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Info Artikel: Abstract

Dikirim: Defects in bone tissue represent a significant health concern and continue to pose
challenges in clinical surgery. The fabrication of scaffolds from hydroxyapatite
Revisi: (HAp) can support bone regeneration. However, producing HAp scaffolds with
ideal pore structures for effective bone tissue engineering remains difficult. In
Diterima: recent decades, many studies have attempted to enhance HAp scaffolds by

incorporating polymeric materials to address their limitations. In this study, corn
starch was used as a pore-forming agent, and polyvinyl alcohol (PVA) served as a

Kata Kunci: binder and pore size regulator. The scaffolds were fabricated using the freeze-
drying method, which offers the advantage of forming porous structures while
maintaining scaffold integrity. This study investigated the effects of varying PVA
additions which 3 wt%, 7 wt%, and 10 wt%. XRD analysis showed that the
diffraction peaks of all samples corresponded to the HAp phase, displayed B-TCP
peaks, and a crystal size with values ranging from 0.96 nm to 11.77 nm. SEM
analysis showed that the HAp-7 scaffold has the largest pore size distribution
range of about 1.19 um to 11.77 um.

PENDAHULUAN

Cacat pada jaringan tulang menjadi suatu masalah kesehatan yang relatif serius, sehingga
penderita mempunyai potensi besar mengalami cacat permanen. Transplantasi tulang menjadi
salah satu pengobatan yang paling cocok untuk memperbaiki cacat tulang. Jumlah transplantasi
tulang telah menjadi operasi transplantasi jaringan kedua yang paling umum di dunia setelah
transfusi darah [1]. Menurut statistik, di seluruh dunia setiap tahun lebih dari 2 juta operasi
transplantasi tulang dilakukan [2]. Indonesia terdapat kasus cacat tulang yang dipicu oleh pola
makan kurang sehat, kasus kecelakaan, bencana alam, faktor cacat bawaan lahir, maupun infeksi
dan tumor [3].

Solusi yang digunakan beberapa dekade ini yaitu transplatasi tulang menggunakan bahan
hidroksiapatit (HAp) yang merupakan salah satu jenis material biokeramik yang sangat mirip
dengan tulang alami manusia baik dari segi struktur maupun komposisi kimia [4]. HAp
mengandung kalsium dan fosfor yang dapat dimanfaatkan secara meluas untuk bahan implan
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karena kemiripannya dengan fase mineral tulang alami [5]. Pada tulang secara alami terkandung
20% bahan organic yang biasanya berupa kolagen tipe |, serta bahan anorganic yang berupa HAp
sebanyak 70% dan 10% nya kandungan air [6]. HAp dianggap sebagai salah satu bahan yang
paling ideal untuk perbaikan cacat tulang [7].

Tulang ikan tenggiri (scomberomorus commerson) dapat menjadi salah satu bahan utama
pembuatan HAp. Penelitian telah memanfaatkan tulang ikan tenggiri (scomberomorus
commerson) untuk pembuatan serbuk HAp [8], [9], [10]. Dalam hal pengembangkan penelitian
berkaitan HAp telah dilakukan pembuatan scaffold HAp untuk pengaplikasian pada regenerasi
jaringan tulang [5]. Scaffold merupakan material yang bersifat biodegradable (material yang
dapat terurai), berpori, serta berstruktur tiga dimensi. Scaffold sebagai medium tumbuh dari
jaringan tulang alami, pada jaringan tulang yang mengalami cacat massa hingga proses
regenerasi tulang. Pada akhirnya pertumbuhan tulang pada media terjadi dan material scaffold
terdegradasi dalam suatu jangka waktu tertentu [11].

Pembuatan scaffold HAp dari limbah tulang ikan tenggiri (scomberomorus commerson) dan
digabungkan dengan bahan polimer sintesis berupa PVA karena memiliki keunggulan sebagai
polimer yang dapat larut dalam air, ramah lingkungan, harga lebih murah, dan tidak beracun
[12]. PVA akan berperan sebagai pengikat material campuran HAp dengan pati jagung [13] serta
dapat menghasilkan struktur berpori pada scaffold [14]. Pati jagung merupakan salah satu
polimer alami yang memiliki keunggulan dalam membentuk pori pada scaffold agar terjadi
penetrasi sel dan nutrisi pada tubuh [15] kemudian proses pembuatan scaffold ini menggunakan
metode freeze drying sebab mempertimbangkan keunggulannya dalam menghasilkan pori pada
scaffold [16]. Penelitian sebelumnya menggunakan HAp sintetis dan satu sampel percobaan
tanpa mengeksplorasi variasi jumlah penggunaan bahan HAp, pati atau pun PVA [13]. Pada
penelitian ini menggunakan HAp dari sumber bahan natural dan mempelajari pengaruh variasi
jumlah PVA terhadap karakteristik HAp.

