1,59.10° 1,14.10
CH4 16 0,237.10°% 1,09.10% 0,605.10"%
Benzo(a)pyréne 3 1,30.1071° 1,80.10°1° 1,60.10°1°

Une analyse des données EPA montre que les facteurs d’émission (données par
tonnage d’enrobé fabriqué) sont plus faibles pour les centrales d’enrobage continue de type
TSE que pour les centrales de type discontinu, a 1’exception du NOx et du benzo(a)pyrene.
Dans le cas des NOy, bien que du mme ordre de grandeur les valeurs moyennes sont plus
basses pour la centrale de type TSE. Par contre, dans le cas du benzo(a)pyréne, les centrales
d’enrobage de type TSE engendrent environ 30 fois plus d’émissions que les centrales
d’enrobage de type discontinu. La différence significative trouvée pour le benzo(a)pyréne
peut étre attribuée a la présence de I’enrobé bitumineux en contact direct avec les gaz de
combustion dans le cas du procédé TSE.

3.4.3 Incidence des réglages sur les émissions

Farias [Farias et Ngendakumana, 1997] a étudié les émissions de CO, NO et de suie
sur plusieurs chaudieéres et brlleurs (annexe 2.2) fonctionnant avec du fuel lourd en
considérant : I’exces d’air et la puissance utile du brileur. D’une fagon générale les tendances
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d’émission trouvées confirment les difficultés d’une analyse globale du procédé et le poids du
rapport air/combustible. Cette étude a été basée sur des caractéristiques du spectre de la
flamme réalisées par un spectrometre placé en aval de la sortie du brileur. Le spectre typique
trouvé montre deux bandes principales dues aux radicaux CH et C; reliées en continu aux
émissions de suie et de CO. Ces radicaux sont le premier stade des principales réactions en
chaine vis-a-vis de la formation des polluants et donc ils peuvent étre utilisés comme
indicateurs de la qualité du rapport air/combustible. En parall¢le, des mesures de NO, CO et
suie, considérés comme les principaux polluants issus de la combustion, ont été réalisées en

cheminée (Figure 1-25).
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Figure 1- 25 - Courbes caractéristiques de tendances de formation de C2 et CH en fours et
chaudieres en fonction de la puissance du briileur et du rapport air/combustible [Farias et
Ngendakumana, 1997]

Les résultats expérimentaux ont montré une forte relation entre I’émission du rapport
C2/CH et la richesse du rapport air/combustible. Sur ces radicaux, le CH semble étre le

meilleur traceur par rapport a la flamme et joue aussi un rdle important par rapport aux
mécanismes instantanés de formation de NO (Figure 1-26).
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Figure 1- 26 - Points caractéristiques de tendances de formation de NO dans des fours et
chaudieres en fonction de la puissance du briileur [Farias et Ngendakumana, 1997]
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Les ¢études menées par Farias [Farias et Ngendakumana, 1997] ont montré ainsi
I’importance de maitriser les parametres qui ont une influence sur le mélange air/combustible
parce qu’ils dominent largement la production de suie et de NO d’une chaudiére. Il s’agit de
la pression d’injection de combustible, de la puissance du brileur et du rapport
air/combustible. Par contre, Farias précise également que les émissions de CO sont perturbées
seulement hors de la plage de fonctionnement du brileur. Enfin, les résultats ont confirmé
I’importance de la zone frontale de la flamme comme le lieu de formation de suie et de NO.

3.5 Réglementation dans différents pays du monde relative aux
centrales d’enrobage et aux sources de polluants

3.5.1 Réglementation francgaise et européenne

L’Arrété du 2 février 1998 fixe les prescriptions applicables aux prélévements et a la
consommation d’eau ainsi qu’aux ¢missions de toute nature des installations classées
soumises a autorisation. Les centrales d’enrobage sont des installations soumises a
I’autorisation et donc classées par cet arrété. Différents articles de cet arrété sont rappelés ci-
aprés. Dans ses dispositions générales, I’article 2 préconise que « les installations sont
congues de maniere a limiter les émissions polluantes dans 1’environnement, notamment par
la mise en ceuvre de technologies propres, le développement de techniques de valorisation, la
collecte sélective et le traitement des effluents et déchets en fonction de leurs caractéristiques,
et la réduction des quantités rejetées ».

Par rapport aux valeurs limites d’émissions, I’article 21 cite que « pour les effluents
gazeux, les valeurs limites s’imposent a des mesures, prélevements et analyses moyennes
réalisées sur une durée qui est fonction des caractéristiques de I’appareil et du polluant et
voisine d’une demi-heure. Lorsque la valeur limite est exprimée en flux spécifique, ce flux est
calculé, sauf dispositions contraires, a partir d’une production journaliere. Dans le cas d’une
auto surveillance permanente (au moins une mesure représentative par jour), 10 % de la série
des résultats des mesures peuvent dépasser les valeurs limites prescrites, sans toutefois
dépasser le double de ces valeurs. Ces 10 % sont comptés sur une base de 24 heures pour les
effluents gazeux».

L’article 24 précise les conditions pour normaliser les mesures : «le débit des
effluents gazeux est exprimé en metres cubes par heure rapportées a des conditions
normalisées de température (273 Kelvins) et de pression (101,3 Kilopascals) apreés déduction
de la vapeur d’eau (gaz secs) ; les concentrations des polluants sont exprimées en gramme(s)
par metre cube rapporté aux mémes conditions normalisées. Pour les installations de séchage,
les mesures se font sur gaz humides ».

Les valeurs limites sont données dans 1’article 27 en termes de concentration et sont
fixés selon le flux horaire maximal autorisé€ pour : (1) les poussieres totales, (2) le monoxyde
de carbone, (3) les oxydes de soufre (exprimés en dioxyde de soufre), (4) les oxydes d’azote
(exprimes en dioxyde d’azote), (5) le chlorure d’hydrogene et autres composés minéraux
gazeux du chlore (exprimés en HCI), (6) le fluor et composés minéraux du fluor (exprimés en
HF), (7) les composés organiques volatils, (8) les métaux et composés de métaux (gazeux et
particuliere), (9) les rejets de diverses substances gazeuses, (10) ’amiante, (11) les autres
fibres et (12) les rejets de substances cancérigénes.

En résumé, I’Arrété francais définit les flux horaires maximaux (flux par unité de
temps) et, selon les valeurs trouvées, donne les concentrations limites a respecter (Tableau 1-
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21). Cependant il précise que 1’arrété d’autorisation préfectoral doit fixer la teneur en oxygene
des gaz émis résiduaires (dilution). Ce taux d’oxygeéne conditionne 1’application de 1’arrété
car les niveaux existants d’oxygeéne dans les centrales d’enrobage peuvent varier entre 11 et
16 %, selon les paramétres de fabrication ou de fonctionnement. Pour les comparer, les
émissions peuvent doubler si le taux d’oxygene de référence passe de 17 % a 11 % [Monéron,
2006].

Pour le cas frangais, qui a choisi de limiter les émissions dans la cheminée, la
législation donne des concentrations autorisées toujours lies a des flux horaires calculés a
partir d’une production journaliére. On verra par la suite que le calcul du flux demande des
expertises (maitrise de vitesse de gaz dans la cheminée) et qu’il n’est pas constant lors d’une
journée de production dans une centrale d’enrobage. En complément des analyses de
flux, ’inexistence d’une uniformisation du taux de dilution en oxygéne dans le pays peut
créer des distorsions lors de 1’application de I’arrété.
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Tableau 1- 21 — Limites d’émissions — législation frangaise pour les émissions gazeuses d'une centrale d'enrobage (Arrété du 2 février 1998

modifiée par [’Arrété du 18 décembre 2003)

Effluents gazeux

Flux et concentration autorisées

Poussiéres totales

Centrales temporaires 50 mg/m3

Autres centrales 100 mg/m?

Monoxyde de carbone

Arrété préfectoral

Oxydes de soufre

Si flux horaire > 25 kg/h

300 mg/m?3

Oxydes d’azote

Si flux horaire > 25 kg/h

500 mg/m?

Protoxyde d’azote

Arrété préfectoral

Chlorure d’hydrogéne et autres composés minéraux gazeux du chlore

Si flux horaire > 1 kg/h

50 mg/m?
Fluor et composés minéraux du fluor Si flux horaire > 500 g/h
5 mg/m?
Si flux horaire Arrété préfectoral
Composés organiques volatils a ’exclusion du méthane > 2 kg/h Limite annuelle
110 mg/m?

Composés organiques volatils (annexe III) : acétaldéhyde, acide acrylique, acide chloroacétique, aldéhyde formique,
acroléine, acrylate de méthyle, anhydride maléique, aniline, biphényles, chloroacétaldéhyde, chloroforme,
chlorométhane, chlorotoluéne, crésol, 2-4 diisocyanate de toluyléne, dérivés alkylés du plomb, dichlorométhane, 1,2
dichlorobenzéne, 1,1 dicholoéthyléne, 2,4 dichlorophénol, diéthylamine, diméthylamine, 1,4 dioxane, éthylamine, 2-
furaldéhyde, m’talcrylates, mercaptans, nitrobenzéne, nitrocrésol, nitrophénol, nitrotoluéne, phénol, pyridine, 1,1,2,2
tétrachloroéthane, tétrachloroéthyléne, tétrachlorométhane, thioéthers, thiols, O. toluidine, 1,1,2 trichloroéthane,
trichloroéthyléne, 2,4,5 trichlorophénol, 2,4,6 trichlorophénol, triéthylamine et xylénol

Si le flux horaire > 0,1 kg/h
20 mg/m?

Meétaux : cadmium, mercure et thallium 0,05 mg/m* 0,1 mg/m?3 pour la somme
par métal des métaux
(Cd+Hg+ Tl

Si flux horaire >1 g/h

Métaux : arsenic, sélénium et tellure

Si flux horaire >5 g/h

1 mg/m? pour la somme des métaux
(Cd+Hg +TI)

Rejets de plomb

Si flux horaire > 10 g/h

1 mg/m?

Rejets de d’antimoine, chrome, cobalt, cuivre, étain, manganese, nickel, vanadium et zinc

Si flux horaire > 25 g/h
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5 mg/m’3

Rejets de diverses substances gazeuses : phosphine et phosgene

Si flux horaire > 10 g/h
1 mg/m? par chaque produit

Rejets de diverses substances gazeuses : acide cyanhydrique, brome, Chlore et hydrogéne sulfuré

Si flux horaire > 50 g/h
5 mg/m? par chaque produit

Rejets de diverses substances gazeuses : ammoniac

Si flux horaire > 100 g/h
50 mg/m?

Amiante

Si la quantité brut mise en ceuvre
> 100 kg/an

0,5 mg/m? pour les
poussiéres totales

0,1 mg/m? pour
I’amiante

Autres fibres

Si la quantité des fibres mise en ceuvre
> 100 kg/an

1 mg/m? pour 50 mg/m? pour les
les fibres poussiéres totales

Rejets de substances cancérigénes : benzo(a)pyréne, béryllium, chrome IV (oxyde de chrome), chromate de calcium,
chromate de chrome III, chromate de strontium, chromate de zinc, dibenzo(a,h)anthracéne, 2 naphtylamine et oxyde de
bis chlorométhyle

Si flux horaire > 0,5 g/h
Arrété préfectoral

Rejets de substances cancérigénes: trioxyde et pentoxyde d’arsenic, acide arsénicux, acide arsénique, 3,3
dichlorobenzidine, MOCA, 1,2 dibromo-3-chloropropane et sulfate de diméthyle

Si flux horaire >2 g/h
Arrété préfectoral

Rejets de substances cancérigénes : acrylonitrile, épichlorhydrine, 1,2 dibromoéthane, chlorure de vinyle, oxyde,
dioxyde, sulfure et sous sulfure de nickel

Si flux horaire >5 g/h
Arrété préfectoral

Rejets de substances cancérigénes: benzéne, 1-3 butadiéne, 1-2 dichloroéthane, 1-3 dichloro2propanol, 1-2

époxypropane, oxyde d’éthyléne et 2 nitropropane

Si flux horaire > 25 g/h
Arrété préfectoral
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L’Arrété du 18 décembre 2003, qui modifi¢ 1I’Arrété du 2 février 1998, introduit la
notion de centrale d’enrobage temporaire (déplacable) comme critére de classification, en la
différenciant des autres types de centrales d’enrobage, notamment des fixes. Il faut noter que
I’arrété préfectoral d’autorisation peut fixer, dans ce cas, en tant que besoin, des dispositions
plus séveres que celles prescrites dans 1’ Arrété du 2 février 1998.

Dans le contexte de I’administration publique frangaise, les Directions Régionales de
I'Industrie, de la Recherche et de I'Environnement (DRIRE) sont chargées de controler les
activités industrielles susceptibles d’avoir un impact sur I’environnement, dans le cadre de la
réglementation sur les installations classées pour la protection de [’environnement.
L'inspection des installations classées exerce une mission de police environnementale aupres
des établissements industriels. Cette mission de service public, définie par la loi, vise a
prévenir et a réduire les dangers et les nuisances liés a ces installations afin de protéger les
personnes, l'environnement et la santé publique. Les principes d’action des DRIRE sont
basées sur «la législation relative aux installations classées pour la protection de
I'environnement qui est la base de l'action de I'Etat autour de la prévention des pollutions et
des risques créés par les industries. Les exploitants eux-mémes sont les premiers responsables
des actions de prévention mais les pouvoirs publics pour leur part doivent examiner les
projets, fixer les régles nécessaires et s'assurer de leur respect ». La législation relative aux
installations classées est fondée sur l'approche intégrée, ce qui signifie que une seule
autorisation est délivrée pour un site industriel au titre de la protection de l'environnement.
L'approche intégrée permet la prise en compte de tous les impacts sur l'environnement (air,
eau, sol, bruit, vibrations) et des risques d'accident et une seule autorité est compétente pour
l'application de cette l1égislation. (site internet de la DRIRE).

En France, seul 1'Etat est compétent en matiére de législation des installations classées.
L'Etat intervient par l'intermédiaire du préfet assisté de services techniques : l'essentiel des
décisions reléve du niveau départemental, les structures régionales et nationales assurent les
fonctions d'encadrement et de pilotage de I'ensemble. La législation des installations classées
met en place un systeme simple. Les activités industrielles qui relévent de cette 1égislation
sont énumérées dans une nomenclature qui les soumet soit a un régime d'autorisation, soit a
un régime de déclaration. Un schéma de la procédure d’autorisation est présenté¢ dans la
Figure 1- 27 .

’ Dossier déposé par le demandeur ‘

[

Demande d'autorisation indiquant notamment la nature et le volume des activités
envisagées, les procédés de fabrication, les matiéres utilisés et les capacités techniques et
financiéres de I'exploitant: Plans, Etude d'impact et Etude de dangers

[ 1
Dési ion du issail & par ’ Un exemplaire a I'inspection des

le président du tribunal administratif installations classées

[ I
I

l Avis des conseils municipaux ‘

[

Ouverture de I'enquéte publique: - durée minimale 1 mois, publicité : affichage en mairie et
dans le voisinage de I'installation, information dans 2 journaux ; le public peut consulter le
dossier, émettre un avis sur le registre d'enquéte et rencontrer le commissaire enquéteur

[

Apreés enquéte, le commissaire enquéteur communique les observations au demandeur. Le
demandeur établit un mémoire en réponse (communicable au public). Le commissaire
enquéteur adresse au préfet le dossier et ses conclusions motivées (communicable au public).

[
Arrété Préfectoral

Figure 1- 27 — Schéma de la procédure d’autorisation d’aprés www.drire.gouv.fr
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En Europe, chaque pays a ses propres limites d’émission. L’association européenne
des producteurs des enrobés bitumineux (EAPA), dans son rapport sur les meilleures
techniques environnementales disponibles pour les centrales d’enrobage [EAPA, 1996],
donne un panorama des limites existantes pour divers pays (Tableau 1- 22). Pour permettre
une comparaison entre les limites d’émissions existantes, ’EAPA a spécifi¢ comme taux de
dilution en oxygene la valeur de 17 % en O, comme référence de base pour les centrales
d’enrobage.

Tableau 1- 22 — Limites spécifiées par les normes nationales européenes [EAPA, 1996]

SO« NO« co HAP
Pays mg/Nm’ mg/Nm’ mg/Nm’
Autriche - - - -
Belgique 500 500 100 4 kg/an
Danemark 180 180 - -
Finlande 500 - - -
Allemagne 500 300 500
Hongrie 135 77 1000 <0,1 g/h
Irlande - - - -
Italie 1700 500 0,1 mg/Nm®
Pays Bas 50— 75 50— 75 - 0,1 mg/Nm®
Norvege - - - -
Portugal 4400 1500 1000 0,1 ou 1 mg/Nm®
Espagne 1700 575 1675 -
Suéde - - - -
Suisse 250 0,1 mg/Nm’
Royaume Uni - - -

Nm? = normal métre cube (voir lexique en fin de texte)

3.5.2 Réglementation aux Etats Unis

L’EPA, I’agence environnementale américaine, a pour mission de protéger la santé
humaine et I’environnement. Depuis 1970 elle travaille pour la science environnementale
dans le domaine de la recherche, I’éducation et I’évaluation des effluents. L’ « Acte d’Air
Propre », délivré par le congres américain exige que 1’Agence de Protection
Environnementale (EPA) fixe les standards de qualité de 1’air pour les polluants considérés
comme néfastes a la santé publique et a ’environnement. Cet « Acte d’Air Propre » établit
deux types de standards nationaux de qualité de 1’air.

Les standards primaires fixent les limites pour la protection de la santé publique, y
compris la santé des populations « sensibles » comme les asthmatiques et les enfants. Les
standards secondaires fixent les limites pour la protection du bien-étre de la population, y
compris la protection contre la diminution de la visibilité, les dégats contre les animaux, les
cultures, la végétation et les batiments. Le bureau de ’EPA chargé des standards et des
plannings de la qualité de ’air (OAQPS) a fix¢é les standards pour six principaux polluants. Ils
sont listés ci-apres (tableau 1-23).
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Tableau 1- 23 — Standards nationaux de la qualité de I’air ambiant aux USA d’apres [EPA,

2004]
Polluants Standard primaire Duré du prélevement Standard secondaire
(temps moyen)
Monoxyde de carbone | 9 mg/kg (10 mg/m?) 8 heures! Non
35 mg/kg (40 mg/m?) 1 heure! Non
Plomb 1,5 pg/m? Moyenne trimestrielle Idem
Standard primaire
Dioxyde d’azote 0,053 mg/kg (100 pg Annuel Idem
/m?) (moyenne arithmétique) Standard primaire
Particules totales 50 pg /m? Annuel® Idem
(PMo) (moyenne arithmétique) Standard primaire
150 pg /m? 24 heures!
Particules totales 15 pg /m? Annuel® Idem
(PM,5) (moyenne arithmétique) Standard primaire
65 pug /m’ 24 heures*
Ozone 0,08 mg/kg 8 heures® Idem
Standard primaire
Dioxyde de soufre 0,03 mg/kg Annuel | -
(moyenne arithmétique)
0,14 mg/kg 24 heures' | e
--- 3 heures! 0,5 mg/kg (1300 ug
/m?)

!'Ne doit pas étre dépassé plus qu’une fois par an.

2 Pour atteindre ce standard, la concentration annuelle moyenne de PM pesée sur trois années en chaque
monitor a I’intérieur d’une aire ne doit pas dépasser 50 pg /m?.

3 Pour atteindre ce standard, les concentrations annuelles moyennes de PM, s pesées sur trois années issues des
simples ou multiples monitors ciblés dans une ville ne doivent pas dépasser 15 pg /m?.

4 Pour atteindre ce standard, les concentrations moyennes (98¢me percentiles) en 24 heures sur trois années
issues de chaque monitor ciblé dans une population d’une région ne doivent pas dépasser 65 pug /m?>.

5 Pour atteindre ce standard, les concentrations moyennes d’ozone sur les quatre plus hauts pics d’une journée
des trois années mesurés en chaque monitor ne doivent pas dépasser 0,08 mg/kg.

3.5.3 Réglementation au Brésil

La réglementation brésilienne ressemble a celle des USA. Le Conselho NaAcional do
Meio Ambiente (CONAMA) est ’organisme fédéral chargé d’établir les standards nationaux
de qualité de I’air. Un standard de qualité de 1’air est défini par la loi brésilienne comme « la
limite maximale de concentration d’un polluant capable d’agir sur la santé et le bien-étre de la
population en général ».

Les standards établis sont divisés en deux types. Les standards primaires de qualité de
I’air donnent les concentrations de polluants dans I’air qui, dépassés, peuvent affecter la santé
de la population. Ils peuvent étre vus comme des niveaux maximums supportés de
concentration de polluants atmosphériques. Les standards secondaires de qualité de 1’air
correspondent a des concentrations de polluants atmosphériques au-dessous desquels on se
prévoit un minimum d’effet sur le bien-étre de la population, mais aussi un minimum de
dommages de la flore et a de la faune, et a I’environnement en général. Ils peuvent étre
entendus comme niveaux désirés de concentration de polluants et pourraient devenir une cible
a longue échéance. Les polluants atmosphériques normés par le CONAMA sont présentés
dans le Tableau 1-24.
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Tableau 1- 24 - Législation brésilienne pour les émissions gazeuses (résolution CONAMA

n°03 du 28/06/1990)
Polluants Temps de Standard Standard | Méthode de mesures®
prélevement primaire secondaire
ug/m’ ug/m’
Particules totales en 24 heures? 240 150 Echantillonneur des
suspension (PTS) MGA® 80 60 grandes mesures
Particules respirables | 24 heures? 150 150 Séparation
(PR) MAA® 50 50 inertielle/filtration
Fumée 24 heures? 150 100 Réflecteur
MAA® 60 40 (opacimétrie)
Dioxyde de soufre 24 heures? 365 100 Pararosaniline
(SO2) MAA® 80 40
Dioxyde d’azote 24 heures® 320 190 Chimiluminescence
(NO2) MAA® 100 100
1 heure? 40.000 40.000
Monoxyde de carbone 35 mg/kg 35 mg/kg Infrarouge non
(CO) 8 heures? 10.000 10.000 dispersive
9 mg/kg 9 mg/kg
Ozone (03) 1 heure® 160 160 Chimiluminescence

 Ne doit pas étre dépassé plus qu’une fois par an ; ° MGA= Moyenne géométrique annuelle.
¢ MAA = Moyenne arithmétique annuelle ; ¢ La résolution permet d’utiliser des méthodes équivalentes.

Ces dispositions ¢établissent aussi que les sources d’émissions polluantes
atmosphériques, dans leur ensemble, localisées dans un district (zone) industriel, doivent
rejeter leurs polluants en quantités et dans des conditions telles qu’elles n’occasionnent pas
des concentrations, au niveau du sol, supérieures aux standards primaires de qualité de 1’air a
I’intérieur des limites géographiques du district (zone) industriel; et n’occasionnent non plus
des concentrations, au niveau du sol, supérieures aux standards secondaires de qualité de I’air,
en dehors des limites géographiques du District Industriel. De plus, Il y a une période critique
de pollution de I’air lorsqu’on observe la présence de hauts taux de concentration de polluants
a l’atmospheére dans une courte période de temps, issue de 1’arrivée de conditions
météorologiques défavorables a la dispersion de ceux-ci. Il a été établi les niveaux suivants :
« Attention, Alerte et Emergence ». Les criteres sont présentés dans le Tableau 1- 25 :

Tableau 1- 25 — Critéres pour les épisodes critiques de pollution de I’air (résolution
CONAMA n°03 du 28/06/1990)

Polluants ( en ug/m’) Attention | Alerte | Emergence
Particules totales en suspension (PTS) — 24 heures 375 625 875
Particules respirables (PR) — 24 heures 250 420 500
Fumée — 24 heures 250 420 500
Dioxyde de soufre (SO2) — 24 heures 800 1600 2100
Dioxyde d’azote (NO2) — 1 heure 1130 2260 3000
Monoxyde de carbone (CO) — 8 heures 15 30 40
Ozone (O3) — 1 heure 400 800 1000

3.5.4 Autres aspects réglementés

L’exposition individuelle au travail, est définie par ’'union européenne comme liée a
la présence d’un agent chimique dans la zone de respiration des ouvriers. Elle est décrite en
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termes de concentration sur une période de référence. La Limite d’Exposition Individuelle
(LEI) est basée sur des informations scientifiques disponibles issues de 1’expérience
industrielle, des expertises (sur des animaux ou des humains) ou d’études épidémiologiques.
Pour finir, plusieurs pays ont défini des limites pour 1’exposition aux fumées d’enrobé
(Tableau 1-26). Elles sont mesurées en termes de particules totales (particules et aérosols
prélevés sur des filtres) et en termes de Composés Aromatiques Polycycliques (CAP).

Tableau 1- 26 — Les limites d’expositon individuelle pour les enrobés bitumineux et composés
aromatiques polycycliques (CAP) sur les lieux de travail d’apres [Tang, 1999]

Pays Fumées d’enrobé mesurée en Composés aromatiques polycycliques

termes de particules totaux mesurés dans les chantiers en termes de
(mg/m’) fraction soluble dans le benzéne (mg/m’)

Australie 5 200

Belgique 5 200

Danemark 5 Données non disponibles

Finlande 5 10 (benzo(a)pyrene)

France Pas de limite 200

Allemagne Pas de limite 2 (benzo(a)pyrene)

Italie 5 200

Norveége Pas de limite 40 (HAP total)

Pays-bas 5 200

Pologne Données non disponibles 150

Suede Pas de limite 2

Suisse Données non disponibles 200

Royaume Unis 5 Données non disponibles

Canada 5 Données non disponibles

USA

NIOSH 5 100

OSHA Pas de limite 150

ACGHI 5 200

NIOSH - National Institute for Occupational Safety and Health OSHA - Occupational Safety and Health
Administration ACGHI — American Conference of Governmental Industrial Hygienists

4 Conclusions du chapitre 1

La problématique des émissions en centrale d’enrobage a été présentée dans ce
chapitre grace a la collecte bibliographique sur ce sujet dans différents domaines. Ainsi le
domaine des enrobés, bitumes, essais en laboratoire et essais sur sites industriels ont été
présentés. La composition du bitume, son comportement et son vieillissement ont été
détaillés. Des informations sur les fumées du bitume ont été obtenues par le biais de travaux
réalisés avec différents générateurs existants. Les problémes posés par I’échantillonnage des
COT et des HAP ont notamment été soulevés ainsi que ceux liés a leur mesure.

Les procédés « centrale d’enrobage » existants ont été décrits, notamment leurs
principes et les matériels utilisés. Le mode de fonctionnement du Tambour Sécheur Enrobeur
(TSE), ses réglages, la combustion et les combustibles couramment utilisés ont été rappelés.
Les principaux polluants connus engendrés par les centrales d’enrobage ont été détaillés. Par
rapport aux émissions des centrales, les facteurs d’émission EPA donnant des valeurs
moyennes de l’industrie par type de centrale (discontinue ou TSE), associés a une
classification de qualité des données ont été retenus comme pertinents pour la thése.
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A la fin, la réglementation environnementale a ¢té abordée au niveau francais,
européen et international, le probléme du flux horaire et du taux de dilution des émissions au
niveau de la cheminée sont importants dans I’étude de ce type de procédé qui repose
essentiellement sur la détermination des concentrations de polluants dans la thése.

74



CHAPITRE 2 - Méthodologie d’étude des émissions du procédé
d’enrobage a différentes échelles
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INTRODUCTION

Ce chapitre présente la logique développée au cours du travail de thése afin de
comprendre I’origine des émissions en cheminée liée au combustible et au bitume chauffé, il
est constitué de deux parties. La premicre partie présente les différentes étapes du travail de
thése. Les deux TSE étudiés y son notamment décrits et leurs modes de production usuels
sont précisés. Afin de situer le travail, un bilan des connaissances antérieures relatives a la
caractérisation expérimentale du procédé TSE en conditions dédiées est dressé. Une
décomposition du procédé d’enrobage, du point de vue environnemental, est réalisée ou sont
tracés les objectifs du travail a chaque échelle d’analyse proposée.

La deuxiéme partie décrit la méthodologie d’étude a chaque échelle et les résultats
attendus qui permettent d’approfondir les connaissances sur le procédé. La méthodologie
d’étude des émissions du procédé d’enrobage dans le tambour sécheur enrobeur de la centrale
est d’abord explicitée. L’essentiel du travail porte sur la mesure des émissions et le contrdle
de conditions de production. Ensuite la méthodologie d’étude des émissions lors du malaxage
en laboratoire est détaillée. Il s’agit dans le cas de pousser I’analyse expérimentale le plus loin
possible pour comprendre 1’incidence du bitume lui-méme et des conditions de d’enrobage a
I’échelle du granulat.

1 Présentation des étapes du travail de thése

1.1 Positionnement du travail

1.1.1 Présentation des TSE étudiés dans leur contexte industriel

La Figure 2-1 présente la centrale TSE a poste fixe du parc routier de Blois étudiée
avec les différentes zones auxquelles on fait référence dans ce document.

Trapne de mesures

Cheminée
Exhausteur -

able de nesée

Granulats

& Agrégats’
v d’enFobés

Pupitre
commande

Figure 2- 1 Vue panoramique de la centrale TSE fixe au gaz naturel du Parc 41 de Blois

La centrale d’enrobage type TSE mobile au fuel lourd étudiée est d’un principe
identique a la centrale fixe et comporte les mémes ¢léments (Figure 2- 2). Pour stocker le fuel
lourd, il existe une citerne appropriée maintenue en température pour pouvoir pomper le
combustible, contrairement au TSE fixe qui est alimenté en gaz de ville par des canalisations
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appropriées. La décharge des enrobés est réalisée de fagon continue par le biais d’un élévateur
a chaud qui transporte les enrobés jusqu’a leur trémie de stockage.

A) Décharge des enrobés B) Stock des granulats et TSE

Figure 2- 2 Vue panoramique de la centrale TSE mobile

Le schéma de la Figure 2-3 montre comment les variations du procédé interférent
dans la combustion existante et les émissions. Lors du démarrage de la centrale, il faut choisir
la formule a fabriquer (pupitre de commande), y compris les granulats et le bitume a utiliser,
la température de 1’enrobé et la cadence de production du poste. Deux a cinq minutes apres la
période de démarrage, la centrale entre dans un régime normal de production. Le régime de
production est considéré comme stabilis¢ quand ’enrobé fabriqué sort a une température
constante a £ 5 °C prées. Cette stabilité peut étre perturbée par des variations de la teneur en
eau des granulats qui engendrent des variations de température des enrobés, de température
des gaz de sortie et de dépression a I’intérieur du tambour sécheur.

Pour assurer la conformité de la température des enrobés fabriqués, des ajustements
sont nécessaires. Il s’agit de ’augmentation ou de la baisse du régime du brileur et du réglage
de I’exhausteur. Parallélement, le conducteur de la centrale s’attache a maintenir constante
(entre 5 et 10 daP) la dépression a I’intérieur du tambour sécheur. Toutes ces variations se
traduisent par des variations du débit d’air au niveau du brileur et des entrées d’air parasite au
niveau des granulats, occasionnant, en conséquence, un changement dans le taux d’aération de
la combustion mesuré a la cheminée de sortie et dans les concentrations des émissions
engendrées.
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’ Centrale d ’enrobage (TSE) \
v

Introduction des paramétres de fonctionnement:
Formule (granulats + liant)
Température de 1’enrobé °C
Cadence de production t/h

!

Combustion

Y
A 4

Ajustements :
débit combustible,
température et
pression du foyer

7'y
v

Emissions

Variations Variation de paramétres
4= intrinséques [+— «d’entrée» (Ex: teneur
du procédé en eau des granulats)

Figure 2- 3 Consigne de production du poste de commande d’une centrale d’enrobage type TSE

Les émissions d’une centrale d’enrobage ne sont pas constantes dans le temps. Il existe
des fluctuations dues aux écarts de procédé, maitrisables et non maitrisables. Parmi les
fluctuations non maitrisables, on peut citer : la teneur en eau des granulats, qui est enticrement
dépendante du stockage et de la météorologie et les variations du combustible (réseau public).
Cependant, méme les parametres a priori maitrisables font 1’objet de variations conditionnées
par les contraintes du chantier. C’est le cas de la cadence, des problémes de constance
d’alimentation des matériaux et de la température des enrobés, qui constituent des
modifications fréquentes et intrinséques des procédés a une échelle industrielle. En
conséquence, lors de la production, la combustion doit s’adapter a ces variations imprévues et,
des lors, les températures des fumées, de 1’enrobé et le volume des rejets gazeux changent au
cours du temps.

1.1.2 Production annuelle type du TSE fixe en conditions usuelles

Un registre hebdomadaire des productions de la centrale d’enrobage TSE fixe de Blois
(DDE 41), tenu par le chef de poste durant plusieurs années (1999 a 2003), a été tout d’abord
exploité. Le listing hebdomadaire des consommations a été utilisé dans le cadre de la gestion
comptable de la centrale. Ce listing rapporte également des valeurs de teneurs en eau
moyennes ; aucune information sur la température de fabrication des enrobés n’est par contre
disponible. Celles-ci sont a distinguer des teneurs en eau qui ont été mesurées spécifiquement
lors de campagnes expérimentales. En effet, elles sont calculées a partir d’informations
journaliéres sans effectuer de pondération par rapport aux quantités fabriquées des différentes
formules. Ces données sont treés globales et ne permettent pas de faire la différence entre les
liants utilisés en termes de type de bitume et de fournisseur. Les agrégats recyclés utilisés
dans les fabrications proviennent aussi du stock du Parc.

La Figure 2-4 donne les productions de la centrale d’enrobage TSE fixe au gaz naturel
a Blois, en 2002, ou les formules ont vari¢ tout au long de I’année, selon le carnet de
commandes. Le suivi annuel de la production représenté a I’échelle hebdomadaire donne une
idée de la variabilité de la production. Dans I’exemple de 2002, la moyenne hebdomadaire a
été de 1500 t/semaine, avec un écart type de 950 tonnes d’enrobé fabriqué d’une semaine a
I’autre. Par rapport a la production, I’ensemble des enrobés fabriqués utilisés en couches de
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surface (roulement + liaison) (BBSG et BBTM) a représenté 78 %, contre 21 % utilisés en
couches de base (GB) et de forme et 1 % d’enrobés froids.
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Figure 2- 4 Suivis annuels (2002) de la production hebdomadaire des enrobés de la centrale
d’enrobage TSE fixe au gaz

La problématique des changements de teneur en eau des granulats diis aux conditions
climatiques au cours de I’année est illustrée en Figure 2- 5 et dans le Tableau 2 - 1. La
température ambiante et la teneur en eau des granulats se détachent comme parameétres
influents dans la centrale. Selon les données présentées, I’humidité des granulats peut doubler
facilement d’une période de 1’année a 1’autre. La Figure 2- 5 indique que la teneur en eau se
situe dans une plage entre 1,4 % (été) et 3,7 % (hiver). Les données montrent qu’il existe
aussi des variations importantes dans une méme saison de I’année, y compris I’été.
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Figure 2- 5 Suivis annuels (2002) de la teneur en eau moyenne des granulats de la centrale
d’enrobage TSE fixe au gaz naturel a Blois
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Tableau 2 - I — Suivis saisonniers (2002) de la teneur en eau moyenne des granulats et de la
consommation de la centrale d’enrobage TSE fixe au gaz naturel a Blois

Période Valeurs Teneur en eau (%) Consommation en gaz (m’/h )
Mini 2,60 5,73
Hiver Moyenne 3,25 6,30
Maxi 3,70 6,91
Mini 1,50 4,38
Printemps Moyenne 2,41 5,21
Maxi 3,40 7,16
Mini 1,40 3,87
Eté Moyenne 1,99 4,53
Maxi 2,20 4,86
Mini 1,60 4,46
Automne Moyenne 2,62 5,58
Maxi 3,20 6,35
Mini 1,40 3,87
Année 2002 Moyenne 2,50 5,31
Maxi 3,70 7,16

L’amplitude de variation des paramétres (consommation en combustible, teneur en eau
des granulats et productivité¢) a été analysée a 1’échelle annuelle. La Figure 2- 6 montre
I’augmentation de la consommation en fonction de la teneur en eau des granulats. La validité
de la régression observée a été vérifiée par le test de Student. La teneur en eau est donc un
parametre significatif. Cependant, I’ensemble des valeurs montre aussi des fluctuations dues a
d’autres facteurs (conditions météorologiques, température des enrobés). Ceux-ci ne peuvent
étre isolés a partir des données disponibles. Cette constatation est cohérente avec les
enseignements que 1’on peut tirer d’un calcul théorique de sensibilité de la consommation a
partir d’un bilan énergétique, qui montre que 1 point de teneur en eau est équivalent a environ
30° C sur la température des enrobés [Monéron, 1994].

Les points représentés sur la Figure 2- 7, sont des regroupements des points de la
Figure 2- 6 par rapport aux consommations moyennes saisonnieres. Les périodes prises en
compte ont été les suivantes : I’automne (21 sept a 22 déc.), I’hiver (23 déc. a 21 mars), le
printemps (22 mars a 21 juin) et 1’été (22 juin a 20 sept). Lorsque les consommations sont
moyennées sur une saison, on retrouve également une augmentation de consommation entre
saisons séches et humides.
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Teneur en eau des granulats %

Figure 2- 6 Relation entre la teneur en eau

des granulats et consommation du TSE fixe au gaz

[Ventura et al, 2005]
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Figure 2- 7 Relation entre la teneur en eau

saisonnieres du TSE fixe au gaz [Ventura et al,

2005]

La consommation en gaz naturel a la tonne d’enrob¢ fabriqué (Figure 2- 8), décroit en
fonction de la productivité horaire. Un doublement de la productivité horaire (de 70 a 140 t/h)
s’accompagne d’une diminution de 60% de la consommation en gaz naturel par tonne
d’enrobé produit. Cette productivité horaire est le reflet du fonctionnement de la centrale, 1i¢ a
toutes les contraintes de planification et d’organisation des chantiers (quantités d’enrobés a
fabriquer, formulations différentes, cadence horaire, fractionnement ou fabrication en
continu). Ainsi, la Figure 2- 8 traduit vraisemblablement le fait que les arréts et démarrages
s’accompagnent d’une augmentation de la consommation, phénomene bien connu des chefs
de poste.
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Figure 2- 8 Relation entre la consommation et la productivité

1.1.3 Productions journaliéres types des TSE fixe et mobile étudiés

Centrale fixe: La prise en compte des demandes des chantiers est illustrée par la
présentation du déroulement d’une fabrication a 1’échelle de la journée ou la plupart des
variations sont dues aux besoins des chantiers routiers qui sont trés divers au Parc 41. Dans
I’exemple présenté, trois formules (dont cinq changements en tout de formules) ont été
fabriquées avec des cadences et des températures de fabrication différentes. Le grand nombre
de formules fabriquées, les démarrages et les arréts, les cadences de production et la
température des émissions ont été mises en évidence dans la Figure 2 - 9. La variabilité de la
production a 1’échelle d’une journée est toujours liée aux commandes existantes (planning de
la centrale).
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Figure 2- 9 Suivi en continu des variations de la cadence horaire, des types de formules et des
températures des émissions pendant deux journées de fabrication en 2004 d’apres [Paranhos et al,
2005a]

Centrale mobile : La prise en compte des demandes des chantiers dans le cas d’une
centrale mobile est illustrée dans la Figure 2- 10. La présentation du déroulement d’une
fabrication a 1’échelle de la journée représente les besoins des chantiers routiers qui, dans ce
cas, sont moins divers au niveau de formules (journée enti¢re dédiée a la méme formule) mais
dépendantes au niveau des cadences (déroulement du chantier). Dans 1’exemple, une seule
formule a été fabriquée avec des cadences de fabrication différentes.
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Figure 2- 10 Suivi en continu des variations de la cadence horaire et des températures des
emissions pendant une journée de fabrication

1.1.4 Bilan des campagnes antérieures du LCPC réalisées en conditions
dédiées sur le TSE fixe

Les premiers travaux de caractérisation des émissions de centrale réalisés en 2001,
avaient pour objet I’analyse de I’incidence du taux de recyclage des agrégats dans une
formule de type BBSG pour la couche de liaison de la RN76. Les mesures réalisées devaient
fournir des données environnementales, de consommations et émissions des procédés
d’enrobage et de répandage selon différentes conditions et formulations d’un BBSG.

La centrale TSE du Parc routier de Blois permet 1’utilisation d’agrégats d’enrobés
recyclés ; le taux maximal de recyclage est de 30 % compte-tenu des caractéristiques
techniques du dépoussiéreur. Ainsi, des le début des campagnes d’essais, ’emploi de divers
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taux de recyclage dans la gamme 0-30 % a été intégré aux travaux expérimentaux réalisés,
comme c¢’est couramment pratiqué par le Parc routier dans ses formules habituelles, a des taux
plus faibles toutefois.

Deux campagnes de mesures environnementales destinées a obtenir des plages de flux
de polluants selon le taux de recyclage des agrégats ont été réalisées en 2001 et 2003 pour une
heure de fabrication sur la centrale TSE fixe au gaz naturel du Parc Routier de Blois
(DDE 41). Les données brutes obtenues sont issues de mesures d’émissions par des
organismes agréés (SODAE et EUROFINS) et du relevé des paramétres de fonctionnement
effectué par le LCPC. Le Tableau 2 - 2 en rappelle les objectifs.

A partir de la 1ére campagne d’expérimentation réalisée en 2001, les questions posées
quant aux caractéristiques et aux impacts environnementaux du procédé centrale se sont
affinées au fur et a mesure du dépouillement des résultats issus de 1’obtention de nouvelles
données. Des questions ont émergé, notamment quant aux conditions de collecte des données,
et également quant aux formulations des enrobés, a I’emploi d’agrégats recyclés et aux
conditions de fonctionnement du process. L’analyse des rejets gazeux mesurés a été effectuée
a partir des données brutes et a partir de moyennes sur des phases de fonctionnement
stabilisées. Les fluctuations du process et des émissions sont étudiées afin de relier entre eux
les différents résultats, ceci étant, il faut approfondir encore ce sujet, ce qui va étre réalisé
dans le cadre ce de travail.

Tableau 2 - 2 — Objectifs des campagnes du LCPC antérieures de mesure des émissions en

centrale
Campagne de | Date Stratégie de | Réalisation de Objectifs Références
mesures fabrication des mesures
mesures d’émissions
D1 26 Conditions SODAE® Etudier ’incidence du taux | [Jullien et al,
TSE fixe sept dediées de recyclés sur les émissions, 2006b]
Gaz naturel |2001 BBSG 0/10 dans le cadre d’un projet
d’ACV appliquée a des
trongons d’une route
nationale (RN 76)
D2 11 Conditions EUROFINS® | (Ré)étudier le taux a 10 % de | [Ventura et
TSE fixe juin dédiées recyclés et I’influence de al, 2005]
Gaz naturel | 2003 BBSG 0/10 I’eau (taux d’humidité des
sables fillerisés) sur les
émissions

2 Organisme agréé

Une différence importante est a signaler entre les mesures de rejets en 2001 et les
mesures de rejets en 2003, a savoir qu’en 2003 toutes les phases de démarrage et en arrét ont
été prises en compte alors qu’en 2001 ce n’était pas le cas. Il est apparu que leur analyse
pourrait apporter des informations utiles. Dans ce travail de these, les phases de démarrage et
d’arrét ont donc également €té repérées et plus finement exploitées. Le Tableau 2 - 3 rappelle
les modalités de fabrication étudiées en 2001 et 2003 et la provenance ou le type de
constituants des enrobés.
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Tableau 2 - 3 — Descriptif des modalités

Année Taux de recyclage % Provenance agrégats Bitume*
0 La noubleau (neufs) 35/50
2001 10 RN 76 (Recyclés) 35/50
20 RN 76 35/50
30 RN 76 35/50
0 - 35/50
10 avec faible teneur en eau des sables | Stock Parc (Recyclés) 35/50
2003 La noubleau
10 avec forte teneur en eau Stock Parc(Recyclés) 35/50
des sables La noubleau
20 Stock Parc (Recyclés) 35/50
La noubleau

* bitume issu du méme fournisseur

La syntheése des résultats de ces essais 2001-2003, dédiés aux modalités de collecte
caractéristiques du fonctionnement et des émissions a I’atmosphére a une centrale d’enrobage
a chaud a montré I’intérét d’une approche multi-échelles pour appréhender les émissions
engendrées lors de la fabrication des enrobés a chaud ainsi que la difficulté a synchroniser et a
fiabiliser les mesures et les paramétres de fonctionnement du poste.

En effet, pour les paramétres de fonctionnement de la centrale lors de
I’expérimentation de 2001, seuls les enregistrements en continu de la cadence horaire et des
températures du bitume et des enrobés ont été effectués. Des dérives de la température
d’enrobés ont été parfois observées suivies d’une diminution de la concentration en O», et
d’une augmentation des concentrations en COz, COT et NOx. On peut penser que, malgré la
volonté de ne rien modifier au niveau du réglage, I’opérateur a été obligé de réagir face a cette
baisse progressive de la température des enrobés et qu’il a été amené a pousser la chauffe, et
donc a augmenter 1’allure du brileur, provoquant les changements de concentrations des gaz
de combustion. Ceci aurait dii s’accompagner d’une augmentation de la consommation en gaz
naturel, données non disponible a cette période. Enfin, les concentrations en CO apparaissent
trés variables sur I’ensemble du suivi, avec un pic au démarrage correspondant a I’allumage
du brileur. Ces constatations ne sont pas spécifiques a une seule modalité, elles ont été
obtenues pour I’ensemble des suivis en continu.

Les expérimentations dédiées de 2001 et 2003 avaient pour objet chacune de comparer
des formules identiques mais utilisant des taux de recyclage d’agrégats d’enrobés différents.
Bien qu’il ait été difficile, dans ces conditions de production dédiées, d’obtenir des
expérimentations strictement répétables, ’incidence de la teneur en eau sur le process a été
¢galement mise en évidence. Pour chaque polluant mesuré, les flux massiques émis ont été
calculés lorsque les mesures ont été¢ jugées satisfaisantes. Les COT, trés fluctuants par
rapports aux autres polluants dans les périodes stabilisées de référence, n’ont pas été trouvés
dépendants de la masse en bitume utilisée.

A ce stade des connaissances du procédé centrale TSE de Blois, il n’était pas possible
de distinguer d’apreés les mesures effectuées les émissions provenant préférentiellement du
bitume de celles issues de la combustion. En perspective a ces travaux, une collaboration
entre le LCPC, le GPB et ERMONT a démarré en 2004 pour traiter ces questions. Compte
tenu du fait que les émissions dues a la combustion et a la présence de bitume sont, a la sortie
d’une centrale de fabrication, toujours mélangées, une étude complémentaire plus approfondie
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en laboratoire a ét¢é menée en parallele dans le cadre de la thése. Les conditions de
déroulement de I’ensemble du travail sont présentés ci-apres.

1.2 Décomposition du procédé d’enrobage étudié en échelles
significatives d’étude

1.2.1 Description du procédé dans son environnement
o Le site de la centrale et ses zones caractéristiques

Le travail de thése réalis¢é s’inscrit dans le cadre des approches globales
environnementales plus larges de cycle de vie des infrastructures [Jullien et al, 2006a ; Hoang,
2005]. Le systéme global li¢ aux émissions d’une centrale d’enrobage au sens de la définition
donnée dans le cadre de I’analyse du cycle de vie est présentée en Figure 2- 11.
L’approvisionnement en granulats est réalis¢ pour la centrale, par camions ou trains, qui
apportent des granulats des carrieres, des sables sédimentaires et des agrégats (recyclés) issus
de chantiers routiers. Ces matériaux sont classés selon leur granulométrie et stockés.
L’approvisionnement du bitume est réalisé par des camions, qui apportent le liant chaud
(=170 °C) directement d’une raffinerie. Ces bitumes sont stockés selon leur classe [AFNOR,
1999¢] ou type (origine), dans des cuves chauffées en permanence. L’approvisionnement en
¢lectricité et en gaz naturel est réalis¢ par le réseau public. La livraison des enrobés
bitumineux chauds fabriqués est réalisée aussi par des camions directement vers les chantiers
routiers.

Production
: debitume ;

1 | Camions

Site de la
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Figure 2- 11 Systeme environnemental associé au site d’une centrale d’enrobage
e Le flux de matieres

La description des flux entrants et sortants au sens de ’ACV du procédé ¢élémentaire
d’enrobage est schématisée par la Figure 2- 12.Les flux entrants sont divisés :
consommations de ressources et consommations d’énergie. Pour les ressources, il s’agit des
liants et des matériaux utilisés pour fabriquer les enrobés. Les énergies prises en compte sont
le combustible gaz naturel (ou fuel lourd) et I’électricité nécessaires au fonctionnement du
procédé. Les flux sortants sont divisés en enrobés, rejets dans 1’air, rejets dans I’eau (sols),
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déchets et nuisances (bruits et odeurs). Parmi ces flux, seuls les enrobés fabriqués, les rejets
dans I’air et les consommations en combustible font partie de nos objets d’analyse.

=71
Flux entrants | | T ot
| I
| | ‘ |
| Procédé ::> Enrobés fabriqués |

Consommation de ressources ld’ | R
enrobage NV
- Liant | g }:> Rejets air ----- |
:>| encentralel e DU S
- Granulats | | " Rejets sols |
Consommation d’énergie : F:> Rejets eau ~----- '
- Combustible e
- Gaz naturel :>| j::> Déchets
- Fuel lourd | | I
- Electricité | t:> Nuisances

Figure 2- 12 Schéma général du Procédé d’enrobage en centrale
e Le procédé¢ d’enrobage

Ainsi dans des études environnementales globales seules les données du type flux sont
sélectionnées. Avant d’aboutir a 1’évaluation des flux de polluants a I’atmosphére en relation
avec les conditions de fabrication des enrobés et les formules fabriquées, une étude détaillée
du procédé et de ses fluctuations a été entreprise.

Dans le cadre de cette étude du procédé, il a d’abord été nécessaire d’identifier les
¢léments clés a étudier ensemble ou séparément en tant que :

- Parametres d’entrée et de sortie du processus d’enrobage ;
- Processus d’enrobage lui-méme.

Dans cette perspective, les centrales d’enrobage de type TSE peuvent étre
représentées, du point de vue environnemental, par un ensemble de cinq parties liées entre
elles. Il s’agit de (1) I’énergie, (2) des ressources en matériaux, (3) du processus d’enrobage,
(4) des enrobés fabriqués (produit) et (5) des émissions a 1’atmosphére engendrées (Figure 2-
13).
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Parameétres:

Parametres: Pression 0,
t iti
o ombustible C0,C0 NO,
, COT CH, HAP
Energie (combustible)

Emissions a I’atmosphére:
gaz et particules

(1) Qy comsto N6

Combustion

Tambour
+ Sécheur Processus
Enrobeur ’
TSE d’enrobage
Paramétres:
Chauffage des granulats
Ressources matériaux et malaxage

Granulats Enrobés
Bitume Matériaux Paramétres:
Parameétres: Humidité, Propriétés du produit

Température ambiante et masse
en % (formule, type de bitume)

Figure 2- 13 Décomposition du procédé en sous-ensemble

La fabrication continue consiste a doser les matériaux granulaires et le liant selon une
formule de composition prescrite a la commande, a sécher les granulats au sein d’un tambour
rotatif, a les chauffer, toujours au sein de ce méme tambour et a les mélanger avec le bitume
chaud pour obtenir un mélange homogene et a la température désirée.

Les parties qui se trouvent en amont du processus (1 et 2) ont une influence directe sur
les parties qui se trouvent en aval (4 et 5). Les parametres les plus influents dans chaque partie
sont les suivants:

- Partie 1 : Energie/combustible

Dans le cas d’utilisation de gaz naturels, la composition du gaz, la température
d’alimentation et la pression dans le systeme d’injection (briileur) sont les parameétres
influents. Dans le cas du fuel lourd, sa qualité, ainsi que le mode de pulvérisation
conditionnent la qualité¢ de la combustion ;

- Partie 2 : Ressources matériaux

Les principaux parametres influents dans cette partie sont la température extérieure
ambiante et I’humidité des granulats, qui est reliée au mode de stockage. Indirectement il
s’agit de la météorologie et des saisons de I’année. Les proportions de granulats et de bitume
selon un ratio massique préétabli, appelé formulation des enrobés, sont susceptibles d’avoir
aussi une influence sur les conditions de fonctionnement (processus). Enfin, la nature du liant
est un facteur important de la composition des rejets gazeux a 1’atmospheére ;

- Partie 3 : Processus

Dans le schéma général du procédé proposé, la partie 3 (processus), en tant que partie
centrale, a une double fonction. D’un coté, elle doit assurer la qualité¢ des produits fabriqués,
systématiquement vérifiée par des essais en laboratoire, d’un autre coté, elle doit maintenir la
génération des émissions de polluants dans les niveaux préconisés. Les cadences et les
températures de production sont les parametres les plus importants du fonctionnement d’une
centrale d’enrobage, en liaison directe avec les besoins des chantiers. Lors d’un changement
de cadence ou de température, la consommation énergétique est nécessairement modifice,
toutefois ces changements doivent respecter la plage de réglage du TSE, notamment du
brileur ;
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- Partie 4 : Enrobés fabriqués

En tant que produits normalisés, la qualité des enrobés est systématiquement vérifiée
en laboratoire, soit en sortie de centrale, soit sur le chantier. Aucune non-conformité n’est
permise vis-a-vis de la qualité de ces enrobés ;

- Partie 5 : Emissions engendrées

Les émissions de polluants en cheminée sont exprimées en concentrations volumiques
toujours liées a des valeurs maximales de flux horaires, préconisées par I’ Arrété du 2 février
1998. Cette étude se restreint aux émissions de Oz, COz, CO, NOx, COT, CH4 et HAP
(chapitre 1).

Les cinq parties sont compleétement liées. Si la combustion est arrétée, les émissions a
I’atmosphére cessent et il n’y a plus d’enrobés. Si les granulats ne sont plus alimentés, la
combustion est automatiquement coupée et il n’y a plus d’émission ni d’enrobés fabriqués.
Ainsi, si la combustion ou les ressources en matériaux sont altérées, les émissions a
I’atmospheére changent. De la méme manicre, s’il y a un changement dans les émissions, on
peut en déduire que la combustion et/ou les ressources matériaux ont €té modifiées.

e Les axes et les paramétres d’étude du procédé

Sur la décomposition proposée d’enrobage en TSE, deux axes principaux d’étude sont
dégagés: il s’agit d’un axe combustion et d’'un axe matériaux. La combustion ne peut étre
abordée que sur site industriel, tandis que la problématique matériaux, couplée a celle de la
combustion en termes d’émissions, peut étre abordée d’une part a 1’échelle du TSE et d’autre
part a I’échelle du laboratoire.

