Аминометилирование 6-амино-3,5-дициано-пирид-2-онов
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Аминометилирование 4-Ar-6-амино-2-оксо-1,2-дигидропиридин-3,5-дикарбонитрилов (1) первичными аминами и НСНО проходит в мягких условиях и приводит к образованию 8-Ar-3-R-6-оксо-1,3,4,6-тетрагидро-2Н-пиридо[1,2-а][1,3,5]триазин-7,9-дикарбонитрилов (2). Выход продуктов реакции составляет 23-77%. Предположительно, реакция протекает с образованием неизолируемого интермедиата (3), который при взаимодействии со вторым молем НСНО подвергается внутримолекулярной циклоконденсации, приводящей к соединениям 2.
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1 a Ar = Ph; b Ar = 4-MeOC6H4;

2 a Ar = Ph, R = Me; b Ar = Ph, R = CH2Ph; c Ar = Ph, R = Ph; d Ar = Ph, R= 4-MeC6H4; e Ar = Ph, R= 4-FC6H4; f Ar = 4-MeOC6H4, R = Me; g Ar = 4-MeOC6H4, R = CH2Ph; h Ar = 4-MeOC6H4, R = 4-MeC6H4.
Продуктами взаимодействия 2-амино-4-оксо-3-азаспиро[5.5]ундец-1-ен-1,5-дикарбонитрила (4) с 2 экв. первичного амина и избытком 37%-ного формалина являются производные 8-оксоспиро[3,5,7,11-тетраазатрицикло[7.3.1.02,7]-тридец-2-ен-13,1'-циклогексан]-1,9-дикарбонитрила (5). Выход соединений 5a,b составляет 34-48%.
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5 a R = Me; b R = CH2Ph.
Строение полученных соединений 2, 5 подтверждено комплексом спектральных данных (ИК, ЯМР 1Н, ЯМР 13С), данными элементного анализа, масс-спектрометрии.  Строение соединения 2с доказано методом РСА.
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