METODE PENELITIAN

Alat dan Bahan Penelitian

Adapun bahan yang diperlukan dalam penelitian ini yang akan menjadi objek penelitian,
diantaranya tulang ikan tenggiri dibeli di pasar Angso Duo Kota Jambi, aquades (pro analis grade,
MERCK), aseton (pro analis grade, MERCK), pati jagung (food grade, dipasok oleh Qingdao
Shengda Commercial Co., LTD, Tiongkok) dan poly vinyl alcohol (PVA) (pro analis grade, MERCK).
Sedangkan, peralatan yang diperlukan adalah grinder, saringan, cawan, oven, neraca analitik,
furnace, gelas beaker, gelas ukur, hot plate, freeze dryer, XRD (Malven PANalytical, UK), SEM
(ThermoScientific Type Prisma E, USA).

Preparasi Tulang lkan Tenggiri

Persiapkan tulang ikan tenggiri yang telah diambil dari penjualan ikan giling yang sebagian
besar bagian tulang ikan dijadikan limbah saja. Kemudian bersihkan tulang tersebut dari sisa-sisa
daging yang masih menempel menggunakan air serta disikat agar meluruhkan daging sisa di
tulang. Kemudian agar tulang ikan benar-benar bersih dari sisa daging yang menempel tulang
direbus menggunakan air mendidih sekitar 15 menit. Tulang yang selesai direbus dibilas
menggunakan aquades sambil disikat kembali agar sisa daging ataupun serat yang ada pada
tulang benar-benar bersih. Pada tahap perendaman menurut penelitian sebelumnya perlu
direndam menggunakan aseton selama 30 jam agar mengurangi minyak pada tulang serta
menghilangkan lemak/daging yang masih menempel pada tulang [17]. Kemudian tulang
ditiriskan dan dijemur selama 4 hari untuk mengurangi kadar air pada tulang. Selanjutnya tulang
dioven pada suhu 100°C selama 10 menit untuk memastikan tulang benar-benar kering, proses
terakhir tulang dihaluskan menggunakan grinder dan mortar.
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Pembuatan Hidroksiapatit

Pada tahap pembuatan HAp kami mengikuti penelitian sebelumnya tulang ikan dengan
menggunakan metode heat treatment dilakukan furnace pada suhu 800°C selama 3 jam [10].
Hasil furnace disaring menggunakan mesh dengan ukuran 250 um dan serbuk hasil penyaringan
ditimbang dan disiapkan untuk menjadi bahan pembuatan scaffold.

Pembuatan Larutan Scaffold HAp/Pati Jagung

Tabel 1 tampak menunjukkan proporsi HAp, pati, dan PVA dengan 3 variasi sampel. Sampel
dengan rasio komposisi Hap dan pati sebesar 2 gram masing-masing, serta PVA sebesar 0,12,
0,28, dan 0,40 diberi label dengan HAp-0, HAp-3, HAp-7, dan HAp-10. Jumlah variasi PVA diambil
dari 3%, 7%, dan 10% dari berat total sampel HAp dan pati.

Tabel 1. Variasi untuk Pembuatan larutan Scaffold HAp

Sampel HAp (g) Pati (g) PVA (g)
HAp-0 2 2 0
HAp-3 2 2 0,12
HAp-7 2 2 0,28
HAp-10 2 2 0,40

Tahap pertama pada pembuatan scaffold HAp dilarutkan pada 10 ml aquades sambil
diaduk dan dipanaskan pada suhu 95°C selama 1 jam. Tahap berikutnya larutan pati dari
perlakuan sama seperti HAp dicampurkan dan diaduk kembali secara bersamaan pada suhu 90°C
selama 30 menit. Kemudian ulangi perlakuan untuk menyiapkan larutan HAp dan pati secara
masing-masing. Secara bergantian pembuatan sampel larutan HAp+pati ditambahkan dan
diaduk larutan PVA yang telah disiapkan.

Pembuatan Scaffold

Scaffold dibuat dengan memasukkan hasil campuran larutan HAp/Pati/PVA ke dalam
tabung elenmeyer (500 ml) dan digantungkan pada alat freeze dryer dimulai pada suhu -51°C dan
berdasarkan penelitian Iswariyah dikeringkan selama 5 jam [18].

Analisis X-Ray Diffraction (XRD)

Kandungan fasa dan struktur kristal dari scaffold (HAp murni, HAp-0, HAp-3, HAp-7, dan
HAp-10) dipelajari menggunakan analisis x-ray diffraction (XRD). Data dikumpulkan pada
difroktometer sinar-X (Malven PANalytical, UK) dengan sumber radiasi (Radiasi Cu-Ka), dalam
kisaran (20 dari 20° hingga 60°). Keberadaan fasa HAp dikonfirmasi menggunakan Joint
Committee on Powder Diffraction Standars (JCPDS No. 09-0432).

