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@  Hydrogen  storage  materials  and  methods  of  sizing  and  preparing  the  same  for  electrochemical  applications. 
  The  present  invention  provides  novel  active  materials 
(15,40,115)  which  reversibly  store  hydrogen  under  conditions 
which  make  them  exceptionally  well-suited  for  electrochem- 
ical  applications.  These  active  materials  have  both  novel 
compositions  and  structures.  A  first  group  of  active  material 
compositions  incorporate  the  elements  of  titanium,  vana- 
dium,  and  nickel.  A  second  group  adds  zirconium  to  the  first 
group  of  active  materials.  A  preferred  third  composition 
group  adds  chromium  to  the  first  group  of  active  materials. 
These  materials  may  be  single  or  multi-  phase  combinations 
of  amorphous,  microcrystalline,  or  polycrystalline  structures. 
Preferably,  these  materials  have  a  multiphase  polycrystalline 
structure.  Methods  of  reducing  the  size  or  of  sizing  these 
materials,  as  well  as  other  hydride-forming  alloys,  also  are 
provided.  Methods  of  preparing  the  inventive  hydrogen  stor- 
age  materials  and  fabricating  electrodes  (15,40,115)  from 
these  active  materials  are  contemplated.  Electrochemical 
cells  (10,100)  and  batteries  assembled  with  the  inventive  elec- 
trodes  provide  significantly  improved  capacity  and  cycle  life. 



The  s u b j e c t   m a t t e r   of   t h i s   i n v e n t i o n   r e l a t e s   to  t h e  

f i e l d   of  e n e r g y   s t o r a g e   and  u t i l i z a t i o n   w i t h   n o v e l   c o m p o s i -  

t i o n s   of   m a t t e r   t h a t   r e v e r s i b l y   s t o r e   h y d r o g e n   as  a  s o u r c e  

of   e l e c t r o c h e m i c a l   e n e r g y   f o r   s u b s e q u e n t   r e l e a s e   to   p r o d u c e  

an  e l e c t r i c a l   c u r r e n t .   More  p a r t i c u l a r l y ,   n o v e l   a c t i v e  

m a t e r i a l   c o m p o s i t i o n s ,   p r o c e s s e s   of  m a k i n g   t h e   a c t i v e  

m a t e r i a l ,   f a b r i c a t i o n   and  a s s e m b l y   of   e l e c t r o d e s ,   c e l l s ,  

and  b a t t e r i e s   a r e   d i s c l o s e d   h e r e i n .  

Some  r e s e a r c h   h a s   b e e n   c o n d u c t e d   i n v o l v i n g   h y d r o g e n  

s t o r a g e   s e c o n d a r y   b a t t e r i e s .   H o w e v e r ,   a  b a s i c   u n d e r s t a n d -  

i n g   r e s u l t i n g   in   a  v i a b l e   a p p r o a c h   to   o p t i m i z i n g   s u c h  

b a t t e r i e s   has   n o t   b e e n   f o r t h c o m i n g   in   t h e   s c i e n t i f i c   o r  

p a t e n t   l i t e r a t u r e .   E x a m p l e s   of  s u c h   e f f o r t s   a r e   U . S .  

P a t e n t s   Nos.   3 , 6 6 9 , 7 4 5   and  3 , 8 2 4 , 1 3 1   and   a  t e c h n i c a l   p a p e r  
e n t i t l e d   "A  New  Type  of  R e v e r s i b l e   N e g a t i v e   E l e c t r o d e   f o r  

A l k a l i n e   S t o r a g e   B a t t e r i e s   B a s e d   on  M e t a l   A l l o y   H y d r i d e s , "  

1974 ,   8 t h   I n t e r n a t i o n a l   Power   S o u r c e s   C o n f e r e n c e .   T h e s e  

r e s e a r c h   e f f o r t s   h a v e   n o t   r e s u l t e d   in   w i d e s p r e a d   c o m m e r c i a l  

u t i l i z a t i o n   of  t h i s   b a t t e r y   t e c h n o l o g y .   In  f a c t ,   t h e  

p r i o r   r e s e a r c h   s u g g e s t s   no  s i g n i f i c a n t   i m p r o v e m e n t   o v e r  

c o n v e n t i o n a l   b a t t e r y   s y s t e m s   s u c h   as  n i c k e l   c a d m i u m .   As  a  

r e s u l t ,   t h e   h y d r o g e n   s t o r a g e   b a t t e r y   s y s t e m   h a s   a p p a r e n t l y  

b e e n   i g n o r e d   or  a b a n d o n e d .  

S e c o n d a r y   b a t t e r i e s   u s i n g   a  h y d r o g e n   r e c h a r g e a b l e  

e l e c t r o d e   o p e r a t e   in   a  d i f f e r e n t   m a n n e r   t h a n   l e a d   a c i d ,  

n i c k e l   c admium,   or   o t h e r   b a t t e r y   s y s t e m s .   The  h y d r o g e n  

s t o r a g e   b a t t e r y   u t i l i z e s   an  a n o d e   w h i c h   i s   c a p a b l e   o f  

r e v e r s i b l y   e l e c t r o c h e m i c a l l y   s t o r i n g   h y d r o g e n   and  u s u a l l y  

e m p l o y s   a  c a t h o d e   of  n i c k e l   h y d r o x i d e   m a t e r i a l .   The  a n o d e  

and  c a t h o d e   a r e   s p a c e d   a p a r t   in   an  a l k a l i n e   e l e c t r o l y t e .  

Upon  a p p l i c a t i o n   of  an  e l e c t r i c a l   c u r r e n t   to   t h e   a n o d e ,  



t h e   a n o d e   m a t e r i a l   (M)  i s   c h a r g e d   by  t h e   a b s o r p t i o n   o f  

h y d r o g e n :  

Upon  d i s c h a r g e   t h e   s t o r e d   h y d r o g e n   i s   r e l e a s e d   to   p r o v i d e  

an  e l e c t r i c  c u r r e n t :  

The  r e a c t i o n s   a r e   r e v e r s i b l e   and  t h i s   i s   a l s o   t r u e   of  t h e  

r e a c t i o n s   w h i c h   t a k e   p l a c e   a t   t h e   c a t h o d e .   As  an  e x a m p l e ,  
t h e   r e a c t i o n s   a t   a  c o n v e n t i o n a l   n i c k e l   h y d r o x i d e   c a t h o d e  

as  u t i l i z e d   in   a  h y d r o g e n   r e c h a r g e a b l e   s e c o n d a r y   b a t t e r y  

a r e   as  f o l l o w s :  

C h a r g i n g :  

D i s c h a r g i n g :  

The  b a t t e r y   u t i l i z i n g   an  e l e c t r o c h e m i c a l l y   h y d r o g e n  

r e c h a r g e a b l e   a n o d e   o f f e r s   i m p o r t a n t   p o t e n t i a l   a d v a n t a g e s  

o v e r   c o n v e n t i o n a l   s e c o n d a r y   b a t t e r i e s .   H y d r o g e n   r e c h a r g e -  

a b l e   a n o d e s   s h o u l d   o f f e r   s i g n i f i c a n t l y   h i g h e r   s p e c i f i c  

c h a r g e   c a p a c i t i e s   t h a n   l e a d   a n o d e s   or  c a d m i u m   a n o d e s .  

F u r t h e r m o r e ,   l e a d   a c i d   b a t t e r i e s   and  n i c k e l - c a d m i u m   t y p e  

s e c o n d a r y   b a t t e r i e s   a r e   r e l a t i v e l y   i n e f f i c i e n t ,   b e c a u s e   o f  

t h e i r   low  s t o r a g e   c a p a c i t y   and  c y c l e   l i f e .   A  h i g h e r  

e n e r g y   d e n s i t y   s h o u l d   be  p o s s i b l e   w i t h   h y d r o g e n   s t o r a g e  
b a t t e r i e s   t h a n   t h e s e   c o n v e n t i o n a l   s y s t e m s ,   m a k i n g   t h e m  

p a r t i c u l a r l y   s u i t a b l e   f o r   b a t t e r y   p o w e r e d   v e h i c l e s   a n d  

o t h e r   m o b i l e   a p p l i c a t i o n s .   H y d r o g e n   s t o r a g e   b a t t e r i e s  

h a v e   n o t   l i v e d   up  to   t h e i r   p o t e n t i a l ,   h o w e v e r ,   b e c a u s e   o f  

t h e   m a t e r i a l s   and  m e c h a n i c a l   s t r u c t u r e s   u s e d .  

An  e x a m p l e   of   h y d r o g e n   s t o r a g e   m a t e r i a l s   w h i c h   a r e  

n o t   r e a d i l y   u s e a b l e   f o r   b a t t e r y   a p p l i c a t i o n s   i s   f o u n d   i n  

J a p a n e s e   P a t e n t   A p p l i c a t i o n   No.  S h o 5 3 - 1 6 4 1 3 0   w h i c h   w a s  

p u b l i s h e d   J u l y   11,  1980 .   A  h y d r o g e n   s t o r a g e   m e t a l   m a t e -  

r i a l   i s   d i s c l o s e d   w i t h   t h e   c o m p o s i t i o n   f o r m u l a   (V1-x  Ti  X ) 3  

N i 1 - y M y ,   w h e r e a s   M  i s   Cr,   Mn,  Fe;  0 . 0 5   <=  x  <=  0 .8   a n d  

0  <=  y  <=  0 . 6 .   The  t e m p e r a t u r e   and  p r e s s u r e   c o n d i t i o n s  

f o r   u s i n g   t h i s   m a t e r i a l   f o r   e f f e c t i v e   h y d r o g e n   s t o r a g e ,  



h o w e v e r ,  e x c e e d   t h e   n o r m a l   c o n d i t i o n s   a t   w h i c h   c o m -  

m e r c i a l l y   a c c e p t a b l e   b a t t e r i e s   s a f e l y   o p e r a t e .   O t h e r  

p r o b l e m s ,   l i k e   c o r r o s i o n   a l s o   m u s t   be  a l l e v i a t e d   i f   t h e s e  

h y d r o g e n   s t o r a g e   m a t e r i a l s   a r e   u s e d   in   a  b a t t e r y .  

The  p r e p a r a t i o n   of  h y d r o g e n   s t o r a g e   m a t e r i a l s   a n d  

f a b r i c a t i o n   of  e l e c t r o d e s   a l s o   a r e   of  u t m o s t   i m p o r t a n c e .  

I t   i s   d e s i r a b l e   t h a t   t h e   h y d r o g e n   s t o r a g e   m a t e r i a l s   b e  

s o m e w h a t   h o m o g e n e o u s   to   p r o v i d e   u n i f o r m i t y   i n   t h e i r   e l e c -  

t r o c h e m i c a l   p r o p e r t i e s .   O f t e n   t h e   i n d i v i d u a l   c o m p o n e n t s  

of  t h e   h y d r o g e n   s t o r a g e   m a t e r i a l s   a r e   c o m b i n e d   by  m e l t i n g  

t h e   c o m p o n e n t s   t o g e t h e r   to   form  a  b u l k   m a t e r i a l   such   as  a n  

i n g o t .   The  h y d r o g e n   s t o r a g e   m a t e r i a l s   p r o d u c e d   in   t h i s  

fo rm  a r e   u n s u i t a b l e   f o r   i m m e d i a t e   u s e   w i t h o u t   f u r t h e r  

p r o c e s s i n g .   R e d u c i n g   t h e   s i z e   of  t h e s e   b u l k   m a t e r i a l s   f o r  

f a b r i c a t i o n   as  an  e l e c t r o d e ,   h o w e v e r ,   c an   be  q u i t e   d i f f i -  

c u l t   b e c a u s e   of   t h e   u n u s u a l   h a r d n e s s   and  d u c t i l i t y   of  m a n y  

h y d r o g e n   s t o r a g e   m a t e r i a l s .   N o r m a l   s i z e   r e d u c t i o n   t e c h -  

n i q u e s   w h i c h   u s e   s u c h   d e v i c e s   as  jaw  c r u s h e r s ,   m e c h a n i c a l  

a t t r i t o r s ,   b a l l   m i l l s ,   and  f l u i d   e n e r g y   m i l l s   o f t e n   f a i l  

to  e c o n o m i c a l l y   r e d u c e   t h e   s i z e   of   s u c h   h y d r o g e n   s t o r a g e  

m a t e r i a l s .   T h u s ,   g r i n d i n g   and  c r u s h i n g   o p e r a t i o n s   f o r  

t h e s e   m a t e r i a l s   h a v e   b e e n   c o m p l i c a t e d   and  t h e   r e s u l t s   h a v e  

n o t   b e e n   u n i f o r m .  

A t t e m p t s   to   make  m e t a l s   b r i t t l e   i n   o r d e r   to  c r u s h  

them  more  e a s i l y   a r e   n o t   new  in   t h e   a r t .   P r i o r   m e t h o d s ,  

h o w e v e r ,   h a v e   i n v o l v e d   m e c h a n i c a l   a d d i t i o n   of   e m b r i t t l i n g  

a g e n t s ,   t h e   p r e s e n c e   of  w h i c h   w o u l d   h a v e   an  u n d e s i r a b l e  

e f f e c t   on  t h e   e l e c t r o c h e m i c a l   p r o p e r t i e s   of   t h e   h y d r o g e n  

s t o r a g e   m a t e r i a l s .  

O t h e r   m e t h o d s   f o r   e m b r i t t l i n g   m e t a l s   a r e   d i s c l o s e d   i n  

C a n a d i a n   P a t e n t   No.  5 3 3 , 2 0 8   g r a n t e d   to   Brown .   T h i s   p a t e n t  
i d e n t i f i e s   many  d i s a d v a n t a g e s   of  t r e a t i n g   v a n a d i u m   m e t a l  

w i t h   h y d r o g e n   gas   to   f a c i l i t a t e   i t s   c r u s h i n g   and,   i n s t e a d ,  

r e c o m m e n d s   u s i n g   c a t h o d i c   c h a r g i n g   as  a  s u c c e s s f u l   s i z e  

r e d u c t i o n   t e c h n i q u e .   A l t h o u g h   one  i s   d i s s u a d e d   f rom  u s i n g  



h y d r o g e n   g a s   by  t h e   Brown  p a t e n t ,   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n  

o v e r c o m e s   t h e   d i s a d v a n t a g e s   to   p r o v i d e - a   u s e f u l   and  c o m -  

m e r c i a l l y   d e s i r a b l e   t e c h n i q u e   of   s i z e   r e d u c t i o n .  

The  p r e v i o u s   a t t e m p t s   to   u t i l i z e   h y d r o g e n   s t o r a g e  
m a t e r i a l s   i n   s e c o n d a r y   b a t t e r i e s   h a v e   p r o v e n  u n s u c c e s s f u l  
b e c a u s e   o f   t h e   m a t e r i a l s '   p o o r   e l e c t r o c h e m i c a l   p e r f o r m a n c e ,  
s t r u c t u r a l   i n s t a b i l i t y ,   and  e x p e n s i v e   f a b r i c a t i o n .   T h e  

i n v e n t i o n   h e r e i n   p r o v i d e s   a  new  and  i m p r o v e d   b a t t e r y   a n d  

m e t h o d   o f   f a b r i c a t i n g   t h e   same  w i t h   an  e l e c t r o d e   i n c o r -  

p o r a t i n g   an  a c t i v e   m a t e r i a l   c o m p o s i t i o n   and  s t r u c t u r e  

a l l o w i n g   f o r   h i g h   c h a r g e   and  d i s c h a r g e   r a t e s ,   e f f i c i e n t  

r e v e r s i b i l i t y ,   h i g h   e l e c t r i c a l   e f f i c i e n c y ,   b u l k   h y d r o g e n  

s t o r a g e   w i t h o u t   s u b s t a n t i a l   s t r u c t u r a l   c h a n g e   or  p o i s o n -  

i n g ,   m e c h a n i c a l   i n t e g r i t y   o v e r   l o n g   c y c l e   l i f e ,   and  d e e p  

d i s c h a r g e   c a p a b i l i t y .   - 
The  p r e s e n t   i n v e n t i o n   i n c l u d e s   an  a c t i v e   m a t e r i a l   f o r  

an  h y d r o g e n   s t o r a g e   e l e c t r o d e .   The  p r o b l e m s   in   p r i o r   a r t  

h y d r o g e n   s t o r a g e   m a t e r i a l s   d i s c u s s e d   a b o v e   a r e   o b v i a t e d   b y  
t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n ,   a l l   w i t h   i m p r o v e d   e l e c t r o c h e m i c a l  

p e r f o r m a n c e   of   t h e   e l e c t r o d e s ,   c e l l s ,   and  b a t t e r i e s   i n c o r -  

p o r a t i n g   t h e   n o v e l   a c t i v e   m a t e r i a l s .   The  c o m p o s i t i o n  

f o r m u l a   of   t h e   a c t i v e   m a t e r i a l   i s   s e l e c t e d   f rom  t h e   g r o u p  
c o n s i s t i n g   o f :  

w h e r e a s ,   0 . 2   <=  x  <=  1 . 0 ,   0  <=  y  <=  0 .2   and  M  =  A l   or  Z r ;  

w h e r e a s ,   0  <  x   <=  1 . 5 ,   0 . 6   <=  y  <=  3 . 5 ;   a n d  

w h e r e a s ,   0  <  x  <=  0 . 7 5 ,   0 . 2   <=  y  <=  1 . 0 .  

