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ABSTRAK

Nama :  Nendar Herdianto
Program Studi : limu Material
Judul :  Studi Bioresorbabilitas BiokeramilBiphasic Calcium

PhosphatdBCP) sebagai Material Pengganti Tulang

Penggabungan hidroskiapatit (HA), yaitu materigdaktif untuk pengganti
tulang, dengan senyawa kalsium fosfat yamegorbable seperti TCP menjadi
Biphasic Calcium Phosphat§BCP) dilakukan untuk meningkatkan sifat
osteokonduktifitas dari HA sehingga terapi kerusaltalang dapat dilakukan
lebih efektif. Pencampuran serbuk HA, yang pembugta menggunakan bahan
baku batu gamping, dengan serbuk TCP komersiakudn secara mekanik
dengan beberapa perbandingan persen massa HA/T&PBandingan persen
massa HA/TCP yang diperoleh setelah proses sigt@ada suhu 100Q selama
10 menit adalah 94/6, 83/17, 90/10, 73/24 (dengambahan fasa CaGdan
61/30 (juga dengan tambahan fasa CgC®roses sintering menyebabkan
perubahan khususnya pada komposisi fasa, akibaing®sisi HA, TCP dan
CaCQ, juga perubahan pada derajat kekristalan, metgad tinggi, dan ukuran
kristalit, menjadi lebih besar. Uji bioresorbsiaklkan secar@n vitro dengan
merendam lima jenis sampel BCP dengan komposiai f@sbeda pada larutan
SBF selama 10 hari dengan pengambilan data kandadgsium yang terdisolusi
dalam SBF pada hari ke-2, 4, 6, 8 dan 10. Hasimgmperlihatkan bahwa sifat
bioresorbsi BCP cenderung dipengaruhi oleh kompofasa, khususnya
kandungan HA dan TCP-nya, serta derajat kekristtdaa HA. Semakin tinggi
kandungan TCP maka semakiasorbable suatu material BCP. Sebaliknya,
semakin tinggi kandungan HA maka kuramggorbablematerial BCP tersebut.
Selain itu, BCP dengan derajat kekristalan yanghldinggi memiliki sifat
resorbabilitas yang lebih rendah.

Kata kunci: biphasic calcium phosphaterasio massa HA/TCP, derajat
kekristalan, bioresorbsi.
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ABSTRACT

Name : Nendar Herdianto
Program of Study : Material Sciences
Title . A Study of Bioresorbability of Biphasic €am Phosphate

(BCP) Bioceramics as A Bone Substitute

The combination of hydroxyapatite (HA) and tri-cgalo phosphate (TCP) as a
new material called biphasic calcium phosphate (BiSPan ideal material for
bone substitute due to its excellent bioactivitgni its HA content, and good
bioresorbability, from its TCP content. The concéptbased on an optimum
balance of HA and TCP therefore the implant carath@sted to fit the rate of
bone ingrowth without loosing its bioactivity. Ihi$ research, HA, which was
derived from limestone, and TCP, which was obathiocemmercially and is an
industrial grade, were mixed mechanically with figddferent HA/TCP weight
ratio. After sintered at 100C@ during 10 minutes, it was obtained BCP samples
with five different HA/TCP ratio, i.e. 94/6, 83/190/10, 73/24 (with the addition
of CaCQ phase) dan 61/30 (also with the addition of Cal@ase). The sintering
process has changed not only their chemical comiposbut the degree of
crystallinity and crystallite size as well. The wtro biocompatibility test was
carried out by immersion of the BCP samples intausated body fluid (SBF)
durin% 10 da%/s, with the measurement of calciureast from the samples on the
2" 4" 6" 8" and 18" day. The result shows that the rate of bioresonbténds
to be influenced by the HA and TCP content, anddégree of crystallinity as
well. The higher TCP content the more bioresorbale BCP. In contrary, the
higher HA content the less bioresorbable the BCBreMover, the higher the
degree of crystallinity the less bioresorbableBIGP.

Keywords: biphasic calcium phosphate, weight raifo HA/TCP, degree of
crystallinity, bioresorbability.
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SINGKATAN DAN ISTILAH DALAM BIDANG BIOMATERIAL

BCP
HA

OA
OHA
SBF
TCP
TTCP
Bioaktif

Biodegradasi

Bioinert

Biokeramik

Biokompatibilitas

Bioresorbabilitas

Biotoleran

Implan

Osteoinduktif

Osteokonduktif

Resorbable

Biphasic Calcium Phosphate
Hidroksiapatit

Oksiapatit
Oksihidroksiapatit

Simulated Body Fluid
Tri-kalsium fosfat
Tetra-kalsium fosfat

Sifat material yang mampu untuk merangsang algifita
biologis, khususnya membentikatan langsung secara
biokimia dan biologis pada antarmuka material teuse
dengan tulang induk melalui pembentukan suatuadapis
apatit pada permukaannya

Peluruhan secara perlahan suatu material yangatikah
oleh aktifitas biologis

Sifat material yang tidak melakukan aksi atau repda
suatu sistem biologis atau ketika hanya sedikksiea
pembentukan fibrous oleh jaringan tubuh pada peaak
biomaterial

Material keramik, baik sintetik atau alami yangtel
diproses, yang digunakan untuk menggantikan atau
menambahkan fungsi jaringan atau organ tubuh manusi

Kemapuan suatu material untuk dapat bersesuaiagaden
jaringan tubuh

Kemampuan suatu material untuk dapat terserap oleh
jaringan biologis

Sifat material yang dapat bertahan tanpa membesdkeain
atau kerusakan pada jaringan tubuh

Suatu divais medis yang terbuat dari satu atat lebi
biomaterial yang dimaksudkan untuk ditempatkan pada
tubuh, baik hanya sebagiannya maupun secara
keseluruhan tertanam dalam tubuh.

Kemampuan suatu material untuk merangsang
pertumbuhan sel tulang

Kemampuan suatu material untuk memandu pertumbuhan

sel tulang
Sifat mampu terserageh jaringan biologis
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BAB 1
PENDAHULUAN

1.1. Latar Belakang

Biokeramik, khususnya kelompok kalsium fosfat, sudanyak digunakan
pada bidang ortopedi dan kedokteran gigi sebagtrmbpengganti tulangpne
substitut¢. Material biokeramik kalsium fosfat yang palingriyak digunakan
adalah hidroksiapatit (HA), dengan rumus kimias[€6)y]3.OH, dan tri-kalsium
fosfat (TCP), dengan rumus kimia 4R0O.],. Meskipun keduanya memiliki
komposisi kimia yang sama, kedua material ini mé&mperbedaan dalam sifat
resorbabilitas (sifat mampu diserap) pada jaringaslogis (@ioresorbability
(Victoria & Gnanam, 2002). HA bersifat bioaktif, ifta mampu membentuk
ikatan dengan tulang (Vallet-Regi & Arcos, 2005n daerangsang pertumbuhan
tulang baru Qvergaard, 2000)melebihi TCP. Namun HA cenderung bersifatt
resorbabledan bioinert sementara TCP bersifat sangesorbable Biokeramik
yang ideal tidak hanya memiliki sifat bioaktif tptguga harusbioresorbable
untuk memberi ruang bagi tumbuhnya jaringan tuléagu. Oleh karena itu
penggabungan antara sifat bioaktif pada HA denganhlsoresorablepada TCP
pada suatu material yang dinamakiphasic CalciumPhosphate (BCP), yang
merupakan campuran antara HA dan TCP dengan kosiptsientu, akan
memungkinkan terjadinya keseimbangan antara kemepgsmbentukan jaringan
tulang baru dengan degradasi material biokeramiks@hingga proses terapi

penyakit tulang dapat dilakukan dengan efektif.

1.2. Batasan Penelitian

Dalam penelitian ini dilakukan pembuatan materiakbramik Biphasic
Calcium PhosphatéBCP) dengan 5 (lima) variasi komposisi. Kemudsaturuh

sampel tersebut dikarakterisasi komposisi mater@alrkemudian dilanjutkan

1
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dengan pengkajian terhadap sifat bioresorbsinyaaloeblji secarain vitro
menggunakan larutan SBFSithulated Body Flu)ld Parameter yang menjadi
perhatian pada uji bioresorbsi ini adalah pelepdsdsium dalam larutan SBF
dari sampel-sampel BCP tersebut, serta perubahasamya.

1.3. Tujuan Penelitian

Secara umum, penelitian ini bertujuan untuk memaelgpengaruh
perubahan komposisi HA dan TCP, pada BCP, terhadapbiokompatibilitas,
khususnya bioresorbabilitas, dari BCP yang dihasilkLebih khusus lagi,
penelitian ditujukan untuk:

1. Mengetahui komposisi kimia, baik kandungan unsuupoa fasa, dari BCP
yang dibuat dengan cara pencampuran secara mekamgka HA, yang
terbuat dari batu gamping sebagai salah satu bbhaknnya, dengan TCP,
yang diperoleh secara komersial dalam benhdustrial grade dengan 5
(lima) variasi komposisi persen berat HA/TCP.

2. Mengetahui perubahan komposisi fasa dan derajatiskallan setelah
dilakukan sintering pada BCP.

3. Mengetahui sifat bioresorbsi kelima komposisi B@rse¢but melalui ujin
vitro menggunakan larutan SBF. Hal yang diamati padairujiadalah
pelepasan kalsium dalam larutan SBF dari sampepsbhnBCP, serta
perubahan massanya.

4. Mengetahui hubungan antara komposisi HA/TCP darajaterkekristalan
terhadap sifat bioresorbsi BCP.

1.4. Hipotesa Penelitian

1. Semakin tinggi kandungan TCP pada BCP, maka senrakiorbable
(mudah teresorbsi) biokeramik BCP tersebut

2. Semakin tinggi kandungan HA pada BCP, maka semakirang
resorbable(tidak mudah teresorbsi) biokeramik BCP tersebut.

3. Semakin tinggi derajat kekristalan suatu materi@lPB maka semakin

kurangresorbable(tidak mudah teresorbsi) biokeramik BCP tersebut.
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1.5. Sistematika Penulisan

Sistematika dalam penulisan tesis ini adalah, sbb.:

Bab 1

Bab 2

Bab 3

Bab 4

Bab 5

Pendahuluan

Pada bab ini disampaikan latar belakang penelibatgsan penelitian,
tujuan penelitian, hipotesa penelitian dan sistédmagtenulisan.
Tinjauan Literatur

Pada bab ini disampaikan kajian pustaka mengengeriakbiphasic
calcium phosphate(BCP), karakterisasi komposisinya, serta uji
bioresobabilitasnya.

Metode Penelitian

Pada bab ini dijelaskan alur penelitian, proses lpstan sampel,
karaktersiasi dan pengujian sampel, serta pengolddiz.

Hasil dan Pembahasan

Pada bab ini disampaikan hasil-hasil karekaterisasialisa serta
pembahasannya.

Kesimpulan dan Saran

Pada bab ini disampaikan ringkasan hasil penelijiang dikaitkan

dengan tujuan penelitian yang ingin dicapai.
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BAB 2
TINJAUAN LITERATUR

2.1. Biomaterial sebagai Pengganti Tulang3one Substitute)

Biomaterial didefinisikan sebagai material, selabat, baik yang berasal
dari makhluk hidup maupun yang sintetik, yang disuakan untuk berhadapan
dengan sistem biologis dengan tujuan mengobati,ambah atau mengganti
jaringan, organ atau fungsi dari tubuh (Willmanrg98). Biomaterial dapat
berupa logam, polimer maupun keramik.

Respon sistem biologis ketika suatu material beraksi dengan sistem
tersebut sangat ditentukan oleh komposisi kimia stamktur fisik dari material
tersebut (Lobo & Arinzeh, 2010). Suatu biomateridapat diklasifikan
berdasarkan respon khusus material tersebut tgyHadgkungan biologis (Lobo
& Arinzeh, 2010; Ylinen, 2006), yaitu:

* Biotoleran, yaitu material yang dapat bertahan aam@emberikan efek atau
kerusakan pada jaringan tubuh. Biasanya akan myadualgan tipis yang
akan membungkus material ini sebagai antarmuka aenfgringan tubuh.
Contoh jenis material ini adalah stainless steeladéalt-chrome

» Bioinert, yaitu ketika hanya sedikit reaksi pemlodgan fibrous oleh jaringan
tubuh pada permukaan biomaterial. Material ini menyai lapisan oksida
pada permukaannya. Contohnya adalah alumuniumraukyg titanium, and
material karbon.

» Bioaktif, yaitu ketika terdapat ikatan langsungaeachiokimia dan biologis
pada antarmuka biomaterial dengan tulang induk lmg@mbentukan suatu
lapisan apatit pada permukaan biomaterial. Contadtenal ini adalah
keramik kalsium fosfat dan keramik gelas.

Material biotoleran dan bioinert, seperti logamsbka serta sebagian
besar polimer biasa disebut dengan istilah "implearena ketika ditanamkan ke
jaringan tubuh material ini tidak akan pernah mémydengan jaringan tubuh.
Sementara material bioaktif, seperti keramik kafsiftosfat, memenuhi kriteria

yang ideal sebagai material untuk cangkok tulangra dapat menjadi bagian

4
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integral yang akan menyatu dengan tulang indulat Siing paling penting dari
biokeramik seperti ini adalah biokompatibilitasnyang tidak menimbulkan
reaksi penolakan dari tubuh (Ylinen, 2006).

Kalsium fosfat adalah keramik polikristal dari bahgang sangat
teroksidasi liighly oxidizefl. Yang termasuk senyawa ini adalah trikalsiumdbsf
(Tri-Calcium Phosphaté@ CP), Ca(POy)2, dan hidroksiapatit
(hydroxyapatitéHA), Cao(POy)s(OH),. Kedua bahan tersebut biokompatibel,
osteokonduktif, dan berikatan langsung dengan gu{@amay, 2004). Hal itu
dikarenakan struktur kimianya menyerupai tulang. Bidalah garam inorganik
utama dari tulang dan bentuk sintetiknya secaraakiuindan kristalografi serupa
dengan HA alami.

Selain keramik kalsium fosfat, material keramik gadigolongkan ke
dalam biomaterial (biokeramik) diantaranya adal&ompok oksida, karbida,
nitrida dan boridggang disatukan melalui proses dengan temperatygitoisebut
sintering. Bahan ini rapuh, memiliki konduktivitastrik dan panas yang rendah,
serta sedikit sekali menimbulkan reaksi jaringamhdn 1970-an beberapa
komposisi keramik mampu mengikat tulang secara&isuatu sifat yang disebut
bioaktif. Bioaktif gelas telah digunakan untuk rekonstruksidihg orbita dan
defek tulang wajah. Jenis keramik ini bersifat oktenmpatibel dengan resiko
infeksi yang rendah. Kelompok keramik yang lainladamaterial yang berasal
dari sulfat dan karbonat yang berbeda dari denspasositas dan bentuk
granularnya.

