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RESUME

Dans le cadre des protocoles le liant a la DGPR-MSNR, U'IRSN a initié en 2009 une série de travaux dont |’objectif
finalisé est de déterminer des critéres de protection des écosystémes aquatiques continentaux vis-a-vis de l’uranium.
Ce rapport constitue la synthése des résultats et des conclusions des travaux menés.

Les travaux réalisés par UIRSN depuis 2009 ont permis de déterminer différents critéres de protection des écosystémes
aquatiques continentaux vis-a-vis de I’uranium. Tout d’abord, une valeur guide environnementale (VGE = 0,3 pg L™ &
utiliser en incrément du bruit de fond) a été retenue, visant la protection générique (i.e. quel que soit I’écosystéme)
de la santé humaine et de l'environnement. Cette valeur a été déterminée selon les recommandations du TGD-EQS
(EC, 2011) pour U’évaluation de ’état écologique et de I’état chimique des masses d’eau. Par ailleurs, les travaux de
UIRSN ont confirmé que cette VGE est également conservative vis-a-vis du critére de protection radiologique des
écosystémes de 10 pGy h™'.

Par ailleurs, des valeurs de référence spécifiques applicables dans l’eau visant la protection des organismes
pélagiques d’eau douce ont par ailleurs été déterminées pour une utilisation en évaluation des risques. La
Concentration Moyenne Annuelle applicable pour une situation d’exposition chronique (AA-QS,, eco = 0,3 pg L") est
trés proche de la Concentration Maximale Admissible applicable en situation aigué (MAC-QSy eco = 0,4 pg.L™"). De
méme que pour la VGE, ces valeurs s’appliquent en incrément du fond géochimique selon l’approche en « risque
ajouté », sauf si le fond géochimique est inférieur a ces valeurs, auquel cas I’approche en « risque total » s’applique.
Enfin, les connaissances actuelles sur la biodisponibilité de l’uranium ont permis d’établir une arbre de détermination
(Figure 1) définissant quatre classes physico-chimiques, pour lesquels des QS e, conditionnels de 0,3 a 30 pg L' ont
été définis.

A Uissue de ce travail, un certain nombre de limites et de perspectives ont été relevées.
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GLOSSAIRE

Aigué : se dit d’une exposition recue pendant une période de temps courte. Opposé a chronique.

(Added Risk Approach -ARA et Total Risk Approach - TRA)

AA-QS : Annual Average Quality Standard : valeur de référence spécifique définie en moyenne annuelle et
destinée a protéger des effets d’une exposition prolongée (exposition chronique) les organismes d’un
compartiment donné de ’environnement (e.g. colonne d’eau).

BCF (BioConcentration Factor) : facteur de bioconcentration, caractérisant le transfert entre ’eau et tout
organisme aquatique (cf. figure ci-dessous). Ratio entre la concentration de la substance dans un
organisme et sa concentration dans ’eau.

Biodisponibilité : Proportion de la quantité totale ou de la concentration d’un polluant présent dans
U’environnement potentiellement disponible pour étre bioaccumulée par un organisme vivant.
Résultante des interactions entre le polluant étudié et les barriéres biologiques de ’organisme.

BMF (BioMagnification Factor) : facteur de biomagnification, caractérisant le phénomene par lequel la
concentration d’une substance internalisée s’accroit lors de son transfert aux maillons supérieurs d’un
réseau trophique. Ratio entre la concentration de la substance dans un organisme et sa concentration
dans la nourriture de cet organisme.

Chimiotoxicité : capacité d’une substance chimique incorporée a entrainer des effets nocifs (ou toxiques) pour
’organisme. La chimiotoxicité est liée a la dose de la substance exprimée en quantité, et fonction de sa
concentration et du temps d’exposition.

Chronique : se dit d’une exposition prolongée, d’une durée significative par rapport a la durée de vie de
Uorganisme étudié. Généralement associé a la notion d’exposition continue a une faible concentration
de polluant.

COD : Carbone Organique Dissous

CEx% (notation anglo-saxonne : ECx%s) : concentration d’une substance qui cause un Effet de x% chez des
individus exposés pendant une durée donnée par rapport au groupe témoin (non exposé).

CLx% (notation anglo-saxonne : LCx%) : concentration létale x%. Concentration d’une substance provoquant x %
de mortalité dans une population exposée a cette derniere.

DCE : Directive Cadre européenne sur ’eau (directive 2000/60/CE du 23 octobre 2000) définissant un cadre
pour la gestion et la protection des eaux par grand bassin hydrographique au plan européen.

DGPR-MSNR : Mission sireté nucléaire et radioprotection. Placée au sein de la DGPR (direction générale de la
prévention des risques du Ministere de l'écologie, du développement durable et de lénergie), elle
assiste les ministres chargés de la sUreté nucléaire et de la radioprotection.

EQS : Environmental Quality Standard : norme de qualité environnementale (cf. NQE)

FOREGS : Forum of European Geological Surveys, groupe d’instituts de géologie de 26 pays européens. Le
FOREGS a réalisé un programme de cartographie de références géochimiques a ’échelle européenne
(Geochemical Baseline Mapping Programme). Ses activités ont été reprises par ’EuroGeoSurveys.

Fond géochimique : un fond géochimique « pseudo-naturel » ou fond géochimique « ambiant » est défini
comme la concentration naturelle en métaux dissous issue de |’altération des roches, de |’érosion et des
retombées de poussieres naturelles et anthropiques intégrant une faible part de Uinfluence

anthropique. Nous utilisons dans ce rapport la dénomination « fond géochimique » et non pas le terme
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de « bruit de fond » qui est un abus de langage (Chandersis et al., 2013). Le terme utilisé en anglais est
« background concentration » ou « background reference concentration ». La dénomination exacte en
francais est « fond géochimique » ou « concentration de fond naturelle ».

GEP-mines : Groupe d’Expertise Pluraliste sur les sites miniers d'uranium du Limousin (http://www.gep-
nucleaire.org/gep)

Hydroécorégion : Zone homogéne du point de vue de la géologie, du relief et du climat. Cest lun des
principaux critéres utilisés dans la typologie et la délimitation des masses d'eau de surface. La France
métropolitaine peut étre décomposée en 21 hydro-écorégions principales.

ICP-MS : Inductively coupled plasma mass spectrometry, spectrométrie par torche a plasma (méthode d’analyse
chimique multi-élémentaire aux niveaux traces)

Masse d’eau : Portion de cours d'eau, canal, aquifére, plan deau ou zone cotiere homogéne. Il s'agit d'un
découpage élémentaire des milieux aquatiques destinée a étre l'unité d'évaluation de la DCE. Une masse
d'eau de surface est une partie distincte et significative des eaux de surface, telles qu'un lac, un
réservoir, une riviere, un fleuve ou un canal, une partie de riviere, de fleuve ou de canal, une eau de
transition ou une portion d'eaux cotiéres. Pour les cours d'eau la délimitation des masses d'eau est basée
principalement sur la taille du cours deau et la notion dhydroécorégion. Les masses deau sont
regroupées en types homogénes qui servent de base a la définition de la notion de bon état.

MAC-QS Maximum Acceptable Concentration Quality Standard : valeur de référence spécifique définie par la
concentration maximale admissible assurant la protection des organismes d’un compartiment donné
contre les effets potentiels des pics de concentration a court terme (exposition aigué).

NOEC : No Observed Effect Concentration. Lors de ’établissement de relations concentration-effets, la NOEC
est la plus forte concentration testée ne produisant pas un effet statistiquement significatif par rapport
au groupe témoin, non exposé.

NOAEL : No Observed Adverse Effect Level. Dose la plus élevée pour laquelle il n’y pas d’augmentation
significative statistiquement (ou biologiquement) en fréquence ou en sévérité d’un effet nocif, dans un
groupe exposé a la substance par rapport a un groupe non exposé.

NQE : Norme de Qualité Environnementale (cf. EQS): concentration d’un polluant ou d’un groupe de polluants
dans U'eau, les sédiments ou le biote qui ne doit pas étre dépassée, afin de protéger la santé humaine et
’environnement (définition 35 de larticle 2 de la DCE). Valeur limite édictée dans le cadre d’une
réglementation, représentant une contrainte administrative forte.

PNEC : Predicted No Effect Concentration : concentration d’une substance prédite sans effet pour un vecteur
d’exposition donné, destinée a protéger tout ou partie des especes exposées a cette substance par ce
vecteur.

PNEDR - Predicted No Effect Dose Rate : débit de dose prédit sans effet chronique sur les espéces exposées des
écosystemes.

