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ジルカロイ２の酸化膜内における酸素(O-18)と水素(H-2)の拡散挙動を核反応法（NRA）により調べ

た。酸素の拡散は２つの経路があることが示唆され、水素の拡散係数は深さに依存することが分か

った。 
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1. 緒言 

軽水炉燃料被覆管の水素脆化を定量的に評価するためには、表面酸化膜内における水素の拡散機構

を知る必要がある。本研究では、水素と酸素の拡散の関連[1]を調べるため、H-2(D)と O-18の濃度分

布を測定し、拡散係数を求めた。 

2. 実験及び結果 

試料はジルカロイ 2を 673 K、12 MPaの軽水蒸気下で 90時間酸化した後、O-18水と重水の混合水の

蒸気下で 6時間酸化して作製した。生成した酸化膜厚は蒸留水で 1.4 µm、混合水で 0.1 µmであった。

O-18については 750～900 keVの陽子を照射し、18O (p,α)15Nの核反応を用いて、Dについては 1.7 

MeVの 3Heを照射し、D(3He, p)4He の核反応を用いて、それぞれの深さ方向分布を得た。拡散方程式を

用いて深さ方向分布を解析し、拡散係数を求めた（図１,図２）。 

3. 考察 

従来、ZrO2中の酸素の拡散係数は二種類あることが知られていたが、１つの試料で２つの経路がある

ことが今回の実験で初めて分かった。拡散係数は速い経路で 3.0×10-13 cm2/s、遅い経路で 4.3×10-15  

cm2/sであった。水素の拡散については、表面から約 0.5 µmまでは拡散係数が 5.3×10-13 cm2/s、それ

より深い領域では 2.4×10-14 cm2/sであった。酸素の速い経路における拡散係数と水素の浅い領域にお

ける拡散係数がほぼ同じ値であることは、水素と酸素の拡散に何らかの関連性があることを示唆してい

る。 
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図 1  O-18 の深さ方向分布と拡散方程式

による解析結果 

図 2 H-2(D)の深さ方向分布と拡散方

程式による解析結果 
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