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DESCRIPCION

Microparticulas de poliéter aromatico, método para producir un producto de resina curada y método para producir
material compuesto reforzado con fibras de carbono

Campo técnico

La presente invencion se refiere a microparticulas de poliéter aromético, a un método para producir un producto de
resina curada y a un método para producir un material compuesto reforzado con fibras de carbono.

Se reivindica la prioridad sobre la solicitud de patente japonesa n.° 2016-181324, presentada el 16 de septiembre de
2016.

Antecedentes de la técnica

Se sabe que un material compuesto reforzado con fibras de carbono (en lo sucesivo, denominado "CFRP" en algunos
casos) en el que se utiliza fibras de carbono como fibras de refuerzo es liviano y tiene una resistencia excelente. Como
método para producir CFRP, con frecuencia se utiliza un método en el que se lamina una pluralidad de laminas de
material preimpregnado como material intermedio similar a una ldmina obtenido impregnando fibras de carbono con
una resina de matriz y, a continuacién, la resina de matriz se cura.

Como resina de matriz utilizada en el material preimpregnado, desde el punto de vista de la resistencia al calor o la
productividad, se utiliza principalmente una composicién de resina termoendurecible. En concreto, desde el punto de
vista de las propiedades mecanicas, tales como la adhesividad con respecto a las fibras de carbono, preferentemente
se usa una composicidén de resina epoxi.

Aunque la composicién de resina epoxi tiene una resistencia al calor extremadamente excelente, su fragilidad es un
problema. Por lo tanto, se sabe que, en el momento de producir la composiciéon de resina epoxi, la composicién se
forma en un compuesto con una resina termopléstica para mejorar la tenacidad. Como dicha resina termoplastica,
desde el punto de vista de la resistencia al calor o la resistencia quimica, en algunos casos se utiliza un poliéter
aromatico.

Como resultado de una reaccién de curado, la resina epoxiy el poliéter aromatico forman una estructura de separacion
de fases, tal como una fase cocontinua o una fase de mar-isla. Desde el punto de vista de las propiedades mecanicas,
la estructura de separacién de fases es preferentemente una fase cocontinua.

Como el poliéter aromatico utilizado en el CFRP, desde el punto de vista de la reactividad con una resina epoxi, con
frecuencia se utiliza poliéter aromatico que tiene un grupo hidroxilo fenélico en un terminal del mismo (véase el
documento de patente 1).

El documento de patente 2 se refiere a métodos para producir una polietersulfona (PES) aromatica que tiene grupos
terminales hidroxifenilo adecuados como agente de aleacién, que comprende la etapa de calentar una poliéstersulfona
aromatica obtenida previamente mediante polimerizacién y un compuesto de fenol dihidroxilico y/o agua y un
compuesto basico en un disolvente polar aprético. De acuerdo con este método, se puede producir un PES que tiene
grupos terminales hidroxifenilo reactivos, que se puede dispersar finamente de forma adecuada en una resina de
matriz cuando una resina termoplastica o resina termoendurecible y el PES se alean entre si.

Lista de citas
Bibliografia de patentes

[Documento de Patente 1] Solicitud de patente japonesa no examinada, Primera Publicacidén n.° 2007-231234
[Documento de Patente 2] Solicitud de patente europea n.® 2 189 487 A1

Sumario de la invencién
Problema técnico

Sin embargo, en el momento de producir un CFRP, en el caso en el que el poliéter aromatico descrito en el documento
de patente 1 se disuelva en una resina epoxi liquida, a veces aquel tarda mucho en disolverse. Ademas, la viscosidad
de un componente de resina liquida obtenido disolviendo el poliéter aromatico en la resina epoxi es alta y, en
consecuencia, a veces la manejabilidad es pobre. Ademas, es un problema que la temperatura a la que la resina epoxi
y el poliéter aroméatico forman un producto de resina curada que tiene una fase cocontinua sea alta. Por lo tanto, el
poliéter aromatico descrito en el documento de patente 1 tiene el problema de tener una productividad que es
insuficiente para producir un CFRP. El poliéter aromatico descrito en el documento de patente 1 también tiene el
problema de tener una productividad insuficiente no sélo para producir un CFRP, sino también para producir un
compuesto que contiene una resina termoendurecible y un poliéter aromético.
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La presente invencion se ha realizado teniendo en cuenta las circunstancias anteriores, y un objetivo de la misma es
proporcionar microparticulas de poliéter aromatico que presentan una productividad excelente en la produccidén de un
compuesto que contiene una resina termoendurecible y poliéter aromatico. Otro objeto de la presente invencién es
proporcionar un método para producir un producto de resina curada y un método para producir un material compuesto
reforzado con fibras de carbono en el que se utilizan microparticulas de poliéter aromético.

Solucién al problema

Para lograr los objetivos anteriores, un aspecto de la presente invenciéon proporciona microparticulas de poliéter
aromatico que contienen un poliéter aromatico como material que forma las particulas y contienen grupos hidroxilo
fendlicos en un contenido igual o superior a 80 umol/g, en donde una proporcién de particulas que tienen un diametro
de particula igual o inferior a 50,0 um es igual o superior al 50 % en volumen.

El peso molecular promedio en nimero Pn del poliéter aromatico que constituye las microparticulas de poliéter
aromatico es igual o superior a 5000 e igual o inferior a 13 000.

En un aspecto de la presente invencién, un diametro méaximo de particula es preferentemente igual o inferior a 2 mm,
y una proporcidn de particulas que tienen un diametro de particula igual o inferior a 160 um es preferentemente igual
o superior al 95 % en volumen.

En un aspecto de la presente invencién, un angulo de reposo es preferentemente igual o superior a 30°.
En un aspecto de la presente invencién, una viscosidad reducida es preferentemente igual o inferior a 0,36 dl/g.

En un aspecto de la presente invencidn, las microparticulas de poliéter aromatico pueden contener un disolvente
organico en una cantidad igual o inferior a 5000 ppm.

En un aspecto de la presente invencién, un contenido de cenizas puede ser igual o inferior al 0,5 %.

Un aspecto de la presente invencidén proporciona un método para producir un producto de resina curada que incluye
una etapa de disolver las microparticulas de poliéter aromatico en una resina epoxi para obtener una solucién, y una
etapa de curar la solucién obtenida.

Un aspecto de la presente invencion proporciona un método para producir un material compuesto reforzado con fibras
de carbono que incluye una etapa de disolver las microparticulas de poliéter aromético en una resina epoxi para
obtener una solucién, una etapa de impregnacioén de las fibras de carbono con la solucién obtenida, y una etapa de
curado de la solucién con la que se impregnan las fibras de carbono.

La presente invencién es como se describe en las reivindicaciones.
Efectos ventajosos de la invencién

De acuerdo con un aspecto de la presente invencién, se proporcionan microparticulas de poliéter aromético que
presentan una productividad excelente en la produccién de un compuesto que contiene una resina termoendurecible
y poliéter aromatico. Ademas, se proporcionan un método para producir un producto de resina curada y un método
para producir un material compuesto reforzado con fibras de carbono en donde se utilizan microparticulas de poliéter
aromatico.

Breve descripcién de los dibujos

La figura 1 es una imagen STEM que muestra una estructura de separacion de fases del ejemplo 1.
La figura 2 es una imagen SEM que muestra una estructura de separacién de fases del ejemplo comparativo 2.
La figura 3 es una imagen SEM que muestra una estructura de separacién de fases del ejemplo comparativo 2.

Descripcion de realizaciones
<Microparticulas de poliéter aromatico>

Las microparticulas de poliéter aromatico de la presente realizacién contienen grupos hidroxilo fenélicos en un
contenido igual o superior a 80 pmol/g, en donde una proporcién de particulas que tienen un didmetro de particula
igual o inferior a 50,0 um es igual o superior al 50 % en volumen con respecto al volumen total de las microparticulas
de poliéter aromatico.

Las microparticulas de poliéter aromatico de un aspecto de la presente invencién estan formadas por un material que
es un poliéter aromético termopléstico. Es decir, las microparticulas de poliéter aromético de la presente realizacién
contienen una pluralidad de particulas que contienen un poliéter aromético termoplastico. "Las microparticulas de
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poliéter aromético estan formadas por un material que es un poliéter aroméatico” significa que las microparticulas de
poliéter aromatico contienen el poliéter aromatico en un contenido igual o superior al 95 % en masa con respecto a la
masa total de las microparticulas de poliéter aromético. Las microparticulas de poliéter aromético de la presente
realizacién contienen el poliéter aromético preferentemente en un contenido igual o superior al 98 % en masa y més
preferentemente en un contenido igual o superior al 99 % en masa, con respecto a la masa total de las microparticulas
de poliéter aromatico.

En un aspecto, las microparticulas de poliéter aromatico de la presente realizacién contienen componentes distintos
del poliéter aromético en un contenido igual o inferior al 5 % en masa. Algunos ejemplos de "componentes distintos
del poliéter aromatico" incluyen un monémero, un catalizador acido, o un disolvente organico usado en la reaccidén de
polimerizacion del poliéter aroméatico, cenizas generadas por la reaccién de polimerizacién y similares.

El poliéter aromatico termoplastico tiene una unidad repetitiva representada por la férmula general (E).

\T/ Y \T_,AO/QZ"C}\O}
e (e (B, ()
(E)

(En la férmula (E), Y representa -SOo- 0 -CO-. Z representa un grupo alquilideno que tiene de 1 a 10 atomos de
carbono, -SO2- 0 -CO-. R', R? R3y R* representan cada uno independientemente un grupo alquilo que tiene de 1 a 4
atomos de carbono o un grupo alcoxi que tiene de 1 a 4 atomos de carbono, n', n?, n® y n* representan cada uno
independientemente un nimero entero de 0 a 4. En un caso donde cada uno de n', n? n®y n* son un nimero entero
de 2 a 4, una pluralidad de R', R? R3 0 R* pueden ser iguales o diferentes entre si).

En la presente memoria descriptiva, el poliéter aromatico representado por la férmula (E), en donde Y es un grupo
sulfonilo (-SO»-) y Z es un grupo sulfonilo o un grupo alquilideno que tiene de 1 a 10 4tomos de carbono, se denomina
"poliétersulfona aromatica". Ademas, el poliéter aromatico representado por la férmula (E), en donde Y es un grupo
carbonilo (-CO-) y Z es un grupo carbonilo o un grupo alquilideno que tiene de 1 a 10 atomos de carbono, se denomina
"poliétercetona aromética".

En laférmula (E), Y y Z son preferentemente grupos sulfonilo. El poliéter aromatico en el que Y y Z son grupos sulfonilo
se denomina concretamente "PES" en algunos casos.

El poliéter aromatico se puede obtener polimerizando un compuesto de dihalégeno (A) representado por la férmula

general (A) (en adelante, denominado simplemente "compuesto de dihalégeno (A)" en algunos casos) y un fenol
divalente (B) representado por la férmula general (B) (en adelante, denominado simplemente "fenol divalente (B)" en

algunos casos).
@‘ Y \If\. //\_l\ 2= %
(R (%), (),

(A) (B)

X

(En la férmula (A), Xy X' representan, cada uno independientemente, un 4tomo de halégeno. En la formula (A) o la
formula (B), Y y Z son iguales que Y y Z descritos anteriormente. R', R% R3 y R* son iguales que R', R?, Ry R*
descritos anteriormente, n', n?, n®y n* son iguales que n', n? n®y n* descritos anteriormente. En un caso donde n',
n% n® o n* es un nimero entero de 2 a 4, una pluralidad de R, R? R3 o R* pueden ser iguales o diferentes entre si).

[Compuesto de dihalégeno (A)]
El compuesto de dihaldgeno (A) esta representado por la formula general (A).

En la féormula (A), X y X' representan, cada uno independientemente, un dtomo de halégeno. Algunos ejemplos del
atomo de halégeno incluyen un atomo de cloro, un atomo de bromo y un atomo de yodo. Entre estos, es preferible un
atomo de cloro.

