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Introdução 

A atividade catalítica das zeólitas é atribuída aos 
sítios ácidos de Brφnsted distribuídos aleatoriamente 
em sua superfície. De acordo com a literatura, os 
sítios ácidos isolados apresentam maior acidez. Por 
outro lado, a acidez decresce quando o número de 
átomos de alumínio próximos ao sítio ácido aumenta; 
porém, os átomos de alumínio mais afastados não 
afetam a força ácida. 
 

Figura 1 – Estrutura do modelo T30 (em destaque os 
átomos da camda alta) determinada em 
ONIOM(PBE1PBE/6-31G(d,p): MNDO). 
 
Neste trabalho, o efeito do teor de alumínio sobre 
força ácida de um modelo que representa a estrutura 
cristalina da zeólita Y foi investigado, utilizando-se o 
método ONIOM. Os átomos do sítio ácido (camada 
alta) foram descritos pelo funcional PBE1PBE e 
função de base 6-31G(d,p), enquanto os demais 
átomos (camada baixa) foram descritos pelo método 
semi-empírico MNDO. 

Resultados e Discussão 

As energias correspondentes à desprotonação dos 
sítios ácidos de Brφnsted em O1 e O3 ocupados 
simultaneamente estão relacionadas na tabela 1, 
considerando-se as duas situações indicadas: 
átomos de Al em posições próximas (T1 e  T3) ou 
afastadas (T1 e  T6). As energias correspondentes à 

desprotonação dos sítios ácidos em O1 e O3 isolados 
também estão relacionadas nessa tabela. De acordo 
com os valores, a energia de desprotonação do sítio 
ácido em O3 aumenta cerca de 10 kcal.mol-1, quando 
o sítio ácido em O1 encontra-se também ocupado, 
considerando a proximidade dos átomos de Al (T1 e 
T3). Porém, se houver a possibilidade do sistema 
molecular estabilizar a base conjugada, a acidez não 
diminui; ao contrário, aumenta. Comparando-se a 
energia de desprotonação entre o sítio em O1 isolado 
e próximo ao sítio O3, observa-se uma redução de 
aproximadamente 8 kcal.mol-1.  O aumento da acidez 
pode ser atribuído à maior estabilidade da base 
conjugada, em razão da ligação hidrogênio que se 
forma entre os átomos de oxigênio O3. Por outro lado, 
esse efeito não é observado quando os átomos de Al 
se encontram em posições mais afastadas (T1 e T6). 
O decréscimo da forma ácida é praticamente 
desprezeível, considerando a desprotonação do sítio 
ácido de Brφnsted que possibilita uma ponte de 
hidrogênio entre os átomos de oxigênio O3. 
 
Tabela1 – Energias correspondentes à desprotona-
ção dos sítios O1 e O3 determinadas em 
ONIOM(PBE1PBE/6-31g(d,p):MNDO).** 

Posição relativa 
dos átomos de 

Alumínio 
Sítio ?H(kcal.mol-1) 

T1 e T3 O1 298,1 (306,5) 
T1 e T3 O3 320,4 (308,9) 
T1 e T6 O1 306,1 (306,5) 
T1 e T6 O3 306,9 (308,9) 

*Os valores foram determinados a 25°C e 1 atm de pressão. 
** Entre parênteses os valores de referência (sítio isolado). 

Conclusões 

Os resultados mostram que a acidez de zeólitas Y 
diminui com o aumento da SARem zeólta, pode ter 
um valor maior que o esperado, dependendo do sitio 
que esta envolvido na desprotonação, quando temos 
mais de um sitio ácido próximos, ou seja mais de um 
Alumínio próximos na rede cristalina. 
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