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©  A  novel  reformed  mesophase  pitch  is  provided  which 
has  a  mesophase  content  MC  of  between  40  and  100  %,  a 
quinoline-insoluble  content  Ql  of  between  5  and  70  weight  % 
and  anisotropic  domains  forming  a  substantially  continuous 
phase  and  which  is  obtained  by  heat-treating  a  hydrogen- 
ated  isotropic  pitch.  The  reformed  mesophase  pitch  prefer- 
ably  has  a  softening  point  SP  in  °C  satisfying  the  following 
conditions: 
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when  40  g  MC  <  100, 
0.4MC  +  170  s  SP  s  1.25MC  +  170  and 

SP  S  1.33QI  +  220 

and  when  MC  =  100, 
210  S  SP  §  313  and 

SP  S  1.33QI  +  220. 
The  reformed  mesophase  pitch  is  useful  as  precursor 

materials  for  carbon  fibers. 
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T h i s   i n v e n t i o n   r e l a t e s   g e n e r a l l y   to   a  n o v e l   c a r b o n -  

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

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

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

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

As  p r e c u r s o r   m a t e r i a l s   f o r   c a r b o n   f i b e r s ,   p o l y -  

a c r y l o n i t r i l e   f i b e r s   h a v e   b e e n   h i t h e r t o   u s e d .   Due  to   t h e  

e x p e n s i v e n e s s   and  p o o r   c a r b o n   y i e l d   of  t h e   p o l y a c r y l o n i t r i l e  

f i b e r s ,   h o w e v e r ,   t h e   u se   of  c a r b o n a c e o u s   p i t c h e s   w h i c h   a r e  

i n e x p e n s i v e   and  p r o v i d e   a  h i g h   c a r b o n   y i e l d   h a v e   b e e n  

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

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

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

N a t u r a l   and  s y n t h e t i c   p i t c h e s   a r e   g e n e r a l l y   i s o t r o p i c   i n  

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

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

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

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

T h e r e f o r e ,   t h e   r e c e n t   t r e n d   i n   t h e   p r o d u c t i o n   of   c a r b o n  

f i b e r s  i s   t o w a r d s   t he   u se   of   a n i s o t r o p i c   p i t c h e s   as  s t a r t i n g  

m a t e r i a l s .  

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

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

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

of   a  few  h u n d r e d   or   l e s s ,   and  w h i c h   a r e   i s o t r o p i c   in   n a t u r e .  

When  s u c h   i s o t r o p i c   p i t c h e s   a r e   h e a t e d   to   a  t e m p e r a t u r e  

of   a b o u t   3 5 0  -   450°C,   a n i s o t r o p i c ,   s m a l l   s p h e r e s   b e g i n   t o  

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

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



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

a r e   c o n s i d e r e d   to   be  l i q u i d   c r y s t a l s   of   a  n e m a t i c   s t r u c t u r e ,  

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

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

a  h i g h   a r o m a t i c i t y   and  w h i c h   a r e   i n s o l u b l e   in   q u i n o l i n e .  
W i t h   an  i n c r e a s e   i n   h e a t   t r e a t m e n t   t i m e   o r   t e m p e r a t u r e ,  

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

w i t h   e a c h   o t h e r .   As  c o a l e s c e n c e   c o n t i n u e s ,   t h e   p i t c h e s  

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

in   v i s c o s i t y ,   and   a r e   f i n a l l y   c o n v e r t e d   i n t o   c o k e .   T h e  

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

d o m a i n s   a r e   t e r m e d   " t h e   m e s o p h a s e "   and   p i t c h e s   c o n t a i n i n g  

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

c a r b o n   f i b e r s   o r   a n i s o t r o p i c   s t r u c t u r e s   can   be  p r o d u c e d  

by  s p i n n i n g   a  m e s o p h a s e   p i t c h ,   r e n d e r i n g   t h e   spun   f i b e r s  

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

in   J a p a n e s e   P u b l i s h e d   E x a m i n e d   P a t e n t   P u b l i c a t i o n   No.  4 9 - 8 6 3 4 ,  

J a p a n e s e   P u b l i s h e d   U n e x a m i n e d   P a t e n t   A p p l i c a t i o n s   N o s .  

4 9 - 1 9 1 2 7 ,   5 3 - 6 5 4 2 5 ,   5 3 - 1 1 9 3 2 6   and   5 4 - 1 6 0 4 2 7 .  

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

p i t c h e s   has   b e e n   f o u n d   to   i n v o l v e   c e r t a i n   d i f f i c u l t i e s .  

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

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

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

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

i s o t r o p i c   m a t r i x   o f   t h e   p i t c h .   More  s p e c i f i c a l l y ,   w h e n  

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

so  as  to   m e l t   t h e   i s o t r o p i c   m a t r i x   b u t   n o t   to   m e l t   t h e  

m e s o p h a s e   c o m p o n e n t s ,   t h e   p i t c h   b e c o m e s   t h i x o t r o p i c   b e c a u s e  

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

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

I f ,   on  t h e   o t h e r   h a n d ,   t h e   s p i n n i n g   t e m p e r a t u r e   i s   r a i s e d  

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

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

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



of   p o l y m e r i z a t i o n   and  t e n d   to   f o r m   c o k e .   E s p e c i a l l y   i n  

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

s u c h   c o k i n g   p r o c e e d s   v e r y   f a s t ,   to   t h e   e x t e n t   t h a t   a  

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

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

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

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

i s o t r o p i c   p i t c h e s ,   t h e   p r o d u c t i o n   of   t h e   a n i s o t r o p i c   f i b e r s  

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

To  s o l v e   t h i s   p r o b l e m ,   t h e r e   has   b e e n   p r o p o s e d   t h e  

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

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

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

f i b e r s   d e r i v e d   f rom  such   a  m e s o p h a s e   p i t c h ,   h o w e v e r ,   i s  

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

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

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

In   a c c o r d a n c e   w i t h   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   t h e r e   i s  

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

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

h e a t - t r e a t i n g   a  h y d r o g e n a t e d   i s o t r o p i c   p i t c h ,   and  h a v i n g  

a  m e s o p h a s e   c o n t e n t   MC  of   b e t w e e n   40  and  100  %  and  a  

q u i n o l i n e - i n s o l u b l e   c o n t e n t   QI  of   b e t w e e n   5  a n d   70  w e i g h t   %. 

I n   a n o t h e r   a s p e c t   of  t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n ,   t h e r e   i s  

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

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

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

p h a s e .  

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

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

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

t h e   s t e p s   o f :  

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

p o i n t ;  

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



e x p o s i n g   s a i d   s p u n   f i b e r   in   an  o x y g e n - c o n t a i n i n g  

a t m o s p h e r e   so  t h a t   s a i d   s p u n   f i b e r   i s   r e n d e r e d   i n f u s i b l e ;  

a n d  

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

a b o v e   8 0 0 ° C .  

