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 چکیده
دانشمندان قرار گرفته است. با توجه به این که ذخیره سازی هیدروژن های اخیر هیدروژن به عنوان سوخت مورد توجه بسیاری از پژوهشگران و سال در

بهبود خواص هیدروژنی فلزات مختلف که در ذخیره  های بسیاری در زمینهشود؛ پروژهترین حالت محسوب میترین و پربازدهبه صورت جامد ایمن
ت و ها مورد مطالعه قرار گرفته اسدر بسیاری از این پروژه تعریف شده است. انواع ترکیبات حاوی نئوبیم سازی هیدروژن بیشترین ظرفیت را دارند؛

های بسیار زیاد عنصر تانتالیم از نظر خواص و شیمیایی و فیزیکی و با عنایت به نتایج مطلوب آن در مقالات متعددی ارائه شده است. با توجه به شباهت
م در بهبود خواص هیدروژنی فلزات به ندرت استفاده شده است؛ بر آن شدیم تا پس از مطالعه در مورد ترکیبات مختلف حاوی این این امر که از تانتالی

در این پژوهش،  مورد تحقیق و مطالعه و آزمون قرار دهیم. 2MgHعنصر، اکسید تانتالیم را به عنوان کاتالیزور در بهبود خواص هیدروژنی ترکیب هیدریدی 
 ؛MT2های نمونه، 5O2Taدرصد وزنی ترکیب  21 -و هیدرید منیزیم؛ MT1های نمونه، 5O2Taدرصد وزنی  91 -هیدرید منیزیم اتکامپوزیتی با ترکیب مواد

ندازه دانه، کرنش ابر ساختار هیدرید منیزیم شامل و زمان آسیاکاری کاری پودر هیدرید منیزیم و ترکیب اکسید تانتالیم، تهیه گردید. اثر افزودنی با آسیا
مقایسه شد.  شده های حاصل ارزیابی گردید و با هیدرید منیزیم خالص آسیاکارینین خواص واجذب هیدروژن کامپوزیتشبکه و اندازه ذره و همچ

 میکرومتر در کامپوزیت 22/1به  6/91از منجر به کاهش اندازه ذره در زمان اولیه آسیاب به هیدرید منیزیم  نشان داده شد که افزودن ترکیب اکسید تانتالیم
 21 -هیدرید منیزیم میکرومتر در کامپوزیت 22/1و به  (MT1-3 ساعت )نمونه 3درصد وزنی اکسید تانتالیم آسیاکاری شده برای  91 -هیدرید منیزیم

بعنوان یک نتیجه، دمای واجذب هیدرید منیزیم فعال شده مکانیکی  گردد.می  (MT2-3  ساعت )نمونه 3درصد وزنی اکسید تانتالیم آسیاکاری شده برای 
تغییر در است. کاهش یافته MT2-3درجه سانتیگراد برای کامپوزیت  321و به  MT1-3درجه سانتیگراد برای کامپوزیت  382به  512ساعت، از  3برای 

  وجود آمده حین آسیاکاری بستگی دارد.هفلزی بمیزان کاهش دما به عوامل مختلفی مانند درصد کاتالیزور و ترکیبات بین 

 .، دمای واجذب هیدروژن، آلیاژسازی مکانیکیترکیب اکسید تانتالیمهیدرید منیزیم،   کلیدی واژه های

Effect of Tantalum Oxide Addition on Hydrogen Treatment of Magnesium Hydride 

Nano-Composite Produced by Mechanical Alloying 
 

M. Mehrabi                  M. Rajabi                  S.J. Hosseinipour 
Abstract  
 In recent years the Hydrogen was considered as fuel by many researchers and scientists. Given that solid mode 
storage of Hydrogen is the safest and the most productive mode, many projects have been defined in the field of 
improving Hydrogen properties of the metals with the most capacity of Hydrogen Storage. The compositions of 
materials contain Niobium were used in many researches and the desired results were presented in multiple 
articles. According to the similarities of Tantalum to Niobium in chemical and physical properties, and by 
considering that there are rare researches about the effect of compositions of Ta on Hydrogen properties of metals, 
the decision of studying effects of Tantalum Oxide on MgH2 as base metal was made after reading many articles 
about the compositions of Tantalum. In this research, the composite materials, with the compositions of MgH2-
10%wt Ta2O5, MT1 samples; and MgH2-20%wt Ta2O5, MT2 samples; were prepared by ball milling of Magnesium 
Hydride and tantalum oxide powders. Effect of additive and ball milling time on structure of magnesium Hydride 
were evaluated, contains grain size, net strain and particle size and also the dehydrogenation properties of 
prepared composites. And were compared with ball milled pure Magnesium Hydride. It has been shown that the 
addition of Tantalum Oxide to Magnesium Hydride at the primary time of ball milling cause reduction in particle 
size from 10.6 to 0.27 μm in  ball milled MgH2-10%wt Ta2O5 for 3 hours (MT1-3 sample) and to 0.25 μm in ball 
milled MgH2-20%wt Ta2O5 for 3 hours (MT2-3 sample). As a result, the dehydrogenation temperature of 
mechanical activated magnesium Hydride after 3 hours were reduced from 405 Cº to 382 Cº for MT1-3 and to 
370 Cº for MT2-3. The change in amount of temperature reduction depends on numerous reasons such as the 
percent of catalyst and the metallic phase that has been formed during ball milling. 
Key Words  Magnesium Hydride, Tantalum Oxide composition, Hydrogen Desorption Temperature, Mechanical 

Alloying. 
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 مقدمه

سازگاری با  که دارد مانند هاییهیدروژن به دلیل ویژگی
 هاو قیمت پایین یکی از بهترین سوختمحیط زیست 

دروژن ذخیره سازی آن . مشکل اصلی استفاده از هیباشدمی
سال گذشته، توجه زیادی  31های فلزی در طی است. هیدرید

