CLIMA'Y MEDIOAMBIENTE

CARACTERIZACION RADIOLOGICA DE UNA
ZONA IMPACTADA POR MINERIA MEDIANTE UNA
RED NEURONAL DESARROLLADA CON PYTHON

INTRODUCCION

La mina Antigua Pilar se sitUa al noroeste de la Comunidad
de Madrid, en la zona de rampa correspondiente a las es-
tribaciones occidentales de la Sierra de Guadarrama, al sur
del término municipal de Colmenarejo, dentro del parque
regional del Curso Medio del Rio Guadarrama y su Entorno.
Aunqgue la mina fue explotada para la extraccion del Cu, la
presencia de torbernita (fosfato de U y Cu) presente en las
mineralizaciones cupricas de la zona entre Torrelodones y
Colmenarejo, implica una elevada presencia de radionuclei-
dos naturales [1]. El contenido de radionucleidos naturales
en la zona hace que las tasas de dosis efectivas sean su-
periores a las del fondo natural como ocurre en otras zonas
mineras impactadas por la mineria del U [2]. Por otra parte,
las caracteristicas geoldgicas de la zona hacen que el ura-
nio presente en la mina de Cu sea de origen hidrotermal.
Este proceso de formacion del U pudo ser debido a removi-
lizaciones del U de los metasedimentos fértiles en el periodo
Terciario. Al producirse el colapso de las zonas de dilatacion
el U habria sido expulsado hacia la superficie por los fluidos
hidrotermales de caracter geotérmico que depositaron el U
y los minerales acompanantes en las brechas y fracturas
asociadas [3].

La caracterizacion radioldgica de zonas impactadas por ra-
dionucleidos naturales es un proceso necesario para esta-
blecer el nivel radioldgico existente en la zona de estudio y
también para decidir si es necesaria la rehabilitacion de las
escombreras con restos de minerales [4]. En este sentido
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existen numerosas investigaciones sobre la dispersion, mi-
gracion y evaluacion de la contaminacion en zonas mineras
impactadas por uranio [5-10]. Todos estos estudios coinci-
den en que se realizaron numerosas determinaciones con €l
consecuente gasto de tiempo, esfuerzo y dinero.

En la actualidad, el desarrollo de las redes neuronales y
aprendizaje profundo esta ayudando a predecir y ajustar
el comportamiento de los radionucleidos en la naturaleza
[11,12]. Por esta razén, en este trabajo los autores han de-
sarrollado una red neuronal para realizar la caracterizacion
radiolégica de la zona impactada por la mina de Cu Antigua
Pilar. Los objetivos parciales del estudio fueron: i) caracte-
rizar in situ la zona de estudio realizando medidas de tasa
de dosis efectiva a 1 m de altura, en contacto y en contacto
con blindaje, actividad superficial alfa, beta y beta/gamma,
ii) determinar los indices de actividad alfa y beta total y de
las concentraciones de actividad mediante espectrometria
gamma y correlacion con las medidas in situ v iii) predecir y
ajustar las tasas de dosis a 1 m de altura mediante una red
neuronal programada en Python.

EXPERIMENTAL
Zona de estudio

La zona de estudio fue la Mina Antigua Pilar situada en tér-
mino de Colmenarejo de la Comunidad de Madrid en las
coordenadas 40,52908 N y 3,99409 O (Figuras 1y 2). La
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Figura 2. Mina de Cobre “Antigua Pilar”’, Colmenarejo.

Figura 3. Afloramiento de Azurita en pozo. Estructura de la mina.

mina fue explotada de forma intermitente desde probable-
mente el periodo Calcolitico. Numerosos autores sefalan
que fue explotada por los romanos y los visigodos. En eta-
pas mas recientes, la explotacion se realizd repetidamen-
te de manera desordenada y cadtica, con poca inversion,
siendo abandonada en poco tiempo y pasando a manos
de nuevos propietarios y finalmente paralizando las labores
de explotacion definitivamente en 1909 [13]. Actualmente
se conservan 5 pozos, escombreras y varios edificios de
finales del siglo XIX. Los pozos estan anegados por el agua,
a excepcion de uno de ellos que comunica con galerias y
pocillos interiores, pudiendo acceder hasta unos 30 m de
profundidad, aunque la profundidad maxima pudo haber
alcanzado los 75-100 m (Figura 3).