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

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

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

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

w h i c h   h a s   a  m e s o p h a s e   c o n t e n t   MC  of   b e t w e e n   40  and  100  % 

and  a  q u i n o l i n e - i n s o l u b l e   c o n t e n t   of   b e t w e e n   5  and  70  

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

h e a t - t r e a t i n g   a  h y d r o g e n a t e d   i s o t r o p i c   p i t c h .  

The  t e r m   " m e s o p h a s e   c o n t e n t "   i n   t h e   p r e s e n t   s p e c i f i c a t i o n  

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

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

t e m p e r a t u r e   w i t h i n   a b o u t   10  min   f o r   s o l i d i f i c a t i o n .   A  p a r t  

of  t h e   s o l i d i f i e d   p i t c h   i s   e m b e d d e d   in   a  r e s i n   ( R e s i n  #   1 0 1  

m a n u f a c t u r e d   by  M a r u m o t o   I n d u s t r i e s   C o . ,   L t d . ,   J a p a n )   f o r  

f i x a t i o n   of   t h e   p i t c h   in   t h e   c o n v e n t i o n a l   m a n n e r .   T h e  

s a m p l e   i s   t h e n   p o l i s h e d   by  m e a n s   of   an  a u t o m a t i c   o p t i c a l  

p o l i s h e r   ( m a n u f a c t u r e d   by  M a r u t o h   I n c . ,   J a p a n )   u n t i l   t h e  

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

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

a t   a  m a g n i f i c a t i o n   of   100X  of   t h e   p o l i s h e d   s a m p l e   i s   t a k e n  

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

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

The  t e r m   " q u i n o l i n e - i n s o l u b l e   c o n t e n t "   in   t h e   p r e s e n t  

i n v e n t i o n   i s   d e t e r m i n e d   by  q u i n o l i n e   e x t r a c t i o n   a t   70°C  i n  

a c c o r d a n c e   w i t h   J a p a n e s e   I n d u s t r i a l   S t a n d a r d   K 2 4 2 5 .  

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

s o f t e n i n g   p o i n t   SP  in   c e n t i g r a d e   t e m p e r a t u r e   (°C)  t h a t   w h e n  

MC  i s   a t   l e a s t   40  %  b u t   i s   l o w e r   t h a n   100  % ,  S P   i s   n o t  

l o w e r   t h a n   a  v a l u e   of   t h e   f o r m u l a ,   0 . 4 M C  +   170  b u t   i s   n o t  



g r e a t e r   t h a n   a  v a l u e   of  t h e   f o r m u l a ,   1.25MC  +  170  and   a  

v a l u e   of  t h e   f o r m u l a ,   1 . 3 3 Q I   +  2 2 0 ,   and  when  MC  i s   100  %, 

SP  i s   b e t w e e n   210  and  313  and  i s   n o t   g r e a t e r   t h a n   a  v a l u e  

of   t h e   f o r m u l a ,   1 . 3 3 Q I   +  2 2 0 .  

The  " s o f t e n i n g   p o i n t "   in   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   i s  

m e a s u r e d   by  means   of  a  k o k a   t y p e   f l o w   t e s t e r   ( m a n u f a c t u r e d  

by  S h i m a d z u   S e i s a k u s h o   C o . ,   L t d . ,   J a p a n )   and  i s   t h e  

t e m p e r a t u r e   a t   w h i c h   a  one  g ram  s a m p l e   s t a r t s   to  f l o w  

t h r o u g h   a  n o z z l e   of   1  mm  d i a m e t e r   u n d e r   a  p r e s s u r e   o f  

10  Kg/cm2  and  a t   a  h e a t i n g   r a t e   o f   6 ° C / m i n .  

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

by  i t s   low  s o f t e n i n g   p o i n t   and  an  e x c e l l e n t   s t a b i l i t y   t o  

h e a t   n o t w i t h s t a n d i n g   i t s   h i g h   m e s o p h a s e   c o n t e n t ,   a  h i g h  

m o l e c u l a r   w e i g h t   and  a  h i g h   H/C  r a t i o   ( h y d r o g e n   to   c a r b o n  

a t o m i c   r a t i o ) .   T h e r e f o r e ,   t h e   r e f o r m e d   m e s o p h a s e   p i t c h   i s  

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

t h e   t e m p e r a t u r e   a t   w h i c h   t h e   p i t c h   e x h i b i t s   an  o p t i m u m  

s p i n n a b i l i t y   and  g i v e s   a  c a r b p n , f i b e r   h a v i n g   a  h i g h   s t r e n g t h  

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

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

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

c a r b o n   f i b e r   a r e   h i g h e r   t h a n   t h o s e   d e r i v e d   f rom  t h e  

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

The  r e f o r m e d   m e s o p h a s e   p i t c h   may  be  p r e p a r e d   by  a  

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

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

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

c o n t i n u o u s   p h a s e   of  m e s o p h a s e .  

In   a  f i r s t   e m b o d i m e n t   of   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n ,   t h e  

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

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

b e  h y d r o g e n a t e d   in   t h e   a b o v e   p r o c e s s   may  be  o b t a i n e d   b y  

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

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

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



a  b o i l i n g   p o i n t   o f   4 5 0 ° C   or   m o r e .   The  r e s u l t a n t   m e s o p h a s e  

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

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

u s e d   f o r   t h e   p r o c e s s   o f   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   has   a  H / C  

r a t i o   o f   b e t w e e n   0 . 4 3   and   0 . 7 5 ,   more   p r e f e r a b l y   b e t w e e n  

0 . 4 5   and   0 . 6 5 ,   a  m e s o p h a s e   c o n t e n t   of  b e t w e e n   1  and  90  %, 

more   p r e f e r a b l y   b e t w e e n   2  and  70  %  and  a  q u i n o l i n e -  

i n s o l u b l e   c o n t e n t   o f   b e t w e e n   0 .5   and  60  w e i g h t   %,  m o r e  

p r e f e r a b l y   b e t w e e n   1  and   35  w e i g h t   %. 

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

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

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

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

p o s s i b l e   and  i s   c o n t i n u e d   u n t i l   t h e   p i t c h   b e c o m e s   s u b -  

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

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

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

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

m e t a l ,   an  a l k a l i n e   e a r t h   m e t a l   or   a  c o m p o u n d   t h e r e o f ;  

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

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

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

more   m e t a l s ,   f o r   e x a m p l e ,   m e t a l s   b e l o n g i n g   to   Group   V I I I  

o f   t h e   P e r i o d i c   T a b l e .   O t h e r   m e t h o d s   s u c h   as  h y d r o g e n a t i o n  

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

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

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

e f f e c t e d   w h i l e   p r e v e n t i n g   h y d r o c r a c k i n g   as  much  as  p o s s i b l e .  

