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ABSTRACT 

' .  A s t u d y  was made  o f  p o w d e r  c h a r a c t e . r i s t i c s  a n d  . , 
. , . c o l d  c o m p a c t i n g  p r o p e r t i e s  o f .  m e t a l l i c  t h o r i u m ,  

- .  T'h2 a n d  Thq p o w d e r s  p r o d u c e d  fro111 Ames b i l l e t ,  
1 a t . h e  t , u r n i n g s .  I n  a d d i t i o n  a p r e l i m i n a r y  

. s t u d y  w a s  made  o f  t h e  i n f l u e n c e  o,f i r a r i o u s  pow- 
d e r  p r o c e s s i n g  a n d  s i n t e r i n g  v a r i a b l e s  on  s o m e  

. p h y s i c a l  p r o p e r t i e s  o f  c o l d  c o m p a c t e d  b o d i e s ;  
' T h e  c o l d  c o m p a c t i n g  and  s i n t e r i n g  c h a r a c t e r i s t i c s  

. o f  m e t a l l i c  t h o r i u m  p o w d e r  w e r e  g e n e r a l l y  s u p e r i o r  
t o .  t h o s e  o f  t h e  h y d r i . d e  p o w d e r s .  T h e  t h o r i u m  pow- 
d e r  c o u l d  b e  c o l d  c , o m p a c t e d  a t  . 7 5  t ' s i  t o  96% o f  . , 

. t h e o r e t i c a l  Ames b i l l e t  d e n s i t y  a n d  s i n t e r e d  t o  
9 9 % . o f  t h e  b i l l e t  d e n s i t y  when  h e a t e d  t o  a b o v e  

. . " 1250°C f o r  o n e - h a l f  h o u r .  A t e s t  , b a r  made f r o m  
c o l d  c o m p a c t e d  a n d  s i n t e r e d  t h o r i u m  p o w d e r  was  
f o u n d  t o  h a v e  a n  u l t i m a t e  t e n s i l e  s t r e n g t h  o f  
4 5 , 2 0 0  p s i  a n d  a n  a r e a  r e d u c t i o n  o f  38.5% 

Clasaificatiuo canmiled (sr changed k-- 

b 



INTRODUCTION 
. . . . .  

. .  .. 

B e c a u s e  o f  t h e  a b i l i t y  t o .  o b t a i n  . f i ' s & i o n ~ a b l e '  .U 233 f r o m  - t h o r i u m , '  
t h o r i u m  i s  now r e c e i v i n g  s t e a d i l y  i n c r e a s i n g  a t t e n t i o n .  The 
m a i n  i n t e r e s t  a t  p r e s e n t  c e n t e r s  on i t s  u s e  a s  b l a n k e t  m a t e r i a l  
i n  b r e e d e r  p i l e s .  The  f a b r i c a t i o n o t e c h n i q u e s  u s e d  a t  p r e s e n t  
f o r  t h o r i u m  a r e  t h e  c o n v e n t i o n a l  t y p e s ,  i n c l u d i n g  m e l t i n g ,  c a s t i n g  
a n d  w o r k i n g ,  The s u c c e s s f u l  a p p l i c a t i o n  o f  powder  m e t a l l u r g y  
m e t h o d s  t o  t h o r i u m  o r  i t s ~ ~ h y d r i d e s ,  ThH2 a n d  ThH4, c o u l d  i n v d l v e  
a  c o n s i d e r a b l e  s a v i n g  i n  money. P r e l i m i n a r y  w o r k .  h a s  i n d i c a t e d ,  
SEP-138,  t h a t  t h o r i u m  h y d r i d e  c a n  b e  p r o d u c e d  t o  a  h i g h  d e g r e e  
o f  p u r i t y ,  I n  a d d i t i o n ,  t h o r i u m  p o w d e r  made f r o m  t h i s  h y d r i d e  
c a n  b e  a p p l i e d  t o  p o w d e r  m e t a l l u r g y  p r o c e s s e s .  B e c a u s e  o f  t h i s ,  
a  d e t a i l e d  s t u d y  o f  t h e  p r e p a r a t i o n  a n d  s u b s e q u e n t  d e n s i f i c a t i o n  
o f  t h o r i u m  powder  was made .  

I t  was r e c o g n i z e d  e a r l y  i n  t h e  p r o g r a m  t h a t  i t  was o f  p r i m e  i m -  
p o r t a n c e  t o  u n d e r s t a n d  t h e  p r o d u c t i o n  and  c h a r a c t e r i s t i c s  o f  t h e  
s t a r t i n g  p o w d e r s .  T h i s  was e s p e c i a l l y  t r u e  w i t h  r ' d g a r d  t o  s u b -  
s e q u e n t  p o w d e r  c o m p a c t i n g  a n d  s i n t e r i n g .  The f o l l o w i n g - r e p o r t  
c o n t a i n s  t h e  r e s u l t s  o f  s u c h  an i n v e s t i g a t i o n  i n  w h i c h  t h e  meth-  
o d s  o f  p r o d u c i n g  t h o r i u m ,  ThHq a n d  ThH2 p o w d e r s  was v a r i e d ,  The 
r e s u l t a n t  p o w d e r s  w e r e  t h e n  c o l d  p r e s s e d  a n d  s i n t e r e d .  A t  a l l  
s t a g e s  o f  t h e  work  t h e  p o w d e r s  a n d  s p e c i m e n s  o b t a i n e d  w e r e  c h a r -  
a c t e r i z e d  a n d  e v a l u a t e d ,  

The d a t a  r e . g a r . d i n g  ' t h e  powders '  o b t a i n e d  i n c r u d e  t h e  e f f e c t  o f  
h y d r i d i n g  a n d .  d e c o m p o s i t i o n ,  a s  .we,ll, a s  o f  r e h ' y d r i d 3 n g '  .a,nd r e -  
c o m p o s i t  i o n .  I n  a d d i t i o n , .  h y d r i d i n g '  was c o n d u c t e d . .  f o r  d i f f e r e n t  ' 

l e n g t h s  o f  t i m e  t o  a s c e r t a i n  ' w h a t  e f f e c t  t h i s  h a d  . . bn , . t he  r e s u l t a n t  
p o w d e r s .  The p o w d e r s  o b t a . i n e d  w e r e  char 'a 'c ' t . er ized~ .accordi 'n ,g  ' t o  . 

mesh . f r a c t i o n  d i s t r i b u t i o n ;  p a r t i c l e  s : ize . ,  a p p a r . e n t -  d e n s i t y  a n d  
f l o w  r a t e .  C o l d  c o m p a c t i n - g  s t u ' d i e s  w e r e  a l s o  c a r . r i - e d  o u t  o n '  t h e  . 
d i f f e r e n t  p o w d e r s ,  a n d  , g r e e n  d e n s i t i e s  w e r e  d e t e r m i n e d , ;  .. F i n . a l l y ,  
s i n t e r i n g  e x p e r i m e n t s  w e r e  c o n d u c t e d  t o .  d e t e r m i n e  t h e -  e f f e c t ,  o f  . 

t e m p e r a t u r e  and  t i m e - a t - t . e m p e r a t  u r e ;  a s  we1 1. a s  g r e e n  b r i q u e t t e  
c o l d  c o m p a c t i n g  p r e s s u r e ,  p o w d e r .  p a r t i c l e  s i z e  - a n d '  p r o c e s s ' i n g  
h i s t o r y ,  . S i n t e r e d  d e n s i t i e s ,  h a r d n e s s e s  a n d  e l . e c t r i c a 1  r e s i s -  
t i v i t i e s  w e r e  m e a s u r e d .  I n  a d d i t i o n ,  : s e v e r a l , ' s p e c i m e n s  w e r e  
c h e c k e d  f o r .  t e n s i l e  s t . r e n g t h  and  m i c r o s t r u c t u r e ; .  , . , 

MATERIALS AND PROCEDURES 

A ,  M a t e r i a l s  . . 

The r aw m a t e r i a l  e x c l u . s i v e l y  u s e d  . i n  ' t h i ' s  s ' t ' udy  w e r e  l a t h e  
t u r n i n g s  f r o m  Ames t h o i i u m  b i l l e t s . : .  ~ , a . b l e ' ,  1 . , s h o w s  t h e  compo- 
.s i t i o n  o f  t h i s  m a t e r i a l  a s \  a n a l y z e d  b.y ' s , p . e c t r . o s ' c ~ o p i c  'and 
c h e m i c a l   method,^. 4 ,  . . . 

. . 
. . 

. . 
. . 

. . 



TABLE I 

. .. . . 

C o m p o s i t i o n ?  o f  .Ames ~ h o r i u m  C h i p s  , . , . 
."As R e c e i v e d n  . , 

. % . ' b y  W e i g h t  '. . .. 
. .. .,. 

Be O:1. : - 1 , O  . . 
Ca . 0 ,.000.1 I- 0 , O O . l  
C r  ' 02001 - U.Ui. 
Cu 0,~0001 - 0 0 0 0 1  
Ff? on01 - 0 , l  

, , Mg 000001 - .Oo001 
Mn . 0,0001 - 0.001 
Na 0.0001. - 0.001 
Si O e . 0 1  - 0 , l  
Th b a l a n , c e  
N < 0 0 0 1 7  
0 0 ; o  1 l< 
C  0.05 - 0 . 0 6  

*. N ,  0, a n d  C w e r e  d e t e x m i n e d  chemi -  
. ;  .tally, w h i l e  t h e  r e s t  o f  t h e  e l e m e n t s  

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

Bo P r o c e d u r e s  

1, H y d r i d i n q  o f  Ame's T h o r i u m  C h i p s  

The Ames t h o r i u m  c h i p s ,  a s - r e c e i v e d ,  w e r e  h y d r i d e d ,  ac -  
c o r d i n g  t o  a  s t a n d a r d i z e d  p r o c e d u r e ,  t o  t h e  d i h y d r i d e  o r  
t h e  t e t r a h y d r i d e  f o r m  a s  l i m i t  a n d ,  i f  r e q u i r e d ,  s u b s e -  
q u e n t l y  d e h y d r i d e d  t o  metallic t h u r l u ~ u  y u w d e r ,  

The h y d r i d i n g  p r o c e d u r e  d e s c r i b e d  be low was d c s i g n a t o d  
as  " s i n g l y  h y c l r i d e d m o  Several .  " d o u h l y  h y d r i d e d "  c h a r g e s  
w e r e  a l s o  made.  T h e s e  l a t t e r  c h a r g e s  w e r e  f i r s t  " s i n g l y  
h y d r i d e d " ,  t h e n  d e h y d r i d e d  i n  vacuum a t  700°C t o  a p p r o x i -  
m a t e l y  2 0  m i c r o n s  a n d  s u b s e q u e n t l y  r e h y d r i d e d ,  The e q u i p -  
ment  u s e d  f o r  t h e  h y d r i d i n g  a n d  d e h y d r i d i n g  o f  t h e  m a t e r -  
i a l  i n v e s t i g a t e d  c o n s i s t e d  o f  a  4 ' V 0 d ,  i n c o n e l  r e a c t o r  
c h a m b e r ,  e x t e r n a l l y  h e a t e d ,  c o n n e c t e d  t o  a  vacuum t r a i n  
and  a n  a r g o n  a n d  hy  f i c a t i o n  s y s t e m  w h i c h  
p r o d u c e d  g a s  a t  a  d  r o x i m a t e l y  -80°C. 



w l l o w i n g  s t e p s :  

: ;  T h e  c h i p s  were p i c k l e d  i n  30% . H C ~  f o r  f i v e . m i n u t e s  
a n d  s u b s e q u e n t l y  w.a's.hed c h l o r i d e - f r e e '  a n d  d r i e d  i n  

. . a i r .  . . 

b .  T h e  c h i p s  were l o a d e d  i n t o  t h e  r e a c t o r  c h . a m b e r  w h i c h  
was t h e n ' a l t e r n a t e l y  e v a c u a t e d  t o  2 0  m i c r o n s  a n d  f i l -  

" l e d  w i t h  p u r i f i e d  a r g o n . .  The  r e ' a c t o r  was  t h e n  h e a t e d  
t o  4 5 0  t o  500°C u n d e r  ,vat-uum. 

c .  ~ u r i f  i e d  h y d r o g e n ,  was t h e n  a d m i t t e d  a n d  t h e '  e x o t h e r m i c  
r e a c t i o n  

Th:.,+ H2---xhH2 
. . . , . . . . 

w,as a l l o w e d  t o  p r o c e e d  t o  t h e  ' f o r m a t i o n , o f  ThH;! t o  
a b o u t  650°C.  The' h y d r o g e n '  ) r e s ' s \ r , e  t h r o , u g h o u t  t h e .  . 

c y c l e  was  m . a i n t  a i m e d  a t  a p p r o x i : m a t e l y  2Oe"gO. .   he 
t ime c o n s u m e d  f o r  a  , 2 5 0 0  g  c h a r g e  was  g e n e r a l l y  1 t o  
. 2  h o u r s .  

d o  .Af ter  r e a c t i o n  o f  h y d r o g e n '  cease .d , .  a s  i n d i c a t e d b . ~  a  
f l o w m e t e r , ,  t h e  p r o d u c t  w a s  c o o l e d . i n  h y d r o g e n  t o  , room 
t e m p e r a t u r e  a n d  r e m o v e d  u n d e r  a n  a x g o n  a t m . o s p h e r e  if 

, t h e  d e s i r e d  p r o d u c t  w a s  ThH2o' 
. . 