Bahan biomaterial lainnya adalah gipsural¢ium sulphat€CaQ,S) yang
dilaporkan digunakan oleh Dreesman pada tahun 188dk menutup defek
tulang. Sejak itu kalsium sulfat terbukti biokompat, resorbablenamun tidak
osteokonduktif. Resorpsinya terjadi dalam bebempaygu, sehingga sifat-sifat
mekaniknya sangat terbatas. Beberapa penelitiarumugtkan bahwa gipsum
tidak menghambat osteogenesis atau memperburuksinb@da saat digunakan
pada tulang yang terinfeksi. Gipsum ini murah, dalsterilkan dan dipersiapkan
dengan mudah. Gipsum dapat dipakai sebagai vemikulmtuk pemberian
beberapa agen obat seperti antibiotika, dan dimuohkghk bersifat osteoinduktif.

Material ini tidak memberikan kekuatan atau pengangsehingga hanya dapat
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digunakan untuk mengisi defek tulang yang kecihkEmeier, 2002; Sutherland
& Bostrom, 2005).

Kalsium karbonatGalcium carbonateCC), CaCQ, juga dikelompokkan
ke dalam biomaterial dan menyerupai HA dalam bedzer@spek. Material ini
biokompatibel dan osteokonduktif namun tidak meknilsifat osteoinduktif.
Perbedaannya dengan HA, CC diresorpsi lebih c@&p#ng dan jaringan fibrous
memang tumbuh ke dalam pori dari CC, namun sulikwl karena tidak mudah
mengukur material yang telah diresorbsi.

2.2. Biokompatibilitas dan Bioresorbsi Biomaterial

Biokompatibilitas adalah kemampuan dari material tukin tidak
menimbulkan reaksi inflamasi maupun reaksi penaigkgection) pada resipien.
Dalam hal biomaterial, material yang digunakan bkadapat menghindari
terjadinya reaksi inflamasi dan imunogenik dariigies), yaitu manusia, baik
lokal maupun sistemik. Selain itu material harugajutidak menyebabkan
imunogenesitas atau sitotoksisi(iBgliaresi, Motta & DiBenedetto, 2007; Park,
Temenoff & Mikos, 2007).

Sifat bioresorbsi menunjukkan tingkat kemampuartusmaaterial untuk
dapat terserap/larut/melebur dengan lingkungamieesi Dalam konteks material
sebagai pengganti tulang, sifat bioresorbsi merkkaju kemampuan material
tersebut untuk dapat terserap oleh jaringan tutasgpien akibat aktifitas selular
dan/atau pengaruh lingkungan biologis tubuh (YIin2006). Salah satu indikasi
dalam penerapannya pada bidang ortopedi, suaturiatatenplan dikatakan
teresorbsi adalah ketika batas antara materiabimgan tulang induk menghilang
sehingga implan tersebut dapat dikatakan menyahgade tulang induknya,
seperti pada Gambar 2.1 di bawah, yang memperéhatkhasil uji
biokompatibilitas secara vivo pada kelinci yang dilakukan BPPT pada Tahun
2007. Pada gambar tersebut tampak bahwa pada wwekigamatan selama 3
minggu batas antara implan HA dengan tulang indakiimsangat tegas. Berbeda
halnya dengarxenograff batas antara implan dan tulang induk sudah mulai
tersamar yang mengindikasi sudah terjadinya proseesorbsi. Pada minggu ke-

6, batas antara HA dan tulang induk juga masihsjédalinat meskipun tidak
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setegas minggu ke-3, sementara paeaograftbatas itu sudah hampir hilang.
Hasil tersebut memperlihatkan bahwa HA kurang tetes sementaraenograft

dapat teresorbsi dengan baik.

Hydroxyapatite Xenograft Implant
Material

Gambar 2.1 Radiologi dari HA (kiri) daenografttulang sapi (kanan) yang
memperlihatkan bahweenograftlebih bioresorbabledibandingkan HA.

Bioresorbsi suatu material implan merupakan hal penting karena
dengan adanya kemampuan ini maka tidak diperluagndperasi kedua untuk
pelepasan implan. Selain itu menyediakan tempat jaaiggan resipien untuk
tumbuh. Jadi resorbsi ini harus dicapai agar resipmampu mengadakan
pertumbuhan pada tempat yang mengalami defek. Sarmadtu implan tersebut
bertindak sebagascaffold yang mengalami resorbsi secara parsial sehingga
mampu mempertahankan integritas mekanik hinggagan baru yang terbentuk
memiliki kekuatan yang cukup untuk menggantikannya.

Bioresobsi sesungguhnya merupakan biodegradasiriedayang terjadi
melalui beberapa mekanisme termasuk hidrolisis elsrimatik. Degradasi ini
umumnya terjadi melalui mekanisme erosi permukaangytergantung pada
permeabilitas terhadap air. Sedangkan materialralatlan beberapa polimer
mengalami degradasi melalui mekanisme enzimatikk(PBemenoff & Mikos,
2007).
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2.3. Biokeramik Kalsium Fosfat

Biokeramik yang paling banyak digunakan saat iralall kalsium fosfat.
Kalsium fosfat merupakan kandungan senyawa andeggamg paling penting
pada jaringan keradhdrd tissu¢ tubuh manusia. Itu disebabkan kalsium fosfat
merupakan 69% dari berat tulang (Lavernia & Schognd991). Dua material
terpenting dari kalsium fosfat adalah HA dan TCRA banyak terkandung pada
tulang, gigi dan tendon. Kehadiran HA memberikaabtitas, kekerasan dan

fungsi pada organ-organ terséfut

2.3.1. Hidroksiapatit

Hidroksiapatit (HA) adalah senyawa polikristalinldtam fosfat yang
paling banyak digunakan sebagai material penggamding. Itu karena HA
merupakan material penyusun tulang dengan 60 — 7Befat tulang kering,
sementara matriks organik melekat pada bagian daliang. Komposisi kimia
HA murni adalah GC#PQOy)3(OH) namun terkadang ditulis sebagai
Caio(POy)s(OH), untuk menunjukkan bahwa unit kristalnya terdiririddua

molekul.
Ca .
I D A
P P P —p—0 9L
Dx‘p{io\ ﬁ Q/O ﬁ O\ /O [ Q /O ﬁ I:k_\f'f Rl?
oH” ] 0 Ca o Ca o Ca ca o Ca _-Ca
O‘Ca

Gambar 2.2 Struktur kimia HA (Ylinen, 2006).

Dalam satu unit sel HA terdapat ion-ion Ca,sRfan OH yang tersusun
secara rapat membentuk struktur apatit. Dimensi sait sel HA pada suhu
kamar adalah: ;a= by = 9,11A dan ¢ = 6,86 A. Sebagian besar peneliti
menyatakan bahwa HA mempunyai struktur kristal hgkeal dengarspace
group P&/m. Struktur Pgm ini sebenarnya merupakan struktur untuk HA non-
stoikiometrik, yaitu HA yang mengandung impurit&&mentara untuk HA yang
stoikiometrik, ada beberagpace groupyang disarankan seperti P63, P21/b atau
P21.
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Gambar 2.3 llustrasi geometri molekul HA. (a) kanad atom oksigen pada
kolom Ca (I). (b) persambungan antara kolom Cdédhgan kolom Ca (I1)
melalui gugus tetrahedral RQ.evingstone, 2008).

Struktur P@/m dari HA terlihat seperti pada Gambar ZSpece groupni
ditandai dengan adanya enam “lipatan” pada sumtrgak lurus terhadap tiga
sumbu a yang ekivalen (al, a2, a3) pada sudut t2Badap satu sama lain.
Sepuluh atom Ca dapat berada pada kolom Ca (I)@sa(ll), tergantung pada
kondisi lingkungannya. Empat atom Ca menempatisp@a (I): dua pada posisi
z = 0 dan dua pada posisi z = 0,5. Enam atom Ca&meati kolom Ca (Il): satu
grup, terdiri dari 3 atom membentuk segi tiga, g@osisi z = 0,25, serta satu
grup lainnya, juga dengan 3 atom Ca, pada posisiOz/5. Enam gusus fosfat
(PO4) berbentuk tetrahedral berada pada susunberiigk spiral dari posisi z =
0,25 hingga z = 0,75. Susunan yang dibentuk olefugudosfat ini merupakan
penyangga yang memberikan kestabilan pada strikistal HA. Oksigen pada
fosfat grup digambarkan sebagai: satu buah self@agasatu buah sebagai, O
serta dua buah sebagaj. O

Karena HA mirip dengan mineral apatit pada tulamth mampu
membentuk ikatan yang kuat dengan jaringan tulbmgnerupakan keistimewaan

yang utama dari HA, selain kestabilan biokimianyatuk digunakan sebagai
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material cangkok tulang. HA juga tidak ter-resorbsiau ter-resorbsi sangat
lambat, baik melalui proses disolusi maupun progasg dimediasi oleh sel
(Ylinen 2006). Beberapa laporan penelitian lain yedutkan HA adalah inert
(Ylinen 2006).

HA telah dipergunakan sejak 1970, dan menjadi erredtyang banyak
diteliti. HA berpori memiliki integrasi terhadapléamg yang lebih baik daripada
HA padat. Holmes tahun 1986, melaporkan pertumbubkmg baru sebanyak
18% sampai 74% dibandingkan total masa HA yangngitgkan pada defek
tulang. White E tahun 1986, menemukan pertumbtlang woven dan lamelar
sebesar 50-88% dalam 3 bulan (Kawamura, 1987). dtfa diimplankan pada
proksimal tibia metafisis kelinci dan menilainyacas histomorfometri pada
minggu ke-3 dan ke-6 (Wang, Goodman & Aspenberg9419 Mereka
mendapatkan area pertumbuhan tulang yang lebihakapgda minggu ke-6
secara bermakna dibandingkan pada minggu ke-6.

Studi menanamkan HA pada tulang kortikal dan kanselanjing juga
telah dilakukan (Martin, 1993). Dalam studi itu efitukan peningkatan
pertumbuhan tulang dari 52% pada minggu ke-16 saff8a pada minggu ke-52.
Sedang pada tulang kanselous, pertumbuhan tulangapai 38% setelah 4
minggu dan menurun secara linear sampai 17% padmgoi ke-52 (Sato,
Koshino & Saito, 1998),. Campuran HA dengan gipslimjeksikan ke dalam
sumsum tulang tibia kelinci dan menemukan peniragkabsteogenesis yang
bermakna pada interval minggu ke-2 sampai ke-4.

Banyak penelitian telah menunjukkan bahwa porous Harsifat
osteokonduktif, biokompatibel dan sangat inert. &aun rapuh dan hanya bisa
digunakan pada lokasi yang tidak untuk penyanggathb®adan rfon-loading,
daya tahannya terhadap kompresi jauh lebih baikndiingkan tulang kanselous.

2.3.2 Tri-kalsium Fosfat

Tri-kalsium fosfat (TCP), dengan rumus kimia 3B0),, miliki dua
bentuk kristalografi berbeda, yaitt TCP danp-TCP. Keduanya dapat diperoleh
dari perlakuan panas atau sintering pada suhusdr@@°C. TCP yang terbentuk

pada suhu rendah, atau suhu kamar, juga biasautiidébcalcium-deficientHA
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calcium-deficientini memiliki sifat solubilitas yang mirip dengghTCP tetapi
memiliki struktur kimia dan kristalografi yang beda (Ylinen, 2006) meskipun
tetap dengan perbandingan molar Ca/P = 1,5.

Bentuk B-TCP biasa disebut whitlockite. Bentuk ini lebih nigak
digunakan karena kestabilan kimia, kekuatan mekaydkg tinggi serta
bioresorbsi yang lebih baik dibandingkarTCP . Kekuatan mekanig-TCP
bergantung salah satunya pada densitas, yang dapptimasi melalui proses
sintering. Suhu sintering untykTCP murni adalah 1274C, dan turun 1144C
jika dicampur dengan 5wt% nanofiber HA. Secara usutit untuk memperoleh
fasa murni darB-TCP pada proses sintering karghR@CP akan bertransformasi
secara progresif menjadtTCP ketika di-sinter diatas suhu 1300 (Ramay,
2004).

B-TCP lebih mudah larut dalam air dibandingkan denbgantuka-TCP
(Ylinen, 2006). Bioresorbsi dan solubilitas dari H®ergantung pada ukuran
partikel, selain juga bergantung pada impuritasieonlain seperti flourida dan
magnesium. Semakin kecil ukuran partikel maka se@maksorbable TCP
tersebut (Ylinen, 2006).

Ca
- N
0
\P,/O
e ca—o” \
|7 0
0O—P—0
/o
Ca— O

Gambar 2.4 Struktur kimia TCP (Ylinen, 2006).

Menurut banyak penelitian, TCP mengalami bioregofiéknen, 2006).
Selain TCP, senyawa kalsium fosfat yang memilikagsd bioresorbsi yang tinggi
biasanya memiliki luas permukaan yang tinggi juigabih lanjut, diasumsikan
bahwa luas permukaan yang tinggi dapat menyerapipsprotein tubuh, seperti
faktor pertumbuhangfowth factoy, dari jaringan tubuh yang berdekatan yang

mengindikasikan bahwa secara teori TCP dapat setmrgsung bersifat
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osteokonduktif sehingga sangat baik digunakan selagterial pengganti tulang
(Bohner, 2001).

TCP yang biasanya digunakan di bidang medis ade# sintetik, yang
diproses melalui sintering suhu tinggi dan biasadggam bentul3-TCP atau
biphasic calcium phospha{®CP). Karena sifatnya yang sangatuble (mudah
terlarut) makao-TCP jarang digunakan sebagai material pengganéngu
BioresorbsiB-TCP biasanya berlangsung selama 1 — 2 tahun (B&@@®4). Pada
media larutan buffer asam, TCP dapat terlarut 1RI&hih cepat dibandingkan
HA, sementara pada media larutan buffer basa ledplat hingga 22 kali.

2.3.3 Sifat Termal Kalsium Fosfat

Ketika HA mengalami proses pemanasan maka akaadiepenguapan
air, dehidroksilasi, serta dekomposisi. Penguapanteajadi karena banyak
terdapat air pada HA akibat sifanya yang mudah mepy air. Air ini dapat
berada pada permukaan ataupun terjebak dalamiKmiika HA dipanaskan pada
suhu rendah, perubahan pertama yang terjadi adalatang terserap tadi mulai
menguap. Air juga ada sebagai bagian dari strukigir HA. Pada pemanasan
dengan suhu yang lebih tinggi, terjadi dehidrolsila/aitu proses hilangnya,
dalam hal ini karena penguapan, gugus hidroksil YQldri HA (Levingstone,
2008). Reaksi dehidroksilasi terjadi menurut dus@®aan reaksi berikut ini:

Cao(POy)e(OH)2 —  Caog(PQy)s(OH)2-20x  x + XH0
(hidroksiapatit) (oksihidroksiapatit)

Cao(PQy)s(OH)-20x x — Cao(POw)eOx x + (1-x)H0
(oksihidroksiapatit) (oksiapatit)

dimana adalah ruang kosong (vakansi) and x < 1

Pada persamaan reaksi yang pertama terbentuk fose@erti HA tetapi
dengan kekurangan satu ion hidroksil. Produk imadiakan oksihidroksiapatit
(OHA). OHA mempunyai banyak vakansi dalam strukyarnyaitu sebuah ion
oksigen bivalen dan sebuah vakansi yang ditinggalkéeh dua ion OH

monovalen dari HA. Dehidroksilasi lebih lanjut mebgbkan terbentuknya
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oksiapatit (OA). OHA dan OA akan segera kembaltraesformasi menjadi HA
ketika ada air.