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

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

h y d r o g e n a t i o n   m e t h o d   e m p l o y e d .   G e n e r a l l y ,   t h e   h y d r o g e n a t i o n  

i s   c o n d u c t e d   a t   a  t e m p e r a t u r e   n o t   h i g h e r   t h a n   a b o u t   4 0 0 ° C ,  

p r e f e r a b l y   2 5 0  -   350°C  and  a  p r e s s u r e   o f   1  -   200  a tm.   a n d ,  

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

m e d i u m .   In  some  c a s e s ,   m e s o p h a s e   p i t c h e s   may  be  s u b j e c t e d  



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

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

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

a  n o n - a c i d i c   c a t a l y s t   i n c l u d i n g   one  o r   more   h y d r o g e n a t i o n  

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

r e f r a c t o r y   i n o r g a n i c   o x i d e   c a r r i e r   and  h a v i n g   an  a v e r a g e  

p o r e   d i a m e t e r   of  b e t w e e n   a b o u t   150  and  a b o u t   600  a n g s t r o m ,  

a t   a  t e m p e r a t u r e   of   b e t w e e n   250  and  3 8 0 ° C ,   p r e f e r a b l y  

b e t w e e n   300  and  350°C  and   a  h y d r o g e n   p r e s s u r e   of   b e t w e e n  

30  and  250  K g / c m 2 G ,  p r e f e r a b l y   b e t w e e n   70  and  150  K g / c m 2 G .  

P r e f e r a b l y ,   t h e   c a t a l y s t   has   a  s p e c i f i c   s u r f a c e   a r e a   o f  

a t   l e a s t   70  m 2 / g ,   an  a v e r a g e   p o r e   d i a m e t e r   o f   b e t w e e n  

a b o u t   200  and  a b o u t   400  a n g s t r o m   and  a  t o t a l   p o r e   v o l u m e   o f  

a t   l e a s t   0.3  c c / g .   I l l u s t r a t i v e   of   s u i t a b l e   c a r r i e r s   a r e  

s i l i c a ,   m a g n e s i u m   s i l i c a t e ,   c a l c i u m   s i l i c a t e ,   m a g n e s i a ,  

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

a l k a l i   m e t a l   s i l i c a t e s   and  m i x t u r e s   t h e r e o f .  

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

i s o t r o p i c   p i t c h   t h u s   o b t a i n e d   has   an  i n c r e a s e d   H/C  r a t i o  

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

The  H/C  r a t i o   i s   g e n e r a l l y   in   t h e   r a n g e   of   b e t w e e n   0 . 5 5  

and  1 . 2 .  

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

a t   a  t e m p e r a t u r e   and  a  p r e s s u r e   and  f o r   a  p e r i o d   of  t i m e  

so  t h a t   a  m e s o p h a s e   of   a  c o n t i n u o u s   p h a s e   m a y . f o r m .   T h e  

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

of   b e t w e e n   350  and  5 2 0 ° C ,   more   p r e f e r a b l y   b e t w e e n   3 8 0  

and  500°C  f o r   a  p e r i o d   of   t i m e   of  b e t w e e n   10  h o u r s   a n d  

1  m i n ,   more  p r e f e r a b l y   b e t w e e n   5  h o u r s   and  5  min  u n d e r  

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

a t m o s p h e r e   of  a n  i n e r t   gas   s u c h   as  n i t r o g e n   a n d ,   i f  

d e s i r e d ,   w i t h   s t i r r i n g .   I f   n e c e s s a r y ,   t h e   h e a t   t r e a t m e n t  

may  be  f o l l o w e d   by  a  d i s t i l l a t i o n   f o r   t h e   p u r p o s e   o f  

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

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



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

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

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

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

s p h e r e s   b e g i n   to   a p p e a r   in   t h e   c o n t i n u o u s   p h a s e   or   m a t r i x  

of   t h e   i s o t r o p i c   p i t c h   as  a  r e s u l t   of  p a r t i a l   d e h y d r o -  

g e n a t i o n ,   c y c l i z a t i o n ,   a r o m a t i z a t i o n ,   p o l y c o n d e n s a t i o n  

a n d  l i k e   r e a c t i o n s   of   t h e   h y d r o c a r b o n s   c o n t a i n e d   i n   t h e  

m e s o p h a s e - f r e e   p i t c h .   As  t h e   h e a t   t r e a t m e n t   i s   f u r t h e r  

c o n t i n u e d ,   t h e s e   s m a l l   s p h e r e s   ( m e s o p h a s e )   g r a d u a l l y   g r o w  
in   s i z e   and   c o a l e s c e   w i t h   e a c h   o t h e r .   As  t h e   c o a l e s c e n c e  

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

c o n t i n u o u s   p h a s e   i n t o   w h i c h   t h e   i s o t r o p i c   p i t c h   i n   t h e  

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

s p h e r e s   d i s a p p e a r   when  t h e   h e a t   t r e a t m e n t   i s   c o n t i n u e d  

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

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

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

as  c o m p a r e d   w i t h   t h a t   b e t w e e n   t h e   m e s o p h a s e   s p h e r e s   a n d  

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

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

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

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

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

I t   i s   i m p o r t a n t   t h a t   t h e   h e a t   t r e a t m e n t   of   t h e   h y d r o -  

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

a  c o n t i n u o u s   p h a s e .   A  m e s o p h a s e - c o n t a i n i n g   p i t c h   i n   w h i c h  

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

to   e x h i b i t   s a t i s f a c t o r y   m e l t - s p i n n a b i l i t y .  

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

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

The  h y d r o g e n a t e d   p i t c h   as  s u c h   may  a l s o   e x h i b i t ,   i n   s o m e  

c a s e s ,   a  l a t e n t   a n i s o t r o p y .   Such  p i t c h e s   e x h i b i t i n g   a  

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

and  a r e   d i s c l o s e d   in   J a p a n e s e   P u b l i s h e d   U n e x a m i n e d   P a t e n t  



A p p l i c a t i o n   No.  5 7 - 1 0 0 1 8 6   ( A p p l i c a n t :  F u j i   S t a n d a r d  

R e s e a r c h   I n c . ) .   The  d o r m a n t   m e s o p h a s e   p i t c h   i s   c o m p r i s e d  

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

w h i c h   a r e   p a r t i a l l y   h y d r o g e n a t e d ,   p o l y c y c l i c ,   p o l y -  

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

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

in   a  q u i n o l i n e   i n s o l u b l e - c o n t a i n i n g   p i t c h ,   s u c h   as  t h e  

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

s o l u b l e   in   q u i n o l i n e .  

