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ABSTRAK

Substitusi Zn pada HA sebagai bahan baku bone graft dalam
penelitian ini telah berhasil dilakukan. Keberhasilan tersebut
dibuktikan dengan hasil karakterisasi Fourier Transform Infra
Red (FTIR) dari serbuk HA-Zn menunjukkan adanya spektrum
khas dari HA dan substitusi Zn pada HA ditandai dengan
melebarnya puncak OH- dan PO43-, serta pada hasil FTIR bone
graft menunjukkan adannya gugus fungsi dari polimer yang
digunakan.  Karakterisasi ~ X-Ray  Diffraction  (XRD)
menunjukkan pola difraksi yang sesuai dengan JCPDS No. 09-
432 dengan hasil kristalinitas dan ukuran kristal meningkat
seiring bertambahnya konsentrasi Zn pada HA. Hasil
karakterisasi X-Ray Fluorescence (XRF) menunjukkan level
substitusi HA-Zn melampaui nilai teoretis. Bone graft HA-Zn
memiliki waktu pengeringan lebih cepat dan injektabilitas
meningkat. Morfologi bone graft menujukkan adanya
gumpalan yang semakin mengecil seiring bertambahnya
konsentrasi Zn pada HA. Analisis termal bone graft
menunjukkan meningkatnya penurunan massa akibat adanya
Zn pada HA. Nilai kuat tekan dan densitas bone graft HA-Zn
meningkat seiring bertambahnya konsentrasi Zn pada HA
namun porositasnya menurun. Degradasi bone graft
menunjukkan adanya substitusi Zn pada HA dapat mengurangi
nilai degradasi. Adanya substitusi Zn pada HA sebagai bahan
dasar injectable bone graft menghasilkan karakteristik fisika-
kimia, mekanik dan degradasi yang baik sehingga hal tersebut
dapat diaplikasikan sebagai dental filler.

Kata kunci : Substitusi, HA-Zn, bone graft, Polimer, Dental filler
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BAB1
PENDAHULUAN

A. Latar Belakang
Gigi merupakan salah satu organ vital tubuh yang

memiliki peran penting dalam proses metabolisme tubuh
(Chen & Liu, 2014). Kehilangan gigi pada orang dewasa
dan anak-anak akan menghambat makanan masuk ke
dalam tubuh sehingga akan memengaruhi sistem
pencernaan. Penyebab kehilangan gigi dapat terjadi akibat
kecelakaan, penyakit gigi, dan trauma (Gaviria et al,,
2014a). Operasi pencabutan gigi akan mengakibatkan
trauma pasca operasi dan menyebabkan kerusakan tulang
alveolar (Hamzah & Kartikasari, 2015). Tulang alveolar
yang rusak akan sulit beregenerasi secara alami dan akan
menghambat proses implan gigi (Lilja, 2009). Salah satu
alternatif untuk meregenerasi kerusakan tulang alveolar
adalah dengan cangkok tulang (bone graft).

Bone graft dapat digunakan sebagai perawatan pada
tulang yang rusak dengan bahan biomaterial untuk tujuan
fungsional atau estetika (Gaviria et al, 2014b).
Penggunaan bone graft sebagai dental filler dapat
menghilangkan defisiensi tulang dan memiliki peran
dalam pembuatan matriks tulang baru (Lilja, 2009).
Berdasarkan sifat dan sumbernya, bone graft

diklasifikasikan menjadi tiga, yaitu autograft, xenograft,
1



2

dan alloplast. Dari ketiganya, alloplast lebih banyak
digunakan sebagai bone graft karena dalam
penggunaannya menggunakan bahan sintetis dan
memiliki tingkat resorpsi yang tinggi (Christopher et al,,
1991).

Biomaterial telah banyak dimanfaatkan sebagai
bahan untuk bone graft karena memiliki sifat yang mudah
berkoordinasi dengan jaringan tubuh (Kulinets, 2015).
Biomaterial untuk aplikasi bone graft terdiri dari 55%
bahan anorganik dan 45% bahan organik. Salah satu
material anorganik yang banyak digunakan dalam bone
graft adalah hidroksiapatit (HA) (Park et al., 2012). Batu
gamping memiliki kandungan kalsium karbonat (CaCOs3)
sekitar 95%. Kandungan CaCOs; akan diproses untuk
menghasilkan  kalsium hidroksida (CaOH), yang
merupakan bahan dasar pembuatan HA (Sirait et al,
2020).

HA memiliki rumus kimia Caio(PO4)s(OH): dan
merupakan kalsium fosfat (Ca-P). HA adalah komponen
utama penyusun tulang dan gigi. Pada bidang kedokteran
gigi, HA digunakan karena memiliki kemampuan untuk
mendukung pertumbuhan jaringan dan pembentukan
tulang (osteokonduktif) (Conz et al., 2005). HA memiliki

kemampuan baik dalam menyerap komponen organik



dalam tubuh dan memiliki sifat biokompatibilitas serta
bioaktivitas yang baik. Sifat bioaktivitas yang dimiliki HA
mampu merangsang pertumbuhan tulang sedangkan
kemampuan biokompatibilitasnya mampu menahan
korosi sehingga akan mudah diterima pada jaringan tubuh
(Sari et al., 2017). Selain kelebihannya, HA sebagai bone
graft memiliki sifat rapuh dan kekuatannya rendah
sehingga akan sulit untuk menahan beban. HA juga
memiliki kemampuan berikatan dengan tulang
(osseointegrasi) yang sangat lambat (Ratnayake et al,
2017a).

Bone graft HA dapat diaplikasikan dengan injection.
Metode injection atau penyuntikan dilakukan untuk
mempermudah pengaplikasian pada area terdalam tulang
yang rusak dan dapat dengan mudah membentuk tulang
gigi yang rusak. Bone graft HA juga dapat disuntikkan pada
bagian tulang yang bercelah sehingga dapat
mempermudah proses penghantaran obat untuk
membantu proses penyembuhan tulang (Sarietal., 2017).

Material HA pada bone graft telah banyak
dikembangkan karena merupakan komponen utama pada
tulang manusia. Selain HA, terdapat ion-ion penyusun
tulang seperti CO3?, Na*, Mg?+, Fe?t, F-, Zn2*, dan Sr2*
(Ratnayake et al., 2017b). lon yang disubstitusikan pada
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HA akan menghasilkan komposisi mineral yang lebih
mirip dengan jaringan tulang. Substitusi ion pada HA akan
meningkatkan sifat mekanik, kemampuan osseointegrasi,
dan sifat biologis sehingga dapat menambah fungsi bone
graft (Ullah et al., 2020). HA yang tersubstitusi ion akan
memiliki perubahan pada struktur kristal, kisi, morfologi,
kelarutan, dan stabilitas termal yang akan memengaruhi
sifat mekaniknya (Shepherd et al.,, 2012). Penggunaan HA
sebagai bone graft merupakan aplikasi biomedis jangka
panjang, namun fungsi HA seringkali terbatas karena
tingkat osseointegrasi yang lambat dan aktivitas
antibakterinya rendah. Salah satu ion yang dapat
disubstitusikan pada HA dan memiliki sifat antibakteri
yang baik adalah Zn?+ (Thian et al., 2013).

Tulang memiliki kandungan zinc (Zn) yang
melimpah yaitu sekitar 300 pug kg1, namun kandungannya
menurun seiring bertambahnya umur manusia (D.
Shepherd & Best, 2013). Keberadaan Zn pada HA dapat
terjadi melalui penggantian ion Ca2?* dengan ion Zn2-.
Namun, ukuran jari-jari ion Zn2* yang lebih kecil dari Ca?+
sehingga akan menyebabkan cacat substitusi seperti
ukuran kristal yang menurun dan berpengaruh pada
parameter kisi (Ofudje et al, 2019). Zn yang

disubstitusikan pada HA dapat mengurangi pertumbuhan



bakteri dalam jumlah tertentu. Komposisi maksimum Zn
yang dapat digunakan dalam tubuh yaitu 15-20 mol%
karena jika lebih dari itu akan menyebabkan racun dalam
tubuh (Stani¢ et al, 2010). Selain memiliki sifat
antibakteri, Zn yang disubstitusi pada HA akan
meningkatkan pembentukan tulang, mempercepat
penyembuhan luka karena memiliki sifat antiinflamasi,
dan meningkatkan sifat mekanik tanpa mengurangi
bioaktivitasnya (Hassan et al, 2022). Kelebihan yang
dimiliki Zn akan sangat potensial untuk dimanfaatkan
dalam aplikasi bone graft sebagai dental filler.

Miyaji, dkk (2005) telah melakukan sintesis HA-Zn
menggunakan metode presipitasi dengan variasi
konsentrasi. Metode presipitasi banyak dilakukan karena
mudah, hanya membutuhkan waktu yang singkat, dan
biaya yang murah. Hasil sintesis HA-Zn pada konsentrasi
0-15 mol% diketahui masih terdapat struktur apatit,
namun pada konsentrasi 20-70 mol% struktur apatit
menghilang. Ca pada hidroksiapatit disubstitusi oleh Zn
menyebabkan  perubahan parameter kisi yang
dipengaruhi oleh ukuran dan jumlah kation pengganti.
Perubahan tersebut akan memengaruhi sifat mekanik HA-

Zn (Miyaji et al., 2005). Penggunaan suhu kalsinasi pada
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substitusi HA-Zn juga dapat memengaruhi sifat fisik
maupun kimia dari material (Ofudje et al., 2019)

Hassan, dkk (2022) telah membuat perancah tulang
dengan bahan dasar Sr-Zn substitusi nano hidroksiapatit
(nHAp) dengan polimer poly (lactide-co-glycolide) (PLGA)
dan diketahui substitusi ion memengaruhi kekuatan
mekanik dari perancah. Perancah tulang dengan
komposisi 2,5% Sr/Zn substitusi nHAp dan penambahan
PLGA memiliki nilai kuat tekan yang hampir mirip dengan
tulang kanselus (Hassan et al.,, 2022).

Penggunaan material keramik sebagai bone graft
perlu dikombinasikan dengan bahan lain untuk
meningkatkan kemampuannya dalam berikatan dengan
jaringan tubuh. Material keramik dalam aplikasi bone
graft biasa dikombinasikan dengan biopolimer.
Biopolimer dapat memberikan pengaruh pada beberapa
aspek seperti meningkatkan ikatan tulang dengan
jaringan tubuh serta memiliki kontrol lebih besar
terhadap bentuk kerangka (Igbal et al., 2017). Penelitian
yang telah dilakukan oleh Charlena, dkk (2019)
menunjukkan bone graft HA dengan polimer
Hydroxypropyl Methyl Cellulose (HPMC) dan kitosan
membantu  pengikatan dengan jaringan tubuh.

Penggunaan HPMC dan kitosan sebagai polimer juga dapat



memengaruhi sifat mekanik bone graft (Charlena et al,
2020).

Kitosan memiliki sifat biodegradable, penghantar
obat, dan berperan penting dalam pembentukan crosslink.
HPMC merupakan gelling agent yang memiliki sifat tidak
beracun yang larut dalam air. HPMC secara tidak langsung
berfungsi sebagai crosslinker dan memiliki kemampuan
injeksi yang baik. Ikatan silang antara HA/HPMC/kitosan
diawali dengan adanya ikatan hidrogen antara HPMC dan
HA, serta adanya interaksi dengan kitosan secara tidak
langsung (Igbal etal., 2017).

Penelitian terdahulu tentang pembuatan perancah
tulang dari kitosan/HA/HPMC untuk tulang alveolar telah
dilakukan oleh Igbal (2017). Hasil penelitian
menunjukkan penambahan HPMC dengan kitosan dan HA
memberikan stabilitas termal yang lebih baik daripada
perancah tanpa HPMC atau dengan HPMC konsentrasi
rendah. Hal tersebut dikarenakan adanya ikatan silang
antara HPMC dan kitosan yang kuat. Jumlah HPMC dalam
perancah memengaruhi morfologi permukaan dan ukuran
pori-pori. Namun, perancah tulang yang dihasilkan
memiliki nilai kuat tekan yang masih kurang dari kuat
tekan tulang alveolar. Oleh karena itu, substitusi ion pada

hidroksiapatit dapat dilakukan untuk menambah sifat
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mekanik perancah yang dihasilkan. Pengaplikasian
perancah dapat dilakukan dengan injection untuk
mempermudah proses penyembuhan tulang.
Berdasarkan = beberapa  penelitian  tersebut
memberikan gambaran bahwa HA dapat disubstitusi
dengan Zn untuk aplikasi bone graft. Substitusi Zn pada
HA akan memberikan pengaruh pada sifat mekanik dan
memiliki sifat antibakteri. Bone graft dapat diaplikasikan
dalam model injection untuk mempermudah penanganan
pada area terdalam tulang yang rusak. Penambahan HPMC
dan kitosan sebagai polimer dapat membantu bone graft
berikatan dengan jaringan tubuh sehingga proses
regenerasi tulang lebih cepat. Dengan demikian, peneliti
tertarik melakukan penelitian tentang substitusi Zn pada
HA yang terbuat dari batu gamping sebagai bahan baku
injectable bone graft dengan penambahan polimer HPMC
dan kitosan untuk aplikasi dental filler. Penggunaan bone
graft HA-Zn serta pencampuran HPMC dan kitosan
diharapkan dapat memberikan sifat fisika-kimia, mekanik
serta degradasi yang lebih baik dan mempermudah

pengaplikasian injectable bone graft sebagai dental filler.



B. Rumusan Masalah

L.

Apakah substitusi Zn pada HA dari batu gamping
dalam penelitian ini berhasil dilakukan?

Bagaimana pengaruh substitusi Zn pada HA terhadap
sifat fisika-kimia (setting time, injektabilitas,
komposisi gugus fungsi, degradasi termal dan
morfologi) injectable bone graft yang dihasilkan?
Bagaimana pengaruh substitusi Zn pada HA terhadap
sifat mekanik (porositas, densitas, kuat tekan)
injectable bone graft yang dihasilkan?

