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Artigo

PREPARATION AND PROPERTIES OF FAUJASITE ZEOLITES CONTAINING AMMONIUM CATIONS. Sodium faujasite
zeolites with Si/Al ratio of 1.4 and 2.5 were exchanged with methylammonium cations. The influence of framework aluminum and ion

exchange degree in their basic properties were evaluated. These properties were assessed in the Knoevenagel catalytic condensation.

The sodium ion exchange was restricted to the supercavity and the exchange degree depended on the cation volume and on the Si/Al
ratio. The higher catalytic activity is achieved for the zeolite with the lower Si/Al ratio exchanged with the monomethylammonium
cation. The best performance of this catalyst is attributed to the higher basicity in combination with elevated micropore volume.

Keywords: faujasite zedlitas; basic catalyst; methylammonium cations.

INTRODUCAO

Do ponto de vista ambiental, os processos que envolvem a quimica
fina estdo entre os mais poluidores. Estas industrias geram aproximada-
mente 10 vezes mais residuos por massa de produto que as industrias
de grande escala, como o refino de petréleo.! A grande quantidade de
residuo € gerada porque a maioria dos processos envolve reacdes em
fase homogénea. Neste aspecto, os catalisadores sélidos, entre eles as
zedlitas, sdo uma alternativa para minimiza¢do do problema, pois o
seu uso diminui as operacdes de neutralizagdo e separacdo, o que leva
a uma reducdo significativa do volume de efluentes quimicos.

A troca iOnica com cdtions inorganicos para gerar a basicidade em
ze6litas tem sido a forma mais estudada.>3 No entanto, segundo alguns
autores,>* o estudo de zedlitas como catalisadores bdsicos ndo tem sido
muito comum devido a dificuldade na caracterizagio dos sitios ativos.

Na década de 1960, Theng e Barrer>¢ estudaram as isotermas
de troca idnica de cdtions alquilamonio nas zedlitas faujasita, de-
nominadas comercialmente de X e Y, entretanto as propriedades
destes materiais ndo foram avaliadas. Apenas em 2007, Martins
et al.” reportaram o uso da zedlita Y (razdo Si/Al = 2,5) contendo
céations metilamonio como catalisadores bdsicos na condensacao
de Knoevenagel. Em comparac¢do com zeélita Y contendo o césio,
cdtion que gerava os sitios basicos mais fortes conhecidos até entdo,
esses materiais hibridos forneceram conversdes muito superiores na
condensagio do benzaldeido com cianoacetato de etila.’

A basicidade das zedlitas € devido a presenca de tetraedros de
[AIO, Jou [SiO 4].3~7 Os sitios basicos estao associados aos atomos de
oxigénio estruturais préximos aos cdtions compensadores de cargas.?
As propriedades dcido-base em zedlitas podem ser classificadas de
acordo com o modelo de Lewis. Segundo este modelo, quando a forga
de um cardter aumenta a do outro diminui. Assim, quanto menor a
acidez do cdtion de compensacio de cargas negativas maior a basici-
dade gerada pelo anion oxigénio. Quando o cation de compensacao
€ pouco eletronegativo a densidade de carga do oxigénio pode ser
grande o suficiente para gerar propriedades basicas.® No caso dos
alumino-silicatos, quanto maior o nimero e a concentra¢ao de dtomos
de aluminio, maior a forga bdsica dos dtomos de oxigénio.?

Assim, dando continuidade a nossos trabalhos anteriores’™ o
objetivo deste trabalho foi avaliar a influéncia da razdo Si/Al nas
propriedades de faujasitas trocadas com cations metilamonio. A
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rea¢do modelo de condensaciio de Knoevenagel foi utilizada para
avaliar a basicidade destas zedlitas.

PARTE EXPERIMENTAL
Obtencio das isotermas de troca ionica

Na preparacdo dos catalisadores foram utilizadas zedlitas co-
merciais X e Y com razdo Si/Al iguais a 1,4 e 2,5, respectivamente.
As isotermas de troca i6nica foram obtidas a 40 °C, através do
procedimento descrito em trabalho anterior.” Foram utilizados os
seguintes sais para preparacdo da solugdo de troca: cloreto de amo-
nio (NH,CI - Synth, 98%), cloreto de metilamdnio e trimetilamdnio
(NH,CH,*Cl e NH(CH,),"Cl - Fluka, 98%) ¢ cloreto de tetrametila-
monio (N(CH,),"Cl, Aldrich, 98%).

