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L’introduction des nouvelles recommandations de la CIPR, et plus prkisément 
du nouveau modèle pulmonaire de la CIPR 66,ont conduit a porter l’attention sur 
un certain nombre de paramètres spécifiques des aérosols d’uranium présents au 
poste de travail et plus particulièrement sur la distribution granulométrique 
exprimée par le diamètre aérodynamique médian en activité (DAMA) et la 
déviation géométrique standard associée (O,). Cette étude présente toutes les 
mesures de DAMA et ug effectuées sur différents aérosols d’uranium prélevés au 
cours des dix dernières années dans 4 usines de fabrication du combustible 
d’uranium. Les valeurs de DAMA ainsi mesurées sont comprises entre 5,l et 
76 pn, avec une valeur moyenne de 52 pn et un os moyen de 2,6. L’incidence de 
ces mesures de DAMA sur le dépôt dans l’arbre respiratoire, sur le calcul de la 
dose par unité d’incorporation (DPUI) et de la Limite annuelle d’incorporation 
(LAI) a été analysée, ainsi que l’influence des paramètres associés comme la 
densité ou le débit respiratoire. 

RÉSUMÉ 

ABSTRACT Parîicle size distribution of uranium aerosols measured in the French nuclear 
fuel cycle. 
Introduction of the new recommendations of ICRP, and more precisely the new 
respiratory tract mode1 of ICRP 66, led us to focus on some specfic parameters 
related to uranium aerosols coliected at different workplaces, in particular the 
particle size distribution, including the activity median aerodynamic diameter 
(AMAD), and the associated geometric standard deviation op. This study reports 
on aU the AMAD and as results on different uranium aerosols which have been 
coliected during the last 10 years within 4 uranium cycle facilities. The measured 
AMAD size range is 5.1 to 7.6 p n ,  with an average value of 5 5  pm and an average 
og of 2.6. Influence of AMAD values upon respiratory tract deposit, dose per unit 
intake (DPUI) and annual iimit on intake (ALI), was investigated, as weU as the 
effect of associated parameters such as density or respiratory flow rate. 
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1. Introduction 
La Commission internationale de protection radiologique (CIPR), dans sa 
publication 30 (ICPR 30, 1979), recommandait des limites pour l’incorpo- 
ration des radionucléides par les travailleurs, et définissait l’importance du 
diamètre aérodynamique médian en activité (DAMA), lié principalement aux 
phénomènes physiques de sédimentation et d’impaction, et donnait la répar- 
tition, en fonction du DAMA, du dépôt des particules inhalées dans les trois 
principaux compartiments de l’arbre respiratoire : naso-pharynx, bronches et 
poumon profond. Ce modèle restreint aux DAMA supérieurs à 0, l  pm, recom- 
mandait une valeur de DAMA par défaut de 1 pm : cette valeur permettait de 
calculer les limites dérivées secondaires que sont la limite annuelle d’incor- 
poration (LAI) et la limite dérivée de concentration dans l’air (LDCA), en par- 
tant de la dose efficace engagée au poumon par unité d’incorporation ( E ~ o , ~ ) .  
Notons toutefois qu’il était déjà possible de calculer une E50,T spécifique pour 
un DAMA donné ou mesuré, différent de la valeur recommandée par défaut de 
1 pm, et ainsi d’obtenir des LAI et LDCA spécifiques. 

Dans les nouvelles recommandations de la publication 66 de la CIPR 
(ICRP 66, 1994), les principales modifications apportées au modèle pul- 
monaire et directement liées à la notion de taille de particules sont : 

1) les mécanismes de dépôt, de transport et de dissolution des particules, dans 
quatre régions des voies respiratoires, 

2) les données pour tous les diamètres de particules, notamment étendues aux 
aérosols de diamètre inférieur à 0,l pm, avec la définition du diamètre ther- 
modynamique médian en activité (DTMA) , répondant au phénomène physique 
de diffusion, 

3 )  des définitions beaucoup plus précises des paramètres liés aux aérosols, 
tenant compte des facteurs de forme, de la densité des particules, de l’homo- 
généité de la dispersion avec la notion de déviation géométrique standard ag, 
ou encore la définition d’un modèle pour les aérosols hygroscopiques, 

4) l’évaluation d’une dose efficace par unité d’incorporation (DPUI) spé- 
cifique calculée à partir des caractéristiques physico-chimiques, radiochi- 
miques et du comportement en dissolution (taux d’absorption dans le sang) de 
l’aérosol. 

