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Kurzfassung

Bitumen ist ein organisches Material, welches im Zuge der Aufbereitung von Erdol
als Destillationsruckstand gewonnen wird und sich durch seine Langlebigkeit und
wasserabweisenden Eigenschaften auszeichnet. Aufgrund seiner temperaturabhan-
gigen, visko-elastischen Materialeigenschaften wird Bitumen als Bindemittel im Stra-
Renbau und als Dichtmittel in der Dachabdichtung verwendet. Bitumen ist wahrend
seines Einsatzes unterschiedlichen Temperaturschwankungen, mechanischen und
chemischen Beanspruchungen, Reaktivgasen (ROS) und der Sonneneinstrahlung
ausgesetzt. Diese Einflusse fuhren zu einem Alterungsprozess im Bitumen, welcher
meist irreversibel ist und letztendlich zum Versagen des Werkstoffes beitragt. Da Bi-
tumen eines der wichtigsten industriellen Produkte im Straldenbau darstellt, ist es von
grollem Interesse diese Alterung im Labor zu simulieren, um die komplexen Alte-
rungsprozesse besser verstehen zu kdnnen und ihnen entgegenzuwirken. In den
aktuellen Labor-Langzeit-Alterungsmethoden, dem Pressure Agening Vessel Test
(PAV) und dem Viennese Binder Ageing (VBA) fliel3t die Sonneneinstrahlung als Ein-
flussfaktor in den Alterungsprozess nicht ein.

Ziel dieser Arbeit war es den Einfluss des sichtbaren Lichtes (VIS), welches 43% der
Gesamtstrahlung auf der Erdoberoberflache ausmacht, auf die Alterung des Bi-
tumens zu untersuchen. Zusatzlich wurden die Wellenlangenbereiche 365nm und
405nm untersucht, da diese aus Vorstudien eine interessante Interaktion mit dem
Material gezeigt hatten. Um den Einfluss von Licht auf die Bitumenalterung besser zu
verstehen, wurden einerseits rein photooxidative Alterungsversuche, sowie Kombina-
tionsversuche bei erhdhten Temperaturen durchgefihrt. Hierbei wurden die Bitumen-
filme mittels Heizplatte erhitzt bzw. von einer Lampe bei einer definierten Hohe be-
strahlt. Neben diesen Langzeit-Lichtalterungsversuchen wurden zudem reine Lang-
zeit-Temperaturalterungsversuche durchgefihrt, welche als wichtige Referenz flur die
temperaturinduzierte Alterung dienten.

Zusammenfassend lasst sich sagen, dass das Licht in den untersuchten Wellenlan-
genbereichen VIS, 365nm und 405nm unter reiner Lichteinwirkung zu einem sehr
geringen Alterungsprozess im Bindemittel fuhrt. Dieser ist jedoch bei Kombination
aus Licht- und Temperatur deutlich starker ausgepragt, sowohl auf chemischer als
auch auf mechanischer Seite. Es konnte festgestellt werden, dass dieser Alterungs-
anstieg der Kombinationsversuche nicht nur durch die Addition der Einzelversuche
(Lichtversuche + Referenzversuch Temperatur) zurickzufuhren ist. Der erhdhte Alte-
rungswert deutet auf einen Synergismus zwischen Licht und Temperatur hin. Das
sichtbare Licht (VIS) hat bei den untersuchten Wellenlangenbereichen den grofiten
Einfluss auf die Alterung vom Bitumen.
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Abstract

Bitumen is an organic material, which is obtained as a distillation residue during the
extraction of petroleum and is characterized by its durability and water repellent
properties. Due to its temperature dependent, visco-elastic material properties, bitu-
men is used as a binder in road constructions and as a sealant in roof waterproofing.
During its lifetime, bitumen is exposed to various temperature fluctuations, mechani-
cal and chemical stresses, reactive gases (ROS) and solar radiation. These influ-
ences lead to an aging process in bitumen, which is usually irreversible and ultimate-
ly contributes to the failure of the material. Since bitumen is one of the most important
industrial products in road construction, it is of great interest to simulate the aging in
the laboratory in order to better understand the complex aging procedures and to
counteract them. In the current laboratory long-term aging methods, the Pressure
Aging Vessel Test (PAV) and the Viennese Binder Aging (VBA), solar radiation is not
included as an influencing factor in the aging process.

The objective of this work was to investigate the influence of visible light (VIS), which
accounts 43% of the total radiation on the earth’s surface, on the aging of bitumen. In
addition the wavelength ranges of 365nm and 405nm were examined, as these had
shown an interesting interaction with the material in preliminary studies. In order to
better understand the influence of light on bitumen aging, purely photo-oxidative ag-
ing tests as well as combination tests at elevated temperatures were carried out.
Here the bitumen films were heated, using a hot plate or were irradiated by a lamp at
a defined height. In addition to these long-term light aging tests, pure long-term tem-
perature aging tests were also carried out, which served as important reference val-
ues for temperature-induced aging.

In summary it can be said that light in the examined wavelength ranges VIS, 365nm
and 405nm leads under the influence of light alone to a very low aging level of the
binder. The aging process is much more pronounced with a combination of light and
temperature, both on the chemical and on the mechanical side. It could be deter-
mined that this increase in aging of the combination tests is not only due to the addi-
tion of the individual tests (light tests + temperature reference test). The increased
aging value indicates a synergism between light and temperature. Visible light (VIS)
has the greatest influence on bitumen aging in the examined wavelength ranges.
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1 - Einleitung und Motivation

1 Einleitung und Motivation

Bitumen ist wahrend seiner Lebensdauer unterschiedlichen Einflissen ausgesetzt,
welche einen Alterungsprozess im Bitumen induzieren. Dieser ist meist irreversibel
und tragt wesentlich zum Versagen des Werkstoffes bei. Um die komplexen Alte-
rungsprozesse besser verstehen und in weiterer Folge ihnen auch entgegenwirken
zu konnen, ist eine realitatsnahe Simulation der Langzeitalterung von Bitumen von
groRer Bedeutung. In den aktuellen Labor-Langzeit-Alterungsmethoden, dem Pres-
sure Agening Vessel Test (PAV) und dem Viennese Binder Ageing (VBA) fliel3t die
Sonneneinstrahlung als Einflussfaktor in den Alterungsprozess nicht ein.

Ziel dieser Arbeit ist es diesen Alterungsprozess, welcher durch die Sonneneinstrah-
lung induziert wird, naher zu untersuchen. Den Hauptkern dieser Untersuchungen
bildet der Einfluss des sichtbaren Lichtes auf den Alterungsablauf. Zudem werden
noch die Wellenlangenbereiche 365nm und 405nm untersucht, um einen Vergleich
aufstellen zu kénnen, bei welchem Licht das Bindemittel einen starkeren Alterungs-
grad erfahrt. Der theoretische Teil widmet sich einerseits den Grundlagen des Bi-
tumens, welche fir das Verstandnis des komplexen Alterungsprozesses notwendig
sind und andererseits den Grundlagen der spektralen Verteilung der Sonneneinstrah-
lung auf der Erde. Im Kapitel 4 werden die im Zuge der Versuche verwendeten Mate-
rialien, die Probevorbereitung, die durchgefluhrten Kurz- und Langzeitalterungsversu-
che, sowie die Analysemethoden naher erklart. AnschlieRend wird das durchgeflhrte
Versuchsprogramm, sowie dessen Auswertung beschrieben. Abschlieliend werden
in der Zusammenfassung die Erkenntnisse aus den Versuchen geschildert und ein

Ausblick auf weitere Forschungsmaglichkeiten geboten.
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2 - Theoretischer Hintergrund - Bitumen

2 Theoretischer Hintergrund - Bitumen

21 Allgemeines

Bitumen ist ein schwerfluchtiges, dunkelfarbiges, komplexes Gemisch verschiedener
organischer Substanzen, welches im Zuge der Aufbereitung von Erddl als Destillati-
onsruckstand beim Raffinerieprozess gewonnen wird. [1]

Das Bitumen ist ein temperaturabhangiges, visko-elastisches Material, welches sich
durch seine Langlebigkeit und seine wasserabweisenden Eigenschaften auszeich-
net. Bei Umgebungstemperatur weist es einen nahezu festen Zustand auf.

Laut Asphalt Institute and Eurobitume betragt die jahrliche Produktion (Stand 2015)
von Bitumen ungefahr 87 Millionen Tonnen [2]. Wie der Abb.1 zu entnehmen ist, bil-
den sich zwei Haupteinsatzbereiche des Bitumens ab. Bitumen wird vorwiegend
(85% des jahrlich hergestellten Bitumen) als Bindemittel zur Herstellung von Asphalt-
stralden verwendet. Bis zu den 1970er Jahren wurde Teer als Bindemittel fur den
Strallenbau verwendet. Aufgrund seiner krebserregenden Eigenschaften wurde es
jedoch vollstandig durch Bitumen ersetzt. Aufgrund seiner wasserabweisenden und
abdichtenden Eigenschaften kommt Bitumen (10% des jahrlich hergestellten Bitu-
men) als Dachabdichtung (Dachabdichtungsbahnen) zum Einsatz. Die restlichen 5%
des hergestellten Bitumens werden in unterschiedlichen Bereichen als Isoliermateri-

al, zur Schalldammung, Bitumenfarben etc. eingesetzt. [1] [2]

-

H Bindemittel StraRenbau
B Dachabdichtung Bitumenbahnen

Sonstige Anwendungen

Abb.1: Anwendungsbereiche Bitumen [2]
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2 - Theoretischer Hintergrund - Bitumen

2.2 Gewinnung und Aufbereitung

Bitumen wird im Zuge der Aufbereitung von Erddl in einer Erddlraffinerie als Destilla-
tionsrickstand gewonnen. Die einzelnen Destillationsvorgange zur Gewinnung von
Bitumen werden in Abb.2 schematisch dargestellt. Im ersten Schritt wird das Rohdl
auf 350-400°C im Rohrenofen erhitzt. Unter atmospharischem Druck kommt es in der
Destillationskollone aufgrund der unterschiedlichen Siedetemperaturen zu einer stu-
fenweisen Trennung der verschiedenen Bestandteile des Erddls. In diesem Schritt
wird das Erddl von seinen leichten Bestandteilen wie z.B. Leichtbenzin, Kerosin, ver-
schiedene Gase und Petroleum gelOst. Die Destillationskolone weist mehrere Ebe-
nen (sogenannte Glocken) auf, Uber welche die einzelnen Destillationsprodukte ab-
tropfen kénnen. Das verbleibende Gasol wird in einem zweiten Réhrenofen eingelei-
tet und Uber eine weitere Destillationskolonne bei reduziertem Druck von etwa 50
mbar unter Vakuum von seinen schweren Bestandteilen wie z.B. Schmierdle und
Paraffin getrennt. Das Bitumen, welches den schwersten Bestandteil bildet, bleibt als
Destillationsrickstand am Boden des Gefales lbrig. Dieses Bitumen wird als Destil-
lationsbitumen bezeichnet und kann durch unterschiedliche Verfahren aufbereitet
werden, um die Eigenschaften des Bindemittels zu modifizieren. Zu diesen Aufberei-
tungsprozessen zahlen das Einblasen von Luft (Oxidationsbitumen), die Zugabe von
Lésemitteln (Fluxbitumen), die Zugabe von Polymer (Polymerbitumen) und die Zuga-

be von Wasser und Emulgatoren (Bitumenemulsion). [3]

Atmospharische Vakuum
Glocke Destillation Destillation
., = Gas Gasdl (Dieseldl, Heizdl)
Etagenboden | Leichtbenzin Leichtes Spindelol
T -Schwerbenzin Schweres Spindelol
| (Kerosin) | Leichtes Maschineno!
Petroleum

Schweres Mascl_?inendl

Gasél | |90 Millibe Vaseline,

e o = Bitumen
tahada | 4= pasbaasnddi
Rohéltank Roéhren- Destillations- Rohren- Destillations-|  Destillations-
ofen kolonne ofen kolonne bitumen
Oxidation
Oxidations- Luft

bitumen

Abb.2: Schematische Darstellung der Bitumengewinnung aus Rohdl [3]
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2 - Theoretischer Hintergrund - Bitumen

