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Introducao |

Os v-nitroésteres (GNE) sao intermediarios-chave
na sintese de analogos do acido y-aminobutirico
(GABA), principal neurotransmissor inibitério do
sistema nervoso central, cuja deficiéncia esta
associada a distlrbios neurolégicos.'Em estudos
anteriores, foi desenvolvida uma estratégia para a
sintese destes compostos baseada na reacao
multicomponente entre aldeidos 1, acido de
Meldrum (2), nitrometano (3), empregando
hidrotalcita (HT-Mg-Al) como catalisador
heterogéneo. As reagbes efetuadas em EtOH(4)
como solvente levaram a formagaodos respectivos
ésteres etilicos 5 em uma Unica etapa em
rendimentos moderados, sugerindo a incorporagao
do solvente & estrutura do produto.?
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Figura. 1. Sintese multicomponente de GNE catalisada por HT.

Resultados e Discussao |

Para confirmar a participagdo do solvente alcoodlico
com reagente procedeu-se a reacgao entre o aldeido
1a (1,0 mmol), o acido de Meldrum (2, 1,0 mmol),
nitrometano (3, 5,0mmol) utilizando MeOH (4a, 5,0
ml) como solvente com catalise de HT (50 mg) sob
condigbes de refluxo durante 24 h.
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Figura 2. Sintese multicomponente dos GNE 5a-h

O produto foi purificado por cromatografia em
coluna levando ao y-nitroéster metilico 5a em 84%
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de rendimento. A utilizacao de 1b nas mesmas
condigbes levou a formagao de 5b em 72% (Tabela
1, entradas 1 e 2, respectivamente). Reagbes na
presenga dos alcoois 4b-f também foram
investigadas e o0s resultados sdo mostrados na
Tabela 1.

Tabela. 1.Nitroésteres 5 a-h sintetizados

Ent. Alcool Ald. Nitroéster R  Rend. (%)
1 4a MeOH 1a 5a H 84%
2 4a MeOH ib  5b OMe 72%
3 4b EtOH 1a 5c H 85%
4 4b EtOH ib  5d OMe 67%
5 4c PrOH 1a 5e H 80%
6 4c iPrOH 1b 5f OMe 54%
7 4d t-BuOH 1la 5¢g H 68%
8 4d t-BuOH 1b - OMe N.O*
9 4e n-BuOH ib  5h OMe 25%
10 4f BnOH 1b - OMe N.O*

*N&o observada formagéo do produto.

A obtengdo dos nitroésteres foi influenciada pela
presenca do substituinte ligado ao anel aroméatico e
a natureza estérica do alcool. Em todos os casos, a
presenca do substituinte metoxila ligado ao anel
aromatico levou a rendimentos menores (entradas
2, 4 e 6 respectivamente) ou até na auséncia da
formagao de produtoquando alcodis mais impedidos
estericamente foram empregados (entrada 8). O uso
de n-BuOH forneceu baixo rendimento e o emprego
de BnOH também néo levou a formagao de nenhum
produto (entradas 9 e 10, respectivamente).

Conclusoes \

A natureza do alcool demonstrou influéncia no
processo, permitindo a preparagédo de diferentes
ésteres indicando sua participagdo em uma das
etapas que levam a formagao do produto.
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