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ELINA SAHLSTEDT

urajoen Olkiluodossa, Suomen
linsirannikolla on kiynnissi uraa-
uurtava hanke. Noin 450 metrin
syvyydelle kiteiseen kallioperiiin
on rakenteilla tilat, joita suunni-
tellaan kiytettiviksi ydinjitteen loppusijoituk-
seen (esim. Posiva 2013). Loppusijoituksen
suunnittelussa mahdolliset pitkin aikavilin
muutokset kallioperin olosuhteissa on pystyt-
tivd ottamaan huomioon riittdvilld tarkkuu-
della. Tutkimukset potentiaalisissa kohteissa
(Olkiluodon lisiksi esim. Romuvaara ja Hist-
holmen Suomessa, Laxemar-Simpevarpin ja
Forsmarkin alueet Ruotsissa) ovat monitieteel-
listd, pitkillistd ja niissd ovat erityisen tirkeil-
l4 sijalla erilaiset geotieteelliset tutkimukset.
Tirkedin osaan nousevat etenkin ne pro-
sessit, jotka voivat vuorovaikuttaa loppusijoi-
tuksessa kiytettyjen materiaalien kanssa (ks.
www.posiva.fi/loppusijoitus). Koska syvi kal-
lioperd on Suomessa veden kyllidstimi, kiven
rakojen ja huokostilojen vedet tulevat lopulta
olemaan kosketuksissa loppusijoitusmateriaa-
lien kanssa. Tdmin vuoksi on oleellista selvit-
tdd kallion rakovesien kemiallisen koostumuk-
sen mahdollista luonnollista vaihtelua.
Kallioperin syvien pohjavesien luonnolli-
sen tilan selvittiminen on haasteellista. Niis-
s tutkimuksissa jos missddn ohjaksiin asettuu
“havainnoitsija-efekti”. Ei ole mahdollista ot-
taa vesindytettd syviled kallioperistd hiiritse-
mittd sen luonnollista tilaa, koska kallion kai-
raus ja vesindytteiden pumppaus vaikuttavat
viistimittd rakovesiin. Tutkimusaineiston
kokoaminen ja tulkitseminen vaatii siis erityis-
td suunnittelua ja tarkkaavaisuutta (esim. Pit-
kinen ez al. 2004). Toisaalta suoralla niytteen-
otolla voidaan tutkia vain niiti rakovesii, jot-
ka ovat siilyneet kallioperissi — rakovesien
hidas kierto johtaa siihen etti vanhemmat ra-
kovedet sekoittuvat ja lopulta korvautuvat

nuoremmilla. Tosin
mitd syvemmiille kalliope-

rissd menniin, sitd pidempi on
rakovesien viipymd, eli kiytinngos-
si sitd vanhempia nimi vedet ovat.

Esimerkiksi Outokummun syvireiin kor-
keasuolaisten vesien arvioidaan olevan miljoo-
nien vuosien ikiisid; niiden viipymi voi olla
jopa 50 Ma (Kietiviinen er al. 2014)! Myos
Olkiluodossa syvimpien, suolaisten vesien vii-
pymin arvioidaan olevan useita miljoonia vuo-
sia (esim. Posiva 2013, Gascoyne 2014). Li-
hempini maan pintaa, missi rakotiheys ja ra-
kojen johtavuus ovat yleensi suurempia, myds
niissi kiertivi vesi on nuorempaa perua. Ol-
kiluodossa timin verrattain aktiivisen kierron
alue kallioperissi koostuu ylimmistd n. 300
metristi, jossa rakovedet ovat suuremmalta
osin periisin viimeisen jidkauden jilkeisistd
suotautumisista (esim. Posiva 2013). Miten
sitten saadaan tietoa kallioperin rakovesien
kehityksestd, jos tilld luonnollisella arkistolla
on taipumus vesien kierron mukana pyyhkiy-
tyd pois?

