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ABSTRAK
Tt ?’ISJTI‘:.E}LSA Iztnmmnmc'rr-‘.ms‘.msl SENYAWA KOMPLEKY TEKNESIUM-99 NIT-
convaves kol k---.t -kn()N HIS(N-B!E,"I Il:.TIOSE?-1II(;\I{llAZO.‘I). Telah dilakukan sintssia
m‘l)bvN E MPNeES Lok oahm‘1-99 (V) nitrido pentana-2,4-dion bis(N-metilticsemikarbazon)
l' -PETS) '“E’G‘Ulort‘nkm penukaran ligan antara targoet awal “reYNC (PPhi)l2dengan
ligan PETS. Senyawn "".YNCI»(PPhy), diperoleh dengan merenksikan K" TcO4 dan NaMj
m?nggunnknn reduktor HC| dan penambahan PPhy. Senyawa M eYNCI%PPha)2 berupa
kristal merah muda dengan titik lebur 232-233 °C dan mengandung gugus TesN dengan
puncak vibrasi pada1087 em™. Ligan PETS(pentana-2,4-dion bis(N-metiltissemikarbazon))
diperoleh dari rl'-:akai )tonfionsnsi antara n-pentana-2,4-dion dan N-metilticsemikarbazid
salam suasana etilen diamin. PETS mempunyai titik lebur 185-186 °C dengan berat melekul
5534-‘, Dugaan senyawa yang mun&l&n terbentuk dari reaksi penukaran ligan antara
Te NCiz(P?ha)z dan PETS adalah ""TeYN.PETS dr_-n‘gnn bilangan koordinasi 5 serta senya-
wa dengan bilangan koordinasi 6 dalam bentuk [*T NCI-PETS) dan “*TeYNO.PETS. Ren-
demen sintesis maksimum (= 72%) diperoleh pada penggunaan “’TeYNClzPPh1); dan PETS
dengan perbandingan 2 1:3. Senyawa ini berupa serbuk berwarna kuning muda dengan
titik lebur 203-205 °C, tidak bermuatan dan bersifat kuranglipefil. Dalam senyawa kompleks
terdapat gugug TeaN dengan puncak vibrasi pada 1078 em’! dan mengandung 26,18%
radionuklida *"Te. Dari rendahnya lipofilisitas senyawa serta besarnya kandungan

Bgdi%nuk]idn S\ yang diperoleh, diduga bahwa senyawa tersebut mempunyai struktur
Te'NO-PETS.

ABSTRACT

SYNTHESIS AND CHARACTERISATION OF TECHNETIUM-99 NITRIDO PENTA-
NE-2,4-DIONE BIS(N-METHYLTHIOSEMICARBAZONE) COMPLEX. The synthesis of
technetium-99 nitrido pentane-2,4-dione bis(N-methylthiosemicarbazone complex
(""TcYN-PETS) has been carried out by a ligand exchange reaction between the starting
material "°Te NCl2PPh3)2 and PETS ligand. 91:"IbVIN:lClz;PPhsm compound was obtained by
reaction between K""TcO4 and NaN3 using HCI as a reducing agent and addition of PPh3.
meVNClz(PPha)z compound is a pink crystal with a melting point of 232- 233 °C and contains
a Tea N core in 1087 em™. PETS pentane-2,4-dione bis(N-methylthiosemi carbazone) ligand
was obtained by condensation reaction between pentane-2,4-dione and N-methyltiosemicarba-
zide in ethylendiamine conditions. PETS has a melting point of 185-186 °C and a molecular
weiqbt of 274. The predicted complexes formed through the ligand exchange reaction are
YT<VN.PETS with the five-coordinated numbers and the six-coordinated numbers in the form
of ("®TcYNCI-PETS] and ["*TeYNO-PETS).The maximum yield (¢ 72%) was obtained with a
molar ratio =z 1: 3 of ["“TcYNCl2(PPhs)2 : PET). This complex is a light yellow powder with a
melting point of 203-205 °C, neutral and less lipophilic. The presence of TeaN group in the
complex was shown by infra- red spectra vibration at 1078 em™ and contains 26,18 % of ™Te.
From the lipophilicity value and the precentage of Yo obtained,it is predicted that the
compound formed is YNO.PETS.

