PEMENCILAN SEBATIAN XANTON DARIPADA KULIT BUAH MANGGIS

(Garcinia mangostana 1.)

ZAYDIE LEONG @ DINO OSMAN

DISERTASI INI DIKEMUKAKAN UNTUK MEMENUHI SEBAHAGIAN
DARIPADA SYARAT MEMPEROLEHI 1JAZAH SARJANA MUDA SAINS
DENGAN KEPUJIAN DALAM BIDANG KIMIA INDUSTRI

SEKOLAH SAINS DAN TEKNOLOGI
UNIVERSITI MALAYSIA SABAH
KOTA KINABALU

2004




PUMS 99:1
UNIVERSITI MALAYSIA SABAH

*. BORANG PENGESAHAN STATUS TESIS@
supuL: PEMENCILAN  SEBRTIAN XANTON  hpawtPRDA
1T T BuAH manggs  CGavama ovangogtare L.
ljazah: FEAZAR uIgBNA  MupA  ¢RNS
SESIPENGAJIAN:_ 603 /2 6p ¢

Saya 7/\-7(015: LEM é DIng OEMAN

(HURUF BESAR)
mengaku membeoarkan tesis (LPS/Sarjana/Doktoc Falsafab)® ini disimpan di Perpustakaan Universiti
Malaysia Sabah dengiga syarat-syarat kegunaan scperti besikut:

1. Tesis adzlab hakmilik Universiti Malaysia Sabah.

y 2 #crpustzkun Universiti Malaysia Sabah dibenarkas membuat salinan untuk tujuan pengajian sabaja.
3. Perpustakaan dibenarkan membuat salinan tesis ini scbagai baban pertukaran antara institusi peogajian
tinggi.

¢4Sila tandakan ( /)

P1s

(Meagandungi maklumat yang berdarjah keselamatan aau

/ SULIT kepeatiogan Malaysia seperti yang termaktub di dalam
AKTA-RAHSIA RASMI 1972) .

TERHAD (Mengandungi maklumat TERHAD yang tclah ditentukan

olch organisasi/badan di maoa penyelidikan dijalankan)
TIDAK TERHAD
Talp

isahkan olzh

{(YANDATANGAN PENULIS) (TAND PUSTAKAWAN)
{
e Teten: KL . Sinapur sRRU, AU _
e L s P DR maGHRH fusaFF
) ’ ) Nama Penyclia
Tar'ikh:gé'lq'?’gbq- . Tud\h)é‘lomq

CATATAN: *® Potong yang tidak berkenaan.
** Jika tesis ini SULIT atau TERHAD, silu lampirkan surat daripada pihak berkuass/organisasi
°  berkenaan dengan menyatakan sekali scbab dan tempoh tesis ini perlu dikelaskan scbagai SULIT
dan TERHAD.
@ Tesis dimaksudkan scbagui tesis bagi ljazah Doktor Falsafah dan Sarjana sccara penyelidikan, 2tau
disertasi bagi pengajian sccara kerja kucsus dan penyclidikan, atav Laporan Projek Sarjana Muda
(LPSM).




i

PENGAKUAN

Saya akui bahawa karya ini adalah hasil kerja saya sendiri kecuali nukilan dan ringkasan

tiap-tiap satunya telah dijelaskan sumbernya.

Oktober 2004

A4

ZAYDIE LEONG @ DINO OSMAN
HS 2000/ 4325

s UMS

UNIVERSITI MALAYSIA SABAH



PERAKUAN PEMERIKSA

DIPERAKUKAN OLEH

PENYELIA
( Prof. Madya Dr. Mashitah Yusoff')

PEMERIKSA 1
( Prof. Madya Dr. Marcus Jopony )

PEMERIKSA 2
( En. Collin Joseph )

DEKAN
( Prof. Madya Dr. Amran Ahmed )

11

/MMM

A
2




iv

PENGHARGAAN

Assalamualaikum wbt..