Siempre que un numero de posicién de cada atomo de carbono al que Y esté unido sea la posicién 1, los atomos de
haldgeno representados por X y X' pueden estar unidos a cualquiera de los atomos de carbono en la posicién 2, la
posicién 3 y la posicién 4. Sin embargo, es preferible que los atomos de halégeno estén unidos preferentemente a un
atomo de carbono en la posicién 4. En el presente documento, los dtomos de carbono a los que se puede enlazar el
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atomo de halégeno representado por X y X' no incluyen el &tomo de carbono al que R® o R* esta unido.
Tal como se ha descrito anteriormente, Y representa -SO,- 0 -CO-. Y es preferentemente -SOo-.

Es decir, el compuesto de dihalégeno (A) es preferentemente bis(4-clorofenil)sulfona. En lugar de un atomo de
hidrégeno, uno o ambos de los grupos representados por R® y R* pueden estar unidos a la bis(4-clorofenil)sulfona.

En la formula (A), R® y R* representan cada uno independientemente un grupo alquilo que tiene de 1 a 4 atomos de
carbono o un grupo alcoxi que tiene de 1 a 4 &tomos de carbono.

Los grupos alquilo representados por R® y R* pueden ser cualquiera de grupos alquilo lineales, ramificados y ciclicos.
Los grupos alquilo son preferentemente grupos alquilo lineales o ramificados. Algunos ejemplos de los grupos alquilos
incluyen un grupo metilo, un grupo etilo, un grupo n-propilo, un grupo isopropilo, un grupo n-butilo, un grupo isobutilo,
un grupo sec-butilo y un grupo terc-butilo.

Los grupos alcoxi representados por R® y R* pueden ser cualquiera de grupos alcoxi lineales, ramificados y ciclicos.
Los grupos alcoxi son preferentemente grupos alcoxi lineales o ramificados. Algunos ejemplos de los grupos alcoxi
incluyen un grupo metoxi, un grupo etoxi, un grupo n-propoxi, un grupo isopropoxi, un grupo n-butoxi, un grupo
isobutoxi, un grupo sec-butoxi y un grupo terc-butoxi.

En la formula (A), n® es el nimero de enlaces de R Ademas, en la formula (A), n* es el nimero de enlaces de R* n3
y n* representan cada uno independientemente un nimero entero de 0 a 4.

En un caso donde n® y n* son nlimeros enteros distintos de 0, la posicion de unién del correspondiente R® o R* no
presenta limitaciones concretas. En un caso donde n®y n* son nimeros enteros distintos de 0, siempre que un niimero
de posicién de cada atomo de carbono al que Y esta unido sea la posicién 1, cada uno de los grupos representados
por R® o R* puede estar unido a cualquiera de los atomos de carbono en la posicién 2, la posicién 3, la posicién 4, la
posicién 5 y la posicidn 6. El grupo esta preferentemente unido a un 4tomo de carbono distinto del atomo de carbono
de la posicidn 4, y preferentemente estd unido a un atomo de carbono distinto del atomo de carbono de la posicién 3
o la posicién 5. En el presente documento, los atomos de carbono a los que estan unidos los grupos representados
por R®y R* no incluyen el atomo de carbono al que X o X' estd unido.

En un caso donde n® 0 n* es un nlmero entero de 2 a 4, una pluralidad de R® o R pueden ser iguales o diferentes
entre si. Por ejemplo, en un caso donde n® es un nimero entero de 2 a 4, todas las piezas n® de R® pueden ser iguales
o diferentes entre si. Ademas, en un caso donde n es 3 o 4, sélo algunos de los R3 pueden ser iguales entre si. Lo
mismo es cierto para las piezas n* de R*

n®y n* preferentemente representan cada uno independientemente un nimero entero de 0 a 3, mas preferentemente
cada uno representa independientemente un nimero entero de 0 a 2, y en especial preferentemente cada uno
representa independientemente 0 0 1.

Algunos ejemplos de un compuesto de dihalégeno (A) preferible incluyen bis(4-clorofenil)sulfona (también denominada
4,4'-diclorodifenilsulfona).

[Fenol divalente (B)]
El fenol divalente (B) estéa representado por la férmula general (B).

En el fenol divalente (B), siempre que un nimero de posicién de cada dtomo de carbono al que esta unido cada Z sea
la posicion 1, dos grupos hidroxi (-OH) pueden estar unidos a cualquiera de los atomos de carbono en la posicién 2,
la posicién 3 y la posicidn 4. Sin embargo, es preferible que los grupos hidroxi estén unidos a un atomo de carbono en
la posicién 4. En el presente documento, los 4tomos de carbono a los que estan unidos dos grupos hidroxi no incluyen
el atomo de carbono al que R' o R? esta unido.

En la formula (B), tal como se ha descrito anteriormente, Z representa un grupo alquilideno que tiene de 1 a 10 4&tomos
de carbono, -SO2- 0 -CO-. Z es preferentemente -SOo-.

Es decir, el fenol divalente (B) es preferentemente bis(4-hidroxifenil)sulfona (4,4'-dihidroxidifenilsulfona).

En lugar de un atomo de hidrégeno, uno o ambos de los grupos representados por R' y R? pueden estar unidos a la
bis(4-hidroxifenil)sulfona (4,4'-dihidroxidifenilsulfona).

En la formula (B), R' y R? representan cada uno independientemente un grupo alquilo que tiene de 1 a 4 atomos de
carbono o un grupo alcoxi que tiene de 1 a 4 atomos de carbono. El grupo alquilo que tiene de 1 a 4 atomos de carbono
y el grupo alcoxi que tiene de 1 a 4 4&tomos de carbono tienen la misma definicién que el grupo alquilo que tiene de 1
a 4 atomos de carbono y el grupo alcoxi que tiene de 1 a 4 atomos de carbono representados por R® y R* v los
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ejemplos de grupos preferibles como el grupo alquilo y el grupo alcoxi también son los mismos.

n' es el nimero de enlaces de R'. Ademas, n? es el nimero de enlaces de R% n' y N? representan cada uno
independientemente un nlimero entero de 0 a 4. n* y n? se consideran iguales que n®y n*

Es decir, en un caso donde n' y n? son nimeros enteros distintos de 0, la posicion de unién del correspondiente R' o
R? no presenta limitaciones concretas. En un caso donde n' y n? son nlimeros enteros distintos de 0, siempre que un
ndmero de posiciéon de cada atomo de carbono al que Z estad unido sea la posicién 1, el grupo representado por el
correspondiente R" o R? puede estar unido a cualquiera de los atomos de carbono en la posicion 2, la posicién 3, la
posicién 4, la posicién 5y la posicién 6. Sin embargo, el grupo esté preferentemente unido a un atomo de carbono
distinto del atomo de carbono en la posicién 4, y preferentemente esta unido a un dtomo de carbono en la posicién 3
o la posicién 5. En el presente documento, los atomos de carbono a los que estan unidos los grupos representados
por R' y R? no incluyen los atomos de carbono a los que estan unidos dos grupos hidroxi.

En un caso donde n' 0 n? es un nlmero entero de 2 a 4, una pluralidad de R' o R? pueden ser iguales o diferentes
entre si. Por ejemplo, en un caso donde n' es un nimero entero de 2 a 4, todas las piezas n' de R pueden ser iguales
o diferentes entre si. Ademas, en un caso donde n' es 3 o 4, s6lo algunos de las piezas n' de R" pueden ser iguales
entre si. Lo mismo es cierto para las piezas n?> de R?.

n' y n? preferentemente representan cada uno independientemente un nimero entero de 0 a 3, mas preferentemente
cada uno representa independientemente un nimero entero de 0 a 2, y en especial preferentemente cada uno
representa independientemente 0 0 1.

Algunos ejemplos de fenol divalente (B) preferible incluyen bis(4-hidroxifenil)sulfona y bis(4-hidroxi-3,5-
dimetilfenil)sulfona.

[Microparticulas de poliéter aromatico]

La viscosidad reducida del poliéter aromatico que constituye las microparticulas de poliéter aromatico como un aspecto
de la presente invencién es preferentemente igual o inferior a 0,36 dl/g, y méas preferentemente igual o inferior a 0,28
dl/g. Ademas, la viscosidad reducida del poliéter aromatico que constituye las microparticulas de poliéter aromatico es
preferentemente igual o superior a 0,18 dl/g, y méas preferentemente igual o superior a 0,22 dl/g. En un aspecto, la
viscosidad reducida del poliéter aromético que constituye las microparticulas de poliéter aromatico de la presente
realizacion es preferentemente igual o superior a 0,18 dl/g e igual o inferior a 0,36 dl/g, y méas preferentemente igual o
superior a 0,22 dl/g e igual o inferior a 0,28 dl/g. Cuanto mayor sea la viscosidad reducida del poliéter aromatico, tanto
méas facil serd mejorar la resistencia al calor o la rigidez de la dureza de las microparticulas de poliéter aromético. Sin
embargo, en el caso en el que la viscosidad reducida del poliéter aromético sea superior a 0,36 dl/g, la temperatura
de fusién o la viscosidad del metilo aumentan con facilidad y la fluidez se reduce con facilidad.

Es decir, en el caso en el que la viscosidad reducida del poliéter aroméatico sea igual o superior a 0,18 dl/g, la resistencia
al calor o la rigidez de la dureza de las microparticulas de poliéter aromético mejoran con facilidad. Ademas, en el
caso en el que la viscosidad reducida del poliéter aromatico sea igual o superior a 0,36 dl/g, la temperatura de fusién
o la viscosidad de fusidén de las microparticulas de poliéter aroméatico no llegan a ser demasiado altas, y la fluidez del
poliéter aromatico apenas se reduce. Mas adelante se describira el método para ajustar la viscosidad reducida del
poliéter aromatico que constituye las microparticulas de poliéter aromatico.

En la presente memoria descriptiva, como la viscosidad reducida del poliéter aromético que constituye las
microparticulas de poliéter aromatico, se adopta un valor medido mediante el siguiente método. En primer lugar, se
disuelve aproximadamente 1 g de las microparticulas de poliéter aromético en N,N-dimetilformamida. El volumen de
la solucién obtenida se controla para que sea 1 dl y se mide la viscosidad (n) de la solucién a 25 °C utilizando un tubo
viscosimetro Ostwald. Ademas, se mide una viscosidad (no) de la N,N-dimetilfformamida como disolvente a 25 °C
utilizando un tubo viscosimetro Ostwald. A partir de la viscosidad (n) de la solucién y de la viscosidad (no) del
disolvente, se calcula una viscosidad especifica ((n - nNo)/No). La viscosidad especifica se divide por la concentracién
de la solucién (aproximadamente 1 g/dl), y el valor obtenido se adopta como la viscosidad reducida (dl/g) del poliéter
aromatico que constituye las microparticulas de poliéter aromatico.

El peso molecular promedio en numero (Pn) del poliéter aromatico que constituye las microparticulas de poliéter
aromatico es igual o superior a 5000, y preferentemente igual o superior a 8000. En el caso de que el Pn del poliéter
aromatico que constituye las microparticulas de poliéter aromatico sea igual o superior a 5000, y que dichas
microparticulas de poliéter aromatico se utilicen en un CFRP, se expresan caracteristicas mecanicas suficientemente
altas.

Ademas, el peso molecular medio en nimero (Pn) del poliéter aromatico que constituye las microparticulas de poliéter
aromatico es igual o inferior a 13 000, y preferentemente es igual o inferior a 12 000. En el caso de que el Pn del
poliéter aromatico que constituye las microparticulas de poliéter aromético sea igual o inferior a 13 000, en la
produccién de un compuesto que contiene una resina termoendurecible y un poliéter aromatico, se acorta el tiempo
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que tardan las microparticulas de poliéter aromético en disolverse en la resina termoendurecible liquida. Ademas, en
el caso de que el Pn del poliéter aromatico que constituye las microparticulas de poliéter aromatico sea igual o inferior
a 13 000, la viscosidad de la solucién, que se obtiene disolviendo las microparticulas de poliéter aromatico en la resina
termoendurecible liquida, tiende a reducirse més suficientemente.

