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Abstrak

Kerusakan tulang yang diakibatkan fraktu memerlukan tindakan medis tambahan dikarenakan kemampuan alami
tubuh untuk memulihkan jaringan tulang tidak memadai. Bone graft menjadi salah satu arternatif, bone graft dapat
meningkatkan stabilitas tulang dan dan mempercepat proses regenerasi sehingga penyembuhan fraktur dapat
berlangsung lebih optimal. Hidroksiapatit (HA) mempunyai sifat bioaktif dan osteokonduktifitas, serta dapat
mendukung pembentukan tulang baru, sifat tersebut menjadikan HA sebagai kandidat kuat untuk bone graft. HA yang
digunakan berasal dari cangkang kerang hijau yang melalui proses kalsinasi dan microwave yang memiliki kesamaan
struktur dan komposisi dengan mineral utama penyusun tulang manusia. Gelatin mempunyai Biokompatibilitas,
biodegradabilitas, dan fleksibilitas menjadikannya sebagai salah satu biomaterial penting untuk berbagai aplikasi
biologis. Penambahan gelatin pada HA terbukti mendukung regenerasi tulang. Dikarenakan scaffold campuran HA
dan gelatin ini bersifat fleksibel, memiliki permeabilitas tinggi, dan mampu mempercepat proses regenerasi jaringan
tulang. Dalam penelitian ini menggunakan komposisi 5% gelatin dan 95% HA metode solvent casting. Hasil
Karakterisasi menunjukkan gugus fungsi hidroksiapatit PO4?, COs*, OH", dan gelatin amide I (C=0), amide A (N-H).
Densitas sebesar 1,44 g/cm?, kekerasan 0,78 kg, swelling 5,23%, dan porositas aktual 51,52%.

Kata kunci : cangkang kerang; gelatin; hidroksiapatit (ha); solvent casting

Abstract

Bone damage caused by fractures often requires additional medical treatment because the body’s natural ability to
regenerate bone tissue is sometimes insufficient. Bone grafts are one of the alternative treatments that can enhance
bone stability and accelerate the regeneration process, allowing fracture healing to occur more optimally.
Hydroxyapatite (HA) possesses bioactive and osteoconductive properties and is capable of supporting new bone
formation, making it a strong candidate for bone graft applications. The HA used in this study was derived from green
mussel shells through calcination and microwave processes, which produce a material with structural and
compositional similarities to the primary mineral component of human bone. Gelatin exhibits biocompatibility,
biodegradability, and flexibility, making it an important biomaterial for various biological applications. The addition
of gelatin to HA has been shown to support bone regeneration because the HA—gelatin scaffold is flexible, has high
permeability, and can accelerate the bone tissue regeneration process. In this study, a composition of 5% gelatin and
95% HA was prepared using the solvent casting method. Characterization results revealed the presence of
hydroxyapatite functional groups (PO, COs*, and OH") and gelatin functional groups (amide I (C=0) and amide
A (N-H)). The resulting material exhibited a density of 1.44 g/cm?, hardness of 0.78 kg, swelling of 5.23%, and an
actual porosity of 51.52%.