I n  t h e  o f  t h e  ThH4 t y , p e  o f  m a t e r i a l ,  t h e  
c o o l i n g  c y c l e  w a s  a r r e s t e d  . a t  230°C ' a n d  t h e  c h a r g e  
m a i n t a i n e d  a t  t h a t  t e m p e r a t u r e  u n t i l  - t h e  v i s i b l e  ab-  
s o r p t i o n  f o r  t h e  r e a c t i o n ,  . . 

. ThH2 + H 2  *ThH4 

p r o d u c i n g  ThHq;' c e a s e d .  The  p r o d u c t ,  25.00 gms ,  w a s  
t h e n  a l l o w e d  t o  r e q a i n  a t  t h a t  t e m p e r a t ' u r e  u n d e r  h y - '  

. .  . 
. . d r o g e n  f o r  s p e c i f t c  1 . e n g t . h ~  o f  t i m e ,  4 , 5  t o  85 h o u r s ; :  . . 

i n  o r d e r  t o  o b t , a i n  p r o d u c t ' s  o,f v a r y i n g  ' h y d r o g e n  c o n -  
t e n t s ,  , A t  t h e  e n d  o f  t h i . s  p e r i o d  t h e  c h a r g e  w a s  c o o l e d '  
u n d e r  h y d r o g e n  o r  a r g o n  and r e m ~ v e d  f o r  f u r t h e r  p r o -  
c e s s i n g  u :nder  t a n k  a r g o n ,  

. . 

e ,  I n  t h e  c a s e  o f  t h e  p r o d u c t i o n  o f  m e t ' a l l i c  t h - o r i u m .  . 
p o w d e r ,  . t h e ,  t e t r a h y d r i d e  w a s  p u l v e r i z e d '  t o  -100 rues h ,  
a s  d e s c r i b e d  b e l o w ,  a n d  ' h e a t e d  t.0 %OO°C u n d e r  p u r 3 f i e d  
h y d r o g e n  a t  a t m 0 s p h e r i . c  p r e s s u r e  t o  e . n a b i e  t h e  r e a c t i o n  

. . 

; t o  t a k e . ' p l . a c e .  Af . . o f  . h y d r o g e n  c e a s e ' d ,  
r c z  -. . 



t h e  c h a m b e r  was e x h a u s t ' e d " . a , t  700°C, '  The r e a c t i o n  

p r o c e e . d e d  u n t i l  o n l y  a  min ' ima l  amount  o f  hydrog .en  
c o r r e s p . o n d i n g  t o  an  e q u i l i b r i u m  p r e s s u r e  o f  a p p r o x i -  
m a t e l y  2 0  m i c r o , n s  r e m a i n e d .  The c h a r g e  was' t h e n  
c o o l e d  . u n d e r  vacuum a n d  f u r t h e r .  p r o c e s s e d ,  F i g .  1 
s h o w s  a  f l o w  she'.$t o f  t h e :  p r o c e s s ,  

. . 

2 .  I n t e r m e d i a t e  P r o c e s s i n a  and  
T e s t i n n  of t h e  Powder  

T h e  h y d r i d e d  t h o r i u m  c h i p s  o r  t h e  l o o s e l y  s i n t e r e d  c a k e  
o f  m e t a l l i c  t h o r i u m  powder  w e r e  r emoved  f r o m  t h e  . r e a c t o r  
c h a m b e r  a n d  f u r t h e r  p r o c e s s e d  u n d e r  a  p r o t e c t i v e  a t m o s -  
p h e r e  o f  t a n k  a r g o n  a s  f o l l o w s  t 

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

b e  100 g o f  , t h e  h y d r i d e  powder '  i n  " a s  h y d r i d e d ' "  c o n d i t i o n  
w e r e  s c r e e n e d  f o x  f i f t e e n  m i n u t e s .  i n  a  n e s t  o f  s t a n -  

. . d a r d  3" d i a m e t e r  s i e v e s  o , n ' a  v i b r a t o r y  s c r e e n i n g  t a b l e  
t o  d e t e r m i n e  t h e  r e l a t i v e  . f r i a b i l i t y  o f  t h e  m a t e r i a l .  

c .  The r e m a i n d e r  o.f t h e  b a t c h  was c r u s h e d  a n d  p u l v e r i z e d  
t o  t h e  d e s i r e d  mesh s i . ze . s  by  ha,nd w i t h  a  s t e e l  mor- 
t a r  and p e s t l e .  

d .  The a p p a r e n t  d e n s i t i e s  and  f l o w  r a t e s .  a t  t h e  v a r i o u s  L 

f r a c t i o n s  w e r e  d e t e r m i n e d  by means  o f  a  H a l l  F l o w  
T e s t e r ,  

The b u l k  o f  t h e  i n w e s t i g a t i o n  was c a r r i e d  on w i t h  t h e  
mesh f r a c t i o n s ,  U,S, S t a n d a r d -  s i e v e  s i z e ,  

-100 mesh 
-20  + 8 0  t o  

. - P O 0  +zoo . '" 
-325 '@, 

o t h e r  mesh f r a c t i o n s  a n d  powder  i . n  I O a s  h y d s i d a d "  rind ''8s 

s i e v e d ' " 0 n d i t i o n  w e r e ,  h 'owever ,  a l s o  u s e d  i n  some p h a s e s  
o f  t h e  w o r k o  . . . . 

. . 
. . 

? .  

. . 



3 .  C o l d  C o m p a c t i n g  of  t h e  p o w d e r , .  . . .  

  he p o w d e r ;  b o t h  h y d r i d e  and  m e t a l l i c ,  w a s  p r e s s e d  i n  a  , .  

0 . 5 0 0 "  d i a m e t e r  s t e e l  d i e  i n  5 , 0 0  g  c h a r g e s .  The d i e  was ,  
i n  aP3. c a s e s ,  l o a d e d  and u n l o a d e d  u n d e r  a  p r o t e c t i v e  ate- 
m o s p h e r e  o f  t a n k .  a r g b n .  Comp.acts  w e r e  p r e s s e d  a t  28. t s i  
u n d e r  a s g o n , w h i l e  t h o s e  c o m p a c t e d  a t  h i g h e r  p r e s s u r e s  w e r e  
p r e s s e d  w i t h o u t  p r o t e c i i v e  a t m o s p h e r e  b e c s u s e  o f  l i m i t a t i o n s  

. :  
of  p r e s s  e q u i p m e n t . *  : 2  . . 

, i .  . ' .  

10 g  s p e c i m e n s ,  1 -1 /2"  x 1/4'" x a p p r o x i m a t e l y  1 / 4 "  were 
c o l d  p r e s s e d  . i n  a  V - b l o c k .  s t ee l ,  d i . e  a n d  s i n t e r e d  i n  a  
h i g h - f r e q u e n c y  i . n d u c t i o n  o r  e l e c t r i c a l  r e s i s t a n c e  t u b e  
f u r n a c e .  The p o w d e r  w a s ,  l o a d e d  i n t o  t h e  d i e  and  t h e  cow- 
p a c e  r e m o v e d  f r o m  i t  u n d e r  . a n .  a r g o n  a t m o s p h e r e .  

A l l  c o l d - c o m p a c t e d  t h o r i u m  a n d  t h o r i u m  h y d r i d e  c o m p a c t s . ,  
w i t h .  t h e . e x i e p t i o n  o f ' a  f e w  s p e c i m e n s  s i n t e r e d  i n  h y d r o g e n  
a n d  vacuum,  w e r e  s i n t e r e d '  i n  a  t a n k  a r g o n  a t m o s p h e r e ,  
The dew p o i n t  o f . t h e  t a n k  a r g o n  was - 6 0  t o  -70°C. ' 

. . 

Two t y p e s  o f : s i n t e r i t i g  f u r n a c e s  w e r e  u s e d  i n  t h i s  w o r k .  
One t y p e  c o n s i s t e d  o f  a ' 2 "  - i , , d .  q u a r t z  t u b e  s u r r o u n d e d  by  
a , g r a p h i t e  s l e e v e  h e a t e d  b y  a  h i g h - f r e q u e n c y  i n d u c t i o n  
c o i l ,  T h e : s p a c , e  b e t w e e n  q u a r t z  a n d  g r a p h i t e  c o n t a i n e d  
N o r h l a c k ~ i n s u l a t i o n .  . T h i s  f u r n a c e '  was u s e d  f o r  s i n t e r i n g  
t e ' m p e r a t u r e s  u p  t o  1550°6. The  o t - h e r .  s i n t e r i n g  f u r n a c e ,  
u s e d  f o r  t e m p e r a t u : r e s  ' l p ' t s -  1350°C,  c o n s i s t e d  o f  a  2 ' Y i , d 0 ,  
r n u l l i t e  t u b e  h e a t e d  e x t e r n a l l y  b ' y a  ~ ' a n t h a l  e l e c t r i c  
h e a t i n g  e l e m e n t .  I n  b o t h  c a s e s  ' t h e  s p e c i m e n s  r e s t e d  on 
a vacuum d e g a s s e d  g r a p h i t e  sub i n  a  s l o w  f l a w i n g  a r g o n  
a t m o s p h e r e  d u r i n g  s i n t e r i n , g .  ' A f e w  spec i .me  ns were a l s o  
s i n t e r e d  i n  a h y d r o g e n  atmosphere i n  . a  mol;yhdenum-,wire-  
wound e l e o t r i o  r c s i s t a m e e  f u r a a e e  a n d ,  u n d e r  a vaeuiim of  
a p p r o x i . m a t ' e l y  2 0 0  m i c r o n s ,  i n  a  g r a p h i t e  s l e e v e  h i g h -  
f r e q u e n c y  i n d u c t i o n  f u ' r n a c e , :  , 



EXPERIMENTAL WORK AND RESULTS . .: 
. . . .  . . . 