Los diferentes minerales presentes en la escombrera de la
mina son: calcopirita, cuprita, arsenopirita, malaquita, azu-
rita, siderita, fluorita, farmacosiderita, torbenita, metator-
benita, olivenita, crisocola, agardita y calcantita entre otros
[14,15]

Figura 4. Toma de Medidas “In-situ”.

La disposicion de los puntos donde se realizaron las medi-
das in situ y toma de muestra se realiz6 homogéneamente
teniendo en cuenta la orografia del terreno. La localizacion
de los puntos se realizd mediante GPS. Las medidas de la-
boratorio se realizaron con un 10 % de las muestras en las
que se realizaron las medidas in situ. Las muestras fueron
tomadas utilizando un sacabocados de 10 cm de diame-
tro, se embolsaron y se identificaron para su posterior trata-
miento en el laboratorio.

Medida in situ

Los equipos utilizados para realizar las medias in situ fueron
un monitor portatil multisonda marca Lamse modelo MS6020,
empleado para la medida de la contaminacion superficial y la
radiacion mediante diferentes sondas externas intercambia-
bles, Sonda CT115AB, para la actividad superficial alfa y beta,
Sonda CT115BG, para medir la actividad superficial beta y
gamma de baja energia y para la medida de la tasa de dosis
efectiva H*(10) se utilizd la Sonda RD2L (Figura 4).

LLas medidas realizadas fueron de dos tipos, tasas de dosis
efectivas H*(10) y actividades superficiales alfa, beta y gam-
ma. Las tasas de dosis se realizaron de tres formas a una
altura de 1 m desde el suelo, en contacto y en contacto con
un blindaje. El blindaje utilizado consistid en un ladrillo de
plomo de 10x10 cm con 5 cm espesor y un hueco circular
de 5 cm de diametro en el centro. Las medidas de activi-
dad superficial se realizaron para tres tipos de emisiones:
alfa, beta y beta-gamma. El spillover del recuento beta fue
corregido mediante una fuente de 2’Am de actividad cono-
cida. El tiempo de recuento de todas las medidas fue de 60
segundos.

Medidas radiolégicas realizadas
en el laboratorio

El laboratorio de la URA y VR en el que se realizaron las
determinaciones de la espectrometria gamma vy los indices
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Figura 5. Laboratorio de Espectrometria Gamma (CIEMAT).

Figura 6. Laboratorio de Indices de Actividad Alfa/Beta total y Centelleo

Liquido (CIEMAT)

de actividad alfa y beta total esta acreditado en base a la
norma UNE 17025.

Espectrometria Gamma

Los detectores utilizados en este trabajo han sido 3 de-
tectores de HPGe, en configuracion vertical, tipo rever-
se, todos ellos caracterizados por Canberra (Figura 5).
La electronica del detector y el software de adquisicion
y andlisis también son de la marca Canberra. La eficien-
cia de recuento fue calculada mediante el software Lab-
SOCS utilizando la composiciéon quimica de las muestras
de suelo determinada mediante fluorescencia de rayos X
y siguiendo el procedimiento descrito en [16]. Los radio-
nucleidos determinados en este estudio fueron [17]: 2%4Th
(63,30 (2) keV), ??°Ra (186,211 (13) keV), 2"*Pb (351,932 (2)
keV), 2“Bi (609,312 (7) keV; 1120,287 (10) keV; 1764,494
(14) keV), #'°Pb (46,539 (1) keV, 2?Pb (238,632 (2) keV), 28T
(683,187 (2) keV, 2?6Ac (911,196 (6) keV), 2*°U (163,356 (3)
keV; 205,16 (4) keV; 143,767 (3) keV), 2"Th (235,971 (20)
keV), 4K (1460.822 (6) keV) y '¥’Cs (661,657 (3) keV). Las
interferencias debidas al 2*°U en el fotopico de 186 keV del
226Ra y del 2?Ac en el fotopico de 1460 keV del 40K fueron
suprimidas mediante el algoritmo desarrollado en [18].