Dengan nama Allah yang maha pemurah dan maha pengasihani di atas limpah dan
kurniaannya, maka terhasillah disertasi ini. Dalam menjalankan projek ini, dengan
usaha serta tawakal yang dibekalkan tidak dilupakan individu yang telah membantu,
memberikan sokongan dan galakan untuk menyiapkan projek ini. Penghargaan khas
buat Timbalan Pengarah Institut Biologi Tropika dan Pemuliharaan (IBTP), Prof.
Madya. Dr. Mashitah Yusoff selaku penyelia projek. Jutaan terima kasih kepada
beliau atas segala bimbingan dan tunjuk ajar yang telah diberikan sepanjang
perjalanan persiapan projek tahun akhir ini, beliau telah memberikan banyak
dorongan dan galakkan demi menjayakan projek ini. Ribuan terima kasih ditujukan
kepada abang-abang dan kakak-kakak pelajar pascasiswazah ambilan 2003/2004 yang
terdiri daripada sdra. Mustafa Salleh, sdra. Sik Roh Yean, sdri. Narransa Limpot, sdri.
Shuhada dan sdri Nurul kerana telah banyak mengajar saya dalam hal-hal yang
berkaitan dengan bidang kimia hasilan semulajadi dan instrumentasi, akan saya
manafaatkan segala tunjuk ajar yang telah diberikan kepada saya. Tidak lupa juga
kepada rakan-rakan seperjuangan saya Sdra. Anizan Ambo, Sdra. Malik Mapat, Sdra.
Chia Keh Leong, Sdra. Fazly Md. Amin, Sdra. Syamsul Sinring dan Sdra. Rofie
Johari atas bantuan, nasihat sokongan dan dorongan anda semua dalam menyiapkan
laporan projek tahun akhir ini. Selain itu, saya juga ingin mengucapkan terima kasih
kepada En. Muhin, En. Sani dan Puan Zainab yang banyak membantu dalam
penyediaan bahan kimia dan peralatan makmal. Akhir sekali kepada ayah dan ibu,
jasa dan budi mereka yang tidak akan dapat dibalas dengan wang ringgit.

Akhir sekali, segala nasihat, galakan, tunjuk ajar, bantuan dan kerjasama yang
telah diberikan untuk perjalanan penulisan projek latihan ilmiah ini amatlah dihargai.
Sesungguhnya segala yang baik datangnya dani Allah dan segala kekurangan yang
terdapat adalah daripada kelemahan saya sendiri, sekian, wassalam.




ABSTRAK

\lGarcinia mangostana L. atau nama umumnya manggis merupakan spesies yang
berasal daripada famili tumbuhan Guttiferae. Bahagian kulit manggis telah di pilih
untuk kajian proses pemencilan sebatian xanton. Kulit manggis telah diekstrak dengan
menggunakan pelarut metanol dan kaedah rendaman. Setelah disejat in vacuo, residu
telah diekstrak seterusnya dengan beberapa pelarut lain. Dalam kajian ini ekstrak
benzena telah dilanjutkan untuk proses pemencilan sebatian xanton. Ujian positif
terhadap FeCl; menunjukkan kehadiran sebatian polifenol. Ekstrak benzena (87.57
mg) dikromatografi dengan sistem pelarut benzena:klorofom:metanol pada nisbah
6:6:1. Sebatian xanton yang berjaya dipencilkan ialah sebatian gartanin (1.43 mg),
wujud sebagai hablur berbentuk jarum (monoklinik) dan berwama kuning muda,
mempunyai takat suhu lebur pada 162-164°C. Proses penentuan struktur adalah
berdasarkan perbandingan data spektroskopi IR dan NMR dengan ulasan
perpustakaatﬂ Daripada ujian ketoksikan, nilai ketoksikan relatif bagi ekstrak kasar
kulit manggis dengan pelarut metanol pada ujian akut ialah 0.55, didapati juga ekstrak
kasar kulit manggis dengan pelarut metanol adalah kurang bertoksik dengan
memberikan nilai LDso akut dan kronik masing-masing pada 786.07 ug/ml dan 641.9
pg/ml, dan ini menunjukkan bahawa ekstrak metanol adalah kurang toksik.