QS : Quality Standard : valeur de référence spécifique s’appliquant a un compartiment donné :

QSw.eco : valeur de référence spécifique applicable dans 'eau visant la protection des organismes
pélagiques d’eau douce, hors prédateurs
QSawnh : Vvaleur de référence spécifique visant la protection de la santé humaine au regard de la

consommation d’eau de boisson
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QS.ediment - Valeur de référence spécifique applicable dans les sédiments visant la protection des
organismes benthiques d’eau douce contre une écotoxicité directe

QSbiota, sec pois, w : Valeur de référence spécifique applicable dans le biote visant la protection des
prédateurs supérieurs (mammiféres, oiseaux) contre un empoisonnement secondaire

QSbiota, hh food : Valeur de référence spécifique applicable dans ’eau (eaux de surface intérieures), visant
la protection de la santé humaine contre un risque d’exposition chronique via la consommation
de produits de la péche (valeur convertie en une concentration équivalente dans l’eau via
[’utilisation de BCF et BMF)

Radiotoxicité : capacité d’une substance radioactive incorporée a entrainer des effets nocifs (ou toxiques) pour
Uorganisme. La radiotoxicité est liée a la dose du radiolément ou de l’isotope exprimée en quantité
d’énergie absorbée par unité de masse de matiére (exprimée en Gray ou Gray par unité de temps avec 1
Gy =1Jkg").

Récepteur : catégorie d’organisme exposée a la substance d’intérét (humains, organismes pélagiques,
organismes inféodés au sédiment, prédateurs)

Spéciation : différentes formes sous lesquelles un élément chimique est présent dans un milieu donné. Chaque
forme physique (soluble, colloidale ou particulaire, voire forme associée aux phases solides) est définie
par : sa composition chimique et son degré d'oxydation (contribution des diverses espéces chimiques) ;
ses caractéristiques physiques détaillées ; et ses effets biochimiques et toxicologiques.

SSD : Species Sensitivity Distribution : Distribution de sensibilité des espéces, loi de distribution statistique de
la sensibilité des espéces a un stresseur. Etablie a partir des données d’écotoxicité d’une ou plusieurs
substances toxiques pour des espéces testées en laboratoire. L’hypothése de base est que cet ensemble
d’espéces constitue un échantillon représentatif de toutes les especes composant la communauté ou
l’écosysteme.

TGD-EQS : Technical Guidance For Deriving Environmental Quality Standards (EC, 2011). Guide technique pour
la détermination de NQE. La méthodologie a été synthétisée par U'INERIS dans un document en langue
francaise (INERIS,2011).

VGE : Valeur Guide Environnementale : concentration indicative d’un polluant ou d’un groupe de polluants
dans l’eau, les sédiments ou le biote a ne pas dépasser afin de protéger la santé humaine et
Uenvironnement. Valeur déterminée selon la méme méthodologie que la NQE, mais sans portée
réglementaire (INERIS, 2013), en général recommandée par une autorité et utilisée avec un jugement
professionnel. Elle constitue un objectif cible de qualité.

Voie d’exposition : Voie de passage d’une substance de la source vers une cible. Une voie d’exposition inclut
une source, un point d’exposition et une voie d’administration. Si le point d’exposition différe de la
source, il existe également un mécanisme de propagation et un compartiment intermédiaire ou le
polluant est transporté (MEDDE, 2013. http://www.developpement-
durable.gouv.fr/spip.php?page=doc&id_article=19455, page consultée le 23 juillet 2013).
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PREAMBULE

A la suite de sa contribution aux travaux du GEP-mines et a la demande de la DGPR-MSNR, dans le cadre des

protocoles la liant a UIRSN, Ulnstitut a initié en 2009 une série de travaux dont U’objectif finalisé est de

déterminer des critéres de protection des écosystémes aquatiques continentaux vis-a-vis de I’uranium. Ces

six années de travaux ont donné lieu a une documentation riche. Afin de guider le lecteur intéressé par la

thématique traitée et les documents associés, le récapitulatif des livrables produits dans ce contexte est

rappelé ci-dessous, pour chacune des 4 rubriques qui ont été abordées.

Approches méthodologiques pour la détermination des critéres de protection

Rapport IRSN/DEI/SECRE/2009-015- Vers la proposition d’une norme de qualité
environnementale pour 'uranium en eau douce, 70 pages. Karine Beaugelin-Seiller, Jacqueline
Garnier-Laplace, Rodolphe Gilbin.

Rapport IRSN/PRP-ENV/SERIS/2013-023 - Evolutions récentes des méthodes de détermination
des critéres de protection des écosystémes aquatiques. Conséquences pour l'uranium, 30 p.
Karine Beaugelin-Seiller.

Compartiment Eau

Rapport IRSN/DEI/SECRE/2010-038 - Proposition de valeurs de PNEC chronique et aigué pour
Uuranium : valeurs génériques et conditionnelles aux domaines physico-chimiques des eaux
douces considérées, 69 pages. Karine Beaugelin-Seiller, Laureline Février, Jacqueline Garnier-
Laplace, Rodolphe Gilbin.

Rapport IRSN/PRP-ENV/SERIS/2012-035 - Prise en compte de la matiére organique dissoute pour
la détermination de PNEC uranium conditionnelles aux domaines physico-chimiques des eaux
douces, analyse de sensibilité, 48 pages. Laureline Février, Frédéric Coppin.

Rapport IRSN/PRP-ENV/SERIS/2012-024 - Bruit de fond géochimique de ’'uranium dans les eaux
de riviere de métropole - Approche méthodologique, 48 pages. Karine Beaugelin-Seiller.

Rapport IRSN/PRP-ENV/SERIS/2013-041 - Intégration opérationnelle de la matiere organique dans
la détermination des valeurs génériques et conditionnelles des PNEC,,, de !"uranium. Application
au domaine physico-chimique des eaux douces francaises, 83 p. Laureline Février, Karine
Beaugelin-Seiller, Rodolphe Gilbin.

Rapport IRSN/PRP-ENV/SERIS/2014-028 - Proposition de valeurs de PNECeau de ’uranium
conditionnelles a des domaines physico-chimiques représentatifs des eaux douces francaises, 104
p. Laureline Février, Rodolphe Gilbin.

Compartiment sédiment

Rapport IRSN/PRP-ENV/SERIS/2012-029 - Ecotoxicité de [’'uranium associé au sédiment pour les
écosystemes d’eau douce : état de U’art et premiers éléments pour la détermination de la norme
de qualité spécifique (QSsegiment), 23 pages. Olivier Simon.

Rapport IRSN/PRP-ENV/SERIS/2013-040 - Acquisition de nouvelles valeurs d’écotoxicité
chronique en support de la détermination d’une norme de qualité spécifique du sédiment
(QSsediment) pour Uuranium, 81 p. Olivier Simon, Rodolphe Gilbin.

Rapport IRSN/PRP-ENV/SERIS/2014-030 - Résultats de tests d’écotoxicité en support de la
détermination d’une norme de qualité spécifique du sédiment (QSssdiment) POUr U'uranium, 20 p.
Olivier Simon, Loic Carasco, Rodolphe Gilbin, Karine Beaugelin-Seiller.

Autres critéres

Rapport IRSN/DEI/SECRE/2011-028 -  Intégration du critére de radioprotection de
’environnement dans la NQE de l'uranium : application a l'eau et aux sédiments, 44 pages.
Karine Beaugelin-Seiller.

Rapport IRSN/PRP-ENV/SERIS/2012-030 - Evaluation du risque écologique chimiotoxique associé
aux substances autres que l’uranium présentes dans les effluents liquides des anciens sites miniers
uraniféres, 31 pages. Béatrice Gagnaire.

Rapport IRSN/PRP-ENV/SERIS/2013-030 - Empoisonnement secondaire par ’uranium en milieu
aquatique continental. Etat des connaissances, 24 p. Karine Beaugelin-Seiller.
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1 INTRODUCTION : RAPPEL METHODOLOGIQUE POUR LA
DETERMINATION D’UNE VALEUR GUIDE
ENVIRONNEMENTALE POUR L’URANIUM

Un socle méthodologique défini par la Directive Cadre européenne sur [’eau

La Directive Cadre européenne sur ’eau (DCE, directive 2000/60/CE du 23 octobre 2000) définit un cadre pour
la gestion et la protection des eaux par grand bassin hydrographique au plan européen. Elle fixe des objectifs
pour la préservation et la restauration de |’état des eaux superficielles (eaux douces et eaux cotiéres) et pour
les eaux souterraines. Afin de prévenir et réduire la pollution des eaux, les concentrations dans le milieu des
substances polluantes sont comparées a une Norme de Qualité Environnementale (NQE) qui ne doit pas étre
dépassée, afin de protéger la santé humaine et l'environnement. La détermination de ces normes suit une
méthodologie qui a été élaborée au niveau européen (Technical Guidance For Deriving Environmental Quality
Standards, ou TGD-EQS ; EC, 2011) qui a été synthétisée par U'INERIS dans un document en langue francaise
(INERIS, 2011). Des NQE ont ainsi été déterminées, et ont fait ’objet d’un consensus européen, pour une liste
des substances dites « prioritaires » dans le cadre de l'établissement des états chimiques (annexe X de la DCE).

