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INTISARI

SINTESIS KALSIUM ORTOFOSFAT SCAFFOLD BERBASIS BAHAN ALAM
SUMATERA BARAT

Oleh :
THIWI BRILIANA KHAIRANI (1710413027)
Prof. Dr. Syukri Arief, M.Eng*; Dr. Diana Vanda Wellia, M.Si.*

*Pembimbing

Biomaterial terus dikembangkan melalui berbagai penelitian guna mengatasi
masalah pada jaringan tubuh manusia, terutama masalah tulang dan gigi. Kalsium
ortofosfat scaffold atau perancah merupakan salah satu biomaterial dari senyawa
kalsium ortofosfat dengan arsitektur berpori dalam bentuk tiga dimensi. Arsitektur
berpori ini kompatibel dengan" arsitektur tulang yang; juga merupakan material
berpori. Tujuan dari penelitian ini adalah mensintesis kalsium ortosfosfat scaffold dari
bahan alam Sumatera Barat dengan memanfaatkan polimer getah pinus sebagai
porogen baru. Pembuatan biomaterial kalsium ortofosfat scaffold dilakukan dengan
sintesis kalsium ortofosfat dari batu kapur melalui metode presipitasi, pencampuran
kalsium ortofosfat dengan polimer getah pinus, pencetakan scaffold dengan metode
space holder, dan sintering pada suhu tinggi (700°C dan 1100°C). Hasil penelitian
menunjukkan fasa kalsium ortofosfat scaffold yang terbentuk berdasarkan hasil XRD
(X-Ray Diffraction) ialah fasa B-TCP (beta trikalsium fosfat). Penambahan polimer
getah pinus tidak mempengaruhi fasa kalsium ortofosfat yang telah terbentuk. Selain
itu, proses sintering pada kalsium' ortofosfat scaffold menghasilkan pembentukan
struktur berpori seperti yang ditunjukkan oleh hasil SEM (Scanning Electron
Microscope). Struktur berpori terbentuk dalam jumlah pori yang heterogen dengan
ukuran tertentu. Berdasarkan hasil tersebut, pembuatan kalsium ortofosfat scaffold
dapat dilakukan dengan penggunaan porogen baru getah pinus sebagai alternatif
biomaterial dalam bidang rekayasa jaringan tulang.

Kata kunci: Biomaterial, kalsium ortofosfat, scaffold, porogen.
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ABSTRACT

SYNTHESIS OF CALCIUM ORTHOPHOSPHATE SCAFFOLD BASED ON WEST
SUMATERA NATURAL SOURCES

By :
THIWI BRILIANA KHAIRANI (1710413027)
Prof. Dr. Syukri Arief, M.Eng*; Dr. Diana Vanda Wellia, M.Si.*

*Supervisor

Biomaterials continue to be developed through various studies to overcome problems
in human tissue, especially bones and teeth. Calcium orthophosphate scaffold is one
of biomaterials from calcium orthophosphate compound with a porous architecture in
a three-dimensional shape. This porous architecture is compatible with bone human
architecture which is also-a porous ,material, The purpose of this research is
synthesis calcium orthosphosphate ‘scaffold from natdralssource in West Sumatra by
utilizing pine resin polymer as a new porogen. The synthesis of calcium
orthophosphate scaffold was carried out by synthesis calcium arthophosphate from
limestone using precipitation method, mixing calcium orthophosphate with pine resin
polymer, molding scaffold using the space holder method, and sintering at high
temperatures (700°C and 1100°C). The results showed that calcium orthophosphate
scaffold phase formed based on the XRD (X-Ray Diffraction) results is B-TCP (beta
tricalcium phosphate). The addition of pine resin polymer did not affect the calcium
orthophosphate phase formed. The sintering process on calcium orthophosphate
resulted in the formation of a pareus structure as shown by the SEM (Scanning
Electron Microscope) results. The porous structure is formed in a heterogeneous
number of pores with a certain size. Based on these results, manufacture of calcium
orthophosphate scaffold biomaterials can be carried out by using a new porogen of
pine resin as an alternative biomaterial in the bone tissue engineering.

Keywords : Biomaterial, calcium orthophosphate, scaffold, porogen.
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BAB |. PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang

Manusia rentan terhadap berbagai jenis penyakit dan kecelakaan yang tidak
disengaja. Beberapa diantaranya menyebabkan cedera pada tulang dan gigi'.
Kerusakan yang terjadi pada tulang dapat menyebabkan terganggunya metabolisme
dan fungsi tubuh sehingga tubuh akan lemah?. Oleh karena itu, diperlukan tindakan
pada jaringan tubuh yang rusak dengan cara mengganti, memperbaiki ataupun
meregenerasi jaringan tubuh. Salah satu solusinya dengan menggunakan
biomaterial®*.

Suatu biomaterial yang dapat berkontak dengan sistem biologis tubuh haruslah
bersifat biokompatibel®. Biomaterial yang bersifat biokompatibel biasanya identik
dengan kalsium ortofosfat. Hal ini 'dikarenakan kalsiumortofosfat memiliki kesamaan
kimia dari segi kamponen mineral dengan jaringan anorganik tulang dan gigi
mamalia®. Dalam aplikasinya sebagai biomaterial, kalsium ortofosfat diproduksi
dalam berbagai bentuk fisik, seperti bubuk, partikel, granul, dan scaffold ’.

Scaffold atau perancah adalah arsitektur berpori dalam bentuk tiga dimensi
yang terbentuk dari bahan yang, bersifat biokompatibel®. Diketahui bahwa tulang
merupakan material berpori dengan ukuran berkisar antara 1-100 ym untuk tulang
kortikal dan 200-400 um untuk tulang trabekular. Alasan ini menjadikan biomaterial
dalam bentuk scaffold diangggap cocok sebagai templat regenerasi tulang®. Bentuk
scaffold didesain untuk dapat memfasilitasi difusi nutrisi dan oksigen antarsel serta
dapat berikatan dengan jaringan tubuh®®.

Untuk menghasilkan struktur berpori pada scaffold, diperlukan penambahan
komponen pembentuk pori atau disebut juga porogen. Salah satu contoh porogen
yang dapat digunakan adalah polimer®. Dengan adanya penambahan polimer,
diharapkan dapat menghasilkan perancah atau scaffold yang ideal bagi regenerasi
tulang. Polimer diketahui memiliki sifat biodegradabel dan menunjang kekuatan
mekanis™*.

Kalsium ortofosfat scaffold dapat dibuat dari bahan alam. Bahan-bahan alam
yang ada di Indonesia sangatlah melimpah diantaranya bahan tambang, bahan
mineral dan logam. Batu kapur (limestone) merupakan salah satu bahan galian
industri non logam yang sangat besar jumlahnya dan tersebar hampir di seluruh
wilayah Indonesia. Sebagian besar potensi batu kapur berada di Provinsi Sumatera
Barat dengan jumlah cadangan sebesar 68,1 milyar ton'?. Hal tersebut menjadikan

Sumatera Barat sebagai wilayah yang sangat potensial dalam memproduksi batu



kapur.

Selain kaya akan bahan tambang, Indonesia juga kaya akan hasil hutan. Salah
satu jenis pohon yang mendominasi di Indonesia adalah Pinus merkusii dengan
daerah penyebarannya antara lain Aceh, Sumatera Utara, Sumatera Barat, dan
seluruh Jawa™®. Pohon pinus menghasilkan produk hutan nonkayu yaitu getah pinus
yang dapat diperoleh melalui pelukaan atau penyadapan dari pohon pinus. Produksi
getah pinus sampai dengan tahun 2012, dilaporkan berkisar 900.000 ton/tahun (10%
total produksi di dunia)**. Getah pinus dapat dipisah menjadi dua komponen berupa
gondorukem dan terpentin®®. Gondorukem bersifat elastis dan mempunyai daya lekat
terhadap material lain'®, sedangkan minyak terpentin mempunyai kegunaan sebagai
bahan baku farmasi, parfum, pelarut, resin, dan polimer®’,

Metode dalam pembuatan kalsium ortofosfat’ dapat.dilakukan dengan berbagai
cara, diantaranya metode presipitasi'®, sol-gel'’, dan hidrotermal®®. Metode
presipitasi merupakan metode yang paling umum digunakan karena sederhana dan
tidak mencemari lingkungan®*.