L’étude détaillée du procédé nécessite d’effectuer un trés grand nombre de mesures.
L’ensemble des mesures a réaliser comprend les mesures des concentrations des substances
émises a l’atmosphere proprement dites, destinées a étre comparées a des valeurs
réglementaires ou entre elles, les mesures permettant la conversion des résultats en flux et les
mesures de parametres explicatifs du fonctionnement du processus d’enrobage. Des précisions
sur les types de mesures a effectuer sont apportées ci-apres, sans pour autant les classer par
priorités.

Réglage de la combustion : Le réglage de la combustion est effectué indépendamment
des fabrications. Aucune donnée spécifique ne permet de quantifier de fagon précise le

résultat du réglage. Cependant, son incidence sera évaluée a partir des informations plus
générales obtenues sur les gaz a la sortie de la cheminée.

Teneur en eau : Une détermination de la teneur en eau de tous les constituants est
réalisée pour déterminer le parametre « teneur en eau » a prendre en compte dans 1’automate
de la centrale. Cette teneur en eau est un paramétre explicatif des évolutions de consommation
puisqu’elle conditionne la consommation en combustible, donc le bilan énergétique. Une
vérification des teneurs en eau de chaque constituant est effectuée en début de journée de
fabrication.

Paramétres de fabrication : Les informations propres a la fabrication des enrobés sont
enregistrées soit a partir de I’automate de la centrale, soit a partir d’un module d’acquisition
de données (Adline). Il s’agit de la formule théorique, de la composition réelle des enrobés
fabriqués, de la température de ces enrobés, de la température du bitume, de la cadence
horaire, de la teneur en eau moyenne des granulats et des notifications d’éventuels arréts,
démarrages et/ou changement de cadences de production. La comparaison des différentes
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modalités de fabrication nécessite de vérifier la constance de ces parameétres. Par ailleurs,
I’objectif de corrélation entre propriétés mécaniques des enrobés et rejets gazeux a
I’atmosphere (par le biais de la notion de vieillissement) nécessite la caractérisation des
enrobés fabriqués. Pour des températures de fabrication trop élevées, ce qui est possible dans
des conditions usuelles de fabrication, un risque potentiel d’oxydation des liants bitumineux
existe et est susceptible d’influencer les propriétés mécaniques du produit et de générer un
surcroit d’émissions gazeuses.

Consommation en combustible : Pour la centrale & poste fixe au gaz naturel, la
consommation est enregistrée en continu et ponctuellement pour chacune des modalités de
fabrication étudiées. Cette consommation est comptabilisée sur la durée enticre de la
fabrication, intégrant le démarrage et 1’arrét. Pour la centrale mobile, la consommation en fuel
est relevée ponctuellement au niveau de 1I’automate de la centrale.

Conditions météorologiques : Les émissions gazeuses a I’atmosphere sont lices a la
consommation en gaz naturel, induite pour les conditions de fabrication des différentes
modalités ainsi qui pour les conditions extérieures. Cela nécessite de connaitre ces conditions
extérieures. Les parameétres concernés (température, vent, pluie) sont enregistrés a partir d’une
station météo. La pression atmosphérique est mesurable a 1’aide d’un barometre, au pied de la
cheminée.

Analyse des gaz de combustion : Les analyses de gaz sont réalisées a partir de
prélévements effectués dans la cheminée d’évacuation du flux gazeux a 1’atmosphére, au
niveau de la bride normalisée. Ces mesures permettent de quantifier les rejets gazeux
polluants.

Vérifications de fabrications : Pour une expérimentation en conditions dédiées de
fabrication, la comparaison des modalités entre elles (en matiére de comportement
mécanique) nécessite la vérification de la constance de la courbe granulométrique des
constituants et de la teneur en liant. Toutes les analyses sont réalisées postérieurement a
I’expérimentation, au LCPC Nantes. La caractérisation mécanique des enrobés fabriqués est
réalisée a partir de plaques d’enrobés confectionnées sur place pendant le jour de la
fabrication. La caractérisation du liant d’apport est effectuée a partir d’un prélevement lors de
I’approvisionnement au niveau du porteur de bitume. Ce liant a été stocké dans une cuve a
liant du parc routier préalablement vidée pour éviter tout mélange et permettre de garantir la
provenance du bitume. Pour ’expérimentation en conditions usuelles de fabrication, la
comparaison des modalités entre elles en matiere de comportement mécanique n’a pas été
réalisée. Compte tenu de sa mise en ceuvre sur le chantier, il est considéré que 1’enrobé
fabriqué présente une bonne qualité.

Arréts en charge : Parmi les interventions du chef du poste, les « arréts en charge »
méritent d’étre détaillés. Il s’agit d’un arrét consécutif a des contraintes chantiers (par
exemple un manque de camions) et pour lequel I’enrobé bitumineux reste a I’intérieur du
tambour du TSE. Le temps d’arrét peut varier de quelques minutes jusqu’a deux heures
environ (pause déjeuner). Pendant cette période, le brileur et 1’exhausteur sont arrétés, la
cadence chute a zéro et les émissions organiques sont dues simplement au refroidissement lent
de I’enrobé.

1.2.2 Objectifs du travail a chaque échelle d’étude

La difficulté du développement d’une étude fine du procédé est basée tout d’abord sur
le fait qu’il faut préciser une durée suffisante de production et un nombre pertinent de
formules fabriquées a considérer. Les résultats des mesures des émissions obtenus lors des
campagne de mesures sur site englobent non seulement les émissions dues au phénomeéne de
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combustion en centrale, mais ¢également celles provenant du chauffage des matériaux
bitumineux (Figure 2-14) .

Emissions canalisées

Axe combustion (cheminée) Axe matériaux
Emissions de la Emissions < - Emissions selon
combustion des enrobés les formules

Combustible Emissions du <o Emissions selon

liant le type de liant

Figure 2- 14 Contexte des émissions étudiées

Tout en considérant ces deux axes d’études, il s’agit d’abord d’étudier les émissions en
conditions quelconques de production en centrale pour en obtenir des plages d’émissions
courantes, d’étudier I’influence des parameétres de fonctionnement et de la consommation de
ressources sur les émissions et de développer une méthodologie de mesures spécifiques a la
thése. Pour valider cette méthodologie on s’appuiera notamment sur de mesures d’un
organisme agréeé.

Compte tenu de la complexité du procédé centrale d’enrobage TSE et de I’origine des
émissions, il s’agit au fur et a mesure de mettre en place une méthodologie de collecte et
d’analyse des données a plusieurs échelles visant a découpler les sources d’émissions
combustion/matériaux. Au fur et a mesure qu’on diminue 1’échelle d’analyse, les émissions
engendrées deviennent de moins en moins complexes. Dans le cadre de cette diminution de
I’échelle d’étude des émissions, la masse de bitume (ou d’enrobé bitumineux) utilisée dévient
¢galement moins importante (Figure 2- 15).

Caractéristique des émissions Centrale
A d’enrobage _
e - N
AR >
¢/ ¢émissions de v
fortement | ___________________________ » | I’enrobé + !
mélangées ‘. combustion ,
Malaxeur de A 2
laboratoire_ _ _ S~
-~ ’,_ . . iy ~ .
+" émissions de '
moyennement J lenrobé 1 '
A ruoandl I 3 '
mélangées T >\ (granulats + bitume)’ i
Générateur de N -7 |
fumées de S~ :
laboratoire & ! :
- - 1 !
AR B i i
) émissions i : .
) lnon, du bitume 1 ! Masse de bitume
mélangées | J i hauffe Kk
\ ’ 1 Cchaurllcc €n Kg
~ s 1 N
I1-7 — ——
0,2 0,6 2,6 35 200 280

Figure 2- 15 Complexité d’émissions analysées : Sources d’émission en relation avec la masse de
bitume chauffée

Ensuite, 1’étude en laboratoire est basée sur la fabrication des enrobés a chaud, le
prélévement et I’analyse des fumées engendrées, et 1’é¢tude des relations entre les
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performances mécaniques et le vieillissement du bitume. Il s’agit d’identifier et de décorreler
I’effet du matériau sur les émissions en fonction de différents facteurs de fabrication, en
relation avec la qualité des matériaux produits. Ceci a nécessité la mise au point de méthodes
de caractérisation couplées a des performances (mécaniques et environnementales)
applicables avec une fiabilité suffisante pour discriminer différentes nuances de matériaux en
laboratoire. L’étude expérimentale en laboratoire a donc été poursuivie pour mesurer et
caractériser les émissions du bitume seul chauffé.

L’objectif consistant a séparer la source matériau de la source combustion sera
réexaminé au fur et a mesure de 1’étude.

2 Méthodologie d’étude a chaque échelle

2.1 Principes de mesures des émissions aux différentes échelles

La totalit¢ de 1’étude est basée sur des essais dont I’échelle correspond a la masse
de matériau étudié. Les polluants caractérisés sont : CO2, CO, NOx, SO,, COT et CHa.

Compte tenu de la complexité des campagnes de mesures, soit au niveau administratif,
soit au niveau technique, il a été nécessaire de procéder par étapes : Les premiéres mesures
d’émissions ont été réalisées au début de la thése, par des organismes agréés disposant
d’analyseurs spécifiques.

Dans le cadre de la these, avec la mise a disposition de I’analyseur ECOM par le
CORIA et de I’acquisition par le LCPC d’un appareillage FID (annexe 3.2), des mesures ont
¢été réalisées par nos soins, en centrale d’enrobage et en laboratoire. Dans le cas de la centrale
d’enrobage, la mise en place de I’instrumentation en cheminée s’est déroulée en 2 temps :
avec 1’analyseur ECOM puis avec l’analyseur FID. Dans le cas du laboratoire, seul
I’analyseur FID a été utilisé puisqu’il n’y a pas de combustion.

2.2 Méthodologie d’étude des émissions lors de I’enrobage en
centrale

2.2.1 Conditions de production étudiées et objectifs

Dans les conditions de production retenues pour I’étude sur site industriel, les données
recueillies dans le cadre des campagnes de mesures, sont représentatives soit d’une heure,
d’une journée, d’une semaine ou d’une année. Selon les cas, ’analyse de données utilise :

- Les archives du chef du poste (en général, a la semaine et pour une année) ;

- Les Collectes effectuées au cours de campagnes scientifiques (en général pour une
heure et pour une journée).

L’analyse des données passe donc avant tout par la détermination de I’échelle
d’observation, I’interprétation des résultats et notamment la relation qui existe entre les
différentes échelles et les réflexions qu’on peut en déduire sont fonction de I’échelle
temporelle prise en compte (Figure 2- 16).
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Procédé en continu

| Données d’émissions

v v v v
Données Dopnées Données L Donné'es
1 heure 1 jour 1 semaine 1 année
Conditions dédiées Conditions usuelles Suivi annuel
de fabrication de fabrication des fabrications
2n formules

A 4

Analyse des émissions

Figure 2- 16 Les échelles temporelles d’analyse utilisées — centrale d’enrobage

L’exploitation des résultats proposés dans la suite est liée a la méthodologie
d’obtention des données. Pour chaque donnée définie comme exploitable et valide, on
s’intéresse a 1’échelle de temps de la mesure. Il s’agit d’interpréter les données qui sont
représentatives du phénomene a analyser et d’obtenir les réponses selon les objectifs liés aux
principales échelles.

2.2.2 Méthodologie de collecte de données centrale

Les campagnes de mesures réalisées avec les deux TSE disponibles ont regroupé a la
fois des conditions dédiées, avec fabrications spécifiques et des conditions usuelles, avec
fabrications diverses selon les besoins des chantiers. Les données brutes ainsi obtenues sont
rassemblées dans le Tableau 2 - 4. La chronologie des essais tient aux possibilités
d’expérimentations sur site : soit I’été. La progression dans la prise en main des mesures est
précisée dans le Tableau 2 - 4.

Tableau 2 - 4 — Mesures réalisées sur les centrales d’enrobage (TSE fixe au gaz naturel et
TSE mobile au fuel lourd)

Campagne de mesures Dates Formules | Réalisation de Objet
centrales fabriquées mesures
(Stratégie de fabrication d’émissions
des mesures)
TSE fixe 20 juillet, 9 et | GB, BBSG LCPC? Premiers
Gaz naturel 10 septembre | et BBTM (ECOM) essais
(Conditions Usuelles — U1) 2004
TSE fixe
Gaz naturel EUROFINS® -
(Conditions Dédiées — D3) | 7 septembre GB 0/14
TSE fixe 2004 LCPC? Validation
Gaz naturel (ECOM) (mesures en
(Conditions Dédiées — D3) parallele)
TSE mobile Juillet et aolt | GB, BBSG LCPC* Exploitation
Fuel lourd 2006 et BBTM | (ECOM et FID)
(Conditions Usuelles — U2)
2 Avec les analyseurs du LCPC et du CORIA ® Organisme agrée
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Par rapport aux types de mesures existantes, nous disposons (Figure 2-17):

- des mesures d’émissions réalisées en continu (données brutes) qui sont exprimées soit
en concentration en partie par million (mg/kg), pour le NOx, le CO, le COT, le CH4 et
le SO», soit en % du volume gazeux pour le Oz et le CO;;

- des mesures d’émissions réalisées par prélévements, dans le cas des HAP, qui sont
exprimées en pg pour un volume prélevé donné (m?) et dans un temps donné, ce qui
conduit a des flux ;

- des mesures des paramétres de fonctionnement obtenues en continu, normalement
enregistrées par des logiciels intégrés aux matériels : débit de granulats, débit de
bitume, consommation en combustible ;

- des mesures des parametres de fonctionnement obtenues ponctuellement : allure du
brileur, dépression du systéme.

La Figure 2-17 précise également quelles sont les conditions de suivi des différentes
mesures en continu ou pas.

Mesures en centrale d’enrobage

I
v v

Suivi en continu Suivi discontinu
v v v v
Emissions Paramétres de Paramétres de Emissions
fonctionnement fonctionnement
A 4 ; ; \ 4
NO_, CO, * Debits Allure du braleur Prélévement
SO.. 0..CO (granulats + bitume) Dépression tambour des HAP
C2(3T2,CH » » Combustible Vitesse de gaz
? 4 « Electricité (cheminée)
* Température de I’enrobé
» Température d’émissions

Figure 2- 17 Types de mesures réalisées dans une centrale d’enrobage TSE

e Parameétres de conversion

En relation avec ’arrété de 1998 et avec I’approche environnementale globale de
plages d’émissions, il est nécessaire d’exprimer les résultats de mesures soit en concentration,
soit en flux. Les données nécessaires a ces conversions sont présentées dans le Tableau 2 — 5.
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Tableau 2 - 5 — Parametres calculés [Paranhos et al, 2005]

Paramétres calculés Unité Remarques

Vitesse des fumées m/s |Calculée avec la pression dynamique mesurée
avec un tube de Pitot sur les gaz aux
conditions de service

Teneur en eau des fumées kg/Nm?® | Récupération de ’eau par prélévement sur un
condenseur, rapporté au volume prélevé, sec,
normé a 0 °C, 1013 hPa

Masse volumique des fumées kg/Nm? | Masse volumique et proportion de chaque

aux conditions normales constituant du mélange gazeux considéré: No,
0, COz et CO, H2O

Débit volumique humide m’/h | Calculé en fonction de la vitesse et de la
section de la cheminée

D¢bit volumique normé humide Nm’/h | Valeurs de normalisation : 1013 hPa et 0 °C

Débit volumique normé sec Nm?/h | Calculé en fonction du débit volumique normé

humide et de la teneur en eau des fumées

Concentration volumique moyenne| % ou |Calculé en fonction des concentrations
sur une période stabilisée mg/kg | mesurées en continu

Nm? : volume de référence appelé normal métre cube. C’est la quantité de gaz qui, a une température de zéro (0)
degré Celsius (273,15 Kelvin) et sous une pression absolue de 1,01325bar (une atm au niveau de la mer), occupe
un volume de un (1) métre cube.

Les mesures de vitesse des fumées en cheminée ont été réalisées avec un tube de Pitot
double reli¢ a un micromanomeétre numérique au début de chaque modalité de fabrication,
selon la norme ISO 10780 [ISO, 1994]. La teneur en eau de ’effluent gazeux, exprimée en
kg/Nm?, a été calculée en mesurant la masse d’eau recueillie dans la bouteille 4 condensat

utilisée pour le prélevement des HAP, rapportée au volume préleve, sec, normé a 0 °C,
1013 hPa.

e Méthode de mesures - fréquence d’échantillonnage

Les conditions de mesure sont les résultats d’un compromis entre les contraintes de
I’expérimentation et donc celles du chantier en particulier la nécessit¢ de procéder pour
obtenir une bonne représentativit¢ des résultats de mesures obtenus. La base de données
obtenue a exploiter est composée de parameétres et de mesures décrites dans le Tableau 2 - 6.
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Tableau 2 - 6 — Ensemble des parametres bruts issus de la campagne de mesures en

conditions dédiées de fabrication sur le TSE fixe au gaz naturel

Parametres

Mesures

Mesures en continu lors de la campagne de
mesures en chaque modalité de fabrication

Temps

Toutes les mesures (émissions et parameétres de
fonctionnement) sont prélevées avec 1’heure exacte
du prélévement

Emissions dans la cheminée: O,
CO2, SO, CO, NOx, COT et
CH4

Mesures exécutées a 1’aide des analyseurs en
continu, avec une fréquence d’échantillonnage de
I’ordre de la minute, et recalculées en valeurs
normées a 0 °C, 1013 hPa, sur gaz humides, avec
correction a une teneur en oxygene de référence

Débit de production

Débit de bitume

Température du bitume

Température des enrobés

Mesures exécutées par le logiciel d’acquisition de
données, valeur moyenne toutes les 30 secondes

Température des fumées

(cheminée)

Dépression dans la cheminée

Consommation en gaz naturel

Mesures exécutées par le pupitre de commande de
la centrale, une valeur toutes les minutes

campagne de mesures en chaque

modalité de fabrication

Emissions dans la cheminée:
HAP

Prélévements exécutés pendant 30 min d’une
période « stabilisée »

Vitesse gaz

Mesure exécutée une fois au début d’un période

stabilisée (identique a celle pour de prélévement
des HAP)

Allure brileur

Dépression au nez du brilleur
[Température des fumées|
(cheminée)

Température du bitume

Température des enrobés

Mesures exécutées par un technicien dans le
pupitre de commande, environ toutes les 5 minutes

Essais laboratoire sur | Mesures discontinues lors de la

¢échantillon centrale
selon la modalité de

fabrication

Pénétrabilité

Température bille et anneau
(TBA)

Spectrométrie infrarouge (IRTF)

Module complexe du bitume

Module complexe de I’enrobé

Teneur en asphalténes

Essais normalisés sur bitume frais, sur bitume
extrait et sur éprouvettes trapézoidales d’enrobé
selon leur modalité de fabrication
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2.2.3 Méthodologie d’exploitation des résultats

La méthodologie d’analyse de données décrite ci-aprés a pour but d’étudier la

variabilité des mesures réalisées, de comprendre I’influence respective des sources d’émission
(enrobés, combustible) et d’associer des « valeurs » environnementales a des formules
d’enrobés selon les conditions de fabrication (plages d’émissions). Les étapes de la méthode,
¢laborée a partir de tous les essais réalisés, sont présentées dans la Figure 2-18.

1 ere

lére étape Validation des données
sélection

!

2¢éme étape Vérification des enrobés
conformité

4
Vérification de la plage de

réglage et de la cadence
stabilité

v

4éme étape Prise en compte d’un
indicateur de la combustion

3éme étape

Icocoz
Exploitabilité

Figure 2- 18 Etapes de la méthode d’exploitation des données centrale

étape :

Validation des données

1.

1l

1il.

1v.

Eliminer les valeurs qui ne sont pas cohérentes au cours du temps, comme un
analyseur débranché ou des valeurs négatives ;

Eliminer toutes les valeurs comprises dans les phases de démarrages, d’arréts et de
changements de formule fabriquée par la centrale. Les données de CO»,CO et O et la
synchronisation des mesures rendent possible cette étape ;

Vérifier la cohérence des mesures des différents analyseurs et des informations sur les
consommations. Pour la cohérence de données, il ne s’agit pas seulement de comparer
I’allure des résultats des émissions entre elles en fonction du temps mais aussi de
comparer entre eux les parametres de fonctionnement de la centrale. Pour cela, les
données de consommation de combustible en continu, 1’allure du brileur, la
dépression a I’intérieur du sécheur enrobeur sont indispensables. La consommation est
liée a I’allure du brileur et a la vitesse de gaz. L’émission de CO» est liée a la
consommation ;

Corrections des dérives de 1’appareillage : Des éventuelles corrections sont nécessaires
pour compenser les dérives d’étalonnage des analyseurs de mesures utilisés. Ces
dérives peuvent intervenir entre le départ et la fin des mesures. La correction a
appliquer est de type y=a-x+b et représente une déviation de la ligne de base de

mesures selon le schéma de la Figure 2- 19.
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9h30min 18h30min

Ll
Wﬁon négative

Corrections a appliquer sur
les valeur brutes

Figure 2- 19 - Déviations négatives (corrections) a appliquer, le cas échéant, sur des valeurs
brutes de mesures réalisées

v.  Conversion des émissions en mg/Nm> humides : Une homogénéisation des unités de
mesures est nécessaire. Les données brutes sont exprimées soit en pourcentage soit en
mg/kg (parties par million) et s’appliquent sur des gaz secs ou humides. Une
transformation concerne le passage des mg/kg en mg/Nm?. Cette transformation
s’effectue a partir de la formule suivante :

mg _ m'MV
N PP 04 -1

Ou My = masse volumique du constituant analysé.

Pour les polluants analysés, ceci se traduit par les facteurs de correction suivants : 1,25
pour le CO, 2,05 pour le NOx, 2,86 pour le SO, 1,608 pour le COT et CHa.

Les émissions gazeuses sont exprimées par rapport a des gaz humides. Pour les
appareils qui fonctionnent sur des gaz secs, il est nécessaire de convertir les valeurs brutes
selon la formule suivante :

mg tauxhumidié . mg

=1+
Nm3humide ( 0,804 ) Nm3sec

(2-2)

28me étape :
Verification de la conformité des enrobés produits

Pour définir une période conforme dans la plage de fonctionnement d’une centrale
d’enrobage, on se base sur des considérations liées au mode de fabrication des enrobés.
Notamment deux aspects sont pris en compte :

1. Il s’agit d’un équipement normalisé, la norme en vigueur [NF P 98-701] préconise que
la centrale doit assurer:

- le dosage des granulats et des liants hydrocarbonés chauds dans des proportions
définies par la formulation ;

- le séchage et le chauffage a une température prédéterminée pour la production de
matériaux traités aux liants hydrocarbonés chauds;

- le traitement des gaz issus du séchage et du chauffage de manicre, d’une part a
récupérer les  fines, et d’autre part a limiter la  pollution
atmosphérique (dépoussiéreur) ;

- I’homogénéisation du mélange.

ii. Il s’agit d’un produit normalisé (I’enrobé bitumineux), la norme en vigueur [NF P 98-
150] préconise :
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- que la plage de température de fabrication des enrobés respecte les plages tolérées par
le bitume pur (Tableau 2 - 7) ;

- que la variation de température maximale des enrobés en sortie de tambour est de
+5°C;

Tableau 2 - 7 Plages de températures de fabrication des enrobés selon le bitume pur utilisé
d’apres la norme [AFNOR,1992b]

Catégorie du bitume pur Température de fabrication (°C)
Classe 180/220 130 - 150
Classe 70/100 140 — 160
Classe 50/70 145 — 165
Classe 40/50 150 — 170

La démarche qui permet d’aboutir & la détermination d’un période conforme est
résumée en Figure 2- 20.

| Quelle période ?

‘ Le dosage du bitume et des granulats est ok?
v __oui

‘ La température de consigne a été atteinte ?

¢ oui 4

La température de I’enrobé est dans la plage non
préconisée ?

v oui

La variation de température des non

enrobés est-t-elle respectée (£5°C) ?

v oui v

Période non conforme

(NF P 98-701)

| non

A 4

| _non

\ 4

A 4

A 4

Période conforme (NF P 98-701)

Figure 2- 20 Définition des périodes « conforme » au niveau des fabrications et des émissions
dans une centrale d’enrobage

3°Me étape :
Vérification de la plage de réglage et de la cadence - période stabilisée

Au-dela des exigences de la norme, étre dans une « période stabilisée » au niveau des
émissions signifie aussi avoir une fabrication dans la plage de réglage du briileur qui respecte
la cadence horaire choisie et qui respecte la cohérence entre les données. Méme si la norme
NF P 98-150 ne parle ni du réglage du briileur ni des émissions engendrées, une production en
dehors du réglage engendre des émissions bien au-dessus (voire extrémement élevées) de
celles obtenues dans la plage réglée.

La troisieme étape est résumée dans le schéma logique de la Figure 2-21.
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La plage de réglage du briileur non S

est-t-elle respectée ? g
v __oul 4
. .. | non )
La production est-elle dans la cadence choisie ? | >
v oul .
Période stabilisée Période non stabilisée

Figure 2- 21 Définition des périodes « stabilisée » au niveau des fabrications et des émissions
dans une centrale d’enrobage

Les données doivent étre analysées différemment en fonction des écarts existants
qu’ils soient voulus ou non voulus. Les écarts de fonctionnement « voulus » sont les
¢ventuelles modifications de réglages (ou choix) réalisées par le chef du poste.

Les écarts de fonctionnement « non voulus » sont aussi non contrdlés par le chef du
poste. Il s’agit des changements survenants pour les matériaux, lu combustible ou le brileur.
Dans le cas des matériaux, c’est la teneur en eau des granulats (et des recyclés) qui est la plus
importante comme précisé en début de chapitre 2 (figure 6) ; dans le cas des combustibles, ce
sont des changements dans leurs compositions, pressions ou températures
d’approvisionnement qui peuvent survenir. Enfin, concernant le brileur, 1’allure imposée au
niveau du poste en changeant la cadence ou la température de production peut conduire a le
faire fonctionner en dehors de sa plage de réglage.

La différence entre période stabilisée et non stabilisée conduit a des fluctuations
différentes des valeurs prises en compte. Les valeurs considérées « faiblement fluctuantes »
sont utilisées pour des études fines des conditions de production de 1’enrobé (température,
cadence). Il s’agit d’étudier dans le détail les relations entre les parametres et les émissions
engendrées. Les valeurs considérées comme « fortement fluctuantes » sont utilisées pour
¢tudier les écarts de procédé. C’est le cas, par exemple, des donnés obtenues en dehors de la
plage de réglage du brileur et qui serviront pour les études sur la combustion et des pics
élevés de CO existants.

4¢me étape :
Prise en compte d’un indicateur de la qualité de la combustion

Cette étape consiste a analyser les pics d’émission existants, la consommation en
continu et le parameétre « allure du brileur ». Les pics sont liés a une mauvaise combustion et
les données obtenues peuvent étre altérées. La consommation en combustible et I’allure du
brileur sont des indicateurs pour confirmer les soucis de combustion, en relation avec la plage
de réglage.

2.2.4 Etude d’un indicateur de la qualité de la combustion

Afin de générer un minimum de pollution, il est nécessaire d’avoir la combustion la
plus complete possible (annexe 2.1). La qualit¢ de la combustion peut étre appréciée au
moyen d’un suivi de la concentration en monoxyde de carbone. A partir d’un niveau de CO
mesuré et d’un niveau de CO2 mesuré ou calculé en fonction de la teneur en oxygene, on
obtient un rapport CO/COz qui est un indicateur de la qualité de la combustion. L’apparition
de CO indique que I’exces d’air, la température de flamme ou le temps de s€jour des gaz dans
la zone de combustion sont insuffisants. Une mauvaise qualité de combustion se traduit
¢galement par la formation d’autres polluants tels que les composés organiques volatils et les
hydrocarbures lourds présents essentiellement sous forme particulaire.
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Dans le cas de I'utilisation de I’analyseur ECOM (annexe 3.1), la teneur en CO; est
calculée en considérant I’hypothése d’une combustion compléte avec exces d’air ou le
pourcentage de CO» est déduit de la mesure d’O; et exprimé en fonction du volume de fumées
séches de la fagon suivante :

CO,calculé = CO, maxx 021-0,,.) (2-3)
0,21
Le COomax dépend du type du type de combustible. L’indicateur de combustion est
donc :
co
= 2-4
° co, @-4)

Le tri des données en fonction de 1’indicateur de combustion consiste a classer les
plages des données selon une bonne ou mauvaise combustion :

1. Regarder les valeurs d’émission et de paramétres de fonctionnement au cours du
temps. La comparaison des valeurs directement en mg/kg (valeurs brutes) n’est
possible que pour une modalité fixe en fabrication stabilisée ;

ii.  Les données classées « mauvaise combustion » doivent étre repérées. Une étude des
¢carts du procédé est réalisée dans le souci d’obtenir des valeurs moyennes, qui
peuvent aider dans la détermination de ces écarts.

2.3 Méthodologie d’étude des émissions lors du malaxage en
laboratoire

2.3.1 Conditions d’élaboration étudiées et objectifs

L’analyse réalisée vise a mettre en relation les émissions de fumées issues de la
fabrication de 1’enrobé en laboratoire avec les émissions potentielles du bitume seul, en
fonction des conditions de fabrication. Apres le malaxage et le prélevement de fumées,
I’évolution physique et chimique subie par le bitume (vieillissement du bitume) est étudiée.
Pour étudier les propriétés de 1’enrobé et du bitume, différents essais sont réalisés (annexe 1)
(Figure 2- 22).

____________________

Echelle des matériaux

(laboratoire)
_________ 1=
v v
Etudes sur les Etudes sur les
fumées de I’enrobé fumées du bitume
v v
Malaxeur Générateur de fumées
d’enrobés de bitume
[
v v l
Fumées d’enrobés Essais physiques, Fumées de bitume
COT et HAP chimiques et mécaniques CoT
[ |
v
Vieillissement du
bitume

\—P{ Analyse des émissions

Figure 2- 22 Etudes expérimentales réalisées en laboratoire
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Pour étudier les propriétés de I’enrobé et du bitume, des essais physiques, chimiques,
physico-chimiques et mécaniques sont réalisés (Tableau 2 - 8). Dans tous les cas, il a fallu
extraire le bitume de I’enrobé bitumineux par des méthodes appropriées (annexe 1.1).

Tableau 2 - 8 — Essais de caractérisation réalisés en laboratoire dans le cadre de la these

Essais Physiques Chimiques Physico- Meécaniques
chimiques
Enrobé Module complexe
Pénétrabilité Spectrométrie | Vieillissement | Module complexe
Bitume pur ou infrarouge accéléré
extrait de (RTFOT)
I’enrobé Température Distillation
Bille et Anneau simulée
(TBA)
Teneur en
asphalténes
(IATROSCAN)

La qualit¢ des matériaux produits a été évaluée a travers des essais reliés aux
« performances » des matériaux et des essais de caractérisation classique du bitume extrait,
couramment pratiqués au LCPC en début de la thése (annexe 1). Pour ce faire, les essais
traditionnels de pénétrabilité (PEN) et de température de ramollissement bille et anneau
(TBA) ont été utilisés pour évaluer I’oxydation et le vieillissement du liant. Dans le cadre de
la thése, nous avons associé¢ deux autres essais, chimique et mécanique, pour caractériser
d’avantage le bitume. Il s’agit de :

- la Spectroscopie Infrarouge a Transformée de Fourier (IRTF) , qui est aussi un tres
bon indicateur d’oxydation du bitume car elle donne en % les liaisons C=0 et S=0
présentes dans le bitume [Durrieu et al, 2002] (méthode décrite dans 1’annexe 1.2);

- le module complexe, obtenu a haute et & basse température (méthode décrite dans
I’annexe 1.5).

2.3.2 Méthodologie de collecte de données laboratoire

Pour cette étude, les enrobés ont été fabriqués selon la norme européenne EN 12697-
35 qui décrit les mélanges bitumineux et le malaxage en laboratoire. La méthode développée
consiste a échantillonner les émissions gazeuses engendrées lors de la fabrication des
mélanges hydrocarbonés a chaud destinés a la réalisation des essais de formulation ou de
caractérisation en laboratoire, selon le schéma explicatif de la Figure 2- 23. Il convient de
souligner que ce procédeé, assimilable a une source canalisée, permet d’analyser les rejets
polluants des enrobés bitumineux ayant uniquement pour origine les constituants, notamment
le bitume. Les prélevements et mesures de HAP ont été réalisés selon la norme francgaise NF
X 43329. L’analyse des Composants Organiques Totaux (COT) a été réalisée selon la norme
francaise NF EN 13526 qui préconise la détermination de la concentration massique en
carbone organique total par la méthode du détecteur continu a ionisation de flamme.
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Enrobé bitumineux
Malaxage en laboratoire

v

Bitume chaud

Malaxeur thermo-regulé

Granulats chauds

v

| Fumées d’enrobé

Analyse en continu de Composés

Organiques Totaux (COT)

Prélévement des Hydrocarbures

| Enrobé fabriqué — propriétés |

Aromatiques Polycycliques (HAP)

v v
| Plaque d’enrobé | | Enrobé foisonné |
v
7 Extraction du bitume
y H v
Essais mécaniques ‘ Essais technologiques
[ ]
v
Vieillissement du bitume
v
Analyse

Figure 2- 23 Schéma des essais réalisés sur les enrobés bitumineux

Parallélement aux émissions de 1’enrobé¢, engendrées par un malaxeur thermo-régulé
adapté aux prélevements de fumées, les émissions du bitume, engendrées par des générateurs
de fumées de bitume, ont aussi été étudiées. Le Tableau 2 - 9 présente les objectifs spécifiques
de I’ensemble des essais réalisés en laboratoire.

Tableau 2 - 9 — Objectifs des essais sur le bitume et sur I’enrobé réalisés en laboratoire

Campagne de | Date | Formules Objectifs
mesures
Essais Analyser la qualit¢ de DI’enrobé a plusieurs taux de
physiques et | 2004 | BBSG 1/10|recyclés et la teneur en eau lors d’une campagne de
chimiques mesures sur le TSE fixe au gaz naturel a Blois.
Tous essais de Analyse de la qualité (conformité) et du vieillissement de
caractérisation | 2005 GB I’enrobé fabriqué lors d’une campagne de mesures sur le
TSE fixe au gaz naturel a Blois.
Malaxeur 2005 Plan d’expérience sur 1’enrobé bitumineux lors du
d’enrobé et GBet |malaxage en laboratoire pour étudier I’influence de la
2006 |BBSG 0/14 |température, la teneur en liant et la volatilit¢ du bitume
sur les émissions et sur le vieillissement.
Générateur de Etudier I’influence de la température et 1’agitation sur les
fumées de 2006 Bitume |émissions du bitume pur engendrées par de générateurs
bitume 35/50 de fumées.
Etablir un lien entre les fumées de bitume et de 1’enrobé.

2.3.3 Méthodologie d’exploitation des résultats

Les étapes de la méthode, élaborée a partir de tous les essais réalisés, sont présentées
dans la Figure 2 — 24.
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lére étape Validation des essais en fonction des
facteurs a étudier

!

2éme étape Exploitation selon le plan
d’expérience : calcul des
effets

v

3eme étape Prise en compte d’un
indicateur matériaux
Potentiel d’émission

Figure 2- 24 Etapes de la méthode d’exploitation des données laboratoire

Dans le cas des enrobés bitumineux, lors des fabrications a chaud avec températures
contrdlées, les émissions organiques engendrées ont été étudiées selon un plan d’expérience.
D’abord il a fallu développer une méthode de fabrication, de prélevement et d’analyse de
fumées d’enrobés adaptée aux objectifs proposés. Ensuite il a fallu choisir les facteurs a
¢tudier, les réponses a mesurer et le domaine expérimental. A la fin des expérimentations,
I’interprétation du plan donne des relations et des équations mathématiques entre les facteurs
(par leurs effets) et le comportement du matériau au niveau des réponses étudiées.

La méthode des plans d’expériences préconisée par Goupy [Goupy, 1988] a été
appliquée. L’étude d’un phénoméne quelconque peut étre représentée sous une forme
mathématique, ou on peut écrire que la grandeur d’intérét appelé « réponse » est observée en
fonction d’un ou plusieurs paramétres ou variables xi, appelés « facteurs » :

y =1(x1, X2, ...,Xk) 2-5)

Ainsi I’étude du phénomene se résume alors a la mesure de la réponse en fonction des
différentes valeurs que 1’on peut donner aux facteurs. En variant ces facteurs, par la
réalisation de différents essais, on arrive a la notion d’effet d’un facteur (Figure 2- 25). La
stratégie du choix des points extrémes du plan d’expérience rameéne a la définition du
domaine expérimental, qui est défini en fonction des plages habituelles d’utilisation des
facteurs (Figure 2- 26). Les conditions d’essai permettent de faire varier les facteurs dans cette
plage, les niveaux maximum et minimum sont définis.

Etudiés 4
x1

1 C 1D
@ --@----------- ¢®---
1
-t > |
*---5-r----»< Réponses '
*---FA-r----p |
Exécutés yvy Mesurés ' A B
Of-- @ o
[} [}

Calculés ) @ x2
Figure 2- 25 Relation entre le facteur, [ effet, Figure 2- 26 Définition du domaine
I’essai et les réponses d’apres [Goupy, 1988] experimental et emplacement des points

experimentaux d'apres [Goupy, 1988]
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Les émissions organiques engendrées par I’enrobé sont, parmi d’autres réponses
possibles, expliquées en fonction des facteurs utilisés et reliés aux indicateurs de qualité et de
vieillissement du bitume. La méthode développée donne des caractéristiques
environnementales a des formules d’enrobés bitumineux développées en laboratoire. Elle est
assez générale pour étre utilisée dans un autre laboratoire, en France ou au Brésil par exemple.

L’exploitation des résultats de mesures selon le plan d’expérience est décrite ci-apres
apres avoir fixé des niveaux — 1 et + 1 des facteurs a étudier, il faut mesurer les réponses
correspondantes yl et y2. L’hypothése prend en compte que les réponses sont linéaires
(Figure 2- 27) et le mod¢le mathématique est donné par :

y=agp+a; xx 2-6)

Ou y est la réponse, X est le facteur étudi€ ; il varie de maniere continuede — 1 a + 1 et
il peut prendre toutes les valeurs entre ces deux bornes et ao et a; sont les coefficients.

Y

A

Figure 2- 27 Le facteur x prend toutes les valeurs entre -1 et +1. Les réponses varient
linéairement avec x d’apreés [Goupy, 1988]

La signification de a0 et al est la suivante :
- au point expérimental A (x =- 1)

y=ap—3q 2-7
- au point expérimental B (x =+ 1)

y=ap+a (2 -8)

Ces deux €équations donnent un systéme a deux inconnues a0 et al. On constate que

a0 = y0, moyenne de réponses :

1
a :5[},1 +y21=Yo

2-9)
Quant a al, c’est la pente de la droite d’isoréponses PQ

1
a; ==[y2 -1l

2 (2-10)
Alors,
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y=u+Exx @-11)

ou p=moyenne et E = effet.

On suppose que chaque facteur agit linéairement et additivement sur la réponse. Si les
deux variables x1 et x2 sont continues, le modé¢le mathématique prend la forme suivante, sans
interaction :

S’il y a des interactions, le modele prend en compte cette particularité et s’écrit alors :

=an+ay XXy +aHy XXy +a1y9 XX1 XX
y 0 1 1 2 2 12 1 2 (2-13)

Ou

-y estlaréponse;
- X est la variation du facteur 1 entre — 1 et + 1 ;
- X2 estla variation du facteur 2 entre — 1 et+1 ;
- ap, a1, a2 et aj2 sont les coefficients.
Pour le plan d’expériences 2> avec seulement deux facteurs étudiés, nous avons :

y1=3p—a;—as+tap (2-14) )
y2=apta;—as—ap (2-15)
y3=ag—a; +ay -4 (2-16) > Matrice d’effets
Y4 =apta;+tay+ap ((2—17)
Et, J
1
ag = —[+y1 +y2 +y3+Yy4l
4 (2-18)
1
a; =—[-y1+y2-y3+V4]
4 (2-19)
1
ay =—[-y1—y2+¥3+V4]
4 (2 -20)
1
ajp =—[+y1 —y2—y3+V4l
4 (2-21)
Ou
- ap=moyenne ;
- a = effet facteur 1 ;
- ap = effet facteur 2 ;
- a2 = interaction entre 1 et 2.
Le modéle mathématique associé devient :
y=p+Ex; +Exxy + Eppxx, 2-22)
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Le modele permet non seulement de retrouver les réponses expérimentales mais aussi
de calculer « y » pour toutes valeurs de x1 et xo comprises entre — 1 et + 1. Alors il est
possible tracer des courbes de méme réponse des facteurs étudiés, appelées « iso courbes ».

La méthode utilisée permet le calcul des effets, des interactions et de la moyenne a
partir des réponses. Enfin, elle peut garantir que les effets et les interactions calculés étaient
obtenus avec la meilleure précision possible.

Les résultats montrés se généralisent aux plans 23, 24 23... 2% avec I’introduction
d’autres facteurs dans I’étude. Le mode¢le associ€ a ces plans comprend :

- Un terme constant ap qui est la moyenne de toutes les réponses ;
- I coefficients associés aux facteurs ; ces coefficients sont les effets principaux des
facteurs correspondants ;

k . . . . .
- €4 coefficients associés aux interactions d’ordre q ; ces coefficients sont les valeurs

des interactions calculées avec la matrice des effets ;
La réponse de chaque essai peut étre écrite en faisant référence au modele associé au
plan 2. Pour un plan 2 on aura :

y=u+ E1X1 + E2X2 + E3X3 + E12X1X2 + E13X1X3 + E23X2X3 + E123X1X2X3 (2 _ 23)
Comme pour le plan factoriel a deux niveaux, la stratégie en choisissant les points
d’expériences retombe sur la définition du domaine expérimental. Il est défini en fonction des

plages habituelles d’utilisation (Figure 2- 28). Les installations permettent de faire varier les
facteurs dans cette plage, les niveaux maximum et minimum sont définis.

@ A ‘"+ ....... ............. ,+_+

@ v ‘ e ‘

Figure 2- 28 Répartition des points expérimentaux dans le domaine expérimental 23 d'aprés
[Goupy, 1988]

Dans ce cas, le modéle permet non seulement de retrouver les réponses expérimentales
mais aussi de calculer « y » pour toutes valeurs de x1, x2 et x3 comprises entre — 1 et + 1. Il
est possible tracer des surfaces d’iso réponse.

Pour représenter les essais on convient de symboliser par —1 le niveau bas de chaque
facteur et par +1 le niveau haut. Il est possible de rassembler tous les éléments de
I’expérimentation dans un tableau que I’on nomme matrice d’expériences ou matrice des
essais (Tableau 2 — 10)).
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Tableau 2 - 10 — Matrice d'expériences

Facteur 1 | Facteur 2 Facteur 3 Réponses
1¢ére étape (plan 22) Essai N°1 | - - - Y1
avec deux facteurs Essai N°2 |+ - - Y2

Essai N°3 | - + - Y3
Essai N°4 | + + - Y4
2¢me étape (plan 2°) Essai N°5 | - - + Y5
avec trois facteurs Essai N°6 |+ - + Y6
Essai N°7 | - + + Y7
Essai N°8 | + + + Y8
Facteur niveau bas (-) | Effets
Facteur niveau haut (+)

Chaque essai « y » est défini : pour I’essai n° 3, par exemple, le facteur 1 sera réglé au
niveau bas, le facteur 2 sera réglé au niveau haut et le facteur 3 sera réglé au niveau bas. Il
procede le méme pour les autres expériences programmeées et porte tous les résultats dans la
matrice d’expériences.

2.3.4 Etude d’un indicateur du potentiel d’émission des matériaux

Des prélevements des fumées sont réalisés en continu dans les générateurs de fumées
(bitume et enrobé), grace a un analyseur portatif et automatique (annexe 3.2). Cet équipement
emprunte son mode de fonctionnement a la Chromatographie Gazeuse, la séparation des
constituants se faisant a travers une phase stationnaire, et leur détection par un Détecteur a
Ionisation de Flamme (FID), conformément a la norme NF EN 13526. Les mesures en
continu des COT réalisées issues des bitumes et des enrobés, pendant une durée
prédéterminée, et a une température donnée maintenue constante, conduisent toutes a une
courbe en forme de « cloche » (Figure 2- 29). Dans le but de caractériser les émissions pour
chacun des parametres testés, nous avons défini les grandeurs suivantes :

- Vp, la valeur maximale de COT mesurée ou Valeur Pic ;
- Vr, la valeur résiduelle de COT mesurée ;

- Tp, le temps correspondent a la valeur de pic ;

- TT, le temps correspondent a la valeur résiduelle ;

Cette courbe en « cloche » correspond aux constatations réalisés dans le contexte
d’analyse des rejets gazeux lors de la mise en ceuvre des enrobés chauds [Jullien et al, 2006b].
Une analyse a donc été adaptée en fonction des résultats trouvés. A ces définitions, il faut
ajouter le Potentiel d’Emission (PE), qui nous avons défini comme étant la capacité a émettre
des COT dans un intervalle de temps fixé. Mathématiquement le Potentiel d’Emission est la
surface sous la courbe d’émission de COT, délimitée par les temps initial et final de la mesure
réalisée.
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CpT (mgEq.C/Nm3)

COT (mgEq.C/Nm3)
Vp ————: Vp lo___1
i Potentiel d’émission (PE)
ve |l T v
i i Temps Temps
Tp T 0 Tp TT
A) Allure des émissions B) Potentiel d’Emission (PE)

Figure 2- 29 Emissions de COT

Le calcul du Potentiel d’émission est réalisé par la méthode appelé « des trapézes » ou
la valeur moyenne de deux mesures successives, multipliée par le temps consommé par
I’analyseur pour réaliser ces mémes mesures, est calculée pour toutes les mesures réalisées.
Dans nos essais, les résultats partiels cumulés donnent le Potentiel d’émission selon I’équation
suivante :

PE = [COT(t)-dt (2 -24)

2.4 Retour sur I’échelle de départ

Compte tenu des deux échelles d’analyse envisagées, site industriel et laboratoire
caractérisée chacune par un indicateur, I’attention sera portée sur le caractére intrins€que ou
non de ces indicateurs de maniere a établir la possibilité de les corréler.

3 Conclusion du chapitre 2

La méthodologie de collecte de données développée dans le cadre de la these a été
mise au point avec la centrale d’enrobage TSE fixe fonctionnant au gaz naturel, localisée a
Blois et a partir de 1’analyse de résultats de précédentes campagnes d’essais. Pour étudier les
¢carts et variations existants dans les centrales d’enrobage, des mesures en continu des
émissions a I’air doivent étre réalisées. Dans ce contexte, deux stratégies de mesures sur un
site industriel « centrale d’enrobage » ont €té prévues pour la thése :

La campagne de mesures en conditions usuelles de fabrication est réalisée pour étudier
les émissions de la centrale d’enrobage en conditions quelconques de fonctionnement. Dans
ce cas, I’idée est de suivre une journée voire une semaine de production typique, y compris les
arréts, les démarrages, les changements de formules, des matériaux, de cadence et de
température de production, pour établir les plages d’évolution des émissions gazeuse et des
consommations énergétiques ;

La campagne de mesures en conditions dédiées de fabrication est réalisée pour étudier
les émissions de la centrale d’enrobage en conditions maitrisées de fonctionnement, de
manicre a étudier ’incidence d’un seul paramétre. Dans ce cas, I’idée est de ne rien altérer
dans la consigne de production du départ (démarrage de la centrale) et d’analyser la
production d’une seule formule. Les parameétres de fonctionnement les plus importants liés au
procédé sont suivis en continu et les émissions dans la cheminée sont analysées, pour
comparer des modalités de fabrication entre elles.
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Par contre, 1’analyse a I’échelle de I’année s’aveére intéressante pour situer les
campagnes d’expérimentations dédiées vis a vis du fonctionnement usuel et permet a la fin de
rassembler tous les résultats. Les données collectées entre 1999 et 2003 montrent que les
conditions météorologiques ont une influence directe sur la consommation en combustible via
la température extérieure (saisons de I’année) ou 1’humidité des granulats (teneur en eau) et,
par conséquent sur les émissions engendrées.

Dans le cas des études en laboratoire, I’inconvénient principal est que nous ne sommes
pas dans le méme procédé qu’une centrale d’enrobage. En centrale, le procédé de malaxage
est continu, avec renouvellement permanent du bitume. En laboratoire, ce procédé est
discontinu, sans renouvellement du bitume. Il est nécessaire donc d’analyser les résultats de
facon objective par rapport a la problématique initiale. Cependant, bien que cette fabrication
en laboratoire soit discontinue, I’ensemble des réponses et facteurs étudiés permet de
caractériser, a 1’échelle des matériaux, une formulation donnée et de comprendre la relation
entre les conditions de fabrication, les émissions et les propriétés du bitume.
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CHAPITRE 3 -

Etude du procédé TSE et de ses émissions
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Introduction

L’étude des émissions réalisée dans ce chapitre nécessite d’effectuer des études
paramétriques des conditions de fabrication. Dans ce but, les études de fabrications usuelles et
de fabrications dédiées constituent deux stratégies de mesures complémentaires. Dans tous les
cas les parametres étudiées sont a la fois les formules d’enrobés a fabriquer, les parameétres de
conduite de la centrale, les cadences de production et les températures d’élaboration.

Plus précisément, la campagne de mesures réalisée en conditions dédiées sur le TSE
au gaz naturel avait comme objectif déterminer les plages d’émissions gazeuses pour les
formules d’enrobés utilisant un liant classique 35/50, couramment utilisé¢ par la profession,
relever les consommations énergétiques et quantifier les rejets gazeux a ’atmosphére des
polluants mentionnés dans I’arrété du 2 février 1998.

Ensuite, les campagnes de mesures en conditions usuelles permettent d’étendre les
réflexions englobant le probléeme du combustible. Par ailleurs, les résultats présentés sont
ordonnés par ordre de finesse décroissante. Ainsi, la méthodologie d’analyse développée dans
le cadre des conditions dédiées, comportant notamment I’évaluation de I’indicateur de
combustion est appliquée aussi aux résultats obtenus en conditions usuelles.

1 Présentation des campagnes d’essais sur site

L’analyse de la combustion et des effets couplés matériaux/process a été entreprise
d’abord sur le TSM 17 installé a poste fixe. Celle-ci a été ensuite poursuivie sur la centrale
mobile du méme type TSM 17. Les résultats de concentrations de polluants obtenus ont
permis d’analyser, en relation avec le process, les plages d’émissions a I’atmosphére pour
différentes fabrications d’enrobés utilisés en structures de chaussées. Les valeurs de flux sont
quant a elles disponibles uniquement dans les conditions dédiées.

1.1 Enrobés produits lors des campagnes de mesures

1.1.1 Conditions dédiées de fabrication sur la centrale TSE fixe au gaz naturel

La formule retenue pour I’expérimentation réalisée sur cette centrale est une Grave
Bitume 0/14 de classe 2 référencée dans le catalogue de production du Parc Routier de Blois,
et dont la formulation est rappelée dans le Tableau 3 - 1 et sur la Figure 3-1 qui lui est
associée.

Tableau 3 - 1 - Formule fabriquée en conditions dédiées (Grave bitume — GB 0/14)

Constituant Pourcentage (%) en masse
Granulat 10/14 29,0
Granulat 6/10 18,0
Granulat 2/6 18,0
Sable 0/2 33,5
Filler 1,5
Total des granulats 100
Bitume 35/50 3,75
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Figure 3 - 1- Granulométries des formules fabriquées en conditions dédiées

Pour s’affranchir de I’incidence des événements pluvieux sur la teneur en eau des
sables fillerisés, qui sont les plus susceptibles a la pluviométrie, ceux-ci sont stockés a 1’abri
sur le site de Blois. Pour nos expérimentations, la teneur en eau de chaque composant
granulaire est vérifiée en début de journée. La teneur en eau de ’ensemble de la formule en
amont du sécheur est restée constante et égale a 1 % dans le cadre des conditions dédiées.

La qualité de I’enrobé fabriqué a été vérifiée par le LCPC en temps réel a partir de
prélévements réalisés en centrale (sortie des camions), avant transport vers le chantier.
Parallélement, des prélévements de bitume d’apport ont été réalisés lors de son déchargement
dans la cuve de la centrale d’enrobage, une semaine avant le début de la campagne de
mesures. Les résultats obtenus a partir de ces prélevements, 39 (1/10 mm) pour Ia
pénétrabilité¢ et 55 °C pour la TBA ont été considérés élevés et représentatifs d’un
vieillissement du liant. Pour valider les mesures de pénétrabilité et TBA d’origine apres
transport et déchargement, des échantillons du méme bitume ont été analysés a nouveau par le
laboratoire de la raffinerie. Les résultats trouvés, 38 (1/10 mm) pour la pénétrabilité et 59,4 °C
pour la TBA, ont confirmé les mesures réalisées par nos soins. Ces valeurs sont élevées pour
un bitume routier frais. La seule explication possible des différences trouvées réside dans le
transport, par camion, du bitume chaud, entre la raffinerie et la centrale d’enrobage. Il a été
constaté que le bitume est arrivé a une température supérieure a 175 °C.

1.1.2 Conditions usuelles de fabrication sur les deux centrales

Pour la centrale fixe, les formules fabriquées lors des mesures ont ét¢ une Grave
Bitume 0/14, un Béton Bitumineux Tres Mince (BBTM) et quatre Béton Bitumineux Semi-
Grenu BBSG 0/10, BBSG 0/14, BBSG 3D et BBSG 3G (nomenclature commerciale utilisée
par le Parc Routier de Blois). Les courbes granulométriques de la Figure 3 - 2 et les
formulations (Tableau 3 — 2) en sont rappelées ci-aprés. Ces formulations correspondent a des
chantiers neufs et d’entretien.
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Tableau 3 - 2 - Formules fabriquées en conditions usuelles

Constituant Pourcentage (%) en masse

GB GB BBTM | BBSG 0/10 | BBSG 0/14 | BBSG 3D | BBSG 3G

Gaz | Fuel | Gaz et fuel | Gaz et fuel Fuel Gaz Gaz
Granulat 10/14 29,0 | 29,0 - - 30,0 - -
Granulat 6/10 18,0 | 18,0 73,0 43,0 17,0 49,0 42
Granulat 2/6 18,0 | 18,0 - 17,0 20,0 - 21
Recyclés - - - 10,0 - - -
(4,5% bitume)
Sable 0/2 33,5 | 33,5 23,5 28,5 30,5 48,0 35,5
Filler 1,5 1,5 3,5 1,5 2,5 3,0 1,5
Total des granulats 100 | 100 100 100 100 100 100
Bitume 35/50 classique | 3,75 4.4 - 5,4 5,1 5,9 5,5
Bitume 10/40 polymére - - 5,40 - - - -

Le bitume 35/50 utilisé est appelé « classique » par opposition au bitume 10/40
modifié par des polymeres et utilisé lors des fabrications du BBTM. Dans le cas du bitume
polymeére analysé, il répond aux spécifications de la norme suisse SN 670 210.