را برای ذخیره سازی ایمن و آسان هیدروژن به خود جلب 
به  های پایه منیزیمریداند. در این بین، آلیاژ منیزیم و هیدکرده
ن مخصوص وز ،توانایی ذخیره سازی بالای هیدروژن دلیل

فیدی برای ذخیره های میین و هزینه کمی که دارند، گزینهپا
سینتیک واجذب آهسته و دمای باشند، اما می سازی هیدروژن

ها آن ربرد عملیمانع کا، (k 223)حدود  بالای واجذب نسبتاً
 . [4-1] شده است

های آلیاژهای منیزیم برای بهبود ویژگی در دو دهه اخیر 
افزودن عناصر آلیاژی، تشکیل ساختار عدم تعادل به  تأثیراز 

وسیله آلیاژسازی مکانیکی و افزودن مواد کاتالیزوری، استفاده 
 .[7-1,5]شده است 

نتقالی جدول تناوبی عناصر اترکیبات حاوی فلزات  
تأثیرات مطلوبی را بر خواص هیدروژنی هیدریدهای فلزی 

 .[31]انداز خود نشان داده
های اخیر بطور عمده هایی که در سالکاتالیستیکی از  

در بهبود رفتار جذب/ واجذب هیدروژن از هیدرید منیزیم 
وم ها و اکسید نایوبیاستفاده قرار گرفته است، فلورید مورد

که مطابق نتایج گزارش شده با سرعت بخشیدن به  بوده است
چرخه جذب و واجذب هیدروژن و همچنین بهبود رفتار 

رد گزینه مو با کمک خواص کاتالیستی خود، یکنی هیدروژ
 وم جزتانتالیم و نایوبی. [10-8] باشدتوجه در این زمینه می

ر هم صورت دهباشند که بمی عناصر انتقالی در جدول تناوبی
آمیخته در مواد معدنی موجود هستند و در حال حاضر بطور 

 صورت اکسیدهای فلزی وجود دارند. این دو اکسیدهعمده ب
شیمیایی، مقاومت در  ، از جمله رفتارهایهای زیادیشباهت

 .[10] ؛ دارندهای شیمیایی و شعاع اتمی یکسانبرابر واکنش
ت ااما تحقیقات انجام شده درباره خواص هیدروژنی ترکیب

 باشد. لذا در این تحقیق سعیحاوی تانتالیم بسیار محدود می
پرداخته  نتالیمشده است به بررسی رفتار هیدروژنی اکسید تا

 شود. 

 5O2Ta اخیراً دهد کههای انجام شده نشان میبررسی 
نانوسایز شده توجه بسیاری از محققان را به خود جلب کرده 
است. این اکسید به دلیل ضریب شکست و ثابت دی الکتریک 

ها کاربرد بالایی که دارد در ساخت سنسورهای گازی و خازن
  .[11]زیادی دارد 

مکانیکی  آسیاکارینشان دادند  [12] همکارانشلی و  
 کاریآسیاهیدرید منیزیم همراه با فلزات انتقالی نسبت به 

هیدرید منیزیم خالص بر خواص واجذب هیدروژن موثرتر 
 است. 
رفتار  [13] و همکارانش گاساندر تحقیقی دیگر،  

هیدروژن زدایی از هیدرید منیزیم خالص و همچنین هیدرید 
 و گرافیت( Nb ،Va ،Tiدرصد وزنی از ) 2حضور  منیزیم در
 ار دادند.شده به مدت دو ساعت را مورد مطالعه قر آسیاکاری

های پراش پرتو ایکس، میکروسکوپ استفاده از تکنیک
سازی رای مشخصهالکترونی و میکروسکوپ نوری ب

در اندازه ذرات و توزیع  مورفولوژی پودرها، تغییرات زیادی
های حاوی کاتالیزور نسبت به ها در نمونهتر آنیکنواخت

هیدرید منیزیم خالص نشان داد. همچنین روش گرماسنجی 
یمتری برای بررسی دمای هیدروژن زدایی، نشان داد که رکال

 51-21های حاوی کاتالیزور حدود دمای واجذب در نمونه
درجه سانتیگراد نسبت به هیدرید منیزیم خالص کمتر بوده 

وان یک نتیجه گزارش کردند که کاهش اندازه عنه است. که ب
ی ر افزودن ترکیبات کاتالیزورذرات و افزایش سطح ویژه در اث

 ر به کاهش دمای واجذب شده است.منج
به بررسی  [14] شوارین و همکاران در تحقیقی دیگر 

بر دمای واجذب هیدروژن پرداختند. برای این  آسیاکاریاثر 
دقیقه،  92های مختلف )ا در زمانها هیدرید منیزیم رکار، آن

ها کردند. آن آسیاکاریساعت(  911و  22، 21، 22، 91،  9
ساعت  91نشان دادند که تشکیل فاز شبه پایدار گاما پس از 

 آسیاکاریدهد. همچنین با افزایش زمان رخ می آسیاکاری
 آسیاکاری شود.، مشاهده می2MgH-βکاهش اندازه دانه فاز 

مکانیکی با ایجاد عیوب ساختاری موجب تسهیل واجذب 
شکیل اند که تد. بنابراین، به این نتیجه رسیدهگردهیدروژن می

فاز گاما، کاهش اندازه دانه و کاهش اندازه ذرات عوامل موثر 
 مکانیکی هستند. آسیاکاریبر کاهش دمای واجذب در اثر 
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ذخیره  خواص [7]فعالیتی دیگر، هانگ و همکارانش  در 
تهیه شده   5O210Ta–23.5Ni)–90(Mgآلیاژ سازی هیدروژن 

ها ار دادند. آنسی قرربه روش ریسندگی مذاب را مورد بر
ای به صورت آن را به وسیله آسیاب گلوله پس از تهیه آلیاژ

پودر در آوردند. با مقایسه خواص هیدروژنی متوجه شدند 
به  5O210Ta-23.5Ni)-(Mgکه نرخ هیدروژن دهی در آلیاژ 

 23.5Ni–Mgنسبت به آلیاژ  5O2Taکاتالیستی  تأثیردلیل 
 تر است.سریع
 اکسید تانتالیم واثر افزودن ترکیب  در پروژه حاضر، 

بر خواص دفع هیدروژن  آسیاکاریزمان تأثیر همچنین 
ی توسط آلیاژسازی مکانیککه  کامپوزیت پایه هیدرید منیزیم

. برای این گرفته است؛ مورد بررسی قرار تهیه شده است
رصد وزنی از د 21و  91نسبت وزنی مختلف منظور، دو 

اب زیم در آسیهمراه با هیدرید منیترکیب اکسید تانتالیم 
 آسیاکاریساعت  92و  8، 3های ای پرانرژی برای زمانگلوله
های ریزساختاری و خواص واجذب هیدروژن مشخصه شد و

ه یزیم خالص مقایسکامپوزیت حاصل تعیین و با هیدرید من
 گردید.  

