Исследование новых реакций [3+2]-циклоприсоединения циклических нитронатов
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Нитронаты уже показали себя как удобные 1,3-диполи в реакциях циклоприсоединения с алкенами [1]. Использование соединений с напряжёнными двойными связями может привести к ускорению реакций и образованию способных
к дальнейшим перегруппировкам продуктов. Подобные тандемные реакции позволяют получить требуемое соединение за меньшее число стадий и с более высоким выходом.

[image: ]Схема 1. Продукты реакции нитронатов с циклопропенами

В качестве соединений с напряжёнными двойными связями в нашем исследовании были использованы донорно-акцепторные циклопропены, так как для них ранее были описаны аналогичные реакции [3+2]-циклоприсоединения с нитронами [2], а также силилнитронатами[3].
В рамках исследования изучены реакции циклопропенов 1a-c (причём 1a и 1c были получены in situ из соответствующих предшественников 1a’ и 1c’) с циклическими нитронатами на примере нитроната 3 (Схема 1). В результате показано, что в случае циклопропена 1a идёт ожидаемое [3+2]-циклоприсоединение с образованием продуктов 4 и 5, а в случае циклопропена 1b наблюдается дезоксигенирование нитроната
с образованием соединений 6 и 7. Также предприняты попытки провести реакцию
с нитронатом 1с, но была получена трудноанализиируемая смесь продуктов. Для циклопропена 1a проведена оптимизация реакционных условий, что позволило сделать следующий вывод: добавление лигандов, способных связывать родиевый катализатор (например, MeCN, DMSO, пиридин), приводит к повышению выхода (до 98 % по спектру ЯМР на ядрах 19F со стандартом PhCF3 в наилучшем случае).
Работа выполнена при финансовой поддержке РНФ (грант № 21-73-10011).
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