ABSTRACT

[garcinia mangostana L., commonly known as mangosteen, is a species within the
Guttiferae plant family. The mangosteen pericarps have been selected for the study of
isolating a xanthone compound. The pericarps of mangosteen were extracted by
maceration using methanol as the solvent. Upon concentration in vacuo, the residue
was further extracted with various solvents. In this study the benzene extract was
further analyzed for xanthones compound. The presences of phenolic compounds were
tested using FeCl; and this gave positive test on the benzene extract. The benzene
extract (87.57 mg) was chromatographed with a benzene-chloroform-methanol solvent
system (6:6:1). The compound isolated was gartanin (1.43 mg) which appear as light
yellow, monoclinic crystals with a melting point of 162-164°C, structural elucidation
was based on comparison of IR and NMR data with literatureAToxicity tests for the
crude extract methanol showed that the relative toxicity values were 0.55 for the acute
test. LDso acute and chronic values were 786.07 pg/ml and 641.9 pg/ml respectively

and this result also showed that the methanol extract was less toxic.
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BAB 1

PENDAHULUAN

1.1 PENGENALAN

Manggis merupakan salah satu daripada buah-buahan tropika yang lazat dan digemari
di dunia. Kalau dunan diberi gelaran raja buah-buahan tropika, manggis pula terkenal
sebagai ratu buah-buahan. Tanaman ini dipercayai berasal dari Malaysia dan tergolong
dalam famili tumbuhan Guttiferae. Pada masa ini manggis ditanam di beberapa negara
Asia Tenggara seperti Thailand, Burma, Filipina, Indonesia, Sri Lanka dan Kepulauan
Hindia Barat. Manggis juga ditanam di negara tropika lain termasuklah Australia dan
Amerika Tengah. Buah manggis mempunyai isi yang putih bersih (Foto 1.1), berjus,

manis dan lazat rasanya (Rukayah, 1999).

Nama saintifik manggis adalah Garcinia mangostana. Saiz buahnya lebih
kurang sebiji bola tenis dengan diameter S — 10 cm, berwarna ungu kemerahan pada
kulit luar (Foto 1.2). Manggis juga merupakan buah-buahan bermusim, mempunyai

pokok yang rendah dan tumbuh dengan lambat, proses untuk pembungaan pokok ini




mengambil masa 7 hingga 10 tahun. Ketinggian pokok biasanya mencapai sehingga

25 m (Jones, 1993) seperti dalam Foto 1.3.

Kandungan kimia utama dalam G. mangostana ialah tanin dan ambisianin

(Chin, 1998).

Foto 1.2: Saiz sebiji buah manggis

Dalam famili Guttiferae, terdapat 35 genus dan 8 daripadanya mengeluarkan
buah yang boleh dimakan. Antara genus-genus tersebut, Garcinia mangostana

merupakan genus yang paling terkenal (Rukayah, 1999).

UNIVERSITI MALAYSIA SABAH



Foto 1.3: Ketinggian pokok manggis mencapai sehingga 25 m.

G. mangostana merupakan spesies buah-buahan yang mempunyai nilai
perubatan yang tinggi, sehingga kini spesies ini telah mendapat perhatian kerana
ekstrakan-ekstrakan spesies ini telah menunjukkan beberapa ciri-ciri farmakologi

hasilan semulajadi yang penting.
1.1.1 KANDUNGAN SEBATIAN KIMIA

Sebatian fenolik merupakan kandungan yang seringkali ditemui dalam
tumbuhan dan buah-buahan. Nilai sebatian ini semakin mendapat perhatian kerana
keunggulan bioaktif dan kegunaan sebatian ini dalam bidang perubatan. Hasil kajian
yang telah ditunjukkan terhadap penggunaan kumpulan sebatian ini telah dibuktikan