Yksi tapa tutkia kalliopohjavesien koos-
tumuksen luonnollista vaihtelua, on tehdi se
kiertoteitse. Sekundddristen mineraalien kiy-
toll4 fluidien koostumuksen ja evoluution tar-
kastelussa on pitkit perinteet. Sekundiirisid
mineraaleja on kidytetty muun muassa selvi-
tettdessi malmipotentiaalisesti merkittivien
mineralisaatioiden syntyi. Toinen erityinen
tutkimuskohdetyyppi on noussut esiin selvi-
tettdessd ydinjitteen loppusijoitukseen harkit-



tujen kohteiden geologista kehitystd (esim.
Bath et 2/ 2000). Niissid tutkimuksissa on
nostettu esiin erityisesti kallioperin rakojen
sekundiirisen kalsiitin merkitys, koska timi
mineraali on yleinen niin korkean limpétilan
hydrotermisissi systeemeissd kuin matalan
limpétilan ympiristoissikin (esim. Tullborg
et al. 2008).

Muutama
sana stabiileista
isotoopeista

Kalsiitin kemiallista ja stabiilien isotooppien
koostumusta voidaan kiyttii tutkittaessa kal-
siitin synnyttineiden fluidien koostumusta ja
alkuperai. Kalsiitin, kuten muidenkin mine-
raalien, stabiilien isotooppien suhteiden vaih-
telut perustuvat isotooppien fraktioitumiseen
erilaisissa fysikaalis-kemiallisissa prosesseissa.
Erityisesti keveiden alkuaineiden (vety, hiili,
happi, typpi, rikki, jne.) stabiilit isotoopit
muodostavat perustan niille tutkimuksille
(esim. Hoefs 2009). Kalsiitista, kemialliselta
kaavaltaan CaCO,, l6ytyy kaksi niistd alkuai-
neista: happi ja hiili. Molemmissa tapauksissa
lihtoaineen, eli veden hapen ja veteen liuen-
neen hiilen, isotooppikoostumus tallentuu
kiteytyviin sekundiiriseen kalsiittiin. Niistd
hapen isotooppikoostumus kalsiitissa on herk-
ki myos kiteytymislimpétilan vaihtelulle, toi-
sin kuin hiilen isotooppikoostumus, joka al-
haisissakin limpétiloissa yleensid (mutta ei
aina) vastaa melko hyvin alkuperiisen veteen
liuenneen hiilen isotooppikoostumusta. Mit-
taamalla nditd isotooppikoostumusten vaihte-
luita kalsiitissa voidaan siis selvittdd muinai-
sen veden ja siihen liuenneena olleen hiilen
alkuperii. Toinen paljon kiytetty mineraali-
ryhmi isotooppigeokemiallisissa tutkimuksissa
on sulfidit, joiden rikki-isotooppikoostumus
niin ikdin kuvastaa veteen liuenneen rikin al-
kuperii ja rikin kiertoon vaikuttaneita pro-
sesseja. Mairittamilli stabiilien isotooppisuh-

teiden vaihteluita rakomineraaleissa voidaan
siis tehdi pidtelmid tutkimuskohteen rakove-
sien geokemiallisesta kehityksesti.

Rakomineraali-
tutkimusten
paljastuksia

Ydinjitteen loppusijoitukseen liittyvit rakomi-
neraalitutkimukset lukuisissa kohteissa Euroo-
passa, Pohjois-Amerikassa ja Japanissa osoit-
tavat kuinka nimi mineralisaatiot ovat yhdis-
tettdvissi toisaalta laajalti vaikuttaneisiin alu-
eellisiin geologisiin prosesseihin, toisaalta pai-
kallisiin tapahtumiin (esim. Bottomley ja Vei-
zer 1992, Iwatsuki ez al. 2002, Drake ja Tull-
borg 2009, Sandstréom ja Tullborg 2009, Sahl-
stedt etal. 2015). Vaikka hydrotermiset, usein
hyvin vanhat mineralisaatiot dominoivat ra-
ontiytteissi, ei ole ollenkaan tavatonta, ettd
mydhiisempi meteoristen vesien kierto kallio-
perissi on tallentunut rakomineraaliarkistoon.