Untuk pemanasan di bawah suhu kritis tertentu, Hkana tetap
mempertahankan strukturnya selama proses dehithskdan rehidrasi pada saat
pendinginan. Namun, ketika titik kritis tersebutldaepaui, akan terjadi proses
dehidroksilasi yang sempurna yamgeversible (tidak dapat bereaksi balik).
Proses ini dinamakan dekomposisi. Dekomposisi HAnaknembentukB3-tri-
kalsium fosfat §-TCP) dantetra-calcium phosphatél TCP). Reaksi dekomposisi

ini mengikuti persamaan reaksi sbb.:

Cao(PQ))60x x — 2Ca(POy)2 (B) + Ca(POy)0

(oksiapatit) (tri-kalsium fosfat) + (takalsium fosfat)
Ca(PQy)2 — 3CaO + BOs

(trikalsium fosfat}— (kalsium oksida) + (fosforus pentoksida)
Cay(POy)20 — 4CaO + BOs

(tetrakalsium fosfat)- (kalsium oksida) + (fosforus pentoksida)

Diawali dengan transformasi oksiapatit menjadi kaisium fosfat dan
tetrakalsium fosfat, selanjutnya kedua fasa tetsdélemubah menjadi kalsium
oksida dan fosforus pentoksida (Levingstone, 2008).

Ketika HA dipanaskan, stoikiometri serbuk HA dakaean parsial air
pada udara sekitar merupakan faktor yang sangatpemaruhi pembentukan
fasa-fasa. Lebih lanjut, HA stoikiometri lebih stabibandingkan HA non-
stoikiometri ketika dipanaskan pada suhu yang leioidgi (Levingstone, 2008).
HA stoikiometri ditandai dengan perbandingan mdla/P yang bernilai 1,67
sementara HA non-stoikiometri biasanya bernilaiRCahntara 1,52 hingga 1,66.
Ketika beberapa sampel serbuk HA dengan nilai CB&2, 1,67 dan 1,68
dipanaskan maka sampel dengan Ca/P = 1,52 akakotengosisi menjadi TCP,
sementara sampel dengan Ca/P = 1,67 terdekompuosigiadi TCP dan HA.
Sedangkan pada sampel dengan Ca/P = 1,68 tidaklitdgkomposisi.

Proses yang terjadi pada dekomposisi HA sudah ladi@tahui tetapi
suhu tepatnya reaksi-reaksi ini berlangsung madih ditentukan karena reaksi-
reaksi tersebut tidak berlangsung secara instaninkan pada selang suhu yang

panjang, yang dipengaruhi oleh banyak faktor, baigkungan maupun
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komposisi HA itu sendiri. Pada Tabel 2.1 di bawaihditampilkan reaksi-reaksi
yang terjadi ketika HA dipanaskan yang dimulai darhu kamar hingga suhu
1730C.

Tabel 2.1 Pengaruh pemanasan pada kalsium fosain@stone, 2008).

Suhu Reaksi
25 -600C Penguapan air yang terserap
600 — 800C Dekarbonasi

Dehidroksilasi HA membentuk OHA (dehidroksilasi
parsial) atau OA (dehidroksilasi sempurna)

1050 — 140€C HA terdekomposisi menja@TCP dan TTCP

800 — 900C

<1120C B-TCP stabil

1120 — 1476eC B-TCP terkonversi menjad+TCP
1550C Titik lebur HA

1630C Titik lebur TTCP, menyisakan CaO
1730C Titik lebur TCP

2.4.Biphasic Calcium Phosphate (BCP) dan Karakteristiknya

Banyak penelitian telah dilakukan untuk meningkatkasifat
osteokonduktifitas dari HA sintetik. Salah satungdalah menggabungkan
penggunaan HA dengan senyawa kalsium fosfat yasgrvable seperti TCP
(Jung Sang Cho, 2010). Selain itu, penggabungamakdmokeramik tersebut
memberikan kemungkinkan untuk dapat mengontrol & biodegradasi
sehingga dapat disesuaikan dengan kebutuhan tpeagiembuhan kerusakan
tulang (Ramay, 2004). Hal itu disebabkan TCP dan td@miliki kecepatan
biodegradasi yang bertolak belakang. TCP memildtdpatan degradasi yang
tinggi sementara HA membutuhkan waktu bertahunstabotuk dapat diserap
oleh tubuh. Dengan demikian kecepatan degradasi Bgpat diatur dengan
penggabungan HA dan TCP dengan komposisi terteBéuwikut ini adalah
hubungan kecepatan degradasi beberapa senyawarkédsfat dalam air:

TTCP > ACP >-TCP >B-TCP >> HA
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dimana, TTCP = tetracalcium phosphate 4#&@g), ACP = amorphous calcium
phosphate (GHPO4..3H,0). Tampak bahwa semua senyawa kalsium fosfat
memiliki variasi resorbsi yang beragam (Ylinen, @00

Menurut Ducheyne dan Qiu pada Tahun 1999, semalggitkecepatan
disolusi suatu biokeramik maka semakin kuat efekimgkatan pertumbuhan
jaringan tulang yang dapat dihasilkannya, atau dengata lain semakin
bioresorbablebiokeramik tersebut. Oleh karena itu, banyak pgnekelakukan
kajian terhadap sifat bioresorbabilitas suatu batang buatan melaui kajian
terhadap derajat disolusinya.

Ada dua cara dalam proses bioresorbsi, yaitu prgseg dimediasi oleh
larutan dimana material terdisolusi dalam larutan groses yang dimediasi oleh
sel dimana material ter-resorbsi akibat aktifitas melaluiphagocytosigYlinen
2006). Merujuk pada definisi biomaterial, kedua s@® tersebut dapat
didefinisikan sebagai bioresorbsi, yaitu proses ipdahan material melalui
aktifitas selular dan/atau dissolusi (pelarutanfpiasuatu lingkungan biologis.
Salah satu faktor penting dalam proses bioresmbatu material adalah luas
permukaan. Karena itu, material padatan lebih setik-resorbsi dibandingkan
dengan material berpori. Lebih lanjut, bioresorlsginyawa kalsium fosfat
ditentukan juga oleh perbandingan atomik kalsiuma)(Qlan fosfor (P).
Bioresorbsi akan bertambah ketika perbandingan QGafn. HA dengan
perbadingan Ca/P = 1,67 bersifat cenderung inenestara TCP dengan Ca/P =
1,5 bersifatresorbable(Ylinen, 2006). Selain itu perbandingan molar Gen dP
juga menjadi ukuran dalam menentukan kemurnianuqal$osfat. Berikut adalah
tabel senyawa kalsium fosfat beserta Ca/P-nya.

Karakteristik kimia dan fisik dari material implasmkan mempengaruhi
perilaku, waktu dan perkembangan dari pertumbulideng baru pada proses
terapi. BCP, sebagai gabungan antara HA piEICP, memiliki kelebihan yang
signifikan karena bioaktifitasnya yang dapat dikbtr melalui pengaturan
komposisi HA-TCP, sehingga memungkinkan terjadikgseimbangan antara
bioresorbsi dari biomaterial dengan pertumbuhaanmlbaru sehingga proses
terapi dapat berlangsung secara maksimal. Denganggelan ini BCP juga

dapat digunakan pada kerusakan tulang yang bemkesar, atau pada wilayah
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Tabel 2.2 Senyawa kalsium fosfat beserta nilai g

Symbol jir::;:j Chemical Formmla  Chemical Defininion Ce'P
DCPA  Monetite CaHPO, Di“{ﬁgﬁffhm 1.00
DCPD  Brushite CaHPO2H:0 D ical‘;ﬁ”;izf’hm 1.00
ocP CasHa(POL)s. SH:0 G;;ff;ﬁ:‘f 133
a-TCP a-Caz(POs): “gé‘;;ﬁ‘r’em 1.50
B-TCP  Whitlockite B-Cas(PO) &Pil;f;l;;;m 1.50
TICP Cas(POsk0 T;';i::}sf 2.00
OHA Cay o PO (0OH)00 0, Oxyhiydroxyapatite 1.67
OA Ca P00 Oryapatite 1.67
HA Car(POs)e(OH): Hydroxyvapatite 167

Sumber: Ylinen, 2006.

dengan pembebanan tubuh yang besar, atau yang rdrkéo bentuk khusus,
karena BCP dapat diatur untuk dapat bertahan pada kvaktu tertentu sesuai
kebutuhan (Lobo & Arinzeh, 2010).

Bioresorbsi material BCP, atau secara umum kaldasfat, dapat terjadi
melalui beberapa proses, yaitu: (1) secara fis#@perti abrasi, keretakan,
kerapuhan; (2) secara kimia, seperti disolusi, pdradnan ion-ion aktif pada
larutan yang mempengaruhi permukaan material, €)ara biologi, seperti
perubahan pH akibat aktifitas sel. Proses bioresosbcara fisika utamanya
dipengaruhi oleh bentuk material (partikulat, pada@atau material berpori),
porositas, luas permukaan, serta kristalinitas i@l ukuran kristalit, derajat
kekristalan, ukuran butir) (Jianxi Lu et al., 200Ramun diantara banyak faktor
tersebut, komposisi kimia dan derajat kekristalaearupakan faktor yang paling
mempengaruhi solubilitas kalsium fosfat (Conz, @mo & Soares, 2005).
Untuk material dengan komposisi yang sama, debégaesorbsi akan meningkat

seiring penambahan derajat kekristalan.
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BAB 3

METODE PENELITIAN

3.1. Alur Penelitian

Alur penelitian yang dilakukan adalah sbb.:

HA yang dibuat dengan
bahan dasar batu gamping

TCP industrial grade yang
diperoleh secara komersial

| S— —

-

BCP dengan beberapa
variasi komposisi

A

Pembuatan spesimen BCP berbentuk disc dengan
teknik uniaxial pressing dengan beban 5 ton

v

Sintering 1000 °C selama 10 menit
dengan heating rate 10 °C/menit

.

Uji bioresorbsi secara in vitro
menggunakan larutan SBF

i - Pengkuran kandungan kalsium pada SBF |
- Pengkuran massa spesimen :

.

Kesimpulan

Gambar 3.1 Alur penelitian studi bioresorbabilibeskeramikBiphasic
Calcium PhosphatéBCP) sebagai material pengganti tulang

Pada penelitian ini, pertama-tama dilakukan pengmuatdA dengan

menggunakan bahan baku batu gamping sebagai skadbemm serta diamonium

hidrogen fosfat sebagai sumber fosfatnya. Serbukygi®g dihasilkan kemudian

dicampurkan dengan serbuk TCiRdustrial grade yang diperoleh secara

komersial dengan 5 (lima) komposisi pencampurangaenharapan dapat

diperoleh 5 (lima) jenis sampel dengan perbedaampkaisi kimia yang sigifikan.

Komposisi kimia dari kelima sampel ini dianalisa nggunakan XRF, untuk

mengetahui kandungan unsurnya, serta XRD, untukgetehui komposisi fasa

dan derajat kekristalannya.

17
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Selanjutnya 5 jenis sampel berbentuk serbuk tambtak secaraniaxial
pressingsehingga menjadi bentuk tablet, untuk kemudiaakdkan sintering.
Setelah itu, sampel yang sudah disintering diaamdtemposisi fasa dan derajat
kekristalannya menggunakan XRD. Kemudian, dilakuli@aibioresorbsi terhadap
kelima jenis sampel berbentuk tablet tersebut deegaa melakukan perendaman
seluruh sampel pada larut&mulated Body FluidSBF) selama 10 hari, untuk
diperoleh jumlah kalsium yang terdegradasi padatdar serta perubahan massa
sampel. Pengukuran jumlah kalsium dilakukan denddamic Absorption
SpectroscopyAAS). Terakhir, hasil uji bioresorbsi tadi diaisal keterkaitannya
dengan komposisi kimia dan derajat kekristalan samPBincian lebih detil

tentang alur penelitian ini dijelaskan seperti @nah ini.

3.2. Pembuatan HA

Pembuatan HA dilakukan dengan menggunakan baham lzaupa batu
gamping yang terlebih dahulu dihancurkan dengantiimd&n mortar sampai
benar-benar halus. Batu gamping yang telah dihatuselanjutnya dikalsinasi
pada suhu 900 °C dengheating rate2 jam danstandby?2 jam. Selanjutnya
dilakukan prosesstirring yang merupakan pencampuran antara batu gamping
yang telah dikalsinasi dengan senyawa amonium tfdsfiam larutan air akuades
yang telah ditambahkan larutan amonia untuk mengatl larutan menjadi 9.
Stirring dilakukan menggunakamagnetic stirrerselama kurang lebih 24 jam
pada suhu ruang.

Larutan hasiktirring selama 24 jam selanjutnya diukur pH-nya dgimng
selama 1 jam terlebih dahulu sebelum disaring demgacum buchnerEndapan
hasil penyaringan selanjutnya dicuci dengan akyddestan amonia 32% serta
etanol 96%. Endapan hasil pencucian selanjutnyaridigkan pada suhu kamar
selama 24 jam dilanjutkan dengan pengeringan palga $50 °C selama 17 jam.
Sampel yang telah dikeringkan selanjutnya dibakatapsuhu 650 °C dengan
heating rate80 menit,stand by2 jam serbuk HA hasil pembakaran dihaluskan

lagi dengammortar grinderdan diayak dengasieve shakeukuran 45um.
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Gambar 3.2 Batu gamping sebelum dihaluskan (kiaijg telah dihaluskan tapi belum
dikalsinasi (tengah), dan yang telah dihaluskandiaisinasi (kanan).

Gambar 3.3. Beberapa peralatan yang digunakangradas pembuatan HA di
Laboratorium Teknologi Keramik BPPT.

3.3. Pembuatan Spesimen BCP

Pembuatan serbuk BCP dilakukan dengan pencampecarasmekanik
serbuk HA, yang dibuat menggunakan bahan dasardatping, serta serbuk
TCP, yang diperoleh secara komersial. Pada perelitii disiapkan 5 (lima)
komposisi BCP yang dibuat berdasarkan perbandipgasen berat serbuk HA
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dan serbuk TCP yang digunakan. Kelima kompisisiieut diberi kode A, B, C,
D dan E, sbb.:

» Sampel A adalah BCP dengan perbandingan serbuk €A/TL00/0

» Sampel B adalah BCP dengan perbandingan serbuk@®A/175/25

» Sampel C adalah BCP dengan perbandingan serbuk@®A/B50/50

» Sampel D adalah BCP dengan perbandingan serbuk®A[R25/75

» Sampel E adalah BCP dengan perbandingan serbuk@RA/D/100.