Bagaimana pengaruh substitusi Zn terhadap

degradasi injectable bone graft yang dihasilkan?

C. Tujuan Penelitian
1. Untuk mengetahui keberhasilan substitusi Zn pada

HA dari batu gamping

Untuk mengetahui pengaruh substitusi Zn pada HA
terhadap sifat fisika-kimia (setting time, injektabilitas,
komposisi gugus fungsi, degradasi termal dan
morfologi) injectable bone graft yang dihasilkan
Untuk mengetahui pengaruh substitusi Zn pada HA
terhadap sifat mekanik (porositas, densitas, kuat
tekan) injectable bone graft yang dihasilkan

Untuk mengetahui pengaruh substitusi Zn terhadap

degradasi injectable bone graft yang dihasilkan
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D. Manfaat Penelitian
1. Memberikan pengetahuan mengenai keberhasilan

substitusi Zn pada HA dari batu gamping

2. Memberikan pengetahuan mengenai pengaruh
substitusi Zn pada HA terhadap sifat fisika-kimia
(setting time, injektabilitas, komposisi gugus fungsi,
degradasi termal dan morfologi) injectable bone graft
yang dihasilkan

3. Memberikan pengetahuan mengenai pengaruh
substitusi Zn pada HA terhadap sifat mekanik
(porositas, densitas, kuat tekan) injectable bone graft
yang dihasilkan

4. Memberikan pengetahuan mengenai pengaruh
substitusi Zn terhadap degradasi injectable bone graft
yang dihasilkan



BAB I
TINJAUAN PUSTAKA

A. Kajian Teori
1. Gigi
Gigi merupakan organ vital tubuh yang memiliki

peran utama pada proses metabolisme tubuh.
Khususnya pada manusia, gigi berperan dalam proses
berkomunikasi, melindungi dan membantu kerja
organ lain dalam tubuh (Chen & Liu, 2014). Gigi
manusia memiliki sifat mekanik dan
biokompatibilitas yang baik. Sifat mekanik gigi
manusia terbentuk oleh struktur serta beberapa
komponen utama seperti enamel, dentin, dan
sementum. Masing-masing komponen memiliki
peran penting terhadap sifat mekanik gigi (Zhang et
al,, 2014). Komponen gigi manusia dapat dilihat pada
Gambar 2.1.

Enamel
Dentin

Pulp

\

.

Gambar 2. 1 Komponen Gigi (Chen & Liu, 2014)

Gum
Cementum

Alveolar bone
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Enamel gigi sebagaimana ditunjukkan oleh
Gambar 2.1 memiliki kandungan mineral tertinggi
yaitu sekitar 96%. Mineral utama pada enamel yaitu
HA dan terdapat beberapa kation serta anion yang
membantu pembentukan struktur apatit kompleks
(Chen et al, 2006). Dentin memiliki kandungan
sekitar 70% komponen mineral, 20% komponen
organik, dan 10% air. Mineral pada dentin terdiri atas
kristal HA tersubstitusi karbonat dengan matriks
organik (Chen & Liu, 2014). Sementum gigi memiliki
struktur yang mirip dengan jaringan tulang namun
memiliki kekerasan yang lebih rendah daripada
dentin. Komponen anorganik utama sementum
terdapat dalam bentuk apatit yang mengandung ion
kalsium. Komponen organik tersebut terdiri atas

protein kolagen dan non-kolagen (Zhang et al,, 2014).

2. Bone graft
Selama lebih dari bertahun-tahun, penelitian telah

banyak dilakukan untuk menemukan bahan yang
cocok dalam memperbaiki kerusakan tulang.
Kerusakan tulang tidak hanya dapat ditangani dengan
obat saja, namun dibutuhkan penanganan lain seperti
pencangkokan atau bone grafting. Bone graft telah
banyak digunakan dalam beberapa aplikasi medis

Khususnya pada kedokteran gigi. Kerusakan tulang
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pada gigi diakibatkan karena kehilangan gigi
(Wickramasinghe et al, 2022). Namun dalam
penggunaannya, bone graft harus memiliki sifat dasar
seperti biokompatibel, mudah disterilkan, mudah
digunakan, dan mudah didapatkan. (Christopher et al,
1991).

Bahan bone graft yang baik yaitu material yang
tidak menimbulkan reaksi terhadap
pengaplikasiannya. Bahan tersebut harus mampu
berinteraksi dengan tulang sehingga dapat
menghasilkan pembentukan jaringan tulang baru.
Selain itu, bahan untuk bone graft memiliki sifat
osteokonduktif, osteoinduktif, dan osteogenesis
(Costantino & Friedman, 1994). Osteokonduktivitas
merupakan kemampuan suatu bone graft untuk
memberikan kerangka struktural yang baru terhadap
pembentukan tulang yang terjadi. Osteoinduktivitas
merupakan kemampuan untuk merangsang sel-sel
osteoprogenitor untuk berdiferensiasi menjadi
osteoblas dalam membentuk tulang baru.
Osteogenesis terjadi ketika bahan bone graft memiliki
pembentuk sel tulang aktif untuk memulai regenerasi
tulang dengan sendirinya (Wickramasinghe et al,

2022).
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Berdasarkan sifat dan sumbernya, bone graft
dapat diklasifikasikan menjadi tiga. Pertama,
autograft merupakan bone graft yang bahannya
berasal dari pasiennya sendiri. Autograft memiliki
sifat osteokonduktif yang baik dan resorpsinya lebih
cepat dari jenis bone graft lain. Namun, kekurangan
dari autograft adalah bahan yang digunakan terbatas
karena bahan didapat dari pasien itu sendiri
(Costantino & Friedman, 1994). Kedua, xenograft
merupakan jenis bone graft yang bahannya berasal
dari jaringan hewan. Xenograft umumnya tidak
disarankan sebagai bone graft karena bahan ini dapat
menurunkan sifat antigenik dan dapat
menghilangkan protein osteoinduktif (Christopher et
al, 1991). Ketiga, Alloplast merupakan jenis bone
graft dengan bahan non-biologi seperti keramik,
logam, polimer, komposit dan bahan sintesis lain.
Alloplast lebih banyak digunakan sebagai bone graft
karena memberikan hasil yang baik ketika
diaplikasikan (Wickramasinghe et al, 2022).
Klasifikasi bone graft dapat dilihat pada Gambar 2.2.

Aplikasi bone graft dilakukan pada tulang alveolar.
Tulang alveolar (prosesus alveolar) merupakan

bagian dari tulang rahang yang memiliki peran dalam
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membentuk serta mendukung soket (alveoli) gigi.
Tulang alveolar memiliki tanggung jawab dalam

pelekatan gigi bersamaan dengan akar gigi, membran

periodontal, dan sementum (Ramalingam et al.,

2019).

TEE

Allagrafio ]
,—Alwolor clon 3 y ‘
B 5 : A
\ ~ Xonogrario
Syomolic done profio
Alvoolar alrophy

Gambar 2. 2 Klasifikasi bone graft (Lu et al., 2022)

Biomaterial
Biomaterial merupakan bahan yang banyak

digunakan untuk aplikasi medis. Biomaterial
merupakan bahan nonviable yang digunakan dalam
aplikasi medis dan dapat berinteraksi dengan sistem
biologis tubuh. Sifat biokompatibel dari biomaterial
memiliki peran besar dalam interaksinya dengan
sistem biologis (Kulinets, 2015). Biomaterial untuk
bone graft telah lama dikembangkan sejak 2000 tahun

yang lalu. Bone graft dengan biomaterial digunakan
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sebagai pengganti sistem tubuh yang mengalami
kerusakan (Sukmana et al.,, 2022).

Sifat antiinfeksi dan antibakteri yang dimiliki
biomaterial = menjadi alasan  utama  dalam
penggunaannya sebagai bone graft. Selain itu,
biomaterial juga memiliki sifat bioaktif yang dapat
dimanfaatkan sebagai penghantar obat pada tubuh
(Campoccia et al., 2013). Biomaterial terbagi menjadi
dua kelompok besar yaitu bioinert dan bioaktif. Contoh
dari material bioinert terdiri atas ZnO, eugenol,
amalgam, Fe;SO4, dan lain-lain. Material bioaktif
banyak digunakan dalam bone graft seperti HA,

kolagen, dan asam hialuronat (Moghanian et al., 2022).

Hidroksiapatit (HA)
Pemanfaatan bahan biokeramik sebagai material

untuk aplikasi biomedis telah banyak dikembangkan
sejak awal tahun 1990. Salah satu material yang banyak
digunakan adalah kalsium fosfat (CaP). CaP telah
banyak digunakan dalam berbagai aplikasi medis
seperti otolaringologi, ortopedi, operasi tulang
belakang, dan bone graft (Aibee & Morrison, 1920). CaP
terdiri dari beberapa mineral seperti ion Ca?*, POs;,
P043, dan ion H+*. CaP merupakan komponen utama
enamel gigi (~90%) dan tulang (~60%) (Eliaz &
Metoki, 2017). CaP yang banyak dimanfaatkan dalam
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aplikasi biomedis yaitu HA. Struktur HA ditunjukkan
pada Gambar 2.3.

Gambar 2. 3 Struktur Hidroksiapatit (Fiume et al.,
2021)

HA sebagaimana ditunjukkan pada Gambar 2.3
memiliki rumus kimia Cai9(PO4)s(OH): dengan
struktur kristal yang kompleks terdiri dari ion fosfat
(PO43),ion OH-, dan ion Ca?*. HA memiliki struktur unit
sel heksagonal dan sangat stabil pada air dengan pH
4,2-8,0 (Wopenka & Pasteris, 2005). HA memiliki
perbandingan rasio atom Ca/P sebesar 1,67 di mana
nilai tersebut mirip dengan apatit dalam tulang dan gigi
manusia, sehingga HA banyak digunakan dalam bidang
ortopedi dan bone graft. Selain ity, tingginya rasio atom
Ca/P dapat meningkatkan kekuatan mekaniknya
(Fiume et al, 2021). Persamaan reaksi kimia yang
terjadi dalam pembentukan hidroksiapatit ditunjukkan

oleh Persamaan 2.1.
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10Ca(OH); + 6H35(PO)4 = Ca;o(PO4)¢(OH), + 18 H,0 (2.1)

HA dapat diperoleh dari beberapa bahan alam
seperti cangkang kerang, cangkang telur ayam, tulang
ikan, batu gamping, dan bahan alam lain yang memiliki
kandungan kalsium. Batu gamping memiliki
kandungan kalsium karbonat (CaCO3) sebanyak 95%.
CaCOz batu gamping yang dikalsinasi akan
menghasilkan kalsium oksida (Ca0), kemudian CaO
akan bereaksi dengan air dan membentuk kalsium
hidroksida [Ca(OHz)]. Ca(OH). tersebut digunakan
sebagai bahan dasar untuk pembuatan HA (Siraitetal,,
2020). Suhu kalsinasi yang digunakan untuk
membentuk CaO yaitu >900°C. Pada suhu tersebut
akan dihasilkan CaO yang lebih murni dan CO; lebih
mudah dibebaskan (Suhardin et al, 2018). Reaksi
kimia yang terjadi pada proses CaCO3; menjadi Ca(OH):
dibagi menjadi dua proses, yaitu proses kalsinasi yang
ditunjukkan oleh Persamaan 2.2 dan proses hidrasi
yang ditunjukkan oleh Persamaan 2.3.

Proses kalsinasi
CaCO3(s) =2 CaOgs) + COzg (2.2)
Proses hidrasi

CaOgs) + H20¢y = Ca(OH)2qy (2.3)
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Metode sintesis yang digunakan untuk memperoleh
HA yaitu dengan metode hidrotermal, presipitasi, dan
sol-gel. Proses sintesis dan sintering dapat
memengaruhi sifat mekanik HA. Peningkatan suhu
sintering akan meningkatkan densitas, ukuran partikel,
kuat tekan, dan elastisitas modulus young. Sifat
mekanik yang meningkat seiring bertambahnya suhu
sintering tersebut lebih baik daripada sifat mekanik
yang dimiliki tulang kortikal, enamel, dan dentin.
Namun sifat-sifat tersebut menurun seiring
bertambahnya porositas (Kattimani et al, 2016).
Dengan demikian, pengaplikasian HA sebagai bone
graft diperlukan penambahan polimer. Polimer
berperan sebagai fase organik pada bone graft yang
dapat meningkatkan sifat mekaniknya (Fiume et al.,

2021).

Hidroksiapatit tersubstitusi Zn
HA merupakan biomaterial yang banyak

digunakan sebagai bone graft karena mineral tersebut
terdapat pada tulang manusia. Selain HA, tulang
manusia juga terdapat ion lain seperti CO32-, Na+, Mg?+,
Fezt, dan F-. Ion-ion tersebut apabila disubstitusikan
dengan hidroksiapatit akan menambah fungsi dari
bone graft yang dihasilkan. Substitusi ion pada HA akan

memberikan efek pada morfologi, kisi, kristalinitas
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stabilitas termal, dan bahkan efek biologis. Substitusi

ion pada hidroksiapatit yaitu dengan penggantian ion

Ca?* oleh ion lain pada HA (Ratnayake et al.,, 2017a).

Perbandingan sifat HA tidak tersubstitusi dan HA

tersubstitusi Zn dapat dilihat pada Tabel 2.1.