100

7\ T “Hl“ T ‘0“ n 10 T T T TTTTTT T 1T
9() +—— Teneur en liant = 5,10 % I/ 98 - Teneur en liant = 5,40 %
80 80
¥ 3
T
2 40 Z 40
g 3 s g 30
10 i — courbe obtenue %8 mai =TT — courbe obtenue
0 0
0,0 0,1 1,0 10,0 100,0 0,0 0,1 1,0 10,0 100,0

Tamis en mm .
Tamis en mm

Figure 3 - 2- Granulométries des formules fabriquées en conditions usuelles

Pour la centrale d’enrobage mobile aucun des granulats n’est a 1’abri des intempéries
et pendant les jours de nos expérimentations, la teneur en eau a vari€, au gré des intempéries
et des approvisionnements, de 1 a 1,4% (Tableau 3 - 3), ce qui constitue une petite amplitude
de variation. Par ailleurs ces teneurs en eau sont similaires a celles des expérimentations en
conditions dédiées.

Tableau 3 - 3 — Teneur en eau des formules utilisées (centrale mobile)

Formule Teneur en eau (%)
GBO0/14 1,1
BBSG 0/10 1,4
BBSG 0/14 1,3
BBTM 1,0

1.2 Présentation de Jlinstrumentation et déroulement des
campagnes d’essai

1.2.1 Mesures réalisées

Comme détaillé dans le chapitre 2, I’ensemble des parametres destinés a I’exploitation
des résultats comprend le relevé des conditions de fonctionnement la centrale, les analyses de
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gaz effectuées dans la cheminée d’évacuation a [’atmosphére, et les mesures des
caractéristiques des rejets gazeux destinées aux conversions indispensables avant comparaison
des volumes.

Les parametres de conduite de la centrale sont relevés de fagon ponctuelle dans la
cabine de commande. Les informations concernant ces parameétres, les matériels utilisés et les
lieux de prélevements sont synthétisés dans le Tableau 3 - 4.

Tableau 3 - 4 — Ensemble de techniques de mesures des paramétres de fonctionnement

Type de mesure Unités Matériels utilisés Lieu
Température des| °C | Mesure al’aide d’un pyrométre | Sortie tambour sécheur
enrobés infra rouge
Température du| °C Thermometre Avant injection dans le
bitume TSE
Température des| °C Thermometre Cheminée
rejets gazeux
Dépression au nez| Pa Capteur de pression Nez du brileur (TSE)
du braleur différentielle a transformateur

différentiel
Position du registre| % Relevé manuel Pupitre de contrdle
de I’exhausteur
Allure du brileur % Relevé manuel Pupitre de controle

Le Tableau 3 - 5 synthétise les informations concernant les parameétres principaux, en
maticre d’analyse de gaz et de consommation en combustible, ainsi que le type de mesure et
I’emplacement de la centrale ou sont effectuées les mesures.

Tableau 3 - 5 —Ensemble de paramétres principaux

Mesure Unités Matériels utilisés Lieu

CO; Vol% | Analyseur Maihak — absorption d’un faisceau infra rouge Cheminée
non dispersé

CO mg/Nm® | Analyseur Maihak — absorption d’un faisceau infra rouge Cheminée
non dispersé

SO, mg/Nm® | Analyseur Maihak — absorption d’un faisceau infra rouge Cheminée
non dispersé

NO« mg/Nm® | Analyseur Beckman Instruments — analyse par Cheminée
chimiluminescence

COT mg/Nm® | Analyseur JUM Engineering — détection des COV a I’aide Cheminée
d’un FID (Détecteur a Ionisation de Flamme)

CH4 mg/Nm® | Analyseur JUM Engineering — détection du méthane a I’aide | Cheminée
d’un FID (Détecteur a Ionisation de Flamme)

HAP ng/I-TEQ | Prélévement iso cinétique des HAP effectué selon la Cheminée

Nm? méthode dite a sonde refroidie
Gaz naturel m?/h Emetteur d’impulsion et vérification manuelle Compteur a
gaz

0, Vol% | Analyseur Maihak — absorption d’un faisceau infra rouge Cheminée
non dispersé

0,, CO et| Vol%et |Analyseur du type combustion (ECOM) Cheminée ou

NOx mg/Nm?® sortie

115



Les analyses de CO,, CO, NOx, Oz et SO, sont réalisées sur des gaz secs car le
matériel nécessite un dispositif de séchage des gaz. En revanche, les COT et le CH4 sont
mesurés sur les gaz humides, 1’analyseur FID travaillant directement sur ces gaz humides. Il
convient de préciser que les mesures indiquées a la cheminée correspondent aux dispositions
réglementaires, et que ces mesures sont réalisées avec le matériel mentionné dans le Tableau 3
- 5. 1l existe cependant des possibilités, selon les objectifs recherchés, de pratiquer certaines
mesures a la sortie du sécheur, avec un analyseur portable du type « analyseur de
combustion ». C’est avec ce type d’analyseur que sont effectuées les mesures indiquées a la
sortie du sécheur.

Les caractéristiques des rejets gazeux sont indispensables pour la conversion et
I’exploitation des résultats de mesures. Ces conversions sont relatives a 1’expression des
résultats en concentration ou en flux. Par ailleurs, les concentrations peuvent étre rapportées
aux conditions normalisées de température et de pression, et exprimées a une teneur en
oxygéne de référence. Le Tableau 3 - 6 présente I’ensemble des paramétres qu’il est
nécessaire de calculer afin de convertir des concentrations volumiques en flux massiques
horaires. Il mentionne notamment le calcul de valeurs moyennes des concentrations durant la
période choisie comme stabilisée.

Tableau 3 - 6 - Paramétres calculés [Paranhos et al, 2005]

Parametres calculés Unité Remarques

Vitesse des fumées m/s |Calculée avec la pression dynamique mesurée
avec un tube de Pitot sur les gaz aux conditions
de service (cheminée)

Teneur en eau des fumées kg/Nm?® | récupération de I’eau par prélévement sur un
condenseur, rapporté au volume prélevé, sec,
normé a 0 °C, 1013 hPa (cheminée)

Masse volumique des fumées aux | kg/Nm? | Masse volumique et proportion de chaque

conditions normales constituant du mélange gazeux considéré: Na,
air, COz et CO, H,O
Débit volumique humide m’/h | Calculé en fonction de la vitesse et de la section

de la cheminée

Débit volumique normé humide Nm’/h | Valeurs de normalisation : 1013 hPa et 0 °C

Débit volumique normé sec Nm?/h |Calculé en fonction du débit volumique normé
humide et de la teneur en eau des fumées

Concentration volumique| % ou |Calculée en fonction des concentrations

moyenne sur une période| mg/kg |mesurées en continu

stabilisée

Concentration calculée a une| mg/Nm’ | Calculée en fonction de la mesure en oxygene et

teneur en oxygene de référence de la teneur en oxygene de référence

Calcule de la concentration en % Calculée, pour une combustion complete, a partir

CO; pour ’analyseur ECOM de la teneur en oxygéne mesurée

1.2.2 Centrale fixe au gaz naturel

Les deux zones d’intervention (A et B) concernées par les mesures d’émissions sur la
centrale sont indiquées dans la Figure 3 - 3. Les différences essentielles en mati¢re de
caractéristiques des rejets gazeux et des prélevements sont :

- La zone A — les sondes de prélévements sont installées au niveau d’une plate-forme
existante a environ 10 m de hauteur, soit environ a la moitié de la hauteur de la
cheminée. Une bride normalisée (25 cm x 40 cm) est disponible sur la cheminé pour la
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réalisation des mesures environnementales permettant le passage de I’appareillage,
selon la norme francaise NF X 44-051. (Figure 3 - 4). Par rapport a la sortie du
sécheur, cette zone est caractérisée par des gaz en surpression, par un niveau plus
bas d’émissions de particules solides puisqu’en aval du filtre & manches, par une
quantité plus importante d’air parasite puisqu’en aval du décolmatage pneumatique de

ce filtre a manches, et par une température plus basse des rejets gazeux ;

La zone B — La sonde de prélévement a été placée a la sortie du sécheur/malaxeur
(Figure 3 - 5) en amont du filtre & manches, exactement aprés 1’enrobage et le
déchargement de ’enrobé vers le silo. Les caractéristiques spécifiques de cette zone
(par rapport a la zone A)sont : une zone en dépression, un niveau plus haut de
particules solides (en amont du filtre 8 manches), un niveau plus bas de I’air parasite et
un niveau plus haut de température des gaz. Ces mesures ont été réalisées lors du
réglage du brileur par I’organisme ARGUMAT et par le LCPC, avec 1’équipement
ECOM, pour les expérimentations réalisées postérieurement au réglage du brileur. La
fréquence d’échantillonnage retenue avec ’analyseur ECOM a été de 4 minutes. Le
Tableau 3 - 7 récapitule I'utilisation des zones de prélevement et les différentes
campagnes réalisées.

Tableau 3 - 7 — Utilisation de zones de prélevements par les différentes campagnes d’essais

Campagne de mesures

Zone | Lieu du prélevement | Réglage braleur Conditions dédiées | Conditions usuelles
A Cheminé - Eurofins’ LCPC?
B Sortie du sécheur | Argumat/CBS' LCPC? LCPC?

!'Société fabricant des briileurs 2 Organisme agréé 3 LCPC/TGCE/SDD — Section Développement Durable

GRANULATS

+ AIR

GAZ + AIR

= ,[o&@

Zone A 5 mI
10 m
AGREGATS
Filtre 4 manches
Combustion

Flux gazeux

¥ Exhausteur
#]>>™ Zone B

Zone de Combustion Zone de séchage et Zone d ’enrobag\ SORTIE
d’élévation de température ENROBES

Figure 3 - 3- Schéma général de la centrale avec les deux zones d’intervention (A et B)
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Figure 3 - 4 — Chemineé et plate-forme de Figure 3 - 5 —Emplacement des prélevements
prélevements a la sortie du sécheur

L’implantation de la sonde dans la zone B a été déterminée en fonction des possibilités
d’accessibilité et pour étre au plus proche de la zone du brileur. Ces critéres sont retenus au
détriment de I’obtention d’un écoulement turbulent au lieu du prélévement. Cependant, le flux
gazeux sera considéré comme homogene en composition et deés lors ’emplacement de la
sonde ne conditionne pas la réponse de ’analyseur.

Les objectifs de cette intervention en paralléle concernaient :

- La mise en évidence de la pertinence de mesures réalisées avec un appareillage
portable, facilement mis en ceuvre et permettant de suivre des fabrications a une
¢chelle de temps plus longue que dans le cas de I’intervention programmeée et limitée
en temps d’un organisme agréé ;

- Fournir des compléments, voire des confirmations, aux résultats des mesures réalisées
par EUROFINS ;

- Maitriser I’instrumentation pour faire des mesures sur d’autres centrales.

1.2.3 Centrale mobile au fuel lourd

Pour cette expérimentation, et compte tenu des disponibilités limitées en matiére de
nombre d’analyseurs, seulement la zone A d’intervention a été concernée par les mesures
d’émissions (Figure 3-6).

Compte tenu du caractére mobile de la centrale et des dispositions spécifiques limitant
la hauteur de la cheminée, la bride normalisée est placée beaucoup plus pres de 1’exhausteur
que dans le cas précédent. Il en résulte des difficultés en matiere d’écoulement gazeux et
d’obtention d’un écoulement turbulent propre aux mesures précises de vitesse de gaz.

Les deux analyseurs utilisés sont un FID et ’analyseur ECOM du CORIA dont les
caractéristiques principales sont présentées en annexe (3.1 et 3.2). L’analyseur de combustion
ECOM a ¢été placé a coté du lieu de prélevement (bride sur la cheminée). La sonde de
prélévement est restée positionnée a I’intérieur de la cheminée pendant toute la période de
mesurage. Des mesures d’O2, CO, NOy, température de 1’air ambiant et température des rejets
gazeux ont été réalisées de fagon régulicre, environ toutes les 4 min. Par ailleurs le relevé de

I’automate (toutes les 4 min) renseigne sur les conditions de marche de la centrale.

Conformément aux dispositions en matiere de mesures sur les gaz humides,
I’analyseur FID installé nécessairement au pied de la cheminée, est placé en aval d’une ligne
de prélévement chauffée. Pour ce type d’installation, soit la pompe de 1’analyseur est capable
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d’assurer le prélévement gazeux par I’ensemble de la ligne de prélévement, soit il est
nécessaire d’installer une pompe intermédiaire.

: 7m
g :
2 AGREGATS :
+
D ! : I 3m
O Combustion :
Flux gaze
NS Exhausteur

GRANULATS
+AIR

{‘- 4 | -
Filtre 8 manches
Zone de Combustion Zone de séchage et Zone d ’enrobag\ SORTIE
d’élévation de température ENROBES

Figure 3 - 6- Schéma général de la centrale avec la zone A d’intervention

Un compresseur a ¢été donc installé a coté du camion, pour aspirer les fumées
jusqu’aux appareils de mesures situés dans le camion. Un systéme de « T » est installé et
I’analyseur FID est raccordé en amont du compresseur. Encore une fois, la pompe de
I’analyseur n’est pas assez puissante pour aspirer les fumées qui passent vers le compresseur.
Il a été constaté que le compresseur aspire aussi dans 1’analyseur FID. La seule solution
possible a été prise : brancher 1’analyseur en sortie de I’échappement du compresseur. Compte
tenu de I’existence de deux échappements, un dispositif adapté a cette situation a été installé
pour permettre le branchement de 1’analyseur FID. La conséquence de cette installation est
que les gaz prélevés sont partiellement déshumidifiés au contact du compresseur, qu’il était
impossible de chauffer et maintenir la température.

Deux thermo-couples type K ont été installés, un pour la température ambiante, et
’autre pour la température des gaz dans la cheminée. La mise en place d’un tube de Pitot dans
la cheminée a été effectuée pour permettre le calcul de la vitesse des rejets gazeux.
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Figure 3 - 7 — Lieu de préléevements (zone A) et analyseurs au pied de la cheminée

2 Etude en conditions dédiées

2.1 Réglage préliminaire de la combustion (brileur)

La vérification du réglage du brileur devrait étre périodiquement opérée par
I’utilisateur pour faire des économies d’énergie [de Sars, 2006]. Dans le cas de nos
expérimentations (campagne de mesures), le réglage assure la qualité des données obtenues au
niveau de la combustion. Selon les conditions météorologiques du jour du réglage, pour une
plage de travail donnée, la minimisation des émissions de CO est recherchée par le biais d’un
indicateur de qualité de combustion : Icoico2 tel que défini qu chapitre 2. Sachant que
I’analyse de la combustion est réalisée en utilisant un analyseur portatif de combustion, la
teneur en COz est calculée a partir de la teneur en Oz et de la teneur maximale en CO> pour
une combustion compléte.

2.1.1 Conditions de réglage sur la centrale TSE fixe de Blois

Dans le cas de la centrale étudiée, il s’agit d’un brileur a soufflante automatique a
régulation de puissance modulante pour combustion au gaz naturel, avec une puissance
thermique utile de 10,6 MW, soit ~7m> de gaz naturel par tonne d’enrobé fabriqué. La
soufflante d’air de combustion est placée avec les volets d’aération sur la face supérieure du
boitier. Un régulateur composite mécanique (Figure 3 - 8) sert a régler progressivement le
débit du gaz naturel constituant le combustible, de méme que celui de I’air de combustion. La
régulation de la puissance a lieu par un clapet de réglage, actionné par un levier articulé et un
tambour de réglage séparé dans la composite mécanique.
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1 — Bras de prise

2 — Convoyeur a écailles curvilignes

3 — Tambour régulateur clapet d’air

4 — Tambour régulateur gaz

M \ N 5 — Servo moteur
5

Figure 3 - 8 — Régulateur composite mécanique Oertli existante sur le TSE au gaz naturel

Pour le réglage de la flamme en charge de base, la puissance minimum au gaz est
réglée sur le tambour régulateur pour le clapet de gaz. La pression de gaz apres le régulateur
de gaz est d’environ 0,01 MPa et au nez du briileur est d’environ 0,0001 — 0,0003 MPa. En
revanche, pour le réglage a pleine charge, la plage restante peut avoir lieu par montée en
régime pas-a-pas avec le régulateur composite et par réglage linéaire de 1’augmentation de
puissance sur le tambour de clapet de gaz, en ajoutant chaque fois 1’air de combustion sur le
tambour régulateur des volets d’aération. A pleine charge, une pression d’environ 0,01 MPa
s’ajustera au nez du braleur.

Le rapport air/combustible est établi en fonction de la masse et non du volume. Il
faudrait contrdler la masse d’air fourni a la masse de combustible utilisée. Comme la masse
volumique de I’air change selon la température et la pression, il faudrait donc intervenir sur
les commandes du brileur en fonction de la température journaliére ou saisonnicre. De plus,
la masse de gaz naturel circulant dans les canalisations change avec la pression
d’alimentation. Il faut donc une pression constante, ce qui est réalis€ sur les centrales
d’enrobage.

Compte tenu de I’importance de la combustion vis-a-vis des émissions engendrées, il a
été décidé de faire procéder au réglage du brileur juste avant le début des expérimentations en
conditions dédiées.

2.1.2 Méthodologie de réglage

La plage de fonctionnement d’un briileur correspond a la variation possible d’allure du
brileur en conditions usuelles de fonctionnement tout en conservant une combustion
optimale. Le réglage consiste a optimiser les émissions en utilisant le CO comme gaz a
minimiser. La réduction de CO s’opere par dilution de fumeées (augmentation du taux d’O»),
tout en minimisant I’exces d’air.

L’analyse de gaz de combustion s’effectue a I’aide d’un analyseur portatif dont la
sonde de prélevements est placée en sortie de sécheur (entrée d’air parasite minimisée et zone
proche du brileur). Les teneurs de Oz, CO et NOx sont mesurées et la teneur en CO> est
calculée. La collecte des données se poursuit en parallele dans la cabine de contrdle de la
centrale ou y sont relevés :

1 —la cadence (t/h);

2 —la formule fabriquée ;

3 —la teneur en eau des matériaux, en pourcentage ;
4 — la température de 1’enrobé, en °C ;

5 — I’intensité du sécheur, en ampeéres ;
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6 — la position de la vanne d’injection du gaz combustible (donnée appelée allure du
brileur), en pourcentage entre 0 — 100 %. ;

7 — la pression d’alimentation du gaz naturel ;

8 — le débit estimé de gaz naturel, en m*/h ;

9 — la température des fumées (cheminée), en °C ;

10 — la dépression au nez du brileur ;

11 —la position du registre de I’exhausteur, en pourcentage ;

12 — I’intensité de 1’exhausteur, en amperes ;

2.1.3 Résultats du réglage effectué

Préalablement aux expérimentations, le déroulement de la journée de réglage
(31/08/2004) s’est passé dans les conditions de fabrication suivantes :

- Production de Grave Bitume (GB) a une cadence de 105 t/h ;

- Production d’un Béton Bitumineux (BBBSG) a différentes cadences (130, 140, 150 et
160 t/h) ;

- Collecte, pour toutes les fabrications, des parametres listés dans le paragraphe
méthodologie de réglage. Ces paramétres sont recueillis au niveau de ’automate de la
centrale ;

- Mesures a la sortie du sécheur (Zone B) des teneurs en Oz, CO, NOyx et des imbriilés
solides.

Les mesures d’émission réalisées, avant et aprés les interventions de réglage et dans
toutes les plages de cadence, sont dans le Tableau 3 - 8.

Les difficultés de réglage pour toute la plage d’utilisation du brileur, qui se traduisent
par une plage étroite d’allure du brileur (position brileur tableau 3-8) ont été mises en
évidence par ce premier suivi de réglage réalisé a Blois, avec des conséquences inconnues en
matiere de consommations €nergétiques et des rejets a ’atmosphere. En fonction des réglages
réalisés, deux hypotheses sont possibles lors d’une journée réelle de production, intégrant les
contraintes des chantiers. Si la plage de réglage du briileur est respectée lors des fabrications,
les consommations en gaz naturel et les émissions sont minimisées. En revanche, dans
I’hypothese, par exemple, d’une augmentation de la teneur en eau des granulats, suite a une
météo défavorable, le maintien d’'une méme cadence de production peut conduire a sortir de la
plage de réglage initiale. Dans ce cas, il faudrait impérativement baisser la cadence de
production et ce malgré une bonne qualité des enrobés fabriqués, pour rester dans la plage de
réglage et ¢éviter les conséquences incontrolés (pics d’émissions gazeuses et
surconsommation).
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Tableau 3 -

8- Valeurs prise en compte avant et apres les interventions de réglage du brileur sur le TSE fixe au gaz naturel a Blois

Formules

Date du réglage: 31/08/2004 GB BBSG BBSG BBSG BBSG BBSG

Unités Cadence 105 t/h Cadence 130 t/h Cadencel40 t/h Cadence 150 t/h Cadence 160 t/h Cadence 130 t/h
02 % 11,2 13,8 12,9 14,8 12,8 14,5 12,8 14,5 13,3 15,0 13,7 15,0
CO ppm 766 257 32 29 229 86 223 127 71 62 41 44
CO sous 17% 02 ppm 313 143 16 19 112 53 109 78 37 41 22 29
CO sous 3% 02 ppm 1407 643 71 84 503 238 490 352 166 186 101 132
rapport CO/C0O2/100 (ppm/%) 1,37 0,63 0,07 0,08 0,49 0,23 0,47 0,34 0,16 0,18 0,10 0,13
CO2 % 5,6 4,1 4,6 3,5 4,7 3,7 4,7 3,7 4.4 34 4,1 34
NOx ppm 31 21 26 19 34 23 30 18 19 13 17 14
Intensité sécheur A sl 55 | § 5| 61 | § 5| 62 g S| 64 | E S| 69 | § S| 62 | g
Teneur en eau des granulats % g 0,9 % g 0,9 g % 09 ‘Q;'; % 0,9 g % 0,9 g % 0,9 %
Température enrobé °C s 173 | & E150 | & 2153 | 2 g 150 | & 154 | 2 148 | &
Température fumées pupitre °C 2| 139 | & E| 128 | & E| 130 | = 2| 128 | & E| 130 | = E| 129 |
Température fumées mesurée °C E[172 |8 E| 154 |8 E| 156 | 8 E| 145 |8 E|L 152 |8 E| 148 |8
Position exhausteur % 2| 48 g 2| 42 g =| 45 g =| 43 g =| 47 g =| 39 g
Intensité exhausteur A 134 129 130 130 133 127
T, sortie filtre mesurée °C 119 116 119 119 115 118
Perte de charge indiquée mmCE 63 64 65 63 63 63
Position bruleur % 55 53 57 58 62 47
Intensité ventilateur brileur A 36 35 36 36,5 37 34
Pression alim. gaz Mpa 0,029 0,029 0,029 0,029 0,029 0,029
Consommation m3/h 645 725 750 820 588
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2.1.4 Indicateur de combustion aprés réglage

Pour affiner le réglage de la combustion, il faut modifier le réglage d’air
primaire/secondaire et combustible au niveau du brileur en s’appuyant sur des vis de réglage.
Apres chaque ajustement de réglage, I’analyse des gaz de combustion est réalisée a nouveau
et le rapport CO/COz recalculé.

Le procédé réglage de la combustion (brileur) est réalisé en fonction de son allure,
c’est-a-dire la position de la vanne d’injection du gaz naturel. L’allure du briileur, quant a elle,
est fonction de la teneur en eau des granulats, de la cadence et de la température de production
et est proportionnelle a la consommation en gaz combustible. Comme dans la plupart des cas
la teneur en eau des granulats ne varie pas assez (par exemple teneur en eau de 0,9 % le
31/08/2004) pour permettre une variation importante de I’allure de ce brileur, le brileur a été
réglé dans la plage de 47 % a 62 % de son allure sur une échelle de 0 a 100 %. En dehors de
cette plage, compte tenu de la non linéarité des parameétres et des émissions, il est probable
que les valeurs soient moins satisfaisantes.

L’analyse du réglage réalis¢ en 2004 indique qu’aprés chacune des interventions
réalisées, la qualité de la combustion s’améliore systématiquement, avec une baisse du rapport
CO/CO:s. En revanche, cela s’accompagne toujours d’une augmentation de la teneur en O2 qui
se situe entre 13,5 % et 15 % a la fin du réglage (Figure 3-9).

L4 Humidité granulats = 0,9%
1,2
o
8 1,0 :
< 1 imal I
S 08 Valeur maximale .
@) aprés réglage ~, vy
=
g 0,6
) 0,4 20
& 0, H N
0,2 o X
* o
0,0 T T T T
40 45 50 55 60 65
Allure briileur (%)
<& Brileur 55% O Brileur 53% A Brileur 57%
O Brileur 58% X Brileur 62% X Brileur 47%

Figure 3 - 9 — Evolution du rapport CO/CO? lors du réglage du brilleur sur le TSM au gaz
naturel selon ’allure du brileur

Si I’on s’appuie sur le réglage exécuté, la valeur maximale du rapport CO/CO: de 0,63
peut étre prise comme seuil entre une bonne ou une mauvaise combustion lors du traitement
des données. Ainsi les données stabilisées obtenues (qualité bonne — rapport CO/CO2 < 0,63)
sont parfaitement exploitables pour une étude fine des conditions de production de 1’enrobé et
des comparaisons entre les productions. Toutes les autres valeurs (qualit¢ mauvaise — rapport
CO/COz > 0,63) sont utilisées pour étudier les écarts de production et les amplitudes de
variations susceptibles d’intervenir.
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2.2 Plan d’expérimentations en conditions dédiées

2.2.1 Plan d’essais — modalités de fabrication

La réalisation de sept modalités a été prévue sur une journée de fabrication, avec trois
modalités pour le matin et quatre modalités pour I’aprés-midi. Le déroulement des
fabrications (modalités) a été le suivant (Tableau 3 - 9):

Tableau 3 - 9 Modalités de fabrication

Modalites Formule Température | Cadence du Remarque

de fabriquée des enrobés poste

fabrication (°C) (t'h)
Ml GB 160 120
M2 GB 160 140 Influence de la cadence
M3 GB 160 160
M4 GB 140 140
MS5 GB 160 140 Influence de la température
M6 GB 180 140
M7 GB sans 160 140 Influence du bitume

bitume et fines

La représentation graphique du domaine expérimental étudi¢ est schématisée selon la
Figure 3 - 10, ou les parameétres de fonctionnement étudiés ont été : la cadence du poste et la
température des enrobés fabriqués. A I’exception du parametre teneur en eau des granulats,
dont la variation volontaire est impossible a I’échelle de la journée, les deux parameétres pris
en compte sont les plus importants, et facilement modifiables, pour conditionner la
consommation en gaz naturel.

Cadence (t/h)
L M3
160 .
[]
.
[
‘M4 ‘5M2 ¢M6
140 M5
E M7
.
.
! M1
120 ‘
i .
140 160 180

Température (°C)

Figure 3 - 10 — Domaine expérimental étudié en centrale

Il faut noter que les modalités 2 et 5 ont les mémes niveaux de température et de
cadence et sont utilisées pour donner un ordre de grandeur de la répétabilité des fabrications.
Ces niveaux ont €té choisis par des raisons pratiques, car ils s’approchent des consignes les
plus couramment utilisées lors des fabrications quotidiennes par cette centrale.

La modalité 7 a été réalisée sans 1’introduction de liant (bitume) mais au méme niveau
de cadence et température de production que pour les modalités 2 et 5. L’objectif était, pour
un débit de combustible donné, de quantifier la part des émissions due uniquement a la
combustion. Des aménagements ont été nécessaires dans la conduite de la centrale pour
permettre le bon déroulement de cette modalité. Il s’agit de deux mesures principales : le
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retour des fines du dépoussiéreur vers le TSE a été coupé et 1’introduction des sables fillerisés
a ¢été aussi supprimée. Ces modifications ont été nécessaires pour limiter la quantité¢ de
particules solides dans le circuit de dépoussiérage et éviter le colmatage rapide du
dépoussiéreur.

Exceptée pour la modalité sans bitume (M7), cette expérimentation a été réalisée dans
des conditions réelles de fabrication et les 1000 tonnes d’enrobé fabriqués ont été utilisées
dans un chantier du Département (DDE 41), localis¢ a 5 km de la centrale de Blois.
L’augmentation de la température des enrobés pouvant a priori conduire a des dégradations
des enrobés fabriqués, le plan d’expérience prévoyait la possibilité de ne pas mettre en ceuvre
les enrobés fabriqués selon la modalité M6.

2.2.2 Conformité du plan d’expérience

La journée de production s’est parfaitement déroulée et aucun dysfonctionnement n’a
perturbé les sept modalités fabriquées. La représentation graphique du domaine expérimental
réel étudié, avec les couples de mesures cadence/température des enrobés est disponible sur la
Figure 3 - 11, en intégrant la dispersion constatée pour la température des enrobés.
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® MI a4 M2 M3 -B-M4 X M5 —=>X-M6 —+M7

Figure 3 - 11 — Domaine expérimental réel étudié

La complexité d’une telle campagne de mesures est déja mise en évidence par les
différences trouvées dans les domaines expérimentaux — voulu (Figure 3 - 10) et réel.
Toutefois, la Figure 3 - 11 montre que les difficultés de « stabilisation » sont plus importantes
au niveau des températures des enrobés qu’au niveau des cadences de production, car rien ne
perturbe la cadence en dehors d’un manque de matériaux. Ces différences sont visualisées a
I’aide des coefficients de variation (écart type/moyenne) qui ont été calculés sur les
333 valeurs prises en compte (Figure 3 - 12).
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Figure 3 - 12 — Coefficients de variation de la température des enrobés et de la cadence de
production lors des expérimentations a Blois (données brutes)

D’apreés les données obtenues, les coefficients de variation moyens sont environ
10 fois plus importants pour les températures des enrobés que pour les cadences de
production. Il reste cependant indispensable de vérifier que les dispersions constatées sur les
températures ne sont pas issues de problémes de mesures lors du déchargement des enrobés
vers le skip : transformation de données discontinues en continues.

2.3 Reésultats bruts

2.3.1 Caractéristiques du flux gazeux

Les vitesses et les températures de 1’effluent gazeux ont été¢ mesurées en début des sept
modalités en un point unique de la cheminée. Les caractéristiques du flux gazeux dans la

cheminée sont reportées dans le Tableau 3 - 10 .

Tableau 3 - 10— Caractéristiques du flux gazeux selon la modalité fabriquée

Résultats par modalité de fabrication

Unité M1 M2 M3 M4 M5 M6 M7
Cadence production t/h 120 140 160 140 140 140 140
Température °C 160 160 160 140 160 180 160
enrobés
Pression Pa 100900 | 100900 | 101000 | 101000 | 101000 | 101000 | 101000
atmosphérique
Température °C 18,1 18,1 225 29,2 29,8 32,2 32,2
extérieure
Température du flux K 391 387 387 378 385 399 388
Vitesse des fumées m/s 12,5 12,9 14,5 13,0 13,1 14,0 13,0
Pression dans le Pa 101000 | 101000 | 101100 | 101100 | 101100 | 101100 | 101100
conduit
Taux d’humidité des| kg/Nm® | 0,089 | 0,101 0,108 0,074 0,088 0,097 | 0,076
fumées (zone A)
Teneur en oxygéne | %Volsec | 14,8 14,1 13,5 14,8 13,9 12,8 13,3

Compte tenu de la nécessit¢ de comparer les modalités fabriquées en terme de flux
€mis pour chaque polluant dans la cheminée, les différents débits pris en compte sont dans le

Tableau 3 — 11.
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Tableau 3 - 11 — Débits des rejets gazeux dans la cheminée

Unitée | MI | M2 | M3 | M4 | M5 | M6 | M7
Débit volumique humide m’/h {28620 2953633199 2976529994 | 32054 | 29765
Débit volumique normé humide | Nm*/h | 1993020780 {23380 21461 [21233 2189520908
Débit volumique normé sec Nm?/h| 17944 1846120611 ]19652| 19138 [ 1953819102

Les débits gazeux mesurés dans la cheminée sont corrélés aux cadences et aux
températures de production des enrobés. Il est intéressant de constater la variation trouvée
entre les modalités M2 et M5, d’environ 1,5 %. Ces modalités de production sont identiques
en termes de consigne de production (cadence et température de fabrication) et les résultats
montrent une bonne répétabilité des essais.

2.3.2 Comparaison des valeurs moyennes de concentrations entre zones A
etB

La validation des mesures d’émissions réalisée avec ’analyseur de combustion du
type ECOM s’effectue par comparaison de plages d’émissions en zone A (maitrise de
’utilisation de 1’analyseur) et en zone B (mesures en parall¢le). Le mode opératoire des
prélevements a été basé sur le mode opératoire défini pour les mesures avec EUROFINS
(organisme agré¢). Les mesures avec 1’analyseur ECOM sont effectuées dans des plages de
fabrication stabilisées, c’est-a-dire pour lesquelles le régime du brileur est établi et les
parametres de fonctionnement de la centrale sont stables. La stabilit¢ de la fabrication est
vérifiée préalablement au démarrage des mesures par la vérification de la température des
enrobés (conformité a la valeur de consigne et stabilit¢ de la température mesurée). Une
synthése des résultats obtenus est présentée dans le Tableau 3 - 12 pour les valeurs mesurées
en cheminée (EUROFINS Zone A) et dans le Tableau 3 - 13 pour les valeurs mesurées en
sortie du sécheur (ECOM Zone B).

Tableau 3 - 12 — Valeurs moyennes zone A pour les différentes modalités de fabrication

Valeurs moyennes + 1 Ecart type
Facteurs Unités? | Modalité 1 | Modalité 2 | Modalité 3 | Modalité 4 | Modalité 5 | Modalité 6
0O % 14,8+0,11 | 14,1£0,4 | 13,5+1,2 | 14,8%0,66 | 13,9+0,09 | 12,8+0,04
CO! mg/Nm’® | 75+4,7 | 2774418 | 35484989 | 3884868 | 46425,0 [3790+204
CO2 % 3,340,1 3,71£0,3 3,740,6 | 3,240,4 3,740,1 4,04+0,1
NOx mg/Nm® | 13£12 41+4 42+7,6 31+6,7 48+2,5 55£1,1
Temp gaz |°C 117£0,3 | 116£0,7 | 119£0,7 | 105+0,6 | 117+0,8 | 132+0,7

'Saturation de I’analyse en CO pour M3 et M6 ;

2Les valeurs sont toutes rapportées a des gaz secs.

Tableau 3 - 13 - Valeurs moyennes zone B pour les différentes modalités de fabrication

Valeurs moyennes + 1 Ecart type
Facteurs | Unités! Modalité 1 | Modalité 2 | Modalité 3 | Modalité 4 | Modalité 5 | Modalité 6
@) % 13,5£0,4 | 13,0£0,4 | 11,7£0,3 | 14,2+1,0 | 12,940,2 | 11,6+0,2
CO? mg/Nm® | 724314 | 2234356 | 4600+1060 | 803+1697 | 42+19.1 | 4951+145
CO2 % 4,240,2 | 4,540,2 5,240,0 3,840,5 4,610,1 5,340,1
NO«x mg/Nm® | 39+8,7 49+4,5 48+8,5 27+£3.,8 48+4,1 21+4,6
Temp gaz | °C 149+3,4 | 146+3,3 146+1,5 130+£5,1 | 146+5,1 165+1,7

'Les valeurs sont toutes rapportées a des gaz secs ; “Saturation de I’analyse en CO pour M3 et M6.

128



Température des gaz de combustion : La comparaison des températures des gaz entre
la sortie du sécheur et la cheminée est présentée sur la Figure 3 - 13. Logiquement, les
températures des gaz au niveau de la cheminée d’évacuation a I’atmospheére sont inférieures a
celles a la sortie du tambour sécheur : les pertes sont dues aux passages dans les conduites et
dans le systéme de dépoussiérage. L’¢cart est d’environ 30 °C, et cet écart est pratiquement
identique quelle que soit la modalité.
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Figure 3 - 13 - Comparaison des résultats des températures de gaz de combustion (°C)

Concentration en O3 : la comparaison des analyses d’O> réalisées dans les deux zones
A et B, pour les différentes modalités, est présentée sur la Figure 3-14. Les concentrations
mesurées avec ’analyseur ECOM (Zone B) sont systématiquement inférieures a celles
obtenues avec EUROFINS (Zone A). Ceci apparait tout a fait normal dans la mesure ou les
prélevements EUROFINS integrent 1’air extérieur utilisé pour le décolmatage périodique du
filtre 2 manches. Les différences sont cependant variables (de 0,5 % a 1,5 % en valeurs
absolues) et dépendent de la dilution obtenue au niveau du sécheur. En effet, pour des cycles
de décolmatage équivalents, I’air parasite admis pour ce décolmatage est constant. Ainsi, la
différence minimale est obtenue sur la modalité 4, c’est-a-dire pour la fabrication caractérisée
par la dilution la plus importante au niveau du sécheur.
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Figure 3 - 14 - Comparaison des résultats de O;
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Concentration en CO : pour le CO, la comparaison des résultats est présentée sur la
Figure 3 - 15.
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Figure 3 - 15 - Comparaison des résultats de CO

Les valeurs relatives aux modalités 3 et 6, extrémement élevées, ont été obtenues en
dehors de la plage de réglage du brileur. Les analyses effectuées avec 1’analyseur de
combustion ECOM (Zone B) confirment celles effectuées dans la cheminée (Zone A). Les
modalités 3 et 6 se caractérisent par des émissions trés importantes de CO, qui se traduisent
par une saturation des analyseurs. En dehors des modalités 3 et 6, les analyses dans les deux
zones A et B conduisent a la méme relation d’ordre entre les modalités. A part la modalité
M4, il n’y a pas d’écart manifeste.

Concentration en NOy : La comparaison des résultats est présentée sur la Figure 3 -
16. Compte tenu des dispersions, les résultats trouvés sont quasiment identiques entre les
modalités M2 a M5 entre les zones A et B. L’écart est cependant relativement important pour
les modalités M1 et M6. Par ailleurs, la modalité M1 se signale par une concentration ECOM
(Zone B) supérieure a celle d’EUROFINS (Zone A), contrairement a la modalité M6. A partir
des informations disponibles, ces constatations restent sans explication. Il faut cependant
noter que les modalités M1 et M6 présentent les dispersions les plus importantes parmi toutes
modalités analysées par ’ECOM (zone B).
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Figure 3 - 16 - Comparaison des résultats de NOx
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Les conclusions de I'utilisation d’analyseur ECOM (Zone B) pendant une campagne

de mesures réalisés par un organisme agréé (Zone A) sont les suivantes :

233

Les résultats des mesures obtenues par le LCPC en utilisant I’analyseur ECOM et ceux
de I’entreprise EUROFINS avec du matériel spécifique sont globalement cohérents
entre eux. Cependant, nous avons trouvé une incohérence, en tenant compte des plages
de variation, entre les mesures de NOx pour les modalités M1 et M6, qui malgré
I’existence de dispersions importantes, est inexpliquée pour I’instant ;

D’une fagon générale les écarts types obtenus par I’analyseur ECOM/LCPC sont plus
importants que ceux obtenus avec 1’appareillage utilis¢ par EUROFINS. L’origine des
ces écarts provient vraisemblablement de la méthode de mesures, car les mesures
d’EUROFINS ont été prélevées en continu et les mesures effectuées avec 1’analyseur
ECOM ont été réalisées d’une fagon discontinue (environ toutes les 4 min) ;

L’analyseur de combustion ECOM apparait adapté au suivi systématique des
émissions de la centrale en matic¢re de dilution de gaz, d’analyse des imbrtlés de type
CO, ainsi que des émissions de NOx, c’est-a-dire pour ce qui concerne la combustion
proprement dite, a I’exception des imbralés méthane (avec le gaz naturel) et des
composés organiques volatils pour lesquels une analyseur FID doit étre utilisé ;

La procédure de réglage du briileur s’avere extrémement importante, et en dehors de la
plage de réglage, les émissions de CO sont considérablement augmentées, de méme
que la dispersion des ¢émissions de NOx. Avec le réglage réalis¢é pour
I’expérimentation, les émissions dues au fonctionnement du brileur ne sont pas
maitrisées lorsque la cadence est > 160 t/h et/ou la température des enrobés est
> 180 °C. Proche de ces conditions de fonctionnement, les émissions de CO sont
supérieures a la valeur limite réglementaire.

Concentrations de O2, CO2, SO2, CO, NOx, COT et CHa4

Les mesures de concentrations réalisées en fonction du temps ont été tracées pour

chaque modalité de fabrication, afin de mettre en évidence d’éventuelles variations et/ou les
tendances des différents polluants gazeux émis.

Les valeurs de O, (Figure 3 - 17) sont stables. D’une fagon générale, la concentration

en Oy varie entre 13 et 15 %. Les modalités M2 et M5 montrent une bonne répétabilité
(figure a). On peut noter aussi une baisse des valeurs mesurées selon la cadence (M1 a M3
figure b) et selon les températures de production (M4 a M6 figure c). Une remarque concerne
la modalité M2, ou toutes les émissions mesurées ont montré un pic entre 15 et 25 min. Nous
avons pris I’hypothése que la sonde de prélevement a été retirée de I’écoulement gazeux
pendant cette période, les teneurs en oxygene étant dans ce cas remontées a la valeur de 21 %,
soit la teneur dans D’air. Ces valeurs ont donc été enlevées des graphiques présentés. La
modalit¢ M7 n’appelle pas de commentaire particulier.
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Figure 3 - 17 — Résultats bruts de O,

Comme pour I’oxygene, les valeurs des émissions de CO» sont stables (Figure 3 - 18).
Les concentrations varient entre 3,5 et 4%. Les modalités M2 et M5 montrent une bonne
répétabilité (Figure 3 - 17 a). On peut noter aussi une augmentation des valeurs mesurées
selon la cadence (M1 a M3 Figure 3 - 17 b) et selon les températures de production (M4 a M6

Figure 3 - 17 ¢).
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Les émissions brutes de CO (Figure 3 - 19) montrent des valeurs extrémes obtenues
pour les modalités M3 et M6, pendant toute la période de mesures. Le probléme du réglage
optimal du brileur et de sa plage de travail est donc mise en évidence, les modalités M3 et M6
ayant été réalisées hors de la plage de réglage du brileur. Les valeurs extrémes trouvées sont
peut-&tre encore plus importantes, car les mesures ont été limitées par la saturation de
I’analyseur (environ 3000 mg/kg).
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Figure 3 - 19 — Résultats bruts de CO

Les émissions brutes de NOx (Figure 3 - 20) augmentent selon la cadence (Figure 3 -
20 b) et la température (Figure 3 - 20 c) et reflétent directement les besoins énergétiques. La

répétabilité est moins bonne que pour les gaz cités précédemment. La modalité 7, caractérisée
par une fabrication sans bitume et sans fines, présente le plus haut niveau d’émission de NOx.
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Ceci peut s’expliquer par la conséquence du manque de bitume sur les écoulements gazeux a
I’intérieur du TSE et non par I’incidence directe de I’absence du bitume, puisque les NOx sont

liés uniquement a la combustion.
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Les émissions brutes de SO;

(Figure 3 - 21) suivent les évolutions de la

consommation en gaz naturel. La répétabilité n’est pas parfaite (écart de 24 %) et explicable
en partie seulement par les différences de consommation constatées (6 %) entre les deux
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Figure 3 - 21 — Résultats bruts de SO;

Les évolutions des émissions brutes de composés organiques totaux (COT) sont
présentées dans la Figure 3 - 22, et doivent étre analysés conjointement avec les émissions de
méthane (CH4) (Figure 3 - 23). En effet, ce sont les composés organiques volatils non
méthaniques (COVNM) qui sont pris en compte par la législation en vigueur. Il faut noter que
les émissions de COT ont leurs origines dans les réactions de combustion mais aussi dans le
chauffage du bitume. Les résultats bruts montrent I’influence de la combustion et du bitume
sur les émissions de COT. La modalité 7 (exécutée sans bitume) présente le niveau de COT le
plus faible parmi toutes les modalités. Les modalités M2 et M5 font apparaitre une bonne
répétabilité pour les COT et le CH4. Les résultats obtenus sur I’ensemble de modalités ne
permettent pas de dégager de tendances en fonction de la cadence et de la température. La
variabilit¢ des mesures semble trés différente d’une modalité a 1’autre : stabilité pour la
modalité M5, variabilité plus importante (coefficient de variation de 15 %) pour la modalité
M6, et présence de deux populations pour la modalité¢ M4.
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Figure 3 - 22 — Résultats bruts de COT
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Figure 3 - 23 — Reésultats bruts de CHy

2.3.4 Identification des HAP

Compte tenu de la méthode d’échantillonnage et d’analyse des HAP (par
prélevements), les résultats d’analyse exprimés sous la forme d’une valeur moyenne établie
pour une période de fabrication présumeée stabilisée, on parle uniquement d’une émission
totale cumulée sur une durée donnée, et non de valeurs brutes et d’évolution dans le temps.
Une description de 1’échantillonnage et de 1’analyse des HAP est présentée en annexe 3.3.

Le choix de la période stabilisée a du étre effectué en cours d’expérimentation, et non
a posteriori comme les mesures en continu. Le choix s’est basé sur les parametres de
fonctionnement de la centrale, contr6lés au niveau du pupitre de contrdle. Dans ces périodes,
la cadence du poste et la température de fabrication des enrobés sont restés stables. Dans nos
expérimentations, les périodes de prélevements des HAP, par modalité, ont été les suivantes :
M1 (8h32min a 9h04min), M2 (10h00min a 10h30min), M3 (11h17min a 11h43min), M4
(14h06min a 14h35min), M5 (15h20min a 15h50min), M6 (16h47min a 17h17min) et M7
(17h36min a 18h08min).

Pour s’affranchir des problémes de dilution et de dilatation des gaz dans la cheminée,
seules les masses émises rendent possibles des comparaisons entre les modalités fabriquées.
Les résultats obtenus par modalité de fabrication, par type de HAP (liste des plus recherchées
d’aprés EPA) et exprimés sous la forme de flux horaires, sont présentés dans le Tableau 3 —
14.
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Flux HAP (mg/h)

Tableau 3 - 14 — Identification par type de HAP préleves lors des fabrications

Type de HAP en mg/h Modalités de fabrication

M1 M2 M4 M5 M6 M7

8h32a | 10h00a | 11h17a | 14h06 a | 15h20a | 16h47 a | 17h36 a

9h04 10h30 11h43 14h35 15h50 | 17h17 18h08
1 - naphtaléne 954,6 934,1 28237 8234 1100,4 | 2051,5 91,5
2 - acénaphtyléne 3,0 472 251,5 4,7 5,1 209,1 14,5
3 - acénaphténe 97,1 103,8 134,8 148.,4 193,3 140,5 10,8
4 - fluoréne 104,8 132,4 153,6 103,0 169,6 2325 29,0
5 - phénanthréne 202,8 236,3 3257 123,8 2679 4845 89,6
6 - anthracéne 68,7 81,6 133,2 36,8 81,5 2442 30,0
7 - fluoranthéne 40,9 52,2 71,3 17,6 42,7 132,3 39,2
8 - pyréne 131,7 154,0 168.4 56,8 152,5 375,1 130,3
9 - benzo[a]anthracéne 14,7 12,9 19,7 7,6 13,3 51,0 30,8
10 - chryséne 18,3 16,39 21,02 8,73 17,2 49,2 28,1
11 - benzo[b,j]fluoranthéne | 5,02 4,74 6,55 2,14 4.8 12,1 5.8
12 - benzo[k,j]fluoranthéne | 0,45 0,5 0,2 0,6 1,1 0,6
13 - benzo[a]pyréne 1,7 1,38 2,02 0,75 1,7 4.5 2,2
14 - dibenzo[a,h]anthracéne | 0,07 0,09 0,08 0,14 0,13 0,25 0,13
15 - benzo[ghi]péryléne 0,07 0,09 0,08 0,14 0,13 0,31 0,36
16 - indéno[1,2,3-cd]pyréne | 0,07 0,09 0,08 0,14 0,13 0,25 0,15
Total 1644 1735 4112 1334 2051 3988 503

Une premiére comparaison peut étre réalisée entre les modalités M1 a M6 et la
modalité M7, réalisée sans injection de bitume. Elle donne des résultats importants pour
valider D’existence d’émissions mélangées (combustion + bitume), mais sont cependant
insuffisantes pour avancer sur le « poids » de chaque partie. La modalité 7 présente le flux
total de HAP le plus faible parmi toutes les modalités fabriquées. On retrouve par ailleurs
cette méme tendance dans les émissions organiques totales (COT).

Quantitativement, les émissions les cinq plus importantes concernent respectivement
le naphtaléne, le phénanthréne, le pyréne, le fluoréne et I’acenaphténe. Ces résultats sont a
comparer a ceux trouveés par Gonzalez [Gonzalez et al, 2000] lors des mesures réalisées sur
les résidus pétroliers, ou on retrouve les mémes HAPs mesurés en centrale d’enrobage. La
Figure 3 - 24 présente les flux horaires des 16 HAP de fagon a mettre en valeur la répétabilite,

I’influence de la cadence, de la température et du bitume.
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Figure 3 - 24 — Résultats des 16 HAP plus mesurés selon les modalités de fabrication

Pour les modalités M1 a M6 (avec bitume), le naphtaléne et le phénanthréne se
détachent, avec 58 % et 11 % des émissions respectivement. Pour la modalit¢ M7 (sans

bitume), ce sont le pyréne et le naphtaléne qui se détachent, avec 26 % et 18 %
respectivement.

Les analyses des HAP étant sélectives, la Figure 3 - 25 représente une somme de
I’ensemble des HAP recherchés par modalité. Le flux total des HAP croit avec la température
(M4 a M6) et augmente de facon moins réguliere pour la cadence (M1 a M3).
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Figure 3 - 25 — Resultats du flux des HAP selon la modalité de fabrication
2.3.5 Consommation de gaz naturel

Initialement prévues en continu, les mesures de consommation en gaz naturel ont été
perturbées par des problémes de parasitage dus au variateur de commande du moteur du skip.
La résolution de ce probleme de parasitage n’ayant pas pu étre réalisée pendant
I’expérimentation, les résultats retenus pour les consommations (Figure 3-26) sont obtenus a
partir des relevés (fréquence d’échantillonnage = 4 min environ) effectués sur le compteur a
gaz. On constate que I’évolution des consommations en gaz naturel suit I’évolution de la
cadence (M1 a M3) et de la température (M4 a M6). Par ailleurs on constate aussi que les
modalités M2 et M5 ont été répétables en termes de consommation en gaz. La modalit¢ M4

présente la plus faible consommation, la plage de consommation pouvant varier d’un
facteur 2.
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Figure 3 - 26 — Resultats de consommation en gaz naturel selon les modalités de fabrication —
relevé manuel sur compteur

2.3.6 Discussions sur les fluctuations des émissions

A partir des valeurs brutes de mesures en continu de Oz, CO2, SO2, CO, NOy, COT,
CHy4 les valeurs moyennes et les écart-types calculés pour chaque modalité sont présentés
dans le Tableau 3 - 15, et les coefficients de variation dans le Tableau 3 - 16.

Tableau 3 - 15 — Valeurs moyennes et dispersions de O,, CO,, SO, CO, NOx, COT et CHy

Valeurs moyennes + 1 Ecart—lype
CO; cO NOx SO; cor CH,
Modalités 0: % % mg/kg mg/kg mg/kg mg/kg mg/kg
Ml 14,840,1  3,340,1 60+3,8 60,6 - 62427 40410
M2 14,1404  3,740,3 2224334 20+1,9 16£3,0 51£1,7 6+12,3
M3 13,5+1,2  3,740,6  2840+791° 21437 18+4.,6 934129 68121
M4 14,8+0,7 3,240,3 3134695 1613,2 11+1,7 91437 270+197
M35 13,940,1  3,740,1 39420 24+1,1 214+0,9 44+1,7 50,6
M6 12,840,1  4,040,1 3035+163° 28+0,6 27427 70£11 77421
M7 13,3+0,2  3,9+0,1 20163 31+1,6 10+0,5 95,9 31+141

2 Modalité M1 : 8h32min a 9h05min ; Modalit¢é M2 : 9h29min a 10h29min ; Modalit¢é M3 : 10h57min a
11h46min ; Modalité M4 : 13h50min a 14h35min ; Modalit¢ M5 : 15h03min a 16h02min ; Modalité M6 :
16h26min a 17h16min et Modalité M7 : 17h36min a 18h07min.

® Valeur limitée par la saturation de 1’analyseur

Les valeurs moyennes n’appellent pas de commentaires particuliers, a I’exception des
valeurs de CO, pour les modalités 3 et 6, et de la valeur de CH4, pour la modalité 4. Ces
constituants, spécifiques de problemes de combustion, mettent en évidence une
dysfonctionnement de la qualité de cette combustion, dont le facteur prépondérant apparait
étre le réglage du brileur.

Tableau 3 - 16 — Coefficients de variation des mesures d’émisison réalisées, en %

Modalités 0 CO, | CO |NO.| SO; | COT | CH4
M1 0,8 1,9 6,3 | 88 - 44,3 | 24,7
M2 3,1 7,1 150,41 9,5 | 18,6 | 3.4 |193,7
M3 8,9 17,1 | 27,9 [ 17,8 ] 26,1 | 140,0| 30,5
M4 4,5 10,8 [222,2[20,3| 15,3 | 40,5 | 73,2
M5 0,6 1,6 | 50,7 | 47 | 43 4,1 | 11,7
M6 0,3 1,7 54 12,0 10,0 | 153 | 27,1
M7 1,1 2,9 [3133] 52| 51 | 624 |461,7
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Les dispersions calculées permettent de quantifier la stabilit¢ des émissions mesurées.
En effet une période stabilisée de fabrication n’implique pas nécessairement stabilité des
émissions de polluants pendant ces périodes de fabrication.

2.4 Traitement des données selon la méthodologie développée

Selon la méthodologie décrite (chapitre 2), il s’agit d’effectuer des corrections par
rapport:

- Au matériel — correction des dérives des analyseurs lors d’une journée de mesures ;

- Aux unités — les valeurs mesurées en mg/kg sont ramenées a des mg/Nm® secs ou
humides ;

- Autemps — il est nécessaire d’appliquer une synchronisation pour tous les appareils de
mesure ;

- A une teneur en oxygene de référence — compte tenu que les mesures ont été
effectuées avec des teneurs en oxygene différentes, selon la modalité de fabrication, il
faut exprimer les résultats a une teneur de référence pour les rendre comparables ;

- A des périodes stabilisées — détermination des périodes de fabrication stabilisées pour
minimiser les dispersions dans le calcul des valeurs moyennes ;

- Alaprise en compte de I’indicateur de la combustion.