Sampel BCP berbentukisc dengan diameter 10 mm dan tebal kira-kira 3
mm yang dibuat dengan melakukan kompaksi serbuk BeRggunakardies
yang ditekan secaraniaxial dengan beban 5 ton. Kemudian dilakukan proses
sintering padadisc ini. Tujuan proses sintering ini adalah untuk mekatkan
adhesi melalui densifikasi (pemadatan) (Callist2d07), sehingga terbentuk
ikatan yang “cukup” pada partikel HA di satu sisttapi di sisi lain tetap
memungkinkan terjadinya disolusi (pelarutan) yamrgi dHA pada larutan SBF
dalam pelaksanaan uji secanavitro. Oleh karena itu sintering cukup dilakukan
pada suhu 100@C saja, jauh dibawamelting pointdari HA pada suhu 155

(Levingstone, 2008), dengan waktu hanya selama dfitndengarheating rate
10°C/menit.

i

Gambar 3.4 Alat press hidrolik manual yang digunattalam pembuatatiscBCP di
Lab. Material Science Ul Salemba (kiri) dan fursigu tinggi yang digunakan untuk
sinteringdisc BCP di Lab. Teknologi Keramik BPPT (kanan).

Studi bioresorbabilitas..., Nendar Herdianto, FMIPRVIVERII TAS INDONESIA



21

Gambar 3.5 Spesimen BCP berbendigc dengan diameter 10 mm dan tebal 4 mm, setelah
di-sinteringpada suhu 100T selama 10 menit dengan heating ratéCl/énenit.

3.4. Karakterisasi Komposisi BCP Menggunakan XRF dan XRD

Material BCP dengan 5 variasi yang dihasilkan, alida menggunakan
XRF untuk mengetahui kandungan unsurnya, dan XR@Dkuanalisa fasa serta
kristalografinya. Setelah sintering pada suhu 1000 spesimen BCP juga
dikarakterisasi fasa dan kristalografinya mengganakXRD. Analisa XRF
memberikan informasi tentang unsur apa saja yamaridung di dalam sampel
beserta persen beratnya, namun dari hasil ini tidédetahui dalam bentuk
senyawa atau fasa apa unsur-unsur tersebut. Untahk dilakukan analisa XRD.

Pada analisa XRD diperoleh pola puncak-puncak damamcak-puncak
tersebut merupakan "finger print” dari suatu/beparaenyawa atau fasa dimana
sebagian unsur penyusunnya sudah diketahui dalisanéRF. Identifikasi pola
puncak-puncak XRD ini merupakan bagian dari andlisaitatif XRD, dimana
kita dapat menentukan fasa atau senyawa apa yeandeing pada sampel kita
tetapi kita belum mengetahui berapa prosentas¢ therafasa-fasa atau senyawa-
senyawa tersebut. Pada penelitian ini, analisa itktifl dilakukan dengan
menggunakan program Match! yang dapat menggunakaiase dari ICDD atau
COD-AMCSD sebagai standard pembanding pola-pola ¥&iy diperoleh.

Untuk mengetahui berapa kuantitas prosentase daraimasing-masing
fasa maka perlu dilakukan analisa kuantitatif, yaadph satu caranya adalah

dengan metode penghalusan Rietveld menggunakarrapno®SAS. Analisis
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Rietveld merujuk pada penghalusan struktur dengaafitting pada keseluruhan
pola difraksi sinar-x. Fit terbaik dicari dari fitg kuadrat terkecil pada semua
ribuan l; (intensitas) secara simultan. Jadi jelas datashdalam bentuk digital
yang berupa intensitas dan sudut difrak8) (®2ngan step yang sama. Dari analisa
GSAS diperoleh informasi tentang parameter kisisgtas, volume unit sel, serta
data kuantitatif fraksi berat dari tiap fasa.

Selanjutnya untuk memperoleh informasi tingkat kgs@naan
pembentukan kristal HA, dilakukan penghitungan g@érkekristalan degree of

crystallinity) menggunakan persamaan (Landi, Tampieri, CeloBipgio, 2000):

Xc (%): 1- (V112/300 / |300) ............................................... (31)

dengan, Viizsoo intensitas lembah antara puncak (112) dan pu(82®

l300 Intensitas puncak (300)

Nilai Xcini merupakan fraksi fasa kristalin yang ada peatapel, dimana nila{c
> 70% biasanya dianggap sebagai derajat kekristaiggi, 30% <Xc < 70%
sebagai medium, daXc < 30% sebagai rendah (Landi, Tampieri, Celotti &i6,
2000; Conz, Granjeiro & Soares 2005).

a12) (300)

Al

| |
T T T T T T T T T T
36,50  37.00 3750 3800 3850 39.00  39.50 40.00 40,50 41.00

Gambar 3.6 llustrasi yang memperlihatkan intengtascak (300)l300, dan
lembah antara puncak (112) dan (30Q)2/30

Sedangkan untuk menghitung ukuran kristalit digamakormula Scherrer
(Danilchenko, 2002):
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KA1
Pm .cOSO

dengan, L = ukuran kristalit (A)

K = faktor bentuk, bernilai 0,9 untuk bentuk bola
J = panjang gelombang sinar-X (A)

pm = FWHM dari material yang diamati (rad)

6 = sudut difraksi

Karena pada setiap puncak pada pola XRD yang muegati pelebaran puncak
akibat kontribusi dari alatir(strumental broadeningmaka nilai S diperoleh
dengan memperhitungkan FWHM dari alat tersebutaiNmi diperoleh dari
pengukuran sampel standard dan membandingkan dengaf\WHM standard

tersebut. Dengan demikian nifa adalah

ﬁm = \/ ﬂeks +ﬂins .............................................. (3.3)
dengan, fn = FWHM dari material yang diamati (rad)
Peks = FWHM dari hasil eksperimen (rad)
Pins = FWHM dari alat/standard (rad)

Gambar 3.7 Alat XRF (kiri) dan XRD (kanan) di L&Waterial Science Ul Salemba.
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3.5. Uji Bioresorbsi secaraln Vitro

Pengukuran bioresorbabilitas BCP dilakukan dengaslakakan uji
perendaman sampel pada larutan SBF, dimana teygmdomoresorbsi, yang
merupakan fenomena biodegradasi, diindikasikan aengerkurangnya berat
sampel setelah perendaman dalam kurun waktu ter{&abiee, Moztarzadeh,
Kenari & Solati-Hashjin, 2007; Rameshbabu & Rad)@0 Selain itu dilakukan
pengukuran kalsium yang terlepas dari spesimen BCRrutan SBF (Liu, Chen
& Ducheyne, 2008).

3.5.1 Pembuatan Larutan SBF

SBF merupakan larutan artifisial (buatan) dimanaslemtrasi ionnya sama

dengan plasma darah manusia, termasuk pH-nya dengan,4.

Tabel 3.1 Perbandingan konsentrasi ion plasma dagusia dengan
larutan SBF

Ion Simulated body fluid Human blood plasma
Na* 142.0 mM 142.0 mM
K* 5.0 mM 5.0 mM
Mg* 1.5 mM 1.5 mM
Ca* 2.5 mM 2.5 mM
cr 148.8 mM 103.0 mM
HCO5" 4.2 mM 27.0 mM
HPO,* 1.0 mM 1.0 mM
SO4* 0.5 mM 0.5 mM

Sumber: Kokubu et al., 1990

Nilai  pH ini dijaga dengan larutan buffer 50 mM
trishydroxymethylaminomethane dan 45 mM adaydrochloric pada suhu 36,5
°C. Berikut adalah prosedur pembuatan 1 liter SB&k(@bu, Kushitani, Sakka,
Kitsugi dan Yamamuro 1990).

1. Semua botol dan alat gelas dicuci dengan 1N larki@h deterjen serta air
destilasi, secara berurutan, kemudian keringkan.

2. Air destilasi sebanyak 500 mL dimasukkan ke dalarolbyang terbuat dari
polietilen dengan kapasitas 1 L, kemudian tutujpladol dengamatch glass

3. Selanjutnya, air destilasi tersebut diaduk dengegnetic stirrey kemudian

larutkanreagent-reagenpada tabel di bawah ini.
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Tabel 3.2 Bahan pembuatan larutan SBF

No. Reagent Jumlah
1 | NaCl 7,996 gram
2 | NaHCQ 0,350 gram
3 | KCI 0,224 gram
4 | K3HPO.3H,0 0,228 gram
5 | MgCh.6H,0O 0,305 gram
6 | HCI, 1M 40 mL, penggunaan secukupnya hingga
mencapai pH yang diinginkan
7 | CaC} 0,278 gram
8 | NaSO, 0,071 gram
9 | (CH,OH);CNH, 6,057 gram

Sumber: Kokubu et al., 1990
Catatan: reagentreagent tersebut dimasukkan secara berurutan setelah
reagentsebelumnya terlarut sempurna.

4. Suhu larutan dalam botol tersebut diatur pada 86mMPC dengawater bath
dan pH larutan diatur pada 7,40 dengan pengadwakatah sambil dilakukan
titrasi 1IN larutan HCI. Ketika elektroda pada pH temnedicuci, air bekas
mencuci elektroda tersebut ditambahkan pada lasiBthdalam botol.

5. Kemudian, larutan SBF dari botol polietilen dipihdan ke flask gelas
volumetrik. Ketika botol polietilen dicuci, air bak mencuci botol polietilen
tersebut ditambahkan pada larutan SBF ddlask

6. Selanjutnya, pada larutan tersebut ditambahkandestilasi hingga SBF

mencapai volume 1 L, kemudian suhu diatur pada 26&@bil flask

s /¥
.‘
A

===\

Gambar 3.8 LarutaSimulated Body FluiSBF) beserta display pH meter yang
memperlihatkan nilai pH dari larutan SBF yang dibua
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digoyangkan.
Larutan SBF yang sudah jadi dipindahkan ke botdieplen atau polistriren
dan kemudian ditempatkan pada lemari pendinginaesghu 5 - 10°C.

5.2 Prosedur Uji Bioresorbsi dan Pengukurannya

Berikut ini adalah Prosedur Uji Bioresorbsi dan grécurannya:

1.
2.

Botol dengan kapasitas 100 mL disiapkan sebanydiuaB.

Larutan SBF dibuat dengan cara seperti pada bdlgtiratas, sebanyak 1,35
Liter (15 botol x 90 mL/botol). Sejumlah larutan SBambahan perlu
disiapkan untukefreshingselama periode pengujian.

Pengambilan data mulai dilakukan pada hari ke-@uy@engukuran massa
pelet BCP, dengan menggunalaralytical balance

Selanjutnya sebanyak 90 mL larutan SBF dimasukleamaam tiap botol,
diikuti dengan memasukkan 1 (satu) buah spesimit BEP, seperti yang
sudah disiapkan pada bagian | di atas. Pelet BG&Raklkan dengan posisi

berdiri, seperti gambar di bawabh ini.

atas Spesimen

BCP

Gambar 3.9 Skema penempatan spesimen BCP padml8miulated Body FluigSBF)

5
6

(kiri) beserta gambar aktualnya (kanan). Posisedemi diharapkan dapat memperluas
muka-reaksi sehingga proses resorbsi dapat tesgadra maksimal.

. Kemudian botol ditutup dan disimpan dalam oven derguhu (37 4)°C.
. Pengambilan data dilakukan pada hari ke-2, 4, % 8daeliputi:

(1) konsentrasi ion G pada larutan SBF, dengan menggunakan Atomic

Absorption Spectrometer (AAS).
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(2) pH larutan SBF, dengan menggunakan pH meter.

7. Pengambilan data pada hari ke-10 meliputi:

27

(1) konsentrasi ion G& pada larutan SBF, dengan menggunakan Atomic

Absorption Spectrometer (AAS).
(2) pH larutan SBF, dengan menggunakan pH meter.

(3) massa pelet BCP, dengan menggunadaalytical balance Sebelum

ditimbang, pelet BCP dicuci dengan air kemudiaredilgkan dengan

pada 37°C selama 48 jam.

8. Setiap sampling pengambilan larutan SBF, dilakuledreshinglarutan SBF

pada botol-botol sampel.

Adapun rekapitulasi pengambilan data seperti paloel ti bawah ini.
Tabel 3.3 Rekapitulasi pengambilan data uji bioresio

Waktu sampling .
(hari ke-..) Pengukuran yang Dilakukan Keterangan
0 (1) massa spesimen (menggunakan analytical balance) Sampel terdiri
2 (1) konsentrasi ion Ca®* pada larutan SBF (menggunakan AAS) dari Sampel
(2) pH larutan SBF (menggunakan pH meter) A, B, C, Ddan
4 (1) konsentrasi ion Ca?* pada larutan SBF (menggunakan AAS) E. Jumlah
(2) pH larutan SBF (menggunakan pH meter) spesimen tiap
6 (1) konsentrasi ion Ca®* pada larutan SBF (menggunakan AAS) sampel
(2) pH larutan SBF (menggunakan pH meter) sebanyak 3
8 (1) konsentrasi ion Ca’* pada larutan SBF (menggunakan AAS) buah (triplo)
(2) pH larutan SBF (menggunakan pH meter)
(1) konsentrasi ion Ca®* pada larutan SBF (menggunakan AAS)
10 (2) pH larutan SBF (menggunakan pH meter)
(3) massa spesimen (menggunakan analytical balance)

Gambar 3.10 Inkubator yang digunakan untuk ujidsorbsi secara vitro (kiri) beserta
display yang memperlihatkan kontrol suhu pada@tkanan) di Laptiab-BPPT Serpong.
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Gambar 3.1@tomic Absorption SpectroscofdAS) yang digunakan untuk analisa
kandungan unsur kalsium pada larutan SBF di LajgiaBT Serpong.
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BAB 4
HASIL DAN PEMBAHASAN

4.1. Karakteristik BCP Sebelum Proses Sintering

Berikut disampaikan karakteristik BCP, yang terdiari 5 (lima) variasi
komposisi sebelum dilakukan proses sintering, mélikomposisi, pola difraksi
sinar X, derajat kritalinitas, ukuran kristalit danalisa kuantitatif menggunakan
GSAS.

Komposisi pertama, yaitu Sampel A, merupakan BCiyde komposisi
pencampuran serbuk HA dan TCP dengan perbandingeserp berat serbuk
HA/TCP = 100/0, atau dengan kata lain komposisim@rupakan HA “murni”.
Hasil XRF pada sampel ini memperlihatkan hanyaikals(Ca) dan fosfor (P)
yang terdeteksi, dengan kalsium sebesar 75,68 wt¥éatfor sebesar 24,32 wt%.
Kurva XRF terdapat pada lampiran.

Komposisi unsur kalsium-fosfor ini diperkirakan mggntuk senyawa
kalsium fosfat, khususnya hidroksiapatit. Namungpadalisa lebih lanjut, yaitu
perbandingan molar Ca/P, diperoleh nilai 2,40. iNflajauh diatas perbandingan
molar Ca/P untuk HA stoikiometri, yaitu 1,67. Hal mengindikasikan bahwa
Sampel A tidak seluruhnya merupakan senyawa HA mmardapat fasa lain
berupa senyawa “kalsium-non-fosfat” dengan jumlahgycukup signifikan.

