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ZADATAK DIPLOMSKOG RADA

1. Sintetizirati 2(3-nitrobenziliden)amindH-benzimidazol reakcijama NODVLpQH L

mikrovalne organske sintezeetanolu

2. Sintetizirati derivak 2-(3-nitrobenziliden)amindH-benzimidazah reakcijama
NODVLpQH RUJDQVNH VLQWH]H

3. Potvrdti sintetiziranespojeve 'H NMR, IR i elementnomanalizom

4. Ispitati antibakterijskuaktivnost dobivenih spojeva



6%a4(7%.

2-Amino-1H-EHQ]LPLGD]J]RO |]DKYDOMXiuL VYRP ALURNRP VSHNW
UD]OLpLWLP REROMHQMLPD GLR MH VWUXNWXd4ddik YHOLN
OHEHQGD]RO« ,DNR MH QHN&oMREPQOWMRPEBDMRQWHYHI SR
SURQDOD]DN QRYLK PHWRGD VLQWH]H ELR EL RG YHOLNH Y
da je navedeni spoj potencijalno dobar kemoterapeutik, zanimljiv jergaasku i medicinsku

kemiju.

Kondezacijom Schiffove baze s odabranim sekundarnim i primarnim aminima, nitrilima i
GLNHWRQLPD NRML X VYRMRM VWUXNWXUL VDGU&H DNWL"

derivati spoja A3-nitrobenziliden)amindlH-benzimidazola.

8 VYUKX SUDUHQMD VLQWH]H NRULAaWH Q Sintstirravi BpQé/R VO R M C
SRW Y U HNMR N spektroskopijom kao i elementnom analizom.

Svi dobiveni spojevi podvrgnuti su daljnjim ispitivanjima antibakterijske akisti na Gram

pozitivni bakterijski soj $taphylococcus aureudTCC29213 i Gramnegativne bakterijske

sojeve Escherichia coli ATCC 25924 Pseudomonas aerugings&TCC 27852 Dobiveni
UH]XOWDWL ELROR&G&NLK WHVWRYD RPRMWUWNWXURGUHELR
aktivnosti (SAR).

. O M X p Q H -3-hitvbBdntiliden)amind H-benzimidazol i njegovi derivattH NMR, IR,
elementnaDQDOL]D ELRORAND DNWLYQRVW



SUMMARY

2-Amino-1H-benzimidazole thanks to its wide range of biological agtigigainst various
illnesses is part of the structure of a large number of drugs (Bezitramid, Dibazol, Mebendazol
...). Although several methods of synthesis -@n2ino1H-benzimidazole are already known,
finding of new synthetic methods would be of greaportance for the discovery of new drugs.
Considering that mentioned compound has potentially good chemotherapeutic characteristics,

it is interesting to organic and medical chemistry.

By condensing the Schiff base with the selected secondary and pamargs, nitriles and
diketones, which contain active methylene groups in its structure, various derivativg8-of 2
nitrobenzylidene) amindH-benzimidazole are obtained.

Thin layer chromatography (TLC) was used to monitor the synth&sis. synthesized

compounds were confirmed B NMR and IR spectroscopy as well as elemental analysis.

All the obtained compounds are tesfedtheantibacterial activity on Gram positive bacterial
strain Staphylococcus aureysTCC 29213 and Gram negative bacterialahs Escherichia

coli, ATCC 259221 Pseudomonas aerugingsATCC 27852 The obtained biological test
results will allow the determination of the relationship between structure and biological activity
(SAR).

Keywords: 2 (3-nitrobenzylidene) amim1H-benzimidazole and its derivativé#] NMR, IR,
elemental analysis, biological activity
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UvoD

7YDUL V SRWHQFLMD O Q&PXkBPULRDONRANRIP] LNDWHY RYLVRNRP
V SHFLILg @dkimWwdielom nuspojaviM R&a V X X Rottap¥ RavhEvim terapeutskim
OLMHNRYLPD VH WHPHOML QD PRGLILNDFLMLupdnals&8RI]QDWH

novih mehanizamdjelovanp potencijalnih lijekova.

Postoji cca 50 derivata-@nino1H-benzimidazola registriranih u svijetu kao lijekovi s
antikancerogenim, antifungalnim, antiviralnim i antihistaminskim svojstviieke kemijske
NRPSRQHQWH NRM amioWHIEEZINvidag! ihBibiraju neurodegeneraciju i u
EXGXUQRVWL EL PRJOL ParRizéghove PAlzi@imgrévp HhQddtdDerivati
2-aminc1H-benzimidazola nemaju sam®HGLFLQVNR JQDpHQMH YHUO L C
DQWLIXQJDOQR D QHNL VH XKkobrtinadjsRdrkeédnifiULVWH NDR OLJDC

SUHJOHGRP OLWHUDWXUH XRpHQH VX UD]OLpLWAHiNELRORANI|
1H-benzimidazola aWR MH ELR MHGDQ RG RVQRYQLK Us$ppevaJD QDVV



1. 230, ',2
1.1. 2 S uidte¥Yeodabranih spojeva

1.1.1. Sinteza 2amino-1H-benzimidazola

Prvi benzimidazol, kojeg je sintetizirao Hoecker, -@ifetilbenzimidazol dobivenje

redukcijom i dehidratacijom -Bitro-4-metilacetanilida. Gotovo sve sinteze benzimidazola

] D SR p & Qavivdtimabenzena koji u soj sW U X N W X skupiveDsEUKEH. N Brid-

S R O R aNmjdopularnija metoda dieze 2-aminclH-EHQ]LPLGD]ROD MH SRPF
VXSVWLWXLUDQRJ DQLOLQD L UD]OLPpLWLK FLR&bjldJDMXULL}
YUOR GREUR LVNRUL &30%.Q-MeHileddamiN fedagiiaHbropbvin cijanidom

G D M-4rinibe1H-benzimidazol (Shema 1.)

NH, N
@ BrCN \>7NH2
NH, HO0 N
Shemdl. Sinteza 2aminc1H-benzimidazola
Reakcija se odvija u vodenom medijjednoj tikvici & W Bo MapiH O IY PHDekeéhe Y

Kondezacija o-fenildiamina i njegovih derivatas R G U H y kb€bakBilnim kiselinama,
aldehidima, kiselim anhidridimasterimalL GUXJLP UD]OL NNy BUXBRPO GRY

do sinteze spoja-amino1H-benzimidazola

Hidrogenacijao-cijanaminonitrobenzenaksidacija supstituirane tiourdd Ra8 VX QHNL RG QL

dobivanja 2amino-1H-benzimidazold.

1.1.2. Sinteza Schiffove baze

6FKLIIRYH ED]H X VYRMRM VWUXNWXUL VDGU&H GYRVWU XN X
) SLMHp MPRIRBIQRM VNXSLQL NRMD MH REWRY RQOQODDI(@®p BEW
crvenabojate time SURQDOD]H VYRMX SULPMHQX X NRORULPHWULI
VSRVREQRVW OXPLQLVFHQFLMH WH LPDMX ELWQXLXYQARIX X F

organizmima npr. sudjeluju u prijenosu energije u procesu glikacije praimimnaili Schiffove

2



EDJH QDVWDMX UHDNFLMRP DOGHKLGD LOL NHWRQD V SULI
u nukleofilnom vezanju amina na karbonilnu skupinu aldehid ketona uz uklanjanje

molekule vodgShema 2.

N N
\> NH. _Ar-CHO \> N
2 %
N EtOH, ' N CH—Ar
H

H

Shema. Sinteza Schiffove baze

1.1.3. Sinteza Mannichovih baza

Mannichove reakcije su reakcije kondezacije triju komponeXtN O M XKorpbXentu s
kiselimvodikom, formaldehid i primarni ili sekundarni ami8hema 3.)Mannichove reakcije

MHGQH VX RG QDMYDAaQLMLK UHDNFLMD RUJDQVNH NHPLMFE
UHDNFLMH ]D VLQWH]H L PRGLILNDF IMahickE RRY ® RE D LHK \DINGAULAY
UD]J]OLPpLWH KHWHURFLN Celsp kabl patetvijainDantinikrobia &@V.L ILFLUD Q

I / I /
—Cll—H + HCHO + H—N\ > —Cli—CHZ—N\ + H)O

Shem&B. Mannichova reakcija

1.2. Mikrovalna sinteza

8 SRVOMHGQMD WU Le @GehihHémiskinHéaRcij& pofpyrrogilthmikrovalnim

O: JUDpHQMHP YUOR MH SRSXODUQD PHWRGD X NHPLMVNRI
O: JUDpHQMHP SRVWDOD UXWLQVND PHWRGD NRMD VH NRL
reakcija u svim granamd HPLMH ,DNR MH YHULQD SUYLK NHPLMVNLK
PLNURYDOQLP SHUQLFDPD GDQD&aQML WUHQG SRGUD]XPLWM
PLNURYDOQLK UHDNWRUD 8 SRpHWFLPD UD]J]YRMD PLNURY
prednosti mikovalne sinteze u odnosu na konvencionalnu sintezu, a podrazumijevale su
]QDpDMQR VNUDUHQMH YUHPHQD NHPLMVNLK UHDNFLMD V



YHiUD LVNRULAWHQMD UHDNFLMD PDQML EURM QXYSURGXN
HOHNWURPDJQHWVNRP VSHNWUX SRGUXpMH 0: JUDpHQMD Q
UDGLR IUHNYHQWQLK YDORYD &WR RGJRYDUD YDOQLP G
IUHNYHQFLMDPD L]PHyX  *+] L 0+] 9HULQD ]DJULMDYDC
zUDPHQMD QDVWDMH GLSRODUQRP SRODUL]DFLMRP URWDF
LRQVND YRGOMLYRVW 'R ]DJULMDYDQMD GROD]L XVOLMH
0: JUDpHQMD L QDELMHQLK GLMHORYD PDWHOlanMMWNRMD M
JUDpPHQMD LPDMX MDNR QLVNX HQHUJLMX NRMD MH QHGRYF
HQHUJLMH IRWRQD GUXJLK YUVWD JUDpHQMD

1.3. %LRORAND DNWLYQRVW

2-Amino-IH-benzimidazolMH YRGHUD VWUXNWXUD PQRJLK OLMHNRYD
akivnRauUX OXOWLIXQNFLRQDOQRVW VXVWDYD QDVWDOD ]JERJ
pLQL JD NRVWXURP ]D VLQWH]X UD]JOLpLWLK GHULYDWD
Modificiranjem kemijske strukture2-aminclH-benzimidazoladobiveni su spojevi Ko
SRND]XMX L]PHYWORWGHORJIVYRM YV WaritbungBli@ \AhtitearboxskaH UL MV N

analgeska antivirusna antiparazitnaantihistamiska neuroprotektivna

1 Antibakterijska svojstva

%DNWHULMH VX QDMpHauUL PLNURJRBIODIRG@INPF UNRWH. BRWRPHQ
tijekom procesa infekcije, pod utjecajem prisutnosti drugih mikroorganizama ili djelovanja
DQWLEDNWHULMVNLK VUHGVWDYD pHVWR VWMHpPpX RWSRUQ
sojevi koji ne pokazuju osjetlivbsna aLURN V SHNW BlWmdd¢llin teEdteRtW L N D
Staphylococcus aureu@MRSA) i vankomicin rezistetniEnterococcus(VRE). Otpornost
EDNWHULMD MHGDQ MH RG NOMXpQLK UD]JORJD |]D WUD&HQM

IDMYHUX DQWLEDNWHULMV MXStaphylt¢dc¥u® RaUrAL{BBANRWILY VR M)
Acinetobacter baumann{(ATCC 19606 pokazuje2-amina5-[(4-pentilfenil)karbamoilj1H-
benzimidazol (Slika 1la). OYDM VSRM G M H O XaMiblotikomQ\rhkkadmipihbim V
SRYHUDY DM Xktikn@®@®M H IR Y X



1 Antifungalna svojsta

$QWLELRWLFL 8LURNRJ VSHNWUD LPXQRVXSUHVLYQL OLMH
SRVOMHGQMLK JRGLQD 5H]XOWDW MH VPDQMHQD RWSRUQI
pLMD MH W HlUd®®insfD WH&aND L

2GUHYHQL -@nhinddeivzbnildzola su testirani na antifungalno djelovanje protiv sojeva
Saccharomyces cerevisighTCC 24860) Svi spojevi inhibirali su rast kvasagavitro, a
benzit2-amincbenzimidazol i 1benzoit2-aminobenzimidazol pokazali su antifungalnu

aktivnostusporedivu sintimikotikom Ketokonazolom antibiotikomamfotericinomB.*

T Antitumorska svojstva

.DUDNWHULVWLp Q éhehqyikip® 84 Nnf¢gad InQaEivhUi nekontrolirani rase
PRIJXUQRVW VWYDUDQMD PHWDVWD]QLK: EBBOXAWD QDHQHY B H
QDPLQ RAEAWH i XWX drgar@zRa BRO R oM MaPretkuX O L M iddighi®d M X
oboljenja to je i dalje jedan od glavnih uzroka smrti pacijenata.