A. P r o d u c t i o n  o f  P o w d e r . .  , - 

T h e  Ames b i l l e t  l a t h e  t u r n i n g s .  u s ' e d  a s  r a w  m a t e r i a l  , w e r e  hy-  
d r i d e d  i n  l o t s  u p  t o  2 5 0 0  g  a n d  d e h y d r i d e d  i n  5000 g  l o t s  i n  
t h e  s t a n d a r d i z e d  m a n n e r  d e s c r i b e d  a b o v e .  . No o p e r a t i o n a l  d i f -  
f i c u l t i e s  w e r e  e n c o u n t e r e d .  T h e  . s t r o n g l y  e x o t h e r m i c  r e a c t i o n  
o f  t h e  h y d r i d i n g  o f  t h o r i u m  t o  t h e  d i h : y . d r i d e  c a u . s e d  l o c a l  
t e m p e r a t u r e s  c o n s i d e r a b l y  a b o v e  t h e '  t h e o r e t i c a l  r e a c t i o n  t e m p -  
e r a t u r e  o f  650°C,  b u t  t h i s  c o n d i t i o n  d i d  n o t  seem t o  h a v e .  a n y  
n o t i c e a b l e  i n f l u e n c e  u p o n  t h e  p r o d u c t :  

T h e  b a t c h e s  o f  d i h y d r f d e  a n d  t e t r a h y d r i d e  p r o d u c e d  w e r e  a l -  
l o w e d  t o  r e m c l i n  u n d e r  h y d r o g e n , a t  r e a c t i o n  t e m p e r a l u r e  f o r  
v a r i o u s  l e n g t h s  o f  time. T h e  p r e s s i n g  p r o p e r t i e s  o f  t h e  re- 
s u l t a n t  p r o d u c t ,  a s  w e l l  a s  t h e  a c t u a l  i n d i c a t i o n s  o f  h y d r o g e n  
r e a c t i o n  a n d  c h e m i c a l  a n a l y s i s ,  s h o w e d  t h a t  i t  w a s  p o s s i b l e  
t o  a c c o m p l i s h  f u r t h e r  h y d r i d i n g  a f t e r  t h e  b u l k  o f  t h e  r e a c t a b l e  
h y d r o g e n ,  a s  i n d i c a t e d  b y  t h e  f l o w  i n d i c a t o r s  u s e d ,  h a d  com- 
b i n e d  w i t h  t h e  t h o r i u m .  T h e  m a j o r  p o r t i o n  o f  t h e  h y d r i d i n g  
r e a c t i o n ,  a s  i n d i c a t e d  b y  t h e  c e s s a t i o n  o f  v i s i b l e  g a s  f l o w ,  
c o n s u m e d  a p p r o x i m a t e l y  o n e  h o u r  f o r  t h e  f o r m a t i o n  o f  t h e  d i -  
h y d r i d e  a n d  t h r e e  t o  f o u r  h o u r s  f o r  t h e  t e t r a h y d r i d e .  Chem- 
i c a l  a n a l y s i s  f o r  h y d r o g e n  c o n t e n t  o f  t h e  p r o d u c t  d i d  n o t  
y i e l d  c o n s i s t e n t l y  r e l i a b l e  r e s u l t s ,  b u t  d i d  g i v e  a n  i n d i -  
c a t i o n  o f  c o n t i n u o u s ,  i f  d e c r e a s i n g ,  h y d r o y e n  a b s o r p t i o n  o v e r  
a  p e r i o d  o f  e i g h t y - f i v e  h o u r s  i n  p r o d u c i n g  t h e  t e t r a h y d r i d e ,  
A n a l y s i s  s h o w e d  t h e  p r o d u c t  t o  c o n t a i n  1 , 6 8 %  H2, T h H 3 0 9 ,  a n d  
1,53% H2, ThH306 ,  f o r  e i g h t y - f i v e  a n d  f o u r - a n d - o n e - h a l f  h o u r s  
o f  h y d r i d i n g  f r o m  ThH2 t o  ThH4, r e s p e c t i v e l y .  A l l  b a t c h e s  
o f  t h e  d i h y d r i d e  a n a l y z e d  s h o w e d  a  h y d r o g e n  c o n t e n t  s l i g h t l y  
i n  e x c e s s  o f  t h e  f o r m u l a  ThH2, e . g . ,  a p p r o x i m a t e l y  0 . 9 0 % 0  
The  d e h y d r i d i n g  o f  t h e  t e t r a h y d r i d e  i n  a  v a c u u m  o f  a p p r o x i -  
m a t e l y  2 0  m i c r o n s  a t  700°C r e s u l t e d  i n  a  f r i a b l e  s i n t e r  c a k e .  

B. I n t e r m e d i a r y  P r o c e s s i n n  a n d  
T e s t i n q  o f  t h e  P o w d e r  

T h e  t e t r a h y d r i d e  t y p e  o f  p o w d e r ,  d a r k  b l u e  i n  . c o l . o r ,  w a s  
e a s i l y  c r u s h e d ,  a n d  was o o n s i d e r s b l y  m o r e  f . r i a b l e  t h a n  t h e  
l i g h t  ' g r a y  d i h y d r i d e  t y p e ,  T a b l e  I1 s h o w s  t h e  r e s u l t s  o f  
t y p i c a l  s t a n d a r d  s i e v e  a n a l y s e s  c o n d u c t e d  o n  t h e  " a s  h y d r . i d e d n  
p r o d u a t  f o r  b o t h  t h e  d i h y d r i d e  a n d  t e t r a h y d r i d e ,  I t  c a n  b e  
s e e n  t h a t  t h e .  s i e v i n g  r e s u l t e d  i n  c o n s i d e r a b l e  c o m m i n u t i o n  
o f  t h e  t e t r a h y d r i d e ,  b u t  o n l y  i n  a n  i n s i g n i f i c a n t  a m o u n t  i n  
t h e  c a s e  o f  t h e  d i h y d r i d e .  A l l  c o m m i n u t i o n  w a s  d o n e  w i t h  a  
s t e e l  m o r t a r  a n d  p e s t l e .  ~ h ' e  s i n t e r  c a k e  o f  t h o r i u m  r e s u l t i n g  
f r o m  t h e  d e h y d r i d i n g  o f  t h e  t e t r a h y d r i d e  w a s  e a s i l y  c r u s h e d  - 
t o  t h e  -100 m e s h  p a r t i c l e  s i z e  o f  t h e , $ r i g i n a l  h y d r i d e ,  

W' 
t. Q 



-- - 
T a b l e  I11 s h o w s  t y p i c a l '  f l o w  r a t e s  a n d  a p p a r e n t  d e n s i t i e s  o f  
t h e  v a r i o u s  t y p e s  a n d  m e s h  f r a c t i o n s  o f  p o w d e r -  i n v e s t i g a t e d .  
T h e  h y d r i d e  p o w d e r  p a r t i c l e s  w e r e  f o u n d ,  b y  m i c . r ~ o s c o p i c  e x -  
a m i n a t i o n ,  t o  b e  r e l a t i v e . 1 ~  m o r e  . a n g u l a r  a n d  . s h a r p  c o r n e r e d  
t h ' a n  t h e  p a r t ' i c l e s  o f  t h e  t h o r i u m  p o w d e r ,  T h e  p a r t i c l e s  o f  
t h e  f o r m e r  p o w d e r s  a r e  u n d o u b t e d l y  a l s o  h a r d e r  a n d  l e s s  d u c -  
t i l e  t h a n  t h o s e  o f  t h e  l a t t e r ,  t h u s  r e s u l t ' i n g  i n  m o r e  i r -  
r e g u l a r  s h a p e d  p a r t i c l e s  a f t e r  c o m m i n u t i o n ,  T h e s e  p h y s i c a l  
p r o p e r t i e s  p r o b a b l y  e x p ' 1 a i . n  t h e  p 0 o . r  f l o w  p k o p e r t i e s  . . o f  t h e  
h y d r i d e  p o w d e r s  r e l a t i v e  t o  t h e  m e t a l l i c  t h o r i  um p o w d e r .  .The 
a v e r a g e  p a r t i c l e  s i z e  o f  a  p o w d e r  f r a c t i o n  was  t a k e n  a s  t h e  
50% i n t e r c e p t  o f  a  p l o t  o f  l o g  s i e v e  m e s h  s i z e  i n  m i c r o n s  
v e r s u s  p r o b a b i l i t y  w e i g h t  p e r c e n t  o f  p o w d e r  p a s s i n g  t h r o u g h  
t h e  i n d i c a t e d  s i e v e .  

T h e  m a t e r i a l  when p r o c e s s e d  a s  d e s c r i b e d  a b o v e ,  u n d e r  a  p r o -  
t e c t i v e  a t m o s p h e r e  o f  t a n k  a r g o n , .  a n d  p r e s s e d  i .n ' t h e  m a n n e r  
o u t l i n e d ,  w a s  f o u n d  n o t  t o  b e  n o t i c e a b l y  c o n t a m i n a t e ' d  w i t h  
o x y g e n ,  n i t r o g e n  o r  i r o n  a f t e r  p r o c e s s i n g  a s  substantiated. 
b y  s p e c t r o s c o p i c  a n d  c h e m i c a l  a n a l y s e s .  T h e  t e t r a h y d r i d e  was  
p y r o p h o r i c  i n  m o s t  m e s h  f r a c t i . o n s  i n c l u d i n g  t h e  " a s - h y d r i d e d "  
f r a c t i o n .  T h e  d i h y d - r i d e  o x i d i z e d  s l o w l y  u p o n . e x p o s ' u r e  , t o  a i r ,  
w h i l e  t h e  m e t a l l i c  t h o r i u m  e x h i b i t e d  t h e  l e a s t  t e n d e n c y  t o  
s u r f  a c e  o x i d i z e ,  

No v i s i b l e  d e t e r i o r a t i o n  o f  p r e s s e d . c o m p a c t s .  s t o r e d  u n d e r  a  
p r o t e c t i v e  a t m o s p h e r e  o f  a r g . o n  f o r  a  p e r i o d  o f  o n e  m o n t h ,  c o u l d  
b e  a s c e r t a i n e d  i n  t h e  c a s e  o f  b o t h  t h e  h i g h e r  h y d r i d e  a n d  t h e  
m e t a l l i c  t h o r i u m ,  b u t  c o m p a c t s  p r e s s e d  f r o m  t h e ' e d i h y d r i d e  
c o m m e n c e d  t o  d i s i n t e g r a t e  a f t e r  o n e  o r  t w o  d a y s  s t o r a g e ,  

C o l d  C o m p a c t i n n  o f  t h e  P o w d e r  
--. 

T h e  5.00 g ,  0,500'" d i a m e t e r  s p e c i m e n s  p r e s s e d  f r o m  t h e  p o w d e r s ,  
i n  t h e  manner :  d e s c r i b e d  a b o v e , .  s h o w e d  a  v o l u ' m e t r i c  e x p a n s i o n  
o f  2 t o  3% u p o n  e j e c t i o n  f r o m  t h e  d i e .  T h e  c o m p a c t s  p r e s s e d  
f r o m  t h e  t e t r a h y d r i d e  a n d  m e t a l l i c  t h o r i u m  p o w d e r s  w e r e  s u f -  
f i c i e n t l y  s t r o n g  f o r  h a n d l i n g  when  p r e s s e d  a t  7 t s i .  T h e  d i -  
h y d r i d e  d i d  n o t ,  h o w e v e r ,  g i v e  c o m p a c t s  t h a t  c o u l d  b e  h a n d l e d  
when  p r e s s e d  b e l o w  1 4  t s i ,  

F i g ,  2 s h o w s ,  f o r  v a : r i o u s  m.esh f r a c t i o n s ,  t h e  g r e e n  d e n s i t y  
v e r s u s  c o l d  c o m p a c t i n g  p r e s s u r e  r e l a t i o n s h i p  o f  a  ' " d o u b l y  
h y d r i d e d "  t e t r a h y d ' r i d e  t y p e  o f  p o w d e r .  The a v e r a g e  i n c r e a s e  
i n  t h e  g r e e n  d e n s i t y  o f  t h e  d e n s e s t ,  "as '  h y d r i d e d " ,  f r a c t i o n  

. . 
o v e r  t h e  l e a s t  d e n s e ,  - 3 2 5  m e s h ,  f r a c t i o n  o v e r . t h e  p r e s s u r e  
r a n g e  o f  25 t o  7 5  t s i  was  f o u n d  t o  b e  a p p r o x i m a t e l y  4%. T h e  
s u p e r i o r .  g r e e n  d e n s i t i e s  o f  t h e  " a s  h y d r i d e d "  a n d  " a s  s i e v e d "  
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S t  a n d a : r d  S i e v e  Ana1y.s i s  o f  "Ass. H y d r i  d e d "  . P r o d u e t  
S i e v e d  f o r  15 M i n u t e s  100 g, .3" D . i a m e t e r  U..S, S t a n d a r d  S i e v e s  
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ThHa T y p e  P r o d u c t  .TRH2 T y p e  P r o d u c t  
U . S .  S t d .  W e i g h t  :. . W e i g h t  W e i g h t  W e i g h t  % 

S i e v e  O p e n i n g  On Sieve. : ;  P a s s i n g . . ; T h r o u g h  On S i e v e  L e s s  T h a n  
Number  M i c r o n s  g  .:. S i e v e  9  S t a t e d  S i e v e  

A v o  P a r t i c l e  S i z e *  47.0 m i c r o n s  1150 m i c r o n s  
P a r t i c l e  s i z e  be-  94% 4-20 m e s h  98% + 2 0  mesh  
f o r e  s i e v i n g ,  a p p r o x i - ,  
m a t e l y  

* 50% i n t e r c e p t  o f  p l o t  o f  l o g  s i e v e  m e s h  s i z e  ( m i c r o n s )  v e r s u s  
p r o b a b i 1 . i  t y  s c a l e  w e i g h t  p e r c e n t  g a s  s i n g  t h r o u g h  s i , e v e .  