A concentragdo total de cations foi mantida constante em 0,05
mol/L, por adicio da quantidade de NaCl necessaria, complementan-
do a de cétion organico, que foi variada. A massa de zedlita empregada
resultou numa proporgdo de cations totais (C* + Na*)/Al iguais a4 e
6, respectivamente, para as ze6litas X e Y. Para a obtencdo dos pontos
de médxima troca idnica foram realizadas trés trocas consecutivas com
solugdo do cdtion organico correspondente a uma concentragio de
0,5 mol/L. A Tabela 1 mostra a nomenclatura adotada para os cata-
lisadores de acordo com o cétion orgénico e zedlitas empregadas.

Tabela 1. Nomenclatura das amostras

Cétion Zedlita X ZedlitaY
Na* NaX NaY

NH,* NH,X NH,Y

CH,NH,* Me X Me,Y

(CH,),NH* Me,X Me,Y

(CH,) N* Me X Me,Y

Caracterizacao

A concentracdo de sédio e aluminio nas zedlitas foi determinada
por espectrometria de emissdo atdmica por plasma indutivamente
acoplado (ICP-OES).

As medidas de termogravimetria foram realizadas em um equi-
pamento da TA Instruments (SDT 2960), empregando-se uma taxa
de aquecimento de 10 °C/min e uma vazdo de N, de 40 mL/min.
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Os difratogramas de raios X das zeodlitas, obtidas ap6s a troca
idnica, foram obtidos em um difratdmetro Shimadzu XRD-6000
utilizando radiagdo CuKo (40 kV, 40 mA), um filtro de niquel e
velocidade do gonidometro de 0,5 °/min. Para a determinagdo do
parimetro ctibico de cela unitdria (a)), utilizou-se 15% em massa de
silicio elementar como padrio interno misturado fisicamente com
a amostra previamente hidratada por 24 h em atmosfera saturada
por solucdo concentrada de CaCl,. Os parametros de cela unitdria
(a,) foram determinados através do programa UnitCel," utilizando
os picos referentes a reflexdo dos planos (220), (311), (331), (440),
(533), (642) e (664).

As amostras foram caracterizadas por fisissor¢io de nitrogénio,
realizadas na sua temperatura de ebuli¢io, usando-se um equipamen-
to da ASAP2020 Micromeritics. Para eliminar a dgua fisissorvida,
as amostras foram previamente tratadas a 110 °C e pressdo de 0,1
mmHg por 2 h. O volume especifico de microporos foi determinado
utilizando-se o método t-plot.'!

A reagdo de condensacdo de Knoevenagel (Esquema 1) foi
realizada em reatores batelada de 1 mL, sob agitac@o, a 60 °C por 1
h. Para estes ensaios foi preparada uma mistura reacional contendo
quantidades equimolares (4,8 mmol) de butiraldeido (Reagente 1)
e cianoacetato de etila (Reagente 2), empregando 3% em massa de
catalisador. O produto da reagao foi analisado em um cromatégrafo da
Varian com coluna capilar DB-1 e detector de ionizagdo por chama.

CN CH;CH,CH, CN
CH;CH,CH, Y N
NC=0 4+ HyC > o= + H0
e NCOOEt H COOERt

) @ ©)]
Esquema 1. Reacdo de condensagdo de Knoevenagel
RESULTADOS E DISCUSSAO
Isotermas de troca i6nica