 
 پژوهشمواد و روش 

کت ردرصد از ش 11با خلوص  پودرهای هیدرید منیزیم
 11/11با خلوص  5O2Taسیگما آلدریچ و همچنین پودر 

 عنوان کاتالیزور از شرکت آلفا ایسره درصد برای استفاده ب
های وزنی مورد سپس تحت شرایط خلا نسبتتهیه شدند. 

با ترازو جداسازی شده و برای تهیه  5O2Taنظر از ترکیب 
20wt% -2MgHو  5O210wt% Ta-2MgHهای نانوکامپوزیت

5O2Ta د. انقرار گرفته آسیاکاری، با هیدرید منیزیم تحت
آلیاژسازی مکانیکی هیدرید منیزیم همراه با پودر ترکیبات 

 Retsch PM100ای مدل در یک آسیاب گلوله کاتالیزوری
و در  11/11با خلوص افظ آرگون تمسفر گاز محتحت ا

با گلوله از جنس فولاد  ساعت انجام شد. 92و  8، 3های زمان
و سرعت  9221نسبت وزنی گلوله به پودر  زنگ نزن و با

دور بر دقیقه در نظر گرفته شد. جهت مقایسه،  311دوران 
 پودر هیدرید منیزیم خالص نیز با شرایط مشابه آسیاب گردید.

تغییرات فازی ترکیبات کامپوزیتی توسط روش تفرق  
-XRD) به وسیله دستگاه پراش پرتو ایکساشعه ایکس 

Philips PW 3710 ) با تابشαK-Cu  با نرخ اسکن
˚/min12/1 81˚محدوده زاویه  در > θ2 >˚2 عیین شد.  ت

ررسی بتا با بمقادیر اندازه دانه و کرنش شبکه هیدرید منیزیم 
های تفرق اشعه ایکس و به روش پیک میزان پهن شدگی

 مطابق رابطه زیر بدست آمد2  [15]هال  -ویلیامسون
 

(9  )                                 β  Cos θ =
0.9𝜆

𝑑
+ 2Aε Sin θ  

طول موج اشعه ایکس   λ زاویه براگ، θ که در آن 
(1.5406 ̊ A 𝜆 = ،)A  ،مقداری ثابتε  ،کرنش شبکهβ  پهنای

اندازه دانه  dر حسب رادیان( و پیک در نیمه ارتفاع آن )ب
دو مجهول رابطه ویلیامسون هال هستند. برای  dو   ε است.

βها لازم است نمودار خط بدست آوردن آن  Cos θ  بر
Sinحسب  θ  .رسم شودθ  وβ  و𝜆 های اولیه حاصل داده

اشند. شیب خط بمی XRDروش و نتایج حاصل از آزمون 
 را dو   εهای حاوی و عرض از مبدأ آن عبارت حاصل

 آیند.دهند. در نتیجه مقادیر مجهول به دست میمی
تغییر مورفولوژی ذرات پودر در حین آلیاژسازی  

یدانی پ الکترونی روبشی نشر مومیکروسکمکانیکی به وسیله 
(FE-SEM, Te-Scan, MIRA3)  .مورد مطالعه قرار گرفت

متوسط اندازه ذرات پودر با استفاده از نرم افزار آنالیز 
از روی تصاویر  MIP Image Analyzerتصویری 

پ الکترونی محاسبه شد. در نهایت، جهت تعیین ومیکروسک
دمای واجذب هیدروژن، از آنالیز حرارتی افتراقی تفاضلی 

(DSC)  ساخت شرکتSANAF  2گرمایش  و با نرخایران 
تحت اتمسفر نیتروژن خالص و  سانتیگراد بر دقیقه درجه

 استفاده شد. ( 111/11)
 

 نتایج و بحث 
 هیدرید منیزیم خالص

( هیدرید XRDنتایج آنالیز پراش پرتو ایکس )، (9)شکل 
منیزیم اولیه )آسیاب نشده( و همچنین هیدرید منیزیم 

دهد. می را نشان 92و  8، 3های شده در زمان آسیاکاری
ه های مربوط بپیک آسیاکاریشود با افزایش زمان مشاهده می
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ها کاهش یافته تر شده و شدت آنهیدرید منیزیم پهن-بتا
های مربوط به فاز پیک ،آسیاکاریساعت  3است. پس از 

ساختار  وجود آمده است. این فاز باه هیدرید منیزیم ب-گاما
هیدرید -دار از بتاز پلی مورفیک شبه پایاورترومبیک یک فا

در اثر فشار بالای ناشی از برخورد  منیزیم است و معمولاً
آید. وجود میه ب (p>2.5GP)های فلزی با ذرات پودر گلوله

-لازم به ذکر است که با افزایش زمان آسیاب، مقدار فاز گاما
د یابد هرچنهیدرید منیزیم نیز به مقدار ناچیزی افزایش می

 -ی بتاهاط با آن بسیار کمتر از پیکهای مرتبکه شدت پیک
هیدرید منیزیم بر خواص  -. فاز گاما[17-14]هیدرید است 