2.41 Synchronisation des acquisitions de données

Les données provenant de sources différentes, comme les analyseurs d’émissions
gazeuses (02, CO2, NOy, CO, COT, CHa), les logiciels d’acquisition de données (ADLINE) et
le pupitre de commande de la centrale, une régle simple s’impose: toutes ces données acquises
doivent étre prises dans le méme temps pour €tre comparables. Il faut donc effectuer une
synchronisation pour pouvoir présenter les évolutions selon la méme échelle de temps.

2.4.2 Corrections pour une teneur en oxygéne de référence

La teneur en oxygene a ét¢ mesurée selon la norme NF X 43-300. La réglementation
en vigueur (arrété du 2 février 1998) préconise que c’est 1’arrété d’autorisation qui précise la
teneur en oxygene des gaz résiduaires, a laquelle sont rapportées les valeurs limites. Selon de
Sars [de Sars, 2006], le pourcentage d’oxygene de référence utilisé en Europe (Allemagne,
Belgique et Pays-Bas) est de 17 %. Cette teneur en oxygeéne est fondamentale car une mesure
rapportée a une teneur en oxygene de 17 % sera doublée si elle est rapportée a une teneur en
oxygene de 13 %.

Pour I’harmonisation des résultats de mesures, un facteur taux d’oxygene de référence
est nécessaire. Pour la présentation des données, nous avons donc retenu la valeur de 17 %
comme teneur en oxygene de référence, ce qui conduit a multiplier I’ensemble des
concentrations en polluant par le facteur suivant :

_ (1-17)
(21— teneur0,)

(3-1)

Dans le cas de la modalit¢ MI, FN:M
(21-14.85)

modalités fabriquées, les facteurs de normalisation en oxygene calculés sont dans le
Tableau 3—17.

=0,647. Pour 1’ensemble des
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Tableau 3 - 17 — Facteurs de normalisation en oxygene pour les modalités fabriquées

Modalités
Ml M2 M3 M4 M5 M6 M7
Facteur de normalisation d’O, a 17% 0,647 0,585 0,513 0,678 0,563 0,490 0,520

2.4.3 Exploitation des données

Les connaissances acquises lors des campagnes de mesures antérieures, soit au niveau
des émissions, soit au niveau des parametres de fonctionnement de la centrale, ont permis la
mise en place de la méthodologie d’analyse de données développée dans le chapitre 2, ou les
objectifs sont de pouvoir étudier les variabilités des mesures réalisées et de donner des valeurs
environnementales aux fabrications des différentes formules d’enrobés.

Suite a la validation des données, la deuxieéme étape d’exploitation des données est liée
a la conformité du produit selon la Norme NF P 98-150. Pour toutes les modalités fabriquées
(M1 a M7), I’enrobé est considéré conforme selon :

- Le dosage des matériaux (granulats, sables et bitume) : La conformité est assurée a
partir du relevé automatique des dosages effectués pendant la fabrication et des
analyses (granulométrie et teneur en liant) effectuées sur des enrobés prélevés sur
chantier ;

- La température de 1’enrobé : 1l s’agit d’assurer que les températures de fabrication
respectent la température du bitume selon leur classe. Cette exigence n’est pas
applicable pour toutes les modalités, notamment pour la modalité M6, compte tenu du
niveau de température (180 °C) prévu dans le plan d’expérience développé.

Les démarrages, les arréts et les variations maximales de température de 1’enrobé
(£5°C) ont constitué¢ les seuls critéres pour rendre « non conforme » plusieurs mesures
réalisées dans nos expérimentations.

Le passage de la conformité a la stabilité est 1i¢ au rapport de la plage de réglage du
brileur et la cadence de production. Un résumé statistique de 1’application de la méthodologie
développée et appliquée sur les données brutes est dans le Tableau 3 - 18. Compte tenu du
mode opératoire des mesures des HAP, les résultats concernant ces constituants échappent
aux dispositions précédentes.
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Tableau 3 - 18- Bilan statistique des périodes conformes et stabilisées de fabrication

Période de fabrication définie comme
Modalité de Quantité de Conforme Stabilisée
Jabrication | mesures brutes % de Quantité de % de Quantité de
mesures mesures mesures mesures
Ml 33 60,6% 20 57,6% 19
M2 61 36,1% 22 36,1% 22
M3 50 36,0% 18 0,0% 0
M4 46 47,8% 22 45,7% 21
M5 60 43,3% 26 43,3% 26
M6 51 45,1% 23 0,0% 0
M7 32 84,4% 27 81,3% 26
Total 333 47,4 % 158 34,2% 114

On constate que pour une base de donnés composée de 333 mesures, 158 mesures
(47,4 % du total) ont été considérées conformes et seulement 114 mesures (34,2 % du total)
ont été considérées stables. Par rapport a 1I’ensemble des données mesurées, cette faible
quantit¢ de données définies comme stables n’était pas du tout prévue au départ. Cette
restriction des données disponibles est la conséquence de la prise en compte de la définition
des périodes stabilisées et de I’application de la méthodologie d’analyse de données
développée.

La derniére étape préconisée par la méthodologie d’analyse de données définit
I’utilisation des données en référence a un indicateur de combustion. A ce moment, 1’analyse
de la qualité de la combustion a partir de I’indicateur de qualité de combustion (Ico/co2) est
donc utilisée. Lors du réglage de la combustion exécuté avant 1’expérimentation et réalisé
pour une fourchette d’allure du brileur comprise entre 47 et 62 %, la valeur maximale du
rapport CO/CO; a été égale a 0,63. Cette valeur a été prise comme seuil d’une bonne ou
mauvaise combustion. Les données exploitables obtenues avec une bonne qualité de
combustion (Icocoz < 0,63), constituent la base de données pour une étude fine des conditions
de production de I’enrobé. Le Tableau 3 - 19 récapitule les périodes finalement exploitables.

Tableau 3 - 19- Bilan statistique des périodes exploitables de fabrication

Modalité  de| Quantité de | Période de fabrication définie comme exploitable
Jabrication mesures brutes % de mesures Quantité de mesures

M1 33 57,6% 19

M2 61 19,7% 12

M3 50 0,0% 0

M4 46 45,7% 21

M5 60 43,3% 26

M6 51 0,0% 0

M7 32 81,3% 26

Total 333 31,2% 104

2.4.4 Indicateur de la combustion

La qualité de la combustion peut étre évaluée par 1’indice Icoicoz obtenu a partir des
mesures réalisées. Ce rapport est par ailleurs toujours utilisé lors du réglage de la combustion
ou, en augmentant la teneur en oxygene, on diminue la teneur en CO. Le fait d’augmenter la
quantité d’air qui ne participe pas directement aux réactions de combustion, fait baisser la
teneur en CO>. En conséquence, le rapport CO/CO, indicateur de la qualité de la
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combustion, augmente. Les évolution des indices Icoico2, par modalité de fabrication, sont
présentés sur la Figure 3 - 27, pour les différentes modalités.

Ces résultats ont été obtenus en période conforme de production et dans la plage de
réglage du brileur pour les modalités M1, M2, M5 et M7 et en dehors la plage de réglage
pour les modalités M3, M4 et M6. Les indices obtenus pour les modalités M3 et M6 sont tres
supérieurs aux autres indices, leur présentation a nécessité un changement d’échelle. Pour la
modalité¢ M4, bien que hors plage de réglage, I’indice n’est que trés I1égeérement supérieur aux
indices obtenus dans la plage de réglage. La modalit¢é M4 est donc présentée avec la méme
échelle que les modalités M1, M2, M5 et M7.

Pour les modalités M3 et M6, la variation Ico/coz est due uniquement a la variation du
COa», puisque | ‘analyseur de CO ¢tait saturé. Pour les autres modalités, ’indice est resté
stable durant les fabrications.
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0,5 x ] =

Indice ICO/CO2
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Ne° d'ordre des mesures

Figure 3 - 27 — Evolution de I'indice ICO/CO; selon les modalités de fabrication

Le tableau ci-aprés présente les indices moyens obtenus a partir des données
précédentes pour chaque modalité de fabrication.

Tableau 3 - 20 — Indice ICO/CO:; selon les modalités de fabrication

Cadence de | Température des Indice moyen Allure briileur
Modalité | production (t/h) | enrobés (°C) Icoco2 (mg/kg/%) (%)
MI 120 160 0,18 47,2
M2 140 160 0,39 49,2
M3 160 160 8,08 64,1
M4 140 140 0,47 37,7
M5 140 160 0,09 51,7
M6 140 180 7,71 68,6
M7 140 160 0,02 49,4

L’évolution de I’indice moyen Icowco2 obtenu lors de la campagne en conditions
dédiées de fabrication sur le TSE fixe au gaz naturel est présentée sur la Figure 3 - 28 .
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Figure 3 - 28 — Evolution de I'indice ICO/CO; selon les cadences et les températures de
fabrication

Compte tenu des résultats, aucune relation en fonction soit de la cadence soit de la
température ne peut étre établie pour 1’indice Icoco2 obtenu dans la plage de réglage de la
combustion. Malgré le faible nombre de valeurs moyennes disponibles, cette constatation est
conforme aux attentes dans la mesure ou le réglage de la combustion est réalisé pour
minimiser et rendre constant ce rapport CO/COz. Pour les modalités hors plage de réglage, la
trés grande différence entre 1’indice de la modalité M4 et les indices des modalités M3 et M6
montrent que 1’absence de réglage est trés importante pour le fonctionnement a haut régime
(allure) du braleur (Tableau 3 - 20).

2.5 Résultats d’émissions apres traitement de données
2.5.1 Concentrations de O2, CO2, SO2, CO, NOx, COT, CH4 en période stabilisée

De la méme maniére que pour les données brutes, les €volutions des mesures de
concentration en fonction du temps ont été tracées pour chaque modalité de fabrication. Bien
que ne faisant pas partie des données a analyser, les valeurs obtenues hors plage de réglage
figurent sur les graphiques, pour montrer 1’incidence importante de ce réglage de combustion.
Ces valeurs hors réglage sont cependant représentées avec un indice noté « HR » (couleur
rouge).

Les valeurs de Oz (Figure 3 - 29) et de CO: (Figure 3 - 30) sont stables et n’appellent
pas de commentaire particulier par rapport a D’interprétation des données brutes. Les
modalités M2 et M5, identiques en termes de consigne de production, ont des ordres de
grandeur similaires, indiquant une bonne répétabilité. L’influence de la cadence et de la
température est nettement visualisée. Les % en O» sont plus faibles pour les cadences et les
températures plus élevées a l'inverse des émissions de CO.. Comme les résultats sont
exprimé€s en concentration volumique, lorsque I’oxygeéne augmente, le volume total d’air
augmente et les concentrations rapportées au volume total de gaz, telle la concentration en
CO», diminuent.
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145



Les évolutions des émissions de CO recalculées pour un taux d’oxygene de référence
de 17 % sont présentées sur la Figure 3 - 31. En dehors de la plage de réglage du brileur, les
émissions de CO sont tres fortes et montrent I’existence d’une mauvaise combustion. Dans les
plages de réglage, les émissions sont inférieures a 50 mg/Nm?. On détache la modalité M7,
qui présente le niveau le plus bas parmi toutes les modalités (11 mg/Nm?). Cette modalité se
distingue, parmi les modalités comprises dans la plage de réglage de la combustion, par la
plus faible consommation en gaz naturel (tableau 3 —25). Les modalités M2 et M5, malgré une
stabilit¢ moins bonne pour la modalit¢ M2, ne montrent pas de probléme notables de
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Figure 3 - 31 — Reésultats de CO (obtenus en période stabilisée de production)

Les émissions de NOx sont présentées dans la Figure 3 - 32. Contrairement aux
émissions de CO, les émissions de NOx, pour les modalités hors plage de réglage, ne
présentent pas de valeurs extrémes. Toutes les mesures sont inférieures ou égales a
30 mg/Nm?, donc trés largement inférieures a la limite réglementaire (tableau 1-21). La
modalité M7 ne présente logiquement pas de différence attribuable au bitume.
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Figure 3 - 32 — Resultats de NOx (obtenus en période stabilisée de production)

Les évolutions des émissions de SO> sont présentées dans la Figure 3 - 33. Malgré le
manque de connaissance antérieure dans ce domaine, la répétabilité ne semble pas bonne,
I’écart constaté ne pouvant pas étre expliqué par la faible différence de consommation
(tableau 3-25). Bien que les données hors plage de réglage soit théoriquement exclues de
I’interprétation, il semble cependant, en les prenant en compte, que 1’évolution des
concentrations en SO suive 1’évolution des consommations. Par ailleurs, on constate que la
modalité M7 présente la plus faible concentration, ce qui pourrait étre en partie expliqué par
I’absence de bitume.
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Figure 3 - 33 — Résultats de SO; (obtenus en période stabilisée de production)

Les évolutions des émissions de méthane sont présentés dans la Figure 3 - 34. Les
concentrations pour les modalités dans la plage de réglage du briileur sont restées tres faibles
(inférieures a 15 mgEq.C/Nm?®). La modalité M4, hors réglage, se distingue par la présence
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importante d’imbrilés gazeux, qui se traduit par une concentration 10 fois supérieure en
méthane.
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Figure 3 - 34 — Résultats de CHy (obtenus en période stabilisée de production)

Les évolutions des émissions organiques totales (COT) sont présentés sur la Figure 3 -
35. Pour la modalité M7, la concentration en COT est beaucoup plus faible que pour les autres
modalités, ce qui laisse supposer une influence importante du bitume sur ce rejet gazeux.
Parmi les modalités hors réglage, seule la modalité M4 présente des valeurs de concentration
trés supérieures a celles des autres modalités. Compte tenu de la remarque précédente,
concernant I’influence du bitume, cette modalité M4 (température enrobé 140 °C) ne devrait
pas se distinguer de la sorte par rapport a la modalit¢ M6 (température enrobé 180 °C). Il en
ressort que la combustion a vraisemblablement une influence importante sur ces émissions de
COT, la modalit¢ M4 ¢étant caractérisée par une présence importante de méthane,
comptabilisée dans les émissions de COT. A partir des données disponibles, il n’est pas
possible de vraiment distinguer la part bitume de la part combustion.
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Figure 3 - 35 — Resultats de COT (obtenus en période stabilisée de production)

2.5.2 Détermination des plages d’émissions moyennes en périodes stabilisées

Pour chaque constituant gazeux pris en compte, les valeurs moyennes des émissions
en période stabilisée sont présentées les figures 3 —36 a 3 —42.

La concentration en oxygene diminue lorsque la cadence de production augmente
(M1, M2 et M3 figure 3-36 a) et lorsque la température des enrobés augmente (M4, M5 et
M6 figure 3 —36 b). En fait, I’évolution de la concentration en oxygene est liée a I’évolution
de la consommation en combustible. Ceci s’explique car pour une augmentation de la
consommation le maintien constant de la dépression au nez du brileur, qui constitue une
consigne de fonctionnement de la centrale, assure une constance du volume d’air parasite
(chapitre 1).
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Figure 3 - 36 — Tendance de [’émission d’O; (TSE fixe au gaz naturel en période stabilisée)
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Figure 3 - 37 — Tendance de [’émission de CO; (TSE fixe au gaz naturel en période stabilisée)

De fagon systématique, la teneur en CO2 augmente avec la cadence et la température
de fabrication donc avec la consommation en combustible.

30 GB Gaz naturel
N * M6
=)
X
S 5 * M5
]
'E *M2 *M3
Z
)
£ 10
S
@ oM7 ¢ M4
0 T T T T T T
100 110 120 130 140 150 160

Cadence de production (t/h)

a) selon les cadences de production

170

30 GB Gaz naturel A —
I a4 M6
=] /
N .
= 5 oeM5.”.
- //
o Ve
g /& M3
z M
20 ;
o /
o) 4
n * e M7
0 T T T T
100 120 140 160 180 200

Température des enrobés (°C)

b) selon les températures des enrobés

Figure 3 - 38 — Tendance de [’émission de SO; (TSE fixe au gaz naturel en période stabilisée)

L’émission la plus faible de SO est obtenue avec la modalité sans bitume. Par ailleurs,
la température des enrobés est importante puisqu’il semble que les émissions de SO
augmentent avec la température des enrobés.
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Figure 3 - 39 — Tendance de I’émission de CO (TSE fixe au gaz naturel en période stabilisée)

Compte tenu des résultats présentés, il n’est pas possible de dégager de tendances
d’évolution en fonction des parametres cadence et température des enrobés.
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Figure 3 - 40 — Tendance de [’émission de NOx (TSE fixe au gaz naturel en période stabilisée)

La cadence de production et la température des enrobés ne constitue pas les parameétres
principaux dans la constitution de NOx, puisque les résultats ne montrent pas de tendance

notable.
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Figure 3 - 41 — Tendance de I’émission de CHy (TSE fixe au gaz naturel en période stabilisée)

La modalit¢ M4 présente la plus forte concentration en CH4. Cette modalité a été
réalisée hors plage de réglage de la combustion mais pour une allure faible du brileur (faible
consommation).
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Figure 3 - 42 — Tendance de I’émission de COT (TSE fixe au gaz naturel en période stabilisée)

L’ émission la plus faible de COT est obtenue avec la modalité sans bitume (M7). Par
ailleurs, la modalité M4 présente la plus forte concentration en COT, certainement influencée
par la présence de CH4 comme expliqué précédemment.
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En résumé, et selon 1’objectif recherché, les valeurs moyennes et les dispersions des

analyses en continu de Oz, COz, SOz, CO, NOx, COT, CH4, rapportées a une valeur
d’oxygene de référence de 17 %, sont présentées :

dans le Tableau 3 - 21, pour les données conformes, qui traduisent le fonctionnement
de la centrale lors de la fabrication d’un enrobé conforme a la norme produit
concernée ;

dans le tableau 3 — 22, pour les données stabilisées qui permettent, pour des conditions
de fonctionnement identiques incluant la vérification de la plage de réglage du brileur,
la comparaison des rejets gazeux en fonction de paramétres dédiées (cadence,
température, liant) ;

dans le Tableau 3 - 23 pour les données exploitables qui permettent, a partir des
données stabilisées obtenues pour un bon indice de combustion, de vérifier I’incidence
de cette combustion sur les rejets gazeux générés lors de la fabrication ;

dans le tableau 3 — 24, pour la modalité sans bitume, a fin d’observer I’incidence du
bitume sur les rejets générés.

Le fonctionnement habituel des centrales d’enrobage pouvant conduire a des

dépassements de la plage de réglage de la combustion, le Tableau 3 - 21 montre les valeurs
moyennes obtenues en conditions réelles de fonctionnement.

Tableau 3 - 21 — Valeurs moyennes et écart-types de CO, SO, CO, NOx, COT et CHy, en
mg/Nm® rapportées a 17% d’0,, en période conforme de fabrication

Valeurs moyennes + 2 Ecart-type
Consommation
en combustible SO, CcO NOx COT CH4
m3/h 0% | CO; % | mg/Nm® | mg/Nm® | mg/Nm’ | mgEqC/Nm’® | mgEqC/Nm’®

Ml 339 14,8+0,1 | 3,3%0,1 - 4945,1 90,4 73+7,6 13,9£2.7
M2 434 14,2+0,3 | 3,7£0,2 | 1544,7 | 37£26,0 | 23+1,6 53+£2.9 0,0
M3 464 13,240,1 | 3,840,1 | 1542,7 | 1982+0,1 | 22+0,8 70+8,3 23,840,1
M4 274 15,1+40,3[3,0+0,2| 343 | 118+47,0] 1941,3 | 142460,0 156,040,1
M5 462 13,940,1|3,740,1 | 21+0,8 | 21+16,4 | 26+1,6 44452 1,740,3
M6 590 12,8+0,1 | 4,0£0,1 | 28+2,7 | 1891+0,2 | 27+9,0 63+9,6 21,6280

Les modalités qui correspondent au fonctionnement stabilisé tel que défini dans la

méthodologie sont regroupées dans le tableau 3 — 22. Les modalités M3, M4 et M6 sont
considérées non stabilisées en dehors de la plage de réglage de la combustion. Pour la
modalité M5, les différences de valeurs moyennes entre données conformes et stabilisées
s’expliquent par des écarts de cadence horaire. La détermination de périodes stabilisées selon
la méthodologie de traitement de données développée autorise 1’¢laboration des plages
d’émission selon des parametres de fonctionnement tels que la température des enrobés et la
cadence de production, ainsi que la consommation en combustible.
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Tableau 3 - 22 — Valeurs moyennes et écart-types de CO,, SO,, CO, NOy, COT et CHy, en
mg/Nm® rapportées a 17% d’O°, en période stabilisée de fabrication

Valeurs moyennes + 2 Ecart-type
Consommation
en combustible 0 SO, CO NOx COT CH4
m’/h % CO, % | mg/Nm® | mg/Nm?® | mg/Nm® | mgEqC/Nm? | mgEqC/Nm?®
M1 339 14,840,1 | 3,3+0,1 - 49+5,1 | 8,7404 | 73,247,6 13,942,7
M2 434 14,240,3 | 3,740,2 | 15+4,7 |374£26,0 | 23,2+1,6| 53,8429 0,0
M5 462 13,940,1 |3,7£0,1 | 21+0,8 | 22+19,6 | 26,6+1,8| 44,1+1,8 1,7+0,4

Par ailleurs, la prise en compte d’un indice de combustion permet de sélectionner des

périodes stabilisées caractérisées par un bon indice de combustion (Ico/coz < 0,63 conforme
§ I1.1.4) (Tableau 3 - 23).

Tableau 3 - 23 — Plages de consommation en combustible et des émissions de CO,, CO, NOx,
COT et CHy en période exploitable de production

Valeurs moyennes + 2 Ecart-type
Consommation
en combustible 0 SO, CO NOx COT CH4
m*/h % CO2 % | mg/Nm? | mg/Nm® | mg/Nm? | mgEqC/Nm?® | mgEqC/Nm?
M1 339 14,840,1 | 3,3£0,1 - 48,7451 | 8,7404 | 73,2£7,6 13,9£2.7
M2 434 14,240,3|3,7£0,2 | 14,5+4,7 | 36,9£26,0 | 23,2+1,6| 53,8429 0,0
M35 462 13,940,1 | 3,7+0,1 | 20,7£0,8 | 22,0£19,6 | 26,6+1,7 | 44,1+1,8 1,7+0,4

Il n’existe aucune différence entre les résultats présentés dans les Tableaux 3 — 22 et
3 — 23. Cette constatation est parfaitement logique puisque ces deux tableaux sont constitués a
partir d’une bonne combustion définie soit avec le critére plage de réglage, soit avec le critére
indice de combustion Ico/co2. Ceci montre que I’indice de combustion est bon a I’intérieur de
la plage de réglage de la combustion. Cette remarque est importante puisque lors d’une
intervention sur site, il n’est pas toujours possible de disposer du proces verbal de I’essai de
réglage et donc de connaitre la plage d’allure du brileur concernée par ce réglage. Dans ce
cas, c’est I’indice de combustion calculé avec les valeurs de O et de CO> mesurées qui
constitue le critére de qualité de la combustion.

Par contre, le fait d’étre hors plage de réglage de la combustion n’a pas pour
conséquence systématique un mauvais indice de combustion calculé. Ceci a été le cas de la
modalit¢ M4, réalisée hors plage de réglage de la combustion, et pour laquelle 1’indice de la
combustion est bon. Pour cette raison, la modalité M4 n’apparait pas dans le Tableau 3 - 23.

En complément du probléme de la combustion, 1’exploitation des résultats de la
modalit¢ M7 (tableau 3 — 24) permet I’approche de I’incidence du bitume sur les émissions
gazeuses. L’absence du bitume se traduit par une baisse de la concentration en SO». Par
ailleurs, la concentration en COT est largement inférieure (rapport environ 10) a celle des
modalité M2 et M5, comparables en conditions de fonctionnement de la centrale. Il est par
contre impossible d’attribuer intégralement cette baisse a I’absence du bitume puisque la
concentration en CO baisse aussi, sans que le bitume puisse en étre la cause.
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Tableau 3 - 24 — Plages des émissions de CO;, CO, NOx, COT et CH, en période exploitable
pour la modalité sans bitume

Valeurs moyennes + 2 Ecart-type
Consommation
en combustible SO, CO NOx COT CH4
m’/h 0:% | CO» % | mg/Nm® | mg/Nm’® | mg/Nm?* | mgEqC/Nm? | mgEqC/Nm?
M7 315 13,3+0,1 [3,9+0,1 | 2+1,5 | 2+1,0 | 31£1,4 543,0 1+0,4

Pour I’établissement de liste d’inventaire dans le cadre de I’analyse environnementale
globale d’un chantier, les émissions gazeuses a 1’atmosphére sont comptabilisées sous la
forme de flux horaire. Le Tableau 3 - 25 regroupe les flux obtenus pour chaque modalité de
fabrication.

Tableau 3 - 25 - Flux horaire pour chaque modalité

Modalité CO; co NO« cor CHy SO;
kg/h g/h g/h g Eq.C/h g/h g/h

MI 1174 1351 239 1616 391 -
M2 1350 1468 740 1697 <18,5 497
M3 1613 > 79632* 911 1896 827 724
M4 1185 3133 582 0 3801 159
M5 1400 688 945 1491 57 742
M6 1537 > 75494 * 1139 1693 978 1130
M7 1469 192 1205 243 38,5 127

* Saturation de [’analyseur de CO. La valeur réelle est supérieure a la valeur indiquée

2.5.3 Discussion sur les résultats dédiés TSE gaz naturel

e Sur application de la méthodologie de traitement de données

L’application de la méthodologie de traitement des données nous amene
impérativement a un domaine expérimental plus strict et & une baisse du nombre des données
a analyser. Cette réduction n’était pas prévisible au moment des expérimentations sur le site.

Les phases transitoires de fabrications ont été enlevées des analyses présentées,
cependant la méthodologie permettrait d’analyser ces phases en supprimant le critére phase
transitoire de 1’étape 1. Cette analyse correspondrait a I’ensemble du fonctionnement de la
centrale d’enrobage.

e Sur la qualité de la combustion

L’indice de la qualité de la combustion (Ico/co2) est un indicateur toujours disponible a
partir des mesures sur site. Il est par ailleurs plus pertinent que la prise en compte de la plage
de réglage de la combustion. En effet, il est prouvé expérimentalement que 1’on peut étre hors
plage de réglage et avoir un bon indice de combustion. Par ailleurs, étre a I’intérieur de la
plage de réglage correspond toujours a avoir un bon indice de la combustion. Pour les
expérimentations futures et pour les mesures des émissions gazeuses a l’atmosphere, cet
indicateur Ico/coz constitue un critére pratique et performant d’appréciation de la qualité de la
combustion.

e Sur les émissions a I’atmosphere

La moyenne des résultats obtenus sur I’ensemble des modalités (M1 a M6) (Tableau 3
- 26) renseigne sur les émissions obtenues dans le contexte de fabrication suivant :
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- 50 % du temps avec un tres bon indice de combustion (Ico/coz < 0,63) dans la plage de
réglage de cette combustion ;

- 15 % du temps avec un bon indice de combustion (Ico/coz proche de 0,63) et hors
plage de réglage ;

- 35 % du temps avec un mauvais indice de combustion (Icocoz2> 0,63 )

Tableau 3 - 26 — Valeurs moyennes, maximales, minimales et écart-types des concentrations,
rapportées a 17% d’0;, pour I’ensemble des périodes conformes de fabrication

CO: | SO:; CO | NO:x | COT | CH4

Unités % mg/Nm? mgEqC/Nm?
Moyenne 3,6 14 698 21 75 43
Maximale 4,0 30 1982 29 188 237
Minimale 2,7 1 14 8 32 1
Ecart type 0,4 9,7 | 8933 | 64 | 358 62,0

Coef. de variation 9,9 | 71,2 | 128,1 | 30,3 | 47,6 144,4

Ces résultats sont représentatifs d’un fonctionnement de la centrale d’enrobage pour
un réglage de la combustion effectué sur une partie seulement de la plage de I’allure du
braleur. Ceci est la conséquence d’une seule intervention annuelle.

Les valeurs moyennes calculées dans le Tableau 3 - 27 peuvent étre considérées
comme représentatives des émissions a 1’atmosphére pour une centrale dans un contexte de
réglage optimal. Ce contexte minimise considérablement les émissions de CO. A un degré
moindre les émissions de COT et CHy, en termes de valeurs moyennes et des dispersions, sont
aussi minimisées, bien que les dispersions obtenues ne permettent pas statistiquement de
différencier les valeurs moyennes. Par contre, les émissions de NOx et de SO restent
quasiment inchangées.

Tableau 3 - 27 — Valeurs moyennes, maximales, minimales et écart-types des concentrations,
rapportées a 17% d’0O2, pour I’ensemble des périodes stabilisées de fabrication

CO: | SO CO | NO: | COT | CH4

Unités % mg/Nm?> mgEqC/Nm’
Moyenne 3,5 11 36 19 58 8
Maximale 3,8 22 67 29 88 17
Minimale 3,3 1 14 8 42 1
Ecart type 0,2 8,5 14,6 8,4 13,4 6,3

Coef. de variation % | 5,6 75,9 40,1 454 | 23,0 77,1
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3 Etude en conditions usuelles

3.1 Réglage du brileur

Comme expliqué précédemment pour les deux centrales d’enrobage étudiées, les
brileurs sont réglés une fois par an, selon la recommandation du fabricant. Ces interventions
n’étant pas imposées par la réglementation, elles ne donnent pas lieu nécessairement a un
proceés verbal d’essais trés détaillé. Dans ces conditions les plages exactes de réglages
n’étaient pas connues pour la centrale d’enrobage fonctionnant au fuel lourd.

3.2 TSE mobile au fuel lourd

Cette campagne de mesures sur le TSE industriel mobile installé dans une carriére, qui
produit des enrobés destinés a la mise en ceuvre sur une route départementale (2 x 2 voies), a
permis d’étudier des fabrications en conditions usuelles. Les paramétres a étudier sont a la
fois les formules d’enrobés a fabriquer, y compris le type de bitume, les cadences de
production et les températures d’élaboration (enrobés et bitumes).

3.2.1 Plan d’expérimentation

Les analyses de la combustion et des effets couplés émissions/process qui ont été
entreprises sur ce site industriel sont par ailleurs complémentaires a celles déja obtenues lors
de la campagne de mesures menée a Blois, en 2004, sur le TSE fixe en conditions dédiées de
fabrication. Il faut préciser que la méme méthode et le méme matériel d’analyse de
combustion a été utilisé lors des deux campagnes de mesures et que les seules différences
existantes entre les deux centrales étudiées sont le combustible utilis¢ (fuel lourd ou gaz
naturel) et le type d’installation (mobile ou fixe).

Il s’agit d’une campagne de mesures en conditions normales de fabrication. La
centrale d’enrobage devait fonctionner normalement pendant les jours de mesures et les
interventions du LCPC ne devaient pas avoir d’influence sur la conduite de la centrale dans
les travaux réalisés. Pour chaque journée de fabrication, il était prévu d’effectuer des mesures
d’émission de polluants au niveau de la cheminée de la centrale couplés a des informations
relatives a la fabrication des enrobés au niveau de 1’automate de la centrale (pupitre de
commande). Cette méthode de travail a déja été utilisée dans le TSE fixe au gaz naturel. Par
contre, les enrobés fabriqués (formules et types de liants), les cadences et les températures de
production utilisées n’ont pas été choisies : il a fallu réorganiser a posteriori les données
obtenues pour permettre une analyse comparable a celle d’'une campagne en conditions
dédiées et I’ensemble des interventions est synthétisée dans le Tableau 3 - 28.
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Tableau 3 - 28 — Ensemble du programme d’intervention

Dates des Enrobe Température Cadence de Type de liant Notation
mesures fabriqué des enrobés production (modalités)
(2006) °C t/h
12 juillet GB0/14 160 170 35/50 Cl
160 180 C2
26 juillet GB0/14 165 130 35/50 C3 R1
27 juillet GB0/14 158 151 35/50 C4
159 140 C5
21 sept GB0/14 162 130 35/50 T1
165 130 T2 R1
28 juillet BBSG 0/10 161 141 35/50 Cé6 R2
159 134 Cc7 R3
31 juillet BBSG 0/10 162 142 35/50 C8 R2
160 131 C9 R3
1 aolit BBSG 0/14 168 139 35/50 Gl
2 aolt BBTM 174 154 10/40 Styrelf | C10 R4
175 164 Cll1
3 aolt BBTM 173 150 10/40 Styrelf | C12 R4

Grace a une réorganisation des résultats nous avons identifi¢ des productions
répétables, notées R1 a R4, des productions a cadences variable notés Cla C12 et celles a
température variables T1 et T2. Une représentation graphique des fabrications en termes de
cadence et de température des enrobés selon la notation adoptée (C1 a C12, T1, T2 et G1 du

tableau 3-23), pour chaque enrobé (GB, BBSG et BBTM) est détaillée dans la Figure 3 - 43.
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Il convient de noter que dans le cas de conditions usuelles, la température des enrobés
ne peut présenter de différences notables pour une méme formule fabriquée, puisque cette
température constitue un impératif a respecter pour la fabrication. Les caractéristiques du flux
gazeux et les informations sur les fabrications obtenues sont présentées, pour deux journées,
dans I’annexe 4.

3.2.2 Résultats bruts d’émissions de O2, CO, NOx et COT

Les mesures de concentrations réalisées en fonction du temps ont été tracées pour
chaque modalité de fabrication : pour la GB (Figure 3-44), pour le BBSG (Figure 3 - 45 ) et
pour le BBTM (Figure 3 - 46). Les valeurs présentées concernent des phases de fabrication
qui excluent les phases transitoires constituées par les arréts et les démarrages.

Enrobés GB : Malgré les modalités fabriquées a différentes cadences (130 a 180 t/h),
la concentration en O a faiblement évolué, restant entre 12 et 13,5 %. L’influence de la
cadence, cependant peut étre visualisée par les concentrations de NOx et COT, ou les
émissions sont proportionnelles aux cadences. Les émissions de CO ont été plus instables et
plus élevées (£50%) pour les cadences faibles (130 t/h).

Enrobés BBSG : Comme pour la GB, la concentration en O; a évolué avec la méme
amplitude de variation, entre 12 et 13 %. Les évolutions graphiques des concentrations en
NOx et COT ne traduisent pas d’incidence de la cadence horaire.

Enrobés BBTM : Comme pour les autres formules, la concentration en Oz n’a pas
changé, restant entre 12 et 13 %.. L’influence de la cadence n’a pas pu étre visualisée par
I’analyse des émissions de NOx. La modalité¢ C11 (fabriquée a 164 t/h) présente la plus faible
émission en CO parmi toutes les modalités fabriquées.
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Figure 3 - 44 — Resultats bruts d’émission de la GB — TSE fuel lourd en période conforme
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3.2.3 Analyse de fluctuations des mesures brutes

Pour des plages de fabrication dont les évolutions graphiques des mesures de
concentration ont été présentées précédemment, les résultats du calcul des valeurs moyennes
et des dispersions sont présentés dans le Tableau 3 - 29. Le premier groupe concerne la GB,
le deuxieme le BBSG et le troisieme le BBTM.

Tableau 3 - 29 — Emissions de 0>, CO,, CO, NO, et COT et consommations moyennes selon
les modalités de fabrication

Valeurs moyennes +/- 2 écart type
Température | Cadence | Consommation
Modalités et | des enrobés | production | en fuel lourd co NO; cor
Sformules °C t/h (m’/h) 0:% | CO:% | mg/Nm’ | mg/Nm? | mgEq.C/Nm’
Cl_| 160 170 - 12,6+£0,316,3£0,2| 801£80 | 411430 134£20
C2 | 160 180 - 12,6+£0,3]6,31£0,2| 813498 | 40718 132£30
C3 | 165 130 - 12,440,3 | 6,4+0,2 | 1241£276 | 309422 241446
c4 |GB 158 151 780 12,740,4] 6,240,3 | 784+94 | 378+28 -
s |14 159 140 700 12,4404 | 6,440,3 | 8124164 | 382434 | 211458
Tl | 162 130 660 12,940,6 | 6,2+0,7 | 1063198 | 30712 316164
T2 165 130 660 12,840,8 | 6,2+0,4 | 1333+£350 | 31624 316458
C6_| 161 141 660 12,440,9 | 6,4+0,6 | 736138 | 372+20 204124
C7_| BBSG 159 134 - 11,940,3 | 6,8%0,7 | 592+340 | 383+74 164
cg |0/10 162 142 780 12,940,5|6,1£0,2 | 758+104 | 393+12| 202436
C9 160 131 720 12,4+0,5] 6,4+0,4 | 7724242 | 355450 216240
BBSG

Gl [0/14 168 139 780 12,440,5 | 6,4+0,4 | 718+£118 | 389418 261£50
Cl0| 174 154 900 12,5+£0,5] 6,3£0,4 | 707£116 | 402+£26 271434
Cl1 | BBTM 175 164 840 12,440,6 | 6,4+0,4 | 681+164 | 411428 233432
C12 173 150 - 12,440,6 | 6,4+0,4 | 6741204 | 409+28 255434

Les consommations de fuel lourd établies a partir de relevés manuels sont présentées,
pour les modalités ou I’information est disponible, sur la figure Figure 3 - 47. La
consommation maximale concerne la modalité C10 et la minimale les modalités T1, T2 et C6.
Globalement, 1’écart de consommation de 240 I/h (soit 36 % d’augmentation par rapport a T1
et T2) correspond a des différences de cadence de I’ordre de 18 % et de température de 1’ordre
de 7,5 %.
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500 T T T T T T T T T T T T T T
Cl €2 C3 C4 C5 T1 T2 C6 C7 C8 C9 Gl Cl10 CIlI Ci12
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Figure 3 - 47 — Valeurs moyennes de consommation en fuel (I/h) par modalité de fabrication
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3.2.4 Traitement de données selon la méthodologie développée

e Corrections des concentrations mesurées en continu

Selon la méthodologie décrite (chapitre 2), le traitement des données concerne les
homogénéisations et les corrections par rapport a la teneur en oxygene, les unités utilisées et
le matériel (calibrage). Pour les mesures réalisées entiérement par nos soins, il n’y a pas eu de
corrections au niveau des unités et du matériel.

e Tride données

La méthodologie de traitement de données développée n’a pu étre appliquée que
partiellement. La premicre partie de la méthodologie qui traite de la conformité des enrobés
au niveau de la température et de la cadence de production a été appliquée. En revanche,
compte tenu du fait que le réglage du briileur n’a pas donné lieu a un proces verbal d’essais
détaillé en matiére de plage de réglage, aucune donnée n’a été enlevée ou écartée pour cause
de mauvaise combustion (voir la deuxieme partie de la méthodologie qui traite de I’analyse de
la combustion).

La sélection de critéres identiques en matic¢re de cadence horaire et de température des
enrobés permet cependant, en plus de rassembler des ¢léments sur la répétabilité, de classer
des modalités a fabrications proches. Il s’agit des modalités C5, C6 et C8 et des modalités T1,
T2 et C9 entre la GB et le BBSG. Les concentrations des rejets gazeux, rapportées a une
teneur en oxygene de référence de 17%, sont présentées dans le Tableau 3 - 30, et constituent
les données qui seront analysées dans la suite de la these.

Tableau 3 - 30 — Emissions en période conforme de CO, NOx et COT rapportées & 17% d’O,,
selon les modalités de fabrication

Température | Cadence
Modalités et | des enrobés | production CcoT
formules °C t/h 0:% | CO,% | COmg/Nm? | NO.,mg/Nm® | mgEq.C/Nm?

Cl 160 170 12,6 6,3 383 196 64
C2 160 180 12,6 6.3 389 195 63
C3 165 130 12,4 6,4 580 144 112
C4 GB 158 151 12,7 6,2 380 183 -
C5 159 140 12,4 6,4 378 178 104
T1 162 130 12,9 6,2 528 152 157
T2 165 130 12,8 6,2 654 155 155
C6 161 141 12,4 6,4 345 174 101
Cc7 159 134 11,9 6,8 262 170 76
C8 BBSG 162 142 12,9 6,1 375 194 100
Cc9 160 131 12,4 6,4 362 167 101
Gl 168 139 12,4 6,4 336 182 122
Cl10 174 154 12,5 6,3 335 190 128
Cll |BBTM 175 164 12,4 6.4 319 192 109
Cl12 173 150 12,4 6,4 315 191 119

3.2.5 Détermination des plages d’émissions en conditions conformes de
fabrication
Dans ce contexte de fabrication en condition usuelle, la représentation graphique
habituel nécessite de disposer de conditions de mesure permettant d’étudier séparément un
facteur (cadence ou température des enrobés). Ainsi, pour notre expérimentation, les
fabrications de GB et BBSG ont été réalisées avec une température de fabrication
sensiblement identiques (160 °C£5). Seul le BBTM a été fabriqué a une température
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supérieure (175 °C). En conséquence, les évolutions des concentrations de 1’ensemble des
rejets gazeux ont été représentées (Figure 3 - 48 a Figure 3 - 52) uniquement en fonction de la
cadence pour I’ensemble des formules fabriquées.
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Figure 3 - 48 — Evolution des émissions de O en période conforme (TSE au fuel lourd)
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Compte tenu des dispersions obtenues (Tableau 3 - 29) les concentrations en oxygene
sont considérées équivalentes. Malgré une augmentation de cadence conséquente (130 a
180 t/h), la concentration en oxygene, contrairement aux constations effectuées sur le TSE
fixe au gaz naturel, ne traduit pas d’évolution notable.

L’ évolution de CO» est représentée sur la Figure 3 - 49. Comme la concentration en
COz est calculée a partir de la concentration en Oz, les résultats présentés évoluent en sens
inverse des résultats précédents et n’appellent pas de commentaires particuliers.
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Figure 3 - 49 — Evolution des émissions de CO; en période conforme (TSE au fuel lourd)
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L’évolution de CO est représentée sur la Figure 3 - 50. Pour cette expérimentation, la
combustion a été réglée mais nous ne disposons pas du procés verbal d’essai, donc nous ne
connaissons pas I’allure du briileur concernée par la plage de réglage. On constate de manicre
générale que la concentration en CO se trouve entre 260 et 380 mg/Nm®. Les modalités T1 et
T2 dont la teneur en CO est supérieure a 500 mg/Nm® se caractérisent par la plus faible
consommation (Tableau 3 - 29). A ce stade de I’analyse, la concentration élevée de la
modalité C3 ne peut étre expliquée car nous ne disposons pas de 1’information consommation.
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Figure 3 - 50 — Evolution des émissions de CO en période conforme (TSE au fuel lourd)

L’évolution de NOx est représentée sur la Figure 3 - 51. Les concentrations de NOx
sont comprises entre 150 et 200 mg/Nm? sans que 1’on puisse, malgré la tendance pour la GB,
¢tablir de relation certaines entre ces évolutions et la cadence horaire. On peut noter que les
trois modalités qui présentent les concentrations les plus faibles sont celles qui présentent les
concentrations en CO les plus fortes.
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Figure 3 - 51 — Evolution des émissions de NOx en période conforme (TSE au fuel lourd)

L’évolution de COT est représentée sur la Figure 3 - 52. Pour les fabrications de GB
et BBTM, la représentation graphique montre une baisse des concentrations en COT avec
I’augmentation de la cadence horaire. Pour le BBSG, il faut noter que le deux modalités qui
empéchent de tirer une conclusion identique sont C7 et G1, soit deux modalités qui présentent
de particularités. Ainsi G1 est un BBSG 0/14 fabriqué avec 8 °C de plus que le BBSG 0/10, et
C7 est une modalité pour laquelle nous n’avons qu’une seule valeur disponible. Dans ces
conditions, on peut conclure que d’une maniere générale les émissions de COT baissent
lorsque la cadence augmente.
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Figure 3 - 52 — Evolution de 1'émission de COT en période conforme (TSE au fuel lourd)

3.2.6 Discussions sur les résultats en conditions usuelles du TSE au fuel

e Sur I’application de la méthodologie de traitement de données

L’application de la méthodologie de traitement de données ne nous amene pas a
réduire I’ensemble des données collectées compte tenu qu’il n’y a pas eu de pics d’émission
lors des démarrages, que tous les enrobés fabriqués étaient conformes (acceptés sur chantier)
et que la plage de réglage du brileur était inconnue, aucune donnée n’a été supprimée. Les
valeurs moyennes d’émissions ont simplement été rapportées a un taux d’oxygene de
référence de 17 %.

e Sur la qualité de la combustion

La qualité¢ de la combustion peut étre évaluée par I’indice Ico/co2 obtenu a partir des
mesures réalisées. Le Tableau 3 - 31 présente les résultats obtenus, par modalité de
fabrication. Pour I’ensemble des fabrications, 1’indice varie tout de méme dans un rapport 2,5,
pour des modalités dont la principale différence est la formule fabriquée (T2 et C7). En
moyenne, le meilleur indicateur Ico/coz est obtenu pour la formule BBTM.

Tableau 3 - 31 — Résultats de I'indice ICO/CO:; selon les modalités de fabrication

Température Cadence

des enrobés production
Modalité (°O) (th) Formule Indiceco/coz Allure briileur %
Cl 160 170 1,02
C2 160 180 1,03
C3 165 130 1,55
C4 158 151 GB 1,01 43
C5 159 140 1,01 39-38
T1 162 130 1,38
T2 165 130 1,73
Co6 161 141 0,92 39
Cc7 159 134 0,70 39
C8 162 142 BBSG 1,00 48
C9 160 131 0,96 44
Gl 168 139 0,90 47-50
C10 174 154 0,89 54
Cl1 175 164 BBTM 0,85 49
Cl12 173 150 0,84
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L’évolution de I’indice Ico/coz obtenu est présentée

ont été obtenus en période conforme de production.
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Figure 3 - 53 — Evolution de I'indice ICO/CO; en période conforme (TSE au fuel lourd)

Comme pour le gaz naturel, I’indice Icoico2 n’est corrélé ni avec la cadence de
production ni avec la température. Les indices les plus élevés sont obtenus pour les modalités
avec la consommation la plus faible (T1 et T2). La modalité C3 se caractérise aussi par un
indice fort. Cette modalité qui présente une concentration élevée en CO, comme expliqué
précédemment et réalisée a faible cadence horaire, a vraisemblablement été effectuée avec
une consommation identique a celle de modalités T1 et T2. En relation avec la constatation
effectuée sur le TSE au gaz naturel (Modalit¢ M3), on peut penser que I’on se trouve aussi,
pour les trois modalités T1, T2 et C3, dans une plage d’allure du brileur en dessous de la
limite de réglage. Si I’on excepte ces trois modalités, les autres valeurs ne montrent pas de
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tendance avérée, ce qui apparait normal si ’on prend comme hypotheése que 1’on se trouve
dans la plage de réglage de la combustion. Avec cette hypothese, la valeur moyenne de
I’indicateur est de 0,93.

e Sur les arréts en charge

L’arrét en charge est une solution offerte au chef du poste d’arréter temporairement la
fabrication, suite a un manque de camion ou un probléme spécifique, sans vider le tambour
sécheur, ce qui minimise les refus de fabrication inhérents a un démarrage normal. Dans le cas
d’un arrét en charge ou le brileur est brusquement éteint, nous avons une réponse immédiate
dans la courbe d’émission de COT. Comme il s’agit d’une phase transitoire, les évolutions
sont présentées sans correction avec la teneur en oxygene de référence (Figure 3 — 54).

La décroissance a été analysée plus finement pendant toute la durée des arréts, environ
40 a 50 minutes. Dans les trois cas analysés — deux fois lors de la modalit¢ C5 (GB a 159 °C)
et une fois lors de la modalité C6 (BBSG a 161 °C), I’émission de COT n’est pas descendue a
zéro, mais jusqu’a un seuil d’environ 20 mgEqC/Nm?. On note donc qu’un temps de 35 min
s’écoule entre I’arrét de la centrale et la stabilisation de la courbe d’émission (Figure 3 — 54),
a une valeur environ 10 fois plus faible que celle de la fabrication.

250 TSE fuel lourd
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Figure 3 - 54 — Evolution des émissions de COT lors des arréts en charge

En absence de la connaissance de la montée en charge du tambour, et donc de la
quantité¢ de matériaux avant I’écoulement dit « Piston », dans ce cas 1’émission résiduelle
trouvée provient de 1’enrobé resté a 'intérieur du TSE. Cette quantité d’enrobé peut étre
estimée en premicre approche a partir de la masse des granulats et de bitume qui transitent en
régime établi a ’intérieur du TSE. Pour cela, d’abord il faut calculer la cadence des granulats
(Cy), en t/h, a I’intérieur du TSE. La C; est fonction de la cadence totale (C; ) et de la teneur
en liant (TL) :

TL

C=C-(l-——"—
(100 + TL)

g

) en t/h (3-2)

La cadence de bitume (Cyp) est obtenue par différence entre la C; et la Cg:

C,=C,~C, enth (3-3)
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respectivement. Nous avons :

Ensuite, pour calculer les masses totales (M), des enrobés (Menr), des granulats (Mg)
et de bitume (Mp) a l'intérieur du TSE, d’aprés Madani [Madani, 2005] nous avons pris
I’hypothése que les granulats et le bitume y séjournent pendant 5 min et 2,5 min

v :Tg-Cg+7},-Cb

! 60

C +C
Menrb:T;)'g—b
60
:Cg'Tg

£ 60
M :Cb'T;’a

" 60

en tonnes

en tonnes

en tonnes

en tonnes

(3-4)

(3-5)

(3-6)

(3-7)

Tableau 3 - 32 — Estimations des quantitées de matériaux a l'intérieur du TSE lors d’un arrét

en charge
Enrobé Grave bitume (GB) Teneur en liant (TL) = 3,75%

Cadence (t/h) temps(:ﬁnv)oyage Masses a l'intérieur du TSE (Tonnes)
Ct Cg Cb Tg Th Mt Menrb Mg Mb
120 115,66 4,34 5 2,5 9,819 5,00 9,639 0,181
130 125,30 4,70 5 2,5 110,638 5,42 10,442 0,196
140 134,94 5,06 5 2,5 111,456 5,83 11,245 0,211
150 144,58 5,42 5 25 112,274 6,25 12,048 0,226
160 154,22 5,78 5 2,5 113,092 6,67 12,851 0,241

Enrobé Béton Bitumineux (BBSG 0/14) Teneur en liant (TL) = 5,10%

Cadence (t/h) temps(:ﬁnv)oyage Masses a l'intérieur du TSE (Tonnes)
Ct Cg Cb Tg Th Mt Menrb Mg Mb
120 114,18 5,82 5 2,5 9,757 5,00 9,515 0,243
130 123,69 6,31 5 25 [10,570 5,42 10,308 0,263
140 133,21 6,79 5 25 [11,384 5,83 11,101 0,283
150 142,72 7,28 5 25 [12,197 6,25 11,893 0,303
160 152,24 7,76 5 2,5 [13,010 6,67 12,686 0,324

A partir des données du tableau précédent, et pour les deux modalités (C5 et C6),

réalisées avec une cadence de production de =140 t/h, les quantités d’enrobés estimées a
I’intérieur du TSE sont de 5,83 tonnes. En revanche, les quantités de bitume estimées a
I’intérieur du TSE sont différentes pour ces deux modalités, environ 210 kg pour la modalité
de GB CS5 et environ 280 kg pour la modalit¢ de BBSG Cé.

Les évolutions des concentrations montrent que pour une méme quantité¢ d’enrobé (GB

ou BBSG) les émissions organiques engendrées sont équivalentes (Figure 3 — 54), malgré
leurs quantités de bitume différentes. Ceci pose la question de la prise en compte de la
quantité de liant ou de la surface en contact avec le flux gazeux.

Sur les émissions a I’atmosphere
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Compte tenu du temps de fabrication de chaque modalité, le nombre de valeurs
disponibles par modalité est sensiblement équivalent. Pour permettre une comparaison avec
les résultats trouvés pour I’expérimentation en conditions dédiées, le Tableau 3 - 33 présente
donc les valeurs moyennes et les dispersions obtenues pour I’ensemble des fabrications avec

la GB, ceci constitue des résultats moyens pour une cadence de 150 t/h et une température de
fabrication de 160 °C.

Tableau 3 - 33 — Valeurs moyennes d’émissions, rapportés a 17% d’O;, pour la GB

Co, | CO | NOx CcoT
% mg/Nm? mgEqC/Nm?
Moyenne globale 6,3 434 177 86
Ecart type 0,2 100,1 19,5 -
maximale 6,8 734 208 112
minimale 5,9 236 183 63
Coef. Variation 2,8 23,1 11,1 -

De maniére équivalente, les Tableau 3 - 34 et Tableau 3 - 35 présentent les résultats
obtenus pour le BBSG et pour le BBTM.

Tableau 3 - 34 —Valeurs moyennes d’émissions, rapportés a 17% d’O., pour la BBSG

co,. | coO | Nox COT
% mg/Nm?® mgEqC/Nm’
Moyenne globale 6,3 352 182 95
Ecart type 0,3 84,5 13,2 -
maximale 7 445 199 103
minimale 5,9 172 145 76
Coef. Variation 4.6 14 6,7 -

Tableau 3 - 35 — Valeurs moyennes d’émissions, rapportés a 17% d’O,, pour la BBTM

co,. | coO | NoOx CcOT
% mg/Nm?® mgEqC/Nm’
Moyenne globale 6,4 322 191 119
Ecart type 0,2 48 3 -
maximale 7 422 197 128
minimale 5,9 236 183 109
Coef. Variation 3,2 13,7 1,5 -

L’utilisation du bitume polymeére pour la fabrication du BBTM se traduit par une
augmentation des émissions de COT. Les autres rejets gazeux ne font pas apparaitre de
différences notables entre les fabrications.
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3.3 TSE fixe au gaz naturel

Les variations de production au niveau de cadences et de types de formules fabriqués
se sont beaucoup révélées plus importantes dans cette centrale fixe que dans la centrale
mobile au fuel lourd étudiée.

3.3.1 Plan d’expérimentation

Comme il s’agit d’'une campagne de mesures en conditions normales de fabrication, la
centrale d’enrobage a fonctionné normalement pendant les jours de mesures. Pendant les trois
jours de fabrication, il était prévu d’effectuer des mesures d’émission de polluants au niveau
de la cheminée de la centrale et au niveau de la sortie du sécheur, couplés a des informations
relatives a la fabrication des enrobés au niveau de 1’automate de la centrale. Comme pour la
centrale mobile, les enrobés fabriqués, les cadences et les températures de production utilisées
n’ont pas été choisies : il a fallu réorganiser a posteriori les données obtenues pour permettre
une analyse comparable a celle d’une campagne en conditions dédiées. Une synthése de
I’ensemble du programme d’intervention est présentée dans le Tableau 3 - 36.

