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Із побічних продуктів коксування вугілля (інден-кумаронової фракції 150–190 °С) 
синтезовано інден-кумаронову смолу з карбоксильними групами (ІКСК), структуру якої 
підтверджено ІЧ-спектроскопічними дослідженнями. Вивчено можливість використання 
ІКСК як модифікатора дорожніх нафтових бітумів. Встановлено, що введення цього 
полімеру в бітум покращує його температуру розм’якшення і зчеплюваність зі склом 
(адгезію), проте негативно впливає на пластичні властивості бітуму – дуктильність та 
пенетрацію, що створює необхідність вивчення додаткового введення пластифікатора до 
складу бітуму, модифікованого ІКСК.  

Ключові слова: інден-кумаронова смола, карбоксильна група, легка фракція 
кам’яновугільної смоли, бітум, модифікування. 

 
Вступ 

Сьогодні існує проблема раціонального 
використання побічних продуктів процесу коксу-
вання вугілля, яку частково можна вирішити 
одержанням на їхній основі різноманітних полі-
мерних матеріалів. Це пов’язано з присутністю в 
цьому виді сировини цінних реакційноздатних 
речовин (інден, кумарон, стирол та ін.) [1, 2]. 

При цьому важливим аспектом є сфера 
застосування отримуваних полімерів. 

Одним із основних наукових напрямів 
кафедри хімічної технології переробки нафти та 
газу Національного університету “Львівська 
політехніка” є покращення якості виробів на 
основі нафтопродуктів, зокрема це стосується 
дорожніх нафтових бітумів. Якість останніх, 
особливо вітчизняного виробництва, дуже часто 
залишає бажати бути кращою. Насамперед це по-
в’язано із незадовільними експлуатаційними ха-
рактеристиками бітумів: температурою розм’як-
шення, пенетрацією, розтяжністю, адгезією. 
Використання таких низькоякісних бітумів для 
будівництва та ремонту автомобільних доріг 
призводить до зменшення терміну експлуатації 
останніх і навіть до практично миттєвого їх 
руйнування. 

Ефективним способом покращення якості 
дорожніх нафтових бітумів є введення в них 

полімерних додатків (модифікаторів). Сьогодні 
добре відомо про позитивий ефект від модифіку-
вання дорожніх бітумів різного роду нафтополі-
мерними смолами без та з функційними групами 
[3–7], сировиною для одержання яких є рідкі 
продукти піролізу нафтової сировини. 

Метою роботи було отримати інден-
кумаронову смолу з карбоксильними групами 
(ІКСК) із побічних продуктів коксування вугілля, 
зокрема з інден-кумаронової фракції (ІКФ) та 
спробувати використати її як модифікатор 
дорожніх нафтових бітумів.  

 
Матеріали та методи досліджень 
Матеріали. Для синтезу інден-кумаронової 

смоли з карбоксильними групами використо-
вували такі вихідні речовини: 

− інден-кумаронову фракцію 150–190 °С 
(ПАТ “Запоріжкокс” (Україна)) з такою концент-
рацією реакційноздатних сполук: 2,50 % мас. 
стиролу, 3,50 % мас. кумарону та 11,10 % мас. 
індену. 

− стирол, який перед експериментом 
висушували твердим лугом та очищували  
внаслідок перегонки за 323 K під вакуумом  
300–400 Па. Його характеристики: показник за-
ломлення 20

Dn  =1,5471 (літературне значення 
20
Dn =1,5468); густина 20

4d =0,902 (літературне 
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значення 20
4d =0,906) [8]. Кількість стиролу в 

реакційній суміші становила 10,0–14,0 %; 
− метакрилову кислоту виробництва 

Aldrich; 20
4d =1,015; 

− 2,2`-Азобіс(2-метилпропіонітрил) у ви-
гляді 0.2 M розчину в толуолі (АМП), вироб-
ництва Aldrich, використовували як ініціатор 
коолігомеризації ІКФ. Для розчину визначено 

20
4d =0,858, 20

Dn =1,495. 
Як дослідний матеріал процесу модифіку-

вання використовували окиснений бітум 
(БНД 60/90) виробництва ПАТ “Транснаціональ-
на фінансово-промислова нафтова компанія 
Укртатнафта” (Україна, м. Кременчук), із такими 
характеристиками: температура розм’якшення  
46 °С, пенетрація 70·10-4 м, розтяжність 63·10-2 м, 
адгезія до скла 33,0 %. 