En complément de la liste des substances prioritaires, une liste de substances dites « pertinentes » est établie
au niveau national, la détermination des NQE associées ayant alors un statut réglementaire dans le cadre de
l'établissement des états chimiques et écologiques au niveau national (liste indicative fournie en Annexe VIl de
la DCE). Leur détermination est établie selon la méme méthodologie que celle adoptée pour les substances
prioritaires (TGD-EQS ; EC, 2011). En France, UINERIS propose au titre de ses missions d'appui technique au
ministére chargé de l'écologie, des Valeurs Guides Environnementales (VGE)' pour une série de substances
potentiellement pertinentes. Celles-ci peuvent le cas échéant étre reprises par le Ministére en charge de
'écologie pour ’établissement de seuils a valeur réglementaire (c'est a dire des NQE), et sappliquer aux

substances de l'état écologique des masses d’eau dans des arrétés de portée nationale.

Méthodologie pour déterminer une Valeur Guide Environnementale (VGE)

La méthodologie du TGD-EQS (EC, 2011 ; INERIS, 2011) a adopter pour la détermination de Valeurs Guides
Environnementales (VGE) est synthétisée dans les rapports IRSN-SERIS 2009-015 et 2013-023. Elle repose en
particulier sur Uutilisation de données d’écotoxicité disponibles, obtenues en laboratoire ou sur le terrain, pour
définir une « concentration dans l'eau, les sédiments ou le biote qui ne doit pas étre dépassée, afin de protéger
la santé humaine et l'environnement ». Elle nécessite donc de couvrir les différents compartiments (l’eau, les
sédiments et le biote), dans U'optique de la protection intégrée des récepteurs (les organismes aquatiques

pélagiques et les organismes benthiques d’eau douce?, les prédateurs supérieurs (mammiféres, oiseaux) et

! http://wwwe.ineris. fr/substances/uploads/content/DRC- 14-136849-02119B_NQE-VGE_INERIS_v20140505.x!s
2 |a protection des organismes vivant dans les eaux et sédiments marins n’a pas été considéré dans le cadre du
présent travail.
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’homme). Pour chaque récepteur, une valeur de référence spécifique (QS- Quality Standard) est déterminée au
regard des compartiments d’intérét considérés :

e exposition directe a l’eau des organismes pélagiques d’eau douce, hors prédateurs (QSw eco) ;

e exposition aux sédiments des organismes benthiques d’eau douce (QSsed,eco) ;

e empoisonnement secondaire des prédateurs supérieurs (QSiota,secpois,w) ;

e consommation humaine des produits de la péche (QSpiota, hh food)

e consommation humaine d’eau de boisson (QSgw nh)-
Afin d’assurer la protection du récepteur le plus sensible, la VGE retenue correspond au plus faible des QS,
exprimée pour chaque compartiment au regard de sa concentration dans ’eau.
L’application de la VGE considere la présence éventuelle de la substance dans les masses d’eau en ’absence de
modification anthropique, ce qui est généralement le cas pour les métaux, qui présentent un fond
géochimique. Pour la prise en compte de ce fond géochimique, la VGE est alors a utiliser en incrément du fond
géochimique de I’hydroécorégion considérée (approche en « risque ajouté). Dans le cas contraire (ou si le fond
géochimique n’est pas connu), une approche en «risque total » est retenue sans considérer le fond

géochimique.

Détermination de valeurs de référence spécifiques visant la protection des organismes pélagiques
(QSw,eco) pour un usage particulier

La VGE décrite ci-dessus vise a couvrir, de maniére générique pour tous les compartiments, la protection de la
santé humaine et des écosystemes au regard d’une exposition chronique. Concernant le compartiment eau, des
valeurs de référence spécifiques peuvent étre déterminées pour une évaluation du risque spécifique a ce

compartiment, soit en considérant la fluctuation de concentrations, soit en considérant la biodisponibilité :

Concentration Annuelle Moyenne et Concentration Maximale Acceptable dans [’eau

Il est admis que la colonne d’eau, dans laquelle les concentrations peuvent varier beaucoup plus rapidement
que dans les sédiments ou les organismes, doit faire [’objet d’une protection au regard d’une exposition a long
terme, assimilable a une situation chronique, mais aussi a court terme, comparable a une condition aigué. Afin
de prendre en compte ces fluctuations de concentrations dans les eaux douces, le TGD-EQS (EC, 2011) définit
deux types de valeurs de référence spécifique pour les organismes pélagiques. L’AA-QSy e, définit une
Concentration Annuelle Moyenne, pour protéger les organismes des effets chroniques correspondant a des
expositions prolongées (cette valeur est identique au QSy, ¢, Utilisé pour la détermination de la VGE). Le MAC-
QSw,eco, définit une Concentration Maximale Acceptable, destinée a protéger les organismes des effets a court
terme (aigus) correspondant par exemple a un pic de concentration et/ou des rejets intermittents d’une
substance. Cette valeur seuil ne concerne alors que les organismes pélagiques d’eau douce et n’est pas
pertinente pour les autres objectifs de protection. Au méme titre que pour la VGE, ’application des QSy,eco
considére la présence éventuelle d’un fond géochimique de la substance dans le milieu en ’absence de

modification anthropique.
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Valeurs de référence spécifiques conditionnelles dans [’eau pour les organismes pélagiques

Les métaux comme l'uranium sont présents dans l’eau sous diverses formes chimiques, plus ou moins
biodisponibles. Le TGD-EQS (EC, 2011) propose de considérer la biodisponibilité des métaux pour |’élaboration
de valeurs de référence spécifiques « biodisponibles », afin de considérer les spécificités liées a la chimie des
eaux (i.e. parametres physico-chimiques influencant la biodisponibilité et la toxicité directe du métal envers
les organismes aquatiques pélagiques).

A ce jour, les modéles permettant la prise en compte de la biodisponibilité des métaux, par exemple BLM
(Biotic Ligand Model), ne sont pleinement développés que pour quelques éléments (Cu et Cd essentiellement).
Toutefois, les connaissances disponibles pour "uranium pour la voie d’exposition directe a ’eau permettent

d’envisager la proposition de QS .., conditionnels a la composition physico-chimique des eaux considérées.

Une VGE et des valeurs de référence spécifiques dans ’eau pour [’uranium

Il s’agit tout d’abord de mettre a la disposition de la DGPR-MSNR une VGE pour [’uranium visant la protection
de la santé humaine et l'environnement dans un cadre cohérent avec celui des NQE, afin de permettre le cas
échéant ’établissement de seuils pour la gestion des masses d’eau. La détermination de la VGE pour ’'uranium
nécessite de considérer deux propriétés liées a la nature de cet élément :

- comme tous les métaux, ’uranium présente un fond géochimique en I’absence de toute modification
anthropique. L’application de U’approche en « risque ajouté » ou « risque total » a donc été
considérée.

- L’uranium est aussi un radioélément qui présente une certaine radiotoxicité. Il est établi qu’en
général sa chimiotoxicité domine sur sa radiotoxicité (Mathews et al., 2009). Il s’agit cependant de
déterminer dans quelle mesure la VGE, assurant la protection des organismes vis-a-vis de la
chimiotoxicité de l"uranium, reste conservative vis-a-vis du critére de protection radiologique des

écosystemes.

Enfin, des valeurs de référence spécifiques visant la protection des organismes pélagiques d’eau douce
(QSw,eco) ONt été déterminées en support a l’évaluation du risque pour ce récepteur. L’uranium étant un métal
ayant une spéciation chimique complexe dans ’eau, la détermination de valeurs de référence spécifiques

conditionnelles pour les especes pélagiques (QSy eco conditionnelles) a été plus particulierement explorée.

