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ABSTRACT

Hydroxyapatite is a mineral compound with chemical formula CA1o (PO4)s(OH), which can
be used as implants in the human body. Hydroxyapatite can be synthesized from bovine bones
using precipitation method. The aim of this study was to know the effect of pH and time of
reaction to the characterization of hydroxyapatite made from using bovine bone. Bovine
bones calcined at 1000 °C to produce calcium oxide (CaO). Then CaO is dissolved into
distilled water and slowly mixed with phosphoric acid (H3PO,) and then set the pH 5, 7, 9,
11, and time of reaction 20, 40, 60, 80, 100, and 120 minutes. Then allowed to stand 24 hours
and the precipitate is filtered. The results calcined sieve then characterized by XRD, FTIR
and SEM. The effect of pH and time of reaction in the synthesis of hydroxyapatite seen in the
XRD analysis showed the higher peaks than the other at the same peaks and the FTIR
analysis looks at the increasingly sharp steepness wavelength at PO,* functional groups and
OH" when the pH is higher. Based on the results , the hydroxyapatite at pH 11 has a purity of
99.7 % and crystanility of 98.33 % , while the pH 5 has a purity of 97.5 % and crystanility
0f96.00 %. Time of reaction at 100 minutes showed a purity of 99.8 % and crystanility of
92.82 % and purity of 92.9 % and crystanility of 84.99 % for 20 minutes.

Keywords: hydroxyapatite, pH, precipitation, time of reaction
1. Pendahuluan jaringan keras (hard tissue) tubuh manusia

Peningkatan kasus operasi terhadap seperti tulang, gigi, dentin dan lain
bedah tulang dewasa ini meningkat. Hal sebagainya. HA sintetik merupakan

ini disebabkan tingginya kasus kecelakaan
yang terjadi. Peningkatan kasus operasi
tulang juga dipengaruh pola hidup manusia
yang memicu menyakit tulang seperti
osteoporosis, osteartritis [Efinda, 2013].
Dari data kecelakaan yang didapat
menunjukan adanya peningkatan
kecelakaan lalu lintas tiap tahunnya. Tahun
2010 terdapat 66.488, tahun 2011 terdapat
108.696 dan tahun 2012 terdapat 117.949
kecelakaan lalu lintas. Ini belum termasuk
kasus - kasus penyebab kerusakan tulang
lainnya, sehingga implan tulang diperlukan
[BPS, 2013]. Hidroksiapatit (HA) dengan
rumus kimia Caio(PO4)s(OH), merupakan
salah satu senyawa inorganik penyusun

material seperti tulang yang mempunyai
sifat dapat berikatan dengan tulang secara
baik. Beberapa hasil penelitian
menyebutkan  bahwa  HA  sintetik
berpotensi  untuk digunakan sebagai
pengganti graft tulang (allogarft dan
xenofraft) dengan sifat biokompatibilitas
yang baik terhadap tulang dan gigi. HA
telah banyak digunakan sebagai implan
biomedik dan regenerasi tulang karena
mempunyai sifat bioaktif. Pada penelitian
ini diinovasikan tulang sapi sebagai bahan
pembuatan HA. Berdasarkan data BPS
tahun 2011 konsumsi daging sapi
meningkat mulai tahun 2008 hingga 2011
yaitu mencapai 1.519.178 sapi yang
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dipotong setiap tahunnya. Sehingga tulang
sapi yang dihasilkan semakin melimpah
dan tulang sapi dapat digunakan sebagai
bahan  untuk  sintesis  biokeramik
hidroksiapatit. Secara kimia, tulang sapi
mengandung unsur seperti kalsium dan
fosfor. Menurut Keene dkk [2004]
Kalsium yang terkandung dalam tulang
sapi cukup besar 37% dan 18,5% fosfat,
dengan besarnya kandungan ini
menimbulkan potensi yang tinggi untuk
pengolahannya menjadi hidroksiapatit.

Berbagai metode telah banyak
dikembangkan untuk pembuatan serbuk
biokeramik hidroksiapatit antara lain :
metode sol gel [Eugene dkk, 2004;
Pinangsih dkk, 2014], metode hidrotermal
[Somiya dkk, 2003; Sopyan dkk, 2009],
metode spray drier [Wang dkk, 2009;
Santos dkk, 2009], dan metode presipitasi
[Mobasherpour dkk, 2007; Suryadi, 2011].