Berdasarkan keterangan diatas, maka dilakukan penelitian mengenai sintesis
kalsium ortofosfat scaffold dari bahan alam Sumatera Barat yaitu batu kapur dan
getah pinus dengan metode presipitasi. Hal ini didasarkan pada keberadaan batu
kapur dan getah pinus yang melimpah terutama di wilayah Sumatera Barat namun
belum dimaksimalkan pemanfaatannya. Selain itu, hingga kini belum terdapat
penelitian yang menggunakan getah pinus sebagai polimer dalam sintesis kalsium

ortofosfat scaffold.

1.2 Rumusan Masalah

Berdasarkan latar belakang diatas, maka dapat dirumuskan suatu permasalahan

sebagai berikut :

a. Bagaimana sintesis kalsium ortofosfat scaffold dari bahan alam Sumatera Barat
dengan metode yang sederhana?

b. Bagaimana karakteristik kalsium ortofosfat scaffold yang dihasilkan dari
komposisi kalsium ortofosfat dan getah pinus dengan parameter berupa ukuran

kristal, kristalinitas, dan morfologi partikel?

1.3 Tujuan Penelitian
Berdasarkan perumusan masalah di atas, maka penelitian ini bertujuan untuk :
a. Melakukan sintesis kalsium ortofosfat scaffold dari bahan alam Sumatera Barat

dengan metode yang sederhana.
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b. Menentukan karakteristik kalsium ortofosfat scaffold yang dihasilkan dari
komposisi kalsium ortofosfat dan getah pinus dengan parameter berupa ukuran

kristal, kristalinitas, dan morfologi partikel.

1.4 Manfaat Peneltian

Penelitian ini diharapkan dapat memberikan manfaat sebagai alternaltif pembuatan
kalsium ortofosfat scaffold yang efisien dan ramah lingkungan yang berguna dalam
dunia kedokteran terutama tulang dan gigi sehingga kalsium ortofosfat scaffold dapat

diproduksi di dalam negri dan tidak bergantung terhadap impor.



BAB Il. TINJAUAN PUSTAKA

2.1 Biomaterial

Biomaterial didefinisikan sebagai material yang dibuat alami maupun buatan
manusia (sintetis) yang digunakan untuk berinteraksi dengan sistem biologis®.
Interaksi dengan sistem biologis ini bertujuan untuk merawat, mengganti, dan
memperbaiki jaringan, organ atau fungsi tubuh.

Biomaterial dalam bidang rekayasa jaringan terbagi menjadi tiga kelompok,
yaitu logam, keramik dan kaca, serta polimer. Masing-masing kelompok biomaterial
mempunyai kelebihan dan kekurangan sehingga penggunaan material komposit
dalam pembuatan scaffold memberikan kelebihan dalam mengontrol sifat material®.

Biomaterial logam yang terbuat dari stainless steel (SUS 316L), paduan logam
kobalt-kromium (Co-Cr) dan titanium atau paduannya digunakan sebagai implan
untuk pinggul, lutut, tulang belakang, dan gigi. Biomaterial logam menawarkan
aplikasi bantalan beban (load bearing) karena kekuatan tarik yang tinggi dan
ketahanan lelah logam. Namun, biomaterial logam memiliki keterbatasan yaitu dapat
mengalami korosi di lingkungan inangnya dan menyebabkan keracunan atau reaksi
hipersensitif berupa penyakit kulit.

Biomaterial keramik dan kaca merupakan biomaterial yang keras, rapuh, dan
memiliki modulus elastis yang tinggi. Sifat mekanis dan biologis biomaterial keramik
sangat ditentukan oleh proses pembuatan. Contoh biomaterial keramik dan
aplikasinya antara lain, alumina (Al,O3) dan zirkonia (ZrO;) sebagai kepala femoralis
buatan, hidroksiapatit dan trikalsium fosfat sebagai material pengganti tulang,
kalsium sulfat sebagai pengisi rongga tulang, dan lain-lainnya.

Biomaterial polimer dibedakan menjadi polimer'alami dan polimer sintesis.
Biomaterial polimer alami yang secara luas digunakan pada rekayasa jaringan
adalah kolagen. Kolagen tipe I, II, dan Il dapat digunakan sebagai bahan perancah
dalam berbagai aplikasi klinis. Sedangkan, biomaterial polimer sintesis contohnya,
polimetilmetakrilat (PMMA), polietilena (PE), resin akrilik, serta poliuretan®*.

Secara umum, disiplin ilmu biomaterial merupakan hubungan sinergis dari ilmu
sains material, biologi, kimia, medis, dan sains mekanik. Tujuan akhir biomaterial
adalah untuk mencapai interaksi biologis yang benar antara cangkok buatan dengan
jaringan hidup inang (host). Untuk mencapai tujuan tersebut, dilakukan beberapa
tahapan, diantaranya sintesis material, desain dan pembuatan prostesis, diikuti
dengan beberapa jenis pengujian. Lalu setiap biomaterial yang berpotensi ini harus

melewati semua persyaratan sebelum diaplikasikan secara klinis®.



2.2 Kalsium Ortofosfat

Kalsium ortofosfat adalah kalsium fosfat dengan anion fosfat orto-(PO4%). Jenis anion
fosfat selain orto- diantaranya, meta-(PO3), piro-(P,0;*), dan poli-[(POs),™]. Kalsium
ortofosfat terdiri dari tiga unsur kimia utama, yaitu kalsium (Ca), oksigen (O), dan
fosfor(P).

Susunan atom pada kalsium ortofosfat dibangun dari jaringan gugus ortofosfat
yang memberikan kestabilan pada struktur apatitnya. Kalsium ortofosfat umumnya
sedikit larut dalam air, mudah larut dalam asam dan tidak dapat larut dalam basa.
Kristal kalsium ortofosfat murni berwarna putih dengan sifat kekerasan sedang.
Namun, mineral kalsium ortofosfat alami tidak didapati dalam warna putih karena
adanya pengotor berupa ion Fe, Mn, dan unsur tanah jarang®.

Kalsium ortofosfat dapat * diperoleh “dari' alam.\atau disebut juga kalsium
ortofosfat alami. Sumber-sumber kalsium ortofosfat di alam berasal dari tulang
mamalia (tulang sapi, unta, babi), sumber laut (tulang ikan dan sirip ikan), cangkang
(cangkang telur dan kerang), tumbuhan (kayu, daun, bunga), algae, serta sumber
mineral (batu kapur). Kalsium ortofosfat tersedia di alam dalam jumlah besar
sehingga sintesis kalsium ortofosfat dari bahan alam dapat dipertimbangkan sebagai
proses yang ramah lingkungan; /berkelanjutan, dan ekonomis. Hal ini dapat
menghasilkan kontribusi positif terhadap ekonomi, lingkungan, dan kesehatan®.

Kalsium ortofosfat merupakan komponen anorganik utama dalam tubuh
manusia yang terkandung dalam matriks tulang sebanyak ~65% total berat tulang,
~97% berat email, dan ~70% berat gigi*®®. Kalsium ortofosfat dalam tubuh manusia
bersifat tidak beracun, biokompatibel, serta tidak dianggap sebagai material asing
pada tubuh dan yang paling terpenting bioaktivitasnya pada: jaringan tubuh.

Salah satu parameter penting dari kalsium ortofosfat adalah rasio Ca/P.
Parameter ini berhubungan dengan pH larutan. Jika semakin rendah rasio Ca/P
maka kalsium ortofosfat yang dihasilkan akan semakin asam dan mudah larut dalam
air. Tingkat kelarutan kalsium ortofosfat memungkinkan kalsium orfofosfat untuk
dilarutkan, ditransportasi dari satu tempat ke tempat lainnya, dan diendapkan jika
perlu?’.