PENDAHULUAN

Dalam bidang kedokteran nuklir, secara Pada tahun terakhir ini telah dikembang-
rutin telah digunakan senyawa bertanda tek- kan pembuatan sediaan radiofarmasi
nesium-99m dalam bentuk senyawn kompleks  P"TcYPETS dalam bentuk teras okso (Te=0)
#mTe-ligan terutama untuk tujuan diagnosis menggunakan SnCl,sebagai reduktor. Senyawa
organ tubuh dengan teknik penyidikan. kompleks yang terjadi terdiri dari 2 senyawa
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dengnn 2 bilangnn koordinnai yang berbeda ma-
sing-mnsing 5 (‘-“““‘I‘c\'l‘ETS-L?) yang mempus
nyaibentuk struktur geomelri limas bujur sang-
kar (square pyramidal) dan 6 lm'“T‘\'l‘l')'I‘S-l.l)
dengan bentuk struktur oktahedral dengan a-
tom halogen pada posisi trana terhadap terns
okso[1]. Senyawna kompleks ini bersifat lipofil
dan tidak bermuatan schingga diharapkan da-
pat digunakan untuk tujuan diagnosis kelainan
otak{1). Akan tetapi studi biodistribusi menun-
jukkan bahwa senyawa kompleks teknesium ini
mempunyai waktu retensi yang relatif singkat
serta terakumulasi jugn pada organ-organ lain
dalam jumlah yang cukup tinggi. Adanya sifat-
sifat biologis yang demikian dari suatu senyawa
berkaitan erat dengan sifat-sifat kimia senyawa
kompleks tersebut diantaranya muatan, lipofili-
sitas, struktur, dil.

Pada tahun 1981, Baldas dan kelompok
kerjanya mengembangkan teknik pembuatan
senyawa kompleks teknesium dalam bentuk te-
ras nitrido (TceN) melalui reaksi penukaran
li;{gh[Z]. Dalam teknik ini digunakan
Te*NCLPPh, sebagai target awal di mana se-
nyawa ini diperoleh dengan jalan mereaksikan
(TeO,)" dan NaN, menggunakan reduktor HCI
serta penambahan PPh,. Senyawa kompleks Tc
dalam bentuk nitrido ini mempunyai stabilitas
yang relatif lebih tinggi dibandingkan bentuk
okso (Te=0)(3, 4.

Dengan ditemukannya metode pembuatan
senyawa kompleks Tt dengan jalur nitrido ter-
sebut, maka memungkinkan dapat dikembang-
kannya sintesis senyawa kompleks Te-nitrido
-PETS, dengan harapan dapat diperoleh senya-
wa kompleks Tc dengan sifat-sifat kimia yang
lebih sesuai untuk tujuan di atas, Hal ini dise-
babkan karena untukliganyangeama,senyawn
kompleks dalam bentuk Te-nitrido dapat mem-
punyai eifat-sifat biologis yang berbeda dengan
senyawa kompleks dalam bentuk Te-okso ka-
rena adanya gugus nitrido dalam senyawa kom-
pleks Tc dapat mempengaruhi struktur serta
eifat-sifat kimia senyawa tersebut terutama ter-
hadap lipofilisitasnya(3). Sifat iniberkaitan erat
dengan kelarutan senyawa tersobut dalam le-
mak serta penimbunannya pada organ-organ
tertentu di dalam tubuh,

Oleh karena itu dalam penelitinn inf akan
dipelajari sintesis senyawa komploks Te-PETS
melalui jalur nitrido. Pada tahapinihanyaakan
dipelnjari sifat-sifat kimin serta struktur senyn-
wa kompleks yang terbentuk eedangkan pengn-
ruh sifat-sifat terscbut terhadap efek biologis

Tma: Pengembangan Kemitraan Ang,, Lepy)

Melalyi Iptek ‘.',‘:;?_"‘
ir

sonyawn kompleks Te-N-PETS dj
tidak dipelajari pada bagian ini.
Untule mempelajari karakteristj)

dalam tubyy,

p kimi
teknesium hasil sintesia tersebut mak, dn]n:-:
penelitian ini digunakan isotop leknoaium,gg

(“"Te) yang mempunyai sifat kimia YANg sam
dengan "™Te tetapi n:empunyni wakty pﬂmﬁ
yang panjang (2,12x10” tnhun) serta kadap
yang tinggi (17mCi/g Te) schingga 20Ny aw,
kompleka teknesium tersebut dapat diisolas;
yang kemudian dapat dikarakterisasi baj 4,
ngan cara kimia konvensionil maupun dengan
teknik spektroskopi[2]. Sedangkan radionuk];.
da "™Te mempunyai waktu paruh yang singkat
( £ 6,02 jam) dengan kadar yang rendah (1Ci/
1,91x 1010 g Te)(5] sehingga tidak mungkip
dikarakterisasi dengan cara di atas. Metod,
yang digunakan dalam sintesis ini berupa req.
si penukaran ligan antara target awal
Te-NCl,(PPh,), dan ligan PETS.