2.3 Chemische Zusammensetzung

Die chemische Zusammensetzung von Bitumen hangt stark vom Roholursprung ab.
Je nach geographischer Herkunft des Rohdls kann das Bitumen sehr unterschiedlich
zusammengesetzt sein. Das Bitumen ist ein komplexes Gemisch aus verschiedenen
Kohlenwasserstoffverbindungen, welche meistens durch Heteroatome wie Schwefel,

Stickstoff, Sauerstoff oder Metalle wie Nickel, Vanadium oder Eisen erganzt werden.
(1] 4]

Tab.1: Hauptbestandteile Bitumen [1]

chemisches Abkiirzung Massenanteil
Element des chemischen Elements [%]
Kohlenstoff C 80 — 85
Wasserstoff H 7-10
Sauerstoff O 2-9
Stickstoff N 0,1 -1
Schwefel S 05-7
Sonstiges - <0,1

2.4 Bitumenklassifizierung

Die Nadelpenetration gem. ONORM EN 1426 dient zur Klassifizierung und Bestim-
mung der Konsistenz von Bitumen und bitumenhaltigen Bindemitteln. Die Prifung
erfolgt in einem Wasserbad bei 25°C. Eine genormte Nadel wird mit einem Eigenge-
wicht von 100g in die Bitumenprobe gedruckt. Die Eindringtiefe der Nadel in
[1/10mm] wird nach funf Sekunden gemessen. Durch die gemessene Eindringtiefe

erfolgt die Klassifizierung des Bitumens. [5]

Bitumen

Vor der
Priifung

Nach 5
Sekunden

Abb.3: Schematisch Darstellung der Nadelpenetration [5]
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2 - Theoretischer Hintergrund - Bitumen

2.5 Bitumenalterung

Bitumen ist ein organisches Material, welches auf die Umgebungsbedingungen und
Einwirkungen mit Veranderungen reagiert. Das Bitumen ist wahrend seiner ,Lebens-
dauer® Temperaturschwankungen, mechanischen und chemischen Beanspruchun-
gen, unterschiedlichen Gasen (ROS) und der Sonneneinstrahlung ausgesetzt. Durch
diese Einwirkungen kommt es zu einem Alterungsprozess im Bitumen, welcher meist
irreversibel ist. Die Gebrauchseigenschaften werden verschlechtert, das Bitumen
wird harter und sprode bis es schlussendlich versagt. [6]

Aufgrund seiner organischen Natur ist Bitumen anfallig auf die in der Luft enthaltenen
reaktiven Sauerstoffspezies (ROS) und UV-Strahlung. Zu den ROS (reactive oxygen
species) zahlen Stickoxide (NOx), Ozon (Os) und Hydroxyl-Radikale (OH).

Der Kontakt der Bitumenoberflache mit Luft oder UV-Strahlung flhrt zu einem Oxida-
tionsprozess im Material. Im Zuge dieses oxidativen Alterungsprozesses wird Sauer-
stoff in das Material eingebaut und es werden Carbonyl- und Sulfoxidgruppen gebil-
det, welche die chemischen Eigenschaften des Bindemittels verandern und unter
anderem als direkter Indikator fUr die stattgefundene Alterung im Bitumen genutzt

werden konnen. [7]

UV Radiation

Abb. 4: Haupteinflussfaktoren flir den Oxidationsprozess im Bitumen [7]
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2 - Theoretischer Hintergrund - Bitumen

2.6 Alterungsstufen

Grundsatzlich kdbnnen Bitumen in drei Alterungsstufen eingeteilt werden:

1. Ungealtert (unaged)
Beim ungealterten Bitumen handelt es sich um das Frischbitumen, welches im
unbenutzten und gebrauchsbereiten Zustand aus der Raffinerie kommt.

2. Kurzzeitalterung ,,KZA* (short-term-ageing ,STA")

Die Kurzzeitalterung beschreibt jene Alterungsprozesse, die durch eine Oxida-
tion bei hohen Temperaturen (bis zu 180°C) wahrend der Verarbeitung des Bi-
tumens entstehen. Im StralRenbau wird der Bitumentransports zum Mischwerk,
die Lagerung, Pumpvorgange, das Mischen, der Abtransport zur Baustelle und
der Mischguteinbau abgebildet.
3. Langzeitalterung “LZA” (long-term-ageing “LTA”)

Die Langzeitalterung beschreibt jene Alterungsprozesse, die nach dem Einbau
des Asphalts stattfinden und die wahrend der Lebensdauer des Bitumens auf-
treten. [8]

Die Alterungsprozesse “KZA” und “LZA” sind in Abb.5 dargestellt. Zur Beurteilung der
Alterung, wird der Alterungsindex verwendet, welcher sich aus dem Verhaltnis der
Viskositat des gealterten Bitumens und der Viskositat des nicht gealterten Bitumens

zusammensetzt. [9]

Viskositat gealtertes Bitumen 5

Tr i = 1.
Mbanngsin e Viskositat nichtgealtertes Bitumen gy
—
6
Alterung nach 8 ~ LZA
Jahren Liegezeit
5 ‘ —_—
A
Alterung wahrend Lagerung,
Transport und Einbau
4 A
A
- ! — KZA
|
{ Alterung wahrend Mischvorgang
I
1
; |
|
|
R I 1 1 | 1 [

0 2 4 6 8 10
Alter in Jahren

Abb.5: Alterungsindex wédhrend Kurz- und Langzeitalterung [9]
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2 - Theoretischer Hintergrund - Bitumen

2.7 Alterungsmethoden

Die Kurz- und Langzeitalterung kénnen mithilfe unterschiedlicher Alterungsmethoden
und Verfahren im Labor simuliert werden. Durch die zeitraffende Simulation der Bi-
tumenalterung im Labor konnen Informationen gesammelt werden, wie sich die Ei-
genschaften von Bitumen unter Einwirkung von unterschiedlichen Bedingungen ver-
andern. Die Ergebnisse dienen in weiterer Folge zur Feststellung der Eignung eines
bestimmten Frischbitumens fir ein geplantes Stralenbauprojekt. Es kommen mehre-
re Alterungsmethoden weltweit zum Einsatz. International sind die zwei unten ange-

fuhrten Verfahren am gangigsten. [8]

2.71 Kurzzeitalterung — Rolling Thin Film Oven Test (,,RTFOT*)

Zur Feststellung der Kurzzeitalterung wird der sogenannte Rolling Thin Film Oven
Test (,RTFOT“) gemaR ONORM EN 12607-1 durchgefiihrt. Bei dieser Alterungsme-
thode werden die Bedingungen simuliert, die beim Mischen in der Mischanlage (120-
185°C) herrschen. Es werden acht Glasbehalter mit je 35g Bitumen geflllt und an-
schlielend in einem vorgeheizten Ofen (163°C) mit standigem Luftstrom gelagert.
Durch die standige Rotation eines Drehgestells im Ofen, verteilt sich das Bitumen
und bekommt eine groRere Oberflache, die durch die Hitze und die Luft altert. Nach
75 Minuten ist der Versuch beendet und die Probe kann aus dem Ofen enthommen

und homogenisiert werden. [4]

2.7.2 Langzeitalterung — Pressure Agening Vessel (,,PAV*)

Die Simulation der Langzeitalterung wird durch das sogenannte Pressure Agening
Vessel Verfahren (,PAV*) gemaR ONORM EN 14769 durchgefiihrt. Die Langzeitalte-
rung im PAV soll einer realen Feldalterung von funf bis zehn Jahren entsprechen. Im
Vorfeld zur Langzeitalterung wird die Probe zunachst mit dem RTFOT kurzzeitgeal-
tert. Das Bitumen wird daraufhin in einem geschlossenen Druckbehalter bei einer
Temperatur von 100°C und einem Druck von 2,10 MPa gelagert. Nach 20 Stunden
ist der Versuch beendet und die Probe kann aus dem Druckbehalter enthommen

werden. [4]
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2.8 Pruf- und Analyseverfahren

Es gibt eine Vielzahl an unterschiedlichen Pruf- und Analyseverfahren, welche sich
mit der Bestimmung der chemischen und mechanischen Eigenschaften des Bi-
tumens befassen. In diesem Kapitel werden jene Prufverfahren naher erlautert, wel-
che fur die Durchfuhrung der Versuche im Zuge der Diplomarbeit zur Anwendung

kamen.

2.8.1 Dynamisches Scherrheometer ,,DSR* (gem. ONROM EN 14770)

Mit dem dynamischen Scherrheometer (DSR) kann das viskoelastische Materialver-
halten von Bitumen bei unterschiedlichen Temperatur- und Frequenzbereichen un-
tersucht werden. Die Ergebnisse liefern Informationen hinsichtlich der Ermudungsbe-
standigkeit, Verformung und Bearbeitbarkeit. Der Vorgang des Prufverfahrens wird in
Abb.6 dargestellt. Wahrend der DSR Messung wird die bitumindse Probe zwischen
zwei Stahlplatten montiert. Die untere Stahlplatte ist fixiert, die obere Platte kann os-
Zillieren. Durch die oszillierende Scherspannung der oberen Platte, kommt es zu

einer Verformung der Probe. Diese Deformation kann durch eine Sinuskurve be-

schreiben werden. [10]

viskoelastisch: 0 < &< 90°

Scherspannung oder v
ma

Position der oszillierenden Platte
B
aufgebrachte |
Scher

V\ ) e \/r“ 7
YA

resultie rende
C Scher
Delormation Zeit

Y i

Abb.6:Schematische Darstellung vom DSR (links), Oszillationszyklus (mitte), viskoelas-
tisches Verhalten (rechts) [10]

Die DSR Messung liefert zwei mechanische Parameter. Den komplexen Schubmodul
|G*| [Pa], welcher als Quotient aus maximaler Spannung T und maximaler Verfor-

mung Yy unter sinusformig oszillierender Belastung definiert ist. Beim zweiten Para-
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meter handelt es sich um den Phasenwinkel & [°], welcher als die Phasenverschie-

bung zwischen Spannung und Verformung definiert ist. [11]

Spannung, T
' Verformung, y

Gr=1/Y

i

Abb.7: Darstellung der sinusférmigen Verldufe der Spannung 1 und der Verformung y
bezogen auf die Zeitt [11]

Bei zunehmender Alterung kommt es zu einem Anstieg des dynamischen Schubmo-
duls |G*| (Steifigkeit). Der Phasenwinkel & hingegen nimmt mit zunehmender Alte-

rung ab. [10]

2.8.2 ATR-FTIR Spektroskopie

Der Alterungsprozess fiihrt nicht nur zu einer Anderung der mechanischen Eigen-
schaften (Steifigkeit) des Bindemittels, sondern auch zu einer Anderung der chemi-
schen Zusammensetzung. Aus diesem Grund ist es erforderlich die Alterung auch
auf chemischer Basis naher zu untersuchen.

Die Fourier-Transformations-Infrarot (FTIR)-Spektroskopie ist die am weitesten ver-
breitete Untersuchungsmethode, die sich mit der Anderung der chemischen Zusam-
mensetzung des Bindemittels befasst. Das Grundprinzip der Infrarotspektroskopie
beruht auf der Wechselwirkung zwischen der elektromagnetischen Strahlung des
infraroten Wellenlangenbereiches und den in der zu untersuchenden Probe vorkom-
menden Infrarot-aktiven Molekllen. Moleklle, welche von der Strahlung getroffen
werden und diese teilweise absorbieren (wodurch sich ihr Dipol Momentum andert),
werden erregt und in Schwingung oder Rotation versetzt. Die nicht absorbierte Strah-
lung wird detektiert. Anhand der Intensitat und der Wellenlange der nicht absorbier-
ten Strahlung kann eine Aussage Uber die vorhandenen Infrarot-aktiven Molekile
bzw. chemischen Verbindungen der Probe getroffen werden. Bei der Infrarotspektro-

skopie wird die Wellenzahl V, welche als Kehrwert der Wellenlange A definiert ist, zur

9
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Beschreibung der Strahlung herangezogen. Sie wird in der Einheit cm™" angegeben
und entspricht somit der Anzahl der elektromagnetischen Wellen langs einer Strecke
von einem Zentimeter. Die Wellenzahl steigt mit abnehmender Wellenlange.