Untuk mengkaji lebih lanjut komposisi sampel HAJa#lukan analisa
XRD dengan pola difraksi yang diperoleh sepertigo@hmbar 4.1. Dari pola
difraksi tersebut, dilakukan analisa kualitatif,ityaidentifikasi puncak-puncak
pada pola XRD, dengan bantuan software Match! damjuk pada standard pola
difraksi untuk HA yaitu ICDD No. 72-1243, untuk TGRitu ICDD No. 9-0169
dan untuk CaC®yaitu ICDD No. 81-2027. Dari pola ini tampak jelaahwa
Sampel A didominasi oleh HA, meskipun terlihat g#sgeseran posisi puncak.
Selain HA, tampak juga muncul puncak dari Cag@@da 2 = 34,69. Pergeseran
puncak yang terjadi dapat disebabkan oleh ketigakpsirnaan dalam melakukan
kalibrasi. Hal ini diindikasikan oleh pergeseranngarelatif seragam antara

puncak standard dengan puncak hasil eksperimen.
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Sampel E
Sampel D
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Gambar 4.1 Pola XRD Sampel A, B, C, D dan E.

Selanjutnya, dari pola XRD yang diperoleh dilakukanalisa derajat
kekristalannya. Dengan menggunakan rumus sederbaparti pada persamaan
3.1, diperoleh derajat kekristalan untuk Sampeldalah 16,7%, dapat dilihat
pada Tabel 4.1 di bawah. Nilai ini menunjukkan bahWA pada Sampel A
memiliki derajat kekristalan yang rendahHow crytallinity) yang juga
diindikasikan oleh belum terpisahnya puncak 21lgdenpuncak 112 pad® Z
37,58. Seiring dengan derajat kekristalan, fasa péla Sampel A memiliki
ukuran kristalit 10 nm untuk bidang 211 dan 17 nmuk bidang 300, yang
dihitung menggunakan Persamaan 3.2 dan 3.3.

Untuk Sampel B, pengukuran komposisi unsur mendggamaxRF
memberikan informasi bahwa Sampel B terdiri dasurrkalsium sebesar 73,87%

dan unsur fosfor sebesar 26,13%. Lebih lanjut, pimiggan perbandingan molar

Studi bioresorbabilitas..., Nendar Herdianto, FMIPRVIVERII TAS INDONESIA



31

Tabel 4.1 Data ukuran kristalit dan derajat kektést sebelum sintering

Sampel
Fasa Parameter Bidang
A B C D E
211 28 22
) ~ |Ukuran Kristalit, L 10 11 14
Hidroksiapatit, (nm) 112 51 39
Cay(PO,);.0H 300 17 22 23 31 29
Derajat Kekristalan, Xc 16.7% 22.8% 31.9% 47.9% 42.3%

Ca/P diperoleh 2,18. Nilai ini mengindikasikan bah®ampel B terdiri dari
senyawa kalsium fosafat serta senyawa kalsium osfadf

Hasil XRD, seperti pada Gambar 4.1, memperlihatkahwa fasa HA
juga mendominasi Sampel B, meskipun terjadi pergeseilai 2 dibandingkan
dengan nilai standard. Selain HA, pada=2 36,50 terdapat puncak lain, yang
diperkirakan adalah TCP, selain Capada B = 34,43. Derajat kekristalan
untuk HA diperoleh 22,8% dengan ukuran kristalitrikh untuk bidang 211 dan
22 nm untuk bidang 300.

Fasa HA juga masih dominan pada Sampel C. Namun&$ muncul
pada B = 36,50 dengan intensitas yang sedikit lebih besair pada Sampel B.
Derajat kekristalan fasa HA dan ukuran kristalitiyga lebih besar, yaitu 31,9%
untuk kekristalan dan 14 nm untuk ukuran kristaditla bidang 211, serta 23 nm
untuk ukuran kristalit pada bidang 300. Puncak Ca{t@a muncul padat2=
34,15 dengan intensitas yang lebih besar dari Satpe

Pada Sampel D, dapat dilihat pada Gambar 4.1, talmgdawva fasa CaGO
dan fasa TCP semakin menguat, pa@la 34,21 dan @ = 36,17, meskipun fasa
HA masih lebih dominan. Derajat kekristalan HA juggmakin meningkat, yaitu
47,9%, dengan diikuti mulai terpisahnya puncak b2 puncak utama 211,
dengan ukuran kristalit 28 nm untuk bidang 211 8amm untuk bidang 112.
Untuk bidang 300 ukuran kristalitnya juga semalésdr, yaitu 31 nm.

Untuk Sampel E, yang merupakan sampel dengan kasnpescampuran
HA/TCP = 0/100, atau dengan kata lain adalah TCBrfify, juga tampak masih
didominasi oleh fasa HA. Hal itu tampak dari masibinculnya puncak-puncak
HA sebagai 3 puncak tertinggi, yaitu puncak 211apad= 37,39, 112 padab2=
37,89, dan 300 pad® 2 38,69, dengan ukuran kristalit masing-masing2 39
nm dan 29 nm. Namun, derajat kekristalan fasa Ha#ikgeturun dibandingkan
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Sampel D, yaitu 42,3%. Sementara itu fasa Ca@@pak semakin eksis yang
ditandai dengan penguatan puncaknya p&da 24,81. Begitu juga dengan TCP
pada ® = 36,65. Hasil ini cukup bersesuaian dengan d&& Ximana Ca =
73,90% dan P = 26,10%, dengan perbadingan mol& €a/19.

Dari analisa kualitatif di atas, tampak bahwa secamum fasa HA
mendominasi seluruh sampel. Pada Sampel A, yargyapkan dapat diperoleh
seluruhnya merupakan fasa HA, ternyata terdapatKatsium karbonat, CaGO
Hal ini kemungkinan disebabkan oleh proses kalsutes pembakaran yang tidak
merata pada proses pembuatan serbuk HA. Pada Sa&mpelng diharapkan
seluruhnya merupakan fasa TCP, ternyata juga justtominasi oleh fasa HA,
selain terdapat juga fasa TCP dan Ca@@mun, seperti yang disampaikan pada
Tinjauan Literatur, fasa HA tersebut diperkirakaerapakan HACa-deficient
yang merupakan salah satu bentuk fasa TCP dengadustkristal yang mirip
dengan HA. Untuk Sampel B, C dan D, karena merupakapuran dari Sampel
A dan E, tampak fasa-fasa yang muncul merupakaggadgmungan dari fasa-fasa
yang terdapat pada Sampel A dan E. Evolusi polaldif kelima sampel ini dapat
dilihat pada Gambar 4.1.

Untuk derajat kekristalan, Sampel A memiliki detakekristalan yang
rendah sementara Sampel E memiliki derajat kekaistgang moderat. Kondisi
ini menyebabkan derajat kekristalan pada SampeC Blan D berada diantara
kedua Sampel A dan E, kecuali Sampel D yang lebdgt dari Sampel E. Nilai
derajat kekristalan seluruh sampel tampak sesuagae ukuran kristalit yang
diperoleh. Pada Sampel A, terlihat bahwa ukuratalkriyang lebih kecil memang
mengindikasikan derajat kekristalan yang lebih edmdlibandingkan sampel lain.
Pada sampel-sampel yang lain, tampak juga bahwaaksenbesar derajat
kekristalan maka semakin besar ukuran kristalitnya.

Selanjutnya, dari analisa kuantitatif menggunakaftware GSAS,
diperoleh nilai kandungan fasa-fasa HA, TCP dan @a@alam bentuk persen
massa (Wt%), seperti pada Tabel 4.2 di bawah. Tkrbahwa keseluruhan fraksi
massa yang diperoleh tidak sesuai dengan perksgraunla. Yang paling menjadi
perhatian adalah Sampel E, dimana diharapkan samipdgidominasi oleh TCP,

untuk kemudian dapat secara proporsional eksis adgel B, C dan D, sebagai
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Tabel 4.2 Hasil analisa kuantitatif Sampel A, BDC E sebelum sintering.

Fraksi Massa (wt%)
No Sampel
HA TCP CaCOj;

1 A 98,54 0,00 1,46
2 B 81,60 14,10 4,30
3 C 79,66 2,17 18,17
4 D 41,86 25,29 32,85
5 E 40,84 22,17 36,99

BCP dengan komposisi yang direncanakan. Namun, imgaiy Sampel E
merupakan TCRyrade industri, maka hal ini dapat dimaklumi. Bahkan eséip
yang diinformasikan pada www.wikipwedia.com, sebagibesar TCP yang
tersedia di pasar sesungguhnya merupakan HA. L&mjut, seperti yang
dilaporkan oleh Bohner (2001) dan Posner (195)whasalah satu bentuk TCP
adalah HAealcium-deficiendimana pola XRD dari fasa ini sangat mirip dengan
HA, dengan perbedaanya adalah pada densitas, imefe&&si, serta hasil ignisi
pada suhu 9080C (Posner, 1952).

4.2. Karakteristik BCP Setelah Proses Sintering

Gambar 4.2 adalah pembandingan pola difraksi Salpghitu sampel
sebelum sintering, dengan Sampel SA, yaitu samgmlidah sintering. Seperti
halnya pada proses sintering pada umumnya, tampdbkegaan pola difraksi
antara sampel sebelum sintering, yaitu Sampel Ajgale sampel sesudah
sintering, yaitu Sampel SA. Puncak-puncak yangrheierpisah, seperti puncak
(112) pada HA dan puncak (0 2 10) pada TCP, tammpalai terpisah dengan
penambahan intensitas yang signifikan. Begitu jugacak (300) dari HA tampak
semakin tajam, yang menyebabkan lembah antara py®t¢2) dan (300) yang
semakin dalam sehingga, dengan perhitungan sepeda persamaan 3.1.,
menghasilkan derajat kekristalan, Xc, yang cukungdi, yaitu 76,5%, seperti
tercantum pada Tabel 4.3. Lebar puncak yang semak@émyempit juga
mengindikasikan ukuran kristalit yang semakin bed2moses sintering juga
menghilangkan puncak (104) dari Cag;Barena memang fasa Cag@kan

terdekomposisi pada suhu > 8%D
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Gambar 4.2 Pola XRD Sampel A dan Sampel SA

Pada Gambar 4.3, pengaruh sintering juga terlilaatapSampel B dan
Sampel SB, namun tidak se-mencolok Sampel A danFalicak (112) tampak
masih menyatu dengan puncak (211). Sementara padaltCcP, puncak (0 2 10)
yang kurang tampak pada Sampel B mulai terlihaisjglada Sampel SB. Tentu
saja ini mengindikasikan peningkatan konsentrasa fBCP. Derajat kekristalan
fasa HA juga meningkat signifikan dari 22,8% menfa@ 8%, meskipun dengan

HA
(211)
TCP
- (0210) || HA
© (300)
= \ Sampel SB
S Xc=59,8%
)
£
CaCO3
(104)
Sampel B
Xc=22,8%
0 T T T T 1
25 30 35 40 45 50

20
Gambar 4.3 Pola XRD Sampel B dan Sampel SB
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dengan derajat kekristalan medium. Peningkatan juga diikuti dengan
peningkatan ukuran kristalitnya. Fasa CaCfdga tampak terdekomposisi
menjadi HA dan/atau TCP.

Pada Sampel SC, proses sintering juga meningkatkeajat kekristalan,
yang ditandai dengan semakin terbentuknya puncakgiuutama HA ([211],
[112] dan [300]) dan puncak TCP (0 2 10), sepatigy/tampak pada Gambar 4.4.
Puncak TCP yang lain, yaitu puncak (220), juga @kngemakin menguat yang
mengindikasikan semakin meningkatnya fasa TCP Baaapel SC dibandingkan
pada Sampel C. Derajat kekristalan fasa HA jugaimgiat menjadi 64,7%
diikuti dengan meningkatnya ukuran kristalit. F&#CQ terlihat terdekomposisi

seiring menghilangnya puncak (104) milik Ca£O

HA ~ Ha
HA
o TCP (300)
- Sampel SC
g Xc=64,7%
)
£
CaCOs
(104)
Sampel C
Xc=31,9%
0
25 30 35 40 45 50

Gambar 4.4 Pola XRngampel C dan Sampel SC
Pada Sampel SD, seperti pada Gambar 4.5 di baveaiy merupakan
hasil sintering Sampel D, pola XRD-nya menunjukkalak banyak perubahan
signifikan kecuali semakin kuatnya puncak TCP (A® sedangkan puncak
CaCQ (104) semakin melemah. Proses sintering pada dampeanya sedikit
mengubah derajat kekristalan fasa HA dari 47,9%jader»0,8%, dan juga tidak
menambah ukuran kristalit secara signifikan, bahkeuran kristalit pada bidang

(300) mengalami sedikit pengecilan.
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Gambar 4.5 Pola XRD Sampel D dan Sampel SD
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Gambar 4.6 Pola XRD Sampel E dan Sampel SE

Pada Gambar 4.6, terlihat perubahan yang signifie&ibat proses
sintering juga dapat kita lihat pada Sampel E, ls@beintering, dan Sampel SE,
sesudah sintering. Penajaman pada puncak-puncaky&ifg meliputi puncak
(211), (112) dan (300), mengakibat ukuran kristging diperoleh meningkat
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menjadi, secara berurutan, 94 nm, 333 nm dan 7@&apat dilihat pada Tabel 4.3
di bawah). Derajat kekristalan fasa HA-pun meninglai 42,3% menjadi 69,1%.
Namun, pada posisi antara puncak (112) dan pur@2® (muncul puncak TCP
(128) yang mengindikasikan semakin tingginya kotresnfasa TCP, selain tentu
saja 3 puncak utama TCP, yaitu (0 2 10), (220)(844), yang semakin menguat.
Bahkan puncak tertinggi TCP pada bidang (0 2 10yitil@ intensitas yang lebih
tinggi dibandingkan dengan puncak tertinggi milik Hsaitu puncak (211). Hasil
perhitungan ukuran kristalit dan derajat kekristadaluruh sampel setelah proses

sintering dapat dilihat pada Tabel 4.3 di bawabh.