Aurorakinaze pripadaju obitelji sertreoninkinaza. U sisavaca postdje oblika: Aurora A

odgovorna za kontrolu formiranja vretena i funkcije centrosoma, Aurora B kontrolira
segregacj NURPRVRPD L $XURUD & NRMD MH SURQDYHQD X VWD
te pLMD IXQNFLMD QILMHKRBD PV HAQY I h@ VD InMd@inMursta®nB Yalkai
.RULAWHQMH L Qkramldov&iiib z&ustavijdnjB podjele stanica karcinoma u G2

IDJL WH SRVOMHGLpPQR*X]JURNXMH VWDQLPQX VPUW

. VWUDALYDpPL X 6DQ )UD Q F LdVLF3 (SIRALPKA] idnajud Svapprok®m M H Y L
2-aminobenzimidazol i tieno [3:8@ SLULPLGLQVNL VXVWDY VQDAQR LQK

kinaze.®
T Antivirusna svojstva

9LUXVL OQDNRQ LQIHNFLMH VWDQLFD WLMHOD NRULVWH
replikaciju. Antivirusni lijekovi, koML XWMHpX QD SURFHV UD]JPQRADYDQMD
XWMHpX QD VWDQLpPpQH SURFHVH RUJDQL]PD 6WRJD MH YDa
XpLQDN WRNV.APQRVW



Enviraden(Slika 1b) i Zinviroxim (Slikalc) VX WUHQXWQR R UjekdWkdéQL DQWL
V D G U-arninobenzimidazol u svojoj strukturi. Kao antimetaboliti, purinske baze su

IRVIRULOLUDQH X LQILFLUDQLP VWDQLFDPD L ]DWLP NRPS
YLUXVQRM '1$ 7R GRYRGL GR SRUHPskdgdmaterijaBlddi SOLNDFLMH

CH,
H3C T
45 2
720N
0] N/\<
N
w@r““YQM |
HN \
’ N o CH3
H
a b
N
(D
| \
—=0
"~ on 0=
CHj3
HyC
c
Rl
Rl
H
1, T -
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N
QA Q d-2 H
S Rz
d-3 H

Slikal 5D]OL pLW-amasilbibanRiMmidzola a) 2-amince5-[(4-

RZ

Ck

Cl

pentilfenil)karbamoil}1H-benzimidazol, b) Enviraden, c) Zinviroxid) derivatis tieno

[3,2-d] pirimidinski sustav



1.4. Tehnike identifikacije

141. 2GUHYLYDQMH VWUXNWXUH VSHNWURVNRSVNLP PHWRGDPI

OQRJH GDQD&aAQMH LQVWUXPMR VEQHX WHWRPROKX BRBRIK]X VWL
spojevaSpektroskopija se koristi u mnogim granama prirogmanostjer daje informacije o
JUDYL L VDVIVR YHWODNWOW VSHNWURVNRSVNRJ LVWUDALYDQ

1.4.1.1. Infracrvena spektroskopija

Infracrvena (IR) spektroskopija instrumentalna je metoda za identifikaaikeijskih skupina
SULVXWQLK X PROHNXOL .DGD JRYRULPR R ,5 VSHNWURVNI
HOHNWURPDJQHWVNRJ JUDDH@M IR 3pekidd jeSRIpsRBanog
VYMHWOD NDR IXQNFLMD YDOQH GXOMLQH $SVRUELUD VH
I[IUHNYHQFLMRP YLEUDFLMD YH]JH X PROHNXOL 3RVWRMH UI

uzrokovanih apsorpcijom energije infracrvenog spektra.

Spektroskopija tehnika LQIUDFUY HQ RKorigtU Dgtridr@elt Dnazvan infracrveni
spektrometar radi dobivanja infracrvenog speltiariste se uzorci koji mogu biti u krutom,
WHNXUHP LOL SOLRRDEWRRQUMDSHWW DU  Srpcke RiBKENMAIRIhN D U D N V
VNXSLQD X WRpPpQR XQDSULMHG GHILQLUDQLP SRGUXpMLPD
uvijek valni broj (cmt), a na ordinatiransmitancijg%). 1z podataka o valnom broju, na &oj

se pojavijugp R G U &virptdpri definranm SRGUXpMLPD ,5 VSHNWUD GHILQLL
vrsta veze koja u promatranoj molekuli postoji. Nas@ajQDpLQ QHSR]QDWD PROHN
VYUVWDWL X RGUHYHQX VNXSLQX PROHNXOD SUBPD SRVMH!

1.4.1.2. Nuklearna magnekarezonarmija

IXNOHDUQD PDJQHWVND UH]JRQDQFLMD 105 WHPHOML VH
radio-valova (16-10° m). Tipovi jezgara sdH i 13C, dakle protoni i jezgre ugljikaH i 1°C

NMR spektre mjerimo u otapalima bez vodika ili u takvom otapdja g vodik u obliku koji

se ne registrira (C&ICDCk, DO, GDs, DMSO-d6). Otapala imaju frekvenciju rezonancije u
VDVYLP GUXJRP SRG WsKimdMnépiko@GeRQPEBR I JGMH



Kako EL PRJOL NRULVWLWL LVWH UDV SR Q HsKdg poka,\kemijskiP H Q W H
SRPDN L]UDAaDYD VH X SSP MHGLQLFDPD WR MH EURM NRM
SRPDN NRML PMHUL SR]JLFLMX VLJQDOD ELW UH LVWL EH] R
RNROQRVW NRG XVSRUHW¥XQMDWRI DXVS RTRYHOpuEDistrRA@id svie p
vodike, a u intervalu 0d-220 SSP VYH XJOMLNH ]D LVWH PROHMGIXOH UD
negozad+ MH]JUX =DSUDYR NHPLMVNL SRPDN MH]JUH RGUDAD
dakle, funkcija elektRQVNH JXVWRS&H RNR MH]JUH

1.4.1.3. Elementnaanaliza

=D GRND]JLYDQMH HOHPHQDWD NRML XOD]JH X VDVWDY RUJD
UHDNFLMH DOL MH SRWUHEQR HOHPHQWH L] NRYDOHQWQF
oblik. Kisik se ne dokauje direktno u organskim spojevima. geementnuanalizu danas se

NRULVWH HOHPHQWQL DQDOL]J]DWRUL LOL &+1 DQDOL]DWRI
RUJDQVNLP VSRMHYLPD 8]RUFL VH VDJRULMHYDMX X VWU)

nastalih finova sagorijevanjd

1.4.2. Tankoslojna kromatografija

Osnovni princip kromatografskih metoda je razdvajanje sastojaka smjese koja je otopljena u
RGJRYDUDMXUHP RWD S D O RokratWaiazapprealzi it dk@epak@tiddie Jtex

se komponenteiz pokretne ID]H U DR OLpG WarianBpdkxetnoj fazi (ovisno o
karakteristikama komponenatagpokretndaze) Zbog toge&komponentgutuju kroz tanki sloj

EUAH LOL VSRULMH a4WR X NRQDpPQLFL UH]XOWLUD RGMHOMI

Nepokretna (stacionarntgza ainkoslojne kromatografije (TLC) nalazi se u obliku tankog sloja
nanesenog na ravnu podlogu od aluminija, stakla ili plastike. Viegpakretnefaze ovisi o
NDUDNWHULVWLNDPD WYDUL NR M [Opokidtra (B MdbilDafazédlabo 9DAQR |
vHAaHngmkretnuID]X =DWR VH X Vi&pokpeintfiXe Bid @dpdlagnbl otapalo i

obrnuto.

SORpLFD QD NRMRM MH WRpPpNDVWR LOL OLQLMVNL QDQHVH
SDUDPD PRELOQH ID]JH NRMD VH NilaRg. BoaR Wb Fa$podjeldaH NDS



komponenatiz nanesenog uzorka ] P Hnelokretne i pokretniazei ]| E R J p Bnigonéhte
SXWXMX UD]J]OLpLWLP EU]LQDPD aWR UH]XOWLUD RGMHOMLY
vizualizacija i detekcija odijeljenih sagdia bojenjem reagensom, UV svjetlom, grijanjem itd.
Odijelieni VSRMHYL PRJX VH L Gfakpdaost&aniR)WL SRP R X



2. EKSPERIMENTALNI DIO

21, .RULAWHQL WHKQLNH L UHDJHQVL

7RpNH WDOMHQMD GRIBAM-HE® IQH LG H G DY R OVDriRjeridH poeusl V X S
aparataElementneanalize su provedeneRerkin Elmer 240@nalizatoruH-NMR spekri
GRELYHQL WBXukSrRARARNCE DRX 300 (300MHz) spetrometrau deuteriranom
dimetil-sulfoksidu (DMSO-d6), kao otapalu IR spektrisnimljeni su ulaboratoriju analize
HOHPHQDWD L VWUXNWXUQLK LVWUDALYD QHdriedtomRiuX LQI
transformacpm (FT-IR) i ATR adaptera tvrtke Thermo Scientific USA model Nicolet iS50.
Kemijskipomaci( LJUDAHQL VX X GLMHO R¥dinBtant€Qdpreigd OLLIM BAQH QHP
VX X KHUFLPD +] OXOWLSOLFLWsksWley . d qubed)D (tRp]edqpHQ MH
(kvartet),i m(multiplet). 7LMHN SURYHGHQLK UHDNFLMD L pLVWRUD GR|
TLC-a(Kiesselgel G Merck). Etanol:.diett HWHU X RPMHUX poKvethafaRaE L 8 W H Q
NDR GHWHNWRU MH (452 Winpa SVWHHIQIH @Y LONDR S Dady kuQijenijé& VL QW H
Sigma Aldrich, Fluka, ChemPur.
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22. 2SuD VKHPD UDGD
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NaBH,
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NHz EtOH
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X 2-Amino-1H-benzimidazol

\>—NH2

N
H

1)

o-Fenilendiamin(10,8 g je otoplienu200h GHVWLOLUDQH Y R G Hcij@p@dhR Q pHJID
bromid (10,5 9. Smjesa je ostavljena oko 72 sata na SlnOVHPSHUDWXUL 1DNRQ
reakcije, otopina sebezboji DNWLYQLP XJOMHQRP X VYUKX SURpL&UDYCL
otopinom natrijevog hidroksida (4 mg NaOH u 3Q miestilirane vode, i tako 10 porcija).

Dobiveni WD ORJ MH |L QisprandigtD&eroRiVpredrist@liziran iz vode. Reakcija je
provedena deset putAobiveno je 104,6 g (780) bijelog taloga Zamino1H-benzimidazola

b L M Bmpéidtudialjenjaiznosia 226-228 f &

Slika3. Prikaz postupka staze spojd

12



X 2-(3-Nitrobenziliden)amino-1H-benzimidazol

2

2-Amino-1H-benzimidazol1,33g) otopljen je u etanal (30 mL). U reakcijsku smjesu dodan

je 3nitrobenzaldehidl1,51 g) uz trifluormetansulfonat (triflat)y NDR NDWDOL]J]DWRU NRM
iskoristivostza p D N IHRdDrefluksa u trajanju od ok&10 h i provjere na TLCu,
rH]X O W LAXBsdgKje [filtriran ispran dietdeterom RVX&HQ L SUHNULVWDOL]L!
Prinos reakcije bio j67,29%. Dobiveno jel, 79 J pLVWRJ %6 RG2OB @ D

Sinteza2-amino1H-benzimidazolaSchiffova baza?) provedena jeosim konvencionalnim

SXWHP L SiR®v&neintezeReakcijase NRULVWHUL LVWH NYDQWLWDW I
konvencionalnoj metodi, odvijala se na temperaturi 7&B5 [ u trajanju od 60min

(6x10 minutauyz PLQXWH SDX]H L]P H) jakasy BDNVPAnGsLréakriie\bo je

65,28%. Dobiveno jel,75J pLVWRJ SURSS20R WO 7W

a) b)

Slika4. Prikaz postupka sinteze spdia D NODVLPpQD VLQWH]D X] UHIOXN

mikrovalovima
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Spektralna analiza
IRv[cm!@ 1+ ,,f H landg,&476 (C=Nprster), 1030, 746 (CH aromat.)
1527, 1351 (N@), 16021424 (C=C aromat.p746,49 (CH lanac)

'H NMR (300MHz, DMSO)/ >SSP @ T + D&)RPdpdmat), 7,603 (br,
1H, aromat), 7,846 (t, 1H, aromat), 8,432 (q, 2 H, aromat), 8,861 (s, 1H, aromat), 9,595 (s, 1H,
N=CH), 12,826 (s, 1H, N- imidazol)