A Figura 1 mostra as isotermas de troca idnica dos cations
sodio, presentes nas faujasitas X e Y, por amonio, metil-, tri- e
tetrametilamdnio a 40 °C. O eixo das abscissas representa a por-
centagem molar desses cdtions amonio, contendo grupos metila ou
ndo, em equilibrio (S;) na solugdo aquosa, e o eixo das ordenadas a
porcentagem molar desses cdtions amonio em equilibrio na zedlita
(Z,). As curvas e simbolos preenchidos referem-se a zedlita X e
as curvas tracejadas e simbolos abertos a zedlita Y. Em todas as
isotermas observa-se que, mesmo quando a solucio aquosa contém
praticamente s6 os cdtions amo6nio em equilibrio com o sélido (S,
=100), a porcentagem desse cation na zedlita € sempre menor que
80% (Z; < 80). Ou seja, nenhum dos cdtions amoOnio consegue
trocar todos os cétions sédio contidos na zedlita. Conforme Bre-
ck,'? a temperaturas préximas a ambiente, a troca i0nica € limitada
devido a inacessibilidade dos cdtions presentes na solucdo aos
prismas hexagonais e as cavidades sodalita. Consequentemente,
nessas condicdes, a troca i0nica se restringe as supercavidades.
Além disso, quando os cdtions s@o volumosos, como € o caso dos
cations amdnio aqui estudados, a troca idnica também ¢ limitada
pela curta distincia entre sitios trocdveis vizinhos, dificultando a
acomodac@o dos cdtions.” De fato, a Figura 1 mostra que, a medida
que aumenta o didmetro dos cations, hd uma diminui¢do do maximo
grau de troca, de aproximadamente 75 para 30%. Adicionalmente,
na Figura 1 verifica-se que, para os cdtions mais volumosos (tri- e
tetrametilamonio), o grau de troca é menor na zedlita X que na 'y,
mostrando que também o teor de aluminio e, portanto, a distancia
entre eles na rede zeolitica, influi no grau mdximo de troca. Este
fator € conhecido por impedimento estérico dos cétions.>”’
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Figura 1. Isotermas de troca ionica para as zedlitas X e Y

No entanto, para baixas porcentagens dos cdtions amdnio na fase
aquosa (S,), onde as trocas idnicas ainda ocorrem sem impedimento
estérico, verifica-se que a porcentagem desses cdtions € maior na
zedlita X do que na zedlitaY (Figura 1). Isso ocorre porque a zedlita
X tem maior teor de aluminio. Logo, sua superficie € mais carrega-
da negativamente, por isso esta zedlita tem maior afinidade pelos
cdtions amonio.

As isotermas de troca idnica dos pares i6nicos Na-NH_ X, Na-
NH,Y, Na-Me Y e Na-Me X apresentam perfil do tipo Langmuir,*"
ou seja, muitos pontos acima da diagonal (linha tracejadaZ, =S ), in-
dicando que estas zedlitas sdo seletivas ao cdtion trocador e, também,
que existe uma forte interac@o entre o cdtion e a superficie zeolitica.”!?

Os pares i6nicos Na-Me,Y e Na-Me, Y apresentam isotermas ndo
seletivas, indicando baixa interagao dos cations com a rede zeolitica.'®
Este perfil € tipico de troca i6nica com cations volumosos.’

Os pares Na-Me X e Na-Me, X apresentam isotermas do tipo
sigmoide que cruzam a diagonal em S, = 40e S, = 20, respectiva-
mente. Este perfil mostra que a seletividade € reversa em fungao de
Z., até essas concentragdes a zedlita apresenta seletividade moderada
aos cdtions trocadores.'* O ponto de inflexdo indica que os cdtions
podem ocupar mais de um tipo de sitios de troca e, que a seletividade
é diferente para cada sitio.'>!*

Os cdtions s6dio na cela unitdria das faujasitas estdo distribuidos
em trés tipos de sitios cristalograficos (I, II e III, Figura 1S, material
suplementar).!*!5 Os sitios I pertencem aos prismas hexagonais
que interconectam as cavidades sodalita; os sitios II pertencem aos
prismas hexagonais da cavidade sodalita que estdo voltados para
supercavidade e os sitios III pertencem a supercavidade préximos
aos anéis de quatro membros da cavidade sodalita.

Na cela unitdria da ze6lita X, os sitios dos tipos II e III corres-
pondem a 37 e 43% do total dos sitios existentes.'> Segundo Sherry,'
a troca idnica ocorre primeiro nos sitios III, depois nos sitios I,
e finalmente nos sitios I, o que estd de acordo com os resultados
apresentados neste trabalho. Observa-se ainda na Figura 1 que no
intervalo 20 < S_ <70 se tem grau de troca aproximadamente igual
a 37% para a zedlita Me X, indicando que até essa concentracio
apenas os sitios tipo III, os mais acessiveis, sdo trocados. O cation
trimetilamdnio troca apenas 20% dos cations s6dio até S =70 e 45%
quando S_= 100. Portanto, apenas parte dos sitios II sdo trocados pelo
cation trimetilamonio.
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Como ja citado, as zedlitas Y e X apresentam, para o cition me-
tilamonio, isotermas do tipo Langmuir e sigmoide, respectivamente.
Essa diferenga no perfil ocorre porque na zedlita X ocorre competicio
entre os sitios II e II1.'° Na zedlita Y essa competicdo ndo ocorre,
pois apenas 14% dos sitios sdo do tipo I1I, enquanto 56% sao do tipo
IL. Portanto, a zedlita X tem trés vezes mais sitios do tipo III que a
zedlita Y, e por isso a isoterma desta dltima ndo apresenta ponto de
inflexdo, tipico de troca i6nica com competicdo.'?