Pada penelitian yang akan dilakukan
menggunaka metode presipitasi yang
merujuk pada penelitian Suryadi [2011]
tetapi dengan bahan baku yang berbeda,
yaitu sumber kalsium yang berasal dari
tulang sapi. Selain itu juga pada penelitian
ini terdapat perlakuan tambahan karena
menggunakan tulang sapi. Perlakukan
tambahan ini merujuk pada Wathi dkk
[2014] karena sama — sama menggunakan
bahan baku tulang sapi. Tetapi untuk
sumber fosfat dan metodenya yang
berbeda. Untuk pengaturan pH merujuk
pada penelitian Palanivelu dkk [2014]
dengan bahan baku dan metode yang
berbeda.

Tulang sapi pada prinsipnya sama
dengan  tulang lainnya.  Memiliki
kandungan yang hampir sama dengan
tulang lainnya. Komposisi kimia tulang
sapi terdiri dari zat anorganik berupa Ca,
P, O, H, Na dan Mg. Pada Tulang sapi
dewasa mengandung 20% air, 45% abu
dan 35% senyawa organik. Pada abu yang
45% terdapat Ca 37% dan 18,5% fosfat
[Keene dkk, 2004].

Untuk rata-rata persentase tulang
adalah sekitar 15% dari karkas bersih.
Berat rata-rata karkas sapi bersih antara

160 — 190 kg untuk setiap ekor sapi.
Besarnya tulang sapi ini yang tidak
termanfaatkan ini menimbulkan potensi
untuk melakukan pengolahan terhadap
tulang sapi [Sontang, 2000].

2. Metode Penelitian
Bahan yang digunakan

Bahan-bahan yang digunakan dalam
penelitian ini adalah tulang sapi yang
diperoleh dari rumah potong hewan
Pekanbaru. Tulang sapi yang digunakan
tulang sapi dibagian tulang pelipis dan
tulang tulang sekitar bagian pipi sapi.
Asam Fosfat (HsPO,) (Merck, Jerman)
85%, Amonia (NH4OH) (Merck, Jerman),
buffer (5,7,9,10,11 dan 13), dan akuades.

Alat yang dipakai

Alat yang digunakan  dalam
penelitian ini adalah furnace (Nabertherm,
Jerman) yang berfungsi sebagai tempat
proses kalsinasi bahan baku dan produk.
Kemudian peralatan lainnya meliputi panci
presto, kompor, ayakan (-100 +200 mesh),
timbangan analitik, oven untuk drying, hot
plate, magnetic stirrer, beaker glass, gelas
ukur, burret, pH meter, statip, klem, labu
reaksi, pipet tetes, spatula, termometer,
kertas saring whatman 42, aluminum foil,
dan suntik 50 mL. Untuk analisis
instrumen yang digunakan AAS, FTIR,
SEM dan XRD.
Prosedur Penelitian

Persiapan bahan baku diawali

dengan pembersihan limbah tulang sapi
dari kotoran yang tampak dengan
menggunakan sikat, sabun. Tulang yang
telah bersih direbus dengan panci presto
selama 6 jam untuk membantu melepaskan
kotoran yg masih tersisa dan menambah
lunaknya tulang. Kemudian dikeringkan di
udara terbuka. Setelah itu ditumbuk
menggunakan penumbuk kayu. Tulang
sapi yang telah hancur diambil sedikit
untuk diuji menggunakan AAS dan
sisanya dikalsinasi di dalam furnace
dengan suhu 1000°C selama 6 jam. Tulang
sapi yang sudah dikalsinasi kemudian
diayak dengan ayakan.
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Hasil ayakan berupa serbuk diuji
menggunakan AAS untuk mengukur kadar
kalsium yang terkandung dalam sampel.