Afin de répondre a I’ensemble de ces points, ce rapport présente la synthése des valeurs proposées pour
chacune des composantes de la VGE (chapitre 2). La détermination de la VGE et de son domaine
d’application est proposée (chapitre 3). Enfin, la détermination de QS ., conditionnels a la composition
physico-chimique des eaux douce de surface est présentée (chapitre 4). Les principales conclusions et

perspectives sont présentées au chapitre 5.
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2 SYNTHESE DES VALEURS DE REFERENCE SPECIFIQUES
DETERMINEES POUR L’URANIUM

Deux méthodologies existent pour déterminer un QS pour un récepteur et compartiment donnés (cf. rapport

IRSN-SECRE 2009-015 pour une description détaillée de la méthode, et son évolution récente dans le rapport
IRSN-SERIS 2013-023). Selon la méthode la plus simple, dite des facteurs d’extrapolation (appelés aussi
facteurs de sécurité), le QS est obtenu en divisant la plus petite valeur parmi les LC(E)50 issues de tests aigus
ou les NOEC issues de tests chroniques par un facteur d’extrapolation, posant I’hypothése que la sensibilité du
récepteur (communauté ou écosystéeme) dépend de 'espéce la plus sensible, et que protéger la structure de
[’écosystéeme en protége le fonctionnement. D’autre part, si la qualité et la quantité des données disponibles
est suffisante, les QS peuvent aussi étre calculés a partir de modeles d’extrapolation statistiques (ex.
concentration protégeant 95 % des espéces) établis sous U’hypothése que la gamme de variation de la
sensibilité des especes testées est représentative de celle de toutes les espéces au sein d’un écosysteme.

Dans les deux cas, un facteur d’extrapolation adapté permet de prendre en compte les diverses extrapolations
nécessaires (des effets d’écotoxicité aigiie vers ceux d’écotoxicité chronique ; pour une espéce, depuis un
stade du cycle de vie vers la totalité du cycle ; depuis l’individu a la population ; depuis une espece a 'autre ;
depuis une voie d’exposition a ’autre ; depuis des effets directs a des effets indirects ; d’un écosystéeme a
[’autre).

Pour chacune des composantes de la VGE, les données ont été considérées comme recevables uniquement si la
publication d’origine contenait suffisamment d’informations sur les organismes testés et les conditions
d’expérimentation (durée, milieu d’exposition, critere d’effet...), afin de juger de leur pertinence écologique.
Dans le cas contraire, les données ont été rejetées. Cette approche implique par conséquent une part de
jugement d’expert. Afin d’assurer la meilleure cohérence possible avec les travaux en cours pour la
détermination de VGE pour les substances d’intérét au titre de la DCE, les travaux réalisés par UIRSN ont été
présentés régulierement a des experts extérieurs (Groupe de Travail NQE de U’ INERIS) et discutés lors de

chacun des bilans annuels avec la MSNR.

2.1 VALEUR DE REFERENCE SPECIFIQUE VISANT LA PROTECTION DES
ORGANISMES PELAGIQUES D’EAU DOUCE, HORS PREDATEURS

(QSw,eco)

Le travail effectué jusqu’a ce jour par U'IRSN a permis de proposer des valeurs de QS <, chronique ou aigué
pour U'uranium en eau douce (rapports IRSN-SECRE 2010-038 ; IRSN-SERIS 2012-030, 2013-041 et 2014-
028).

Etant donné le faible nombre de données d’écotoxicité chronique recensées, la seule méthode de dérivation du
QSw.eco applicable a ce jour est celle des facteurs d’extrapolation : disposant de données d’écotoxicité
chronique sur au moins 3 taxons, un facteur d’extrapolation de 10 est appliqué a la plus faible donnée
d’écotoxicité chronique, publiée par Pickett et al. (1993) sur crustacés (NOEC a 7j de 2,7 pg L™"). La valeur

d’AA-QS, o chronique égale a 0,3 pg L™ a ainsi été retenue, confirmant celle établie par UINERIS'.
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Concernant ’écotoxicité aigué, les plus faibles valeurs d’écotoxicité publiées concernent les algues. L’ICso
(concentration inhibant la croissance de populations algales de 50 %) la plus faible reportée est de 13 pg L™,
obtenue en milieu totalement dépourvu de carbone organique (Trenfield et al., 2011). Les deux valeurs
immédiatement supérieures sont de 35 et 38 pg L, ce qui est cohérent avec la CEso de 37 pg L' également
déterminée sur algues par Pradines et al. (2005), elle-méme en accord avec la CEso sur crustacés reportée par
Markich et Camilleri (1997), et évaluée a 39 pg L. Considérant les conditions d’obtention de [’ICsode 13 pg L™,

et la remarquable convergence des autres résultats, la MAC-QS,, ., aigué proposée est de 0,4 pg.L,

2.2 VALEUR DE REFERENCE SPECIFIQUE VISANT LA PROTECTION DES
ORGANISMES BENTHIQUES (QSsep.£co)

La méthode de détermination du QSseq eco décrite dans le document guide TGD-EQS (EC, 2011), recommande de
considérer en priorité les données d’écotoxicité issues de tests chroniques conduits en conditions favorisant la
disponibilité du contaminant. Dans le cas des métaux, il s’agit de privilégier les résultats obtenus en conditions
aérobies, avec des concentrations faibles en AVS (sulfures acido-solubles a froid, en concentrations inférieures
a 1 pmol g™ poids sec).

Les données disponibles concernant ’écotoxicité de "uranium pour le compartiment sédimentaire sont rares
(rapport IRSN-SERIS 2012-029). Le jeu de données a donc été complété via ’acquisition expérimentale de
nouvelles données d’écotoxicité chroniques (rapports IRSN-SERIS 2013-040 et 2014-030) dans des conditions
favorisant a priori la biodisponibilité de U’'uranium (sédiment artificiel reconstitué). Les valeurs obtenues, qui
confirment U’ordre de grandeur des valeurs d’écotoxicité préalablement recensées dans la littérature, ont été
jugées recevables pour les 3 taxons testés, a savoir Hyallella azteca (NOEC = 40 mg kg, poids sec),
Chironomus sp. (NOEC = 62 mg kg™, poids sec), et Myriophyllum aquaticum (NOEC = 100 mg kg™', poids sec).
Ainsi, U"acquisition de données d’écotoxicité sur trois taxons différents a permis de retenir un facteur
d’extrapolation de 10, conduisant a un QSeq eco de I’uranium de 4 mg kg™, poids sec (en appliquant ce facteur
d’extrapolation a la plus faible des NOECs déterminées, soit la valeur obtenue pour U’essai OCDE
218/1S0/DIS16303 sur Hyallella azteca).

Enfin, il est possible d’exprimer le QSsed,eco au regard d’une concentration équivalente dans la colonne d’eau
sous ’hypothése d’un équilibre avec le sédiment, en appliquant la méthode de coefficient de partage a
[’équilibre® (rapport IRSN-SERIS 2012-029). Un tel «rétro » calcul, en considérant le cas majorant d’un
coefficient de partage eau-sédiment maximal reporté dans la derniére revue conduite par UAIEA (2010),

conduit & une valeur de 2 pug L.

3
QSsediment, poids sec = RHOsed/ (Fsolid X RHOsolid) X QSsediment, poids humide

QSsediment, poids humide = (Ksed-wat/ RHOsed) X stw x 1000
Avec : Fyyiig = 20% ; RHOso1iq = 2500 Kgsoiiq m-BSOlid 5 RHOseq = 1300 Kgseq m-3sed; Ksea-wat = 20 @ 1000 (AIEA, 2010)
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2.3 VALEUR DE REFERENCE SPECIFIQUE VISANT LA PROTECTION DES
PREDATEURS SUPERIEURS CONTRE UN EMPOISONNEMENT
SECONDAIRE (QSsiora,secpois,w)

L’empoisonnement secondaire résulte de la contamination d’un prédateur par lingestion d’une proie
contaminée. En pratique, les études d’écotoxicité relatives a la voie trophique sont rares, et plus rares encore
lorsqu’il s’agit d’un transfert d’animal a animal. Concernant l'uranium, seules trois études touchant a la
toxicité trophique en milieu aquatique continental ont été recensées (rapport IRSN-SERIS 2013-030), dont
Uune seulement concerne la relation proie-prédateur. Aucune n’a été conduite dans ’optique de l’acquisition
d’informations utilisables pour la dérivation d’un QS.