ولی با توجه به مقدار واجذب هیدرید منیزیم اثرگذار است 
تواند عامل مهمی در تغییر دمای واجذب باشد نمی ناچیز آن

( MgO. تفرق اشعه ایکس همچنین تشکیل اکسید منیزیم )[5]
دهد که شدت آن با افزایش را نشان می آسیاکاریدر حین 

-نشواک ه دلیلزمان آسیاب افزایش یافته است. این مساله ب

پذیری و حساسیت بالای هیدرید منیزیم نسبت به اکسیژن، 
 . [21-18] علیرغم استفاده از اتمسفر آرگون است

 

 
 

و  آسیاب نشده خالص آنالیز پراش پرتو ایکس هیدرید منیزیم  9شکل 

 ساعت  92و  8، 3های آسیاب شده در زمان

 
 مطابق آسیاکاریاز پهن شدن پیک ها با افزایش زمان  

ندازه توان نتیجه گرفت که انتایج آنالیز پراش پرتو ایکس می
های درون شبکه ایجاد دانه کاهش پیدا کرده است و یا کرنش

تغییر اندازه دانه و کرنش  (2). در شکل [5,16]شده است 
شان ن آسیاکاریهای مختلف هیدرید منیزیم در زمان-شبکه بتا

شود اندازه دانه و می داده شده است. همانگونه که مشاهده

به ترتیب روند کاهشی و  آسیاکاریکرنش شبکه در طول 
 افزایشی دارند.

 

 

 
 

رید هید-بتاالف( تغییر کرنش شبکه و ب( تغییر اندازه دانه   2شکل 

 هال-منیزیم بر حسب زمان آسیاب محاسبه شده به روش ویلیامسون

 

ویر میکروسکوپ الکترونی روبشی تص (3)در شکل  
(SEM)  در حالت از مورفولوژی ذرات پودر هیدرید منیزیم

دهد. همانطور که در تصاویر آسیاب نشده را نشان می
توزیع مشخص است شکل ذرات پودر نامنظم بوده و دارای 

 نرمالی از اندازه ذرات است. نسبتاً
ساعت  3اندازه ذرات پودر در اثر آسیاکاری به مدت   

بطور قابل توجهی کاهش یافته است.  (الف-5)مطابق شکل 
دهد که با افزایش زمان بررسی مورفولوژی پودر نشان می

ب(، روند کاهشی اندازه -5ساعت )شکل  8به  3آسیاب از 
ادامه داشته اندازه ذرات به یکدیگر  ذرات با شدت کمتر

تر شده است. همچنین در اثر آسیاکاری تا حدودی از نزدیک
ای ههایی با گوشهشکل نامتقارن ذرات کاسته شده و از شکل

تر شده است. پدیده تیز تا حدودی به شکل کروی نزدیک
آگلومره شدن نیز با افزایش زمان آسیاکاری در تصاویر به 

ی این آگلومره شدن مشاهده است. مقدار و اندازهوضوح قابل 
ساعت نسبتاً زیاد بوده و با افزایش زمان آسیاب به  8در زمان 
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-می ج( تا حدودی از مقدار آن کاسته-5ساعت )شکل  92

 ساعت  92تا  8شود. اما اندازه ذرات با افزایش زمان آسیاب از 
دهد.نمی تغییر قابل توجهی را نشان

 
 

 نشده آسیاکاری منیزیم هیدرید الکترونی میکروسکوپ تصویر  3شکل 

 

 
 

   
 

  ساعت 92 ج( وساعت  8 ب( ،ساعت  3 ، الف(های( از مورفولوژی پودر هیدرید منیزیم در زمانSEMتصاویر میکروسکوپ الکترونی)  5شکل 
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 حرارتی افتراقی تفاضلی نتایج آنالیز (2)در شکل  
DSC))  آسیاب شده برای مربوط به پودر هیدرید منیزیم

نرخ ساعت نشان داده شده است.  92و  8، 3های زمان
تر در این آزمون پیک ایجاد شده را در دمای گرمایش پایین

کند و در مقایسه با مقالات مشابه دمای تر ایجاد میپایین
 بدست آمده برای هیدرید منیزیم خالص منطقی

همچنین نتیجه آنالیز حرارتی هیدرید منیزیم . [31] باشدمی
خالص نیز برای مقایسه در این شکل آورده شده است. 

 539شود دمای واجذب هیدروژن از همانطور که ملاحظه می
درجه  311و  316، 512ه ب آسیاکاریقبل از درجه سانتیگراد 

کاهش  آسیاکاریساعت  92و  8، 3سانتیگراد به ترتیب بعد از 
 ت. اس یافته

 

 

 
 

های هیدرید منیزیم نمونه 2 الف(برای DSCنمودارهای آنالیز   2ل شک

 های متفاوتآسیاب شده در زمانب( اولیه و 

 
 تر، نتایج بدست آمده ازجهت بررسی دقیق 
خلاصه شده است. لازم به  (9)های مختلف در جدول آزمون

 MIPذکر است که متوسط اندازه ذرات به کمک نرم افزار 

Image Analyzer پ الکترونی وو از روی تصاویر میکروسک

روبشی محاسبه شده است. همچنین اندازه دانه و میزان کرنش 
های تفرق اشعه ایکس به کمک رابطه کپی شبکه با تحلیل

  هال بدست آمده است.-ویلیامسون

 آسیاکاریساعت  3شود همانگونه که مشاهده می 
نانومتر شده  22به  58اندازه دانه از مکانیکی منجر به کاهش 

ساعت،  92و  8است. و در ادامه با افزایش زمان آسیاب به 
با یابد. نانومتر کاهش می 93و  22اندازه دانه به ترتیب به 

جذب کاهش توان انتظار داشت دمای واکاهش اندازه دانه می
می نظها، که به علت بیزیرا، با کاهش اندازه دانه مرزدانه یابد.