Larutan yang akan dibuat adalah
larutan kalsium hidroksida (Ca(OH),),
larutan asam fosmat (H3PO,) dan larutan
amonia  (NH,OH). Larutan kalisum
hidroksida dibuat dari tulang sapi. Untuk
variabel pH tulang sapi yang dibutuhkan
14,5 gram dan untuk variabel waktu reaksi
58,002 gram, masing - masing
dicampurkan dengan akuades 100 ml dan
200 ml. Untuk membuat larutan asam
fosfat (HsPO4) 1,8 M untuk variabel pH
dan 3,6 M untuk variabel waktu reaksi.
Larutan asam fosfat (H3PO,) 1,8 M
dibuatkan dengan mengencerkan 12,61 ml
H3PO, 14,68 M dengan akuadest hingga
100 ml. Larutan asam fosfat 3,6 M
dibuatkan dengan mengencerkan 24,5 mi
H3PO4 14,68 M dengan akuadest hingga
200 ml. Larutan Amonia 1 M dibuat
dengan mengencerkan 100 ml (NH,OH)
10 M dengan akuadest hingga 1000 ml.

HA disintesis dari tulang sapi dan
asam  fosfat menggunakan  metode
presipitasi. Metode presipitasi yang
digunakan merujuk pada tesis Suryadi
[2011] dengan modifikasi bahan baku serta
perlakuan sebelum sintesis. Untuk variabel
pH, tulang sapi dicampurkan dengan
akuadest dan direaksikan dengan asam
fosfatsecara perlahan dengan
menggunakan burrret. Atur pH sesuai
variabel (5, 7, 9, 11 dan 13) dan
tambahkan beberapa tetes buffer sesuai
dengan pHnya, temperatur 90°C dan
kecepatan magnetic stirrer 300 rpm.
Untuk variabel pH ( 5, 7, 9, 11, dam 13)
biarkan reaksi berlangsung hingga waktu
120 menit. Kemudian didiamkan selama
24 jam untuk mendapatkan endapan.
Endapan kemudian disaring, dicuci, dan
dipisahkan.  Setelah itu endapan
dikeringkan dalam oven dengan suhu
105°C hingga konstan dan selanjutnya
dikalsinasi 1000°C selama 6 jam.

Untuk variabel waktu reaksi, reaksi
dilakukan pada pH optimum yang telah
didapat sebelumnya. Biarkan reaksi

berlangsung hingga 120 menit dan tiap 20
menit diambil sampel 50 ml.

Tiap sampel didiamkan selama 24 jam
untuk mendapatkan endapan. Setelah itu
endapan pada sampel disaring, dicuci, dan
dikeringkan dalam oven dengan suhu
105°C hingga kontsan. Selanjutnya
dikalsinasi  1000°C selama 6 jam.
Karakterisasi hidroksiapatit hasil sintesis
dilakukan menggunakan XRD, SEM dan
FTIR.

3. Hasil dan Pembahasan
Hidroksiapatit disintesis dari tulang
sapi yang merupakan sumber kalsium.
Kalsium dari tulang sapi ini berasal dari
senyawa kalsium oksida (CaO) vyang
didapat dari proses kalsinasi tulang sapi
pada suhu 1000°C selama 6 jam. Tulang
sapi yang dikalsinasi  mengalami
perubahan berat dari 4 Kg menjadi 2,483
Kg. Perubahan ini sebesar 62,07%. Kusrini
dan Sontang [2012] menjelaskan bahwa
perubahan berat dan warna tulang sapi
selama  proses kalsinasi  disebabkan
terjadinya proses dekomposisi dari zat
organik serta menghilangnya air pada
tulang sapi.
Tabel 1. Hasil Analisa Unsur Dalam
Tulang Sapi

Nilai (%0)
Parameter
Uji (%0) Sebelum Setelah
kalsinasi kalsinasi
Ca 50,29 82,92
Mg 5,51 8,63
Na 2,69 2,75

Berdasarkan hasil uji menggunakan
AAS dapat dilihat perbedaan kadar logam
pada tulang sapi sebelum dan setelah
kalsinasi. Kandungan senyawa kalsium
(Ca) diperoleh menigkat menjadi sebesar
82,92% (b/b) dan sisanya merupakan zat
annorganik lainnya seperti mg dan Na.
Kenaikan kandungan kalsium ini karena
banyaknya CaCO; yang terkonversi
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menjadi CaO dan hilangnya sejumlah zat
organik akibat dari proses kalsinasi.