Par ailleurs, les recommandations portant sur la prise en compte de ’empoisonnement secondaire sont peu
détaillées dans le TGD-EQS (EC, 2011). Consciente de ce déficit méthodologique et de connaissances, la
communauté européenne recommande aujourd’hui de fonder la détermination du QSpiotasecpois,w d’Une
substance sur les données d’écotoxicité chronique acquises sur les oiseaux et les mammiféres. Dans cette
optique, les revues de littérature réalisées en 2009 par U'EFSA et plus récemment par ’ATSDR (2013) dressent
un état des lieux pertinent. Les conclusions de ’ATSDR sont édifiantes : seulement sept études ont été
identifiées depuis 1949, ne concernant que 3 mammiféres différents, des conditions expérimentales
d’exposition peu réalistes, et d’une puissance statistique trop faible pour garantir la robustesse des résultats.
Malgré cette faiblesse reconnue des données d’écotoxicité, des valeurs ont été proposées pour le
QSbiota,secpois,w- Ainsi, le Danemark a publié une valeur de 0,015 pg L-1 en 2011 (Miljoministeriet, 2011) dont la
dérivation est disctuable (rapport IRSN-SERIS 2013-030).

En ’absence d’informations complémentaires, la dérivation d’un QSpigta secpois,w POUr [’uranium est a ce jour

entachée d’une trop grande incertitude, donnant peu de sens a sa mise en ceuvre opérationnelle.

2.4 VALEUR DE REFERENCE SPECIFIQUE VISANT LA PROTECTION DE
LA SANTE HUMAINE CONTRE UN RISQUE D’EXPOSITION VIA LA
CONSOMMATION DE PRODUITS DE LA PECHE (QSgioTa, HH Foop)

Il est généralement considéré que I’apport d’uranium dans le régime alimentaire humain résulte pour 80 (OMS,
2004) a 100% (WISE, 2011) de l’ingestion d’eau de boisson. Ainsi, la littérature traitant de |’empoisonnement
par la nourriture est pauvre au regard des études portant sur la toxicité de l’uranium par ’eau de boisson. Un
examen détaillé des données disponibles (rapport IRSN-SERIS 2013-30) a confirmé la rareté des études (7
références pour la contamination par la nourriture sur la période 1949-2013). La synthése des données
disponibles par ’EFSA en 2009 reporte que l’uranium présente une disponibilité systémique apres ingestion
variable selon les conditions d’administration, mais qui reste tres faible (de 0,06 a 2,8% pour le rat et de 0,06 a
2% pour le lapin). La LOAEL la plus sensible reportée est relative a des pathologies rénales chez le lapin,
estimée & 2.8 mg U kg de masse corporelle j', aprés 30 jours d’exposition (Maynard et Hodge, 1949). Une
méme valeur de LOAEL a été obtenue chez la souris, relative a une perte de poids et d’appétit chez des
femelles exposées par gavage durant l’organogénese, et une croissance réduite des feetus (Domingo et al.,

1989).
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Le profil de la toxicité de "uranium récemment mis a jour par UATSDR (2013) ne comporte pas de nouveauté
par rapport a celui proposé par UEFSA (2009), et ces syntheses concluent toutes deux au besoin d’études
supplémentaires de toxicité chronique animale en conditions controlées, pour l’établissement de relations
dose-réponse moins incertaines concernant les effets délétéres d’une exposition a "uranium par ingestion de
nourriture. Ainsi, il a été considéré que les informations ne sont pas suffisantes pour dériver une valeur de

référence spécifique au regard de I’exposition humaine par voie alimentaire.

A titre d’information cependant, le Danemark, considérant une exposition individuelle de ’ordre de 10% a
partir de produits de la mer, a proposé en 2011 un QSbiota,hh food de 10 pg kgl,'1 de nourriture qui, combinée a un
facteur de concentration de 495, donne une valeur de référence spécifique dans U'eau de 0,02 pg L

(Miljoministeriet, 2011).

2.5 VALEUR DE REFERENCE SPECIFIQUE VISANT LA PROTECTION DE
LA SANTE HUMAINE AU REGARD DE LA CONSOMMATION D’EAU DE
BOISSON (QSpw 1t

Pour les eaux de boisson, les recommandations européennes (EC, 2011) conseillent de se référer
prioritairement aux valeurs guides préconisées en Europe ou par ’OMS lorsqu’elles existent (rapport IRSN-SERIS
2013-023), ce qui est le cas pour l'uranium (rapport IRSN-SERIS 2013-030). L’OMS a ainsi recommandé
jusqu’en 2012 une concentration guide dans les eaux destinées a la consommation humaine de 15 pg L™,
aujourd’hui portée & 30 pg L' (OMS, 2012) a la lumiére d’études épidémiologiques.

Cette révision de la valeur guide conseillée par ’OMS n’est a ce jour pas reprise au plan national. La seule
recommandation publiée en France date de 2010 : I’ANSES (ex-AFSSA), calquant sa position sur ’avis initial de
[’OMS et celui de ’EFSA (2009), a également retenu la valeur de 15 pg L' (AFFSA, 2010). Cette proposition
d’exigence de qualité de [’eau formulée par I’AFSSA a été obtenue en appliquant a la Dose Minimale avec Effet
Nocif Observé - DMENO- obtenue par Gilman et al. (1998 ; 0,06 mg kg poids corporel j!, administré dans I’eau
de boisson de rats adultes), une exposition hydrique représentant 80% de |’exposition totale, associée a une

consommation d’eau de 2 L j" pour un adulte de 60 kg (OMS, 2004).
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3 DETERMINATION DE LA VGE ET APPLICATION

3.1 DETERMINATION DE LA VGE

Le Tableau 1 synthétise les différentes valeurs retenues pour la détermination de la VGE pour U’uranium. La
valeur la plus faible est le QS e (0,3 pg L"), et il est donc possible de déterminer une VGE égale 4 0,3 pg L™.
On peut noter que cette valeur est obtenue en l’absence de données suffisantes pour évaluer les deux QS
concernant ’empoisonnement secondaire par ingestion de nourriture (par les prédateurs et l’homme).

L’acquisition de nouvelles connaissances sur ces deux critéres pourrait donc potentiellement mener a une

réévaluation de la VGE.

Tableau 1 : synthése des valeurs de QS retenues pour la détermination de la VGE pour |’uranium

Compartiment critére Valeur retenue
(récepteur) (ug L' dans ’eau)
Eau QS eco 0,3
(organismes pélagiques)

Sédiment QSsed,eco 2,0
(organismes benthiques)

Biote stiota,secpois,w nd
(prédateurs)

Eau QSaqw,hh 15,0 (Anses, 2010)
(homme) 30,0 (OMS, 2012)
Biote QSbiota, hh food nd
(homme)

3.2 APPLICATION DE LA VGE

Pour une application opérationnelle de la VGE, la démarche suivante est proposée :

1. Considération du fond géochimique
Si le fond géochimique est supérieur & 0,3 ug L', [’approche en « risque ajouté » * est adoptée (la VGE est
alors : concentration du fond géochimique + 0,3 pg L'"). Dans le cas contraire, ou si le fond géochimique n’est

pas connu, une approche en « risque total » est adoptée (la VGE est alors de 0,3 ug L' sans considérer le fond

géochimique).

2. Comparaison de la concentration dissoute moyenne annuelle a la VGE pour I’évaluation de I’état

chimique et écologique d’une masse d’eau

Si la concentration dissoute moyenne annuelle dans [’eau est inférieure a la VGE, [’état chimique et

écologique est jugée satisfaisant.

* au regard des concentrations généralement constatées dans les milieux en [’absence de modification
anthropique, il est probable que dans la majorité des cas [’approche en « risque ajouté » s’applique.

IRSL
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L’application de la VGE dépend principalement de deux éléments : (i) la connaissance du fond géochimique,
ainsi que de Uincertitude associée et (ii) l’existence de méthodes analytiques de mesure présentant a la fois
des limites de quantification de Uuranium et une précision de mesure suffisantes pour permettre une

comparaison du fond géochimique et des concentrations d’exposition avec la VGE.

L’estimation de la concentration du fond géochimique est basée sur la meilleure information disponible
relative a la concentration dans le méme type de milieu naturel soumis a une faible pression anthropique. Pour
autant, il n’existe pas a ce jour de méthode consensuelle pour déterminer les valeurs de fond géochimique
(rapport IRSN-SERIS 2012-024) : la détermination numérique d’un fond géochimique peut étre réalisée par
diverses méthodes en fonction de la taille et de la qualité du jeu de données, en conservant ou en éliminant
les valeurs extrémes, en incluant ou non les valeurs inférieures aux limites de détection... Par ailleurs, la notion
d’échelle spatiale est essentielle : seule une détermination a échelle locale posséde une signification
géochimique utile pour U’évaluation du risque (dans le cadre de la DCE, le fond géochimique est par exemple
défini par hydroécorégion). Une fois ’échelle de travail définie, I’établissement de concentrations de fond
géochimique peut se faire selon deux directions : ’acquisition de données issues d’un échantillonnage dédié ou
Uutilisation de mesures préalablement collectées. Cependant, outre le fait que l’échantillonnage dédié repose
sur ’identification de zones vierges de toute influence humaine, ce qui apparait rare en France, [’existence de
données issues de la surveillance tend a privilégier dans un premier temps ’exploration de cette piste, avant
d’engager un processus long et coliteux d’acquisition de mesures spécifiques.