The  d o r m a n t   m e s o p h a s e   p i t c h ,   in   c o n t r a s t   w i t h  

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

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

h e a t e d   a b o v e   i t s   m e l t i n g   p o i n t .   When  s u b j e c t   to   s h e a r  

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

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

t h e   o p t i c a l l y   a n i s o t r o p i c   s t a t e   due  to   t h e   p r e s e n c e   o f  

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

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

f o r c e s .  

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

p o i n t   in   t he   r a n g e   of  a b o u t   1 5 0  -   3 0 0 ° C .   When  h e a t e d  

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

N e w t o n i a n   f l o w   b e h a v i o r .   More  s p e c i f i c a l l y ,   i t   may  e x h i b i t  

a  v i s c o s i t y   of  b e l o w   a b o u t   100  p o i s e s   a t   a  t e m p e r a t u r e   o f  

a b o u t   2 0 0  -   3 0 0 ° C .   M o r e o v e r ,   a  d o r m a n t   m e s o p h a s e   p i t c h  

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

i n   p r a c t i c e ,   d o e s   n o t   u n d e r g o   c o k i n g   e v e n   i f   i t s   i s   k e p t  

a t   a  t e m p e r a t u r e   of   b e l o w   a b o u t   3 5 0 ° C .   T h u s ,   t h e   r e f o r m e d  

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

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

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

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

by  h y d r o g e n a t i n g   an  o p t i c a l l y   i s o t r o p i c   p i t c h   as  a  s t a r t i n g  

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

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



i t s   H/C  a t o m i c   r a t i o   by  a t   l e a s t   10  %.  The  i s o t r o p i c   p i t c h  

may  be  s y n t h e t i c   or   n a t u r a l   p i t c h ,   s u c h   as  a  p e t r o l e u m   p i t c h  

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

p o i n t   o f   450°C  o r   m o r e .   The  i s o t r o p i c   p i t c h   h a v i n g   a  

H/C  r a t i o   of   b e t w e e n   0 . 5 5   and  1 .0   may  be  s u i t a b l y   u s e d .  

I t   i s   p r e f e r r e d   t h a t   t h e   i s o t r o p i c   p i t c h   to   be  h y d r o -  

g e n a t e d   be  a  p r o d u c t   o b t a i n e d   by  h e a t - t r e a t i n g   an  i s o t r o p i c  

p i t c h   t o   i n c r e a s e   as  much  as  p o s s i b l e   t h e   m o l e c u l a r   w e i g h t  

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

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

t h e r e f r o m   may  h a v e   an  i m p r o v e d   s t r e n g t h .  

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

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

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

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

a  H/C  r a t i o   of   b e t w e e n   0 .6   and  1 . 2 .  

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

p i t c h   may  be  c a r r i e d   o u t   in   t h e   same  m a n n e r   as  d e s c r i b e d  

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

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

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

h a s   a  m e s o p h a s e   c o n t e n t   of   a t   l e a s t   40  %,  p r e f e r a b l y   a t  

l e a s t   60  %,  more  p r e f e r a b l y - a t   l e a s t   90  % ,  a   q u i n o l i n e -  

i n s o l u b l e   c o n t e n t   of   b e t w e e n   5  and   70  w e i g h t   %,  p r e f e r a b l y  

b e t w e e n   10  and  60  w e i g h t   %,  and  a  H/C  r a t i o   o f   b e t w e e n  

0 . 4 3   and   0 . 7 5 .   In  s p i t e   of   i t s   r e l a t i v e l y   h i g h   c o n t e n t  

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

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

p i t c h   o f   t h i s   i n v e n t i o n   has   a  low  s o f t e n i n g   p o i n t   a n d  

a  good   t h e r m a l   s t a b i l i t y   a n d ,   h e n c e ,   an  e x c e l l e n t   m e l t -  

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

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

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

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



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

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

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

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

a b o v e   i t s   m e l t i n g   p o i n t ,   g e n e r a l l y   to   a  t e m p e r a t u r e   o f  

2 0 0  -   4 0 0 ° C ;   s p i n n i n g   a  c a r b o n a c e o u s   f i b e r  f r o m   t h e  

m o l t e n   p i t c h ;   e x p o s i n g   t h e   spun   f i b e r   to   an  o x y g e n -  

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

i n f u s i b l e ;   and  h e a t - t r e a t i n g   t h e   i n f u s i b l e   f i b e r   o v e r  

a b o u t   800°C  i n   an  i n e r t   a t m o s p h e r e .   The  h e a t   t r e a t m e n t  

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

t e m p e r a t u r e   o f   1 0 0 0  -   1 3 0 0 0 ° C ,   p r e f e r a b l y   g r a d u a l l y  

i n c r e a s i n g   t h e   t e m p e r a t u r e   a t   a  r a t e   of   5  -   1 0 0 ° C / m i n ,  

p r e f e r a b l y   2 0  -   5 0 ° C / m i n   in  an  i n e r t   a t m o s p h e r e ,   t h e r e b y  

c a r b o n i z i n g   t h e   f i b e r .   The  c a r b o n i z e d   f i b e r   i s ,   i f  

d e s i r e d ,   f u r t h e r   h e a t e d   to   a  t e m p e r a t u r e   of   2 0 0 0  -   2 5 0 0 ° C  

in   an  i n e r t   a t m o s p h e r e   f o r   g r a p h a t i z a t i o n .   T h r o u g h   s u c h  

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

p a r a l l e l   to   t h e   f i b e r   a x i s   i s   d e v e l o p e d .   The  c a r b o n i z e d  

f i b e r   g e n e r a l l y   h a s   a  t e n s i l e   s t r e n g t h   of   a t   l e a s t   2 0 0  
2  2 K g / c m   and   a  Y o u n g ' s   m o d u l u s   of  a t   l e a s t   18  t o n / m m 2 .  

The  g r a p h a t i z e d   f i b e r   g e n e r a l l y   h a s   a  t e n s i l e   s t r e n g t h  

of   a t   l e a s t   250  Kg/mm2  and  a  Y o u n g ' s   m o d u l u s   o f   a t   l e a s t  
2 30  t o n / m m 2 .  

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

p r e s e n t   i n v e n t i o n .   In  t h e   e x a m p l e s ,   t h e   l e t t e r s   " B I "  

and   "CV"  mean  " b e n z e n e   i n s o l u b l e s "   and   " c o k i n g   v a l u e " ,  

r e s p e c t i v e l y .   The  p e r c e n t a g e s   of   BI  a r e   d e t e r m i n e d   b y  

b e n z e n e   e x t r a c t i o n   a t   8 0 ° C .  