TABLE III 

A v e r a g e  A p p a r e n t  D e v t s l t i e s  a n d  F l o w  R a t e s  
o f  T h o r i u m  H y d r i d e  P o w d e r  
( H a l l  F l o w  T e s t e s  U s e d )  

Type  o f  Mesh F r a c t i . o r a  A w ,  A p p a r e n t  Av. F.low Rate  
H y d r i d e  . M i c r o n s  D e n s i t y  g / c c  g / ~ c  

r? 

'l'h Hq -20' s-80 3.29 w i l  
r-100 C200 3.35 . 1 , 4 1  

. - .a25 2.88 n i l  
m 1 0 0  3.50 n i l  

n i l  
2 , 6 1  

n i l  
n i  1. 

n i l  
2 , 3 5  
2 . 0 3  
3.03 



( p o w d e r  r e s u l t . i n g - . f r o m  t h e  s t a n . : d a r d ,  s i e v e  a n a l y s i s . )  f r a c t i o n s  . 
i s  p r o b a b l y  du'e t o  c .ommin 'u t ion  o f  t h e  p a r t i c l e s ,  t o  an e f f e c t i v e  
s i z e  d i s t r i b u t i o n  d u r i n g  p r e s s i n g .  -It c a n  b e  s e e n  t h a t  h e r e ,  
a s  i n  t h e  c a s e  o f  a l l  o t h e r  p o w d e r s  i n v e s t i g a t e d ,  a  s m a l l ,  
b u t  d e f i n i t e ,  i n c r e a s e  . i n  g r e e n 1  d e n . s i . t y  r e s u l t s  w i t h  i n c r e a s e  
o f  a v e r a g e ,  p a r t i c l e  s i z e  f o r  . f r a c t i o n s  w i t h  n a r r o w  l i m i t s  
o f  p a r t i c l e  s i z e ,  e . ,g . ,  - 8 0  + l o 0  mesh ,  e t c ,  ' 

..: , . . . . 

The d e n s i t y  v a r i a t i o n s ,  a t  v a r i o u s  p r e s s u r e s ,  w i t h  mesh  E r a c -  
t i o n  o f  p o w d e r  a n d  l e n g t h  o f  h y d r i d i n g  t i m e ,  e , g , ,  h y d r o g e n  
c o n t e n t ,  f o r  a  t y p i . , c a l  t e t r a . h y d : r i d e -  t y p e  o f - .  powd.er a r e  shown 
i n  F i g s ,  3 a n d  4 r e s p e c t i v e l y . .  . I t  c a n ' b e  s e e n  t h a . t  t h e  l e a s t  
d e n s e ,  f i n e s t 9  po.wder ( a v e r a : g e  p a r t i . c l e .  s i z e  = 4,6 m i c r o n s )  
e x h i b i t s  a  . d e n s i t y  a p p r o x i m a t e l y  4 .  t o  5% ! l o w e r  t h a , n  t h a t  of 
t h e  d e n s e s e ' , c o a r s e s t ,  powders  o v e r  m o s t  o f  t h e  p r e s s u r e .  r a n g e  
i n v e s t i g a t e d .  The  d e n s i t y  v a r i e d  w i t h  h y d r o g e n  c o n t e n t  t o  
o n l y  a  s m a l l .  e x t e n t  ( a p p r o x i . m a t e P y  1 - 1 / 2 % ) ,  i n c r e a s i n g  . . ., .. w i t h  
t h e  l e n g t h  o f  h y d r i d i n g  * t i m e ,  e . g . ,  h y d r o g e n  c o n e ' e n t .  The 

' l a t t e r  r e l a t i o n s h i p  was  f o u n d  t o  h o l d  325. t r u e  m e s h . ,  f o r  , t h e  e h r e e  mesh 
f r a c t i o n s ,  - 2 0  +80, -100 .&200, a n d  - i n v e s t i g a t e d ,  

.. . . . . . ,  
The l e s s  f r i a b l e  h y d r i d e , .  e . g .+  t h e  T ~ H ~  t y p e , .  s h o w s  s i m i l a r  
r e l a t i o n s h i p s  b e t w e e n  g r e e n  d e n s i t y .  a n d .  c o l d  . c o m p a c t i n g  p r e s -  
s u r e  f o r  v ' a ry i . ng  mes'h f r a c t i o n s  an.d 1 , e n g t h s  o f  h y d r i d i n g  
t ime .  The o n l y  e x c e p t i o n  t o  t h e s e .  r e l a t i . o n s h i p s  i s  t h e  r e -  

. v e r s a l  o f  t h e  t r e n d  e s t a b l i s h e d  b y  t h e  -.lo0 4-200 mesh a n d  - 3 2 5  
mesh f r a c t i o n s , .  i n  t h a t  t h e  p o w d e r  h y d r i d e d  f o r  t h e  l o n g e r  
t i m e  shows  l o w e r  g r e e n  d e n s i t i e s  t h a n  t h a t  h y d r f d e d  f o r  t h e  

- s h o r t e r  t i m e  i n  t h e  c a se  o'f t h e '  - 2 0 ° + 8 0  'mesh f i a c t ' i o n .  The 
a c t u a l  d i f f e r e n c e  i s  s m a l l  b u t  c o n s i s t e n t . .  : . . .  . F i g ,  - 5  s u m m a r i z e s  
t h e  d a t a .  

, . 

I n  c o l d  c o m p a c t i n g  t h e  m e t a l l i c '  t h o r i u m  powder  p r o d u c e d  by  
d , e h y d r i d i n g  - 1 0 0  mesh t e f . r a h y d r i  d e  t y p e  .powder ,  a .  .maximum 
d i f f e r e n c e  i n  g r e e n  d e n s i t y  o f  1 .5% was  f o u n d  b e t w e e n  t h e  
t h r e e  f r a c t i o n s ,  - 2 0  980, -100 3.200, a n d  . - 325  mesh ,  t e s t e d /  
F i g .  6 s h o w s ,  h o w e v e r ,  t h a t  c o n t r a r y  , t o  t h e  b e h a v i o r  o f  t h e  
h y d r i d e  p o w d e r s ,  t h e  c o a r s e s t  f r a c t i o n ,  - 2 0  +80  mesh ,  e x -  
h i b i t s  t h e  l o w e s t  g r e e n  d e n s i t y  a b o v e  3 0  t s i  c o m p a c t i n g  p r e s -  
s  u r e  ., 

The v a r i o u s  t y p e s  o.f p o w d e r ,  a s  c 1 ; a s s i f i e d  . i n  a c c o r d a n c e  
w i t h  t h e i r  c h e m i c a l  s t r u c t u r e ,  e . g . ,  t e t r a h y d r i  d e ,  d i  h y d r i d e  
and  m e t a l l i c  t h o r i u m ,  e x h i b i t  m a r k e d - - d i f f e r e n c e s  i n  t h e i r .  
g r e e n  d e n s i t i e s  a s  shown '  i n  F i g .  7 f o r  ' t h e  - 1 0 0  mesh f r a c t i o n ,  
The  ThH4 f .ype o f  p o w d e r  s h o w s , t h e  p o o r e s t  d e n s i t y ,  r a n g i n y  
f r o m  5.6 g / e c  a t  . l o  t s i  t o  6*'35 g / c c  a t  7*5 , - t s i ,  The medium 
d e n s e  c o m p a c t s  o f  t h e  ThH2 t y p e  r a .nge  f r o m  - 7 . 2  g / c c  a t  1 0  t s i  
t o  . 8 . 6  g / c c .  a t  75 t s i b  The m e t a l l i c  thor . i .um powder  c o m p a c t s  

a 



s h o w  c o n s i s t e n t l y  a  . r n a r i t e d l y  h i g h e r  g r e e n  d e n s i t y  r a n g i n g  
f r o m  8.5 g / c c  a t  10: t s i '  t o  ll...L5. g.1c.c a t  75.  Rsi '  c o m p a c t i n g  
p r e s s u r e  .. 
A l l  g r k e n  d e n s i t y  v e r s u s  c o l d  c o m p a c t i n g  p r e s s u r e  c u r v e s  s h o w  
t y p i c a l  t r e n d s ,  m o s t l y  h a v i n g  a  r e l a t i v e l y  f . l a t  s l o p e  i n  t h e  
v 2 c i n i t y  of '75 t s , i  c o m p a c t i n g  p r e s s u r e .  T h e  c u r v e s  for t h e  
-100 m e s h  ThH4 a n d  ThH2 t y p e  powder .  c o m p a c t s  show'  a  m a r k e d  
f l a t t e n i n g  a b o v e  50 ~ s r , .  

T h e  e r r o r s  i n c u r r e d  i n  . t h i s  s t u d . y ,  a s i d e  f r o m  p o s s i b l e  s a r i a -  
t i o n s  d u e  t o  d e t e r i o r a t i . o n  o f  t h e  powde:r ,  c g n s i s t e d  p r i m a r i l y  
o f  e r r o r s  i n  measur iny  d i i r i a g  ' t h e  p r e s s i n g  o p c a n t i o n .  The  
p r e s s i n g  o f  a  n u m b e r  of: t h e o r e t i c a l l y  i d e n t i c a l  c o m p a c t s  
s .howed t h , i s  error t o  b e  2 1.5% 

D o  S i n t e r i n n  o f  C o l d  P r e s s e d  C o m p a c t s  

S i n t e r i n n  i n  A:raon A t m o s ~ h e r e  

T h e  c o l d  c o m p a c t e d  s p e c i m e n s  o f  t h o r i u m ,  t h o r i u m  d i h y d r i d e  
a n d  t h o r i u m  t e t r a h y d : r i . d e  p o w d e r ' w e r e  s i n t e . r e d  u n d e r  wa.r- 
i o u s  c o n d i t i o n s  i n  o r d e r  t o  d e t e r m i n e  t h e  e f f e c t  o f  p r o -  
c e s s i n g  v a r ' i a b l e s  o n  t h e  s i n t e r e d  d e n s i t y  a n d  o t h e r  p h y s i -  
c a l  p r o p e r t i e s . ,  The  f o l l o w i n g  i s  a  b r e a k d o w n  o f  t h e  re- 
s u l t s  o f  t h i s  i n v e s t i g a t i o n .  

a .  E f f e c t  o n  S i n t e r e d  D e n s i t y  o f -  

(1) Sf n t e r i n q  T e m p e r a t u r e  

T h e  s  i . n t e : r i a g  t e m p e r a t u r e  was v a r i e d  f r o m  9 0 0 b C  
t o  1550°C f o r  s p e c i m e n s  Q %  e a c h  t y p e  o f  p o w d e r ,  
c o l d - p r e s s e d  a t  '75 t s i  a n d  s i n t e r e d  i n  a t a n k  
a r g o n  a t m o s p h e r e  f o r  0.5 h o u r s :  F i g .  8 s h o w s  
t h e  , v a r i a t i o n  o f  s i n t e r e d  d e n s i t y  w i t h  s i n e e r i n g  
t e m p e r a t u r e  for , t h i s  s i n t e r f  n g  s e r f e s .  The m o s t  
d e n s e  m a t e x i  a l ,  e . g . ,  m e t a l l i c  t h o r i u m  p o w d e r ,  
w h i l e  e x h i b i t i n g  a  ' d e n s i t y  n o t  g r e a t e r  t h a n  g r e e n  
d e n s i t y  w h e n  s i n . t e a e d  a t  9 0 0 Q C  a n d  1 0 0 0 ° C  r e -  
s u l t e d  i n  a c o m p a c t  h a v i n g  a  s i n t e r e d  d e n s i t y  o f  
11.53 g / c c  a t  1.35f1°C. T h i s  d e n s i t y .  i s  w i t h i n  
99% o f  % h e t  a t t a i n a b l e  h e s  b i . l l e t  b u l k  d e n s i t y ,  
r a n g i n g  g e n e r a l l y  b e t w e e n  1 1 . 5 7  a n d  1 1 . 6 3  g / c c .  