Dari masalah-masalah serta uraiandiatas
sangatlah menarik untuk mempelajari sintesis
serta karakterisasi senyawa kompleks ..
PETS dalam bentuk teras nitrido (TcaN). Darj
studi ini dapat diketahui struktur serta sifat.
sifat kimia senyawa kompleks ®*TeN-PETS ter.
sebut.

BAHAN DAN TATAKERJA

Bahan dan peralatan

Bahan yangdigunakan adalah kalium per
teknetat (K?®TcO,) produksi Amersham, N-me-
tiltiosemikarbazid, pentan-2,4-dion, trifenilfos-
fin buatan TCI, NaN, buatan Sigma, etilen-
diamin, metanol, asetonitril, HCI, etanol,
NaH,PO,, Na,HPO, serta pereaksi-pereaksi la.
in dengan tingkat kemurnian pro analisis buat-
an E.Merck.

Peralatan yang digunakan adalah alat pe-
nentuan titik lebur (Fisher Johns), pencacah
Geiger Muller (Ortec), alat elekteroforesls, pe-
ngisat gasing vakum (Buchi RE120), spektro-
fotometer infra merah (Perkin Elmer 1310), sin-
tilasi cair, soperangkat poralatan gelas untuk
sintesls dan seporangkat alat kromatografl ker:
tas/lapls tipls,

Tata kerja
Sintesis Ligan PETS

Sintesls ligan PETS dilakukan denganme-
tode yang dilkembangkan oleh O'Callaghan dan
Twomoy(8), Sebanyak 2,60 g (~ 26 mmol) pan-
tan-2,4-dion dan 6,20 g (~ 50 mmol) N-metiltio-
semikarbazid dilarutkan dalam 50 ml metancl
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0%, Ke dadumm Iarutan bnl ditambia by, 1,50 g
(= 26 mmol) etilendinmin, kemuding « ”'“I"""l;
JiroMukea (B07C 0 16 Jam) eambil dindule Hoto.
Inh dingin, l"’i""‘ll'““"'”l‘l“‘"hl!l'lllrlvluznmnm
nyaringan. Rekristalinasl dilnkulan donpan
tarut metanal. Haall yang diporolel diknynlk.
terisasl, meliputi penentunn Gtk lebuar, ponen.
quan gugun fungsl dengan infen mornh (1), e
nentunn borat molelwl (ﬂlmhlrrmlmpi mannn),

Sintesia [""TENCIa(Pha)a)

Sinteals [(’"II'NCI.‘(PI’I\_.I),] dilakukan do.
ngan memodifikani metodo yang dilembanghan
oleh Baldas dan kelompolk kerjanyn(7,8), Seba-
nyak 64,78 mg (= 0,32 mmol) K“"l\:()‘ dilarut-
kan dalam 20 ml HHCl pekat, ditambahkan porla-
han-lahan 200 mg (= 0,31 mmol) NaN, dalam
0,6 ml H,0. Campuran dirofluks selamn = 16
menit kemudian larutan divaplan hinggn ke-
ring menggunnkan pengisat gasing vakum. Re-
sidu diekstraksl tign kali dongan 16 ml asclo-
nitril, lalu pelarut organik diunpkan dan residu
diekstrakai lngl dengan carn yang snmn serta
diuspkan dengan menggunnkan pongisat gn-
aing vakum. Selanjutnya residu dilnrutkan da-
lam 20 m) naetonitril dan ke dalam Inrutan ini
ditambahkan 687,63 mg (=~ 2,24 mmol) trifenil-
fosfin yang dilarutkan dalam 10 ml asetonitril.
Kristal yang terbentuk disaring, dicuci dengan
asetonitril don dikeringlian kemudian dikarak-
terisnsi ynng meliputi penentuan titik lebur dan
penentuan gugus fungsi dengan infra mernh
(IR).