El peso molecular promedio en numero (Pn) del poliéter aromatico que constituye las microparticulas de poliéter
aromatico de la presente invencién es igual o superior a 5000 e igual o inferior a 13 000, y preferentemente igual o
superior a 8000 e igual o inferior a 11 000.

En la presente memoria descriptiva, como el Pn del poliéter aromético que constituye las microparticulas de poliéter
aromatico, por ejemplo, se puede adoptar un valor que se obtiene midiendo dos veces el Pn del poliéter aromatico
realizando un analisis de cromatografia de permeaciéon en gel ("gel permeation chromatography", GPC) en las
siguientes condiciones, y calculando el promedio de los valores medidos. Para medir el Pn del poliéter aromatico,
baséndose en una curva de calibracién obtenida midiendo el peso molecular de un patrén de poliestireno, se determina
un peso molecular expresado en términos del patrén de poliestireno.

(Condicién de medicién)

Muestra: solucién de N,N-dimetilformamida que contiene un poliéter aromatico en una concentracién de 0,002 g/ml
Cantidad de muestra inyectada: 100 pl

Columna: se conectan en serie dos piezas de "TSKgel GMHHR-H" (7,8 mm¢ x 300 mm) fabricadas por Tosoh
Corporation

Temperatura de la columna: 40 °C

Eluyente: N,N-dimetilformamida

Caudal de eluyente: 0,8 ml/min

Detector: refractometro diferencial (RI) + fotdmetro de dispersion de luz (MALS)

Reactivo patrén: poliestireno

En la presente memoria descriptiva, se puede medir la viscosidad de una solucién, por ejemplo, usando un
viscosimetro de tipo B ("TVL-20" de TOKI SANGYO CO., LTD.) y un rotor de husillo n.° 3 en condiciones de una
velocidad de rotacién de 10 rpm y una temperatura de medicién de 70 °C.

Las microparticulas de poliéter aromatico de la presente realizacién contienen grupos hidroxilo fenélicos en un
contenido igual o superior a 80 umol/g. En la presente memoria descriptiva, "grupos hidroxilo fenélicos contenidos en
las microparticulas de poliéter aromético" significa grupos hidroxilo directamente unidos al anillo aromatico al que esta
unido Z en la férmula (E) que representa la unidad repetitiva del poliéter aromatico. Ademés, el contenido de los grupos
hidroxilo fenélicos en las microparticulas de poliéter aromatico esté representado por los moles de los grupos hidroxilo
fendlicos con respecto a 1 g de las microparticulas de poliéter aromatico. El contenido de grupos hidroxilo fenélicos
en el poliéter aromatico como material que forma las microparticulas de poliéter aromatico de la presente realizacién
es igual o superior a 80 umol/g y preferentemente igual o inferior a 400 pmol/g. Ademas, es preferible que el poliéter
aromatico tenga grupos hidroxilo fenélicos en sus terminales. Es decir, el poliéter aromatico como material que forma
las microparticulas de poliéter aromético de acuerdo con la presente realizacién tiene un peso molecular inferior al del
poliéter aromatico de la técnica relacionada, y contiene mas grupos hidroxilo fendlicos en comparacién con el poliéter
aromético de la técnica relacionada. En el caso de que el contenido de grupos hidroxilo fenélicos en las microparticulas
de poliéter aromatico sea igual o superior a 80 pmol/g, en la produccién de un compuesto que contiene una resina
termoendurecible y un poliéter aromatico, la viscosidad de una solucién que se obtiene disolviendo las microparticulas
de poliéter aromatico en la resina termoestable liquida se puede mantener baja. En consecuencia, es facil manipular
la solucién.

Las microparticulas de poliéter aromético de la presente realizacién y una resina termoestable forman un producto de
resina curada. El producto de resina curada tiene una estructura de separacidén de fases en la que una fase formada
por el poliéter aromético y una fase formada por la resina termoendurecible estan separadas entre si. Una parte de la
fase formada por el poliéter aromatico y una parte de la fase formada por la resina termoendurecible pueden reaccionar
entre si por medio de un grupo reactivo. En el caso en el que el contenido de grupos hidroxilo fendlicos en las
microparticulas de poliéter aromético de la presente realizacién sea igual o superior a 80 ymol/g, las microparticulas
de poliéter aromético de la presente realizacién pueden formar un producto de resina curada que tiene una fase
cocontinua con la resina termoestable a una temperatura mas baja en comparacién con el poliéter aromético de la
técnica relacionada. Se describe la estructura de fase cocontinua (también denominada estructura de fase continua)
como una estructura de separacién de fases, por ejemplo, en "Polymer Alloy", pag. 325 (1993), Tokyo Kagaku Dojin.
En el producto de resina curada que tiene una fase cocontinua, la dureza de cada una de las fases aumenta. Ademas,
en el producto de resina curada que tiene una fase cocontinua, el vinculo entre las fases se vuelve fuerte. Por lo tanto,
el producto de resina curada que tiene una fase cocontinua tiene excelentes propiedades mecénicas. Por consiguiente,
de acuerdo con las microparticulas de poliéter aromatico de la presente realizacién, es posible obtener de manera
mas eficiente un CFRP que presente excelentes propiedades mecénicas con menor energia en comparacién con un
caso en el que se usa un poliéter aromético de la técnica relacionada.
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En cambio, en el caso de que el contenido de grupos hidroxilo fenélicos en las microparticulas de poliéter aromatico
sea igual o inferior a 400 pmol/g, el producto de resina curada obtenido presenta excelentes propiedades mecénicas.

El contenido de grupos hidroxilo fenélicos en las microparticulas de poliéter aromético es preferentemente igual o
superior a 150 umol/g e igual o inferior a 240 umol/g.

La estructura de separacién de fases del producto de resina curada se puede observar capturando imagenes del
producto de resina curada usando un microscopio electrénico de transmisién de barrido (en lo sucesivo, denominado
STEM, "scanning transmission electron microscope") o un microscopio electrénico de barrido (en lo sucesivo,
denominado SEM, "scanning electron microscope").

En el caso de que el producto de resina curada tenga una estructura de separacion de fases pequefia, se captura una
imagen STEM. En primer lugar, utilizando un cuchillo de diamante en un microtomo, el producto de resina curado se
corta en cortes finos que tienen un espesor de 80 nm y se recogen en una malla. Después de esto, se deposita carbono
mediante vapor sobre los cortes obtenidos y, a continuacién, utilizando un microscopio electrdnico de barrido del tipo
de emisién de campo (por ejemplo, "S-4800", fabricado por Hitachi High-Technologies Corporation), los cortes se
observan con el detector STEM adjunto con un aumento de 5000X y una tensién de aceleracién de 30 kV. En el caso
de que la resina termoendurecible sea una resina epoxi, en la imagen STEM obtenida, la fase de poliéter aromatico
se observa como un contraste mas oscuro que la fase de resina epoxi.

En el caso de que la estructura de separacién de fases del producto de resina curada sea grande, se captura una
imagen SEM. En primer lugar, utilizando un cuchillo de diamante en un microtomo, se prepara una seccién transversal
del producto de resina curada para la observacién por SEM. Después de esto, el carbono se deposita mediante vapor
sobre la seccién transversal obtenida y, a continuacién, se procede de la misma manera que la descrita anteriormente,
y usando un microscopio electrénico de barrido de emisién de campo, se observa la seccién transversal con un
detector de electrones retrodispersados de tipo YAG con un aumento de 200X y una tensién de aceleracién de 15 kV.
En el caso de que la resina termoendurecible sea una resina epoxi, en la imagen SEM obtenida, la fase de poliéter
aromatico se observa con un contraste mas brillante que la fase de resina epoxi.

Tal como se describird a continuacion, el contenido de grupos hidroxilo fenélicos en las microparticulas de poliéter
aromatico se puede ajustar cambiando la proporcién entre los monémeros usados en el momento de polimerizar el
poliéter aromatico. Es decir, el contenido de grupos hidroxilo fenélicos en las microparticulas de poliéter aromético se
puede ajustar cambiando la proporcién entre el compuesto de dihalégeno (A) y el fenol divalente (B). Para aumentar
el contenido de grupos hidroxilo fenélicos en las microparticulas de poliéter aromatico, es preferible que la cantidad
del compuesto de dihalégeno (A) utilizada sea inferior a la cantidad de fenol divalente (B).

En la presente memoria descriptiva, el contenido (unidad: pmol/g) de los grupos hidroxilo fenélicos en las
microparticulas de poliéter aromatico significa la cantidad (unidad: umol) de los grupos hidroxilo fenélicos por 1 g de
microparticulas de poliéter aromatico. El contenido de grupos hidroxilo fenélicos en las microparticulas de poliéter
aromatico se determina como se muestra a continuacién.

En primer lugar, una cantidad predeterminada (unidad: g) de microparticulas de poliéter aromatico se disuelve en
dimetilformamida y, a continuacion, se les afiade 4cido p-toluenosulfénico de manera que se neutralice el fenéxido de
potasio en las microparticulas de poliéter aromatico, formando asi grupos hidroxilo fenélicos.

Después de esto, mediante el uso de un potenciémetro y una solucién mixta de tolueno y metanol que contiene
metéxido de potasio en un contenido de 0,05 mol/l con respecto a la cantidad total (1) de la solucién (tolueno/metanol
= 80/20 (v/v)), se neutraliza el acido p-toluenosulfénico que no ha reaccionado en la solucién obtenida. De este modo,
se determina el niumero de moles del acido p-toluenosulfénico utilizados para la reaccién y, a partir del nimero de
moles del acido p-toluenosulfénico, se determina el nimero de moles de fendxido de potasio en las microparticulas
de poliéter aromatico.

Ademas, se neutralizan los grupos hidroxilo fendlicos y, a partir del nimero de moles del metéxido de potasio usado
para neutralizar los grupos hidroxilo fenélicos, se obtiene el nimero de moles de los grupos hidroxilo fendlicos. De la
diferencia entre el nimero de moles de grupos hidroxilo fendlicos y el nimero de moles de fendxido de potasio, se
obtiene el numero de moles de grupos hidroxilo fendlicos en una cantidad predeterminada (unidad: g) de
microparticulas de poliéter aroméatico. Dividiendo el nimero obtenido de moles de grupos hidroxilo fenélicos por la
cantidad predeterminada antes mencionada (unidad: g) de las microparticulas de poliéter aromatico, se obtiene el
contenido (unidad: pmol/g) de los grupos hidroxilo fenélicos en las microparticulas de poliéter aromatico.

En las microparticulas de poliéter aromético de la presente realizacién, una proporcidén de particulas que tienen un
diametro de particula igual o inferior a 50,0 um es igual o superior al 50 % en volumen, y preferentemente igual o
superior al 50 % en volumen e igual o inferior al 95 % en volumen, con respecto al volumen total de las microparticulas
de poliéter aromatico. En el presente documento, el diametro de particula y el volumen de las particulas contenidas
en las microparticulas de poliéter aromatico son valores obtenidos a partir de una curva de distribucién del tamafio de
particula de las particulas determinada por un analizador de la distribucién del tamafio de particula por dispersién por
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difraccién laser, y se miden mediante el método que se describira més adelante. En consecuencia, el volumen de las
particulas en la presente realizacidn incluye huecos que pueden existir en el interior de las particulas. En el caso de
que la proporcién de particulas que tienen un didmetro de particula igual o inferior a 50,0 ym sea igual o superior al
50 % en volumen, en la produccién de un compuesto que contiene una resina termoendurecible y un poliéter
aromatico, se acorta el tiempo de disolucién que tardan las microparticulas de poliéter aromético en disolverse en la
resina termoendurecible liquida. Ademas, en el caso de que la proporcidn de particulas que tienen un didmetro de
particula igual o inferior a 50,0 pym sea igual o inferior al 95 % en volumen, se mejora la solubilidad de las
microparticulas de poliéter aromatico en una resina epoxi. La proporcién de particulas que tienen un diametro de
particula igual o inferior a 50,0 pm contenidas en las microparticulas de poliéter aromatico de la presente realizacion
es mas preferentemente igual o superior al 70 % en volumen e igual o inferior al 90 % en volumen, con respecto al
volumen total de las microparticulas de poliéter aromatico.