Le but de ce travail a été de collecter et publier des données françaises de 
DAMA et og, obtenues dans l’industrie nucléaire du cycle du combustible de 
l’uranium depuis 8 ans, et correspondant à des expertises et rapports établis 
pour différentes sociétés dont principalement COGEMA, FBFC, COMU- 
RHEX et DCC. Certaines de ces valeurs ont déjà fait l’objet de publications 
(Ansoborlo, 1989, 1994, 1995a, 1995b). Un travail important de synthèse 
bibliographique récemment effectué (Dorrian, 1995), basé sur 52 publications 
(160 mesures) et portant sur tout le cycle du combustible, donc incluant une 
grande diversité de radionucléides, a montré que le DAMA moyen obtenu était 
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de 4,4 pm, ce qui correspond à une valeur proche des 5 pm adoptée comme 
valeur par défaut pour la contamination en milieu de travail par la CIPR 66. 

Les résultats obtenus dans la présente étude sont comparés à ceux obtenus 
uniquement dans l’industrie de l’uranium (Dorrian, 1995), et un calcul dosi- 
métrique effectué à l’aide du logiciel LUDEP (Birchall, 1991 ; Jarvis, 1994) 
est présenté pour évaluer l’influence du DAMA sur le dépôt dans chaque 
région de l’arbre respiratoire, sur les valeurs de DPUI et la limite annuelle 
d’incorporation (LAI = 20/DPUI). 

2. Matériel et méthodes 

La technique de prélèvement utilisée pour effectuer la distribution granu- 
lométrique des aérosols d’uranium est basée sur l’emploi d’impacteurs en cas- 
cade de type ANDERSEN Mark II. Cet appareil constitué de 8 étages est un 
dispositif de référence (Diouri, 1987 ; Mitchell, 1988) dont le débit volumique 
nominal de fonctionnement est de 28,3 1 min-’ et qui permet de classer les aéro- 
sols selon leur dimension entre 0,3 pm et 15 pm. 

Afin de visualiser la complexité de la forme des particules, des photos 
d’aérosols ont été réalisées par microscopie électronique à balayage (MEB) 
(JEOL 840). Cette technique permet de mesurer le diamètre physique ou géo- 
métrique Dg,des particules. Une formule simplifiée, basée sur des particules de 
forme sphérique (Dg correspond au diamètre de Stokes) et fonction de la masse 
volumique p (exprimée en g ~ m - ~ ) ,  permet de passer au diamètre aérody- 
namique Da, : Da, = D, ( P ) ” ~ .  

3. Résultats 

Les résultats présentés dans le tableau 1, correspondent à 140 mesures de 
DAMA effectuées dans différents ateliers de quatre usines du cycle du com- 
bustible, sur 6 composés, entre 1987 et 1995. 

Les photos (1 ,2 ,3 )  prises au MEB, montrent la variété de forme des aéro- 
sols d’uranium présents dans les différentes usines, et mettent en évidence 
3 types de particules principalement rencontrés : des agglomérats (Dg = 7 pm) 
de particules fines de diamètre géométrique inférieur à 0,5 pm (Photo 1), des 
blocs homogènes autour de 7 pm (Photo 2) et enfin, un type de particules émi- 
ses lors de feux d’uranium avec 2 particularités : d’une part la formation de 
particules sphériques semblables à celles obtenues dans des procédés de sou- 
dure et d’autre part des particules très fines (diamètre inférieur à 0,1 pm) sous 
forme d’agglomérats cotonneux (Photo 3). 
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Photo 1. Agglomérat (D = 7 p) de particules d’UOz (d < O$ p) sur un poste de pastillage de 
FBFC. ( X  IO 000). 
Cluster (D = 7 p) of UOz particles (d < O$ p) sampled ut FBFC pellet 
manufacture workplace. ( X  10 000). 