Sintesis Senyawa "TeVN-PETS

Sintesis senyawn komplels “TeVN-PETS
dilakukan dengan memodifikasi metode
Pasqualini[9), Sebanyalk 60 mg ~ 0,07 mmol
#TeNCL,(PPhy), dilarutkan dalam 16 ml cam-
puran CHCly-metanol (1:1). Ko dalam larutan
inl ditambahkan ligan PETS berlebih dalam 16
ml pelarut yang samn, Campuran diinkubasi
pada temperatur kamarselama 2 1 jom, larutan
kuning yang terbentuk dikisalkan secara va-
kum, Residu dilarutlan dalam eampuran nse-
tonitril-etanol (1:1) dan endapan yang terben-
tuk dipisahkan.

Karakterisasi Senyawa Kompleks ** Te-N-PLITS
{";nmfurm kemurnian senyawa kompleka
Te-N-PETS

Kemurnion senyawn lkompleks_2*1LVN-
PETS ditentukan dengun keomatografi lapisan
tipls menggunakan plat silikn G GO I7y4(1,6x8
¢m) sebagai fose diam dengan pelarut

Temia I grralaangarny Kemilr ann Anlar [emidaiga
Mol alul "er Maklir

etnnol-kloroformatoluen.-amanium asetat 0,0M;
e 200208 1)(10). Migrash “*PaYN-PETH di-
lihat dibawah |.*H'IIM UV (264 nm). Adanya pn-
nigalar radiakimia ditentukan dengan kromatn-
proli kertas monall menggunakan kertas
Whatmnn 1 dan Whatman 2MM (20216 em)
rohingni fone diam, He hagil faza gorak diguna-
ban ]wlnrul matanal 86% dan etanal{11]. Hadio-
nlethvitag eoliap em fans diam diulur dongan
nlnt panencah (b

v

{l\':lr:{}'cin Spelitrofotometri Eenyawa Kompleka
Te"N-PETS
Analisis spoktroflotometri dilakukan meng-
gunalan spoktrofotometor infra merah dengan
pembawn polet KBr sorta spektrofotometar

UV-vIS,

Penentuan Muatan Senyawa Komplehs o ) 2
PETS

Penentuan muntan dilakukan dengan me-
tode eloktroforeais. Sejumlah tertontu larutan
nenynwa komplelks “TeYN-PETS dittolkan pa-
dn kertns Whatman No, 1 (20x1,0 em) kemudian
dielektroforesis menggunakan dapar foafat
(0,1M; pll 7,0)dengan tegangan 500 volt selama
30 menit(1). Selanjutnya kertas dipotong- po-
tong eepanjang 1 em dan radicaktivitaanya di-
ukur dengan alat pencacah fi.
w-m‘r;num Koefisien Partisi Senyawa Kompleks

Te'N-PETS

Koefisien partisi senyawa kompleks
"TeVN.PETS ditentukan dengan memodifikasi
metode Baldas[12]. Dalam tabung sentrifugnsi
yang telah mengandung 2 mldapar fosfat (0,1M;
pil 7,0) ditambahkan berturut-turut 0,25 ml
senynwa kompleks "Te dan 2 ml l-oktanol.
Campuran dinduk selama 1 menit mengguna-
kan nlat pengaduk vortex, kemudian disentri-
fugasi selama 16 menit. Sebanyak 0,1 ml dari
maosing-masing fraksi diukur radicaktivitasnya
dengan alat sintilasi cair menggunakan
sintilator pico-Nluor. Perbandingan radicalktivi-
tns fralwi 1-oktanol terhadap fraksi dapar foafat
dinyatakan sebagai koefisien partisi

Analials Radionuklida Ty Dalam Senyawa
Kompleka ""1e¥N-PETS

Beanrnya radionuklida "Te dalam senya-
wa kompleks "TeVYN-PETS ditentukan dengan
Julan mengukur radionktivitas senyawa kom-
pleks tersebut kemudian dibandingkan dengan
radionltivitus "'Ie standar. Scbanyak = 1 mg
senyawn kompleks "TeYN-PETS dilarutkan da-
lam 0,6 ml aie. Ke dalam 10 pl larutan tersebut
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ditambahkan = 3 pl sintilator pico-fluor, kemu-
dian diukur radionktivitasnyn menggunakan
pencacah sintilasi eair,

Sebagni atandar digunakan 10 pl larutan
Km&O‘ yang divkur radioaktivitasnyn meng-
gunakan pencacah sintilasi eair dengan ban-
tuan 3 ml sintilator pico-fluor (+ 1 myg Kml\:o‘
= 0,49 mg ™ T, dilarutkan dalam 0,6 ml air).