و  ی جوانه زنیهای مناسبی برابیشتر نسبت به دانه، مکان
یا  یابند و مسیر نفوذ ومی باشند، افزایشرشد فاز هیدرید می

های هیدروژن در خروج هیدروژن کاهش یافته و حرکت اتم
ای )نسبت به درون دانه( مرزدانه تر و سریعترمسیرهای راحت

 .[3,14,22,23]گیرد صورت می
 آسیاکاریافزایش زمان همانطور که قبلا اشاره شد، با  
 داشته است. همچنین اندازه یافزایشروند کرنش شبکه میزان 

 5/9و  9/3، 6/91به  ،آسیاکاری، قبل از میکرومتر  32از ذره 
ساعت  92و  8 ،3های میکرومتر به ترتیب پس از زمان

نتایج حاصل از تحقیقات  کاهش یافته است. آسیاکاری
همچنین نشان داده است که در ذرات ریزتر )حد بحرانی آن 

ارا بودن نسبت سطح میکرومتر اعلام نمودند( به دلیل د 2را 
ثر( بیشتر، طول مسیری که هیدروژن در به حجم )سطح مؤ

ری و سهم بیشتتر بوده کند کوتاهمرحله نفوذ حجمی طی می
شود در مرحله واجذب از یک ذره پودر به هیدرید تبدیل می

تر و در دماهای راحت ها،پیوندهای هیدرید در درون آن
 .[16,20,24] گیردتر شکسته شده و واجذب صورت میپایین

 

و  (ε) ، کرنش شبکه(d)، اندازه دانه (D)میانگین اندازه ذره   9 جدول

برای هیدرید منیزیم خالص قبل و بعد از  (T)دمای واجذب هیدروژن  

 های مختلفدر زمان مکانیکی آسیاکاری
 

T, C Ε, % d, nm D, µm Phase Time, h 

431 0 48 35 β 0 

405 0.6 27 10.6 Β,γ,MgO 3 

396 0.8 22 3.1 Β,γ,MgO 8 

390 0.85 13 1.4 Β,γ,MgO 15 
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 ترکیبات کامپوزیتی

حرارتی افتراقی تفاضلی  نتایج آنالیز (2)و  (6)در شکل 
نشان داده شده است. ها کامپوزیتگروه مختلف مربوط به دو 
 91 شود افزودن ترکیبمی مشاهده (6)در شکل  همانطور که

به هیدرید منیزیم و آلیاژسازی  اکسید تانتالیم درصد وزنی
منجر به کاهش  آسیاکاری های مختلفماندر زمکانیکی آن 
ب هیدروژن نسبت به هیدرید منیزیم خالص دمای واجذ

های مشابه شده است. بطوریکه از در زمانآسیاکاری شده 
 316از  ،MT1-3 در کامپوزیت درجه سانتیگراد 382به  512
به  311و از  MT1-8درجه سانتیگراد در کامپوزیت  382به 

 یابد.کاهش می  MT1-15در کامپوزیت رجه سانتیگراد د 381
های روند کاهش دما در نمونه (2)ق شکل همچنین مطاب

MT2-3 ،MT2-8  وMT2-15 به  تبا شدت بیشتر نسب
و  361، 321، به ترتیب دماهای MT1های گروه کامپوزیت

ساعت  92و  8، 3های زماندرجه سانتیگراد را در  361
 دهند.نشان می آسیاکاری

جهت شناسایی علل این کاهش دما، از نتایج تفرق اشعه  
 ایکس و میکروسکوپ الکترونی روبشی استفاده گردید. 

ای ه، الگوی تفرق اشعه ایکس نانوکامپوزیت(8)شکل  
ساعت  92و  8، 3های سنتز شده در زمان MT2و  MT1گروه 

هیدرید منیزیم، در هر -دهد. فاز شبه پایدار گامارا نشان می
ساعت آسیاکاری قابل  3ها پس از گروه از نانوکامپوزیت دو

مشاهده است. طبق مطالعات انجام شده مقدار فاز هیدرید 
های فلزی در فرایند کاتالیست منیزیم گاما با افزودن

. این فاز که به دلیل [13]یابد آلیاژسازی مکانیکی کاهش می
یدرید ه -تری از فاز بتاشبه پایدار بودن دمای واجذب پایین

 منیزیم دارد،
تواند بر خواص هیدروژنی هیدرید منیزیم تأثیرگذار باشد. می

دلیل تأثیر فاز گاما بر دمای واجذب فاز بتا، انقباض حجم و 
هیدرید منیزیم ذکر شده است  -اعمال تنش بر توده بتا

. کرنش اعمالی ایجاد شده از طریق فاز گاما باعث [5,16]
و در نتیجه بهبود سینتیک جذب و کاهش پایداری فاز بتا 

هیدرید -گردد. همچنین فاز شبه پایدار گاماواجذب می
ه تری نسبت بمنیزیم، دارای آنتالپی دفع هیدروژن پایین

تواند ترمودینامیک دفع هیدروژن می هیدرید منیزیم بوده که
. اما همانطور که قبلا اشاره [25,26]را تحت تأثیر قرار دهد 

توان وجود آن را عامل اصلی ه مقدار کم آن نمیشد، با توجه ب
. در [25]در بهبود خواص هیدروژنی هیدرید منیزیم دانست 

هر دو نمونه کامپوزیتی، پس از زمان اولیه آسیاب فاز اکسید 
 شود.منیزیم مشاهده می

 

 
 

نتایج آنالیز حرارتی افتراقی تفاضلی ترکیبات کامپوزیتی   6 شکل

های زمانبعد از   اکسید تانتالیمدرصد وزنی  91 -هیدرید منیزیم

 آلیاژسازی مکانیکی مختلف

 

 
 

نتایج آنالیز حرارتی افتراقی تفاضلی ترکیبات کامپوزیتی   2 شکل

های زماندرصد وزنی اکسید تانتالیم  بعد از  21– هیدرید منیزیم

 مختلف آلیاژسازی مکانیکی

 