Tabel 2.1 Perbandingan sifat HA tidak tersubstitusi

dan HA tersubstitusi Zn

No Sifat HA HA
Tersubstitusi
Zn
1 Osteoklas (sel Menghambat Menghambat
pemecah pembentukan pembentukan
tulang) osteoklas osteoklas
(Mohd Pu'ad et  (Ratnayake et
al,, 2019) al,, 2017a)

2 Osseointegrasi ~ Kemampuan Meningkatkan
osseointegrasi osseointegrasi
rendah(Thian (D. Shepherd &
etal, 2013) Best, 2013)

3 Sifat mekanik Kekuatan Meningkatkan
mekanik kekuatan
rendah mekanik
(Ratnayake et (Hassan etal,,
al,, 2017a) 2022)

4 Antibakteri Tidak memiliki ~ Memiliki sifat
sifat antibakteri
antibakteri (Stani¢ etal,,
(Ratnayake et 2010)
al, 2017a)

5 Antiinflamasi Memiliki sifat Memiliki sifat
antiinflamasi antiinflamasi
(Lamsihar (Hassan et al,,

Manalu et al.,
2015)

2022)
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Zinc (Zn) merupakan salah satu komponen yang
menempati urutan kedua terbanyak dalam tulang yaitu
sekitar 110-300 pg/kg. Substitusi Zn pada HA akan
memberikan fungsi antibakteri dan membantu dalam
proses pembentukan tulang serta mengurangi resorpsi
tulang (Ratnayake et al., 2017a). Sifat antibakteri yang
dimiliki Zn dapat mengurangi beberapa pertumbuhan
bakteri seperti Escherichia coli (E. Coli), Staphylococcus
aureus (S. aureus), Candida albicans (C. albicans), dan
Streptococcus mutans (S. mutans) (Stani¢ et al.,, 2010).

Substitusi Zn pada HA memiliki nilai maksimum
untuk diaplikasikan dalam tubuh manusia yaitu sekitar
15-20%. Kandungan Zn yang tinggi akan menimbulkan
sitotoksisitas dan akan menghilangkan struktur apatit
(Miyaji et al., 2005). Pembentukan HA tersubstitusi Zn
ditunjukkan oleh Persamaan 2.4.

(10-%)Ca(OH), + 6H3(POy) + xZn(OH), — CaypZng (PO )s(OH); + 18H,0 (2 4)

6. Substitusi Zn pada Hidroksiapatit
Substitusi Zn pada HA terjadi melalui pergantian
ion Ca?* dengan Zn?*. lon Zn?* memiliki muatan yang
sama dengan Ca?* dan ukuran Zn2+lebih kecil daripada
Ca?+ sehingga dapat dengan mudah disubstitusikan.

Namun, proses substitusi HA-Zn tidak mudah
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sebagaimana pada pergantian ion (ion exchange)

antara Ca?* dengan Zn?+ (Ressler et al., 2021).

@ Mg", Zn", Na'
Aco,’. Si0,", $¢0,’, Se0,”

OH  F,CI,Br

Gambar 2. 4. a. Kisi HA dengan situs Ca dan ion
pengganti (Ressler et al.,, 2021)

. (2b position)

Gambar 2. 4. b. Substitusi Zn pada situs Ca-2 dan pada
sumbu c posisi 2b di antara dua ion oksigen (Ressler et

al, 2021)
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Ressler, dkk (2021) menyarankan proses
penggantian Zn dengan Ca dapat terjadi karena adanya
Calcium-Deficient Carbonated Hydroxyapatite (CDHAp)
yaitu di mana rasio molar Ca/P kurang dari 1,67. Pada
CDHAp diprediksikan akan memiliki kekosongan ion
Ca?+ yang dapat diisi oleh Zn2+. Selain itu, Ressler, dkk
(2021) juga mengajukan penggantian Ca2* oleh Zn2+
pada sisi Ca-2 (terlihat pada Gambar 2.4.a).
Berdasarkan Gambar 2.4.b, diketahui bahwa struktur
heksagonal HA mengandung dua situs Ca, yaitu Ca-1
dan Ca-2 serta sekumpulan fosfat dan hidroksida. Situs
Ca-1 dan Ca-2 merupakan situs yang dikelilingi oleh 7
atom oksigen dengan panjang ikatan rata-rata Ca2-0
adalah 0,245 nm. Adapun panjang ikatan rata-rata Cal-
0 adalah 0,255 nm. Jarak ikatan yang pendek antara
Ca2-0 akan mengakibatkan ion yang lebih kecil secara
energetika lebih mudah mensubstitusi Ca?+ pada situs
Ca-2 dibandingkan situs Ca-1 (Ressler et al, 2021).
Ketika kation dengan wukuran yang lebih Kkecil
menggantikan ion Ca?+, jarak ikatan di sekitar ion 02
akan lebih pendek dan menghasilkan tolakan
elektrostatik. Untuk mengurangi tolakan elektrostatik,
beberapa ion 02?- dihilangkan dari kation di sekitarnya,

sehingga akan menghasilkan pengurangan bilangan
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koordinasi (Matsunaga et al, 2010). Keberhasilan
substitusi Zn pada HA dapat dibuktikan dengan adanya
perubahan pada ukuran kristal, kristalinitas dan Kisi
kristal (Miyaji et al., 2005).

. Hydroxypropyl Methyl Cellulose (HPMC)

Hydroxypropyl methyl celluose (HPMC, Hypromellose
atau Methocel) merupakan polimer larut dalam air,
selulosa non-ionik eter dengan hidroksipropil dan grup
substitusi metil. HPMC akan membentuk gel ketika
terhidrasi dan stabil pada pH 3-11. HPMC merupakan
eter selulosa yang banyak digunakan dalam matriks
hidrofilik sebagai polimer pembentuk gel yang dapat
membentuk lapisan permukaan terhidrasi dengan
cepat dan dapat meningkatkan penghantaran obat
(Mongkolpiyawat, 2012).

HPMC merupakan polimer golongan selulosa yang
dapat larut dalam air dan banyak digunakan dalam
industri pangan sebagai pengental, pembuat gel,
pengemulsi, dan penstabil. Polimer ini banyak
digunakan dalam bidang farmasi untuk mengontrol
sistem pelepasan obat. Fungsi penambahan HPMC
dalam bone graft yaitu sebagai agen crosslinker
(Charlena et al., 2020). HPMC memiliki sifat hidrofilik,

biodegradable, dan plasticizer yang baik untuk mengisi
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kerusakan tulang dan dapat meningkatkan sifat
mekanik dari bone cement (Feroz & Dias, 2021).

Struktur kimia HPMC ditunjukkan oleh Gambar 2.5.

CH,OH H HO
0
H O OH H
o
OH HOH,C

Gambar 2. 5 Struktur HPMC

Kitosan
Kitosan merupakan polisakarida alami yang

keberadaannya paling melimpah kedua setelah
selulosa. Kitosan merupakan polimer yang memiliki
sifat nontoksik, biokompatibel, dan biodegradable.
Kitosan merupakan golongan polisakarida kationik
yang terdiri dari (1,4)-2-amino-2-deoksi-f-D-glucan
yang umumnya diproduksi secara komersial dari
pengolahan limbah hewan laut (Riva et al, 2011).
Struktur kimia kitosan ditunjukkan oleh Gambar 2.6.
Kitosan bersifat biodegradable karena dapat
dipecah oleh sistem jaringan manusia menjadi produk
yang tidak berbahaya dan dapat mudah diserap oleh
tubuh. Kitosan dan turunannya telah banyak

dikembangkan untuk aplikasi medis karena memiliki
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sifat penghantar obat yang baik. Selain itu, kitosan juga
memiliki beberapa gugus fungsi aktif yang
memungkinkan adanya pengikatan protein dan
melekatnya muatan positif yang dapat merangsang
interaksi dan diferensiasi sel (Liu et al., 2016).

- O

OH
NH/U\

HO @)
NH, o OH

Gambar 2. 6 Struktur Kitosan

Kitosan secara tidak langsung dapat membantu
HPMC untuk membentuk ikatan silang (crosslink)
bersama dengan HA. Pembentukan ikatan silang
diawali dengan ion Ca2* dari HA berinteraksi dengan
gugus -NH; dari kitosan, lalu ion PO43- dari HA mengikat
H* pada gugus hidroksil dari HPMC. Molekul-molekul
tersebut akan membentuk ikatan hidrogen dengan
H;0. Besarnya ukuran molekul HPMC membuat
molekul saling mendorong dan membentuk bagian
hidrofobik pada kitosan untuk berinteraksi sehingga
terbentuk ikatan silang (Charlena et al., 2020). [lustrasi
pembentukan ikatan silang ditunjukkan pada Gambar

2.7.
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Gambar 2. 7 Ilustrasi Pembentukan ikatan silang
(Charlena et al,, 2020)

B. Karakterisasi

1. Fourier Transform Infrared (FTIR)
Fourier Transform Infrared (FTIR) merupakan alat

yang digunakan untuk menganalisis gugus fungsi suatu
senyawa organik atau anorganik menggunakan prinsip
interaksi antara cahaya dengan molekul dan akan
menghasilkan getaran (vibrasi). Frekuensi pada FTIR
dinyatakan dalam bentuk bilangan gelombang dengan
rentang 4000 cm-1 - 670 cm-! (Sastrohamidjojo, 2001).
FTIR merupakan salah satu teknik analisis yang banyak
digunakan pada karakterisasi biomaterial karena akan
memberikan gambaran terhadap interaksi gugus
fungsi molekul bioaktif dengan permukaan apatit

(Miti¢ et al., 2017).
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Instrumen FTIR memiliki seberkas radiasi
inframerah yang dipancarkan dari sumber benda
hitam yang bercahaya. Selanjutnya, sinar tersebut
masuk ke dalam interferometer. Rekombinasi sinar
dengan panjang lintasan yang berbeda dalam
interferometer menciptakan interferensi konstruktif
dan destruktif yang disebut interferogram. Lalu, sinar
memasuki kompartemen sampel dan menyerap
frekuensi energi tertentu. Kemudian, detektor
mengukur sinyal interferogram dalam energi versus
waktu untuk semua frekuensi secara bersamaan.
Spektrum yang diperoleh terekam dalam bentuk
puncak-puncak (Mohamed et al, 2017). Penampang
alat FTIR ditunjukkan pada Gambar 2.8.

fioreiro ]

IR L reference |
sourceo'::\ I
\{: ..... s l
| sample | )/
sample | S@MP'€ | | o NSRS
compartment IR detector

©1966 CHP

Gambar 2. 8 Penampang Alat FTIR
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Gambar 2. 9. a Spektrum FTIR substitusi HA-Zn (Ofudje et al,,
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Gambar 2. 9. b Spektrum FTIR perancah
HA/HPMC/kitosan/minyak sereh (Ali et al.,, 2022)
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Berdasarkan penelitian Ofudje, dkk (2019),
diketahui dari substitusi HA-Zn akan dihasilkan
spektrum berupa puncak bending 0-P-0 pada bilangan
gelombang 564-563 cm-1; PO43- pada 1036-1047 cm;
dan O-H pada 3500-3600 cm-l. Adanya substitusi Zn
pada HA dapat ditandai dengan melebarnya puncak
P043 dan O-H seiring bertambahnya konsentrasi Zn.
Contoh spektrum ditunjukkan pada Gambar 2.9.a
(Ofudje et al, 2019). Pada bone graft dengan
penambahan HPMC dan Kkitosan seperti pellet bone
graft dari penelitian Ali, dkk (2022), spektra FTIR juga
akan menunjukkan puncak pada bilangan gelombang
1416-1418 cm?! dan 1643-1689 cm! yang
diinterpretasikan terkait keberadaan HPMC dan
kitosan. Spektrum FTIR ditunjukkan pada Gambar
2.9.b (Charlena et al,, 2020).

. Field Emission Scanning Electron Microscopy-EDX
(FESEM-EDX)
FESEM merupakan mikroskop elektron yang

digunakan dalam karakterisasi material untuk
menganalisis morfologi permukaan dari perbesaran
10x hingga lebih dari 300.000x. Dibandingkan dengan
SEM konvesional, FESEM menghasilkan gambar yang
lebih jernih dan dapat mencapai resolusi spasial sekitar

1,5 nm lebih baik. Prinsip kerja FESEM hampir sama
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dengan SEM, namun yang membedakan adalah sumber
elektron yang digunakan. Pada FESEM digunakan Field
Emission Gun (FEG) sebagai sumber elektron (Mayeen

etal, 2018).

Pengubah aparatur
clektromagretik

Lensa bidang

Detektor PSFD
Detektor lensa dalam SE

Beam booster

Lensa magnetik l
[
i

Kumparan pemindai

Lensa elektrostatik

Spesimen

Gambar 2. 10 Penampang alat FESEM (Jaksch et al., 2003)
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Gambar 2. 11 Hasil SEM substitusi HA-Zn (a) HA-Zn 0% (b)
HA-Zn 10% (Miyaji et al., 2005)

FEG memiliki gradien potensial yang digunakan
untuk memancarkan berkas elektron sedangkan dalam
SEM digunakan emisi termionik. FEG memiliki filamen
tungsten tunggal dengan ujung yang runcing dan tajam
sebagai sumber elektron, karena ujungnya yang tajam,
pembentukan probe elektron dengan ukuran 0,5 nm
memungkinkan resolusi gambar yang lebih tinggi.
Selain itu, dengan tegangan akselerasi yang rendah di
bawah 5 kV maka dapat dihasilkan topografi
permukaan dengan resolusi yang lebih tinggi. Pada
preparasi sampel FESEM, sampel dilapisi dengan film
tipis berbahan konduktif dengan ketebalan minimum
0,5 nm - 3 nm dan memiliki ukuran butiran halus yang
lebih kecil dari diameter probe agar mendapatkan

gambar yang jelas (Abd Mutalib et al, 2017).
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Penampang alat FESEM ditunjukkan pada Gambar
2.10.

Berdasarkan penelitian yang dilakukan Miyaji, dkk
(2005), diketahui pada HA-Zn 0 mol% terdapat
partikel apatit yang berbentuk seperti batang halus
yang saling terhubung dengan panjang sekitar 0,2 mm
dan lebar 0,05 mm. Ukuran partikel apatit berkurang
seiring bertambahnya konsentrasi Zn (Miyaji et al,,
2005). Citra SEM HA-Zn 0 dan 10% ditunjukkan pada
Gambar 2.11. Pada bone graft dengan penambahan
HPMC dan kitosan berdasarkan hasil penelitian
Charlena, dkk (2020), diketahui hasil spektra EDX
menunjukkan adanya unsur Ca, P, C, N, dan O (Charlena

etal, 2020).