Termogravimetria

Os termogramas para as zedlitas NaY e NaX (Figura 2S, material
suplementar) apresentaram apenas um pico intenso entre 25 e 340 °C,
relativo a perda de dgua fisissorvida e de hidratac@o dos cations sédio,
cuja interacdo € mais forte. Na zedlita NaY a mdxima velocidade de
perda de dgua ocorre a 150 °C e na NaX em 140 °C. De acordo com
a teoria de Eisenman, quanto maior a razao Si/Al menor a intera¢do
do sédio com a estrutura.'*!” Consequentemente, maior € a sua energia
de hidratacio, por isso a zeélita NaY necessita de uma temperatura
maior para a dessor¢do da dgua. Além disso, a zedlita NaX por ter
maior teor de sédio perde aproximadamente 5% mais d4gua que a NaY.

A Figura 2 mostra os termogramas e suas derivadas para as ze6-
litas X e Y contendo os maximos graus de troca dos cations amonio
e mono-, tri- e tetrametilamonio. Estes graficos podem ser divididos
em trés regides de perda de massa. A regido 1, entre 25 e 220 °C,
corresponde a dessorcdo da dgua fisissorvida e de hidratagdo dos
cations. Esta faixa de temperatura diminui em relaco as zeo6litas na
forma sédica, indicando menor interacdo da d4gua com estes cdtions
mais volumosos. As mdximas velocidades de dessorcdo da dgua
mostradas na Figura 2 ocorrem em torno de 150 e 110 °C, respecti-
vamente, para as zedlitas X e Y. Para as ze6litas com cations amonio
ocorre inversao em comparacdo com as ze6litas sodicas: as zedlitas X
tém velocidades maximas de perda de d4gua em temperaturas maiores
(150 contra 110 °C para zeodlitas Y).

Ainda na regido 1 para as zedlitas NaX observa-se a separacio
dos picos de perda de dgua (Figura 2b) em pelo menos duas etapas.
A difusdo da dgua nos poros da zedlita durante esta etapa de secagem
pode promover esta diferenciagao.

A regido 2, ocorrendo entre 250 e 550 °C, corresponde a decom-
posigdo dos cdtions amdnio e metilamdnio.' As velocidades méxi-
mas de decomposi¢do ocorrem em torno de 490 °C. Comparando as
velocidades de decomposigdo da regido 2 (Figura 2b) observa-se que
para zedlita’Y os picos em torno de 490 °C sdo bem mais definidos e
que existe um pequeno sinal préximo a 250 °C, que ndo aparece nos
termogramas da zedlita X.

Na regido 3, acima de 550 °C ocorre perda de massa devido a
desidroxilac@o das faujasitas,'® cuja hidroxila é formada pelo préton
resultante da decomposicido dos cdtions amoénio e metilamonio.
Os picos sdo bem definidos apenas para a zedlita Y. A zedlita X é
menos estdvel devido a sua maior carga anidnica e, provavelmente
as reacdes de decomposi¢do do cétion e de desidroxilagdo ocorram
simultaneamente, mascarando os picos de sua desidroxilagdo.!** Para
a zellita Y observa-se que a temperatura em que ocorre a maxima
velocidade de desidroxilagdo aumenta com o volume do cétion. Isso
ocorre porque com o aumento do volume do cétion a troca idnica
ocorre entre sitios mais distantes, dificultando a reacio.

Difracao de raios-X

A zedlita X tem mais aluminio de rede que a zedlita Y, ou seja,
a fracdo molar de Al € igual a 0,43 e 0,29, respectivamente, para as
zedlitas X e Y. Como o comprimento da ligagdo Al-O € maior que o da
ligagdo Si-O, os parametros de cela (a;) da zedlita X sdo maiores que
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Figura 2. Termogramas e suas derivadas para as zedlitas X e Y contendo os
mdximos graus de troca ionica (indicados entre parénteses)

os da zedlitas Y, como pode ser visto na Tabela 2. Ainda nesta tabela,
observa-se que tanto para a zedlita X como para a’Y os valores de a;
aumentam com o volume do cdtion, concordando com os resultados de
Martins et al.” Ao contrério do esperado, a zedlita Me X apresenta um
parametro de cela menor que o da zedlita Me,X. Este comportamento
se deve a impedimentos estéricos, considerando a maior proximidade
dos anions na rede zeolitica, o que faz com que 0 maximo grau de troca
com o cétion tetrametilamdnio seja menor (Z;, = 26%).