دو  هرفاز اکسید منیزیم در نتایج تفرق اشعه ایکس  

 . این فاز با تشکیلگرددنمونه کامپوزیتی مشاهده می

دهد که از هایی تشکیل میلایههای اکسیدی در سطح، لایه
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خروج اکسیژن و جوانه زنی منیزیم از هیدرید منیزیم 

جلوگیری نموده و بر خواص واجذب هیدروژن اثر منفی دارد 

. همانگونه که در الگوهای پراش ایکس هر دو گروه [19-21]

با افزایش زمان  شودمشاهده میهای کامپوزیتی، از نمونه

بیشتر شده است. در واقع با  MgOهای آسیاب شدت پیک

افزایش زمان آسیاب با کاهش اندازه ذرات و در نتیجه افزایش 

 .[5]یابد می طح ذرات، اکسیداسیون شدت بالاتریس

الف و  -8)های مقایسه الگوهای پراش در شکل ا باام 

 در MgOهای شود که شدت پیک، مشاهده می(ب

 بیشتر از 5O2Taدرصد وزنی  91های حاوی نمونه

های مشابه در زمان  5O2Taدرصد وزنی  21های حاوی نمونه

تواند به دلیل درصد بالاتر ترکیب است که می آسیاکاری

از  علت خواص کاتالیستی خوداکسیدی تانتالیم باشد که به 

یم در اثر اکسیداسیون شدید سطوح تازه ایجاد شده منیز

 کند. ، جلوگیری میآسیاکاری

های هیدرید منیزیم ههمچنین در آنالیز پراش ایکس نمون 

درصد وزنی اکسید تانتالیم هیچ ترکیبی بین فلزی  91حاوی 

 91ی )توان مقدار کم افزودندیگری مشاهده نشده است که می

-درصد وزنی( را عامل آن دانست.  اما در نتایج آنالیز نمونه

درصد وزنی اکسید تانتالیم،  21های هیدرید منیزیم حاوی 

از پس  TaH.480ضعیفی از ترکیب هیدردیدی های نسبتاً پیک

که با افزایش زمان     شده است  مشاهده آسیاکاریساعت  3

-های آن مشاهده نمیپیک    تغییر قابل توجهی در آسیاکاری

که  ورف استآم یدیهیدرترکیب شود. هیدرید تانتالیم یک 

 . [27]شود می سبب بهبود دمای واجذب

های مورد بررسی، با افزودن ها در همه نمونهشدت پیک 

کاتالیست نسبت به هیدرید منیزیم خالص، کاهش یافته است 

کاتالیست دن که نشان دهنده کاهش اندازه دانه در اثر افزو

نسبت به  MT2های ها در نمونهاست. همچنین شدت پیک

کاهش بیشتری از  آسیاکاریدر زمان مشابه  MT1های نمونه

کاهش اندازه دانه دهد. این نتایج نشان دهنده خود نشان می

ش یزیم خالص و کاههای سنتز شده نسبت به هیدرید مننمونه

باشد. می MT1ی هانسبت به نمونه MT2های بیشتر در نمونه

های کاتالیست [5]مطابق گزارش سیم چی و همکاران 

های کوچک عمل مانند گلوله آسیاکاریدر فرایند اکسیدی 

دازه ذره در فرایند کرده و موجب کاهش بیشتر اندازه دانه و ان

در  [7]شوند. همچنین هانگ و همکارانش می آسیاکاری

 5O2Taاژی از های خود بر روی خواص هیدروژنی آلیبررسی

گزارش کردند که این کاتالیست اکسیدی ترکیبی ترد و 

تواند به خردایش بیشتر هیدردید دارد، بنابراین میشکننده 

های کامپوزیتی کمک کند. به همین دلیل، در نمونهمنیزیم 

فت. از طرف نسبت به هیدرید خالص اندازه دانه کاهش یا

به دلیل  MT2های نمونهرسد که در نظر میه طور ب دیگر، این

موجب کاهش بیشتر  5O2Taدرصد بالاتر ترکیب اکسیدی 

 اندازه دانه شده است. 

اندازه دانه و کرنش شبکه محاسبه شده به روش  

های کاهش بیشتر اندازه دانه در نمونهویلیامسون هال نیز 

MT2 کند. نتایج مقادیر میانگین اندازه دانه ویید میرا تأ 

در  [15]هال -اسبه شده به روش ویلیامسونکرنش شبکه مح

شود که در هر دو ارائه شده است. مشاهده می (2)جدول 

دازه دانه روند نمونه کامپوزیتی با افزایش زمان آسیاب ان

با  MT2-15دهد. همچنین در نمونه کاهشی را نشان می

نانومتر کاهش بیشتری نسبت به   69/8کاهش اندازه دانه به 

در  شود. یم انومتر دیدهن 22/92با اندازه دانه  MT1-15نمونه 

هر دو حالت با افزایش زمان آسیاب، میزان تغییرات کرنش 

شبکه روند مشخصی را از خود نشان نداده است. با این حال 

، کرنش شبکه [5]بر اساس مطالعات سیم چی و همکاران 

گذاری  تأثیرزمانی بر دمای واجذب و خواص هیدروژنی 

درصد برسد. با  1/1مهم دارد که به مقدار حداقل  مستقیم و

 توانتوجه به مقادیر کرنش بدست آمده در این پژوهش می

، با مقادیر بیشتر،  MT1های گفت که کرنش شبکه در نمونه

تری را در بهبود خواص هیدروژنی داشته مهمی تواند نقشمی

 باشد.
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درید هیالف(  ،کامپوزیتیالگوی تفرق اشعه ایکس ترکیبات   8شکل 

 21 -هیدرید منیزیم ب( اکسید تانتالیم ودرصد وزنی  91 -منیزیم

 92و  8، 3های زماندر  آسیاکاریپس از  ،درصد وزنی اکسید تانتالیم

 ساعت

 