Tablical. Elementna analizaspojaCi4H10N4O2 (Mr = 266,25)

C% H % N %
Teorijski 63,15% 3,79% 21,04%
Eksperimentalno 63,37% 3,52% 20,95%

14



X 2-(3-Nitrobenzil)amino-1H-benzimidazol

N
(L
Y
Y
3

Spoj(2) (2,66 g, 0,0Imol) otodjen je u propasR-olu (1,50 nk). U svrhu redkcije dvostruke

vezeu spoju(2) dodaseNaBH;s, pri [@mu se dopina obezbojil1DNRQ XSDULYDQMD K¢
filtracije te ispiranja dietleterom WDORJ MH ELR QRUMA p®RICR ERRRAV R E M/| ¥
7RpND W Q674 F\RD TLC dali su potvitda GD MH ULMHp R WYDUL NRMD

Schiffove kaze. Prekristalizacijom iz dioksana dedio je 2,05g (76,49%) svijetlo- & XV
taloga]D NRMHJ MH DQDGD] MM SIRWMHAEWERARIBRIGXFLUDQR

Slika5. Prikaz postupka sinteze sp@a

Spektralna analiza
IR v[cm!@ 1+ ,,f 2), 1468 (C=Nprsten), 1255, 759 (CH aromat.1569,
1348 (NQ), 1629, 1420 (C=C aromat.), 3055 (CH, aromat)

H NMR 0+] '062 / >SSP@ G G -NH-CH2), 6,8%q (s, 2H,
aromat), 7,110 (t, 2H, aromat), 7,2#81H, -NH-CH,), 7461 (s, 1H, aromat), 7,657 (m 1H,
aromat), 8,017 (s, 1H, aromat), 8,252 (s, 1H, aromat), 10,876 (s,HiinMazol)

15



Tablica2. Elementna analizaspojaCi4H12N4O2 (Mr = 268,27)

C% H % N %
Teorijski 62,68% 4,51% 20,88%
Eksperimentalno 62,35% 4,28% 21,00%

16



x 1-Etil-2-(3-nitrobenziliden)amino-1H-benzimidazol

0
\ + -
\N__o

[y _~N
C[NyN\ \F—/
H3C)

(4)

Spoj (2) (1,339g), N, N-DimetilformamidDMF (30 mL) i NaH (0,33 g) SR P L M H@tikWwtX V H

na koju & postaviCaCkb cijev i ostavi P L MtiH@ min. ZatimsedodaC>HsBr (1 mL) u tikvicu

i RVWDYL VH3RIMHADRWIN D ppvd@ sl MH ULMHPp R VSRMX NRM
Schiffovoj bazi. Nakon filtracijeispiranjadietil-eterom L V X aH Q M Deaktiji © voddm X
nastanervenitalogNRML VH ILOWULUD L SUHNULV DobizhdéeQU@ L] RGJIF
g

(3,40%) VY L M H Wr@iRe, doslijetprekristalizacije iz etanolBemperaturdaljenja iznosi

223225 f &

Slika6. Prikaz postupka steze spoj&

17



IR v [cmY] = 3063 (CH), 2931 (CH), 1610 (N=CHanag, 1469 (N=Cprsten), 1181, 727 (CH

Spektralna analiza

aromat.) 1527, 1351 (Ng), 1610, 1406 (C=C aromat.)

IH NMR 0+]

6.330 (s, 2H, aromat.), 6,701 (t, 2H aromat), 7.146 (m, 2H, aromat.), 7.524 (m, 2H, aromat.),

9.653 (s, 1H;N=CH-)

'062 |/ >SSP@

W -CHs-),-1.804 (g] 2H-CH2-),

Tablica3. Elementna analizaspojaCieH14N4O2 (Mr = 294,30

C% H % N %
Teorijski 65,30% 4,79% 19,4 %
Eksperimentalno 65,42% 4,45% 19,38%

18



Mannichove baze

Mannich-ove baze sintetiziraju se reakcija@#3-nitrobenzliden)amine1H-benzimidazola s
formaldehidom i odabranim aromatskim amininfenilpiperazin, morfolin,2-kloranilin, 3-
kloranilin, 4-kloranilin, 3,45dikloranilin, 3,5dikloranilin, 2-(trifluormetil)-anilin, 3

(trifluormetil)anilin, 4-(trifluormetil)anilin.
Postupak rada

Schiffovabaz (1,33 g otopljemaje u etiinomalkohol (25 nL). U smjesuseBGD RGJRYDUDM X
primarn/sekundarnamin (0,01 mo): fenilpiperazin, morfolin2-klor-, 4-kloro-, 3-kloro-, 3,5

diklor-, 3,4diklor, 2-(trifluorometil)-anilin, 3-(trifluorometil)-anilin i 4-(trifluorometil)-anilin i

2,4 mL PROD IRUPDOGHKLGD 6PMH VdurMoko €4aiM BéiveQ D VR E C
WDORJ MH ILOWULUDQ SRG VQQHWHHQIRFP WDXOANHRP LLNIUDW
RGJRYDUDMXuUHJ RWDSDOD

19



x 1-{[(2-Klorfenil)Jamino]metil}-2-(3-nitrobenzilidenamino)-benzimidazol

(5a)

Dobiveno je 0,47 23,27 &XWH NW R\WheRa64-166 f& SRVOLMH NULVWDO

etanola.

Slika7. Prikaz sinteze spofsa

Spektralna analiza
IR v[cm!@ 1+ ,,f lanag,&1%26 C=N lanag, 1470 (C=Nprster), 1053;
730 (CH aromat,)1610, 1450 (C=C amat.), 1526, 1342 (N£), 785540 (CCI)

IH NMR 0+] '062 / >SSP@ -CHx-3J)=6,3Hz), 6,701 (t, 1HNH-),
7,281 (m, 3H, aromat), 7,653 (m, 3H, aromat), 7,876 (s, 1H, aromat), 8,459 (m, 3H, aromat),
8,937 (d, 1H, aromat), 9,649 (s, 1HHEN)

20



Tablica4. Elementna analizaspoja C2:H16CINsO2 (Mr = 405,83)

C% H % N %
Teorijski 62,15% 3,97% 17,26%
Eksperimentalno 62,09% 4,15% 16,90%

21



X 1-{[(4-Klorfenil)amino]metil}-2-(3-nitrobenzilidenamino)-benzimidazol

(50)

Dobiveno je 0,06y (2,97 AXWH NWRWHRB@LFTN f& SRVOLMH NULVWDC
dioksana

Slika8. Prikaz sinteze spojab

Spektralna analiza
5 >He 1+ ,.f &+  lanad1490 (C=Nprsten), 1267, 744 (CH
aromat), 1490, 1309 (Ng), 2953 (CH), 1598, 1415 (C=C aromat.), 7880(CCIl)

1+ 105 0+] '062 / >S%881d, 2H, J=3,6HzCH>-), 6,926 (s, 1H;NH-),

7,017 (s, 2H, aromat.) 7,255 (m, 3H, aromat.), 7,608 (d, 1H, J=7,2Hz, aromat.), 7,914 (m, 2H,
aromat.), 8,475 (d, 1H, J=8,4Hz, aromat.), 8,655 (d, 1H, J=7,8Hz, aromat.), 9,009 (s, 1H,
aromat), 9,675 (s, 1HN=CH-)

22



Tablica5. Elementnaanaliza spoja C21H16CINsO2 (Mr = 405,83)

C% H % N %
Teorijski 62,15% 3,97% 17,26%
Eksperimentalno 62,24% 3,85 % 17,48%

23



X 1-{[(3,5-Diklorfenil)amino]metil}-2-(3-nitrobenzilidenamino)-benzimidazol

(6)

Dobiveno je 0,65 29,54 &XWH NWRWNHMR@R338 f& SRVOLMH NULVWDC
THF-a.

Slika9. Prikaz sinteze spofa

Spektralna analiza

,5 >HPe 1+ ,,f &ndg+1525 C=N prsten, 1074, 761 (CH aromat
785540(CQ), 1610, 1439 (C=C aromat.), 1525, 1343@0O

'H NMR (300MHz, DMSO): /[ppm] = 5,818 (d, 2H, J=6,6 HzCH2-NH-), 6,707 (It, 1H-

NH-), 6,830 (s, 1H, aromat), 7,000 (m, 2H, aromat), 7,210 (m, 2H, aromat), 7,542 (t, 1H,
aromat), 7,664 (t, 1H, aromat), 7,76%, 1H, aromat), 7,872 (s, 1H, aromat), 10,133 (s, 1H,
N=CH)

24



Tablica6. Elementna analizaspoja C21H15Cl2NsO2 (Mr = 440.28)

C% H % N %
Teorijski 57,29% 3,43% 15,91%
Eksperimentalno 57,45% 3,70% 15,59%

25



X 1-{[(2-(Triflu ormetil)fenil)amino]metil}-2-(3-nitrobenzilidenamino)-benzimidazol

(7a)

Dobiveno je 0,56 25,57 AXWH NW R WNEDFhGEGN62-155 f& SRVOLMH NULVWLIE
iz THFa.

Slika10. Prikaz sinteze spojéa

Spektralna analiza

IR v [cm!@ 1+ ,,f -CHy), 1612 (N=Clanag, 1451 (C=Nprsten, 1095, 730
(CH aromat.) 1524, 1291 (Ng), 1612, 1451 (C=C aromat.), 1291, 1156-(2¥%)

'H NMR 0+] '062 [/ >SSP@ G -CHx),6]704 {, 1H-NH-),
7,267 (m, 3H, aromat.) 7,648 (m, 2H, aromat.), 7,869 (m, 2H, aromat.), 8,453 (m, 3H, aromat.),
8,928 (s, 1H, aromat.), 9,643 (s, HN=CH-)

Tablica7. Elementna analizaspoja C22H16F3NsO2 (Mr = 439.38)

C% H % N %
Teorijski 60,14% 3,67% 15,94%
Eksperimentalno 59,94% 3,35% 16,29%




X 1-{[(3-(Trifluormet il)fenil)amino]metil}-2-(3-nitrobenzilidenamino)-benzimidazol

Dobiveno je 0,31 ¢14,16%) aXWH NUXWLQIB f & DORGWIHVMVH NULYWDOL]DF

IR v[cm!@

1H NMR 0+]

7,252 (m, 4H, aromat.) 7,628 (m, 3H, aromat.), 7,862 (t, 1H, aromat.), 8,446 (d, J=7,8Hz, 1H,

(70)

Slikall Prikaz sinteze spojéb

Spektralna analiza

1+ ,,f -CHx), 1610 (C=N), 1471 (C=MNrster), 1341, 1117 (C¥
Ar), 1052, 762 (CHaromat.) 16161423 (C=C aromat.), 1484, 1291 (O

'062 / >SSP@

G -CH-),6]678 {, 1H-NH-),

aromat.), 8,565 ((d, J5Hz, 1H, aromat), 9,634 (s, 1HN=CH-)

Tablica8. Elementna analizaspojaC22H16F3NsO2 (Mr = 439.38)

C% H % N %
Teorijski 60,14% 3,67% 15,94%
Eksperimentalno 60,25% 3,95% 15,68%
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Reakcije Schiffove baze s odabranimspgl HYLPD NRML VDGU&H DNWLYQX PH

2-Amino-1H-benzimidazoli, zbog prisutnosti gvanidinske skupine u svojoj strukturi, su
XQLYHU]DOQL VXSVWUDWL ]D VLQWH]X ELRORANMKIDPNWLYQL

U otopinu Schiffove baz€?) (0,005 mol) u etanolu (30 ) dodan je trietilamin (0,3 ) i

odabrani nitril (malononitril) ili 1,3diketon (acetilaceton). Otopina je ostavljena na refluksu

oko 8 K 1DNRQ KODYHQMD WDORJ Mekeroihl O WisdlizirdnQiz LV SUD
odgovaraM XUHJ RWDSDOD

v 3-Acetil-2-(3-nitrofenil) -4-metil-1,2-dihidropirimido[1,2 -a]-benzimidazol

(8)

Dobivenoje 1,1 963,22 ELMHORJ WDORJD SUHNULVWDOL]JLUDQRJ L
140 f &

Slikal2. Prikaz sinteze spoja

28



Spektralna analiza

IR v [cm! @ 1+ ,,f  3), 1698 €C=0), 1466 (CH=N ring), 1219, 790 (CH

aromat.)