. X-Ray Diffraction (XRD)
Analisis difraksi sinar-X atau biasa disebut XRD

merupakan teknik analisis yang digunakan untuk
mengetahui struktur kristal dan ukuran kristal suatu
material (Epp, 2016). Analisis dengan XRD merupakan
teknik analisis berdasarkan difraksi sinar-X pada kisi,
yang bergantung pada penghamburan sinar-X oleh
kerapatan elektron atom dan molekul. Prinsip kerja
XRD berdasarkan Gambar 2.12. yaitu, sinar-X
dihasilkan dari adanya tumbukan antara elektron

kecepatan tinggi dengan logam target. Ketika Sinar-X
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mengenai sampel akan terjadi pembiasan oleh atom
pada sampel dan menghasilkan pola difraksi. Difraksi
maksimum dicapai ketika sinar yang tersebar pada
bidang kristal berada dalam satu fase, yang sesuai
dengan hukum Bragg. Hukum Bragg dapat digunakan
untuk menentukan jenis dan parameter kisi kristal
sederhana serta parameter ekspansi dari biomaterial
yang diuji (Miti¢ et al, 2017). Persamaan Bragg
ditunjukkan pada Persamaan 2.5.
nAd =2dsinf (2.5)

n :orde difraksi (1,2,3...)

A :panjang gelombang sinar x

d :jarak antara dua bidang kisi

6 : sudut antara sinar datang dengan bidang
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Gambar 2. 12 Penampang alat XRD (Khan et al., 2020)

Substitusi HA-Zn menghasilkan difraksi yang
didapatkan dibandingkan dengan data JCPDS no. 09-
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432 menggunakan software XPert Highscore.
Berdasarkan hasil penelitian yang dilakukan Ofudje,
dkk (2019), substitusi HA-Zn menghasilkan intensitas
puncak yang berkurang seiring bertambahnya
konsentrasi Zn yang tersubstitusi pada HA. Pada HA-Zn
5% menghasilkan fasa baru pada posisi 260=10,46° dan
26,16°  yaitu  parascholzite  [CaZnz(P04)2H20].
Meningkatnya konsentrasi Zn, membuat intensitas
puncak parascholzite meningkat (Ofudje et al,, 2019).
Hasil spektrum ditunjukkan pada Gambar 2.13.
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Gambar 2. 13 Spektra XRD substitusi HA-Zn (Ofudje et
al, 2019)
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4. Analisis Termogravimetri (TGA)
Analisis termogravimetri merupakan teknik

analisis di mana massa sampel diukur seiring kenaikan
temperatur. Massa sampel diukur sebagai fungsi dari
suhu atau waktu sampel. Hasil pengukuran TGA
biasanya ditampilkan sebagai kurva TGA di mana
massa atau persen massa diplot terhadap suhu dan
atau waktu. Perubahan massa terjadi ketika sampel
kehilangan material karena bereaksi dengan atmosfer
di sekitarnya. Sampel padatan lebih mudah untuk
dianalisis dengan TGA. Proses pengurangan massa
terjadi pada proses pertama lalu pada proses kedua
sampel mengalami pertambahan massa sebagai fungsi
suhu (Gabbott, 2008). Langkah kerja analisis TGA
seperti yang ditunjukkan pada Gambar 2.14, sampel
ditimbang pada analytical balance yang sensitif
terhadap perubahan berat lalu dilakukan pemanasan
pada suhu tertentu.

Berdasarkan penelitian Miyaji, dkk (2005), hasil
analisis dari substitusi HA-Zn 0% dan 10% terdapat
pengurangan massa pada suhu 140°C akibat adanya
H:0 yang teradsorpsi pada permukaan apatit. Jumlah
H,0 yang teradsorpsi dapat meningkatkan kisi H-O,

dan akan meningkat seiring bertambahnya konsentrasi
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Zn (Miyaji et al., 2005). Hasil analisis TG ditunjukkan
pada Gambar 2.15

Analytical balance
Data Logger
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Electric tubular fumace \ T
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Thermocouple  @—} g gl
ol | ! .
o |:| Temperature
Flow Meter | Controlier |
Gas Ar
Gambar 2. 14 Penampang alat TGA (Acharya et al,,
2015)
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Gambar 2. 15 Hasil analisisis TG substitusi HA-Zn 0%
(Miyaji et al., 2005)
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5. X-Ray Fluorescence (XRF)
Karakterisasi XRF digunakan untuk analisis

kandungan unsur pada suatu material secara kualitatif
maupun kuantitatif. Prinsip kerja XRF yaitu, sinar X
fluoresensi yang dipancarkan oleh sampel berasal dari
adanya penyinaran sampel dengan sinar X primer.
Ketika sinar X mengenai elektron menyebabkan
elektron tereksitasi dari orbit dan akan mengakibatkan
kekosongan elektron. Kekosongan tersebut akan diisi
oleh elektron dari orbital terluar dan diikuti pelepasan
energi sinar X karakteristik. Sinar X karakteristik
tersebut ditangkap oleh detektor SiLi (Silikon Lithium)
dan diubah dalam sinyal voltase, kemudian diperkuat
oleh preamp dan data akan diolah pada analyzer. Data
yang dihasilkan berupa spektrum kandungan unsur
dan data kuantitatif komposisi unsur yang terkandung
(Jamaludin & Ardiantoro, 2012). Prinsip kerja XRF
ditunjukkan pada Gambar 2.16.

| Sample

Primary X-rays W0y, Fluorescent X-rays
Collimator <,
>
DPP L
a._L... —

X-ray Source Detector Preamplifier Digital pulse
processor Computer

Gambar 2. 16 Prinsip kerja XRF
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6. Uji Setting Time

Setting time suatu material komposit dalam
aplikasi medis merupakan hal yang penting, karena
lama waktu yang dibutuhkan suatu material untuk
mengeras akan berpengaruh pada tindakan medis
selanjutnya. Setting time suatu material dipengaruhi
oleh sifat materialnya, seperti rasio serbuk dan cairan,
temperature, dan pencampurannya (Bohner, 2010). Uji
setting time dapat dilakukan dengan menggunakan
Gillmore Needle berdasarkan standar ASTM (266
“Standard Test Method for Time of Setting of Hydraulic-
Cement Paste by Gillmore Needles”.

Pengujian setting time dibagi ke dalam 2
pengukuran waktu yaitu initial time dan final time.
Initial time merupakan pengukuran waktu resistensi
awal yang dimulai dari pencampuran polimer sampai
jarum initial time tidak lagi membekas pada
permukaan semen. Final time merupakan waktu yang
dibutuhkan semen untuk mencapai resistensi penuh
yang ditandai dengan jarum final time tidak lagi

membekas pada permukaan semen.

7. Uji Injektabilitas
Uji injektabilitas bertujuan untuk mengetahui

kemampuan penyuntikkan suatu material secara

kuantitatif. Pengujian injektabilitas dilakukan dengan
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penekanan pasta dalam syringe menggunakan alat
UTM (GoTech AI-7000-S). Kemampuan injektabilitas
dihitung berdasarkan total volume pasta yang keluar
dari syringe dalam waktu 2 menit. (Burguera et al,,
2006). Penekanan diberikan gaya sebesar 50 psi yang
mengacu pada nilai tekan tangan manusia.

8. Pengujian Mekanik

a. Uji Porositas
Pada biomaterial, porositas memiliki

peran penting dalam perkembangan tulang dan
perbaikan jaringan dengan menjaga volume
jaringan, migrasi sel, menyediakan struktur
mekanik untuk sementara, dan memasok
protein serta gen. Porositas yang tinggi pada
bone graft dapat memudahkan transport
oksigen dan nutrisi pada tulang (Ali et al,

2022).

b. Uji Densitas
Densitas merupakan kerapatan suatu zat

yang dinyatakan dengan banyaknya zat atau
massa per satuan volume. Uji densitas dapat
dilakukan dengan menggunakan prinsip
Hukum Archimedes. Setiap benda yang
tercelup sebagian atau seluruhnya ke dalam

fluida akan mendapat gaya ke atas sebesar
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berat fluida yang dipindahkan oleh benda
tersebut (William & Hughes, 2006). Pengujian
densitas dilakukan dengan menimbang massa
kering dan massa basah sampel, lalu dihitung

nilai densitasnya.

c. Uji Kuat Tekan
Uji kuat tekan dilakukan untuk mengetahui

kuat tekan yang mampu diberikan pada sampel.
Pengujian kuat tekan dilakukan dengan
mengukur sampel lalu dilakukan penekanan
oleh alat (Feroz & Dias, 2021). Pada penelitian
ini pengujian dilakukan menggunakan alat
Universal Testing Machine (UTM) dengan tipe
GoTech AI-7000-S. Tekanan yang diberikan
pada sampel yaitu 0,5 mm/min dengan ukuran

sampel diameter 5 mm dan tinggi 3 mm.

9. Pengujian Degradasi
Degradasi merupakan perlakuan mereduksi

suatu material. Dalam polimer, degradasi adalah
proses di mana suatu bahan polimer kehilangan
sifatnya akibat pengaruh lingkungan. Degradasi yang
disebabkan oleh organisme atau enzim dari lingkungan
disebut biodegradasi (Vohlidal, 2021). Proses kimiawi
bone graft untuk terdegradasi dalam tubuh dapat

menggunakan larutan PBS (Phosphate Buffer Saline).
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Larutan PBS dengan pH 7,4 merupakan larutan
simulasi yang digunakan untuk mengetahui proses in
vitro sistem penghantaran obat dan degradasi
biomaterial dalam tubuh (Bhusal et al., 2018).

Dalam pengaplikasiaanya, bone graft memiliki
waktu tertentu untuk membantu regenerasi tulang
baru yaitu kurang lebih selama 1-12 bulan. Proses
regenerasi tulang memiliki 5 fase yaitu, fase inflamasi
atau penyembuhan akibat adanya pendarahan dalam
jaringan; fase poliferasi yaitu pembentukan jaringan
baru untuk revaskularisasi (pembentukan kembali
pembuluh darah), invasi fibroblas (sel pembentuk
jaringan ikat) dan osteoblas (sel pembentuk tulang
baru); fase pembentukan kalus yaitu terbentuknya
jaringan tulang kondrosit atau jaringan tulang rawan;
selanjutnya fase konsolidasi. Pada fase ini aktivitas
osteoklas dan osteoblas berlangsung secara terus
menerus karena terjadinya perubahan tulang rawan
menjadi tulang; dan yang terakhir yaitu fase

remodelling tulang (Al-Aql et al., 2008).

C. Kajian Riset Yang Relevan
D. Shepherd & Best (2013) telah melakukan penelitian

tentang substitusi Zn pada HA menggunakan metode

presipitasi. Substitusi dilakukan dengan 2 rute, yaitu rute
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nitrat dan hidroksida. Hasil substitusi Zn pada HA terbukti
dapat meningkatkan Kkisi kristal. Kisi-a berkurang seiring
bertambahnya Zn, namun kisi-c meningkat seiring
bertambahnya Zn. Dengan penggunaan rute hidroksida,
diketahui Zn lebih mudah disubstitusikan pada kisi HA
dan memiliki nilai (Ca+Zn)/P yang mendekati
stoikiometri dibandingkan penggunaan rute nitrat
Namun, hasil citra TEM (Transmission Electron
Microscopy) menunjukkan HA tersubstitusi Zn memiliki
pengurangan panjang dan lebar kristal.

Charlena, dkk (2020) telah melakukan penelitian
tentang penambahan HPMC sebagai polimer dalam
injectable bone substitute (IBS). IBS dengan bahan dasar
HA yang ditambahkan polimer HPMC dan kitosan
memiliki karakteristik yang lebih baik. HPMC dapat
meningkatkan beberapa karakteristik mekanik seperti
viskositas meningkat menjadi 120 dPa, nilai contact angle
meningkat menjadi 70.27°, dan dapat meningkatkan
kekuatan injeksi. Namun, IBS HA/HPMC/Kitosan memiliki
waktu pengeringan yang cukup lama yaitu 3 hari pada
suhu ruang dan nilai viabilitasnya masih kurang dari 90%.

Igbal, dkk (2017) telah melakukan penelitian tentang
pembuatan perancah tulang dari HA dengan polimer

kitosan dan HPMC. Perancah HA/HPMC/kitosan
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menunjukkan stabilitas termal yang lebih baik karena
adanya ikatan silang yang kuat antara HA/HPMC/kitosan.
Ikatan silang tersebut dikonfirmasi oleh spektra IR yaitu
pada puncak 1255 cm-! terdapat gugus amida dari kitosan,
sedangkan pada kitosan murni gugus amida muncul pada
1290 cml. Pergeseran tersebut disebabkan karena
adanya ikatan silang antara kitosan dengan HPMC dalam
komposit. Kuatnya ikatan silang HA/HPMC/kitosan
menunjukkan nilai kuat tekan yang tinggi yaitu 14,6
MPa/cm3 namun nilai porositasnya rendah.

Feroz & Diaz (2021) telah melakukan penelitian
tentang  pembuatan  perancah  tulang  dengan
HA/HPMC/keratin. Penambahan HPMC pada perancah
dapat meningkatkan interaksi dengan HA sehingga akan
membantu dalam pembentukan struktur anisotropik yang
berpori dan meningkatkan sifat mekanik perancah. Nilai
kuat tekan perancah yang diperoleh yaitu 0,84540,10
MPa nilai tersebut hampir sama dengan tulang trabekular
manusia (0,70-15 MPa) sehingga dapat diaplikasikan
sebagai cangkok tulang.

Ali, dkk (2022) telah melakukan penelitian tentang
pembuatan perancah tulang dengan HPMC/kitosan/HA
dan tambahan minyak sereh dengan metode freeze

gelation. Bertambahnya konsentrasi minyak sereh pada
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perancah dapat memengaruhi sifat mekanik perancah.
Perancah HPMC/Kitosan/HA dengan tambahan minyak
sereh memiliki nilai porositas yang semakin tinggi seiring
kenaikan konsentrasi minyak sereh yaitu 74,25 +
0,0046%. Namun tingginya nilai porositas berbanding
terbalik dengan nilai kuat tekan dan densitas. Seiring
bertambahnya konsentrasi minyak sereh pada perancah
nilai kuat tekan dan densitas semakin menurun.