The  a c t i v e   m a t e r i a l s   of  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   a l s o  

h a v e   t h e   f o l l o w i n g   n o v e l   c o m p o s i t i o n s .   A  f i r s t   g r o u p   o f  

a c t i v e   m a t e r i a l   c o m p o s i t i o n s   i n c o r p o r a t e   t h e   e l e m e n t s   o f  

t i t a n i u m   p r e s e n t   in   an  a m o u n t   b e t w e e n   a b o u t   28  and  3 6  

a t o m i c   p e r c e n t ,   v a n a d i u m   p r e s e n t   in   a n  a m o u n t   b e t w e e n  

a b o u t   40  and  56  a t o m i c   p e r c e n t   and  n i c k e l   p r e s e n t   in   a n  



a m o u n t   b e t w e e n   a b o u t  1 0   and  22  a t o m i c   p e r c e n t .   A  s e c o n d  

c o m p o s i t i o n   g r o u p   i n c o r p o r a t e s   t h e   e l e m e n t s   of  t i t a n i u m  

p r e s e n t   in   an  a m o u n t   b e t w e e n   a b o u t   15  and  20  a t o m i c   p e r -  

c e n t ,   v a n a d i u m   p r e s e n t   in   an  a m o u n t   b e t w e e n   a b o u t   15  a n d  

40  a t o m i c   p e r c e n t ,   z i r c o n i u m   p r e s e n t   in   an  a m o u n t   b e t w e e n  

a b o u t   10  and  20  a t o m i c   p e r c e n t ,   and  n i c k e l   p r e s e n t   in   a n  

a m o u n t   b e t w e e n   a b o u t   30  and  55  a t o m i c   p e r c e n t .   A  p r e -  
f e r r e d   t h i r d   c o m p o s i t i o n   g r o u p   i n c o r p o r a t e s   t i t a n i u m  

p r e s e n t   in   an  a m o u n t   b e t w e e n   a b o u t   15  and  25  a t o m i c   p e r -  

c e n t ,   v a n a d i u m   p r e s e n t   in   an  amoun t   b e t w e e n   a b o u t   45  a n d  

55  a t o m i c   p e r c e n t ,   c h r o m i u m   p r e s e n t   in   an  a m o u n t   b e t w e e n  

a b o u t   5  and  25  a t o m i c   p e r c e n t ,   and  n i c k e l   p r e s e n t   in   a n  

a m o u n t   b e t w e e n   a b o u t   10  and  25  a t o m i c   p e r c e n t .  

The  a c t i v e   m a t e r i a l s   p r o v i d e d   by  t h e   p r e s e n t   i n v e n -  

t i o n   a l s o   have   n o v e l   s t r u c t u r e s .   T h e s e   m a t e r i a l s   may  b e  

s i n g l e   or  m u l t i p h a s e   c o m b i n a t i o n s   of   a m o r p h o u s ,   m i c r o -  

c r y s t a l l i n e ,   or  p o l y c r y s t a l l i n e   s t r u c t u r e s .   P r e f e r a b l y ,  

t h e s e   m a t e r i a l s   h a v e   a  m u l t i p h a s e   p o l y c r y s t a l l i n e   s t r u c -  

t u r e .   An  a c t i v e   m a t e r i a l   f o r   h y d r o g e n   s t o r a g e   e l e c t r o d e  

i s   p r o v i d e d   by  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   i n c l u d i n g   a  g r a i n  

p h a s e   h a v i n g   means   f o r   r e v e r s i b l y   s t o r i n g   h y d r o g e n   and  a  

p r i m a r y   i n t e r g r a n u l a r   p h a s e   h a v i n g   means   f o r   c a t a l y z i n g  

h y d r o g e n   o x i d a t i o n .   The  p r i m a r y   i n t e r g r a n u l a r   p h a s e   i s   i n  

o p e r a t i v e   c o n t a c t   w i t h   t h e   g r a i n   p h a s e .  

The  p r e s e n t   i n v e n t i o n   p r o v i d e s   an  e l e c t r o d e   f o r   u s e  

in   an  e l e c t r o c h e m i c a l   c e l l   and  a  b a t t e r y   i n c l u d i n g   a  

p l u r a l i t y   of  such   e l e c t r o c h e m i c a l   c e l l s .   The  a c t i v e  

m a t e r i a l   i n c o r p o r a t e d   in   e a c h   of  t h e s e   d e v i c e s   i s  

d e s c r i b e d   a b o v e .  

A  m e t h o d   of  m a k i n g   an  e l e c t r o d e   u s i n g   a  h y d r o g e n  

s t o r a g e   a c t i v e   m a t e r i a l   i s   a l s o   c o n t e m p l a t e d   by  t h e  

p r e s e n t   i n v e n t i o n .   T h i s   m e t h o d   i n c l u d e s   p r o v i d i n g   a n  
a c t i v e   m a t e r i a l   of  t h e   c o m p o s i t i o n   a n d / o r   s t r u c t u r e  



d e s c r i b e d   a b o v e   i n   a  p r e d e t e r m i n e d   p a r t i c l e   s i z e   d i s t r i -  

b u t i o n ,   and  s u b s e q u e n t l y ,   f a b r i c a t i n g   an  e l e c t r o d e   w i t h  

t h e   s i z e d   m a t e r i a l .  

The  p r e s e n t   i n v e n t i o n   a l s o   p r o v i d e s   a  m e t h o d   o f  

m a k i n g   h y d r o g e n   s t o r a g e   a c t i v e   m a t e r i a l   f o r   u s e   i n   a n  

e l e c t r o d e .   The  m e t h o d   i n c l u d e s   t h e   s t e p s   of   p r o v i d i n g   a n  

a c t i v e   m a t e r i a l   i n   b u l k   f o rm  h a v i n g   means   f o r   r e v e r s i b l y  

s t o r i n g   h y d r o g e n   and  a  h o m o g e n e o u s   p h a s e   s t r u c t u r e .  

A d d i t i o n a l   s t e p s   i n c l u d e   h y d r i d i n g   t h e   b u l k   m a t e r i a l ,  

d e h y d r i d i n g   t h e   b u l k   m a t e r i a l ,   and  p u l v e r i z i n g   t h e   b u l k  

m a t e r i a l   t o   a  p r e d e t e r m i n e d   p a r t i c l e   s i z e   d i s t r i b u t i o n .  

The  p r e s e n t   i n v e n t i o n   a l s o   i n c l u d e s   t h e   m e t h o d   o f  

s i z i n g   a  h y d r i d e - f o r m i n g   m e t a l l i c   a l l o y .   The  m e t h o d  

i n c l u d e s   t h e   s t e p s   of  p r o v i d i n g   a  h y d r i d e - f o r m i n g   m e t a l l i c  

a l l o y   i n   b u l k   f o r m   and  h y d r i d i n g   t h e   b u l k   a l l o y .   Then  t h e  

m e t h o d   i n c l u d e s   d e h y d r i d i n g   t h e   b u l k   a l l o y   and  p u l v e r i z i n g  

t h e   a l l o y   to   a  p r e d e t e r m i n e d   p a r t i c l e   s i z e   d i s t r i b u t i o n .  

A c c o r d i n g l y ,   a  f i r s t   o b j e c t   of   t h e   i n v e n t i o n   i s   t o  

p r o v i d e   a c t i v e   m a t e r i a l s   f o r   a  h y d r o g e n   s t o r a g e   e l e c t r o d e .  

The  a c t i v e   m a t e r i a l s   i n c l u d e   c o m p o s i t i o n   f o r m u l a e   s e l e c t e d  

f rom  t h e   g r o u p   c o n s i s t i n g   o f :  

w h e r e a s ,   0 . 2   < =  x   <=  1 . 0 ,   0  < =  y  < =   0 .2   a n d  M  =  A l   o r  Z r ;  

w h e r e a s ,   0  <  x  <=  1 . 5 ,   0 . 6   <=  y  <=  3 . 5 ;   a n d  

w h e r e a s ,   0  <  x  <=  0 . 7 5 ,   0 . 2   <=  y  <=  1 . 0 .  

A  s e c o n d   o b j e c t   of  t h e   i n v e n t i o n   i s   to   p r o v i d e   a n  

a c t i v e   m a t e r i a l   f o r   a  h y d r o g e n   s t o r a g e   e l e c t r o d e   w h i c h  

i n c l u d e s :   t i t a n i u m   b e i n g   p r e s e n t   i n   an  a m o u n t   g r e a t e r  

t h a n   a b o u t   28  and  l e s s   t h a n   a b o u t   36  a t o m i c   p e r c e n t ;  
v a n a d i u m   b e i n g   p r e s e n t   in   an  a m o u n t   g r e a t e r   t h a n   a b o u t   4 0  

and  l e s s  t h a n   a b o u t   56  a t o m i c   p e r c e n t ;   and  n i c k e l   b e i n g  

p r e s e n t   i n   an  a m o u n t   g r e a t e r   t h a n   a b o u t   10  and  l e s s   t h a n  

a b o u t   22  a t o m i c   p e r c e n t .   A n o t h e r   a c t i v e   m a t e r i a l   i n c l u d e s :  



t i t a n i u m   b e i n g   p r e s e n t   in   an  amoun t   g r e a t e r   t h a n   a b o u t   15  

and  l e s s  t h a n   a b o u t   20  a t o m i c   p e r c e n t ;   v a n a d i u m   b e i n g  

p r e s e n t   in   an  a m o u n t   g r a t e r   t h a n   a b o u t   15  and  l e s s   t h a n  

a b o u t   40  a t o m i c   p e r c e n t ;   z i r c o n i u m   b e i n g   p r e s e n t   i n   a n  

a m o u n t   g r e a t e r   t h a n   a b o u t   10  and  l e s s   t h a n   a b o u t   20  a t o m i c  

p e r c e n t ;   and  n i c k e l   b e i n g   p r e s e n t   in   an  a m o u n t   g r e a t e r  

t h a n   a b o u t   30  and  l e s s   t h a n   a b o u t   55  a t o m i c   p e r c e n t .  

S t i l l   a n o t h e r   a c t i v e   m a t e r i a l   i n c l u d e s :   t i t a n i u m   b e i n g  

p r e s e n t   in  an  a m o u n t   g r e a t e r   t h a n   a b o u t   5  and  l e s s   t h a n  

a b o u t   25  a t o m i c   p e r c e n t ;   v a n a d i u m   b e i n g   p r e s e n t   i n   a n  

a m o u n t   g r a t e r   t h a n   a b o u t   40  and  l e s s   t h a n   a b o u t   55  a t o m i c  

p e r c e n t ;   c h r o m i u m   b e i n g   p r e s e n t   in   an  a m o u n t   g r e a t e r   t h a n  

a b o u t   5  and  l e s s   t h a n   a b o u t   25  a t o m i c   p e r c e n t ;   and  n i c k e l  

b e i n g   p r e s e n t   in   an  a m o u n t   g r e a t e r   t h a n   a b o u t   10  and  l e s s  

t h a n   a b o u t   25  a t o m i c   p e r c e n t . ,  

A  t h i r d   o b j e c t   of  t h e   i n v e n t i o n   i s   to   p r o v i d e   a n  

a c t i v e   m a t e r i a l   f o r   a  h y d r o g e n   s t o r a g e   e l e c t r o d e   w h i c h  

i n c l u d e s   t h e   e l e m e n t s   t i t a n i u m ,   v a n a d i u m ,   and  n i c k e l .   T h e  

a c t i v e   m a t e r i a l   e x h i b i t s   a  c h a r a c t e r i s t i c   x - r a y   d i f f r a c t i o n  

s p e c t r u m   at   t he   f o l l o w i n g   d - s p a c i n g s   e x p r e s s e d   in   a n g s t r o m s :  

2 . 2 6 - 2 . 1 0 ,   1 . 5 5 - 1 . 4 8 ,   and  1 . 2 7 - 1 . 2 1 .   A n o t h e r   a c t i v e  

m a t e r i a l   i n c l u d e s   t h e   e l e m e n t s   t i t a n i u m ,   v a n a d i u m ,   z i r c o n i u m ,  

and  n i c k e l .   T h i s   a c t i v e   m a t e r i a l   e x h i b i t s   a  c h a r a c t e r i s t i c  

x - r a y   d i f f r a c t i o n   s p e c t r u m   a t   t h e   f o l l o w i n g   d - s p a c i n g s  

e x p r e s s e d   in   a n g s t r o m s :   2 . 1 0 - 2 . 0 7   and  1 . 4 0 - 1 . 2 4 .  

A  f o u r t h   o b j e c t   of  t h e   i n v e n t i o n   i s   to   p r o v i d e   a c t i v e  

m a t e r i a l s   f o r   a  h y d r o g e n   s t o r a g e   e l e c t r o d e   w h i c h   i n c l u d e  a  

g r a i n   p h a s e   h a v i n g   means   f o r   r e v e r s i b l y   s t o r i n g   h y d r o g e n .  

The  a c t i v e   m a t e r i a l s   a l s o   i n c l u d e   a  p r i m a r y   i n t e r g r a n u l a r  

p h a s e   h a v i n g   means   f o r   c a t a l y z i n g   t h e   h y d r o g e n   o x i d a t i o n  

and  l o w e r i n g   t h e   h e a t   of  r e a c t i o n   w i t h   h y d r o g e n .  

A n o t h e r   o b j e c t   of  t h e   i n v e n t i o n   i s   to   p r o v i d e   a  

h y d r o g e n   s t o r a g e   e l e c t r o d e   f o r   use   in   an  e l e c t r o c h e m i c a l  

c e l l .   The  e l e c t r o c h e m i c a l   c e l l   i n c l u d e s   a t   l e a s t   o n e  
e l e c t r o d e   means   f o r   s t o r i n g   e n e r g y .   The  e l e c t r o d e   m e a n s  



i n c l u d e s   an  a c t i v e   m a t e r i a l   s e l e c t e d   f rom  one  of  t h e  

p r e v i o u s l y   d e f i n e d   o b j e c t s   of   t h e   i n v e n t i o n .   The  c e l l  

a l s o   i n c l u d e s   a t   l e a s t   one  c o u n t e r   e l e c t r o d e   means   p r o v i d i n g  

f o r   t h e   r e l e a s e   of   e n e r g y   s t o r e d   i n   t h e   e l e c t r o d e   m e a n s .  

The  c o u n t e r   e l e c t r o d e   means   i s   p o s i t i o n e d   in   t h e   c e l l   a n d  

s p a c e d   i n   o p e r a t i v e   c o n t a c t   w i t h   t h e   e l e c t r o d e   m e a n s .   A 

c a s i n g   h a s   t h e   e l e c t r o d e   means   and  t h e   c o u n t e r   e l e c t r o d e  

means   p o s i t i o n e d   t h e r e i n .   A  p l u r a l i t y   of   t h e s e   c e l l s  c a n  

be  c o n n e c t e d   t o   d e f i n e   a  b a t t e r y .  

A  f u r t h e r   o b j e c t   of   t h e   i n v e n t i o n   i s   to   p r o v i d e   a  

m e t h o d   of   m a k i n g   an  e l e c t r o d e   u s i n g   an  h y d r o g e n   s t o r a g e  

a c t i v e   m a t e r i a l .   The  m e t h o d   i n c l u d e s   p r o v i d i n g   an  a c t i v e  

m a t e r i a l   s e l e c t e d   f rom  t h e   p r e v i o u s   d e s c r i b e d   o b j e c t s   o f  

t h e   i n v e n t i o n   i n   a  p r e d e t e r m i n e d   p a r t i c l e   s i z e   d i s t r i b u t i o n  

and  f a b r i c a t i n g  a n   e l e c t r o d e   w i t h   t h e   s i z e d   m a t e r i a l .  

A n o t h e r   m e t h o d   may  be  u s e d   when  t h e   a c t i v e   m a t e r i a l  

i n c l u d e s   m e a n s   f o r   r e v e r s i b l y   s t o r i n g   h y d r o g e n   and  has   a  

h o m o g e n e o u s   p h a s e   s t r u c t u r e .   The  m e t h o d   i n c l u d e s   h y d r i d i n g ,  

and  s u b s e q u e n t l y ,   d e h y d r i d i n g ,   t h e   b u l k   m a t e r i a l .   T h e  -  

m e t h o d   a l s o   i n c l u d e s   p u l v e r i z i n g   t h e   b u l k   m a t e r i a l   to  a  

p r e d e t e r m i n e d   p a r t i c l e   s i z e   d i s t r i b u t i o n .  

The  p r e f e r r e d   e m b o d i m e n t   of  t h i s   i n v e n t i o n   w i l l   n o w  

be  d e s c r i b e d   by  way  of  e x a m p l e   w i t h   r e f e r e n c e   to   t h e  

d r a w i n g s   a c c o m p a n y i n g   t h i s   s p e c i f i c a t i o n   in   w h i c h :  

F i g u r e   1  i s   a  c u t a w a y   s i d e   v i e w   of  a  f l a t   c e l l   e m b o d i -  

ment   u s i n g   an  i n v e n t i v e   e l e c t r o d e   and  a c t i v e   m a t e r i a l ;  

F i g u r e   2  i s   a  s i d e   v i e w   of  a  j e l l y - r o l l   c e l l   e m b o d i -  

men t   u s i n g   an  i n v e n t i v e   e l e c t r o d e   and  a c t i v e   m a t e r i a l ;  

F i g u r e  3   i s   a  g r a p h   of  r e p r e s e n t a t i v e   d i s c h a r g e   c u r -  

r e n t s   v e r s u s   t i m e   f o r   an  i n v e n t i v e   a c t i v e   m a t e r i a l   of  t h e  

f i r s t   c o m p o s i t i o n   g r o u p   in   c h u n k   f o r m ;  

F i g u r e   4  i s   a  g r a p h   of  a  r e p r e s e n t a t i v e   d i s c h a r g e   c u r -  

r e n t   v e r s u s   t i m e   f o r   an  i n v e n t i v e   a c t i v e   m a t e r i a l   of  t h e  

f i r s t   c o m p o s i t i o n   g r o u p   in   e l e c t r o d e   f o r m ;  



F i g u r e   5  i s   a  g r a p h   of  r e p r e s e n t a t i v e   d i s c h a r g e   c u r -  

r e n t s   v e r s u s   t i m e   f o r   an  i n v e n t i v e   a c t i v e   m a t e r i a l   of  t h e  

s e c o n d   c o m p o s i t i o n   g r o u p   in   c h u n k   f o r m ;  

F i g u r e   6  i s   a  g r a p h   of  r e p r e s e n t a t i v e   d i s c h a r g e   c u r -  

r e n t s   v e r s u s   t i m e   f o r   an  i n v e n t i v e   a c t i v e   m a t e r i a l   of   t h e  

t h i r d   c o m p o s i t i o n   g r o u p   in  e l e c t r o d e   f o r m ;  

F i g u r e   7  i s   a  g r a p h   of  a  r e p r e s e n t a t i v e   d i s c h a r g e   c u r -  

r e n t   v e r s u s   t i m e   f o r   an  i n v e n t i v e   a c t i v e   m a t e r i a l   of  t h e  

t h i r d   c o m p o s i t i o n   g r o u p   in  e l e c t r o d e   f o r m ;  

F i g u r e   8  i s   a  s c a n n i n g   e l e c t r o n   m i c r o g r a p h   of  a n  

i n v e n t i v e   a c t i v e   m a t e r i a l   of  t h e   f i r s t   c o m p o s i t i o n   g r o u p  
b e f o r e   s u b j e c t i n g   t h e   m a t e r i a l   to   an  i n v e n t i v e   p r o c e s s   o f  

p r e p a r a t i o n ;  

F i g u r e   9  i s   a  s c a n n i n g   e l e c t r o n   m i c r o g r a p h   of  t h e  

i n v e n t i v e   m a t e r i a l   in   F i g u r e   8  a f t e r   s u b j e c t i n g   t h e  

m a t e r i a l   to   t h e   i n v e n t i v e   p r o c e s s   of  p r e p a r a t i o n ;   a n d  

F i g u r e   10  i s   a  g r a p h   of  t h e   c e l l   c a p a c i t y   v e r s u s  

c y c l e   l i f e   of   an  i n v e n t i v e   e l e c t r o d e   i n c o r p o r a t i n g   a n  

i n v e n t i v e   a c t i v e   m a t e r i a l   of  t h e   t h i r d   c o m p o s i t i o n   g r o u p .  