Matalan limpétilan olosuhteet ovat eri-
tyisen tirkeitd selvitettdessd kohdealueiden
kehitystd, koska vastaavanlaisen ympiristén
voidaan olettaa vallitsevan kohteella loppusi-
joituksen jilkeen. Meteoristen vesien kierto
kallioperissi on usein todennettavissa sekun-
dddrisen kalsiitin isotooppikoostumuksessa,
erityisesti raoissa, jotka ovat avoimia ja vettd
johtavia (esim. Tullborg 1989, Sahlstedt et al.
2010). Pintavesilihteen alkuperi voidaan pii-
telld myos tarkemmin tutkimalla kalsiittien
isotooppikoostumusta. Tdmi perustuu sithen
ettd eri vesildhteilld on usein my®s erilainen
isotooppikoostumus, joka tallentuu niistd
mahdollisesti kiteytyviin mineraaleihin. Esi-
merkiksi rannikkoalueilla tai paikoilla jotka
ovat joskus olleet merivesien peitossa, tavataan
kallion raoissa sekundirisid myohiisia kalsiit-
tikiteymi, joiden isotooppikoostumus viittaa
meri- tai murtovesialkuperiin (esim. Iwatsu-
ki et al. 2002). Niin voidaan siis osaltaan sel-
vittdd sitd, milld syvyydell asti nihddin merk-



keji tietyn vesityypin tunkeutumisesta kallio- muotoisina kiteini (kuva 1). Niiden yksityis-

periin; seikka, jolla on hyvinkin paljon mer- kohtainen isotooppikoostumuksen analysointi
kitystd tutkittaessa syvin kallioperin luonnol- sekundairi-ioni massaspektrometrilld (SIMS,
listen olosuhteiden vaihteluita. analyysikohdan lpimitta on vain noin 10 pm)

Nuorimmat sekundidriset mineralisaati- on paljastanut mielenkiintoisia piirteitd geo-
ot havaitaan rakopinnoilla usein pienini, oma- kemiallisista olosuhteista ja niiden muutoksista

Kuva 1. Raontaytteita Olkiluodon kairausmateriaalista. a) Omamuotoisia kalsiittikiteita rakopinnalla.
b) Omamuotoisten kalsiittikiteiden paalle on kiteytynyt pienia omamuotoisia pyriittikiteita, jotka muo-
dostavat pinnalle rykelmia. ¢) Takaisinsironta elektronimikroskooppikuva (BSE) kuvan (b) raontayttees-
ta, jossa paksuhkon kalsiittitaytteen pinnalle on kiteytynyt omamuotoista kalsiittia ja pyriittikiteita.
Raontaytteessa oleviin huokosiin ja murroksiin on jaanyt jonkin verran SIMS-analyyseissa kaytetysta
kultapinnoitteesta, joka nakyy kuvassa valkoisena. Pinnalla valkoisena nakyvat kiteet ovat sen sijaan
pyriittia. Katkoviiva osoittaa SIMS-analyysien paikkoja; keskella ympyraa on SIMS-analyysin aikana
kovertunut pieni kuoppa. d) Takaisinsironta elektronimikroskooppikuva kahdesta pyriittikiteesta, jotka
ovat pikattu kuvan (b) naytteesta. Huomaa voimakas vyohykkeellisyys.