Методи досліджень. Радикальну кооліго-
меризацію ІКФ проводили в металевих ампулах 
об’ємом 100 мл. В ампули завантажували 
необхідну кількість компонентів реакційної су-
міші. Потім систему продували інертним газом, 
закривали і поміщали в термостат. Радикальну 
коолігомеризацію проводили протягом 6 год за 
температури 80 °С. Після закінчення кооліго-
меризації ампулу охолоджували до кімнатної 
температури, а непрореаговану сировину відга-
няли від ІКСК вакуумною дистиляцією. Отри-
маний залишок висушували у вакуум-сушильній 
шафі за температури 40 °С до постійної маси. 

У результаті синтезу було отримано ІКСК 
із такими характеристиками: вихід – 19,0 % мас. 
на сировину (на ІКФ); молекулярна маса  
560 г/моль; вміст карбоксильних груп 10,5 %. 

Присутність у синтезованій смолі вільних 
карбоксильних груп доказано ІЧ-спектроско-
пічними дослідженнями (рис. 1). 

На рис. 1 видно інтенсивну смугу погли-
нання при 1750 см-1, яка належить до валентних 
коливань карбонільної групи в кислотах, що 
підтверджує присутність в молекулі отриманої 
смоли вільних карбоксильних груп. Кислотна 
гідроксильна група підтверджена смугою 
поглинанна при 3000 см-1.  

Молекулярну масу ІКСК визначали кріо-
скопічним методом [9]. ІЧ-спектроскопічні дос-
лідження проводили у спектроскопічній лабо-
раторії Гданського технологічного університету 

(Польща) на спектрометрі Nicolet 8700 (Thermo 
Electron Co.), обладнаним кристалом алмазу 
GoldenGate ATR. Кожен спектр знімали із роз-
діленням 4 см-1. Спектр відкореговано з вико-
ристанням ATR алгоритму (частина програмного 
забезпечення OMNIC). 

 
 

 
Рис. 1. ІЧ-спектр ІКСК 

 
Аналіз фізико-технологічних показників 

бітумів та бітумів, модифікованих полімерами, 
здійснювали за стандартизованими методиками: 

– температуру розм’якшення – методом 
“кільця та кулі” відповідно до [10]; 

– пенетрацію (глибину проникнення 
голки) – згідно з [11]; 

– дуктильність бітумів – відповідно до 
[12]; 

– показник “зчеплення зі склом” (адгезія) 
– згідно з [13]; 

 
Результати досліджень та їх обговорення 
Для встановлення можливості викорис-

тання ІКСК як модифікаторів дорожніх нафтових 
бітумів необхідно було вивчити, як впливає 
кількість цього полімерного продукту, а також 
температура і тривалість модифікування на якісні 
характеристики вихідного бітуму. 

Вплив кількості ІКСК на властивості 
БМП.  

Досліджували вплив кількості ІКСК на вла-
стивості БМП за таких умов процесу моди-
фікування: 

– температура – 190 °С; 
– тривалість – 60 хв. 
Такі значення вищезгаданих параметрів ви-

брано на основі результатів наукових досліджень 
із модифікування дорожніх нафтових бітумів 
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різного роду полімерними модифікаторами, котрі 
проводили на кафедрі хімічної технології пере-
робки нафти та газу Національного університету 
“Львівська політехніка” [3, 6, 14, 15]. 

Отримані результати наведено в табл. 1 та 
на рис. 2. 

Враховуючи, що з вихідного бітуму при 
модифікуванні, як правило, одержують модифі-
кований продукт марки БМПА 60/90-53, то з 
вимогами саме до нього і порівнювали основні 
характеристики отриманих зразків.  

 
Таблиця 1 

Вплив кількості ІКСК на властивості БМП 
Склад БМП Характеристики БМП 

В
мі
ст

 б
іт
ум
у,

 %
 м
ас

. 

