Гидрирование Cs-p7-C70(CF3)8
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Недавние достижения в разработке методов трифторметилирования фуллеренов С60 и С70 позволили выделить и структурно охарактеризовать широкий спектр индивидуальных изомеров С60/70(СF3)2n, n=1–9 [1,2]. Интерес к трифторметилфуллеренам вызван их более ярко-выраженными электроноакцепторными свойствами по сравнению с исходными фуллеренами, что может быть использовано в органической электронике. В настоящее время идет активное развитие методов дальнейшей функционализации этих соединений, исследованы реакции [2+1]- и [2+4]-циклоприсоединения к C1-p7mp-C70(CF3)10 и Cs-p7-C70(CF3)8. Целью настоящей работы стало изучение реакции гидрирования трифторметилфуллеренов на примере индивидуального изомера Cs-p7-C70(CF3)8, доступного в препаративных количествах. В исследуемом изомере Cs-p7-C70(CF3)8 все группы СF3 присоединены к экваториальной области каркаса С70 в пара-положениях друг к другу, образуя непрерывную цепочку из смежных пара-С6(СF3)2 шестичленных циклов. Таким образом, доступными для дальнейшей функционализации остаются два полюсных региона молекулы С70 и околоэкваториальная [5,6]-связь двойного характера.
Индивидуальный изомер Cs-p7-C70(CF3)8 был получен в препаративных количествах с использованием двухстадийной методики [3]. Смесь высших С70(СF3)n (n=12–20), полученная взаимодействием фуллерена С70 и CF3I в запаянной ампуле (72 ч, 480 °С), была использована в реакции переалкилирования с С70 (48 ч, 440 °С), что привело к образованию смеси низших С70(СF3)n (n=0–10). Выделение индивидуального изомера Cs-p7-C70(CF3)8 было осуществлено методом полупрепаративной ВЭЖХ.

Гидрирование Cs-p7-C70(CF3)8 было проведено с помощью Zn/Cu пары в инертной атмосфере. Была получена смесь гидридов состава C70(CF3)8H2n, которая была проанализирована с помощью метода ВЭЖХ. Состав продуктов гидрирования Cs-p7-C70(CF3)8 был установлен методом масс-спектрометрии МАЛДИ. Изомерный состав продуктов реакции был предложен на основании квантово-химических расчетов относительной энергии образования всех теоретически возможных изомеров C70(CF3)8H2n методом функционала плотности (PBE/TZ2p).
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