Analisis Scanning Electron Microscope (SEM)

Scanning Electron Microscope (SEM) (ThermoScientific Type Prisma E, USA) digunakan
untuk mengevaluasi morfologi permukaan dan distribusi ukuran pori-pori scaffold. Gambar yang
diterima diproses menggunakan software imagelJ untuk mengukur pori-pori scaffold.

HASIL DAN PEMBAHASAN

Hasil Bentuk Scaffold HAp

Gambar 1 secara kasatmata, setiap sampel menunjukkan perbedaan yaitu HAp-0 memiliki
pori-pori besar dan tekstur yang padat, HAp-3 memiliki pori-pori kecil dengan tekstur yang
lembut, HAp-7 memiliki pori-pori kecil dan teksturnya padat, sedangkan HAp-10 memiliki pori-
pori kecil dan tekstur yang lembut namun jumlah pori-porinya lebih banyak. Scaffold yang
dihasilkan pada setiap sampel berwarna putih seperti yang dilaporkan [19]. Pada penelitian [20]
tampak scaffold yang dihasilkan berbentuk kotak dengan pori-pori yang saling berhubungan dan
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pori pertama lebih kecil dari pori kedua. Pada penelitian ini sampel HAp-10 menghasilkan pori
yang lebih kecil dan jumlah pori yang lebih banyak hingga memungkinkan dapat meniru struktur
alami jaringan manusia seperti tulang trabecular [21]. Sampel HAp-10 pori-porinya saling
berhubungan (interconnecting) satu sama lain. Interconnecting ini diperlukan agar dapat
mendorong pertumbuhan tulang dan migrasi sel [22].

@) (b) © (@

Gambar 1. Scaffold HAp (a) HAp-0 (b) HAp-3 (c) HAp-7 (d) HAp-10

Berdasarkan analisis ini dapat dikatakan bahwa scaffold dengan jumlah pori-pori yang lebih
banyak akan mengakibatkan kepadatan yang lebih rendah. Penurunan kepadatan scaffold
diperlukan pada kondisi tertentu seperti untuk meningkatkan kemampuan scaffold agar
mendukung proses regenerasi tulang seperti migrasi, proliferasi sel, dan vaskularisasi yang lebih
baik [23]. Selain itu, pori pada scaffold sangat penting terkait difusi nutrisi dan gas, serta
pengangkatan limbah metabolik yang mendukung pertumbuhan sel dan jaringan tulang baru
[24]. Ukuran pori dianalisis menggunakan imageJ yang telah dikarakterisasi menggunakan SEM.
Ukuran pori ini merupakan salah satu karakteristik penting pada scaffold, karena migrasi serta
adhesi sel memiliki kemungkinan terbatas pada pori berukuran kecil [12].

Hasil Karakteristik Uji XRD HAp Murni dan Scaffold

Analisis XRD pada Gambar 2 menunjukkan bahwa pola XRD pada sampel HAp murni tulang
ikan tenggiri memiliki puncak difraksi pada daerah sudut 28 yaitu 25,91°; 28,00°; 31,81°; 32,90°;
34,62°; 44,66°; dan 53,27° sesuai dengan bidang kristal yang dilambangkan oleh indeks Miller
(002), (102), (211) (300), (202), (400) dan (004) pada masing-masing. Mengidentifikasi adanya
fasa berbentuk kristal dan puncak yang muncul sesuai puncak difraksi utama HAp biasanya [6],
[25], [26]. Puncak tertinggi pada sampel teridentifikasi pada 31.22° dengan indeks miller (0210)
sesuai data JCPDS kode 09-0169 puncak tersebut lebih dekat dengan fasa B-TCP dibandingkan
HAp. Berdasarkan literatur fasa B-TCP muncul karena pada saat kalsinasi menggunakan suhu
tinggi (>700°C) sehingga menyebabkan transformasi fasa HAp menjadi fasa B-TCP [10], [27], [28],
[29].