keberkesanannya dalam aktiviti antioksida, karsinogenesis dan kebolehan untuk

5 UMS
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Sebatian fenolik boleh dibahagikan kepada tiga kumpulan utama, iaitu fenol
atau asid fenol ringkas, terbitan asid hidroksinamik dan flavonoid. Bagi asid fenol
ringkas, ia meliputi monofenol seperti p-cresol, 3-etilfenol dan 3,4-dimetilfenol. Bagi
jenis difenol pula, terbitan hidrokuinon yang dikenali sebagai sesamol, minyak
sesamol menunjukkan aktiviti antioksida yang baik. Contoh bagi trifenol pula ialah
asid galik, wujud dalam bentuk larutan yang dikenali sebagai ester asid kuinik atau
tanin dalam tumbuhan Kumpulan ketiga ialah flavonoid, kebanyakan flavonoid adalah
seperti katechin, proantosianidin, flavons, flavonol dan glikosida. Katecin merupakan
agen antioksida di mana ia terdapat dengan banyaknya di dalam daun teh, keupayaan
sebatian ini dalam menghalang proses tumorgenesis dan pertumbuhan penyakit barah.
Proantosianidin atau tanin merupakan poliflavonoid yang wujud secara semulajadi
dengan ikatan flavan-3-ol. Antosianin pula bertindak sebagai agen pewarna tumbuhan
yang universal, seperti warna jingga, merah, unggu dan sebagainya. Bagi kumpulan
flavonol, kuersetin merupakan contoh yang paling baik dalam aktiviti pengurangan
berat. Kuersetin juga memberikan kesan penyekatan proses mutagenesis dan

karsinogenesis (Ho, 1992).

1.1.2 SEBATIAN XANTON

Sebatian fenolik utama yang hadir dalam Garcinia mangostana ialah sebatian
xanton. Xanton merupakan pigmen fenolik yang biasanya memberikan warna kuning
dan kebanyakan sebatian xanton ditemui secara meluas dalam famili Guttiferae,

Gentianaceae, Moraceae dan Polygalaceae (Fasihuddin & Hasmah, 1993).




Sebatian xanton adalah aktif secara biologi dan kumpulan ini secara taksonomi
tertumpu kepada kumpulan tumbuhan fenolik. Secara biosentetiknya, sebatian ini ada
hubungan dengan kumpulan flavonoid. Sebatian xanton banyak menunjukkan

keaktifannya secara biologi melalui kajian-kajian yang telah dijalankan dan yang
mengejutkan, setakat ini belum ada antara kumpulan sebatian ini yang dibuktikan
kegunaannya dalam bidang perubatan. Sebatian xanton telah direkodkan sebagai

sebatian yang mempunyai aktiviti antimikrob, kandungan racun serangga, kesan anti

radang dan aktiviti anti penyakit batuk kering (Harborne ez al., 1999).

1.2 OBJEKTIF
Objektif kajian adalah seperti berikut:-
£
1. Untuk mengekstrak dan memencilkan sebatian fenolik yang dikehendaki daripada §§
~
=3
kulit manggis (G. mangostana) dilakukan untuk kajian ke atas sebatian xanton. ‘é’ =3
& <5
2. Untuk menentukan struktur sebatian yang dipencilkan dengan kaedah Resonan 3 :°
(2]

Magnetik Nukleus (NMR) dengan teknik 1 dimensi ('H), spektroskopi Inframerah

(FTIR) dan penentuan tahap lebur.

3. Untuk menguji ketoksikan ekstrak kasar Garcinia mangostana terhadap Artemia

salina untuk mendapatkan mlai LDsy menggunakan kaedah Reed-Muench dan formula

Pizzi.