Desde el punto de vista de acortar el tiempo de disolucidén de las microparticulas de poliéter aromatico, el diametro
méaximo de particula de las particulas contenidas en las microparticulas de poliéter aromético es preferentemente de
2 mm. En la presente memoria descriptiva, como el diametro maximo de particula de las particulas, se puede adoptar
un valor maximo en la curva de distribucién del tamafio de particula antes mencionada. El didmetro méximo de
particula de las particulas contenidas en las microparticulas de poliéter aromatico de la presente realizacién es méas
preferentemente 1,5 mm, e incluso mas preferentemente 1 mm.

Ademas, desde el punto de vista de acortar el tiempo de disolucién de las microparticulas de poliéter aromatico, en
las microparticulas de poliéter aromatico, la proporcién de particulas que tienen un diametro de particula igual o inferior
a 160 pm es preferentemente igual o superior al 95 % en volumen e igual o inferior al 100 % en volumen.

El didmetro de particula de las microparticulas de poliéter aromatico se puede ajustar mediante un método de
pulverizacién fisica o un método de pulverizacién quimica. Algunos ejemplos del "método de pulverizacién fisica"
incluyen un método de pulverizar el poliéter aromatico agregado obtenido mediante la reaccién de polimerizacion
usando un pulverizador de impacto o similar que se describird mas adelante. Algunos ejemplos del "método de
pulverizacién quimica" incluyen un método para disolver particulas mas gruesas que las microparticulas de poliéter
aromatico previstas en un disolvente y, a continuacién, afiadir la solucién obtenida a un disolvente que es diferente
del disolvente mencionado anteriormente y que tiene baja solubilidad, de modo que las microparticulas de poliéter
aromatico precipitan. En cualquier caso, si fuera necesario, se puede realizar ademas una etapa de clasificaciéon en
una etapa posterior de la etapa de pulverizacién de particulas gruesas.

En la presente memoria descriptiva, el didametro de particula y el volumen de las particulas contenidas en las
microparticulas de poliéter aromético se obtienen midiendo una curva de distribucién deltamafio de particula mediante
un método seco usando un analizador de la distribuciéon del tamafio de particula por dispersién por difraccién laser
("MASTERSIZER 2000", fabricado por Malvern Panalytical Ltd) en las siguientes condiciones. Por lo tanto, la
proporcién de particulas que tienen un diametro de particula igual o inferior a 50,0 um se puede determinar a partir de
la curva de distribucién del tamafio de particula.

El angulo de reposo de las microparticulas de poliéter aromético de la presente realizacién es preferentemente igual
o superior a 30° e inferior a 90°.

El angulo de reposo de las microparticulas de poliéter aromatico se puede ajustar en funcién de la relacidén
correspondiente con una mediana del tamafio de particula de las microparticulas de poliéter aromético en la curva de
distribucidén del tamafio de particula medida mediante el método antes mencionado. Cuanto menor sea la mediana del
tamafio de particula de las microparticulas de poliéter aromético en la distribucién del tamafio de particula, mayor sera
el angulo de reposo de las microparticulas de poliéter aromatico.

En la presente memoria descriptiva, el "angulo de reposo de las particulas" es un indice que muestra el nivel de
esfericidad de las particulas. Se puede decir que cuanto menor es el angulo de reposo de las particulas, mas cerca
estan las particulas de ser una esfera. En el caso de que el angulo de reposo de las microparticulas de poliéter
aromatico de la presente realizacién sea igual o superior a 30°, las microparticulas de poliéter aromético estén
suficientemente cerca de ser esferas. En consecuencia, en la produccién de un compuesto que contiene una resina
termoendurecible y un poliéter aromético, es facil dispersar las microparticulas de poliéter aromético en la resina
termoendurecible liquida.

En la presente memoria descriptiva, se adopta como angulo de reposo un angulo obtenido utilizando un analizador de
polvos (fabricado por HOSOKAWA MICRON CORPORATION, nombre comercial "POWDER TESTER PT-X").
Especificamente, en primer lugar, se carga un embudo de muestras en un soporte del analizador de polvos, sobre él
se superpone un tamiz convencional que tiene un tamafio de abertura de 710 ym y el embudo de muestras y el tamiz
convencional se fijan al soporte. A continuacién, el analizador de potencia se hace vibrar de manera que las
microparticulas de poliéter aromatico introducidas en el analizador desde la parte superior del tamiz convencional
caigan sobre una mesa redonda que tiene un didmetro de 8 cm a través del embudo de muestras. Después de que
las microparticulas de poliéter aromatico formen una montafia de esta manera, se toma una imagen de la muestra
(montafia de microparticulas de poliéter aromatico) usando una camara CCD en la direccién frontal y, a partir de la
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imagen de proyeccién frontal obtenida, se extrae el contorno de la muestra. A partir del contorno extraido del
espécimen, se determina el angulo entre la cresta de la montafia y el horizonte y se adopta como angulo de reposo.

En algunos casos, las microparticulas de poliéter aromatico de la presente realizaciéon contienen un disolvente organico
utilizado como disolvente de polimerizacién en el momento de polimerizar el poliéter aromatico. Las microparticulas
de poliéter aromatico de la presente realizacién pueden contener el disolvente organico en una cantidad igual o
superior a 10 ppm e igual o inferior a 5000 ppm con respecto a la masa total de las microparticulas de poliéter
aromatico.

Algunos ejemplos de disolvente organico incluyen disolventes orgénicos polares usados en la reaccién de
polimerizacion del poliéter aromatico que constituye las microparticulas de poliéter aroméatico. Algunos ejemplos de
disolventes polares organicos incluyen dimetilsulféxido, 1-metil-2-pirrolidona, sulfolano (también denominado 1,1-
dioxotiolano), 1,3-dimetil-2-imidazolidinona, 1,3-dietil-2-imidazolidinona, dimetilsulfona, dietilsulfona,
diisopropilsulfona, difenilsulfona y similares.

En la presente memoria descriptiva, la cantidad de disolvente organico en las microparticulas de poliéter aromético se
mide extrayendo el disolvente organico en las microparticulas de poliéter aromatico usando un disolvente mixto de
acetona/metanol y analizando la cantidad de disolvente organico contenido en el extracto obtenido mediante
cromatografia de gases. La proporcidn entre la acetona y el metanol en el disolvente mixto es 60:40 en términos de
proporcidén en volumen.

En algunos casos, las microparticulas de poliéter aromético de la presente realizacion contienen las materias primas
utilizadas en la reaccién de polimerizacién del poliéter aromético o cenizas producidas por la reaccién de
polimerizacion. El contenido de cenizas en las microparticulas de poliéter aromatico de la presente realizacién puede
ser igual o superior al 0,01 % en masa e igual o inferior al 0,5 % en masa, con respecto a la masa total de las
microparticulas de poliéter aromatico.

En la presente memoria descriptiva, como el contenido de cenizas en las microparticulas de poliéter aromatico, se
puede adoptar un valor medido mediante el siguiente método. En primer lugar, se pesan 5 g de microparticulas de
poliéter aromatico y se ponen en un crisol de platino, se calientan y se disuelven sobre un calentador eléctrico. Después
de esto, las microparticulas de poliéter aromatico calentadas y disueltas se queman usando un quemador de gas hasta
que las particulas se carbonizan, y luego el crisol se introduce en un horno eléctrico controlado a 800 + 10 °C y se
calienta hasta que desaparecen las porciones negras (porciones carbonizadas) del carburo obtenido, obteniendo asi
cenizas. A continuacién, se saca el crisol del horno eléctrico y los sélidos obtenidos se dejan enfriar hasta la
temperatura ambiente en un desecador. Como contenido de cenizas en las microparticulas de poliéter aromatico se
adopta un valor calculado a partir de la variacién del peso total de las microparticulas de poliéter aromatico y del crisol
antes y después de la combustién.

Las microparticulas de poliéter aroméatico como un aspecto de la presente invencién presentan una excelente
resistencia al calor. Como uno de los indices que muestran la resistencia al calor de las microparticulas de poliéter
aromatico, se puede ilustrar una temperatura de pérdida de peso del 5 %. Para determinar la temperatura de pérdida
de peso del 5 % de las microparticulas de poliéter aromético, como muestra, se queman 10 mg de microparticulas de
poliéter aromético calentandolas hasta 800 °C a una velocidad de calentamiento de 10 °C/min. En ese momento, a
partir de la curva TGA obtenida, una temperatura en un punto en el que el peso de la muestra se reduce en un 5 %
con respecto al peso a 200 °C se puede adoptar como temperatura de pérdida de peso del 5 %. La temperatura de
pérdida de peso del 5 % de las microparticulas de poliéter aromatico de la presente realizacion es preferentemente
igual o superior a 498 °C, y més preferentemente igual o superior a 499 °C. Generalmente, se puede decir que cuanto
mayor sea la temperatura de pérdida de peso del 5 % de las microparticulas de poliéter aromatico, mejor seré la
resistencia al calor de las microparticulas de poliéter aromético. Ademas, la temperatura de pérdida de peso del 5 %
de las microparticulas de poliéter aromético de la presente realizacién es preferentemente igual o inferior a 530 °C, y
méas preferentemente igual o inferior a 525 °C.

En un aspecto, la temperatura de pérdida de peso del 5 % de las microparticulas de poliéter aromatico de la presente
realizacion es preferentemente igual o superior a 498 °C e igual o inferior a 530 °C, y mas preferentemente igual o
superior a 499 °C e igual o inferior a 525 °C.

[Método para producir un poliéter aromatico]

Es preferible que la polimerizacién (policondensacién) del compuesto de dihalégeno (A) y el fenol divalente (B) se
realice usando una sal de metal alcalino de acido carbénico como base. Ademas, es preferible que la polimerizacion
se realice en un disolvente organico que sea un disolvente de polimerizacién. Ademas, es mas preferible que la
polimerizacién (policondensacién) del compuesto de dihalégeno (A) y el fenol divalente (B) se realice en un disolvente
organico usando una sal de metal alcalino de acido carbénico como base.

La sal de metal alcalino de acido carbdnico puede ser un carbonato alcalino (carbonato de un metal alcalino) que es
una sal normal, un bicarbonato alcalino (hidrogenocarbonato alcalino o hidrogenocarbonato de un metal alcalino) que
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es una sal 4cida, o una mezcla de estos (carbonato alcalino y bicarbonato alcalino).
Algunos ejemplos preferibles del carbonato alcalino incluyen carbonato de sodio, carbonato de potasio y similares.

Algunos ejemplos preferibles de bicarbonato alcalino incluyen bicarbonato de sodio (hidrogenocarbonato de sodio),
bicarbonato de potasio (hidrogenocarbonato de potasio) y similares.

El disolvente organico antes mencionado es preferentemente un disolvente organico polar.

Algunos ejemplos del disolvente polar organico incluyen dimetilsulféxido, 1-metil-2-pirrolidona, sulfolano (también
denominado 1,1-dioxotiolano), 1,3-dimetil-2-imidazolidinona, 1,3-dietil-2-imidazolidinona, dimetilsulfona, dietilsulfona,
diisopropilsulfona, difenilsulfona y similares.

