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Introducao \

As ciclopentenonas sdo prostandides derivados da
prostaglandina D,, sendo essa ultima um subproduto do
metabolismo do acido araquidonico presente no processo
inflamatorio. As ciclopentenonas desempenham diversas
atividades  biologicas, a saber: anti-inflamatoria,
antineoplasica e antiviral'. Devido a importincia
biologica das ciclopentenonas, iniciamos em nosso
laboratério um trabalho que visa sintetizar e avaliar
ciclopentenonas com estrutura semelhante a mostrada
abaixo (Figura 1) utilizando um aduto de Morita-Baylis-
Hillman como substrato para a nossa estratégia sintética. 2

R= SO,CH3 ou SO,NH,
Figura 1: Ciclopentenonas com potencial atividade anti-
inflamatoria.

Nessa comunicagdo relatamos os resultados preliminares
da sintese dessas ciclopentenonas, que se inicia através de
uma reagdo de Heck sobre um aduto de Morita-Baylis-
Hillman, utilizando o paladaciclo (1, Esquema 1), de
Najera como catalisador.”

Resultados e Discussao |

Nosso trabalho se iniciou com a preparagdo do aduto de

Morita-Baylis-Hillman (3), utilizando condigdes ja
previamente  estabelecidas em nosso laboratorio,
empregando o 3,5-difluorobenzaldeido comercial (2)
como substrato.” O a-metileno-B-hidroxi éster (3) foi
obtido em 1 hora, com um rendimento de 97% (Esquema
1). Em seguida esse aduto foi utilizado como substrato
para uma reagdo de Heck intermolecular utilizando como
catalisador, o paladaciclo (1) derivado de uma oxima,
desenvolvido por Najera e cols.’. Nessa reagio de Heck
utilizamos o iodobenzeno no acoplamento, visando testar
a exequibilidade dessa proposta. Obtivemos como produto
de Heck, o B-cetoéster (4), com um rendimento de 79%.
Esse resultado constitui um dos primeiros exemplos do
uso desse catalisador com acrilatos altamente
funcionalizados, tais como os adutos de Morita-Baylis-
Hillman.
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catalisador de Najera (1) 4

Reagentes e condig¢oes: a. DABCO, acrilato de etila, ultra-som, 1 h, t.a.,
97%; b. DMF, 110 °C, 0,5mol% catalisador de Najera, 3h, 79%.

Esquema 1: Preparacdo de um B-cetoéster modelo.

Tendo o P-cetoéster em maos partimos para testar a
estratégia inicialmente idealizada. Assim, (4) foi reduzido
com NaBH,; em MeOH para fornecer o alcool benzilico
derivado em 70% de rendimento, em uma mistura de
diastereoisomeros, cuja propor¢do ndo foi determinada.
Em seguida, o P-hidroxi éster foi tratado com uma
quantidade catalitica de H,SO, para fornecer um derivado
acrilato, que sera utilizado como substrato para a
homologagdo de um atomo de carbono, que dara origem a
ciclopentenona (Esquema 2).
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Reagentes e condicoes: a. NaBH4, MeOH, 1h, t.a, 70%; b. H2SOj4 cat,,
THF, t.a. 2h, 76%.
Esquema 2: Preparagdo de um derivado cindmico
funcionalizado.

O cinamato (6) sera utilizado como substrato para uma
homologac¢ao de dois carbonos, visando assim a sintese de
uma ciclopentenona modelo.

Conclusoes \

Relatamos nessa comunicagao a sintese do cinamato (6),
substrato-chave para a sintese de ciclopentenonas com
potencial acdo anti-inflamatoria.
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