В
мі
ст

 ІК
С
К

, %
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. 
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 за
 

кі
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м 
і к
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ею
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С
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ст
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м·
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-2

 (с
м)

 

Гл
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а 

пр
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го
лк
и 
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пе
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ту
ри

 2
5 

О
С

, м
·1

0-4
 (0

,1
 м
м)

 

А
дг
ез
ія

 зі
 с
кл
ом

,, 
%

 

О
дн
ор
ід
ні
ст
ь 

100,0 0 46 63 70 33 + 

99,0 1,0 49,5 62,5 59 58 + 

97,0 3,0 51 60 57 91 + 

95,0 5,0 53 60,5 55 97 + 
93,0 7,0 50 31,5 30 69 – 
Вимоги згідно 
із ДСТУ  
Б В.2.7-

135:2014 до 
модифікованих 
бітумів марки 

БМПА  
60/90-53 

53 ≥ 15 61-90 ≥ 
20 

Бе
з з
гу
ст
кі
в 
по
лі
ме
ру

 

 

 
а                         б                     в                      г 

Рис. 2. Вплив кількості ІКСК на адгезійні  
властивості БМП: а – 1,0 % мас.; б – 3,0 % мас.; 

в – 5 % мас.; г – 7,0 % мас. 
 

Як видно з табл. 1 та рис. 2, збільшення 
вмісту модифікатора в БМП від 0 до 5 % мас. 
підвищує його температуру розм’якшення (Трозм.) 
і адгезію. При цьому погіршуються пластичні 
властивості бітумів (пенетрація і дуктильність). 
Для вирішення цієї проблеми до складу бітумів 
разом із модифікатором доцільно вводити плас-
тифікатор, що може бути темою експерименталь-
них досліджень для наступних наукових праць. 

Оптимальним можна вважати вміст ІКСК у 
БМП на рівні 5 % мас. Саме така кількість моди-
фікатора забезпечує необхідну температуру 
розм’якшення та практично 100 % адгезію. Збіль-
шення кількості ІКСК понад 5 % мас. призводить 
до суттєвого погіршення всіх характеристик 
внаслідок неповного розчинення модифікатора в 
бітумі. В результаті отримується неоднорідний 
зразок БМП.  

Вплив температури модифікування на 
властивості БМП. Результати досліджень щодо 
впливу температури модифікування на власти-
вості БМП подано в табл. 2 та на рис. 3. 

 
Таблиця 2 

Вплив температури модифікування  
на властивості БМП* 

Характеристики БМП 

Те
мп
ер
ат
ур
а 

мо
ди
фі
ку
ва
нн
я,

 °С
 

Те
мп
ер
ат
ур
а 

ро
зм

’я
кш
ен
ня

 за
 

кі
ль
це
м 
і к
ул
ею

, О
С

 

Ро
зт
яж
ні
ст
ь,

 
м·

10
-2

 (с
м)

 

Гл
иб
ин
а 

пр
он
ик
не
нн
я 
го
лк
и 

за
 т
ем
пе
ра
ту
ри

 2
5 

О
С

, м
·1

0-4
 (0

,1
 м
м)

 

А
дг
ез
ія

 зі
 с
кл
ом

,, 
%

 

О
дн
ор
ід
ні
ст
ь 

150 46 71,5 60 32 + 

170 48 69,5 57 48 + 

190 53 63,5 55 97 + 
210 49 62 55 78 + 

Вимоги згідно 
з ДСТУ  
Б В.2.7-

135:2014 до 
модифікованих 
бітумів марки 

БМПА  
60/90-53 

53 ≥ 15 61-90 ≥ 
20 

Бе
з з
гу
ст
кі
в 
по
лі
ме
ру

 

* Склад БМП: 95 % мас. бітуму та 5 % мас. 
ІКСК; тривалість – 60 хв.  
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Рис. 3. Вплив температури модифікування  
на адгезійні властивості БМП: а – 150 °С;  

б – 170 °С; в – 190 °С; г – 210 °С 
 
Найкращі результати щодо властивостей 

отриманих БМП спостерігаються при темпе-
ратурі введення модифікатора у бітум 190 °С. За 
цієї температури вдалося досягти необхідної за 
стандартом Трозм. (табл. 2). 

Слід зауважити, що підвищення темпера-
тури модифікування негативно впливає на роз-
тяжність та пенетрацію. При цьому ступінь 
погіршення першого згадуваного показника все 
ж дозволяє залишати його вищим за необхідне 
значення (≥ 15 см), тоді як глибина проникнення 
голки є меншою від мінімально необхідної. 