' ' T h e  m a t e r i a l  e x h i b i t e d  t h i s  h i g h  d e n s i t y  when 
c o l d  p r e s s e d  a t  75 t s i  a n d  a : rgon  a t m o s p h e r e - s i n -  
t e r e d  b e t w e e n  1250°C t o  1 5 5 0 " C ,  S i n t e r i n g  t h i s  
pcawdex" a t  t e m p e r a t , u r e s  a b o v e  1250°C d i d  not. re-  
s u l t  i n  a f a e r .  

m 
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T h e  ThHq . t y p e  o f  p o w d e r  c o m p a c t ,  c o n s i s t i n g  o f  
t h o r i u m  r e s u l t i n g '  f r o , m - t h e  d e c o m p o s i t i o n  o f  t h e  
ThH d u r i n g  I s  i n t e r i n g , .  . a t t a i n e d  a  maximum d e n -  
s i t y  o f  11.31 g ' / cc  a t  1550°C w h i l e  t h e  ThPq t y p e  
p o w d e r  c o m p a c t ,  c  o n s . i . s t i n g  o f  ThH2 d e c o m p o s e d  
t o  t h o r i u m  d u r i n g  s i n t e r i n g ,  a t t a i n e d  a  maximum 
d e n s i t y  o f  1 1 , 1 6  g / c c  a t  1 5 5 0 ° C .  A l l  t y p e s  o f  
c o m p a c t s  . s h o w e d  a  p r o n o u n c e d  l e v e l i n g  o f f  o f  t h e  
s i n t e r e d  d e n s i t y  a t  t e m p e r a t u r e s  a b o v e  1 2 5 0 ° C 0  
The ThN2 a n d  ThHq t y p e  0.f p o w d e r  c o m p a c t s ,  p r o b -  
a b l y  d u e  t o  t h e i r  l o w  g r e e n  d e . n s . i ' t i e s ,  i n  s p i t e  
o f  f a v o r a b l e  s i n t e r i n g  c o n d i t i o n s  b r o u g h t  a b o u t  

. b y  t h e  d e . h y d r i d i n g  o f  t h e  p o w d e r  . ' d u r i n g  s i n t e r i n g ,  
d i d  n o t  s..how a n y . f t e n , d e n c y  t o  r e ' a c h  s  i n t e r e d  d e n -  
s i t i e s  c o m p a r a b l e  t .0 t h o s e  o f  t h e  t h o r i u m  pow- 
d e r  c o m p a c t s  i n  t h e  t e m p e r a t u r e .  r a n g e  i n v e s t i g a t e d .  

( 2 )  S i n t e r i n s  T ime  . 

F i g .  9 s h o w s  t h e  i n f l u e n c e  o f  s i n t e r i n g  t i m e  u p o n  
e a c h  t y p e  o f  p o w d e r  c o m p a c t  a s  s i n t e r e d  i n  a n  
a r g o n  a t m o s p h e r e  a t  1 0 0 0 ° C , ,  T h e  d a t a  r e p r e s e n t  
t h e  a v e r a g e  o f  two  s p e c i m e n s ,  W h i l e  t h e  t h o r i u m  
t y p e  o f  p o w d e r  c o m p a c t s  s h o w e d  n o  s i g n i f i c a n t  i n -  
c r e a s e  i n  d e n s i t y  i n  t h e  r a n g e  o f  1 / 4  h o u r  t o  8 
h o u r s  s i n t e r i n g  t ime ,  ' t h e  o t h e r  t y p e s  o f  p o w d e r  
c o m p a c t s  d i d  s h o w  i n c r e a s e d  d e n s i t i e s  f o r  l o n g e r  
s i n t e r i n g  p e r i o d s .  T h e  ThHq . t y p e  o f  p o w d e r  com- 
p a c t  r e a c h e d  maximum d e n s i t ' y  a f t e r  1 / 2  h o u r  o f  
s i n t e r i n g  w h i l e  t h e  ThH2 t y p e  o f  .powder  c o m p a c t  
r e a c h e d  maximum d e n s i t y  o n l y  a f t e r  .3 h o u r s  o f  
s i n t e r i n g .  I t  i s  i n t e r e s t i n g  t o  n o t e  t h a t  t h i s '  
l a t t e r  t y p e  o f  c o m p a c t ,  w h i l e .  e x h i . b i t i n g  a  l o w e r  
s i n t e r e d  d e n s i t y  t h a n  t h e  ThH4 t y p e  b e l o w  a p p r o x i -  
m a t e l y  2  h o u r s  s i n t e . r i n g  t i m e ,  a t t a i . n e d .  h i g h e r  
d e n s i t i e s  f o x  l o n g e r  p e r i o d s  o f  s i n t e r i n g  t i m e ,  

( 3 )  C o l d  C o m p a c t i n q  P r e s s u r e  

A s e r i e s  o f  c o m p a c t s ,  i n c l u d . i , n g  a l l  t h r e e  t y p e s  
o f  p o w d e r ,  w e r e  p r e s s e d  o n e  e a c h ,  a t  10, 2 5 ,  50 
a n d  75 t s i .  a n d  s u b s e q u e n t l y  s i n t e r e d  i n  a r g o n  
f o r  0.5 h r ,  a t  1 1 5 0 ° C . . - . - F i g .  .lo, s h o w s  t h e  v a p i a -  
t i o n  o f  s i n t e r e d  d e n s i t y . w i t h  c o l d  c o m p a c t i n g '  
p r e s s u r e .  T h e  m o s t  p r o n o u n c e d  e f f e c t  o f  c o l d  
compact .  i n g  p r e s s u r e  o n  s  i n t e r e d  d e n s i ' t y  was  f o u n d  
i n  t h e  c a s e  o f  t h e  t h o r i u m  p o w d e r  c o m p a c t s .  The  
s i n t e r e d  d e n s  ' n f  t h . 8 -  t h o r i u m  p o w d e r  c o m p a c t s  

-. . . .,. . - 
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s u r p a s s e d  t h o s e  o f  t h e  ThH2 powder  c o m p a c t s  o n l y  
bey0n.d a p p s o x i m a t . e l y  2 5  t s i  a n d  t h o s e  of t h e  Thm.  
powder  c o m p a c t s  b e y o n d  a p p r o x i m a t e l y  4 5  t s i  c o l d  
c o m p a c t i n g  p r e s s u r e ,  me s i n t e r e d  d e n s i t y  o f  
t h e  ThHq t y p e  powder  c o m p a c t s  v a r i e d  o n l y  w i t h - ,  
i n  e x p e r i m e n t a l  e r r o r  o v e r  t h e  p r e s s u r e  r a n g e  ' 

i n v e s t i g a t e d ;  t h e  t h o r i u m  p o w d e r  c o m p a c t s ,  how- 
e v e r ,  i n c r e a s e d  i n  s i n t e x e d ,  d e n s i t y  f r o m  9 , 6  g / c c  
f o r  t s i  t o  11.3 g j c c  f o r  75 t s i  c o l d  c o m p a c t i n g  
p r e s s u r e .  The p a t e  o f  i n c r e a s e  o f  d e n s i t y  w i t h  
c o m p a c t i n g  p r e s s u r e  a i d ,  h o w e v e r ,  s u b s t a n t i a 1 , l y  
d i m i n i s h  t o w a r d  75 t s i .  The ThH2 t y p e  o f  powder  
C o a p a c l s  e x h i b i t e d ,  o v e r  t h e  e n t i r e  p r e s s u r e  r a n g e ,  
a  s i n t e r c d  d e n s i t y  m a r k e d l y  i n f e r i o r  t o  t h a t  o f  
t h e  ThBd L y p e  o f  p o w d c r ,  a n d  a b o v e  25 t s i  compac-  
t i n g  p r e s s u r e ,  i .mferiar for LhaL of  t h e  t h o r i u m  
p o w d e r  c o m p a c t s .  W h i l e  t h e  s i n t e r e d  d e n s i t i e s ,  

' i n  g e n e  r a l ,  i n c r e a s e d  w i t h  c o m p a c t i n g  p r e s s u r e , 9  
t h e  r a t e  o f  i n c r e a s e  s e e m e d  t o  b e  v e r y  s m a l l  f o r  
p r e s s u r e  a b o v e .  5 0  t s  i. 

( 4 )  P o w d e r  P a : r t i c l e  S f %  - 
A s e s i e s  o f  ThH4 t y p e  p o w d e r  c o m p a c t s  p r e s s e d  a t  
7 5  t s i  f r o m  wa : r ious  mesh  f r a c t i o n s  o f  p o w d e r  w i t h -  .- 

i n  n a r r o w  r a n g e s  o f  p a r t i c l e  s i z e  a n d  s i n t e r e d  
. i n  a r g o n  a t  1150°C f o r  0.5 h r ,  r e s u l t e d  i n  corn-, 
p a c t s  e x h i b i t i n g  s l i g h t l y  i n c r e a s i n g  d e n s i t i e s  
w i t h  d e c r e a s i n g  a v e r a g e  p a r t i c l e  s i z e  o f  t h e  pour- 
d  e' :r.. 

The -1.00 mesh p o w d e r ,  representing a  w i d e r  p a r -  
t i . d l e  s i z e  d i . s t r i . b u t f o n  t h a n  t h e  -20 -6.80, -100 
+;200, a n d  -325 mesh p o w d e r s  s h o w e d ,  h o w e v e r ,  a  
l o w e r  d e n s i t y  t h a n  t h e  n a r r o w  : range  p a r t i c l e  
s i z e  p o w d e r  o f  c o m p a r a b l e  a v e r a g e  p a r t i c l e  s i z e .  
F i g .  11 s u m m a r i z e s  t h e  d a t a  g r a p h i c a l l y .  

The  " a s  h y d r i d e d "  f r a c t i o n  ( a p p r o x i m a t e l y  94% $ 2 0  
mesh b e f o r e  p r e s s i n g )  i s  r e p r e s e n t e d  on F i g ,  11 
a s  a  b r o k e n  l i n e  i n d i c a t i n g  f a i r  a g r e e m e n t  w i t h  
t h e  t c n d e n c y  o f  t h e  c u r v e  i o  f l a t t e n  o u t  i n  t h e  
d i r e c t i  on o f  l a r g e r  a v e r a g e  p a r t i c l e  s i z e ,  



T h e  l e n g t h ' o f  . h y d . r i . d i . n g .  t i m e  t o  w h i c h  t h e  pow- 
d e r  was. s u b j e c t e d  was  s h o w n  a b o v e  t o  a f f e c t  t h e  
p o w d e r  c h a r a c t e r i s t i c s  a n d  c o l d  c o m p a c t i n g  p r o p -  
e r t i e s  .of ,  . t h o r i u m  h y d r i d e ,  - T h i s  i s  p r o b a b l y  
c a u s e d  b y  t h e  f a c t ,  t h a t  t h e  p o w d e r s  h e l d  v a r y i n g  
a m o u n t s  o f  c h e m i c a l l y  b a n d e d  o r  a d s o r b e d  a n d  a b -  
s 0 r b e . d  h y d , r o . g e n  a s  w e l l  a s  b y  unlcnown e f f e c t s  o f  
.&h.e l e n g t h  o f  h . y d r i d i n g  t ime on t h e  b r i t t l e n e s s ,  
p a r t i c l e  s t r u c t u r e  a n d  s u r f a c e  c o n d i t i o n s  o f  t h e  
p o w d e r .  A  s e r i e s  o f  t e s t  c o m p a c t s  o f  t e t r a h y d r i d e  
p o w d e r ,  h y d r i d e d .  f o r  v a r y i n g  l e n g t h s  o f  t i m e  f r o m  
4 - 1 / 2  t o  85-L[2 h o u r s  d i d  n o t ,  h o w e v e r ,  s h o w  a n y  
c o r r e l a t i o n  b e t w e e n  s i n t e r e d  d e n s i t y  a n d  l e n g t h  
o f  h y d s r i d i n g  t.i.meo 