Photo 2 .  Bloc homogène (D = 7 p) d’U02 sur un poste de pastillage de FBFC. ( X  10 000). 
Homogeneous blocks (D = 7 pm) of UO2 sampled ut FBFC pellet manufacture 
workplace. ( X  10 000). 
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Photo 3.  Sphère d’LI02 + U308 (D = 7 ~ )  recouverte d’agglomérats de particules très fines 
(d < O J p )  lors d’un feu d’uranium. ( X  I O  000). 
UO, + U 3 0 ,  (D = 7pm) sphere, covered with clusters of ultrafine particles (d c 0,I pm), 
measured after an uranium fire. ( X  10 000). 

4. Discussion 
La valeur moyenne de DAMA, calculée à partir des valeurs mesurées dans 
l’industrie française du cycle du combustible, et correspondant à 6 composés 
différents de l’uranium, est de 5,s pm et og = 2,6. 

Les résultats ainsi obtenus dans le tableau 1 pour chacune des 4 industries 
sont comparés dans le tableau II à ceux obtenus par Dorrian lors d’une syn- 
thèse bibliographique de résultats publiés par différents auteurs (Dorrian, 
1995) et classés dans 4 types d’activités du cycle de l’uranium, correspondant 
à :  
1) l’extraction dans la mine, 
2) le traitement du minerai ou cc yellow cake >> jusqu’à l’obtention d’UF,, 
3) la fabrication d’uranium métal, 
4) la fabrication du combustible enrichi. 
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TABLEAU II 

Comparaison des résultats de DAMA obtenus dans l’industrie française avec ceux résultant 
d’une synthèse bibliographique de résultats publiés. 

Comparison between AMAD resulting from measurements in the French uranium industry 
and AMAD values ohtained after a survey of international published values. 

1 Mines d’uranium 5,9 ( n  = 7)* 1 ï$kmmt du minerai 
7 , l  ( n  = 24) COMHUREX 6,s (n  = 6) 

COGEMA 6, l  (n  = 6) 
FBFC 5,l (n  = 109) 

Fabrication du 
combustible enrichi 6.1 ( n  = 12) 

Fabrication 
uranium métal 

Cycle uranium global 

Distribution 
bimodale 

(1-20 % < 1 pm) 
et 7,6 pm 

-’ rtbution 
Procédé 
SILVA 

. .  

6,9 (n = 44) 
Cycle uranium 

global 
5 ,s 

(n = 140) 

* n = nombre de rnewres 

L’analyse générale de ces résultats montre une bonne corrélation ou plus 
précisément une bonne intersection des intervalles de valeurs de DAMA, à 
savoir de 5,9 à 7,7 pm pour la synthèse bibliographique et de 5,l à 7,6 pm pour 
les données mesurées dans l’industrie française du cycle du combustible. 
Notons que le procédé Silva a été classé par défaut dans l’activité fabrication 
d’uranium métal, ceci en raison de la similitude des résultats et notamment une 
distribution granulométrique bimodale (Tableau II, Photo 3) avec un certain 
pourcentage ( 1  à 20 % pour le procédé Silva) de particules de diamètre infé- 
rieur à 1 pm, et le complément entre 6 et 7,6 pm. 

L’analyse du tableau 1 permet d’extraire 6 valeurs de DAMA mesurées sur 
les différents postes de travail, à savoir 0,05, 0,l et 0,5 pm (présents dans le 
procédé Silva et toute opération de découpage ou fusion d’uranium métal), 5,l 
et 7,6 pm - valeurs délimitant l’intervalle des mesures observées -, et 5,5 pm, 
la valeur moyenne dans cet intervalle. Pour ces 6 valeurs, et en rajoutant les 
2 valeurs recommandées par défaut de 1 pm pour la CIPR 30 et de 5 pm pour 
la CIPR 66, nous avons calculé à l’aide du logiciel LUDEP et représenté gra- 
phiquement (Fig. 1) les variations de la répartition du dépôt dans l’arbre res- 
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piratoire (pour une masse volumique moyenne de 9 g ~ m - ~  ) en fonction du 
DAMA (le rs moyen est de 2,6). 

f 
1w 

- -  10 

DAMA (pn) 

Fig. 1. - Probabilité de &pot exprimée en pourcentage de la quantilé inhalée dans les voies 
respiratoires supérieures (nez, larynx, pharynx et bouche (ET1 + ETZ)), au niveau des 
bronches (BB + bb), au niveau alvéolaire (AI) et pourcentage total déposé en fonction 
des DAMA rencontrés dans l’industrie française (modèle de la CIPR 66). 