Penggunaan HA sebagai bone graft dapat ditambahkan
polimer HPMC dan kitosan untuk membantu bone graft
berikatan dengan jaringan tubuh dan mempermudah
pengaplikasian injeksi. Untuk meningkatkan sifat mekanik
bone graft, HA dapat disubstitusikan dengan Zn. Substitusi
Zn pada HA akan meningkatkan sifat mekanik dan biologis
bone graft

. Hipotesis
HA merupakan biomaterial yang memiliki struktur

apatit mirip dengan tulang manusia dan bersifat
biokompatibel, sehingga dapat diaplikasikan sebagai bone
graft. Namun, HA memiliki kekuatan mekanik yang lemah
dan mudah rapuh. Substitusi Zn pada HA dapat
menambah sifat mekanik dan biologis pada HA. Zn
merupakan salah satu bahan yang memiliki sifat
antibakteri dan dapat disubstitusikan pada HA untuk

menambah kekuatan mekaniknya. Pengaplikasian HA-Zn
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sebagai bone graft dapat ditambah polimer HPMC dan
kitosan untuk menambah kemampuan berikatannya
dengan jaringan dan memudahkan pengaplikasiannya
sebagai injectable bone graft. Dengan demikian,
diharapkan adanya substitusi Zn pada HA dan
penambahan polimer HPMC dan kitosan dapat
menghasilkan injectable bone graft dengan sifat fisika-

kimia, mekanik dan biodegradasi yang baik.



BAB III
METODE PENELITIAN

A. Tempat dan Waktu Penelitian

Penelitian ini dilakukan di Laboratorium Kimia Basah
Pusat Riset Material Maju BRIN Serpong. Adapun
karakterisasi FTIR dilakukan di Laboratorium Bahan Maju
Nuklir BRIN Serpong, karakterisasi XRD dan FESEM-EDX
dilakukan di Laboratorium Imaging Fisika Maju BRIN
Serpong, sedangkan karakterisasi XRF dilakukan di
Laboratorium Kimia Maju BRIN Serpong. Penelitian

dilakukan pada bulan Agustus-Desember 2023.

B. Alat dan Bahan

1. Alat
Alat yang digunakan pada penelitian ini berupa

seperangkat alat gelas dan alat laboratorium lainnya
seperti cetakan pipa silikon dengan diameter 5 mm
dan tinggi 3 mm, kertas pH universal, kertas saring,
corong buchner, pompa vakum, ayakan 400 mesh,
syringe ukuran 3 mL, selotip hitam, botol vial ukuran
10 mL, oven (Memmert UN 30), stirrer (Thermo
Scientific), timbangan analitik (Ohaus). Alat
pengujian dan karakterisasi yang digunakan yaitu uji
kuat tekan (GoTech AI-7000-S), alat Fourier
Transform Infrared (FTIR, Bruker Tensor 27), alat

47
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Field Emission Scanning Electron Microscopy (FESEM,
JIB-4610F), alat X-Ray Diffraction (XRD, PANalytical
AERIS), alat X-ay Fluorescence (XRF, S2 PUMA-

Bruker), alat Termogravimetri (TGA, Mettler Toledo).

2. Bahan
Bahan-bahan yang diperlukan dalam penelitian ini

yaitu Ca(OH); yang berasal dari batu gamping (diolah
oleh BRIN), Zn(OH), (Teknis, Ngalam Laboratory),
H3PO4 (p.a, Supelco), Hydroxypropyl Methyl Cellulose
(p-a, Sigma Aldrich), Kitosan (p.a, Sigma Aldrich),
CH3COOH (p.a, Sigma Aldrich), Phosphate Buffer
Saline (PBS) pH 7,4 (p.a, Himedia), dan akuades.

C. Metode

1. Sintesis HA-Zn
Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional.

Tabel 3. 1 Komposisi Massa Setiap Sampel

Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional

2. Pembuatan Injectable Bone graft

a. Pembuatan larutan kitosan
Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional.
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b. Pembuatan larutan HPMC
Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional.

c. Pembuatan pellet injectable bone graft
Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional.

Tabel 3. 2 Komposisi pellet bone graft

Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional

D. Karakterisasi

1. Fourier Transform Infrared Spectroscopy (FTIR)
Karakterisasi FTIR dilakukan untuk mengetahui

gugus fungsi yang terdapat pada sampel dengan
analisis bilangan gelombangnya. Preparasi sampel
dilakukan dengan penggerusan sampel sebanyak 1
mg dan dicampurkan dengan 100 mg KBr, kemudian
dipadatkan  bersama dalam bentuk pellet.
Karakterisasi FTIR dilakukan dengan alat dengan tipe
Bruker Tensor 27 pada bilangan gelombang 400-
4000 cm! (Feroz & Dias, 2021). Sampel yang
dikarakterisasi yaitu sampel HA-Zn dengan masing-
masing variasi dan pellet bone graft HA-

Zn/HPMC/kitosan dengan masing-masing varian.
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2. Field Emission Scanning Electron Microscopy-EDX
(FESEM-EDX)
FESEM (JIB-4610F) digunakan untuk analisis

morfologi dari sampel. Sampel bone graft terlebih
dahulu diamplas untuk mendapatkan permukaan
yang halus dan rata. Setelah itu sampel dilapisi
dengan Au lalu dianalisis dengan percepatan
tegangan 20 kV dan perbesaran 500, 2.000, 5.000,
7.500, dan 10.000. Setelah itu dilakukan mapping EDX
pada perbesaran 7.500 untuk mengetahui kandungan
unsur yang terdapat dalam bone graft. Sampel yang
dianalisa FESEM-EDX merupakan sampel pellet bone
graft dengan masing-masing varian. Hasil data
berupa gambar morfologi permukaan bone graft dan
spektra EDX dapat menunjukkan kandungan unsur

yang terdapat pada bone graft.

3. X-Ray Diffraction (XRD)
Sampel yang akan dikarakterisasi berupa serbuk

HA-Zn dengan masing-masing variasi. Hasil
karakterisasi XRD akan diperoleh difraktogram yang
menunjukkan puncak-puncak dari material yang
dianalisis. Analisa puncak difraksi yang diperoleh
diolah data dengan software Xpert HighScore Plus.
Hasil yang diperoleh dihitung juga kristalinitas,

ukuran kristal, dan parameter kisi. Adapun
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perhitungan persen kristalinitas ditunjukkan pada

Persamaan 3.1.

area puncak kristalin

%Kkristalinitas = x 100% (3.1)

total area puncak
Ukuran kristal dapat dihitung menggunakan formula

Scherrer’s pada Persamaan 3.2.

KA

D(nm) = Beosd (3.2)

Kristal HA memiliki bentuk kristal heksagonal,
adapun perhitungan parameter kisi yang digunakan

ditunjukkan pada Persamaan 3.3.

1 4 (h2+hk+k2
az’ 3

)+ i—zz (3.3)

a2

Di mana (hk,) diinterpretasikan sebagai nilai
indeks miller sedangkan d merupakan jarak antar dua
bidang kisi yang dapat ditentukan dengan hukum
Bragg’s seperti pada Persamaan 2.5. Jarak antar Kkisi

pada (hkl) dihitung menggunakan Persamaan 3.4.

Gl(hkl):zS%(m (3.4)
4. Analisa Termogravimetri (TGA)
Pengujian TGA dilakukan dengan menganalisis
penurunan massa sampel berdasarkan kenaikan
suhu. Pengujian dilakukan pada atmosfer argon

dengan suhu pemanasan awal 40°C dan suhu akhir
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800°C. Kecepatan kenaikan suhu per-waktu yang
digunakan yaitu 10°C/menit. Sampel yang digunakan
dalam bentuk serbuk sebanyak 0,5 gr. Massa awal dan
setelah pengujian diukur sebagai pengurangan massa
akibat adanya pemanasan. Hasil data yang diperoleh
berupa grafik persen pengurangan massa berbanding
suhu. Pengurangan massa yang didapat dihitung
menggunakan rumus pada Persamaan 3.5

% Massa yang hilang = (Wo - W¢) X 100% (3.5)
Keterangan:
Wo: Massa awal (gr)
W, : Massa akhir (gr)

5. X-Ray Fluorescence (XRF)
Karakterisasi XRF dilakukan untuk mengetahui

komposisi unsur pada sampel. Pengujian XRF
dilakukan pada sampel serbuk HA-Zn 0; 5; 10; dan
15%. Sampel terlebih dahulu dicetak menjadi bead
menggunakan alat press hingga padat. Pengukuran
dilakukan pada atmosfer helium dengan tegangan 14

KV dan kuat arus 90 uA selama 5 menit.

Hasil karakterisasi XRF akan diperoleh data
komposisi unsur yang terkandung dalam sampel dalam

bentuk wt%, kemudian nilai komposisi unsur masing-
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masing sampel dapat dihitung menggunakan

Persamaan 3.6 dan 3.7.

berat%
Berat unsur = Too (3.6)

berat unsur
Mol unsur = —————

(3.7)

Ar unsur

Setelah diketahui mol masing-masing unsur dapat juga
diketahui level substitusi dan perbandingan rasio Ca/P

dari sampel menggunakan Persamaan 3.8 dan 3.9.

. . mol Zn
Level substitusi =

(3.8)

mol Ca+mol Zn

mol Ca
mol P

Rasio Ca/P = (3.9)

Uji Setting Time
Pengujian setting time dimulai sejak pembuatan

semen, waktu dihitung saat polimer mulai
dicampurkan. Semen dibentuk bundar dengan tinggi
0,5 cm lalu jarum kecil (initial time) dan dimasukkan
pada semen. Jarum yang tertancap pada semen
didiamkan selama 90 detik untuk validasi apabila
jarum sudah benar-benar tidak membekas pada
permukaan semen, lalu waktu dicatat sebagai initial
time. Selanjutnya, pasta diletakkan pada jarum besar
(final time). Jarum besar yang tertancap pada semen

didiamkan selama 90 detik untuk validasi apabila
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jarum sudah benar-benar tidak membekas pada
permukaan semen. Final time dihitung dari awal
pencampuran polimer hingga jarum besar tidak
membekas pada permukaan semen.
Uji Injektabilitas

Uji injektabilitas dilakukan dengan
menggunakan alat UTM (GoTech AI-7000-S). Syringe
berukuran 3 mL ditempatkan pada statif. Kemudian
alat diatur dengan memberikan gaya 50 psi sesuai
dengan kekuatan tekan tangan manusia dan kecepatan
15 mm/min. Pasta bone graft dimasukkan ke dalam
syringe lalu pengujian dimulai dalam waktu 2 menit,
saat waktu selesai tekanan dihentikan dan dicatat
volume pasta yang keluar. Perhitungan persen

injektabilitas ditunjukkan pada Persamaan 3.10.

Volume pasta yang terinject

%Injektabilitas = X 100%

(3.10).

total volume dalam syringe

Pengujian Mekanik
Pada pengujian mekanik terdapat nilai standar

yang dapat disamakan langsung dengan nilai mekanik
tulang kortikal manusia. Nilai mekanik tulang kanselus

ditunjukkan pada Tabel 3.3

Tabel 3. 3 Nilai mekanik tulang kanselus
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Jenis Kuat Tekan Densitas Porositas
Tulang (MPa) (gr/cm3) (%)
Tulang 2-12 3,1-3,2 50-90

Kanselus

d.

b.

Uji porositas
Uji porositas memiliki cara dan prinsip yang

sama dengan uji densitas yaitu menggunakan
hukum Archimedes. Sampel ditimbang berat
kering dan basah lalu dihitung dengan rumus pada

Persamaan 3.11.

ww-wd
wd

W, = Massa basah (gr)

Porositas (%) =

x 100% (3.11)

Wq = Massa kering (gr)

Uji Densitas

Uji densitas dilakukan menggunakan prinsip
Archimedes, yaitu setiap benda yang dicelupkan ke
dalam fluida akan mendapat gaya sebesar berat
fluida yang dipindahkan oleh benda tersebut
(Hughes, 2006). Uji densitas dilakukan dengan
penimbangan berat kering dan basah sampel pada
air. Perhitungan nilai densitas ditunjukkan pada

Persamaan 3.12.

A
p =Ex(p0 -d)+d (3.12)
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Keterangan:

p :densitas sampel (gr/cm3)

A :berat sampel di udara (gr)

B  :berat sampel dalam cairan (gr)
po :densitas cairan (gr/cm3)

d :densitas udara (0,001 gr/cms3)

c. Uji kuat tekan
Sampel yang telah dicetak berbentuk silinder

dengan ukuran diameter 5 mm dan tinggi 3mm
diamplas apabila terdapat bagian yang tidak rata.
Kemudian alat diatur dengan crosshead speed 0,5
mm/min dan length and grip menyesuaikan tinggi
sampel, lalu sampel ditaruh pada alat. Tekanan akan
berhenti ketika sampel hancur dan berat beban (P)
yang digunakan akan terlihat pada data yang
dihasilkan.

9. Pengujian Degradasi
Pengujian ini menggunakan prinsip yang

dilakukan oleh Feroz, dkk (2021), yaitu dengan
merendam sampel pada larutan PBS (Phosphate
Buffer Saline). Larutan PBS merupakan larutan
simulasi tubuh yang digunakan untuk mengetahui
proses degradasi dan penghantaran obat, memiliki

pH yang sama dengan tubuh yaitu pH 7,4.
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Uji degradasi dilakukan menimbang sampel
bone graft pada botol vial. Kemudian 3 mL larutan PBS
dimasukkan ke dalam botol vial. Sampel direndam
selama 2, 4, dan 6 minggu pada suhu ruang. Setelah
perendaman selesai, sampel dikeringkan dengan oven
selama 5 jam pada suhu 50°C, lalu sampel ditimbang.
Kemudian sampel dipanaskan kembali dengan suhu
50°C selama 1 jam untuk mendapatkan berat konstan,
lalu sampel ditimbang berat akhirnya. Penentuan

degradasi dapat dihitung melalui Persamaan 3.13.