2 .  S i n t e r i n q  i n  H y d r o g e n  A t m o s p h e r e  a n d  Vacuum 

A f e w  s p e c i m e n s  o f  ThH4 t y p e  p o w d e r  c o l d '  c o m p a c t e d  a t  2 8  t s i ,  
s i n t e r e d  i n  a  p u r i f i e d  h y d r o g e n  a t ' m o s p h e r e  i n  a  m o l y b d e n u m  
wound  e l e c t r i c a l  r e s i s t a n c e  f u r n a c e  a t  1500°C f o r  o n e  h o u r ,  
were c o n s i d e r a b l y  d i s t o r t e d  a f t e r  s i n t e r i n g .  T h e  d e n s  i- 
t i e s  . o f  t h e s e  c o m p a c t s  a n d  t h o s e  s i n t e r e d  i n  a  v a c u u m  o f  

. a p p r : o x i m a t e l g  2 0 0  m i c r o n s  w e r e  10 ,9  t o  1 l ; O  g / c c ,  c o n s i d -  
e r a b l y  b e l o w  t h e  11.3 g j c c  d e n s i t y  o f  t h e  a r g o n  s i n t e r e d  
s p e c i . m e n s .  A c o n s i d e r a b l e  a m o u n t  o f  h y d r i d e ,  f - o r m i n g  a  
l a y e r  o n  t h e  s u r f a c e  o f  t h e  s p e c i m e n ,  w a s  f o u n d  t o  f o r m  
d u r i n g  c o o l i n g  i n  t h e  c a s e  o f  t h e  h y ' d r o g e n  s i n t e r e d  com- 
p a c t s ,  T h e s e  s i n t e r i n g  e x p e r i m e n t s  were o f  a n  e x p l o r a t o r y  
n a t u r e  a n d  d o  n o t  p r e c l u d e  t h e  p o s s i b i l i t y  o f  s a t i s f a c t o r y  
s i n t e r i n g  o f  t h 0 r i u . m  c o m p a c t s  i n  a  w e l l  p u r i f i e d  h y d r o g e n .  
a t m o s p h e r e  o r  a  v a c u u m .  . 

E. P h y s i c a l  T e s t i n s  o f  S i n t e r e d  ~ b a c t s  

H a r d n e s s  o f  S i . n t e r e d  C o m p a c t s  l o  ----- 
A l l  s i n t e r e d  s p e c i m e n s  w e r e  h a r d n e s s  t e , s t e d  o n  a R o c k w e l l  
H a r d n e s s  T e s t e r .  No m a r k e d  : r e l a t i o n s h i p  b e t w e e n  t h e  h a r d -  
n e s s  o f  t h e  m a t e r i a l  a n d  s i n t e r i n g  c o n d f t i o n s  was  f o u n d ,  
I n  g e n e r a l  a l l  s p e c i m e n s  a b o v e  1 1 , O  g / c c  d e n s i t y ,  r e g a r d -  
l e s s  o f  p o w d e r  . a n d  p r o c e s s i n g  h i s t o r y  f e l l  b e t w e e n  RF80 
a n d  R F 9 O 0  S p e c i m e n s  o f  l e s s e r  d g n s i t y  d e c r e a s e d  r a p i d l y  
i n  h a r d n e s s  t o  b e l o w  RF50 f o r  a p p r o x i m a t e l y  10 g / c c o  



2. E l e c t r i c a l  ~ e s i s t i v i i y  o f  S i n t e r , e d  C o m p a c t 2  

E l e c t r i c a l  r e s i s t i v i t y  m e a s u r e m e n t s  made on a  f e w  s p e c i -  
mens showed  e r r a t i c  r e s u l t s  wh'ich c o u l d '  n o t  b e  s a t i s f a c -  
t o r i l y  c o r r e l a t e d  w i t ' h  t h e  s i n t e r e d  d e n s i t y  o f  t h e  mat-  
e r i a l .  T a b l e  I V  s u m m a r i z e s  t h e  d a t a .  Even a t  t h e  h i g h e s t  
d e n s i t i e s ,  a l l  s i n t e r e d , s p e c i m e n s  showed  c o n s i d e r a b l y  
h i g h e r  e l e c t r i c a l  r e s i s t i v i t i e s  t h a n  a  s p e c i m e n  m a c h i n e d  
f r o m  a n  Ames t h o r i u m ;  w r o u g h t - . b a r ,  e . g . ,  2 0  t o  30 x 
ohm-cm a n d  17 - 5  x 10-6 ohm-,cm, r e s p e c t i v e l y ,  

TABLE IV' 

E I . c o t , r i c a l  R e s i s t  i w i e g  o , i  C o l d  Compact.ed and S i n t e r e d  
T h o r i u m  a n d  'llhoriurn H y d r i d e  C o m p a c t s  , 

( C u r r e n t  - 2  amps)  

Type  of . D e n s i t y  , E l e c t r i c a l  R e s i s t i v i t y , $  
Powder  g / e c  10-6 ohm-cm 

Th 1 1 . 1 0  24 ,O 
Th 11.30 30,O 
Th 1.1.52 2 4 . 0  

> Th 1 1 . 5 3  2 9 . 3  
ThH2* 1 0 . 1 9  29.5 
ThH4* 1 0 , 4 3  2)7 ., 8 
Ames Th Rod 1 1 . 5 9  "17.5 

* Decomposed  t o  Th d u r i n g  s i n t e r i n g .  

3 ,  , T e n s i l e  S t r e n r r t h  o f  S i n t e r e d  C o m p a c t s  

The - u l t i m a t e  t e n s f  l e  s t r e n g t h  o f  t h : r e e  s i n t e r e d  c o m p a c t s  
t e s t e d  a r e  t a b u l a t e d  i n  T a b l e  V be1,ow: 

TABLE U: 

U l t i m a t e  T e n s i l e  S t r e n g t h  o f  C o l d  C o m p a c t e d  and  S i n t a r e d  
T h o r i  uw a n d  Thor ium H y d r i  d e  C o m p a c t s  

-- 

U l t i m a t e  T e n s i l e  R e d u c t  i o n  
S p e c i m e n  ~ e i s i t ~  S t r e n g t h ,  o f  Area ,9  

T y p e .  y / c c  p s i  ' %  

-, 

* ~ e c o m ~ o s e d  t o  t h o r  



4 .  M i c r o s t r u c t u r e  .of . S i n t e : r e d  , ,Compacts  : ; .  
^ I  I ( . . 

An e x a m i ' n a t  i o n  o f .  t h e  ~ i c r o s t r u c t u r e  :of t h e  s p e c i m e n s  
t e s t e d  f o r  u l t i m a t e  t e : n s i l e  s G r e n g t h ,  a s  t a b u l a t e d  i n  
T a b l e  V ,  s h o w e d  a1  1 s p e c i m e n s  t o  h a v e  e q u i a x e d  g r a i n s .  

,The  t h o r i u m  a n d  ThH2; type  o f  s p e c i m e n s  c o n t a i n e d  . g r a i n s  ' 

8-50  m i c r o n s  i n  s i z e ,  w h i l e  t h e  ThH4 . t y p e  o f  s p e c i m e n  
c o n t a i n e d  s l i g h t l y  l a r g e r  g r a i n s ,  a p p r o x i m a t e l y  8 - 1 5 0  
m i c r o n s ,  i n  d i a m e t e : ~ ~ : . ,  l A l l  s p e c i m e n s  c o n t a i n e d  c o n s i d e r a b l e  

. . . .---.* .,, ... .. -. . 
a m o u n t s  o f  i n c l u s i o n s ,  p r ' o b a b i y '  t h o r i u m  o x i d e ,  F i g s .  1 2 ,  
13 a n d  1 4  s h o w . , t h e  , m . i ~ c ~ o , s 9 r u c t u r e . s  o f  t h e s e  c o m p a c t s .  

.( ; * ,, -. ' . ' 2 .,. , :  

. .  . : I .  ', 

I V .  DISCUSSION OF E X P E R I M E N T A L  RESU.LTS . ; y c k  

5 .. , . . 

A. P r o d u c t i o n  a n d  C o l d  C o m p a c t i n q  - o f  P o w d e r  
I . '  

Of t h e  t h r e e  t y p e s  o f  t h o r i u m  p o w d e r  p r o d u c e d  by h y d r i d i n g  
a n d  d e h y d r i d i n g  A m e s  t h o r i u m  c h i , p s ,  , e , g , ,  .lt,he: - t h o r i u m  t e t r a -  
h y d r i d e  t y p e ,  t h e  t h o r i u m  ,di- .hyd,ride . t y p e , : . : a n d  m e t a 1 l i . c  t h o r -  
ium,  t h e  l a t t e r  p o w d e r  exh . ib i te :d ,  mar.ked.'ly s u p e r i o r  c o l d  com- 
p a c t  i n g  p r o p e r t i e s .  a s  c0mpare .d  . t o  th ,e  o t h e , r  two t y p e s .  

The r aw  m a t e r i a l ,  e . g . ,  Ames t h o r i u m  c h i p s ,  h y d r i d e d  e a s i l y  
t o  b o t h  t y p e s  o f  h y d r i d e .  The t e t r , a h y d r i d e  powder  was con -  
s i d e r a b l y  more  f r i a b l e  t h a n  t h e  d i h y d r i d e  t y p e .  I n  g e n e r a l ,  
o v e r  t h e  mesh f r a c t i o n  t e s t e d ,  t h e  h y d r i d e s  e x h i b i t e d  v e r y  
p o o r  f l o w  p r o p e r t i e s  w h i l e  t h e  m e t a l l i c  t h o r i u m  powder  f r a c -  
t i o n s  f l o w e d  s a t i s f a c t o r i l y  w i t h  t h e  e x c e p t i o n  o f  t h e  c o a r s e  
- 2 0  980 mesh f r a c t i o n .  The a p p a r e - n t  d e n s i t i e s  o f  t h e  powder  
t y p e s  a n d  s i e v e  f r a c t i o n  t e s t e d  d i d  n o t  show a n y  s i g n i f i c a n t  
t r e n d  o r  c o r r e l a t i o n  w i t h  t h e  p r o c e s s  v a r i a b l e s  a s  i n v e s t i -  
g a t e d .  

I n  o b t a i n i n g  t h e  d a t a  f o r  c o l d  c o m p a c t i n g  t h e s e  p o w d e r s ,  t h e  
m o s t  s i g n i f i c a n t  v a r i a t i o n  o f  g r e e n :  d e n s i t y  w a s  --i .ound t o  be  
r e l a t i v e  t o  t h e  p o w d e r  t y p e .  . F o r  e x a m p l e ,  t h e  g r e e n  d e n s i t i e s  
: f o r  - 1 0 0  mesh  powder  a t  75 t s i  c o m p a c t i n g  p r e s s , u r e  w e r e  6 , 3 5  
g / . cc  f o r  t h e  ThH4 t y . p e ,  8.6 g / c c  f o r  t h e  ThH2 t y p e ,  and  1 1 . 1 5  

.-. --. o r  96% o f  t h e o r e t i c a l  Ames b i l . l e t  d e n s q i t y ,  f o r  m e t a l l i c  t h o r -  
ium p o w d e r ,  The m e t a l l i c  t h o r i . u m '  po ,wder  a l s o  showed  c o n s i d -  
e r a b l y  s u p e r i o r  c o m p a c t a b i l i t y ,  r e l+ . . aKive  t o  i t s  t h e o r e t i c a l  

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

. a t i o n  o f  g r e e n  d e n s i t y .  w i t h  c o m p a . c t i n g .  ' p r e s s u r . e  f o r  . v a r y i n g  
.. . '~ 

: mesh f r a c t i o n s  o f  powder  a s  w e l l  a s  f o r  v a r y i n g  h y d r o g e n  c o n -  
. ., . . .. . . . . 

t e n t s  o f  t h e  h y d r i d e  t y p e  p o w d e r s  was f o u n d  t o  b e  n o t  v e r y  s i g -  
n i f i c a n t , .  b u t  g e n e . r a l l y  showed  a  t r e n d  t o w a r d  i n c r e a s i n g  g r e e n  

' d e n s i  t i e s  w i t h  h igher" . .hydrogen  c o n  t e n t  ( f o r  an  i n d i v i d u a l  h y d r i d e  
p o w d e r  t y p e )  a n d  c o a r s e c . p a x t i c ? e  s i z e .  Thus t h e  v a r i  a t i o n  



e i i z z  - 
o f  g r e e n  d e n s i t y  w i t h  p a r t i c l e  s i z e  f o r  m e t a l l i c  t h o r i u m  pow- 
d e r  was o n l y  1.5% f o r  t h e  t h r e e  mesh  s i z e  f r a c t i o n s  i n v e s t i -  
g a t e d ,  e . g . ,  - 2 0  t80, -100 +200,  a n d  - 3 2 5  mesh.  The d a t a  
s h o w  t h a t  a b o v e  50 t s i ,  t h e  i n c r e a s e  i n  g r e e n  d e n s i t y  w i t h  
c o l d  c o m p a c t i n g  p r e s s u r e  i s  v e r y  s m a l l  f o r  t h e  h y d r i d e  pow- 
d e r s  w h i l e  t h e  t h o r i u m  powder  s h o w s  an a p p r e c i a b l e  r a t e  o f  
i n c r e a s e  t o  75 t s i .  