'H NMR (300MHz, DMSO)/[ppm] = 1,567 (s, 3H;CHs3), 2,123 (s, 3H;CHs), 6,224 (s, 1H,
-CH-NH-), 6,340 §, 2H, aromat), 7, 115 (m 2H, aromat), 7,346 (m, 2H, aromat), 7,525 (m, 2H,
aromat), 9,616 (s, 1HNH-)

Tablica9. Elementnta analizaspojaCi9H16N4O3 (Mr = 348.35

C% H % N %
Teorijski 65,51% 4,63% 16,08%
Eksperimentalno 65,80% 4,67% 16,40%

29



v .-Cijano-3-nitroci naminski nitril

9)

Dobiveno je 0,65 966,65 &aHOMHQRJ SURGXNWD SUHNULVWDOL]LUDC

W D O L &M4Df &

Slikal3. Prikaz sinteze spoja

Spektralna analiza

IR v [emY] = 2209 (CN), 1601 (HC=C), 1208, 820 (CH aroma301 (CH aromat.), 3012
(CH), 1601, 1419 (C=C aromat.), 1492, 1320 gNO

DURPDW P +

'H NMR 0+] '062 [/ >SSP@ vV o+

(s, 1H,-C=CH),

Tablical0. Elementna analizaspojaCioHsN3O2 (Mr = 199.16

C% H % N %
Teorijski 60,31% 2,53% 21,10%
Eksperimentalno 60,62% 2,73% 20,95%
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2.3. Antibakterijskaaktivnost

Metoda bojanja po Gramu je empirijska metoda razlikovanja dviju s&upakterija( Gram

pozitivnih i Gramnegativnih NRMD VH ]DVQLYD QD NHPLMVNLP L IL]Lp
stijenke 9 D & elbakteristikaGram-negativnih bakterija je prisutnost dvostruke membrane
NRMD RNUX&XMH VY DN Xaba&xhkwdd Glamtpontxnilv bakegijh, Gham

negativne bakteWMH LPDMX YDQMVNX RSQX NRMDUdrdo V¥ @akjghka NDR GF
RSQD RQHPRJXUXMH QHNLP OLMHNRYLPD L DQWLELRWLFLPD
]DaAaWBrabQHIDWLYQH EDNWHULMH RSUOHQLVWmRamMpoAtisSiRUQLMH
bakterije’?

Glavni mehanizam rezistencii&amnegativnih bakterija na-laktamske antimikrobne agense
jeste sinteza-laktamskih enzima.-Laktamaze mogu se podijeliti u 4 skupine (A, B, CiD), a
svaka -laktamaza inaktivira-laktamski antimikroonD QW LELRWLN X UD]JOLpPLWLP F

YyYHVWR MH SRWUHEQR SR]QDYDWL VSHFLILPQH NRQFHQWUDF
EDNWHULMH 7D NRQFHQWUDFLMD JRYH VH PLQLPDOQD LQKI
VH RGUHYyXMH LhaBEXWARM EDWWNXLMHKUDQMLYD SRGORJD V |
ispitivanih uzoraka (npr. antibiotik). Poznavanje minimalne inhibicijske koncentracije bitna je

LQIRUPDFLMD SULOLNRP RGUHYLYDQMD XpLQNRYLWH GR]H I

Minimalna inhibicijska koncentr@a spojeva2-9 RGUHYHQD M H SQudbylacechusl Y L P D
auerus(ATCC 29213),Escherichia coli (ATCC 25922) iPseudomonaseruginosa(ATCC
27852).

U Tablici 11. dane suminimalne inhibicijske koncentracije spoje2#® na grampozitivhe S.

aureug i gramnegativne E. coli i P. aeruginospbakterije
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Tablicall Minimalne inhibicijske koncentracije spojevé 2a grampozitivne (S. aureus) i

gramnegativne (E. coli i P. aeruginosa) bakterije

Oznaka | Koncentra MI K (Minimalna inhibicijska koncentracijg [mg/mL]
spoja -Cija . .
S. aureus E. coli P. aeruginosa
uzorka
ATCC29213 ATCC 25922 ATCC 27852
I Il Srednja I Il Srednja I Il Srednja
10 mg/nL | 0,3125 0,3125 0,3125 0,3125 0,3125 0,3125 0,625 0,625 0,625
2 mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL
(3,125%) | (3,125%) | (3,125%) | (3,125%) | (3,125%) | (3,125%) (6,25%) | (6,25%) | (6,25%)
10 mg/nL | 0,3125 0,3125 0,3125 2,5 1,25 1,25 mg/nL | 1,25 1,25 1,25
3 mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL (12,50%) mg/mL mg/mL mg/mL
(3,125%) | (3,125%) | (3,125%) | (25,00%) | (12,50%) (12,50%) | (12,50%) | (12,50%)
10 mg/m. | 2,5 1,25 1,875 1,25 1,25 1,25 mg/m. | 1,25 1,25 1,25
4 mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL (12,50%) mg/mL mg/mL mg/mL
(25,00%) | (12,50%) | (18,75 (12,50%) | (12,50%) (12,50%) | (12,50%) | (12,50%)
mg/ml)
10 mg/nL | 0,3125 0,3125 0,3125 0,3125 0,3125 0,3125 0,625 0,625 0,625
5a mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL
(3,125%) | (3,125%) | (3,125%) | (3,125%) | (3,125%) | (3,125%) (6,25%) | (6,25%) | (6,25%)
10 mg/nL | 1,25 1,25 125 1,25 0,625 0,9375 1,25 1,25 1,25
5b mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL
(12,50%) | (12,50%) | (12,50%) | (12,50%) | (6,25%) | (9,375%) (12,50%) | (12,50%) | (12,50%)
10 mg/nL | 0,156 0,156 0,156 0,3125 0,3125 0,3125 0,625 0,625 0,625
6 mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL
(1,56%) | (1,56%) | (1,56%) (3,125%) | (3,125%) | (3,125%) (6,25%) | (6,25%) | (6,25%)
10 mg/nL | 0,3125 0,3125 0,3125 0,3125 0,625 0,4688 0,625 0,625 0,625
7a mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL
(3,125%) | (3,125%) | (3,125%) | (3,125%) | (6,25%) | (4,688%) (6,25%) | (6,25%) | (6,25%)
10 mg/nL | 0,156 0,078 0,117 0,625 0,625 0,625 0,625 0,625 0,625
7b mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL
(1,56%) | (0,78%) | (1,17%0) (6,25%) | (6,25%) | (6,25%) (6,25%) | (6,25%) | (6,25%)
10 mg/m. | 2,5 2,5 2,5 2,5 2,5 2,5 mg/m. 1,25 2,5 1,875
8 mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL (25,00%) mg/mL mg/mL mg/mL
(25,00%) | (25,00%) | (25,00%) | (25,00%) | (25,00%) (12,50%) | (25,00%) | (18,75%)
10 mg/nL | 1,25 25 1,875 0,625 1,25 0,9375 0,625 25 1,5625
9 mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL mg/mL
(12,50%) | (25,00%) | (18,75%) | (6,25%) | (12,50%) | (9,375%) (6,25%) | (25,00%) | (15,625%)
Kontrola ispravno | ispravno i ispravno | ispravno i ispravno | ispravno i
rasta (razvoj) (razvoj) (razvoj) (razvoj) (razvaj)) | (razvoj)
Kontrola ispravno | ispravno ispravno | ispravno ispravno | ispravno
medija (bez (bez - (bez (bez - (bez (bez -
razvoja) | razvoja) razvoja) | razvoja) razvoja) | razvoja)
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3. RASPRAVA

2-Amino-1H-benzimidazgl |JERJ VYRMH SRWHQFLMDOQR, sveseRY'NEHHSULP M
S U R X JDovdin diplomskom radu opisana je sintez@ derivata navedenog spojdpravo

]JERJ VYRJ SRWHQFLM DELRR REIVRIaRIvOdSHHIN WD PQD LVWUDALY
svrhu sintetiziranja ovog spoja i njegovih derivaidj radaje bio sintezaderivata 2aminc
1H-benzmidazolai to 2-(3-nitrobenziliden)aminelH-benzimidazah UHDNFLMDPD NODVL
mikrovalne organske sinteze te sntetiza derivat
2-(3-nitrobenziliden)amindH-benzimidazahk UHDNFLMDPD NODVLpQieZe UJDQV N
su prikazane na Sli@.

3.1. Sinteza spektroskopskanaliza

Sve sinteze provedene su pri sobnim temperaturama. Reakcije su katalizifiane
katalizatorom u svrhu ubrzavanja reakcije i do 8 puta. Nakon filtracije, svi spojevi su isprani
die-HWHURP RVXaHQL WH SODHRVMXVWDR®WDSDQD L3 RIGCIIRNR P
svrhudobivanja aWR pLaAUHJ SURGXNWD NRULaAWHQ MH ILOWHU SI

prekristalizacije izmjerena femperaturaaljenjaspoja te prinos reakcije.

Kondezacijao-fenilendiaminas bromovm cijanidom u vodi rezultirala je sintezoma2Zninc
1H-benzimidazolg1). Najpopularnija metoda deze2-aminclH-EHQ]JLPLGD]ROD MH SF
2-VXSVWLWXLUDQRJ DQLOLQD L UD]|ODpdRIL ¥ H LWWARLGRE X R
UHDNFLMHE0 % BRWYUGD GREURJ LVNRULAWHQMD RYH UHDN
UHDNFLMH UDYyHQH X R YRnes &aksife Bi®j¥ RBRIPL I M SRWYUVHQR
ova metoda sinteze dosta dobiidjekom sinteze dobiven jealog crvene boje koji je
prekristaliziran iz etanola T R p NBljenja spoja iznosila j205231 f & WR SUHPD OLWHL
ukazuje na dobiveni spdf NRML MH Rj@ pristugljehdQlalfh@) prekristalizaciji uz

N R U L aoita Q kkkvnog ugljena sve doQHVWDQND RER M lddgaKD QBN XV W R |
temperature t@nja SURPLAUHGQGLRY 8 Rlenja226228 f &N R U L@ ¥dé Halpnje
sintezederivata br2-9.
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0 2-(3-nitrobenzoliden)amino-1H-benzimidazol (2)

Sintezi spoja2 SULVWXSOMHQR MHO Q\DL pBQYROP QRIQVOIIRR X] L
mikrovalnom sintezom (30 WReakcijomspojal uz etanol i 3nitrobenzaldehid dobiven &
(3-nitrobenzliden)aminc1H-benzimidazo(2, Schiffovabazp 2 ED Q pipadiezultirala
VX aHOMH Q h PazNk§ R ptinoBima bila je jako malaV N RijeLréakdije provedene
NODVLpQRP PHWR@GR®WR MH YHUH RG LVNRULAWHQMD UHDN
sintezom (65,286). 2GOXp XMOLN W LIPHYyX RYD GYD SXWD MHVWH X
rekcije, WM N O DV L ptajBla8-103& ¢okie whikrovalnojbila 1 Q D W Q&Roke W D U
sat Obzirom da je reakcijs8 UL E MMHA@®DNR XpLQNRYLWD NDR LUNMHRQYHQ
vrijeme trajanje reakcije predstavljeeliku prednostsinteze mikrovalovimalnterval WR p N H
taljenjaspoja2 sintetiazranog u mikrovalnopio je 189202 f &okje NODVLPpQRPHIW LQWH]R
190-193 f& 4aLULQD WRpNHBH sivtddifirardyVbikroValRolh Bintezom ukazuje na
SRVWRMDQMH QHpLVWRUGOD ]JERJ pHJD EL VH WUBmD®OR SULV

okarateriziraninfracrvenomi *H NMR analizom kao i elementnom analizom

% Na eksperimentalnonmfracrvenomspektruspoja2 (poglavlje 6, prilog 1)X SRGUXpM X
iznad 3000 cm vidljiv je maksimum pri valnom broju 3084m? koji odgovara
sekundarnom aminu@-NH-). 8 SRGU X p-MB6cm' JGMH VH RpHNXMH DS\
& & YH]H L] EHQ]JHQRYLK SUVWBQ &Y DOWIHH X/ I3 RRG B XIPXWIX S
& 1 YH]H XRpOMLYL V XvaljdnDoaoiiQ&023537Ki RS2 ci@'DPik na
valnom broju 1602m* trebao b odgovaré dvostrukoj-C=N- vezi tj. Schiffovoj bazi
unutar dobivenog spoj2. Maksimum nal476 cm' odgovara C=N vezi unutar
imidazolnog prsten® 3R G U X pMH-180Gcm? te 13721290 cm' odgovara
DVLPHWULPQRP L VLPHWUL p &iphe UvijeWptehMRIXQX WD U
potvrdiN=O DVLPHWWVLP AWK Lp Q LKRAB Y W HxGRFINALL527cn
1j 1351 te 1310cm?. JednostrukeC-C- i -C-N- veze nalaze se ispod 1000 tm