Die Versuche fur diese Diplomarbeit wurden mithilfe eines Attenuated-total-reflection
(ATR)-FTIR durchgefuhrt. Bei dieser Methode handelt es sich um eine Technik der
abgeschwachten Totalreflexion. Die Probe wird vollflachig auf eine ATR-Einheit be-
stehend aus einem Diamantkristall aufgelegt und mit einem IR-Strahl, welcher unter
einem bestimmten Winkel zur Probe gerichtet ist, bestrahlt. Die Intensitat der reflek-
tierten Strahlung wird gemessen und durch Fourier-Transformation ein IR-Spektrum
erstellt. Das IR-Spektrum einer Bitumenprobe wird in Abb. 8 schematisch dargestellit.
[12]

2,0

_.
n
|

Extinktion [-]
=
|

- A

! [ !y T L T J [ [ [
4,000 3.500 3.000 2.500 2.000 1.500 1.000
Wellenzahl [cm™']

Abb. 8: IR-Spektrum einer Bitumenprobe [12]

Die Carbonylgruppe (vC=0) in einem Wellenzahlbereich zwischen 1800-1660cm™"
und die Sulfoxidgruppe (vS=0) in einem Wellenzahlbereich zwischen 1079-984cm-’
bilden die zwei Hauptgruppen, welche zur Bestimmung der Alterung bzw. Oxidation
des Bindemittels herangezogen werden. Eine weitere wichtige Gruppe, bildet die
aliphatische Gruppe (das CH3) in einem Wellenzahlbereich zwischen 1525-1350cm™".
Mithilfe der gemessenen Werte in den drei Wellenzahlbereichen kann der Alterungs-
index berechnet werden. Dieser Index ist ein direkter Indikator fur die Alterung des

Bitumens. Je groRer der Wert ist, desto starker ist die Probe gealtert. [10]

10
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3 Theoretischer Hintergrund - Sonneneinstrahlung

3.1  Solare Einstrahlung

Die Strahlung der Sonne entspricht weitgehend dem Spektrum eines schwarzen
Korpers mit einer Strahlungstemperatur von ca. 5700K. [13] Unter einem schwarzen
Korper versteht man einen hypothetischen Koérper, welcher als perfekter Absorber
dient und kein Sonnenlicht reflektieren kann. Die auf die Erde einfallende Sonnen-
strahlung wird absorbiert und Ubertragt die Energie in Form von elektromagnetischen
Wellen in die Erdatmosphare und an die Oberflache. [14]

In Abb.9 wird ein typisches Sonnenspektrum oberhalb der Erdatmosphare darge-
stellt. Die solare Einstrahlung wird als Kraft [W] pro Flache [m] pro Wellenlange
[nm"] gemessen. Der signifikante Spektralbereich liegt bei 300nm bis 3000nm. In
diesem Bereich befindet sich etwa 96% der gesamten extraterrestrischen Sonnen-
strahlung. Unter der extraterrestrischen Strahlung auch Solarkonstante Sc genannt,
versteht man den aulderhalb der Erdatmosphare gemessenen Strahlungsstrom wel-
cher 1367 W/m? betragt. Die terrestrische Sonnenstrahlung betragt 1000 W/m? und
ist aufgrund der Absorption und der Streuung der im schiefen Winkel durchstrahlten
Atmosphare etwas geringer als die extraterrestrische Sonnenstrahlung. Das Maxi-
mum der Strahlung befindet sich im Wellenlangenbereich von 550nm. In diesem Be-
reich (grines Licht) ist die spektrale Empfindlichkeit des menschlichen Auges am
héchsten. Die Sonnenstrahlung wird von der Erdatmosphare teilweise reflektiert bzw.
absorbiert und kommt somit nicht vollstandig an der Erdoberflache an. Auf diese

Thematik wird im nachsten Kapitel naher eingegangen. [15]

idealer Schwarzer Korper
(Temperatur 5900 K)
extraterrestrische Sonnenstrahlung

N
o

-
(&)}

terrestrische Sonnenstrahlung

o
o
"

Spektrale Bestrahlungsstérke W-m2-nm!
(=}

250 500 750 1000 1250 1500 1750 2000 2250

Wellenlange nm

Abb.9: Intensitat der Sonneneinstrahlung - Spektrum [15]
11
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3.2 Globale Strahlungsbilanz - Atmosphare

Wie bereits erwahnt absorbiert die Erde die einfallende Sonnenstrahlung teilweise
und ubertragt sie in Form von Energie in die Erdatmosphare weiter. Damit die Erde
eine konstante Oberflachentemperatur aufrechterhalten kann, sendet sie langwellige
Strahlung wieder in die Atmosphare zuruck. Dieses Strahlungsgleichgewicht der Er-
de hat grof3e Auswirkungen auf die Vorhersage des globalen Klimawandels. [14]
Nur etwa ein Viertel des von der Sonne kommenden Strahlungsstromes (Sc¢) gelangt
an den Rand der Erdatmosphare. Dies liegt daran, dass immer nur eine Halfte der
Erdkugel angestrahlt wird. Zudem trifft die Strahlung aufgrund der Abflachung der
Erde nur am Aquator mit voller Intensitat auf. Diese Strahlung, die den oberen Rand
der Atmosphare erreicht, wird mittlere solare Strahlung So genannt.

So = 340 W/m?
Die mittlere solare Strahlung wird durch teilweise Absorption in der Atmosphare,
Streuung an Luftmolekulen und der Streuung an Dunst und Wolken abgemindert.
Das Gesamtrickstreuungsvermogen der Erde (planetare Albedo) betragt 29%. Unter
einem Albedo versteht man das Ruckstreuungsvermogen eines Korpers, bezogen
auf die anfallende Strahlung. Von der anfallenden Sonnenstrahlung werden knapp 99
W/m? von der Erdatmosphare reflektiert und gelangen so wieder zurtick ins Weltall.
[13]

* 294 %
Solare Einstrahlung |
S, = 340 W/m*
=100 %" Planetare Albedo
Y 4 % T T T
i trat ha hY
Ab!s:;?;on :_S et bl @énﬂezuhhr zur Atmosphare,
TN 23% 7,
Atmosphére : Troposphire y IS, ol /////1
19%

v

| 1 5%

Streuung an Luftmolekiilen I
* 1 17 %

Streuung an Dunst und Wolken
29 %l 15 %
Y 10%

Globalstrahlung
54 % *

Rickstreuung a. d. Erdoberfl

7%

NN NNNNNENNNNNN

Absorption a. d. Erdoberflache m .
47 % (160 Wim?) ,Warmeabgabzg,eulrraErdoberﬂache >

Abb.10: Globales Budget der solaren Strahlung im System Atmosphére - Erdoberfldche
[13]
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Das Strahlungsgleichgewicht der Erde ist in Abb.10 dargestellt. Die Globalstrahlung
bezeichnet die Summe der zur Erdoberflache gelangenden Strahlung und betragt im
Mittel 54% (184 W/m?) der mittleren solaren Strahlung So. Rund die Halfte der Son-
nenstrahlung 47% (160 W/m?) wird von der Erdoberflache absorbiert und erwarmt
diese. [13]

Die Globalstrahlung setzt sich aus der restlichen direkten Sonnenstrahlung und der
durch die Luft und an Wolken hingestreuten diffusen Strahlung zusammen. Die diffu-
se Strahlung nimmt dementsprechend bei zunehmender Bewdlkung ab und kann bis
zum Doppelten Wert bei wolkenlosem Himmel ansteigen. Somit ist die Hohe der
Globalstrahlung von der Jahreszeit und geographischen Lage auf der Erde abhangig.
Abb.11 bildet die geographische Verteilung der Globalstrahlung fir die Monate Juni
und Dezember ab. Der zeitlich und raumlich gemittelte Wert der Globalstrahlung liegt
zwischen 180-190 W/m?2. Gebiete, wie die 6stliche Sahara, die Wustengebiete des
Nahen Ostens, die Wistengebiete an der Westkliste von Sidamerika und Australien,
weisen in den Sommermonaten aufgrund des hohen Sonnenstandes und der sehr

geringen Bewdlkung eine mittlere Globalstrahlung von 300-350 W/m? auf. [13]

Dezember Pl

e L —

0w sm?
Y 265-320W/m?
N 210-265wW/m?

Abb.11: Monatsmittel der Globalstrahlung fiir Dezember und Juni (W/m?) [13]
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3.3 Elektromagnetisches Lichtspektrum

Das elektromagnetische Strahlungsspektrum ist in Abb.12 dargestellt und kann in

folgende Wellenlangenbereiche unterteilt werden:

= UV-Strahlung (Ultraviolettstrahlung):  UV-C 100nm < A <280nm
UVv-B 280nm < A <320nm
UV-A 320nm < A <400nm
= Sichtbares Licht (VIS): 400nm < A < 780nm
= |R-Strahlung (Infrarotstrahlung): A>780nm
< WL Sichtbares | Infrarot-
: Strahlung Licht Strahlung | Fernes IR
nodEIEN O (e
Strahlung | 3| 3 Z | 2 |Radiowellen
280 320 400 780 2500 SODOJWM{&J\-“‘

Wellenldnge in Nanometer

Violett 380-450nm
Blau 450-495nm
Griin 495-570nm

570-590nm
je 590-620nm
Rot 620-700nm

Abb.12: Elektromagnetisches Lichtspektrum [16]

Die UV-Strahlung ist fir das menschliche Auge nicht sichtbar und gliedert sich in drei
Gruppen UV-C (100nm < A < 280nm), UV-B (280nm < A < 320nm) und UV-A (320nm
< A <400nm). Die UV-Strahlung ist aufgrund der kurzen Wellenlangenbereiche sehr
energiereich. Generell kann gesagt werden je kirzer die Wellenlange, umso groler
ist die Foto-Energie und die gesundheitlichen Auswirkungen auf den Menschen. Die
UV-Strahlung wird im Wesentlichen durch das Ozon in der Atmosphare absorbiert.
Diese Absorptionsfahigkeit der UV-Strahlung ist stark wellenabhangig. Die UV-C
Strahlung, welche besonders energiereich und schadlich ist, wird von der Erdat-
mosphare vollstandig ausgefiltert und erreicht die Erdoberflache nicht mehr. Die UV-

B und UV-A Strahlen gelangen in geringer Konzentration an die Erdoberflache. [15]

14
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3.4 Spektrale Verteilung der Sonnenstrahlung

Neben der Anderung der Bestrahlungsstéarke kommt es zudem noch zu einer Ande-
rung der spektralen Verteilung des Sonnenlichtes beim Durchgang durch die Erdat-

mosphare durch Absorption, Reflexion und Streuung. [15]

2000 |- Atmosphéren- i
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3 L -
-
mé P
-~ o | T LI | | T T T T ] T T L | | L T T T
=3
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~, 2000 - Erdoberflache 1
5
- 04 Wichtigste H,O-Banden 4
—— e e
(R 2R 4 ¥ ¥
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0 L PO W S T W | L 11 n
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A (um) —

Abb.13: Spektrale Verteilung des Sonnenlichtes [13]

Wie man der Abb.13 entnehmen kann, wird das einfallende Sonnenlicht in selektiven
Wellenlangenbereichen unterschiedlich stark abgeschwacht bzw. von der Atmospha-
re reflektiert. Zum einen liegt das an der molekularen Absorption durch Ozon und
Wasserdampf und zum anderen wird die Intensitat Uber das gesamte Spektrum hin-
weg durch Streuung reduziert. [13]

Die prozentuale Zusammensetzung des Sonnenspektrums anhand der unterschiedli-
chen Wellenlangenbereichen bezogen auf die Gesamtbelastung wird in Tab.2 darge-

stellt.

Tab.2: Prozentuale Zusammensetzung des Sonnenspektrums anhand der Gesamtstrah-
lung [14]

UV- Strahlung Sichtbares Licht | IR- Strahlung
[%] [%] [%0]
280 < A< 400nm | 280 < A< 400nm A> 780nm

Gesamtstrahlung
[W/m?]

5 43 52 1367
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Es ist ersichtlich, dass die fur den Menschen schadliche UV-Strahlung fast komplett

durch die oben angefiihrten Prozesse, welche in der Erdatmosphare stattfinden, ab-

sorbiert wird und nur knapp 5% der Gesamtstrahlung ausmachen. Der sichtbare
(VIS) Bereich und die IR-Strahlung bilden mit ihren 43% bzw. 52% den Grofdteil der

Gesamtstrahlung an der Erdoberflache. [14]

Die spektrale Bestrahlungsstarke in [Wm~=nm-"] der einzelnen Wellenlangenbereiche

ist in Tab.3 und Abb.14 angeflhrt. Das Maximum der Strahlung befindet sich wie be-

reits erwahnt im Bereich des sichtbaren Lichtes bei einer Wellenlange von 550 bzw.