HASIL DAN PEMBAHASAN

Ligan pentan-2,4-dion bis(N-metiltiosemi-
karbazon) atau PETS diperoleh secara sintesis
melalui reaksi antara N-metiltiosemi-karbazid
dengan pentan.2,4-dion dalam sunsana basa.
Dari hasil sintesis, diperoleh senyawa yang ber-
bentuk kristal putih sebanyak 1,92 g (rendemen
26,62%) dengan titik lebur 185-186°Cdan berat
molekul 274 (TL:187-188[1], BM : 274[1). Peng-
ujian PETS hasil sintesis menggunakan spek-
trofotometer infra merah ditunjukkan pada
Gambar 1.

LL]

'f{v } | wuﬂﬂp

| | ne. '!-:g r ipE
| l '.. {F- Li Tl! s |
e - tgle Vo0 B0V,
_l 5| c _i*';-‘i b 5 4
i ! l i J ) l ! ' ap
- - -y @!-. T

Gambar 1. Spektrum infra merah ligan PETS

hasil sintesis dengan pembawa pe-
let KBr

Dari spektrum terlihat adanya puncak-puncak
yang spesifik untuk gugus-gugus tertentu.
Puncak serapan pada 1352 em™! menunjukkan
adanya vibrasi ulur C=S, yang diperkuat olch
adanya puncak pada 704 em*}(12).Adanya vib-
rasi ulur dan tekuk N-H (gugus amin sekun-
der) masing-masing ditandai oleh serapan pa-
da 3350 em'! dan 1600-1500 em™ Puncak se-
rapan pada 1477 em! disebabkan oleh adanya
vibrasi ulur C-C dan adanya vibrasi ulur C=N

Thna Pengembangan Kemitrann An

fa= 1
Melaly; ’rh::’::h
v U,

ditandal oleh munculnya puncak so
1636 em!

Haail analisia di atas menunjuklksp,
sonyawn PETS yang diparoleh dayq h
tesis resunl dengan data-data sertq po
yang ditetaphkan,

Pembuntan senyawn nmvag{PPh

rﬂpnnP‘d

bl'lh!..
09il ujp,
Yartyy,

Inkukan dengan memodifikasi metoq, BflidL
(7,8). Dari hasil sinteais t”purg[.!

¥OTVNCI,(PPh,), borupa serbuk bervinrng h
rah muda dengan rendemen 70-80 o, titik Jop
232233 °C (230-231 °C(12] 231232 °CL7). Pa"]:
pemeriksaan senyawa teknesium nitrig, hm:
gunakan spektrometer infra merah, ndgp g
ikatan Tew N memberikan sifatyangkaraky, ya
tik, dimana terjadi serapan maksimum p:l-s-
daerah-daerah tertentu. Beberapa Penalitiy
(12, 7] menunjukkan bahwa spektrum int n
merah Te-nitrido bistrifenil fosfin diklorig
gg'PNNClgﬂ”l:‘h;,)z menggunakan pelet KB,
memberikan serapan maksimum Pada daerg),,
daerah 1480, 1433, 1094, 1088 ¢m! (TeaN) sep.
ta pada 760, 742, 707 dan 690 ¢m! Dari apek.
trum infra merah (Gambar 2), terlihat adan
puncek maksimum pada daerah-daerah 1480
14315. 1094, 1087 serta pada 750, 745, 708, g2y
em™

. v
Saghe pelmmbany (wmd)

Gambar 2. Spektrum infra merah kompleks
TeNCI,(PPhy), dengan pembawa
pelet KBr

Serapan pada daerah 1100 - 1000 cm'! adalah
karakteristil untulk gugus (TewN) (7,8) .Struk-
tur kompleks ini ditandai dengan adanyn se-
rapan pada 1087 em*'yang menunjukkan ter-
bentuknya senyawa kompleks dengan tems
nitrido (Te=N),

Berdasarkan dugnan struktur geometri
yangdikemukakan oleh Arano[1]serta mengacu
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d“i laerbngni pustalmlll.l.’!] mengennj penyn-
« kompleka teknesium dengan ligan YANE me-
ndung atom S dan N dengan teras okao,
Kemungkinan eenyawa (ILY-PETS) yang tor-
pentuk dapat mempunyai dun macam bilangan
Koordinasi YAng berbeda, yaitu bilangan koor-
dinasi 6 yang mempunyai bontulk struktur gro-
metri limas bujur sanghar (square pyramidal)
Jenganatom nitrogen dansulfur yang membuat
Jasar bujur sangkar serta ligan okso terletak
pada puncaknyn, dan bilangan koordinasi 6
yAng mempunyai bentuk struktur geometri
oktahedral dengan atom X pada posisi trans
terhadap teras okso di mana atom X adalah
halogen(7] atau oksigen dari molekul H,0[10).
Teknesium nitrido mempunyai sifat yang
isoelektronik dengan teknesium okso dan ber-
dasarkan studi pendahuluan(14), bila sintesis
dilakukan melalui reaksi Benuknrnn ligan
menggunakan target awal Te NCl,(PPh),, ma-
ka dapat diperkirakan bahwa bentuk struktur
geometri senyawa kompleks TeVN-PETS yang
terjadi dapat dilihat pada Gambar 3,