SRGUXpMH RWLVWND SOGHs&vjanja{AQ-Hdopl P AHH P RUNR WL W L
valnim brojevima 1030 crhi 746 cm!. Pikovi na infracrvenom spektru koji su
NDUDNWHULVW uKatuju ddseRadibaetfeBdRMpoju i da se reakcija odvila
X &HOMHQRP VPMHUX

v, Teorijska simulacijaH NMR spektra sp@j 2 prikazuje signal na 9,356 ppm koji
odgovara ugljikovom protonu izZN=CH- veze. Signali 8,713 ppm 7,223 ppm te
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QMHJRYD LQWHJULU D QkemgdRormupdinekB afoMma Rodikalkd)iMeX
nalaze na benzenskim prstenovitha

Na eksperimentalnofd NMR spektu spoja2 (poglavlje 6, prilog 2),PRaAHPR
XRpLWL VLIQDO VLQJOHWD QD SSP ,QWHJULUDQD
jednom atomu vodik&oja odgovaraG X & L N RotdrRuRun8tarimidazolnog prstena (
C-NH-). Kemijski pomak pokazuje veliko odsjenjenje koje je posljedica blizine
elekr RQHJDWLYQRJ G XaL N Bignal ¥iRg@Eta M ¥dgKvaraHiplikovom
protonu Schiffove bazeN=CH- XRpDYD VH QDi nalazi s SiBsta blizu
teoretskog signala za ovaj atom vodiKaD S R G U X p8y8B1 ppmmogu VH XRpLWL
RGIJRYDsiggRdiM XMi LQWHJULUDQRP SRBIDALRRP WRGIDNRGOR ¥
pretpostaviti da signali odgovaraju atomatskim protonima molekdt¥sjenjenost
benzenskog prstena posljedica je dijamagnetske anizotribfaijesignal na 2,276 ppm
SRWMHpH R G s&kBristd KaQ brapdldavl prekristalizaciiiok signal na 2,491
ppm odgovara DMSO koji se koristio kao otapalo prilikdid NMR analize.
(NVSHULPHQW D O Q Lstii8HNs o2 t& S R \HYPORWONUEKSE keAktija
RGYLOD RpHNLYDQLP SXWHP

»w THRULMVNL LJUDpXQ SRVWRWQRJ XadekuBk: f&rmue L 1 DW
C14H10N4Oz2 iznosi C (68,15%, H (3,79%), N (21,04%). Rezultatielementneanalize
odstupaju od teorijskih te iznose G(87%), H (3,52%), N (20,95%). Odstupanja su
posliediFD QHpLVWRUD QXVSURGXNDWD LOL QHLJUHDJLUDC

0 2-(3-nitrobenzil)amino-1H-benzimidazol(3)

Reakcijom s NaBHk u spoju 2 reducirange Schiffova baza dobiven je spoB. NaBHs
RVLP LPLQD 6FKLIIRYH ED]H NDR |ati-®GlofiEe] Qhdride/ SMHAa QR
-hidroksilaktone, tioestes, pri sobnimili Q L aterRperaturamaPotvrdu ovog spoja vidimo
najbolje izrazlike NMR i IR spektara spoje\za 3. Razlika se ponajprije odnosi na postojanje
tj. nepostojanje dvostruke vemsljed redukcijedvostruke vezde na promjenu broja atoma

vodika

% Na infracrvenomspektru za spd (poglavlje 6,prilog 3) QD S R Gsgod BOAXX
cmt vidljiv je maksimumpri 2851 cmt koji odgovaraCHz skupiniu kojoj je ugljik

sp® hibridiziran. Ovaj pik jepotvrda redukije dvostruke vezenutarspop 2 zbog
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pHJD VH > MKdp&($poj 2)u spoju3 nalazi-CH, skupinaNa SRGU Xp M X
iznad 3000ci PRaH VH XRpLW I34R Dehi\kajibdgevaasekundarnom

aminu. Iz razlikaunutar strukturepojera2i 3, PRaAHXWRH LWL GD MH RYDM VI
amin zapravo posljedica redukcije dvostruke veze Schiffove baze. Maksimum na

3304 cm‘odgovarasekundarnom aminu unutar imidazolnog prstéfeksimum na

1460 cmtodgovara-C=N- vez unutar imidazolnog prstena . Na spekseinogu
XRPpGWILMH YUSFH 1 2VOL\PIHPVWABE&ppEKRIGO cmti 1348 cm

1.C=C DURPDW YH]H QDOD]H VH @®1&®RGHUXCHMX RG
savijanja(Ar-H oop)vidimo na valnim brojevima 1255 chi 759 cmt. Jednostruke

C-Ci GN veze nalaze se ispod 1000t®@bzirom da jenfracrveni spektar ukan

QD SULVXWQRVW SLNRYD N$ptja3NPVRIA H P RWALDIQW IS R B WINY
VH UHDNFLMD RGYLOD X aHOMHQRP VPMHUX

v, Prikaz teoretskogtH NMR spektar spoja8 pokazuje maksimumma 5,035 ppm
LOQWHJULUDQH SRYUALQH NRML RGJRYDUDMX GYD DWHFR
-CH> skupine usljed redukcije dvostruke veze unutar sgojgemijski pomak 7,02
ppm + SSP LQWHJULUDQH SRYU&ALQH NRMD RGJRYDUI
aromatskih benzenovih protona.

Eksperimentalni prikaZH NMR spektra spoja 3 (poglavlje 6, prilog ghkazuje
signal (dublet dubletaha 4605 ppnkoji odgovaraugljikovim protorimaiz reducirane
-NH-CH2vezeu spoju3 (slika 15). U odnosu na teoretskirikaz *H NMR spektra za
RYDM VSRM HNVSHULPHQWDOQL NHPLMVNL SRPDN VH
RQHPpLaMaghdtdki moment protona-NH-CH2 cijepa signal protona
-NH-CH: pa dolazi do stvaranja dublet dubleta (d€pd spoja2 X WRPHJjBRGUXp
nema signalld W R M H XS\RSWYHE®IR V W L (dlikd GHX A, BB pynrifda H
VH XRpLWIj oddo¥&dratoru sekundarnog aminanutarimidazolnog prstena
-NH, dok GXAaLNRY izSNHROHR@ze daje signalna 7,278 ppm.Blizina
elektronrHJDWLYQRJ GXAaLND L YRGLNRYH YH|GIJR® DRDRXQH
EURM VLIJQDOD QB2RPHXPWMNHIULUDQH SRYUALQH YR
odgovara aromatskim protonnmgp LMD MH RGVMHQMHQRVW SRVOM
anizotropije. Signal na 2490 ppm odgovara DMSO koji se koristio kao otapalo
prilikom *H NMR analize (NVSHULPHQWDOQL VSHNWDU SRWYUVyXM
dasereakcicRGYLOD RpHNLYDQLP SXWHP
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Slikal4. DioNMR spektra spoja 2 Slikal5. Dio NMR spektra spoja 3

% THRULMVNL LJUDpXQ SRVWRWQRJ X@dékudke fé&mutke L 1 DW
C14H12N4Oz iznosi C (6268 %), H 4,51%), N (20,88%). Rezultatelementnenalize
odstupaju d teorijskih te iznose &@,35%), H (4,28%), N (21,00%). Odstupanja su
SRVOMHGLFD QHpLVWRUD QXVSURGXNDWD LOL QHL]JUH

o0 1-Etil-2-(3-nitrobenziliden)amino-1H-benzimidazol (4)

Reakcijom spoj& s NaH i etitbromidom dobiven je spa}. NaH, kao jaka baza, u
UHDNFLML V NLVHOLP YRGLNRP QD GX&aLNX LPLGD]JROQRJ SL
Sn2 reakciji s elektrofilnim ugljikom etibromida daje navedeni spoj.

¥ Naeksperimentalnommiracrvenonspektru poglavlje 6 prilog 5) vidljivi su pikovi na
3063 cm (-CHs skuping i 2931 cm! (-CH. skupind. Usporedimo li infracrveni
spektar spoja s infracrvenim spektrom spot PRAHPR XRpPLWL GD QHPD S
QDYHGHQH PHWLOQH VNXSLQH WH PRAHPR SUMWSRVWI
etilnoj skupin koja seugradila u spop GDM X UL QRY L4. @diadmjbkh @tlineV SR M
skupine sekundarni amin iz sp@arelazi u tercijarni amin (spd) koji ne daje pik na
infracrvenomspektruobzirom da nematomavodika -C=N- vez unutar imidanlnog
prstenaodgovarapik na 1469cmt. -C=C- (aromat.) veze nalaz&e naSRGUXpMX RG
1406 cmt do 1610cm™. Na spektruPRaAHP R HvBepurpwd N=ODVLPHWULpPQLK
VLPHWULPQLK B&cvhm HITDEM BC- @r-H oop savijanjavidimo na
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7

valnim brojevima 181 cmti 727 cmt. Jednostruke € i C-N veze nalaze se ispod

1000 cm'. Eksperimentalni rifracrveni spektar SR W Y Upjisuiads$t pikova
NDUDNWHULVWLpPQLKWID FRAHPNRWVXW b iEeEyaBiyiallwW L GD
AHOMHQRP VPMHUX

Na teorijskom prikaztiH NMR spektra zaspdf PRAHPR XRpLWL VLIJQDO WUI
SSP V SRYUALQRP LQWHJUDFLMH NRMD RREGUBRAMDNWDY W/ U |
VNXSLQX 6LJQDO NYDUWHWD LQWHJUDFLMVNH SRYUAL
kemijski pomak 4,342 ppima odgovaraCH; skupini.-CHz skupina je odsjenjenija jer
VH QDOD]JL EOLaAH HOHNWURQHJDWLYQLMHE (PWRP X GX3
SRYUALQRP LQWHJUDFLMH NRMD RGJRYDUD SURWRQL
NajodsjenjenML DWRP YRGLND ]JERJ HOHNWURQHJIJDWLYQR.
vodikovih veza, pripada ugljikovom protonu-id=CH- veze unutar molekule.

Na dolje prikazanim slikama (slik#6 i slika 17) koje su dio eksperimentalnog
prikaza'H NMR spektrgpoglavlje 6, pilog6) PRAHPR YLGMHWL NOMXpQX U
spopva2i4 .DR SRWYUGX XJUDYH@H MWRIsmeRid 28 BpSLQH Q
PRJX VH siiap kwatteta tripletana 1,804 ppm 10,852 ppm koji odgovaraju
alifatskim protonimakupinaCH. i -CHzs. Signal na 1,804 ppm odgovai@H: skupini
koja je odsjenjenija 0dlCHz skupine radblizine HOHNWURQHJDWLYQRJ DWR
odnosu na teoretsku pretpostavku kemijskog pomaka, u eksperimentalnom spektru,
kemijski pomak-CHz i -CH, VNXSLQD M HSignbl &a&vR65Q pgimodgovara
protonu-N=CH- veze unutar spoja L QDOD]L VH QHAWR QLAaH X RGQRYV
H NMR spektra za ovaj spop GJR Y D U D M X ii LQ BURR/G U XBBPA@ N
odgovara aromatskim protonimpLMD MH R GV MdicQ MiluQagnetske SRV O M
anizotropiie.. HPLMVNL SRPDN |D DURPDWVNH YRGLNH MH WL
teoretske pretpostavk@bzirom da jetH NMR spektar potvrdio sve bitne strukturne
karakteristike spoja&, uz postojanje R G Lhihyazlika PRAaHPR tavitiHiwsR VvV
UHDNFLMD RGYLOD aMQBRMRELO WHWIRPUDRD MEBRM aHOM
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Slikal6. Dio NMR spektra za spoj 2 Slikal7. Dio NMR spektra za spoj 4

% 7THRULMYV Ndjela] C, Bp NQitoma za spdjmolekulske formule €H1sN4O
iznosi: C (65,300), H (4,79%) i N (19,04%). Rezultatelementneanalize odstupaju
RG SUHGYLYHQLK YULMHGQR)Y W (4,453%)Li] K RLY,BB %R
2GVWXSDQMD VX RBRYVOMHGUADGENPWIWLOL QHLJUHDJLL

Schiffova baza (2) u etanolu (25 ), 37 % formaldehid (0,03 mol) te@dabrani
sekundarni (fenilpiperazin i morfolin) i primarni amini -kior-, 4-klor-, 3,5diklor-,
2-trifluormetil-, 3-trifluormetilanilin) reaktanti su ureakciji Mannichove kondezack.
Reakcije su se provodile na sobnoj temperatérisati Talog jefiltriran, ispran s dietil eterom,
RVXaHQ L SUHNULVWD O L]L UReé&kciie] skBkuRdamMik Briviniiabt{dliR WD SD O L
fenilpiperazinQLVX ELOH XVSMH&QH ]JERJ pHJD X RYRP GLSORPVN!
prikazani. Reakcije sprovedeneQD LVWL QDpLQ NDR L UHDNFLMH V SULF
NULVWDOL]DFLMD AaHOMHQRJ VSRMBBVQMKRQ&IZranvpexrDFLMH
Mannichovih baza( Slika 2, spojevib5a - 7b ) V UD]JOLpPpLWLP IXQNFLMVNLF
(-Cl, -diCl, -CFs). Spojevi suokarakteriziranilR i NMR spektroskopijom teslementnom

analizom.
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Ya

o 1{[(2-Klorfenil)amino]metil} -2-(3-nitrobenzilidenamino)-benzimidazol
(5a)