E x a m p l e   1 

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

p r o d u c e d   in   a  f l u i d i z e d   bed   c a t a l y t i c   c r a c k i n g   and   h a v i n g  

a  s o f t e n i n g   p o i n t   of   88°C,   a  H/C  r a t i o   o f   0 . 7 2 ,   BI  o f  

.6.9  w e i g h t   %  and  CV  of  3 5 . 6   %,  was  h e a t e d   u n d e r   q u i e s c e n t  



c o n d i t i o n s   a t   a  t e m p e r a t u r e   of   420°C  in  an  i n e r t   a t m o s p h e r e  

f o r   3  h o u r s   to   o b t a i n   a  m e s o p h a s e   p i t c h   h a v i n g   a  H / C  
r a t i o   of   0 . 6 3 ,   BI  of   2 9 . 9   w e i g h t   %,  QI  of   3 . 2   w e i g h t  %  
and  CV  of   5 3 . 5   %.  The  m e a s u r e m e n t   by  a  p o l a r i z e d   l i g h t  

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

c o n t e n t   o f   7  %.  The  m e s o p h a s e   p i t c h ,   a f t e r   b e i n g   m i x e d  

w i t h   t h e   same  a m o u n t   of  m e t h y l   n a p h t h a l e n e   u s e d   a  s o l v e n t ,  

w a s - f e d   a t   a  f e e d   r a t e   of   20  c c / h o u r   to   a  f i x e d   c a t a l y s t  

bed   r e a c t o r   c h a r g e d   w i t h   p r e s s u r i z e d   h y d r o g e n   and   w a s  

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

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

h a v i n g   s u p p o r t e d   t h e r e o n   Co  and  Mo.  The  h y d r o g e n a t i o n  

was  p e r f o r m e d   a t   a  t e m p e r a t u r e   of   3 5 0 ° C ,   a  p r e s s u r e   o f  

140  K g / c m 2 G  a n d   a  l i q u i d   h o u r l y   s p a c e   v e l o c i t y   of   1  H r - 1  

w i t h   a  h y d r o g e n   to   o i l   f e e d   r a t i o   of   500  N l / l .   T h e  

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

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

r i c h   g a s .   The  r e m a i n i n g   o i l   was  s u b j e c t e d   to   a  r e d u c e d  

p r e s s u r e   c o n d i t i o n   a t   25  mmHg  t o   r e m o v e   t h e   s o l v e n t   a n d  

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

i s o t r o p i c   p i t c h   h a v i n g   a  H/C  r a t i o   of  0 . 7 8 ,   BI  of   1 0 . 2  

w e i g h t   %  and  CV  of   26 .6   %. 

The  h y d r o g e n a t e d   i s o t r o p i c   p i t c h   was  t h e n   h e a t - t r e a t e d  

in   an  i n e r t   a t m o s p h e r e   a t   a  t e m p e r a t u r e   of   480°C  and  a  

p r e s s u r e   o f   660  mmHg  f o r   25  min  t o   o b t a i n   a  r e f o r m e d  

m e s o p h a s e   p i t c h   h a v i n g   a  s o f t e n i n g   p o i n t   of   2 5 0 ° C ,   a  

H/C  r a t i o   o f   0 . 5 6   and  QI  of   5 3 . 9   w e i g h t   %.  The  p o l a r i z e d  

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

m e s o p h a s e   p i t c h   had   a  m e s o p h a s e   c o n t e n t   MC  of   85  %  a n d  

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

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

by  m e a n s   of   an  e x t r u d e r   h a v i n g   an  o r i f i c e   d i a m e t e r   o f  

0 .3   mm  and   a  L/D  r a t i o   of   3.  The  s p i n n i n g   o p e r a t i o n   w a s  

c o n d u c t e d   a t   a  t e m p e r a t u r e   o f   3 0 5 ° C ,   a  s p i n n i n g   p r e s s u r e  

of   2 .5   Kg /cm2G  and   a  s p i n n i n g   r a t e   of   200  m / m i n .   T h e  



s p i n n a b i l i t y   was  f o u n d   to   be  v e r y   g o o d .  

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

a t   a  h e a t - u p   r a t e   of  1 ° C / m i n   f r o m   150°C  to   300°C  a n d  

t h e n   m a i n t a i n e d   a t   300°C  f o r   30  min  so  t h a t   t h e   f i b e r s  

w e r e   r e n d e r e d   i n f u s i b l e .   The  i n f u s i b l e   f i b e r s   w e r e  

s u b s e q u e n t l y   h e a t e d   up  to  1 0 0 0 ° C  i n   an  a t m o s p h e r e   o f  

n i t r o g e n   a t   a  h e a t - u p   r a t e   of  5 ° C / m i n   and  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   f o r   10  min  to   o b t a i n   c a r b o n i z e d   f i b e r s  

h a v i n g   a  t e n s i l e   s t r e n g t h  o f   350  K g / m m   and  a  Y o u n g ' s  

m o d u l u s   of   2 2 0 0 0   Kg/mm2.  A  f u r t h e r   h e a t   t r e a t m e n t   o f  

t h e   t h u s   o b t a i n e d   c a r b o n i z e d   f i b e r s   up  to   2 5 0 0 ° C   a t  a  

h e a t - u p   r a t e   of   2 0 ° C / m i n   gave   g r a p h a t i z e d  f i b e r s   h a v i n g  

a  t e n s i l e   s t r e n g t h   of  320  Kg/mm2  and  a  Y o u n g ' s   m o d u l u s  

of  40000   K g / c m 2 .  

E x a m p l e   2 

The  same  i s o t r o p i c   p i t c h   as  u s e d   i n  E x a m p l e   1  w a s  

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

400°C  i n   an  i n e r t   a t m o s p h e r e   f o r   2  h o u r s   to   o b t a i n   a  

m e s o p h a s e   p i t c h   h a v i n g   a  H/C  r a t i o  o f   0 . 6 9 ,   a  s o f t e n i n g  

p o i n t   of   1 6 3 ° C ,   BI  of  1 9 . 2   w e i g h t   %,  QI  o f   1 . 5   w e i g h t   %, 

CV  of  4 3 . 9   %  and   MC  of  3  %.  The  m e s o p h a s e   p i t c h ,   a f t e r  

b e i n g   g r o u n d   to   p o w d e r ,   was  h y d r o g e n a t e d   a t   a  t e m p e r a t u r e  

of  9 0  -   110°C  f o r   2  h o u r s   in   t h e   p r e s e n c e   o f   m e t a l l i c  

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

to   o b t a i n   a  h y d r o g e n a t e d   i s o t r o p i c   p i t c h   h a v i n g   a  H / C  

r a t i o   of   1 . 1 7 ,   BI  of  8 .5   w e i g h t   %  and  CV  of   2 4 . 0   %.  T h e  

h y d r o g e n a t e d   i s o t r o p i c   p i t c h   was  t h e n   h e a t - t r e a t e d   a t  

a  t e m p e r a t u r e   of   440°C  and  a  p r e s s u r e   of   60  mmHg  i n   a n  

i n e r t   a t m o s p h e r e   f o r   90  m i n  t o   o b t a i n   a  r e f o r m e d   m e s o p h a s e  

p i t c h   h a v i n g   a  s o f t e n i n g   p o i n t  o f   2 3 0 ° C ,   a  H/C  r a t i o   o f  