BAB 2

ULASAN PERPUSTAKAAN

2.1 KANDUNGAN KIMIA

Seperti mana yang telah diulas dalam Bab 1, bahawa sebatian fenolik telah
menunjukkan nilai perubatan yang tinggi melalui kajian-kajian yang telah dijalankan.
Seperti juga dalam famili Guttiferae, ia semakin mendapat perhatian umum khususnya

saintis untuk mengkaji dan memanfaatkannya.

Salah satu sebatian kimia yang dijumpai ialah xanton. Xanton merupakan
pigmen fenolik yang biasanya memberikan warna kuning. Kebanyakan xanton
ditemui secara meluas dalam famili Guttiferae, Gentianaceae, Moraceae dan
Polygalaceae (Fasihuddin & Hasmah, 1993). Xanton mempunyai 3 struktur gelang

asas (1) dengan bilangan karbon 6-1-6 (Harborne, 1994).

struktur asas xanton (1)

J
\ b
A 4
\‘\
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Sebatian xanton mudah wujud dalam famili-famili tersebut tetapi mempunyai
lebih banyak fungsi oksigen seperti kumpulan hidroksil dan metoksi dalam famili
Gentianaceae. Xanton dengan kumpulan prenil lebih luas taburannya dalam famili
Guttiferae, manakala xanton O-glikosil lebih banyak dalam famili Gentianacea

(Fasihuddin & Hasmah, 1993).

Contoh sebatian Xanton yang paling ringkas ialah Norathyriol (2) (1,3,6,7-

tetrahidrokst).

O OH
OO0
HO 0) OH

(2)

Xanton boleh dibahagikan kepada beberapa kumpulan utama di antaranya
termasuklah; Xanton dengan fungsi oksigen mudah, Xanton teralkil dan Xanton

glikosida.
2.1.1 Xanton dengan fungsi oksigen mudah.

Contoh bagi xanton dengan satu fungsi oksigen adalah 2-hidroksixanton; xanton
dengan dua fungsi oksigen seperti 1,5-dihidroksixanton; xanton dengan tiga fungsi
oksigen contohnya adalah 1,2-dihidroksi-5-metoksixanton; xanton dengan empat
fungsi oksigen contohnya adalah 1,3-dihidroksi-5,6-dimetoksixanton dan xanton

dengan lima fungsi oksigen contohnya adalah 3 8-dihidroksi-1,2,4 trimetoksixanton.

‘
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2.1.2 Xanton teralkil.

Xanton teralkil, biasanya merupakan terbitan mono atau di sebatian Cs. kumpulan Cs
kemungkinan 3-metilbuta-2-enil atau 1,1-dimetilpropa-2-enil yang biasanya
membentuk sebatian siklik yang melibatkan hidroksi pada kedudukan orto bagi
menghasilkan 2,2-dimetilpirano; 2,2,3-trimetilfurano atau 2-isopropenil dihidrofurano.
Contoh sebatian penggantian satu kumpulan Cs adalah psorospermin yang bersifat
antileukimia dan hiperxanton; sebatian dengan dua kumpulan Cs adalah garsinon A,
trapezifolixanton dan mangostin; dan sebatian dengan tiga kumpulan Cs adalah
nervosaxanton dan garsinon E. Di samping itu sebatian dengan kumpulan pengganti
Cio juga wujud di antaranya termasuklah rubaxanton dan kalozeiloxanton. Struktur

bagi xanton teralkil yang telah dibincang diberikan dalam Rajah 2.1

2.1.3 Xanton glikosida.

Xanton glikosida — mangiferin adalah xanton jenis C-glikosil yang tersebar secara
meluas dalam tumbuhan peringkat tinggi dan juga pakis. Di samping sebatian xanton
C-glikosil terdapat juga sebatian jenis O-glukosil pernah ditemui tetapi taburannya
amat terhad contohnya adalah 1,3,6,7-tetrahidroksi O-glukosilxanton dan 1,6,7-

trihidrosixanton 7-O-glikosida (Fasihuddin & Hasmah, 1993).
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