El contenido de grupos hidroxilo fendlicos en las microparticulas de poliéter aromatico se ve muy afectado por la
proporcién entre los monémeros utilizados. Es decir, el contenido de los grupos hidroxilo fenélicos en las
microparticulas de poliéter aromético se ve muy afectado por la relacién entre el compuesto de dihalégeno (A) y el
fenol divalente (B). Para aumentar el contenido de grupos hidroxilo fenélicos, es preferible que la cantidad del fenol
divalente (B) usada con respecto a la cantidad del compuesto de dihalégeno (A) usada sea pequefia. La cantidad del
compuesto de dihalégeno (A) usada es preferentemente igual o superior al 90 % en moles e igual o inferior al 99 %
en moles, y més preferentemente igual o superior al 93 % en moles e igual o inferior al 98 % en moles, con respecto
a la cantidad de fenol divalente (B) usad (unidad: moles). La reaccién prevista (polimerizacién) es la policondensacién
de hidrégeno por deshalogenacion entre el compuesto de dihalégeno (A) y el fenol divalente (B). Siempre que no se
produzca una reaccién secundaria, cuanto mas cercana sea la proporciéon molar entre el compuesto de dihalégeno (A)
y el fenol divalente (B) a 1:1, mayor tenderd a ser el grado de polimerizacién de las microparticulas de poliéter
aromatico obtenidas. Es decir, cuanto més cercana sea la cantidad del compuesto de dihalégeno (A) usada con
respecto a la cantidad del fenol divalente (B) usada al 100 % en moles, mayor sera el grado de polimerizacion de las
microparticulas de poliéter aromético obtenidas. En el caso en el que el grado de polimerizacién de las microparticulas
de poliéter aromatico sea alto, la viscosidad reducida de las microparticulas de poliéter aromatico tiende a aumentar,
y el Pn de las mismas tiende a aumentar. Sin embargo, en realidad, debido al alcali hidrogenado o similar producido
como subproducto, a veces se produce una reaccién secundaria, tal como una reaccién de sustitucién de un atomo
de halégeno con un grupo hidroxi o una despolimerizacién. Debido a estas reacciones secundarias, se reduce el grado
de polimerizacién de las microparticulas de poliéter aromatico obtenidas. Por lo tanto, teniendo en cuenta el alcance
de estas reacciones secundarias, es necesario ajustar la cantidad del compuesto de dihalégeno (A) usada para
obtener microparticulas de poliéter aromatico que tengan una viscosidad reducida y un Pn predeterminados.

La proporcién molar del nimero de moles de la cantidad de sal de carbonato de metal alcalino usada expresada en
términos del metal alcalino (en adelante, descrito como ¢) al nimero de moles del grupo hidroxi del fenol divalente (B)
(en lo sucesivo, descrito como b') es preferentemente -0,008 < [c/b' - a/b'] < 0,008, y mas preferentemente -0,005 <
[e/b' - a/b'] < 0,005, donde a representa el niUmero de moles del compuesto de dihalégeno (A). Siempre que no se
produzca una reaccién secundaria, cuanto mayor sea la cantidad de sal de carbonato de metal alcalino usada, méas
rapido se produce la policondensacién prevista. Como resultado, el grado de polimerizacion de las microparticulas de
poliéter aromatico obtenidas tiende a ser elevado, la viscosidad reducida de las microparticulas de poliéter aromético
tiende a aumentar, y el Pn de las mismas tiende a aumentar. Sin embargo, en realidad, cuanto mayor sea la cantidad
de sal de carbonato de metal alcalino usada, més facil sera que se produzca la misma reaccién secundaria descrita
anteriormente. Debido a la reaccién secundaria, se reduce el grado de polimerizacién de las microparticulas de poliéter
aromatico obtenidas y aumenta la cantidad de fenéxido de potasio terminal. Por lo tanto, teniendo en cuenta el alcance
de la reaccidén secundaria, es necesario ajustar la cantidad de la sal de carbonato de metal alcalino usada para obtener
microparticulas de poliéter aroméatico que tengan una viscosidad reducida y un Pn predeterminados.

En el método para producir el poliéter aromético como material que forma las microparticulas de poliéter aromatico,
como una primera etapa, el compuesto de dihalégeno (A) y el fenol divalente (B) se disuelven en un disolvente organico
polar. Como una segunda etapa, se aflade una sal de carbonato de metal alcalino a una solucién obtenida en la
primera etapa, de manera que el compuesto de dihalégeno (A) y el fenol divalente (B) se policondensen. Como una
tercera etapa, una sal de carbonato de metal alcalino sin reaccionar, un haluro alcalino producido como subproducto
y el disolvente organico polar se eliminan de una mezcla de reaccidén obtenida mediante la segunda etapa, obteniendo
asi el poliéter aromatico.

La temperatura de disolucién en la primera etapa es preferentemente de 40 °C a 180 °C. Ademés, la temperatura de
policondensacién en la segunda etapa es preferentemente de 180 °C a 400 °C. Siempre que no se produzca una
reaccibn secundaria, cuanto mayor sea la temperatura de policondensaciéon, més rapido se produce la
policondensacion prevista. Como resultado, el grado de polimerizacién del poliéter aromético obtenido tiende a ser
elevado, la viscosidad reducida del poliéter aromatico tiende a aumentar y su Pn tiende a aumentar.

Sin embargo, en realidad, cuanto mayor sea la temperatura de policondensaciéon, més facil serd que se produzca la

misma reaccién secundaria descrita anteriormente. Debido a la reaccién secundaria, se reduce el grado de
polimerizacion del poliéter aromético obtenido y aumenta la cantidad de fenéxido de potasio terminal. Por lo tanto,
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teniendo en cuenta el alcance de la reacciéon secundaria, es necesario ajustar la temperatura de policondensacion
para obtener un poliéter aromético que tenga una viscosidad reducida y un Pn predeterminados.

En la policondensacién en la segunda etapa, por lo general, es preferible calentar gradualmente la solucién mientras
se elimina el agua producida como subproducto hasta que la temperatura alcance una temperatura de reflujo del
disolvente organico polar, y luego mantener la misma temperatura. El tiempo desde que la temperatura ha alcanzado
la temperatura de reflujo hasta que finaliza la operacion de mantener la temperatura es preferentemente de 1 a 50
horas, y mas preferentemente de 2 a 30 horas. Siempre que no se produzca una reaccién secundaria, cuanto mayor
sea el tiempo de policondensacién, méas avanza la policondensaciéon prevista. Como resultado, el grado de
polimerizacién del poliéter aromético obtenido tiende a ser elevado, la viscosidad reducida del poliéter aromatico tiende
a aumentar y su Pn tiende a aumentar. Sin embargo, en realidad, cuanto mayor sea el tiempo de policondensacion,
més avanza la misma reaccién secundaria descrita anteriormente. Debido a la reaccién secundaria, se reduce el grado
de polimerizacién del poliéter aromético obtenido y aumenta la cantidad de fenéxido de potasio terminal. Por lo tanto,
teniendo en cuenta el alcance de la reaccién secundaria, es necesario ajustar el tiempo de policondensacién para
obtener un poliéter aromatico que tenga una viscosidad reducida y un Pn predeterminados.

El contenido de los grupos hidroxilo fenélicos en las microparticulas de poliéter aromético de la presente realizacion
se puede ajustar cambiando una o mas condiciones seleccionadas del grupo que consiste en la proporciéon de mezcla
entre monémeros, la cantidad de sal de carbonato de metal alcalino usada, la temperatura de disolucién, la
temperatura de policondensacién y el tiempo de policondensacién descritos anteriormente.

En la tercera etapa, en primer lugar, a partir de la mezcla de reaccién obtenida en la segunda etapa, una sal de
carbonato de metal alcalino sin reaccionar y un haluro alcalino producido como subproducto se eliminan mediante
filtracién, extraccion, centrifugacion o similares. De este modo, se obtiene una solucidn en la que se disuelve el poliéter
aromatico en un disolvente organico polar. A continuacién, al eliminar el disolvente organico polar de la solucién, se
obtiene el poliéter aromético. El disolvente polar organico se puede eliminar directamente de la solucién antes
mencionada mediante destilacién. Ademas, el disolvente polar orgénico se puede eliminar mezclando la solucién con
un disolvente débil del poliéter aromatico de manera que el poliéter aroméatico precipite, y separando el disolvente
mediante filtracién, centrifugacién o similares. En cualquier caso, el disolvente organico polar se elimina de manera
que la cantidad del disolvente organico polar (disolvente orgénico) en las microparticulas de poliéter aromatico
finalmente obtenidas sea igual o inferior a 5000 ppm con respecto a la masa total de las microparticulas de poliéter
aromatico.

Algunos ejemplos del disolvente débil del poliéter aromético incluyen metanol, etanol, 2-propanol, hexano, heptano y
agua. Entre estos, como el disolvente débil del poliéter aromético, es preferible el metanol porque facilita la eliminacién
de los disolventes.

En el caso en el que se utiliza como disolvente de polimerizacién un disolvente polar organico que tiene un punto de
fusién relativamente alto, puede obtenerse el poliéter aromético mediante el siguiente procedimiento. En primer lugar,
la mezcla de reaccién obtenida en la segunda etapa se solidifica por enfriamiento y luego se pulveriza. A continuacién,
a partir del polvo obtenido, se eliminan una sal de carbonato de metal alcalino sin reaccionar y un haluro alcalino
producido como subproducto usando agua. Ademas, mediante el uso de un disolvente (disolvente de extraccidén) en
el que no se disuelve el poliéter aromatico, pero si el disolvente orgénico polar (mezclado homogéneamente con el
disolvente), se elimina el disolvente orgénico polar. De este modo, se puede obtener un poliéter aromético.

Teniendo en cuenta la eficiencia de extraccién del disolvente polar organico y la manejabilidad en el momento de la
extraccién, el tamafio promedio de particula en volumen del polvo antes mencionado es preferentemente igual o
superior a 200 um e igual o inferior a 2000 pm, mas preferentemente igual o superior a 250 pm e igual o inferior a
1500 pm e incluso més preferentemente igual o superior a 300 pm e igual o inferior a 1000 pm. En un caso en el que
el tamafio promedio de particula en volumen del polvo sea igual o superior al limite inferior descrito anteriormente (es
decir, 200 pm), la consolidacién del polvo en el momento de la extraccién y la obstruccién en el momento de la filtracién
o el secado del polvo después de la extraccién se inhiben en gran medida. Ademas, en el caso en el que el tamafio
medio de particula en volumen del polvo es igual o inferior al limite superior descrito anteriormente (es decir, 2000
pum), la eficiencia de extraccién aumenta.

En la presente memoria descriptiva, el tamafio promedio de particula en volumen del polvo se puede obtener mediante
un método de tamizado en seco.

En el caso en el que se utiliza como disolvente de polimerizacién un disolvente polar organico que tiene un punto de
fusién relativamente alto, por ejemplo, en el caso en el que se utiliza difenilsulfona como disolvente de polimerizacién,
algunos ejemplos del disolvente de extraccién antes mencionado incluyen un disolvente mixto de acetona y metanol
y similares. En el presente documento, por lo general, la proporcién de mezcla entre la acetona y el metanol se
determina desde el punto de vista de la eficacia de extraccién del disolvente polar orgénico y las propiedades de
fijacién del polvo de poliéter aromatico.

En otro método tipico para producir un poliéter aromético diferente del método de produccién descrito anteriormente,
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como una primera etapa, el fenol divalente (B) y una sal de carbonato de metal alcalino se hacen reaccionar en un
disolvente polar organico y se elimina el agua producida como subproducto. Como una segunda etapa, el compuesto
de dihaldégeno (A) se afiade a una mezcla de reaccién obtenida en la primera etapa de manera que se produzca la
policondensaciéon. Como una tercera etapa, de la misma manera que en el caso del método descrito anteriormente, a
partir de una mezcla de reacciéon obtenida mediante la segunda etapa, una sal de carbonato de metal alcalino sin
reaccionar, un haluro alcalino producido como subproducto y el disolvente organico polar se eliminan, obteniendo asi
el poliéter aromatico.

En la primera etapa de otro método descrito anteriormente, para eliminar el agua producida como subproducto, puede
llevarse a cabo una deshidratacién azeotrépica afiadiendo un disolvente organico que cause azeotropia junto con el
agua. Algunos ejemplos de disolventes organicos que causan azeotropia junto con el agua incluyen benceno,
clorobenceno, tolueno, metil isobutil cetona, hexano, ciclohexano y similares. La temperatura de deshidratacién
azeotrépica es preferentemente de 70 °C a 200 °C.

Ademas, en otro método descrito anteriormente, la temperatura de reaccién de la policondensacién en la segunda
etapa es preferentemente de 180 °C a 400 °C. De manera similar al caso del método descrito anteriormente, teniendo
en cuenta el alcance de la reaccién secundaria, es necesario ajustar la temperatura de policondensacién o el tiempo
de policondensacién para obtener un poliéter aromético que tenga una viscosidad reducida y un Pn predeterminados.