G e n e r a l l y ,   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   p r o v i d e s   n o v e l  

a c t i v e   m a t e r i a l s   w h i c h   r e v e r s i b l y   s t o r e   h y d r o g e n   u n d e r  

c o n d i t i o n s   w h i c h   make  them  e x c e p t i o n a l l y   w e l l - s u i t e d   f o r  

e l e c t r o c h e m i c a l   a p p l i c a t i o n s .   T h e s e   a c t i v e   m a t e r i a l s   h a v e  

b o t h   n o v e l   c o m p o s i t i o n s   and  s t r u c t u r e s .   A  f i r s t   g r o u p   o f  

a c t i v e   m a t e r i a l   c o m p o s i t i o n s   i n c o r p o r a t e   t h e   e l e m e n t s   o f  

t i t a n i u m ,   v a n a d i u m ,   and  n i c k e l .   A  s e c o n d   c o m p o s i t i o n  

g r o u p   adds   z i r c o n i u m   to  the   f i r s t   g r o u p   of  a c t i v e   m a t e -  

r i a l s .   A  p r e f e r r e d   t h i r d   c o m p o s i t i o n   g r o u p   adds   c h r o m i u m  

to  t h e   f i r s t   g r o u p   of  a c t i v e   m a t e r i a l s .   T h e s e   m a t e r i a l s  

may  be  s i n g l e   or   m u l t i p h a s e   c o m b i n a t i o n s   of  a m o r p h o u s ,  

m i c r o c r y s t a l l i n e ,   or  p o l y c r y s t a l l i n e   s t r u c t u r e s .   P r e f -  

e r a b l y ,   t h e s e   m a t e r i a l s   have   a  m u l t i p h a s e   p o l y c r y s t a l l i n e  

s t r u c t u r e .  

The  i n v e n t i v e   a c t i v e   m a t e r i a l s   may  be  p r e p a r e d   b y  

s e v e r a l   m e t h o d s   d i s c l o s e d   h e r e i n .   A  m e t h o d   of  r e d u c i n g  



t h e   s i z e   or   s i z i n g   t h e s e   m a t e r i a l s ,   as  w e l l   as  o t h e r  

h y d r i d e - f o r m i n g   a l l o y s ,   a l s o   i s  p r o v i d e d .   M e t h o d s   o f  

f a b r i c a t i n g   i n v e n t i v e   h y d r o g e n   s t o r a g e   e l e c t r o d e s   f r o m  

t h e s e   a c t i v e   m a t e r i a l s   a r e   c o n t e m p l a t e d .   The  i n v e n t i v e  

e l e c t r o d e s   a r e   a d a p t a b l e   to   a s s e m b l y   as  c e l l s   w i t h   v a r i o u s  

c o n f i g u r a t i o n s   s u c h   as  a  j e l l y - r o l l   or   f l a t   c o n f i g u r a t i o n .  

E l e c t r o c h e m i c a l   c e l l s   and   b a t t e r i e s   a s s e m b l e d   w i t h   t h e  

i n v e n t i v e   e l e c t r o d e s   p r o v i d e   s i g n i f i c a n t l y   i m p r o v e d  

c a p a c i t y   and  c y c l e   l i f e .  

In  p a r t i c u l a r ,   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   p r o v i d e s   a c t i v e  

m a t e r i a l s   h a v i n g   t h r e e   p r i m a r y   g r o u p s   of  c o m p o s i t i o n s  

w h i c h   a b s o r b   and  s t o r e   h y d r o g e n   and  s u b s e q u e n t l y   r e l e a s e  

a t   l e a s t   a  p o r t i o n   of  t h e   s t o r e d   h y d r o g e n   to   p r o v i d e   a  

s u p p l y   of   e l e c t r o n s .   S u i t a b l e   a c t i v e   m a t e r i a l s   of  t h e  

f i r s t   c o m p o s i t i o n   g r o u p   i n c l u d e   t i t a n i u m   p r e s e n t   in   a n  

a m o u n t   g r e a t e r   t h a n   a b o u t   28  and  l e s s   t h a n   a b o u t   36  a t o m i c  

p e r c e n t ,   v a n a d i u m   p r e s e n t   in   an  a m o u n t   g r e a t e r   t h a n   a b o u t  

40  and   l e s s   t h a n   a b o u t   56  a t o m i c   p e r c e n t ,   and  n i c k e l  

p r e s e n t   in   an  a m o u n t   g r e a t e r   t h a n   a b o u t   10  and  l e s s   t h a n  

a b o u t   22  a t o m i c   p e r c e n t .   A  p r e f e r r e d   a c t i v e   m a t e r i a l   i n  

t h i s   g r o u p   i n c l u d e s   a b o u t   33  a t o m i c   p e r c e n t   of   t i t a n i u m ,  

53  a t o m i c   p e r c e n t   of  v a n a d i u m ,   and  14  a t o m i c   p e r c e n t   o f  

n i c k e l .  

In  a d d i t i o n   to   t h e   a b o v e   c o m p o n e n t s ,   t h e   f i r s t   g r o u p  

of   c o m p o s i t i o n s   may  a l s o   i n c l u d e   a l u m i n u m   a n d / o r   z i r c o n i u m  

p r e s e n t   in   an  amoun t   l e s s   t h a n   a b o u t   10  a t o m i c   p e r c e n t .  

I f   one   or   b o t h   of  t h e s e   e l e m e n t s   a re   i n c o r p o r a t e d ,   a  

p r e f e r r e d   a m o u n t   i s   a b o u t   7  a t o m i c   p e r c e n t   of   z i r c o n i u m  

a n d / o r   a b o u t   5  a t o m i c   p e r c e n t   of  a l u m i n u m .  

More  s p e c i f i c a l l y ,   t h e   f i r s t   c o m p o s i t i o n   g r o u p  
i n c l u d e s   a c t i v e   m a t e r i a l s   w h i c h   a r e   r e p r e s e n t e d   by  t h e  

c o m p o s i t i o n   f o r m u l a   ( T i V 2 - x N i x ) 1 - y M y  w h e r e a s ,   0 .2   <= 

x  <=  1 . 0 ;   0  <=  y  <=  0 . 2 ;   and  M=A1  or  Zr.   P r e f e r a b l y ,   y = 0  

and  0 . 4 0   <=  x  <=  0 . 4 5 .  



The  s t r u c t u r e s   of  t h e   c o m p o s i t i o n s   d i s c l o s e d   h e r e i n  

we re   c h a r a c t e r i z e d   by  x - r a y   d i f f r a c t i o n ,   s c a n n i n g   e l e c t r o n  

m i c r o s c o p y ,   and  e n e r g y   d i s p e r s i v e   x - r a y   a n a l y s i s .   T h e  

t y p e s   o f   s t r u c t u r e   p r o v i d e d   by  t h e   i n v e n t i o n   i n c l u d e d   b o t h  

s i n g l e   and  m u l t i p l e   p h a s e s .   An  i n d i v i d u a l   p h a s e   may  h a v e  

a  s t r u c t u r e   w h i c h   i s   a m o r p h o u s ,   m i c r o c r y s t a l l i n e ,   o r  

p o l y c r y s t a l l i n e   ( w i t h   or   w i t h o u t   l o n g   r a n g e   o r d e r ) .   An  

a c t i v e   m a t e r i a l   w i t h   m u l t i p l e   p h a s e s   may  h a v e   any  c o m -  

b i n a t i o n   of  t h e s e   s t r u c t u r e s .   P r e f e r a b l y ,   t h e   a c t i v e  

m a t e r i a l s   of  a l l   t h r e e   c o m p o s i t i o n   g r o u p s   h a v e   a  m u l t i -  

p h a s e   p o l y c r y s t a l l i n e   s t r u c t u r e .  

In  p a r t i c u l a r ,   t h e   p r e f e r r e d   m u l t i p h a s e   p o l y c r y s t a l l i n e  

s t r u c t u r e   of  t h e   a c t i v e   m a t e r i a l s   in   t h e   f i r s t   c o m p o s i t i o n  

g r o u p   i n c l u d e s   a  g r a i n   p h a s e   w h i c h   i s   a  s o l i d   s o l u t i o n   o f  

t i t a n i u m   and  v a n a d i u m   w i t h   d i s s o l v e d   n i c k e l .   The  t i t a n i u m  

and  v a n a d i u m   a c t   as  h y d r o g e n   s t o r a g e   c o m p o n e n t s   w h i l e   t h e  

n i c k e l   f u n c t i o n s   as  c a t a l y s t   and  a l s o   l o w e r s   t h e   h e a t   o f  

r e a c t i o n   w i t h   h y d r o g e n .   The  c o m p o s i t i o n   of  t h i s   p h a s e  

v a r i e s   f rom  a b o u t   2 0 : 8 0   to   3 0 : 7 0   as  a  r a t i o   of  t i t a n i u m :  

v a n a d i u m   m e a s u r e d   in   a t o m i c   p e r c e n t .   The  d i s s o l v e d   n i c k e l  

i s   p r e s e n t   in   an  a m o u n t   b e t w e e n   a b o u t   4  to  8  a t o m i c   p e r c e n t .  
B e t w e e n   t h e   g r a i n   p h a s e s   of  t h e   p r e f e r r e d   p o l y c r y s t a l -  

l i n e   s t r u c t u r e   i s   a  p r i m a r y   i n t e r g r a n u l a r   p h a s e   i n c l u d i n g  

a  t i t a n i u m   and  n i c k e l   i n t e r m e t a l l i c   compound   w i t h   d i s s o l v e d  

v a n a d i u m .   Such  an  i n t e r m e t a l l i c   compound   e x h i b i t s   d i s t i n c t  

p h a s e s   w h e r e   t h e   c o n s t i t u e n t   a t oms   a re   in  f i x e d   i n t e g r a l  

r a t i o s   and  i s   h e l d   t o g e t h e r   by  m e t a l l i c   b o n d i n g   to   u s u a l l y  
fo rm  a  c r y s t a l   s t r u c t u r e .   The  p r i m a r y   i n t e r g r a n u l a r   p h a s e  

c o n t a i n s   a p p r o x i m a t e l y   e q u a l   a m o u n t s  o f   t i t a n i u m   a n d  

n i c k e l ,   and  t h e   d i s s o l v e d   v a n a d i u m   i s   p r e s e n t   in   an  a m o u n t  

b e t w e e n   a b o u t   6  to  8  a t o m i c   p e r c e n t .   T h i s   p h a s e   f u n c t i o n s  

as  a  c a t a l y s t   f o r   h y d r o g e n   o x i d a t i o n   of  t he   p r i m a r y   h y d r o g e n  

s t o r a g e   g r a i n   p h a s e .   The  t i t a n i u m   and  n i c k e l   i n t e r m e t a l l i c  

c o m p o u n d   s t o r e s   l e s s   h y d r o g e n   t h a n   t h e  g r a i n   p h a s e   a n d  

a c t s   as  a  c h a n n e l   f o r   h y d r o g e n   o x i d a t i o n .   The  v a n a d i u m  



d i s s o l v e d   i n   t h e   p r i m a r y   i n t e r g r a n u l a r   p h a s e   i n c r e a s e s   t h e  

h y d r o g e n   s t o r a g e   c a p a c i t y   of   t h i s   p h a s e   and  t h e   h e a t   o f  

r e a c t i o n   w i t h   h y d r o g e n .  

S e v e r a l   o t h e r   p h a s e s   a l s o   may  be  p r e s e n t   in   t h e s e  

m a t e r i a l s .   For   e x a m p l e ,   t h e   g r a i n   p h a s e   may  be  a t   l e a s t  

p a r t i a l l y   s u r r o u n d e d   by  a  g r a i n   b o u n d a r y   p h a s e   w h i c h   i s   a  

n o n - e q u i l i b r i u m   s o l i d   s o l u t i o n   of  t i t a n i u m   and  v a n a d i u m  

w i t h   d i s s o l v e d   n i c k e l .   Such  a  n o n - e q u i l i b r i u m   p h a s e   i s  

n o t   in   i t s   l o w e s t   e n e r g y   c o n f i g u r a t i o n   and  may  e x h i b i t  

c o n c e n t r a t i o n   g r a d i e n t s   w i t h i n   t h e   p h a s e .   A  c o m p o s i t i o n  

of  t h e   g r a i n   b o u n d a r y   p h a s e   i s   b e t w e e n   a b o u t   4 5 : 5 5   t o  

5 5 : 4 5   as  a  r a t i o   of  t i t a n i u m : v a n a d i u m   m e a s u r e d   in   a t o m i c  

p e r c e n t .   The  d i s s o l v e d   n i c k e l   i s   p r e s e n t   in   an  a m o u n t  

b e t w e e n   a b o u t   10  to   14  a t o m i c   p e r c e n t .  

A n o t h e r   e x a m p l e   i s   a  n o n - e q u i l i b r i u m   p h a s e   w h i c h  

i n c l u d e s   T i2Ni   w i t h   d i s s o l v e d   v a n a d i u m   p r e s e n t   in   an  a m o u n t  

b e t w e e n   a b o u t   7  to   13  a t o m i c   p e r c e n t .   S t i l l   a n o t h e r   p h a s e  

may  be  t h e   v a n a d i u m   r i c h   s i d e   of  t h e   t i t a n i u m   and  v a n a d i u m  

b i n a r y .  

As  p r e v i o u s l y   m e n t i o n e d ,   t h e   p r e f e r r e d   s t r u c t u r e s   o f  

t h e   t h r e e   c o m p o s i t i o n   g r o u p s   we re   c h a r a c t e r i z e d   by  x - r a y  
d i f f r a c t i o n .   The  m a j o r   i d e n t i f i e d   p e a k s   of  t h e   p r e f e r r e d  

p o l y c r y s t a l l i n e   s t r u c t u r e   of  t h e   f i r s t   c o m p o s i t i o n   g r o u p  
o c c u r r e d   a t   d - s p a c i n g s   of  2 . 2 6   a n g s t r o m s   to   2 . 1 0   a n g s t r o m s ,  

1 . 5 5   a n g s t r o m s   t o   1 . 4 8   a n g s t r o m s ,   and  1 . 2 7   a n g s t r o m s   t o  

1 . 2 1   a n g s t r o m s .   The  p r i m a r y   h y d r o g e n   s t o r a g e   g r a i n   p h a s e  

of  t h e   p r e f e r r e d   s t r u c t u r e s   i s   a  s i n g l e   p h a s e   a l l o y   w h i c h  

e x h i b i t s   d - s p a c i n g s   c l o s e l y   c o r r e s p o n d i n g   to  a  v a n a d i u m  

s t r u c t u r e   w i t h   i t s   l a t t i c e   p a r a m e t e r s   s h i f t e d   due  t o   t h e  

i n c o r p o r a t i o n   of   v a r y i n g   a m o u n t s   of  o t h e r   c o m p o n e n t s   l i k e  

t i t a n i u m   and  n i c k e l .   O t h e r   s m a l l   p e a k s   of  t h e   x - r a y   s p e c -  
t r u m   may  be  a s s o c i a t e d   w i t h   t h e   i n t e r g r a n u l a r   a n d / o r   g r a i n  

b o u n d a r y   p h a s e s   f o u n d   in   t h e   m a t e r i a l .   The  o c c u r r e n c e   o f  

t h e   p e a k s   i n   t h e   x - r a y   d i f f r a c t i o n   s p e c t r u m   d e p e n d s   on  i t s  

c o m p o s i t i o n   and  p r e p a r a t i o n   h i s t o r y .  



A  s e c o n d   c o m p o s i t i o n  g r o u p   c o n t e m p l a t e d   by  t h e   p r e s e n t  

i n v e n t i o n  a s   an  a c t i v e   m a t e r i a l   f o r   an  h y d r o g e n   s t o r a g e  

e l e c t r o d e   i n c l u d e s   t i t a n i u m   p r e s e n t   in   an  a m o u n t   g r e a t e r  

t h a n   a b o u t   15  and  l e s s   t h a n   a b o u t   20  a t o m i c   p e r c e n t ,  

v a n a d i u m   p r e s e n t   in  an  amoun t   g r e a t e r   t h a n   a b o u t   15  a n d  

l e s s   t h a n   a b o u t   40  a t o m i c   p e r c e n t ,   z i r c o n i u m   p r e s e n t   in   a n  

a m o u n t   g r e a t e r   t h a n   a b o u t   10  and  l e s s   t h a n   a b o u t   20  a t o m i c  

p e r c e n t ,   and  n i c k e l   p r e s e n t   in   an  amoun t   g r e a t e r   t h a n  

a b o u t   30  and  l e s s   t h a n   a b o u t   55  a t o m i c   p e r c e n t .   P r e f e r a b l y ,  

a  c o m p o s i t i o n   i n c l u d e s   a p p r o x i m a t e l y   17  a t o m i c   p e r c e n t  

t i t a n i u m ,   33  a t o m i c   p e r c e n t   v a n a d i u m ,   16  a t o m i c   p e r c e n t  

z i r c o n i u m ,   and  34  a t o m i c   p e r c e n t   n i c k e l .   A  s e c o n d   p r e -  
f e r r e d   c o m p o s i t i o n   i n c l u d e s   a p p r o x i m a t e l y   17  a t o m i c   p e r -  
c e n t   t i t a n i u m ,   20  a t o m i c   p e r c e n t   v a n a d i u m ,   16  a t o m i c  

p e r c e n t   z i r c o n i u m ,   and  47  a t o m i c   p e r c e n t   n i c k e l .  

