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Introducao |

As reagbes multicomponentes (MCR) séao
processos de exceléncia no ambito da economia
atbmica e facilidade operacional. Estas reagbes
ocorrem em eventos concomitantes ou sequenciais,
envolvendo ou nao a formacao de intermediarios em
equilibrio, sendo apenas a etapa final um processo
irreversivel." Em trabalho anterior, foi apresentada
uma nova reagdo multicomponente catalisada por
hidrotalcita para a sintese de y-nitroésteres (1) que
permitiu a sua transformagéao nos farmacos Fenibut
(2a) e Baclofen (2b, Figura 1).
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Fig. 1. Sintese de y-nitroésteres via MCR.

Resultados e Discussao |

Neste trabalho, apresentamos as nossas primeiras
consideracdes sobre a formacdo de intermediarios
nesta nova reagdo multicomponente bem como as
implicacdes mecanisticas decorrentes. Devido ao
fato de que as Hidrotalcitas exibem propriedades
bifuncionais basicas e &cidas e que a reagado do
acido de Meldrum (4) com nitroestireno (3), na
presenga de Hidrotalcita leva a formagao do y-
nitroéster 1, decidimos investigar a reagao na
presenga de uma amina terciaria mimetizando a
fungéo de base de Bronsted da Hidrotalcita (Figura
2).

) ; >< Base
Hidrotalcita o Amina Terciaria
o
4

o
EOH  p~xNOz2 EtOH
3 (o)

o 0" o
o Y
Ph NO; Ph NO,

¥-Nitroéster - 1 Aduto -5

Fig. 2. Reagdes de adicdo 1,4 para a sintese do aduto 5

Em todos os casos, o aduto 5 foi formado com
rendimentos acima de 95%, estimados por "H RMN.
E importante ressaltar que ndo foi observada a
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formagdo do y-nitroéster 1. Os resultados sao
mostrados na Tabela 1, abaixo.

Tabela 1. Variagdes de Base para formagéo do Aduto 5.

Ent. Bases T(h) Temp.(°C) Rend.
o%)*
1 DIPEA 24 95 (95)
2 DIPEA 8 95 92
3 DIPEA 24 25 90
4 DABCO 24 25 94
5 DABCO 5 25 93
6 DABCO 3 50 90
7 DBU 24 25 60
8 EtsN 24 25 94

*Determinado por 'H RMN

Com base nestes resultados, foi possivel concluir
que a Hidrotalcita desempenha outras fungées além
de promover a adigdo conjugada 1,4 do tipo
Michael. Em seguida, o aduto 5 foi submetido a
condicdes de refluxo em etanol na presenca de
hidrotalcita por 24h. Sob estas condigdes, o
nitroéster 1 foi obtido em 95% de rendimento

(Figura. 3)
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Figura 3. Sintese do nitroéster 1 na presenga de HT.

Conclusoes |

Estes resultados evidenciam que o aduto 5 pode ter
sido formado in situ durante o curso da reacao
multicomponente. Sugere-se também a formagao do
nitroestireno 3 a partir da reagdo de nitrometano
com benzaldeido via reagao de Henry.
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