580nm.
Tab.3: Spektrale Bestrahlungsstérke in Bezug auf die Wellenldnge [17]
Wavelength Spectral Irradiance at Adjusted LED Ageing
[nm] Wavelength [Wm’ Intensity [%] Duration
2nm™1] [mins]

365 282.25 25.6 15.0

385 372.05 33.8 4.8

405 606.15 55.0 9.0

435 720.2 65.3 19.2

460 990.8 89.9 4.0

470 998 90.5 10.5

490 1005.1 91.2 13.2

500 1026.7 93.2 37.9

525 1048.2 95.1 49.3
550/580 1102.2 100.0 6.6

595 1040.425 94.4 40.1

635 1062.1 96.4 8.8

660 1053.95 95.6 5.1

740 971 88.1 11.3

770 830.7 75.4 19.8

Spectral Irradiance at Wavelength (W m? nm™)

1200

1000

800

600

400

200 ~

—a— Spectral Solar Irradiance

T
300

T T T
400 500

T
600

Wavelength [nm]

T
700

T
800

Abb.14: Spektrale Verteilung der Strahlung im Bereich zwischen 300 und 800 nm [17]
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4 Versuchsaufbau und - durchfiihrung

Im folgenden Kapitel werden die verwendeten Materialien, die Probenvorbereitung,
die durchgefuhrten Kurz- und Langzeitalterungsversuche sowie die verwendeten

Analysemethoden naher erklart.

4.1 Verwendetes Bitumen

Samtliche Versuche wurden mit einem nicht modifizierten StralRenbaubitumen B1158
der Penetrationsklasse 70/100 gemal ONORM B 3610 durchgefiihrt.

4.2 Verwendete Lampen

4.2.1 Lucky Reptile Bright Sun UV Desert — 50W

Die Reptile SUN UV Lampe ist eine von zwei Lampen, welche fir den Hauptversuch
(siehe Kapitel 5) verwendet wurde. Es handelt sich hier um eine 50W Metalldampf-
lampe, welche ein Tageslichtspektrum mit Leistungsspitzen bei 350nm, 430nm,
550nm und 600nm aufweist. Die spektrale Verteilung der Lampe ist der Abb.15 zu

entnehmen.

250
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150 :

100

50

0

300 400 500 600 700

Abb.15: Reptile Bright Sun UV Desert Lampe (links) und ihr Lichtspektrum(rechts) [18]

Bei der Arbeitshéhe, welche flr die Versuche mit 20cm festgelegt wurde, betragt die
Bestrahlungsleistung dieser Lampe gemafl Abb.16 225 yW/cm? = 2,25 W/m? und

17
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liegt deutlich unter der Globalstrahlung von 184 W/m?, welche auf die Erdoberflache

eintrifft.
35"{

53°C

21cm @ - 83300 Lux
43°C

30cm 100 pyW/ecm2
27cm@ 37000 Lux
35°C

40cm 56 yW/cm2
33cm @ — £ S 20800 Lux
/ 36 yWiem2

e NS | pW/em
453% 2 ( % 13300 Lux
ke 100 % e

Abb.16: Leistungsintensitédt bei unterschiedlichen Arbeitshéhen [18]

4.2.2 Thorlabs Lampen

FUr die Durchfihrung der Versuche wurden drei high power LED-Lampen des Her-
stellers Thorlabs verwendet, die unterschiedliche Bestrahlungsspektren aufweisen.
Die Thorlabs Solis 3C, welche als zweite Lampe fur die Hauptversuchsreihe ihre An-
wendung fand, deckt den Spektralbereich des sichtbaren Lichtes ab. Die Thorlabs
365C und 405C wurden zur Feststellung des Einflusses von niedrigwelligem Licht,
also im Bereich der UV-Strahlung verwendet. Diese drei Lampen wurden fur die
Dauer dieser Versuche von dem Institut fir Materialchemie der Technischen Univer-
sitat Wien zur Verfigung gestellt. Die Lampen wurden im Vorfeld von den Mitarbei-
tern dieses Institutes im Zuge von anderen Versuchen kalibriert. Diese Kalibration
wurde fur die Lichtversuche dieser Diplomarbeit Ubernommen. Die Einstellungen aller
drei Lampen wurden aus dem Grund der Vergleichbarkeit so gewahlt, dass die
Lichtintensitat bei 20cm Arbeitshéhe 0,66 mW/mm? = 660 W/m? betragt. Diese Inten-
sitat ist fast das 3,6-fache der auf die Erdoberflache wirkenden Globalstrahlung (184
W/m?). Diese erhdhte Bestrahlungsstarke wurde gewahlt, um den Alterungsprozess
im Bindemittel zu beschleunigen. Die Lichtspektren dieser Lampen werden in den

nachfolgenden Abbildungen dargestellt.

18
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Thorlabs Solis 365C

Die Spitzenwellenlange dieser Lampe betragt 365nm.
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Abb.17: Thorlabs Solis 365C (links) und ihr Lichtspektrum (rechts) [19]

Thorlabs Solis 405C

Die Spitzenwellenlange dieser Lampe betragt 405nm.
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Abb.18: Thorlabs Solis 405C (links) und ihr Lichtspektrum (rechts) [20]
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Thorlabs Solis 3C

Diese Tageslichtlampe deckt den Spektralbereich zwischen 450nm und 700nm ab.
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Abb.19: Thorlabs Solis 3C (links) und ihr Lichtspektrum (rechts) [21]

423 CoolLED pE-4000

pE-4000 Spectrum

NORMALISED IRRADIANCE

i [s2s] [ss0] sso
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Mote:

Abb.20: CoolLED pE-4000 System (links) und das Lichtspektrum der 16 LED(rechts)
[22]

Das CoolLED pE-4000 System wird als universelles Beleuchtungssystem vor allem
im Bereich der Fluoreszenzmikroskopie eingesetzt. Es verfugt Uber 16 wahlbare
LED-Wellenlangen, welche Uber vier Kanale gesteuert werden kénnen. Dieses Sys-
tem wurde fur Versuche mit den Wellenlangen von 365nm und 405nm verwendet.
Die Intensitat der LED-Leuchten konnte bei der flr die Versuchsdurchfihrung defi-

nierten Arbeitshdhe von 20cm nicht im Vorfeld getestet werden und ist somit nicht
20
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bekannt. Die Bestrahlungsleistung der LED-Leuchten bezogen auf die einzelnen
Wellenlangen ist in Tab. 4 angefuhrt. Die Versuche mit diesem Leuchtmittel wurden
als Nebenversuche gefiuhrt und dienten als Zusatzvergleich zu den Thorlabs Lampen
mit demselben Wellenlangenbereich. Die Beleuchtungsstarke wurde fur beide LED-

Lampen auf 100% gesetzt.

Tab. 4: Technische Daten / Leistung des CoolLED pE-4000 Systems [17]

Wavelength [nm] FWHM [nm] Power [mW]
365 12.91 33.65
385 10.65 107.88
405 16.09 55.53
435 13.38 26.26
460 17.61 127.17
470 22.9 48.02
790 25.55 38.38
500 24.72 13.32
525 28.32 10.24
550/580 84.47 77.67
595 14.27 12.58
635 17.05 57.4
660 21.42 96.94
740 40.84 44.48
770 28.08 25.53
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4.3 Probenvorbereitung & Kurzzeitalterung

Wie bereits angeflhrt wurden samtliche Versuche mit dem unmodifizierten Bitumen
B1158 der Penetrationsklasse 70/100 durchgeflhrt. Die ungealterte Basisbitumen-
menge wurde einheitlich fur alle Proben mit 8g angesetzt.

Die abgewogenen Bitumenproben, welche in eine Mettalschale (Durchmesser 14cm)
eingesetzt wurden, erfuhren anschlieRend eine Kurzzeitalterung. Fir diese Kurzzeit-
alterung wurde der Ofen der Firma Binder des Typs FD 23 verwendet. Dieser Ofen
wurde zunachst auf 163°C vorgeheizt. Nach Erreichen dieser Solltemperatur wurden
die Bitumenproben in den Ofen eingesetzt. Die Dauer der Kurzzeitalterung betrug 75
Minuten. Diese Kurzzeitalterungsmethode entspricht nicht zur Vollstandigkeit dem
nach EN 12607-1 standardisierten RTFOT Verfahren. Der Grund fir die abgeanderte
Ausflhrung der Kurzzeitalterung ist, dass die Proben bewusst direkt in den Metall-
schalen gealtert wurden. Es wurde angestrebt einen ebenen Bitumenfiim der Alte-
rung zuzufuhren. Durch diese Vorgehensweise wird das RTFOT-Alterungsniveau
erreicht. Fur die weiterfUhrenden Langzeitalterungsversuche mittels der im Kapitel
4.4 angefuihrten Lampen sollten die kurzzeitgealterten Proben unhomogenisiert dem

Lichteinfluss ausgesetzt werden.

——

Abb.21: Probenvorbereitung (links) und Ofen flir die Kurzzeitalterung (rechts)
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4.4 Langzeitalterungsversuche

Fur die Langzeitalterung unter Lichteinfluss wurden zwei Ansatze bzw. Alterungsvor-
gange gewahlt. Zunachst wurde die Alterung im Bitumen unter reiner Lichteinwirkung
durch die Bestrahlung mit den im Kapitel 4.2 angefuhrten Lampen untersucht. An-
schlieBend wurde die photooxidative Alterung in Kombination mit einer erhohten
Temperatureinwirkung in Form einer Heizplatte untersucht. Hierbei wurden die Bitu-
menfilme mittels Heizplatte erhitzt und zusatzlich von den Lampen bestrahlt. Neben
den Lichtalterungsversuchen wurden zudem reine Temperaturalterungsversuche
(ohne Lichteinstrahlung) durchgefuhrt, welche als wichtige Referenz fur die tempera-
turinduzierten Alterungsvorgange dienten. Somit konnten die Langzeitalterungspro-
zesse der kombinierten Lichtalterung von der reinen Temperaturalterung separat

analysiert werden.

441 Langzeitalterung durch Lichteinfluss

Diese Versuchsreihe setzt sich aus folgenden vier Varianten zusammen:
* Rep.SUN-RT

= 3C-RT
= 365-RT
= 405-RT

Nach der Kurzzeitalterung wurden die Bitumenproben mit den angefuhrten Lampen

bestrahlt. Die Lampen wurden auf einem Stativ in einem Abstand von 20cm zu den

zu untersuchenden Proben befestigt. Der Versuchsaufbau ist der Abb.22 dargestellt.

|

Abb.22: Versuchsaufbau Langzeitalterungsversuche unter Lichteinfluss
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Der gesamte Versuchsaufbau wurde in eine Kartoneinhausung eingesetzt, um die
Probe von aulieren Einflissen wie Beleuchtung, Heizung, Liftung, etc. so gut wie
mdglich abzuschotten. Somit sollte sichergestellt werden, dass die Alterung nur
durch die Lichteinstrahlung der Lampen induziert wird. Die Dauer dieser Versuchs-
reihe betrug fur alle Proben drei Tage. Nach Beendigung der Versuche wurden die
Proben zwecks Homogenisierung wieder im Ofen bei 163°C erhitzt. Dieser Vorgang
dauerte 10 Minuten. Die langzeitgealterten Proben wurden anschliefend mit den im

Kapitel 4.5 angefuhrten Analysemethoden untersucht.