Ekperimentalnarifracrvena spektroskopigpojaba (poglavlje 6, prilog 7pokazuje jk

na 2821 crit koji odgovara-CH, VNXSLQL YH]DQRM ]DVéRAijgD]ROQL
metilne skupine NRMD SRW M H Kldraniing, RaGdRudrdiimidazolniamin

spoja2, on postaje tercijarni. Tercijarni amini ne daju pikoveiniacrvenomspektru

jer nemaju vezan atom vodikdok sekundarni aminil-H veza) daju jedan pikto na
SRGUXDP&MXP R @Gnl Naeksperimentalnom infracrven@pektru spoj®a pik

na 3083 cm! odgovara sekundarnom aminu iz ve@H,-NH-. -C=N- veza unutar
imidazolnog prstena daje pik na 143!, -C=C- (aromat) veze nalaze naSR G U X p M X

od 1450 cm? do 1610cm™. Na spektru vidimo dvije vrpceN=O DVLPHWULpPQL
VLPHWULPQLK 1152601890 D. QaHD(AGHD oop) savijanjavidimo na

valnim brojevimar30cmti 1053cm®. JednostrukeC-C- i -C-N- veze nalaze se ispod

1000 cmt. -C-&0O YH]D QDOD]JL VH QD SRGWXEMX L]P
785cm?. Infracrven VSHNWDU XND]XMH QD SULVXWQRVW SLNR®
spojaba WH PRaAHPR SUHWSRVWDYLWL GD VH UHDNFLMD RG

Teoretski prikazH NMR spektra spojda SULND]XMH VLJQDO QD SSP
integracije koja odgovara dwaljikova atoma, a odgovar€@H, VN XSLQL NRMD SRWI
X J U Dy H-RdRahilina u molekulu spoja&. Aromatski protoni imaju signal na
SR G U648 X SSP V SRYUALQRP LQWHJUDFLMH NRMD R
Ugljikov proton iz dvostrukeN=CH- vezeima kemijski pomak 9,385 ppm.
8V S R U H gkspedinientaindH NMR spekte (poglavlje 6, prilozi 2 i 8)

spojeva2 i 5avidimo da u spojlbanemasignalaX SR G U Xp M X (crvena IBigP
slika 19). Taj signalodgovaraG X & L N R Y R PunatariRnillesRdQrg prstenapop 2

f D P R&logodsustvatogasignalajeste vezanje -Rloranilina na mjestu atoma
vodikasekundarnogamingLPH VHNXQGDUQL D P TegiSrR¥ihDnd H W HUF
pokazuju signale tH NMR spektrima radi odsustva atoma vodigeynal ugljikovog
protona iz-N=CH- vezespoja4 odgovara kemijskom pomaku &649 ppm.Na
SRGUXpMR81lppmV LQWHIJUDFLMRP SRYUAGLQH NRMD RGJI
javljaju se signali koji odgovaraju protonima benzen@dsjenjenost je posljedica
dijamagnetne anizotropije benzenskog prstela MHGDQ DWRP YRGLND PD
SULSLVDWL RGUHYHQLP QHpLVWR D P BighaDtiiple®aRnBX U HP S L
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6,701 ppm odgovara sekundarnom aminu adiranekjdtanilina Signal dublet&oji

VH PR aHnxX®Rg424 wphiplava linijaslika 19) odgovaraCH. skupinivezane za

atom G X diz Mnidlazolnog prsten@va-CH: skupina je dosta odsjenjerarazlog su

GYD HOHNWURQHJIJDWLYQD GXAaLND L]P WS RURHW XK XMIH

eksperimentalni i teord/ VNL NHPLMVNL SRPDN RGUHYHQ4K VWUX
PRAHPR YLGMHWL YHOLNH VOLPQRVWL ,] WRJD PRAHP|
AHOMHQRP VBEHNNB Xpdktad mptwhld sintezu spaja

Slikal8. Dio NMR spektra spoja 2 Slikal9. Dio NMR spektra spoja 5a

% THRULMVNL L]UDpPXQ XG M H5amolékulskelfortnuleVEiR:FONsD? V S R M
iznosi: C (62,1%%), H (3,97%) i N (17,26%). Rezultatielementneanalize odstupaj
RG SUHGYLYHQLK YULMHGQR)Y W (4,153%)Li] K RLE,80 %R
2GVWXSDQMD VX SRVOMHGLFD QHpLVWRUD QXVSURGX

o0 1-{[(4-Klorfenil)amino]metil} -2-(3-nitrobenzilidenamino)-benzimidazol
(5b)

% Na infracrvenom spéru -C-+ YH]H X NRMLPDB WHUDNWHXGLR®RX NUDUI
SRND]XMX YLEUDFLMH S Bdivrdu_tadariditdd-heRkeépé@rienhtriom D
infracrvenomspektru spoj&b (poglavlje 6,prilog 9). Pik na 3062 cnt odgovara sp
hibridiziranom ugljiku (-C-H) iz dvostruke-N=CH veze. Pik na 2958m! odgovara
sp’ hibridiziranom ugljikuiz 4-kloranilina koji se vezao na sekundarni amin u sgdiju
OR&H VH XRpLWL ShoN ddddvara skBrflarom aminu iz supstituirane
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skupine -C=N veza unutaimidazolnog prstena daje pik na 148@*. -C=C- (aromat.)

veze nalazese naS R G UXPpINMK-1523 cml. 3R G & X pRH 15801500 cm? i

13721290 cm‘odgovariu DVLPHWULPQRP L VLPHWU L psRuURiRe.UDV W H ]
Dvije vrpce kaoP R J XjioKrdu N=O DVLPHWULpPQLK L VLPRWHBRRQLK
X R ma\B23cmti 1327 cmt. -C-H (Ar-H oop)savijanjavidimo na valnim brojevima

744cmti 1267cmt. JednostrukeC-C- i -C-N veze nalaze se ispod 1000 tmC-Cl

YH]D QDOD]L VH QD SR@GWU XgsNnx'. ER$petijngntalnirifracrveni
VSHNWDU XND]XMH QD SULVXWQRVW SLNBOYYPLRBUDNW

o

PRAHPR SUHWSRVWDYLWL GD VH UHDNFLMD RGYLOD X 34

NateoretskomtH NMR spektruspojasb VLIJQDO QD IR htagrieyY U a
koja odgovara dva ugljikova atoma odgoval VN XSLQL NRMD SRWMHpH L]
kloroanilina u molekulu spoja2 $URPDWVNL SURWRQL LPDMX VLJIQD
SSP V SRYUGLQRP LQWHJUDFLMH NRMDr&daizRYDUD
dvostruke-N=CH- veze ima kemijski pomak 9,385 ppm.
Na eksperimentalnom spektid NMR analizespoja5b (poglavlje 6, prilog 10)
signal dubleta na 5,861 ppm odgovafaH, skupini iz adiranog <kloranilina.
Vezanjemd4-kloranilina sekundarni anm iz spoja2 postaje tercijarniTercijarni amini
QHPDMX YH]DQ DWRP YRGLND H NG sekidb RdH GIHVIXRP IL MR
signal singletana 9,675 ppnkoji odgovaraprotoru Schiffove bazg N=CH vezé.
Signal na 6,926 ppm odgovara odgovaragmotsekundarnog amina. lako je kemijski
SRPDN DURPDWVNLK YRGLND X RGQRVX QbhalWitaRUHW V I
SRGUXpMX-,60& ppm odgovaraju aromatskim protonimaEH] RE]JLUD &aw
LQWHJUDFLMVND SRYUAaLQD RGJRQdSj&h[@nost BezénBvMh YR G L I
protona posliedica je dijamagnetne anizotropi@VSRUHyYyXMXiuL WHRUH
eksperimentalnéH NMR spektre spojgbh PR&H VH SUHWSRVWDYLWL GD
YDaQH VWUXNWXUQH NDUDNWHULVWLN Hnignhh@evhHQRJ VSR

7THRULMVNL LJUDpPpXQ XG M H5D bolekulskd foimDeEREBANSI VSRM
iznosi: C (62,13%), H (3,97%) i N (17,26%). Rezultatielementneanalize odstupaju

RG SUHGYLYHQLK YULMBUG R ,86%) i N (17, 4BRNV0otist&panja

VX SRVOMHGLFD QHPLVWRUD QXVSURGXNDWD LOL QHL
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Spojevib5ai 5b sintetizirani su s vrlo malim prinosom reakcije. Spagtemperaturom taljenja

164

f& LPD SULQrakon prekristalizacije iz etanola. Spbj iako strukturno vrlo

V O L p D Ga,w&Bn\poekristalizacije iz dioksardao je prinos od samo 2,94. Sam odabir

otapala za prekristalizaciju iziskivao je puno vremehag slabe kristalizacije ovih spojeva

0 1-{[(3,5-Diklorfenil)amino]metil} -2-(3-nitro benzilidenamino)-

benzimidazole(6)

SULQRV VOLpD qaiseydpQas 8, BdiM@anivhBkupinom kao supstituentom. Nakon
prekristalizacije iz THFa prinos ove reakcije bio je 29,%4, a W R p N D spéjacizh@sia [

133
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Infracrvena spktroskopija daje spektre na kojima se maksimumi sekundarnih i
primarnih amina nalaze iznad 3000 tma eksperimentalnonmfracrvenom spektru

spoja6 (poglavlje 6, prilog 11jnaksimum na 3070 ctrhodgovara skundaremamiru

iz supstituirane skupine (3dikloroanilin). Kemijski pomak od 1525 crh odgovara

C=N- vez unutar imidazolnog prstenilaksimumi zaC=C- (aromat.) veze nalaze se

QD SRGUX®MXTIRIG 1439 cml. Na spektru vidimo dvije vrpceN=0
aVLPHWULPQLK L VLPHWHAGO L K348 @ W-8-HD(@rN Do) D

savijanja vidimo na valnim brojevima 761 ©in1074 cm'. JednostrukeC-C- i -C-N

veze nalaze se ispod 1000€rC-& O YH]D QDODI]L VH QD SRGIBEBXpMX L]
cmL. Infracrveni spektar ukazuje na prisutn@Gt NRYD NDUDNWHULVWLPQLK ]
6 WH PRAHPR SUHWSRVWDYLWL GD VH UHDNFLMD ]JDLVWI

Teoretski'H NMR spekér spoja6 imasignal na 5,34 ppm V SRYUALQRP LQWHJ
koja odgovara dva ugljikova atoneopisuje-CH2skupiit NRMD SRWMHpH L] XJLU
3,5-dikloranilinau molekuluspoja $URPDWVNL SURWRQL L/ABaM X VLJIQI
SSP V SRYUALQRP LQWH 1 atdrfalvddida. NURIIMdI pro@d R Y D U D
dvostruke-N=CH- veze ima kemijski pomak 9,385 ppm
Na elsperimentalnontH NMR spektru spoj# (poglavlje 6, prilog 12)signal
dubletas kemijskim pomakord,818 ppmodgovaraugljikovim protonimaiz CH2-NH
vez LDNR VH QDOD]L QD QHaAWR YLaHP NHPLMVNRP S
pretpostavkuObzirom da je melma skupina vezana na dva elektronegativha atoma
GXALND NHPLMVNL S Rékazhje®i3enien&tSgral RaQID,133 ppm
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odgovargorotoru iz dvostruke-N=CH veze,iako teoretski spektar pretpostavlja signal

QD QHAWR QLAHP N Sdnalnag,ROR pprs tifoMadarotoru sekundarnog

amina ORJX VH Kmap QW LSWR G U X b M, 87Rpgpm u obliku singleta, tripleta

i multipleta X] LQWHJULUDQX SRYU&ALQX NR QxiretrGdhRer D U D
LQWHJULUDQD SRY |pdnfe H WEBIDHE D ODH ESLRAELLOYRHXXX (BHH GNDH Q L
MH ULMHp R QHpLVWRUDPD QXVSURGXNWX LOL GD MH L

7THRULMVNL L]UDpPpXQ XG M H®mplekulske forthule WHREIENs{D VS R M
iznosi: C (57,2%6), H (3,43%) i N (15,91%). Rezultatielementneanalize odstupaju