Untuk mengetahui pengaruh pH
terhadap karakterisasi hidroksiapatit yang
dihasilkan dapat ditinjau dari data — data
hasil analisa XRD, FTIR, dan SEM. Hasil
yang didapat dari pengaturan pH.

Pada gambar 1 dengan variasi pH 5
terlihat puncak pada 20 25,8915°,
31,7679° dan 32,1882° dengan hkl : (002),
(211), dan (300). Begitu pula dengan pH
11 yaitu pada 20 25,8127°, 31,7286° dan
32,8700° dengan hkl : (002), (211), dan
(300).
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Gambar 1. Hasil Analisa XRD
Hidroksiapatit Metode Presipitasi Pada pH
S5dan7

Selain itu dari hasil analisa XRD
pada gambar 4.1 juga didapat juga puncak
- puncak lain yang menunjukan adanya
keberadan senyawa selain hidroksiapatit.
Senyawa itu seperti lime dan portlandite.
Puncak — puncak yang menunjukan
adanya keberadaan lime dan portlandite
yang tampak dari hasil analisia XRD.
Kandungan lime dan portlandite dapat
dilihat pada tabel 2.

Tabel 2. Kandungan Tiap Sampel Pada
Variabel pH

5 7 9 11 13

HA (%) 97,50 99 98,80 99,70 98,20
Lime (%) 0,80 0,00 0,20 0,10 0,20
Portlandite
(%) 1,70 1,00 0,90 0,20 1,60
Crystanility g6 o4 97,87 97,75 9833 98,03
(%)
Diameter g5 66 60,50 55,79 54,78 54,89
(nm)
Yield (%) 75,79 83,21 86,35 95,37 93,15

Pada tabel 2 menunjukan adanya
peningkatan  kemurnian seiring dengan
adanya perubahan pH. Semakin tinggi pH
semakin  tinggi  tingkat  kandungan
hidroksiapatit. Tetapi kandungan
hidroksiapatit pada pH 13 lebih rendah
dari pH 7, pH 9 dan pH 11. Ini
menunjukan jika tingkat pH terlalu tinggi
juga akan mempengaruhi kemurnian
hidoksiapatit. Lime dan portlandite
merupakan  hasil  tidak diharapkan
(Palanivelu dkk, 2014). Pada pH 5
kandungan lime lebih tinggi dibandingkan
dengan yang lain. Lime yang terbentuk ini
akan mempengaruhi  kemurnian dari
hidroksiapatit. Portlandite juga terbentuk
pada hasil hidroksiapatit pada semua hasil
hidroksiapatit. Tetapi portlandite pada pH
5 dan 13  menunjukan  tingkat
pembentukan portlandite yang tinggi
dibandingkan yang lain. Kedua kandungan
lebih sedikit didapat pada pH 11. Dari
tabel 4.2 juga menunjukan crystanility
yang dihasilkan semakin tinggi jika nilai
pH meningkat. Yield yang didapat juga
menunjukan peningkatan seiring dengan
peningkatan pH. Tetapi pada pH yang
terlalu tinggi menurun, ini diakibatkan
suasana basa yang terlalu tinggi sehingga
membentuk senyawa lain yang
mempengaruhi crystanility dan yield.

Sesuai dengan penelitian Palanivelu
dkk [2014] pada pH rendah reaksi tidak
berlangsung dan kurang atau tidak ada
interaksi antara Ca”* dan PO,> . Pada saat
pH tinggi reaksi berlangsung dan interaksi
antara Ca>* dan PO, berlangsung tinggi.
Tinggi interaksi Ca®* juga memungkinkan
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terjadi reaksi lainnya yang mempengaruhi
kemurnian dan crystaniliy.

Dari hasil analisa FTIR didapat
panjang gelombang yang membentuk
puncak — puncak. Panjang gelombang
yang membentuk puncak- puncak tersebut
menunjukan adanya gugus fungsi yang
menunjukan adanya keberadaan
hidroksiapatit. Kehadiran PO,> dan OH’
merupakan  gugus  fungsional  dari
hidroksiapatit yang mengindikasikankan
adanya kandungan hidroksiapatit pada
sampel [Sadat-shojai, 2009].
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Gambar 2. Hasil Analisa FTIR

Hidroksiapatit Metode Presipitasi Pada pH
5dan7

Pada gambar 2 terlihat gugus PO,>
muncul pada pH 5 dan 11. Pada pH 5
gugus PO,~ muncul pada panjang
gelombang 611,46; 627,86; 957,19 dan
1110,08. Gugus OH  pada panjang
gelombang 3570,39. Pada pH 11
memperlihatkan gugus PO, muncul pada
panjang gelombang 572,95; 602,78;
631,71; 947,09 dan 1085,01. Sedangkan
gugus OH" yaitu pada panjang gelombang
3570,39.