Penggunaan kalsium ortofosfat sebagai biomaterial bagi tulang dan gigi sudah
sejak lama diterapkan. Salah satu contohnya, pada tahun 1870-an Dr. Junius E.
Cravens menawarkan konsep pulp cap pada gigi dengan menggunakan bubuk
kalsium ortofosfat dan asam laktat®. Kalsium ortofosfat terus dikembangkan untuk

berbagai aplikasi seperti yang ditunjukkan pada tabel 2.1.



Tabel 2.1 Senyawa kalsium fosfat serta aplikasi dan rasio Ca/P?®

No SeNr?yrg\?va Rumus Kimia Aplikasi Struktur Kristal %23;:?
1 a-trikalsium a-Casz(POy). Komposit Monoklinik 1,5
fosfat biodegradabel
untuk perbaikan
tulang
2 B-trikalsium B-Caz(POy): Bedah ortopedik Rhombohedral 1,5
fosfat
3 Hidroksiapatit Ca;o(PO4)s(OH), Perbaikan jaringan Heksagonal 1,67
keras
4  Monokalsium Ca(H,P0O,),.H,O Meningkatkan Triklinik 0,5
fosfat penyerapan
monohidrat fluorida pada
tubuh
5 Monokalsium Ca(H2POgs)2 ~Cangkok tulang Triklinik 0,5
fosfat UNID buatan ' \
(anhidrat)
6 Dikalsium CaHPO4.2H,0 Mengontrol Monoklinik 1
fosfat dihidrat pelepasan obat
yang sangat larut
dalam air
7 Dikalsium CaHPO,4 Sumber kalsium Ortorombik 1
fosfat dan fosfat pada
anhidrat suplemen
makanan dan
pemoles gigi
8 Tetrakalsium = Cay(P0O,),0 Pelapis dan semen Monoklinik 2
fosfat pada implan logam
9 Hidroksiapatit = Cajgx(HPO4)x Bone graft Heksagonal 1,5-
defisiensi (PO4)s-x(OH)2« 1,6
kalsium
10 Flouroapatit  Caio(POa4)sF2 Sumber flourin Heksagonal 1,67
dalam produk
farmasi

2.3 Kalsium Ortofosfat Scaffold

Kalsium ortofosfat dapat dibentuk menjadi scaffold atau perancah. Scaffold adalah

arsitektur berpori dalam bentuk tiga dimensi yang terbentuk dari bahan yang bersifat

biokompatibel. Arsitektur berpori membuat biomaterial terlihat seperti memiliki

terowongan® seperti pada gambar 2.1 berikut.

Gambar 2.1 llustrasi arsitektur berpori pada biomateria

29
|
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Dalam biomaterial, bentuk scaffold memiliki kelebihan dibandingkan padatan
tanpa pori. Tripathi dan Basu melaporkan bahwa hidroksiapatit scaffold lebih baik
dalam adhesi dan proliferasi sel dibandingkan dengan padatan hidroksiapatit tanpa
pori. Adanya pori-pori yang saling terinterkoneksi membuat hidroksiapatit scaffold
dapat menyerap protein lebih banyak yang berguna sebagai nutrisi bagi
pertumbuhan sel tulang™®.

Dimensi pori pada scaffold berfungsi sebagai templat regenerasi jaringan.
Dimensi pori menyebabkan luas permukaan yang lebih besar sehingga menyediakan
tempat di permukaan yang memungkinkan terjadinya ikatan kimia antara biomaterial
dan tulang. Selain itu, dimensi pori juga memberikan permukaan dan ruang untuk
adhesi sel serta pertumbuhan tulang.-Sedangkan, pori-pori yang terbuka atau
terinterkoneksi berguna sebagai jalur transportasi ‘bagiygas, cairan, dan suspensi
partikel tubuh, serta mendukung distribusi dan migrasi sel®.

Sebagai templat regenerasi jaringan, scaffold harus mampu meniru struktur dan
sifat sel tulang®. Scaffold membutuhkan porositas sekitar 60-90%3 dan ukuran pori
antara 100-400 um?* untuk mendukung pertumbuhan sel tulang. Selain itu, diameter
pori yang muncul pada scaffold memiliki fungsi tertentu. Scaffold dengan diameter
pori <10 um (mikropori) memungkinkan sirkulasi cairan tubuh sedangkan scaffold
dengan diameter pori >100 um (makropori) memungkinkan migrasi dan proliferasi sel
dan pembentukan jaringan. Oleh karena itu, komposisi, bentuk pori, ukuran pori,
persentase porositas dan jalur interkoneksi pori mempengaruhi sifat biologis pada
scaffold®*

Selain itu, untuk membuat suatu scaffold yang ideal, perlu diperhatikan
beberapa karakteristik-karakteristik' tertentu. Diantaranya -adalah biokompatibilitas
baik, sitotoksitas rendah, mampu mendukung migrasi, adhesi dan pertumbuhan sel,
memiliki kemampuan osteoinduksi, sifat mekanis yang baik, dan biodegradabel®.
Karakteristik-karakteristik tersebut dibutuhkan pada suatu scaffold terutama dalam

aplikasinya dalam bidang rekayasa jaringan.

2.4 Metode Presipitasi Sederhana

Metode pembuatan kalsium ortofosfat akan menentukan karakteristik dari kalsium
ortofosfat yang dihasilkan, diantaranya morfologi, ukuran, kristalinitas, dan komposisi
kimia serta rasio Ca/P?®. Metode tersebut terbagi menjadi beberapa metode,
diantaranya metode presipitasi, metode sol-gel, metode hidrotermal, dan metode

lainnya®.



Dalam proses presipitasi, terjadi perubahan fasa dari suspensi koloid
membentuk endapan. Teknik ini melibatkan larutan berair dari garam kalsium dan
fosfat, biasanya dengan memvariasikan pH dan suhu. Metode presipitasi memiliki
keunggulan dapat dilakukan pada temperatur yang relatif rendah, tingkat stabilitas
termal yang baik, luas permukaan tinggi, dan daya tahan pelarut baik®’. Keunggulan
lainnya yaitu reaksinya sederhana, cocok untuk industri skala besar dan tidak
mencemari lingkungan karena hasil sampingnya berupa air?.

Dengan menggunakan suhu rendah dalam mensintesis kalsium ortofosfat akan
menghasilkan produk dengan kemurnian tinggi. Sedangkan kristalinitas, ukuran
kristal, dan rasio Ca/P yang dihasilkan tergantung pada temperatur®.

Sejumlah penelitian berhasil —mensintesis kalsium ortofosfat dengan
menggunakan metode presipitasi.'Yelten-Yilmas dan¥ilmas berhasil mensintesis
hidroksiapatit dari Ca(OH), dan H3PO, dengan hasil morfologi seperti bola dan
berukuran 0,2-1,6  mm®*. Selain itu, Peng et al. juga berhasil mensintesis
hidroksiapatit dari Ca(NO3),.4H,0 dan NasPO, dengan hasil morfologi seperti batang

pendek yang berdiameter 1,9-14,2 nm dan panjang 4,0-36,9 nm“.

2.5 Batu Kapur
Salah satu bahan mineral yang digunakan untuk membuat kalsium ortofosfat adalah
batu kapur. Batu kapur (limestone) merupakan bahan galian industri non logam yang
sangat besar jumlahnya dan tersebar hampir di seluruh wilayah Indonesia. Jumlah
batu kapur di Indonesia diperkirakan mencapai 2.140 miliar ton dengan persebaran
meliputi pulau Sumatera, Jawa, Nusa Tenggara, Sulawesi, Irian Jaya, serta pulau-
pulau lainnya. Dengan berlimpahnya bahan mineral batu kapur di Indonesia,
memungkinkan produksi kalsium ortofosfat dalam jumlah besar.