B. S i n t e r i n a  a n d  T e s t i n g  o P ~ C o l d - P r e s s e d  C o m p a c t s  

c o m p a c t s ,  c o l d - p r e s s e d  i n  a  m a n n e r  s i m i l a r  t o  t h a t  ' u s e d  i n  t h e  
i n v e s t i g a t i o n  o f  t h e  g r e e n  p r o p e r t i e s  o f  t h e  p o w d e r ,  w e r e  s i n -  
t e r e d  i n  a  t a n k  a r g o n  a t m o s p h e r e  a t  v a r i o u s  t e m p e r a t u r e s ,  
f r o m  9 0 0  t o  1550°C a n d  f o r  v a r i o u s  l e n g t ' h s  o f  t i m e ,  f r o m  1 5  
m i n u t e s  t o  8 h o u r s .  The  i n v e s t i g a t i o n  o f  p r o c e s s i n g  v a r i -  
a b l e s  a l s o  i n c l u d e d  c o l d  c o m p a c t i n g  . p r e s . s u r e ,  p o w d e r  p a r t i c l e  
s i z e  and  h y d r o g e n  c o n t e n t  o f  t h e  p o w d e r .  

. . 

I t  was f o u n d  t h a t  t h e  ; s i . n t e r e a  d e n s i t y  i n c r e a s e d  i n  a  t y p i c a l  
m a n n e r  w i t h  t e m p e r a t u r e  f o r  a l l  t h r e e  t y p e s  o f  p o w d e r s  u s e d ,  
e . g . ,  m e t a l l i c  t h o r f  urn, t h o r i u m  d i h y d r i ' d e ,  a n d  t h o r i u m  , t e t r a -  
h y d r i d e ,  f o r  t h e  s i n t e r i n g  c o n d i t i o n s  t o  w h i c h  t h e y  w e r e  s u b -  
j e c t e d .  The  s i n t e r i n g  c u r v e s  f l a t t e n e d  o u t  a b o v e  '1250°6  t o  
an  e x t e n t  w h i c h  showed  t h a t  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 s  w o u l d  
n o t  s i g n i f i c a n t l y  i n c r e a s e  t h e  c o m p a c t  d e n s i t y ,  The m e t a l l i c  
t h o r i u m  c o m p a c t s  r e a c h e d  99% of  t h . e o r e t  i c a l  Ames b i l l e t  den -  
s i t y  w h i l e  t h e  b e s t  d e n s i t i e s  o b t a i n e d  f o r  t h e ' o t h e x  t y p e s  o f  
powder  w e r e  97 .8% and  '96.1% f o r  t h e  ThHq .and t h e  ThH2 t y p e ,  
d e c o m p o s e d  t o  t h o r i u m  d u r i n g  s i n t e r i n g ,  r e s p e c t i v e l y .  The 
l a t t e r  two t y p e s  o f  s i n t e r e d  c o m p a c t s  p r o b a b l y  c o n t a i n e d  
l a r g e r  a m o u n t s  o f  h y d r o g e n  t h a n  t h e  t h o r i u m  powder  c o m p a c t s  
r e s u l t i n g  i n  a  r e d u c t i o n  o f  d e n s i t y .  . A  s t u d y  o f  s i n t e r e d  den -  
s i t i e s  i n  r e l a t i o n  t o  l e n g t h  o f  s i n t e r i n g  p e r i o d  showed t h a t ,  
f o r  t h e  s i z e  s p e c i m e n s '  u s e d ,  a p p r o x i m a t e l y  1 / 4 "  s q u a r e  i n  
c r o s s  s e c t i o n ,  w h i l e  t h e  h y d r i d e s  w e r e  c o n s i d e r a b l y  a f f e c t e d  
by t h e  l e n g t h  o f  s i n t e r i n g  t i m e ,  t h e  m e . t a l l i c  t h o r i u m  pow- . 
d e r  c o m p a c t s  w e r e  n o t  s o  ' a f f e c t e d ,  F i g .  9  s eems  t o  i n d i c a t e  
t h a t  t h e  g e n e x a l  t r e n d  i n  d e n s i t i e s  o b s e r v e d  f o x  t h e  s t a n d a r d  
0.5 h o u r  s i n t e r i n g  p e r i o d s ,  e . g ,  t h o r i u m ,  ThH4, ThH2 i n  o r d e r  
o f  d e c r e a s i n g  d e n s i t y ,  wou ld  show a  r e v e r s . a l  o f  t h e  o r d e r  o f  

. t h e  l a s t  t w o .  t y p e s  o f  powder  i n  t h e  c a s e  o f  s i n t e r i n g  p e r i o d s  
o f  s e v e r a l  h o u r s .  EIowever, eireri aP.Ler  a s i n t e r i n y  p e r i o d  o f  
8 h o u r s ,  t h e  h y d r i d e  t y p e  o f  powder  c o m p a c t s  showed  c o n s i d -  
e r a b l y  l o w e r  d e n s i t i e s  t h a n  t h e  m e t a 1 , l i c  t h o r i u m .  t y p e  powder  
c o m p a c t s ,  

. . 

. . 



The i n v e s t i g a t i o n  o f  s i , i ~ $ ~ : ~ ~ ~ : . i d e ' n s i  t y  r e l a t i v e  t o  c ' o l d  compac-  
t i n g  p r e s s u r e  - showed,  s  i g n i f i c a n ' t l y ,  t h a t  ; w h i l e  t h e  h y d r i d e  
p o w d e r s  w e r e  n o t .  g r e a t l y  .s~ehs:i$'i'ire'. lo: c o l d  ' c o m p a c t i n g  p r e s -  

- s  u  re  ,' met a  1,:l.i c  ,It h.o.r.i..uhm;~ ,p:o.w:d.~ t;in,ps:c.,i:~e..n.:s~~ ,:w&re::.,s Q t';o: a  v e r y  c  on-  
s i d e , r a b l e  e x t e n t .  The l a t t e r  t . ype  o f  p o w d e r  c o m p a c t s  e x c e e d e d  
t h e  h y d r i  d e  t y p e ' s  i n ' ! , s i ' n t e r e d  ,de.ns i.t.'y - d r i l y  ab'ove a p p r o x i m a t e l y  
4 5  p s i  c o l d .  c o m p a c t  f'ng : 'p l ressure .  . .  (I'h'is b e . h a v i o r  may b e  a n  i n -  
d i c a t i o n  of t h e  c a u s e  o f  t h e  i e l a t i v e l y  l o w  s i n t e r e d  d e n s i t i e s  
o f  t h e  h y d r i d e  t y p e s  o:.f!. p o w d e r . . c o m p ~ a c t : s  a s  c o m p a r e d  t o  t h e  
m e t a l l i c  t h o r i u m  powde ' i  c o m p a c t s , '  p a r t i c u l a r l y  when c o n s i d e r e d  
i n  c o n j u n c t i o n  w i t h  t h e  r e v e r s a l  o f  t h e o r d e : r  '.of s i n t e r e d  d e n -  
s i t y  on p r o l o n g e d  s i n t e r i n g  . d e s c r i . b e d  a b o v e .  ' The comp .ac t s  o f  
t h o r i u m  powder  r e s u l t i n g  f r o m  t h e  d e h y d r . i d i ' n g ,  d u r i n g  s i n t e r - .  
i n g ,  of t h e  h y d r i ' d e  . p o w d e r  c o m p a c t s .  h a y '  be  . t - 0 0 .  1 o . o s e l y  com- 
p . a c t e d  t o  a t t ' a i n  a  h i g h  d e n s i t y  ' d u r i n g  s i n t e r i n g : ,  e . g . ,  com- 
p a r a b l e  t o  a  m e t a l l i c ,  t h o r i v m  powder  c,pmpa..Ft'., co l d - . p r e s s e d  a t  
a  p r e s s u r e  c o n s i d e r a b l y  b*e,l.ow .75 ,  t ' s i .  . ,  ' 

. . ' 

. A s i g n i f i c a n t  s u p e r i o r i t y  i n  s i n t e r e d  ' d e n s i t y  o f  'ThH4 t y p e  
powder  o f  s m a l l  a v e r a g e  p a r t i c l e '  s i z e '  'o'ver c . 0 a r s e . r .  p o w d e r  was 
c o n c l u s i v e l y  d e m o n s t r a t e d  by  c o l d  c o m p a c t i i n g  arid. s . i ' n t e r i n g  
ThHq t y p e  p o w d e r  o f  v a r i o u s  mesh . . f r a c t i o n s ,  'V 'a ry ing  h y d r o g e n  
c o n t e n t  o f  t h i s .  t y p e ,  o f  powd.er,,. as '  i , @ l i c a t e d  by. v a r y i n g  l e n g t h s  
o f  h y d r i  d i n g  t i m e ,  d'id n o t ,  h o w e v e r ,  E , eku l t  i n  n o t i c e a b l e  
chang . e s  i n  s . ' i n t ex . i ng  c h a r a , c t e r i ' s  t , i c ' ~ , ~ .  . A l . 1  s p e c i m e n s ,  r e g a r d -  
l e s s .  o f .  p o w d e r  t y p e  a n d  , p r o c e s s i n g  h i s t o r , y ,  e x h i b i t e d  a  h a r d -  
n 'ess  o f  R ~ 8 0  t o  9 0  f o r ,  s p e ' c i m e n s  h a v i n g  a .  s i n t e r e d  d e n s i t y  
o f  a b o v e  11,.0 g /c ,c .  I t  was ' n ' o ' ~  p , o s s i . b l e :  t o  c . o ' r r e l a t e  s i n t e r -  
i n g  c o n d i t i o n s  w i t h  t , h e  e l e c t r i c a l  r e . s , i s t , i v i t y  o f  t h e  m a t e r -  
i a l .  The  e l e c t r i c a l  r e s i s t . i v i t y  o f .  t h e  p r e s s e d  a n d  s i ' n t e r e d  
s p e c i m e n s  was c o n s i d e r a b l y  h i g h e , r  t h a n  t h a t  o f  a  wrough ' t  
Ames' b a r ,  e . g . ,  20 -30  x  l ~ - ~ o h m - c m  a s  . , compared  t o  1 7 . 5  x. 10-6  
ohm-.cm. The h i g h e r  r e s i  s t i v i t l e s  o f  t ' he  po,wder m e t a l l u r g i c a l  
p r o d u c t  a r e  p r o b a b l y  d u e '  t o  ox.i.de, i n c . l u s ' j o n s  a s  we1. i  a s  t h e  
p r e s e n c e  o f  p o r o s i t y .  The u l t i ' m a t e ,  . t e n s i l e  s t r e n g t h s  and  
r e e l u c t i o n  o f  a r e a  o f  . t h e  nie.tvalli&' t ,hor i .um powder  s p e c i m e n s  
w e r e  m a r l t e d l y  s u p e r i o r  t o  t h o s e  o f ' h y d r i d e  t y p e  o.f powder  
c o m p a c t s  d u e  p r i m a r i l y  t o  t h e .  i n f e r i o r  d e n s i t i e s  'of t h e  l a t t e r  
t y p e s  o f  c o m p a c t s .  T a b l e ,  V I  ' g i v e s  a g e n e . r a l  c o m p a r i s o n  o f '  
p h y s i c a l  p r o p e r t i e s  o f  wr 'ought '  met a 1  'and.  : comp 'ac t s  f  ormed. by 
c o l d - p r e s s i n g  and s  i n t e r i n g .  . . . .  

