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Introducao

Nos ultimos anos, aperfeicoamentos notaveis na
quimica de Morita-Baylis-Hillman (MBH) foram
realizados no que se diz respeito a velocidade
reacional e aplicagdes sintéticas desses adutos.'

Atualmente, a sintese de fragrancias e a avaliagao
de suas propriedades olfativas sdo de grande
interesse nas industrias de perfumaria. A fim de
avaliarmos a potencialidade sintética dos adutos de
MBH em catalise heterogénea, propomos, em rapido
acesso, a sintese total de 5 fragrancias florais
(artificiais), Canthoxal® (IFF), Ciclamal® (Givaudan),
Helional® (IFF), Lilial® (Givaudan) e Muguesia® (IFF),
inicialmente, nas suas formas racémicas.

Resultados e Discussao

Segundo a andlise retrossintética, as fragrancias A
podem ser preparadas a partir dos adutos de MBH
B que, por sua vez, devem ser obtidos a partir dos
aldeidos C, disponiveis comercialmente.
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Esquema 1. Andlise retrossintética visando a obtencéo de
fragrancias.
Nossa estratégia iniciou-se com a preparagao de
uma série de adutos de MBH, de acordo com o

método estabelecido em nosso grupo de pesquisa
(tabela 1).2
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Tabela 1.Reacdo de MBH na presenca de ultrassom

Entrada Adutos de MBH (%)
1 1, R= 4-OMe-Ph 81
2 2, R= 4-Bu-Ph 76
3 3, R= 4-Propil-Ph 79
4 4, R= Piperonil 65

Tendo os adutos em maos, realizamos as reagbes
de hidrogendlise conforme a tabela 2.
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A formacao in situ de hidrogénio molecular a partir
da adicao de trietilsilano (TES) em Pd/C resultou
numa redugdo, altamente eficiente e rapida, dos
adutos de MBH.
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Tabela 2. Reacdo de Hidrogendlise.

Entrada Adutos de MBH Hidrogendlise (%)
1 1 5,64
2 2 6, 63
3 3 7,65
4 4 8,65

De posse dos produtos de hidrogendlise, partimos
entdo para a Ultima etapa da rota sintética, que se
trata da redugao do grupo carboxila, originando o

aldeido desejado.
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Tabela 3. Reacdo de Reducao.

Entrada Hidrogenolise Fragrancias (%)
1 5 9, 79 (Canthoxal)
2 6 10, 82 (Lilial)
3 7 11, 80 (Ciclamal)
4 8 12, 80 (Helional)

A sintese da Muguesia estd em andamento e a

estratégia utilizada é apresentada abaixo:
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Esquema 1. Preparagao da Muguesia.

Conclusoes

Em resumo, apresentamos uma estratégia simples
e direta para a preparacgao de 4 fragrancias, em 3
etapas e com rendimentos globais de 34-41%.
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