Batu kapur adalah jenis batuan sedimen yang mengandung senyawa karbonat.
Batu kapur terbentuk dari proses presipitasi kimia maupun sisa-sisa kerang di laut*’.
Batu kapur dapat berwarna putih kekuningan, abu-abu cerah, abu-abu gelap, coklat
bahkan hitam tergantung dari keberadaan pengotor mineral. Batu kapur di Indonesia
didominasi kandungan CaO sebanyak 40-45%. Senyawa CaO merupakan
komponen utama bahan dasar semen dan keramik kalsium ortofosfat. Hal inilah
yang menjadikan peneliti menjadikan batu kapur di Indonesia sebagai bahan baku
pembuatan biokeramik kalsium ortofosfat*.

Berikut ini disajikan tabel berupa karakteristik hasil sintesis kalsium ortofosfat

dari batu kapur dari beberapa penelitian sebelumnya.



Tabel 2.2 Karakteristik hasil sintesis kalsium ortofosfat dari batu kapur®®

Metode Sintesis Rasio Ca/P Ukuran partikel Morfologi
Kalsinasi + presipitasi <1,67 22,5-68,5 nm Bulat
Kalsinasi + hidrotermal 1,293-1,296 32-60 nm Bulat
Kalsinasi + irradiasi ultrasonik - Panjang 62,5 nm dan Jarum

lebar 7,4 nm

2.6 Polimer Pembentuk Scaffold

Scaffold dapat dibuat dari pencampuran partikel kalsium ortofosfat dengan matriks
polimer secara in situ. Dalam suatu scaffold, polimer mempunyai fungsi sebagai
bahan biodegradabel serta sebagai transpor untuk meningkatkan kinerja konstruksi
rekayasa jaringan secara keselurhan®. Selain itu, polimer dapat membentuk pori-
pori pada scaffold. Pori-pori yang terinterkoneksi pada scaffold terbentuk karena
pelepasan berbagai senyawa yang mudah menguap. Komponen pembentuk pori ini
disebut juga dengan porogen. Porogen adalah kristal, partikel atau serat yang mudah
menguap (dapat menghasilkan gas pada suhu tinggi) atau zat terlarut, contohnya
parafin, sukrosa, NaHCOgs, NaCl, polimetiimetakrilat, hidrogen peroksida dan
polimer®.

Ada dua jenis polimer yang digunakan dalam pembuatan scaffold yaitu polimer
alami dan sintetis. Polimer alami menunjukkan afinitas sel yang baik, sedangkan
polimer sintetis memberikan kekuatan mekanik yang unggul dan tingkat degradasi
yang dapat disesuaikan. Polimer alami yang paling sering digunakan adalah kitosan,
gelatin, alginat, kolagen, selulosa dan lain-lain. Sedangkan polimer sintetis antara
lain PVA (polivinil alkohol), PLGA (poli-asam laktat glikolat), PLA (poli asam laktat),
dan lain sebagainya®.

Salah satu contoh polimer alami lainnya yang dapat digunakan adalah getah
pinus. Getah pinus terbagi menjadi dua komponen yang diperoleh dari hasil
pengolahan getah pinus dengan cara destilasi, yaitu destilat berupa minyak terpentin
dan gondorukem sebagai residu*. Hasil penyulingan getah Pinus merkusii rata-rata
menghasilkan 64% gondorukem, 22,5% terpentin, dan 12,5% kotoran.

Gondorukem adalah sebutan umum untuk produk padat hasil pengolahan getah
dari pohon jenis pinus. Gondorukem atau disebut juga gum rosin adalah campuran
asam-asam resin. Gondorukem banyak dimanfaatkan sebagai bahan penyampur lilin

batik, bahan pengisi dalam pembuatan kertas, industri sabun, pembuatan tinta, lem,
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dan lain-lain**. Gondorukem memiliki sifat elastis, mempunyai daya lekat terhadap
material lain, dan bersifat kedap air®™.

Minyak terpentin merupakan salah satu jenis minyak atsiri yang dapat diperoleh
dari getah pinus. Minyak terpentin termasuk dalam kategori hidrokarbon yang
mempunyai sifat-sifat seperti larut dalam alkohol, eter, kloroform, asam asetat glasial
dan bersifat optis aktif. Pada umumnya, minyak terpentin terdiri dari beberapa
komponen vyaitu a-pinena, B-pinena, careen, dan limonene. Kegunaan minyak
terpentin diantaranya, pengencer (thinner) dalam industri cat, pelarut lilin, industri

parfum, dan lain-lain“®.

2.7 Karakterisasi Kalsium Ortofosfat Scaffold

2.7.1 X-Ray Diffraction (XRD) :

X-Ray Diffraction (XRD) adélah suatu metode analisis yang didasari oleh difraksi
sinar-x. Metode analisis ini memanfaatkan interaksi antara sinar-x dengan atom yang
tersusun dalam sebuah sistem kristal.

Setiap senyawa terdiri dari susunan atom-atom yang membentuk bidang
tertentu. Jika sebuah bidang memiliki bentuk yang tertentu, maka partikel cahaya
(foton) yang datang dengan sudut tertentu hanya akan menghasilkan pola pantulan
maupun pembiasan yang khas. Sebagai gambaran, bayangan sebuah objek akan
membentuk pola yang sama seandainya cahaya berasal dari sudut datang yang
sama. Kekhasan pola difraksi yang tercipta inilah yang dijadikan landasan dalam
analisa kualitatif untuk. membedakan suatu senyawa dengan senyawa yang lain
menggunakan instrumen XRD.

Pola difraksi pada XRD dinyatakan dengan besar sudut-sudut yang terbentuk
sebagai hasil dari difraksi berkas cahaya oleh kristal pada material. Nilai sudut
tersebut dinyatakan dalam 26, dimana 8 merepresentasikan sudut datang cahaya.
Sedangkan, nilai 26 merupakan besar sudut datang dengan sudut difraksi yang
terdeteksi oleh detektor.

Pada XRD berlaku hukum Bragg. Hukum Bragg merupakan perumusan
matematika mengenai proses difraksi yang terjadi sebagai hasil interaksi antara
sinar-x yang dipantulkan oleh material. Pantulan tersebut terjadi tanpa mengalami
kehilangan energi sehingga menghasilkan pantulan elastis atau elastic scattering.
Bragg menunjukan bahwa bidang yang berisi atom-atom di dalam kristal akan
memantulkan radiasi dengan cara yang sama persis dengan peristiwva pemantulan

cahaya di bidang cermin®’.
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Pola difraksi XRD terdiri dari beberapa puncak. Intensitas puncak diplot dalam
sumbu y dan sudut difraksi yang terukur diplot dalam sumbu x. Setiap puncak
mempunyai tinggi intensitas yang berbeda. Intensitas yang terjadi berbanding lurus
dengan jumlah foton sinar-x yang telah terdeteksi oleh detektor untuk setiap sudut.
Hasil karakterisasi XRD pada sampel berupa intensitas difraksi sinar-x yang

terdifraksi dan sudut-sudut yang terbentuk diatur berkisar antara 10°- 89,9°%%.

2.7.2X-Ray Fluorescence (XRF)

Spektrometer X-Ray Fluorescence (XRF) adalah salah satu alat analisis kimia unsur
dalam suatu bahan secara kualitatif dan kuantitatif berdasarkan intensitas sinar-x
karakteristik yang dihasilkan dari sampel. Kemampuan deteksi XRF sangat
tergantung dari beberapa faktor yaitujenergi, sinar-x, konsentrasi dari unsur yang
dianalisis dan kondisi Iingkungan (kevakuman)®°.

Teknik XRF menganalisa sinar-x sebagai hasil dari tumbukan antara sinar-x
yang berasal dari tabung sinar-x dengan material sampel yang disertai dengan
penyerapan energi dari sinar-x oleh material sampel. Ketika material berinteraksi
dengan cahaya yang memiliki energi tinggi, maka dapat menyebabkan terpentalnya
elektron yang berada pada tingkat energi paling rendah pada suatu atom. Akibatnya
atom berada pada keadaan yang tidak stabil sehingga elektron yang berada pada
tingkat (kulit valensi) yang lebih tinggi akan mengisi posisi kosong yang ditinggalkan
oleh elektron yang terpental tadi. Proses pengisian posisi elektron pada kulit valensi
yang lebih rendah dinamakan deeksitasi.