Tabel 4.3 Data ukuran kristalit dan derajat kekiet setelah sintering

Sampel
Fasa Parameter Bidang
SA SB SC SD SE

211 29 94

) ~ |Ukuran Kristalit, L 42 14 27
Hidroksiapatit, (nm) 112 58 333
Cag(PO,4);.0H 300 46 27 29 24 72
Derajat Kekristalan, Xc 76.5% 59.8% 64.7% 50.8% 69.1%

Hasil analisa kuantitatif menggunakan software GS#8a pola XRD
sampel-sampel BCP setelah sintering dapat dililzatapTabel 4.4 di bawah.
Tampak bahwa, selain secara kualitatif, secara tkatih proses sintering juga
menyebabkan perubahan terhadap kandungan fasa saad@el-sampel BCP.
Pada Sampel A, fasa yang ada adalah HA sebesat%88Jan CaC@ sebesar
1,46%. Setelah dilakukan sintering, yaitu Sampel &iperoleh kandungan HA
sebesar 94,38% dan muncul fasa TCP menjadi 5,62f&rdara fasa CaGO
menghilang. Kemungkinan, proses sintering menyedraldekomposisi CaGO
menjadi CaO yang kemudian diikuti oleh pembentukda@P dengan
mengikutsertakan sebagian gugus Ca danda@ HA. Dekomposisi HA menjadi
TCP juga bisa disebabkan oleh proses dehidrokgpasiguapan gugus OH pada
HA) menjadi oksi-apatit yang, karena merupakan fgmag tidak stabil, segera
berubah menjadi TCP (White, Kinloch, Windle & Be2§10). Proses ini terjadi
pada suhu 90€C.

Hal yang berbeda terjadi pada Sampel SB, SC, SCsé&armimana terjadi
peningkatan kandungan HA. Sampel B sebelum sigfeiendiri dari fasa HA
81,60%, fasa TCP 14,10% dan fasa CaCKB0%. Setelah sintering, yakni
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Sampel SB, kandungan HA-nya meningkat menjadi 83,8thn TCP 17,19%,
yang diikuti oleh hilangnya fasa Cag(Pada Sampel C, komposisi sebelum
sinteringnya adalah fasa HA 79,66%, fasa TCP 2,#ld#fasa CaCg18,17%.
Setelah sintering, yaitu Sampel SC, komposisi HAibeh menjadi 90,09%, TCP
menjadi 9,91% sementara CafOnenghilang. Pada kedua sampel ini,
dekomposisi CaC® menghasilkan CaO sebagai sumber kalsium pada
pembentukan HA dan TCP sehingga meningkatkan kajatutkkedua fasa ini
pada Sampel SB dan SC. Peningkatan HA ini dikam&eberadaan fasa TCP
sebelum sintering yang segera bertransformasi pextes sintering menjadi HA
setelah mendapat tambahan kalsium dari dekompoaGQ.

Hal yang sama terjadi pada Sampel SD dan SE, baldengan
peningkatan kandungan HA yang lebih besar diban@agiwpel SB dan SC
karena kandungan CaG®ebelum sintering yang lebih besar. Kandungan GaCO
yang besar ini pun tidak dapat seluruhnya terdekmmspkarena durasi sintering
yang singkat. Pada Sampel D sebelum sintering,glrAlA adalah 41,86%, TCP
25,29% dan CaC£B2,85%. Setelah sintering diperoleh HA sebes&5P2, TCP
23,94% dan CaC£3,41%. Pada Sampel E sebelum sintering, kanduhifan
sebesar 40,84%, TCP 22,17% serta Ca8809%.

Tabel 4.4 Hasil analisa kuantitatif Sampel SA, SB, SD, SE setelah sintering.

Fraksi Massa (wt%)
No Sampel
HA TCP CaCO;

1 SA 94,38 5,62 0,00
2 SB 82,81 17,19 0,00
3 SC 90,09 9,91 0,00
4 SD 72,65 23,94 3,41
5 SE 60,98 30,25 8,77
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4.3. Sifat Bioresorbabilitas BCP
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Gambar 4.7 Grafik disolusi ion €adari Sampel SA, SB,
SC, SD dan SE pada larutan SBF

Gambar 4.3 di atas memperlihatkan grafik pelepamac&” dari sampel-
sampel BCP dengan berbagai perbandingan komposisep berat HA/TCP.
Tampak bahwa secara umum keseluruhan sampel mémagieah kecenderungan
penambahan kadar kumulatif ion“Cgang mendekati linear seiring berjalannya
waktu perendaman sampel dalam larutan SBF. Namanima sampel tersebut
terlihat bahwa Sampel SD dan SE memiliki kecendgaanpelepasan kalsium
yang lebih tinggi dibandingkan kelompok Sampel SRB,dan SC.

Pada pengambilan data pertama, yaitu hari ke-2g&ketampel, SA, SB
dan SC, juga memperlihatkan perilaku yang hampmasayaitu tidak ada
pelepasan ion kalsium yang terdeteksi, kecuali p8dmpel SB hanya 0,93
g/100mL (atau 0,93%) saja. Sedangkan pada Sampeld&D SE kadar
kalsiumnya sudah mencapai 6,94% dan 7,24%. Padakbat, Sampel SA
melepaskan kalsium sebesar 15,91%, Sampel SB sebe&8%, Sampel SC
sebesar 18,22%, Sampel SD sebesar 19,83% dan S&mpstbesar 22,70%.
Pada pengambilan data kedua ini tampak bahwa kataum Sampel SA < SC <
SB < SD < SE. Pada hari ke-6, tampak bahwa jumésilkn yang dilepaskan
oleh Sampel SA, SB dan SC hampir sama, yaitu 18,b#itak Sampel SA,
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20,65% untuk Sampel SB dan 19,90% untuk Sampel Bfnpak bahwa
hubungan SA < SC < SB masih terjadi. Sedangkarkuséumpel SD dan Sampel
SE terjadi perubahan dimana pada hari ke-6 ini S&Dx yaitu 30,60% untuk
Sampel SE dan 31,59% untuk Sampel SD.

Pada hari ke-8, kalsium yang terlepas dari Sampgllébih banyak
dibandingkan Sampel SB, yaitu 36,26% untuk Samgeldan 34,00% untuk
Sampel SB. Sampel SA masih memiliki nilai terendghitu 30,21%. Untuk
Sampel SE, kadar kalsium yang dilepas 41,36%, @amp8| SD, 49,61%, masih
memperlihatkan hubungan SE < SD, yang terus betl@ajda hari ke-10, dimana
untuk Sampel SE adalah 53,17% dan Sampel SD a84l|a&fi%. Pada hari ke-10
ini, hubungan SA < SB < SC juga masih berlanjutaia kadar kalsium untuk
Sampel SA = 40,33%, untuk Sampel SB = 41,78% daokuBampel SC =
41,83%.

Dari data-data pelepasan kalsium tersebut dilakyd@mghitungan nilai
kecepatan resorbsi tiap sampel dengan membagihsg@lislah kalsium yang
dilepaskan pada setiap pengambilan data dengarahuhdrinya, yaitu 2 hari.
Sebagai contoh, kecepatan resorbsi antara hari danzke-4 adalah (15,91% -
0%)/2 hari = 7,95%/hari. Untuk setiap sampel diferd nilai kecepatan resorbsi
yang selanjutnya dihitung nilai rata-ratanya. Nilailah yang kita tentukan
sebagai nilai kecepatan resorbsi sampel tersebuta®ah ini adalah tabel yang
memuat hasil perhitungan nilai kecepatan resoréirgh sampel beserta nilai
rata-ratanya. Dari Tabel 4.5 ini tampak bahwa hgharkecepatan resorbsi antar
sampel adalah SA < SB < SC < SE < SD.

Tabel 4.5Hasil perhitungan nilai kecepatan resorbsi selsarhpel beserta nilai
rata-ratanya

Kecepatan Resorbsi (g/100mL/hari)
Selang waktu
SA SB SC SD SE
Hari ke-0 - hari ke-2 0.00 0.93 0.00 6.94 7.24
Hari ke-2 - hari ke-4 7.95 10.48 9.11 6.45 7.73
Hari ke-4 - hari ke-6 1.32 -0.62 0.84 5.88 3.95
Hari ke-6 - hari ke-8 5.83 6.68 8.18 9.01 5.38
Hari ke-8 - hari ke-10 5.06 3.89 2.79 5.98 5.91
Kecepatan rata-rata 4.03 5.11 5.23 6.83 5.74
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Namun, fenomena disolusi di atas kurang sesuaiaehgsil pengukuran
berat sampel sebelum dan sesudah proses bioressepsiti yang terlihat pada
Gambar 4.4 di bawah. Nampak bahwa Sampel SC mengatases biodegradasi
yang paling banyak, yaitu kehilangan 0,7% beratiiayea diikuti oleh Sampel SD
dan Sampel SE masing-masing 0,6% dan 0,1%. Segaatudi luar perkiraan
adalah penambahan berat yang dialami oleh Sampea&la®ASB, masing-masing
sebesar 1,1% dan 0,2%. Hasil pengamatan disolusi lwadegradasi ini
mengindikasikan bahwa yang terjadi tidak hanya gsadisolusi dan degradasi
kalsium saja tetapi kemungkinan terjadi pembentifaan lain berupa C&apatit
pada permukaan sampel karena terjadinya kejenulzala parutan SBF di
permukaan sampel akibat pelepasan ion-iofi @ad PQ> dari BCP (Soon-Ho
Kwon, 2003). Pada Sampel SA dan SB, fasa karbarag yerbentuk lebih besar
dibandingkan dengan material yang terdegradasngghiberat sampel bertambah,
sementara pada Sampel SC, SD dan SE, degradasbilgabesar sehingga berat

sampel secara keseluruhan mengalami penurunan.

102%
101.1%
B Sebelum

101%
# Sesudah

0,
101% 100.2%

99.9%

100% -
100% - 99.3% 99.4%

99% -

99% -

98% : . | | |

Massa (%)

Sampel SA Sampel SB Sampel SC Sampel SD Sampel SE
Sampel BCP dengan Variasi Komposisi HA/TCP

Gambar 4.8 Grafik perubahan massa dari seluruhedssapelum (warna
hitam) dan sesudah 10 hari (warna biru) uji bioresicsecaran vitro.
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4.4. Hubungan Antara Komposisi BCP dengan Sifat Bioresdrabilitasnya

100.0

90.0
80.0

70.0

60.0

W Kandungan HA (wt%)
50.0
Kadungan TCP (wt%)
40.0

30.0 Kandungan CaCO3 (wt%)
20.0 B Derajat Kekristalan (%)

10.0

0.0

Sampel SA Sampel SB Sampel SC Sampel SD Sampel SE

Gambar 4.9 Grafik rekapitulasi kandungan HA, TCRCG; serta
derajat kekristalan dari Sampel SA, SB, SC, SDSIan

Pada penelitian ini, telah dihasilkan variasi kosipo dan derajat
kekristalan dari sampel-sampel BCP yang diillustasi seperti pada grafik
Gambar 4.5 di atas. Pada grafik tersebut tampakvdatandungan HA pada
kelima sampel mengikuti hubungan SA > SC > SB >>BE. Hubungan ini
sesuai dengan perkiraan, kecuali Sampel SC yangate memiliki kandungan
HA yang lebih besar dibandingkan SB. Untuk kandanb@P, hubungan diantara
kelima sampel adalah SA < SC < SB < SD < SE, yawars umum sesuai
dengan perkiraan, kecuali Sampel SB yang memikkickingan TCP yang lebih
tinggi dibandingkan Sampel SC. Berikutnya, derdekristalan pada seluruh
sampel memperlihatkan hubungan SD < SB < SC < SEA<Hubungan ini
sepertinya tidak menampakkan keterkaitan dengarpksisi kimia dari sampel-
sampel tersebut.

Dengan perbandingan kandungan HA tersebut diatkdsudlan analisa
terhadap hubungannya dengan sifat bioresorbsi &etiampel tersebut, seperti
pada grafik Gambar 4.6 di bawah ini. Pada graftkpgak Sampel SA, dengan
kandungan HA yang paling tinggi, yaitu 94,83 wt%emiliki kecepatan resorbsi
yang paling rendah, yaitu 4,03 g/100mL/hari (atad3% /hari), dibandingkan
sampel-sampel yang lain. Hubungan antara Sampel S\, dan SE juga

menunjukkan hubungan yang signifikan antara semakgyginya kandungan HA
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Gambar 4.10 Grafik hubungan antara kandungan HA Saanpel
SA, SB, SC, SD dan SE dengan kecepatan resorbsinya.

dengan semakin rendahnya kecepatan resorbsi. Ndrabopngan antara Sampel
SB dengan SC dan Sampel SD dengan SE memperlihgtkam sebaliknya.
Sampel SC, dengan kandungan HA sebesar 90,09 véfodyata memiliki
kecepatan resorbsi yang lebih besar, yaitu 5,238, /ibandingkan dengan
Sampel SB, dengan kecepatan resorbsi 5,11% /hamg ynemiliki kandungan
HA yang lebih kecil, yaitu 82,81 wt%. Begitu jugarSpel SD yang memiliki
kandungan HA yang lebih besar ternyata memilikigigatan resorbsi yang lebih
tinggi dibandingkan Sampel SE. Hal ini menyebabgeafik hubungan diantara
kelima sampel tersebut memiliki kurva kecenderun@agrwarna merah pada
Gambar 4.6) dengan nilai?’Ryang rendah, yaitu 0,506, yang menunjukkan
hubungan dengan signifikansi yang rendah.

Untuk hubungan antara kandungan TCP dengan kecepegarbsi BCP
dapat dilihat pada grafik Gambar 4.7 di bawah Tampak bahwa SA, dengan
kandungan TCP yang paling rendah, yaitu 5,62 wt@mitiki kecepatan resorbsi
yang paling rendah, yaitu 4,03% /hari. Hubungamm@anSampel SA, SB dan SE
juga memperlihatkan kecenderungan semakin tingdiegapatan resorbsi seiring
dengan meningkatnya kandungan TCP pada sampelbiérsseperti yang
diperkirakan. Namun, hubungan antara Sampel SB aterC, serta antara
Sampel SD dengan SE, memperlihatkan hal yang benaedpan. Kecepatan
resorbsi Sampel SC lebih tinggi dibandingkan den§ampel SB meskipun
kandungan TCP pada Sampel SB lebih tinggi dibakdimgpada Sampel SC.

Studi bioresorbabilitas..., Nendar Herdianto, FMIPRVIVERII TAS INDONESIA



44

8.00

7.00
A( R?=0.582
6.00 «
5.00 o
{ SB
4.00

3.00

2.00
1.00

Kecepatan Resorbsi (%/hari)

0.00 T T T .

0.00 10.00 20.00 30.00 40.00
W1t% TCP

Gambar 4.11 Grafik hubungan antara kandungan T@g $ampel
SA, SB, SC, SD dan SE dengan kecepatan resorbsinya.

Begitu juga Sampel SE yang memiliki kandungan T@Rgylebih tinggi ternyata
memiliki kecepatan resorbsi yang lebih rendah dibagkan Sampel SD. Secara
keseluruhan, pada seluruh sampel, hubungan antardukgan TCP dengan
kecepatan resorbsi memperlihatkan kurva kecenderufigerwarna merah pada
Gambar 4.7) dengan nilai’R/ang rendah, yaitu 0,582, yang berarti hubungan
tersebut memiliki keterkaitan yang rendabh.