4.4.2 Langzeitalterung durch Licht- und Temperatureinfluss

Diese Versuchsreihe setzt sich aus folgenden sechs Varianten zusammen:
= Rep.SUN-80°

= 3C-80°
= 365-80°
= 405-80°
= pE-365-80°
= pE-405-80°

Diese Langzeitalterungsversuche wurden als Kombination unter Licht- und Tempera-
tureinfluss durchgefuhrt. Die kurzzeitgealterten Bitumenproben, wurden neben der
Lichteinstrahlung durch die Lampen zusatzlich einer erhdhten Temperatureinwirkung
an der Unterseite der Proben in Form einer Heizplatte ausgesetzt. Dieser Tempera-
tureinfluss soll die realen Bedingungen an der Asphaltoberflache, welche durch die
Sonneneinstrahlung im Sommer stark erhitzt wird, simulieren. Hierzu wurde eine
Heizplatte des Typs IKA C-MAG HS7 mit einem Heizstab des Typs IKA ETS-D5 ver-
wendet, welche in Abb.23 abgebildet sind.
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Abb.23: Heizplatte (IKA C-MAG HS7) und Heizstab (IKA ETS-D5)

Nach der Kurzzeitalterung wurde die Metallschale, in welcher sich die Bitumenprobe
befindet auf die Heizplatte gestellt und mithilfe des Messstabes wurde die Solltempe-
ratur im Bitumen eingestellt. Analog zu den bereits angefihrten Alterungsversuchen
unter Lichteinfluss wurden die Lampen wieder auf einem Stativ im selben Abstand
von 20cm zu den untersuchenden Proben befestigt. Der gesamte Versuchsaufbau
wurde erneut in die Kartoneinhausung gesetzt. Dieser Versuchsaufbau ist in Abb.24

dargestellt.

2
f

A

Abb.24: Versuchsaufbau Langzeitalterungsversuche unter Licht- und Temperaturein-
fluss

Zur Beschleunigung des Alterungsprozesses wurde die Solltemperatur der Bitumen-
proben fur die Versuche mit 80°C angesetzt. Um diese zu erreichen, musste die
Heizplatte auf eine Temperatur von 95°C gestellt werden, da die Metallschale als
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Trennschicht zwischen Heizplatte und Bitumen fungierte und eine warmeisolierende
Funktion einnahm.

Es wurde versucht diese Temperatur Uber die gesamte Versuchsdauer von drei Ta-
gen konstant zu halten. Hierfur war es wichtig die Bitumenprobe so gut wie moglich
von den Auldeneinflissen zu isolieren, da die Temperatur in der Bitumenprobe stark
von der Umgebungs- bzw. Raumtemperatur abhangig war. Wie man in Abb.24 (links)
erkennen kann, wurde die Kartoneinhausung im Bereich der Offnung zuséatzlich von
aullen mittels mehrschichtigen Papiertichern isoliert. In den Wintermonaten musste
trotzdem die Temperatur der Heizplatte auf 115°C erhoht werden, um die geforderte
Solltemperatur im Bitumen zu erreichen. Die Dauer dieser Versuchsreihe betrug
ebenfalls fur alle Proben drei Tage. Nach Beendigung der Versuche wurden die Pro-
ben zwecks Homogenisierung erneut im Ofen bei 163°C erhitzt. Dieser Vorgang
dauerte 10 Minuten. Die langzeitgealterten Proben wurden anschlie®end mit den im

nachsten Kapitel angefuhrten Analysemethoden untersucht.
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4.5 Analysemethoden

Im folgenden Kapitel werden die Prif- und Analyseverfahren, welche im Rahmen
dieser Diplomarbeit durchgeflihrt wurden, beschrieben. Die stattgefundenen Alte-
rungsprozesse in den Bitumenproben wurden auf chemischer Seite mittels ATR-FTIR

und auf mechanischer Seite mittels DSR untersucht und analysiert.

4.5.1 ATR-FTIR

Eine ATR-FTIR-Messung setzt eine entsprechende Probenvorbereitung voraus. Die
Handhabung der Bitumenproben fir diese Messvorbereitung wird nun naher erlau-
tert. Wie bereits im Kapitel 4.4 angeflhrt, wurden die Bitumenproben nach Abschluss
der Langzeitalterungsversuche im Ofen erhitzt und anschliel3end in kleinere Behalter
umgefullt (siehe Abb.25).

Abb.25: Erhitzte Bitumenprobe im Ofen (links) und umgefiillte Bitumenprobe (rechts)

In weiterer Folge wurde das zu untersuchende Bindemittel vorsichtig Uber einem
Heil3luftgerat erwarmt und durch stetiges Umrihren homogenisiert. Nachdem die
Homogenisierung abgeschlossen war, wurde mittels Loffel eine kleine Menge des
Bitumens entnommen. Das Bitumen wurde wiederum Uber dem Heilluftgerat unter
Verwendung eines Stabthermometers erneut erwarmt und durchgemischt. Sobald die
Probe eine Temperatur von 140°C erreichte, wurden kleine Bitumentropfen mithilfe
des Stabthermometers auf vier Silikonplattchen getropft. Um die Probetropfen vor
zusatzlicher Lichtstrahlung zu schitzen, wurden diese anschlieRend mit einem
Blechdeckel abgedeckt (siehe Abb.26). Nun konnte die ATR-FTIR-Messung durchge-

fuhrt werden.
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Abb.26: Bitumevorbereitung flir ATR-FTIR-Messung

Fur die ATR-FTIR-Messungen wurde das Gerat Alpha |l der Firma Bruker verwendet
(siehe Abb.27). Um eine ausreichende Wiederholbarkeit gewahrleisten zu kénnen,
wurden vier verschiedene Proben desselben Bitumens gemessen. Vor jeder Mes-
sung wurde ein Hintergrundscan (ohne Bitumen) durchgeflhrt, um das Hintergrund-
spektrum des leeren, sauberen Kristalls zu messen. AnschlieRend wurden die Pro-
ben auf den Kristall gelegt und mittels einer Einspannvorrichtung fixiert (geringer An-
pressdruck durch den Stempel, sodass die Probe vollkommen den Kristall benetzte).
Die Messung erfolgte mit dem Softwareprogramm Bruker OPUS®. Nach Abschluss
der Messung wurde die Probe vorsichtig entfernt, um Beschadigungen am Kristall zu
verhindern. Die Messoberflache bzw. der Kristall wurde daraufhin mit Limonen und

Isopropanol gereinigt.

Abb.27: Bruker Alpha Il (links) und Probe, wédhren Messung (rechts
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Von jedem der vier Probetropfen wurden jeweils 24 Spektren im Wellenzahlbereich
zwischen 680cm™" und 4000cm™' gemessen. Um diese Spektren vergleichbar zu ma-
chen, wurde im Bereich der aliphatischen Hauptbande, welche sich zwischen
2800cm™" und 3200cm-" befindet, eine Normalisierung durchgefihrt.

Der Alterungsindex (Alrtir) konnte in weiterer Folge durch die Integration in der Car-
bonyl-Bande (Alco: 1800-1660cm™), der Sulfoxid-Bande (Also: 1079-984cm") und
der aliphatischen Bande (AlcHs: 1525-1350cm") mit folgender Formel bestimmt wer-

den:

Alprig = T
CH3

Der Alterungsindex (Aging Index) Alrtir gibt an, wie stark das Bitumen gealtert ist. Je

groler der Alterungsindex, desto starker ist die Alterung des Bindemittels.

45.2 DSR

Zur Untersuchung der Anderungen der mechanischen Eigenschaften der Bitumen-
proben wurden DSR Messungen (nach EN 14770) mit dem Modular Compact Rhe-
ometer 302 der Firma Anton Paar durchgeflihrt (sieche Abb.28). Mithilfe dieses Pruf-
gerates konnte der komplexe Schubmodul |G*| und der Phasenwinkel & bestimmt
werden. Fur diese Diplomarbeit wurden die Werte fur |G*| und & zwischen den Tem-

peraturbereichen von 40°C und 82° bei einer Frequenz von 1,592 Hz herangezogen.

Abb.28: Modular Compact Rheometer 302 der Firma Anton Paar
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5 Versuchsprogramm

Im folgenden Kapitel wird das Versuchsprogramm, welches im Rahmen dieser Dip-
lomarbeit aufgestellt wurde, erlautert und dient als Ubersichtliche Darstellung fur eine
bessere Nachvollziehbarkeit der Ergebnisse, welche im Kapitel 6 beschrieben wer-
den. Das Versuchsprogramm umfasst einen Hauptversuch, welcher den Schwer-
punkt dieser Arbeit bildet und zwei Nebenversuche. Das gesamte Versuchspro-
gramm ist in Tab.5 dargestellt. Im Vorfeld wurden zwei Referenzproben erstellt. Die
erste Referenz bildet ein kurzzeitgealtertes Bitumen, welches in weiterem Verlauf
keinem Temperatur- oder Lichteinfluss ausgesetzt wurde. Die zweite Referenz bildet
ein langzeitgealtertes Bitumen, welches nur einem erhdhten Temperatureinfluss in
Form einer Heizplatte ausgesetzt wurde.

Die Langzeit-Lichtalterungsversuche wurden wie im Kapitel 4.4 angefuhrt, einerseits
als Einzelversuche unter reinem Lichteinfluss (Photooxidation) und andererseits als
Kombinationsversuche mit erhdhter Temperatur durchgefuhrt. Die wichtigsten Para-
meter, welche fur die Versuche angesetzt wurden, werden nochmals zusammenfas-

send aufgezahlt.

= Bitumen B1158 — Penetrationsklasse 70/100

= Bitumenmenge 8g — Probendurchmesser 14cm

= Kurzzeitalterung im Ofen flr 75min bei 163°C

= Langzeitalterung unter Lichteinfluss und Kombination aus Licht- und Tempera-
tureinfluss

= Arbeitshéhe der Lampen: 20cm Abstand zur Bitumenprobe

= Temperatur Heizplatte: konstant gehalten bei 80°C

= Dauer der Langzeitalterung: drei Tage

5.1 Referenzproben

511 Referenzprobe 1: REF 70/100

Wie bereits erwahnt, wurde bei der Referenzprobe 1 (REF 70/100) nur die Kurzzeital-
terung im Ofen durchgeflhrt. Sie wurde keinem Licht- und Temperatureinfluss aus-
gesetzt und hat keine Langzeitalterung erfahren. Durch den Vergleich dieser Probe
mit den langzeitgealterten Bitumenproben, konnen die Auswirkungen und Verande-

rungen des Bindemittels zufolge Lichteinfluss besser dargestellt werden.
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5.1.2 Referenzprobe 2: 80°-Ref

Diese Probe wurde neben der Kurzzeitalterung auch einer Langzeitalterung durch
eine Temperatureinwirkung in Form einer Heizplatte an der Probenunterseite ausge-
setzt. Die Alterung im Bindemittel zufolge reiner Temperatureinwirkung (ohne Licht-
einstrahlung) wurde untersucht. Da die weiteren Versuche als Lichtalterungsversu-
che mit und ohne Temperatureinwirkung durchgefiihrt wurden, dient diese Probe als
wichtige Referenz, um den Einfluss des Lichtes in Kombination mit der Hitzeeinwir-
kung vergleichen zu konnen. Der Versuchsaufbau fur die Alterung durch den Tempe-

ratureinfluss wird im Kapitel 4.4.2 naher beschrieben.

Tab.5:Ubersicht Versuchsprogramm

. LZA LZA
Probenbezeichnung KZA Lichteinfluss | Temperatureinfluss
Referenzproben
Referenzprobe 1 REF 70/100 ja - -
Referenzprobe 2 80°-Ref ja - Heizplatte 80°
Hauptversuch
) Rep.SUN-RT ja sichtbares Licht -
Reptile SUN UV
Rep.SUN-80° ja sichtbares Licht Heizplatte 80°
3C-RT ja sichtbares Licht -
Thorlabs 3C
3C-80° ja sichtbares Licht Heizplatte 80°
Nebenversuch 1
365-RT ja 365nm -
Thorlabs 365C
365-80° ja 365nm Heizplatte 80°
405-RT ja 405nm -
Thorlabs 405C
405-80° ja 405nm Heizplatte 80°
3C-RT ja sichtbares Licht -
Thorlabs 3C
3C-80° ja sichtbares Licht Heizplatte 80°
Nebenversuch 2
Thorlabs 365C 365-80° ja 365nm Heizplatte 80°
Thorlabs 405C 405-80° ja 405nm Heizplatte 80°
pE4000 pE-365-80° ja 365nm Heizplatte 80°
pE4000 pE-405-80° ja 405nm Heizplatte 80°
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6 Ergebnisse und Diskussion

In diesem Kapitel werden die Ergebnisse des durchgefuhrten Versuchsprogramm
dargestellt und interpretiert. Die ausgewerteten Versuchsproben der einzelnen Ver-

suchsreihen werden in den dazugehorigen Kapiteln angefihrt.