Tableau 3 - 36 — Ensemble du programme d’intervention

Dates des Enrobé Température Cadence de | Type de liant Notation
mesures fabrigqué des enrobés production (modalités)
(2004) °C t/h

155 140 35/50 T1
Juillet/04 BBTM 165 145 35/50 T2
169 152 35/50 T3
Juillet/04 | BBSG 0/10 169 152 35/50 Cl
170 135 35/50 T4

Septembre/04 | BBSG 3G 166 140 35/50 T5 R1

166 135 35/50 T6 R1
Septembre/04 GB 166 134 35/50 T7
Septembre/04 | BBSG 0/10 170 130 35/50 C2
Septembre/04 | BBSG 3D 170 120 35/50 T8
155 105 35/50 T9

Une représentation graphique des fabrications en termes de cadence et de température
des enrobés selon la notation adoptée (C1 a C2, T1 a T9 du Tableau 3 - 36), pour chaque
enrob¢ (GB, BBSG 0/10, 3G, 3D et BBTM) est détaillée dans la Figure 3 - 55. Grace a cette
réorganisation des résultats nous avons identifié une production répétable, notée R1.
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Figure 3 - 55 —Plans de fabrications réels : GB, BBSG et BBTM

3.3.2 Résultats bruts d’émissions de 02, CO2, CO, NOx et COT

L’ensemble des résultats est présenté, en fonction des « modalités », dans le Tableau 3
- 37. Les dispersions calculées pour I’ensemble des fabrications montrent qu’il n’est pas
possible de dégager des valeurs moyennes d’émissions représentatives du fonctionnement
général de la centrale. Pour chaque formule étudiée, les moyennes et les écarts types
présentées mettent en évidence principalement pour le CO des fluctuations importantes dans
le temps et selon les formules. 11 faut noter que la liaison entre les différentes formules n’a pas
de réalit¢ physique, puisque les formules ne sont pas fabriquées de facon continue.
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Tableau 3 - 37 — Emissions brutes de O», CO,, CO, NOx et COT selon les modalités de

fabrication
Valeurs moyennes + 1 écart-type
Température | Cadence de
des enrobés | production
Modalités °C t/h Formules | 0, % CO2% | COmg/Nm? | NOy mg/Nm®

T1 155 140 14,440,1 | 3,740,1 3442,1 30+0,0
T2 165 145 BBTM | 13,4405 | 43403 1504+1042 44421
T3 169 152 14,140,1 | 3,940,0 45421 3440,0
T4 170 135 12,340,8 | 4,940,5 159242005 43+10,7
T5 166 140 BBSG3G | 13,5+0,2 | 4,240,1 32+14 34482
T6 166 135 13,240,1 | 4,440,1 17422 44+2.0
T7 166 134 GB 14,840,3 | 3,9+0,2 63433 24414
T8 170 120 BBSG3D | 14,2+0,1 | 3,8+0,1 3284449 32422
T9 155 105 13,140,5 | 4,540,3 954192 41478
Cl 169 152 BBSGO0/10 | 14,0+0,1 | 3,9+0,1 186463 42422
C2 170 130 13,7404 | 42402 10+2,3 55444

Dans un TSE, la température du gaz de combustion et le temps de résidence sont
variables en fonction des conditions de fonctionnement, notamment la cadence horaire, la
teneur en eau de formules et la température des enrobés, donc aussi la température des gaz de
sortie. Dans un premier temps I’évolution simultanée de la cadence et de la température des
enrobés a été observée, avant d’analyser 1’évolution spécifique des NOy en fonction soit de la
cadence soit de la température des enrobés (Figure 3 - 56). Par ailleurs, les constituants
gazeux analysés sont théoriquement spécifiques a la combustion, les différences de teneur en
liant des enrobés fabriqués sont ainsi sans incidence sur les émissions mesurées. Dans ce
contexte, I’analyse de I’évolution des NOx en fonction de ces deux parameétres ne met
cependant pas en évidence de liaison évidente. Il faut noter que les évolutions de la
température de flamme et des conditions aérodynamiques de 1’écoulement gazeux ne sont pas
connues dans le cadre des sécheurs des centrales d’enrobage.
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A) Température B) Cadence
Figure 3 - 56 - Emissions de NOx en fonction de la cadence et de la température

Les émissions de Oz, CO2, CO et NOx sont présentées sur la Figure 3 - 57. Les
émissions de CO sont stables (écart type faible) et ne présentent pas de probléme particulier.
Le CO», calculé a partir des concentrations en O, présente une évolution inverse de celle de
O: puisque le maintien constant de la dépression au nez du brileur (consigne de marche
retenue par le conducteur de la centrale) s’accompagne d’une baisse de I’exces d’air. Les
émissions de NOx sont plus faibles pour la fabrication de la GB (environ 20 mg/Nm?) et la
valeur moyenne obtenue correspond a celle déterminée a partir des expérimentations dédiées
(Tableau 3 - 26).
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Figure 3 - 57 —Emissions de O, CO,, NOx et CO selon des formules fabriquée

3.3.3 Discussions sur les résultats en conditions usuelles du TSE au gaz

e Sur I’application de la méthodologie de traitement de données

Apres la suppression de mesures réalisées lors des arréts et démarrages, 1’ensemble
des résultats en période conforme est présenté dans le Tableau 3 - 38. Ces résultats obtenus
pour des conditions usuelles de fabrication sont a comparer avec ceux obtenues a partir des
expérimentations établies en conditions dédiées (Tableau 3 - 26). Les émissions de NOx sont
comparables. Pour le CO, I’émission moyenne obtenue a partir des données en conditions
usuelles (Tableau 3 - 38) est nettement inférieure a celle obtenue en condition dédiée,
principalement parce que la fabrication a été réalisée entiérement dans la plage de réglage de
la combustion.

Tableau 3 - 38 — Emissions en période conforme de O, CO, CO, NOx et COT selon les
modalités de fabrication rapportés a 17%

Température des Cadence de Formules co | NO:
Modalités enrobés °C production t/h | mg/Nm® rapporté a 17% d’O,

T1 155 140 20 18

T2 165 145 BBTM 71 24

T3 169 152 26 20

T4 170 135 93 24

TS 166 140 BBSG 3G 17 18

T6 166 135 9 23

T7 166 134 GB 36 14

T8 170 120 BBSG 3D 192 19

T9 155 105 48 21

Cl 169 152 BBSG 0/10 106 24

C2 170 130 6 30

| Valeurs moyennes 57 21

e Sur la qualité de la combustion

La qualité de la combustion peut étre évaluée par au rapport CO/CO; obtenu a partir
des mesures réalisées. Le Tableau 3 - 39 présente les résultats obtenus, par modalité de
fabrication, de ce rapport. Pour I’ensemble des fabrications, 1’indice Icoscoz est resté bas, dans
la gamme de réglage du brileur (0,63), confirmant I’analyse précédente concernant les
émissions de CO. Le meilleur indice Icoico2 est obtenu pour les formules BBSG 3G et
BBSG 0/10. La valeur moyenne de 1’indice est de 0,20.
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Tableau 3 - 39 — Résultats du rapport CO/CO; selon les modalités de fabrication

Température des Cadence de
Modalité enrobés °C production t/h Formules Indice Ico/coz
T1 155 140 0,07
T2 165 145 BBTM 0,25
T3 169 152 0,09
T4 170 135 0.33
T5 166 140 BBSG 3G 0,06
T6 166 135 0,03
T7 166 134 GB 0,13
T8 170 120 BBSG 3D 0,68
T9 155 105 0,17
Cl1 169 152 BBSG 0/10 0,38
C2 170 130 0,02

4 Conclusion du chapitre 3

La problématique des émissions en centrale d’enrobage a été abordée dans ce chapitre
grace a des mesures réalisées sur site industriel, en conditions dédiées de fabrication (sur des
plages de production de 1 heure) et en conditions usuelles de fabrication sur des centrales
d’enrobage de type TSE (a I’échelle de la journée de production). Deux matériels ont été
¢tudiés: une centrale fixe au gaz naturel et une centrale mobile au fuel lourd. Une
instrumentation spécifique a été développée et testée en cheminée ; celle-ci a permis de
caractériser comme cela était prévu au chapitre 2, un ensemble de polluants pertinents par
rapport a la réglementation.

L’incidence des réglages, de la combustion et des combustibles a été mise en évidence
ainsi que I’importance du réglage du brileur et du fait de faire fonctionner le matériel dans la
plage de réglage afin de minimiser notamment le CO et le C02 émis.

Une plage complete de cadences et de températures de production a été étudiée, les
variations liées aux formules utilisées ont également été mises en évidence, enfin en
indicateur de qualité de la combustion a été proposé.
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CHAPITRE 4 - Etude des enrobés et du bitume en laboratoire
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Introduction

Les émissions lors de I’enrobage en centrale des matériaux bitumineux sont dues a la
fois au phénoméne de combustion et au matériau lui-méme. L’objet de ce chapitre est de se
concentrer sur la partie des €émissions provenant uniquement du matériau, en étudiant celle-ci
en laboratoire en relation avec la qualit¢ du matériau fabriqué, évaluée en termes de
vieillissement. Pour les enrobés, il est clair que seul le bitume émet des rejets a I’atmospheére,
ceci nous a conduits a nous concentrer sur 1’incidence de la formule sur les émissions et a
¢tudier les émissions issues du bitume seul.

Pour réaliser cette étude, trois bancs d’essais (générateurs) ont été utilisés : un
développé spécifiquement pour mesurer les émissions de I’enrobé bitumineux et deux pour
caractériser les émissions du bitume.

La premicre partie du chapitre s’intéresse a 1’étude de la qualité des enrobés produits
en centrale : il s’agit d’effectuer des caractérisations en laboratoire pour évaluer 1’état des
matériaux en relation avec leur vieillissement. La deuxiéme partie du chapitre présente I’étude
des émissions d’enrobés identiques a ceux issus de la centrale dans des conditions de
température qui permettent de mettre en évidence des réponses significativement différentes.
L’incidence du type de bitume est notamment étudiée en parallele avec le vieillissement pour
permettre une comparaison avec 1’enrobage en centrale. La troisiéme partie du chapitre est
consacrée a 1’é¢tude du bitume seul. Enfin la derniére partie propose une synthese des

différents résultats obtenus en laboratoire entre les émissions et le vieillissement du bitume.
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1 Etude de la qualité des enrobés produits en centrale en
conditions dédiées

Les enrobés fabriqués lors de la campagne de mesures réalisée sur le TSE fixe au gaz
naturel a Blois (cf. chapitre 3 — partie II) ont été analysés au LCPC. L’influence de la cadence
et de la température sur la qualité des enrobés fabriqués est exploitée par la réalisation de
6 modalités de fabrication : Modalité 1 notée M1 (120 t/h et 160 °C), Modalité 2 notée M2
(140 t/h et 160 °C), Modalité 3 notée M3 (160 t/h et 160 °C), Modalité 4, notée M4 (140 t/h et
140 °C), Modalité 5 notée M5 (140 t/h et 160 °C) et Modalité 6 notée M6 (140 t/h et 180C).
Les modalités M2 et M5 sont identiques, ce qui permet 1’étude de la répétabilité des mesures.

1.1 Bitume utilisé

Le bitume utilisé pendant la campagne de mesures a été caractérisé par le fournisseur
avant son départ a la centrale d’enrobage. Les résultats sont présentés dans le Tableau 4 - 1. 11
s’agit d’un bitume pur de classe 35/50.

Tableau 4 - 1 - Caractéristiques du bitume d'origine (35/50) type A

Essais Unités | Valeurs
Pénétrabilité a 25 °C | 1/10mm 39
TBA °C 55
Volatilité (Rec450) % 2,1

La volatilit¢ (Rec450), qui a ét¢ mesurée par le biais d’une distillation simulée
(annexe 1.2), est une caractéristique de chaque bitume. Il s’agit de la quantit¢é de masse
cumulée distillée quand la température de la colonne chromatographique monte a 450 °C
(Brandt 1999) (Figure 4 - 1).

100

80 s
= 60
a 1 %distillée &
x 40 450 °C /_/

20 /

21 / ‘ -& Bitume type A ‘
0 ’ T T T T T T

400 450 500 550 600 650 700 750 800
Température °C

Figure 4 - 1 — Courbe de distillation simulée du bitume utilisé (35/50) type A

Le bitume 35/50 utilisé se classe donc dans les bitumes de faible volatilité.

1.2 Conformité des enrobés — controle de composition

Des prélévements de 1’enrobé dans les camions ont été faits a la sortie de la centrale.
Les controles de composition ont été réalisés par la Division TGCE du LCPC de Nantes. Les
résultats regroupés dans le Tableau 4 - 2 montrent une homogénéité de la granulométrie
quelle que soit la modalité de fabrication. En revanche, la teneur en liant a été plus élevée que
le dosage théorique de 3,75 %.
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Tableau 4 - 2- Granulométrie et teneur en liant obtenue par modalité fabriquée

\Modalité I\ Modalité 2| Modalité 3 | Modalité 4 |Modalité 5\ Modalité 6
Cadence de production t/h 120 140 160 140 140 140
Température des enrobés °C| 160 160 160 140 160 180
Tamis (mm) Passants %
14 96,9 96,3 97,2 96,8 96,9 97,0
12,5 91,6 89,7 90,1 90,6 91,3 90,9
10 76,6 76,1 75,9 76,4 71,7 75,1
8 65,0 65,5 65,5 64,7 66,5 65,6
6,3 57,8 57,6 57,0 57,5 59,0 58,0
5,0 53,1 52,1 50,7 52,6 53,8 51,8
4 48,5 47,0 45,9 47,6 48,8 46,4
2 37,0 35,6 34,2 35,5 36,3 35,3
1 24,1 225 22,1 23,0 23,3 22,9
0,5 16,9 15,9 15,5 16,2 16,3 16,2
0,315 13,6 12,8 12,5 13,1 13,2 13,1
0,2 11,2 10,5 10,0 11,0 10,8 10,8
0,08 7,7 7,4 7,1 7,6 7,6 7,9
TL* (%) 3,89 3,88 3,85 4,00 4,04 3,95

* TL = teneur en liant moyenne sur six échantillons prélevés

1.3 Résultats des essais de caractérisation

Des plaques d’enrobé ont été fabriquées pour la réalisation du module complexe sur
I’enrobé au moment du chantier. De 1’enrobé foisonné a également été prélevé. Il est resté
stocké en boites fermées pendant 4,5 mois et a été¢ utilisé pour réaliser une extraction du
bitume par la méthode de Rouen, pour permettre la réalisation des essais physiques (TBA et
pénétrabilité), chimiques (spectrométrie infrarouge et teneur en asphalténes) et mécaniques
(module complexe du bitume). La méthode d’extraction et les essais de caractérisation utilisés
sont décrits dans I’annexe 1.1.

1.3.1 Essais physiques

Les résultats de ces essais sont présentés dans la Figure 4 - 2. Ils montrent un fort
vieillissement du bitume et une homogénéité des résultats de caractérisation du bitume entre
les modalités fabriquées. Deux explications peuvent étre avancées pour expliquer ce
phénomene : soit les essais de pénétrabilité et TBA ne sont pas suffisamment discriminants
ou, soit le fonctionnement de la centrale dans la plage étudiée, associée au stockage pendant
4,5 mois des matériaux, a conduit a la méme évolution des matériaux. Il est a noter que 1’essai
RTFOT conduit a un vieillissement plus faible que celui observé sur les liants issus des
matériaux fabriqués en centrale d’enrobage. Ceci milite donc pour la deuxiéme hypothese, le
RTFOT étant considéré comme un essai pertinent pour caractériser le vieillissement a
I’enrobage de bitumes purs [Ramond et al, 1990a] .
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Figure 4 - 2 — Résultats de pénétrabilité et TBA du bitume extrait des modalités fabriquées en
centrale

1.3.2 Essais chimiques

Les résultats de la spectrométrie infra-rouge présentés dans la Figure 4 - 3 suivent la
pénétrabilité et la TBA, montrant que le vieillissement a été le méme, quelle que soit la
modalité fabriquée.

Ml M2 M3 M4 M5 M6

Bitume
d'origine

12

Indices spectrométrie infrarouge (en %)

 @Indice S=O0 MIndice C=0 |

Figure 4 - 3 — Résultats des essais de spectrométrie infrarouge du bitume extrait des modalités
fabrigquées

Des essais de teneur en asphalténes ont été réalisés dans le but de séparer les bitumes
en familles génériques. Les résultats sont présentés dans le Tableau 4 - 3. Pour les bitumes,
I’évolution suite a I’enrobage se traduit essentiellement par une augmentation de la teneur en
asphalténes et la diminution connexe des résines et des huiles aromatiques qui entrainent un
accroissement de I’indice d’instabilité.. Pour une méme cadence de production, on remarque
une augmentation des asphalténes avec 1’augmentation de la température. Par contre, il
semble qu’a température égale la cadence de production n’influe pas. Il est cependant a noter
que les €carts observés sont tres faibles au regard de la dispersion obtenue sur les teneurs en
asphalténes des modalités identiques M2 et M5.
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Tableau 4 - 3- Teneurs de chacune des familles génériques détectées

Valeurs en %

Saturés | Aromatiques Résines Asphaltenes
Bitume frais | Moyenne 5,09 48.6 27,68 18,63
35/50 Ecart type 0,23 1,65 1,18 0,52
Coef . Variation 443 3,39 4,27 2,77
Moyenne 5,63 48,49 29,45 18,43
M1 Ecart type 0,25 1,52 0,69 1,01
Coef.Variation 4,40 3,27 1,33 5,47
Moyenne 6,21 44,69 29,74 19,35
M2 Ecart type 0,19 1,64 1,32 0,85
Coef.Variation 3,01 3,68 4,43 4,41
Moyenne 5,87 44,62 30,29 19,22
M3 Ecart type 0,42 1,47 0,94 0,36
Coef.Variation 7,12 3,29 3,09 1,87
Moyenne 5,82 41,20 32,42 20,56
M4 Ecart type 0,43 0,73 0,81 0,42
Coef.Variation 7,31 1,78 2,51 2,04
Moyenne 5,74 42,11 31,36 20,79
M5 Ecart type 0,17 1,26 1,10 0,38
Coef.Variation 2,88 2,99 3,51 1,81
Moyenne 5,61 42 .87 30,18 21,34
M6 Ecart type 0,30 0,95 0,82 0,83
Coef.Variation 5,33 2,21 2,73 3,90

1.3.3 Essais mécaniques

Essais de module complexe sur bitume : D’éventuelles différences d’évolution du
bitume entre les modalités ont été recherchées en étudiant les modules complexe du bitume et
de I’enrobé. Les résultats du module complexe du bitume peuvent €tre analysés par une
comparaison des courbes maitresses des modalités fabriquées (Figures 4 —4 et 4 - 5).

Module E*

R T At S BRI
1000 e
o + Bitume d'origine
Tl
20D = modalité 1
o * modalité 2
= 10 .
o . modalité 3
-
-
T “J‘ "' T T T T T
0,000001%" 0,0001 0,01 100 10000 1000000 10000000
- +
. 0,1 1 0
0,01 -

10000 ~

% Freq(rad)

1E+10

Figure 4 - 4 - Courbes maitresses des bitumes a 0 °C : module en fonction de la fréquence
(Modalités M1 a M3), classées selon l'incidence de la cadence de fabrication
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Les courbes maitresses montrent une différence entre le bitume d’origine (bitume pur)
et les bitumes extraits des modalités fabriquées, cependant aucune différence n’existe entre les
modalités fabriquées. Les résultats du module complexe du bitume confirment les valeurs de
pénétrabilité, TBA et spectrométrie infra rouge trouvées, ou une méme évolution des
performances mécaniques a été retrouvée dans toutes les modalités fabriquées.
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Figure 4 - 5 - Courbes maitresses du bitume a 0 °C : module en fonction de la fréquence
(Modalités M4 a M6), classées selon l’incidence de la température de fabrication

Essais de module complexe sur enrobé : Les essais de module complexe de 1’enrobé
sont réalisés sur des éprouvettes trapézoidales d’enrobé bitumineux décrits dans 1’annexe 1.5.
Les résultats bruts pour les six modalités fabriquées sont présentés dans la Figure 4 - 6.

Certains écarts peuvent étre observés entre les différentes modalités, cependant, il est a
noter que la teneur en vide et la teneur en liant influencent fortement les valeurs de module.
Pour pouvoir comparer les résultats, il est donc nécessaire de ramener les matériaux a des
valeurs de teneur en vide et teneur en liant équivalentes. Nous avons choisi la modalité 6
comme référence ou le pourcentage de vides est de 6,2 % et la teneur en liant est de 3,95%.

La correction peut étre réalisée a I’aide des formules suivantes [SETRA, 1994]:
AE =(2000—-310xTL)AC 4-1)

Ou TL, teneur en liant
AC, effet de la variation de la compacité
AE , variation du module

AE = (18000 —3700 x TL)ATL 4-2)
Ou TL, teneur en liant

ATL , Effet de la variation de la teneur en liant
AE, variation du module

Les calculs et les résultats sont présentés dans le Tableau 4 - 4.
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Tableau 4 - 4 — Resultats du module complexe corrigé

Module complexe de l’enrobé | Unite| M1 M2 | M3 | M4 | M5 | M6
Eal15°C 10Hz MPa | 13037 |13489|13627|13314|14101 | 14173
% vides % 7,1 69 | 64 | 68 6,6 6,2
Compacité AC| % 0,9 0,7 | 0,2 0,6 0,4 0
% vides corrigés % 6,2 6,2 | 6,2 6,2 6,2 6,2
E a corriger MPa | 715 558 | 161 | 456 | 299 0
E a 15 °C 10Hz corrigé MPa | 13752 |14047|13788|13770 14400 | 14173
% TL % 3,80 3,88 ] 3,85 4 4,04 | 3,95
ATL| % 0,06 |0,07] 0,1 |-0,05]-0,09 0
% TL corrigé % 3,95 13951395395 ] 395 | 3,95
E a corriger MPa | 203 237 | 339 | -169 | -305 0
E a 15 °C 10Hz corrigé MPa | 13955 |14284]14127]13601 | 14095 | 14173

De méme que pour le module complexe du bitume, les écarts de modules de 1’enrobé
ne sont pas discriminants. Il est également a noter que la valeur du module obtenu est élevée
pour une grave bitume au bitume 35/50, ce qui est cohérent avec I’hypothése d’un
vieillissement important du matériau.
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120t/h  140th  160t/h  140t/h  140t/h  140t/h
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‘ @ Module B Module corrigé ‘

Figure 4 - 6 — Module complexe (brut et corrigé) a 15 °C et 10Hz des enrobés bitumineux sur
éprouvettes trapézoidales issues des plaques d’enrobé fabriquées a Blois

Module complexe E (MPa) a 15°C et 10Hz

1.3.4 Essais physico-chimiques

L’essai de vieillissement accéléré (RTFOT) simule en laboratoire I’évolution subie par
le bitume lors de I’enrobage en centrale (annexe 1.4). Aprés ces premiers résultats nous avons
fait un essai RTFOT, a 163,3 °C selon la norme, avec le bitume d’origine prélevé a Blois.
Deux autres essais ont également été programmeés , a 140 °C et 180 °C, méme s’ils sont hors
norme, pour les comparer avec les modalités fabriquées en centrale. Les résultats sont reportés
dans la Figure 4 - 7. Les résultats montrent, a 163,3 °C, un vieillissement plus faible que celui
obtenu pour les différentes modalités fabriquées en centrale, qui est plus proche du résultat
obtenu avec 1’essai a 180 °C.
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Figure 4 - 7 — Résultats de la pénétrabilité du bitume d’origine et aprés RTFOT

Les essais utilisés pour caractériser 1’enrobé fabriqué en centrale d’enrobage ont
montré le vieillissement existant lors de 1’enrobage, selon les différentes modalités de
fabrication. Ils seront utilisés dans la suite pour caractériser les enrobés fabriqués en
laboratoire.

1.4 Bilan sur la qualité de I’enrobé produit en centrale

La qualité des enrobés fabriqués en centrale a été évaluée sur des échantillons prélevés
lors de la campagne de mesures en conditions dédiées de fabrication sur le TSE au gaz naturel
(chapitre 3). L’influence de la cadence et de la température de production a été vérifiée pour
les 6 modalités de fabrication.

Les essais réalisés pour caractériser le bitume et 1’enrobé fabriqué lors de la campagne
de mesures réalisées sur le TSE au gaz naturel a Blois ont montré que :

- Le bitume a subi un fort vieillissement par rapport au bitume d’origine lors de
I’enrobage ;

- Les résultats des essais de caractérisation du bitume et de 1’enrobé réalisés
(pénétrabilité, TBA, spectrométrie infrarouge, module complexe du bitume et module
complexe de 1’enrobé), pour toutes les modalités fabriquées, présentent une similitude
tres forte ;

- Le bitume a subi un vieillissement identique quelle que soit la modalité de fabrication.

Les résultats obtenus apportent une réponse sur la qualité de I’enrobé fabriqué dans
une centrale type TSE. L hypothese d’une perte de qualité de 1’enrobé fabriqué associée a une
surchauffe des matériaux, dans le domaine expérimental étudi¢ (140 a 180 °C et 120 a
160 t/h), a été écartée. En effet, le bitume frais (non vieilli) entre dans le TSE, se mélange
avec les granulats chauds en contact avec les gaz de combustion, et sort déja comme enrobé,
vieilli. 11 a été vérifié que ce processus est indépendant de la cadence ou de la température de
production dans le domaine expérimental étudié. Toutefois ces résultats restent limités a
I’é¢tude menée, car 1’essai RTFOT conduit a un vieillissement inférieur quelle que soit la
modalité fabriquée.
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2 Etude expérimentale sur les émissions dues aux enrobés

2.1 Objectifs et mise en ceuvre de I'étude expérimentale

Des hypothéeses simplificatrices par rapport au procédé « centrale » sont nécessaires
pour permettre d’étudier les émissions organiques engendrées par le matériau seul. La
démarche entreprise a consisté tout d’abord a isoler ’enrobé bitumineux du systéme de
chauffage (combustion). Cela a été réalisé en utilisant dans un malaxeur thermo-régulé
¢lectriquement.

Les principaux objectifs des essais sur les enrobés réalisés en laboratoire sont :

- Etudier les fumées des enrobés par le biais d’un plan d’expérience en s’appuyant sur
les principaux facteurs influents ;

- Etablir une comparaison entre les émissions et le vieillissement de I’enrobé.

Cette démarche nécessite de déterminer a priori les paramétres influents et de mettre
au point une méthode de fabrication et de génération de fumées assez répétable pour
différencier les modalités de fabrication.

Parmi les parametres a tester, les études conduites sur les fumées de bitume [Brandt et
Groot, 1999] mettent en évidence la température et la volatilit¢ du bitume comme les
principaux facteurs d’augmentation des émissions, notamment pour les HAP. Pour les
émissions des enrobés bitumineux, nous avons pris ’hypothése que ’épaisseur du film de
bitume a une importance majeure, d’ou 1’étude de la teneur en liant a granulométrie constante
(module de richesse). Les choix d’étudier les formules GB et BBSG nous permettra de mettre
ces résultats en paralléle avec celles des émissions de la centrale d’enrobage.

Les paramétres influents choisis ont été testés a 1’aide d’un plan d’expérience élaboré
de fagon a ne pas s’écarter de la réalité¢ des chantiers routiers. Les parametres a étudier ont
donc été déterminés de fagon a représenter les conditions couramment utilisées par les
centrales d’enrobage.

2.2 Appareillage

2.21 Systeme de génération d’émissions des enrobés lors du malaxage

Compte tenu de I’inexistence d’un générateur de fumées pour les émissions des
enrobés, une cheminée, entierement réalisée en acier inoxydable pour résister aux élévations
de température et dans le souci d’éviter des contaminations, a été adaptée a un malaxeur de
laboratoire (BBMAX 80 kg MLPC), couramment utilisé par la fabrication des enrobés en
laboratoire. Elle permet I’acheminement des fumées émises par I’enrobé bitumineux fabriqué,
de la cuve principale du malaxeur aux différents dispositifs de prélévements mis en place
(Figure 4 - 8).
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Figure 4 -8 - Vue générale de l'installation de malaxage et de la cheminée

Pour cela, la cheminée est équipée
d’un systéme de vannes de réglage du flux
gazeux, permettant de sélectionner les parties
d’émissions nous intéressant au cours du
malaxage. En effet, la position fermée (Figure O I?Xffne;t . 3‘3;‘2‘;2;
4 - 9) indiquée en (a) oriente les poussicres
issues du malaxage préliminaire « a blanc »
des granulats vers un systtme de
récupération ; de cette sorte, elle n’est utilisée
qu’avant introduction du bitume. La position
ouverte indiquée en (b), oriente les fumées
émises lors de la fabrication de 1’enrobé, apres

introduction du bitume, vers les dispositifs de
prélévement. Figure 4 - 9 — Systéme de réglage et
cheminement de fumées

Couvercle Couvercle

Emissions Emissions

(a) - Position fermée (b) — Position ouverte

2.2.2 Protocole de fabrication et prélevement gazeux

Une méthode de fabrication et de prélevement gazeux a du étre développée pour
permettre la réalisation de I’étude expérimentale dans les meilleures conditions (annexe 5).
Un temps de malaxage de 30 min a été fixé pour permettre d’avoir des prélévements
représentatifs des variations existantes, notamment les pics d’émission. Pour tous les
malaxages, nous avons mesur¢ les émissions de COT et prélevé les HAP avec de la résine
XAD2 et des filtres téflon. Dans tous les cas, nous avons obtenu une courbe d’émission de
COT en forme de « cloche ». Cette courbe est exploitée comme proposé au chapitre 2, en
potentiel d’émission et pic d’émission.

La répétabilité des prélévements de fumées a été vérifiee par la réalisation d’essais
préliminaires. Six essais ont été exécutés sur un enrobé BBSG, avec du bitume type A,
fabriqué a 152 °C (160 °C de température de chauffage des granulats en étuve) pour évaluer la
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répétabilité de la mesure de COT (protocole de prélévement gazeux) (Figure 4 - 10). Cette
température a été choisie parce qu’elle refléte les températures couramment utilisées par les
centrales d’enrobage. Le Potentiel d’émission et la valeur Pic obtenus sont présentés dans la
Figure 4 - 11.

600 BBSG 152°C

COT mg.Eq.C/Nm3 / kg bitume

Temps (min)

Figure 4 - 10 — Evolution des émissions de COT pour le BBSG fabriqué a 152 °C

Compte tenu des potentiels d’émissions calculés des six essais (Figure 4 - 11), nous
avons une valeur moyenne de 438006 (mgEq.C /Nm?®).s/kg bitume, un écart type de
40398 (mgEq.C /Nm?).s/kg bitume et un coefficient de variation de 9,2 %. Pour les valeurs de
Pic, nous avons une valeur moyenne de 369 (mgEq.C /Nm?)/kg bitume, un écart type de
10 (mgEq.C /Nm®)/kg bitume et un coefficient de variation de 2,7 %. L’écart type obtenu
refléte les difficultés et les limitations du type d’essai réalisé, cependant il permet de
discriminer les différentes modalités. Pour tous les essais réalisés par la suite, les résultats
seront analysés au regard de ces valeurs de répétabilité.
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Figure 4 - 11 — Répétabilité du Potentiel et de la valeur Pic d’émission de COT pour le BBSG
fabrigué a 152 °C
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2.3 Matériaux utilisés

2.3.1 Formules d’enrobés étudiées

Les matériaux utilisés et les granulats en laboratoire ont été prélevés lors de la
campagne de mesures réalisée sur le TSE fixe (chapitre 3). Il s’agit de granulats issus de la
carriecre « La Noubleau ». La composition globale des enrobés bitumineux désignés par
«Grave Bitume (GB) » et « Béton Bitumineux Semi-Grenus (BBSG) », est détaillée dans le
Tableau 4 - 5.

Tableau 4 - 5 - Composition de la formule Grave-Bitume (GB) et Béton bitumineux Semi-

grenu (BBSG)
Enrobé GB Enrobé BBSG
Constituant Pourcentage | Masse en kg | Pourcentage | Masse en kg
(%) par malaxage (%) par malaxage
Granulat 10/14 29,0 20,235 30,0 20,589
Granulat 6/10 18,0 12,560 17,0 11,667
Granulat 2/6 18,0 12,560 20,0 13,726
Sable 0/2 33,5 23,375 30,5 20,932
Filler 1,5 1,047 2,5 1,716
Total de granulats 100 72,392 100 72,129

Il faut noter que les formulations des deux enrobés étudiés sont trés similaires (courbe
granulométrique Figure 4 - 12). Cette caractéristique des formules choisies permet d’étudier
I’incidence du module de richesse. La plupart des formules d’enrobés couramment utilisées
ont des modules de richesses situés entre ces deux extrémes étudiés.
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Figure 4 - 12 — Courbes granulométriques des enrobés GB et BBSG étudiés

Les quantités de bitumes des formules (teneur en liant) sont donc différentes. Cette

différence est suffisante pour augmenter le module de richesse de I’enrobé de 2,42 jusqu’a
3,27 (Tableau 4 - 6).
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Tableau 4 - 6 — Teneur en liant et module de richesse des formules GB et BBSG étudiés

Enrobé GB Enrobé BBSG

Pourcentage | Masse en kg | Pourcentage | Masse en kg

(%) par malaxage | (%) par malaxage
Bitume 3,75 2,617 5,1 3,500
Module de richesse |2,42 3,27

2.3.2 Type de bitumes étudiés

Deux bitumes d’origines déférentes ont été utilisés lors de la réalisation des essais. Un
premier bitume appelé « type A », d’une grade 35/50, porteur d’une basse volatilité¢ (2,1 %),
déja utilisé lors des essais sur site (Partie I de ce chapitre). Un deuxiéme bitume appelé « type
B », d’un grade 35/50, porteur d’une haute volatilité (11,6 %) a été choisi a cause de sa
volatilité élevée (Tableau 4 - 7).

Tableau 4 - 7 - Caracteristiques du bitume type B

Essais Unités | Valeurs
Pénétrabilité a 25 °C | 1/10mm 35
TBA °C 53,8
Volatilité % 11,6

Dans le cas des bitumes étudiés, les courbes chromatographiques obtenues montrent
nettement les différences dans les pics du bitume (Figure 4-15). Le bitume de type B posséde,
dans sa composition, des ¢léments chimiques responsables de 1’augmentation de la volatilité,
cependant il n’est pas possible, par cet essai de distillation simulée, de les identifier. Il
pourrait s’agir normalement d’huiles saturées lourdes mélangées avec du bitume.
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3 Z 60
3 100 Pic du bitame g % distillée a /
3 8 41 4s0°C
g 50 ) / ///'/
%n 20+ 11e -4 Bitume type B | |
0 5 ’1 .:// -# Bitume type A
T T 7 T T T T 1 0 > | . T r T T T
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Point d'ébulition °C Température °C

A) Courbe de distillation du bitume type B B) Volatilité des bitumes types A et B

Figure 4 - 13 — Courbe de distillation simulée du bitume type B et volatilité des bitumes type A et
B étudiés
D’apres les études menées par Brandt (équation 1-2) [Brandt et Groot, 1999], les
émissions du bitume exprimées par MSB en mg/h, sont directement corrélées avec la
volatilité du bitume et inversement avec la température. Pour les deux bitumes étudiés (types
A et B), des tendances d’émissions en appliquant la relation théorique de Brandt (cf.
chapitre 1) sont montrées sur la Figure 4 — 14.
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Figure 4 - 14 — Exposition par MSB (HAP) selon les températures et la volatilité du bitume
d’apres [Brandt et Groot, 1999]

Ce taux d’émission du bitume, dans la gamme de températures utilisées par le plan
d’expérience élaboré (domaine expérimental), augmente d’un facteur 2 a chaque fois que la
température augmente d’environ 12 °C. Le taux d’émission double également dans le cas
d’une augmentation de volatilité du bitume d’environ 2,4 %.

2.4 Définition d’un plan d’expérience

Les facteurs pris en compte dans le plan d’expérience ont été la température (°C), la
volatilité¢ du bitume (%) et le module de richesse de ’enrobé (sans unité). Le Tableau 4 - 8
montre un résumé des facteurs et des paramétres étudiés. Les niveaux haut et bas de
températures indiqués dans le plan d’expérience (température de chauffe des granulats)
correspondent a des températures de référence, c’est-a-dire la température effective de 1’étuve
des granulats. Toutefois, bien que le malaxeur soit capable de maintenir constante la
température des matériaux, il y a systématiquement une perte de =+ 8 °C lors du transport de
ces derniers de I’étuve a la cuve du malaxeur.

Tableau 4 - 8 - Facteurs étudiés par le plan d’expérience— niveaux (haut et bas)

Facteur 1 Facteur 2 Facteur 3
Température de chauffe des granulats | Module de Type de bitume
en étuve (et dans le malaxeur) richesse
Niveau bas ( -) 140 °C (132 °C) 2,42 Type A
(peu volatil=2,1%)
Niveau haut (+) 190 °C (182 °C) 3,27 Type B

(trés volatil=11,6%)

L’acquisition progressive de connaissance est développée en utilisant un plan
d’expérience en deux étapes. Dans une premiere étape, seuls deux facteurs sont étudiés, la
température de fabrication et la formule des enrobés fabriqués, selon un plan d’expérience 22,
pour un procédé de malaxage fixé. Dans une deuxieme étape du plan d’expérience, le type de
bitume est incorporé comme facteur a étudier, ou un bitume beaucoup plus volatil est utilisé
pour augmenter les émissions. Il s’agit donc d’un plan complet 2°.
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Dans ce contexte, seize essais ont ét¢ réalisés pour compléter le plan d’expérience
souhaité. Les quatre premiers (1 a 4) ainsi que leurs répétabilités ont été réalisés avec un
bitume peu volatil (type A). Les quatre derniers (5 a 8) ainsi que leurs répétabilités ont été
réalisés avec un bitume tres volatil (type B). Tous les essais ont été réalisés dans les extrémes
du domaine expérimental (Figure 4 — 15). Un temps de malaxage de 30 min a été fixé par
essai pour permettre avoir des prélévements représentatifs des variations existantes,
notamment les pics d’émission. Au total, 34 malaxages ont été réalisés et environ 2,5 tonnes
d’enrobés ont été fabriqués au cours de la thése.

Essai 7 Essai 8
140°C 190°C
BBSG BBSG
Bitume B Bitume B
Volatilité
A Essai 3 Essai 4
1 v 140°C 190°C
: ¢ BBSG BBSG
! .# 'Module Bitume A Bitume A
; ,»  richesse
. L7
I'd
- _/! ......... ’_p
20 Température Bitume A

Figure 4 - 15 — Domaine expérimental étudié en laboratoire et emplacement des essais
expérimentaux

Par rapport au vieillissement de 1’enrobé, les réponses les plus adaptées sont les essais
couramment utilisés dans le domaine routier et déja effectués en début de ce chapitre sur les
matériaux issus de la centrale : la pénétrabilité, la TBA, les indices de vieillissement (S=0,
C=0) déterminés par spectrométrie infrarouge et le module complexe, réalisés sur des
bitumes extraits ou sur des éprouvettes dans le cas de ’enrobé. L’extraction et tous les essais
de caractérisation ont été réalisés selon I’annexe 1. Pour étudier l'influence de la volatilité du
bitume, nous avons utilisé un bitume provenant d'un autre brut que celui d'origine. Dans ces
conditions, il est possible que d'autres caractéristiques telles que la pénétrabilité et la TBA,
par exemple, aient ét¢ modifiées. C'est pourquoi, nous avons pris la précaution de ne pas
utiliser ces données brutes mais plutot des valeurs relatives qui ont été déterminées a partir de
celles du bitume frais d'origine.

Pour évaluer I’évolution des performances mécaniques des matériaux (bitume et
enrobé) en fonction des facteurs étudiés, on utilise I’essai de module complexe. Sachant que
le module complexe dépend de la température et de la fréquence des sollicitations, nous avons
fixé une fréquence a 7,8 hz et 10 hz (bitume et enrobé¢), valeurs proches du trafic routier, et
nous avons choisi d’évaluer le comportement du matériau a haute et basse température, en se
basant sur les valeurs d’angle de phase :

- Angle a 27° : représentatif d’un niveau de service froid (d’environ 10 °C). Dans cette
gamme de température se trouvent les problémes de fatigue des enrobés ;

- Angle a 45° : représentatif d’un niveau de service chaud (d’environ 40 °C). Dans cette
gamme de température se trouvent les problémes d’orniérage des enrobés ;

Il s’agit de déterminer pour les isochrones a 7,8 et a 10 hz les températures pour
obtenir un angle de phase de 27° et 45° (températures d’isoangle de phase T27° et Tase). Dans
une approche directe, plus la température trouvée est grande, plus le vieillissement sera
important [Ramond et al, 1990].
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Pour les émissions, les COT ont ét¢é mesurés. Elles ont été caractérisées pour le
Potentiel d’émission et de la Valeur Pic d’émission. Dans le cas des HAP, il s’agissait
d’utiliser les résultats quantitatifs issus de 1’analyse chromatographique.

Comme précisé au chapitre 2, aprés avoir fix¢é les facteurs (paramétres) de chaque
essai, des réponses sont obtenues. Une relation entre les réponses et les facteurs permet de
calculer les effets de chaque facteur pour chaque réponse. Nous avons les effets directs de
chaque facteur sur les réponses mais aussi les effets des interactions. Ainsi, la température
peut avoir un effet direct sur la réponse pénétrabilité ; la température et le module de richesse
ensemble peuvent avoir une influence différente sur la réponse pénétrabilité ; et la
température, le module de richesse et la volatilit¢ du bitume ensemble peuvent avoir une
influence aussi différente sur la réponse pénétrabilité.

La démarche retenue peut étre résumée par le graphique suivant (figure 4-16) :

Volatilité du bitume
Module de richesse
Température des enrobés

444
Dt B e i<
Dol i o el > Réponses
Rl i e >
Malaxage et vvy Physiques: Pénétrabilité et TBA

prélévement de fumées Chimiques: Spectrométrie infrarouge
Meécaniques: Module complexe

Influence (poids) de chaque
facteur sur les réponses

Figure 4 - 16 - Détermination des facteurs, essais et réponses a étudier

2.5 Réponses et interprétation du plan d’expérience

Le modele mathématique [Goupy, 1988] associ¢é au plan d’expérience utilisé
(chapitre 2) rend possible une interprétation cause-effet entre les facteurs et les réponses. Les
facteurs étudiés (température, module de richesse et volatilité du bitume) sont donc liés aux
réponses (pénétrabilité, TBA, spectrométrie infrarouge (indices C=0 et S=0), module
complexe, potentiel d’émission et valeur Pic d’émission de COT) par le biais des effets.
L’interprétation se résume a analyser les effets calculés, en s’appuyant sur les connaissances
globales des phénomenes suivis. Les calculs réalisés pour trouver les effets sont présentés
dans I’annexe 6.

2.5.1 Equations du modéle

Les résultats des effets obtenus rendent possible la définition des équations du modele
utilisé (cf. chapitre 2) qui est du type :

y=a+bx, +cx, +dx; +ex;x, + fx,;x; + gx,x; + hx,x,x, 4-3)
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Ces équations mathématiques issues du modele (Tableau 4 - 9) permettent non
seulement de retrouver les réponses expérimentales mais aussi de calculer « y » pour toutes
valeurs de x1, x2 et x3 comprises entre — 1 et + 1. Il s’agit du domaine expérimental ou :

-y représente une réponse : Pénétrabilité relative, TBA relative, liaisons chimiques
C=0 et S=0O (relatives), module complexe, Potentiel d’émission ou Valeur de Pic
d’émission ;

- x1 représente les températures comprises entre 132 °C et 182 °C, températures
effectives a I’intérieur du malaxeur ;

- X2 représente le module de richesse compris entre 2,42 et 3,27 (enrobé GB et enrobé
BBSG) ;

- x3 représente la volatilité¢ du bitume comprise entre 2,1 % et 11,6 % (peu volatil et trés
volatil).
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Tableau 4 - 9 - Equations mathématiques issus du plan d’expérience réalisée

Réponses (y) Equations mathématiques pour -1<x;<I -1<x><l] -1<x3<I
Pénétrabilité (relative) y=-15,88-3,38x, + 0,88x, +3,38x; —0,13x,x, + 0,88x,x; +0,13x,x; — 0,88x,x,x; 4-4)
TBA (relative) ¥ =14,95+4,90x, —1,65x, + 3,90x, + 0,50x,x, —0,35x,x, — LL10x,x; + 1,25x,x, X, (4-5)
Liaisons C=0 (relatives) y=1,49+0,84x, —0,61x, —1,04x; + 0,04x,x, — 0,29x,x; —0,04x,x; + 0,21x,x,x, 4-6)
Liaisons S=O (relatives) y=104+0,14x, —0,51x, —0,71x; + 0,09x,x, + 0,09x,x; + 0,14x,x; —0,06x,x,x, 4-7)
Potentiel d’émission de COT = 540047 +100921x, — 49476 x, + 16606, +20511x,x, + 32904 x,x, — 26410x,x; +27206x,x,%;, (4 - 8)
Valeur Pic d’émission de COT y =396 +46x, —50x, —18x, +14x,x, + 26x,x, — 1 1x,x, +19x,x,x, (4-9)
Effet sur la température pour| y =7,40+4,35x, —0,50x, —0,15x,x, (4-10)
Bitume |un angle de phase de 27°
type A | Effet sur la température pour | y =29,10+1,45x, +0,25x, +0,40x,x, (4-11)
un angle de phase de 45°
Effet sur la température pour| y =11,08 +2,58x, —0,18x, +1,73x,x, 4-12)
Bitume |un angle de phase de 27°
type B | Effet sur la température pour | y =44.85+9,60x, —2,10x, +2,95x,x, 4-13)

un angle de phase de 45°
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2.5.2 Résultats sur le vieillissement des enrobés
Essais physiques

Les deux enrobés étudiés révelent un vieillissement du bitume extrait en fonction de la

température, par rapport au bitume « frais » d’origine. Les valeurs de pénétrabilité pour les
malaxages fabriqués a différentes températures, sont tout a fait cohérentes avec le
vieillissement du bitume (Figure 4 - 17). Les résultats de TBA suivent les mémes tendances
trouvées pour la pénétrabilité. Quelle que soit la formule (GB ou BBSG) ou le type de bitume
(A ou B), le vieillissement croit avec la température. Par contre, le vieillissement a 182 °C a
¢été plus ¢€levé pour la formule GB en comparaison a la formule BBSG. Cette différence a été
attribuée au module de richesse de la GB, beaucoup plus faible que celui du BBSG, donc a un
film de bitume sur les granulats beaucoup plus fin aussi.

40 39 789
’é‘ 35 80 76,2
g357 ] 75 72,672
= 70
= 30 7
825
= 60, 61
820 1
£ 55
2151 | 53,8
(=W
10 : : :
Bitume GBa132°C GBa182°C BBSGa BBSG a Bitume GBa132°C GB4182°C BBSGa  BBSGa
d'origine 132°C 182°C d'origine 132°C 182°C
‘ @ Bitume type A M Bitume type B ‘ ‘ O Bitume type A M Bitume type B ‘
A) Pénétrabilité B) TBA

Figure 4 - 17 — Pénétrabilité et TBA selon les formules et les températures fabriquées

Considérations sur les effets calculés (Tableau 4 - 10) d’aprés le modele (cf

chapitre 2), obtenus en fonction des valeurs relatives des mesures trouvées :

Pénétrabilité : La valeur moyenne de -15,88 (1/10 mm) indique une diminution
globale de la pénétrabilité par rapport au bitume d’origine (frais). Les facteurs
température et volatilité sont les plus importants car ils ont un effet supérieur a trois
fois le facteur module de richesse. Le signal négatif sur I’effet du facteur température
indique une baisse de la pénétrabilité lorsque la température augmente. Le signal
positif sur ’effet du facteur volatilité indique qu’un bitume plus volatil vieillit moins
(signal positif sur ’effet). Le facteur module de richesse n’a pas beaucoup
d’importance, toutefois un enrobé plus riche en bitume vieillit moins. Il y en a une
faible interaction entre les facteurs étudiés sur les valeurs de la pénétrabilité ;

TBA : La valeur moyenne de + 14,95 (°C) indique une augmentation globale de la
TBA par rapport au bitume d’origine (frais). Selon les résultats du modele
mathématique, les effets sur la TBA suivent les mémes tendances que celles trouvées
sur la pénétrabilité, considérant I’influence de la température et du module de richesse.
L’influence de la volatilit¢ du bitume, en revanche, est positive et indique qu’un
bitume plus volatil vieillit plus (signal positif sur I’effet), contrairement aux résultats
obtenus par la pénétrabilité. Ce comportement a posé une question d’interprétation du
plan d’expérience. En effet, le facteur 3 (volatilit¢ du bitume) n’est pas un facteur
indépendant et méme si 1’on ne voulait changer que la volatilit¢ du bitume, d’autres
facteurs ont fait leur apparition, influencant les effets calculés du plan d’expérience.
Comme hypothese, il s’agit de la nature du bitume, de sa composition chimique et du
type de distillation qu’il a subi.

196




Tableau 4 - 10 — Résultats des effets calculés sur la pénétrabilité et la TBA

Effet sur la pénétrabilitée | Effet sur la TBA
Valeur moyenne du facteur al|-15,88 14,95
Influence de la température (facteur 1) b|-3,38 4,90
Influence du module de richesse (facteur2) |c | 0,88 - 1,65
Influence de la volatilité (facteur 3) d|3,38 3,90
Influence de I’interaction ( facteurs 12) e|-0,13 0,50
Influence de I’interaction (facteurs 13) f 0,88 -0,35
Influence de I’interaction (facteurs 23) g|0,13 - 1,10
Influence de I’interaction (facteurs 123) h|-0,88 1,25

Essais chimiques

Pour la spectrométrie infra-rouge, les valeurs des indices d’oxydation (C=0) sont aussi
cohérentes avec le vieillissement du bitume. On retrouve la méme tendance que celle fournie
par la pénétrabilit¢ ou la TBA, c’est-a-dire une croissance plus élevée pour le niveau de
température 182 °C ( Figure 4 - 18). Par contre, pour I’indice de sulfoxyde (S=0), il n’y a pas
de tendance importante, sauf par rapport au bitume d’origine.
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A) Liaison C=0 B) Liaison S=0O

Figure 4 - 18 — Résultats de la Spectrométrie Infrarouge — Indices d’oxydation (C=0) et
sulfoxyde (S=0) selon les formules et les températures fabriqués

Considérations sur les effets calculés d’apres le modele (cf. chapitre 2):

Le modele mathématique décrit dans le plan d’expérience appliqué a la pénétrabilité, a
la TBA et aux indices infrarouges (C=O et S=0) nous améne aux effets de chacun des
facteurs et leurs interactions (Tableau 4 - 11). Compte tenu du fait que le bitume a changg,
nous avons pris la précaution de prendre en compte les valeurs relatives par rapport au bitume
frais (d’origine) comme réponses lors du calcul des effets.

Indice C=0O: La valeur moyenne de + 1,49 (%) indique une augmentation globale des
liaisons C=0O par rapport le bitume d’origine (frais). Selon les résultats du modele
mathématique, les trois facteurs étudiés sont du méme ordre de grandeur ou I’effet de la
volatilité se détache. Dans ce cas, un enrobé fabriqué avec un bitume plus volatil produit
moins de liaisons C=0 donc vieillit moins. Il y a un faible interaction entre les facteurs sur les

effets d’indice C=0. Ces résultats cependant peuvent étre masqués par les effets secondaires
de la volatilité¢ du bitume.
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Indice S=0O: La valeur moyenne de + 1,04 (%) indique une augmentation globale des
liaisons S=O par rapport le bitume d’origine (frais). Les facteurs module de richesse et
volatilité sont les plus importants. Une augmentation du module de richesse ou de la volatilité
du bitume produit moins de liaisons S=O. Le facteur température n’a pas d’influence
significative. Il y a une faible interaction entre les facteurs sur les effets d’indice S=0O.

Tableau 4 - 11 — Résultats des effets sur les indices infrarouges

Effet sur l'indice C=0 | Effet sur l'indice S=0
Valeur moyenne du facteur a 1,49 1,04
Influence de la température (facteur 1) b 0,84 0,14
Influence du module de richesse (facteur?) |c - 0,61 -0,51
Influence de la volatilité (facteur 3) d -1,04 -0,71
Influence de I’interaction ( facteurs 12) e 0,04 0,09
Influence de I’interaction (facteurs 13) f -0,29 0,09
Influence de I’interaction (facteurs 23) g - 0,04 0,14
Influence de I’interaction (facteurs 123) h 0,21 - 0,06

Essais mécaniques

Module complexe du bitume

Les bitumes extraits ont été soumis a I’essai de module complexe. Les températures
d’iso angle de phase obtenues pour les deux niveaux de service choisis comme réponses sont
présentées dans la Figure 4-19. Les résultats montrent que dans le cas des basses
températures, les températures d’iso angle de phase mesurées, représentatives du
vieillissement du bitume, suivent les températures de fabrication de I’enrobé: plus la
température est élevée, plus le bitume a subi de vieillissement. En revanche, dans le cas des
hautes températures et avec du bitume type A (peu volatil), le vieillissement est faible, quelle
que soit la température de fabrication de I’enrobé.
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Figure 4 - 19 — Températures d’isoangle de phase déterminées a partir du module complexe :
valeur pour de basses et hautes températures de service

Compte tenu du changement du bitume, nous avons pris la précaution de ne pas
mélanger les bitumes d’origines différentes. Il a donc fallu diviser le plan d’expérience en
deux parties séparées, selon le type de bitume (A ou B).

Considérations sur les effets calculés d’apres le modele (cf. chapitre 2): Les effets
calculés sont présentés dans le Tableau 4 - 12.
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Pour le bitume de type A: La température se détache comme le facteur le plus
important, quel que soit ’angle de phase (45 ou 27°). Plus la température est élevée, plus le
vieillissement du bitume est important. Le module de richesse devient plus important pour
I’angle de phase de 27°, cependant avec un signe négatif. Plus le module de richesse est
grand, moins le bitume vieillit, ceci est cohérent avec les résultats obtenus avec les autres
facteurs.

Pour le bitume de type B : La encore la température se détache comme le facteur le
plus important, quel que soit 1’angle de phase (45 ou 27°), mais de fagon plus remarquable
pour ’angle de phase de 45°. Plus la température est élevée, plus de vieillissement du bitume
est important. Le module de richesse devient aussi important pour 1’angle a 45°, toujours avec
un signe négatif. Plus le module de richesse est élevé, moins le bitume vieillit. L’interaction
entre les facteurs est aussi importante positivement : les deux facteurs ensemble engendrent
plus de vieillissement du bitume.