Keywords: green mussel shells; gelatin; hydroxyapatite (ha); solvent casting

1. Pendahuluan
1.1  Latar Belakang

Kerusakan tulang yang diakibatkan fraktur kerap memerlukan tindakan medis tambahan karena kemampuan alami
tubuh untuk memperbaiki jaringan tulang tidak selalu memadai, terutama pada fraktur dengan kehilangan tulang yang
besar atau kasus non-union. Dalam situasi demikian, penerapan bone graft menjadi metode yang banyak digunakan dalam
praktik ortopedi. Pendekatan ini terbukti mampu meningkatkan stabilitas tulang dan mempercepat proses regenerasi
sehingga penyembuhan fraktur dapat berlangsung lebih optimal [1]. Hidroksiapatit (HA) mempunyai sifat bioaktif dan
osteokonduktifitas, serta dapat mendukung pembentukan tulang baru, sifat tersebut menjadikan HA sebagai kandidat kuat
untuk bone graft [2]. Hidroksiapatit (HA) memiliki karakteristik mekanik yang kurang memadai, sehingga membatasi
penggunaannya pada aplikasi yang menahan beban [3]. Gelatin mempunyai Biokompatibilitas, biodegradabilitas, dan
fleksibilitas menjadikannya sebagai salah satu biomaterial penting untuk berbagai aplikasi biologis [4]. Dikarenakan
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kemampuan gelatin untuk difungsionalisasi dengan molekul bioaktif dan faktor pertumbuhan, gelatin ini sangat
bermanfaat untuk rekayasa jaringan tulang dan tulang rawan [5]. Dilakukan kombinasi dengan material lain dapat
merubah mechanical properties dari HA sendiri, yaitu dilakukan penambahan gelatin terbukti mendukung regenerasi
tulang. Dikarenakan scaffold campuran HA dan gelatin ini bersifat fleksibel, memiliki permeabilitas tinggi, dan mampu
mempercepat proses regenerasi jaringan tulang [6]. Pada penelitian ini meneliti variasi komposisi dari HA dan gelatin,
dengan komposisi gelatin/HA yaitu 5%:95%.

2. Bahan dan Metode Penelitian
Penelitian ini berfokus pada pembuatan bone graft dengan menggunakan dua bahan utama, yaitu hidroksiapatit
dan gelatin. Hidroksiapatit yang dipakai yaitu diperolah dari CBIOM3S Universitas Diponegoro dengan bahan dasar
cangkang kerang hijau yang melalui proses kalsinasi. hidroksiapatit (HAp) yang disintesis dari cangkang kerang hijau
merupakan biomaterial berbasis kalsium fosfat dengan rumus kimia Caio(PO4)s(OH). yang memiliki kesamaan struktur
dan komposisi dengan mineral utama penyusun tulang manusia [7]. Selain hidroksiapatit, penelitian ini menggunakan
gelatin sebagai binder, yang mana gelatin mempunyai sifat biokompatibilitas, biodegradabilitas, dan fleksibilitas.
Karakteristiknya dapat disesuaikan melalui modifikasi kimia serta integrasi dengan material tambahan guna mengatasi
keterbatasannya dan meningkatkan efektivitasnya dalam bidang rekayasa jaringan serta kedokteran regeneratif [4].

Pada peneclitian ini sintesis bone graft menggunakan metode solvent casting. Solvent casting biokomposit
melibatkan pembubaran polimer dalam pelarut organik, mencampurnya dengan keramik butiran, dan menuangkan larutan
ke dalam cetakan 3-D yang telah ditentukan sebelumnya. Pelarut kemudian dibiarkan menguap [8].

Dalam penelitian kali ini metode pembuatan gelatin/ hidroksiapatit cangkang kerang hijau dengan fraksi berat total
4 gram dengan komposisi 5% gelatin :95% HA, serta dilakukan penambahan air 4,5 ml untuk pelarutan gelatin. Metode
yang digunakan pada penelitian ini adalah metode solvent casting. Diawali dengan melarutkan gelatin sesuai komposisi
dalam 4,5 ml aquades pada suhu 60°C dalam gelas beaker hingga larut sempurna menggunakan hand mixing selama 5
menit. Setelah gelatin sudah larut sempurna dengan aquades, tuangkan larutan gelatin ke mortar bersamaan dengan
hidroksiapatit sesuai dengan komposisi. Gelatin/ hidroksiapatit yang sudah dituangkan ke mortar, kemudian ditumbuk
secara perlahan agar dapat tercampur sempurna. Setelah fasa homogen, kemudian campuran gelatin hidroksiapatit
dimasukkan menggunakan spatula ke dalam molding yang terbuat dari silikon, molding berukur 6 mm x 6 mm. Diamkan
pada suhu ruang selama 15 menit, kemudian keringkan pada suhu 40°C menggunakan oven selama 24 jam sampai
mengeras. Lalu dilakukan beberapa pengujian seperti FTIR, densitas, kekerasan, laju degradasi, dan porositas untuk
mengetahui karakteristik gelatin hidroksiapatis yang dihasilkan.

