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Introducao |

Reacdes de esterificacdo tém grande aplicacdo na
industria quimica. O processo de esterificagdo mais
comum utiliza um &lcool e um &cido carboxilico
como reagentes e catalisadores &acidos [1]. Na
maioria das vezes sdo utilizados como catalisadores
0 &acido sulfarico ou acido p-toluenosulfdrico que
conduzem a bons rendimentos, observando-se a
reversibilidade deste tipo de reacéo [2]. No entanto,
a utilizagdo deste tipo de acidos gera varios
problemas como dificuldade na separacdo do
produto da reagdo, natureza corrosiva do
catalisador, reagbes secundérias e problemas com a
reutilizacdo destes catalisadores [3].

Ha vérias propostas para se superar o0s
problemas acima, uma delas é a utilizagdo de
catalisadores de fase heterogénea como as zedlitas.

Neste trabalho, busca-se investigar a reacédo de
esterificacdo catalisada pela zedlita H-ZSM-5
através de métodos computacionais.

Resultados e Discussao |

Foi utilizado um sistema contendo 19 unidades de

SiO, e uma unidade de HAIO,, sendo este Ultimo o
sitio acido do catalisador utilizado no processo de
esterificacao (Figura 1).
Foi utilizado o0 método semi-empirico AM1 disponivel
no aplicativo CaChe 7.5 para realizagdo dos
calculos. A escolha do método deve-se a
necessidade de aliar o tempo computacional com o
nivel de calculo. Com base nos mecanismo classico
da reacdo de esterificagdo, buscou-se encontrar os
possiveis estados de transicdo para cada etapa
utilizando-se o método de varredura.

A entalpia envolvida na protonacdo do acido
acético é 25,45 kcal/mol, envolvendo uma energia
de ativagéo de 26,98 kcal/mol.

A protonagdo do acido carboxilico leva a um
aumento da carga parcial do carbono da carboxila
de 0,350 para 0, 446, favorecendo a segunda etapa
da reagdo onde o ocorre o ataque nucleofilico da
molécula de 4&lcool no carbono desprotegido do
acido acético.

Na segunda etapa da reagdo ocorre o ataque
nucleofilico da hidroxila presente no alcool ao
carbono desprotegido no acido carboxilico.

A entalpia envolvida neste ataque nucleofilico é de
apenas 0,509 kcal/mol e a energia de ativagao para
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esta etapa da reacdo é de 1,654 kcal/mol. O estado
de transicdo é caracterizado por um numero de
onda de -235.88 cm™'. Serao realizados testes com
modelos de ZSM-5 com maior nimero de atomos,
para determinar a reprodutibilidade do método.
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Figura 1 — Representacdo do modelo de ZSM-5 com 4cido
acético e etanol.

Conclusoes |

Catalisadores 4cidos como a H-ZSM-5 sao
bastante eficientes, comparados com catalisadores
de fase homogénea. O estudo teérico da reacao de
esterificacao utilizando este tipo de catalisador é de
fundamental importancia para o desenvolvimento
destes catalisadores. O estudo mostra a
possibilidade de obter as etapas de uma reagao
dentro de uma cavidade. A primeira etapa mostrou-
se de maior energia de ativagdo que a segunda
etapa.
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