(TN PETS|
(hilargan Lonrdsad ¥)

TR SR
L

Sl

(re"NareTs
(lanpan banwdonas )

[1c¢"NO PETS)
(bilangan boordinasi §)

Gambar 3. Perkiraan bentuk-bentuk °TeVN-
PETS yang mungkin terjadi

Pembuatan senyawa kompleks TeVN-
PETS melalui reaksi penukaran ligan didasari
oleh reaksi antara senyawa 'I'n:VNCl.‘e(PPh:,)2 se-
ba&ni target awal dengan ligan PETS, Senyawa
Te*NCL(PPh,4), merupakan senyawa interme-
dia yangstabil terhadap reaksi oksidasi-reduksi
tetapi tidak terhadap reaksi penukaran
ligan[15). Teknesium dalam bentuk ini mempu-
nyai tingkat oksidasi V dan reaksi penukaran
ligan tidak merubah tingkat oksidasi teknesi-

Tema: Pengambangan Kemitraan Antar Lambagn
Melalui Iptek Nuklir

::;n[lﬁ] sehingga diperolah senyawa kompleks
“Te-nitrido dengan tingkat oksidasi Te yang
snmn dengan target awal.

Dari sintesis dengan memvariasilan per-
bandingan mol ligan terhadap senyawa targot
awal, diperoleh rendemen seperti yang ditun-
Jjukkan pada Tabel 1.

Tabel 1. Pengaruh perbandingan mol ligan
PETS terhadap rendemen hasil

Perbandingan mol Rendemen hasil
TeYNCI,(PPh), : (%)
PETS
1:2 239+ 6,4
1:3 72,1+ 3,6
1:4 72,9« 55

Pemnkaian ligan PETS dengan perban-
dingan mol 2 : 1 terhadap Tk, setelah diin-
kubasi pada temperatur kamar memberikan si-
sa kristal merah muda di mana pengujian de-
nganspektrum infra merah menunjukkanspek-
trum yang mirip dengan *TcYNCI,(PPh),. Di
sini terlihat bahwa reaksi penukaran ligan ter-
jadi kurang sempurna terbukti dengan rendah-
nya rendemen yang diperoleh serta adanya
mTcVNCl2(PPh)3 yang tersisa. Penggunaan li-
gan dalam jumlah yang lebih besar (4:1) mem-
berikan sisa ligan PETS yang cukup banyak
pada fraksi larutan. Dari reaksi penukaran li-
gan ini, untuk perbandingan mol “TeVNCI,
(PPh), : PETS (1:3) tidak terlihat adanya sisa
kelebihan pereaksi. Pengendapan dengan pela-
rut asetonitril-etanol (1:1) adalah spesifik di ma-
na diperoleh fraksi endapan yang murni dan
tidak mengandung kelebihan ligan sebagai pe-
ngotor. Pengujian kemurnian fraksi endapan
dapat dilihat pada Gambar 4, di mana terlihat
hanya ada satu noda pada hasil analisis ter-
sebut. Terjadinya senyawa kompleks “Tc pada
fraksi endapan ditunjukkan dengan ndanya ra-
dioaktivitas pada daerah tersebut.

Untuk melihat adanya pengotor radioki-
mia dalam bentuk (“Tc¥1'0, ) dan V0, , di-
lakukan kromatografi kertas. Selain itu, dalam
pembentukan Te-nitrido, penggunaan HCI pe-
kat pada suhu tinggi dapat mengakibatkan ter-
bentuk jugn ("°Te!VCly)? [10]) (Tabel 2). Dari
analisis diperoleh bahwa senyawa kompleks
9 eYN-PETS mengandung pengotor radioki-
mia tidak lebih dari 5%.
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Gambar 4, Kromatografi lapisan tipis (silika G
€0 Fyy,) senyawa hasil sintesis do-
ngan pelarut etanol-kloroform-tolu-
on-amonium asetat ),6M;pll=7,0
(6:3:3:1); PET (n), fraksi larutan (b),
fraksi endapan ().