More  s p e c i f i c a l l y ,   t h e   s e c o n d   c o m p o s i t i o n   g r o u p  
i n c l u d e s   a c t i v e   m a t e r i a l s   w h i c h   a re   r e p r e s e n t e d   by  t h e  

c o m p o s i t i o n   f o r m u l a   T i 2 - x Z r x V 4 - y N i y  w h e r e a s   0  <  x  <= 

1 .5   and  0 .6   <=  y  <=  3 . 5 .   P r e f e r a b l y ,   0 . 9 5   <=  x  <=  1 . 0 5  

and  y  =  2  or  3 .  

The  p r e f e r r e d   m u l t i p h a s e   p o l y c r y s t a l l i n e   s t r u c t u r e   o f  

t h e   a c t i v e   m a t e r i a l s   in   t h e   s e c o n d   c o m p o s i t i o n   g r o u p   a l s o  

i n c l u d e s   a  g r a i n   p h a s e   w h i c h   i s   an  i n t e r m e t a l l i c   c o m p o u n d  

of  v a n a d i u m ,   t i t a n i u m ,   z i r c o n i u m ,   and  n i c k e l .   A g a i n ,   t h e  

g r a i n   p h a s e   r e v e r s i b l y   s t o r e s   h y d r o g e n .   A  c o m p o s i t i o n   o f  

t h i s   g r a i n   p h a s e   i s   a b o u t   2 6 : 1 6 : 2 2 : 3 6   as  a  r a t i o   of  v a n a d i u m :  

t i t a n i u m : z i r c o n i u m : n i c k e l   m e a s u r e d   in   a t o m i c   p e r c e n t .  
B e t w e e n   t h e   g r a i n   p h a s e s   of  t h e   p r e f e r r e d   p o l y c r y s t a l -  

l i n e   s t r u c t u r e   i s   a  p r i m a r y   i n t e r g r a n u l a r   p h a s e   i n c l u d i n g  

a  t i t a n i u m ,   z i r c o n i u m ,   and  n i c k e l   i n t e r m e t a l l i c   c o m p o u n d  

w i t h   d i s s o l v e d   v a n a d i u m .   A  c o m p o s i t i o n   of  t h i s   p r i m a r y  

i n t e r g r a n u l a r   p h a s e   i s   a b o u t   2 5 : 2 0 : 4 6   as  a  r a t i o   o f  

t i t a n i u m : z i r c o n i u m : n i c k e l   m e a s u r e d   in   a t o m i c   p e r c e n t .   T h e  

d i s s o l v e d   v a n a d i u m   i s   p r e s e n t   in   an  amount   of  a b o u t   9  a t o m i c  

p e r c e n t .  



S e v e r a l   o t h e r   p h a s e s   a l s o   may  be  p r e s e n t   in   t h e s e  

m a t e r i a l s -   Fo r   e x a m p l e ,   t h e   g r a i n   p h a s e   may  be  a t   l e a s t  

p a r t i a l l y   s u r r o u n d e d   by  a  g r a i n   b o u n d a r y   p h a s e   w h i c h   i s   a  

n o n - e q u i l i b r i u m   p h a s e   i n c o r p o r a t i n g   t i t a n i u m ,   v a n a d i u m ,  

z i r c o n i u m ,   and  n i c k e l .   A  c o m p o s i t i o n   of  t h e   g r a i n   b o u n d a r y  

p h a s e   i s   a b o u t   1 9 : 2 0 : 2 2 : 3 9   as  a  r a t i o   of  t i t a n i u m : v a n a d i u m :  

z i r c o n i u m : n i c k e l   as  m e a s u r e d   in   a t o m i c   p e r c e n t .  

The  x - r a y   d i f f r a c t i o n   a n a l y s i s   of   t h e   p r e f e r r e d   c r y s -  
t a l l i n e   s t r u c t u r e   of  t h e   s e c o n d   c o m p o s i t i o n   g r o u p   i d e n t i f i e d  

p e a k s   a t   d - s p a c i n g s   of  2 . 3 0   a n g s t r o m s   to  2 . 0 7   a n g s t r o m s  

and  1 . 4 0   a n g s t r o m s   to   1 . 2 4   a n g s t r o m s .   O t h e r   s m a l l   p e a k s  

of  t h e   x - r a y   s p e c t r u m   may  be  a s s o c i a t e d   w i t h   t h e   i n t e r -  

g r a n u l a r   a n d / o r   g r a i n   b o u n d a r y   p h a s e s   f o u n d   in   t h e   m a t e -  

r i a l .   The  o c c u r r e n c e   of  t h e   p e a k s   in   t h e   x - r a y   d i f f r a c -  

t i o n   s p e c t r u m   d e p e n d s   on  i t s   c o m p o s i t i o n   and  p r e p a r a t i o n  

h i s t o r y .  

A  t h i r d   c o m p o s i t i o n   g r o u p   c o n t e m p l a t e d   by  t h e   p r e s e n t  
i n v e n t i o n   as  an  a c t i v e   m a t e r i a l   f o r   an  h y d r o g e n   s t o r a g e  

e l e c t r o d e   i n c l u d e s   t i t a n i u m   p r e s e n t   in   an  a m o u n t   g r e a t e r  

t h a n   a b o u t   5  and  l e s s   t h a n   a b o u t   25  a t o m i c   p e r c e n t ,   v a n a d i u m  

p r e s e n t   in   an  a m o u n t   g r e a t e r   t h a n   a b o u t   40  and  l e s s   t h a n  

a b o u t   55  a t o m i c   p e r c e n t ,   c h r o m i u m   p r e s e n t   in   an  a m o u n t  

g r e a t e r   t h a n   a b o u t   5  and  l e s s   t h a n   a b o u t   25  a t o m i c   p e r c e n t ,  

and  n i c k e l   p r e s e n t   in   an  a m o u n t   g r e a t e r   t h a n   a b o u t   10  a n d  

l e s s   t h a n   a b o u t   25  a t o m i c   p e r c e n t .   P r e f e r a b l y ,   a  c o m p o s i -  

t i o n   w o u l d   h a v e   a p p r o x i m a t e l y   17  a t o m i c   p e r c e n t   t i t a n i u m ,  

53  a t o m i c   p e r c e n t   v a n a d i u m ,   17  a t o m i c   p e r c e n t   c h r o m i u m ,  

and  13  a t o m i c   p e r c e n t   n i c k e l .  

More  s p e c i f i c a l l y ,   t h e   t h i r d   c o m p o s i t i o n   g r o u p   i n c l u d e s  

a c t i v e   m a t e r i a l s   w h i c h   a r e   r e p r e s e n t e d   by  t h e   c o m p o s i t i o n  

f o r m u l a   T i 1 - x C r x V 2 - y N i y  w h e r e a s ,   0  <  x   <=  0 . 7 5 ;   0 .2   <= 

y  <=  1 . 0 .   P r e f e r a b l y ,   0 . 4 5   <=  x  <=  0 . 5 5   and  0 . 4   <=  y  <= 

0 . 6 .  

The  p r e f e r r e d   s t r u c t u r e   of  t h e   a c t i v e   m a t e r i a l s   i n  

t h e   t h i r d   c o m p o s i t i o n   g r o u p   i s   a  m u l t i p h a s e   p o l y c r y s t a l l i n e  



s t r u c t u r e .   The  a c t i v e   m a t e r i a l s   i n c l u d e   a  g r a i n   p h a s e  

w h i c h   i s   a  s o l i d   s o l u t i o n   of  t i t a n i u m ,   v a n a d i u m ,   a n d  

c h r o m i u m   w i t h   d i s s o l v e d   n i c k e l .   The  t i t a n i u m ,   v a n a d i u m ,  

and  c h r o m i u m   a c t   as  t h e   h y d r o g e n   s t o r a g e   c o m p o n e n t s   w h i l e  

t h e   n i c k e l   f u n c t i o n s   as  a  c a t a l y s t   and   l o w e r s   t h e   h e a t   o f  

r e a c t i o n   w i t h   h y d r o g e n .   A  c o m p o s i t i o n   of  t h e   g r a i n   p h a s e  

i s   b e t w e e n   a b o u t   60  to   70  a t o m i c   p e r c e n t   of  v a n a d i u m ,   2 0  

to   30  a t o m i c   p e r c e n t   of  c h r o m i u m ,   3  to   10  a t o m i c   p e r c e n t  

of  t i t a n i u m ,   and  3  to  10  a t o m i c   p e r c e n t   of   n i c k e l .  

B e t w e e n   t h e   g r a i n s   i s   an  i n t e r g r a n u l a r   p h a s e   i n c l u d i n g  

a  t i t a n i u m ,   v a n a d i u m ,   and  n i c k e l   i n t e r m e t a l l i c   c o m p o u n d  

w i t h   d i s s o l v e d   c h r o m i u m .   The  i n t e r g r a n u l a r   p h a s e   f u n c t i o n s  

as  a  h y d r o g e n   o x i d a t i o n   c a t a l y s t   f o r   t h e   u t i l i z a t i o n   o f  

t h e   p r i m a r y   h y d r o g e n   s t o r a g e   g r a i n   p h a s e .   The  i n t e r g r a n u l a r  

p h a s e   a l s o   s t o r e s   h y d r o g e n ,   b u t   to   s i g n i f i c a n t l y   l e s s e r  

d e g r e e   t h a n   t h e   g r a i n   p h a s e .   A  c o m p o s i t i o n   of  t h i s   p h a s e  

i s   b e t w e e n   a b o u t   20  to   50  a t o m i c   p e r c e n t   of  t i t a n i u m ,   4 0  

to   50  a t o m i c   p e r c e n t   of  n i c k e l ,  5   to   20  a t o m i c   p e r c e n t   o f -  

v a n a d i u m ,   and  1  to   5  a t o m i c   p e r c e n t   of  c h r o m i u m .   T h e  

a c t u a l   c o m p o s i t i o n   and  t h e   v o l u m e   f r a c t i o n   of  e a c h   p h a s e  

d e p e n d s   on  t h e   t h e r m a l   h i s t o r y   of  i t s   p r e p a r a t i o n   a n d  

p r o c e s s i n g   as  p r e v i o u s l y   d i s c u s s e d .  

The  g r a i n   p h a s e   may  be  s u r r o u n d e d   by  a  g r a i n   b o u n d a r y  

p h a s e   w h i c h   i s   a  s o l i d   s o l u t i o n   of  t i t a n i u m   and  v a n a d i u m  

w i t h   d i s s o l v e d   c h r o m i u m   and  n i c k e l .   A  c o m p o s i t i o n   a n d  

v o l u m e   amoun t   of  t h i s   p h a s e   d e p e n d s   on  i t s  t h e r m a l   h i s t o r y  
of  p r e p a r a t i o n   and  p r o c e s s i n g .  

The  p r e f e r r e d   s t r u c t u r e s   of  a l l   t h r e e   c o m p o s i t i o n  

g r o u p s   may  be  c h a r a c t e r i z e d   by  a  s u i t a b l e   s i z e   f o r   t h e  

p o l y c r y s t a l l i n e   p h a s e s .   The  g r a i n   p h a s e   may  v a r y   b e t w e e n  

a b o u t   10  to  100  m i c r o n s   in   d i a m e t e r .   The  i n t e r g r a n u l a r  

p h a s e   w i d t h   m a y  v a r y   b e t w e e n   a b o u t   1  to  20  m i c r o n s .   T h e  

p r e f e r r e d   s i z e   of  t h e   g r a i n   p h a s e   i s   a b o u t   25  m i c r o n s   w i t h  

an  i n t e r g r a n u l a r   p h a s e   of  a b o u t   3  m i c r o n s   in   w i d t h .  



The  p r e f e r r e d   s t r u c t u r e s   f o r   a l l   t h r e e   c o m p o s i t i o n  

g r o u p s   may  be  c h a r a c t e r i z e d   by  t h e   v o l u m e   a m o u n t s   of  t h e  

i n d i v i d u a l   p o l y c r y s t a l l i n e   p h a s e s .   A  s u i t a b l e   v o l u m e  

a m o u n t   of   a  g r a i n   p h a s e   i s   a b o u t   75%  to  95%  w i t h   a  p r i m a r y  

i n t e r g r a n u l a r   p h a s e   p r e s e n t   in   s u b s t a n t i a l l y   t h e   r e m a i n i n g  

v o l u m e   a m o u n t .   A  g r a i n   b o u n d a r y   p h a s e   or   o t h e r   i n t e r g r a n u l a r  

p h a s e s ,   i f   any ,   w o u l d   be  p r e s e n t   in   an  a m o u n t   of   a b o u t   2%. 

The  v o l u m e   a m o u n t s   of   t h e   n o n - e q u i l i b r i u m   p h a s e s  

p r e s e n t   in   t h e   a c t i v e   m a t e r i a l   d e p e n d   on  t h e   p r e p a r a t i o n  

of   t h e   m a t e r i a l .   The  m e a n s   of  p r o c e s s i n g   as  w e l l   as  t h e  

t h e r m a l   h i s t o r y   of  p r e p a r i n g   t h e   a c t i v e   m a t e r i a l   a n d  

f a b r i c a t i n g   t h e   e l e c t r o d e   d e t e r m i n e   t he   v o l u m e   a m o u n t s   o f  

any  n o n - e q u i l i b r i u m   p h a s e .  

The  p r e s e n t   i n v e n t i o n   a l s o   p r o v i d e s   t h e   h y d r i d e s   o f  

t h e   a c t i v e   m a t e r i a l s   in   e a c h   of  t h e   c o m p o s i t i o n   g r o u p s .  
The  h y d r i d e s   of  t h e   f i r s t   c o m p o s i t i o n   g r o u p   p r e f e r a b l y  

i n c o r p o r a t e   a b o u t   3 . 8   w e i g h t   p e r c e n t   of  h y d r o g e n .   T h e  

h y d r i d e s   of   t h e   s e c o n d   c o m p o s i t i o n   g r o u p   p r e f e r a b l y   i n c o r -  

p o r a t e   a b o u t   1 .2   w e i g h t   p e r c e n t   of  h y d r o g e n .   The  h y d r i d e s  

of   t h e   t h i r d   c o m p o s i t i o n   g r o u p   p r e f e r a b l y   i n c o r p o r a t e  

a b o u t   1 . 4   w e i g h t   p e r c e n t   of  h y d r o g e n .  

The  x - r a y   d i f f r a c t i o n   a n a l y s i s   of  t h e   p r e f e r r e d   p o l y -  

c r y s t a l l i n e   s t r u c t u r e   of   t h e   t h i r d   c o m p o s i t i o n   g r o u p  
i d e n t i f i e d   p e a k s   a t   d - s p a c i n g s   s i m i l a r   to  t h a t   f o u n d   f o r  

t h e   p r e f e r r e d   p o l y c r y s t a l l i n e   s t r u c t u r e s   of  t h e   f i r s t  

c o m p o s i t i o n   g r o u p .   L i k e w i s e ,   t he   p r i m a r y   h y d r o g e n   s t o r a g e  

g r a i n   p h a s e   of  t h e   p r e f e r r e d   s t r u c t u r e s   i s   a  s i n g l e   p h a s e  

a l l o y   w h i c h   e x h i b i t s   d - s p a c i n g s   c l o s e l y   c o r r e s p o n d i n g   to  a  

v a n a d i u m   s t r u c t u r e   w i t h   i t s   l a t t i c e   p a r a m e t e r s   s h i f t e d   d u e  

to   t h e   i n c o r p o r a t i o n   of   v a r y i n g   a m o u n t s   of  o t h e r   c o m p o n e n t s  

l i k e   t i t a n i u m ,   c h r o m i u m ,   and  n i c k e l .  

The  p r e s e n t   i n v e n t i o n   c o n t e m p l a t e s   a  n u m b e r   of  m e t h o d s  

f o r   p r e p a r i n g   t h e   a b o v e   d e s c r i b e d   a c t i v e   m a t e r i a l s .   S u i t -  

a b l e   m e t h o d s   r e p r o d u c i b l y   p r e p a r e   t h e  m a t e r i a l s   w i t h   b o t h  

c o m p o s i t i o n   and  s t r u c t u r e   t h a t   i s   s o m e w h a t   h o m o g e n e o u s .  



I t   was  f o u n d   t h a t   a p p r o p r i a t e - a m o u n t s   of  t h e   i n d i v i d u a l  

c o m p o n e n t s   of  t h e   m a t e r i a l   c o u l d   be  s t a r t i n g   r e a c t a n t s   i n  

a  m e l t i n g   p r o c e s s   to   fo rm  a  b u l k   c o m p o s i t i o n   or   i n g o t .  

A l t h o u g h   n o t   l i m i t e d   to   a  m e l t i n g   p r o c e s s   to   f o rm  t h e  

m a t e r i a l ,   t h e   i n v e n t i o n   c o n t e m p l a t e s   c o n v e n t i o n a l   t e c h -  

n i q u e s   s u c h   as  a r c - m e l t i n g   and  p r e f e r a b l y   i n d u c t i o n   m e l t i n g  

f o r   t h e i r   p r e p a r a t i o n .  

Once  t h e   m a t e r i a l s   we re   f o r m e d   in   b u l k ,   i t   b e c a m e  

n e c e s s a r y   to  r e d u c e   t h e   m a t e r i a l   to  a  more  a p p r o p r i a t e  

s i z e .   C o n v e n t i o n a l   s i z i n g   t e c h n i q u e s   l i k e   t h o s e   p r e -  

v i o u s l y   m e n t i o n e d   d i d   n o t   p r o v e   s u i t a b l y   e f f e c t i v e   f rom  a  

c o m m e r c i a l   s t a n d p o i n t .   A i r   h a m m e r i n g   e v e n t u a l l y   w a s  

s e l e c t e d ,   b u t   s t i l l   was  c o n s i d e r e d   c o m m e r c i a l l y   u n d e -  

s i r a b l e .  