A titre d’exemple, le travail réalisé en 2009 (cf. rapport IRSN-SECRE 2009-015) sur un jeu de données réunies
par UIRSN (résultats de surveillance de ’environnement au cours de la période de janvier 2005 a juillet 2009),
a permis d’estimer la concentration moyenne en uranium entre 0,25 et 1 pg L' dans les eaux hors influence

miniére, et de lordre de 3 pg L™, sous influence miniére.

Les limites de quantification de "uranium les plus faibles obtenues par ICP-MS (inférieures & 0,01 pg L") sont
largement compatibles, a la fois avec les gammes de concentrations ciblées par la VGE et avec la sensibilité
nécessaire pour quantifier le fond géochimique. Cette méthode rapide est de plus en plus répandue, avec des
colits associés devenus accessibles ces dernieres années pour la métrologie de routine. Par conséquent, U’ICP-
MS est la méthode a privilégier pour la mesure de "uranium dans U’eau (en focalisant sur la mesure de la
fraction dissoute filtrée a < 0,45 pm).

Notons cependant que la sensibilité de U’analyse ne résout pas le probléme de la variabilité des mesures,
inhérente au plan d’échantillonnage, aux fluctuations temporelles et aux incertitudes de mesure. En effet, si
l’on considére par exemple un fond géochimique de 'ordre de 1 pg L', approche en « risque ajouté » est
alors adoptée et la conclusion sur I’état satisfaisant ou non de ’état chimique et écologique d’une masse d’eau
reposera sur la capacité de déterminer une différence entre 1,0 et 1,3 pg L™ en concentration dissoute
moyenne annuelle. Pour ce faire, un plan d’échantillonnage conséquent, associé a un traitement de données
avancé (par ex. un traitement probabiliste de la distribution des concentrations de fond géochimique et

d’exposition), seront probablement nécessaires.
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3.3 COHERENCE AVEC LE CRITERE DE RADIOPROTECTION DE
L’ENVIRONNEMENT APPLIQUE A L’EAU ET AUX SEDIMENTS

Le rapport IRSN-SERIS 2011-028 a étudié la cohérence du critére de radioprotection de l’environnement,
exprimé pour |’exposition chronique par un débit de dose (PNEDR, en pGy h™') avec la VGE de ’uranium. Cet
exercice est compliqué par le fait que ’'uranium est naturellement un mélange des trois isotopes radioactifs de
masse 234, 235 et 238. En outre, les isotopes 235 et 238 sont a ’origine de chaines de filiation complexes dont
tous les radionucléides concourent a I’exposition radiologique des organismes. A ’opposé, la prise en compte
des descendants de 'uranium n’est pas pertinente du point de vue de la chimiotoxicité (les concentrations
massiques générées par le processus de filiation radioactive sont trés faibles, et la chimiotoxicité de certains
éléments ainsi générés est au plus du méme ordre que celle de "uranium).

Le PNEDR de 10 uGy h™' consensuel au plan européen (Garnier-Laplace et al., 2006 ; Beresford et al., 2007 ;
Andersson et al., 2008) est applicable en incrément du débit de dose di au fond géochimique pour un
écosysteme générique, quelle que soit sa nature (ici, un écosystéme aquatique continental). La protection de
’écosysteme est considérée comme assurée lorsque les débits de dose d’exposition déterminés pour des
organismes de référence représentatifs de I’écosystéme sont tous inférieurs au PNEDR. Les concentrations en
uranium dissous correspondant au PNEDR ont alors été calculées. L’étude a montré que globalement, la
protection radiologique est assurée lorsque les concentrations en uranium dissous ne dépassent pas 4,6 pg L.
Cette valeur montre donc qu’une VGE de 0,3 pg L est conservative vis-a-vis du risque radiologique pour les
organismes aquatiques.

Cependant, pour réaliser ces calculs, des nombreuses hypothéses ont été nécessaires, alors qu’il est probable
que leur validité n’est pas toujours assurée selon les masses d’eau considérées (équilibre entre les différentes
composantes abiotiques et biotiques de l’environnement, prise en compte des isotopes de [’'uranium et de leurs
descendants). Ces calculs sont de ce fait entachés de fortes incertitudes, limitant leur caractere opérationnel.
Dans |’état actuel des connaissances, |’approche la plus raisonnable consiste a s’assurer que les débits de dose
auxquels les organismes sont exposés du fait des concentrations présentes de l’'uranium et de ses descendants
ne dépassent pas le PNEDR, ce qui requiert la détermination la plus exhaustive possible des différents

radionucléides présents.
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4 DETERMINATION DE QSw rco CONDITIONNELS ET
APPLICATION

Les approches permettant la prise en compte de la biodisponibilité des métaux, par exemple BLM (Biotic Ligand

Model), font aujourd’hui consensus dans la communauté scientifique mais ne sont pleinement développées que
pour quelques éléments (Cu, Ni et Cd essentiellement). Méme si les connaissances actuelles ne sont encore que
partielles pour 'uranium, il est reconnu aujourd’hui que sa toxicité est fonction des caractéristiques physico-
chimiques du milieu d’exposition, qui gouvernent sa spéciation chimique et ainsi sa biodisponibilité. Sur la base
de Uétat actuel des connaissances (rapport IRSN-SERIS 2014-028), I'IRSN propose de considérer quatre
especes chimiques d’uranium dissous comme biodisponibles (UOZZ", UO,(OH)*, UO,(OH), et UO,CO;).
L’uranium présente une spéciation chimique complexe extrémement sensible aux conditions physico-chimiques
du milieu, et ce particuliéerement dans la gamme de valeurs caractéristiques des eaux douces pour les
parametres influencant cette spéciation. En premiere approche, il a été proposé de considérer uniquement les
effets des quatre principaux parameétres physico-chimiques (matiére organique dissoute, pH, alcalinité, dureté)
qui conditionnent la spéciation de "'uranium, et donc la fraction d’especes d’uranium biodisponibles dans le
milieu. D’autres facteurs influencant la biodisponibilité de I’U comme Ueffet compétiteur des autres cations
(Ca%*, Mg®, H"...) n’ont pas été considérés, du fait de manque de connaissances et de consensus scientifique a
cet égard.

Ainsi, Uobjectif a été de déterminer des valeurs de QSy., conditionnels aux caractéristiques physico-
chimiques des eaux douces métropolitaines (pH, alcalinité, dureté et teneur en carbone organique dissous
(COD)). Ce travail, initié en 2010 (rapport IRSN-SECRE 2010-038) a été finalisé en 2014 par la proposition d’un
arbre de détermination simplifié pour le choix des QS,, ec, conditionnels (rapport IRSN-SERIS 2014-028).

4.1.1 METHODOLOGIE DE DETERMINATION DES QSw eco CONDITIONNELS

La méthodologie adoptée a consisté tout d’abord a déterminer les quantités d’uranium biodisponible attendues
dans des eaux ayant des caractéristiques physico-chimiques contrastées, mais représentatives des masses
d’eaux continentales francaises. Ainsi, un jeu de données représentatives des eaux douces de surface
francaises a été considéré (Atlas Géochimique Européen FOREGS ; Salminen et al., 2005), qui recense
Uensemble des caractéristiques physico-chimiques de 119 eaux de riviéres francaises de 1°" ordre réparties sur
Uensemble du territoire métropolitain. Pour chacune de ces eaux, il s’agit de déterminer la concentration
d’uranium dissous maximale (Una.) correspondant a une concentration en especes d’uranium biodisponibles
(Upio, égale a la somme des 4 especes considérées comme biodisponibles) au plus égale a I’AA-QS,, ¢, de 0,3 pg
L. Cette détermination a été effectuée de facon théorique® par un calcul de spéciation chimique de ’uranium

dans ces différentes eaux.