0 . 6 2 ,   QI  of   2 5 . 5   w e i g h t   %  a n d  a  m e s o p h a s e   c o n t e n t   MC  o f  

58  %.  The  r e f o r m e d   m e s o p h a s e   p i t c h   was  s p u n   i n t o   f i b e r s  

u s i n g   t h e   same  s p i n n i n g  d e v i c e   as  u s e d   in   E x a m p l e   1  a t  

a  s p i n n i n g   t e m p e r a t u r e   of  300°C ,   s p i n n i n g   p r e s s u r e   o f  



1 .5   Kg/cm2G  and  a  s p i n n i n g   r a t e   of   300  m / m i n .   The  s p u n  
f i b e r s   w e r e   r e n d e r e d   i n f u s i b l e ,   c a r b o n i z e d   and  t h e n  

g r a p h a t i z e d   in   t h e   same  m a n n e r   as  d e s c r i b e d   i n   E x a m p l e   1 .  

The  c a r b o n i z e d   f i b e r s   had  a  t e n s i l e   s t r e n g t h   o f   320  Kg /mm2 

and  a  Y o u n g ' s   m o d u l u s   o f   21000   Kg/mm2  w h i l e   t h e   g r a p h a t i z e d  

f i b e r s   had   a  t e n s i l e   s t r e n g t h   o f   290  K g / m m 2  a n d   a  Y o u n g ' s  

m o d u l u s   o f   4 0 0 0 0   K g / m m 2 .  

C o m p a r a t i v e   E x a m p l e   1  

The  i s o t r o p i c   p i t c h   u s e d   i n   E x a m p l e   1  was  h e a t e d  

u n d e r   q u i e s c e n t   c o n d i t i o n s   a t   a  t e m p e r a t u r e   o f   5 0 0 ° C  

and   a  p r e s s u r e   o f   60  mmHg  f o r   10  min  t o   o b t a i n   a  m e s o p h a s e  

p i t c h   h a v i n g   a  s o f t e n i n g   p o i n t   o f   3 1 4 ° C ,   a  H/C  r a t i o   o f  

0 . 5 2 ,   QI  of   7 4 . 8   w e i g h t   %  and   a  m e s o p h a s e   c o n t e n t   o f  

a b o u t   100  %.  I t  w a s   i m p o s s i b l e   t o   e f f e c t   m e l t - s p i n n i n g  

of   t h e   m e s o p h a s e   p i t c h   a t   a  t e m p e r a t u r e   o f   400°C   and  a  

p r e s s u r e   of   3 . 0   K g / c m  .  

C o m p a r a t i v e   E x a m p l e   2 

The  i s o t r o p i c   p i t c h   u s e d   i n   E x a m p l e   1  was  h e a t e d  

u n d e r   q u i e s c e n t   c o n d i t i o n s   a t   a  t e m p e r a t u r e   o f   460°C  a n d  

a  p r e s s u r e   o f   60  mmHg  f o r   50  min  to   o b t a i n   a  m e s o p h a s e  

p i t c h   h a v i n g   a  s o f t e n i n g   p o i n t   o f   2 4 8 ° C ,   a . H / C   r a t i o   o f  

0 . 5 8 ,   QI  o f   3 0 . 7  w e i g h t   %  and  m e s o p h a s e   c o n t e n t   of   60  %: 

U s i n g   t h e  s p i n n i n g   d e v i c e   d e s c r i b e d   in   E x a m p l e   1,  t h e  

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

o f   3 2 5 ° C   and   a  p r e s s u r e   of   2 . 5   K g / c m 2 G .   The   s p i n n a b i l i t y  

was  f o u n d   t o   be  b a d   and  t h e   s p i n n i n g   was  c a r r i e d   o u t   a t  

a  s p i n n i n g   r a t e   o f   60  m / m i n .   The  s p u n   f i b e r s   w e r e   t h e n  

r e n d e r e d   i n f u s i b l e ,   c a r b o n i z e d   and  g r a p h a t i z e d   in   t h e  

same  m a n n e r   as  d e s c r i b e d   in   E x a m p l e   1 .   The  c a r b o n i z e d  

f i b e r s   had   a  t e n s i l e   s t r e n g t h   of   160  Kg/mm2  and   a  Y o u n g ' s  

m o d u l u s   of   1 6 0 0 0   Kg/mm2  w h i l e   t h e   g r a p h a t i z e d   f i b e r s   h a d  

a  t e n s i l e   s t r e n g t h   o f   140  K g / m m   and  a  Y o u n g ' s   m o d u l u s  

of   18000   K g / m m 2 .  



E x a m p l e   3 

U s i n g   t h e   h y d r o g e n a t e d   i s o t r o p i c   p i t c h   o b t a i n e d   i n  

E x a m p l e   1  and   h a v i n g   a  H / C  r a t i o   o f   0 . 7 8 ,   BI  of   1 0 . 2  

w e i g h t   %  and  CV  of   2 6 . 6   was  h e a t - t r e a t e d   a t   v a r i o u s  

t e m p e r a t u r e s   w i t h i n   t h e   r a n g e  o f  b e t w e e n   400  and   5 0 0 ° C  

in   an  i n e r t   a t m o s p h e r e   to   o b t a i n   r e f o r m e d   m e s o p h a s e  

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

m e s o p h a s e   c o n t e n t s   as  shown  in  T a b l e   1.  The  H/C  r a t i o  

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

p i t c h e s   a r e   a l s o   shown  in   T a b l e   1 .  

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

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

u s e d   in   E x a m p l e   1.  The  t e m p e r a t u r e   a t   w h i c h   e a c h   p i t c h  

e x h i b i t s   an  o p t i m u m   s p i n n a b i l i t y   and  g i v e s   a  c a r b o n   f i b e r  

of   a  h i g h   s t r e n g t h   i s   shown  i n  T a b l e   2  t o g e t h e r   w i t h  

t h e   s p i n n i n g   r a t e   a t   w h i c h   t h e   spun   f i b e r s   show  t h e  

h i g h e s t   s t r e n g t h .  

F o r   t h e   p u r p o s e   of  c o m p a r i s o n ,   t h e   i s o t r o p i c   p i t c h  

u s e d   i n   E x a m p l e   1  was  h e a t e d   u n d e r   q u i e s c e n t   c o n d i t i o n s  

a t   v a r i o u s   t e m p e r a t u r e s   w i t h i n  t h e   r a n g e   of   4 0 0  -   5 0 0 ° C  

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

m e s o p h a s e   c o n t e n t s   as  shown  in  T a b l e   1.  The  H/C  r a t i o s  

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

p i t c h e s   a r e   a l s o   shown  in  T a b l e   1.  F u r t h e r ,   t h e   r e s u l t s  

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

p i t c h e s   a r e   shown  in  T a b l e   2 .  