Proses deeksitasi akan disertai dengan pemancaran cahaya dengan energi
yang lebih kecil daripada energi yang menyebabkan tereksitasinya elektron. Energi
yang dipancarkan ini dinamakan radiasi flouresensi. 'Radiasi flouresensi ini memiliki
energi yang khas tergantung dari elektron yang tereksitasi dan terdeeksitasi pada
atom penyusun sebuah material. Kekhasan karakteristik dari radiasi flouresensi pada
setiap unsur ini memungkinkan dapat dilakukannya analisa kualitatif untuk
mengidentifikasi unsur-unsur yang berbeda. Sementara itu, analisa kuantitatif untuk
menentukan konsentrasi dari unsur yang dianalisis dapat ditentukan berdasarkan
intensitas dari radiasi fluoresensi yang dipancarkan.

Pada XRF berlaku hukum Moseley. Jika sebuah sampel tersusun dari beberapa
atom unsur yang berbeda, setiap interaksi cahaya dengan atom akan menghasilkan
serangkaian panjang gelombang yang spesifik yang kemudian semua panjang

gelombang hasil interaksi tersebut akan berkontribusi terhadap pembentukan emisi
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total sinar-x yang dipancarkan dari sampel tersebut. Dengan mengidentifikasi
panjang gelombang dari radiasi yang dipancarkan, akan dapat dilakukan analisa
kualitatif untuk menentukan jenis unsur yang terkandung dalam sebuah sampel®’.
2.7.3Scanning Electron Microscope (SEM)

Scanning Electron Miroscope (SEM) adalah salah satu jenis mikroskop elektron yang
menggunakan berkas elektron untuk menggambar profil permukaan atau morfologi
suatu material®. Pada spesifikasi alat tertentu, teknik ini dapat memberikan informasi
tentang komposisi dan struktur internal suatu materi.

Prinsip kerja SEM adalah menembakkan permukaan benda dengan
menggunakan berkas elektron berenergi tinggi. Berkas elektron pada SEM
ditembakan pada permukaan sampel; sedangkan, imejnya diperoleh berdasarkan
hasil deteksi elektron yang dihamburbalikkan atau berdasarkan elektron sekunder.
Elektron sekunder berasal dari permukaan sampel dan memiliki energi yang rendah
sekitar 5-50 eV. Sedangkan elektron yang dihamburbalikan berasal dari bagian
sampel yang lebih dalam dan memberikan informasi tentang komposisi sampel
karena elektron yang lebih berat menghamburbalikan secara lebih kuat dan tampak
lebih terang pada image yang dihasilkan®’. Prinsip kerja Scanning Electron

Microscope diilustrasikan pada gambar berikut.

Berkas elektron

Elektron
pantulan

\ / Permukaan material

Gambar 2.2 llustrasi prinsip kerja SEM*!

SEM memiliki resolusi yang lebih tinggi daripada mikroskop optik. Hal ini
disebabkan oleh panjang gelombang de Broglie yang dimiliki elektron lebih pendek
daripada gelombang optik. Semakin kecil panjang gelombang yang digunakan maka

semakin tinggi resolusi mikroskop®*.



BAB Ill. METODE PENELITIAN

3.1 Waktu dan Tempat Penelitian

Penelitian ini dilaksanakan selama bulan April sampai Oktober 2021 di Laboratorium
Material, Jurusan Kimia, Fakultas Matematika dan Ilmu Pengetahuan Alam
Universitas Andalas dan laboratorium LLDIKTI Wilayah X Padang Sumatera Barat.
Sementara itu, pencetakan sampel dilakukan di Laboratorium Jurusan Teknik Mesin,
Institut Teknologi Padang. Karakterisasi XRD dilakukan di Laboratorium Fisika
Material Universitas Negri Padang, karakterisasi XRF dilakukan di Laboratorium PT.
Semen Padang dan karakterisasi SEM dilakukan di Laboratorium Terpadu dan

Sentra Inovasi Teknologi Universitas Lampung.

3.2 Alat dan Bahan

3.2.1 Alat

Alat-alat yang digunakan antara lain, peralatan gelas, termometer, neraca analitik,
spatula, desikator, hot plate stirrer, magnetic bar, lumpang alu, aluminium foil, pinset,
pipet tetes, corong, furnace, dan oven. Sedangkan, alat instrumentasi yang
digunakan adalah XRF (PANalytical Epsilon3), XRD (Shimadzu XRD-7000S X-Ray
Diffractometer), dan SEM (SEM ZEISS EVO/MA 10).

3.2.2 Bahan

Adapun bahan yang digunakan adalah batu kapur dari Kabupaten Lima Puluh Kota,
akuades, NH4OH, (NH4):HPO, (Merck), HNOsz (Merck), getah pinus dari kota
Payakumbuh, polivinil alkohol (Merck), etanol (Merck), kertas saring, dan kertas pH

universal.

3.3 Prosedur Kerja

3.3.1 Preparasi Batu Kapur

Preparasi batu kapur dimulai dengan pembersihan batu kapur dari pengotor-
pengotor seperti pasir, kerak, dan lumut. Selanjutnya, batu kapur dihaluskan dengan
menggunakan ayakan 90 mesh. Kemudian batu kapur dikalsinasikan pada suhu
900°C selama 5 jam untuk mengubah fase CaCO3z menjadi CaO. Serbuk CaO yang
dihasilkan lalu dilakukan karakterisasi XRF.

3.3.2 Sintesis Kalsium Ortofosfat
Metode yang digunakan dalam pembuatan kalsium ortofosfat ialah metode

presipitasi yang sederhana. Senyawa CaO sebanyak 4,2 gram dilarutkan dengan

13
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HNOs; 2 M dan distirrer selama 15 menit pada suhu 50°C. Dilakukan penyaringan
dengan kertas saring untuk memisahkan endapan dengan filtrat. Kemudian, filtrat
berupa senyawa Ca(NOsj), ditambahkan dengan larutan (NH4)HPO, secara
perlahan dan distirrer dengan magnetik stirrer kecepatan 500 rpm tanpa pemanasan.
Kemudian dilakukan penambahan NH4;OH untuk pengaturan pH hingga didapatkan
pH 10 pada larutan. Campuran distirrer selama 5 jam dengan kecepatan 500 rpm
tanpa pemanasan. Larutan yang terbentuk didiamkan selama 1 hari (x24 jam)
sampai terbentuk endapan. Endapan yang terbentuk disaring dan dicuci dengan
akuades sebanyak 3 kali. Lalu, endapan dikeringkan pada suhu 110°C selama 5 jam
untuk menghilangkan H,O atau pelarut yang masih terkandung. Endapan yang telah
dikeringkan kemudian digerus menggunakan lumpang alu. Selanjutnya dilakukan

sintering pada suhu 900°C selama 2 jam.

3.3.3 Pembuatan Kalsium Ortofosfat Scaffold

Dalam sintesis kalsium ortofosfat scaffold, dilakukan dengan menambahkan polimer
berupa getah pinus. Getah pinus terlebih dahulu dibersihkan dari pengotor-
pengotornya. Dilakukan pencampuran kalsium ortofosfat dan getah pinus dengan
variasi komposisi berat 1:1 dan 2:1. Kemudian, pada setiap variasi komposisi
ditambahkan binder PVA sebanyak 10% berat kalsium ortofosfat dan etanol
sebanyak 2,5 kali' berat kalsium ortofosfat. Campuran tersebut digerus dalam
lumpang alu hingga didapatkan campuran yang padat dan keras. Campuran lalu
dimasukkan dalam cetakan berbentuk silinder berdiameter 0,8 mm dan tinggi 0,3 mm
dan dicetak dengan metode space holder menggunakan teknik uniaxial pressing
dengan tekanan sebesar 200 MPa dan waktu tekan selama 3 menit. Selanjutnya

dilakukan sintering dengan variasi suhu 700°C dan 1100 °C selama 1 jam.