Selanjutnya, hubungan antara derajat kekristalangate kecepatan
resorbsi dapat dilihat pada Gambar 4.8 di bawahT@mnpak bahwa Sampel SA,
dengan derajat kekristalan yang paling tinggi, wai6,5%, memiliki kecepatan

8.00

7.00 SD\

- M

5.00 SB SC \R2=0706
4.00

SA

3.00

2.00

Kecepatan Resorbsi (%/hari)

1.00

0.00 T T T T 1
40.0 50.0 60.0 70.0 80.0 90.0
Xc (%)

Gambar 4.12 Grafik hubungan antara derajat kekausigada
Sampel SA, SB, SC, SD dan SE dengan kecepatarsasga.
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resorbsi yang paling rendah, yaitu 4,03 %/hari.aPadmpel SD, dengan derajat
kekristalan yang paling rendah, memperlihatkan patan resorbsi yang paling
tinggi. Hal ini tampak sesuai dengan perkiraan lmls@makin tinggi derajat
kekristalan BCP maka semakin rendah kecepatan bssga. Namun, pada
hubungan antara Sampel SB, SC dan SE keterkaitamaaderajat kekristalan
dengan kecepatan resorbsi memperlihatkan hubureyag lyerbeda. Pada ketiga
sampel ini, kecepatan resorbsi semakin meningkangedengan peningkatan
derajat kekristalan. Pada akhirnya, kurva kecemdgm (berwarna merah pada
Gambar 4.8) keseluruhan sampel memperlihatkan &sirglang rendah antara
derajat kekristalan dengan kecepatan resorbsi, gdagdai dengan nilai Ryang
rendah, yaitu 0,706.
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BAB 5
KESIMPULAN DAN SARAN

Kesimpulan

Dari hasil penelitian yang telah dilakukan, dagaindpulkan beberapa hal

seperti di bawabh ini:

1.

5.2.

Proses pencampuran secara mekanik antara HA, yabgat dari batu
gamping sebagai salah satu bahan bakunya, dengBn yEDg diperoleh
secara komersial dalam bentiridustrial grade yang dilanjutkan dengan
sintering pada suhu 10UD selama 10 menit, menghasilkan material BCP
dengan 5 (lima) variasi rasio massa HA/TCP, yadi6983/17, 90/10, 73/24
(dengan tambahan fasa Caff@an 61/30 (juga dengan tambahan fasa
CaCQ).

Proses sintering pada sampel BCP menyebabkanitggagerubahan pada
komposisi fasa akibat dekomposisi HA, TCP dan Ca®ada sampel yang
di-sintering terjadi juga perubahan pada deraj&rig®lan, menjadi lebih
tinggi, dan ukuran kristalit, menjadi lebih besar.

Uji bioresorbabilitas secana vitro pada larutan SBF memperlihatkan ada
hubungan antara komposisi fasa dari BCP denganlsifeesorbabilitasnya.
Semakin tinggi kandungan TCP maka ada kecenderurggmmakin
resorbable suatu material BCP. Seiring dengan itu, semakimggii
kandungan HA maka material BCP cenderung memilikfats
bioresorbabilitas yang rendah. Selain itu, untukngosisi kimia yang relatif
sama, BCP dengan derajat kekristalan yang tinggilereing memiliki sifat

resorbabilitas yang lebih rendah.

Saran

Perlu dilakukan kajian lebih lanjut pengaruh simgrterhadap beberapa
sifat fisik lainnya, seperti luas permukaan, keknamnekanik, porositas, dll,

untuk kemudian melihat pengaruhnya terhada sitaeborbabilitas BCP.
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Perlu dilakukan studi lebih lanjut tentang struki® Ca-deficientpada
TCP komersial untuk mengkaji kemungkinan pemanfagta sebagai
bahan baku pembuatan BCP.

Perlu dilakukan uji bioresorbsi secanavivo pada hewan coba. Lebih lanjut
juga perlu dilakukan uji biokompatibilitas (kesesum dengan jaringan
tubuh) pada hewan coba, atau bahkan pada manwbagé uji klinis)
terhadap material BCP ini, sebagai prasyarat pervaggu material untuk

aplikasi cangkok tulandpnegraf}.
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File Name : DAUSERJANUAR~I\HA.SPC  Acq. Time: 2011/ 1/13 16:57:45
Sample Name: Hydroxyapatite
Memo  :Nendar
Acq. Cond. : Voltage: 30.0kV Current: 0.010mA Live time: 180.00sec Pass:Vac
Quantitative Analysis Condition

Quantitative Analysis Method: Standard

Analysis Element: P,Ca

Num Atom/Chem.Formula wi(%) at/mole(%) K-ratio Integral Int. Standard dev.
1 15 P 243174 29.3670 0.3819964 7857 57.5480

2 200 Ca 75.6826 70.6330 0.3230091 17165 3.9275
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File Name : DANUSERUVANUAR~I\TCP.SPC  Acq. Time: 2011/1/13 16:54: 8
Sample Name: Ca3PO4
Memo  : Nendar
Acq. Cond. : Voltage: 30.0kV Current: 0.010mA Live time: 180.00sec Pass:Vac
Quantitative Analysis Condition

Quantitative Analysis Method: Standard

Analysis Element: P.Ca

Num Atom/Chem.Formula wi(%) at/mole(%) K-ratio Integral Int. Standard dev.
I 15 P 26.1012 - 31.3676 0.4200037 8639 56.7375
2 20 Ca 73.8988 68.6324 0.3215321 17086 93.0499
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Quantitative Analysis Method: Standard

Analysis Element: P.Ca
Num Atom/Chem.Formula wi(%) at/mole(%) K-ratio
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Memo  : Nendar
Acq. Cond. : Voltage: 30.0kV Current: 0.300mA Live time: 101.335sec Pass:Vac
Quantitative Analysis Condition
Quantitative Analysis Method: Standard

Analysis Element: P.Ca

Num Atom/Chem Formula wi(%) at/mole(%) K-ratio Integral Int. Standard dev.
I 15 P 26.3799 31.6785 2.1577244 749660 0.0477
2 20 Ca 73.6201 68.3215 1.6270196 1460458 0.0783

Studi bioresorbabilitas..., Nendar Herdianto, FMIPRNIVERIITAS INDONESIA



56

Print: 2011/ 2/23 14:43:22

Counts

D [D Ha-TCP13]

o
®
10000__|
8000 g
o
|
6000,
=)
-wou___{
2
¥
[
2000, 5
|
0 JJ \
T T T T T T T T T T | T T T T
200 400 600 8.00 10.00 1200 140 16.00 18.00 20,00

keV
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Quantitative Analysis Condition
Quantitative Analysis Method: Standard

Analysis Element: P,Ca

Num Atom/Chem.Formula wi(%) at/mole(%) K-ratio Integral Int. Standard dev.
e i 26.7646 32.1068 1.6822602 86503 0.0798
2 20 Ca 73.2354 67.8932 1.2424780 165064 0.1311
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Entry # 00-072-1243

Phase classification

Mame Calcium Phosphate Hydroxide
Mineral Name Hydroxvyapatite, syn
Formula CalD{PO4}E_{DH}2

Pearson symbol hPad

I/Icor 1.13

Quality Z {calculated)

Bibliographic data

Publication
Reference , Calculated from ICSD using POWD-124++ 11, 308 (19297)

Crystal structure

Published crystallographic data

Space group Pa3/m (176)

Crystal system hexagonal

Cell parameters a=9.432 A c=6.881 A
cell volume 530.14 A=

4 1

Ciffraction data

Published diffraction lines

d [A] Int. hkl Remark
5.16835 183 100
5.2626 S6 101
4,716 22 110
4.08418 59 200
3.89005 6l 11
351212 25 20
34405 372 00
317072 g6 10
3.08735 145 21
2.81681 99 21
277948 468 11
2. 72278 572 30
2.6313 217 210
253178 33 30
2,358 2 22
2.29783 43 21
2.26549 194 13
2.23066 15 22
2.20826 4 i0
215186 57 13
2.13507 9 30
206265 e 11
204209 5] 410
1.99987 36 20
1.9577 7 410
1.94503 270 22
1.5921:2 127 13
1.87395 42 23
1.84117 294 21
1.5081 170 32
1.78248 116 410
1.75606 120 4 0 2Doubly indexed line,
1.756064 120 30 3Doubly indexed line.
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1
1
1
1
1
1
1

[

1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1

HERRRERRERREAERRERHRERERRRERREREREBRRRRR R B B2

F2025
BE333
B4567
B3367
H1609
H1151
64587
B3367
61609
61181
55949
58536
58268
S7E

54387
D3252
S0a2d
S0z272
A7575
A67085
45431
45119
43453
A0745
38973
G004
36139
35707
34951
S4287

3355

33085
G211
318
31585
307985
30415
29663
28497
23085
ZB726
26559
25693
23096
24566
237582
23559
22823
22574
22281
13358
1546
179
176149
17126
17126
16691
16207
6045
15386
14591
14683
141273
A3622

140
5
6
Z
3
41
6z
2
3
41
15
9
7
f
42
33
30
46
go
14
=
g
71

oo4
104
3z
=20
11
31
3z
50
11
31
=20
20
41
33
24
33
24
12
S0
51
30
3z
51
14
22
13
&0
10
51
4 3
&0
S0
11
4 3
40
52
20
33
52
24
23
&0
21
34
61
14
51
3n
16
25
22
S0
44
13
16 2Multiply indexed line.
6 0 3Multiply indexed line,
oo

441

334

433

244

ooe

405

5 2 3Multiply indexed line,

oA A@WRRoAMREOR Ao bRRRrAFR OO R R RRoRBERrRROODOoOMEROEBEOML B COR

58

Studi bioresorbabilitas..., Nendar Herdianto, FMIPRVIVERIITAS INDONESIA



59

113622 16 1 0 aMultiply indexed line,
1.13275 9 260
111627 22 514
1.11436 34 116

1.109:22 26 235
1.10508 a0 ise
1.09465 4 163

Experimental

Physical Properties
Calc. density 3.146 gfcm*
Remarks

Remarks
ICSD collection code

0le74z2
Temperature factor

ITF

Remark from ICSDfCSD
ATOMH 1 +1 2.00 Atorns not located in unit cell,
REM REF,
REM COA,
Copyright International Centre for Diffraction Data (ICDD)
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Phase classification
Name

Mineral Name
Formula

Pearson symbaol
Quality

Publication
Reference

Entry # 00-009-0169

Calcium Phosphate

whitlockite, syn
CaglFo,l,
hR91

I {Indexed)

de Wolff, P., Technisch Physische Dienst, Delft, The Netherlands, ICDD Grant-in-Aid, {1957)

Published crystallographic data

Space group
Crystal system
Cell parameters
Cell volume

Z

Published diffraction lines

Bibliographic data

Crystal structure

Diffraction data

hkl Remark

012 hkl generated by
104 hkl generated by
006 hkl generated by
110 hkl generated by
113 hkl generated by
202 hkl generated by
01& hkl generated by
024 hkl generated by
116 hkl generated by
1 0 10hkl generated by
211 hkl generated by
122 hkl generated by
119 hkl generated by
214 hkl generated by
125 hkl generated by
300 hkl generated by
0 2 10hkl generated by
128 hkl generated by
306 hkl generated by
11 12hkl generated by
2 20 hkl generated by
01 14hkl generated by
2 Z3 hkl generated by

input software,
input software,
input software,
input software,
input software.
input software.
input software,
input software,
input software,
input software,
input software,
input software.
input software.
input software,
input software,
input software,
input software,
input software,
input software.
input software.
input software,
input software,
input software,

2z 1 10hkl generated by input software,
131 hkl generated by input software,
1 2 11hkl generated by input software.
315 hkl generated by input software.
1 0 16hkl generated by input software,
11 15hkl generated by input software,
04 2 hkl generated by input software,
4 04 hkl generated by input software,
30 12hkl generated by input software,
1 2 14hkl generated by input software,
00 18hkl generated by input software.
321 hkl generated by input software.

23 2 hkl generated by
04 5 hkl generated by
324 hkl generated by
31 11hkl generated by
z 2 12hkl generated by
4 10 hkl generated by

input software.
input software.
input software,
input software,
input software,
input software,

R-3c (167)
rhombaohedral
a=10.429 & c=37.38 &
3520.91 A2
z1

d[&] Int
2.15 1z
.49 16
6.22 &
5.21 z0
4.3 z
4,39 &
4,15 4
4,08 16
4 4
3.45 25
3.4 4
3.36 10
3.25 &
3.21 55
311 z
3.01 16
z.88 100
2.757 z0
z2.71 10
2.674 &
2.607 65
z.562 &
2,563 &
2,62 12
z.499 &
z.407 10
2.375 &
2.263 10
z.249 4
z.241 2
2,195 14
2,165 12
z.103 4
2.076 8
2.068 4
2.061 6
2.033 10
2.023 6
z.017 4
2 8
1.97 2
1.946 4
1.933 z0
1.895 16
1.879 14
1.83 12
1.812 6
1.793 5
1.781 £
1.774 8
1.738 4
1.728 25
1.711 8
1.685 8
1.665 4
1.637 6
1.625 6
1.603 5

41 3 hkl generated by input software,
4 0 10hkl generated by input software,
2 3 8 hkl generated by input software.
4 16 hkl generated by input software.
01 20hkl generated by input software.
3 2 10hkl generated by input software.
50 2 hkl generated by input software,
4 19 hkl generated by input software,
054 hlkl generated by input software,
33 0 hkl generated by input software,
2 0 20hkl generated by input software,
30 18hkl generated by input software.
50 & hkl generated by input software.
4 1 1Z2hkl generated by input software.
2 3 14 hkl generated by input software.
2 2 18hkl generated by input software,
4 2§ hkl generated by input software.
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Physical Properties
Meas. density
Calc. density

Color

Remarks
Structure

Additional pattern

Sample source or locality

1.6
1.552
1.532
1.52
1.505
1.465
1.44
1429
1.414
1.409
1.387

3.12 gfcm=
3.07 gfcm=

EPobhbh ok b bR

&)

514 hkl generated by input software.
517 hkl generated by input software.
153 hkl generated by input software.
21 22hkl generated by input software.
6 00 hklgenerated by input software.
1 5 11hkl generated by input software.
04 20hkl generated by input software.
05 16hkl generated by input software.
34 8 hkl generated by input software.
5 26 hkl generated by input software.
1 5 14hkl generated by input software.

Experimental

Colorless, white, gray, yvellow

Rermarks

Mearly isostructural with cerite.