ToWe % 100% (3.13)

Massa yang hilang (Wr) =

Keterangan:
W; = Massa yang hilang (gr)
o = Massa awal (gr)

W, = Massa setelah perendaman (gr)



BAB1V
HASIL PENELITIAN DAN PEMBAHASAN

A. Sintesis HA-Zn
Sintesis HA-Zn dilakukan menggunakan metode

presipitasi dengan mereaksikan prekursor Ca(OH):
dan H3(PO4), serta penambahan Zn dengan variasi 0; 5;
10; dan 15%. H3(PO4) berperan sebagai sumber fosfat
yang merupakan ion utama pembentuk HA.
Penambahan asam fosfat dilakukan secara bertahap
yaitu dengan tujuan mengatur pembentukan endapan
dan mengintrol pH akhir reaksi (Nayak, 2010). Reaksi
yang terjadi antara Ca(OH); dan H3(PO4) ditunjukkan
pada Persamaan 4.1.

10 Ca(OH): + 6H3(PO4) = Ca10(PO4)s(OH): + 18H:0
(4.1)

Pada penelitian ini, substitusi Zn pada HA dilakukan
dengan mencampurkan Zn(OH); dengan Ca(OH)..
Zn(OH); digunakan untuk memudahkan pergantian
ion Ca?* dengan ion Zn2*. Hasil substitusi HA-Zn

ditunjukkan pada Gambar 4.1.

58



59

Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional

Gambar 4. 1 Serbuk HA-Zn 0; 5; 10; dan 15%

Pembentukan pH akhir dijaga pada +9-11 karena
pada pH tersebut mobilitas Ca2*dan PO43- terjadi sangat
cepat yang menyebabkan reaksi berlangsung lebih
cepat dan terbentuk aglomerasi (Palanivelu et al,
2014). Selain itu, substitusi HA-Zn dengan mekanisme
pengisian kekosongan pada Ca?* oleh Zn?+ akan mudah
dilakukan pada keadaan basa. Energi pembentukan
akan menurun seiring bertambahnya pH sehingga
substitusi Zn2* pada HA akan stabil secara
termodinamika (Matsunaga et al., 2010). Padatan HA-
Zn yang terbentuk dikeringkan dengan oven untuk

menghilangkan kandungan airnya, lalu dilakukan
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kalsinasi pada suhu 650°C untuk mendapatkan
kristalinitas dan stabilitas termal yang baik, serta
meningkatkan sifat biokompatibilitas. Hasil sintesis
yang diperoleh ditunjukkan pada Tabel 4.1.
Tabel 4. 1 Hasil sintesis HA-Zn

Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional

Untuk mengetahui keberhasilan substitusi Zn
pada HA, dalam penelitian ini dilakukan karakterisasi
dengan alat Fourier Transform Infra-Red (FTIR) untuk
menganalisis gugus fungsi, X-Ray Diffraction (XRD)
untuk menganalisis struktur dan ukuran kristal dan X-
Ray Fluorescence (XRF) untuk menganalisis komposisi

yang terkandung pada sampel.
B. Karakterisasi Hasil Sintesis HA-Zn

1. Fourier Transform Infra-Red (FTIR)
Karakterisasi ~ FTIR  digunakan  untuk

mengindentifikasi gugus fungsi dari hasil sintesis
HA-Zn. Hasil spektra dianalisis dengan
menyesuaikan  bilangan  gelombang  yang

dihasilkan. Adapun gugus fungsi khas dari HA yaitu
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0-P-0, PO43-dan -OH. Spektrum FTIR sampel HA-Zn
0; 5; 10; dan 15% ditunjukkan pada Gambar 4.2.

Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional

Gambar 4. 2 Spektra FTIR HA-Zn 0; 5; 10; dan 15%

Berdasarkan Gambar 4.2, diketahui sampel
HA-Zn 0; 5; 10; dan 15% memiliki gugus fungsi O-
P-O pada bilangan gelombang 561-570 cm-! dan
601-603 cml; PO43- pada 1018-1039 cm! dan
1101-1110 cm'?; CO3% pada 1448-1453 cm-; serta
0-H pada 3570-3572 cm-! dan 633-638 cm-.. Hasil
tersebut diperkuat oleh penelitian Guo, dkk
(2013) yang menyatakan puncak utama gugus
fosfat yaitu pada 1100-960 cm! dan 601-567 cm-1,
Pada bilangan gelombang terdapat regangan O-H



62

3570 cm-! terdapat peregangan OH dan librasi O-H
pada 630 cm-L. O-H librasi merupakan O-H bebas
yang tidak terikat pada molekul lain (Mukherjee et
al, 2022). Pada bilangan gelombang 1550-1410
cml merupakan serapan gugus karbonat, hal
tersebut muncul dikarenakan ketika suhu
kalsinasi kurang dari 750°C masih terbentuk
gugus COs32- pada HA (Guo et al, 2013). Serapan
miliki ZnO ditunjukkan oleh puncak 444-446 cm-1.
Hal tersebut diperkuat oleh penelitian Uysal, dkk
(2013) yang menyatakan adanya puncak ZnO pada
bilangan gelombang 433-669. Adanya serapan
Zn0 menandakan Zn berhasil tersubstitusi pada

HA.

Bertambahnya  konsentrasi Zn  yang
tersubstitusi pada HA ditandai dengan
melebarnya puncak PO43- dan O-H. Melebarnya
puncak PO43 dan O-H diakibatkan karena adanya
distorsi simetris dari Zn yang mengikat 02 dari O-
H. Zn mengikat 4 atom O dari PO43- dan O-H, ketika
Zn mengikat O dari O-H terdapat pergeseran yang
menyebabkan distorsi simetris, lalu semakin
banyaknya Zn yang tersubstitusi membuat jarak

ikatan Zn-O semakin berkurang (Bystrov et al,,
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2023; Guerra-Lopez et al, 2015). Melebarnya
puncak PO43 diperkuat dengan hasil penelitian
Ofudje, dkk (2019) yang menyebutkan regangan
asimetris PO43- dari HA-Zn 0, 5, 10, dan 15 %
berturut-turut terjadi pada bilangan gelombang
1036; 1040; 1039; dan 1041. Selain itu pada
penelitian Li, dkk (2008), diketahui bilangan
gelombang 3571 cm! dan 631 cm-! adalah milik
OH-. Pada HA, gugus fungsi O-H dengan bilangan
gelombang 3571 cm! memiliki regangan vibrasi
yang lebih kecil daripada O-H dalam Ca(OH); yaitu
3644 cm. Hal tersebut karena terjadinya ikatan
hidrogen antara O-H dan PO43. Perbandingan
bilangan gelombang yang didapat pada penelitian
ini ditunjukkan pada Tabel 4.2.

Tabel 4. 2 Perbandingan bilangan gelombang HA-Zn

Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional
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2. X-Ray Diffraction (XRD)

Karakterisasi ~XRD  dilakukan  untuk
mengetahui struktur kristal dan ukuran Kkristal
dari hasil substitusi Zn pada HA. Pada analisis XRD
digunakan software Xpert HighScore Plus untuk
membandingkan antara difraktogram hasil
penelitian dengan JCPDS 96-900-3550 milik HA.
Analisa ini juga dapat digunakan untuk
mengetahui fasa lain yang terbentuk dari hasil
substitusi HA-Zn. Hasil difraktogram ditunjukkan
pada Gambar 4.3.

Berdasarkan Gambar 4.3, pada HA-Zn 0%
puncak yang terbentuk merupakan milik HA.
Adanya substitusi Zn pada HA menghasilkan fasa
baru pada hasil difraksi XRD yaitu parascholzite
[CaZnz(P04)2.2H20] atau disebut juga kalsium seng
fosfat pada kisi apatit. Pada HA-Zn 5%
parascholzite muncul pada puncak 26 = 10,71°.
Hasil tersebut dikuatkan dengan hasil penelitian
oleh Ofudje, dkk (2019) yang menunjukkan
adanya parascholzite pada puncak 26 = 10,46° dan
26,16° pada HA-Zn 5%. Konsentrasi Zn yang
semakin besar dapat meningkatkan intensitas

puncak dari parascholzite.
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Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional

Gambar 4. 3 Hasil karakterisasi XRD serbuk HA-Zn 0;
5;10; dan 15%

Selain itu pada HA yang telah tersubstitusi Zn
dengan variasi konsentrasi 5, 10, dan 15%
terdapat ZnO pada puncak 260 = 36,18° dan
bertambah seiring meningkatnya konsentrasi Zn.
Ion Zn2+ tersubstitusi pada HA di situs 2b, seperti
yang ditunjukkan pada Gambar 2.4.b. Zn masuk ke
dalam HA dan membentuk linear 0-Zn-O yang
berorientasi sepanjang sumbu c heksagonal.
Masuknya Zn pada HA dan membentuk linear O-
Zn-0 juga dipengaruhi oleh suhu kalsinasi yang
digunakan. Semakin tinggi suhu kalsinasi yang

digunakan semakin mudah Zn masuk pada kisi HA.
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Sebagaimana dibuktikan pada penelitian Gomes,
dkk (2012), suhu kalsinasi yang lebih dari 600 dan
konsentrasi Zn yang semakin tinggi dapat
meningkatkan kandungan ZnO pada HA (Gomes et
al, 2012). Pada HA-Zn 15% terbentuk fasa baru
pada puncak 26 = 34,44° 31,20°% 27,98° dan
17,02° yaitu [-TCP (fB-Tricalcium Phosphate).
Substitusi Zn pada HA memengaruhi stabilitas
termal pada HA, hal tersebut menyebabkan
terbentuknya f-TCP pada konsentrasi Zn yang
lebih tinggi. Hal tersebut juga dibuktikan dengan
hasil FTIR HA-Zn 15%, di mana puncak OH-
semakin melebar karena adanya dekomposisi HA
yang membentuk fasa f-TCP (Bigi et al., 1995).
Berdasarkan pola difraksi XRD dapat
diketahui juga pengaruh Kkristalinitas, ukuran
kristal, dan parameter kisi dari adanya substitusi
Zn pada HA. Berdasarkan pola difraksi yang
dihasilkan pada Gambar 4.3, intensitas puncak
semakin meningkat seiring bertambahnya
konsentrasi Zn. Persen kristalinitas dan ukuran

kristal ditunjukkan pada Tabel 4.3.
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Tabel 4. 3 Persen kristalinitas dan ukuran kristal HA-

Zn

Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional

Berdasarkan Tabel 4.3, persen kristalinitas
dan  ukuran kristal meningkat seiring
bertambahnya konsentrasi Zn yang tersubstitusi.
Hal tersebut disebabkan karena pada konsentrasi
Zn yang tinggi, semakin banyak Zn yang
tersubstitusi pada kisi HA sehingga kristalinitas
dan ukuran kristal meningkat. Pada suhu kurang
dari 700°C, seng oksida mengalami kristalisasi.
Semakin banyak Zn yang tersubstitusi semakin
banyak pula kristalisasi seng oksida yang terjadi.
Hal tersebut dikuatkan dengan penelitian Gomes,
dkk (2012) yang menyatakan tingginya
konsentrasi Zn tersubstitusi pada HA dapat
meningkatkan ukuran kristal (Gomes et al., 2012).
Penggunaan suhu kalsinasi dapat memengaruhi
kristalinitas dan ukuran Kkristal yang dihasilkan.

Berdasarkan penelitian Ofudje, dkk (2019)
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diketahui bahwa Zn akan mudah tersubstitusi
pada HA dengan suhu kalsinasi yang lebih tinggi.
Pada suhu tinggi lebih banyak energi yang
diberikan kepada atom untuk berdifusi dan
menempati bagian kisi kristal. Hal tersebut akan

meningkatkan ukuran kristal (Kayani et al., 2015).

Substitusi Zn pada HA yaitu dengan
penggantian ion Ca?* dengan Zn2+ pada kisi HA.
Ukuran ion Zn2* yang lebih kecil dari Caz* dapat
memengaruhi perubahan pada parameter kisi. HA
memiliki bentuk kristal heksagonal di mana kisi
a=b+c. Pada data JCPDS 96-900-3550 milik HA,
nilai kisi a=b yaitu 9,4470A sedangkan c yaitu
6,8810A. Rumus penentuan kisi dari kristal
heksagonal ditunjukkan pada Persamaan 2.8. Hasil
perhitungan parameter kisi dari substitusi Zn pada
HA ditunjukkan pada Tabel 4.4, yang diperoleh

dari analisis dengan aplikasi HighScore Plus.
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Tabel 4. 4 Parameter kisi HA-Zn

Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional

Berdasarkan hasil yang diperoleh pada
adanya substitusi Zn pada kisi HA dapat
mengurangi kisi a dan meningkatkan kisi c. Namun
pada HA-Zn 15% pada kisi c terdapat sedikit
penurunan. Menurunnya kisi a dan meningkatnya
kisi ¢ dibuktikan dengan hasil penelitian Shepherd
(2013), di mana kisi a menurun dan kisi c
meningkat seiring bertambahnya konsentrasi Zn.
Perubahan parameter kisi ini dapat dijelaskan
bahwa Zn tersubstitusi pada posisi sumbu
heksagonal 2b seperti yang ditunjukkan pada
Gambar 2.4.b, di mana Zn memperbesar jarak
antar atom 04 (H-O), memperbesar sumbu c dan
mengganggu ion PO.3- terdekat dengan menarik
atom 03 (P-O) dan mengecilkan sumbu a. Selain
penurunan sumbu a membuktikan bahwa Zn

tersubstitusi pada situs Ca2 dimana ion OH-
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bergerak mendekat satu sama lain (Ressler et al.,

2021).