Зміни адгезії проходить через максимум за 
температури 190 °С. 

Усі отримані зразки БМП були однорід-
ними, що свідчить про повне розчинення 
модифікатора у вихідному бітумі. 

Отже, оптимальною температурою моди-
фікування слід вважати 190 °С. 

Вплив тривалості модифікування на 
властивості БМП. Результати досліджень щодо 
впливу тривалості модифікування на властивості 
БМП подано в табл. 3 та на рис. 4. 

Таблиця 3 
Вплив тривалості модифікування  

на властивості БМП* 
Характеристики БМП 

Тр
ив
ал
іс
ть

 
мо
ди
фі
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нн
я,
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в.

 

Те
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а 
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ь,
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Гл
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и 

25
 ºС

, 
м·

10
-4
 (0

,1
 м
м)

 

А
дг
ез
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 зі
 с
кл
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, %
 

О
дн
ор
ід
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ь 

1 2 3 4 5 6 
30 46 79 70 87 + 

 

Продовження табл. 3 

1 2 3 4 5 6 

60 53 63,5 55 97 + 

90 53 66 57 60 + 
120 54 44 54 81 + 

Вимоги згідно 
ДСТУ Б В.2.7-

135:2014 до 
модифікованих 
бітумів марки 
БМПА 60/90-53 

53 ≥ 15 61-90 ≥ 
20 

Бе
з з
гу
ст
кі
в 

по
лі
ме
ру

 

* Склад БМП: 95 % мас. бітуму та 5 % мас. 
ІКСК; температура – 190 °С.  

 

 

 
 

Рис. 4. Вплив тривалості модифікування  
на адгезійні властивості БМП: а – 30 хв;  

б – 60 хв; в – 90 хв; г – 120 хв 
 

З табл. 3 видно, що із збільшенням часу моди-
фікування зменшуються пенетрацї та розтяжність, 
тобто погіршуються пластичні властивості матері-
алу. При цьому покращується температура розм’як-
шення БМП. Час контакту між модифікатором і 
бітумом 60 хв забезпечує необхідне, відносно 
нормативного документа, значення Трозм.. Подальше 
збільшення тривалості модифікування суттєвих змін 
Трозм. не забезпечує. Схожа ситуація спостерігається і 
щодо адгезії – максимальною її значення досягають 
після 60 хв модифікування (рис. 4). 

З огляду на все вищенаведене оптимальним 
часом приготування БПМ з використанням інден-
кумаронової смоли з карбоксильними групам є 
60 хв. 

 
Висновки 

На основі проведених експериментальних 
досліджень можна зробити такі висновки: 

1. З побічних продуктів коксування вугілля 
вдалось отримати полімерний продукт, а саме 
інден-кумаронову смолу із карбоксильними гру-
пами (ІКСК) із такими характеристиками: вихід – 
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19,0 % мас. на сировину; молекулярна маса  
560 г/моль; вміст карбоксильних груп 10,5 %. 

2. Введення ІКСК у дорожній нафтовий 
бітум марки БНД 60/90 дає змогу покращити 
його температуру розм’якшення та адгезійні 
властивості, проте погіршуються пластичні 
властивості бітуму – дуктильність та пенетрація. 

3. Використання ІКСК як модифікатора 
дорожніх нафтових бітумів можливе тільки після 
додаткового вивчення одночасного введення в 
бітум ІКСК та різноманітних пластифікаторів.  
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USE OF COAL COKING BY-PRODUCTS FOR THE PRODUCTION OF POLYMER MODIFIED BITUMEN 

 
Coumarone-indene resin with carboxyl groups (CIRC) were synthesized using by-products of coal 

coking (coumarone-indene fraction 150–190 °C). Its structure was confirmed by IR spectroscopic studies. 
The possibility of using CIRC as a modifier of road bitumen has been studied. It was established that the 
polymer introduction into bitumen improves its softening point and adhesion to glass, but negatively affects 
the plastic properties of bitumen – ductility and penetration. This demands the additional introduction of 
plasticizer into the composition of polymer modified bitumen. 

Key words: coumarone-indene resin, carboxyl group, light-weight fraction of coal tar, bitumen, 
modification. 