I t   was  t h e n   d i s c o v e r e d   t h a t   t h r o u g h   a  n o v e l   h y d r i d i n g  

p r o c e s s ,   t h e   m a t e r i a l s   c o u l d   be  e m b r i t t l e d ,   m a k i n g   p u l v e r i -  

z a t i o n   much  e a s i e r   and  more  e c o n o m i c a l .   The  h y d r i d i n g  

p r o c e s s   i n c l u d e s   t h e   s t e p s   of  h y d r i d i n g   t h e   a c t i v e   m a t e r i a l  

in   b u l k   fo rm  and  d e h y d r i d i n g   t h e   a c t i v e   m a t e r i a l   e i t h e r  

b e f o r e   or  a f t e r   p u l v e r i z i n g   t h e   m a t e r i a l   to   t h e   a p p r o p r i a t e  

s i z e .   The  h y d r i d i n g   s t e p   c h a n g e s   t h e   p h y s i c a l   fo rm  of  t h e  

m a t e r i a l   f rom  a  h a r d ,   t o u g h   i n g o t   i n t o   a  f l a k y ,   a s h - l i k e  

c o n s i s t e n c y .   T h i s   a s h - l i k e   m a t e r i a l   i s   r e a d i l y   p u l v e r i z e d .  

The  h y d r i d i n g   s t e p   i n c l u d e s   c o n t a c t i n g   t h e   b u l k  

m a t e r i a l   w i t h   h y d r o g e n   gas   u n d e r   t h e   a p p r o p r i a t e   t e m p e r a -  

t u r e ,   p r e s s u r e ,   and  t i m e   c o n d i t i o n s   to  fo rm  t h e   h y d r i d e   o f  

t h e   m a t e r i a l .   More  s p e c i f i c a l l y ,   an  i n g o t   of   t h e   m a t e r i a l  

may  be  p l a c e d   in   a  r e a c t i o n   v e s s e l .   The  v e s s e l   i s   s u b s e -  

q u e n t l y   s e a l e d   and  e v a c u a t e d .   G e n e r a l l y ,   a  p r e s s u r e   o f  

a b o u t   10  t o r r   i s   s u i t a b l e .   The  v e s s e l   i s   t h e n   p r e s s u r i z e d  

w i t h   h y d r o g e n   gas  b e t w e e n   a b o u t   100  to  2000  p s i .   G e n e r a l l y ,  

m a i n t a i n i n g   a  p a r t i a l   p r e s s u r e   of  h y d r o g e n   a b o v e   a b o u t  

200  p s i   f o r   a  few  m i n u t e s   i s   s u f f i c i e n t   to   f o r m   t h e   h y d r i d e  

a t   room  t e m p e r a t u r e .   T h e s e   c o n d i t i o n s   d e p e n d   on  t h e  

c o m p o s i t i o n   of  t h e   m a t e r i a l   and  i t s   g e o m e t r y .   M a t e r i a l s  



t h a t   h a v e   a  s l o w e r   d i f f u s i o n   r a t e   or  low  i n t e r s t i t i a l  

m o b i l i t y   f o r   h y d r o g e n   w i l l   r e q u i r e   more  t i m e   f o r   s u i t a b l e  

e m b r i t t l e m e n t .   The  f a c t o r s   t h a t   a f f e c t   t h e   m o b i l i t y   o f  

h y d r o g e n   t h r o u g h   t h e   p h a s e   r e g i o n s   and  of  t h e   m a t e r i a l ' s  

s t r u c t u r e   w i l l   d e t e r m i n e   t h e   p r e s s u r e ,   t i m e ,   and   t e m p e r a -  

t u r e   n e c e s s a r y   t6   f o r m   a  h y d r i d e   of  t h e   m a t e r i a l   a n d  

e f f e c t u a t e   s u i t a b l e   e m b r i t t l e m e n t .  

The  v e s s e l   may  be  c o o l e d   d u r i n g   t h e   h y d r i d i n g   s t e p   t o  

p r e v e n t   any  t e m p e r a t u r e   i n c r e a s e .   The  t e m p e r a t u r e   i n s i d e  

t h e   v e s s e l   r i s e s   as  t h e   m a t e r i a l   i s   e x p o s e d   to   t h e   h y d r o g e n  

due   t o   t h e   e x o t h e r m i c   n a t u r e   of  t h e   h y d r i d e   f o r m a t i o n  

r e a c t i o n   ( a p p r o x i m a t e l y   10  K c a l . / m o l e   f o r   t h e s e   m a t e r i a l s ) .  

W i t h o u t   any  c o o l i n g ,   t h e   t e m p e r a t u r e   i n s i d e   t h e   v e s s e l  

u s u a l l y   e l e v a t e s   to   a b o u t   250°C.   A  t e m p e r a t u r e   i n c r e a s e  

d e l a y s   t h e   f o r m a t i o n   of  t h e _ h y d r i d e .   The  h y d r i d i n g   r e a c -  

t i o n   s p o n t a n e o u s l y   s t a r t s   upon   e x p o s u r e   to   h y d r o g e n   g a s .  
I f   a  b a r r i e r   or  p a s s i v a t i o n   l a y e r   f o r m s   on  t h e   s u r f a c e   o f  

t h e   m a t e r i a l   w h i c h   p r e v e n t s   c o n t a c t   w i t h   t h e   h y d r o g e n   g a s ,  
t h e   l a y e r   s h o u l d   be  r e m o v e d .   For   e x a m p l e ,   i f   an  o x i d e  

l a y e r   f o r m s   on  t h e   m a t e r i a l ,   t h e   h y d r o g e n   i n i t i a l l y   w i l l  

s l o w l y   p e n e t r a t e .   I n i t i a l   h e a t i n g   of  t h e   m a t e r i a l   a c c e l e r -  

a t e s   t h e   h y d r i d i n g   s t e p .   Once  a  p o r t i o n   of  t h e   m a t e r i a l ' s  

s u r f a c e   i s   c l e a n e d   of   t h e   l a y e r ,   t h e   h y d r i d i n g   r e a c t i o n  

p r o c e e d s   r a p i d l y   w i t h o u t   f u r t h e r   a s s i s t a n c e .  

H y d r i d e   f o r m a t i o n   of  a  m a t e r i a l   b a t c h   i s   g o v e r n e d   b y  

t h e   i d e a l   gas   law.   S u f f i c i e n t   e m b r i t t l e m e n t   f o r   e a s y   s i z e  

r e d u c t i o n   of  s o r e   m a t e r i a l s   d o e s   n o t   r e q u i r e   c o m p l e t e  

h y d r i d e   f o r m a t i o n .   Fo r   e x a m p l e ,   w i t h   a  m a t e r i a l   such   a s  

T i53Ni33V14  w h i c h   a b s o r b s   2 . 5   w e i g h t   p e r c e n t   h y d r o g e n ,  

i t   was  f o u n d   t h a t   h y d r i d i n g   to   a t   l e a s t   a b o u t   1 .5   w e i g h t  

p e r c e n t   h y d r o g e n   p r o v i d e s   s u f f i c i e n t   e m b r i t t l e m e n t .   U s i n g  

t h e   i d e a l   gas   law  and  t h e   amoun t   of  h y d r o g e n   a b s o r b e d   f o r  

s u f f i c i e n t   e m b r i t t l e m e n t ,   t h e   r e a c t i o n   v e s s e l   n e c e s s a r y   t o  

e m b r i t t l e   a  g i v e n   b a t c h   of  m a t e r i a l   can   be  r e a d i l y   c a l c u l a t e d .  



A n o t h e r   s t e p   of  t h e   n o v e l   p r o c e s s   i s   t h e   d e h y d r i d i n g  

of  t h e   m a t e r i a l .   D e h y d r i d i n g   t h e   m a t e r i a l   t a k e s   p l a c e  

a f t e r   t h e   m a t e r i a l   h a s   b e e n   s u f f i c i e n t l y   e m b r i t t l e d   b y  

h y d r i d e   f o r m a t i o n .   The  h y d r i d e   i s   r e t u r n e d   to   t h e   m e t a l l i c  

fo rm  of  t h e   m a t e r i a l .  

S p e c i f i c a l l y ,   d e h y d r i d i n g   i n c l u d e s   e v a c u a t i n g   t h e  

v e s s e l   w i t h   t he   h y d r i d e   s t i l l   i n s i d e   t h e   r e a c t i o n   v e s s e l  

and  w i t h   h e a t i n g   f o r   a  s u f f i c i e n t   t i m e   p e r i o d   to   i n d u c e  

r e l e a s e   of  t he   i n c o r p o r a t e d   h y d r o g e n .   The  m a t e r i a l   s h o u l d  

be  k e p t   a t   a  t e m p e r a t u r e   s u f f i c i e n t l y   low  to  a v o i d   c h a n g i n g  

t h e   s t r u c t u r e   of  t h e   m a t e r i a l .   A  t e m p e r a t u r e   b e l o w   6 0 0 ° C .  

i s   u s u a l l y   s u i t a b l e .   The  d e h y d r i d i n g   s t e p   i s   more  q u i c k l y  

c o m p l e t e d   as  t he   t e m p e r a t u r e   i n c r e a s e s .   T h u s ,   a  t e m p e r a -  

t u r e   of  a b o u t   400°C.   i s   p r e f e r r e d .   As  t h e   h y d r o g e n   i s  

r e m o v e d   f rom  t h e   v e s s e l   i t   may  be  c o m p r e s s e d   and  r e c y c l e d  

s i n c e   i t   i s   l a r g e l y   u n c o n t a m i n a t e d .   -- 

A f t e r   t he   h y d r o g e n   i s   r e m o v e d ,   t h e   m a t e r i a l   i s   c o o l e d  

to  room  t e m p e r a t u r e   in   an  i n e r t   e n v i r o n m e n t   l i k e   a r g o n .  
The  r e s u l t a n t   m a t e r i a l   h a s   t h e   a s h - l i k e   f e a t u r e s   of  t h e  

h y d r i d e   and  i s   r e l a t i v e l y   i n e r t   to  a t m o s p h e r i c   r e a c t i o n .  

P u l v e r i z a t i o n   of  t h e   e m b r i t t l e d   m a t e r i a l   may  b e  

a c c o m p l i s h e d   by  any  c o n v e n t i o n a l   d e v i c e   s u c h   as  m e c h a n i c a l  

a t t r i t o r s ,   jaw  c r u s h e r s ,   a i r - h a m m e r ,   h a r d e n e d   s t e e l   m o r t a r  

and  p e s t l e ,   or  b a l l - m i l l i n g .   B a l l - m i l l i n g   t h e   m a t e r i a l  

g i v e s   a  p a r t i c l e   s i z e   d i s t r i b u t i o n   e s p e c i a l l y   u s e f u l   f o r  

t h e   f a b r i c a t i o n   of  h y d r o g e n   s t o r a g e   e l e c t r o d e s .   T h e  

p a r t i c l e   s i z e   of  t h e   m a t e r i a l   may  be  v a r i e d   d e p e n d i n g   u p o n  
t h e   a p p l i c a t i o n .   The  f l a k e s   r e s u l t i n g   f rom  t h e   e m b r i t t l e -  

men t   p r o c e s s   a re   u s u a l l y   a b o u t   100  mm.  in   d i a m e t e r .  

Ca re   m u s t   be  t a k e n   d u r i n g   t h e   p u l v e r i z a t i o n   p r o c e s s   n o t   t o  

e x p o s e   t h e   p u l v e r i z e d   m a t e r i a l   to  any  c o n d i t i o n s   w h i c h   m a y  
a l l o w   w a t e r   or  o x y g e n   to   c o n t a c t   or  r e a c t   w i t h   t h e   p u l v e r -  
i z e d   a l l o y .   U s i n g   o t h e r   p u l v e r i z a t i o n   t e c h n i q u e s   w i l l  

p r o d u c e   d i f f e r e n t   d i s t r i b u t i o n s   of  p a r t i c l e   s i z e s ,   as  w e l l  

as  d i f f e r e n t   p a r t i c l e   s h a p e s .  



I t   i s   i m p o r t a n t ,   a l t h o u g h   n o t   c r i t i c a l ,   t h a t   t h e   p u l -  

v e r i z i n g   s t e p   f o l l o w   t h e   d e h y d r i d i n g   s t e p .   S e v e r a l   s i g -  

n i f i c a n t   a d v a n t a g e s   a r e   d e m o n s t r a t e d   i f   t h e   p r e f e r r e d  

s e q u e n c e   of   s t e p s   i s   f o l l o w e d .   F i r s t ,   t h e   h y d r i d e d   f o r m  

of   t h e   m a t e r i a l   i s   v e r y   r e a c t i v e   w i t h   c e r t a i n   g a s e s   l i k e  

o x y g e n   w h i c h   w o u l d   d e l e t e r i o u s l y   o f f s e t   t h e   e l e c t r o c h e m i -  

c a l   p r o p e r t i e s   of   t h e   m a t e r i a l .   P u l v e r i z i n g   t h e   m a t e r i a l  

a f t e r   d e h y d r i d i n g   r e d u c e s   t h e   l i k e l i h o o d   of  c o n t a m i n a t i o n .  

T h i s   i s   n o t   c r i t i c a l   b e c a u s e   t h e   m a t e r i a l   c o u l d   be  p u l -  

v e r i z e d   in   t h e   h y d r i d e   fo rm  w i t h o u t   c o n t a m i n a t i o n   i f   c a r e  

w e r e   t a k e n   to   p r o v i d e   an  i n e r t   e n v i r o n m e n t .   The  c o m p l e x i t y  

of  t h e   p r o c e d u r e ,   h o w e v e r ,   m a k e s   i t   l e s s   l i k e l y ' t o   b e  

e c o n o m i c a l l y   f e a s i b l e .   S e c o n d ,   a  s i n g l e   v e s s e l   may  be  u s e d  

to   h y d r i d e   and  d e h y d r i d e   t h e   m a t e r i a l   w i t h o u t   t r a n s p o r t i n g  

t h e   m a t e r i a l   b e t w e e n   s t e p s .   T h u s ,   c o n t a m i n a t i o n   a n d  

c o s t l y   h a n d l i n g   a r e   a v o i d e d .  

The  n o v e l   h y d r i d i n g   p r o c e s s   p r o v i d e d   h e r e i n ,   may  b e  

in   t h e   p r e p a r a t i o n   of  m a t e r i a l s   o t h e r   t h a n   t h e   d i s c l o s e d  

a c t i v e   m a t e r i a l .   O t h e r   m a t e r i a l s   s u i t a b l e   f o r   s i z e   r e d u c -  

t i o n   w i t h   t h e   i n v e n t i v e   p r o c e s s   a r e   h y d r i d e   f o r m e r s .  

The  p r e s e n t   i n v e n t i o n   c o n t e m p l a t e s   t h e   f a b r i c a t i o n   o f  

an  h y d r o g e n   s t o r a g e   e l e c t r o d e   f r o m   an  a c t i v e   m a t e r i a l   o f  

t h e   c o m p o s i t i o n   or  s t r u c t u r e   p r e v i o u s l y   d i s c u s s e d .   T h e  

a c t i v e   m a t e r i a l   may  be  s i z e d   to   an  a p p r o p r i a t e   p a r t i c l e  

d i s t r i b u t i o n   f o r   p r e p a r i n g   t h e   e l e c t r o d e s .   A l t h o u g h   t h e  

m a t e r i a l   may  be  of  any  c o n v e n i e n t   p a r t i c l e   s i z e ,   we  h a v e  

f o u n d   t h a t   t h e   p r e f e r r e d   c o m p o s i t i o n s   d e s c r i b e d   a b o v e  

d e m o n s t r a t e   t h e   h i g h e s t   e l e c t r o c h e m i c a l   c a p a c i t y   w h e r e   t h e  

m a t e r i a l   h a s   b e e n   s i z e d   to   a p p r o x i m a t e l y   38p  or   a b o u t   - 4 0 0  

m e s h .  

The  f a b r i c a t i o n   of  t h e   e l e c t r o d e s   u s i n g   t h e   a b o v e  

d e s c r i b e d   a c t i v e   m a t e r i a l   may  be  c a r r i e d   ou t   by  s e v e r a l  

c o n v e n t i o n a l   p r o c e s s e s .   P r e f e r a b l y ,   t h e   a c t i v e   m a t e r i a l s  

w e r e   m i x e d   w i t h   a  b i n d e r   s u c h   as  n i c k e l   in   t h e   a m o u n t   o f  

a b o u t   7%.  O t h e r   b i n d e r s   w h i c h   p r o m o t e   t h e   m e c h a n i c a l  



s t a b i l i t y   of   t h e   e l e c t r o d e   w i t h o u t   d e l e t e r i o u s l y   a f f e c t i n g  

i t s   e l e c t r o c h e m i c a l   p r o p e r t i e s   a r e   s u i t a b l e .   T h i s   a c t i v e  

m a t e r i a l   a n d  b i n d e r   was  t h e n   p l a c e d   in   c o n t a c t   w i t h   a  c u r -  

r e n t   c o l l e c t o r .   A l t h o u g h   n i c k e l   mesh   s c r e e n   was  u s e d ,  

o t h e r   c u r r e n t   c o l l e c t i n g   means   a l s o   a r e   s u i t a b l e .  

The  m a t e r i a l   was  t h e n   p r e s s e d   to   a  p r e s s u r e   of  a b o u t  

7  to  10  t o n s / s q . c m .   V a r i o u s   c o n v e n t i o n a l   m e t h o d s   f o r  

e f f e c t u a t i n g   t h e   p r e s s u r e   a r e   c o n t e m p l a t e d   by  t he   p r e s e n t  
i n v e n t i o n .  

T h e s e   m a t e r i a l s   a re   t h e n   s i n t e r e d   in   t h e   r a n g e   o f  

8 0 0 °  t o   1200°C.   f o r   a  p e r i o d  o f   s e v e r a l   m i n u t e s   to  a n  

h o u r .   P r e f e r a b l y ,   a  t e m p e r a t u r e   of  a b o u t   1050°C.   i s   u s e d  

f o r   a b o u t   f i v e   m i n u t e s .   As  t h e   t e m p e r a t u r e   of  t he   s i n -  

t e r i n g   p r o c e s s   d e c r e a s e d   t h e   l e n g t h   f o r   s i n t e r i n g   i n c r e a s e d .  