5 code de calcul de spéciation Visual Minteq (VMinteq v3.0
(http://www2.lwr.kth.se/English/OurSoftware/vminteq/index.html) avec sa base de données incluant la
complexation avec la matiere organique dissoute et les complexes ternaires uranium-alcalinoterreux-
carbonates (rapport IRSN-SERIS 2014-048).
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Ces données ont été utilisées pour déterminer par une analyse statistique, dite « d’arbre de régression », des
classes conservatives de QS, ., conditionnels, délimitées par les valeurs des paramétres physico-
chimiques influents (pH, alcalinité et COD). Une attention particuliére a été donnée a la prise en compte de
la matiére organique dissoute pour la détermination de QSy.. conditionnels, ce parametre étant
particuliérement influant sur la spéciation chimique de l’uranium dans les eaux (rapports IRSN-SERIS 2012-035
et 2013-041).

Le formalisme adopté a été celui d’un arbre de détermination, a la fois robuste et simple d’utilisation. Les
travaux réalisés en 2014 (rapport IRSN-SERIS 2014-028) ont eu pour but de vérifier la cohérence des classes
ainsi proposées avec les données d’écotoxicité disponibles. Enfin, un jeu de données indépendant de celui
ayant servi a construire "arbre de détermination a été utilisé afin d’évaluer la validité et la robustesse des

classes d’eaux identifiées et des QS <., conditionnels associées a ces classes.

4.1.2 QSw.eco CONDITIONNELS

La synthese de U’ensemble des résultats s’est traduite par la construction d’un arbre de détermination, qui
définit les QS, eco conditionnels associés a chaque classe d’eau (Figure 1). On notera que la dureté n’apparait
plus de facon formelle dans ’identification des classes, ce paramétre étant corrélé a ’alcalinité.

Ainsi, quatre classes d’eau sont différenciées par leurs valeurs d’alcalinité, pH et COD. La valeur de QS eco
conditionnel est de 30 pg L' pour une eau d’alcalinité supérieure & 75 mg L™ HCO;. Si lalcalinité est
inférieure ou égale a cette valeur, un pH supérieur a 7,5 définira un QS,, e, de 10 pg L. Pour un pH inférieur
ou égal a cette valeur, on considérera alors la concentration en carbone organique dissous : au-dessus de

6 mg L' de COD, le QS,, ., sera de 3 pg L™, et dans le cas contraire il sera de 0,3 pg L.

Alcalinité (mg.I't HCO;)

<75 | >75
TH
<7.5| >7.5
COD |mg.I'%)
<6 >6
QSw, eco proposés
03 3 10 30 (pg L' U dissous)
4 3 2 1 Classe n®

Figure 1 : Arbre de détermination des QS,, ., de I’uranium conditionnels a différents domaines physico-

chimiques.
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4.1.3 DOMAINE D’APPLICATION DES QSw,eco CONDITIONNELS

Les différentes étapes de validation des classes conditionnant les QS e, associés ont montré que cet arbre
pouvait s’utiliser pour des eaux dont les caractéristiques physico-chimiques sont comprises dans les gammes
suivantes :

5,5<pH<8,8

1 mg L < alcalinité <400 mg L' (HCO5)

OmgL'<COD<70mgL"

5mg L' < dureté < 1000 mg L™ (CaCO3)
Les AA- QS cco €t MAC- QS,, oo €tant trés proches (0,3 et 0,4 pg L), Uutilisation de [’arbre de détermination
peut s’envisager de la méme maniére en conditions chronique et aigué. Pour toutes les eaux ayant des
caractéristiques physico-chimiques en dehors de ce domaine d’application, il convient d’utiliser la valeur du
QS eco géNérique non corrigée de la biodisponibilité, soit 0,3 pg L.
Notons enfin que 'arbre de détermination des QS, e, conditionnels de l"uranium en eau douce repose sur les
connaissances actuelles en matiére de spéciation et de biodisponibilité des différentes especes chimiques de
Uuranium. Il est donc sujet a modification en réponse a ’évolution prévisible de la compréhension et de la

mesure de la biodisponibilité de cet élément.

4.1.4 APPLICATION DES QSw eco DANS UNE APPROCHE GRADUEE

Pour une application opérationnelle des valeurs de références spécifiques pour ’uranium dans 'eau (QSw,eco
génériques, et conditionnels), I’approche graduée suivante est proposée (déclinée ci-dessous pour la situation
d’exposition chronique avec la valeur de ’AA-QS,, ., de 0,3 pgL" et la considération d’une concentration
dissoute moyenne annuelle) :

1. Considération du fond géochimique
Si le fond géochimique est supérieur a 0,3 pg L', [’approche en Risque Ajouté est adoptée (le QS eco €St
alors : concentration du fond géochimique + 0,3 pg L'"). Dans le cas contraire, ou si le fond géochimique n’est
pas connu, une approche en Risque Total est adoptée (le QS,, cc, est alors de 0,3 g L™").

2. Comparaison de la concentration dissoute moyenne annuelle au QS,, o, générique
Si la concentration dissoute moyenne annuelle est inférieure au QS ., la qualité de [’eau est jugée
satisfaisante. Si ce n’est pas le cas, la biodisponibilité peut étre considérée.

3. Comparaison de la concentration dissoute moyenne annuelle au QS, ., conditionnel au

domaine physico-chimique considéré (0,3 a 30 pg L™, cf. Figure 1).

Si la concentration dissoute moyenne annuelle est inférieure au QS ., conditionel du domaine physico-
chimique considéré, la qualité de [’eau est jugée satisfaisante. Si ce n’est pas le cas, il peut étre envisagé de
raffiner la prise en compte la biodisponibilité par des calculs de spéciation ou des mesures spécifiques
appropriées. A cette étape, la présence d’autres complexants inorganiques (ex. phosphates, sulfates) peut
notamment étre prise en compte pour le calcul, en apportant la justification scientifique de la non-

biodisponibilité des complexes de [’'uranium formés.
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Pour ’application des QS e, il est nécessaire de disposer de mesures d’uranium dans la fraction dissoute des
eaux (<0.45pm) et, pour les QS c, conditionnels, des parametres physico-chimiques du milieu (pH, alcalinité,
dureté, COD) mesurés en un méme lieu et méme temps que les concentrations d’uranium. L’extrapolation
(temporelle ou géographique) des données manquantes n’est pas recommandée, du fait de la sensibilité de la
spéciation de Uuranium aux conditions physico-chimiques. Ainsi, la surveillance telle que pratiquée
habituellement, notamment en termes de paramétres mesurés et de fréquence des prélévements et des
analyses, nécessite d’étre adaptée en conséquence. Par ailleurs, un regard critique doit étre conservé sur les
méthodes utilisées pour la mesure des paramétres physico-chimiques (précision, sensibilité). Dans la mesure du

possible, Uutilisation de méthodes normalisées et éprouvées est recommandée.

Enfin, rappelons que si les classes et les QSy eco associés ont été validés dans une certaine mesure, plusieurs
limites doivent étre rappelées quant a leur utilisation potentielle :
e Le domaine d’application des QSy e conditionnels se limite a une utilisation pour les milieux
aquatiques continentaux, et ne peut s’envisager pour la surveillance des rejets.
e Les QS..eco conditionnels ne concernent que les communautés pélagiques : les cas de |’exposition des
prédateurs par l’empoisonnement secondaire et des communautés benthiques exposées via le

compartiment sédimentaire doivent étre considérés de maniére indépendante.
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5 CONCLUSION ET PERSPECTIVES

Les travaux réalisés par UIRSN depuis 2009 ont permis de déterminer différents critéres de protection des

écosystemes aquatiques continentaux vis-a-vis de ’'uranium. Tout d’abord, une valeur guide environnementale
(VGE = 0,3 pg L™ & utiliser en incrément du bruit de fond) a été retenue, visant la protection générique de la
santé humaine et l'environnement. Cette valeur a été déterminée selon les recommandations du TGD-EQS (EC,
2011) pour U’évaluation de I’état écologique et de [’état chimique des masses d’eau. Par ailleurs, les travaux
de UIRSN ont confirmé que cette VGE est également conservative vis-a-vis du critére de protection
radiologique des écosystémes de 10 uGy h™.

Par ailleurs, des valeurs de référence spécifiques applicables dans ’eau visant la protection des organismes
pélagiques d’eau douce ont été déterminées pour une utilisation en évaluation des risques. La Concentration
Moyenne Annuelle applicable pour une situation d’exposition chronique (AA-QSy e, = 0,3 pg L") est tres
proche de la Concentration Maximale Admissible applicable en situation aigué (MAC-QSyeco = 0,4 pg.L"). De
méme que pour la VGE, ces valeurs s’appliquent en incrément du fond géochimique selon !’approche en «
risque ajouté », sauf si le fond géochimique est inférieur a ces valeurs, auquel cas l’approche en « risque
total » s’applique.

