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萜类化合物是一类广泛存在于生物体内并具有异戊二烯单元的天然产物,占到目前已知的天然产物的60%左右。由于其重要的生理活性，萜类化合物的合成与转化是生物体内最重要的代谢途径之一。在生物合成中，这些成千上万的萜类化合物大部分均衍生于两个C5合成砌块：二甲烯丙基焦磷酸（DMAPP）和异戊烯基焦磷酸（IPP）。这两个C5单元在酶催化下通过取代、偶合、环化或重排等反应生成多样性的开链或环状化合物。 
受萜类化合物生物合成的启发，我们开展了异戊二烯的精准发散性催化转化构建天然或非天然萜类化合物[1]。该策略有以下难点：1）异戊二烯没有被活化，反应活性相对较低；2）异戊二烯具有四个反应位点，以芳烃与异戊二烯的偶联为例，有六种可能的加成方式，进一步双键异构化的话可以产生14个区域异构体；3）另外反应还有可能发生线性或环状二聚的氢芳基化反应。理论上会产生超过150种异构体。面对异戊二烯催化转化中最关键的区域选择性控制挑战，我们根据过渡金属催化原理，发展多样性的调控策略来研究这个难题：1）机理调控；2）金属调控；3）配体调控；4）添加物调控；5）热力学与动力学调控。
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图1. 异戊二烯催化转化构建萜类化合物
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