From  t h e   r e s u l t s   shown  in  T a b l e   1,  i t   w i l l   be  s e e n  

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

h a s   a  l o w e r   s o f t e n i n g   p o i n t   and  a  g r e a t e r   H/C  r a t i o   t h a n  

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

c o n t e n t .   The  r e s u l t s   s u m m a r i z e d   in   T a b l e   2  show  t h a t  

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

s p u n   i n t o   f i b e r s   a t   a  l o w e r   s p i n n i n g   t e m p e r a t u r e   and  a  

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

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

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

c o n t e n t s   o f   90  and  100 %  can  be  spun   i n t o   f i b e r s   a t  

s p i n n i n g   t e m p e r a t u r e s   of  310  and  315°C  and  s p i n n i n g  

r a t e s   o f   350  and  300  m / m i n ,   r e s p e c t i v e l y .   T h i s   i s   q u i t e  

s u r p r i s i n g   b e c a u s e   i t   has   n o t   b e e n   c o n s i d e r e d   t o   b e  

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

m e s o p h a s e   c o n t e n t   of  90  %  or  m o r e .  

E x a m p l e   4 

The  i s o t r o p i c   p i t c h   d e s c r i b e d   in   E x a m p l e   1  was  h e a t e d  

a t   400°C   f o r   1 .5   h o u r s   in   an  i n e r t   a t m o s p h e r e   t o   o b t a i n  

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

1 5 6 ° C ,   a  H/C  r a t i o   of  0 . 6 9 ,   BI  of  1 7 . 2   w e i g h t  %   and  CV 

of   4 1 . 8   %.  No  m e s o p h a s e   was  d e t e c t e d   upon   a  p o l a r i z e d  

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

p i t c h .   The  p r e t r e a t e d   i s o t r o p i c   p i t c h   was  t h e n   h y d r o -  

g e n a t e d   i n   t h e ' s a m e   m a n n e r   as  d e s c r i b e d   in   E x a m p l e   1 

e x c e p t   t h a t   a  s e p i o l i t e   was  u s e d   as  c a t a l y s t   c a r r i e r   i n  

p l a c e   o f   t h e   z e o l i t e   c a r r i e r ,   t h e r e b y   o b t a i n i n g   a  h y d r o -  

g e n a t e d   p i t c h   h a v i n g   a  H/C  r a t i o   of  0 . 8 3 ,   BI  o f   9 . 0   w e i g h t  

%  a n d   CV  of   3 1 . 6   %.  The  h y d r o g e n a t e d   p i t c h   was  t h e n  

h e a t - t r e a t e d   a t   500°C  f o r   10  min  in   an  i n e r t   a t m o s p h e r e  

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

p o i n t   of   2 6 2 ° C ,   a  H/C  r a t i o   of   0 . 5 6 ,   QI  of   4 1 . 0   w e i g h t   % 

and  a  m e s o p h a s e   c o n t e n t   of   95  %.  The  r e f o r m e d   m e s o p h a s e  

p i t c h   was  s p u n   i n t o   f i b e r s   u s i n g   t h e   same  s p i n n i n g   d e v i c e  



as  u s e d   i n   E x a m p l e   1  a t   a  s p i n n i n g   t e m p e r a t u r e   of  3 2 0 ° C  

and   a  s p i n n i n g   p r e s s u r e   of   2 .5   K g / c m 2 G .   The  r e f o r m e d  

m e s o p h a s e   p i t c h   e x h i b i t e d   a  good  s p i n n a b i l i t y   and   w a s  
a b l e   t o   be  s p u n   a t   a  s p i n n i n g   r a t e   o f   300  m / m i n .   T h e  

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

g r a p h a t i z e d   in   t h e   same  m a n n e r   as  d e s c r i b e d   i n   E x a m p l e   1 .  

The  c a r b o n i z e d   f i b e r s   had   a  t e n s i l e   s t r e n g t h   o f   330  Kg /mm2 

a n d  - a   Y o u n g ' s   m o d u l u s   of   21000  K g / m m 2  w h i l e   t h e   g r a p h a t i z e d  

f i b e r s   had   a  t e n s i l e   s t r e n g t h   of   300  Kg/mm2  and  a  Y o u n g ' s  

m o d u l u s   of   38000   K g / m m 2 .  

E x a m p l e   5 

The  same  p r e t r e a t e d   i s o t r o p i c   p i t c h   as  u s e d   i n  

E x a m p l e   4  w a s ,   a f t e r   b e i n g   g r o u n d   i n t o   p o w d e r ,   h y d r o g e n a t e d  

a t   a  t e m p e r a t u r e   o f   9 0  -   110°C  f o r   2  h o u r s   u s i n g   m e t a l l i c  

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

to   o b t a i n   a  h y d r o g e n a t e d   p i t c h   h a v i n g   a  H/C  r a t i o   o f  

1 . 1 7 ,   BI  of   9 . 5   w e i g h t   %  and  CV  of   3 0 . 0   %.  The  h y d r o -  

g e n a t e d   p i t c h   was  t h e n   h e a t - t r e a t e d   a t   a  t e m p e r a t u r e   o f  

4 4 0 ° C   and   a  p r e s s u r e   of   60  mmHg  in   an  i n e r t   a t m o s p h e r e  

f o r   90  min  to   o b t a i n   a  r e f o r m e d   m e s o p h a s e   p i t c h   h a v i n g  

a  s o f t e n i n g   p o i n t   of   2 3 0 ° C ,   a  H/C  r a t i o   o f   0 . 6 0 ,   QI  o f  

1 5 . 5   w e i g h t   %  and   a  m e s o p h a s e   c o n t e n t   o f   60  %.  The  t h u s  

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

u s i n g   t h e   same  s p i n n i n g   d e v i c e   as  u s e d   i n   E x a m p l e   1  a t  

a  s p i n n i n g   t e m p e r a t u r e   of   3 1 0 ° C ,   a  s p i n n i n g   p r e s s u r e   o f  

1 . 5   Kg /cm2G  and   a  s p i n n i n g   r a t e   of   400  m / m i n .   The  s p u n  
f i b e r s   w e r e   s u b s e q u e n t l y   r e n d e r e d   i n f u s i b l e ,   c a r b o n i z e d  

and   g r a p h a t i z e d   in   t h e   same  m a n n e r   as   d e s c r i b e d   in   E x a m p l e  

1.  The  c a r b o n i z e d   f i b e r s   had  a  t e n s i l e   s t r e n g t h   of  3 0 0  

Kg/mm2  and  a  Y o u n g ' s   m o d u l u s   o f   2000  Kg/mm2  w h i l e   t h e  

g r a p h a t i z e d   f i b e r s   h a d   a  t e n s i l e   s t r e n g t h   of   280  Kg/mm 2 

and   a  Y o u n g ' s   m o d u l u s   of   38000  K g / m m 2 .  