Figure 1. Fracture fillings from the Olkiluoto drill core material. a) Euhedral calcite crystals on a fracture
surface. b) Euhedral calcite crystals covered by tiny euhedral pyrite crystals in small clusters. ¢) Back-
scattered electron (BSE) image of the fracture filling presented in (b) showing a continuous layer of
fracture calcite covered by euhedral calcite and pyrite crystals. The white material filling the porous
areas in the middle of the image are the remains of the gold coating used in SIMS analyses. White
crystals in the filling are pyrite. Dashed off areas indicate some of the locations of the SIMS analysis
spots. d) BSE image of two pyrite crystals from sample shown in (b). Note the strong zonation.
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kallioperissd. Erityisesti rikin ja hiilen kierto
on linkittynyt biogeeniseen toimintaan, jos-
kus ylldteavillikin tavalla, mikd on havaittu
analysoimalla kalsiitin ja pyriitin isotooppi-
koostumusten vaihteluita pienissi myohiisis-
si kiteymissi (esim. Sahlstedt ez a/. 2013, Dra-
ke ez al. 2015). Metaanin anaerobinen hapet-
tuminen sulfaatin pelkistyksen yhteydessi
mikrobien katalysoimana on prosessi, jonka
on jo pitkiddn tunnettu vaikuttavan mariini-
sessa ympiristossid. Uusissa tutkimuksissa on
havaittu, ettd samankaltainen metaanin hape-
tusprosessi yhdistettyni sulfaatin pelkistykseen
on mahdollinen myds kallioperin rakovyshyk-
keissd (Drake ez al. 2015). Myos Olkiluodos-
sa on havaittu merkkeji vastaavasta prosessis-
ta, joskin hyvin paikallisesti (Sahlstedt ez /.
2015). Niilld tuloksilla on myés globaalia
merkitystd arvioitaessa timin tirkein kasvi-
huonekaasun kiertoa maapallolla.

Tutkimusten
merkityksesta

Rakomineraalitutkimuksilla on keritty arvo-
kasta tietoa paikallisista olosuhteista suunni-
tellulla loppusijoituskohteella. Tulokset ovat
toimineet jatkona alueiden yleisen geologisen
kehityksen selvityksessd ja toisaalta selventi-
neet myos my6hiisempien kallion rakovesien
kehitystd. Olkiluodossa havainnot kertovat
ylemmin (noin 0-300 m) kallioperin melko
dynaamisesta kehityksestd ja vaihtelevista geo-
kemiallisista olosuhteista, joihin on liittynyt
biogeenista aktiivisuutta (Sahlstedt ez a/. 2015).
Esimerkiksi rikki-isotooppi arvojen suuri vaih-
telu viittasi sulfaatinpelkistijibakteerien toi-
mintaan kallioperissid (kuva 2) ja toisaalta
osoitti, ettd rikin kierto kallion rakoverkostossa
on ollut monimutkainen prosessi (Sahlstedt
et al. 2013).

On kuitenkin pidettivi mielessi, ettd ra-
komineraaliarkisto ei koskaan ole tiydellinen
kattaus myohiisisti geologisista tapahtumis-

ta; voidaan jopa ajatella, ettd mineraalien ki-
teytyminen rakovesistd on poikkeuksellinen
tapahtuma, merkkihorisontti, joka osoittaa
hiiriintyneen geokemiallisen ympiriston. Par-
haimmillaan rakomineraaleja voidaan kuiten-
kin kiytedd tilkitsemiin sitd aukkoa tiedois-
samme, joka jii kallioperin stabiloitumisen
ja nykytilan viliin, aikaan jona geologiset pro-
sessit jattivit huomattavasti hienopiirteisem-
pdd todistusaineistoa jilkeensi.

Laajemmin tarkasteltuna loppusijoitus-
paikkatutkimukset tarjoavat kichtovan mah-
dollisuuden tutkia syvid ympiristod. Toisaal-
ta saadaan tarkkaa tietoa muun muassa paik-
kakohtaisesta geologisesta, hydrogeologisesta
ja geokemiallisesta kehityksesti, toisaalta ke-
ritddn tietoa, joka valottaa syvin ympiristén
olosuhteita yleisesti. Suomalaisista tutkimus-
kohteista, kuten Olkiluodosta, saatu tieto va-
lottaa mm. kiteisen kallioperin rakoverkostoi-
hin rajoittuneen ympiriston kehitysti. Niilld
tuloksilla on merkitystd, kun halutaan selvit-
tdd vaikkapa kilpialueiden kehitystd, kuoren
syvien fluidien yhteyttd pintaympiristéon tai
biogeenisid prosesseja diriolosuhteissa.