Las microparticulas de poliéter aromético de la presente realizacién se pueden obtener pulverizando el poliéter
aromatico agregado obtenido mediante el método de produccién mencionado anteriormente usando un pulverizador
de impacto, tal como un molino de bolas. El método de pulverizar fisicamente el poliéter aromético utilizando el
pulverizador de impacto se denomina "método de pulverizacién fisica". Las microparticulas de poliéter aromético
obtenidas después de la pulverizacién se pueden recolectar tal como estan sin procesarlas aln mas, o se pueden
someter a una etapa de clasificacidén para reducir las particulas gruesas usando un clasificador, tal como un ciclén o
un tamiz.

Ademas, las microparticulas de poliéter aromético también pueden obtenerse mediante un método de pulverizacion
quimica. Especificamente, al afiadir una solucién obtenida disolviendo el poliéter aromético en un disolvente a un
disolvente débil del poliéter aromatico, de manera que precipiten las microparticulas de poliéter aromatico, se pueden
obtener las microparticulas de poliéter aromatico previstas. Ademas, después de la etapa de pulverizacién por el
método de pulverizacion quimica, se puede realizar la etapa de clasificacién antes mencionada. En cualquiera de los
métodos, la etapa de pulverizacién se realiza de manera que la proporcidén de particulas que tienen un diametro de
particula igual o inferior a 50,0 um en el poliéter aromatico finalmente obtenido sea igual o superior al 50 % en volumen.

De acuerdo con las microparticulas de poliéter aroméatico como un aspecto de la presente invencién, en la produccién
de un compuesto que contiene una resina termoendurecible y un poliéter aromatico, se puede acortar el tiempo de
disolucién que tardan las microparticulas de poliéter aromatico en disolverse en la resina termoendurecible liquida.
Ademas, la viscosidad del componente de resina liquida obtenido disolviendo las microparticulas de poliéter aromatico
en la resina termoestable se puede mantener baja. Ademas, la temperatura a la que la resina termoestable y el poliéter
aromatico forman un producto de resina curada que tiene una fase cocontinua se puede mantener baja. Por estas
razones, las microparticulas de poliéter aroméatico como un aspecto de la presente invenciéon presentan una
productividad excelente en la produccién de un compuesto que contiene una resina termoendurecible y un poliéter
aromatico.

<Método para producir un producto de resina curada>

A continuacién, como un compuesto que contiene una resina termoendurecible y un poliéter aromético, se describira,
por ejemplo, un producto de resina curada que contiene una resina epoxiy un poliéter aromatico, y se describira un
método para producir un producto de resina curada. El método para producir un producto de resina curada de acuerdo
con la presente realizacién incluye una etapa de disolver las microparticulas de poliéter aromatico descritas
anteriormente en una resina epoxi para obtener una solucién (componente de resina liquida) y una etapa de curar la
solucién obtenida para obtener un producto de resina curada.

Como la resina epoxi, se pueden usar sin limitaciones concretas diversas resinas epoxi que tienen un grupo epoxi y
que pueden provocar una polimerizacién con apertura de anillo.

Algunos ejemplos de la resina epoxi utilizada en la presente realizacién incluyen un compuesto epoxi de tipo éter
glicidilico obtenido mediante una reaccién entre epiclorhidrina y fenol polihidroxilico, tal como bisfenol A, bisfenol F,
bisfenol S, hexahidrobisfenol A, tetrametilbisfenol A, resorcinol, cresol novolac, tetrabromobisfenol A, trihidroxibifenilo,
bisresorcinol, bisfenol hexafluoroacetona, tetrametilbisfenol F, bixilenol o dihidroxinaftaleno; un compuesto epoxi de
tipo éter glicidilico aliciclico obtenido hidrogenando el compuesto epoxi de tipo éter glicidilico; un compuesto epoxi de
tipo éter poliglicidilico obtenido mediante una reaccidn entre epiclorhidrina y un alcohol polihidroxilico alifatico, tal como
glicerina, neopentilglicol, etilenglicol, propilenglicol, butilenglicol, hexilenglicol, polietilenglicol o polipropilenglicol; un
compuesto epoxi de tipo éster glicidilico obtenido mediante una reaccién entre epiclorhidrina y un acido
hidroxicarboxilico, tal como acido p-oxibenzoico o acido B-oxinaftoico; un compuesto epoxi de tipo éster poliglicidilico
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derivado de un acido policarboxilico, tal como acido ftalico, ftalato de metilo, acido isoftalico, acido tereftalico, acido
tetrahidroftalico, acido hexahidroftalico, acido endometilenotetrahidroftalico, acido endometilenohexahidroftalico, acido
trimelitico o un acido graso polimerizado; es preferible un compuesto epoxi de tipo glicidil aminoglicidil éter derivado
de aminofenol, aminoalquilfenol o similares; un compuesto epoxi de tipo glicidil aminoglicidil éster derivado de acido
aminobenzoico; una resina epoxi flexible que tiene un esqueleto de poliéter, poliuretano, policarbonato, poliéster,
poliacrilo o silicona; y similares.

Entre estos, como la resina epoxi utilizada en la presente realizacién, es preferible un compuesto epoxi de tipo glicidil
aminoglicidil éter derivado de aminofenol, aminoalquilfenol o similares.

Ademas, como la resina epoxi, se pueden utilizar productos comerciales. Algunos ejemplos de productos comerciales
incluyen ELM-100, fabricado por Sumitomo Chemical Co., Ltd.

"Disolver microparticulas de poliéter aromatico en una resina epoxi' significa afiadir microparticulas de poliéter
aromatico a una resina epoxi y disolver las microparticulas de poliéter aromético. En el presente documento, "disolver”
significa que el poliéter aromatico que constituye las microparticulas de poliéter aromatico se mezcla con la resina
epoxi, y las microparticulas de poliéter aromatico y la resina epoxi no se diferencian visualmente.

La cantidad de microparticulas de poliéter aromético utilizadas es preferentemente igual o superior a 1 parte en masa
e igual o inferior a 40 partes en masa, y mas preferentemente igual o superior a 5 partes en masa e igual o inferior a
30 partes. en masa, con respecto a 100 partes en masa de la resina epoxi.

La temperatura de disoluciéon de las microparticulas de poliéter aromético no presenta limitaciones concretas, pero
preferentemente es de 70 °C a 170 °C, por ejemplo, y mas preferentemente de 100 °C a 140 °C. El tiempo de
disolucién de las microparticulas de poliéter aromatico no presenta limitaciones concretas, pero es preferentemente
de 10 a 50 minutos y, més preferentemente, de 20 a 40 minutos. En la etapa de obtener la solucién, por ejemplo, como
agitador se puede utilizar un agitador vertical o similar.

Si fuera necesario, la resina epoxi puede contener diversos aditivos, tales como un disolvente, un agente de curado,
un acelerador del curado y un agente de liberacion.

Algunos ejemplos del disolvente que puede estar contenido en la resina epoxi incluyen dimetilsulféxido, N,N-
dimetilformamida, N-metilpirrolidona, dimetilacetamida y similares.

Algunos ejemplos del agente de curado que puede estar contenido en la resina epoxi incluyen una sal metalica
organica, un agente de curado a base de poliamina, un agente de curado a base de anhidrido de acido, un agente de
curado compuesto a base de amina terciaria, un agente de curado compuesto a base de imidazol, un compuesto de
fenol y similares.

Algunos ejemplos de la sal metalica organica incluyen naftenato de cinc, naftenato de cobalto, octoato de estafio,
bisacetilacetonato de cobalto(ll), trisacetilacetonato de cobalto(lll), y similares.

Algunos ejemplos del agente de curado a base de poliamina incluyen dietilentriamina, trietilentetramina,
tetraetilenpentamina, dietilaminopropilamina, poliamidopoliamina, = mensendiamina, isoforonadiamina, N-
aminoetilpiperazina, un aducto de 3,9-bis(3-aminopropil)-2,4,8,10-tetraoxaspiro[5,5]-undeno, bis-(4-amino-3-
metilciclohexil)metano, bis(4-aminociclohexil)metano, m-xilendiamina, diaminodifenilmetano, diaminodifenilsulfona, m-
fenilendiamina, diciandiamida, hidrazina del acido adipico y similares.

Algunos ejemplos del agente de curado a base de anhidrido de &cido incluyen anhidrido ftalico, anhidrido
tetrahidroftalico, anhidrido hexahidroftalico, anhidrido metiltetrahidroftalico, anhidrido metilhexahidroftalico, anhidrido
nadico de metilo, anhidrido dodecilsuccinico, anhidrido cloréndico, anhidrido piromelitico, anhidrido
benzofenonatetracarboxilico, etilenglicol bis(anhidrotrimato), anhidrido metilciclohexenotetracarboxilico, anhidrido
trimelitico, anhidrido poliazelaico y similares.

Algunos ejemplos del agente de curado compuesto a base de amina terciaria incluyen bencildimetilamina, 2-
(dimetilaminometil)fenol, 2,4,6-trildiaminometil)fenol, tri-2-etilhexanoato de 2,4,6-tri(diaminometil)fenol, trietilamina,
tributilamina, diazabiciclo[2.2.2]octano y similares.

Algunos ejemplos del agente de curado compuesto a base de imidazol incluyen 2-metilimidazol, 2-fenil-4-metilimidazol,
2-etil-4-metilimidazol, 2,4-dietilimidazol, 2-fenilimidazol, 2-fenil-4-metilimidazol, 2-fenil-4-metil-5-hidroxi-imidazol, 2-
fenil-4,5-dihidroxi-imidazol,  2-undecilimidazol,  2-heptadecilimidazol,  1-bencil-2-metilimidazol,  1-cianoetil-2-
metilimidazol y similares.

Algunos ejemplos del compuesto de fenol incluyen fenol, fenol novolac, bisfenol A, nonilfenol y similares.

Algunos ejemplos de agentes de curado distintos de los compuestos anteriores que pueden estar contenidos en la
resina epoxi incluyen un acido carboxilico, tal como acido acético, acido benzoico o acido salicilico, un acido organico,
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tal como acido p-toluenosulfénico, 3,3'-diisopropil-4,4'-diaminodifenilmetano, 3,3-di-t-butil-4,4-diaminodifenilmetano,
3,3'-dietil-5,5'-dimetil-4,4'-diaminodifenilmetano, 3,3'-diisopropil-5,5'-dimetil-4,4'-diaminodifenilmetano, 3,3'-di-t-butil-
5,5'-dimetil-4,4'-diaminodifenilmetano, 3,3',5,5'tetraetil-4,4'-diaminodifenilmetano, 3,3'-diisopropil-5,5'-dietil-4,4'-
diaminodifenilmetano, 3,3'-di-t-butil-5,5'-dietil-4,4'-diaminodifenilmetano, 3,3',5,5-tetrahidroisopropil-4,4'-
diaminodifenilmetano, 3,3"-di-t-butil-5,5'-diisopropil-4,4'-diaminodifenilmetano, 3,3',5,5'tetra-t-butil-4,4'-
diaminodifeniimetano,  4,4'-diaminodifenilmetano, 4,4’-diaminodifenilsulfona,  3,3-diaminodifenilsulfona, m-
fenilendiamina, m-xililendiamina, dietiltoluendiamina y similares.

Como el agente de curado antes mencionado, se puede usar un tipo de cada uno de estos compuestos, incluidos sus
derivados, por separado, o se pueden usar dos 0 mas tipos de estos compuestos en combinacion.

Algunos ejemplos del acelerador del curado que puede estar contenido en la resina epoxi incluyen un acelerador a
base de imidazol.

Algunos ejemplos del agente de liberaciéon que puede estar contenido en la resina epoxi incluyen acido montéanico y
una sal del mismo, un éster del acido montanoico, un semiéster con un alcohol polihidroxilico, alcohol estearilico,
estearamida, cera de polietileno, tal como estearamida, y similares.