6.1 Hauptversuch

Im Hauptversuch wurde der Alterungsprozess des Bitumens untersucht, welcher
durch Lampen im Spektrum des ,sichtbare Lichtes“ hervorgerufen wird. Es wurden
zwei unterschiedliche Lampen (Reptile SUN UV und Thorlabs 3C) verwendet und die
Ergebnisse miteinander und den zwei Referenzproben verglichen. Diese zwei Lam-
pen weisen wie einen deutlichen Unterscheid in ihrer Bestrahlungsstarke auf. Die
Intensitat der Reptile SUN UV Lampe ist mit 2,25 W/m? deutlich geringer, als die der
Thorlabs 3C Lampe, welche eine Intensitat von 660 W/m? aufweist (Faktor 1:300). Es
wurde versucht den Einfluss der Sonnenstrahlung auf der Asphaltoberflache reali-
tatsnah nachzustellen. Einerseits durch die Bestrahlung im Spektrum des sichtbaren
Lichts und andererseits durch den erhohten Temperatureinfluss der Heizplatte, wel-
che die durch die Sonneneinstrahlung erhitzte Asphaltoberflache simulieren sollte.
Somit konnte zwischen den Alterungsprozessen differenziert werden, welche nur
durch die Lichteinstrahlung stattfinden und welche durch die Kombination mit erhdh-
ten Temperaturen induziert werden. Nach erfolgter Lichtalterung wiesen alle Proben
des Hauptversuches eine oxidierte Schicht an der Bitumenoberflache auf, die auf

eine stattgefundene Alterung hindeutet.

Die Fotodokumentation der langzeitgealterten Bitumenproben des Hauptversuches

ist dem Anhang (siehe Seite 62 und 63 ) zu entnehmen.
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Die Hauptversuchsreihe setzt sich aus folgenden Bitumenproben zusammen:

= Ref70/100 Referenzprobe kurzzeitgealtertes Bitumen ohne Langzeit-
alterung

= 80°-Ref Referenzprobe fir Temperatureinfluss bei 80°C

= Rep.SUN-RT Lichtalterung mit Reptile SUN UV (Abb. 47)

= Rep.SUN-80° Lichtalterung mit Reptile SUN UV in Kombination mit
Temperatureinwirkung durch Heizplatte (Abb. 48)

= 3C-RT Lichtalterung mit Thorlabs 3C (Abb. 49)

= 3C-80° Lichtalterung mit Thorlabs 3C in Kombination mit

Temperatureinwirkung durch Heizplatte (Abb. 50)

6.1.1 ATR-FTIR Spektren

Die FTIR Messungen liefern Auskunft Gber die Anderung der chemischen Zusam-
mensetzung der Versuchsproben zufolge stattgefundener Alterungsprozesse im Bi-
tumen. Wie bereits angefiihrt bilden die Carbonylbanden (C=0, bei 1800-1660cm™")
und die Sulfoxidbanden (S=0, bei 1079-984cm") die zwei wichtigsten Parameter der
FTIR-Spektren um Aussagen Uber den Alterungsgrad der Proben treffen zu kénnen.

In Abb. 29 ist das FTIR-Spektrum der Proben der Hauptversuchsreihe unter reiner
Lichtalterung abgebildet. Es ist zu erkennen, dass die Spektren der Rep.SUN-RT und
der 3C-RT Proben fast ident verlaufen. Im Vergleich zu der Referenzprobe Ref
70/100 weisen diese lichtgealterten Proben einen geringen Zuwachs, sowohl in der
Carbonyl- als auch in der Sulfoxidbande auf. Somit kann festgestellt werden, dass
die reine Lichteinstrahlung einen geringen Oxidationsprozess in den Bitumenproben

ausgelost hat.
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Abb. 29: FTIR-Spektrum Hauptversuchsreihe - Lichtalterung ohne Temperatureinwir-
kung

In Abb. 30 ist das FTIR-Spektrum der Proben unter Lichtalterung in Kombination mit
der Temperatureinwirkung der Heizplatte dargestellt. Betrachtet man die Carbonyl-
bande verlaufen beide Spektren der gealterten Proben Rep.SUN-80° und 3C-80°
ident. Abweichungen sind jedoch bei der Sulfoxidbande zu beobachten. Die 3C-80°
Probe weist einen hdheren Zuwachs in dieser Bande auf.

Es ist auch deutlich erkennbar, dass die Lichtalterung in Kombination mit der Tempe-
ratureinwirkung zur Bildung einer groReren Menge an Carbonylen und Sulfoxiden im
Vergleich zur reinen Lichtalterung (siehe Abb. 29) flhrt. Durch den Vergleich mit der
Referenzprobe der Heizplatte 80°-Ref, kann festgestellt werden, dass dieser Zu-
wachs nicht allein auf die erhdhte Temperatureinwirkung zurtckzufuhren ist. Es kann
jedoch festgestellt werden, dass der Lichtalterungsprozess in Kombination mit der
Heizplatte zu einer deutlichen Verstarkung der Oxidation der Bitumenproben fihrt.
Dies bedeutet, dass ein gewissen Synergismus zwischen Licht und temperaturindu-
zierter Alterung stattfinden muss. Zusatzlich ist zu erkennen, dass beide Lampen ei-
ne ahnliche Alterung induzieren, obwohl sie einen Leistungsunterschied von ca.
1:300 (Rep.SUN UV:Thorlabs 3C) aufweisen. Dies lasst darauf zurtickschliel3en,
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dass nur ein gewisses Mal} an Photonen notig ist, um diesen Oxidationssynergismus
zu fordern. Weitere Zufuhr von Photoenergie flhrt nicht zu einem weiteren Anstieg in
der Alterung. Weiters ist zu erkennen, dass bei der Kombination von Licht und Tem-
peratur eine Bande bei 1750 cm-" gebildet wird, was auf die Bildung von OH Gruppen
(Alkohole, Ester, Anhydride oder Sauren) schlief3t. [23]
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Abb. 30: FTIR-Spektrum Hauptversuchsreihe - Lichtalterung mit Temperatureinwirkung
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6.1.2 Alterungsindex AlrTir

Die berechneten Alterungsindizes der Hauptversuchsreihe werden in Abb. 31 darge-

stellt.
0,6 -
054 Al-0,497 Al-0,493
1 Al-0,428
5 Al-0,374
3 Al-0,350 Al-0,368
S, .
o
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Ref 70/100 80°-Ref 3C-RT 3C-80° Rep. SUN-RT Rep. SUN-80°

Abb. 31: Alterungsindizes Alrrir der Hauptversuchsreihe

Der Alterungsindex der kurzzeitgealterten Referenzprobe Ref 70/100 (ohne Licht-
und Temperatureinfluss) betragt 0,350. Die Referenzprobe 80°-Ref, welche einer
reinen Temperatureinwirkung ausgesetzt wurde, weist einen Alterungsindex von
0,428 auf. Somit kann der Einfluss der Heizplatte mit einem Anstieg des Alterungsin-
dex von 0,078 beziffert werden, wobei die Sulfoxidbande hier eine gréRere Anderung
erfahren hat. Der Alterungsindex der rein lichtgealterten Proben 3C-RT und Rep.Sun-
RT ist im Vergleich zu deren Referenzprobe Ref 70/100 nur um maximal 0,024 ho-
her. Es ist ersichtlich, dass bei diesen Proben ein Alterungsprozess stattgefunden
hat, jedoch dieser geringer ausgefallen ist, als bei den Proben, welche neben der
Lichteinwirkung noch zusatzlich eine Temperatureinwirkung erfahren haben.

Wie man bereits an den FTIR-Spektren erkennen konnte, ist die Probe 3C-80° mit
einem Alterungsindex von 0,497 am starksten gealtert. Die zweitstarkste Alterung mit
einem Alterungsindex von 0,493 weist die Probe Rep.SUN-80° auf. Es ist zu erken-
nen, dass diese beiden Proben im Vergleich zu den restlichen Proben, in der Car-
bonylbande den starksten Zuwachs aufweisen. Vergleicht man den Alterungsindex
Alco der maximal gealterten Proben mit der Referenzprobe (80°-Ref), erkennt man,

dass dieser um 46% (3C-80°) bzw. 56% (Rep.SUN-80°) groRer ist. Der Anstieg des
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Alterungsindex Also in der Sulfoxidbande betragt im Vergleich nur 9% (3C-80°) bzw.
6% (Rep.SUN-80°). Der stattgefundene Alterungsprozess ist somit primar auf die
Anderungen in der Carbonylbande zuriickzufiihren.

Beide Lampen dieser Versuchsreihe fuhren zu einer ahnlichen Alterungsstufe der
Bitumen, sowohl unter reiner Lichteinwirkung als auch in Kombination mit einem
Temperatureinfluss. Die Alterungsindizes dieser Proben unterscheiden sich nur mi-
nimal untereinander. Diese Tatsache ist interessant, da die Thorlabs 3C-Lampe eine
deutlich hohere Bestrahlungsstarke aufweist. Zudem weist die Oberflache der Bitu-
menprobe, welche mit der Reptile SUN UV Lampe bestrahlt wurden, eine deutlich
starkere Oxidationsschicht auf (siehe Seite A1 und A2).

Somit kann festgestellt werden, dass die unterschiedliche Einstrahlungsstarke (Fak-
tor 1:300) der Lampen im Bereich des sichtbaren Lichtes keinen nennenswerten Un-

terschied auf die Alterung des Bindemittels hat.
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6.1.3 DSR

Die Veranderung der mechanischen Parameter der Versuchsproben wurde mittels
DSR untersucht. Bei der Auswertung wurden die lichtgealterten Proben mit einfach
und mehrfach PAV gealterten Proben verglichen. Die Anzahl der PAV-Zyklen kann
anhand der Benennung der Probe festgestellt werden. Die Bezeichnung einer drei-
fach gealterten PAV lautet L3PAV.

Wie man aus Abb. 32 und Abb. 33 entnehmen kann, weisen die lichtgealterten Bin-
demittel fast idente Verlaufe ihrer komplexen Schubmodule |G*| und Phasenwinkel &
auf. Somit kann die Aussage getroffen werden, dass die Intensitatsstarke der Lam-
pen keinen Einfluss auf die mechanischen Alterung der Bindemittel hat. Diese Be-
obachtung korrespondiert auch mit den zuvor dargestellten Alterungsindizes dieser
Proben.

Die komplexen Schubmodule und Phasenwinkelverschiebungen der rein lichtgealter-
ten Proben 3C-RT und Rep.SUN-RT weisen im Vergleich zur Referenzprobe Ref
70/100 nur geringfige Veranderungen auf. Beide Verlaufe befinden sich deutlich un-
ter dem Niveau der einfach PAV (LPAV) gealterten Probe. Die Proben 3C-80° und
Rep.SUN-80°, weisen die hochste Steifigkeit und die niedrigste Phasenwinkelver-
schiebung auf. Wie man bereits feststellen konnte, haben diese Proben die groite
Alterung erfahren. Deren komplexer Schubmodul befindet sich uber dem Niveau der
funffach PAV gealterten Probe. Aus Abb. 33 und Abb. 34 kann weiters festgestellt
werden, dass durch den zusatzlichen Einfluss der Temperatur die mechanischen Pa-
rameter deutlich starker beeinflusst werden, als nur durch reinen Lichteinfluss. Die
Kombination aus Licht und Hitze fuhrt zu einem deutlich starkeren Steifigkeitszu-
wachs des Bindemittels. Die Temperatureinwirkung verstarkt den Alterungsprozess,

welcher durch das Licht induziert wird.
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Abb. 32: Komplexer Schubmodul der Hauptversuchsreihe & ein- und mehrfachgealter-
ten PAV Proben in Abhéngigkeit der Temperatur
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Abb. 33: Entwicklung des Phasenwinkels der Hauptversuchsreihe & ein- und mehrfach-

gealterten PAV Proben in Abhédngigkeit der Temperatur
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6.1.4 Chemisch-Mechanische Korrelation (CMC)

In Abb. 34 ist die chemisch-mechanische Korrelation der Hauptversuchsreihe und
der einfach bzw. mehrfach PAV Proben dargestellt. Der Alterungsindex Alrmir wird
dem komplexen Schubmodul |G*| gegenubergestellt. Samtliche Bitumen der Haupt-
versuchsreihe weisen bei zunehmender Alterungsdauer eine hoherer Steifigkeit auf.

