One-pot синтез новых молекулярных клипс на основе 5-тиоксогексагидроимидазо[4,5-d]имидазол-2(1H)-она
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Известно, что тетрагидроимидазо[4,5-d]имидазол-2,5(1H,3H)-дион используется в синтезе гетероциклических тетрациклов (1,2,5,6-тетрагидро-2,3а,4а,6,7а,8а–гексаазациклопента[def]-флуорен-4,8-дионов), которые являются как потенциальными биологически активными соединениями [1], так и молекулярными клипсами [2-4]. В настоящей работе впервые разрабатывался метод синтеза тетрациклов 1a-j на основе  5-тиоксогексагидроимидазо[4,5-d]имидазол-2(1H)-она (монотиогликольурила) 2 и изучалось строение полученных соединений 1. 
Мы детально исследовали конденсацию широкого круга алифатических аминов 3а-j с формальдегидом и монотиогликольурилом 2. Реакцию проводили с использованием нескольких методик. Установлено, что наилучшие выходы целевых соединений 1a-j (50-80%) достигаются при проведении реакции в варианте оne-pot в 2 этапа: гидроксиметилирование тиогликольурила 2 и введение аминов 3а-j к промежуточному тетрагидроксипроизводному 4 (без его выделения). В качестве катализатора использовали Et3N. 
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 Строение соединений 1 было подтверждено с помощью ЯМР 1Н, 13С, HSQC, NOESY, HRMS, ИК, РСА. Данные РСА для соединений с Ме, Pr, Bu и Bn заместителями подтверждают, что тетрациклы 1 являются молекулярными клипсами. Кроме того, для этих тетрациклов выявлены такие особенности строения как аномерные взаимодействия n(N)→ σ*(C-H), что важно в стабилизации конформации заместителя при атоме азота триазинового цикла.
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