RG SUHGYLYHQLK YULMH G6)R BW0W) i N (15,508 Gdstépanja

VX SRVOMHGLFD QHpPpLVWRUD QXVSURGXNDWD LOL QHL

o 1{[(2-(Trifluormetil)fenil)amino]metil} -2-(3-nitrobenzilidenamino)-

benzimidazol(7a)

Infracrvenom spektroskopijom dobivengksperimentalnspektar spoj&a (poglavlje

6, prilog B) 8 SRGUXpMX LJFQWB) Q IBMHRIRQ Dalazi se pikkoji

odgovarassekundaromamiru. Ugradnjorm-trifluormetilanilinasekundarni imidazolni

aminu spoju2 prelazi u tercijarni kojzbog nedostatka atoma vodika pokazuje pik

nainfracrvenomspektru.-CH. skupina u kojoj je ugljik sphibridiziran pokazujepik

pri 2822 cmt. -C=N dvostruka veza unutar imidazolnog pnstgokazuje pik na 1451

cm! dok N=CH veza Schiffove baze pokazuje pik pri 164&8*. Na spektru vidimo

dvije vipce-N=OaVLPHWULpPQLK L VL P HE2YAP QPH cibCHCH]DQMD ¢
DURPDW YH]H SRND]XBHZ15R N’ QIdrdRueldCi@-MXC-N

veze nalaze se ispod 1000 tmAr-CR YH]D QDOD]L V HkQIDSERG U XpM X

,QIUDFUYHQL VSHNWDU XND]XMH QD SULVXWQRVW SLNF

SR pHPX EL PRJOL SUHWSRVWDYLWL GrD. MH UHDNFLMD 1

Teoretski'H NMR spektar spoj@aimasignal na 5,93ppm V SRYUALQRP LQWHJ
koja odgovara dva ugljikova atomapisuje-CHz skupiu NRMD SRWMHpPpH L] XJLU
2-trifluormetilanilinau molekulu spoj2 $URPDWVNL SURWRQL LPDMX VI
6,906 SSP V SRYUALQRP LQWH 2hnima votika\ BdljikovR GJR Y L

proton iz dvostrukeN=CH- veze ima kemijski pomak 9,385 ppm
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EksperimentalntH NMR spekéar spoja7a (poglavlje 6, prilog 14)ypokazuje
signal dubletana 5,820 ppm koji odgowara protonima-CH. skupineiako teoretski
VSHNWDU SUHGYLYD VLJQDO QD KentijskRoo@akaskupink HP LM V|
ukazuje na odsjenjenje kao posljed@ay D HOHNWURQHJDWLYQD GXAaLNR
ova skupina vezandignal tripletana 6,704 ppm odgovara protonu sekundarnog
amina,dok se na 9,643 pprnX R p D Y D kdjiL ddgdy#daprotoru iz -N=CH veze sp
hibridiziranog ugljika. Ostalsignali Q D S R GLU R H}2678,928 ppmodgovaraju
aromatskim protonim& H] RE]JLUD aWR L Q Wdgbvdda 10 Bxayria vBdka, B AL QD F
nel2 2GUHYHQH QHPpLVWRUH LOL SUHNODSDQMH SLNRYD
, SDN XVSRUHyXMXiuL WHRUHWVNL L HNVSHULPHQWDOQ
UHUOL GD VX VLJQDOL VYUI&E SRWQLH® MaksSjsQdvilaVis R M D
AHOMHQRP VPMHUX

7THRULMVNL L]J]UDpPpXQ SRVWRWND X&rbkekuBke&formulde 1 D W
C22H16F3N502 iznosi: C (60,14%), H (3,67%) i N (15,94%). Rezultatielementne
DQDOL]H RGVWXSDMX RG SUH GC(BY,94%), K (3,852Y1iHNG Q RV W L
(16,29 %). 2GVWXSDQMD VX SRVOMHGLFD QHpPpLVWRUD Q
reaktanata.

o 1{[(3-(trifluormetil)fenil)amino]metil} -2-(3-nitrobenzilidenamino)-

benzimidazol (7b)

Naeksperimentalnormfracrvenonmspektruspoja7b (poglavlje 6, prilog 5)) X SRGU X p M X
iznad 3000 cm tj pri 3084 cm' nalazi se pikkoji odgovarasekundarom aminu.

Vezanjem 3rifluormetilanilina sekundarni imidazolnamin u spoju 2 prelazi u
tercijarniamin koji ne pokazuje pik nanfracrvenomspektu obzirom da nema atoma

vodika -CH, skupina u kojoj je ugljik sphibridiziran ima pik pri 2800 crh -C=N-

dvostruka veza unutar imidazolnog prstena pokazuje pik na 147 tickaN=CH veza

Schiffove baze pokazuje pik pri 1610 émC=C- (aromat.) veg pokazuju pik na

S R G U X]PMHEBX0-1423cmit. Na spektru vidimo dvije vipcdN=OaVLPHWULpPQLK
VLPHWULPQLK UBMWHIDQRD O3 . Jednostruke-C-C- i

-C-N- veze nalaze se ispod 1000tnAr-CFs YH]D QDOD]JL VH QD7&RGUXp M X
1 . QIUDFUYHQL VSHNWDU XND]XMH QD SULVXWQRVW SLI
70 SD PRAHPR SUHWSRVWDYLWL GD VH UHDNFLMD RGYLO
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% Teoretski'H NMR spektar spoja&b prikazuje signal na 5,88 ppm V. SRYUA3LQRP
integracije koja odgvara dva ugljikova atoma opisuje-CH. skupiit NRMD SRWMHpH
X J U D y#HifIRodmetilanilinau molekulu spoj&. Aromatski protoni imaju signal na
S R G U X pRIHKY X4 SSP V SRYUALQRP LQWHJY&dMaMH NRM
vodika. Ugljikov proton izdvostruke-N=CH- veze ima kemijski pomak 9,385 ppm

EksperimentalntH NMR spekéar spoja7b pokazujesignal dubletana 5,818
ppm koji odgovara atomima vodikeCH, skupine EH] RE]JLUD aWR WHRUHW
SUHWSRVWDYOMD Q.LKemijskiHfomhak VOH: si@ifiieDukazuje na
RGVMHQMHQMH NDR SRVOMHGLFD GYD HOHNWURQHJDW
vezanasSignal tripletana 6,678 ppmodgovara atomu vodika iz sekundarnog amina,
dok se na 9,634 ppm nalagignal singletakoji odgovaraprotoru -N=CH veze sp
KLEULGLJLUDQRJ XJOMLND L PR/NWRE2&,560pNiR WL SR S RICGARD
integracije 11 atoma vodikaydgovarajuaromatskim protonimaEH] RE]JLUD &WR |
SRYUALQH LQWHJUDF2LYH SRWHEXOPREHWR &thaLiELVDWL
SUHNODSDQMX SLNRYD ,SDN XVSRUHyYyXMXiL WHRUHWYV
UD]JOLNH PRAHPR UHUL GD VX VLI@EROLYWY HKQ E ILWEL K W N
RGYLOD X @&HOMHQRP VPMHUX

% THRULMVNL L]JUDpPpXQ S RN atorVadhBpofis mbiekuBke&formule.
C22H16F3Ns02 iznosi: C (60,14%), H (3,67%) i N (15,94%). Rezultatielementne
DQDOL]H RGVWXSDMX RG SUHGYLYH®) K (3,9IHNGQRV WL
(15,68 %). 2GVWXSDQMD VX SRVOMHGBAE D r@iteelgveWitR iD Q]
reaktanata.

Spojevi7ai 7b sa supstituentima-Rifluormetilanilin i 3-trifluormetilanilin sintetizirani su

nakon prekristalizacije iz THR. Spojfa LPD WRpN X -W D p&lékwj7b LPD QHaAWR
Y LAX0193 f & 6 S R MihktatizirahXsvrlo malim prinosom od 25,57 % (sp@p) i 14,16

% (spoj7b).

Reakcije spoja2 VD VSRMHYLPD NR Mnetii3ib SkupinuD(htWiLiY Q X
1,3-diketoni) rezultirala su spojevintai 9. U otopinu spoj& (0,005 mo) u etanolu (30 )
dodali smo trietilamin (0,3 ) te 1,3diketon (acetilaceton, 0,01 mol) i nitril (malononitril,
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0,01 mol). Reakcije su se odvijale pri sobnoj temperattlt B. Nakon filtracije te ispiranja
die-HWHURP VSRMHYL VX SUHNUL®pA®DOL]LUDQL L] RGJRYDUL

Dvije vrste reakcijgadicijsko-eliminacijslkai adicijsko-ciklizacijskg SUHGVWDYOMDMX PRJ
puta sinteze ove klase spoevaAEMH UHDNFLMH VH RGYLMDMX SUHNR PH)?
RG PRJXUD GY @erigdicha&xnské/Kiseline i desat pirimido-benzimidazola

Ya

Ya

0 3-Acetil-2-(3-nitrofenil) -4-metil-1,2-dihidropirimido[1,2 -a]-benzimidazol
(8)

Infracrvenom spektroskopijom dobivengksperimentalnspektar spoj& (poglavlje 6,

prilogl7 8 SRGUXpMX LI®B&H VHFRRplWha 331YNNKoji

odgovara sekundarnom aminu molekule. Osnovna vrijednost karbonilne skupine
(keton) u infracrvenom spektru je 1715 ‘&nl spektru spoja pik koji odgovara

karbonilnoj skupini ketona jea 1696 cr, a razlog je konjugacija unutargjp koja
VQLADYD YZd|26BA G R-UHY skupina u kojoj je ugljik sphibridiziran

pokazuje maksimum na 2941 ¢mNa 1466 crt PRaH VH XRpLWL SLN NRM
dvostrukoj-N=CH vezi unutar imidazolnog prsten&€=C- (aromat.) veze pokazuju pik

na SR G UXBM2A05 cmt. Na spektru vidimo dvije vrpceN=0 aVLPHWULpPQLK
VLPHWULpQLK 31MWI30®@ M DedRd3trukeC-C-i -C-N- veze nalaze

se ispod 1000 cth ,QIUDFUYHQL VSHNWDU XND]XMH QD SULVXW
strukturu spoj8 SD PRAHPR SUHWSRVWDYLWL GD MH UHDNFLM

Teoretski'H NMR spektar spoj® pokazuje signal singleta kemijskog pomaka 2,419
ppm koji odgovaraCHs skupini vezanoj za karbonilnu skupinu. Signal singleta s
integraciskRP SRYUALQRP DWRPD YRGLND L NHPLMVNRJ S
-CHs skupini koja je vezana zapODQL SUVWHQ 6LJQDO VLQJOHWD
atomu vodika nalazi se na 5,795 ppm a odgovaljkagim protonima-CH-NH veze.
6LJQDOL QD SRGUXm®EWP V LQWHIJUDFLMVNRP SRYUA&ELQ
aromatskim protonima.