E x a m p l e   6 

The  h y d r o g e n a t e d   p i t c h   o b t a i n e d   in   E x a m p l e   4  w a s  

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

a  r a n g e   of   4 0 0  -   500°C  to  o b t a i n   v a r i o u s   r e f o r m e d   m e s o p h a s e  

p i t c h e s .   E a c h   r e f o r m e d   m e s o p h a s e   p i t c h   was  spun   i n t o  

f i b e r s   u s i n g   t h e   same  s p i n n i n g   d e v i c e   as  u s e d   in   E x a m p l e  

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

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

a r e   s u m m a r i z e d   in   T a b l e   3 .  



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

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

p i t c h ,   a n d   h a v i n g   a  m e s o p h a s e   c o n t e n t   MC  of   b e t w e e n   4 0  

and  100  %  and  a  q u i n o l i n e - i n s o l u b l e   c o n t e n t   QI  o f   b e t w e e n  

5  and   70  w e i g h t   %. 

2.  A  r e f o r m e d   m e s o p h a s e   p i t c h   as  c l a i m e d   i n   c l a i m   1 ,  

and  h a v i n g   a  s o f t e n i n g   p o i n t   SP  in   °C  s a t i s f y i n g   t h e  

f o l l o w i n g   c o n d i t i o n s :  

w h e n  

a n d  

and   w h e n  

a n d  

3.  A  r e f o r m e d   m e s o p h a s e   p i t c h   as  c l a i m e d   i n   c l a i m   1  

or   2,  w h e r e i n   s a i d   h y d r o g e n a t e d   i s o t r o p i c   p i t c h   i s   a  

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

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

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

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

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

b e i n g   c a p a b l e   o f   b e i n g   o r i e n t e d   in   one   d i r e c t i o n   w h e n  

s u b j e c t e d   t o   s h e a r   f o r c e s   in   s a i d   d i r e c t i o n .  

4.  A  r e f o r m e d   m e s o p h a s e   p i t c h   as  c l a i m e d   in   a n y  

p r e c e e d i n g   c l a i m ,   and   h a v i n g   MC  of   b e t w e e n   60  a n d   100  %. 

5.  A  r e f o r m e d   m e s o p h a s e   p i t c h   as  c l a i m e d   i n   c l a i m   4 ,  

and   h a v i n g   MC  of   b e t w e e n   90  and  100  %. 



6.  A  r e f o r m e d   m e s o p h a s e   p i t c h   as  c l a i m e d   in   a n y  

p r e c e e d i n g   c l a i m ,   and  h a v i n g   QI  of   b e t w e e n   10  and  60  %. 

7.  A  r e f o r m e d   m e s o p h a s e   p i t c h   as  c l a i m e d   in   a n y  

p r e c e e d i n g   c l a i m ,   and  h a v i n g   a  H/C  r a t i o   of   b e t w e e n   0 . 4 3  

and  0 . 7 5 .  

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

m e s o p h a s e   p i t c h ,   c o m p r i s i n g   h e a t - t r e a t i n g   a  h y d r o g e n a t e d  

i s o t r o p i c   p i t c h   to   fo rm  a n i s o t r o p i c   d o m a i n s   f o r m i n g   a  

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

9.  A  p r o c e s s   as  c l a i m e d   in   c l a i m   8  w h e r e i n   s a i d  

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

h e a t   t r e a t m e n t   has   a  m e s o p h a s e   c o n t e n t   MC  of   b e t w e e n   4 0  

and   100  %,  a  q u i n o l i n e   c o n t e n t   QI  of  b e t w e e n   5  and  7 0  

w e i g h t   %  and  a  s o f t e n i n g   p o i n t   SP  s a t i s f y i n g   t h e   f o l l o w i n g  

c o n d i t i o n s :  

w h e n  

a n d  

and  w h e n  

a n d  

10.  A  p r o c e s s   as  c l a i m e d   in   c l a i m   8  f o r   9,  w h e r e i n  

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

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

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

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

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

o p t i c a l l y   i s o t r o p i c   in  n a t u r e   b u t   b e i n g   c a p a b l e   of   b e i n g  

o r i e n t e d   in   one  d i r e c t i o n   when  s u b j e c t e d   to   s h e a r   f o r c e s  

in   s a i d  d i r e c t i o n .  



11.  A  p r o c e s s   as  c l a i m e d   in   c l a i m   10,   w h e r e i n   s a i d  

d o r m a n t   m e s o p h a s e   i s   o b t a i n e d   by  h y d r o g e n a t i n g   t h e   m e s o p h a s e  

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

s o l u b l e   in   q u i n o l i n e .  

12.   A  p r o c e s s   as  c l a i m e d   i n   c l a i m   11,   w h e r e i n   s a i d  

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

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

i s   r e n d e r e d   s o l u b l e   i n   q u i n o l i n e .  

13.   A  p r o c e s s   as  c l a i m e d   i n   a n y  o n e   o f   c l a i m s   1 0  

t h r o u g h   12,   w h e r e i n   s a i d   m e s o p h a s e   p i t c h   h a s   a  H/C  r a t i o  

of   b e t w e e n   0 . 4 3   and  0 . 7 5 .  

14.   A  p r o c e s s   as  c l a i m e d   i n   a n y  o n e   o f   c l a i m s   1 0  

t h r o u g h   13,   w h e r e i n   s a i d   m e s o p h a s e   p i t c h   h a s   a  m e s o p h a s e  

c o n t e n t   of  b e t w e e n   1  and   90  w e i g h t   %. 

1 5 .   A  p r o c e s s   as  c l a i m e d   i n   c l a i m   11,   w h e r e i n   t h e  

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

p o i n t   f o r   a  p e r i o d   of   t i m e   s u f f i c i e n t   to   r e m o v e   low  b o i l i n g  

p o i n t   c o m p o n e n t s   t h e r e f r o m .  

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

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

h e a t i n g   a  r e f o r m e d   m e s o p h a s e   p i t c h   o f   c l a i m   1  

a b o v e   i t s   m e l t i n g   p o i n t ;  

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

p i t c h ;  

e x p o s i n g   s a i d   s p u n   f i b e r   in   an  o x y g e n - c o n t a i n i n g  

a t m o s p h e r e   so  t h a t   s a i d   s p u n   f i b e r   i s   r e n d e r e d   i n f u s i b l e ;  

a n d  

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

a b o v e  8 0 0 ° C .  



17.  A  c a r b o n   f i b e r   o b t a i n e d   by  t h e   p r o c e s s   of  c l a i m  

1 4 .  
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