indices de Actividad Alfa/Beta total

Los indices de actividad alfa y beta total se realizaron a par-
tir de una alicuota de 50 mg de la muestra. La alicuota se
deposité sobre una plancheta de acero inoxidable de 8 es-
trias y 5 cm de diametro. A continuacion, se adicionaron 0,5
mL de una disolucion de Tween20 al 33,3 % (v/v) para fijar
la alicuota de la muestra sobre la plancheta. Finalmente, la
disolucion de Tween20 se evapord a sequedad bajo una
lampara de infrarrojos y el residuo obtenido se secé en una
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estufa a 180°C hasta peso constante. Los recuentos alfa'y
beta de la muestra se realizaron en un contador proporcio-
nal de bajo fondo de flujo continuo de gas, marca Berthold
modelo LB 770-2 durante 1000 minutos (Figura 6).

Estimacion de la tasa de dosis
efectiva a1 my de los indices

de actividad alfa y beta total a partir
de la espectrometria gamma

La tasa de dosis efectivaa 1 my los indices de actividad alfa
y beta total se estimaron a partir de las concentraciones de
actividad determinadas por espectrometria gamma. La tasa
de dosis efectiva a 1 m se determiné utilizando la tasa de
Kerma en aire (nGy h™" por Bqg kg™) propuesta por Saito [19]
junto con la debida al *"Cs [20]:

E=0,7+(0,0417 - Csog+ 0,462 - C226g,+ 0,604 - C212p+ 0,124 - Ci37¢;) - 8760 - 105 (1)

donde C*A es la concentracion de actividad del radionuclei-
do *A en Bqg kg™. La expresion 1 se realizd para un 100 %
de permanencia para poder compararlas con las tasas de
dosis efectivas H*(10) del equipo con el que se realizaron
las medidas.

En el caso de los indices de actividad alfa y beta total se
utilizaron las expresiones (2) y (3) para compararlos con las
concentraciones de actividad determinadas mediante es-
pectrometria gamma. Las expresiones fueron deducidas a
partir de las emisiones de los diferentes radionucleidos per-
tenecientes a las 3 series radiactivas naturales, al *’Cs vy al
K. En el caso de las series radiactivas naturales del uranio
y torio se realizd la media aritmética de las concentraciones
de actividad de los principales emisores gamma de cada
una de ellas.

1,=8- [C.wrh,szﬁRa,szpb]+5,64 '[CZIZP[,,C228A(]+7'[C235U] (2)
13=6 - [Casupy,, C2opy, Coropy]+4,36 - [Corzpy, C228y ] +4 - [Cossy] +[Cao]+[Cisze] (3)

Red Neuronal

La red neuronal propuesta en este estudio es compleja
ya que los datos de entrada tienen una alta variabilidad y
dispersion entre ellos al haberse tomado en una escom-
brera. Los modelos matematicos propuestos evitan la so-
bredimension de operadores. Esta sobredimension no se
resolveria con un aumento de capas y neuronas de la red
neuronal sino mediante una clasificacion de los datos ex-
perimentales. Por otra parte, el tratamiento de la salida de
los datos necesita que los resultados se convolucionen en
funcién de una distancia a un punto dentro de cada uno de
los conjuntos clasificados.