و   (ε) ، کرنش شبکه(d)، اندازه دانه (D)میانگین اندازه ذره   2 جدول

سازی ترکیبات کامپوزیتی بعد از آلیاژ (T) دمای واجذب هیدروژن

 مکانیکی
 

T, ֯C Ε, % d, nm D, µm Time, h 

382 2 13.3 0.27 MT1-3 

385 1.5 12.6 0.31 MT1-8 

389 1.8 12.27 0.36 MT1-15 

370 1.2 10.83 0.25 MT2-3 

369 1.74 10.74 0.34 MT2-8 

360 0.91 8.61 0.38 MT2-15 

 

سکوپ الکترونی روبشی از تصاویر میکرو (1)در شکل  
. نشان داده شده است آسیاکاریهای سنتز شده بعد کامپوزیت

شود، اندازه ذرات پودر در اثر آسیاب همانطور که مشاهده می
کاهش یافته است و همچنین افزودن کاتالیزور باعث ریزتر 

شدن اندازه ذره نسبت به نمونه هیدرید منیزیم خالص 
نتایج عددی مربوط  شود.شده در زمان مشابه، می آسیاکاری

به پارامترهای میانگین اندازه ذرات بدست آمده از نرم افزار 
MIP Image Analyzer  ( کاهش شدیدی در اندازه 2)جدول

 آسیاکاریساعت  3ذرات در هر دو نمونه کامپوزیتی بعد از 
دو  رسد که مقدار کمی از هرمی دهد. اینطور به نظرنشان می

کانیکی م آسیاکاریقابل توجهی بر روند  تأثیرنوع کاتالیزور 
ولوژی پودرهای کامپوزیتی نشان داشته است. بررسی مورف

ساعت، تغییر قابل  8به  3دهد با افزایش زمان آسیاب از می
-در نمونهتوجهی در اندازه ذره بوجود نیامده است. همچنین 

دلیل وقوع ه و ب آسیاب، با افزایش زمان  MT2و  MT1های 
-یابد که خود میگلومره شدن اندازه ذره افزایش میپدیده آ

یل اما به دل .منفی بر دمای واجذب داشته باشد تأثیرتواند 
-منفی آن بسیار کم می تأثیرذرات، افزایش جزئی در اندازه 

با اندازه ذره  MT2-3اشد. کمترین میزان اندازه ذره در نمونه ب
 ه شده است. میکرومتر مشاهد 22/1
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 هایمیکروسکوپ الکترونی روبشی نمونه تصاویر  1شکل 

 ،MT2-3، د( MT1-15، ج( MT1-8، ب( MT1-3الف( 

 در بزرگنمایی یکسان MT2-15، و( MT2-8ه( 

، های مختلفبا توجه به نتایج به دست آمده از آزمایش 
 آسیاکاری تأثیرکاهش دمای واجذب در ابتدا مربوط به 

 که به چند دلیل عمده است2 باشدمی (C316˚)کاهش تا 
 هیدرید منیزیم. -تشکیل فاز شبه پایدار گاما. 9

مسیر کوتاه تر برای انتشار هیدروژن در اثر پالایش اندازه  .2
 ذرات.

تجمع کرنش شبکه که بر آنتالپی دفع، دمای هیدروژن . 3
گذارد می اثر هیدروژن زدایی و انرژی فعالسازی انتشار

[5,21,29,30]. 

های قایسه نتایج آنالیز حرارتی نمونهاما در ادامه با م 
ده ش آسیاکاریالص هیدرید منیزیم خ هایکامپوزیتی با نمونه

توان کاهش دمای بیشتری در ، میزمان مشابهبرای مدت 
زودن اف تأثیره علت کرد، که ب شاهدهم کامپوزیتیهای نمونه

 5O2Taوند هیدروژن زدایی است. کاتالیست ها بر رکاتالیست
ه تواند بب اکسیدی ترد و شکننده است که مییک ترکی

مک ک آسیاکاریر ذرات منیزیم در طی فرایند خردایش بیشت
تواند فرایند جذب/ دفع به دو روش می 5O2Taکند. در واقع 

 هیدروژن در هیدرید منیزیم را بهبود دهد2
نفوذ  ن فاصلهتر شدمنیزیم و کوتاهردایش بیشتر ذرات خ. 9

 های هیدروژن.و مسافت انتشار اتم

 که از طریق ایجاد عیوب در سطح و داخل عناصر منیزیم. 2
 .[28]کند شرایط هسته زایی را تسهیل می

ذرات  بر تغییر اندازه آسیاکاری تأثیرکه این عوامل مشابه  
ن ر افزودباشد که نشان دهنده تسهیل خردایش ذرات در اثمی

 باشد. و خاصیت کاتالیستی آن می 5O2Taترکیب 
اساسی و مهم اندازه ذره بر خواص  تأثیروارین و زاچکو  

 2)واجذب را وقتی اندازه ذره به کمتر از یک مقدار بحرانی 

μm)  در کار حاضر نیز متوسط [6]برسد را گزارش دادند .
ها نمونههمه ساعت آسیاکاری در  3اندازه ذرات پودر پس از 

کاهش پیدا کرده است که عامل اصلی کاهش  μm 2به کمتر از 
شدید دمای واجذب هیدرید منیزیم است. اما طبق نتایج ارائه 
شده بر اساس اندازه ذره و مقایسه با دمای واجذب،  مشاهده 

 22/1با داشتن کمترین اندازه ذره ) MT2-3شده است نمونه 
اد، دارای ه سانتیگردرج 321میکرومتر( با دمای واجذب 

 تأثیرن دهنده باشد که این نشاکمترین دمای واجذب نمی
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باشد. بنابراین تغییرات اندازه ذره تنها عوامل دیگر نیز می
 یآسیاکارعامل موثر بر دمای واجذب نیست. با افزایش زمان 

امپوزیت به مقدار جزئی افزایش اندازه ذره در هر دو نانوک
با افزایش  MT2های کامپوزیتیابد. در حالی که در نانو می

زمان آسیاب اندازه دانه کاهش و میزان دمای واجذب نیز 
اگرچه  MT1روند کاهشی دارد اما در نانوکامپوزیت های 

رسد ه میاندازه دانه کاهش و میزان کرنش شبکه به مقدار بهین
ی دار جزئیابد. تغییر مقبا این حال دمای واجذب افزایش می

تواند عامل اصلی افزایش دمای واجذب در اندازه ذره نمی
باشد. برای بررسی منشا اختلاف دمایی مشاهده شده باید 

یز مورد را ن آسیاکاریترکیبات بین فلزی بوجود آمده در حین 
 بررسی قرار داد. 