Tabel 2. Pemeriksann pengotor radiokimia se-

nyawn komplek  ?°TtYN.PETS

menggu- nnlan kromatografi kertns
Pengotor Whatman 1/ Whatman 3IMM/
Radiokimia metanol 85 % etanol

(%) Rf (%) R

Moy’ | 1,472 1,05 | 0,61
Vo, | 2012 2,08 | 0,00 . .
®nVe)? . - |070« 214 083

Pengujian tahap awal untuk mengetahui
terbentuknya senyawa kompleks teknesium te-
ras nitrido dengan reaksi penukaran ligan, dila-
kukan dengan menggunakan spektrometer in-
fra mernh. Gugus TcaN memberikan vibrasi
yang karakteristik pada daerah 1100 - 1000
em![8]. Terjadinya Te-nitrido pada fraksi en-
dapan ditandai dengan munculnya puncal vi-
brasi ulur TewN di daerah tersebut yaitu pada
1078 em'! (Gambar 6).

Spektrum infra merah fraksi larutan dan
ligan PETS disnjikan pada Gambar 6 dan 7.

Senyawa “’TeVN.PETS (fraksi endapan)
larut baik dalam metanol. Spektrum absorpsi
dalam pelarut ini ditunjukkan pada Gambar 8,
di mana puneak serapan maksimum terjadi pa-
da gmr\jnng gelombang 340 nm (¢ = 265 mol!
emliter )

Pengujian muatan senyawa kompleks
MTeYN-PETS dengan metode elektroforesis me-
nunjultkan bahwa senyawa torsebut tidak ber-
muatan alau netral terlihat dengan tidak ber-
migrasinya radioaktivitas (tetap berada di titik

157

1ma }'Hl‘,.r-'m’um,qml K"Hrfl'.luu Astlay
Mel:

Loy

i Ipte p, "
Al

.=
g - -]

Gambar b, Spektrum inlra merah frakasj endag.
an menggunakan pelet KBy

Gambar 6. Spektrum infra merah fraksi la.
rutan menggunakan pelet KBr
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Gambar 7. Spektrum infra merah ligan PETS
menggunakan pelet KBr

nol). Hasil analisis elektroforesis disajikan pada
Gambar 9 sedangkan Gambar 10 merupakan
hasil elektroforesis senyawa ("°TcO,)" yang ter-
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Gambar 8. Spektrum absorpsi senyawa kom-
plek PIeYN-PETS dalam pelarut
metanol.
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Gambar 9. Elektroforesis senyawa kompleks
9OTeYN-PETS menggunakan larut-
an dapar fosfat 0,1M, pH = 7,0
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Gambar 10. Elektroforesis senyawa ("TcO%)
menggunakan larutan dapar fosfat
0,1M, pli=17,0
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lihat bahwa radionktivitns bergeser ke arah a-
noda,

Dari hasil ini diperkirakan bahwa dalam
renlai panukaran ligan ternebut, untulk mem-
bentuk senyawa kompleks dengan teknesium,
ligan PETS melepaskan 2 proton karena tek-
nesium dari target awal berada pada tingkat
okaidasi V(7] sehingia secara keseluruhan teras
teknesium nitrido Tew N bermuatan positif 2,
akibatnyn akan diperoleh senyawa kompleks
Te-nitrido-ligan yang tidak bermuatan.

Dalam sintesis melalui reakai penukaran
ligan ini, tidak terbentuk senyawa komploks
"o yang mengandung atom Cl pada posisi
trans terhadnp gugus nitrido (struktur geometri
oktahedral). Hal ini dapat dibuktikan dari
spektrum infra merah di mana puncak vibrasi
ulur TewN terjadi pada 1078 cm!, Dari bebe-
rapn penelitinn diperoleh bahwa adanya atom
Cl pada posisi trans terhadap gugus nitrido a-
kan menurunkan puncak vibrasi TeN pada da-
erah1027 em'}(7]dan 1042 em}[16]. Perubahan
puncak vibrasi ini mungkin disebabkan oleh
adanya perubahan efel tegang yangdisebabkan
oleh atom CI, Di snmping itu, tidak adanya atom
Cl pada posisi trans dapat dijelaskan juga dari
pengujian muatan senyawa kompleks tersebut.
Bila terdapat atom Cl maka akan diperoleh se-
nyawa kompleks yang bermuatan negatip. A-
kan tetapi dari hasil analisis muatan diperoleh
bahwa senyawa kompleks tersebut tidak ber-
muatan (netral).