,. * i. 
A l t h o u g h '  r e l a t i v e l y  l i t t l e ,  i f  a n y ,  F o n t i t n i n a t i ' b h  o f  t h e  pow- 
d e r  ' o c c u r r e d  d u r i n g ,  p r o d u c t i o n  a n d  p * - o c e s s i n g  p r i o r  t o  s i n -  

. t e r i n g , ,  t h e  m i c r o s t r u c t , u r . e  o,f t h e  s i 'n , ter .e .d  , c o m p a c t s .  showed  
up  t o  3 v o l u m e  % i n c l u s i o n ~ , ~ ~ r o b a b l ~  . . .  , . .  ,cpnls is] t i 'n .g  a o f  o x i d e  p a r -  
t i c l e s  f o r k e d  d u r i n g  . . .  s i n t e r i ; n g ,  . ,a . , ,,. , . '  . , 

i l  I 

C o m p a c t s ,  o f  T h U  t ' ~ , ~ $  b f  $ i  n ' t e y i d  . i h :  pur i : f  i k d  h y d r o g e n  
a n d  a  vacuum o f  . appr ,ox imi i t . q , l y  . ~ O O  m i c r o n s :  showed  d e n s i t , i e s  i n -  
f e r i o r  t o  t h o s e -  v!:lei~ s' in ' te  

' - 21 -  

c + : G  . X.. -. 



TABLE VI 

C o m p a r i s o n  o f  Some P h y s i c a l  P r o p e r t i e s  of Wrough t  
and  C o l d - P r e s s e d  a n d  S i n t e r e d  T h o r i u m  

Type  o f  S p e c i m e n  U.T.S. ,  % R e d u c t i o n  H a r d n e s s  D e n s i t y  
1000 p s i  . i n  A r e a  R~ g / c c  

C a s t ,  r o l l e d  a n d  5 8 li8' 4 5 . 8  92.6 ' 11 .57 -11 .63  
e x t r u d e d  V i r g i n  
Ames M e t a l ,  n o  
he a t , - t r e ' a t m e n t  .* 
P o w d e ~  M e t a l l u r g y  4 5 - 2  38.5 86 11.53 

* The F a . b r i c a t i o n  o f  T h o r i u m  by Powder  M e t a l l u r g y ;  
J. G .  K l e i n ,  K.  G.  Wikle. , .  N Y O - 1 1 1 5 .  

V. CONCLUSIONS 

The  p r e s e n t  i n v e s t i g a t i o n  o f  t h e  o f  t h o r i u m  a n d  t h o r i u m  
h y d r i d e  powder ,  t h e  p o w d e r  ch a r a c t e r i s  t i c s  and  c o l d  c o m p a c t i n g  
p r o p e r t i e s  o f  t h e s e  p o w d e r s ,  a s  w e l l  a s  t h e  p r e l i m i n a r y  s i n t e r i n g  
s t u d y  u t i l i z i n g  t h e s e  p o w d e r s ,  showed  f a b r i c . a t i o n  o f  t , h o r i u m  by  
t h e  c o l d  p r e s s i n g  a n d  s i n t e r i n g  t e c h , n i q u e s  o f  powder  m e t a l l u r g y  
t o  b e  f e a s i b l e .  M e t a l l i c  t h o r i u m  p o w d e r  e x h i b i t s  t h e  b e s t  f a b -  
r i c a t i o n  c h a r a c t e r i s  t i c s  . I t  c a n  b e  f a b r i c a t e d  i n t o  b o d i e s  h a v i n g  
96% o f  w r o u g h t  m e t a l  d e n s i t y  by  c o l d  comp.ac , t i ng  a n d  99% of  t h e  
d e n s i t y  o f  t h e  w r o u g h t  m a t e r i a l  b y  eo1,d c o m p a c t j n g  and  s i n t e r i n g  
i n  a r g o n  a b a v e  P2500C f o r  s h o r t  p e r i o d s  o f  t i m e .  S i n t e r i n g  i n  
vacuum o r  c a r e f u l  c o n t r o l  o f  a t m o s p h e r e  p u r i t ~ ~ r e d u c i n g  c o n t a m i -  
n a t i o n  d u r i n g  t h i s  p r o c e s s i n g  o p e r a t  i o n ,  may b e  e x p e c t e d  t o  r e s u l t  
i n  b o d i e s  c l o s e r  t o  t h e  p h y s i c a l  p r o p e r t i e s  of  t h e  w r o u g h t  mat -  
e r i a l  ' t h a n  t h e  77% o f  u l t i m a t e  t e n s i l e  s t r e n g t h  and 84% o f  r'e- 
d u c t i o n  of  a r e a  o f  t h e  w r o u g h t  m a t e r i a l  a c h i ' e v e d  h e r e .  The 
c o m p a r a t i v e l y  ].ow s i n t e r i n g  t e m p e r a t u r e s  r e l a t i v e  t o  t h e  m e l t i n g  
p o i n t  o f  t h o r i u m .  a t  w h i c h  h i g h  d e n s i t y  i s  a c h i e v e d  i n  t h i s  p r o -  
c e s s  p o i n t s  t o  t h e  d e f i n i t e  p o s s i b i l i t y  o f  s a t i s f a c t o r i l y  h o t -  
p r e s s i n g  t h e  m a t e r i a l  a t .  t e m p e r a t u r e s  c o n s i d e r a b l y  below h a l f  o f  
i t s  m e l t i n g  p o i n t ,  e . g . ,  900°C. T h i s  w o u l d  make p o s s i b l e  t h e  h o t -  
p r e s s i n g  o f  t h i s  m a t e r i a l  i n  t h e  t y p e  o f  c o n v e n t i o n a l  h i g h - s p e e d  
s t e e l  o r  i n c o n e l  d i e s  u s e d  i n  t h e  h o t - p r e s s i n g  o f  u r a n i u m .  S i n c e  
t h e  h i s t o r y  o f  t h e  p r o d u c t i o n .  o f  t h o r i u m  powder  f r o m  w r o u g h t  
s t o c k  by h y d r i d i n g  a n d  d e h y d r i d i n g  d o e s  n o t  s e e m  t o  i n f l u e n c e  
m a r k e d l y  t h e  p h y s i c a l  c h a r a c t e r i s t i c s  o f  t h e  s i n t e r e d  p r ~ d u c t ,  
a  p o w d e r  p r o d u c e d  by  a p r o c e s s  no't n e c e s s . i t a t i n g  t h e  p r o d u c t i o n  
o f  t h e  w r o u g h t  m a t e r i ' a l , .  a n d  c o n s e q u e n t l y  p e r h a p s  l e s s . e x p e n s i v e ,  
w o u l d  s e e m  t o  b e  v e r y  d e s i r a b l e  f o r  % h e  more  e x t e n s i v e  d e v e l o p m e n t  
o f  t h o r i u m  f a b r i c a t i o n  b y  p o  Z c a l  me't-hods.. The  



. .. 

l a t t e r  w o u l d  b e  p a r t i c u l a r l y  - a d v a n t - a g e o u s  i f  t h e  r e s u l t a n t  pow- 
d e r s  w e r e  n o n - p y r o p h o r i c  a n d - c o u l d  b e  c o l d - p r o c e s s e d  w i t h o u t  t h e  
u s e  o f  p r o t e c t i v e  a t m o s p h e r e s , ,  t h u s  a l l o w i n g  e x t e n s i v e  s i m p l i -  
f i c a t i o n ,  r e s u l t i n g  i n  c o n s i d e r a b l e .  . . c o s t  ~. s a v i n g s ,  . . . i n  . t h e  h a n d l i n g  
a n d  f a b r i c a t i o n  o f  t h e  m a t e r i a l .  
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PRODUCTION OF THORIUM AN.D.:THORIUM HYDRIDE 
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2500  g per Charge 
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F i g .  2 -  G r e e n  d e n s i t y . ; s .  c o l d  c o m p a c t i n g  p r e s s u r e .  T h o r i u m  
H y d r i d e  ThHq t y p e . " d o u b ~ l ~ h y d r ~ d e d " .  

1 



F i g -  3 - Greln d e n s i t y  v s .  c o l d  compacting p r e s s u r e .  Thorium IIydride 
ThHd type ".s i n g  l,y-hyd'ri ded". 



Hydrided for 85 hrs. 
+ Hydrided for 22.5 hrs. 
0 Hydrided for 4.5 hrs. 

COLD COMPACTING PRESSURE, tri 
F i g .  4  - Green d e n s i t y  v s . : c o l d  compacting ~ r e s s u r e .  Thorium 

Hydride ThH4 t y p e  " s i n g l y  hydrided" -20 t 0 0  mesh. 



9.0 

8.5 - 

8.0 - 

-20 +80 mesh hydrided I hour 
o - 2 0 t 8 0  " 4.5hours 
+-IOOt200 ~l 11 B hour 
x -100+200 18 4.5 hours 
A -325 11 4.5 ~l 

o -325 l1 11 I hour 

COLD COMPACTING PRESSURE , t (I I : .  
F i g .  5 - Green d e n s i t y  v s .  compact ing p r e s s u r e .  ~ h o r i u r n  

Hyd r i d e  ThHZ y d r i g e d " .  
-/ 

. . 

.j. 

2 6 028 

. . .  - .  - 

THEORETICAL BULK DENSITY 
- 

1 



+ -100 +200 mesh 
-20 + 80 mesh 

o -325 mesh - , '  

COLD COMPACTING PRESSURE, t si 
F i g .  6 - G r e e n  d e n s i t y  v c  c , i J d ' c o r n p a c t i n g  p r e s s u r e  - T h o r i u m .  
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SlNTERlNG TEMPERATURE , O C  .. . 

F i g ,  0 - Sinte 'red  d ~ n s i t y  v s .  s i n t e r i n g  temperature*thorium and thorium hydride . 
1 c o l d  p r e s s s d  at  75  t s i  - s i n t e r e d  i n  .argon f o r  0 . 5  hr .  

- - AMES BILLET DENSITY 
A-A-U 

+ + . 

A 0 

. . , . .._. . . . .. 

. 

i " 

- 
. . . . . 

. . A T h ~ i ~ e  Powder 
b. . . . . + . ThH4 Type Powder ., .. 

- " 2.. . .\. - .. . .; 
o ThHe Type Powder ' . .,, ._.. . . . -_ .. _. I 

L, 

. . .. ..- . 

. 

. . 

. - 5: 

'. 9hO t I I I I I 
1000 1100 1200 1300 1400 1500 1600 



SlNTERlNG TIME , hours 
F i g .  9 - S i n t e r e d  d e n s i t y  v s .  s i n t e r i n g  t i m e .  Thorium and Thorium Hydride 
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r =,; -Jpi . 
',":z) . ,..:. 12 h, Thorium, -108 mesh, c o l d  p r e s s e d  at  75 t s i  

C, 'b3.'- .: .,.. 8 .  .. 
..C . 8 - .  C --' , 

and s . intered i n  argoh at  1350°C f o r . l / , 2  hr.  
. - -+' : 8 I:8z , - - ' 500& . - 

Pig, I?- Thorium t e t r a h v d r i d e ,  -100 mesh. co"Pa Press  
at  75 t s i  and- i intes .ed  i n  araon-a t  135boc f o r  
1/2 hr.  



?I  rY ' 1% 
Fig. g)!~$~horiu&~ih~dride$~!*100 mesh@&cold pressed 

at 75 t s i  and sintered in argon at 1350°C 
for 1/2 hr. 500X 
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