3. X-Ray Fluorescence (XRF)
Karakterisasi XRF dilakukan untuk

mengetahui komposisi yang terkandung pada
suatu sampel. Pada penelitian ini, dari hasil
karakterisasi XRF dapat membuktikan level
substitusi dan perbandingan Ca/P yang
didapatkan. Perbandingan level substitusi teoretis
dengan percobaan berdasarkan hasil XRF

ditunjukkan pada Tabel 4.5.

Tabel 4. 5 Hasil XRF HA-Zn 0; 5; 10; dan 15%

Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional

Berdasarkan data yang diperoleh dari Tabel

4.5, didapatkan komposisi unsur utama yang
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terkandung dalam HA-Zn dan hasil perhitungan
level substitusi percobaan. Hasil yang diperoleh
dari karakterisasi berupa komposisi unsur dalam
bentuk wt%, kemudian diubah menjadi mol untuk
mendapatkan nilai level substitusi. Level
substitusi yang didapatkan dari hasil percobaan
lebih besar dibandingkan dengan level substitusi
teoretis. Tingginya level substitusi percobaan
dapat disebabkan oleh adanya impuritas unsur
(Aurellia, 2023). Rumus kimia secara teorrtis dari
substitusi Zn pada HA masing-masing ditunjukkan

pada Tabel 4.6.

Tabel 4.6 Rumus kimia teoretis substitusi Zn pada

HA

Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional

Selain level substitusi, berdasarkan hasil XRF
juga dapat diperoleh data perbandingan rasio mol

Ca/P. Perbandingan molar Ca/P merupakan hal
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yang penting pada biomaterial. Nilai Ca/P
berhubungan dengan pH dan kelarutan suatu
material, nilai Ca/P yang rendah akan membuat
material bersifat lebih asam dan mudah larut. Nilai
Ca/P HA yaitu 1,67 adanya substitusi Zn pada HA
akan memengaruhi nilai Ca/P yang dihasilkan.
Perbandingan nilai Ca/P teoretis dari stoikiometri
dengan Ca/P hasil percobaan ditunjukkan pada
Tabel 4.7.

Tabel 4. 7 Perbandingan rasio molar Ca/P

Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional

Tabel 4.7 menunjukkan hasil Ca/P percobaan
lebih  tinggi dibandingkan Ca/P teoretis.
Perbandingan Ca/P yang didapat melebihi nilai
Ca/P tulang manusia. Nilai Ca/P yang tinggi
memiliki kelarutan rendah, hal tersebut sesuai
untuk penggunaannya sebagai implan tulang
karena akan memperlambat waktu degradasi.
Dikuatkan pada penelitian Alioui, dkk (2019), yang

menyatakan tingginya rasio Ca/P percobaan dapat
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disebabkan karena adanya substitusi ion pada kisi
kristal HA dan terbentuknya fasa lain seperti
scholzite yang dibuktikan pada hasil XRD (Alioui et
al, 2019). Nilai Ca/P hasil percobaan memiliki
karakteristik Amorphous Calcium Phosphate (ACP)
yang memiliki rasio molar Ca/P 1,20-2,20. ACP
memiliki struktur mikrokristalin atomik yang
tetap, dan memiliki biodegredabilitas serta
osteokonduktivitas yang baik (Wang & Nancollas,
2008).

Berdasarkan hasil karakterisasi yang
dilakukan, substitusi Zn pada HA dapat dikatakan
telah berhasil dilakukan. Hal ini ditunjukkan dari
hasil spektra FTIR yang memperlihatkan gugus
fungsi khas dari HA dan terdapat perubahan
spektrum seiring bertambahnya konsentrasi Zn
pada HA. Pola difraksi XRD menunjukkan Zn
berhasil tersubstitusi pada HA dan meningkatnya
konsentrasi Zn pada HA memengaruhi ukuran
kristal, kristalinitas, dan parameter kisi. Hasil
karakterisasi XRF menunjukkan level substitusi
yang didapat lebih tinggi dari level substitusi
teoretis yang disebabkan oleh adanya impuritas

unsur dan perhitungan level substitusi.
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C. Pembuatan Injectable Bone Graft
Untuk menguji material hasil sintesis HA-Zn

sebagai injectable bone graft maka dilakukan
serangkaian tes setelah pembuatan bone graft.
Pembuatan bone graft dilakukan dengan percampuran
serbuk HA-Zn dengan polimer HPMC dan kitosan.
Serbuk HA-Zn dengan variasi 0; 5; 10; dan 15%
ditambahkan dengan 4% HPMC dan 3% kitosan. Bone
graft yang dihasilkan berbentuk silinder untuk
memudahkan proses pengujian. Hasil bone graft

ditunjukkan pada Gambar 4.4.

Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional

Gambar 4. 4 Hasil pellet bone graft a) HA-Zn 0% b) HA-
Zn 5% c) HA-Zn 10% d) HA-Zn 15%

Penambahan polimer pada pembuatan bone

graft digunakan untuk mempermudah bone graft
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untuk berikatan dengan jaringan tubuh. HPMC
merupakan salah satu polimer golongan eter selulosa
yang berperan sebagai pembentuk gel, penstabil dan
agen crosslinking. Penggunaan kitosan juga secara
tidak langsung dapat membantu dalam pembuatan
ikatan silang dengan HA. Pembentukan ikatan silang
diawali dengan ion Ca?* dari HA berinteraksi secara
tidak langsung dengan -NH; dari kitosan. Kemudian ion
P043- dari HA mengikat H* pada gugus hidroksil HPMC
dan berikatan hidrogen bersamaan dengan molekul
H;0, lalu membentuk lapisan pelindung hidrasi di
sekitar rantai rantai kitosan. Besarnya ukuran molekul
HPMC membuat molekul lain saling berdesakan dan
membentuk bagian hidrofobik pada kitosan untuk
berinteraksi sehingga terbentuk ikatan silang
(Charlena et al, 2020). Terbentuknya ikatan silang
pada bone graft akan meningkatkan kekutan mekanik
bone graft yang dihasilkan. Bentuk ikatan silang yang
terjadi antara HA-Zn/HPMC/kitosan ditunjukkan pada
Gambar 2.7. Pengujian dan karakterisasi bone graft
yang dilakukan meliputi Uji setting time untuk
mengetahui lama waktu pengeringan yang dibutuhkan
bone graft, Uji injektabilitas untuk mengetahui
kemampuan injeksi pasta bone graft, pengujian

mekanik yang terdiri dari uji densitas; porositas dan
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kuat tekan, pengujian degradasi untuk mengetahui
kehilangan massa yang terjadi selama waktu tertentu,
Fourier Transform Infra-Red (FTIR) untuk analisis
gugus fungsi yang terdapat pada bone graft, Field
Emission Scanning Electron Microscopy (FESEM) untuk
mengetahui morfologi yang terbentuk pada bone graft,
dan analisa Termogravimetri (TGA) untuk mengetahui
pengurangan massa yang terjadi seiring bertambahnya

suhu kalsinasi.

D. Karakterisasi dan Pengujian Bone Graft
1. Uji Setting Time
Pengaplikasian bone graft pada manusia

memerlukan waktu penanganan yang cepat agar
tidak menghambat proses lain. Waktu pengeringan
bone graft bergantung pada bahan dasar yang
digunakan. Pada penelitian ini hasil pengujian

setting time ditunjukkan pada Gambar 4.5.



77

Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional

Gambar 4. 5 Hasil setting time bone graft HA-Zn

Berdasarkan Gambar 4.5, waktu pengeringan
bone graft menurun bertambahnya konsentrasi Zn.
Hal tersebut memungkinkan karena serbuk HA-Zn
semakin padat sehingga cepat mengering. Pada
penelitian ini, waktu pengeringan lebih cepat
dibandingkan dengan setting time pada penelitian
Charlena, dkk (2020) yang memiliki waktu
pengeringan selama 3 hari pada suhu ruang. Waktu
pengeringan yang cepat akan memudahkan proses
pengaplikasian bone graft dan tidak menghambat

proses lainnya.
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2. Uji Injektabilitas
Pengaplikasian bone graft dengan injeksi
dapat mempermudah proses pengobatan pada
area Kkerusakan terdalam. Pada penelitian ini
pengujian  injektabilitas  dilakukan dengan
memberikan tekanan pada syringe yang terisi pasta
bone graft dengan tekanan 50 psi. Hasil pengujian

injektabilitas ditunjukkan pada Gambar 4.6.

Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional

Gambar 4. 6 Hasil pengujian injektabilitas bone
graft HA-Zn

Berdasarkan Gambar 4.6, seiring
bertambahnya konsentrasi Zn nilai injektabilitas
semakin meningkat. Pada penelitian Burguerra
(2005), penambahan polimer dapat memudahkan
injeksi bone graft. HPMC dapat meningkatkan
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pelekatan pasta dengan membuat fasa padat dan
fasa cair lebih sulit untuk berpisah. Adanya HPMC
juga memberikan pelumasan sehingga
memudahkan partikel padat pada pasta mudah

terinjek (Burguera et al., 2006).

Fourier Transform Infra Red (FTIR)

Bone graft HA-Zn/HPMC/kitosan merupakan
gabungan antara material organik dan anorganik.
Penggabungan material tersebut dapat dianalisis
menggunakan FTIR untuk mengetahui gugus apa
saja yang terbentuk. Hasil spektrum FTIR dari bone
graft HA-Zn/HPMC/kitosan ditunjukkan pada
Gambar 4.7.

Berdasarkan Gambar 4.7, diketahui sampel
bone graft HA-Zn memiliki gugus fungsi O-P-0 pada
bilangan gelombang 555-572 cm-; dan 602-606
cm-1; PO43 pada 1024-1031 cm?; serta 1103-1109
cml. Hasil tersebut diperkuat dengan penelitian
oleh Guo, dkk (2013) yang menyatakan puncak
gugus fosfat dari HA yaitu pada 1100-960 cm-! dan
601-567 cm'1.
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Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional

Gambar 4. 7 Hasil FTIR bone graft HA-Zn

Penggunaan polimer HPMC dan kitosan pada
bone graft memunculkan gugus fungsi baru yaitu
pada bilangan gelombang 874-879 cm-! milik C-O-C
siklik. Diperkuat oleh penelitian Ali, dkk (2022)
pada bilangan gelombang 880-893 terdapat
serapan C-O-C siklik dari cincin piranosa milik
HPMC dan kitosan. Terdapat dua C-H pada hasil
FTIR bone graft, C-H pada bilangan gelombang
1413-1419 cm'! merupakan C-H milik -CH, dan pada
2891-2894 cm! merupakan C-H serapan kompleks
karena terdapat beberapa regangan C-H simetris

dan asimetris yang muncul, yaitu C-H dari cincin
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glukosa, C-H dari gugus CH;OH, dan C-H dari CHs
yang terikat pada gugus N-asetil (Akinosho et al,
2013; Kasaai, 2008). Gugus C=0 pada gelombang
1646-1653 cm! merupakan serapan dari amida
sekunder, yang diperkuat pada penelitian Kasaai
(2008) bahwa pada bilangan gelombang 1630-1695
cm'! merupakan serapan C=0 dari amida sekunder
milik kitosan. Pada bilangan gelombang 3445-3454
cm'! merupakan serapan milik O-H yang melebar.
Melebarnya puncak O-H dapat diakibatkan adanya
tumpang tindih dengan N-H yang berada pada
bilangan gelombang sekitar 3270 cm-l. Meskipun
jarak puncak N-H dan O-H tidak terlalu dekat,
adanya ikatan hidrogen membuat kedua serapan
bertumpang tindih (Kasaai, 2008). Selain itu, ikatan
hidrogen yang terjadi dapat berasal dari HA-
Zn/HPMC/kitosan yang menandakan adanya ikatan
silang (Ali et al, 2022). Perbandingan bilangan
gelombang yang didapat pada penelitian ini
ditunjukkan pada Tabel 4.8.
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Tabel 4. 8 Perbandingan hasil bilangan gelombang
bone graft HA-Zn

Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional

4. Field Emission Scanning Electron Microscopy -
EDX (FESEM-EDX)
Karakterisasi FESEM-EDX dilakukan pada

sampel bone graft HA-Zn 0; 5; 10; dan 15% untuk
mengetahui morfologi sampel dan kandungan
unsur pada masing-masing sampel bone graft.
Pengujian dilakukan dengan tegangan 15.0 kV dan
perbesaran 7500 kali. Hasil FESEM bone graft
ditunjukkan pada Gambar 4.8.
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Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional

Gambar 4. 8 Hasil morfologi bone graft a) HA-Zn 0%
b) HA-Zn 5% c) HA-Zn 10% d) HA-Zn 15%
Berdasarkan Gambar 4.8, hasil morfologi bone
graft menunjukkan permukaan yang kasar dan
beraglomerasi atau berbentuk seperti gumpalan.
Gumpalan yang dihasilkan semakin mengecil
seiring bertambahnya konsentrasi Zn pada HA.
Hasil ini dikuatkan oleh penelitian Charlena, dkk
(2020) dan Alj, dkk (2022) bahwa permukaan yang
kasar menunjukkan adanya HPMC amorf, dan
bentuk aglomerasi menunjukkan HA dan kitosan.
Adanya morfologi aglomerasi dan permukaan
kasar akan memungkinkan terjadinya osteoblast

pada tubuh.
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Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional

Gambar 4. 9 Hasil mapping FESEM-EDX bone graft a)
HA-Zn 0% b) HA-Zn 5% c) HA-Zn 10% d) HA-Zn 15%
Gambar 4.9, terdapat warna hasil mapping EDX

yang menunjukkan adanya persebaran unsur.
Persebaran Ca ditandai dengan warna kuning,
persebaran P ditandai dengan warna unguy,
persebaran O ditandai dengan warna hijau,
persebaran Zn ditandai dengan warna merabh,
persebaran C ditandai dengan warna toska, dan
persebaran N ditandai dengan warna biru navy.
Hasil spektra EDX yang ditunjukkan pada Gambar
4.10 dan 4.11 menunjukkan nilai persebaran
masing-masing unsur. Berdasarkan spektra

tersebut konsentrasi massa yang diperoleh Zn
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berturut-turut 4,1%; 8,5%; dan 13,4%. Nilai
tersebut hamper mendekati konsentrasi teoretis

Zn yang tersubstitusi yaitu 5, 10, dan 15%.

Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional

Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional

Gambar 4. 10 Hasil spektra EDX bone graft a) HA-Zn
0% b) HA-Zn 5%
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Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional

Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional

Gambar 4. 11 Hasil spektra EDX bone graft a) HA-
Zn 0% b) HA-Zn 5% c) HA-Zn 10% d) HA-Zn 15%

. Analisis Termogravimetri
Analisis TGA digunakan untuk mengetahui

pengurangan massa yang terjadi seiring

bertambahnya suhu pemanasan. Sampel bone graft
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HA-Zn 0; 5; 10; dan 15% dianalisis dari suhu 80-
800°C. Hasil analisis TGA ditunjukkan pada Gambar
4.12.

Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional

Gambar 4. 12 Hasil analisis TGA bone graft
HA-Zn

Berdasarkan Gambar 4.12, pada bone graft
HA-Zn terdapat beberapa penyebab penurunan
massa terhadap kenaikan suhu. Pada suhu 80-
250°C merupakan pengurangan massa yang
disebabkan oleh hilangnya H;0 teradsorpsi pada
permukaan. Pada bone graft HA-Zn 0; 5; 10; dan
15% berturut-turut massa yang hilang saat proses
dehidrasi yaitu 1,45%; 14,09%; 1,85%; dan 0,65%.
Pada suhu 250-400°C terdapat pengurangan massa
pada sampel secara berturut-turut sebanyak

5,23%; 29,03%; 4,41%; 3,69%. Pada penelitian Hu,
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dkk (2021), penurunan massa pada suhu 250-
400°C diakibatkan oleh adanya polimer HPMC
pada perancah. Pada suhu 600-800°C bone graft
HA-Zn mengalami penurunan massa akibat adanya
dekomposisi HA menjadi §-TCP. Penurunan massa
HA tersubstitusi Zn lebih besar dibandingkan
dengan HA tanpa substitusi. Substitusi Zn pada HA
meningkatkan penurunan massa pada sampel. Hal
tersebut dikuatkan dengan penelitian Ofudje, dkk
(2009) yang menyatakan nilai titik leleh HA yang
lebih besar daripada Zn membuat HA tersubstitusi

Zn memiliki pengurangan massa yang lebih besar.

6. Pengujian Mekanik
a. Uji Porositas

Adanya sela atau pori memiliki peran
penting pada perkembangan tulang karena
dapat memudahkan osteoblas dan sel
mesenkim untuk bermigrasi dan menyebar
bersama dengan vaskularisasi. Tulang kanselus
memiliki nilai porositas 50-90 % (Flores-
Jacobo et al., 2023). Hasil pengujian porositas

ditunjukkan pada Gambar 4.13.
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Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional

Gambar 4. 13 Hasil pengujian porositas bone graft
HA-Zn

Berdasarkan Gambar 4.13, nilai porositas
yang diperoleh semakin menurun seiring
bertambahnya konsentrasi Zn pada HA. Hal
tersebut menandakan adanya Zn pada HA
membuat pori pada bone graft semakin sedikit
dan membuat strukturnya lebih rapat. Nilai
porositas yang diperoleh masih termasuk
dalam porositas tulang kanselus. Porositas
berperan penting dalam transport oksigen dan
nutrisi dalam tulang. Bone graft yang berpori
berperan penting dalam perbaikan jaringan
dengan menjaga volume jaringan,

memudahkan migrasi sel, menyediakan
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struktur mekanik sementara, dan memasok

protein serta gen pada tulang (Ali et al., 2022).

Uji densitas

Kepadatan (densitas) merupakan hal
yang penting pada tulang. Tulang yang memiliki
nilai densitas yang baik tidak mudah rapuh.
Tulang manusia memiliki nilai densitas 3,1-3,2
g/cm3 (Indriani et al,, 2014). Hasil uji densitas
pada penelitian ini ditunjukkan pada Gambar

4.14.

Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional

Gambar 4. 14 Hasil pengujian densitas bone
graft HA-Zn

Berdasarkan Gambar 4.14, nilai densitas
meningkat seiring bertambahnya konsentrasi
Zn pada HA. Hal tersebut menandakan seiring

bertambahnya konsentrasi Zn kepadatan bone
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graft bertambah. Berdasarkan penelitian
Ofudje, dkk (2019), nilai densitas komposit HA-
Zn  meningkat  seiring  bertambahnya
konsentrasi Zn pada HA. Namun nilai densitas
yang diperoleh masih kurang dengan nilai
densitas tulang manusia, hal tersebut dapat
diperkuat dengan penelitian oleh Indriani, dkk
(2014) yang mengusulkan adanya sela kosong
pada bone graft akan diisi oleh sel-sel yang akan
tumbuh dan nantinya bone graft akan mampu

menyesuaikan dengan densitas tulang.

Uji kuat tekan

Uji kuat tekan merupakan salah satu
pengujian yang sangat penting untuk aplikasi
bone graft. Bone graft harus memiliki nilai kuat
tekan yang optimal untuk menahan beban
mekanis selama proses penyembuhan dalam
regenerasi tulang. Pengaplikasian bone graft
tulang alveolar ditempatkan pada tulang
kortikal. Tulang kanselus manusia memiliki
nilai kuat tekan 12-20 MPa (Flores-Jacobo et al.,,
2023). Hasil pengujian kuat tekan bone graft
HA-Zn ditunjukkan pada Gambar 4.15.
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Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional

Gambar 4. 15 Hasil pengujian kuat tekan bone
graft HA-Zn

Berdasarkan Gambar 4.15, hasil kuat tekan
bone graft yang didapat meningkat seiring
bertambahnya konsentrasi HA-Zn. Nilai kuat
tekan yang diperoleh sesuai dengan nilai kuat
tekan tulang kanselus pada manusia. Kuat
tekan berbanding lurus dengan densitas,
karena semakin rapat suatu bone graft maka
kekuatannya juga semakin meningkat Adanya
substitusi Zn pada HA dapat meningkatkan
kekuatan mekanik bone graft yang dihasilkan.
Fenomena tersebut dikuatkan oleh penelitian
Heidari, dkk (2020) yang menunjukkan nilai
kuat tekan perancah HA tersubstitusi Zn lebih
tinggi dibandingkan perancah HA tanpa Zn. Hal
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tersebut dapat terjadi karna adanya pengaruh
dari kristalinitas dan ukuran kristal HA-Zn
(Vivanco et al,, 2011). Berdasarkan hasil XRD
pada penelitian ini, nilai Kkristalinitas dan
ukuran kristal meningkat seiring
bertambahnya konsentrasi Zn pada HA. Selain
itu, adanya penambahan polimer juga dapat
meningkatkan kuat tekan bone graft, karena
terbentuknya ikatan silang antara HA-
Zn/HPMC/kitosan.

Berdasarkan hasil pengujian porositas,
densitas, dan kuat tekan dapat dihubungkan
bahwa semakin tingginya konsentrasi Zn pada
HA dapat meningkatkan nilai kuat tekan dan
densitas. Namun, porositas bone graft
menurun. Kuat tekan dan densitas menandakan
bahwa bone graft memiliki kepadatan yang
rapat. Semakin padat bone graft yang
dihasilkan membuat porinya semakin kecil
sehingga menurunkan nilai porositasnya.
Grafik  hubungan  pengujian  mekanik

ditunjukkan pada Gambar 4.16
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Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional

Gambar 4. 16 Grafik hubungan mekanik bone graft
HA-Zn

7. Pengujian Degradasi
Pengaplikasian bone graft sebagai material

yang membantu pertumbuhan tulang baru penting
untuk mengetahui degradasi yang terjadi. Material
cangkok yang ditanamkan harus mengalami waktu
degradasi yang sesuai dengan pembentukan tulang
baru. Biodegradasi terjadi dengan melibatkan
pemutusan ikatan kimia antara polimer dan
keramik yang ditambahkan ke dalam sistem

(Saravanan et al, 2016). Pada penelitian ini,
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larutan simulasi tubuh yang digunakan yaitu
larutan PBS dengan pH 7,4 dan direndam dengan
waktu 2, 4, dan 6 minggu. Hasil pengujian

degradasi ditunjukkan pada Gambar 4.17.

Data milik Badan Riset dan Inovasi Nasional

Gambar 4. 17 Hasil pengujian degradasi bone graft
HA-Zn

Berdasarkan Gambar 4.16. nilai degradasi
yang diperoleh dari masing-masing variasi bone
graft HA-Zn tidak stabil. Pada 2 minggu dan 4
minggu grafik degradasi tidak stabil, namun pada 6
minggu nilai degradasi menurun = seiring

bertambahnya konsentrasi Zn. Hal tersebut
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dikuatkan dengan penelitian Ali, dkk (2022), pada
minggu pertama tingkat degradasi tinggi dan tidak
konsisten, kemudian pada minggu berikutnya nilai
degradasi semakin konsisten. Hal tersebut dapat
disebabkan oleh adanya HPMC yang memiliki sifat
hidrofilik sehingga lebih cepat terdegadrasi
dibanding HA dan kitosan.

Rantai polimer kitosan tidak stabil secara
hidrolisis sehingga mempercepat laju degradasinya
dalam media air. PBS akan menghidrolisis gugus
1,4N-asetil-glukosamin dari kitosan dan
menghasilkan gula amino yang dapat dilepaskan ke
dalam atau diekskresikan dari jalur metabolism
glikosamino-glikan dan glikoprotein (Ali et al,
2022). Selain itu adanya Zn dapat mengurangi nilai
degradasi karena adanya chelasi atau pengikatan
ion logam oleh kitosan. Gugus amino dan hidroksil
dari kitosan mengikat Zn2* sehingga akan
menyisakan  beberapa gugus aktif yang
mengakibatkan penurunan hidrasi pada saat
perendaman dan akan menurunkan laju
degradasinya (Saravanan et al.,, 2016).

Berdasarkan karakterisasi dan pengujian yang
dilakukan, bone graft HA-Zn memiliki karakteristik

yang cukup baik untuk diaplikasikan pada tulang
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alveolar. Hasil karakterisasi FTIR menunjukkan
keberadaan gugus fungsi dari HA dan polimer HPMC
dan kitosan. Pada hasil analisa TGA, adanya
substitusi Zn pada HA dapat menambah persen
kehilangan massanya, hal tersebut dikarenakan titik
leleh Zn lebih rendah daripada HA. Adanya
substitusi Zn pada HA dapat meningkatkan sifat
mekanik bone graft yang dihasilkan. Pengujian
degradasi pada minggu keenam menunjukkan
adanya Zn pada HA mampu mengurangi persen
degradasi yang dihasilkan. Waktu pengeringan bone
graft berlangsung lebih cepat dan persen
injektabilitas juga bertambah seiring meningkatnya
konsentrasi Zn pada HA, namun nilai injektabilitas

HA-Zn 5% menurun.



BABV

PENUTUP

A. Simpulan

Berdasarkan hasil penelitian dan pembahasan, maka

dapat diambil kesimpulan sebagai berikut:

1. Sintesis HA-Zn 0; 5; 10; dan 15% pada penelitian
ini, menggunakan metode presipitasi berhasil
dilakukan. Berdasarkan hasil FTIR menunjukkan
adanya gugus fungsi khas milik HA yaitu PO43-COs2-
, dan OH-. Adanya substitusi Zn pada HA ditandai
dengan adanya gugus ZnO dan menyebabkan
gugus PO43- dan -OH melebar. Hasil karakterisasi
XRD menunjukkan pola difraksi yang sesuai
dengan JCPDS No. 09-432 milik HA. Seiring
bertambahnya konsentrasi 7Zn pada HA,
kristalinitas dan ukuran kristal meningkat,
sedangkan pada parameter kisi, nilai kisi a
menurun dan kisi ¢ meningkat namun pada HA-Zn
15% terdapat sedikit penurunan. Hasil analisa XRF
menunjukkan level substitusi percobaan diatas
nilai teoretis.

2. Waktu pengeringan bone graft berlangsung
semakin cepat seiring bertambahnya konsentrasi

Zn pada HA. Adanya Zn pada HA juga
98



99

meningkatkan kekuatan injeksinya, namun pada
bone graft HA-Zn 5% injektabilitasnya menurun.
Hasil karakterisasi FTIR menunjukan gugus fungsi
HA serta polimer yang digunakan, terbentuknya
ikatan silang antara HA-Zn/HPMC/kitosan
ditandai dengan puncak -OH yang melebar. Hasil
morfologi menunjukkan seiring bertambahnya
konsentrasi Zn pada HA membuat ukuran
gumpalan semakin mengecil. Pada hasil analisis
termal, adanya Zn pada HA mampu meningkatkan
penurunan massa pada bone graft.

Kekuatan mekanik bone graft yang dihasilkan
meningkat seiring bertambahnya konsentrasi Zn
pada HA. Nilai kuat tekan dan densitas meningkat,
yaitu dari 8,471-14,627 MPa dan 1,468-1,774
g/cm3. Namun nilai porositas menurun karena
bone graft yang dihasilkan strukturnya lebih padat
sehingga porinya semakin kecil. Nilai kekuatan
mekanik yang dihasilkan sesuai dengan nilai
mekanik tulang kanselus pada manusia.

Pengujian degradasi pada minggu awal
menunjukkan hasil yang tidak stabil, namun pada
minggu ke 6 hasilnya stabil. Semakin tingginya
konsentrasi Zn pada HA nilai degradasi semakin

menurun.
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B. Saran
Saran yang diberikan untuk kelanjutan penelitian ini

sebagai berikut:

1. Pembuatan dan pengujian ulang pada sampel
bone graft HA-Zn 5%

2. Dilakukan studi dan pengujian terhadap sifat
antibakteri bone graft HA-Zn
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