I t   i s   e c o n o m i c a l l y   p r e f e r r e d   to   h a v e   a  h i g h e r   s i n t e r i n g  

t e m p e r a t u r e  f o r   a  s h o r t e r   p e r i o d   of  t i m e .   -  

The  p r e s e n t   i n v e n t i o n   a l s o   c o n t e m p l a t e s   an  e l e c t r o -  

c h e m i c a l   c e l l   w h i c h   i n c l u d e s   a t   l e a s t   one  e l e c t r o d e   m e a n s  

f o r   s t o r i n g   e n e r g y .   The  e l e c t r o d e   means   i s   f o r m e d   f rom  a n  

a c t i v e   m a t e r i a l   of  t he   c o m p o s i t i o n   or  s t r u c t u r e   p r e v i o u s l y  

d i s c u s s e d .   The  c e l l   a l s o   i n c l u d e s   a t   l e a s t   one  c o u n t e r  

e l e c t r o d e   means   p r o v i d i n g   f o r   t h e  r e l e a s e   of  t h e   e n e r g y  
s t o r e d   in  s a i d   e l e c t r o d e   m e a n s .   The  c o u n t e r   e l e c t r o d e  

means   i s   s p a c e d   in   o p e r a t i v e   c o n t a c t   w i t h   t h e   e l e c t r o d e  

m e a n s .   The  c e l l   a l s o   i n c l u d e s   a  c a s i n g   w h i c h   has   t h e  

e l e c t r o d e   means   and  t h e   c o u n t e r   e l e c t r o d e   means   p o s i t i o n e d  

t h e r e i n .   The  c o u n t e r   e l e c t r o d e   means   i n c l u d e s   an  e l e c t r o -  

l y t e   p l a c e d   in   o p e r a t i v e   c o n t a c t   w i t h   t h e   e l e c t r o d e   m e a n s  

and  t h e   c o u n t e r   e l e c t r o d e   m e a n s .   A  p l u r a l i t y   of  t h e s e  

c e l l s   may  be  a s s e m b l e d   to  p r o d u c e   a  h y d r o g e n   s t o r a g e  

b a t t e r y .  

V a r i o u s   e l e c t r o c h e m i c a l   c e l l   e m b o d i m e n t s   u t i l i z i n g  

t h e   i n v e n t i v e   a c t i v e   m a t e r i a l   c o m p o s i t i o n s   a r e   c o n t e m p l a t e d .  

R e f e r r i n g   to  F i g u r e   1,  a  f l a t   c e l l   10  i s   i l l u s t r a t e d   w h i c h  

u s e s   a t   l e a s t   one  s u b s t a n t i a l l y   f l a t   p l a t e   15  i n c o r p o r a t i n g  



t h e   a c t i v e   m a t e r i a l   d e s c r i b e d   a b o v e .   I n t e r l e a v e d   b e t w e e n  

t h e   a c t i v e   m a t e r i a l   i s   a  c u r r e n t   c o l l e c t o r   20  w h i c h   i s   i n  

e l e c t r i c a l   c o n t a c t   w i t h   t h e   a c t i v e   m a t e r i a l   and  a  t a b   2 5 .  

The  c o l l e c t o r   20  and  t a b   25  may  be  made  of   s u i t a b l y   c o n -  

d u c t i v e  m e t a l s   s u c h   as  n i c k e l .   The  f l a t   c e l l   10  i n c l u d e s  

a  c o u n t e r   e l e c t r o d e   30  w h i c h   i s   s u b s t a n t i a l l y   f l a t   a n d  

a l i g n e d   to   be  in   o p e r a t i v e   c o n t a c t   w i t h   p l a t e   15.  A 

s e p a r a t o r   35  i s   d i s p o s e d   b e t w e e n   t h e   c o u n t e r   e l e c t r o d e   3 0  

and   t h e   p l a t e   1 5 .  

A  s e c o n d   s u b s t a n t i a l l y   f l a t   p l a t e   40  may  be  s p a c e d   i n  

o p e r a t i v e   c o n t a c t   w i t h   t h e   c o u n t e r   e l e c t r o d e   30  on  t h e  

s i d e   o p p o s i t e   t h e   f i r s t   p l a t e   15.  S i m i l a r l y   i n t e r l e a v e d  

b e t w e e n   t h e   a c t i v e   m a t e r i a l   i s   a  c u r r e n t   c o l l e c t o r   4 5  

w h i c h   i s   i n   e l e c t r i c a l   c o n t a c t   w i t h   t h e   a c t i v e   m a t e r i a l  

and  t h e   t a b   50.  A  s e c o n d   s e p a r a t o r   55  i s   d i s p o s e d   b e t w e e n  

t h e   s e c o n d   p l a t e   40  to   e l e c t r i c a l l y   c o n t a c t   t h e - - t a b   50  a n d  

t h e   c o u n t e r   e l e c t r o d e   3 0 .  

The  c e l l   10  d e p i c t e d   in   F i g u r e   1  may  be  s e a l e d   in  a  

s u i t a b l e   m a t e r i a l ,   s u c h   as  a  p l a s t i c   wrap   60,  w h i c h   d o e s  

n o t   d e t e r i o r a t e   in   c o n t a c t   w i t h   t h e   e l e c t r o l y t e   u s e d   a n d  

a l l o w s   v e n t i n g   of  t h e   c e l l   10  s h o u l d   i t   gas   d u r i n g   o p e r a -  
t i o n .   The  f i r s t   and  s e c o n d   t a b s   25,   50  a r e   e l e c t r i c a l l y  

c o n n e c t e d   to   f i r s t   s e t   of  l e a d s   65  w h i c h   e x t e n d s   o u t s i d e  

of   t h e   c e l l   p l a s t i c   60.  L i k e w i s e ,   a  s e c o n d   l e a d   70  e l e c -  

t r i c a l l y   c o n n e c t s   to  t h e   c o u n t e r   e l e c t r o d e   30  and  e x t e n d s  

o u t s i d e   of  t h e   c e l l   p l a s t i c   6 0 .  

F i g u r e   2  i l l u s t r a t e s   a  c o m m e r c i a l l y   p r e f e r r e d   j e l l y - r o l l  

c e l l   100  w h i c h   i s   made  by  s p i r a l l y   w i n d i n g   a  f l a t   c e l l  

a b o u t   an  a x i s   105.   The  j e l l y - r o l l   c e l l   may  t h e n   be  p l a c e d  

in   a  c a n   w h i c h   c o n t a i n s   a  c o n d u c t i v e   e l e c t r o l y t e   ( n o t  

s h o w n )   w h i c h   c o n t a c t s   t h e   t a b s   110  i n t e r l e a v e d   w i t h   t h e  

p l a t e   115  of  t h e   m a t e r i a l   d e s c r i b e d   a b o v e .   A  s e p a r a t o r  

120  i s   s p a c e d   b e t w e e n   t h e   s h e e t s   115  and  a  c o u n t e r   e l e c -  

t r o d e   1 2 5 .  



EXAMPLE  1 

A  f i r s t   g r o u p   of  c o m p o s i t i o n s   r e p r e s e n t e d   by  t h e  

f o r m u l a   ( T i V 2 - x N i x ) 1 - y M y  w h e r e a s ,   0 .2   <=  x  <=  1 . 0 ;   0  <= 

y  <=  0 . 2 ;   and  M=A1  or  Zr.  C o m p o s i t i o n s   h a v i n g   t h e s e  

s p e c i f i c   f o r m u l a e   p r e s e n t e d   in   T a b l e   1  were   p r e p a r e d   b y  

w e i g h i n g   and  m i x i n g   p o w d e r s   of  t h e   i n d i v i d u a l   c o m p o n e n t s  

e a c h   h a v i n g   a  p u r i t y   in  e x c e s s   of  99 .7%.   Each   m i x t u r e   w a s  

p r e s s e d   i n t o   a  p e l l e t   and  m e l t e d   by  i n d u c t i o n   m e l t i n g   i n  

an  a r g o n   a t m o s p h e r e .   The  i n g o t   was  c o o l e d   by  an  i c e   b a t h  

and  t h e n   c r u s h e d   w i t h   an  a i r   hammer .   Chunk  s a m p l e s   r a n g i n g  

up  to  1 . 0   mm.  in   l e n g t h   and  250  mg.  in   w e i g h t   w e r e   c h o s e n  

f o r   e l e c t r o c h e m i c a l   t e s t i n g .  

Each   c h u n k   s a m p l e   of  a  c o m p o s i t i o n   was  s q u e e z e   w r a p p e d  

by  a  p u r e  n i c k e l   s c r e e n   b a s k e t   a b o u t   1  cm.2  and  p l a c e d   i n  

a  4M  KOH  s o l u t i o n   w i t h   a  p l a t i n u m   c o u n t e r   e l e c t r o d e   and  a n  

Hg/Hg0  r e f e r e n c e   e l e c t r o d e .   The  open   c i r c u i t   v o l t a g e   w a s  

a b o u t   - . 9 7 0   v o l t   v s . .  H g / H g O   t h e   e l e c t r o c h e m i c a l   c a p a c i t y  

of  e a c h   c o m p o s i t i o n   m e a s u r e d   a t   a  50  mA/g  d i s c h a r g e   r a t e  

i s   r e p r e s e n t e d   in   T a b l e   1 .  

F i g u r e   3  d e m o n s t r a t e s   t h e   d i s c h a r g e   r a t e   c a p a b i l i t y  

of  V53Ti33Ni14  m a t e r i a l   f rom  t h i s   g r o u p   in  c h u n k   fo rm  a t  

r e p r e s e n t a t i v e   d i s c h a r g e   r a t e s   v e r s u s   t i m e .  

A  p o w d e r   s a m p l e   of  a  V53Ti33Ni14  was  p r o v i d e d   by  s u b -  

j e c t i n g   t he   c o m p o s i t i o n   to  an  a i r   hammer  to   a c h i e v e   a  - 4 0 0  

mesh  ( e q u i v a l e n t   to   a p p r o x i m a t e l y   38  m i c r o n   d i a m e t e r  



p a r t i c l e   s i z e ) .   The  p o w d e r   was  p o s i t i o n e d   o v e r   a  p u r e  
n i c k e l   g r i d   and   p r e s s e d   to   7  t o n s / s q . c m .   S u b s e q u e n t l y ,  

t h e   e l e c t r o d e   was  s i n t e r e d   a t   825°C .   f o r   one  h o u r .   T h e  

e l e c t r o c h e m i c a l   c a p a c i t y   of  e a c h   p o w d e r   c o m p o s i t i o n   w a s  

m e a s u r e d   i n   a  4M  KOH  s o l u t i o n   w i t h   a  p l a t i n u m   c o u n t e r  

e l e c t r o d e   and   an  Hg/HgO  r e f e r e n c e   e l e c t r o d e .   The  e l e c -  

t r o c h e m i c a l   c a p a c i t y   was  m e a s u r e d   a t   a  d i s c h a r g e   r a t e   o f  

50  mA/g  and  t h e   d i s c h a r g e   r a t e   c a p a b i l i t y   of  V53Ti33Ni14, 

a t   r e p r e s e n t a t i v e   d i s c h a r g e   r a t e s   v e r s u s   t i m e   in   F i g u r e   4 .  

The  c y c l e   l i f e   of  t h e   f i r s t   g r o u p   of  c o m p o s i t i o n s   w a s  

m e a s u r e d   by  t e s t i n g   c e r t a i n   r e p r e s e n t a t i v e   c o m p o s i t i o n s   a s  

e i t h e r   a  c h u n k   s a m p l e   or  a  p o w d e r   s a m p l e .   Fo r   i n s t a n c e ,   a  

c h u n k   s a m p l e   of   V53Ti33Ni14  c y c l e d   f o r   more  t h a n   10  c y c l e s  

in   4M  KOH  a t   a  c h a r g e   r a t e   of  100  mA/g  f o r   6  h o u r s   and  a  

d i s c h a r g e   r a t e   o f   100  mA/g  to   - . 7 0 0   v o l t  v s .   Hg/HgO  r e f e r -  

e n c e   e l e c t r o d e .   No  s i g n i f i c a n t   d e g r a d a t i o n   was  o b s e r v e d .  

EXAMPLE  2 

A  s e c o n d   g r o u p   of  c o m p o s i t i o n s   r e p r e s e n t e d   by  t h e  

f o r m u l a   T i 2 - x Z r x V 4 - y N i y  w h e r e a s   0  <  x  <=  1 . 5 ;   0 . 6   <= 

y  <=  3 . 5 .   C o m p o s i t i o n s   h a v i n g   t h e   s p e c i f i c   f o r m u l a e  

p r e s e n t e d   i n   T a b l e   2  were   p r e p a r e d   by  w e i g h i n g   and  m i x i n g  

p o w d e r s   of   t h e   i n d i v i d u a l   c o m p o n e n t s   e a c h   h a v i n g   a  p u r i t y  

in   e x c e s s   of   9 9 . 5 % .   Each  m i x t u r e   was  p r e s s e d   i n t o   a  

p e l l e t   and  m e l t e d   by  i n d u c t i o n   m e l t i n g   in   an  a r g o n  

a t m o s p h e r e .   The  i n g o t   was  c o o l e d   by  an  i c e   b a t h   and  t h e n  

c r u s h e d   w i t h   an  a i r   hammer .   Chunk  s a m p l e s   r a n g i n g   up  t o  

1 . 0   mm.  t h i c k   and   300  mg.  in   w e i g h t   we re   c h o s e n   f o r   e l e c -  

t r o c h e m i c a l   t e s t i n g .  

A  c h u n k   s a m p l e   of  e a c h   c o m p o s i t i o n   was  s q u e e z e   w r a p p e d  

by  a  p u r e   n i c k e l   s c r e e n   b a s k e t   a b o u t   1  cm.2  and  p l a c e d   i n  

a  4M  KOH  s o l u t i o n   w i t h   a  p l a t i n u m   c o u n t e r   e l e c t r o d e   and  a n  



Hg/Hg0  r e f e r e n c e   e l e c t r o d e .   The  open   c i r c u i t  v o l t a g e   w a s  

a b o u t   - . 9 7 0   v o l t s   vs .   Hg/HgO.  The  e l e c t r o c h e m i c a l   c a p a c i t y  

of  e a c h   c o m p o s i t i o n   was  m e a s u r e d   a t   50  mA/g  d i s c h a r g e   r a t e  

i s   r e p r e s e n t e d   in   T a b l e   2 .  

F i g u r e   5  d e m o n s t r a t e s   t h e   d i s c h a r g e   r a t e   c a p a b i l i t y  

of  a  s a m p l e   m a t e r i a l   f rom  t h i s   g r o u p   in   c h u n k   form  a t  

r e p r e s e n t a t i v e   d i s c h a r g e   r a t e s   v e r s u s   t i m e .  

The  c y c l e   l i f e   of  t h i s   t h i r d   Qroup   of  c o m p o s i t i o n s  

was  m e a s u r e d   by  t e s t i n g   a  r e p r e s e n t a t i v e   c o m p o s i t i o n   as  a  
chunk   s a m p l e .   P a r t i c u l a r l y ,   t h e   c o m p o s i t i o n   T i 1 7 V 3 3 Z r 1 6 N i 3 4  

c o m p l e t e d   more  t h a n   120  c y c l e s   in   4M  KOH  a t   a  c h a r g e   r a t e  

of  200  mA/g  f o r   3  h o u r s   and  a  d i s c h a r g e   r a t e   of  100  m A / g  
to  - . 7 2 0   v o l t   v s .   Hg/Hg0  r e f e r e n c e   e l e c t r o d e .   No  s i g n i f i -  
c a n t   d e g r a d a t i o n   was  o b s e r v e d .  

EXAMPLE  3 

A  t h i r d   g r o u p   of  c o m p o s i t i o n s   r e p r e s e n t e d   by  t h e  

f o r m u l a   T i 1 - x C r x V 2 - y N i y  w h e r e a s   0  <  x  <=  0 . 7 5   and  0 .2   <= 

y  <=  1 . 0 .   T h r e e   c o m p o s i t i o n s   h a v i n g   t h e   s p e c i f i c   f o r m u l a e  

p r e s e n t e d   in  T a b l e   3  were   p r e p a r e d   by  w e i g h i n g   and  m i x i n g  

p o w d e r s   of  t he   i n d i v i d u a l   c o m p o n e n t s   e a c h   h a v i n g   a  p u r i t y  
in  e x c e s s   of  99 .5%.   Each   m i x t u r e   was  p r e s s e d   i n t o   a  

p e l l e t   and  m e l t e d   by  i n d u c t i o n   m e l t i n g   in   an  a r g o n   a t m o s p h e r e .  



The  i n g o t   was  c o o l e d   by  an  i c e   b a t h   and  t h e n   c r u s h e d   w i t h  

an  a i r   h a m m e r .   Chunk  s a m p l e s   r a n g i n g   up  to   1 . 0   mm  t h i c k  

and   300  mg.  in   w e i g h t   w e r e   c h o s e n   f o r   e l e c t r o c h e m i c a l  

t e s t i n g .  

A  c h u n k   s a m p l e   of   e a c h   c o m p o s i t i o n   was  s q u e e z e   w r a p p e d  

by  a  p u r e   n i c k e l   s c r e e n   b a s k e t   a b o u t   I cm.2   and  p l a c e d   i n  a  

4M  KOH  s o l u t i o n   w i t h   a  p l a t i n u m   c o u n t e r   e l e c t r o d e   and  a n  

Hg/HgO  r e f e r e n c e   e l e c t r o d e .   The  o p e n   c i r c u i t   v o l t a g e   w a s  

a b o u t   - . 9 7 0   v o l t   v s .   Hg/HgO.   The  e l e c t r o c h e m i c a l   c a p a c i t y  
of   e a c h   c o m p o s i t i o n   m e a s u r e d   a t   a  50  mA/g  d i s c h a r g e   r a t e  

i s   r e p r e s e n t e d   in   T a b l e   3 .  