En un aspecto, la resina epoxi contiene 4-4'-dimetilenanilina.

La temperatura de curado a la que se calienta y cura la solucién antes mencionada no presenta limitaciones concretas,
siempre que la resina epoxi y el poliéter aromatico puedan formar un compuesto a esa temperatura. La temperatura
de curado es preferentemente una temperatura a la que se puede formar una fase cocontinua. Después de preparar
un producto de resina curada de prueba utilizando una resina epoxi y microparticulas de poliéter aromatico, la
temperatura a la que se puede formar una fase cocontinua se puede determinar basandose en la relacidén
correspondiente entre la estructura de separacién de fases del producto de resina curado obtenido y la temperatura
de curado de la solucién antes mencionada. Por ejemplo, en el caso en el que la estructura de separacién de fases
del producto de resina curada obtenido sea una fase de mar-isla, para cambiar la estructura de separacién de fases a
una fase cocontinua, la temperatura de curado de la solucién puede aumentar.

En el método para producir un producto de resina curada de acuerdo con un aspecto de la presente invencién, como
materia prima se utilizan las microparticulas de poliéter aromatico antes mencionadas. Por lo tanto, se puede acortar
el tiempo de disolucién que tardan las microparticulas de poliéter aromatico en disolverse en la resina epoxi. El tiempo
de disolucidén necesario para que las microparticulas de poliéter aromético de la presente realizacién se disuelvan en
la resina epoxi mediante el siguiente método es igual o superior a 10 minutos e igual o inferior a 60 minutos,
preferentemente igual o superior a 30 minutos e igual o inferior a 50 minutos, y mas preferentemente igual o superior
a 20 minutos e igual o inferior a 40 minutos.

[Método]

Las microparticulas de poliéter aromatico (15 g) y 100 g de resina epoxi se pesan y se introducen en un matraz
separable de 500 ml y se agitan mientras se calientan a 120 °C con una manta calefactora.

En el método para producir un producto de resina curada de acuerdo con un aspecto de la presente invencién, y como
materia prima se utilizan microparticulas de poliéter aromatico. Por lo tanto, la viscosidad de la solucién obtenida
disolviendo las microparticulas de poliéter aromatico en la resina epoxi se puede mantener baja.

Ademas, la temperatura a la que la resina epoxi y el poliéter aromético forman un producto de resina curada que tiene
una fase cocontinua se puede mantener baja. Por estas razones, el método para producir un producto de resina curada
de un aspecto de la presente invencidn tiene una productividad excelente.

En un aspecto, la estructura de separacidén de fases del producto de resina curada obtenido mediante el método de
produccion de la presente realizacién es una fase cocontinua. La estructura de separacién de fases del producto de
resina curada se observa mediante el método descrito anteriormente usando STEM o SEM.

<Método para producir un material compuesto reforzado con fibras de carbono>

A continuacién, se describird un método para producir un material compuesto reforzado con fibras de carbono
ilustrando un material compuesto reforzado con fibras de carbono que contiene una resina epoxi, un poliéter aromatico
y fibras de carbono como ejemplo de un compuesto que contiene una resina termoendurecible y un poliéter aromético.
El método para producir un material compuesto reforzado con fibras de carbono (CFRP) de acuerdo con la presente
realizacién incluye una etapa de disolver las microparticulas de poliéter aromatico antes mencionadas en una resina
epoxi para obtener una solucién, una etapa de impregnar las fibras de carbono con la solucién, y una etapa de curar
la solucién, con lo que se impregnan las fibras de carbono para obtener un material compuesto reforzado con fibras
de carbono.
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Especificamente, en el método, se recubre o impregna un sustrato de fibras de carbono con la solucién antes
mencionada y, a continuacién, el sustrato de fibras de carbono recubierto o impregnado se calienta a una temperatura
de 120 °C a 140 °C de modo que la solucidén en el sustrato de fibras de carbono se semicure, produciendo asi un
CFRP. Sifuera necesario, el sustrato de fibras de carbono puede recubrirse o impregnarse con la solucién después
de que la solucién se diluya con un disolvente, tal como dimetilsulféxido, N,N-dimetilformamida, N-metilpirrolidona o
dimetilacetamida.

Al curar el CFRP, por ejemplo, mediante calentamiento en un horno a una temperatura de 170 °C a 200 °C, es posible
producir con facilidad un CFRP que tenga cualquier forma y forma.

En el método para producir un material compuesto reforzado con fibras de carbono de acuerdo con un aspecto de la
presente invencién, como materia prima se utilizan las microparticulas de poliéter aromatico antes mencionadas. Por
lo tanto, se puede acortar el tiempo de disolucién que tardan las microparticulas de poliéter aromatico en disolverse
en la resina epoxi. Ademés, la viscosidad de la solucién obtenida disolviendo las microparticulas de poliéter aromatico
en la resina epoxi se puede mantener baja. Ademas, la temperatura a la que la resina epoxi y el poliéter aromatico
forman un producto de resina curada que tiene una fase cocontinua se puede mantener baja. Por estas razones, el
método para producir un material compuesto reforzado con fibras de carbono como un aspecto de la presente
invencién tiene una productividad excelente.

En un aspecto, las microparticulas de poliéter aromético como aspecto de la presente invencién contienen una
pluralidad de particulas que contienen un poliéter aromatico; en el que el contenido de particulas que tienen un
diametro de particula igual o inferior a 50 um es igual o superior al 50 % en volumen e igual o inferior al 95 % en
volumen, preferentemente igual o superior al 65 % en volumen e igual o inferior al 90 % en volumen, e incluso més
preferentemente igual o superior al 70 % en volumen e igual o inferior al 85 % en volumen, con respecto al volumen
total de las microparticulas de poliéter aromatico; las microparticulas de poliéter aromético contienen grupos hidroxilo
fenélicos en un contenido igual o superior a 80 umol/g e igual o inferior a 400 pmol/g, preferentemente en un contenido
igual o superior a 100 pmol/g e igual o inferior a 380 pmol/g, mas preferentemente en un contenido igual o superior a
120 ymol/g e igual o inferior a 360 pmol/g, e incluso mas preferentemente en un contenido igual o superior a 140
pmol/g e igual o inferior a 340 pmol/g.

En otro aspecto, las microparticulas de poliéter aromatico como aspecto de la presente invencién contienen una
pluralidad de particulas que contienen un poliéter aromatico; en el que el contenido de particulas que tienen un
diametro de particula igual o inferior a 50 um es preferentemente igual o superior al 50 % en volumen e igual o inferior
al 95 % en volumen o puede ser del 73 % en volumen, con respecto al volumen total de las microparticulas de poliéter
aromatico; y las microparticulas de poliéter aromatico pueden contener grupos hidroxilo fenélicos en un contenido
igual o superior a 80 umol/g e igual o inferior a 400 umol/g o en un contenido de 160 pmol/g.

Ejemplos
A continuacién, se describird un aspecto de la presente invenciéon basandose en ejemplos.

En los presentes ejemplos, las propiedades fisicas de las microparticulas de poliéter aromatico se midieron mediante
el siguiente método.

<Medicién de la proporcién de particulas con un diametro de particula igual o inferior a 50 pm>

Utilizando un MASTERSIZER 2000 fabricado por Malvern Panalytical Ltd (analizador de la distribucién del tamafio de
particula por dispersién por difraccién laser), se midié la distribuciéon del tamafio de particula de microparticulas de
poliéter aromatico mediante un método seco, obteniendo asi una curva de distribucién del tamafio de particula
acumulativa basada en el volumen. Utilizando la curva de distribucién acumulativa del tamafio de particula obtenida,
se calculé la proporcion (unidad: % en volumen) de particulas que tienen un didmetro de particula igual o inferior a 50
HMm en el volumen total de las microparticulas de poliéter aromético.

<Medicién del contenido de grupos hidroxilo fendlicos en microparticulas de poliéter aromatico>

En la presente memoria descriptiva, el contenido (unidad: pmol/g) de grupos hidroxilo fenélicos en las microparticulas
de poliéter aromético significa el contenido (unidad: pmol) de los grupos hidroxilo fenélicos por 1 g de microparticulas
de poliéter aromético. El contenido de grupos hidroxilo fenélicos en las microparticulas de poliéter aromatico se
determind como se muestra a continuacion.

En primer lugar, una cantidad predeterminada (unidad: g) de las microparticulas de poliéter aromatico se disolvié en
dimetilformamida y luego se afiadi6é &cido p-toluenosulfénico de modo que se neutralizara el fenéxido de potasio en
las microparticulas de poliéter aromatico, formando asi grupos hidroxilo fenélicos.

Después de esto, mediante el uso de un potenciémetro y una solucién mixta de tolueno y metanol que contenia
metéxido de potasio en un contenido de 0,05 mol/l con respecto a la cantidad total (1) de la solucién (tolueno/metanol
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= 80/20 (v/v)), se neutralizé el acido p-toluenosulfénico sin reaccionar en la solucién obtenida. De este modo, se
determiné el numero de moles del acido p-toluenosulfénico usado en la reaccién, y a partir del nimero de moles del
acido p-toluenosulfénico, se determind el nUmero de moles de fendxido de potasio en las microparticulas de poliéter
aromatico.

Ademas, se neutralizaron los grupos hidroxilo fendlicos y, a partir del nimero de moles del metdxido de potasio usado
para neutralizar los grupos hidroxilo fenélicos, se obtuvo el nUmero de moles de los grupos hidroxilo fendlicos. De la
diferencia entre el nimero de moles de grupos hidroxilo fendlicos y el nimero de moles de fendxido de potasio, se
obtiene el numero de moles de grupos hidroxilo fendlicos en una cantidad predeterminada (unidad: g) de
microparticulas de poliéter aroméatico. Dividiendo el nimero obtenido de moles de grupos hidroxilo fenélicos por la
cantidad predeterminada antes mencionada (unidad: g) de las microparticulas de poliéter aromético, se obtuvo el
contenido (unidad: pmol/g) de los grupos hidroxilo fenélicos en las microparticulas de poliéter aromatico.

<Produccién de microparticulas de poliéter aromético (PES)>
[Ejemplo 1]

Se introdujeron bis(4-hidroxifenil)sulfona (300,3 g), bis(4-clorofenil)sulfona (330,8 g) y difenilsulfona (560,3 g) como
disolvente de polimerizacién en un tanque de polimerizacién que incluia un agitador, un tubo de introducciéon de
nitrégeno, un termémetro y un condensador con un receptor en la punta, y se calentaron hasta 180 °C en un estado
en el que fluia gas nitrégeno en el sistema. Se afiadidé carbonato de potasio (159,7 g) a la solucién obtenida y, a
continuacién, la solucién se calenté gradualmente hasta 290 °C y se hizo reaccionar durante 3 horas a 290 °C. La
solucién de reaccién obtenida se solidificé enfridndola hasta la temperatura ambiente y pulverizandola finamente, luego
se lavd con agua tibia varias veces y se lavé con un disolvente mixto de acetona y metanol varias veces, y luego se
sec6 calentédndola a 150 °C, obteniendo asi un polvo grueso de poliétersulfona aromatica. El polvo grueso se pulverizé
utilizando un pulverizador de impacto y se clasifico, obteniendo asi microparticulas de PES del ejemplo 1.

En el polvo grueso de poliétersulfona aromatica del ejemplo 1, la proporcidén de particulas que tenian un diametro de
particula igual o inferior a 50 um en el volumen total de las microparticulas de poliéter aromético fue del 73 % en
volumen. Ademas, el contenido de grupos hidroxilo fenélicos en las microparticulas de poliéter aromético fue de 160
pmol/g.

[Ejemplo comparativo 1]

Se usdé SUMIKAEXCEL PES 5003P fabricado por Sumitomo Chemical Co., Ltd. En las microparticulas de PES del
ejemplo comparativo 1, la proporcién de particulas que tenian un didmetro de particula igual o inferior a 50 pm en el
volumen total de las microparticulas de PES fue inferior al 2 % en volumen. Ademas, el contenido de grupos hidroxilo
fendlicos en las microparticulas de PES fue de 55 pmol/g.