Gambar 1. Molding solvent casting

3. Hasil dan Pembahasan

Pada penelitian ini, telah dilakukan pembuatan bone graft yang dibuat menggunakan metode solvent casting.
Variabel yang diteliti dalam penelitian ini adalah komposisi dari hidroksiapatit dan gelatin dengan komposisi 5%:95%.
Bone graft yang telah berhasil disintesis selanjutnya menjalani serangkaian proses karakterisasi guna mengetahui gugus
fungsi, densitas, kekerasan, laju degradasi dan porositas.
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Gambar 2. Produk bone graft gelatin/hidroksiapatit

3.1  Pengujian Fourier Transform Infrared Spectroscopy (FTIR)
Hasil analisis spektra FTIR kalsium sulfat hemihidrat/ hidroksiaptit pada rentang bilangan gelombang 4000 — 400
cm-1 ditunjukan pada Gambar 3.
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Gambar 3. Grafik perbandingan FTIR HA murni dengan gelatin/HA

Pada Tabel 1 Keberadaan fase mineral hidroksiapatit (HA) dibuktikan dengan munculnya pita serapan fosfat
(PO+*") pada seluruh sampel, di mana puncak v: teramati konsisten pada rentang 962,52-962,59 cm™, yang sangat
mendekati nilai standar sekitar 960 cm™. Selain itu, terdeteksinya pita karbonat (v2 dan vs) pada rentang 1414,02—1418,86
cm™! serta 872,75-873,86 cm™ menunjukkan adanya substitusi karbonat dalam struktur apatit, yang merupakan
karakteristik khas tulang biologis alami [9]. Komponen organik gelatin diidentifikasi melalui munculnya puncak Amide
I (regangan C=0) pada bilangan gelombang 1640,97 cm™, khususnya pada spesimen E, yang berada dalam rentang
karakteristik 1700-1600 cm™ [10]. Keberadaan amida ini semakin diperkuat dengan munculnya puncak Amida A yang
merupakan vibrasi ulur N-H, terdeteksi pada daerah 3315-3366 cm”(-1) [11].
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Tabel 1. Jenis ikatan FTIR gelatin/HA [12][13][10][11]

e g Bilangan Gelombang
Standar HA Murni Gel/HA 5%/95%
viPO& 960 962,02 962,59
12P0O& 460 470,41 468,64
vwPO& 1156-1000 1036,05 10279
3 566,14 563,25
4PO4 600-560 602.53 600.46
02C03* 1418 1418,28 1418,14
v3COs* 875 874,34 873,86
OH- 3700-2600 3435,87 3642.34.00
630 - 630,21
Amide I (C=0) 1700-1600 - 1640,97
Amide A (N-H) 3270-3370 - 331545

3.2 Uji Densitas

Pengujian densitas dilakukan dengan alat density meter di Laboratorium Material dan Fisik Universitas
Diponegoro. Bone graft komersial menunjukkan nilai densitas sebesar 1,58 g/cm?® yang secara signifikan lebih tinggi
dibandingkan seluruh spesimen komposit gelatin/hidroksiapatit yang dibuat menggunakan metode solvent casting. Hasil
dari pengujian komposisi 5% gelatin dan 95% hidroksiapatit didapatkan 1,44 g/cm?. Solvent casting merupakan metode
yang efektif untuk menghasilkan bone graft berpori, namun secara inheren menghasilkan densitas yang lebih rendah
dibandingkan material non-poros, yang justru menguntungkan untuk aplikasi bone graft karena mendukung difusi nutrisi
dan pertumbuhan jaringan tulang [14].

3.3 Uji Kekerasan

Pengujian kekerasan (breaking force) merupakan metode yang digunakan untuk mengukur gaya atau beban yang
dibutuhkan agar suatu bone graft retak atau pecah. Pengujian dilakukan di Laboratorium Farmasi Universitas Islam Agung
menggunakan alat uji kekerasan tablet Copley TBF 1000, hasil pengujian ini adalah kg. Hasil uji kekerasan rata-rata,
bone graft komersial menunjukkan nilai kekerasan tertinggi sebesar 3,51 kg, yang secara signifikan lebih tinggi
dibandingkan seluruh spesimen komposit gelatin/hidroksiapatit yang dibuat menggunakan metode solvent casting dengan
nilai kekerasan 0,78 kg. Karakteristik metode solvent casting yang melibatkan proses penguapan pelarut cenderung
menghasilkan struktur material berpori dan mikrostruktur yang kurang homogen, sehingga berkontribusi terhadap nilai
kekerasan yang lebih rendah dibandingkan material komersial yang memiliki struktur lebih padat dan homogen [14][15].