F i g u r e   6  d e m o n s t r a t e s   t h e   d i s c h a r g e   r a t e   c a p a b i l i t y  

of   a  s a m p l e   m a t e r i a l   f r om  t h i s   g r o u p   in   c h u n k   fo rm  a t  

r e p r e s e n t a t i v e   d i s c h a r g e   r a t e s   v e r s u s   t i m e .  

A  p o w d e r   s a m p l e   of  a  Ti17Cr17V33Ni13  was  p r o v i d e d   b y  

s u b j e c t i n g   t h e   c o m p o s i t i o n   to  an  a i r   hammer  to   a c h i e v e   a  
- 4 0 0   m e s h .   The  p o w d e r   was  p o s i t i o n e d   o v e r   a  p u r e   n i c k e l  

g r i d   and  p r e s s e d   to   10  t o n s / s q . c m .   S u b s e q u e n t l y ,   t h e  

e l e c t r o d e   was  s i n t e r e d   a t   1 0 5 0  C .   f o r   5  m i n u t e s .   T h e  

e l e c t r o c h e m i c a l   c a p a c i t y   of  e a c h   p o w d e r   c o m p o s i t i o n   w a s  
m e a s u r e d   in   a  4M  KOH  s o l u t i o n   w i t h   a  p l a t i n u m   c o u n t e r  

e l e c t r o d e   and  an  Hg/HgO  r e f e r e n c e   e l e c t r o d e .   The  e l e c t r o -  

c h e m i c a l   c a p a c i t y   was  m e a s u r e d   a t   a  d i s c h a r g e   r a t e   o f  



50  mA/g  and  t h e   d i s c h a r g e   r a t e   c a p a b i l i t y   a t  r e p r e s e n t a -  

t i v e   d i s c h a r g e   r a t e s   v e r s u s   t i m e   in  F i g u r e   7 .  

The  c y c l e   l i f e   of  t h i s   s e c o n d   g r o u p   of   c o m p o s i t i o n s  

was  m e a s u r e d   by  c o m p o s i t i o n s   as  b o t h   a  c h u n k   s a m p l e   and  a  

p o w d e r   s a m p l e .   For   i n s t a n c e ,   a  chunk   s a m p l e   o f  

Ti17Cr17V53Ni13  c y c l e d   f o r   more  t h a n   150  c y c l e s   in   4M  KOH 

at   a  c h a r g e   r a t e   of  100  mA/g  f o r   6  h o u r s   and  a  d i s c h a r g e  

r a t e   of  100  mA/g  to   - . 7 2 0   v o l t   vs .   Hg/HgO  r e f e r e n c e   e l e c -  

t r o d e .   No  s i g n i f i c a n t   d e g r a d a t i o n   was  o b s e r v e d .  

EXAMPLE  4  

An  i n g o t   of  a  Ti33Ni14V53  m a t e r i a l   was  made  by  w e i g h -  

i n g   o u t   r e s p e c t i v e   a m o u n t s   of  t h e   e l e m e n t a l   m e t a l s ,   m e l t -  

i n g   them  t o g e t h e r ,   a n d _ a l l o w i n g   i t   to   c o o l   to   room  t e m p e r a -  

t u r e .   Two  h u n d r e d   g r a m s   of  t h e   m a t e r i a l   was  p l a c e d   i n t o   a  

r e a c t i o n   v e s s e l   w i t h   an  i n t e r i o r   v o l u m e   of   a b o u t   1  l i t e r .  

The  v e s s e l   was  l e a k   t i g h t   to   b o t h   vacuum  and  p r e s s u r i z e d  

g a s .   The  v e s s e l   was  e v a c u a t e d   to  10-3  t o r r   and  p r e s s u r i z e d  

to  a b o u t   600  p s i .   w i t h   c o m m e r c i a l   g r a d e   h y d r o g e n   ga s .   T h e  

m a t e r i a l   was  a l l o w e d   to   s t a n d   f o r   a b o u t   10  h o u r s .   W i t h o u t  

b r e a k i n g   the   s e a l ,   t h e   h y d r o g e n   gas  was  r e m o v e d .   T h e  

v e s s e l   was  h e a t e d   to   4000C.  f o r   s e v e r a l   h o u r s   u n t i l   t h e  

h y d r o g e n   p r e s s u r e   c o m i n g   ou t   of  t h e   v e s s e l   was  n e g l i g i b l e .  

A r g o n   was  i n t r o d u c e d   and  t h e   r e a c t o r   was  a l l o w e d   to  c o o l  

to   room  t e m p e r a t u r e .   A f t e r  t h e   s e a l   was  b r o k e n ,   t he   i n g o t  

was  o b s e r v e d   to   h a v e   b e e n   r e d u c e d   to  f l a k e s   and  p o w d e r s   o f  

an  a s h - l i k e   c o n s i s t e n c y .  

S c a n n i n g   e l e c t r o n   m i c r o g r a p h s   we re   t a k e n   b e f o r e  

h y d r i d i n g   in  F i g u r e   8  and  a f t e r   h y d r i d i n g   in   F i g u r e   9 .  

T h e s e   m i c r o g r a p h s   d r a m a t i c a l l y   show  c r a c k i n g   of  t he   m a t e -  

r i a l   a r o u n d   the   v a r i o u s   p h a s e   r e g i o n s .   Y e t ,   t h e   s t r u c t u r e  

of  t h e   m a t e r i a l   r e m a i n s   u n c h a n g e d .  

The  f l a k e s   were   t h e n   p u l v e r i z e d   u s i n g   a  b a l l - m i l l   f o r  

t h r e e   h o u r s   y i e l d i n g   t h e   f o l l o w i n g   d i s t r i b u t i o n :   g r e a t e r  



t h a n   38  m i c r o n   s i z e   2 5 . 4 % ;   30  t o   38  m i c r o n   s i z e   12 .5%;   5  

to   30  m i c r o n   s i z e   60 .4%;   and  5  m i c r o n   s i z e   or  l e s s   1 . 8 % .  

M a t e r i a l   w h i c h   was  g r e a t e r   t h a n   38  m i c r o n   s i z e   w e r e   s u b s e -  

q u e n t l y   r e d u c e d   by  l o n g e r   b a l l - m i l l i n g .  

The  38  m i c r o n   s i z e   p a r t i c l e s   t h e n   m i x e d   w i t h   a  n i c k e l  

b i n d e r   and   p r e s s e d   o n t o   a  c o n d u c t i v e   s u b s t r a t e   of   p u r e  

n i c k e l   m e s h .   The  m a t e r i a l   f i l l e d   mesh  was  t h e n   u s e d   as  a  

h y d r o g e n   s t o r a g e   a n o d e   in   a  h a l f - c e l l .   T h i s   m a t e r i a l  

s h o w e d   an  e x c e l l e n t   e l e c t r o c h e m i c a l   p e r f o r m a n c e ,   e q u i v a l e n t  

to   t h e   m a t e r i a l   t h a t   had   b e e n   a i r - h a m m e r e d .  

EXAMPLE  5 

An  a c t i v e   m a t e r i a l   c o m p o s i t i o n   of   t h e   f o r m u l a  

V 5 3 T i 1 7 C r 1 6 N i 1 4   was  p r e p a r e d   in   a c c o r d a n c e   w i t h   t h e   p r o c e - -  

d u r e   l i s t e d   in   E x a m p l e   3.  The  a c t i v e   m a t e r i a l   was  t h e n  

h y d r i d e d   as  i n   E x a m p l e   4  and  r e d u c e d   to   s i z e   of   a b o u t  

- 2 0 0   m e s h .   A  n i c k e l   b i n d e r   was  a d d e d   to   t h e   a c t i v e   m a t e r i a l  

in   an  a m o u n t   of   a b o u t   7  a t o m i c   p e r c e n t .   A f t e r   p r e s s i n g ,  

t h e   a c t i v e   m a t e r i a l   was  s i n t e r e d   a t   1050°C .   f o r   f i v e  

m i n u t e s   i n   an  h y d r o g e n / a r g o n   a t m o s p h e r e .  

A  s t a n d a r d   sub  C  s i z e   c e l l   was  f a b r i c a t e d   w i t h   a  

P e l l o n   s e p a r a t o r   u s i n g   a  1 . 8   Ahr .   p o s i t i v e   e l e c t r o d e  

p r o d u c e d   by  E a g l e - P i c h e r .   A  30%  KOH  e l e c t r o l y t e   was  a d d e d  

and  t h e   c e l l   was  c y c l e d   by  c h a r g i n g   a t   300mA.  f o r   8  h o u r s .  

The  i n i t i a l   c a p a c i t y   of  t h e   c e l l   was  a p p r o x i m a t e l y   1 .7   A h r .  

w i t h   a  1 . 0   v o l t   c u t o f f .   The  c a p a c i t y   h a s   m a i n t a i n e d   i t s e l f  

a t   a p p r o x i m a t e l y   1 .7   Ahr .   e v e n   a f t e r   170  c y c l e s .   A b s o l u t e l y  

no  d e g r a d a t i o n   in   t h e   c a p a c i t y   h a s   b e e n   o b s e r v e d .   F i g u r e   1 0  

i l l u s t r a t e s   t h e   c y c l i n g   r e g i m e n   f o r   t h i s   e l e c t r o d e   d e m o n -  

s t r a t i n g   i t s   l o n g   c y c l e   l i f e   w i t h   a  s u s t a i n e d   c a p a c i t y .  

The  p r e s e n t   i n v e n t i o n   d e m o n s t r a t e s   a  new  and  i m p r o v e d  

e l e c t r o d e ,  c e l l ,   and  b a t t e r y   f a b r i c a t e d   w i t h   n o v e l   a c t i v e  

m a t e r i a l s .   The  c e l l s   d e m o n s t r a t e   b u l k   h y d r o g e n   s t o r a g e  

w i t h   c o m m e r c i a l l y   a c c e p t a b l e   c h a r g e   and  d i s c h a r g e   r a t e s ,  



d e e p   d i s c h a r g e   c a p a b i l i t y ,   and  l o n g   c y c l e   l i f e .   T h e  

m e c h a n i c a l   i n t e g r i t y   of  e l e c t r o d e s   made  w i t h   t h e   i n v e n t i v e  

m a t e r i a l s   p r o m o t e s   l o n g   c y c l e   l i f e   f o r   t h e   c e l l s   w i t h o u t  

s u b s t a n t i a l   s t r u c t u r a l   c h a n g e   or  p o i s o n i n g .   The  i m p r o v e d  

e l e c t r o c h e m i c a l   p e r f o r m a n c e   and  s t r u c t u r a l   s t a b i l i t y   o f  

t h e   i n v e n t i v e   e l e c t r o d e s   i s   f u r t h e r   b e n e f i t e d   by  e c o n o m i c a l  

f a b r i c a t i o n .   The  e a s e   and  s i m p l i c i t y   of   t h e i r   f a b r i c a t i o n  

i s   d e m o n s t r a t e d   by  t h e   e m b r i t t l e m e n t   p r o c e s s .  



1.  An  a c t i v e   m a t e r i a l   f o r   an  h y d r o g e n   s t o r a g e   e l e c -  

t r o d e ,   s a i d   m a t e r i a l   c o m p r i s i n g   t h e   c o m p o s i t i o n   f o r m u l a  

s e l e c t e d   f rom  t h e   g r o u p   c o n s i s t i n g   o f :  

w h e r e a s ,   0 . 2   <=  x  <=  1 . 0 ,  0   <=  y  <=  0 .2   and  M  =  Al  or  Z r ;  

w h e r e a s ,   0  <  x  <=  1 . 5 ,   0 . 6   <=  y  <=  3 . 5 ;   a n d  

w h e r e a s ,   0  <  x  <=  0 . 7 5 ,   0 . 2   <=  y  <=  1 . 0 .  

2.  An  a c t i v e   m a t e r i a l   f o r   an  h y d r o g e n   s t o r a g e   e l e c -  

t r o d e ,   s a i d   m a t e r i a l   c o m p r i s i n g :  

t i t a n i u m   b e i n g   p r e s e n t   in   an  a m o u n t   g r e a t e r   t h a n  

a b o u t   28  and  l e s s   t h a n   a b o u t   36  a t o m i c   p e r c e n t ;  

v a n a d i u m   b e i n g   p r e s e n t   i n   an  a m o u n t   g r e a t e r   t h a n  

a b o u t   40  and  l e s s   t h a n   a b o u t   56  a t o m i c   p e r c e n t ;   a n d  

n i c k e l   b e i n g   p r e s e n t   in   an  a m o u n t   g r e a t e r   t h a n   a b o u t  

10  and  l e s s   t h a n   a b o u t   22  a t o m i c   p e r c e n t .  

3.  A  m a t e r i a l   a c c o r d i n g   to   c l a i m   2,  w h e r e i n   s a i d  

m a t e r i a l   f u r t h e r   c o m p r i s e s   a t   l e a s t   one  e l e m e n t   s e l e c t e d  

f r o m   t h e   g r o u p   of  a l u m i n u m  a n d   z i r c o n i u m .  

4.  A  m a t e r i a l   a c c o r d i n g   to   c l a i m   3,  w h e r e i n   s a i d  

s e l e c t e d   e l e m e n t   b e i n g   p r e s e n t   in   an  a m o u n t   l e s s   t h a n  

a b o u t   10  a t o m i c   p e r c e n t .  

5.  A  m a t e r i a l   a c c o r d i n g   to   c l a i m   2,  w h e r e i n :  

s a i d   t i t a n i u m   i s   p r e s e n t   in   an  a m o u n t   of  a b o u t   33  a t o m i c  

p e r c e n t ;  
s a i d   v a n a d i u m   i s   p r e s e n t   in   an  a m o u n t   of  a b o u t   53  a t o m i c  

p e r c e n t ;   a n d  

s a i d   n i c k e l   i s   p r e s e n t   in   an  a m o u n t   of  a b o u t   14  a t o m i c  

p e r c e n t .  

6.  A  m a t e r i a l   a c c o r d i n g   to   c l a i m   2,  w h e r e i n   s a i d  

m a t e r i a l   f u r t h e r   c o m p r i s e s   a t   l e a s t   one  p h a s e   h a v i n g   a  

s t r u c t u r e   s e l e c t e d   f rom  t h e   g r o u p   c o n s i s t i n g   of   a m o r p h o u s ,  

m i c r o c r y s t a l l i n e ,   p o l y c r y s t a l l i n e ,   and  any  c o m b i n a t i o n   o f  

t h e s e   s t r u c t u r e s .  



7.  A  m a t e r i a l   a c c o r d i n g   to  c l a i m   6,  w h e r e i n   s a i d  

s t r u c t u r e   i n c l u d e s :  

a  g r a i n   p h a s e   h a v i n g   a  s o l i d   s o l u t i o n   of  s a i d   t i t a n i u m  

and  s a i d   v a n a d i u m   w i t h   s a i d   n i c k e l   d i s s o l v e d   t h e r e i n ;   a n d  

a  p r i m a r y   i n t e r g r a n u l a r   p h a s e   h a v i n g   an  i n t e r m e t a l l i c  

c o m p o u n d   of  s a i d   t i t a n i u m   and  s a i d   n i c k e l   w i t h   s a i d   v a n a d i u m  

d i s s o l v e d   t h e r e i n ,   s a i d   i n t e r g r a n u l a r   p h a s e   in   o p e r a t i v e  

c o n t a c t   w i t h   s a i d   g r a i n   p h a s e .  

8.  A  m a t e r i a l   a c c o r d i n g   to  c l a i m   7,  w h e r e i n   s a i d  

s t r u c t u r e   f u r t h e r   i n c l u d e s   a  g r a i n   b o u n d a r y   p h a s e   h a v i n g   a  

s o l i d   s o l u t i o n   of  s a i d   t i t a n i u m   and  s a i d   v a n a d i u m   w i t h  

s a i d   n i c k e l   d i s s o l v e d   t h e r e i n ,   s a i d   g r a i n   b o u n d a r y   p h a s e  

in   o p e r a t i v e   c o n t a c t   w i t h   s a i d   g r a i n   p h a s e .  

9.  A  m a t e r i a l   a c c o r d i n g   to  c l a i m   7,  w h e r e i n   s a i d  

s t r u c t u r e   f u r t h e r   i n c l u d e s   a  s e c o n d a r y   i n t e r g r a n u l a r   p h a s e  

h a v i n g   an  i n t e r m e t a l l i c   c o m p o u n d   of  Ti2Ni  w i t h   v a n a d i u m  

d i s s o l v e d   in   s a i d   i n t e r m e t a l l i c   compound  in   an  a m o u n t  

b e t w e e n   a b o u t   7  to  13  a t o m i c   p e r c e n t .  

10.  A  m a t e r i a l   a c c o r d i n g   to  c l a i m   7,  w h e r e i n   s a i d  

s t r u c t u r e   f u r t h e r   i n c l u d e s   a  s e c o n d a r y   i n t e r g r a n u l a r   p h a s e  

h a v i n g   a  v a n a d i u m   r i c h   s i d e   of  t he   t i t a n i u m   and  v a n a d i u m  

b i n a r y .  

11.  An  a c t i v e   m a t e r i a l   f o r   an  h y d r o g e n   s t o r a g e   e l e c -  

t r o d e   c o m p r i s i n g :  

t i t a n i u m   b e i n g   p r e s e n t   in   an  amount   g r e a t e r   t h a n  

a b o u t   15  and  l e s s   t h a n   a b o u t   20  a t o m i c   p e r c e n t ;  

v a n a d i u m   b e i n g   p r e s e n t   in  an  amount   g r e a t e r   t h a n  

a b o u t   15  and  l e s s   t h a n   a b o u t   40  a t o m i c   p e r c e n t ;  
z i r c o n i u m   b e i n g   p r e s e n t   in   an  amount   g r e a t e r   t h a n  

a b o u t   10  and  l e s s   t h a n   a b o u t   20  a t o m i c   p e r c e n t ;   a n d  

n i c k e l   b e i n g   p r e s e n t   in   an  amount   g r e a t e r   t h a n   a b o u t  

30  and  l e s s   t h a n   a b o u t   55  a t o m i c   p e r c e n t .  