( در 2و  6های آنالیز حرارتی )شکل های مطابق پیک 
های های واجذب در نمونهمای پیککامپوزیت، ددو نوع نانو 

MT1 های مونهبیشتر از نMT2 باشد. با مقایسه نتایج آنالیز می
( همانطور که (الف و ب -8)پراش پرتو ایکس )شکل های 

منفی بر  تأثیر)با  MgOهای فاز اشاره شد، شدت پیک قبلاً
 5O2Taدرصد وزنی  91های حاوی (، در نمونهدمای واجذب

-در زمان  5O2Taدرصد وزنی  21های حاوی نمونهبیشتر از 

 تواند یکی از دلایلمی است که این آسیاکاریهای مشابه 
نسبت به  MT1های نمونه بیشتر بودن دمای واجذب در

های کامپوزیت باشد. از طرفی دیگر، نانو MT2های نمونه
MT2 های کامپوزیت نسبت به نانوMT1  علاوه بر فازهای
MgO یدرید منیزیم دارای ترکیب هیدریدی ه-گاما و

480.TaH باشد. می نیز 
و نفوذ مقدار زیادی  تانتالیم دارای قابلیت حلالیت 

که به دلیل ارزان بودن و ضریب نفوذ پذیری  هیدروژن است
 زینه پیشرو برای جداسازی هیدروژنبالای هیدروزن یک گ

ترش گس باشد. حلالیت بالای هیدروژن در تانتالیم موجبمی
و  کند که باعث شکنندههایی میشبکه فلز شده و ایجاد تنش

 انتالیم روندبنابراین هیدریدهای ت .[28] شودترد شدن فلز می
نند و به کاهش دمای واجذب کمک کخردایش را تسهیل می

 کنند. می
به بررسی  [27]علاوه بر این، دایسکی و همکارانش  

خواص  از تانتالیم بر خواص کاتالیستی یک ترکیب هیدریدی

 و در هیدروژنی هیدرید منیزیم پرداختند
جذب هیدروژن در که  های خود به این نتیجه رسیدندبررسی

-در دماهای پایین 2MgHنسبت به  Ta-Mg یدینمونه هیدر

ید که به دلیل اثر کاتالیستی ترکیب هیدر تری شروع شده است
 اشد.بیزیم میرفتار هیدروژنی هیدرید منتانتالیم در بهبود 

بنابراین با توجه به مطالب ذکر شده، ترکیب هیدرید  
 تأثیر، MT2های نمونه آسیاکاریکیل شده در حین تانتالیم تش
مای تر بودن دمای واجذب هیدروژن داشته و پایینمثبتی بر د

قابل توجیه  MT1نسبت به  MT2های واجذب در نمونه
 است.

 
 گیرینتیجه

10wt% -2MgH هایی با ترکیبکامپوزیتدر این تحقیق، 

5O2Ta کامپوزیت( MT1 و )5O2Ta 0wt%2- 2MgH 
، 3( به روش آلیاژسازی مکانیکی به مدت MT2 )کامپوزیت

های ریزساختاری و ساعت تهیه شدند و مشخصه 92و  8
ها مورد بررسی و مقایسه قرار خواص واجذب هیدروژن آن

 گرفت. 
 این پژوهش عبارتند از2مهمترین نتایج بدست آمده از 

بیشترین تغییرات در اندازه دانه و اندازه ذره در زمان اولیه . 9
 شود.مشاهده می آسیاکاری

باعث کاهش قابل  5O2Taترکیبات کاتالیزوری حاوی . 2
 اندازه ذرات شده است. ای در اندازه دانه وملاحظه

با درصد بالاتر  5O220wt% Ta-2MgHهای نانوکامپوزیت. 3
زه دانه کمتر و دارای اندا 5O2Ta کاتالیست اکسیدی و ترد

 هایتری نسبت به نانوکامپوزیتپایین واجذب دمای

5O210wt% Ta-2MgH باشند.می 

های کامپوزیتی در بالاترین مقدار کرنش شبکه در نمونه. 5
2MgH-درصد برای نمونه نانوکامپوزیتی  2مقدار خود به 

10wt% Ta2O5 رسید که این ساعت،  3ری با زمان آسیاکا
شده در  آسیاکاریمقدار برای هیدرید منیزیم خالص 

 آسیاکاریساعت  92درصد پس از  82/1بیشترین مقدار به 
 رسیده بود.

نسبت به  5O2Taنانوکامپوزیت حاوی ترکیب  آسیاکاری. 2
شدیدی در اندازه ذرات را نشان هیدرید خالص، کاهش 
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نانوکامپوزیتی، افزایش زمان های نمونه دهد. اما در خودمی
 آسیاب تغییر قابل توجهی بر اندازه ذرات ندارد.

 ساعت در 92تا  آسیاکاریبا افزایش زمان . 6

، اندازه دانه به مقدار 5O210wt% Ta-2MgHهای نمونه
یابد اما به دلیل تشکیل مقدار قابل جزیی کاهش می

، یمنفی بر خواص هیدروژن تأثیر، با MgOتوجهی از فاز 

 شود.باعث افزایش دمای واجذب هیدروژن می

20wt% -2MgHهایدر نمونه آسیاکاریبا افزایش زمان . 2

5O2Ta10های کامپوزیت ، اندازه دانه نسبتwt% -2MgH

5O2Ta دهند و همچنین کاهش بیشتری از خود نشان می
مثبت بر خواص هیدروژنی،  تأثیربا  TaH.480تشکیل فاز 

 شود.باعث کاهش دمای واجذب می
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