Die rein lichtgealterten Proben 3C-RT und Rep.SUN-RT weisen nur einen geringen
Steifigkeitsanstieg im Vergleich zu der Referenzprobe Ref 70/100 auf. Der Steifig-
keitsanstieg der Proben 3C-80° und Rep.SUN-80°, welche neben der Lichteinwir-
kung zusatzlich noch eine Temperatureinwirkung erfahren haben, ist im Vergleich zu
ihrer Referenzprobe 80°-Ref deutlich starker. Somit kann festgestellt werden, dass
die induzierte Hitze zu einer Verstarkung des Lichteinflusses auf die Steifigkeit und in

weiterer Folge auf die Alterung der Bindemittel fuhrt.
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Abb. 34: Chemisch-mechanische Korrelation der Hauptversuchsreihe & ein- und mehr-
fachgealterten PAV Proben bezogen auf komplexes Schubmodul
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6.2 Nebenversuch 1

Diese Versuchsreihe wurde mit den drei Thorlabs Lampen durchgefuhrt. Hier wurde
die Lichtalterung neben dem Spektrum des sichtbaren Lichtes, zusatzlich noch im
Wellenlangenbereich des UV-Lichtes 365nm und im sichtbaren Bereich bei 405nm
untersucht. Die Intensitat (660 W/m?) aller drei Lampen wurde im Vorfeld zwecks
Vergleichbarkeit gleichgestellt. Durch diese Versuchsreihe wurde die Auswirkung der
Lichteinstrahlung in unterschiedlichen Wellenlangenbereichen auf die Alterung des
Bindemittels untersucht. Nach erfolgter Lichtalterung wiesen alle Proben des Neben-
versuches 1 eine oxidierte Schicht an der Bitumenoberflache auf, die auf eine statt-
gefundene Alterung hindeutet.

Die Fotodokumentation der langzeitgealterten Bitumenproben des Nebenversuches

1 ist dem Anhang (siehe Seite 63 bis 65) zu entnehmen.

Die Nebenversuchsreihe 1 setzt sich aus folgenden Bitumenproben zusammen:

= Ref70/100 Referenzprobe kurzzeitgealtertes Bitumen ohne Langzeitalterung

= 80°-Ref Referenzprobe fur Temperatureinfluss bei 80°C
= 365-RT Lichtalterung mit Thorlabs 365C (Abb. 51)

= 365-80° Lichtalterung mit Thorlabs 365C in Kombination mit Temperatur-
einwirkung durch Heizplatte (Abb. 52)

= 405-RT Lichtalterung mit Thorlabs 405C (Abb. 53)

= 405-80° Lichtalterung mit Thorlabs 405C in Kombination mit Temperatur-
einwirkung durch Heizplatte (Abb. 54)

= 3C-RT Lichtalterung mit Thorlabs 3C (Abb. 49)

= 3C-80° Lichtalterung mit Thorlabs 3C in Kombination mit Temperaturein-
wirkung durch Heizplatte (Abb. 50)
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6.2.1 ATR-FTIR Spektren

Wie man der Abb. 35 entnehmen kann, weisen die drei lichtgealterten Proben kaum
Unterschiede im Bereich der Carbonylbande auf. Geringfugige Abweichungen sind in
der Sulfoxidbande ersichtlich. Die Proben 3C-RT und 405-RT zeigen eine starkere
Sulfoxidbande als 365-RT auf.
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Abb. 35: FTIR-Spektrum Nebenversuchsreihe 1 - Lichtalterung ohne Temperatureinwir-
kung

Bei Betrachtung von Abb. 36 erkennt man unterschiedliche Spektralverlaufe der ge-
testeten Proben. Sowohl in der Carbonyl- als auch in der Sulfoxidbande weist die
Probe 3C-80° den groften Zuwachs auf. Die Verlaufe der 365-80° und 405-80° Pro-
ben sind bei der Carbonylbande ident. Geringe Abweichungen sind jedoch bei der
Sulfoxidbande zu beobachten. Unabhangig von der Wellenlange ist erneut die Bande
bei 1750 cm™' zu sehen, welche mit der OH Bande auf die Prasenz von Alkohole, Es-

ter, Carbonsaure oder Anhydride rickschliel3en lasst. [23]
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Abb. 36: FTIR-Spektrum Nebenversuchsreihe 1 - Lichtalterung mit Temperatureinwir-

kung
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6.2.2 Alterungsindex AlrTir

Die berechneten Alterungsindizes der Nebenversuchsreine 1 werden in Abb. 37 dar-
gestellt. Betrachtet man die reine Lichtalterung, erkennt man, dass die Proben 3C-RT
und 405-RT starker gealtert sind, als die Probe 365-RT. Es ist jedoch ersichtlich,
dass der Alterungsgrad dieser drei Proben im Vergleich zur Referenzprobe Ref
70/100 nur geringfligig hoher ausgefallen ist.

Wie man bereits in der Hauptversuchsreihe sehen konnte, zeigen die Alterungsindi-
zes der Proben, welche zusatzlich die Temperatureinwirkung erfahren haben, den
grélkeren Anstieg auf. Die Probe 3C-80° ist mit einem Alterungsindex von 0,497 am
starksten gealtert. Die zweitstarkste Alterung mit einem Alterungsindex von 0,474
kann bei der Probe 405-80° festgestellt werden. Die Probe 365-80°ist mit einem Alte-
rungsindex von 0,464 am geringsten gealtert. Analog zur Hauptversuchsreihe kann
man feststellen, dass bei diesen Proben die Carbonylbande den starksten Zuwachs
aufweist. Unabhangig vom Wellenlangenbereich der Lampen kann der stattgefunde-
ne Alterungsprozess primar auf diese Bande zurtckgefuhrt werden.

Diese Versuchsreihe zeigt auf, dass die Wellenlange des einstrahlenden Lichtes ei-
nen Einfluss auf die chemische Alterung des Bitumens hat. Das Bindemittel altert bei
einem Lichteinfluss Bereich des Spektrums des sichtbaren Lichtes (400nm < A <

780nm) starker als im Wellenlangenbereich von 365nm und 405nm.
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Abb. 37: Alterungsindizes Alrrir der Nebenversuchsreihe 1
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6.2.3 DSR

In Abb. 38 ist der komplexe Schubmodul |G*| der Versuchsreihe 1 in Abhangigkeit
der Temperatur dargestellt. Die Abb. 39 zeigt die Entwicklung des Phasenwinkels &
der Versuchsreihe 1 in Abhangigkeit der Temperatur.

Betrachtet man die Verlaufe von |G*| und & der drei Proben 365-RT, 405-RT und 3C-
RT, erkennt man, dass 3C-RT den groRten Schubmodul und die geringste Phasen-
winkelverschiebung aufweist. Die Verlaufe von 365-RT und 405-RT sind fast ident.
Unter reiner Lichteinwirkung kann gesagt werden, dass das Spektrum des sichtbaren
Lichtes den groRten Einfluss auf die Anderung der mechanischen Parameter des
Bindemittels hat. Im Vergleich zur Referenzprobe Ref 70/100 sind diese Veranderun-
gen jedoch gering. Somit fuhren die chemischen und mechanischen Analysemetho-
den der rein lichtgealterten Proben zum selben Ergebnis.

Wenn man die Verlaufe der drei Proben 365-80°, 405-80° und 3C-80° betrachtet,
kann wieder festgestellt werden, dass die Probe 3C-80° den hochsten komplexen
Schubmodul und die geringste Phasenwinkelverschiebung aufweist. Die Unterschie-
de der Verlaufe dieser Proben zu ihrer Referenzprobe 80°-Ref sind deutlich starker
ausgepragt, als bei den rein lichtgealterten Proben. Es kann zudem beobachtet wer-
den, dass die Probe 365-80° im Vergleich zur Probe 405-80° eine groRere Verande-
rung der mechanischen Parameter erfahren hat. Der Alterungsindex der Probe 365-
80° gemald Abb. 37 ist jedoch geringer als jener der Probe 405-80°. Somit kann fest-
gestellt werden, dass der Einfluss des Lichtes bei den Wellenlangenbereichen
365nm und 405nm zu unterschiedlichen Auswirkungen im chemischen und mechani-
schem Alterungsprozess fuhrt. Das Licht bei 365nm beeinflusst die mechanischen
Parameter des Bindemittels starker als das Licht bei 405nm. Umgekehrt werden die
chemischen Parameter von Bitumen durch das Licht bei 405nm starker beeinflusst
als durch das Licht bei 365nm.
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Abb. 38: Komplexer Schubmodul der Nebenversuchsreihe 1 & ein- und mehrfachgeal-
terten PAV Proben in Abhéngigkeit der Temperatur
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Abb. 39: Entwicklung des Phasenwinkels der Nebenversuchsreihe 1 & ein- und mehr-
fachgealterten PAV Proben in Abhédngigkeit der Temperatur
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6.2.4 Chemisch-Mechanische Korrelation (CMC)

In Abb. 40 ist die chemisch-mechanische Korrelation der Nebenversuchsreihe 1 und
der einfach bzw. mehrfach PAV Proben dargestellt. Samtliche Bitumen der Neben-
versuchsreihe 1 weisen bei zunehmender Alterungsdauer eine hoherer Steifigkeit ,
sowie durch Sauerstoff oxidierte funktionelle Gruppen (Carbonyle und Sulfoxide) auf.
Die rein lichtgealterten Proben 365-RT, 405-RT und 3C-RT weisen nur einen gerin-
gen Alterungsanstieg im Vergleich zu der Referenzprobe Ref 70/100 auf. Der Alte-
rungsanstieg der Proben 365-80°, 405-80° und 3C-80°, welche neben der Lichtein-
wirkung zusatzlich noch eine Temperatureinwirkung erfahren haben, ist im Vergleich

zu ihrer Referenzprobe 80°-Ref deutlich starker.
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Abb. 40: Chemisch-mechanische Korrelation der Nebenversuchsreihe 1 & ein- und
mehrfachgealterten PAV Proben bezogen auf komplexes Schubmodul
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6.3 Nebenversuch 2

Die Versuche des Nebenversuches 2 wurden mit den Thorlabs 365C und 405C, so-
wie der pE4000 Lampe durchgeflhrt. Ziel war es die Auswirkungen des Lichtes auf
die Bitumenalterung in den Wellenlangenbereichen 365nm und 405nm naher zu un-
tersuchen. Entgegen dem Hauptversuch und dem Nebenversuch 1 wurde hier nur
die Langzeitalterung zufolge der Kombination aus Licht und Temperatur analysiert.
Die Intensitat der pE4000 Lampe bei der definierten Arbeitshohe von 20cm konnte
nicht getestet werden und ist somit nicht bekannt. Die Intensitat der Thorlabs Lampen
betragt 660 W/m2. Wie man aus der Fotodokumentation im Anhang erkennen kann,
bilden die Bitumenproben, welche mit den Thorlabs Lampen bestrahlt wurden (siehe
Abb. 52 und Abb. 54) eine stark oxidierte Schicht an der Oberflache. Die Proben,
welche mit der pE4000 Lampe bestrahlt wurden (siehe Abb. 55 und Abb. 56), weisen
an ihren Oberflachen keine Unterschiede auf, die auf eine Oxidation hindeuten konn-
ten.

Die Fotodokumentation der langzeitgealterten Bitumenproben des Nebenversuches

2 ist dem Anhang (siehe Seite 64 bis 66) zu entnehmen.

Die Nebenversuchsreihe 2 setzt sich aus folgenden Bitumenproben zusammen:

= Ref70/100 Referenzprobe kurzzeitgealtertes Bitumen ohne Langzeitalterung

= 80°-Ref Referenzprobe fur Temperatureinfluss bei 80°C

= 365-80° Lichtalterung mit Thorlabs 365C in Kombination mit Temperatur-
einwirkung durch Heizplatte (Abb. 52)

= 405-80° Lichtalterung mit Thorlabs 405C in Kombination mit Temperatur-
einwirkung durch Heizplatte (Abb. 54)

= pE-365-80° Lichtalterung mit pE-4000 in Kombination mit Temperaturein-
wirkung durch Heizplatte (Abb. 55)

= pE-405-80° Lichtalterung mit pE-4000 in Kombination mit Temperaturein-
wirkung durch Heizplatte (Abb. 56)
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6 - Ergebnisse und Diskussion

6.3.1 ATR-FTIR Spektren

Abb. 41 zeigt das FTIR-Spektrum der Bitumenproben, welche mit den Lampen bei
365nm bestrahlt wurden. Die Sulfoxidbande der Probe pE-365-80° weist einen star-
keren Zuwachs als in der Probe 365-80° auf. Die Carbonylbande verlauft bei beiden

Proben fast ident.
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Abb. 41: FTIR-Spektrum Nebenversuchsreihe 2 - Lichtalterung mit Temperatureinwir-
kung 365nm

In Abb. 42 wird das FTIR-Spektrum der Bitumenproben, welche mit den Lampen bei
405nm bestrahlt wurden, dargestellt. Man erkennt, dass die Probe 405-80° mehr
Carbonyle und Sulfoxide gebildet hat als die Probe pE-405-80° und somit starker
gealtert ist. Zusatzlich zeigt sich eine interessante neue Bande (Schulter) bei den
Sulfoxiden, welche lediglich bei 405nm auftritt. Eine genaue Zuweisung ist bis dato

nicht moglich bzw. bekannt.