12.  A  m a t e r i a l   a c c o r d i n g   to   c l a i m   11,  w h e r e i n   s a i d  

m a t e r i a l   f u r t h e r   c o m p r i s e s   a t   l e a s t   one  p h a s e   h a v i n g   a  

s t r u c t u r e   s e l e c t e d   f r o m   t h e   g r o u p   c o n s i s t i n g   of   a m o r p h o u s ,  

m i c r o c r y s t a l l i n e ,   p o l y c r y s t a l l i n e ,   and  any  c o m b i n a t i o n   o f  

t h e s e   s t r u c t u r e s .  

1 3 .   A  m a t e r i a l   a c c o r d i n g   to   c l a i m   12,  w h e r e i n   s a i d  

s t r u c t u r e   i n c l u d e s :  

a  g r a i n   p h a s e   h a v i n g   an  i n t e r m e t a l l i c   compound   o f  

s a i d   v a n a d i u m ,   s a i d   t i t a n i u m ,   s a i d   z i r c o n i u m ,   and  s a i d  

n i c k e l ;   a n d  

a  p r i m a r y   i n t e r g r a n u l a r   p h a s e   h a v i n g   a  s o l i d   s o l u t i o n  

of  s a i d   t i t a n i u m ,  s a i d  v a n a d i u m ,   and  s a i d   z i r c o n i u m   w i t h  

,  s a i d   n i c k e l   d i s s o l v e d   t h e r e i n ,   s a i d   p r i m a r y   i n t e r g r a n u l a r  

p h a s e   i n   o p e r a t i v e   c o n t a c t   w i t h   s a i d   g r a i n   p h a s e .  

14.  A  m a t e r i a l   a c c o r d i n g   to   c l a i m   13,  w h e r e i n   s a i d  

s t r u c t u r e   f u r t h e r   i n c l u d e s   a  g r a i n   b o u n d a r y   p h a s e   h a v i n g   a  

n o n - e q u i l i b r i u m   p h a s e   i n c o r p o r a t i n g   s a i d   t i t a n i u m ,   s a i d  

v a n a d i u m ,   s a i d   z i r c o n i u m ,   and  s a i d   n i c k e l ,   s a i d   g r a i n  

b o u n d a r y   p h a s e   i n   o p e r a t i v e   c o n t a c t   w i t h   s a i d   g r a i n   p h a s e .  

15.  An  a c t i v e   m a t e r i a l   f o r   an  h y d r o g e n   s t o r a g e   e l e c -  

t r o d e ,   s a i d   m a t e r i a l   c o m p r i s i n g :  

t i t a n i u m   b e i n g   p r e s e n t   in  an  a m o u n t   g r e a t e r   t h a n  

a b o u t   5  and  l e s s   t h a n   a b o u t   25  a t o m i c   p e r c e n t ;  

v a n a d i u m   b e i n g   p r e s e n t   in  an  a m o u n t   g r e a t e r   t h a n  

a b o u t   40  and  l e s s   t h a n   a b o u t   55  a t o m i c   p e r c e n t ;  

c h r o m i u m   b e i n g   p r e s e n t   in  an  a m o u n t   g r e a t e r   t h a n  

a b o u t   5  and  l e s s   t h a n   a b o u t   25  a t o m i c   p e r c e n t ;   a n d  

n i c k e l   b e i n g   p r e s e n t   in   an  a m o u n t   g r e a t e r   t h a n   a b o u t  

10  and  l e s s   t h a n   a b o u t   25  a t o m i c   p e r c e n t .  

16.  A  m a t e r i a l   a c c o r d i n g   to  c l a i m   15,  w h e r e i n   s a i d  

m a t e r i a l   f u r t h e r   c o m p r i s e s   a t   l e a s t   one  p h a s e   h a v i n g   a  

s t r u c t u r e   s e l e c t e d   f rom  t h e   g r o u p   c o n s i s t i n g   of  a m o r p h o u s ,  

m i c r o c r y s t a l l i n e ,   p o l y c r y s t a l l i n e ,   and  any  c o m b i n a t i o n   o f  

t h e s e   s t r u c t u r e s .  



17.  A  m a t e r i a l   a c c o r d i n g   to  c l a i m   16,  w h e r e i n   s a i d  

s t r u c t u r e   i n c l u d e s :  

a  g r a i n   p h a s e   h a v i n g   a  s o l i d   s o l u t i o n   of  s a i d   t i t a n i u m ,  

s a i d   v a n a d i u m ,   and  s a i d   c h r o m i u m   w i t h   s a i d   n i c k e l   d i s s o l v e d  

t h e r e i n ;   a n d  

a  p r i m a r y   i n t e r g r a n u l a r   p h a s e   h a v i n g   an  i n t e r m e t a l l i c  

c o m p o u n d   of  s a i d   t i t a n i u m ,   s a i d   v a n a d i u m ,   and  s a i d   n i c k e l  

w i t h   s a i d   c h r o m i u m   d i s s o l v e d   t h e r e i n ,   s a i d   p r i m a r y   i n t e r -  

g r a n u l a r   p h a s e   in   o p e r a t i v e   c o n t a c t   w i t h   s a i d   g r a i n   p h a s e .  

18.  A  m a t e r i a l   a c c o r d i n g   to  c l a i m   17,  w h e r e i n   s a i d  

s t r u c t u r e   f u r t h e r   i n c l u d e s   a  g r a i n   b o u n d a r y   p h a s e   h a v i n g   a  

s o l i d   s o l u t i o n   of  s a i d   t i t a n i u m   and  s a i d   v a n a d i u m   w i t h  

s a i d   c h r o m i u m   and  s a i d   n i c k e l   d i s s o l v e d   t h e r e i n .  

19.  An  a c t i v e   m a t e r i a l   f o r   an  h y d r o g e n   s t o r a g e   e l e c -  

t r o d e   c o m p r i s i n g   t h e   e l e m e n t s   t i t a n i u m ,   v a n a d i u m ,   a n d  

n i c k e l ;   s a i d   m a t e r i a l   e x h i b i t i n g   a  c h a r a c t e r i s t i c   x - r a y  
d i f f r a c t i o n   s p e c t r u m   at   t h e   f o l l o w i n g   d - s p a c i n g s   e x p r e s s e d  

in  a n g s t r o m s :   2 . 2 6  -   2 . 1 0 ,   1 . 5 5  -   1 . 4 8 ,   and  1 . 2 7  -   1 . 2 1 .  

20.  A  m a t e r i a l   a c c o r d i n g   to  c l a i m   19,  w h e r e i n   s a i d  

m a t e r i a l   f u r t h e r   i n c l u d e s   a t   l e a s t   one  e l e m e n t   s e l e c t e d  

f rom  t h e   g r o u p   c o n s i s t i n g   of  a l u m i n u m ,   z i r c o n i u m ,   a n d  

c h r o m i u m .  

21.  An  a c t i v e   m a t e r i a l   f o r   an  h y d r o g e n   s t o r a g e   e l e c -  

t r o d e   c o m p r i s i n g   t h e   e l e m e n t s   t i t a n i u m ,   v a n a d i u m ,   z i r c o n i u m ,  

and  n i c k e l ;   s a i d   m a t e r i a l   e x h i b i t i n g   a  c h a r a c t e r i s t i c  

x - r a y   d i f f r a c t i o n   s p e c t r u m   a t   t h e   f o l l o w i n g   d - s p a c i n g s  

e x p r e s s e d   in   a n g s t r o m s :   2 . 3 0  -   2 . 0 7   and  1 . 4 0  -   1 . 2 4 .  

22.   An  a c t i v e   m a t e r i a l   f o r   an  h y d r o g e n   s t o r a g e   e l e c -  

t r o d e ,   s a i d   m a t e r i a l   c o m p r i s i n g :  

a  g r a i n   p h a s e   h a v i n g   means   f o r   r e v e r s i b l y   s t o r i n g  

h y d r o g e n ;   a n d  

a  p r i m a r y   i n t e r g r a n u l a r   p h a s e   h a v i n g   means   f o r   c a t a l y z -  

ing   s a i d   h y d r o g e n   o x i d a t i o n   and  l o w e r i n g   t h e   h e a t   of  r e a c -  

t i o n   w i t h   h y d r o g e n .  



23.   A  m a t e r i a l   a c c o r d i n g   to   c l a i m   22,   w h e r e i n   s a i d  

g r a i n   p h a s e   h a v i n g   a  s o l i d   s o l u t i o n   c o n t a i n i n g   v a n a d i u m .  

24.   A  m a t e r i a l   a c c o r d i n g   to   c l a i m   22,   w h e r e i n   s a i d  

p r i m a r y   i n t e r g r a n u l a r   p h a s e   i n c l u d e s   an  i n t e r m e t a l l i c   c o m -  

p o u n d   i n c o r p o r a t i n g   t i t a n i u m   and  n i c k e l .  

25.  A  m a t e r i a l   a c c o r d i n g   to   c l a i m   22,   w h e r e i n   s a i d  

m a t e r i a l   f u r t h e r   i n c l u d e s   a  g r a i n   b o u n d a r y   p h a s e   h a v i n g  

m e a n s   f o r   r e v e r s i b l y   s t o r i n g   h y d r o g e n .  

26.   A  m a t e r i a l   a c c o r d i n g   to   c l a i m   25,   w h e r e i n   s a i d  

g r a i n   b o u n d a r y   p h a s e   i s   a  n o n - e q u i l i b r i u m   p h a s e   c o n t a i n i n g  

v a n a d i u m .  

27.   An  h y d r o g e n   s t o r a g e   e l e c t r o d e   f o r   u s e   in   a n  

e l e c t r o c h e m i c a l   c e l l ,   s a i d   e l e c t r o d e   c o m p r i s i n g   a  m a t e r i a l  

s e l e c t e d   f r o m   one  of  t h e   m a t e r i a l s   d e f i n e d   i n   c l a i m s   1,  2 ,  

11,  and  1 5 .  

28.   An  e l e c t r o c h e m i c a l   c e l l   c o m p r i s i n g :  

a t   l e a s t   one  e l e c t r o d e   means   f o r   s t o r i n g   e n e r g y ,   s a i d  

e l e c t r o d e   m e a n s   i n c l u d i n g   a  m a t e r i a l   s e l e c t e d   f rom  one  o f  

t h e   m a t e r i a l s   d e f i n e d   in   c l a i m s   1,  2,  11,  and  1 5 ;  

a t   l e a s t   one  c o u n t e r  e l e c t r o d e   means   p r o v i d i n g   f o r  

t h e   r e l e a s e   of   t h e   e n e r g y   s t o r e d   in   s a i d   e l e c t r o d e   m e a n s ,  

s a i d   c o u n t e r   e l e c t r o d e   m e a n s   p o s i t i o n e d   i n   s a i d   c e l l   a n d  

s p a c e d   in   o p e r a t i v e   c o n t a c t   w i t h   s a i d   e l e c t r o d e   means ;   a n d  

a  c a s i n g   h a v i n g   s a i d   e l e c t r o d e   means   and  s a i d   c o u n t e r  

e l e c t r o d e   means   p o s i t i o n e d   t h e r e i n .  

29.  A  b a t t e r y   c o m p r i s i n g   a  p l u r a l i t y   of   c e l l s   a s  

d e f i n e d   in   c l a i m   2 8 .  

30.  A  c e l l   a c c o r d i n g   to   c l a i m   28,  w h e r e i n   s a i d   e l e c -  

t r o d e   m e a n s   i n c l u d e   a t   l e a s t   one  s u b s t a n t i a l l y   f l a t   s h e e t  

of  s a i d   m a t e r i a l ,   an  e l e c t r i c a l l y   c o n d u c t i v e   t a b   in   e l e c -  

t r i c a l   c o n t a c t   w i t h   e a c h   of   s a i d   s h e e t s ,   s a i d   c o u n t e r  

e l e c t r o d e   means   i n c l u d e   a t   l e a s t   one  s u b s t a n t i a l l y   f l a t  

c o u n t e r   e l e c t r o d e   s h e e t ;   an  e l e c t r i c a l l y   c o n d u c t i v e   t a b   i n  

e l e c t r i c a l   c o n t a c t   w i t h   e a c h   of   s a i d   c o u n t e r   e l e c t r o d e  



s h e e t s ;   and,   a  s u b s t a n t i a l l y   f l a t   s e p a r a t o r   p h y s i c a l l y  

d i s p o s e d   b e t w e e n   s a i d   e l e c t r o d e   means   and  s a i d   c o u n t e r  

e l e c t r o d e   m e a n s .  

31.  A  m e t h o d   of   m a k i n g   an  e l e c t r o d e  u s i n g   a  h y d r o g e n  

s t o r a g e   a c t i v e   m a t e r i a l ,   s a i d   m e t h o d   c o m p r i s i n g :  

p r o v i d i n g   a n  a c t i v e   m a t e r i a l   s e l e c t e d   f rom  t h e   m a t e -  

r i a l s   d e f i n e d   in   c l a i m   1,  2,  11,  and  15,  in   a  p r e d e t e r m i n e d  

p a r t i c l e   s i z e   d i s t r i b u t i o n ;   a n d  

f a b r i c a t i n g   an  e l e c t r o d e   w i t h   s a i d   s i z e d   m a t e r i a l .  

32.  A  m e t h o d   a c c o r d i n g   to  c l a i m   31,  w h e r e i n   s a i d  

m e t h o d   f u r t h e r   i n c l u d e s   s i n t e r i n g   s a i d   e l e c t r o d e   s u b s e q u e n t  

to  s a i d   f a b r i c a t i o n   s t e p .  

33.  A  m e t h o d   a c c o r d i n g   to  c l a i m   32,  w h e r e i n   s a i d  

s i n t e r i n g   s t e p   h e a t s   s a i d   e l e c t r o d e   to  a  t e m p e r a t u r e   o f  

a b o u t   1050°C.   f o r   a b o u t   f i v e   m i n u t e s .  

34.  A  m e t h o d   a c c o r d i n g   to   c l a i m   31,  w h e r e i n   s a i d  

m e t h o d   f u r t h e r   i n c l u d e s :  

p r e s s i n g   s a i d   e l e c t r o d e   s u b s e q u e n t   to   s a i d   f a b r i c a t i n g  

s t e p .  

35.  A  m e t h o d   a c c o r d i n g   to  c l a i m   34,  w h e r e i n   s a i d  

p r e s s i n g   s t e p   s u b j e c t s   s a i d   e l e c t r o d e   to   b e t w e e n   a b o u t  

s e v e n   to   t e n   t o n s / s q .   cm.  

36.  A  m e t h o d   a c c o r d i n g   to  c l a i m   31,  w h e r e i n   s a i d  

p r o v i d i n g   s t e p   f u r t h e r   i n c l u d e s :  

m e l t i n g   i n d i v i d u a l   c o m p o n e n t s   of  s a i d   m a t e r i a l   t o  

fo rm  a  h o m o g e n e o u s   b u l k   of  s a i d   m a t e r i a l ;  

h y d r i d i n g   s a i d   b u l k   a c t i v e   m a t e r i a l ;  

d e h y d r i d i n g   s a i d   b u l k   a c t i v e   m a t e r i a l ;   a n d  

p u l v e r i z i n g   s a i d   a c t i v e   m a t e r i a l   to   a  p r e d e t e r m i n e d  

p a r t i c l e   s i z e   d i s t r i b u t i o n .  

37.  An  a c t i v e   m a t e r i a l   f o r   an  h y d r o g e n   s t o r a g e   e l e c -  

t r o d e   p r e p a r e d   in  a c c o r d a n c e   w i t h   t h e   m e t h o d   in   c l a i m   3 1 .  

38.  A  m e t h o d   of  m a k i n g   h y d r o g e n   s t o r a g e   a c t i v e  

m a t e r i a l   f o r   u se   in   an  e l e c t r o d e ,   s a i d   m e t h o d   c o m p r i s i n g  
t h e   s t e p s   o f :  



p r o v i d i n g   an  a c t i v e   m a t e r i a l  i n   b u l k   f o r m ,   s a i d   b u l k  

m a t e r i a l   h a v i n g   means   f o r   r e v e r s i b l y   s t o r i n g   h y d r o g e n   a n d  

a  h o m o g e n e o u s   p h a s e   s t r u c t u r e ;  

h y d r i d i n g   s a i d   b u l k   m a t e r i a l ;  

d e h y d r i d i n g   s a i d   b u l k   m a t e r i a l ;   a n d  

p u l v e r i z i n g  s a i d   b u l k   m a t e r i a l   to   a  p r e d e t e r m i n e d  

p a r t i c l e   s i z e   d i s t r i b u t i o n .  

39.   A  m e t h o d   a c c o r d i n g   to   c l a i m   38,  w h e r e i n   s a i d  

p r o v i d i n g   s t e p   c o m p r i s e s   m e l t i n g   i n d i v i d u a l   c o m p o n e n t s   o f  

s a i d   m a t e r i a l   to   form  a  h o m o g e n e o u s   b u l k   of  s a i d   a c t i v e  

m a t e r i a l   h a v i n g   a  h o m o g e n e o u s   p h a s e   s t r u c t u r e .  

40.   The  m e t h o d   a c c o r d i n g   to   c l a i m   38,  w h e r e i n   s a i d  

h y d r i d i n g   s t e p   c o m p r i s e s   e x p o s i n g   s a i d   a c t i v e   m a t e r i a l   t o  

an  a t m o s p h e r e   c o n t a i n i n g   h y d r o g e n .  

41.   The  m e t h o d   a c c o r d i n g _ t o   c l a i m   38,  w h e r e i n   s a i d  

h y d r i d i n g   s t e p   f u r t h e r   i n c l u d e s :  

p l a c i n g   s a i d   b u l k   m a t e r i a l   in   a  v e s s e l ;  

e v a c u a t i n g   s a i d   v e s s e l ;   a n d  

p r e s s u r i z i n g   s a i d   v e s s e l   w i t h   h y d r o g e n .  

42.   A  m e t h o d   a c c o r d i n g   to   c l a i m   41,  w h e r e i n   s a i d  

p r e s s u r i z i n g   s t e p   f u r t h e r   i n c l u d e s :  

c o n t r o l l i n g   s a i d   p r e s s u r i z a t i o n   b e t w e e n   a b o u t   100  t o  

2 0 0 0   p s i .   of  h y d r o g e n .  
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