Senyawa kompleks 9T.VN-PETS yang di-
peroleh bersifat kurang lipofil dengan koelisien
partisi 1,36 = 3,32 di mana senyawa tersebut
tidak larut dalam benzen atau kloroform tetapi
larut dalam metanol. Senyawa kompleks 99 Te-
PETS dnlam bentuk teras okso (Te=0) mempu-
nyai koefisien partisi 259,1 = 32,5 dan 820,0=
63,1 masing-masing untuk E‘9“"1‘c-PE~.‘.'I'S-L1 dan
YIMTe-PETS-L,[1).

Adanya gugus TesN dalam senyawa kom-
pleks teknesium dapat merubah sifat-sifat ki-
mia dan fisika (lipofilisitas, stabilitas dll.) se-
nyawa kompleks yang terbentuls, tergantung
pada ligan yang digunakan[7,12] serta terjadi
pengaturan ligan disckitar logam pusat yang
diberikan oleh kebutuhan elektronik spesifik
teras ini. Di samping itu, tidak adanya gugus
yang tersubstitusi pada atom nitrogen yang ter-
ikat langsung secara koordinasi pada logam Te
dapat mempengaruhi lipofilisitas senyawa kom-
pleks teknesium nitride. Hal inidibuktikanoleh
Apparu dkk.[10] menggunakan suatu seri se-
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nyawa diamin ditiol yang mengandung 2 atom
Ndan 2 atom S melalui renksi penukarn mong:
gunakan targot awal teknesium nitrido. Ligan
yang tidak mongandung senynwa yang torsub-
stitusi pada atom N tersebut menghasillon so-
nyawa kompleks yang kurang lipofil dan tidak
bermuatan schinggn diperkirakan adanya po-
nambahan satu molekul H,0 pada posisi trans
dari gugus Te-nitrido. Hal ini terjndi juga [.mdq
lignn PETS di mana tidak terdapat substitusi
gugus pada atom nitrogen yang terikat secara
koordinasi pada atom Te dan senyawa yang di-
peroleh tidak bermuntan (netral) dan kurang
lipofil.

Analisis radionuklida ®Te dalam senyawa
kompleks ®TeVYN-PETS dilakukan dengan jalan
membandingkan radioaktivitas senyawn kom-
pleks tersebut dengan radioaktivitas %°Te stan-
dar. Dari analisis ini diperoleh bahwa senyawa
kompleks “*TeVN-PETS mengandung 27,38 =
3,01 % radionuklida “*Te. Adanya pengotor ra-
diokimia dapat menyebabkan kandungan 9Tc
dalam senyawa kompleks tersebut lebih besar
dari harga yang sebenarnya. Dengan koreksi
terhadap pengotor radiokimia tersebut, diper-
oleh kadar “*Tc sebesar 26,18 % di mana harga
ini mendekati hargn teoritis (25,66 %).

DAFTAR PUSTAKA

Tema Pengembongon Kemitraan Antar Leml,, a
Melalui Ipteh Nukli,

KESIMPULAN '

Sonyawn Itnmplr-lu'f ""'I'FVN-N‘ZTS dapat
diperoleh dengan cara sinteais melaluj reakaj
penukaran lignn men;g;;u'nul:nn ‘tnrg;el awa)
U"’IEVNC|2(PPhJ)2 dengan lign n PI‘.TS,SQnya,M
kompleks yang diperoleh masih mangandyp
gugus Te-nitrido (Tew N) dcr.;gr'rr'; puncak vibraai
pada 1078 em}, mempunyai titik lebur 203-205
°C, bersifat netral(tidak bermunlnn]dnnkumng
lipofil.

Substitusi gugus nitrido (TewN) pada posia
gugus okso (Te=0) dari senyawa kompleks tek.
nesium-PETS menurunkan lipofilisitas senys.
wa kompleks yang terbentuk yang tentunya
akan berpengaruh pada efek biologis senyaws
tersebut,

Dari sifat-sifat kimia senyawa komplaks
9TeVN-PETS yang diperoleh, diduga senyawa
kompleks ini mempunyai struktur geometri k.
tahedral dengan atom O dari molekul H,0 ter.
ikat pada posisi trans terhadap gugus nitrids,
Dugaan ini didukung pula oleh besarnya kadar
radionuklida " Tc (26,18 %) yang mendekati har-

ga teoritis %*Tc untuk struktur geometri terse.
but.
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