Effect of diflerent AMAD present in French uranium indushy on percent deposited in 
the upper respiraîary tract (nose, larynx, pharynx and mouth (ET1 + ET2)), in the 
bronchial and bronchioiar (BB + bb) region, in the alveolar-interstiîiul (AI) regwn, and 
on total percent deposiîed (ICRP 66 respiratory tract model). 

Les résultats ainsi obtenus montrent que pour l’intervalle 5,1 à 7,6 pm, le 
dépôt dans la région alvéolaire diminue significativement comparativement 
aux valeurs par défaut de 1 et 5 pm. Si l’on considère le dépôt total, les valeurs 
obtenues dans cet intervalle (80 % déposés au total) sont proches de la valeur 
de référence de 5 pm, mais en revanche très différentes de celle obtenue pour 
1 pm (56 %). 

En faisant l’hypothèse réaliste que l’ensemble des composés rencontrés 
et cités dans le tableau 1 correspondent à des composés peu solubles de type 
M ou S (CIPR 66), un calcul de DPUI a été effectué à l’aide du logiciel 
LUDEP pour chacun des DAMA cités précédemment, en fixant un certain 
nombre de paramètres bien définis comme : débit ventilatoire de 1,2 m3 h-l, 
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isotope 234U (qui représente 50 % de l’activité pour l’uranium naturel, 80 % 
pour l’uranium enrichi à 3 % en 235, et 60 % pour les uranium de retrai- 
tement). Ces résultats de DPUI sont présentés dans le tableau III, dans lequel 
la partie hachurée foncée représente les valeurs de DPUI et de LAI calculées 
pour le DAMA moyen de 5,5 pm, des paramètres expérimentaux bien défi- 
nis, et correspondant à une limite annuelle primaire de 20 mSv. La partie 
hachurée plus claire rappelle les valeurs de LAI de la CIPR 30 calculées avec 
la limite annuelle primaire de 50 mSv pour les classes W et Y, des composés 
peu solubles. 

TABLEAU III 

Calcul des doses par unité d’incorporation (DPUI) 
et des limites annuelles d’incorporation (LAI) en fonction du DAMA. 

Effect of AMAD on dose per unit intake (DPUI) 
and on annual limit on intake (ALI). 

* 
** 
*** 

Les calculs ont été effectués pour as = 2,6, p = 9 g cm~3, VE = 1,2 m-3 h-’ 
La limite primaire annuelle de la CIPR 60 est de 20 mSv. 
La limite primaire annuelle de la CIPR 30 est de 50 mSv. 

Si les valeurs de DPUI calculées pour 5 3  pm avec le nouveau modèle de 
la CIPR 66 sont très voisines de celles obtenues pour une valeur référence 
de 5 pm, nous constatons qu’elles sont très inférieures (60 %) à celles cal- 
culées à partir d’un DAMA de 1 pm, valeur référence de la CIPR 30. 
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En terme de LAI, l’effet inverse est logiquement observé. Il est inté- 
ressant de constater que malgré une diminution de la limite primaire d’un 
facteur 2,5 (passage de 50 mSv à 20 mSv), la LAI pour un DAMA de 1 pm 
est plus élevée pour un composé de type S (1770 Bq) que pour un composé 
de classe Y (1400 Bq). Remarquons que cette comparaison ne peut pas être 
faite entre un composé de type M et de classe W car les valeurs par défaut 
des périodes de dissolution (140 j contre quelque semaines), et l’irradiation 
des régions bb et BB résultant de la phase lente d’élimination mécanique des 
particules, sont trop différentes. 

La dernière colonne de ce tableau III donne un exemple pratique de calcul 
de DPUI spécifique dans le cas d’une distribution bimodale particulaire obte- 
nue sur le procédé Silva, avec les valeurs par défaut des composés de type M 
ou S .  Cependant la CIPR 66 accorde une grande importance à la détermination 
expérimentale des fractions et taux de transfert spécifiquesf,, s, et ss qui peu- 
vent être obtenus par des études in vitro ou in vivo (Ansoborlo, 199%). C’est 
pourquoi des expérimentations in vivo (Hengé-Napoli,l995) ont conduit à 
déterminer pour ces composés une DPUI spécifique de 3,34 x 10-6 Sv Bq-1 
(proche d’un composé de type M). 