En la Figura 7 se presenta la arquitectura de la red neuro-
nal. El sobredimensionamiento de operadores se consigue
introduciendo cada variable de entrada en diferentes redes
regresoras a partir de la cuales se obtienen tantas salidas
como subredes se hayan definido. Finalmente, estas salida
se transforman con un filtro convolutivo cuyo resultados es
el regresor. Cada subred se disefid con una estructura de
2 neuronas de entrada que representan las coordenadas
de los puntos de muestreo. La capa oculta se disefi¢ con
11 neuronas y la capa de salida con una Unica neurona. La
funcioén de activacion de cada neurona de la capa oculta se
realizd con la funcion RELU (expresion (4)):
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La funcién lineal de la capa de salida fue:

Figura 7. Arquitectura de la red neuronal.

Los datos de salida de cada subred se ponderaron en fun-
cion al punto de muestreo mas cercano mediante dos filtros
convolutivos. El primer filtro se realizdé mediante filtro de di-
mensiéon n x n (6) y el segundo con un filtro con otro filtro de
dimensiones n x 1 (7):

©

(7

Los pesos de cada subred (w;) se optimizaron con un pro-
ceso iterativo utilizando un algoritmo matematico basado en
la reduccién del gradiente:

©

donde a. es un parametro acelerador y t es la década de la
iteracion o pasos de los valores a través de la red. El error des-
pués de cada década viene definido por la siguiente expresion:

(C)

RESULTADOS Y DISCUSION

Comparacion de los resultados
in situ y experimentales del laboratorio

En la figura 8 se presentan las comparaciones de los recuen-
tos alfa y beta obtenidos in situ con los indices de actividad
alfa y beta obtenidos en el laboratorio. Los coeficientes de
determinacion obtenidos indican una tendencia satisfactoria
entre los valores, asimismo se observa como la mayoria de
los puntos entrarian dentro de los intervalos de confianza de
los ajustes. Estos resultados indican que seria posible esti-
mar in situ los niveles de concentracion de actividad a partir
de las cuentas.

CLIMA'Y MEDIOAMBIENTE

Figura 8. Comparacion de los recuentos alfa y beta in-situ y los indices

de actividad alfa y beta total.

Espectrometria gamma

En la Tabla 1 se presentan las concentraciones de activi-
dad delo emisores gamma de las muestras de suelo. Las
concentraciones de actividad obtenidas para los 14 puntos
analizados son superiores a la media mundial [21]: 420 Bq
kg-1 para el 40K, 33 Bqg kg™ para el 28U, 32 Bq kg™ para el
2?6Ray 45 Bq kg™ para el ?Th. Por otra parte, los resultados
reflejan que el origen del U fue de tipo hidrotermal ya que
la concentracion de la serie del uranio es muy superior a la
del Th [22]. La serie del 2%%U estaba en equilibrio secular en
las muestras 3, 6, 9, 13 y 14 mientras que en las restantes
muestras se observaron desequilibrios que seran estudia-
dos en profundidad en futuros trabajos.

Los resultados de concentracion de actividad confirmaron
que la composicion del uranio correspondia al uranio natural
ya que la relacion del 2%U/2%°U de 21,5 [23]. Las concentra-
ciones de actividad del '¥"Cs indicaron que la zona mues-
treada estaba sin alterar [24].

Comparacion de los valores tedricos y
experimentales

En la Figura 9 se han representado los resultados de la com-
paracion entre los indices de actividad alfa y beta total con
los deducidos a partir de los resultados de la espectrometria
gamma. Al igual que se observo en el caso de las cuentas
alfay beta, se observa una tendencia entre los valores com-
parados.