Tableau 4 - 12 - Resultats des effets calculés pour le module complexe des bitumes type A et

B
Effet sur la température
Bitume type A Bitume type B
angle de angle de angle de angle de
phase de 45° | phase de 27° | phase de 45° | phase de 27°
Valeur moyenne du facteur |a 29,10 7,40 44,85 11,08
Influence de la température | b 1,45 4,35 9,60 2,58
(facteur 1)
Influence du module defc 0,25 -0,50 -2,10 -0,18
richesse (facteur?)
Influence de [D’interaction|d 0,40 -0,15 2,95 1,73
(facteurs 12)

Module complexe des enrobés :

Comme pour les essais de module complexe du bitume, nous avons pris la précaution
de ne pas mélanger les enrobés fabriqués avec des bitumes d’origines différentes. Il a donc
fallu diviser le plan d’expérience en deux parties séparées, selon le type de bitume (A ou B)
(Figure 4 - 20).
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Figure 4 - 20 — Températures d’iso angle de phase déterminées a partir du module complexe :
valeur pour des températures de service basses et hautes
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Considérations sur les effets calculés d’aprés le modéle (cf. chapitre 2) : Les effets
calculés sont présentés dans le Tableau 4 - 13.

Pour le bitume type A : La température se détache comme le facteur le plus important,
quel que soit I’angle de phase (45 ou 27°). Plus la température est élevée, plus le
vieillissement du bitume est important.

Pour le bitume type B : La encore la température se détache comme le facteur le plus
important, quel que soit I’angle de phase (45 ou 27°), mais de fagcon plus remarquable pour
I’angle de phase de 45°. Plus la température est élevée, plus de vieillissement du bitume est
important.

Tableau 4 - 13 - Reésultats des effets calculés pour le module complexe des enrobés fabriqués
avec des bitumes type A et B

Effet sur la température
Bitume type A Bitume type B
angle de angle de angle de angle de
phase de 45° | phase de 27° | phase de 45° | phase de 27°
Valeur moyenne du facteur |a 38,30 22,35 42,5 20,85
Influence de la température | b 6,80 3,75 2,5 5,05
(facteur 1)
Influence du module defc -2,30 -1,10 -2,5 0,30
richesse (facteur2)
Influence de [!’interaction |d -2,60 -1,10 -2,5 - 1,40
(facteurs 12)

2.5.3 Reésultat sur les émissions de I’enrobé

Conformément au plan d’expérience adopté, huit malaxages ont été réalisés (enrobés
GB et BBSG a 132 °C, 152 °C et 182 °C), au cours desquels les mesures en continu des
émissions de COT ont été réalisées pendant la fabrication de I’enrobé bitumineux,. Ces
malaxages ont été répétés pour permettre de s’affranchir des dispersions obtenues.
L’acquisition des mesures enregistrées sur I’analyseur pendant chaque manipulation (environ
207 valeurs en 30 minutes) a permis la reconstitution et la superposition des différentes
courbes d’émission de COT, comme le montrent les graphiques ci-apres :

Grave bitume (GB) 132 °C : Nous pouvons constater que pour une GB fabriquée a
132 °C, le Potentiel d’émission est Iégerement supérieur lorsqu’on utilise le bitume de type B
(Figure 4 — 21). Par contre, la valeur Pic d’émission est supérieure lorsqu’on utilise le bitume
de type A (Figure 4 — 22). Les valeurs des Pics sont décalées dans le temps, le Pic pour le
bitume type B étant en retard par rapport a celui du bitume de type A.
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Figure 4 - 21 — Evolution des émissions de COT issues de la GB fabriquée a 132 °C au cours du
temps lors du malaxage en laboratoire
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Figure 4 - 22 — Potentiel d’émission et valeur du Pic de COT de la GB fabriquée a 132 °C

Grave bitume a 182 °C : Nous pouvons constater que pour une GB fabriquée a 182 °C
le Potentiel d’émission est supérieur pour le bitume type B (Figure 4 - 23), comme c’était le
cas pour I’essai a 132 °C. Par contre, les valeurs des Pic d’émission sont au méme niveau,
quel que soit le bitume utilisé (Figure 4 - 24); Elles sont décalées dans le temps, le Pic pour un
bitume de type B étant en retard en relation a celui du bitume de type A.
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Figure 4 - 23 — Evolution des émissions de COT issues de la GB fabriquée a 182 °C au cours du
temps lors du malaxage en laboratoire
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Figure 4 - 24 — Potentiel d’émission et valeur du Pic de COT de la GB fabrique a 182 °C

Béton Bitumineux Semi-Grenu (BBSG) a 132 °C : Nous pouvons constater que pour
un BBSG fabriqué a 132 °C le Potentiel et la valeur du Pic d’émission sont supérieurs pour le
bitume type A. Cette fois ci, les valeurs des Pics d’émission ne sont pas décalées dans le
temps.
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Figure 4 - 25 — Evolution des émissions de COT issues du BBSG fabriquée a 132 °C au cours du
temps lors du malaxage en laboratoire
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Figure 4 - 26 — Potentiel d’émission et valeur du Pic de COT du BBSG fabriquée a 132 °C

Béton Bitumineux Semi-Grenu (BBSG) a 182 °C : Nous pouvons constater que, pour

un BBSG fabriqué a 182 °C, le Potentiel et la valeur du Pic d’émission sont légérement
supérieurs pour le bitume type B (Figure 4 - 27). Les valeurs Pics sont décalées dans le temps
ou la valeur Pic pour un bitume type B est en retard en relation au bitume type A ( Figure 4 -

28).
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Figure 4 - 27 — Evolution des émissions de COT issues du BBSG fabriquée a 182 °C au cours du
temps lors du malaxage en laboratoire
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Figure 4 - 28 — Potentiel d’émission et valeur Pic de COT du BBSG fabriquée a 182 °C
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Les résultats des Composés Organiques Totaux (COT), d’aprés 1’étude graphique des
courbes superposées, montrent que le Potentiel d’émission de COT varie en fonction de la
température du mélange, du module de richesse de 1’enrobé et de la volatilité¢ du bitume. 11
semblerait que la température ait une influence plus importante que le module de richesse sur
les émissions de COT. De plus, la formule Grave Bitume émet davantage en comparaison de
la formule de Béton Bitumineux.

Considérations sur les effets calculés d’aprés le modele mathématique du plan
d’expérience :

Potentiel d’émission: la température est le facteur le plus important. Plus Ia
température est importante, plus il y a d’émission. Par contre, le module de richesse a un
comportement contraire : plus I’enrobé est riche en bitume, moins il engendre d’émission. La
volatilité¢ du bitume n’est pas un facteur significatif pour les émissions (Potentiel d’émission).
Il n’y a pas d’interaction significative entre les facteurs.

Valeur du Pic d’émission: d’apres les résultats, c’est le module de richesse qui devient
le facteur le plus important suivi par la température. Plus le module de richesse est élevé,
moins la Valeur de Pic d’émission est élevée. La volatilit¢ du bitume n’est pas un facteur
significatif vis-a-vis de la Valeur Pic d’émission, cependant une augmentation de la volatilité
cause une baisse de la Valeur Pic. Comme pour le Potentiel d’émission, il n’y a pas
d’interaction significative entre les facteurs.

Le mode¢le appliqué au Potentiel d’émission et a la du Valeur Pic d’émission nous
amene aux effets de chacun des facteurs et leurs interactions (Tableau 4 - 14) :

Tableau 4 - 14 - Resultats des effets calculés sur le Potentiel et la Valeur Pic d’émission

Effet sur le Potentiel | Effet sur la Valeur Pic

d’émission (calculé) d’émission (Vp)
Valeur moyenne du facteur 540 047 396
Influence de la température (facteur 1) 100 921 46
Influence du module de richesse (facteur 2) -49 476 -50
Influence de la volatilité (facteur 3) 16 606 -18
Influence de I’interaction (facteurs 12) 20 511 14
Influence de I’interaction (facteurs 13) 32 904 26
Influence de I’interaction (facteurs 23) -26 410 -11
Influence de I’interaction (facteurs 123) 27 206 19

De la méme facon que pour la pénétrabilité et la TBA, le faible importance de la
volatilité du bitume sur les émissions de COT remet en cause la Iégitimité de ce facteur. Par
deéfinition de la distillation simulée, la volatilit¢ d’un bitume est définie par un pourcentage de
perte de masse, a 450 °C. Sur un analyseur de COT, a I’aide d’un FID, on mesure un nombre
total de carbones émis. D’une part, si les deux bitumes de volatilités différentes ne libérent
pas des fumées de méme composition et d’autre part, s’il y a des ajouts dans le bitume plus
volatil, il devient difficile de les comparer et de généraliser I’effet de la volatilité¢ sur les
émissions totales de COT.

2.5.4 Visualisation des effets des facteurs

Pour visualiser les effets de chaque facteur vis-a-vis les réponses obtenues, en
s’appuyant sur les équations développées, il est donc possible de tracer des courbes de méme
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perte de pénétration, pour représenter le vieillissement, ou de méme potentiel d’émission pour
représenter les émissions engendrées (Figure 4 - 29 et Figure 4 - 30). Pour les interpréter, il
prendre en compte le fait que :

- Les courbes (couleurs) sont représentatives de la valeur trouvée qui change du bleu
(plus faible) jusqu’au rouge (plus fort) ;

- L’inclinaison des courbes (couleurs) indique que la température et le module de
richesse ont une influence sur la réponse analysée ;

- Une inclinaison a 45° indique que les facteurs ont un méme poids d’importance ;

La Figure 4-29 présente [’évolution de la pénétrabilité (représentative du
vieillissement du bitume) en fonction de la température, du module de richesse et de la
volatilité du bitume.
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Figure 4 - 29 - Evolution de la pénétrabilité en fonction
de la température, du module de richesse de l'enrobé et de la
volatilité du bitume

Pour un bitume peu volatil (type
A), la Figure 4 - 29 A indique qu’a
faibles températures, le module de
richesse n’a pas d’influence sur la
perte de pénétrabilité (vieillis-
sement du bitume). Le vieillis-
sement est identique quel que soit
le module de richesse. Quand la
température augmente, le module
de richesse devient plus important.
Dans ce cas, plus le module est
¢élevé, moins le bitume vieillit. Les
quatre valeurs extrémes indiquées
ont ¢ét¢ mesurées lors de la
réalisation des essais.

Pour un bitume de volatilité
intermédiaire (Figure 4 - 29 B),
avec 1’équation mathématique du
plan d’expérience on peut estimer
les valeurs extrémes et montrer
I’influence des facteurs.

Pour un bitume trés volatil (type
B), la Figure 4 - 29 C indique qu’a
faibles températures, le module de
richesse a une influence sur la
perte de pénétrabilité (vieillis-
sement du bitume). Plus le module
est élevé, moins le bitume vieillit.
Quand la température augmente, le
module de richesse n’a plus
d’importance. Les quatre valeurs
extrémes indiquées ont  été
mesurees.

La Figure 4-30 présente I’évolution du potentiel d’émission de COT en fonction de la
température, du module de richesse et de la volatilit¢ du bitume et ’annexe 7 les évolutions

pour toutes les autres réponses étudiées.
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Pour un bitume trés volatil (type B), la
Figure 4 - 30 C indique que les facteurs
température et module de richesse ont
une influence sur les émissions
engendrées (potentiel d’émission). Dans
ce cas, plus la température est élevée,
plus I’enrobé émet; a contrario, plus le

module est élevé, moins 1’enrobé émet.
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Figure 4 - 30 - Evolution du Potentiel d'émission (mgEqC/Nm3).s/kg bitume en fonction de la
température, du module de richesse de l'enrobé et de la volatilité du bitume
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2.6 Etude de la cinétique d’émission en relation avec le
vieillissement de I’enrobé

2.6.1 Essais d’épuisement du mélange

Une fabrication d’enrobé béton bitumineux 0/14 (BBSG) a 152 °C a été réalisée en
dehors du plan d’expérience. Il s’agit d’une fabrication de longue durée (malaxage pendant 2h
17min. L’objectif était de vérifier le devenir des émissions au bout d’un temps relativement
important, et de savoir si elles diminuaient continuellement jusqu’a atteindre une valeur nulle
ou atteignaient une valeur résiduelle (Figure 4 —31). A la fin de 1’essai, la teneur en COT ne
s’annule jamais, mais atteint un plateau a une valeur seuil, de ’ordre de Vr ~ 85 mgEqC/Nm?
et son allure devient asymptotique.

400
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: =85,8 1
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Figure 4 - 31 — Emission de COT d’un BBSG fabriqué a 152 °C pendant 2h 17min

2.6.2 Essais séquentiels de mesure des HAP

Tous les essais concernant le piégeage des HAP, le traitement et la préparation des
échantillons pour I’analyse chromatographique ont été réalisées suivant le protocole décrit en
annexe 3.3. La mesure des HAP est indispensable pour compléter les données obtenues.
Cependant les premiers prélevements relatifs au plan d’expérience ont ét€ considérés comme
non exploitables du fait de la saturation des filtres et des résines utilisés. Il a donc fallu
changer la méthode de prélevement des HAP.

Pour résoudre le probleme de saturation des filtres et résines du systeme de
prélevement, deux solutions ont été envisagées : baisser le débit d’échantillonnage ou
diminuer le temps de prélévement. La premicre solution n’a pas été retenue parce que le débit
de 15 L/min semble le mieux appropri¢ en fonction des caractéristiques du matériel de
pompage disponible. La deuxiéme solution a donc été retenue et quatre prélévements
séquentiels d’environ 3 min chacun ont été réalisés au cours du malaxage de 30 min. Un essai
complémentaire au plan d’expérience a donc été réalisé. Il s’agit d’un enrobé GB fabriqué a
182 °C avec le bitume de type A dont les résultats sont synthétisés sur la Figure 4 — 32.

D’apres les résultats de chromatographie gazeuse réalisée par le fournisseur du bitume,
a I’aide d’un détecteur fluorimetrique sur le MSB (annexe 3.3), on peut constater que :
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- Au niveau du protocole de prélévement, notamment la diminution du temps de
prélévement jusqu’a 3 min maximum, a été correcte et les filtres et les résines n’ont

pas €té satures ;

- Comme pour les fumées du bitume, aucun composé léger n’est détecté dans le filtre.
Les composés majoritaires vont de C16 a C22. Les HAP sont a 1’état de traces,
notamment de type anthracéne, phénantréne et dibenzothiophéne ;

- Pour plus d’informations, il faudrait refaire I’essai en changeant les temps de début et
de fin de prélévements, pour compléter les points déja tracés. Il est possible qu’un Pic
d’émission existe comme pour les émissions de COT.

(ng/m3/Kg bitume)
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Figure 4 - 32 — Evolution des émissions de COT et des HAP lourds piégés sur le filtre lors du
malaxage en laboratoire d’apres [Viranaiken, 2006]

2.6.3 Cinétique de vieillissement en relation avec les émissions

Une fabrication d’un enrobé BBSG a 160 °C, avec du bitume type A, a été réalisée
dans laquelle des prélevements d’enrobés ont été réalisés pendant 1’essai. L’ objectif de 1’essai
était de relier les émissions de COT, notamment le potentiel d’émission, et le vieillissement
du bitume au cours du temps d’une fabrication en laboratoire. Aprés I’extraction du bitume,
des essais de pénétrabilité et température bille-anneau (TBA) ont été réalisés. Des arréts, de
moins de 30 secondes chacun, ont ét¢ nécessaires pour permettre de réaliser les préleévements
d’environ 3 kg d’enrobé foisonné a chaque fois (Figure 4 - 33).
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Figure 4 - 33 — Evolution de la pénétrabilité et de la température bille-anneau (TBA) en fonction
des émissions de COT au cours d’un malaxage
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Les points d’inflexion de la courbe de COT au moment des prélévements sont dus
principalement aux arréts de malaxage, mais sont aussi dus a I’enlévement d’environ 3 kg
d’enrobé a chaque prélévement. En ce qui concerne les émissions de COT, lors du premier
prélévement réalisé apres 9 min de malaxage, on atteint une valeur maximale, Pic d’émission.
A ce stade, on trouve une diminution de 50 % de la pénétrabilité (ou d’augmentation de la
TBA) pour un Potentiel d’émission de COT faible (environ 15 %). La valeur Pic d’émission
de COT donne une indication du moment maximum de vieillissement subi par le bitume.

Ces résultats vont dans le sens des études menées par Petersen [Petersen, 1989], ou le
mécanisme d’oxydation peut freiner les émissions organiques du bitume. La forme de cloche
des émissions des enrobés trouvée et la valeur de pic peut représenter le vieillissement du
bitume, qui se produit en deux étapes successives : il s’agit des émissions volatiles (COT) qui
se produisent, indicatif d’un vieillissement (jusqu’au pic) ; Ensuite c’est I’oxydation qui
devient prépondérante (partie descendante de la courbe).

2.7 Bilan sur les émissions des enrobés

Par le biais du générateur de fumées d’enrobés bitumineux développé, nous avons
étudié les émissions engendrées lors du malaxage en laboratoire et le vieillissement des
enrobés fabriqués. L’analyse finale permet d’estimer l’influence des paramétres étudiés
(température, module de richesse et volatilit¢ du bitume) sur les €émissions d’un enrobé
bitumineux et de lier le vieillissement du bitume aux émissions organiques engendrées lors
d’un malaxage. D’apres les résultats obtenus :

- Le protocole de fabrication et prélévement gazeux développé permet de fabriquer des
enrobés dont les émissions (COT) et le vieillissement de I’enrobé sont répétables ;

- La courbe d’émission de COT en forme de « cloche » a des caractéristiques variables
en fonction des différents parametres de production, tels que la température, le module
de richesse de I’enrobé (formule) et le type de bitume (peu ou trés volatil);

- Parmi ces trois facteurs étudiés, la volatilit¢ ne peut pas étre utilisée comme un
parametre simple puisqu’elle est toujours liée a d’autres facteurs comme ’origine du
bitume et le processus de distillation utilis€ ;

- De fagon générale, la température se détache comme le facteur le plus important vis-a-
vis les réponses analysées. Plus la température est importante, plus le vieillissement et
les émissions sont importants ;

- Le module de richesse de I’enrobé se détache comme le deuxieme facteur important
vis-a-vis les émissions. Dans ce cas, plus ce module est élevé, plus le vieillissement de
I’enrobé est faible ;

- Le générateur de fumées développé permet de calculer I’indicateur d’émission proposé
au chapitre 2, en termes d’émission de différentes formules d’enrobés fabriqués,
caractérisée par le potentiel d’émission couplé a la valeur du pic ;

- Par contre, on ne peut pour le moment, relier cinétiquement ces émissions, a celles de
I’enrobage en centrale et de la mise en ceuvre.
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3 Etude expérimentale sur les émissions du bitume

Apres avoir étudié les émissions de 1’enrobé bitumineux, nous nous sommes intéressés
aux émissions issues du bitume seul, parce qu’il est la source des émissions des enrobés. Dans
un premier temps, nous avons donc utilisé des générateurs ou banc d’essais de fumées de
bitume existants. L’évaluation de ces matériels nous a ensuite conduit a développer un banc
d’essai adapté a nos besoins pour étudier les parameétres influents. Il s’agit de I’influence de
I’agitation du bitume sur ces émissions car elle est susceptible d’avoir une influence sur les
émissions de I’enrobé et, en conséquence, les émissions d’un TSE lors d’un changement de
cadence de production. Le tableau 4 - 15 rappelle les objectifs des essais réalisés dans cette
partie.

Tableau 4 - 15 — Objectifs des essais sur le bitume réalisés au laboratoire

Objectifs Matériaux utilisés
Banc d’essai existant pour étudier les fumées du bitume:
- -Etudier I’influence de la température et de 1’agitation sur les Bitume seul

émissions du bitume ;

Banc d’essai développé pour étudier les fumées du bitume:
- Etudier I'influence de la température et de I’agitation sur les
émissions du bitume ; Bitume seul
- Ftablir une comparaison entre les fumées de bitume et de
I’enrobé bitumineux

3.1 Utilisation d’un banc d’essai existant

Le générateur de fumées de bitume développé par Brandt [Brandt et Groot, 1999] est
dédié aux études sur les HAP engendrés lors du chauffage du bitume. En s’appuyant sur ces
¢tudes, notamment sur son banc d’essai (générateur de fumées), nous avons ajouté en
paralléle ’analyseur de COT. L’objectif était de mesurer les semi-volatils en fonction des
parametres tels que la température et I’agitation du bitume pour les comparer avec les mesures
sur les enrobés bitumineux issus du malaxeur LCPC.

3.1.1 Appareillage

Le banc d’essai comprend un récipient en verre de 700 ml avec fond arrondi
positionné sur un chauffe-ballon (Figure 4 - 34). Les fumées sont générées en chauffant 200 g
de bitume a une température prédéfinie et controlée. Le bitume est agité a une vitesse de
rotation variable, normalement 400 tours/min pour les prélevements de HAP. L’analyse des
COT sont réalisés en continu, également avec I’analyseur portatif FID (annexe 3.2).
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Figure 4 - 34 — Schéma du banc d’essai de Brandt équipé de I’analyseur FID (cf. tableau 1 - 14)

3.1.2 Reésultats sur les émissions du bitume

Le bitume utilisé pour cette campagne est le bitume 35/50 type A (cf §1.1) utilisé pour
la campagne d’essai sur la centrale de Blois en conditions dédiées et pour les mesures
d’émissions des enrobés en laboratoire. Le générateur de fumées du bitume (banc d’essai) a
été utilisé pour chauffer un échantillon de bitume de 200 g pendant 210 minutes. Pour cet
essai, nous avons fixé une température de 160 °C et nous avons choisi de faire évoluer
I’agitation (Tableau 4 - 16) :

Tableau 4 - 16 — Variation de I’agitation du bitume (tours/min) pendant le mesurage de COT

Période d’essai (min)

0all6

117 a 127

128 a 162 |163a 182

183 a 204

205a210

Agitation (tours/min)

42

64 101

149

43

152

Les résultats de mesures en continu des COT émis lors de 1’essai sont présentés dans

la Figure 4 - 35.
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Figure 4 - 35 — Emissions organiques engendrées par le bitume (COT) en fonction de la température et de I’agitation au cours du temps
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Influence de la température : Les résultats montrent que la température du bitume qui
est liée a la mise en route du dispositif expérimental est passée par deux périodes distinctes :
une période initiale (0 a 50 min) ou I’on trouve un Pic de 183 °C, et une période stabilisée
(apreés 50 min d’essai jusqu’a la fin d’essai (210 min)) ou la température s’est stabilisée a
159 °C +/- 5 °C. Les émissions de COT suivent, d’une facon générale, les variations de
température. Considérant les variations des émissions de COT du bitume présentées, on peut
constater que les émissions présentent deux populations distinctes, soit dans la phase
ascendante, soit dans la phase descendante. A environ 160 °C on trouve une inflexion dans la
courbe des émissions. Une analyse statistique sommaire a été réalisée en termes de coefficient
de variation (écart type / moyenne). Considérant les résultats obtenus, on peut constater que :

- le coefficient de variation des COT a augmenté de 9 % dans le niveau bas d’émission
a 10 % dans le niveau haut d’émission ; par contre, le coefficient de variation de la
température a baissé de 0,55 % dans le niveau bas d’émission a 0,21 % dans le niveau
haut d’émission ;

- une variation de 9,9 °C dans la température du bitume (équivalent a 6,4 %) a produit
une variation de 106,6 mgEq.C/m*/kg bitume (équivalant a 66,7 %) sur les émissions
de COT (Tableau 4 - 17).

Tableau 4 - 17 — Analyse des variations des eémissions de COT du bitume en fonction de la
température

Niveau haut Niveau bas Différences entre les | Variation %
niveaux haut et bas
COT Temp. COT Temp. COT Temp. | COT
Temp. °C mgEqC/Nm?| °C |mgEqC/Nm’| °C |mgEqC/Nm?
/kg bitume /kg bitume /kg bitume

164,2 266,4 154,3 159,8 9,9 °C 106,6 6,4% |66,7%

Influence de [’agitation : Les valeurs moyennes de COT obtenues ont été étudiées en
fonction de I’agitation (Tableau 4 - 18) dans la plage de température considérée comme
stabilisée a 159 £5 °C.

Tableau 4 - 18 — Valeurs moyennes de COT par période d’essai (agitation)

Période d’essai (min) 50all6|117a127 128 a 162|163 a 182|183a204|205a210
Agitation tours/min 42 64 101 149 43 152
Nombre de  mesures| 445 75 236 141 142 43
réalisées

COT moyen mgEq.C/Nm? | 231 164 310 281 101 124

Les résultats issus de cet essai n’indiquent pas de corrélation entre 1’agitation et les
émissions de COT (Figure 4 - 36). Une explication pour cette non corrélation entre 1’agitation
et les émissions de COT (semi-volatils) peut étre la variation de température de + 5 °C tout au
long du déroulement d’essai. La température étant le parametre le plus important, le plus
sensible, vis-a-vis des émissions, elle pourrait masquer une éventuelle influence de 1’agitation
sur les émissions. Pour valider cette hypothese, il faudrait refaire 1’essai en modifiant la
vitesse d’agitation a une température constante.

214



£ 400
E
g
gﬁ 300 * .
on
g .
Z 200
O .
lon
*
& 100 .
g
S
U 0 T T T
0 50 100 150 200

Agitation (tours/min)

Figure 4 - 36 — Emissions de COT en fonction de I’agitation

3.1.3 Bilan sur le banc d’essai existant

Le systeme de chauffage du bitume du matériel utilisé n’est pas capable de maintenir
la température constante au cours des essais : un écart de régulation de 5 °C a été trouvé lors
de la réalisation d’essai de fumées du bitume ;

En ce qui concerne les émissions de fumées :

- Lamise en route du générateur a créé un pic d’émission indésirable puisqu’il collabore
a I’épuisement du bitume ;

- Pendant I’essai réalisé, la température n’a jamais été stable et une variation importante
de £ 5 °C ¢était présente. Comme les émissions de COT suivent la température du
bitume, le deuxiéme facteur étudié (I’agitation) n’a pas pu étre exploité
convenablement ;

- L’analyse fine des variations de la température et leur influence sur les émissions de
COT ont montré la présence de deux populations distinctes : il existe un point
d’inflexion sur leur tendance a =160 °C ;

- L’analyse fine des émissions dans les niveaux bas et haut de température montre
qu’une variation de 10 °C dans la température du bitume (équivalent a 6,4 %) a
produit une variation de 107 mg/m?® (équivalent a 66,7 %) sur les émissions de COT.

Le bilan des résultats obtenus nous a conduits a mettre au point un banc d’essai qui
permet de s’affranchir des inconvénients du banc d’essai existant.

3.2 Mise au point d’un banc d’essai pour les fumées du bitume

3.2.1 Appareillage

Dans le but de permettre d’étudier I’influence de 1’agitation sur les émissions du
bitume, il a donc fallu trouver un systéme permettant une meilleure homogénéisation et
stabilisation de la température du bitume lors des mesures des émissions. Le montage réalisé
comprend : un moteur d’agitation, une pale d’agitation permettant un meilleur transfert de la
chaleur des parois du ballon vers le bitume, un ballon a fond rond possédant 3 cols latéraux et
un col principal. De plus, il était important de mettre en place un protocole d’essai précis afin
d’assurer la répétabilité des mesures.

Un premier montage a été réalisé (Figure 4 - 37). Comme systéme chauffant, plutot
qu’un chauffe ballon comme utilisé par le banc d’essai existant, nous avons testé 1’efficacité
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d’un bain d’huile thermostaté, pour limiter les variations de température au sein du bitume.
L’objectif était obtenir une température du bain d’huile de 160 °C pour obtenir une
température du bitume de 140 °C, pour une masse de bitume de 600 g proportionnelle au
volume du tricol utilisé.
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Figure 4 - 37 — Vue du banc de fumées du bitume au LCPC

Le protocole retenu aboutit a deux phases distinctes d’essai: une premicre phase de
montée en température du bitume, ou les émissions mesurées ne sont pas interprétables, puis
une seconde phase de stabilisation en température, qui nous intéresse plus particuliérement et
pendant laquelle 1I’étude de I’influence de facteurs autres que la température sera possible.

La premiére phase est illustrée par I’essai réalisé avec 600 g du bitume classique 35/50
(bitume type A) (Figure 4 - 38). Au bout de 20 minutes, on démarre 1’agitation a 20 tr/min. La
température du bitume évolue chaque fois que I’agitation augmente. Au bout de 20 minutes
sous agitation de 20 tr/min, la température du bitume est stable et 1’étude de 1’influence de
facteurs influents autres que la température peut commencer.
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Figure 4 - 38 — Banc d’essai de bitume : répétabilité des émissions de COT et de la température
en fonction du temps

I1 faut noter que le protocole élaboré permet de démarrer 1’essai  sans produire de pic
d’émission, évitant ainsi I’épuisement précoce du bitume. Il a également permis, au-dela
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d’¢étudier I’influence de D’agitation sur les émissions de COT, de mettre en évidence
I’influence de 1’agitation sur la température du bitume.

3.2.2 Reésultats sur les émissions du bitume

Influence de l’agitation

Suite a la mise au point du banc d’essai pour étudier I’influence de divers parametres
sur les émissions de COT du bitume, sous température stabilisée, des essais avec différentes
agitations ont pu étre réalisés. Dans ce contexte, un essai de longue durée (2 heures) a été
réalisé ou nous avons fait varié 1’agitation du bitume type A de facon oscillatoire (Figure 4 -
39). D’apres les résultats obtenus, on constate que :

- Apres la période initiale de chauffage (= 30 min), la température est relativement
stable dans le temps ( Figure 4 - 38);

- Les émissions de COT sont fortement liées aux changements d’agitation du bitume. Il
est possible de voir nettement les pics d’émission correspondants aux changements de
vitesse de rotation ;

- Au fur et a mesure du déroulement de 1’essai, on constate un épuisement du bitume
relatif aux émissions engendrées ;
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Figure 4 - 39 — Evolution des émissions de COT selon différents taux d’agitation du bitume
Etude de I’épuisement du bitume

Pour confirmer 1’hypothése précédente d’épuisement avec le temps nous avons réalisé
des essais de longue durée (6 heures), a 150 °C et a différents taux d’agitation considérant
qu’il s’agit d’une étude de I’influence de 1’agitation sur les émissions.

Le premier essai a été réalisé a 20 tours/min, rotation minimale pour homogénéiser le
bitume et faciliter ainsi le dégagement des émissions. Par la suite, trois autres niveaux
d’agitations ont été testés, avec 100, 200 et 300 tours/min respectivement (Figure 4 - 40).

D’apres les résultats obtenus ( Figure 4 - 40), on constate que :

- Les valeurs de Pic (Vp) d’émission sont directement liées aux changements d’agitation
du bitume : plus I’agitation est importante, plus la valeur de Vp est grande ;

- A 20 tours/min il n’existe pas de Pic d’émission ;
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Le potentiel d’émission a 300 tours/min est inférieur a celui a 200 tours/min et
100 tours/min (Tableau 4-19). ;

Apres 6 heures d’essais, il reste encore des COT qui se dégagent du bitume chauffé,
dans une asymptote d’environ 100 mg Eq.C/m? par kg bitume ;

En complément du Potentiel d’émission, la valeur du Pic peut aussi caractériser le
comportement d’émission du bitume ;

20005 e Vp 300 tours/min
................................ Vp 200 tours/min

................................ Vp 100 tOurS/miIl
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>
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S
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\
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500 & / 100 t/min
F s o
¢ S el
20 tr/min T - - e TR —,

O T T T
-400 1600 3600 5600 7600 9600 11600 13600 15600 17600

Temps (s)
Figure 4 - 40 — Essais d épuisement du bitume en relation aux émissions de COT
Les résultats du Potentiel et de la valeur pic d’émission sont présentés dans le tableau

4 - 20. Le Potentiel d’émission a 300 tours/min et inférieur a celui obtenu a 200 tours/min et
a 100 tours/min. Par ailleurs, la valeur de pic est inversement proportionnelle au Potentiel

d’émission.

Tableau 4 - 19 — Potentiels d’émissions du bitume selon [’agitation

Agitation du bitume Potentiel d’émission Valeur Pic
(tours/min) (mgEq.C/Nm®).s/kg bitume (mgEq.C/Nm’)/kg bitume
20 2.962.383 631,7

100 6.049.397 1771,0

200 5.611.458 1876,3

300 4.839.326 1956,0

3.3 Bilan sur les émissions du bitume

Les émissions du bitume sont fortement liées aux variations de température ou une
variation de 10 °C dans la température engendre une variation de 67 % dans les

émissions ;

Pour étudier I’influence de I’agitation, un banc d’essai et un protocole de génération
de fumées ont été mis au point ou la stabilisation de la température est obtenue sans
créer de pic d’émission parasite ;

Les émissions du bitume sont fortement liées aux variations d’agitation. Quand
’agitation augmente d’un facteur 5, les émissions augmentent d’un facteur 3 ;
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- Les valeurs de pic d’émission sont proportionnelles a 1’agitation : En revanche, les
potentiels d’émission sont inversement proportionnels a 1’agitation.

- Les essais d’épuisement réalisés montrent que dans les conditions d’essai, apres
6 heures d’agitation, les émissions de COT tendent vers une valeur constante de
I’ordre de 100 mg Eq.C/m3 par kg de bitume.

4 Synthése des résultats des émissions du bitume, des enrobés
et du vieillissement en laboratoire

4.1 Comparaison par banc d’essai

L’un des objectifs des essais réalisés est la mise en évidence d’une relation entre les
émissions du bitume et de I’enrobé. Pour cela, les mesures d’émissions de bitume et d’enrobé
(semi-volatils mesurés en termes d’émissions organiques totales (COT), en mgEq.C/Nm?,
ramenées au kg de bitume utilis¢) ont été réalisées pour trois essais : le banc d’essai existant
du bitume, le banc d’essai du bitume développé au LCPC et le malaxeur LCPC. Le Tableau 4
- 20 présente les caractéristiques principales de ces quatre essais pour comparer les résultats

obtenus.

Tableau 4 - 20 — Comparaisons entre les essais d’émissions (COT) du bitume et de [’enrobé

bitumineux

Fumées du bitume

Fumées de [’enrobe

Lieu Banc d’essai existant Banc d’essai Malaxeur LCPC
développé au
LCPC

Polluants COT + HAP COT COT + HAP
mesures
Quantité de 200 g 600 g 2.600 et 3.500 g
bitume (£ 72 kg d’enrobé)
Agitation 42 tours/min 200 tours/min 52 tours/min
Durée de ’essai 80 min 80 min 80 min
Températures Période initiale : Période stabilisée : | 152 °C
d’essais 82a183°C 150 °C

Période stabilisée :

160+ 5 °C
Remarques Développé pour étudier | Développé pour | Développé pour produire

étudier en
laboratoire les
fumées du bitume
avec I’agitation

en laboratoire les
fumées du bitume
(HAP)

des enrobés en laboratoire
et permettre le
prélévement des fumées
lors du malaxage

D’apres les résultats trouvés (Figure 4 — 41), les valeurs du potentiel et du pic
d’émission sont présentés dans le Tableau 4 — 21)
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Figure 4 - 41 — Emissions de COT : (1) du bitume a 160+/-5 °C (banc d’essai existante), (2) du
bitume a 150 °C (banc d’essai développé) et (3) de ’enrobé BBSG lors du malaxage au laboratoire
al6o °C.

Tableau 4 - 21 — Potentiels d’émission de COT du bitume et de [’enrobé bitumineux selon les
génerateurs utilisés

Banc d’essai de bitume Banc d’essai des
enrobés

Banc d’essai | Banc d’essai | Malaxeur LCPC
existant développé au LCPC

Potentiel d’émission de COT | 1814100 4514900 925560

(mg Eq.C /Nm®).s/kg bitume

Valeur du Pic 1341 1907 373

mg Eq.C /Nm?)/kg bitume

Une comparaison directe entre les fumées est délicate car il y a de grandes différences
entre les essais. Les explications pour ces différences sont les suivantes :

- Le positionnement de la sonde de prélevement de I’analyseur (plus proche ou plus loin
de la surface chauffée) ;

- Les éventuelles dilutions des fumées dans I’enceinte de génération (volumes
différents) ;

- La cinétique des essais est différente.

4.2 Comparaison par des calculs de tendances

Pour les enrobés bitumineux, nous ne disposons que de mesures de COT, exprimées
par le Potentiel d’émission. D’aprés le modele mathématique linéaire utilisé lors du plan
d’expérience, les tendances d’émission, exprimées en (mgEq.C/Nm?).s/kg bitume, sont
présentées dans la Figure 4 - 42.
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Figure 4 - 42 — Potentiel d’émission de COT selon les températures, les formules et la volatilité
du bitume lors du malaxage en laboratoire

D’apres les valeurs trouvées, les variations d’émission sont différentes de celles du
bitume seul estimées a partir des relations de Brandt. Les émissions de la GB augmentent
d’environ 31 % lorsque la température de fabrication augmente de 50 °C (de 132 °C a
182 °C), quel que soit le type de bitume utilis¢ (A ou B). Pour le BBSG fabriqué avec du
bitume de type A, les émissions augmentent d’environ 28 % lorsque la température de
fabrication augmente de 50 °C. En revanche, pour un BBSG fabriqué avec du bitume de
type B, les émissions doublent lorsque la température de fabrication augmente de 50 °C
(Tableau 4 - 22). 1l faut noter qu’a environ 160 °C de température de fabrication 1’enrobé
BBSG avec du bitume de type B (plus volatil) dépasse 1’émission d’enrobé fabriqué avec le

bitume de type A (peu volatil).

Tableau 4 - 22 — Variations du Potentiel d’émission des enrobés dans le domaine

expérimental étudié

190

Température | Type de Potentiel d’émission Variation
°C bitume | (mgEqC/Nm’).s/kg bitume %
132 A 471800 +31,7 %
Grave Bitume (GB) 182 A 621000
(bas module de richesse) 132 B 546500 +31,5%
182 B 719000
132 A 439000 +27,9 %
Béton bitumineux Semi-grenu 182 A 562000
(BBSG) 132 B 335000 +97,4 %
(haut module de richesse) 182 B 662000

L’indicateur Potentiel d’émission permet de comparer les émissions issues d’enrobés
différents (GB et du BBSG) lors du malaxage. Les courbes d’émission obtenues de chaque
enrobé fabriqué sont présentées dans la Figure 4 - 43 et leurs Potentiels d’émission respectifs

dans le Tableau 4 - 23.
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Tableau 4 - 23 — Comparaison des Potentiels d’émission de la GB et du BBSG obtenus lors du
malaxage en laboratoire

Potentiel Pic d’émission
Température | d’émission (PE) Valeur Temps du Pic

Formules °C (mgEqC.s/Nm’) (mgEq.C/Nm®) (s)
GB 132 471800 440 224
3,75% bitume 182 621000 479 302
BBSG 132 439000 363 397
5,10% bitume 182 562000 395 415

600 GB 182°C s GB132 | |

| GBI2C .GB182 |

200 — > BBSG 132
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COT mg.Eq.C/Nm3 / kg bitume
S
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08 ‘ ‘ ‘ ‘
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Figure 4 - 43 — Comparaison de 1’évolution des émissions de la GB et du BBSG lors du malaxage
en laboratoire

4.3 Relation vieillissement — émissions

Le Potentiel d’émission de COT a été mis en relation avec la pénétrabilité et la TBA
obtenus des bitumes extraits aprés le malaxage. Une régression linéaire des points
expérimentaux a €té réalisée pour les parametres pénétrabilité et TBA, selon le type de bitume
utilisé. Dans les deux cas, le Potentiel d’Emission de COT évolue linéairement avec la
pénétrabilité et la TBA, avec des valeurs de coefficients de détermination R*>0,9 (Figure 4 -
44 et Figure 4 - 45).

La formule GB, porteur d’un faible module de richesse, vieillit plus que la formule
BBSG, porteur d’un haut module de richesse. La pénétrabilité diminue et la TBA augmente
pour les deux formules testées avec 1’augmentation du Potentiel d’Emission de COT. Par cette
démarche, une relation entre le Potentiel d’émission de COT et le vieillissement du bitume a
été trouvée.
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Figure 4 - 45- Relation entre la variation de TBA et le Potentiel d’Emission de COT des enrobés
lors du malaxage selon les formules

Conclusion du chapitre 4

Apres avoir étudié les émissions des enrobés en laboratoire, nous avons conclu que :

Tous les émissions de COT au cours du temps, avec les bitumes ¢tudiés, ont une allure
en forme de «cloche » caractéristique, qui dépend des parametres de malaxage
(température, formule et type de bitume) ;

Cette forme de cloche des émissions peut représenter le vieillissement du bitume, qui
se produit en deux étapes successives : il s’agit d’abord des émissions volatiles
(jusqu’au pic), puis de I’oxydation qui devient prépondérante (partie finale de la
courbe). D’apres ces études, il parait que le mécanisme d’oxydation peut freiner les
€missions organiques ;

La température se détache comme le facteur le plus important vis-a-vis les réponses
analysées. Plus la température est importante, plus le vieillissement et les émissions
sont importants. Le module de richesse de I’enrobé se détache comme deuxieme
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facteur important vis-a-vis les émissions. Dans ce cas, plus le module est ¢élevé, plus le
vieillissement de 1’enrobé est faible ;

Pour les enrobés prélevés sur la centrale, le vieillissement du bitume est indépendant
de la température et de la cadence de production. Par contre, d’apres les résultats de
laboratoire, le vieillissement varie en fonction des émissions.
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DISCUSSION GENERALE ET CONCLUSIONS
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Ce chapitre synthétise les connaissances acquises au cours du travail de these. Il
rappelle les conditions dans lesquelles les différents résultats ont été obtenus a chaque échelle
d’analyse ainsi que les limitations de 1’é¢tude. Les principales conclusions obtenues sont
rappelées ainsi que les perspectives de ce travail.

1 Synthése des essais réalisés et des résultats obtenus dans la
thése

Les tableaux 5-1 (Synthése des essais réalisés dans la thése ) et 5-2 (Syntheése des
résultats obtenus dans la thése ) sont présentés ci-apres.
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Tableau 5 - 1 Synthese des essais réalisés dans la these

Formules d’enrobés et bitumes étudiés Plages de Plages de cadences (t/h) Résultats acquis Référence
températures (°C) | ou de masses (kg) étudiées (mesures, modeles, indicateurs) (chapitre)
Caractérisation Ch.4 (§1.1)
Essais physiques — pénétrabilité, TBA
35/50 140 — 180 0,600 kg Essais chimiques — infrarouge, distillation simulée
(type A — peu volatil) Vieillissement accéléré : Ch.4 (§1.3)
Bitume Essai physico-chimique — RTFOT
Mesure d’émissions : COT et HAP Ch.4(§111.2)
35/50 Caractérisation Essais physiques — pénétrabilité, TBA Ch.4 (§I1.3)
(type B— trés volatil) 140 — 180 0,600 kg Essai chimique — distillation simulée
Confection de plaque d’enrobé : Essai mécanique (module complexe) | Ch.4 (§IL1.5)
Grave bitume (GB) 140 — 180 72,392 kg/essai Desenrobage : caractérisation du bitume Ch.4
(TL =3,75%) Essais physiques — pénétrabilité, TBA (+modéle) (§IL.5.1)
.% Enrobés Essai chimiques — infrarouge (+modéle)
s Béton Bitumineux Semi- Essai mécanique — module complexe (+modele)
E Grenu (BBSG 0/14) 140 — 180 72,129 kg/essai Mesure d’émissions : COT et HAP Ch.4
i (TL = 5,10%) Indicateur Potentiel d’émission de matériaux (+ modele): (Ipg) (§11.5.2)
Mesure d’émissions : CO,, CO, NOy, SO,, COT, CHs et HAP Ch.3 (§I1.3)
Teneur en eau des granulats Ch.3 (§I)
Enrobés : Granulométrie Ch.4 (§1.2)
conditions GB Confection de plaque d’enrobé : Ch.4 (§1.3)
dédiées (TL = 3,75%) 140 — 180 120 — 160 t/h Essai mécanique : module complexe
(teneur en eau Desenrobage : caractérisation du bitume (Annexe 1) Ch.4 (§1.3)
de granulats = Essais physiques — pénétrabilité, TBA
1%) Essais chimiques — spectrométrie IR et teneur en asphalténes
° Essai mécanique — module complexe
_%D Indicateur de la qualité de la combustion : Icoicoz Ch.3 (§11.4)
S | Enrobés : GB (TL = 3,75%) 158 — 166 130 — 180 t/h
& | conditions BBSG 0/10 (TL = 5,4%) 159 -170 130 - 152 t/h
5 |usuelles BBSG 0/14 (TL = 5,1%) 168 139 t/h Mesure d’émissions : COz, CO, NOx et COT Ch.3(§II1.2)
L; (teneur en eau|BBSG 3G (TL = 5,5%) 166 — 170 135 — 140 t/h Teneur en eau de granulats Ch.3(§II1.3)
= de granulats =|BBSG 3D (TL = 5,9%) 155 -170 105 — 120 t/h Indicateur de la qualité de la combustion : Ico/coz
3 | L1%) BBTM (TL = 5,4%)) 155175 140 — 164 t/h
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Tableau 5 - 2 Synthése des résultats obtenus dans la these

Formules d’enrobés et bitumes| Plagesde | Cadences (t/h) Mesures Indicateurs Remarques
étudiés températures | ou masses (kg)
35/50 (typeA) (°C) 600 g/essai | Vieillissement : facteurs plus importants sont la température et la volatilit¢ du | Ch.4 (§I11.2)
Bitume bitume. Emissions : facteurs plus importants sont la température et le module
35/50 (type B) 200 g/essai | de richesse de I’enrob¢ (indicateur Potentiel d’émission).
GB 132 -182 72 kg/essai R N o Ch.4 (§I1.5)
Enrobés %Eﬂbsomo /v/\* /'/’//::-/0 E%esoooo Bitume de type A %/-j‘::.
BBSG 0/14 132-182 72 kg/essai 22 oo . —e T} : e .—f-:j:»/'; =
o) g %: 350000 : ;: ;; e = - ';lnmc de type B
é 200 . : : : ’ . 200000120 1;0 1;0 1;0 1‘60 1;0 lgﬂ 190
e 120 130 140 T::‘Dé 16(: 170 180 190 Temmérature o
5 pérature °C pératus
"c% ‘ © PE mesuré A A PE mesur¢ B ‘ ‘ @ Bitume de type A W Bitume de type B ‘
|
Plages d’émissions rapportées a 17% d’O; en période |Dans la plage | Ch.3 (§11.4)
Conditions stabilisée de production de réglage de la
dédiées co, [so. [co [no. [cor CH, combustion :
(TSE  fixe |GB 135-188 119,1 - 160,8 | Unites % mg/Nm® mgEqC/Nm’ Icocoz = 0,22
avec du gaz t/h Moyenne 3,5 11,2 [36 19 58 8 Hors plage de
naturel) Ecart type 0,2 8.5 146 |84 134 6.3 réglage de la
Maximale 3,8 21,5 67 29 88 17 ; .
Minimale 33 1,2 14 8 42 1 combustion :
Icocor = 5,42
GB (fixe) 166 134 t/h Plages d’émissions d’un TSE mobile au fuel lourd, rapportées | Icocoz = 0,93 Ch.3 (§II1.2)
GB (mobile) 158 - 165 130180 a 17% d’0; en période conforme de production :
Conditions _ Co, [co ] ENOX cor .
usuelles BBSG 0/10 (fixe) 169—-170 | 130-152th &mtes °6/°3 f;i/Nm — flnﬁEqC/Nm‘
. oyenne h
(TSE  fixe | BBSG 0/10 (mobile) 159 - 162 131-142 t/h Fcart type 03 (914 (162 |-
avec du gaz Maximale 72 734|208 [119
o |naturel + | BBSG 0/14 (mobile) 168 139 t/h Minimale 33 172|139 |77
_%D TSE mobile Plages d’émissions d’un TSE fixe au gaz naturel, rapportées a
S |avec du fuel | BBSG 3G (fixe) 166 - 170 135-140t/h | 17% d’O; en période conforme de production : Icocor = 0,20 | Ch.3(§1IL3)
5 |lourd) co, [co [ NO,
o BBSG 3D (fixe) 155-170 105 — 120 t/h Unités % | mg/Nm®
© Moyenne 42 91 18
E Ecart type 0.4 253,0 8,0
= BBTM (fixe) 155-169 140 — 152 t/h Maximale 58 | 1759 33
3 BBTM (mobile) 173 - 175 150 — 164 t/h Minimale 3,7 |4 0
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2 Discussion sur I’étude multi-échelle du processus d’enrobage

2.1 Qualité des mesures

Les travaux réalisés au cours de la thése ont permis de mesurer des émissions aux
différentes échelles et de s’approprier des compétences sur le suivi des procédés sur site
industriel et en laboratoire. Il s’agit des études des émissions réalisées en centrale d’enrobage
(cheminée) et en laboratoire (malaxeur). Dans les deux cas, les mesures sont réalisées en
continu et par échantillonnage, comme suit :

En centrale d’enrobage : en continu, pour les polluants CO>, CO, NOy, SO,, COT et
CHy et par prélevement et échantillonnage, pour les HAP ;

En laboratoire : en continu, pour les COT et par prélévement et échantillonnage, pour
les HAP.

En centrale : a I’exception des HAP, nous disposons des valeurs d’émission en période
conforme et stabilisée de production des enrobés. Par contre, les HAP, qui font partie des
mesures d’émission, ne sont que des valeurs moyennes d’une période préétablie auparavant.
Dans ce cas, nous ne pouvons donc pas avoir un flux des HAP dans une période stabilisée,
mais plutot dans une période quelconque de production.

En laboratoire : le prélévement et 1’analyse des HAP a présenté des difficultés. Une
saturation des filtres a été rencontrée, non observée sur les essais centrale, ce qui a rendu
impossible 1’exploitation du plan d’expérience laboratoire pour les HAP. La modification du
protocole de prélévement a permis juste dans le cadre de la thése d’exploiter les types de
constituants détectés.

Si la mesure des COT est fiable aux deux échelles, la mesure des HAP reste plus
délicate et difficile a corréler aux autres signaux obtenus en continu.

2.2 Comparaison des mesures d’émission et méthodologie d’étude

La plupart des résultats obtenus dans le cadre de la thése regroupent des mesures de
concentrations de polluants relatifs aux procédés étudiés et aux appareillages qui les
produisent :

-selon des cinétiques qui sont différentes, ce qui rend a ce stade impossible la
comparaison directe du procédé d’enrobage en centrale et du procédé de malaxage en
laboratoire,

-dans des conditions d’écoulement turbulent (en cheminée de la centrale) qui
nécessitent une caractérisation fiable des vitesses de gaz, caractérisation qui n’a pu étre faite
que partiellement, qui a été peu exploitée faute de temps, et reste encore a approfondir dans
les prochaines années en perspective de ce travail.

Pour aborder I’évaluation des flux, seul paramétre environnemental qui permet
effectivement de conduire des comparaisons des conditions de production entre elles, il
s’agira de choisir parmi les données mesurées en continu celles qui sont représentatives d’une
période de référence dite « stabilisée ». Le choix de cette période pourra étre effectué¢ en
s’appuyant sur la méthodologie de tri des données développée dans ce travail.
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2.3 Robustesse de 'indicateur ICO/C0O2

Compte tenu que le CO> peut étre mesuré directement par un analyseur spécifique
(fabrication en condition dédiée) ou, en utilisant un analyseur du type combustion (fabrication
en condition usuelle), calculé en fonction de la mesure d’oxygéne, une comparaison des
résultats a été réalisée (Figure 5 - 1).

La Figure 5 - 1 A présente 1’indice Ico/co2 obtenu avec les analyseurs d’EUROFINS. 11
s’agit donc d’un indice obtenu a partir de deux analyseurs différents : un pour la mesure de
CO et Iautre pour la mesure du CO;. Cet indice a été corrélé avec I’indice obtenu a partir de
la mesure de CO (méme appareil que précédemment) et du calcul de CO> en fonction des
valeurs d’O> mesurées. Les résultats sur 316 mesures ont montré la pertinence du calcul de la
teneur en CO; a partir de la teneur en O>. La figure Figure 5 - 1 B présente la corrélation
¢laborée pour comparer les résultats de 1’indice Ico/coz obtenu a partir des mesures de O> et de
CO; dans le cas d’EUROFINS et a partir de la mesure de O: et du calcul de CO; dans le cas
d’ECOM. L’indicateur obtenu avec le CO> calculé représente la valeur maximale puisque ce
CO; est représentatif de la combustion compléte. Dans la réalité, les difficultés de combustion
se traduisent par des combustions incomplétes, donc par des teneurs en CO> mesurées
inférieures a celles calculées. De ce fait, I’indice Ico/co2 mesuré est toujours supérieur a
I’indice Icoscoz calculé (Figure 5 - 1 A) et se traduit par une relation de la forme y=ax+b avec
un a supérieur a 1 et un b supérieur a zéro (Figure 5 - 1 B). En conclusion, I’appréciation de la
qualité de la combustion (indice Ico/coz) s’effectuera, lors de 1’utilisation de 1’analyseur de
combustion du type ECOM, a partir de I’information obtenue selon la relation :

-1

Icoico2mesurs=1,036 Ico/cozcatcule 70,014

10 7——  Données EUROFINS 2 10
B-5) m
: N -
] /0"‘ 2 /'/‘
E 6 ‘4'A0 E 6 =
~ s 5 -7
8 A oy Z ., - y=1,036x + 0,014
S Py y=1,140x - 0,018 E 7 R=0,998
> * R* = 0,999 o) -
° ., » > S 2 =3
o o) eas *
0 T T T T 2 OJQ ‘ ‘ ‘ ‘
0 2 6 8 10 0 2 4 6 8

4
1CO/CO2 calculé ICO/CO2 calculé ECOM

A) Données mesurées (EUROFINS)B) Données mesurés (EUROFINS) via a

vis données calculées (ECOM)
Figure 5 - 1 — Comparaison entre ['indice ICO/CO?2 mesuré et calculé

Ce type de mesure peut étre effectué simplement et en conditions usuelles et pourrait
étre appliqué a d’autres centrales.

230

10



3 CONCLUSIONS

3.1 Considérations générales

Ce travail s’inscrit dans un contexte de développement durable appliqué aux
infrastructures routiéres, de maniére a participer a la préservation de I’environnement [Code
de I’Environnement, principes généraux]. La plupart des ouvrages routiers qu’ils soient
localisés dans les régions urbaines ou dans les régions rurales, utilisent de 1’enrobé
bitumineux tant pour la construction que pour ’entretien des routes. L’objectif général de ces
travaux consiste a analyser les caractéristiques globales du procédé centrale d’enrobage a
partir des données de terrain. Plus précisément, ce travail de thése concerne les émissions de
centrales d’enrobage, qui ont été abordées par 1’étude de deux TSE (une centrale fixe et une
centrale mobile) de méme nature mais fonctionnant avec des combustibles différents: le gaz
naturel et le fuel lourd. L’étude de ce type de matériel s’inscrit dans un contexte international
qui montre une prédominance de ce type de centrale de par le monde. D’autre part, seule la
centrale fixe a été utilisée pour effectuer des mesures fines d’émission de polluants a
I’atmospheére du procédé d’enrobage en TSE. La réalisation de mesures d’émissions sur les
deux centrales a, quant a elle, a permis de mettre en perspective les travaux de recherche et le
contexte industriel de production dans lequel ces matériels sont utilisés.