[Ejemplo comparativo 2]

El SUMIKAEXCEL PES 5003P fabricado por Sumitomo Chemical Co., Ltd. utilizado en el ejemplo comparativo 1 se
pulverizdé usando un pulverizador de impacto y se clasificé, obteniéndose asi microparticulas de PES del ejemplo
comparativo 2. En las microparticulas de PES del ejemplo comparativo 1, la proporcién de particulas que tenian un
diametro de particula igual o inferior a 50 um en el volumen total de PES fue del 61 % en volumen. Ademas, el
contenido de grupos hidroxilo fendlicos en las microparticulas de PES fue de 55 pymol/g.

<Evaluacién de las microparticulas de PES>
[Medicién del tiempo de disolucién en resina epoxi liquida (evaluacién 1)]

Microparticulas de PES (15 g) del ejemplo 1 o del ejemplo comparativo 1y 100 g de una resina epoxi (fabricada por
Sumitomo Chemical Co., Ltd., "ELM-100") se pesaron y se introdujeron en un matraz separable de 500 ml. Las
microparticulas de PES y la resina epoxi se agitaron mientras se calentaban a 120 °C con una manta calefactora, y se
comprobd visualmente si las microparticulas de PES se habian disuelto o no en la resina epoxi. En el caso de que las
microparticulas de PES se disolvieran, se midi6 el tiempo en que tardaron en disolverse. Los resultados se muestran
en la tabla 1.

[Medicién de la viscosidad del componente de resina liquida (evaluacién 2)]

Para un componente de resina liquida que se obtuvo en la evaluacién 1 y en el que las microparticulas de PES se
disolvieron en la resina epoxi, utilizando un viscosimetro de tipo B ("TVL-20" de TOKI SANGYO CO,, LTD.) y un rotor
de husillo n.® 3, se midié la viscosidad en condiciones de una velocidad de rotacién de 10 rpm y una temperatura de
medicién de 70 °C. Los resultados se muestran en la tabla 1.

[Tabla 1]
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Microparticulas de poliéter aromético ) ) )
- — - - Tiempo de Viscosidad del
Contenido de Proporcidn de particulas que tienen disolucién componente de
grupos hidroxilo un didmetro de particula igual o (min) resina (Pa's)
fendlicos (pmol/g) inferior a 50 ym (% en volumen)
Ejemplo 1 160 73 30 3
Ejemplo 55 <2 >400 87
comparativo 1

Como es evidente a partir de la tabla 1, el tiempo de disolucién necesario para que las microparticulas de PES del
ejemplo 1 se disolvieran en la resina epoxi fue mas corto que el tiempo de disolucién para que las microparticulas de
PES del ejemplo comparativo 1 se disolvieran en la resina epoxi. Ademas, la viscosidad del componente de resina
usando las microparticulas de PES del ejemplo 1 fue inferior a la viscosidad del componente de resina usando las
microparticulas de PES del ejemplo comparativo 1.

[Comprobacién de la estructura de separacién de fases (evaluacion 3)]

Una resina epoxi (éter diglicidilico de tipo bisfenol A fabricada por TOKYO CHEMICAL INDUSTRY CO., LTD.) (50 g)
y 11,3 g de las microparticulas de PES obtenidas en el ejemplo 1 o el ejemplo comparativo 2 se introdujeron en un
vaso de precipitados de 200 ml y se agitaron durante 10 minutos a temperatura ambiente. La mezcla se calent y se
agité durante 4 horas en la condicién de 120 °C, que era la temperatura de un bafio de aceite, disolviendo asi las
microparticulas de PES en la resina epoxi. Después de esto, mientras la solucidn se calentaba y agitaba, se afiadi6 a
la solucién 4,4'-dimetilenanilina (13,3 g) como agente de curado, y la solucién se calenté y se agité durante 10 minutos
en la condicién de 80 °C, que era la temperatura de un bafio de aceite. La solucién obtenida se introdujo en un molde
y se curd calentandola usando un horno en las condiciones de curado que se muestran en la tabla 2. La estructura de
separacién de fases del producto curado obtenido se analizé mediante el siguiente procedimiento.

Método de anélisis para el ejemplo 1: Debido a que el tamafio de la estructura de separacidén de fases era pequefio,
se realiz6 una observacién con STEM. En primer lugar, utilizando un cuchillo de diamante en un microtomo, el producto
curado obtenido se corté en cortes finos que tenian un espesor de 80 nm y se recogié en una malla. Después de esto,
se deposité carbono mediante vapor sobre los cortes obtenidas y, a continuacién, utilizando un microscopio electrénico
de barrido del tipo de emisién de campo S-4800, fabricado por Hitachi High-Technologies Corporation, los cortes se
observaron con un detector STEM con un aumento de 5000X y una tensién de aceleracién de 30 kV. De acuerdo con
este método de observacién, la fase de poliéter aromético se observa como un contraste méas oscuro que la fase de
resina epoxi.

Método de analisis para el ejemplo comparativo 2: Debido a que el tamafio de la estructura de separacién de fases
era grande, la observacion con SEM se realizé mediante el siguiente procedimiento. En primer lugar, utilizando un
cuchillo de diamante en un microtomo, se prepard una seccidn transversal para la observacién por SEM del producto
curado obtenido. Después de esto, se deposité carbono mediante vapor sobre la seccidén transversal obtenida, y
usando un microscopio electrénico de barrido del tipo de emisidén de campo S-4800, fabricado por Hitachi High-
Technologies Corporation, la seccién transversal se observé con un detector de electrones retrodispersados de tipo
YAG con un aumento de 200X y una tensién de aceleracién de 15 kV. De acuerdo con este método de observacion,
la fase de poliéter aromatico se observa con un contraste mas brillante que la fase de resina epoxi.

Los resultados se muestran en la tabla 2 y en las figuras 1 a 3.

[Tabla 2]
Microparticulas de poliéter aromético
. — - > - Estructura de
Contenido de grupos | Proporcién de particulas con un diametro | Condiciones separacion de
hidroxilo fendlicos de particula igual o inferior a 50 pm (% de curado fases
(Mmol/g) en volumen)
Ejemplo 1 160 73 12g Cx2 Fase cocontinua
oras
) 55 61 125°C x2 Fase de mar-isla
Ejemplo horas
comparativo 2 °
P 55 61 15g Cx2 Fase cocontinua
oras

Se sabe que una mezcla de una resina epoxi y un poliéter aromatico forma una estructura de separacién de fases, tal
como una fase cocontinua o una fase de mar-isla como resultado de la reaccidén de curado. En una micrografia, la fase
de mar-isla se observa como una estructura en la que islas aproximadamente esféricas formadas por una resina estén
presentes en el mar formado por otra resina.
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En cambio, la fase cocontinua se observa como dos fases continuas que tienen formas deformadas.

Por lo general, se sabe que un compuesto formado por una resina termoendurecible y una resina termopléstica
presenta mejores propiedades mecanicas al formar una fase cocontinua.

La figura 1 es una imagen STEM de la estructura de separaciéon de fases del ejemplo 1. A partir de la imagen, es
posible confirmar que el producto de resina curada del ejemplo 1 forma una fase cocontinua.

La figura 2 es una imagen SEM de la estructura de separacién de fases del ejemplo comparativo 2 formada en
condiciones de 125 °C x 2 horas. A partir de la imagen, es posible confirmar que el producto de resina curada del
ejemplo comparativo 2 curado en condiciones de 125 °C x 2 horas forma una fase de mar-isla. La figura 3 es una
imagen SEM de la estructura de separacion de fases del ejemplo comparativo 2 formada en condiciones de 150 °C x
2 horas. A partir de la imagen, es posible confirmar que el producto de resina curada del ejemplo comparativo 2 curado
en la condicidén de 150 °C x 2 horas forma una fase cocontinua.

Tal como se muestra en la tabla 2, el compuesto que utiliza las microparticulas de PES del ejemplo 1 presentd una
fase cocontinua en las condiciones de curado de 120 °C y 2 horas. En cambio, el compuesto que utiliza las
microparticulas de PES del ejemplo comparativo 2 presentd una fase de mar-isla en las condiciones de curado de 125
°C y 2 horas. Ademas, el compuesto que utiliza las microparticulas de PES del ejemplo comparativo 2 presentd una
fase cocontinua en las condiciones de curado de 150 °C y 2 horas. Es decir, en el caso en el que se utilicen las
microparticulas de PES como un aspecto de la presente invencién, es posible formar un producto de resina curada
que tenga una fase cocontinua a una temperatura de curado mas baja.

A partir de los resultados anteriores, se confirmé que la presente invencién es (til.
Aplicabilidad industrial

Un objeto de la presente invencién es proporcionar microparticulas de poliéter aromatico que presenten una
productividad excelente en la produccién de un compuesto que contiene una resina termoendurecible y poliéter
aromatico. Ademas, de acuerdo con la presente invencién, es posible proporcionar un método para producir un
producto de resina curada y un método para producir un material compuesto reforzado con fibras de carbono en el
que se usan microparticulas de poliéter aromético. Por lo tanto, la presente invencidn es extremadamente Gtil desde
el punto de vista industrial.
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REIVINDICACIONES
1. Microparticulas de poliéter aromético que comprenden:

una pluralidad de particulas que contienen un poliéter aromético

en donde el contenido de particulas que tienen un didmetro de particula igual o inferior a 50 pm es igual o superior
al 50 % en volumen con respecto a un volumen total de las microparticulas de poliéter aromatico, en donde la
proporcidn de particulas que tienen un diametro de particula igual o inferior a 50 ym se determina como se indica
en la descripcion,

en donde las microparticulas de poliéter aromético contienen grupos hidroxilo fenélicos en un contenido igual o
superior a 80 umol/g, y

en donde el peso molecular promedio en niumero Pn del poliéter aromatico que constituye las microparticulas de
poliéter aromatico es igual o superior a 5000 e igual o inferior a 13000, en donde el peso molecular promedio en
ndmero Pn se determina como se indica en la descripcién.

2. Las microparticulas de poliéter aromatico de acuerdo con la reivindicacion 1,

en donde el didmetro maximo de particula es de 2 mmy
en donde el contenido de las particulas que tienen un didmetro de particula igual o inferior a 160 um es igual o
superior al 95 % en volumen con respecto al volumen total de las microparticulas de poliéter aromatico.

3. Las microparticulas de poliéter aromatico de acuerdo con la reivindicacién 1 0 2,
que tienen un éngulo de reposo igual o superior a 30°.

4. Las microparticulas de poliéter aromatico de acuerdo con una cualquiera de las reivindicaciones 1 a 3,
en donde el poliéter aromético tiene una viscosidad reducida igual o inferior a 0,36 dl/g.

5. Las microparticulas de poliéter aromatico de acuerdo con una cualquiera de las reivindicaciones 1 a 4, que
comprenden:

un disolvente organico en una cantidad igual o inferior a 5000 ppm con respecto a la masa total de las microparticulas
de poliéter aromatico.

6. Las microparticulas de poliéter aromatico de acuerdo con una cualquiera de las reivindicaciones 1 a 5,
en donde el contenido de cenizas es igual o inferior a 0,5 % en masa con respecto a una masa total de las
microparticulas de poliéter aromatico.

7. Un método para producir un producto de resina curada, que comprende:

una etapa de disoluciéon de las microparticulas de poliéter aromatico de acuerdo con una cualquiera de las
reivindicaciones 1 a 6 en una resina epoxi para obtener una solucién; y
una etapa de curado de la solucién para obtener un producto de resina curado.

8. Un método de produccidén de un material compuesto reforzado con fibras de carbono, que comprende:

una etapa de disoluciéon de las microparticulas de poliéter aromatico de acuerdo con una cualquiera de las
reivindicaciones 1 a 6 en una resina epoxi para obtener una solucién;

una etapa de impregnar las fibras de carbono con la solucién; y

una etapa de curado de la solucién, con la que se impregnan las fibras de carbono, para obtener un material
compuesto reforzado con fibras de carbono.
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FIG. 2
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