3.4  Uji Laju Degradasi

Pada penelitian ini, uji degradasi dilakukan dengan merendam spesimen dalam larutan phosphate-buffered saline
(PBS) pada suhu 37 °C dalam waktu 7 hari, yang merepresentasikan kondisi suhu tubuh, sehingga dapat memberikan
gambaran mengenai kemampuan material mempertahankan integritas massa dan struktur selama periode perendaman.
Pada produk bone graft komersial mengalami degradasi di angka 34,67%, sedangkan produk bone graft
gelatin/hidroksiapatit mengalami swelling 5,23%. Fenomena ini sejalan dengan penelitian yang melaporkan bahwa
gelatin memiliki sifat hidrofilik yang dapat meningkatkan kemampuan penyerapan cairan pada scaffold biomaterial,
namun peningkatan konsentrasi gelatin yang terlalu tinggi dapat menyebabkan densitas struktur meningkat sehingga
menurunkan kemampuan swelling material [16].

3.5 Uji Porositas

Pengujian porositas pada komposit hidroksiapatit—gelatin dilakukan untuk mengevaluasi pengaruh variasi
komposisi terhadap struktur internal dan karakteristik fungsional bone graft. Pengujian porositas menggunakan metode
ASTM C20, yaitu menggunakan media alkohol sebagai perendaman. Hasil uji porositas ASTM C20 dengan perhitungan
teoritis, yaitu pada pengujian aktual didapatkan porositas sebesar 51,52% dan perhitungan teoritis didapatkan porositas
sebesar 52,32%.

Perbedaan ini menunjukkan bahwa secara matematis fraksi volume pori yang dihitung berdasarkan densitas
mengasumsikan distribusi pori yang homogen dan seluruh pori bersifat terbuka, sedangkan pada kondisi nyata
kemungkinan terdapat pori tertutup (closed pores) atau pori mikro yang tidak sepenuhnya terisi fluida saat pengujian
perendaman. Struktur pori yang cukup tinggi dan saling terhubung sehingga memungkinkan difusi nutrisi serta
pertumbuhan sel pada jaringan tulang. Nilai porositas yang diperoleh pada penelitian tersebut menunjukkan bahwa
scaffold dengan porositas tinggi mampu meningkatkan interaksi biologis dan mendukung proses regenerasi tulang [17].
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4. Kesimpulan

Penelitian ini kelanjutan dari penelitian sebelumnya dalam pengembangan bone graft berbasis kalsium sulfat
hemihidrat dan hidroksiapatit dengan tujuan melengkapi rangkaian penelitian terdahulu. Beberapa studi sebelumnya telah
melaporkan sintesis hidroksiapatit yang berasal dari limbah cangkang hijau menggunakan metode microwave [ 7]. Selain
itu, pembuatan bone graft kalsium sulfat/hidroksiapatit dengan metode solvent casting [18]. Di samping itu, hidroksiapatit
berpori yang berasal dari cangkang kerang hijau juga telah berhasil disintesis menggunakan metode polyurethane sponge
replication dengan variasi temperatur sintering [17].

Pada penelitian ini, telah berhasil membuat bone graft gelatin/HA dengan komposisi 5%/95% menggunakan
metode solvent casting. Karakterisasi yang dilakukan yaitu FTIR, densitas, kekerasan, laju degradasi, dan uji porositas.
Hasil Karakterisasi menunjukkan gugus fungsi hidroksiapatit PO43, CO32-, OH-, dan gelatin amide I (C=0), amide A
(N-H). Densitas sebesar 1,44 g/cm?, kekerasan 0,78 kg, swelling 5,23%, dan porositas aktual 51,52%. Nilai dari densitas
dan kekerasan didapatkan lebih rendah produk komersial. Bone grafi gelatin/hidroksiapatit baik untuk penahanan di
dalam tulang karna dapat bertahan dalam waktu 7 hari, hal ini berdasarkan uji laju degradasi.
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