Pola puncak difraksi HAp-0, HAp-3, HAp-7 dan HAp10 disesuaikan dengan HAp Murni yang
telah teridentifikasi adanya fasa kristal HAp dan B-TCP. Menghasilkan indeks miller fasa HAp yang
sama seperti sampel HAp Murni yaitu (002), (102), (211), (300), (202), (400) dan (004) pada
masing-masing, dengan sampel HAp-0 pada pantulan sudut 26 yaitu 25,91°; 27,99°; 31,81°;
32,92° 34,61°; 44,68°; dan 53,26°, sedangkan sampel HAp-3 dengan sudut 26 yaitu 25,93°;
28,01°; 31,83°; 32,92°; 34,63°;, 44,69° dan 53,27°, kemudian sampel HAp-7 menghasilkan
pantulan sudut 26 adalah 25,89°; 27,97°; 31,78°; 32,85°; 34,58°; 44,65° dan 53,24°, terakhir pada
sampel HAp-10 pada 26 menunjukkan 25,88°; 27,96°; 31,78°; 32,85°; 34,58°; 44,68° dan 53,22°.
Jadi, adanya variasi pada sampel terlihat tidak menggeser atau mengubah puncak-puncak fasa
HAp yang teridentifikasi (lihat Gambar 2) [30].
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Gambar 2. Pola XRD Pada HAp dan Scaffold (a) HAp Murni (b) HAp-0 (c) HAp-3 (d) HAp-7 dan
(f) HAp-10

Tabel 2 menunjukkan hasil perhitungan nilai parameter kisi serta ukuran kristal yang
diperoleh. Nilai parameter kisi dengan penambahan PVA tidak memberikan perbedaan yang
signifikan dan nilai yang diperoleh secara keseluruhan mendekati nilai parameter kisi HAp sesuai
referensi [31].

Tabel 2. Nilai Parameter Kisi dan Ukuran Kristal HAp Murni serta Scaffold
Parameter Kisi

Sempel Ukuran Kristal (nm)

a=b (A) c(A)

HAp Murni 9,42 6,87 35,62
HAp-0 9,41 6,87 42,74
HAp-3 9,41 6,86 38,81
HAp-7 9,43 6,88 38,85
HAp-10 9,43 6,88 38,85

HAp-0 memiliki ukuran kristal lebih besar dari sampel lainnya disebabkan karena efek
gelatinisasi pati saat pemanasan meningkatkan viskositas larutan sehingga terjadi retrogradasi
pada molekul pati maka mengakibatkan pertumbuhan ukuran kristal cenderung lebih cepat [32].
Penambahan PVA menyebabkan penurunan ukuran kristal, karena PVA mengganggu
pertumbuhan kristal. Oleh karena itu, scaffold HAp dan pati dengan penambahan PVA
menghasilkan ukuran kristal yang lebih kecil. Namun, variasi jumlah PVA yang digunakan tidak
mengalami perbedaan ukuran yang signifikan antar sampel [33].

Hasil Karakteristik Uji SEM Scaffold

Gambar 3 terlihat bahwa scaffold yang dihasilkan memiliki struktur permukaan yang tidak
rata serta area-area gumpalan padatan. Akibatnya, ukuran dan bentuk pori pada scaffold tidak
bulat sempurna dan cenderung tidak beraturan serta menunjukkan bahwa pori pada sampel
cenderung memanjang atau pipih dibeberapa area. Setiap sampel menunjukkan adanya
aglomerasi, dan penambahan PVA tampak meningkatkan tingkat aglomerasi.
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Gambar 3. Gambar SEM Scaffold Pada Perbesaran 5000x (a) HAp-0 (b) HAp-3 (c) HAp-7
dan (d) HAp-10 dan Distribusi Ukuran Pori (e) HAp-0 (f) HAp-3 (g) HAp-7 dan (h) HAp-10

Gambar 3 juga menunjukkan distribusi ukuran pori dengan dengan rentang ukuran pori
pada scaffold HAp-0 sebesar 2,43 um - 6,12 um, HAp-3 sebesar 0,96 um — 3,52 um, HAp-7 sebesar
1,19 um — 11,77 um, dan HAp-10 sebesar 0,99 um - 6,14 um. Berdasarkan hasil yang diperoleh,
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penambahan PVA menghasilkan ukuran pori lebih kecil dibandingkan tanpa PVA (HAp-0). Hal ini
disebabkan karena PVA berikatan dengan pati (terjadinya kombinasi antara PVA dan pati)
sehingga struktur porilebih padat dan mengurangi ukuran pori yang terbentuk saat proses freeze
drying [13]. Hal tersebut dapat dikaitkan juga dengan sifat PVA yang mudah larut dalam air dan
memiliki rantai polimer yang cukup fleksibel sehingga dapat mudah masuk pada celah antar
ikatan pati [12].

KESIMPULAN

Pembuatan scaffold HAp dari tulang ikan tenggiri dilakukan dengan mencampurkan serbuk
HAp, pati, dan PVA menggunakan metode freeze drying, sehingga menghasilkan scaffold dalam
bentuk padatan kering dan berpori. Penggunaan variasi massa PVA pada scaffold menunjukkan
penurunan ukuran kristal namun tidak signifikan, sedangkan pada fasa kristal tidak mengalami
perubahan. Penggunaan variasi massa PVA pada scaffold menghasilkan bentuk scaffold yang
tidak bulat sempurna, memiliki aglomerasi, dan ukuran pori yang beragam.
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