49



Die approbierte gedruckte Originalversion dieser Diplomarbeit ist an der TU Wien Bibliothek verfugbar

The approved original version of this thesis is available in print at TU Wien Bibliothek.

M Sibliothek,
Your knowledge hub

6 - Ergebnisse und Diskussion

1,0 . : : : : : : , : : :
— REF 70/100
—— 80°-Ref

. pE-405-80°

—405-80°

o

S

] 0,5 =

(o}

o

(@]

0

Q0

<<

' | ! I ' I ' I ! |
1800 1600 1400 1200 1000 800
Wellenzahl [cm™]

Abb. 42: FTIR-Spektrum Nebenversuchsreihe 2 - Lichtalterung mit Temperatureinwir-
kung 405nm

6.3.2 Alterungsindex AlrTir

Die berechneten Alterungsindizes der Nebenversuchsreihe 2 werden in Abb. 43 dar-
gestellt. Betrachtet man die Lichtalterung zufolge des Lichtes bei 365nm erkennt
man, dass die Probe pE-365-80° starker gealtert ist als die Probe 365-80°. Diese
Tatsache ist jedoch interessant, da die Bitumenoberflache von pE-365-80° nach Be-
endigung des Versuches keine oxidierte Schicht aufweisen konnte. Somit kann fest-
gestellt werden, dass der Zustand der Bitumenoberflache zufolge einer Lichteinstrah-
lung bei 365nm nicht als Indikator flr den stattgefundenen Alterungsprozess im Bin-
demittel verwendet werden kann.
Betrachtet man die Lichtalterung zufolge des Lichtes bei 405nm erkennt man, dass
die Probe 405-80° einen héheren Alterungsindex aufweist als die Probe pE-405-80°.
Es lasst sich daraus schlie3en, dass entgegen den Erkenntnissen aus der Hauptver-
suchsreihe, die chemische Lichtalterung des Bitumens bei einer Wellenlange von
50
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365nm und 405nm von der einwirkenden Lichtintensitat abhangig ist. Weitere Versu-

che waren hier jedoch notwendig um diese Trends erneut zu bestatigen.
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Abb. 43: Alterungsindizes Alrrir der Nebenversuchsreihe 2

6.3.3 DSR
In Abb. 44 ist der komplexe Schubmodul |G*| der Versuchsreihe 2 in Abhangigkeit

der Temperatur dargestellt. Die Abb. 45 zeigt den Phasenwinkel & der Versuchsreihe
2 in Abhangigkeit der Temperatur.

Man erkennt, dass die Proben bei einer Lichteinstrahlung mit 365nm unterschiedliche
Verlaufe bei |G*| und & aufweisen. Die Probe 365-80° weist einen grélieren Schub-
modul und einen geringeren Phasenwinkel im Vergleich zu pE-365-80°auf. Obwohl
diese Probe einen geringeren Alterungsindex aufweist, kann festgestellt werden,
dass ihre mechanischen Parameter starker beeinflusst werden. Die Lichtintensitat bei
einer Wellenlange von 365nm ist somit nicht nur auf chemischer Ebene, sondern
auch auf mechanischer Ebene flr den Alterungsprozess im Bitumen entscheidend.
Betrachtet man die Proben 405-80° und pE-405-80° erkennt man, dass die Verlaufe
von |G*| und & ident sind. Die unterschiedliche Lichtintensitat bei einer Wellenlange
von 405nm fUhrt somit zu keiner Anderung der mechanischen Parameter des Binde-

mittels und ist nur auf chemischer Ebene von Bedeutung.
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Abb. 44: Komplexer Schubmodul der Nebenversuchsreihe 2 & ein- und mehrfachgeal-
terten PAV Proben in Abhéngigkeit der Temperatur
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Abb. 45: Entwicklung des Phasenwinkels der Nebenversuchsreihe 2 & ein- und mehr-

fachgealterten PAV Proben in Abhédngigkeit der Temperatur
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6.3.4 Chemisch-Mechanische Korrelation (CMC)

In Abb. 46 ist die chemisch-mechanische Korrelation der Nebenversuchsreihe 2 und
der einfach bzw. mehrfach PAV Proben dargestellt. Samtliche Bitumen der Neben-
versuchsreihe 2 weisen bei zunehmender Alterungsdauer eine hoherer Steifigkeit

auf.

107 5
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— mi [ | n
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Abb. 46: Chemisch-mechanische Korrelation der Nebenversuchsreihe 2a & ein- und
mehrfachgealterten PAV Proben bezogen auf komplexes Schubmodul
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7 Zusammenfassung und Ausblick

Ziel dieser Arbeit war, den Einfluss der Sonneneinstrahlung auf den Alterungspro-
zess des Bitumens realitatsnah zu simulieren und zu untersuchen. Das einfallende
Sonnenlicht wird in selektiven Wellenlangenbereichen unterschiedlich stark abge-
schwacht bzw. von der Erdatmosphare reflektiert. Das Hauptaugenmerkmal wurde
auf das Licht im sichtbaren Spektralbereich VIS (400nm <A<780nm) gelegt, da die-
ses Licht kaum von der Erdatmosphare absorbiert wird und 43% der Gesamtstrah-
lung an der Oberflache ausmacht. Zusatzlich wurden zwei Nebenversuche durchge-
fuhrt, die sich mit der Lichtalterung in den Wellenlangenbereichen 365nm und 405nm
befassen. Diese kurzen Wellenlangenbereiche sind sehr energiereich und sollten in
der Theorie organisches Material stark oxidieren.

Die Simulation der Sonneneinstrahlung in den unterschiedlichen Wellenlangenberei-
chen (VIS, 365nm und 405nm) erfolgte mit speziellen Lampen, die die dazugehdrige
spektrale Verteilung aufweisen konnten.

FUr die lichtinduzierte Langzeitalterung der Bitumenproben wurden zwei Ansatze
bzw. Alterungsvorgange gewahlt. Zunachst wurde die Alterung unter reiner Lichtein-
wirkung untersucht. AnschlieRend wurde die Alterung in Kombination aus der Licht-
einwirkung und einer der Temperatureinwirkung in Form einer Heizplatte untersucht.
Zudem wurden reine Temperaturalterungsversuche (ohne Lichteinwirkung) durchge-
fuhrt, welche als wichtige Referenz fur die temperaturinduzierte Langzeitalterung
dienten. Die Heizplatte diente als Simulation der durch die Sonneneinstrahlung erhit-
zen Asphaltoberflache. Somit konnte zwischen den Alterungsprozessen differenziert
werden, welche nur durch die Lichteinstrahlung stattfinden und jene die durch die
Kombination mit erhdhter Temperatur induziert wurden.

Anhand der durchgeflihrten Versuche konnte festgestellt werden, dass die Lichtein-
strahlung einen Alterungsprozess im Bindemittel auslost. Unter reiner Lichteinwir-
kung konnte in allen untersuchten Wellenlangenbereichen (VIS, 365nm und 405nm)
ein geringfugiger Anstieg des Alterungsgrades im Vergleich zur Referenzprobe Ref
70/100 beobachtet werden. Es wurde zudem festgestellt, dass der Alterungsgrad der
Proben aller Versuchsreihen, welche eine kombinierte Licht- und Temperatureinwir-
kung erfahren haben, deutlich héher ausgefallen ist. Durch den Vergleich mit der Re-
ferenzprobe 80°-Ref konnte man feststellen, dass dieser Zuwachs nicht allein auf die

erhohte Temperatur zurlickzuflhren ist. Der Hitzeeinfluss diente vielmehr als Oxida-

54



Die approbierte gedruckte Originalversion dieser Diplomarbeit ist an der TU Wien Bibliothek verfugbar

The approved original version of this thesis is available in print at TU Wien Bibliothek.

Q Sibliothek,
Your knowledge hub

7 - Zusammenfassung und Ausblick

tionsverstarker, welcher zu einem Anstieg der Lichtalterung gefuhrt hat. Somit lasst
sich ein gewisser Synergismus zwischen Licht und Temperatur erkennen, welcher
den starken Alterungsanstieg begrinden kann.

Der Hauptversuch wurde mit zwei unterschiedlich Lichtquellen (Tageslichtlampen)
durchgefuhrt, welche nicht dieselbe Intensitat aufweisen (Faktor 1:300). Bemerkens-
wert ist jedoch, dass die Bitumenproben, welche mit diesen Lampen bestrahlt wur-
den, eine ahnliche Alterungsstufe aufweisen konnten. Somit konnte festgestellt wer-
den, dass die unterschiedliche Einstrahlungsstarke der Lampen im Bereich des
sichtbaren Lichtes zu keinem nennenswerten Unterschied auf die chemische und
mechanische Alterung des Bindemittels flhrt.

Der Vergleich der unterschiedlichen Wellenlangen des Lichtes, welcher im Neben-
versuch 1 gefuhrt wurde, fuhrt zum Ergebnis, dass das sichtbare Licht VIS den groR-
ten Einfluss auf die Alterung vom Bitumen hat. Die Probe, welche mit der Tageslicht-
lampe bestrahlt wurde, weist den grof3ten Alterungsindex auf.

Zusammenfassend lasst sich sagen, dass das Licht in den untersuchten Wellenlan-
genbereichen VIS, 365nm und 405nm unter reiner Lichteinwirkung zu einem sehr
geringen Alterungsprozess im Bindemittel fuhrt. Dieser ist jedoch bei Kombination
aus Licht- und Temperatur deutlich starker ausgepragt, sowohl auf chemischer als
auch auf mechanischer Seite. Das sichtbare Licht hat in den untersuchten Wellen-
langenbereichen den groften Einfluss auf die Alterung vom Bitumen.

Da das sichtbare Licht einen breiten Wellenlangenbereich (400nm <A<780nm) auf-
weist, sind zusatzliche Untersuchungen der einzelnen Wellenlangen notwendig. So-
mit kdnnte genau differenziert werden, welche Wellenlange des sichtbaren Spektral-

bereiches den Alterungsvorgang im Bitumen hervorruft.
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11 Anhang

11.1 Fotodokumentation der gealterten Bitumenproben

Reptile SUN UV-RT

Abb. 47: Versuchsaufbau (links) & gealterte Probe Reptile SUN UV-RT (rechts)

Reptile SUN UV-80°

i

Abb. 48: Versuchsaufbau (links) & gealterte Probe Reptile SUN UV-80 (rechts)
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3C-RT

Abb. 49: Versuchsaufbau (links) & gealterte Probe — 3C-RT(rechts)
3C-80°
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-80°

Abb. 50: Versuchsaufbau (links) & gealterte Probe — 3C

qny a8pajmoud| INoA

S1ayzolqie
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11 - Anhang

365-RT

Abb. 51: Versuchsaufbau (links) & gealterte Probe 365-RT (rechts)
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80°

Abb. 52: Versuchsaufbau (links) & gealterte Probe — 365

qny a8pajmoud| INoA

S1ayzolqie
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11 - Anhang

405-RT

Abb. 53: Versuchsaufbau (links) & gealterte Probe — 405-RT(rechts)
405-80°
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Abb. 54: Versuchsaufbau (links) & gealterte Probe 405-

qny a8pajmoud| INoA

S1ayzolqie
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11 - Anhang

E-365-80°

Abb. 55: Versuchsaufbau (links) & gealterte Probe — pE-365-80° (rechts)
E-405-80°
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Abb. 56: Versuchsaufbau (links) & gealterte Probe —
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