Enfin, les connaissances actuelles sur la biodisponibilité de l’'uranium ont permis d’établir une arbre de
détermination (Figure 1) définissant quatre classes physico-chimiques, pour lesquels des QS,, ., conditionnels

de 0,3 4 30 pg L ont été définis.

A Uissue de ce travail, un certain nombre de limites et de perspectives peuvent étre notées.

1. quantification du fond géochimique

Un travail de recueil, de mise en cohérence et de traitement des données disponibles a débuté a UIRSN pour
les aspects radioactifs, dans le cadre d’un Groupe de Travail « Fond géochimique» qui a pour objectif final la
caractérisation de valeurs de fond géochimique pour "uranium a des échelles géographiques appropriées. Une
ébauche du travail a réaliser a préalablement été conduite sur un jeu de données réunies par U'IRSN (1898
résultats de la surveillance de ’environnement obtenus par I'IRSN au cours de la période allant de janvier 2005
a juillet 2009), permettant d’illustrer la démarche méthodologique possible (cf. rapport IRSN-SECRE 2009-
015). La présence de nombreux résultats de mesure inférieurs a la limite de quantification a notamment
conduit a mettre en ceuvre des techniques statistiques spécifiques pour définir les concentrations moyennes en
uranium dans les eaux de cours d’eau et leurs gammes de variation.

Par ailleurs, les travaux réalisés par Ulrstea et I’Onema sur l’identification des fonds géochimiques pour les
métaux dissous dans les eaux de surface continentales (Chandersis et al., 2013) ont permis de proposer une
méthodologie de quantification des fonds géochimiques tant sur le plan de la stratégie d’échantillonnage que
sur le plan analytique, en valorisant au mieux les connaissances acquises a ce jour et en conservant un objectif

de faisabilité opérationnelle pour les gestionnaires. Son application pour ’'uranium pourrait étre étudiée.

En particulier, la probable proximité de la VGE, et des valeurs de référence spécifiques applicables dans ’eau,

avec le fond géochimique dans les cours d’eau francais pourra nécessiter d’adopter une stratégie
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d’échantillonnage adaptée, d’un point de vue de la fréquence des mesures effectuées et de leur

représentativité géographique.

2. Confirmation du caractére conservatif de la VGE telle que dérivée a partir du QS eco
Dans |’état actuel des connaissances, le QSy e, reste la valeur limitante pour la détermination de la VGE.
Cependant, les autres QS pourraient, selon les hypothéses considérées, devenir limitants. C’est en particulier
le cas pour deux QS :
o Le QSeqeco de 4 mg kg' (équivalent a 2 pg L' dans U’eau) peut devenir le QS limitant pour la
détermination de la VGE si l’on considére un sédiment présentant un coefficient de partage supérieur
a la valeur retenue dans le présent travail (valeur de 1000, valeur maximale retenue par UAIEA, 2010).
En effet, la concentration limite de 0,3 pg L™ dans I’eau n’est plus protectrice pour les organismes
benthiques dés lors que le Kd dépasse une valeur de 6666. Ce point pourrait étre complété par une
analyse de la variabilité des Kd de 'uranium dans les sédiments des rivieres francaises a partir de
’ensemble de linformation disponible, et de la prise en compte des caractéristiques physico-
chimiques du sédiment susceptibles de modifier la biodisponibilité de I’uranium (ex. taux d’argiles et
carbone organique).
e Bien que la qualité et la quantité des données disponibles sont généralement considérées comme
insuffisantes pour dériver un QSw,biota,secpois, le Danemark a retenu en 2011 un QSy piota,secpois €gal a
0,015 pg L' remettant potentiellement en cause le choix de retenir le QSw eco Seule 'acquisition de
données complémentaires, que ce soit par le biais de tests d’écotoxicité ou par la mise en ceuvre

d’approches de modélisation, est susceptible de pallier la faiblesse du jeu de données.

L’étude réalisée en 2009 (rapport IRSN-SECRE 2009-015) avait permis de recenser un ensemble de valeurs
guides proposées dans le monde, variant de 0,5 & 19 pg L™ pour ce qui concerne la protection d’un écosystéme
d’eau douce. Cet état de U’art, en comparaison des valeurs retenues dans le présent travail, pourrait étre

complété.

Enfin, la validation définitive de la robustesse de la VGE ne sera acquise que par la confrontation avec une
appréciation de la qualité écologique des écosystémes sous influence de rejets uraniféres (avec la mesure
d’indicateurs de biodiversité tels que UIBGN, U’IBD ou tout autre indice permettant d’évaluer |’état écologique
des milieux). Cette étape est indispensable lorsque ’application de la VGE et/ou des QS afférentes ne
permettraient pas de conclure a une qualité satisfaisante du milieu (ultime étape de la démarche graduée). Un
état de Uart sur les données déja disponibles d’indicateurs de qualité des milieux, et/ou une revue des

méthodologies recommandées pour la détermination de |’état écologique pourrait étre proposé.

3. Compatibilité des valeurs de référence chimiotoxiques et radiologiques dans les sédiments
Les travaux réalisés en 2011 (rapport IRSN-SECRE 2011-028) avaient permis de vérifier la cohérence du PNEDR
(10 pGy h™") et du QSw,eco générique ou conditionnels alors retenus, avec une valeur réglementaire de gestion
des sédiments mise en place par arrété préfectoral dans le Limousin (article 8 du décret 90-222, fixant une

valeur limite & 3700 Bq kg’ sec dans les sédiments). Si la VGE reste compatible avec le critére de protection
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radiologique, le QSsq o POUrrait ne plus étre conservatif dans certains cas. Une ré-évaluation de la cohérence

du QSced eco Vis @ vis de la PNEDR pourrait étre envisagée.

4, Valider les hypothéses de biodisponibilité
De maniére générale, le développement et I’acceptation d’approches prenant en compte la biodisponibilité des
métaux représentent une avancée indéniable, qui refléte le progrés des connaissances sur la compréhension
des mécanismes physiologiques controlant la prise en charge des métaux par les organismes et la toxicité
associée Cependant, d’un point de vue conceptuel, ces modeéles souffrent également d’incertitudes et sont
sous-tendus par un certain nombre d’hypothéses simplificatrices. Plus spécifiquement dans le cas de
[’uranium :

- les espéces biodisponibles de l’uranium considérées ont été sélectionnées a partir d’un nombre limité
de résultats de tests de toxicité en laboratoire, conduits principalement en condition d’exposition
aigué et restreints a quelques espéeces ;

- les espéces biodisponibles de l’uranium considérées ont été déterminées en laboratoire pour des
gammes limitées de variation de pH, de carbone organique dissous, de dureté et d’alcalinité, ne
couvrant pas la diversité des conditions physico-chimiques rencontrées dans les eaux francaises ;

- Lleffet des changements physico-chimiques du milieu (pH, alcalinité, dureté et COD) devrait étre
considérée non seulement sur la biodisponibilité dans le milieu, mais aussi sur la physiologie des
organismes (par ex. Lavoie et al. (2014) ont montré qu’un pH acide est susceptible de sensibiliser les
algues a "uranium) ;

- de méme que pour Ueau, la prise en compte de la spéciation chimique et la biodisponibilité de
Uuranium dans le sédiment pourraient permettre de normaliser les données d’écotoxicité au regard
d’une situation de référence ou de conditions locales, et de proposer des QSseqeco SPECifiques aux

caractéristiques physico-chimiques des sédiments.

Sur ces différentes limites, les perspectives de travail sont de plus long terme. L’effort expérimental a mener
serait en effet conséquent, nécessitant par exemple la validation des hypothéses d’especes biodisponibles de
Uuranium par le développement de modéles BLM complets pour une exposition chronique et pour au moins
trois especes (producteur primaire, invertébré, vertébré).

A plus court terme, et pour information, le développement d’un BLM complet pour ’uranium est en cours dans
le cadre du réseau d’excellence en radioécologie STAR, concernant la toxicité aigué de U’uranium sur trois
especes aquatiques (plantes, daphnies, poisson). Dans le cadre de STAR, UIRSN finalisera en 2015 l’étude
menée sur la daphnie.

Enfin, la détermination d’un QS, .., biodisponible pourra treés certainement étre envisagé dans un avenir
proche - dés que le jeu de données d’écotoxicité sera suffisant pour autoriser le traitement SSD des données
(en remplacement de la méthode des facteurs d’extrapolation) - sur la base des fractions biodisponibles

calculées dans ces bioessais.
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