EksperimentalntH NMR spektar spoj8 (poglavlje 6, pilog 18 ) pokazuje
signale singleta na 1,567 ppm-QE3s) i 2,123 ppm (CGCH3) koji odgovaraju 6
vodikovih atoma. Uodnosu ngpop H WhQjR, spoj8 SRND]XMH RGUHYHQH UD
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SRWYUGX VLQW H |$poji8HmaM&@QrRedfilng Skeghea gOHG DM X UL VSHN
spoja2 YLGLPR GD SLNRYD QD WRIed &dRjGgdckd Nblzin€® H P D
elektronegativnog kisika i vodikovih vez&Hs skupina vezana na karbonilnu skupinu
je odsjenjenija u odnosu na drugiHs skupinu.. HPLMVNL SRPDN MH QH&WR (
na teoretske pretpostavi&ignal singletana 6,224 ppmodgovaraugljikovom protonu
iz-CH-NH-veze LDNR VH QD O D keqQipkamhpérieiRl of tedrdtskdrjk
na 9,616 ppmodgovara atomu vodika sekundarnog amiemijski pomak od 6,340

SSP LQWHJULUDQH SRYUALQH YoREnh NdRiKd. K DW R
aromatskog prsten®2 GJRYDUDMXUL EURM YR @la Ndvrdd [ddaViey LK RV W
reakcijaVLQWH]H &HOMEQR X VGREDRP VPMHU X

7THRULMVNL L]JUDPpXQ SRVWRWND X8&nwldknlBke &rmulelL 1 DW
Ci19H16N4Oziznosi: C (6,51%), H @,63%) i N (16,08%). Rezultatelementnenalize

odstupaju 0 dSUHGYLYHQLK Y UL M HE38Q%®) VWNLE7D) ilN QEUIH). &
2GVWXSDQMD VX SRVOMHGLFD QHPpLVWRUD QXVSURGXN

o .-Cijano-3-nitrocinaminski nitril (9)

Maksimum na 2209 crmt kojeg vidimo na eksperimentalnom infraenom spektru

spoja9 (poglavlje 6, prilog 19) odgovar& N-vezama unutar molekul®vostruka

C=CH vezaima maksimumna 1601 cm®. -C-H veza sp hibridiziranog ugljika
SRWYUYHQD MH S EN6&kRuQikpvi GH VieRe aromatskog prstena vidi

pri 3012 cm®. NO; skupinapokazuje dvije vrpcena 492 cm 1i 1320 cm 1. C-H

savijanja (ArH oop) vidljiva su pri 820 crrti 1208 cnt. Signali infracrvenog spektra
odgovaraju strukturnim skupinama spfj;6D PRaHPR SUHWSRVWB®YDWL G|
X aHOMHQRP VPMHUX

Teoretski prikaztH NMR spektra spoj® pokazuje signakingleta na 8,931 ppm s
LQWHJUDFLMRP SRYUALQH NRMD RGJRYDUD MHGQRP
ugljikovom protonu iz-CH=C- veze, a veliko odsjenjenje je posljedica blizine
aromatskog benzena te nitrilnih skupina. Kemijski pomak od 7,648 ppm do 8,844 ppm

V LQWHJUDFLMRP SRYU&ALQH NRMD RGJRYDUD DWRPL

molekule.
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Na eksperimentalnontH NMR spektru spoj® (poglavlje 6, prilogg)) PR&H VH
X R p ighdlisingletana 7,934 ppm koji odgovapaotoru-C=CH-vezeEH] RE]JLUD aWHR
VH QDODJ]L QD QL&HP NHPLMVNRRSsj&RAD N YpoRedicRpHNLY
konjugacija unutar molekulelDRJX VH XRpLWL NalLG)RDOpprh miltiiledaO H W D
na6,84ppmsLQWHIJUDFLMRP SRYUALQD NRMDIRGDBY MY DL BU
signala odgovara aromatskim protonimeDNR VH QDOD]H GRVWD QLaH
2GJRYDUDMXDLVWIHI QD@ DNW H U L Vo/panrdde dajX Sint€xal VSR M
aHO M H Q RI& uvpBaRoh Bmjeru

% THRULMVNL L]JUDpPXQ XGMH ODndekuiské fatm@maMRIBNROJD VSRM
iznosi: C (®,31%), H 2,53%) i N (21,10%). Rezultatielementneanalize odstupaju
RG SUHGYLYHQLK YUL MBI R EZ,V8Y%)iN (20493 %) Gdstdpanja
VX SRVOMHGLFD QHpPLVWRUD QXVSURGXNDWD LOL QHL

3.2. Antibakterijska aktivnost sintetiziranih spojeva

Metoda kojom je R G U H ahkti@iRrobna aktivhost zove se mikrodilucijska metoda.

Podrazurnijeva male volumene bujona @LMHOMHQH X VWHULOQH SODVWLp
OHWRGD UDVWD PR&H VH NRULVW L Wjr. N O @& B WD WRLW\@ RN R GRQ
da se suspendira izravimseQH PRaH QDSUDYLWL JODWND VXVSHQ]LMD

U tablici 1 (poglavlje 2) prikazea je antibakterijska aktivnost 10 sintetiziranih spoje+8)(
Sintetizirani spojevi testirani su @aram-pozitivne §. aureusi Gram-negativne . coli i P.

aeruginosa bakterijske sojeve.

Nakon dvije probe, uzeta je srednja vrijednost koja predatawvinimalnu inihibicijsku

koncentraciju, MIK tj. minimalnu koncentracij potrebm za inhibiranje rasta bakterije.

IzrezutataSRNXaADOR VH XYLGMHWL SRV Wwkeigke \ONLXB GQ H yIH  DRYOHR]
aktivnosti

,] S U L Opoddtbieau Krikazanih u Tablicil. XVWDQRYOMHQR MH VOMHGH

Gramnegativnesu EDNWHULMH UDGL VYRMH GRGDWQH RYRMQLFH
SRWYUGLWL L L] SULORAHQLK UH]XOWDWD 7DEOLFD OLC
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se pokazao najaktivniprotiv Gram-pozitivnih bakterija iznosi 0,117 mglmdok kodGram:

negativnih bakterija iznosi 0,3125 md/nodnosno 0,625 mgim 3RYHUDQMH NRQFHQ
XND]XMH QD W H &X Gta@-Kdgativiil. baKterijaDWV tdibsu r@ram-pozitivne

bakterije

RezutDWL SUHPD RGUHydQsod YUVWL EDNWHULM

¥ Staphylococcus aurey8TCC 29213

Spoj 1-{[( 3-(trifluormetil)fenil)amino]metil}-2-(3-nitrobenzilidenaminepenzimidazol (7b)
pokazao je najbolju inhibicijsku aktivnost prema bakte3ijiaureusMinimalna inhibcijska
koncentracija spoja 7b je 0,117 mgmh. 6OMHGHUL L]D QMHJID \Y,
1-{[(3,5-diklorfenil)amino]metil}-2-(3-nitrobenzilidenaminepenzimidazol )

sminimalnom inhibicijskom koncentracin 0,156 mg/rh.

2EJLURP QD pLQMMQPHDX QEMtivitd&prdivNbakterijskog soj&. aureus
PRAGD VH PRAH SUHWSRVWDYLWL GDSRX DgiikqoBt\VEpoPdd |OR UD
NRML VH UD]JOLNXMH VDPR X SRORADMX DGLUDQH VNXSLQH

Slika20. Spj 7a Slika21. Spoj7b

Zanimljivo je da je minimalna inhibicijska koncentracija za spo8éai 7ajednaka i iznosi
0,3125 mg/mh, dok je za spdpb ona 1,25 mg/th. Spojevis5ai5b VH UD]JOLNXMX VDPR X ¢
adirane skuipe.

5D]J]OLNH L]PHZB YERBMHYDPHID PRAHPR |DNOMXpL®hijeGD UHG.
dopimiMHOD EROMRM LQKLELFLMVNRM PRUL VSRMD WH GD 6F
odgovorna za inihibicijsku aktivhost prema ovoj balier
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Spojev s aktivnim metienskimskupinama imajwrijednostMIK -a2,5 mg/nk. (spoj8) i 1,875
mg/mL (spoj9 aWR MH YLAaH R @ a8 Rspik &tQiRsIintétgiRuMDspojeva.

% Escherichia col(ATCC 25922
Spojevi2,5ai 6 imaju najbolju inhibicijsku aktimost premaram-negativnoj bakterijE. coli.

NjihovavrijednostMIK -aje jednalai iznosi 0,3125 mg/ii.

5D]OLND L]PH5XMKSGRAUAS Yh/nL) i 5b (MIK: 0,625 mg/nL) je opet vidljiva,
te i ovaj put spopb LPD YHUX PLQLPDOQX LaQiji bELpsi&HMVNX NRQFHQW U

5D]OLND L]PH¥IMIK 8,BIGG/MDL) i 3 (MIK: 1,25 mg/nL) je kod ove bakterije
YLGOMLYLMD QHJR X SURAORP SULPMHUX DOL SRWYUyXMH
antibakterijsku aktivnost spofa aWRYL&H PORKRVMH/ORXDQMLOD

¥ Pseudomonas aerugino§&TCC 27852)

Kod ove vrste bakterije, najmanjrijednostMIK -a iznosi 0,625 mg/m, D SRWYUyYyHQ MH
spojevima2,5a,6,7ai 7b. Spoj5b ima vrijednostMIK-a 1,25 mg/m. O RA&AHPR XYWLGMHWL
ovom primjeruda je MIK spgabb YHUL X RGQRB& X QD VSRM

1 D M YWHjédrosti MIK -a imaju spojevi s aktivnim mdénskim skupinama gpoj 8: 1,875
mg/mL i spoj9: 1,5625 mg/rh).

Kod sve tri bakterije spdjima jednakuL O L n@rimda¥u inhibicijsku koncentraciju u odnosu

na spoj5a. Spoj5b X VYD WUL VOXpDMD LPD QDMYHUX PLQLPDOQX
vjerojatnost dge u spojub6 vrijednostMIK -a manp ili jednaka radi postojanja jednog atoma
NORUD YL&H

Sika 22. Spoj5a Slika23. Spoj5b Slika24. Spoj6
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4. =$./-8Y$.

¥ U ovom radu sintetizirano je ukupf®onovih spojevagpojevil-9) UD]J]OLpLWH NHPLN
strukture

Y% Sintetiziran je Z3-nitrobenziliden)amindH-EHQ]LPLGD]RO UHDNFLMDPD
PLNURYDOQH RUJDQVNH VLQWHUHH DNHQ MNHR pIL\DNL RNUH. 8SARH €

¥, Sintetizirano je ukupno 9 derivata-(2-nitrobenziliden)amindH-benzimidazola
UHDNFLMDPD NODYWHJ]H RBWIDQRWNHUWIDNFLMD ELOL VX |
(76 %) do jako malih (2,9%6).

% -DNR PDOD LVNRULAWHQMD VX SRVOMth@Gphedde@HpPLVWR

%, Strukture sintetiziranih spojevaSRWYUYHQH V ¥ MMRKIQ lte\el2rRebtna
analiza.

¥, Dobiveni spojeni testirani su nantibakterijsku aktivnost protivGram-pozitivhog
bakterijskog soja(S. aureup i Gram-negativnih bakterijskih sojeva(E. coli i P.
aeruginosa.

% ,] UH]XOWDWD DQWLPLNUREQH DNW L-Meg®Rivhe&/dakieijel OR V H
otpornije na djelovanje ovih spojeva. Ta pretpostavka proizlazi iz vrijednosti minimalne
inhibicijske koncentracije koja je ka@ram-pozitivhog bakterigkog soja (MIK:0,117
mg/m. QLAD X RGQRVX QD PLQLPDOQ HGrdmendativhifr LMV N H
bakterijskih sojeva (MIKD,3125 mg/m i MIK:0,625 mg/nl). Pretpostavlja se da je
UD]JORJ GRGDWQL YDQMV N kpdzitvRaMakieripe. Reauliaki ¥poje®ed JUD P
5a,5b i 6 za sva tri soja bakterijpokazali su da spdjima jednaku iliQLaX YULMHGQR
minimalne inhibicijske koncentracije u odnosu na spofae5b. Pretpostavlja se da
MH WR SRVOMHGLFD MHGQRJ DWRRBIDBDONORUD YLAH X RGC

% 6YL GRELYHQL GHULYDWL IDUPDNRORANL DNWAYQH NR
VLOQWH]X RGUHYHQLK QRYLK NRPSRQHQWL WH ]D QRYH |
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6. PRILOZI

2-(3-nitrobenzoliden)amino-1H-benzimidazol (2)

Prilogl. IRspektar spoja 2

Prilog2. 'H NMRspektar spoja 2
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2-(3-nitrobenzil)amino-1H-benzimidazol (3)

Prilog3. IRspektar spoja 3

Prilog4. 'H NMRspektar spoja 3
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1-Etil-2-(3-nitrobenziliden)amino-1H-benzmidazol (4)

Prilog5. IRspektar spoja 4

Prilog6. IH NMRspektar spoja 4
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1-{[(2-Klorfenil)amino]metil}-2-(3-nitrobenzilidenamino)-benzimidazol (5a)

Prilog7. IRspektar spoja 5a

Prilog8. IH NMRspektar spoja 5a
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1-{[(4-Klorfenil)amino]metil}-2-(3-nitrobenzilidenamino)-benzimidazol (5b)

Prilog9. IR spektar spoja 5b

Prilog10. ITH NMR spektar spofb
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1-{[(3,5-Diklorfenil)amino]metil}-2-(3-nitrobenzilidenamino)-benzimidazole(6a)

Prilogll. IR spé&tar spoja 6a

Prilog12. 'H NMRspektar spoja 6a
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1-{[(2-(Trifluormet il)fenil)amino]metil}-2-(3-nitrobenzilidenamino)-benzimidazol (7a)

Prilog13. IR spektar spoja 7a

Piilog 14. 'H NMRspektar spoja 7a
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1-{[(3-(Trifluormet il)fenil)Jamino]metil}-2-(3-nitrobenzilidenamino)-benzimidazol (7b)

Prilog15. IRspektar spoja 7b

Prilog16. IH NMRspektar spoja 7b
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3-Acetil-2-(3-nitro fenil)-4-metil-1,2-dihidropirimido[1,2 -a]-benzimidazol (8)

Prilogl7. IR spektar spoja 8

Prilog18. IH NMRspekéar spoja 8
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.-Cijano-3-nitrocinaminski nitril (9)

Prilog19. IR spektar spoja 9

Prilog20. IH NMRspektar spoja 9
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