ELINA SAHLSTEDT
Geotieteiden ja maantieteen laitos
PL 64, 00014 Helsingin yliopisto

elina.sahlstedt@helsinki.fi

Summary

Disposal of nuclear waste in Finland is planned
to be conducted by isolating the waste to
a geological depository, currently under
construction at the Olkiluoto island in SW
Finland. The conditions in the bedrock and
possible changes to the deep environment of
the site must therefore be taken into account
in planning the safe disposal of nuclear waste.
One facet of the investigations strives to
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Kuva 2. Rikki-isotooppikoostumuksen vaihtelu Olkiluodon raon-
taytteissa, misséa isotooppikoostumus on annettu d-arvoina.
Histogrammit osoittavat SIMS-analyyseja ja tahdet osoittavat
perinteisella isotooppianalytiikalla (IRMS) saadut tulokset.
Raontaytteet on jaettu ryhmiin, joista ryhmat 3-5 liittyvat
hydrotermiseen aktiivisuuteen Olkiluodossa ja ryhmat 1-2
edustavat myohaisempia, matalan lampdétilan raontaytteita.
Suurin vaihtelu isotooppikoostumuksessa liittyy myohaisiin
raontaytteisiin ja on tulkittu bakteerien katalysoiman sulfaa-
tinpelkistyksen aiheuttamaksi. Myos ryhman 3 raontaytteiden
rikki-isotooppikoostumuksen vaihtelu on huomattava ja siten
viittaa mahdolliseen sulfaatinpelkistajien toimintaan (muo-
kattu Sahistedt et al. 2013 mukaan).

Figure 2. Variation in the sulfur isotope composition of fracture
fillings, where the isotope composition is given as 6 values.
Histograms indicate SIMS analyses and the stars the results
obtained from conventional (IRMS) isotope ratio measurements
(“bulk” data). The fillings have been divided into five groups.
Groups 3-5 represent hydrothermal circulation at Olkiluoto,
and Groups 1-2 represent the late-stage, low temperature
fillings. Highest variation in the 5*S values was associated with
the low temperature fillings, and was interpreted to have been
caused by bacterial sulfate reduction (BSR). Also Group 3 fillings
have significant sulfur isotopic variation and suggest that BSR
was active in the system (modified after Sahlstedt et al. 2013).
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reconstruct the geochemical
evolution of the deep ground-
waters at the site. This is a
challenging task, because the
groundwaters are constantly, albeit
relatively slowly, being replaced by
younger waters infiltrating into the
bedrock, eventually leaving little to
no traces of the paleogroundwaters
behind. Additionally, ground-
water samples taken from the
bedrock represent more or less
disturbed system due to, for
example, the drilling and pumping
activities that are necessary in order
to obtain them.

An indirect method of
investigating paleogroundwaters
uses fracture filling minerals as
proxies, because they preserve a
partial record of the fluid evolution
ona given site. These investigations
have concentrated on calcite due
to its abundancy in fracture
fillings, and because it precipitates
in both high and low temperatures,
and thus has the potential to
preserve information also on the
low temperature environment.
Furthermore, analysis of the stable
O and C isotope compositions of
calcite adds another tool in the
analysis of paleofluid conditions.
C and O isotope ratios preserve
information on the sources of the
fluids and the processes which took
place in the environment where the
calcite precipitated.

According to multiple studies
conducted over different locations
in Europe, North-America and
Asia, fluid evolution in a specific
location has often been complex,

61



and hydrothermal fillings tend to dominate
in the fracture fillings. Evidence for a more
recent meteoric water circulation can, however,
typically be found in many locations. Isotopic
composition of calcite in open water
conducting fractures often reflects the
circulation of meteoric waters. Occasionally,
the specific source of the waters may be
interpreted based on the stable isotope data.
Detailed analyses of the stable isotope
composition of the late-stage fillings have
shown the complex evolution of the study sites
and indicated that biogenic processes are
important facets of the geochemical evolution
of the deep environment. At Olkiluoto, the
detailed analysis of the variation in stable
isotope composition of calcite (C and O
isotopes) and sulfide (S isotopes) has indicated
variations in the geochemical conditions
especially in the upper 300 m of bedrock,
including variations in the redox environment.
In situ S-isotope analyses indicate complex
sulfur cycling in the bedrock fractures
of Olkiluoto. Overall, fracture mineral
investigations provide important information
on the site specific evolution, and have also
increased our knowledge of the deep
environment as a whole.
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