Pour répondre aux questions posées au début de la thése, concernant I’influence des
conditions de production, le type de formule fabriquées et le vieillissement éventuel de
I’enrobé produit, une méthodologie d’étude multi-échelles a été¢ développée. A 1’échelle de la
centrale d’enrobage, une méthodologie d’analyse et de traitement de données a permis
d’identifier les données conformes et stabilisées au niveau de la combustion. Cette
méthodologie a été appliquée en conditions dédiées et usuelles de fabrication pour étudier les
¢missions et déterminer les plages de concentration associées a différentes conditions de
production. En parallele, a I’échelle du laboratoire, une méthodologie de fabrication des
enrobés couplée avec des systemes de prélevements de fumées a ét€ mise au point pour
I’é¢tude des émissions des matériaux lors de leur malaxage, effectué a chaud. Cette
méthodologie a été appliquée sur le malaxage des enrobés puis sur le bitume seul.

Des données d’émissions des centrales étudiées, selon la méthodologie de traitement
de données et stabilisées au niveau de la combustion (dans la plage de réglage du brileur)
sont disponibles pour les deux TSE étudiés. Un tri des données en fonction des conditions de
combustion a été réalisé, notamment en relation avec la plage de réglage du brileur. Un
indicateur li¢ a la combustion a été proposé, il permet de rendre compte de la qualité de cette
combustion; sa détermination basée sur la mesure du CO et du CO2, nécessite d’utiliser un
appareillage portatif (analyseur de combustion), couramment utilis¢é pour le réglage des
brileurs dont I’emploi est simple et qui est parfaitement adapté a des mesures de site.

Des données d’émission en laboratoire grace au malaxeur adapté dans le cadre de la
thése, et au générateur de fumées développé ont également été obtenues. Les essais en eux-
mémes permettent d’étudier de manicre fine et discriminante des formules d’enrobés (module
de richesse variable ou type de bitume variable) ainsi que leurs modalités d’¢laboration, en
particulier la température. Un indicateur relatif au potentiel d’émission des matériaux
(enrobés et liant seul) a été proposé. La détermination de cet indicateur est basée sur la mesure
des COT, lesquels bien que regroupant une famille chimique trés vaste dont I’utilisation reste
controversée ont toujours montré qu’ils étaient mesurables sans difficultés, contrairement aux
HAP.
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3.2 Compétences acquises sur la caractérisation des procédés
d’élaboration des enrobés

Fiabilité des mesures a toutes les échelles d’étude : Les concentrations de Oz, CO»,
CO, SO, COT, CH4 ont été mesurées sur les deux centrales, pour la totalit¢ des parametres
pour les conditions dédiées de fabrication et pour une partie d’entre eux en conditions
usuelles. Les flux de HAP ont été¢ déterminés uniquement en conditions dédiées. Quelques
difficultés de mesurage ont été rencontrées en cheminée avec le FID, notamment concernant
I’échantillonnage des gaz. La vitesse des gaz n’a pas pu €tre mesurée correctement sur la
centrale mobile du fait de la position de la trappe sur ce dernier paramétre des travaux plus
poussés sont nécessaires avant de pouvoir envisager une détermination satisfaisante des flux
de polluants. En laboratoire, ¢’est plutot le prélévement des HAP qui a été délicat ; ce travail a
plutot permis de réaliser un travail préliminaire qu’il conviendra d’affiner par la suite. La
cinétique des gaz dans la cheminée du malaxeur reste une question posée avec une incertitude
sur I’éventuelle difficulté des HAP lourds de monter vers le systéme de prélévement.

Méme en considérant que les mesures de COT sont reproductibles et donc fiables, les
conditions de mesure entre 1’échelle centrale et 1’échelle laboratoire sont tres différentes en
termes d’écoulement de gaz et la comparabilité de ces mesures entre elles ne parait pas fondée
aujourd’hui dans 1’état des connaissances acquises.

Caractere non intrinseque des indicateurs : I’indicateur potentiel d’émission des
matériaux, comme 1’indicateur de combustion, on 1’a montré au fur et mesure de 1’étude,
dépend du process étudié qui peut étre de type enrobage en tambour sécheur (avec
renouvellement du bitume), malaxage en malaxeur de laboratoire (avec une masse de bitume
constante) ou encore agitation du bitume sur un banc d’essai. A ce titre et quelle que soit
I’échelle, les deux indicateurs sont liés au moins au matériel utilis€¢ et on ne peut pas dire a
I’issue de ce travail qu’ils aient respectivement : un caractére intrinséque au combustible et un
caractere intrinseque a la formule. Des essais avec d’autres matériels du méme type sont par
ailleurs nécessaires avant de permettre d’envisager leur utilisation plus largement .

Relation entre les indicateurs : compte tenu du caractére non intrinseque des
indicateurs, il n’est pas envisageable de les relier entre eux dans le cadre de ce travail. A
I’issue de 1’étude, on pourra par contre vérifier pour les formules dont la combustion est
bonne, quel est le classement obtenu via les plages d’émission et si possible mettre ce
classement en relation avec le potentiel d’émission obtenu en laboratoire.
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LEXIQUE

- Analyse de Cycle de Vie (ACV) : L’ACV est une méthode normalisée caractérisant
les charges environnementales de 1’ensemble des activités associées a un produit ou un
service. Elle recense notamment les quantités de matiere et d’énergie entrant et sortant
du systéme considéré.

- Béton bitumineux semi-grenu ( BBSG) : couche de roulement qui subit directement
les agressions du trafic et du climat ;

- Bitume soufflé : Bitume oxydé¢ par soufflage d'air dans un bitume ou un bitume fluxé
a chaud.

- Carbonyle : Fonction chimique C=0 se formant lors de 1’oxydation ;

- Combustion compléte en défaut d’air : c’est la combustion donnée par 1 Nm® de gaz
associé a un volume d’air inférieur a 1’air steechiométrique ;

- Combustion compléte en excés d’air : c¢’est la combustion donnée par 1 Nm® de gaz
associé a un volume d’air supérieur a 1’air steechiométrique ;

- Combustion incompléte : c’est la combustion donnée par 1 Nm? de gaz associé a un
volume d’air quelconque et, en raison de conditions défavorables, une partie du gaz ne
participe pas a la combustion ;

- Combustion steechiométrique : ¢’est la combustion donnée par 1 Nm? de gaz associé a
un volume d’air égal a I’air steechiométrique ;

- Composé aromatique polycyclique (CAP) : composé contenant d’au moins deux
cycles d’atomes de carbone du type benzéne (cycle hexagonal avec trois double
liaisons alternées avec trois liaisons simples) ;

- Composé organique : compos¢ contenant au moins [’élément carbone et un ou
plusieurs ¢éléments suivants: hydrogéne, halogéne, oxygéne, soufre, phosphore,
silicium, ou azote (a 1’exception des oxydes de carbone et des carbonates et
bicarbonates minéraux) ;

- Composés organiques totaux émis (COT) : ensemble des composés organiques gazeux
émis, comprenant donc les COV, les SV et tout autre maticre organique se trouvant
sous forme particulaire (exemple : HAP lourds) ;

- Composé organique volatil (COV): tout composé organique, a l'exclusion du
méthane, ayant une pression de vapeur de 0,01 kPa ou plus a une température de
293,15 Kelvin ou ayant une volatilité correspondante dans des conditions d'utilisation
particulieres. (Définition de l'arrété du 29 mai 2000) ;

- Composé organique volatil non méthanique (COVNM) : tout compos¢ organique
volatil sauf le méthane ;

- Composés organiques semi-volatils (COSV): composés organiques ayant une
pression de vapeur saturante comprise entre 10-6 et 5.10-3 Pa, a 293 Kelvin ;

- Détecteur FID : détecteur a ionisation de flamme (FID) utilisé en chromatographie
gazeuse. Dans le cadre de la these, c’est le détecteur utilisé dans I’analyseur « SRA-
modele 901 MET-NMET/TOC Mercury » ;
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Distillation simulée : normalement réalisée par Chromatographie en Phase Gazeuse
(CPQG), est basée sur le principe de séparation des composés, constituant I’échantillon
a analyser, dans 1’ordre de leur température d’¢ébullition ;

EAPA : European Asphalt Pavement Association ;

Entrées d’air : : il s’agit de 1’air ambiant qui pénétre dans 1’enceinte de la centrale par
d’autres entrées que celle prévue au niveau du brileur ;

Goudron : terme générique s'appliquant a tout produit liquide, huileux, visqueux, de
couleur brune ou noire, a forte odeur empyreumatique, obtenu par la distillation seche
de nombreuses matiéres organiques comme la houille, le bois etc. Le goudron de
houille fut trés utilisé en techniques routieres. Il est en produits organiques depuis le
benzeéne et ses dérivés jusqu'aux HAP (hydrocarbures aromatiques polycycliques) et
CAP (composés aromatiques polycycliques renfermant des hétéro-atomes ;

Grave-bitume (GB): couche d’assise qui apporte a la chaussée, la résistance
mécanique aux charges verticales induites par le trafic ;

Hydrocarbures aromatiques polycycliques (HAP): composés organiques, contenant
uniquement du carbone et de 1’hydrogeéne, et constitué par au moins 2 cycles
aromatiques condensés. Peuvent faire partie de la fraction des Semi-volatils ou se
trouver adsorbés a la surface de poussie¢re minérale ;

Luminescence : caractére propre a de nombreuses substances d’émettre de la lumiére
sous l’effet d’une excitation. Ce phénoméne, produit avec un excellent rendement
énergétique, prend le nom de chimiluminescence ;

Matiére particulaire totale (MPT) : partie « aérosol » des fumées du bitume. Elle
comprend la partie minérale des fumées du bitume (poussiére en provenance des
granulats) et les MSB ;

Matiére soluble dans le benzéne (MSB) : Partie organique des MPT du bitume et
contenant des HAP ;

Module de richesse : caractéristique de 1’épaisseur de bitume a la surface des
granulats. Est calculé en fonction des proportions des différentes classes
granulométriques de la formule ;

Nm?® : volume de référence appelé normal métre cube. C’est la quantité de gaz qui, a
une température de zéro (0) degré Celsius (273,15 Kelvin) et sous une pression
absolue de 1,01325 bar (une atm au niveau de la mer), occupe un volume de un (1)
metre cube [http://www.thermexcel.com/french/ressourc/gaz_comb.htm] ;

Pénétrabilité : essai qui mesure la consistance exprimée comme la profondeur, en
dixiemes de millimetre, correspondant a la pénétration verticale d'une aiguille de
référence dans un échantillon d'essai du matériau, dans des conditions prescrites de
température, de charge et de durée d'application de la charge ;

PCI : pouvoir calorifique inférieur du combustible liquide ou gazeux ;

Potentiel d’émission (PE) : capacité du bitume ou de I’enrobé, a émettre de la fumée,
pendant une durée donnée. Quantitativement, il représente ’aire sous la courbe
d’émission ;

Pouvoir calorifique : d’un combustible est la quantité de chaleur dégagée par la
combustion compléte sous pression atmosphérique normale de 101,3 kPa , de I'unité
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de quantit¢ de combustible, le combustible plus le carburant étant a 0 °C et les
produits de la combustion étant a 0 °C. ;

Pouvoir calorifique supérieur (PCS) : quand 1’eau qui en résulte de la combustion du
gaz hydrogeéne et des hydrocarbures est supposée ramenée a 1’état liquide dans les
produits de combustion. ;

Pouvoir calorifique inférieur (PCI) : quand cette eau de combustion est supposée a
I’état de vapeur dans les produits de combustion. Le rapport entre PCI et PCS dépend
de la proportion des éléments carbone et hydrogéne dans le gaz combustible. Pour les
combustibles gazeux usuels : PCI/PCS = 0,9 ;

Pouvoir calorifique par unité¢ de masse : est le rapport PCS/p qui s’exprime donc en
kWh/kg. Cette définition est importante quand on compare des gaz différents fournies
liquéfiés hors de I’industrie gaziére.

Pouvoir comburivore (Va) : ou air stoechiométrique d’un gaz est la quantité¢ d’air
nécessaire et suffisante pour assurer la combustion compléte de I'unité de volume de
ce gaz ;

Pouvoir fumigéne (Vp) : est le volume, ramené aux conditions normales des produits
de la combustion de INm?® de gaz associé a I’air steechiométrique ;

Résine XAD-2: copolymére de styréne-divinylbenzéne, utilisé pour piéger les
composés organiques semi-volatils ;

Semi-Volatil (SV) : Les composés organiques semi-volatils sont des hydrocarbures
dont la pression de vapeur est comprise entre 0,1 et 10”7 mm Hg et le point d’ébullition
est comprit entre 100 et 325 °C ;

Sulfoxyde : Fonction chimique S=0 ;

Température de ramollissement Bille et Anneau (TBA): essai qui consiste a
déterminer la température pour laquelle un anneau de bitume supportant une bille
d’acier, se déforme en s’allongeant jusqu’a atteindre un repere situé¢ a une distance
prédéterminée ;

Teneur en liant : pourcentage massique de bitume dans la composition totale d’un
enrobé bitumineux ;

Thiol : auparavant nommeé mercaptan du latin (mercurius captans) est un composé
organique comportant un groupement thiol -SH (groupement sulfhydryle) attaché a un
atome de carbone. Ce sont en général des composés a forte odeur.

Vapeur humide : Vapeur contenant une importante quantité de particules d’eau en
suspension (€bullition inachevée) ;

Vapeur surchauffée : Vapeur se trouvant a une température supérieure a la température
de saturation et ne contenant plus de particules d’eau en suspension ;

Vieillissement du bitume : altération des propriétés chimiques et physiques du
bitume ;

Vitesse de fumées : vitesse de rejets gazeux dans la cheminée, calculée avec la
pression dynamique mesurée avec un tube de Pitot sur les gaz aux conditions de
service ;

Volatilité¢ d’un composé organique : est définie par sa constante de tension de vapeur a
20 °C;
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- Volatilité¢ du bitume : notée Rec450, correspond au pourcentage de la masse du bitume
distillé dont le point d’ébullition est inférieur a 450 °C ;
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1 Essais de caractérisation du bitume

1.1 Extraction du liant

Appelée « méthode de Rouen » (NF EN 12697-3) [AFNOR, 2005b], cette méthode est
classiquement utilisée pour extraire le bitume d’un enrob¢ bitumineux, en vue de réaliser des
essais de caractérisation (pénétrabilité, TBA) et des controles par Infrarouge. Cette méthode,
qui permet de récupérer environ 150 g de bitume, comprend plusieurs étapes (Figure A — 1) :

1.

ii.

iil.

1v.

Vi.

Etape 1 : on fait chauffer 3 kg d’enrobé bitumineux pendant une durée de
2 heures (programmer a veille) a 100 °C ;

Etape 2 :on mélange ce prélevement a 3 litres de solvant
(perchloréthyléne), pour solubiliser I’enrobé¢ et le bitume ;

Etape 3 : on agite ensuite pendant 40 minutes;

Etape 4 : puis on procéde a une filtration du mélange sur deux tamis de
dimensions 1 mm x 0,8 mm et 80 mesh pour pouvoir séparer les granulats et
une partie des fines du mélange ;

Etape 5 : on sépare ensuite la totalité des fines du mélange bitume et
perchloroéthyléne par centrifugation, pendant environ 60 minutes ; afin
d’obtenir une centrifugation efficace ; cette étape doit étre répétée deux fois ;

Etape 6 :on distille le mélange a 1’aide de 1’évaporateur rotatif (rotavapor)
équipé d’un systeme réfrigérant, afin d’évaporer le solvant perchloroéthyléne ;
on récupere le bitume pur extrait d’un coté, et le solvant de I’autre. On
distingue plusieurs phases :

Phase 1 — on commence la distillation a une température de 90 °C pendant
deux a trois heures, en imposant une pression de 100 mbar ;

Phase 2 — lorsque nous avons récupéré la totalit¢ du solvant, on porte
progressivement le bain d’huile a une température de 170 °C afin
d’éliminer toute trace de solvant ;

Phase 3 — a ce moment, on diminue la pression du systéme de distillation
jusqu’a 30 mbar, tout en maintenant une différence de pression de 2 mbar,
pendant 15 minutes ;

Phase 4 — on vérifie ensuite, par spectroscopie infrarouge, que tout le
solvant perchloroéthyléne s’est totalement volatilisé, et qu’on a un bitume
extrait pur ; si c’est le cas, ’extraction a été réalisée avec succes ; sinon il
convient de maintenir de nouveau le mélange pendant 15 minutes a 170 °C.
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Figure A - 1 — Les des étapes de I’extraction du liant

Une deuxiéme méthode d’extraction peut étre envisagée, 1’extraction par SOXHLET.
Cette méthode d’extraction est beaucoup plus « douce » que la méthode d’extraction classique
(méthode de Rouen) car les températures de chauffage atteintes ne sont plus de 170 °C, mais
d’environ 80 °C et son extraction ne se fait pas sous vide, ce qui permet une perte continue
des volatils. Toutefois la quantité de bitume récupérée par la méthode SOXHLET est moins
importante (environ quelques grammes) et est destinée a d’autres analyses telles que la
distillation simulée ou la spectrométrie Infrarouge.

Compte tenu des résultats obtenus, deux questions ont été posées relatives a un
probléme d’extraction du bitume ou le type d’extraction (peut-il influencer ces résultats ?).
Pour répondre a ces questions, nous avons refait une extraction en utilisant la méthode
d’extraction par SOXHLET. Malheureusement le résultat d’infrarouge réalisé sur un enrobé a
été masqué parce qu’il est resté des fines dans le bitume extrait. Par contre, nous avons fait
une extraction « a blanc » en utilisant les deux méthodes décrites, Rouen [NF EN 12697-3]
[AFNOR, 2005b] et SOXHLET, pour savoir si I’extraction du bitume peut vieillir encore plus
le bitume. Les résultats de la spectrométrie infrarouge des trois essais réalisés sont présentés
dans la Figure A - 2.

Les résultats montrent qu’il n’y a pas de différence entre les deux types d'extractions
réalisées (Rouen et SOXHLET). En revanche, une petite différence d’oxydation a été trouvée
par rapport a 1’essai réalisé avec le bitume d’origine.
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Figure A - 2 — Résultas de la spectrométrie infrarouge sue le bitume d’origine — essais a blanc

1.2 Essais chimiques

1.2.1 Essai de spectrométrie Infrarouge

Les techniques spectroscopiques permettent de suivre le vieillissement du bitume par
I’apparition de fonctions sulfoxydes, puis les cétones et enfin carboxyliques. En effet,
I’analyse infrarouge permet d’étudier les groupes fonctionnels contenant d’oxygene ou du
soufre et ainsi, nous pouvons suivre I’oxydation d’un bitume.

Généralement, D’interprétation d’un spectre infrarouge d’un liant routier peut
renseigner sur son état d’oxydation, la présence des principaux additifs (polymeéres, acides ou
tensioactifs), la présence de maticres minérales, ou de goudron. Un matériau absorbe
partiellement un rayonnement infrarouge pour des longueurs d’onde A données (ou nombre
d’onde g= 1/ A), qui sont caractéristiques des liaisons chimiques présentes dans les molécules
constitutives du matériau. Le spectrometre IRTF soumet un échantillon a un rayonnement
infrarouge, et mesure la quantité absorbée en fonction de la longueur d’onde du rayonnement
incident. Elle permet d’observer les transitions vibrationnelles des molécules suite a une
radiation Infrarouge et donne une idée des groupements fonctionnels en présence. Elle donne
aussi des indices qui sont obtenus en faisant le rapport entre les aires de chaque bande
déterminée en dessous d’une ligne de base choisie de fagon arbitraire au départ, et I’aire totale
des bandes. L’indice est donc d’autant plus élevé que 1’oxydation ou la sulfoxicité est
importante, et donc que le vieillissement est important. Le spectre d’un liant bitumineux ainsi
obtenu comporte plusieurs bandes d’absorption caractéristiques.

Le LCPC dispose d’un logiciel développé par Pieri, utilisant pour référence les
résultats obtenus sur un bitume standard, qui permet de comparer les indices de sulfoxicité
(S=0) et d’oxydation (C=0) correspondant a chaque échantillon analys¢, et ainsi de quantifier
le vieillissement du bitume.

Afin de représenter les espéces chimiques présentes dans le bitume, Pieri a mis au
point des indices spectrométriques calculés a partir des aires des pics. Pour calculer ces
indices, il faut définir les bornes d’intégration des bandes de vibration caractéristique d’un
bitume. On calcule ensuite les aires entre les bornes d’intégration et les indices de Piéri sont
les rapports d’aires. Seuls les indices d’oxydation et de sulfoxyde permettent d’observer le
vieillissement chimique par oxydation du bitume. Alors : (1) indice d’oxydation = A1/XA et
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(2) indice de sulfoxyde = A6/ZA, avec ZA = Al14 + A1+ A2 + A3+ A4+ A0+ A6 + A8 +
A9 + A10 + All (les indices sont fournis automatiquement par le logiciel intégré au
spectrométre du LCPC). La répétabilité des essais a été réalisée au laboratoire et elle est
estimée a plus au moins 0,5 % sur la valeur d’indice obtenue.

Le Spectrometre Infrarouge a Transformée de Fourier (IRTF) permet I’enregistrement
d’un spectre entre 4000 et 400 cm-1, avec une trentaine d’accumulations afin d’augmenter le
rapport signal sur bruit (S/B) (Figure A - 3). La vapeur d’eau et le dioxyde de carbone,
absorbant les rayons IR respectivement dans les zones 3500-3200 cm™! et 1700-1500 cm!, et
2200 cm, il est nécessaire de réaliser un test au préalable dans ’enceinte a vide avant
d’introduire I’échantillon ; les bandes correspondantes a ces éléments sont soustraites au
spectre de 1’échantillon obtenu.

L’analyse par Spectroscopie Infrarouge est nécessaire, mais pas suffisante pour
conclure au vieillissement d’un bitume. En effet, elle vient généralement compléter les essais
de caractérisation du bitume, a savoir la mesure de pénétrabilité et de la température de
ramollissement entre bille et anneau (ou TBA). La position, le nombre et ’intensité des
bandes renseignent sur la nature et la concentration des groupements fonctionnels (OH,
C=0,...) et structuraux (CH>, CH3, C=C,...) présents au sein de I’échantillon analysé. Dans
notre domaine d’étude, seuls les indices des fonctions carbonyl et sulfoxyde nous
intéresseront, car ils représentent le vieillissement chimique par oxydation du bitume.

O as CHZ’CH3

Vas CHZ,CH3
Absorbance Absorbance
0,6
0,5+ VasCHSX’

CH,-Aryl
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0,3
0,24 VCH:F\ZﬂLN
0,14 \

3100 2900 2800 2000 1800 1600 1400 1200 1000 800 600
Wavenum ber (cm-1 N Wavenumber (cm-1)

Figure A - 3 - Exemple d’un spectre d’infra rouge par transformé de Fourrier (IRTF)
caractéristique du bitume
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1.2.2 Essai de distillation simulée

La présence, soit volontaire, soit accidentelle (pollution au cours du transport, de
I’enrobage, ou sur le chantier) dans le bitume de produits volatils nécessite un contréle dans la
mesure ou ces derniers modifient les caractéristiques du liant dans le temps, et favorise le
phénomene de durcissement. En application routicre, cette technique sert de support a détecter
la présence des polluants (goudron, fluidifiant du bitume). La distillation simulée permet,
aussi, de voir s’il y a un vieillissement du bitume par évaporation concernant les composés
volatils présents dans le liant. Cette technique d’analyse, dans le cadre de la thése, a surtout
permis de déterminer la volatilité du bitume : en effet, a partir des températures d’ébullition
fournies par le temps de rétention de chaque fraction volatile et du pourcentage distillé
détecté.

La distillation simulée, réalisée par Chromatographie en Phase Gazeuse (CPG), est
basée sur le principe de séparation des composés, constituant 1’échantillon a analyser, dans
I’ordre de leur température d’ébullition. Il est possible de faire une corrélation entre les temps
de rétention des composés sur la colonne chromatographique et leur température d’ébullition,
afin d’obtenir une courbe de distillation (Figure A-4) . Un Détecteur a Ionisation de Flamme
(FID) permet de quantifier le pourcentage distillé par rapport a un étalon externe en intégrant
la surface sous le chromatogramme. Si la séparation est bonne, chaque pic correspondra a une
espece chimique. Si I’injection est correcte, la surface des pics représente la quantité de
chaque soluté.

400 -
%
a 300
.2
§ Pic du solvant
5 200 +
3 Pic du bitume
gb 100 -

0 T T T T
0 200 400 600 800

Point d'ébulition °C
Figure A - 4 — Schéma de séparation chimique des constituants du bitume [LCPC]

La distillation donne une corrélation entre les temps de rétention des composés sur la
colonne chromatographie et leur température d’ébullition et il est possible d’obtenir une
courbe de distillation. Par contre, le procédée nécessite un étalonnage externe. L’étalon
externe se constitue de n-alcanes de C5 a C120 dont on connait les températures d’ébullition.
Chacun des ces alcanes sort de la colonne avec un temps de rétention donné. Il est possible
ainsi établir la corrélation temps de rétention / température d’ébullition. Ensuite, par chaque
échantillon étudié, on en registre un chromatogramme sur lequel est représentée la sortie des
composés, repérée par un pic, selon leur temps de rétention. A partir de la calibration réalisée,
on peut faire correspondre une température d’ébullition a chaque temps de rétention obtenu.
Le temps de rétention est alors utilis€é comme 1’équivalent de la température de distillation. Le
chromatogramme obtenu permet donc de tracer la courbe % de produit distillé en fonction de
la température, nécessaire pour étudier le vieillissement du bitume par évaporation.

Le chromatographe utilis¢ est équipé d’un injecteur diviseur, d’une colonne capillaire
et d’un détecteur a ionisation de flamme (FID). La phase mobile est un gaz vecteur (hélium)
qui circule en permanence dans la colonne. L’appareillage nécessaire est le suivant :
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- L’injecteur : le type utilisé est I’injecteur a diviseur de flux (splitter). Le gaz vecteur
circule, hélium, qui pénétre dans 1’injecteur se divise en deux flux : 1 % pénétre dans
la colonne et 99 % s’échappent par fuite dans I’atmosphere. Cette technique permet
des injections tres faibles, de I’ordre de 1 a 10 uL ;

- La colonne: le type utilisé est capillaire. Dans ce type de colonne, la phase
stationnaire est déposée sous la forme d’un film régulier, d’épaisseur 0.1 a 5 pum,
adhérant a la paroi interne du capillaire. Ces colonnes ont un diameétre variant de 0.05
a 0.6 mm pour une longueur typique de 10 pouvant aller jusqu’a 100 m. La colonne
est placée dans le four du chromatographe afin de la mettre a la température voulue ;

- Le détecteur : le type utilisé est le détecteur a ionisation de flamme (FID = Flamme
Ionisation Detector). Ce détecteur est le plus couramment utilisé pour détecter les
substances organiques hydrocarbonées.

Il y a production d’une flamme selon le principe suivant : le combustible (hydrogene)
est mélangé au gaz vecteur (hélium), puis brilé¢ dans un exceés de comburant (I’oxygene de
I’air). Les composants de I’échantillon, séparés lors de leur passage dans la colonne, sont
bralés dans la flamme. Il y a alors un arrachement de protons et formation d’ions. Ces ions
sont alors collectés par une électrode de polarisation portée a un potentiel de 200 V. Le
passage d’un composé brilé et ionisé provoque une variation de potentiel entre cette électrode
et I’¢lectrode de détection. Cette variation est amplifiée et transmise au détecteur.

1.2.3 Composition chimique du bitume au IATROSCAN

La séparation des bitumes en familles génériques peut étre réalisée par IATROSCAN,
selon le mode opératoire développé au LCPC. Il s’agit de séparer des composés insolubles
dans le n-heptane appelés « asphalténes » et de composés solubles dans le n-heptane appelés
« malténes ». Les « malteénes », regroupent trois espeéces chimiques: les saturés, les
aromatiques et les résines (Figure A - 5).

Bitume

Précipitation
au n-heptane

v
Asphalténes | Malteénes |
v

Chromatographie sur gel
de silice/alumine

[

v v
Elution au Elution au
toluene/n-heptane dichlorométhane/
| méthanol

v v b
Huiles Huiles aromatiques et Résines

saturées naphténo-aromatiques

Figure A - 5 — Schéma de séparation chimique des constituants du bitume [LCPC]
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Mode opératoire LCPC :

Solvants utilisés : chloroforme pour HPLC, n-heptane pour HPLC, dichlorométhane
pour HPLC et méthanol pour HPLC.

Matériels utilisés : 3 cuves d’élution normales, chromarods SIII et une seringue de
10 pl a aiguille biseautée.

Mode opératoire :

Préparation de cuves d’¢lution ( Figure A -6):

o Préparation des cuves une heure avant le début des élutions ;
o Les solvants sont versés dans chaque cuve afin d’avoir un niveau identique

Activation des chromatods :

o L’activation de chromarods se fait avant la préparation des échantillons
(vitesse de brilage 30 sec/chromarods et débit d’hydrogéne 160 ml/min) ;
o Deux passages sont effectués.

Préparation des échantillons :

o Préparer une solution bitumineuse de concentration 20 g/l dans du chloroforme

Développement de 1’échantillon :

Déposer 1 pl de solution bitumineuse 5 min. apres la mise en solution ;
Sécher 1 min dans une étuve a 80 °C ;

Eluer dans le n-heptane ;

Sécher 1 min dans une étuve a 80 °C ;

Eluer dans un mélange toluene/n-heptane (80/20) ;

Sécher 1 min dans une étuve a 80 °C ;

Eluer dans un mélange dicholométhane/méthanol (95/5) ;

o Sécher 1 min dans une étuve a 80 °C ;

O O O O O O O

- Lecture de familles génériques :

o Apres avoir placé les chromarods dans I’appareil (Figure A - 6), attendre 5 min
avant d’efffectuer le brilage ;
o Brtler les chromarods

- Nettoyage des chromarods (apreés chaque manipulation)

Les composés des solutions bitumineuses sont identifiés par analogie entre leur temps
de rétention et celui de composés contenus dans un mélange standard déposé sur le premier
rod. La quantification se fait par intégration des pics des chromatogrammes. Un analyseur
spécifique est couplé en sortie au logiciel d’exploitation développé.

Figure A - 6 — Détailles du IATROSCAN et de la cuve a développement
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1.3 Essais physiques

1.3.1 Essai de pénétrabilité

La pénétrabilité est la consistance exprimée comme la profondeur, en dixieémes de
millimeétre, correspondant a la pénétration verticale d'une aiguille de référence dans un
échantillon d'essai du matériau, dans des conditions prescrites de température, de charge et de
durée d'application de la charge (Figure A - 7).
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Figure A - 7 - Appareil de mesure de la pénétrabilité

Selon la norme Norme francaise NF EN 1426 [AFNOR, 1999a], on mesure la
pénétration d'une aiguille de référence dans 1'échantillon d'essai conditionné. Les conditions
opératoires qui s'appliquent aux pénétrations inférieures ou égales a 500 x 0,1 mm, sont :
température 25 °C, charge appliquée 100 g et la durée d'application de la charge 5s. Elle
s’exprime en dixiemes de millimetre. Cette mesure peut étre réalisée a différentes
températures et fournir une information sur la susceptibilité thermique du liant.

Le matériel et la verrerie nécessaires sont les courants de laboratoire, ainsi que : (1) un
pénétrometre, dispositif permettant au porte-aiguille de se déplacer verticalement sans
frottement mesurable, et permettant la détermination de la pénétration de l'aiguille au dixieme
de millimétre pres ; (2) une aiguille de pénétration, en acier inoxydable trempé a cceur, revenu
et poli, de type X105CrMo17(1.4125). La masse de l'ensemble fourreau annulaire/aiguille
doit étre de 2,50 g + 0,05 g; (3) récipient d'échantillon d'essai, cylindrique, a fond plat, en
verre ou en métal. La profondeur interne du récipient doit tre supérieure d'au moins 10 mm a
la pénétration attendue et elle ne doit pas étre inférieure a 35 mm. Son diametre intérieur doit
étre au moins de 55 mm et au plus de 70 mm ; (4) bain-marie, d'une capacité d'au moins 10 1,
et capable d'assurer la stabilité¢ de la température de I'échantillon d'essai dans une plage de
+ 0,1 °C; (5) cuve de transfert, pour les essais conduits en dehors du bain-marie. Cette cuve
doit avoir une capacité minimale de 350 ml et étre suffisamment profonde pour permettre au
récipient d'échantillon d'essai d'étre complétement recouvert d'eau et (6) dispositif de
chronométrage, précis a 0,1 s ; (7) thermometres, a tige solide.

Il faut effectuer au moins trois déterminations validées avec trois aiguilles différentes
sur des points de la surface de I'échantillon situés a au moins 10 mm du bord du récipient, et a
au moins 10 mm les uns des autres. La plage maximale de déterminations valables, pour les
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essais menés dans les conditions d'une température de 25 °C, une charge appliquée de 100 g
et un temps de charge de 5 s (Tableau A - 1). Les trois déterminations ne doivent étre
acceptables que si la plage des déterminations n'excéde pas les valeurs données.

Tableau A - 1 - Plage de determination valables

Peénetration en 0,1 mm

Jusqu’a 49 50a 149 | 150a 249 | 250 et plus

Ecart maximum entre la détermination
la plus élevée et la plus basse 2 4 6 8

La valeur de pénétrabilité est exprimée en dixiemes de millimétre arrondie au nombre
entier le plus proche, sous la forme de la moyenne des déterminations acceptables.
Considérant la fidélité et la répétabilité¢ d’essai, la différence entre deux résultats successifs
obtenus par le méme opérateur, avec le méme appareillage, dans des conditions opératoires
identiques et sur un méme produit, ne devrait pas, au cours d'une longue série d'essais
effectués en appliquant normalement et correctement la méthode d'essai, dépasser plus d'une
fois sur vingt les valeurs données dans le tableau ci-aprés.

Reproductibilité d’essais: la différence entre deux résultats d'essai uniques et
indépendants, obtenus par des opérateurs différents travaillant dans des laboratoires différents
sur des produits identiques, en appliquant correctement et normalement la méthode d'essai, ne
devrait pas, sur le long terme, dépasser plus d'une fois sur vingt les valeurs données dans le
Tableau A - 2.

Tableau A - 2 - Répétabilité et reproductibilité des essais de pénétrabilité

Conditions Pénétration Répétabilité Reproductibilité
opératoires en (0,1 mm r R
25 °C, 100g, 5s <50 2 3

> 50 4 % de la valeur moyenne | 6 % de la valeur moyenne
15 °C, 100g, 5s > 50 5 % de la valeur moyenne | 8 % de la valeur moyenne
5°C, 200g, 60s <50 2 4

> 50 9 % de la valeur moyenne | 13 % de la valeur moyenne

Protocole de mesures :

Préparation de ’essai : Afin de prélever et manipuler plus facilement le bitume, on le
rend plus fluide en le préchauffant a 140 °C pendant environ 1 heure. Il est ensuite
homogénéisé puis versé dans deux gobelets de diametre 55 mm et de profondeur 35 mm. Les
deux échantillons sont alors placés quelques minutes a I’étuve pour chasser les bulles d’air
formées et qui pourraient faussées les mesures. Enfin, le bitume « coulé » dans les gobelets,
est refroidi a I’air ambiant, en le protégeant de toute poussicre. Enfin, les gobelets sont placés
dans un bain thermostaté a 25 °C, pendant une heure et demie.

Exécution de I’essai : Avant de commencer |’essai, I’aiguille est nettoyée avec un
solvant (perchloréthyléne). Ensuite, on place un gobelet dans un récipient de transfert, rempli
d’eau a 25 °C, afin de maitriser la température du bitume pendant 1’essai, la norme voulant
que la mesure se fasse précisément a 25 °C. De plus, le volume d’eau placé au dessus de la
surface de bitume va permettre de faciliter la visualisation de ’image de 1’aiguille. La position
initiale requise pour le test est de mettre en contact la pointe de 1’aiguille avec son reflet
symétrique, a la surface du bitume. Ce réglage effectué, on peut déclencher la mesure.
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L’essai se fait avec un pénétrometre automatique répondant aux spécifications de la
norme EN 1426 [AFNOR, 1999a], soit les paramétres suivants :

- Température du bitume : 25 °C ;
- Charge (poids de I’aiguille et de son support) = 100 grammes ;
- Durée de I’essai : 5 secondes.

On réalise, sur le méme gobelet, 3 mesures, a des points distants les uns des autres de
10 mm. Les valeurs obtenues sont exprimées en dixieme de millimetres.

1.3.2 Essai de Température de Ramollissement Bille et Anneau (TBA)

Ce test consiste a déterminer la température pour laquelle un anneau de bitume
supportant une bille d’acier, se déforme en s’allongeant jusqu’a atteindre un repére situé a une
distance prédéterminée [NF EN 1427] [AFNOR, 1999b]. A cette température, le bitume
présente une structure interne telle que les contraintes auxquelles il est soumis, par les
conditions méme de I’essai, sont suffisantes pour lui imposer une déformation irréversible
(Figure A - 8).

g )
*m - Il

85 3 100

Figure A - 8 - Appareil de mesure de la TBA

La pénétrabilité est d’autant plus faible, et la température du point de ramollissement
entre bille et anneau d’autant plus élevée, que le bitume est dur, et donc qu’il est vieilli.

Selon la norme EN 1427 [ AFNOR, 1999b], la détermination de la température de
ramollissement (TBA) est obtenue comme suit : deux disques horizontaux de bitume, moulés
dans des anneaux de laiton a épaulement, sont chauffés dans un bain liquide avec un taux
d'¢lévation de la température contrdlé, alors que chacun soutient une bille d'acier. La
température de ramollissement notée doit correspondre a la moyenne des températures
auxquelles les deux disques se ramollissent suffisamment pour permettre & chaque bille,
enveloppée de liant bitumineux, de descendre d'une hauteur de 25,0 mm + 0,4 mm.

L’essai est réalisé avec de 1’eau distillée fraichement bouillie ou eau déminéralisée.
L’appareillage bille et anneau, qu'il soit manuel, semi-automatique ou automatique, et
compos¢é des ¢éléments suivants : (1) anneaux, au nombre de deux, en laiton, a épaulement ;
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(2) plaque de coulage, métallique, plate et uniforme d'environ 50 mm x 75 mm, et d'une
épaisseur comprise entre 1,5 mm et 2,0 mm, avec les rebords tournés vers le bas ; (3) billes,
au nombre de deux, en acier, de 9,50 mm =+ 0,05 mm de diamétre et d'une masse de 3,50 g
+ 0,05 g ; (4) dispositifs de guidage des billes, en laiton, et au nombre de deux, permettant de
centrer les billes d'acier, un pour chaque anneau ; (5) porte-anneaux et assemblage, support en
laiton (A) pouvant soutenir les deux anneaux en position horizontale ; (6) bain, un bécher en
verre pouvant étre chauffé, d'un diamétre intérieur d'au moins 85 mm et d'une profondeur d'au
moins 120 mm a partir du fond du bécher ; (7) thermomeétres ; (8) agitateur : soit un agitateur
magnétique chauffant muni d'un barreau aimanté revétu de manicre appropriée, d'une
longueur d'environ 40 mm et d'un diametre de 8 mm, pour assurer l'uniformité de la
distribution de chaleur dans le bain, soit un agitateur a hélice fonctionnant a vitesse modérée.
L'agitateur doit étre placé de sorte a ne pas perturber les échantillons au cours de l'essai. La
vitesse de rotation du barreau doit étre d'environ 100 min-1.

A la place des éléments d'appareillage décrits, on peut employer un appareillage semi-
automatique ou automatique apreés l'avoir étalonné. Les résultats obtenus doivent étre
identiques a ceux de la méthode manuelle, et étre dans les limites de fidélité de la méthode
manuelle. Si l'appareillage automatique est utilisé, il doit étre étalonné autant de fois que
nécessaire, mais au moins une fois par an. Pour chaque ensemble bille et anneau, noter la
température indiquée par le thermometre au moment ou le liant bitumineux qui entoure la
bille touche la plaque inférieure si la mesure est effectuée a I'aide de la méthode manuelle ou
touche le rayon lumineux si un appareillage semi-automatique ou automatique est employé.
Répéter l'essai si I'écart entre les deux températures dépasse 1 °C pour les températures de
ramollissement inférieures a 80 °C, ou 2 °C pour les températures de ramollissement
supérieures a 80 °C.

Fidélite et reproductibilité des essais :

- La fidélité et la répétabilité d’essai : la différence entre deux résultats d'essais obtenus
par le méme opérateur avec le méme appareillage, dans des conditions opératoires
identiques et sur un méme produit, en appliquant correctement et normalement la
méthode d'essai, ne devrait pas, sur le long terme, dépasser plus d'une fois sur vingt les
valeurs données dans le tableau ci-aprés. Dans nos essais, la valeur a tenir en
considération est 1 ;

- La reproductibilité¢ d’essais : la différence entre deux résultats d'essais uniques et
indépendants, obtenus par des opérateurs différents travaillant dans des laboratoires
différents sur des produits identiques, en appliquant correctement et normalement la
méthode d'essai, ne devrait pas, sur le long terme, dépasser plus d'une fois sur vingt les
valeurs données dans le Tableau A - 3. Dans nos essais, la valeur a tenir en
considération est 1.

Tableau A - 3 - Repétabilité et reproductibiité des essais de TBA

Liquide de bain | Type de bitume | Répétabilité r (°C) Reproductibilité R (°C)
Eau non modifié 1 2

Eau modifié 1.5 3.5

Glycérol oxydé 1.5 5.5

Protocole de mesures :

Préparation de I’essai : Le bitume est chauffé a 140 °C pendant une heure environ, afin
de le rendre plus fluide et donc plus manipulable. Quatre anneaux de 16 mm de diameétre sont
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placés sur une plaque recouverte d’un produit anti-adhésif. On y verse ensuite le bitume chaud
avec un léger surplus et on laisse refroidir a I’air ambiant. Aprés une demi-heure, on arase les
anneaux de bitume a 1’aide d’une spatule chauffée. Les anneaux remplis de bitume sont
ensuite placés dans une enceinte a 5 °C, pendant un quart d’heure. L’eau nécessaire a I’essai
est mise dans ’enceinte a 5 °C, plusieurs heures avant.

Exécution de 1’essai : Les anneaux sont placés sur un socle que 1’on met dans un
bécher rempli d’eau a 5 °C. Ensuite, on place des billes de 9.5 mm de diamétres et de masse
3.5 g, sur les disques de bitume immergés. L’ensemble est chauffé a une vitesse constante de
5 °C / min, a partir d’'une température initiale de 5 °C. Le point de ramollissement bille-
anneau est la température a laquelle le poids de la bille provoque une déformation verticale du
bitume jusqu’a un repere prédéfini. En effet, plus la température augmentera, plus le bitume
se ramollira.

1.4 Essais physico-chimiques

1.4.1 Essai de vieillissement accéléré (RTFOT)

A DP’enrobage, 1’oxydation chimique est importante car I’apport énergétique est intense
(température et oxygene de 1’air). La simulation en laboratoire de cette évolution du bitume
est usuellement réalisée par 1’essai RTFOT (Rolling Thin Film Oven Test) (NF 12607-1]
[AFNOR, 2000] .

Le bitume est place dans des cylindres en verre dont I’axe est horizontal ; ces cylindres
sont eux-mémes fixés sur un tambour tournant horizontalement sur son axe (Figure A 9). Le
bitume est exposé en étuve a des courants d’air chaud a 163 °C pendant 75 min. Ce procédé a
I’avantage de soumettre le bitume a une oxydation en profondeur, le film de bitume exposé
étant renouvelé lors de la rotation des cylindres [Corté et Di Benedetto, 2005].

Dimensions en millimétres

Etuve 110 +5 15 +5

Disque aluminium
ép. 3 - 9 300 +10

Bride élastique de fiole Fiole & Thermométre

a echantillon echantillon

== |
|
| |
H/ ® ext 640412

] I
I sazez |
[ -

160 £10

Oyverturg intérigura
ou extérisure

m

e
r

| Tube cuivre
! froid @ 8 20,1

10,0212

Entretoise L=20 #1
®ext 12+, @int 6,5 +1

sur un @ de 280 £2
B Trous @ 66,7 +1, tous les 45°

sur un @ de 200 £5 Entrefoise 55 +1
¢ ext 12 ¢1, ¢ int 6,5 21

a) Vue de face b) Vue de cité

Injecteur @ int 10 20,1

Epaisseur du mur 2,4 £0,3

(a) sole tournante du four L
(b) récipient en verre

pour échantillon

Figure A 9 — Principe de fonctionnement du four RTFOT —[NF 12607-1] [AFNOR,2000]
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Le RTFOT reproduit I’oxydation et les pertes de maticres volatiles qui apparaissent
dans la centrale d’enrobage et lors de sa mise en ceuvre. Ceci a été confirmé par les
observations faites sur une population importante de chantiers [LCPC, 1992].

cheminée

Injection-de-lairehaud

a — Détail du four et de la cheminée b — Détail des cylindres en verre et de
I’injection de 1’air chaud
Figure A - 10 — Four RTFOT du LCPC

1.5 Essais mécaniques

1.5.1 Essai de module complexe

La réalisation des essais de module complexe, soit pour I’enrobé bitumineux, soit pour
le bitume, passe par une préparation des échantillons. Dans le cas du module complexe des
enrobés, apres le malaxage et la confection d’une plaque d’enrobé, celle-ci est sciée selon la
norme francaise NF P 98-260-2 [AFNOR, 1992a] (Figure A - 11).

Figure A - 11 - Sciage et confections des éprouvettes trapézoidales d’enrobé bitumineux
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Figure A-12 — Géométrie des éprouvettes d’enrobé bitumineux[NF P 98-260-2] [AFNOR, 1992a]

Dans le cas du bitume, la taille et la géométrie des éprouvettes sont choisies selon le
domaine de température et le type de sollicitation appliqué. Les dimensions courantes du
corps d’épreuve, pour le bitume a traction, sont h = 16 mm et D = 8 mm (Figure A - 13) et
pour ’enrobé, sont h =250 mm, | = 56 mm et e = 25 mm ( Figure A-12).

; d=d sin(ot)

Eel®

—
D> <« |

di®) F(v)
F=F sin(ot+d) A m

a— traction-compression

\
i
)
I

A\ 4

) T\ '\ F(t)

b — cisaillement annulaire

Figure A - 13 — Detaille des éprouvettes de bitume

Les mesures du module complexe sont effectuées dans le domaine des petites
déformations pour que la réponse du matériau soit viscoélastique linéaire. Une force F(t)
sinusoidale d’amplitude Fo et fréquence f est appliquée a 1’éprouvette comme suit :

F(0) = Fysin(@t) e @ =21 A-1)
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Le module complexe E* est le nombre complexe défini comme le rapport entre
I’amplitude de la contrainte sinusoidale de pulsation ® appliquée au matériau o = o, sin(@r)

et I’amplitude de la déformation sinusoidale qui en résulte. Sa représentation dans le plan
complexe est donnée par la relation :

E*:|E*|€i5 (A-2)

ou |E *| est la norme du module complexe, appelé module de rigidité et d est I’angle de

phase du matériau.

Ce module étant dépendent de la température et de la fréquence, on effectue cet essai
pour différentes fréquences (en pratique 1 ; 3 ; 10, 30 Hertz) et différentes températures (en
pratique —10; 0; 10; 20 ; 30 ; 40 °C) et on note pour chaque couple (0, F), les valeurs du
module de rigidité et d’angle de phase du matériau [De-La-Roche, 2004]. Les résultats sont
souvent présentés sous forme de « courbes isothermes » (norme du module complexe en
fonction de la fréquence pour chacune des températures d’essai), de « courbes isochrones »
(norme du module complexe en fonction de la température pour chacune des fréquences
d’essai) ou de courbes maitresses.

Les courbes maitresses sont obtenues a partir de ces isothermes ou isochrones. Les
résultats peuvent étre exprimés dans le plan de Cole et Cole, ou interviennent les parties réelle
et imaginaire du module complexe ; ou encore dans I’espace de Black, ou intervient I’angle de
phase caractérisant le retard de la déformation par rapport a la contrainte, dii au caractere
viscoélastique du matériau (Figure A - 14).

«
A AAOA’A
O
sad®?®
sooi O
_ *ge
8 {‘ & A Bitume frais
s +3 A
< e A
i o A 0 : I
) o A 10 # Bitume vieilli
= PN A
% *® 2
= * S
% T ‘\ AA T T T 1 T T T T T
% 1E;06 0,000Q1 0,000AA 0,001 0,01 0,1 10 100 1000 10000 100000 100000
] A
o . A
= A A
: A 0,1
*g\ décalage représentative
A du durcissement

yOT

O
% Frequence de sollicitation (radians)

Figure A - 14 - Exemple de courbes maitresses a 0 °C d’un bitume 35/50 frais et vieilli d aprés
[Corté et Di Benedetto, 2005]

Une courbe maitresse est tracée a partir d’un réseau d’isothermes en déterminant un
coefficient de translation log(a;) en fonction de la température. Le facteur de translation
log(ar), selon Williams, Landel et Ferry [Williams et al, 1955] est calculé comme suit :
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_CI(T_TS)

log(ar)=cz+(T_TS) (A-3)

Ou C; et Cy sont les parametres caractéristiques du produit (enrobé) et T et Ts sont
respectivement la température d’essai et la température de référence (°C) choisie
arbitrairement. Une courbe maitresse permet d’obtenir des valeurs de module pour de
fréquences inaccessibles par I’expérimentation. Elle est généralement déterminée pour une
température de référence de 10 °C pour les enrobés et de 25 °C pour les bitumes.

Dans le cas de la détermination du module complexe de 1I’enrobé, le module complexe
est calculé¢ a partir des valeurs de contrainte et de déformations maximales subies par
I’éprouvette. Ce module est dépendant des caractéristiques géométriques des éprouvettes,
ainsi que du déplacement et de la force en téte de I’éprouvette. Cet essai est, comme pour le
bitume, également réalis¢ a 6 températures (entre -10 et +40° C) et a 4 fréquences pour
chacune des températures donnée (1Hz, 3Hz, 10Hz, 30 Hz). Il est prouvé expérimentalement
que le module de I’enrobé bitumineux diminue lorsque la température croit; de maniére
analogue, la raideur (rapport entre une variation de force et la variation correspondante du
déplacement en translation ou en rotation) de 1’enrobé diminue, a température constante,
lorsque la fréquence de la sollicitation décroit [Corté et Di Benedetto, 2005].
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2 Technologies de brileurs et combustion

2.1 Grandeurs caractéristiques de la combustion steechiométrique

2.1.1 Grandeurs relatives au rapport Air/Fuel

Le pouvoir comburivore ou air stoechiométrique (Va) d’un gaz est la quantité d’air
nécessaire et suffisante pour assurer la combustion compléte de I'unité de volume de ce gaz
[Gaz de France, 1984].

L’air stoechiométrique permet d’obtenir la combustion compléte sans exceés ni défaut
d’air et il est exprimé en Nm?® d’air/Nm? de gaz. Comme autres grandeurs, nous avons :

la fraction de mélange : rapport massique du carburant au mélange
le rapport carburant / air (Fuel Air Ratio)

la richesse : rapport de la fraction de mélange a sa valeur stcechiométrique

g
=

fuel
_ YOx

fuel ou (I)_
( Ox )Sto (YﬁlelJ
Sto

YOX

(A-4)

si ¢<1 - pauvre (en exces d’air)
si ¢ 0>1 > riche (excés de carburant)

le facteur d’air (rapport du débit d’air au débit stoechiométrique obtenu par le pouvoir
comburivore)

1

n=- n<l en milieu réducteur et n>1 en milieu oxydant

¢

- D’exces d’air : le facteur d’air moins un (exprimé en %)

e(%):%xloo 4-5)

- le facteur de défaut d’air

d(%):%xl 00=(1-n 100 4-6)

2.1.2 Grandeurs relatives aux fumées

Le pouvoir fumigene est le volume, ramené aux conditions normales des produits de la
combustion de INm® de gaz associé a I’air steechiométrique. Il est exprimé en Nm® de
produits de combustion/Nm?® de gaz.

Pouvoir fumigéne humide (V’{0) : I’eau produite par la combustion étant a 1’état de
vapeur, c’est le volume qui est réellement a évacuer.

Pouvoir fumigene sec (V10) : I’eau produite par la combustion est supposée condensée
et I’on ne tient compte que du volume des corps gazeux.
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Pour les gaz distribués, le pouvoir fumigene rapporté au kWh (PCI) est compris entre
1,00 et 1,07.

Gaz carbonique total (VCO2) (carbone total) est le volume en Nm?® de I’anhydride
carbonique résultant de la combustion compléte de 1 Nm® de gaz. Il s’exprime en
Nm*CO»/Nm?’gaz.

Vapeur d’eau totale (VH20) (hydrogéne total) est le volume en Nm? de la vapeur
d’eau produite par la combustion compléte de 1 Nm? de gaz.

Teneur maximale en CO; des produits de combustion secs (appelé CO> max): et
désigné par yCO» est le rapport du gaz carbonique total au pouvoir fumigene sec :

vCo,
vf, (A-7)

(CO,), =

Le yCOz est proche de 12% pour les gaz naturels.

2.1.3 Types de combustion
On peut distinguer 4 types de combustion [Gaz de France, 1984] :

- la combustion steechiométrique ;

- la combustion compléte en excés d’air ;
- la combustion compléte en défaut d’air ;
- la combustion incompléte.

Combustion steechiométrique : C’est la combustion donnée par 1 Nm® de gaz associé a
un volume d’air égal a I’air steechiométrique (Figure A - 15).

[ COMBUSTION STOECHIOMETRIQUE ]

Combustion compléte sans excés d’air ni défaut d’air

1 m3(n)
) | GAZ FUMEES HUMIDES FUMEES SECHES
AIR
(N2 + 02) V,fO Nm3 VfO Nn’l3
V, Nm?
Taux d’aération n=1 m EAU
V, = Air théorique V', . pouvoir fumigéne humide
ou POUVOIR COMBURIVORE Vo . POUVOIr fumigéne sec
—» NmS3 de fumées par Nm3 de gaz
— Nm? d’air par Nm3 de gaz P 9

Figure A - 15 — Combustion steechiométrique

Tout le carbone et tout I’hydrogene sont oxydés et tout I’oxygene de 1’air est utilisé.
Les produits de combustion ne contiennent que : CO2, H20 et N».

Le volume des produits de combustion est minimal (= au pouvoir fumigeéne)
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Ce type de combustion est difficile a réaliser dans la pratique car il nécessite de fournir
au brileur I’air et le gaz trés rigoureusement dans les proportions steechiométriques.

