Бис(алкильные) комплексы РЗЭ с амино-пиридинатным лигандом. Синтез, строение и каталитическая активность в реакции дегидросочетания
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Лигандные системы на основе замещенных амино-пиридинов зарекомендовали себя как эффективное координационное окружение ионов лантаноидов 3+ для синтеза и выделения стабильных алкильных и бис(алкильных) комплексов редкоземельных металлов. Благодаря тонкой молекулярной настройке функциональных групп и геометрии амино-пиридина можно осуществлять контроль активности и селективности металлоорганического катализатора [1]. В связи с высокой энергией связи металл-азот, данные амидные лиганды оказываются прочно связанными с металлоцентром [2]. Полученные органические производные РЗЭ, стабилизированные разного рода амино-пиридинатными лигандами продемонстрировали высокую активность в различных реакциях превращения, таких как: полимеризация диенов и олефинов [3], гидрофункционализация алкенов и алкинов, дегидросочетание силанов с аренами. 
В ходе данной работы были успешно синтезированы новые бис(алкильные) комплексы Y, Lu и Gd, стабилизированные амино-пиридинатным лигандом. Строение данных комплексов было охарактеризовано методом РСА, спектроскопии ЯМР и ИК-спектроскопии в случае Gd.

Схема 1. Синтез бис(алкильных) комплексов РЗЭ с амино-пиридинатным лигандом

Полученные комплексы РЗЭ показали себя как эффективные и селективные катализаторы в реакциях дегидросочетания анизола с первичными и вторичными гидросиланами. Применение катионных алкильных комплексов, генерированных in situ по реакциям соединений 1-3 с [Ph3C][B(C6F5)4], привело к значительному увеличению выхода реакции.
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