Tabela 2. Parametros cela unitaria das zeolitas contendo sodio e os maximos
graus de troca dos cations metilamoénio

éﬁ‘;ﬁi‘lé) Z,(%)  a,(nm) (52510\111:12‘;) 7, (%) a,(nm)
NaX 0 2,5002 NaY 0 2,4695
NH,X 76 25009  NHY 74 24697
Me, X 73 2,5055 Me,Y 71 24698
Me X 45 25115 Me,Y 52 24713
Me X 26 25071 Me,Y 35 24738

Volume de microporos

A Figura 3 mostra os volumes de microporos das zedlitas Y e X
medidos através das isotermas de adsorcdo de nitrogénio, em fungio
do grau de troca do cdtion sédio pelos cdtions amdnio. Como se
observa na Figura 3, no caso da zedlita Y, o volume de microporos
diminui linearmente com o aumento do grau de troca, evidenciando
que o espago ocupado pelos cations amdnio € proporcional ao seu teor
na zedlita. Nessa figura observa-se ainda que, para um mesmo grau
de troca, o volume dos microporos diminui com o aumento do raio
do cdtion amonio. No entanto, deve ser levado em consideracdo que
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o pardmetro de cela unitdria aumenta com o raio do cétion (Tabela 2).
Portanto, o comportamento do volume de microporos € resultado de
dois fatores: um que diminui o volume disponivel, a substituicdo de
cation de menor raio idnico por cdtion de maior raio; e outro que o
aumenta o volume disponivel, o aumento do parametro da cela unitéria.

O comportamento do volume de microporos na zedlita X, em
funcdo do grau de troca, apresenta vdrias diferencas em comparagao
ao da zedlita’ Y. Como se observa na Figura 3, nas zedlitas de partida
(ou seja, zero% de grau de troca) o volume de microporos da zedlita
X na forma sédica € 0,278 cm?/g, enquanto que na zedlita’ Y corres-
pondente € de 0,250 cm?/g. Essa reduc@o de cerca de 10% na zedlita
NaY se deve ao menor comprimento* da liga¢do Si-O em relagdo a
ligagdo Al-O. Como o teor de silicio na zedlita Y € maior que na X,
isso causa uma redug¢do no pardmetro da cela unitdria (Tabela 2) e,
consequentemente, no volume de microporos.

Outra diferenca entre as duas zedlitas estd na variacdo do volume
de microporos: enquanto na zeélita’Y ele decresce linearmente com o
grau de troca, na zedlita X esse comportamento é mais complexo. Na
Figura 3 vemos que, para baixos graus de troca (menores que 20%) o
volume de microporos praticamente no se altera, independentemente
do raio do cdtion amdnio. A partir desse valor, no caso dos cdtions
organicos, o volume de microporos decresce com o aumento do grau
de troca e do raio do cétion, comportamento similar ao da zedlita'Y.

Aparentemente, o efeito da presenca dos cdtions organicos € mais
pronunciado na zedlita Y, pois seu volume minimo de microporos
atinge valores préximos a 0,10 cm?/g, enquanto o volume minimo
de microporos na ze6lita X ¢ reduzido a 0,21 cm?/g. Essa diferenga
ocorre devido ao volume de microporos da zedlita inicial, NaX, ser
maior que o da NaY. No entanto, estimativas realizadas em iguais
condi¢des de quantidade de cations revelam que a diminui¢éo do valor
do volume de microporos € similar em ambas zedlitas.

0,12 MeyY

0,06t ‘ ‘ ‘ ‘
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Figura 3. Volume de microporos em fungdo do grau de troca das zedlitas X e Y

Finalmente, no caso da zedlita X amoniacal, a relagdo entre volume
de microporos e grau de troca € bastante inesperada, pois a curva passa
por um maximo, resultados que foram reprodutiveis. O valor do raio
dos cdtions hidratados pode explicar a diferenga nesse comportamento.
Como mostra a Tabela 3, o raio i6nico hidratado do cdtion amonio €
cerca de 8% menor do que o do cétion sédio hidratado. Por isso, na
zedlita X o volume de microporos aumenta at€ Z,, = 50.