Cette analyse de sensibilité a permis de mettre en évidence l’influence du 
DAMA sur le calcul de DPUI. Il était aussi intéressant de vérifier l’effet de 
quelques paramètres variables sur le calcul de dose pour un DAMA fixé 
(53 pm). Les paramètres ainsi choisis et donnés dans le tableau IV sont : la 
déviation géométrique standard O , la masse volumique p ,  le débit respiratoire 
VE directement relié au type d’effort physique, ainsi que les paramètres asso- 
ciés au calcul du facteur de pondération, WT = 0,12 du poumon. Celui-ci est uti- 
lisé de façon différente entre la publication 30, qui considère le poumon 
comme un organe unique, et la publication 66 qui pondère ce facteur en fonc- 
tion des régions respiratoires des voies aériennes. 

Bien que la variation de la déviation géométrique standard entre 2,0 et 3,l 
entraîne une légère fluctuation des valeurs de dépôt total (6 %), elle n’induit pas 
de différence significative sur la DPUI. En revanche la densité pour la valeur 
mesurée moyenne de 9 g mr3, n’entraîne pas de variation sensible sur le dépôt total 
par comparaison avec la valeur de référence qui est de 3 g cm-3 dans la CIPR 66, mais 
donne une variation significative des DPUI : cette diminution est aussi plus impor- 
tante pour les composés de type M (20 %) que pour ceux de type S (8 %). Ceci 
s’explique par un dépôt qui augmente dans la région BB et qui diminue dans les 
régions bb et AI. Le débit respiratoire de 1,5 m3 h-’, correspondant à 100 % de tra- 
vail léger, induit une légère diminution de 8 % de la DPUI. 

Ces variations ne sont pas aussi importantes que celles qu’induisent la 
répartition régionale du risque stochastique de la valeur du facteur de pon- 
dération du poumon, qui a été adoptée dans le nouveau modèle pulmonaire de 
la publication 66 de la CIPR. Cette nouvelle approche dosimétrique se traduit 
par une diminution de 25 % pour les composés de type M, pour lesquels la dose 
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est délivrée surtout aux tissus bronchiques de masse faible, et par une aug- 
mentation de 26 % pour ceux de type S où la dose est surtout délivrée à la tota- 
lité des tissus alvéolaires et interstitiels. 

TABLEAU IV 

Influence de la variation de certains paramètres physiques sur le dépôt dans l’arbre 
respiratoire et le calcul de la DPUI, ceci pour un diamètre fixe de 53 pm, 

valeur moyenne obtenue dans l’industrie française. 
Effect of specific physical parameters variation on respiratory tract deposit 
and on dose calculation. Calculation was made for a fixed AMAD (5,s pm), 

corresponding to the average AMAD encountered in French uranium industries. 

1 ’  

* n = % de DPUI pour un paramètre vanable/paramètres expérimentaux fixes 

5. Conclusion 
Les résultats présentés dans cette étude et faisant référence à la première syn- 
thèse bibliographique (Dorrian, 1995), ont conduit à estimer un DAMA moyen 
à 5,5 pm mesuré dans 4 industries françaises de l’uranium pour des valeurs 
extrêmes allant de 5,1 à 7,6 pm : ceci vient conforter le choix fait par la CIPR 
de recommander un DAMA de référence de 5 pm dans la publication 66. 

Notons toutefois l’exception correspondant à l’industrie de l’uranium métal 
et toute industrie utilisant des techniques de découpe à chaud ou tout procédé 
de mise en température (procédé Silva), qui peuvent générer la présence de très 
fines particules, pour lesquelles les DPUI sont très élevées. 
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Cette étude de sensibilité a surtout montré la diminution très nette des 
DPUI lorsque le DAMA augmente : une diminution de 60 % est notée pour les 
composés de type S où la dose est surtout délivrée aux régions alvéo- 
lointerstitielles entre les valeurs de 1 pm (CIPR 30) et 5 pm (CIPR 66). Ce 
résultat est très intéressant lorsqu'il est converti en LAI : en effet cette aug- 
mentation de 60 % de la LAI est d'autant plus importante que la dose efficace 
annuelle a diminué de 50 à 20 mSv, ce qui aurait pu laisser prédire des LAI 
plus faibles d'un facteur 2,5. 
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