Validated by calculated pattern 42-577,

Zample obtained by heating a commercial sample.
Copyright International Centre for Diffraction Data (ICDD)
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. Enrywoo-08l-2027

Phase classification

[Name 7 calcium Carbonate
[Mineral Name | Calcite - synthetic
CalCO,)

hR10

3,23

Z (calculated)

Publication
, Calculated from ICSD using POWD-12++ 49, 636
{1997)

Published crystallographic data

R-3e (167)
rhombohedral

a=4.991 & c=17.062 &
365.07 &=

&

Published diffraction fines

]

I
Ju
oM LwHrEMRFHrEMRMoOoORr oM OoOLDHERRMNMAEARREEODODORBEPRORO
=
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1.15409 35 134
11426 13 226
1.13104 1 3l5
1.12485 3 1211

ehysical Properties

2.709 gfcm=

Remarks

Copyright International Centre for Diffraction Data (ICDD)
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A Nendar Hist 1
Lambda 1.7890 A, L.—S cycle 201 Obsd. and Diff. Profiles
I I I I I I
O — + —

5

(@]
S
=
=]
o
&) | | | | | | |
20.0 30.0 40.0 50.0 60.0 70.0 80.0
2—Theta, deg
Plot pola XRD Sampel A hasil analisa GSAS yang mamdingkan
hasil eksperimen (kurva merah) dengan perhitunligeu) serta
perbedaan antara keduanya (ungu).
B Nendar Hist 1
Lambda 1.7890 A, L—S cycle 413 Obsd. and Diff. Profiles
I I I I I I I I I
Q — —
o = %
=
o
>
0 — —
o
O | | | 1 1 II I I 1 L IIII HHH LA 1\'\\‘ » ‘ .. HH : HH\I \ \ ‘ L '\I\ H g —
(j | [} I [ meir ] NIIII mwourm Iq\ LT T 1} L\H HIW [} MH o \I\ i HMH#\IHII\I\’\ llfl\ IH\M\“HIIJ !JMW\
n WO _
=Re
s |
o
&) | | | | | | | | |

200 300 400 500 600 700 800  90.0 100.0
2—Theta, deg
Plot pola XRD Sampel B hasil analisa GSAS yang nardingkan
hasil eksperimen (kurva merah) dengan perhituniggau) serta
perbedaan antara keduanya (ungu).
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C Nendar Hist 1
Lambda 1.7890 A, L.—S cycle 579 Obsd. and Diff. Profiles
I I I I I I I I
Q — -
™ ~
[Ea)
S
>
LQ — —
o
(@) == [ (] | | ] (AN} [ ] i [} , ‘ I \HH \ H \’ HHHH \IWH —
d I I I” ] (N} IIII I IH I H”III n ‘II I HII IUI LI B} Ill:\ \IH\ H\H"\I\ H‘\ n W\ [} H\#HH\I\ HIHI\“ \t\ ] \HH \IHIH WIH
=
oL _
5 o
o |
&) | | | | | | | | |
20.0 300 400 50.0 60.0 70.0  80.0 900 100.0
2—Theta, deg
Plot pola XRD Sampel C hasil analisa GSAS yang nasrdimgkan
hasil eksperimen (kurva merah) dengan perhituniggau) serta
perbedaan antara keduanya (ungu).
D Nendar Hist 1
Lambda 1.7890 A, L.—S cycle 300 Obsd. and Diff. Profiles
I I I I I I I
o.% —
[ [u—
=
(@) +
— £
>< +
O if —
S
Q% ! ! ] ! IH IH ! I ! IHI ! HI " IHH ] b ‘ I‘\‘H‘\ L HH\ H IH 11 ! H"}\ \‘\‘
o 1 [ [N [l LI | Eornerom L LU 1 B RV AAR VI
n
-+
o
3
o
&) | | | | | | |
20.0 30.0 40.0 50.0 60.0 70.0 80.0
2—Theta, deg

Plot pola XRD Sampel D hasil analisa GSAS yang nmerdmgkan
hasil eksperimen (kurva merah) dengan perhitunkigeu) serta
perbedaan antara keduanya (ungu).
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E Nendar Hist 1

Lambda 1.7890 A, 1.—S cycle 1941 Obsd. and Diff. Profiles
I I I

T T T

X10E 2
6.0

4.0

2.0

; +
ul " ‘\\I b w H'l‘\ b |HHH uH| o nM\H ‘unu”” I u‘\‘\“”m :‘:‘u \l\““uuu "

0.0
I

Counts

| | | | | | |
20.0 30.0 40.0 250.0 60.0 70.0 80.0

2—Theta, deg
Plot pola XRD Sampel E hasil analisa GSAS yang nardimgkan
hasil eksperimen (kurva merah) dengan perhituniggau) serta
perbedaan antara keduanya (ungu).

SA Nendar Hist 1
Lambda 1.7890 A, L—S cycle 282 Obsd. and Diff. Profiles
I I I I I I
- l
o -
@ ~
=
>

0.5

0.0

Counts

| | | | | | |

20.0 30.0 40.0 50.0 60.0 70.0 80.0
2—Theta, deg
Plot pola XRD Sampel SA hasil analisa GSAS yang
membandingkan hasil eksperimen (kurva merah) depgentungan
(hijau) serta perbedaan antara keduanya (ungu).
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SB Nendar Hist 1
Lambda 1.7890 A, L.—S cycle 143 Obsd. and Diff. Profiles
I I I I I I
» 9 —
[Ea)
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>
o — -
o
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20.0 30.0 40.0 50.0 60.0 70.0 80.0
2—Theta, deg
Plot pola XRD Sampel SB hasil analisa GSAS yang bardingkan
hasil eksperimen (kurva merah) dengan perhituniggau) serta
perbedaan antara keduanya (ungu).
SC Nendar Hist 1
Lambda 1.7890 A, L—S cycle 198 Obsd. and Diff. Profiles
I I I I I I
o]
(o) —
B
S
>
O — -
S
Q% | ! H ] [N ! I“I ! e I“ ] ! ] HH HHIIH [} IH \‘\‘ W\ IIH LN Im\l ! H IHI\IHNHHHH 1] HII H‘\‘\ \Hm\l\ ]
(@]
n
-+
=
2wl i
&) C‘D | | | | | | |

20.0 30.0 40.0 50.0 60.0 70.0 80.0
2—Theta, deg
Plot pola XRD Sampel SC hasil analisa GSAS yang bagmingkan
hasil eksperimen (kurva merah) dengan perhituniggau) serta
perbedaan antara keduanya (ungu).
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SD Nendar Hist 1
Lambda 1.7890 A, L—S cycle 249 Obsd. and Diff. Profiles
I I I I I I
Q% —
o™ é
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< t

0.5

0.0

Counts

SE Nendar
Lambda 1.7890 A,

<
—i

X10E 3

0.0 0.5

—-0.5

Counts

1 Il 1 Il mw o \ L]
(I} HI I ! I ‘\\ HH H\“ 1] HIV\ HI H“ e I“I ! ‘\‘\ ) \‘f \J/ g

20.0 30.0
2—Theta, deg

Plot pola XRD Sampel SD hasil analisa GSAS yang
membandingkan hasil eksperimen (kurva merah) depgentungan
(hijau) serta perbedaan antara keduanya (ungu).

Hist 1

Obsd. and Diff. Profiles
[ [

L—S cycle 359
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+
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Hw\l\ #‘H \IVM‘\I\H [}

e

“III I “ HI ! I W\H i‘l“ 1] HIHW HH HHHH H‘:\ L “\HH HH

|
20.0 30.0
2—Theta, deg
Plot pola XRD Sampel SE hasil analisa GSAS yang bagrdingkan
hasil eksperimen (kurva merah) dengan perhituniggau) serta
perbedaan antara keduanya (ungu).
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Tabel hasil analisa Rietveld menggunakan ProgramSastuk sampel BCP sebelum sintering

69

Parameter Kisi (A) Volume Unit Sel (A%) Densitas (g/cm’) Fraksi Massa (wt%) .
No Sampel Chi Square
HA TCP Caco, HA TP | caco; | HA | Tcp [caco,| HA | Tcp |caco,
a=b=9,432 a=b=5,2487 a=b=4,991
1 |Standard ICDD ! ’ ! 530,14 | 445,513 | 368,07 | 3,146 | 3.467 | 2,709 X X X X
andar c=6,881 c=18,6735 c=17,062
a=b=9,40548 a=b=4,961888
= =17,126181
2 1A c=6,866195 X ¢ ! 526,029 X 365,162 | 5,856 X 3,334 | 98,54 X 1,46 2,193
«=p =90 a=B=90
y = 120 y =120
a=b=9,416679 a=b=5,248700 a=b=4,984315
3B €=6,872613 ¢ =18,673500 ¢ =17,095947 527,775\ 445,513 | 367,82 | 6,051] 3,468 | 2,711 ]81,60| 14,10| 4,30 3,239
a=pf=90 a=p=90 a=pf=90
y =120 v =120 v =120
a=b=9,419823 a=b=5,248700 a=b=4,959371
=6,870692 =18,673500 =17,204433
4 |1C ¢ ¢ ¢ 527,979 | 445,513 | 366,458 6,048 | 3,468 | 2,554 | 79,66| 2,17 | 18,17 4,075
a=B=90 a=B=90 a=B=90
v =120 v =120 v =120
a=b=9,422623 a=b=5,248700 a=b=4,984315
c=6,868548 c=18,673500 c=17,095947
5 |p 528,128 | 445513 | 367,82 | 6,047| 3,468 | 2,711 | 41,86 25,29| 32,85 | 2,977
a=pf=90 a=p=90 a=B=90
v =120 v =120 v =120
a=b=9,416467 a=b=5,248700 a=b=4,990615
6 |E €=6,875705 ¢ =18,673500 ¢=17,061792 527,988 | 445,513 | 368,013} 6,655 3,468 | 1,009 | 40,84 22,17 | 36,99 3,971
a=pf=90 a=p=90 a=pf=90
y =120 v =120 v =120
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Tabel hasil analisa Rietveld menggunakan ProgramSasituk sampel BCP setelah sintering

70

Parameter Kisi (A) Volume Unit Sel (As) Densitas (g/cms) Fraksi Massa (wt%) .
No Sampel Chi Square
HA TCP Caco, HA TP | caco, | HA | Tcp [caco.| HA | Tcp [caco,
a-b=9432 a=b=->5,2487 a=-b=-4,991
1 [standard I1cDD ' ’ ' 530,14 | 445,513 | 368,07 |3,146| 3.467 | 2,709 x | x X X
andar c=6,881 c= 18,6735 c=17,062
a-b=-941201 |a=b = 5,248700
2 [sa ¢ = 6,880065 ¢ =18,673500 X 527,823 | 445,513 x  |s5062] 3468 x |o9a38| 562 x 2,092
a=pf=90 a=p=90
y =120 y =120
a-b=-9415149 |a=b = 5,248700
- 6,874846 - 18,673500
3 |8 ¢ ¢ X 527,774 | 445,513 x  |s5,173] 3468| x |s2,81]|17,19] x 3,446
a=B=90 a=B=90
v =120 v =120
a-b=-9430776 |a=b=-5232649
- 6,889708 - 18,787334
4 |sc ¢ ¢ X 530,672 | 445,491 x |7571| 6,168 Xx |90,09] 991 | x 2,836
a=B=90 a=B=90
v =120 v =120
a-b-9416715 |a-b=5236345 |a=b=-4,982374
- 6,884845 - 18,737160 = 17,137133
5 |sp ¢ ¢ ¢ 528,717 | 444,929 | 368,419 5,155| 4,679 | 1,845 | 72,65 | 23,94 341 | 4591
a=pf=90 a=p=90 a=B=90
y =120 y =120 y =120
a-b-9416467 |a=b=5247743 |a=b -4990615
= 6,875705 - 18,680555 = 17,061792
6 |sE =5 €=25 =24 527,988 | 445,518 | 368,013 6,655 | 4,575 | 1,000 | 60,98| 30,25| 877 | 5,938
a=pf=90 a=p=90 a=B=90
y =120 y =120 y =120
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Tabel hasil pengukuran pH pada uji bioresorbsirsgnavitro menggunakan
larutan SBF

pH hari ke-
Sampel
4 6 8 10
SA-1 7,47 7,42 7,43 7,41
SA-2 7,44 7,42 7,46 7,41
SA-3 7,44 7,44 7,46 7,40
SB-1 7,42 7,44 7,46 7,43
SB-2 7,44 7,43 7,45 7,42
SB-3 7,48 7,45 7,42 7,42
SC-1 7,47 7,44 7,44 7,36
SC-2 7,46 7,43 7,40 7,41
Sc-3 7,51 7,45 7,45 7,41
SD-1 7,53 7,42 7,43 7,40
SD-2 7,52 7,43 7,43 7,43
SD-3 7,54 7,45 7,41 7,44
SE-1 7,50 7,44 7,38 7,40
SE-2 7,49 7,43 7,46 7,43
SE-3 7,50 7,45 7,39 7,41
Medial - - - 7,52
Media2 7,50
Media3 7,48

Tabel nilai rata-rata pH pada uji bioresorbsi se@aritro menggunakan larutan SBF

Ilgt' Sampel SA Sampel SB Sampel SC Sampel $D Sampel
4 745/ +| 0,02|7,45|+|0,03|7,48|+|0,03|753|+|0,01|750|+|0,01
6 743/ +| 0,01|7,44|+|0,01|7,43|+£|0,02|7,43|+|0,02|7,44| | 0,01
8 745/ +| 0,02|7,44|+|0,02|7,43|+|0,03|7,42|+|0,01|7,41| % |0,04
10 741 +| 0,01|7,42|+|0,01|7,39|+|0,03|7,42|+|0,02|7,41|+| 0,02
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Tabel hasil pengukuran konsentrasi kalsium padhiojesorbsi secata vitro
menggunakan larutan SBF

Sampel Konsentrasi Calcium (%) hari ke-
2 4 6 8 10
SA-1 9,25 11,63 9,26 16,67 11,65
SA-2 9,59 11,21 9,26 9,59 9,76
SA-3 8,94 11,47 8,24 8,73 8,96
SB-1 18,37 11,62 8,64 10,10 8,53
SB-2 9,19 12,19 7,94 9,15 7,59
SB-3 8,44 12,05 6,73 20,80 7,21
Sc-1 10,88 15,26 9,32 19,96 6,33
Sc-2 7,44 12,33 8,16 10,33 5,38
SC-3 9,21 12,57 7,75 18,78 5,00
SD-1 17,10 12,94 9,74 16,91 12,23
SD-2 16,16 13,15 15,81 15,36 11,99
SD-3 20,77 12,58 9,74 21,80 11,65
SE-1 18,67 15,73 12,37 12,04 12,38
SE-2 18,11 16,93 - 10,42 11,81
SE-3 18,17 13,71 11,33 9,82 11,24
Medial - - - - 10,89
Media2 - 2 - e 11,41
Media3 - - - - 11,05

Tabel nilai rata-rata konsentrasi kalsium padaigjiesorbsi secatia vitro menggunakan

larutan SBF
Hari ke- Sampel SA Sampel SB Sampel SC Sampel SD mp&SE
2 0,00] +| O 0,93 # 5,50 0,00 ¢ 0,00 6,94 |+ 2|39 7,24| 0,28
4 1591 £/ 11,04 21,883 + 20,8 18,22 |+ 14{76 19,83| 211| 22,700 H 1,71
6 18,54 x| 0,87| 20,65 * 6,09 19,90 |+ 3,93 31}59| #752,30,60| * 5,95
8 30,21 +| 490| 34,00 * 5,67 36,26 |+ 856 49,61| +104,41,36| +| 6,64
10 40,33| +| 6,28| 41,78 * 5,90 41,83 |+ 9,01 61,57 4813 53,17 # 6,9]
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