Tabela 3. Valores dos raios i6nico ndo hidratado e hidratado dos cations
sodio e amonio>?!

Cation Raio i6nio (nm) Raio hidratado (nm)
Na* 0,095 0,358

NH* 0,148 0,331

Me * 0,245 --

Me,* 0,320 --

Me,* 0,347 0,367

Quim. Nova

Condensacio de Knoevenagel

A Figura 4 mostra a conversao do n-butiraldeido, na condensagao
de Knoevenagel com cianoacetato de etila, em funcdo do grau de
troca dos cdtions sddio das ze6litas X e Y com amonio e metilamonio.
Nas condi¢des de reagdo utilizadas neste trabalho, a seletividade da
reagdo de condensagdo de Knoevenagel, formando o composto 3 da
Reacdo 1, foi sempre de 100%. Na Figura 4 observa-se também que
os catalisadores preparados com a zedlita X alcangam conversoes
sempre superiores aquelas obtidas com os catalisadores preparados
com a zedlitaY. Por exemplo, a zedlita Me X, com grau de troca igual
a 50%, atinge uma conversdo de 80%, que € 10 vezes maior que a
zedlita Me, Y. A maior atividade dos catalisadores se deve ao maior
teor de aluminio na rede da zedlita X e, quanto maior esse teor, maior
o ntimero e a forga dos sitios cataliticos com propriedades bésicas.?>?

Os resultados mostram também que, para todos os cdtions
organicos, aumentando o grau de troca do cdtion sédio, aumenta a
conversdo, sugerindo que o aumento da basicidade, decorrente da
troca i0nica, supera a redugdo do volume de microporos mostrada
na Figura 3. Essa tendéncia também foi observada por Martins et al.”
na condensagdo de Knoevenagel com a zedlita Y como catalisador,
usando o benzaldeido como componente carbonilico, um composto
mais volumoso que o butiraldeido.

Estudos de Martins et al.”* utilizando a zedlitaY e o benzaldeido nesta
mesma reagdo mostraram que, para um mesmo grau de troca, a conversao
aumenta com o volume do cation trocador, pois € nesta sequéncia que
aumenta a basicidade do sitio catalitico. Porém, esse comportamento nao
foi observado na zeélita X. Por exemplo, para grau de troca igual a 30%
a atividade da zedlita X aumenta do cition amonio para 0 monometila-
monio, mas diminui ao se passar para o trimetilamonio e mais ainda para
o tetrametilamonio. Essa passagem por um méximo de conversdo, ao se
aumentar o raio do cdtion pode ser explicada pelo fato da zedlita X ter
maior teor de aluminio na rede e, consequentemente, maior quantidade
de cdtions de compensacdo. Ao se aumentar o raio do cdtion, no caso da
zeolita X, eles passam a dificultar a entrada dos reagentes restringindo,
portanto, 0 seu acesso aos sitios cataliticos. A zedlita Y, ao contrario, tem
menor nimero de citions e, assim, a difusdo dos reagentes e produtos
pelos poros € mais fécil e, por isso a conversdo para esta ze6lita aumenta
continuamente com o volume do cétion de compensagao.
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Figura 4. Conversdo do n-butiraldeido em fung¢do do grau de troca na con-
densagdo de Knoevenagel
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CONCLUSOES

A troca dos cétions s6dio por amonio e metilamonio restringe-se
as supercavidades, pois a abertura das cavidades sodalita e os prismas
hexagonais impedem a troca i0nica no interior dessas cavidades.
Dependendo do nimero de grupos metila pertencentes ao cétion
organico, efeitos estéricos impedem que nem todos os sitios perten-
centes as supercavidades sejam trocados. Devido ao maior nimero
de sitios bdsicos, a zedlita X contendo cdtions amodnio € muito mais
ativa na condensacdo de Knoevenagel que a zeélita Y, sendo o fator
limitante para o avango da reagd@o a inacessibilidade dos reagentes
aos sitios cataliticos. Nas condi¢des de reagdo utilizadas, a zedlita
Me X € o catalisador mais ativo para a condensagio de Knoevenagel
entre o n-butiraldeido e cianoacetato de etila.

MATERIAL SUPLEMENTAR

No material suplementar, disponivel gratuitamente em http://
quimicanova.sbq.org.br na forma de arquivo PDF, estdo contidas
informagdes sobre a localizag@o dos sitios de troca na faujasita (Figura
1S) e termogramas das zedlitas X e Y na forma sédica (Figura 2S).
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