Las tasas de dosis efectivas experimentales y deducidas
tedricamente a 1 m se compararon mediante el test estadis-
tico de la t de Student de resultados emparejados para un
nivel de significacion a de 0,05 [25]. El valor del parametro
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pectrometria Gamma Radionucleidos (Bq/|

Serie del uranio n
Retl Th | =wpa | @Ra | opp | o4gi | 20pb | zac | wpp | =T | oy | 2Th ]

137Cs

1 2279 +235| 2515+ 138 | 2162 + 249 [2000 + 161 | 1805+ 45 | 14568 +210| 74.1+3.3 | 82.6+6.8 | 27.8+18|922+7.3| 107+12 [ 1117+49| <34

812+84 | 777+53 | 609+78 | 605+46 | 539+14 | 652+94 |601+2.2[633+51(264+1.7/36.9+39|37.6+4.3| 993+43 [2.89+0.25
263+27 | 240+29 | 256+29 | 213+16 [189.2+54| 260+38 [59.8+2.1[651+53(33.8+21|53+25 |11.6+1.6| 971+42 [1.74+0.16
1777 +183| 1720 + 105 | 1552 + 185 (1454 + 110| 1321 +33 | 1216+ 175[73.3+3.0(78.0+6.4 [258+1.7 |52.9+6.9| 82+10 | 1036+46 | <29
1157 £ 119| 1168 +70 | 1076 £124 | 972+74 | 763+19 | 813+ 117 [58.4+2.2 [ 65.7+53 |33.5+2.1 (25.9+36|51.6+59| 794+34 |7.78+0.53
884+91 | 778+58 | 797+95 | 841+64 | 778+22 | 931 +135 [505+3.5[56.6+4.6 [202+1.431.9+2.8|44.2+54| 564 +28 |3.90 +0.46
2238 + 231 2203 + 131 [ 2027 + 237 {1946 + 147| 1760+ 44 [1675+241|789+3.4(93.6+7.7 [29.7+1.9 (483+82 | 115+13 | 997 +45 | 590 +0.51
1467 +151| 1592+ 88 | 1464 + 164 [ 1083+82 | 947 +24 | 791+ 113 [81.8+2.9|87.7+7.1 |455+2.8[73.9+4.9(66.7+7.5[ 797 +35 |213+0.25
6835 + 702| 6908 + 300 | 6505 + 746 [ 7268 + 549| 6746 + 162 [ 6478 + 936 97.9+3.8 | 99.3+81 |36.3+22 | 303+19 | 404+44 [ 1261+586| <12
514+53 | 437+45 | 630+66 | 659+50 | 592+15 | 916+132 |71.9+2.6(789+6.4[265+1.7 |165+49|475+55| 8389+39 [541+0.39
1635 + 168| 1513+ 72 | 3128 + 295 (3289 +247| 2912 + 70 [3218 + 464|682 +2.4 | 722+59 | 37.5+2.3 [448+49| 163+18 | 837 +36 |2.02+0.24
718+75 | 77058 | 2163 +195 (2179 +165| 2010 +50 | 1963 +282|60.0+ 3.4 [ 67.8+5.5[24.0+2.0(36.0+4.8| 99+ 11 | 984 +44 <19
205+31 | 282+44 | 286+34 | 251+19 |233.6+7.0] 264+38 |659+2.6|725+59|259+1.7| 84+47 [175+2.9]1003+44 | 147+1.0
14 ] 188+20 | 193+30 | 196+22 | 166+13 [1492+4.4| 157+23 [62.1+22[69.4+56[357+22| 82+1.2 | 82+1.3 | 86137 <0.6
Las incertidumbres estan expresadas para un factor de cobertura k=2.

Tabla 1. Concentraciones de actividad de los emisores gamma de las muestras de suelo.

© | || |O ||

N (= O

w

Figura 9. Comparacion entre el indice de actividad alfa y beta total y los obtenidos a partir de los resultados de la espectrometria gamma.