3.3.4 Karakterisasi Kalsium Ortofosfat Scaffold

Untuk karakterisasi kalsium ortofosfat scaffold dilakukan menggunakan peralatan
seperti, SEM dan XRD. Karakterisasi SEM digunakan untuk melihat topografi
permukaan dari suatu material. Karakterisasi XRD digunakan untuk mendeteksi dan

menganalisis struktur kristal suatu material.



BAB IV. HASIL DAN PEMBAHASAN

4.1 Hasil Preparasi Batu Kapur

Sampel batu kapur diperoleh dari Desa Halaban Kabupaten Lima Puluh Kota. Dalam
penelitian ini, batu kapur dipilih sebagai bahan baku kalsium ortofosfat karena
harganya murah, ketersediaannya di alam melimpah, mineral tidak beracun, dan
minim pengotor®?,

Preparasi dilakukan dengan pembersihan, penghalusan, dan kalsinasi pada
batu kapur. Batu kapur yang akan digunakan perlu dibersihkan dari pengotor yang
dapat menggganggu proses sintesis kalsium ortofosfat. Batu kapur juga dihaluskan
guna memperbesar luas permukaan sehingga dapat mempercepat reaksi dalam
proses kalsinasi®. Kalsinasi_batu:kapur bertujuan untuk menghilangkan senyawa-
senyawa organik yang terkandung dalam batu kapur. Selain itu, proses kalsinasi
pada temperatur tinggi dapat mengubah fase CaCOg menjadi bentuk oksidanya yaitu
CaO, sehingga lebih mudah mendapatkan kalsium sebagai prekursor dari senyawa
kalsium ortofosfat*’, Kalsinasi batu kapur dilakukan pada suhu tinggi (900°C) karena
merupakan suhu dekomposisi CaCO3; meskipun hal tersebut juga dipengaruhi faktor
lain berupa jenis dan jumlah pengotor yang ada di dalamnya>*.

Untuk melihat kualitas dari batu kapur yang telah dipreparasi, perlu ditentukan
komposisi kimia dalam batu kapur dengan menggunakan alat X-Ray Flourescence
(XRF)*. Hasil analisis komposisi kimia batu kapur dengan alat XRF ditunjukkan pada
Tabel 4.1.

Tabel 4.1 Komposisi kimia batu kapur hasil kalsinasi

Senyawa Komposisi Kimia (%omassa)

CaO 93,9

MgO 2.57

SiO; 1,83

Al;O3 1,2
Fe 03 0,365

P20s 0,0698

TiO, 0,0375

MnO 0,0266

CuO 0,0024

15
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Berdasarkan hasil analisis XRF terlihat bahwa kandungan CaO dalam sampel
batu kapur lebih dari 50% vyaitu sebesar 93,9%. Batu kapur dengan kualitas yang
baik adalah batu kapur yang memiliki kandungan CaO minimal 50%>°. Oleh karena
itu, batu kapur yang telah dipreparasi tersebut dapat digunakan sebagai bahan dasar

dalam pembuatan senyawa kalsium ortofosfat.

4.2 Hasil Pengamatan Sintesis Kalsium Ortofosfat
Pada penelitian ini, dilakukan sintesis kalsium ortofosfat dengan menggunakan
metode presipitasi. Metode presipitasi melibatkan reaksi kimia yang terjadi antara ion
kalsium dan fosfat menggunakan larutan aqua dengan pengaturan pH dan suhu.
Sumber ion kalsium yang digunakan adalah senyawa CaO sedangkan sumber
ion fosfatnya adalah larutan ‘(NHJ)Z"HPbg..\‘I‘ﬁrds\es ‘penambahan ion fosfat dilakukan
secara perlahan guna memberikan laju nukleasi yang rendah dan laju pertumbuhan
kristal yang tinggi®’. Salah satu parameter penting dalam sintesis kalsium ortofosfat
ialah pH. Untuk mengontrol pH, ditambahkan senyawa lain seperti NH,OH. Kondisi
pH dapat mempengaruhi kemurnian dan kristalinitas kalsium ortofosfat yang
terbentuk. Haruda et al. melaporkan bahwa semakin tinggi pH semakin tinggi tingkat
kandungan kalsium ortofosfat yang terbentuk. Akan tetapi, pH yang terlalu tinggi
dapat menciptakan suasana basa yang terlalu tinggi sehingga membentuk senyawa

lain yang dapat mempengaruhi kristalinitas dan kemurnian kalsium ortofosfat®®.

Gambar 4.1 Kalsium ortofosfat hasil sintesis

Kalsium ortofosfat hasil sintesis didapatkan berupa bubuk berwarna putih. Hal
yang sama juga dilaporkan oleh Dhand et al. dan Mehta et al. bahwa kalsium
ortofosfat berbentuk bubuk dan berwarna putih®®°.

Kemurnian kalsium ortofosfat hasil sintesis dipengaruhi oleh proses aging.
Menurut Gomes et al., proses aging secara lambat menghasilkan kemurnian kalsium

ortofosfat lebih tinggi daripada proses aging secara cepat. Selama proses aging,
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terjadi pembentukan kompleks kalsium fosfat dimana Ca(NO3), bergabung dalam
kompleks tersebut dan menurunkan pembentukan senyawa lain (terutama CaO)
sehingga kemungkinan terbentuk senyawa CaO akan lebih rendah. Jika masih
terdapat senyawa CaO, senyawa ini dapat dihilangkan melalui pencucian endapan

dengan air suling, sehingga tidak menurunkan kemurnian kalsium ortofosfat®’.

CaO + 2HNO; — Ca(NO3), + H,0 1)

3Ca(NOs3), + 2(NH4),HPO4 — Caz(PO4), + 6NH4NO3 + H,0 2)

Selain itu, pemilihan temperatur sintering kalsium ortofosfat juga mempengaruhi
pembentukan kalsium ortofosfat kalsium hasil sintesis. Semakin tinggi temperatur
sintering, maka kristal yang terbentuk akan semakin banyak sehingga sintering
berpengaruh cukup.besar dalam: preses: pembentukan fase kristal suatu bahan.
Menurut Ramadhani et al., pada suhu sintering 900°C senyawa prekursor kalsium
fosfat telah bereaksi dan bertransformasi menjadi kalsium pirofosfat, hidroksiapatit,
trikalsium fosfat dan oktakalsium fosfat. Selain itu, jumlah kristal kalsium fosfat yang
dihasilkan lebih banyak dan derajat kristalinitasnya juga lebih tinggi bila dibandingkan
dengan suhu sintering lainnya (600, 700, 800 °C)®*. Hal serupa juga didukung oleh
Pangestu et al. bahwa pada suhu 'sintering 600-900°C dapat diperoleh kalsium fosfat

dengan komposisi berbeda®.

4.3 Hasil Sintesis Kalsium Ortofosfat Scaffold
Dalam sintesis kalsium ortofosfat scaffold ini, dilakukan penambahan polimer berupa
getah pinus. Sampel getah pinus diambil dari kota Payakumbuh, Sumatera Barat.
Getah pinus yang digunakan berwarna kuning pucat.

Selain penambahan: getah pinus, ditambahkan pula polivinil alkohol (PVA) dan
etanol. PVA berfungsi sebagai binder atau pengikat material utama. Beberapa
penelitian seperti Sabudin et al. dan Shazni et al. memilih PVA untuk membantu

pencetakan sampel®*®,

Penambahan PVA sebesar 2,5-10% diamati dapat
meningkatkan ikatan tangensial antarpartikel sehingga meningkatkan sifat mekanis
kalsium ortofosfat scaffold®.