Dalam proses sintesis hidroksiapatit
untuk mengetahui waktu reaksi akan
mempengaruhi hasil hidroksiapatit
dilakukan sintesis pada rentang waktu 20
menit sampai dengan 120 menit.

Dari hasil analisa XRD ditemukan puncak
— puncak  yang menunjukan adanya
keberadaan hidroksiapati. Pada gambar
4.5 dapat dilihat hasil hidroksiapatit dari
waktu reaksi 20 dan 100 menit. Pada
waktu reaksi 20 menit tiga puncak
tertinggi terletak pada 20 25,0397°,
31,3212° dan 32,6626° dengan hkl : (002),
(211), dan (300). Pada waktu reaksi 100

menit pada 20 25,7844°, 31,7092° dan
32,8427° dengan hkl : (002), (211), dan
(300). Pada waktu reaksi 120 menit pada
20 25,8003°, 31,0446° dan 32,8782°
dengan hkl : (002), (211), dan (300).

Pada waktu reaksi 20 menit gugus
PO,> muncul pada panjang gelombang
600,18; 630,56; 948,10 dan 1120,28.
Gugus OH pada panjang gelombang
3570,29. Pada waktu reaksi 100 menit
pada 20 25,7844°, 31,7092° dan 32,8427°
dengan hkl : (002), (211), dan (300). Pada
waktu reaksi 120 menit pada 26 25,8003°,
31,0446° dan 32,8782° dengan hkl : (002),
(211), dan (300).
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Gambar 3. Hasil Analisa XRD
Hidroksiapatit Metode Presipitasi

Waktu reaksi memberikan dampak
yang jelas pada crystanility untuk
hidroksiapatit yang didapat. Pada waktu
reaksi yang terlalu cepat akan menurunkan
pembentukan crystanility pada hasil.
Sedangkan waktu yang berlebihan juga
tidak diperlukan. Dari tabel 3 dengan
waktu yang optimal (100 menit) sudah
didapat tingkat crystanility yang tinggi.

Tabel 3. Kandungan Tiap Sampel Pada
Variabel waktu

Waktu (menit)

20 60 100 120
HA (%) 92,90 94,00 99,80 81,90
Lime (%) 0,50 5,50 0,10 0,70

Portlandite 6,60 0,50 0,10 17,40
(90)
Crystanility  g,99 9333 9282 90,55
(%)

Diameter(nm) 63,74 61,75 56,83 58,45
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SEI 20kV WD15mm SS30
Sample

Gambar 4 Hasil Analisa SEM Hidroksiapatit Metode Presipitasi dengan Perbesaran 5000X
Pada waktu (a) 20 (b) 100 menit

4.  Kesimpulan

Hidroksiapatit dapat disintesis dari
tulang sapi sebagai bahan baku dengan
menggunakan metode presipitasi.Pengaruh pH
dan waktu reaksi dalam sintesis hidroksiapatit
terlihat pada analisa XRD yang menunjukan
puncak — puncak semakin tinggi dan pada
analisa FTIR terlihat pada semakin tajamnya
kecuraman panjang gelombang pada gugus
fungsi PO,> dan OH" ketika pH yang semakin
tinggi.Hidroksiapatit pada pH 11
menghasilkan kemurnian 99,7%, crystanility
98,33% dan yield 95,37% sedangkan pada pH
5 didapat kemurnian 97,5%, crystanility
96,00% dan yield 75,79%. Hidroksiapatit pada
waktu reaksi 100 menit memiliki tingkat
kemurnian dan crystanility tinggi yaitu 99,8 %
dan 92,82% sedangkan pada waktu rekasi 20
menit didapat kemurnian 92,9% dan
crystanility 84,99%
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