Yi-clase H*(10) nSv/h Icono

Clase 1 +200 < 250

Clase 2 +250 < 300

Clase 3 +300 < 350 X
Clase 4 +350 < 400

Clase 5 +400 < 500

Clase 6 +500 < 600 o
Clase 7 +600 < 700 c
Clase 8 +700 < 800

Clase 9 Max c
Clase 10 Min

Figura10. Datos del muestreo experimental clasificados en funcién de los

valores de la tasa de dosis efectiva H*(10) a 1 m sobre el suelo. en la seccion 2.6. En la tabla 2 se presentan los rangos y
notaciones de cada una de las clases representadas en la
figura 5. En la Figura 11a se presenta el ejemplo del proceso
de entrenamiento—control de una de las 10 subredes del
total del conjunto de datos con la evolucion de la funcion
de costes. La funcién de costes consiste en la suma de los
errores cuadraticos estimados a partir de la ecuacion 9. La
RESULTADOS DE LA RED NEURONAL funcion de color azul se han representado los valores de en-

] o . trenamiento y color naranja los test. Las funciones de costes
En la Figura 10 se presenta la clasificacion realizada en los convergieron ambas al final del proceso de entrenamiento
puntos de muestreo donde se realizd la medida experimen- garantizado que no se cometieron errores de sobredimen-
tal de la tasa de dosis efectiva H(10) segun lo expuesto  gionamiento durante el ajuste. En la Figura 11b se presenta

p obtenido fue de 0,46 para una cola y 0,93 para 2 colas
por lo que no se observd sesgo en los valores y se puede
concluir que las medias de ambas tasas de dosis efectivas
son comparables [26].
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Figura 11. Valores de control de la red nueuronal y valores finales pronos-

ticados por la red neuronal.

la comparacién de los valores de test pronosticados por la
red neuronal convolucionada respecto a los valores experi-
mentales (tasas de dosis efectivas H*(10) a 1 m de altura del
suelo). Los valores pronosticados por la red son coherentes
con los valores experimentales lo que implica que la red
neuronal permite caracterizar la zona de estudio correcta-
mente. Finalmente en la Figura 12 se presenta el resultado
final de red neuronal desarrollada. Los valores obtenidos
muestras como las dos zonas mas impactadas estan sobre
el camino anexo a la mina y en la propia escombrera de la

Figura 12. Resultado final de la caracterizacion de la zona de estudio

mediante la red neuronal desarrollada.

CLIMA'Y MEDIOAMBIENTE

mina. Los valores pronosticados por la red permiten aco-
tar de una forma mas realista las tasas de dosis efectivas
H*(10) que otros modelos como el Kriging que distorsiona la
informacién haciendo que aparezcan zonas contaminadas
donde no corresponden [27].

CONCLUSIONES

La red neuronal desarrollada en este trabajo ha permitido
caracterizar radioldgicamente la escombrera y zonas ane-
xas a la mina de Cu abandonada Antigua Pilar. Las tasas
de dosis efectiva H*(10) predichas por la red neuronal y las
obtenidas experimentalmente guardan un elevado grado de
concordancia.

Por otra parte, en este estudio se ha comprobado también
la equivalencia entre las medidas tomadas in situ con las
determinadas en el laboratorio. Las equivalencias fueron
realizadas a partir de los indices de actividad alfa y beta total
y la espectrometria gamma y los parametros correlaciona-
dos fueron las cuentas tomadas por las sondas de actividad
superficial alfa y beta. Por otra parte, se comprobd como
las tasas de dosis a 1 metro determinadas a partir de los
coeficientes de transformacion de Kerma en aire a Bq kg™
se ajustaban fielmente con las concentraciones de actividad
determinadas por espectrometria gamma. En este sentido,
en futuros estudios se ampliara la funcionalidad de la red
neuronal para que se puedan determinar las concentracio-
nes de actividad de los radionucleidos naturales.

En este trabajo se ha realizado un ajuste de los valores expe-
rimentales mediante la red neuronal propuesta. Aunque en
la actualidad las redes neuronales han saltado a los medios
dando una impresion de que son capaces de solucionar
cualquier problema de forma sencilla, en este trabajo se ha
demostrado la complejidad que conlleva la predicciéon de
valores con las redes neuronales. Las redes neuronales son
una herramienta que puede ser aplicada para la resolucion
de problemas que son muy complejos de solucionar con
la estadisticas clasica, sin embargo, es importante que el
cientifico sea el que contrala la red y no la red al cientifico.
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