Pencetakan kalsium ortofosfat scaffold dilakukan melalui metode space holder
dengan teknik uniaxial pressing. Penelitian sebelumnya seperti yang dilakukan
Eilbagi et al., berhasil membuat scaffold menggunakan teknik space holder dengan
mencampurkan HA/bredigite dan serbuk NaCl (perbandingan 4:1 wit%), serta

menambahkan larutan polivinil alkohol 5 wt% sebagai pelumas. Campuran tersebut
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dicetak dengan cetakan berdiameter 12 mm secara uniaxial pressing pada tekanan
200 MPa menjadi green body®°.

Berikut ini disajikan gambar 4.2 mengenai kalsium ortofosfat scaffold hasil
cetakan dengan metode space holder. Kalsium ortofosfat scaffold yang dihasilkan
berwarna putih dan berbentuk silinder dengan ukuran diameter 0,8 cm dan tinggi 0,3

cm serta massa 0,5 gram.

-

Gambar 4.2 Kalsiurh ortofosfat scaffold'hasil sintesis

Peran penting dalam sintesis kalsium ortofosfat scaffold adalah temperatur
sintering. Temperatur sintering yang tepat sangat diperlukan untuk mengontrol sifat
mekanis scaffold dalam mempertahankan struktur internal dibawah tekanan berat
tubuh, ruang untuk pertumbuhan sel secara in vivo, serta memastikan stabilitas
material pada tubuh. Proses sintering juga dapat menyebabkan sifat fisik pada
scaffold yaitu dinding-dinding scaffold yang menjadi padat®®.

Temperatur sintering yang digunakan dalam sintesis kalsium ortofosfat
scaffold ini adalah 700°C dan 1100°C. Temperatur ~700°C merupakan temperatur
dimana binder PVA benar-benar terbakar atau menghilang®’. Menurut Arifin,
pemanasan suhu tinggi dapat menghilangkan PVA dari komposit homogen®.
Sedangkan, temperatur 1100°C dianggap sebagai temperatur maksimal dari fasa B-
TCP sebelum fasa ini berubah menjadi a-TCP pada 1125°C®.

4.4 Analisis Fasa Kalsium Ortofosfat dan Kalsium Ortofosfat Scaffold
X-Ray Diffraction (XRD) digunakan untuk mendeteksi dan menganalisis struktur

kristal suatu material. Selain itu, karakterisasi XRD dapat digunakan untuk
mengetahui susunan atom-atom dalam suatu material kristalin sehingga dapat

55
|

diketahui struktur, orientasi dan ukuran kristal®. Karakterisasi XRD dilakukan pada

sampel kalsium ortofosfat hasil sintesis dan kalsium ortofosfat scaffold.

4.4.1Fasa Kalsium Ortosfosfat Hasil Sintesis
Analisis XRD berikut dilakukan pada sampel kalsium ortofosfat hasil sintesis guna

mengetahui fasa dari kalsium ortofosfat. Fasa yang dihasilkan dibandingkan dan
diperkuat menggunakan standar JCPDS.
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Gambar 4.3 Pola XRD dari : (a) standar JCPDS 09-0169
(b) kalsium ortofosfat hasil sintesis

Menurut standar JCPDS namor 09-0169, fasa kalsium ortofosfat hasil sintesis
tersebut cocok dengan fasa B-TCP atau [-trikalsium fosfat (B-Caz(PO,),). Hal
tersebut ditunjukkan dengan adanya puncak yang tajam dengan intensitas tinggi
yang terdapat pada sudut 20 = 17,05°; 25,77°; 27,91°; 31,11%; 32,56 °; 34,52°; 47,18";
dan 53.06° yang terindeks pada bidang (110), (1110), (214), (0210), (128), (214),
(4010), dan (2020). ‘Berdasarkan: pola ' XRD' tersebut, bidang (0210) memiliki
intensitas yang paling tinggi dibandingkan puncak-puncak lainnya. Hal tersebut
menandakan bahwa bidang (0210) merupakan bidang yang paling dominan dalam -
TCP hasil sintesis.

Ukuran kristal kalsium ortofosfat dapat dihitung menggunakan persamaan
Scherrer dari data hasil pengujian XRD. Ukuran kristal suatu material sangat
ditentukan oleh lebar setengah puncak difraksi material atau disebut nilai FWHM.
Semakin lebar puncak difraksi material, maka nilai FWHM juga semakin besar.
Semakin besar nilai FWHM maka ukuran kristal akan semakin kecil, begitu juga
sebaliknya. Nilai FWHM yang akan digunakan untuk perhitungan adalah nilai FWHM
yang memiliki nilai intensitas yang paling tinggi. Intensitas yang tertinggi

menunjukkan bahwa kristal tersebut memiliki keteraturan kristal yang baik atau



20

banyak atom-atom yang tersusun teratur dan rapi’’. Dari persamaan Scherrer,

kalsium ortofosfat hasil sintesis didapatkan berukuran 26,6 nm.

4.4.2 Fasa Kalsium Ortofosfat Scaffold
Analisis XRD ini dilakukan pada sampel kalsium ortofosfat scaffold guna mengetahui

fasa dari kalsium ortofosfat scaffold yang terbentuk pada empat variasi komposisi
dan suhu. Fasa yang dihasilkan dibandingkan dan diperkuat menggunakan standar
JCPDS.
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Gambar 4.4 Pola XRD kalsium ortofosfat scaffold : (a) standar JCPDS 09-0169,
(b) komposisi 1:1 suhu-700°C, (c) kompaosisi 2:1'suhu 700°C,

(d) komposisi 1:1 suhu 1100°C, dan (e) komposisi 2:1 suhu 1100°C

Gambar 4.4 memperlihatkan hasil dari analisis XRD kalsium ortofosfat scaffold
dalam komposisi dan suhu yang berbeda. Pola difraksi ini menunjukkan bahwa fasa
kalsium ortofosfat scaffold yang terbentuk pada keempat variasi adalah fasa B-TCP
atau B-trikalsium fosfat (B-Caz(POg),) sesuai dengan standar JCPDS nomor 09-0169.

Selain itu, pola difraksi tersebut juga mengindikasikan bahwa fasa yang
terbentuk pada kalsium ortofosfat scaffold sama dengan fasa kalsium ortofosfat hasil
sintesis atau tidak terjadi perubahan pada struktur kalsium ortofosfat hasil sintesis.
Artinya, penambahan getah pinus tidak mengganggu struktur kalsium ortofosfat yang

telah terbentuk. Getah pinus telah hilang saat pemanasan pada suhu tinggi, karena
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senyawa organik akan terdegradasi selama pemanasan pada suhu diatas 600°C.
Penelitian serupa seperti yang dilakukan Charlena et al melaporkan bahwa,
penambahan kitosan (polimer) pada hidroksiapatit tidak mempengaruhi fasa
hidroksiapatit yang terbentuk .

Berdasarkan data pengujian XRD, didapatkan ukuran kristal masing-masing
variasi sampel kalsium ortofosfat scaffold melalui persamaan Scherrer. Ukuran kristal
untuk sampel komposisi 1:1 suhu 700°C; komposisi 2:1 suhu 700°C; komposisi 1:1
suhu 1100°C; dan komposisi 2:1 suhu 1100°C adalah 19,93; 25,7; 25,7; dan 25,6
nm. Selain ukuran kristal, difraktogram juga memperlihatkan kristalinitas yang baik
pada kalsium ortofosfat scaffold yang terbentuk. Puncak-puncak yang tajam dengan
intensitas yang tinggi pada sudut 26 pada difraktogram menunjukkan bahwa produk

mempunyai kristalinitas yar1g‘-js'éu‘kA"i’.R5"l AS ANDA4 | AS

45 Analisis SEM Kalsium Ortofosfat Scaffold

Berikut ini disajikan gambar hasil dari analisis SEM kalsium ortofosfat scaffold.
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Gambar 4.5 SEM kalsium ortofosfat scaffold (a) komposisi 1:1 suhu 700°C,
(b) komposisi 2:1 suhu 700°C, (c) komposisi 1:1 suhu 1100°C,
dan (d) komposisi 2:1 suhu 1100°C
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Analisis SEM adalah analisis yang digunakan untuk menentukan morfologi

sampel®®

, yaitu kalsium ortofosfat scaffold. Karakterisasi SEM dilakukan pada empat
variasi sampel dan menggunakan pembesaran 20.000x.

