Синтез 1,2,4-триазоло[1,5-a:4,3-a']дипиримидинов с различной степенью насыщенности 1,2,4-триазоло[1,5-a]пиримидинового фрагмента
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До настоящего времени возможности частично гидрированных 2-амино-1,2,4-триазоло[1,5-а]пиримидинов в качестве N,N’-бинуклеофильных реагентов для получения поликонденсированных гетероциклов оставались практически нераскрытыми [1]. В настоящей работе нами исследована реакция этих соединений с биэлектрофильным реагентом – 3-хлорпропаноилхлоридом.
Ацилирование аминов 1a-c 3-хлорпропаноилхлоридом с последующим нагреванием в DMF при 80 °С приводит к селективному получению хлоридов 8-оксо-1,2,3,4,7,8,9,10-октагидро[1,2,4]триазоло[1,5-a:4,3-a']дипиримидин-5-иния 2a-c. При действии KOH в спирте соли 2a-c образуют мезоионные соединения 3a-c (Схема 1). 
Схема 1
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Аналогичная реакция аминов 4а-с приводит к образованию хлоридов 8-оксо-1,4,7,8,9,10-гексагидро[1,2,4]триазоло[1,5-a:4,3-a']дипиримидин-5-иния 5а-с, обработка которых KOH дает имины 6а-с, а окислительная ароматизация - мезоионные соединения 7a-с (Схема 2). 
Схема 2
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Структура указанных соединений доказана на основании спектральных данных (ЯМР 1H, 13C, HMBC и др.), масс-спектрометрии, а также значений pKa.
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