Combustion compléte en excés d’air : C’est la combustion donnée par 1 Nm?® de gaz

associé¢ a un volume d’air supérieur a 1’air steechiométrique (Figure A - 16).

[ COMBUSTION COMPLETE EN EXCES D’AIR ]

1 m3(n)

mmm) | GAZ

AIR
UTILISE

V, Nm?

AIR EN EXCES
(n'1) Va

D

i V’fo Nm®

FUMEES HUMIDES

FUMEES SECHES

(n-1).V,

Nm?

Vi,

(1]

(n-1).V,

Taux d’aération n > 1
Volume d’air : n.Va

Exces d’air : e(%) = 100 (n-1)

Figure A - 16 - Combustion compleéte en exces d'air

Pour chaque m® de gaz :

- une partie de I’air associé, €gal a I’air steechiométrique, sert a assurer 1’oxydation
complete du carbone et de I’hydrogene ;

- le reste, I’air en exces, ne participe pas a la combustion et se retrouve, intégralement,
dans les produits de combustion qui comprennent : CO2, H20, Nz et Oz

Ce type de combustion est le plus courant.

Combustion compléte en défaut d’air (utilisation totale de 1’oxygéne): C’est la

combustion donnée par 1 Nm

3

stoechiométrique (Figure A - 17).

de gaz associ¢ a un volume d’air inférieur a Iair
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[ COMBUSTION COMPLETE EN DEFAUT D’AIR ]

1 m3(n) FUMEES HUMIDES FUMEES SECHES
mmm) | GAZ
i " detaut d'air (_1-;)\7a_: N, +CO, + H,0 N, +CO,
AR :
1
n.V,Nm? ;
: CO + H, imbrilés CO + H, imbrilés
|

——

Taux d’aération n <1
Volume d’air : n.Va

Défaut d’air : d(%) = 100 (1-n)

Figure A - 17 - Combustion complete en défaut d'air
On trouve dans les produits de combustion :
- des imbrtlés : CO, H» et, pour des défauts d’air importants, méthane et carbone suie ;
- Nz, COz et H20

Ce type de combustion est parfois recherché dans certaines applications industrielles
en raison de 1’action de tels produits de combustion sur la charge de certains fours. Il est trés
difficile a réaliser dans la pratique.

Combustion incompléte : Un Nm? de gaz est associé a un volume d’air quelconque et,
en raison de conditions défavorables, une partie du gaz ne participe pas a la combustion.

Cette combustion se caractérise par la présence simultanée d’oxygeéne et d’imbriilés
dans les produits de combustion (Figure A - 18).

( COMBUSTION INCOMPLETE ]

(équilibres chimiques non réalisés)

! FUMEES HUMIDES FUMEES SECHES

1 mé(n) K
GAZ N, + CO, + H,0 N, + CO,
V2 7 7 7777/ 7/ 777 1
! 1
CO+H
+
AR ! CO+H, 2
] V, Nm?
N, Nms ta
n.V,Nm { Yo N .
EAU

t.V,Nm?
d’air utilisé

t,.V,Nm? Taux de combustion : t_
d’air inutilisé Taux d’air inutilisé : t,
Taux d’aération:n =t +t,

Figure A - 18 - Combustion incomplete
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Ce type de combustion se rencontre lorsque le gaz et 1’air disponibles ne se combinent
pas totalement dans la zone de combustion. Ce peut étre le résultat de la détérioration d’un
brileur, qui assure un mélange impartfait, ou d’un refroidissement brutal provocant I’arrét de
la combustion. On peut également rencontrer une telle combustion sur des fours industriels
lorsqu’une partie de 1’air est aspirée par des ouvertures du fait de la dépression régnant dans
I’enceinte.

Cette combustion n’est jamais souhaitable et correspond a des équipements mal réglés
ou détériorés.

2.1.4 Rendement de combustion

La puissance fournie a 1’appareil par le brileur est appelée puissance du brileur. Elle
s’exprime en kilowatts de pouvoir calorifique du gaz (sur PCS ou PCI).

Les produits de combustion (gaz briilés) emportent a la cheminée une certaine quantité
de chaleur par unité de temps. Cette puissance perdue s’appelle pertes par des produits de
combustion ou pertes par les fumées [Esposito, 1987]. Elles s’expriment en kW. Elles
comprennent la chaleur d’échauffement des gaz constituant les produits de combustion
(chaleur sensible) et, le cas échéant, une certaine quantit¢ de chaleur latente qui est celle
qu’auraient fournie les imbrilés si ceux-ci avaient été complétement oxydés. On peut
considérer aussi comme pertes la chaleur latente de vaporisation de 1’eau produite par la
combustion. Il y a encore les pertes par les parois et les ouvertures diverses. Aprés avoir
déduit toutes les pertes de la puissance d’entrée de 1’appareil fournie par le brileur, il reste la
puissance utile en kW.

Rendements : Le rendement utile est le rapport de la puissance utile et la puissance
fournie par le brileur :

R - Puissance e

u - .
Puissance y q1eur

_ Puissance e, — 2. pertes

R 4-8)

u .
Puissance yg1eur

Rendement de combustion Ry

B Puissance ;e + PETLES paroistdivers

R, = (4-9)

Puissance ygjecur

Rg = Puissance pyjeyr — PErtes o duitscanbustion A-10
Puissance y q1eur “-10)

2.2 Bruleurs des fours industriels

Il existe de nombreux types de brileurs, certains spécifiques a un seul type de four
ou/et a un seul combustible. La conception d’un brileur de four est fonction (1) du
combustible et de la facon dont se fait le mélange combustible-comburant, (2) de I’espace
disponible dans 1’enceinte ou se déroule la combustion et (3) de la forme que 1’on souhaite
donner a la flamme [Borghi, 1987] :

- Brilleur a prémélange : le mélange entre le combustible et le comburant se fait
préalablement a son introduction dans le four. Ils sont uniquement a combustible
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gazeux. Ils produisent des flammes courtes et permettent d’obtenir localement des
températures trés élevées. Des précautions doivent étre prises pour éviter la
propagation de la combustion vers I’amont ;

- Brileur a flamme de diffusion : le mélange entre le combustible et le comburant se fait
a la sortie du brileur ou au nez du brileur. Ces brileurs concernent les combustibles
gazeux, liquides et solides (pulvérisée). Les formes de flamme peuvent étre trés
variées

2.2.1 Braleurs a flamme de prémélange

Selon Dias [Dias et Vandooren, 2004], dans ce type de brileur le combustible et le
comburant sont préalablement mélangés avant de briler (Figure A - 19 ). En régime
laminaire trois zones caractérisent la flamme sur le brileur : (1) zone sombre correspondant
aux gaz frais provenant du brileurs, (2) zone lumineuse appelée front de flamme et (3) zone
finale correspondant aux produits finaux de combustion.

Haute pression

Flamme

.=

Bruleur a flamme
prémelangeée

Front de flamme

Basse pression

Figure A - 19 - Différentes zones de flamme d’apres [Dias et Vandooren, 2004)

2.2.2 Brileurs a flamme de diffusion

Un autre type de briileur est a envisager quand la combustion est contrdlée par la
diffusion entre réactifs (combustible et comburant). Si le mélange est long a devenir
homogene par rapport a la vitesse de réaction, la flamme sera dite de diffusion (Figure A -
20).

Combustible Oxydant
l {oxygene de I'air)
AN (¢4
Flamme estiliR
de diffusion ’ ‘
Oxydant Combustible
(methane)
(@) a jets opposés (b briquet

Figure A - 20 - Flammes de diffusion d’aprés Dias 2005 d’aprés [Dias et Vandooren, 2004)
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Ces flammes de diffusion laminaire peuvent devenir des flammes de diffusion
turbulentes par 1’augmentation du débit de gaz. Le nombre de Reynolds (Re) définit le régime
de la flamme. Dans un tube cylindrique, le nombre de Reynolds (adimensionnel) est défini par

Re = PYD (4-11)
n
Avec p =masse volumique du fluide (kg/m?) ;
V = vitesse moyenne de 1’écoulement :
V= Dy
S (4-12)

Dv = débit volumique ;
S = section du tube (m/s)
D = diamétre du tube (m) ;
1 = viscosité dynamique du fluide (Pa.s).
Le régime d’écoulement est défini par le nombre de Reynolds :

Re <2000 : écoulement laminaire ; flamme dite « silencieuse »
2000 < Re <3000 zone de transition ; flamme « troublée »
Re >3000 écoulement turbulent ; flamme « bruyante »

2.2.3 Role de 'atmospheére et de la pression

Controle de la pression dans les fours : la pression relative 1’on cherche a maintenir
dans I’enceinte (ou le laboratoire) d’un four est de I’ordre de quelques dizaines de pascals.
Cette pression peut étre soit positive (fours a chauffage direct), soit négative (fours tubulaires
de I’industrie chimique).

Dans tous les cas, c¢’est un parametre d’exploitation important qu’il faut suivre avec
attention. En effet, un controle déficient de la pression peut entrainer des difficultés
importantes :

- détérioration de la qualité du chauffage dans les fours a chauffage direct ;

- augmentation de la consommation spécifique et diminution du rendement ;

- détérioration de la combustion dans les fours équipés de brileurs a air induit ;
- dégradation des parois en cas d’exces de pression.

Le controle de cette pression se fait (1) soit par action sur un registre placé dans le
circuit d’évacuation des fumées (2) soit par la variation de la vitesse de rotation d’un
extracteur des fumées (ventilateur).

Entrées d’air : il s’agit de 1’air ambiant qui pénétre dans I’enceinte du four par d’autres
entrées que celles prévues au niveau des brileurs. L’air non contr6lé est préjudiciable a tous
points de vue :

- il diminue le rendement de combustion ;
- il refroidit les produits lorsqu’il s’introduit a proximité du défournement ;
- 1l engorge le circuit d’extraction des fumées ;

- il modifie I’atmosphére gazeuse du four.

271



Les gaz présents dans les produits d’'une combustion avec excés d’air (O2, CO2, H20)
ont toujours, a haute température, une action sur les produits ou les constituants du four. Ces
effets, ’oxydation et la décarburation peuvent, dans certains cas, étre inacceptables et 1’on
pourra étre amené : soit a rechercher une combustion avec défaut d’air (fours a chauffage sans
oxydation, normalement pour le réchauffage des métaux), soit a utiliser un gaz d’atmosphere,
¢laboré par ailleurs que 1’on mettra en contacte avec les produits (fours de traitements
thermiques a atmospheére controlé).
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3 Protocoles de mesures d’émissions gazeuses effectuées

Les domaines et les incertitudes pour I’ensemble d’appareillage de mesures utilisées
sont présentés dans le Tableau A - 4.

Tableau A - 4 — Domaine et incertitude de mesures réalisées

Type de Principe d’analyse Domaine de mesure Incertitudes de
mesure mesure
Emissions
(0)} Propriétés paramagnétiques de 0—-25Vol% ND
I’oxygene
CO, Absorption d’un faisceau infra 0—-20Vol% ND
rouge non dispersé
CO Absorption d’un faisceau infra| 0—3000 mg/kg ND
rouge non dispersé
NOx Chimiluminescence 0— 100 mg/kg ND
COT Ionisation de flamme (FID) 0— 1000 mg/kg ND
CHg4 Ionisation de flamme 0—100 mg/kg ND
HAP Selon schéma (Figure A - 27) 0—0,2 ng/ITE Nm® ND
Paramétres de fonctionnement
Température |Infra-rouge +2°C
enrobés
Température | Thermocouple NiCr/Ni +2,5°C
émissions

3.1 Mesures de Oz, CO2, CO et NOx avec I'analyseur de combustion

ECOM

3.1.1 Présentation de I'appareillage

L’analyseur de combustion « ECOM » présenté sur la Figure A - 21 est un équipement
portatif, appartenant au CORIA, et prété au LCPC dans le cadre de la these. Cet appareil est
généralement utilis€ sur les fumées de combustion dans le cas des réglages de brileurs.

Il se compose d’un boitier principal (1) ECOM, d’un pot de condensation a
refroidisseur (2), d’un cordon secteur (3), d’une imprimante intégrée rapide a papier
ordinaire (4) et d’une sonde chauffante (5) pour I e prélevement des fumées de combustion.
L’équipement a été étalonné en juin 2004, c’est-a-dire avant les premiers essais.
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1 — Boitier

2 — Pot de condensation
3 — Cordon secteur

4 — imprimante

5 — sonde chauffante

Figure A - 21 — L analyseur de mesure ECOM JF

3.1.2 Echantillonnage

L’analyseur est équip¢ d’une sonde de prélévement chauffée d’environ 50 cm de
longueur et une ligne chauffée d’environ 200 cm pour permettre 1’accés a la chambre de
combustion ou aux cheminées industrielles (centrales d’enrobage). Une fois I’analyseur
installé sur le lieu de mesure, la sonde est introduite dans la cheminée, 1’échantillonnage est
réalisé de facon discontinue.

3.1.3 Calcul de la masse de polluants

Les parameétres mesurables, sur gaz secs, sont les suivants : Oz en %, CO en mg/kg ou
mg/Nm?, NOx en mg/kg ou mg/Nm?>, la température de I’air ambiant en °C, la température des
gaz de combustion en °C et le tirage en hPa. Par contre, le CO; est calculé et le calibrage
préalable de I’appareil comprend la prise en compte du combustible utilisé¢ pour que ce calcul
soit correct. L’émission de CO; est calculée en fonction du COxmax et de I’oxygéne mesuré,

21-0,mes

selon la relation CO,calculé = CO, max- . Le COmax dépend du tipe de

combustible utilisé et les valeurs prise en compte par ’analyseur sont dans le Tableau A - 5.

Tableau A - 5 — Valeurs du CO2max en fonction du combustible

Combustible CO>max
Fuel 15,4
Gaz naturel 11,8
Gaz de ville 11,7
Gaz Cockerie 10,2
Gaz liquide 14,0

Les facteurs de transformation de mg/kg en mg/m?® et vice-versa utilisés par
I’analyseur sont les suivants :
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Tableau A - 6 — Facteurs de transformation d unités utilisés par ’ECOM

Gaz Facteur de transformation
mg/kg en mg/m* | mg/m? en mg/kg

0)) 1,429 0,699

CcO 1,25 0,8

NO 1,34 0,75

NO2 2,05 0,49

SO» 2,86 0,35

L’émission de NOx est calculée sur les émissions de NO et de NO2 mesurées selon la
relation suivante : NO,(mg/m’)=[NO(ppm)+ NO,(ppm)]-2,05. La précision des mesures
de P’ECOM est représentée dans les tableaux Tableau A - 7.

Tableau A - 7 — Grandeurs mesurées par [’analyseur ECOM

Plage de| Tolérance relative (abs) Résolution
mesures
(par rapport a 20% de | Au-déla a 20% de la
la plage des plage des mesures)
mesures)*
0O 0-25% 2 % (0.1 %) 5 % (1.25%) 0.1 %
CO 0—4000 mg/kg | 2 % (16 mg/kg) 5 % (200 mg/kg) 1 mg/kg
CO % 0-10% 2 % (400 mg/kg) 5% (0.5 %) 0.1 %
NO 0—2000 mg/kg | 2 % (8 mg/kg) 5 % (100 mg/kg) 1 mg/kg
NO; 0—-200 mg/kg |2 % (1 mg/kg) 5 % (10 mg/kg) 1 mg/kg
SO, 0—400 mg/kg |2 % (16 mg/kg) 5 % (200 mg/kg) 1 mg/kg
T gaz 0-999 °C - 2 % (20 °C) 1°C
T air comburant 0-99°C - 2% (2°C) 1°C
Tirage -20 — 20 hPa - 1 % (0.2 hPa) 0.1hPa

Source : Notice d’utilisation ECOM

Exemple de calcul de tolérance pour le CO :

Pour une plage de mesures entre 0 — 4000 mg/kg, nous avons :

Plage des mesures = 0 — 800 mg/kg (équivalent a 20 %);

20
Plage = — x4000ppm
& =100" Opp

Plage = 0 —800ppm

Tolérance par cette plage =2 % ou 16 mg/kg ;

2
Tolérence = — x800ppm
100 PP

Tolérence =16ppm

Plage des mesures entre 800 — 4000 mg/kg

Tolérance par cette plage =5 % ou 200 mg/kg.

5
Tolérance = — x4000ppm
100 Opp

314

Tolérance = 200 ppm

Exemples de calculs de corrections sur les émissions de données brutes

Teneur en oxygene : Le facteur de normalisation en oxygeéne a 11 % est égal a 1,613
pour la modalit¢ M1. Il a fallu corriger les mesures prises par I’analyseur de NOx, pour les
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modalités M2 a M7, a cause de I’existence d’une déviation négative de sa ligne de base. Le
facteur de correction d’étalonnage est donné par la formule y=a-x+b ou a=-0,0063 et
b = 0. Pour x = 0 (début de la M2), la correction y = 0. Pour x = 300 (fin de la M7), la
correction y = -1,89 mg/kg. Homogénéisation des unités : Le facteur de transformation de
mg/kg en mg/Nm® égal a 2,05. Aprés les ajustements et les corrections, pour la MI,
1’émissions de NOx est la suivante : NOx (en mg/Nm?® a 11 % O,) = [Emission de NOx (en
mg/kg)].[2,05].[1,613]. Ces corrections sont a refaire sur toutes les modalités fabriquées.

3.2 Mesures de COT, COVNM et CH4 avec I’analyseur de composés
organiques N.L.LR.A. (FID)

3.2.1 Présentation de I'appareillage

L’analyseur des composés organiques N.I.LR.A. présenté sur la Figure A - 22 est un
équipement portatif, acheté par le LCPC dans le cadre de la thése, pour évaluer les
concentrations organiques (méthane et non-méthane) lors d’un échantillonnage, dans un cycle
d’analyse unique. Un réglage additionnel existe pour accélérer I’évaluation des COT.

Figure A - 22 — Analyseur de COT (FID) du LCPC

Le détecteur a ionisation de flamme (FID) est le plus utilisé en chromatographie en
phase gazeuse. Sa grande sensibilité, son grand domaine de linéarité associée a une grande
facilité d’utilisation ont permis son développement. La norme européenne NF EN 12 619
[AFNOR, 1999c] spécifie un ensemble d’exigences minimales de performances ainsi que les
modes opératoires d’étalonnage et de fonctionnement d’un instrument utilisant I’ionisation de
flamme pour détecter et mesurer la concentration massique en Carbone Organique Total
(COT) gazeux des fumées de combustion émises par des sources fixes.

3.2.2 Principe de mesures

Les effluents de la colonne chromatographique pénétrent dans une flamme dont le
combustible (hydrogeéne) est pré mélangé au gaz vecteur et dont le comburant (air) arrive
extérieurement et alimente la combustion par diffusion. Les composés organiques ¢lués
(séparés) par la colonne forment des ions qui sont collectés au moyen de deux ¢€lectrodes. Le
courant, trés faible, qui en résulte est transformé par 1’électromeétre en une tension qui est
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enregistrée (Figure A - 23). La surface calculée est comparée a celle obtenue avec du gaz
¢talon comme gaz analysé. La valeur d’émission fournie est le rapport entre les deux surfaces.

mV

Surface calculée

/ Temps d’analyse minimum

/

’ 9s Temps (s)
Figure A - 23 — Evolution de la tension enregistrée par [’analyseur FID au cours du temps

C’est un détecteur sensible cependant il ne donne pas de réponse aux composés
minéraux, ni aux gaz permanents. Il a aussi I’inconvénient de détruire le soluté qui le traverse,
car son principe est de briler, dans une flamme d’hydrogene, 1’effluent apporté. Sous 1’effet
d’un champ électrostatique, il se forme des ions carbone de charge positive qui sont précipités
sur une ¢lectrode ou ils créent un courant d’ionisation que 1’on amplifie grice a un
¢lectrometre amplificateur. Sur un enregistreur, on obtient un signal proportionnel au débit-
masse de soluté dans le détecteur. En effet, il n’est pas exactement proportionnel au nombre
d’atomes de carbone du composé concerné, car il y a une influence défavorable des autres
atomes que C et H. Il est donc nécessaire d’avoir une bouteille d’hydrogeéne en plus de celle
du gaz vecteur. Il faut aussi souffler un peu d’air ou d’oxygene pour assurer la combustion de
I’hydrogéne (Figure A - 24).
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Pompe  Volume tampon

Sortie
gaz
Bruleur régulé
en température
Electrodes
|
Air flamme <
4 A
Echantillon
0250
Affichage
Débimétre |o
Hydrogéne 3

Régulateur de pression

Figure A - 24 — Schéma de principe d 'un détecteur a ionisation de flamme d’aprés la norme NF
EN 12619 [AFNOR, 1999¢]

Le mécanisme de formation de I’ionisation de substances organiques dans la flamme
n’est pas encore complétement élucidé. Il est admis que le processus se déroule en deux
¢tapes. Dans un premier stade, les composé€s organiques sont craqués dans une zone chauffée
centrale en formant des radicaux comme CH+, CH2+ et CH3+. Cette réaction s’effectue a
I’abri de ’oxygene. Les ions se forment dans un deuxiéme temps, par ionisation chimique
avec de I’oxygene, a I’interface de la zone centrale et d’une zone extérieure riche en oxygene :

CH +O—>CHO +e (A-13)
Les ions formés réagissent dans une atmosphere de vapeur d’eau :
CHO' +H,0—> H,O" +CO (A-14)

Le rendement de la réaction est trés faible : environ une molécule organique sur
100.000 introduites dans une flamme donne lieu a la formation d’un ion positif. L’avantage
principal du détecteur a ionisation de flamme est qu’il répond fortement aux composés
contenant du carbone organique et, dans une moindre mesure, aux autres composants
minéraux des fumées de combustion (tels que CO, CO2, NO et H,O) [NF EN 12619]
[AFNOR, 1999c]. Dans les conditions normales d’utilisation le détecteur a ionisation de
flamme n’est pas ou treés peu sensible aux gaz permanents, composés minéraux (Tableau A -
8).

Tableau A - 8 — Composés donnant peu ou pas de réponse avec détecteur a ionisation de
flamme [d’apreés notice d utilisation analyseur NIRA Mod. 901 Met/NMet Mercury]

He H>S CcO

Ar SO» CO,

Kr NO COS

Ne N2O CS,

Xe NO: CH>O
(0)) NH; CHOOH
N> H>O SiCl4
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D’apres le fabricant de 1’analyseur, il a été établi que la réponse molaire de n-alcanes
est proportionnelle au nombre d’atomes de carbone de la molécule, donc deux molécules
d’éthane donnent pratiquement la méme réponse qu’une molécule de butane. La réponse est
approximativement proportionnelle au débit massique d’alcane qui passe dans le détecteur,
quelle que soit sa masse moléculaire. Mais les composés organiques qui contiennent d’autres
atomes que C et H ont une réponse molaire plus faible que I’alcane de méme nombre
d’atomes de carbone. Le nombre de carbone effectif a été¢ introduit pour exprimer ce défaut de
réponse.

3.2.3 Echantillonnage

L’analyseur est équipé de deux sondes de prélévement. La premicre, de 60 cm de
longueur, pour les essais en laboratoire ; a deuxieme, de 80 cm de longueur, pour les essais
sur chantier (cheminées industriels/centrales d’enrobage). Une fois la sonde installée et
raccordée au analyseur FID d’environ 2 meétres, I’échantillonnage est réalisée de facon
continue, restant la sonde immobilisée jusqu’a la fin des analyses.

Par contre, 1’analyseur FID travaille en continu. Il est capable de prendre de mesures
selon un temps variable dont la valeur minimum est 9 secondes. Compte tenu des
caractéristiques des émissions (Figure A - 23), 19s est le temps minimum nécessaire d’analyse
utilisé pour ’analyseur FID. Apres les premicres mesures, le temps d’une minute a été donc
retenu comme suffisant pour bien représenter I’évolution des émissions organiques émises par
la centrale.

Pour les essais réalisés au laboratoire, lors du malaxage des enrobés bitumineux, un
temps de 9 s a été suffisant comme limite pour le calcul de I’intégrale (Figure A - 25), le
signal revenant a la valeur de la ligne de base. Ce réglage a di étre modifi¢ lors de
I’expérimentation réalisée, principalement avec I’utilisation du bitume modifié par de
polymeres. La forme de la courbe de réponse ayant changg¢, vraisemblablement en fonction de
la nature des composés analysés, il a été nécessaire de passer a un temps d’analyse de 19 s
pour tenir compte de I’intégralité du signal (Figure A - 26). En absence de ce réglage,
I’analyseur FID donne systématiquement des résultats inférieurs aux réels.

mV A mV A

Surface correcte
Temps d’analyse

; correcte
> - >
9s Temps (s) 95 Temps (s)

Figure A - 25 — Courbe de réponse fournie par I’analyseur FID et surface correcte calculée en
fonction du bon choix du temps d’intégration

279



mV
4 my A

Surface incorrecte

Temps d’analyse
incorrecte

; : > : >
9s 19s  Temps (s) 9s 19s Temps (s)

Figure A - 26 — Courbe de réponse fournie par I’analyseur FID et surface incorrecte calculée en
fonction d’un mauvais choix du temps d’intégration

3.2.4 Calcul de la masse de polluants

Le facteur de conversion d’une mesure de COT réalisée par I’analyseur en mg/kg

3x12

(parties par milliard) pour mg Eq.C/Nm? est de 1 =1,607 [NF EN 12591] [AFNOR,

b

1999c¢], dans le cas d’un étalonnage de I’analyseur FID réalisé avec du propane C3Hs.
3.2.5 Exemple de calculs de corrections sur les émissions de données brutes

Teneur en oxygene : Le facteur de normalisation en oxygeéne a 11 % est égal a 1,613
pour la modalité¢ M1. Il a fallu corriger les mesures prises par I’analyseur de COVT. Pour la
modalité M1, I’ajustement est constant de —8,8 mg/kg. Pour les modalités M2 a M7, a cause
de Dl’existence d’une déviation négative de sa ligne de base, le facteur de correction
d’étalonnage est donné par la formule y=a-x+b ou a=-0,0088 et b=0.Pourx=0

(début de la M2), Ia correction y = 0. Pour x = 300 (fin de la M7), la correction y = -2,63
mg/kg.

Homogénéisation des unités : Le facteur de transformation de mg/kg en mg/Nm? égal
a 1,608 et le facteur de correction d’humidité = 1+(taux d’humidité en kg/Nm3)/0,804.

Apres les ajustements et les corrections, pour la M1, I’émission de COVT est la
suivante :

COVT (en mg/Nm?® a 11% 0O2) = Emission de COVT (en mg/kg). 1,608. Correction
d’humidité.1,613

Ces corrections sont a refaire sur toutes les modalités fabriquées.
Emissions de CHjy :

Teneur en oxygene : Le facteur de normalisation en oxygene a 11% est égal a 1,613
pour la modalité M1. Voir chapitre 3, tableau 22 pour les autres modalités.

Homogénéisation des unités : Le facteur de transformation de mg/kg en mg/Nm? égal
a 1,608 et le facteur de correction d’humidité = 1+(taux d’humidité en kg/Nm3)/0,804

Apres les ajustements et corrections, pour la M1, I’émission de CHy est la suivante :

CHs (en mg/Nm® a 11 % O2) = Emission de CH4 (en mg/kg).1,608. Correction
d’humidité. 1,613 /3

Ces corrections sont a réaliser sur toutes les modalités fabriquées.
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3.3 Mesures des HAP par prélevement

3.3.1 Echantillonnage et analyse en centrale d’enrobage

L’appareillage utilisé a permis de réaliser des prélévements isocinétiques de 1’effluent
gazeux conformément a la norme EN 1948-1 [AFNOR, 2006] . La Figure A - 27 présente la
séquence de montage des dispositifs utilisés et la Figure A - 28 présente les dispositifs
utilisés.

1 — Buse en titane

2 — Tube coudé

3 — Tube en verre

4 — Sonde refroidie

5 — Appareillage de mesure de la température
6 — Bouteille de condensit

7 — Coude en verre

8 —laine de quartz et filtre plan au bas de la
Cheminée cartouche

9 — Filtre en laine de quartz
10 — Résine XAD-2

11 — Cartouche avec desséchant
12 — Dispositif de réglage du débit
13 — Dispositif d’aspiration

@ @ 14 — Dispositif de mesure du volume
©) -

1L

Ol oo @

Figure A - 27 — Equipement d’échantillonnage des HAP la norme EN 1948-1 [AFNOR,
2006] (méthode de la sonde refroidie)

Figure A - 28 — Détail du cartouche avec desséchant, du dispositif de réglage du débit, dispositif
d’aspiration et mesure de volume
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3.3.2 Echantillonnage et analyse en laboratoire

Avant de les analyser en laboratoire, nous avons besoins de réaliser des prélévements.
L’appareillage utilis¢ permet de réaliser un prélévement iso cinétique de 1’effluent gazeux
conformément la norme EN 1948-1 [AFNOR, 2006]. Le systeme de prélevement des HAP a
¢t¢ mis en place conformément a la norme NF X 43-329 [AFNOR, 2003a]. 1l
comprend successivement : une sonde chauffante, un cyclone, une ligne d’absorption
constituée d’une cartouche en verre munie d’un filtre plan en téflon, d’un condensateur, puis
d’un tube adsorbant en verre remplie de polymere XAD-2, un débitmétre, un thermométre, et
une pompe. L’ensemble étant agencé comme suit (Figure A- 29):

Ligne d'absorption

anémometre thermigque

T vttty SR
! Filtre PTFE |

onde chauffée Tube !
I adsorbant i Fotnpe
i Résine {AD2 ! Thermométre
i Condenseur i L
: (Facultatif) | Debitmetre &

Cveclone

Flux gazeux

Sonde de
prélevement

I

Vers la pompe

Figure A - 30 — Détaille du filtre et de la résine utilisée en laboratoire
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3.3.3 Méthodologie développée pour I’extraction et analyse des filtres et des

résines

Dans le cadre de la these, il a fallu mesurer les émissions d’hydrocarbures aromatiques
polycycliques (HAP) en labo en utilisant un malaxeur thermo-régulé pour matériaux enrobés,
sachant qu’une durée de malaxage est d’environ 4 minutes pour les malaxages courants de
laboratoire. La problématique est liée au matériel et aux HAP recherchés. D une part, les HAP
de la liste de I’EPA (USA) ne sont pas les seuls intéressants, il y a notamment dans le bitume
des HAP soufrés qui sont également potentiellement dangereux. Il n'existe malheureusement
pas de méthode universelle pour mesurer tous les HAP et la méthode dépend des composés
que I'on recherche. D'autre part, mesurer des €émissions suppose avoir du matériel adapté pour
les échantillonner correctement. Enfin, 4 minutes pourrait étre un temps extrémement court
pour récupérer un échantillon suffisamment riche en HAP pour les détecter. La démarche
générale d'analyse d'émissions en HAP avec identification des composés comporte plusieurs
¢tapes :

- Echantillonnage: deux types de possibilités:

o Récupérer des fumées par condensation a l'aide d'un appareillage type
SOXHLET (on condense en faisant passer des fumées dans une zone froide) ;

o Récupérer une partie des fumées, celle contenant les composés intéressants,
par adsorption des composés sur une résine adaptée (micro extraction sur phase
solide MEPS). On peut utiliser dans ce un espace de téte (headspace), sorte de
collecteur étanche miniature qui a I'avantage d'étre connecté.

o Dans les 2 cas, 4 minutes sont trés courtes, il s'agit en général d'une heure,
mais la durée adaptée serait a déterminer en faisant des essais.

- Purification/concentration : elle n'est nécessaire que dans le cas du SOXHLET. Il faut
pouvoir €liminer des composés qui ne nous intéressent pas et qui pourraient géner les
analyses. On procéde en général par extraction liquide/liquide qui demande peu de
matériel (des ampoules a décanter et des solvants). La aussi il faut faire des essais pour
déterminer des rendements d'extraction et connaitre la combinaison de solvants la plus
appropriée.

- Analyse : Les composés a analyser sont maintenant contenus sous forme concentrée,
soit dans un solvant (SOXHLET) soit sur une résine (MEPS). On utilise en général la
chromatographie phase gazeuse (CPG) pour les analyser (dans le cas du MEPS il faut
un injecteur particulier). Le détecteur en sortie du CPG peut étre un détecteur a
fluorescence, dans ce cas, l'identification et la quantification se limitent aux composés
dont on possede une solution étalon. On peut aussi utiliser un spectrometre de masse
comme détecteur et dans ce cas, on peut, en plus des composés initialement
recherchés, identifier des composés inconnus (et parfois les quantifier).

Protocole d’extraction des HAP développé au LCPC et utilisé avec le laboratoire LRPC d’Aix
en Provence :

Méthode d’extraction aux ultrasons : On réalise une premiére désorption aux ultrasons,
du filtre et de la résine, qui ont été placés dans des tubes jetables : pour se faire, on utilise 5 ml
de d’acétonitrile. L’extraction se fait par agitation dans un bain a ultrasons. Cette premicre
étape dure 15 min. Au bout de ces 15 premicres minutes, on transvase le contenu des 2 tubes
jetables, dans des tubes a essais gradués , avec bouchon. Les tubes jetables, eux, seront rincés
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avec 2 ml d’acétonitrile, que 1’on récupérera, pour limiter les pertes des composés a extraire.
Les tubes a essai sont ensuite remis 15 min, aux ultrasons.

Concentration des échantillons : les 2 tubes a essai sont placés, dans un bain de sable,
a 35 °C, et sont exposés a un courant d’azote. Cette étape dure jusqu’a réduction des
¢chantillons a 2 ml. Les échantillons sont désormais préts a étre analysés en chromatographie
liquide.

Stockage des échantillons : La mise en solution doit étre effectuée moins d’une
semaine aprés échantillonnage. Les solutions peuvent étre conservées a I’abri de la lumiére, et
entre 0 °C et 5 °C, pendant un maximum de 15 jours avant I’analyse.

Protocole d’extraction des HAP développé par le fournisseur du bitume type A:

L’extraction des filtres et de résines (tubes absorbants) est réalisée selon les étapes de
la méthode 5506 du National Institute for Occupational Safety and Health [NIOSH , 1998 b]
afin de retenir les HAP. Sachant qu’il s’agit des traces des composants organiques dans les
filtres et résines et qu’on manipule des éléments chimiques tels que le dichloreméthane et le
benzene, toute la procédure d’extraction doit étre réalisée avec des gants adéquats. Tous les
filtres doivent étre pesés (précision du 0,001 mg) avant le prélévement des fumées dans une
balance a température et humidité constantes.

Matiére particulaire Total (MPT) : 1l s’agit de toute la poussiere, particules minérales,
piégées sur le filtre a particules. Il faut peser le filtre a particules avant et apres le
prélévement. La concentration est obtenue par son rapport avec le volume en m?® prélevé.

Volatils et Semi-volatils (SV) : Les volatils et les semi-volatils piégés dans la résine
adsorbant XAD-2 sont extraits a 1’aide du dichloreméthane. Les étapes principales sont les
suivantes :

1. Le tube adsorbant est constitué de couches de résine et de laine de verre. Il doit
étre cassé au niveau de la 1° couche de laine ;

i1.  Lalaine de la 1° couche doit étre enlevée a I’aide d’une pince ;

iii.  Les billes de résine désormais libres doivent étre récupérées dans un flacon propre.
Maintenir le flacon fermé ;

iv.  Lalaine de la 2°™ couche doit étre enlevée a I’aide d’une pince ;

v.  Les bulles de résine désormais libres doivent étre récupérés dans le méme flacon
déja utiliseé.
Note : Il y a toujours la possibilité de réaliser I’extraction de la 2°™ couche
séparément.
vi.  Par chaque flacon, ajouter 1,5 ml de dichloreméthane.

vii.  Laisser décanter une demi-heure. Agiter manuellement trois fois lors de 1’attente ;

viii. A I’aide d’une seringue, prélever une quantité suffisante dans un flacon spécifique
pour D’analyse chromatographique (chromatographie gazeuse et détection par
fluorométrie).

Note : rincer la seringue avec du dichloreméthane plusieurs fois.

Matiere Soluble dans le Benzene (MSB) : Les aérosols organiques piégés dans le filtre
a particules sont extraits a I’aide du benzene. Les étapes principales sont les suivantes :

1.  Rouler le filtre dans un tube a essai ;
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il.
1il.

1v.

V.

Vil.

Viii.

IX.

X1.

Ajouter 3 ml du benzeéne pur ;
Agiter 20 min aux ultrasons ;
A D’aide d’une seringue prélever les 3 ml ;
Note : rincer la seringue avec du benzeéne plusieurs fois.

Ajouter en sortie de seringue un petit filtre (diamétre de 0,5 um) et injecter le
concentré vers un pot en PTFE (téflon) préalablement pesé (0,05 g);

Note : le petit filtre (0,5 um) retient les particules minérales en suspension dans

le benzéne.

Placer le tube a essai dans une enceinte a 60 °C afin d’évaporer le benzeéne a 1’aide
d’un flux d’azote ;

Remplir a nouveau de 3 ml de benzéne pour une deuxiéme extraction. Refaire les
étapes v et vi (concentration et évaporation) ;

Apres la concentration finale, sécher le filtre a 45 °C dans une étuve sous vide
pendant 2 heures ;

Apres stockage au dessiccateur, repeser le pot en PTFE (précision 0,001 mg) pour
déterminer la quantité résiduelle de benzéne soluble (MSB) ;

Procéder a 1’analyse chromatographique (chromatographie gazeuse et détecteur
fluorimetrique) ou stocker la MSB dans le réfrigérateur.

Note : pour la chromatographie, il faut ajouter le solvant tetrahydrofurane

jusqu’a concentration 0,5 mg/ml.

Calculer les résultats selon préconisé par la méthode NIOSH 5506.

Analyses des Semi-volatils (SV) et de la Matiére Soluble dans le Benzéne (MSB)

La Mati¢re Soluble dans le Benzéne (MSB) et les émissions de Semi-volatils (SV)

sont évaluées par une chromatographie gazeuse réalisée sur les concentrés extraits des filtres
et des résines, qui donnent des courbes « type » selon la Figure A - 31. Les Semi-Volatils
sont piégés dans la résine et les composants plus lourds (y compris les HAP) sont piégés dans

les filtres.

A

8T Semi Volatils (C5 — C 14)
_ (Résine)
=
241
° MSB (C > 14)

(Filtre)
0
>

Température °C

Figure A - 31 — Résultats typiques d’'une chromatographie gazeuse réalisée sur des fumées du

bitume
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4

Résultats bruts de mesures sur sites industriels

Caractéristique du flux gazeux et informations sur les fabrications en conditions
usuelles de fabrication sue le TSE mobile au fuel lourd

Jeudi 27 juillet

<4+——— AUTOMATE—P<4+—

INFORMATIONS FABRICATION GB 0/14
PUPITRE DE COMMANDE —» CAPTEUR

Temp.|Temp.| Braleur | Fuel| Registre| Temp.| Temp.| Ten.| Dépression | Temp.|Temp.|Dépress|

Heure | Cadence| | Enrob.| Bit. Gaz | Fuel | Eau Gaz | Ext. ion

t/h °C °C % I’h % °C °C % Pa °C °C Pa
08:00 151 154 158 43 780 33 160 [ 1,4 80
08:04 151 154 159
08:08 151 156 160
08:12 151 160 161

Changement d'allure de

08:12 150 161
08:16 149 162 162
08:20 140 171 162
08:20 0 Arrét en charge
09:11 0 Départ en charge 50 21 2
09:18 136 130 163 79 22 60
09:22 139 156 163 100 22 | 75-84
09:26 140 156 163 39 720 25 141 160 | 1,4 80 111 22 | 68-82
09:30 140 159 163 117 22 | 65-83
09:34 139 161 163 123 22 | 49-59
09:42 140 161 163 125 22 | 56-70
09:46 140 161 163 126 22 | 55-66
09:50 140 162 163 128 23 60
09:58 139 164 163 38 660 29 154 | 160 | 1,4 82 128 23 | 60-54
10:02 140 161 163 129 22 | 50-62
10:06 140 161 163 129 23 66
10:10 139 159 163
10:14 139 160 163 129 24 | 67-70
10:15 0 Arrét en charge
11:03 0 Départ en charge 50 24
11:10 137 133 160 38 720 29 148 | 160 | 1,4 80 100 24 | 61-73
11:14 140 159 160 112 25 | 59-74
11:18 140 155 | 160 119 26 | 52-60
11:22 140 157 160 124 26 | 42-47
11:26 139 159 160 126 27 | 42-58
11:30 139 158 160 128 27 | 36-47
11:34 139 159 160 130 27 | 56-62
11:38 139 160 160 131 28 | 34-40
11:42 139 160 160
11:46 139 161 161 131 28 | 34-40
11:50 139 162 161 131 27 35
11:54 140 161 161 132 28
11:58 140 162 162
12:02 139 161 163 132 29
12:06 140 160 163
12:10 140 161 164
12:10 Arrét en charge
13:07 Départ en charge
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Vendredi 28 juillet

INFORMATIONS FABRICATION BBSG 0/10

<4—— AUTOMATE—Pr<4— PUPITRE DE COMMANDE —» CAPTEUR
Heure | Cadence Temp. [Temp.| Brlleur| Fuel | Registre | Temp.| Temp. | Ten. [Dépres| Temp.| Temp.|Dépres
Enrob.| Bit. Gaz | Fuel | Eau| sion Gaz | Ext. | sion
t/h °C °C % I’h % °C °C % Pa °C °C Pa
08:21 141 163 | 158
08:25 141 163 | 158
08:29 141 164 | 158
08:33 141 164 | 159
08:37 141 164 | 159
08:41 141 164 | 160
08:45 0 Arrét en charge
09:12 0 Départ en charge 101 18 /
09:19 137 151 163 660 105 19 | 76-91
09:23 141 156 | 164 39 | 720 28 135 1,3 80
09:25 141 Changement d'allure de 140 a 130 t/h 115 19 | 62-80
09:27 141 157 | 164
09:31 134 159 | 164 118 19 | 52-65
09:32 0 Arrét en charge 117 19 /
10:22 0 Départ en charge
10:28 127 [ 147 | 163 100 21 | 39-44
10:31 0 Arrét formule
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5 Méthode de fabrication des enrobés bitumineux avec analyse
des émissions engendrées

Phase préliminaire — avant introduction du bitume
I Régler la vanne (Figure 28 chapitre 4) vers la direction « sortie » ;

II Placer les granulats (environ 72 kg) préalablement chauffés (jusqu’a masse
constante) dans le malaxeur préalablement chauffé a la température de
consigne et mise en marche pendant 15s +/- 5s afin de bien les
homogénéiser (malaxage a blanc).

III Vérifier la température de 1’essai blanc (Teb) .
Phase principale — fabrication et prélevement gazeux
v Régler la vanne vers la direction « prélévement » (Figure 28 chapitre 4);

A% Introduire le bitume préalablement chauffé pendant 3 a 5 heures a
température de consigne dans le malaxeur ;

VI Mise en marche les dispositifs de prélévement iso-cinétique : pompe pour
les HAP et Analyseur en continu pour les COT ;

VII  Mettre en marche le malaxeur (en vitesse 1 — 52 tours/min) pendant
30 min ;

VIII  Veiller pour que le débit de prélevement des HAP (pompe) soit constant a
15 L x min’!,

Phase finale — fin du prélevement
IX Eteindre le malaxeur, la pompe d’aspiration et 1’analyseur FID ;
X Réorienter la vanne vers la « sortie » (Figure 28 chapitre 4);
XI Annoter 1’heure finale d’essai ;
XII  Mesurer la température finale de I’enrobé Tfinar ;

XIII Ramener ’ensemble d’échantillons contenant des HAP au laboratoire de
préparation:

Caractérisation mécanique de l’enrobé
XIV  Décharger le malaxeur et faire le prélevement de I’enrobé fabriqué:

= Pour les essais jugeant de la qualité de 1’enrobé (vieillissement),
confectionner une plaque d’environ 72 kg pour la réalisation des essais
mécaniques;

* Pour les essais jugeant de la qualité du bitume, prélever 5 kg d’enrobés
foisonné.
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6

Plan d’expérience : calculs des effets

Les calculs des effets est calculé selon le chapitre 2, d’aprés le modele mathématique
de Goupy [Goupy, 1988]. Pour les trois facteurs a étudier, il faut créer la matrice des effets du
plan d’expérience (Tableau A - 9).

Tableau A - 9 — Matrice des effets du plan d’expérience

Facteur | Facteur | Facteur | Interaction | Interaction | Interaction | Interaction | Réponse 1
Essai | Moyenne | 1 2 3 12 13 23 123 (pénétrabilité)
1 1 -1 -1 -1 1 1 1 -1 -15
2 1 1 -1 -1 -1 -1 1 1 -25
3 1 -1 1 -1 -1 1 -1 1 -15
4 1 1 1 -1 1 -1 -1 -1 -22
5 1 -1 -1 1 1 -1 -1 1 -12
6 1 1 -1 1 -1 1 -1 -1 -15
7 1 -1 1 1 -1 -1 1 -1 -8
8 1 1 1 1 1 1 1 1 -15

Exemple de calculs pour la réponse pénétrabilité : il s’agit de calculer la somme de la
multiplication de deux colonnes — colonne «réponse» multipliée par les colonnes
« moyenne » et « facteurs » de la matrice des effets :

Effet sur la moyenne = -15x1-25x1-15x1-22x1-12x1-15x1-8x1-15x1 = -127

Effet sur le facteur 1 = -15x-1-25x1-15x-1-22x1-12x-1-15x1-8x-1-15x1 =-27

Effet sur le facteur 2 = -15x-1-25x-1-15x1-22x1-12x-1-15x1-8x-1-15x1 =7

Effet sur le facteur 3 = -15x-1-25x-1-15x-1-22x-1-12x1-15x1-8x1-15x1 =27
Effet sur le facteur 12 = -15x1-25x-1-15x-1-22x1-12x1-15x-1-8x-1-15x1 = -1
Effet sur le facteur 13 = -15x1-25x-1-15x1-22x-1-12x-1-15x1-8x-1-15x1 =7
Effet sur le facteur 23 = -15x1-25x1-15x-1-22x-1-12x-1-15x-1-8x1-15x1 =1
Effet sur le facteur 123 = -15x-1-25x1-15x1-22x-1-12x1-15x-1-8x-1-15x1 = -7

Les calculs réalisés sont présentés dans le Tableau A-10, pour la réponse pénétrabilité.
Le calcul final de I’effet est réalisé par la division de cette somme calculée par 8 (nombre
d’essais réalisés). Les effets sur la réponse pénétrabilité sont les suivants :

Effet moyenne = -127/8 = -15,875

Effet facteur 1 =-27/8 = -3,375

Effet facteur 2 =-7/8 = 0,875
Effet facteur 3 =27/8 = 3,375
Effet interaction 12 = -1/8 =-0,125
Effet interaction 13 =7/8 = 0,875
Effet interaction 23 = 1/8 = 0,125
Effet interaction 123 = -7/8 = -0,875
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Tableau A - 10 — Calculs des effets pour la réponse « pénétrabilité »

Moyenne | Facteur | Facteur | Facteur | Interaction | Interaction | Interaction | Interaction
1 2 3 12 13 23 123
Essai 1 [-15 15 15 15 -15 -15 -15 15
Essai 2 [-25 -25 25 25 25 25 -25 -25
Essai3 [-15 15 -15 15 15 -15 15 -15
Essai 4 |-22 -22 -22 22 -22 22 22 22
Essai 5 [-12 12 12 -12 -12 12 12 -12
Essai 6 [-15 -15 15 -15 15 -15 15 15
Essai 7 |-8 8 -8 -8 8 8 -8 8
Essai 8 [-15 -15 -15 -15 -15 -15 -15 -15
Somme |-127 -27 7 27 -1 7 1 -7
Nombre
d’essais | 8 8 8 8 8 8 8 8
Effet -15,875 [-3,375 (0,875 |3,375 |-0,125 0,875 0,125 -0,875

Le calcul des effets sur les autres réponses est identique a celle réalisé par la
réponse 1, sachant qu’il faut changer la colonne « réponse » selon le choix.
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7 Prévisions du modeéle mathématique utilisé en laboratoire

Les effets de chaque facteurs sur les réponses sont visualisés, en s’appuyant sur les
équations développées, par des courbes d’évolution (iso courbes).

Les figures ci-apres présentent les évolutions en fonction de la température, du module
de richesse et de la volatilité du bitume de la pénétrabilité, de la TBA, des liaisons C=0 et

S=0, représentative du vieillissement du bitume, et du potentiel et de la valeur du pic
d’émission de COT.

Pour les interpréter, il faut prendre en compte le fait que :

- Les courbes (couleurs) sont représentatives de la valeur trouvée qui change du bleu
(plus faible) jusqu’au rouge (plus fort) ;

- L’inclinaison des courbes (couleurs) indique que la température et le module de
richesse ont une influence sur la réponse analysée ;

- Une inclinaison a 45° indique que les facteurs ont un méme poids d’importance ;
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Bitume type A Bitume intermédiaire Bitume type B
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132°C ‘I'emperature 182°C 132°C Température 182°C 13270 Température 182°C
Figure A - 32 - Evolution de la pénétrabilité en fonction de la température, du module de richesse de ['enrobé et de la volatilité du bitume
Bitume type A Bitume intermédiaire Bitume type B
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Figure A - 33 - Evolution de la TBA en fonction de la température, du module de richesse de l'enrobé et de la volatilité du bitume
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Bitume type A Bitume intermédiaire Bitume type B

327 3,27 3,27
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132°C Température 182°C 132°C Température 182°C 132°C Température 182°C

Figure A - 34 - Evolution des liaisons C=0 en fonction de la température, du module de richesse de l'enrobé et de la volatilité du bitume
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Figure A - 35 - Evolution des liaisons S=O en fonction de la température, du module de richesse de l'enrobé et de la volatilité du bitume
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Bitume type A
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Figure A - 36 - Evolution du module complexe du bitume en fonction de la température et du module de richesse de I'enrobé pour le bitume type A
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Figure A - 38 - Evolution du Potentiel d'émission en fonction de la température, du module de richesse de l'enrobé et de la volatilité du bitume
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Résumé

La plupart des ouvrages routiers utilisent de I’enrobé bitumineux fabriqué en centrale d’enrobage a chaud.
L’objectif initial de la these visait a identifier les conditions relatives a la combustion ayant une influence sur la
qualit¢ de I’enrobé fabriqué et si, en étudiant la qualité de I’enrobé fabriqué selon différentes conditions
industrielles, il était possible de mettre en relation les émissions et le vieillissement des enrobés. Ces aspects ont
été abordés pour deux centrales d’enrobage de type Tambour Sécheur Enrobeur au fuel lourd et au gaz naturel,
afin de caractériser et dissocier les émissions produites en centrale au cours de la combustion de celles produites
par les différents enrobés fabriqués, en précisant chaque contribution a I’ensemble.

Ainsi, I’objet principal de la thése a consisté a élaborer une méthodologie d’analyse multi-échelles du procédé
d’enrobage. Une premiére échelle, celle de I’enrobage en centrale a d’abord été considérée afin d’analyser, in
situ, la production d’enrobé selon une méthodologie appropriée et d’obtenir des plages d’émissions en relation
avec la consommation. Il a aussi ét¢é mené en parallele une étude a I’échelle du laboratoire, pour évaluer le
procédé de malaxage de 1’enrobé, en caractérisant les émissions et le vieillissement de I'enrobé produit.

Les concentrations de O,, CO,, CO, SO,, COT, CH4 et HAP ont été mesurées sur les deux centrales, pour la
totalité des parametres dans des conditions dédiées de fabrication et une partie d’entre eux dans des conditions
usuelles. En laboratoire, des mesures spécifiques de COT et de HAP ont permis de caractériser les émissions
issues de I’enrobé en utilisant un malaxeur thermo-régulé équipé d’une cheminée. Deux indicateurs ont été
proposés: 1'un li¢ a la combustion en centrale, pour repérer des conditions de fabrications stabilisées, et 1’autre
lié au potentiel d’émission des matériaux en laboratoire, pour permettre les comparaisons des émissions pour
des températures, types de bitumes et formules différentes. L’indicateur potentiel d’émission des matériaux,
comme I’indicateur de combustion, on I’a montré au fur et mesure de 1’étude, dépendent du process étudié de
type enrobage en tambour sécheur (avec renouvellement du bitume), malaxage en malaxeur de laboratoire (avec
une masse de bitume constante) ou encore agitation du bitume sur un banc d’essai. Les résultats obtenus restent
aujourd’hui caractéristiques des équipements utilisés tout en offrant des perspectives permettant de dégager des
conclusions a toutes les échelles pour les COT émis en fonction de la température.

Mots clés : Centrale d’enrobage TSE, Emissions gazeuses, COT, HAP et vieillissement

Abstract

Multi-scales approach of emissions by a Drum Mixer Hot Mix Asphalt Plant

The major part of road works uses Hot Mix Asphalt (HMA) produced in HMA plants. The initial objective of the
thesis aimed at identifying the conditions relating to combustion having an influence on the HMA quality and,
by studying the quality of the HMA according to various industrial conditions how it would be possible to link
the emissions and to aging of the asphalt. These topics were considered for two Drum Mixer Plants running in
with fuel and natural gas in order to characterize and uncouple emissions produced in a HMA Plant, during
combustion, from those produced by the various manufactured bituminous mixtures, by specifying each
contribution to the whole airborne emissions.

Thus, the main objective of the thesis finally consisted in working out a methodology of multi-scales analysis of
HMA process. A first scale, that of processing asphalt in a HMA Plant, was initially considered in order to
analyze in situ the production of bituminous mix according to a suitable methodology and to obtain a range of
emissions in relation to consumption. Besides, it was also carried out a study at the laboratory scale in order to
evaluate the process of bituminous mix, by characterizing the emissions and the aging of the bituminous mix
produced.

The concentrations of O,, CO,, CO, SO,, TOC, CHs and PAH were measured on the two HMA Plants under
dedicated running-in conditions and part of them under usual conditions. In laboratory tests, specific
measurements of TOC and PAH made it possible to characterize the emissions resulting from the bituminous
mix by using a thermo-mixer equipped with a chimney. Two indicators were proposed: one related to the quality
of combustion in HMA Plants in order to find stabilized conditions of production, and the other related to the
potential of materials emission in laboratory in order to allow emissions comparisons for temperatures, types of
binders and different formula. According to the study, the emissions potential indicator as well as quality
combustion indicator depends on the process studied, i.e. HMA produced in a Drum Mixer (with renewal of the
bitumen), HMA produced in a laboratory mixer (with a constant bitumen mass) or still in a bitumen fumes
generator. The results obtained remain today characteristic of the equipment used, while offering ways that make
it possible to draw conclusions at eachs scale concerning the TOC emitted in relation with the temperature.

Key words : Drum Mixer, Hot Mix Asphalt Plant, Gas Emissions, TOC, PAH and aging
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