Gambar 4.5 (a), (b), (c), dan (d) memperlihatkan bentuk partikel kalsium
ortofosfat scaffold yang tidak beraturan serta ukuran yang berbeda-beda. Gambar
tersebut juga memperlihatkan terdapatnya pori-pori pada kalsium ortofosfat scaffold
yang ditunjukkan oleh panah merah. Pori-pori terbentuk dengan jumlah dan ukuran
beragam tiap variasi sampel. Terbentuknya pori-pori yang heterogen yang saling
terinterkoneksi disebabkan oleh penambahan getah pinus pada kalsium ortofosfat.
Polimer akan meninggalkan pori saat dilakukan pemanasan pada suatu komposit™,
sama halnya yang terjadi pada getah pinus. Dengan demikian, getah pinus dapat
dikatakan sebuah porogen (komponen pembentuk pori):

Polimer-polimer lain seperti gum ghatti dan guar gum juga dilaporkan dapat
menghasilkan pori-pori pada kalsium ortofosfat yang terbentuk. Pembuatan scaffold
dari hidroksiapatit dan polimer gum ghatti menghasilkan scaffold dengan pori-pori
berukuran makro dan mikro yang saling terinterkoneksi. Pembuatan scaffold dari
hidroksiapatit dan guar gum juga menghasilkan scaffold dengan arsitektur seperti
tulang spons dengan ukuran makropori dan mikropori®*. Ukuran pori, morfologi pori
dan keseragaman pori akan mempengaruhi pertumbuhan tulang ke dalam implan”?.



BAB V. KESIMPULAN DAN SARAN

5.1 Kesimpulan

Dari penelitian yang dilakukan dapat disimpulkan bahwa telah berhasilnya sintesis
kalsium ortofosfat scaffold dari batu kapur dan tambahan porogen getah pinus
dengan menggunakan metode sederhana. Fasa kalsium ortofosfat scaffold yang
terbentuk adalah fasa B-TCP (beta trikalsium ortofosfat) dengan ukuran kristal 19,93-
26,57 nm dan kristalinitas yang baik. Morfologi partikelnya menunjukkan terdapatnya

pori-pori pada scaffold dengan ukuran tertentu serta jumlah pori yang beragam.

5.2 Saran

Saran untuk penelitian selanjutnya adalah :

1. Sintesis kalsiumortofosfat’ scaffold ‘perlu*dilakukan dengan berbagai variasi
komposisi, contohnya 60:40; 70:30; 80: 20; dan 90:10.
Menerapkan proses sintering bertahap pada sintesis kalsium ortofosfat scaffold.

3. Melakukan uji mekanis dan biokompatibilitas pada kalsium ortofosfat scaffold.
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Lampiran I. Skema Kerja
1. Preparasi Batu Kapur

Batu Kapur

v

dibersihkan dari pengotor

dihaluskan dengan ayakan 90 um

CaO

2. Sintesis Kalsium Ortofosfat

CaO

diambil sebanyak 4,2 gram
ditambahkan 75 mL HNO3; 2 M

- dikalsinasikan pada suhu 900°C selama 5 jam

diaduk selama 15 menit pada suhu 50°C

disaring

'

Endapan

Filtrat

(NH4);HPO,
|

dibiarkan mengendap selama -

1 hari

disaring dan dicuci dengan -

akuades sebanyak 3 kali

dikeringkan dengan oven pada -

pada suhu 110°C selama 5 jam

disintering pada suhu 900°C -

distirer dengan kecepatan 500
rpm tanpa pemanasan
diatur pH larutan dengan
NH4OH hingga pH 10
distirer selama 5 jam dengan
kecepatan 500 rpm tanpa

pemanasan

Kalsium ortofosfat
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3. Pembuatan Kalsium Ortofosfat Scaffold

Kalsium ortofosfat Getah pinus
| |

- dicampurkan menjadi dua variasi komposisi
| |

Komposisi 1:1 Komposisi 2:1
| |

- ditambahkan PVA 10% berat kalsium

ortofosfat dan etanol 2,5 kali berat

kalsium ortofosfat

- digerus dalam lumpang alu

- dicetak dengan cetakan berbentuk
silinder diameter 0,8 mm dan tinggi 0,3
mm  menggunakan teknik uniaxial
pressing tekanan 200 MPa selama 3

menit

Suhu sintering Suhu sintering

700°C 1100°C
| |

- disintering selama 1 jam

v
Kalsium Ortofosfat Scaffold

4, Karakterisasi Kalsium Ortofosfat Scaffold

Kalsium ortofosfat scaffold

Analisis SEM Analisis XRD
untuk melihat topografi untuk mendeteksi
permukaan struktur kristal suatu

material material




Lampiran Il. Reaksi dan Perhitungan

1.

Reaksi
CaCO3

CaO + 2HNO;

— CaO + CO;

— Ca(N03)2 + H,O

3C&(NO3)2 + 2(NH4)2HPO4 — Ca3(PO4)2 + B6NH4NO3; + H,O

Perhitungan massa CaO

Mol CaO = 4,2 gram CaO x

Pembuatan Larutan HNO3 2 M

Mol HNO3 = 0,075 mol CaO x

Volume HNO3; = 0,15 mol x 5

1 mol CaO
56 gram CaO 0,075 mol
2 mol HNO3
1mol CaO L
1L 1000 mL
X =75 mL
mol 1L

Pembuatan Larutan (NH4),HPO, dalam 250 mL akuades
Mol CaO = mal Ca(NOs3),

Mol (NH4)2HPO,4 = 0,075 mol Ca(NO3), X

M (N H4)2H PO4 =

2 mol (NH4),HPO,
3 mol Ca(NO3)2

= 0,05 mol

o (NHy4)2HPO,4 = 132,05 gram/mol

0,05 mol 1000 mL
SEar X T = 0,2 mol/L
132,05 gram
B S 6,60 gram
1 mol

Massa (NH4),HPO,4 = 0,05 mol x

Pembuatan Kalsium Ortofosfat Scaffold

0,8 cm

IO,S cm

V = Alas x tinggi
=mxrixt
=3,14x0,4°x 0,3
=0, 15cm®

m=pXV
=3, 156 gram/cm®x 0, 25 cm?
= 0,5 gram per pellet



Lampiran lll. Dokumentasi Sintesis Kalsium Ortofosfat Scaffold
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Lampiran IV. Penentuan Ukuran Kristal Kalsium Ortofosfat Hasil Sintesis

Rumus Scherrer:

KA
B cos 0

Dimana:

L = ukuran kristal

K = konstanta

A = panjang gelombang untuk Cu ka (0,15406 nm)

B = FWHM (Full Width a Half Maximum) pada 20 (11/180)
8 = Sudut Bragg

1. Ukuran kristal kalsium or_tofosfat hasil sintesis

3,14

B =0,307 x =

=0,00535

0,89 x 0,15406
= . : = 26,6 nm
0,00535 xcos31’12064

2. Ukuran kristal kalsium ortofosfat scaffold komposisi 1:1 suhu 700°C

314
B =0,4093 x 180l =0,00714

0,89 x 0,15406
= . : =19,93 nm
0,00714 xcos31’22012

3. Ukuran kristal kalsium ortofosfat scaffold komposisi 2:1 suhu 700°C
314
B =0,307 x T80 - 0,00535

0,89 x 0,15406
= . ’ = 26,57 nm
0,00535 xcos31‘12495

4. Ukuran kristal kalsium ortofosfat scaffold komposisi 1:1 suhu 1100°C
314
B =0,307 x T80 - 0,00535

0,89 x 0,15406
= 377738 — 26,57 nm
0,00535 x cos ‘2
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5. Ukuran kristal kalsium ortofosfat scaffold komposisi 2:1 suhu 1100°C

314
B = 0,307 x Prv 0,00535

0,89 x 0,15406
0,00535 x cos—

2
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