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Intisari

PEMBUATAN KOMPOSIT POLIKAPROLAKTON-KITOSAN-HIDROKSIAPATIT IRADIASI
UNTUK APLIKASI BIOMATERIAL. Biokompatibel komposit polikaprolakton-kitosan-hidroksiapatit
dengan berbagai komposisi telah dibuat menggunakan pelarut asam asetat glasial dan menggunakan metode film
casting pada suhu kamar. Dilakukan proses iradiasi dengan mesin berkas elektron pada dosis 10-50 kGy.
Membran komposit tersebut diuji kemampuannya untuk mengabsorpsi air, uji sifat mekanik, identifikasi gugus
fungsi dengan fourier transform infra red spectroscopy (FTIR) dan analisa pola difraksi dengan x-ray diffraction
(XRD). Uiji absorpsi air menunjukkan peningkatan seiring dengan bertambahnya konsentrasi kitosan dan
hidroksiapatit karena sifat hidrofilisitas dari keduanya. Uji sifat mekanik menunjukkan kenaikan nilai kekuatan
tarik maksimum dan penurunan elongasi seiring dengan kenaikan dosis iradiasi. Pita serapan FTIR dari membran
komposit 1 - IV menunjukkan gabungan puncak-puncak yang khas dari bahan penyusunnya. Analisa pola
difraksi dengan XRD menunjukkan tidak teramatinya perubahan struktur kristal pada membran komposit.
Penelitian ini menghasilkan komposisi membran yang prospektif untuk dikembangkan lebih lanjut sebagai bahan
biomaterial untuk aplikasi klinis.

Kata kunci : Komposit, Polikaprolakton, Hidroksiapatit, Iradiasi berkas elektron

Abstract

PREPARATION OF IRRADIATED POLYCAPROLACTONE-CHITOSAN-HYDROXYAPATITE FOR
BIOMATERIAL APPLICATION. Biocompatible polycaprolactone-chitosan-hydroxyapatite composite with
various composition were prepared using glacial acetic acid solvent and film casting method at room
temperature. Irradiation process was done using electron beam machine at the dose of 10-50 kGy. These
membranes were investigated for its ability to absorp water, mechanical properties, identification of functional
group with fourier transform infra red spectroscopy (FTIR) and diffraction pattern analysis with x-ray
diffraction (XRD). Water absorption increased with the increasing of chitosan and hydroxyapatite because of
their hidrophilicity. Mechanical properties test shows the increased of tensile strength and decreased of
elongation as the irradiation dose rises. FTIR absorbed bands composite membrane | to IV shows association of
specific peaks of polycaprolactone, chitosan and hydroxyapatite. Diffraction pattern analysis by using XRD
shows unchanged of crystal structures in composite membranes. The results of this study show the composition
of membranes is prospective for the further development of biomaterial for clinical application.

Key words : Composite, Polycaprolactone, Hydroxyapatite, Electron beam irradiation

PENDAHULUAN regeneration (GBR) pada aplikasi
periodontal. GBR adalah suatu teknik
Beberapa tahun terakhir ini telah dimana pertumbuhan tulang diperoleh

dikembangkan polimer yang bersifat dengan mempertahankan ruang dan

biodegradabel untuk aplikasi biomaterial.
Salah satunya adalah pemakaian polimer
sebagai membran guided tissue
regeneration (GTR) atau guided bone

mencegah pertumbuhan jaringan lunak ke
daerah yang akan dikembangkan dengan
menggunakan membran sebagai penutu
pada tulang yang akan direkonstruksil!.
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Beberapa kelompok peneliti di berbagai
negara telah mengembangkan membran
GTR/GBR  dengan menggabungkan
polimer alam (kolagen atau kitosan) dan
polimer sintetik seperti poly caprolactone
(PCL), poly(glycolic acid) (PGA), atau
poly(lactic acid) (PLA). Pengembangan
bahan dengan sifat mekanik, degradasi dan
sifat biologi masih diperlukan untuk
menghasilkan komposisi membran yang
paling baik untuk aplikasi in vivol?.
Polikaprolakton ~ (PCL)  merupakan
polyester yang bersifat biodegradabel dan
biokompatibel. PCL merupakan salah satu
jenis bahan yang ideal karena bersifat non
toksik, dapat diresorpsi setelah
diimplantasi dan memiliki sifat mekanik
yang bagus. Selain itu PCL juga dapat
digabung dengan polimer lain karena
memiliki titik leleh yang cukup rendah
yaitu 60 °C. PCL telah banyak digunakan
untuk aplikasi biomedis seperti kateter,
benang operasi dan untuk drug delivery®!.
PCL memiliki beberapa kekurangan yaitu
bersifat  sangat  hidrofobik,  proses
biodegradasi yang agak lambat, dan
memiliki  kepekaan terhadap aktivitas
mikroba. Akan tetapi, kemampuan PCL
untuk bercampur dengan polimer lain
melalui  proses  modifikasi  mampu
mengatasi kekurangan-kekurangan
tersebut!™.  Mencampur dua  polimer
merupakan pengembangan biomaterial
baru dengan kombinasi sifat yang tidak
dapat dicapai oleh individual polimer.
Kitosan adalah produk deasetilasi dari
kitin. Beberapa keunggulan dari kitosan
antara lain biodegradabel, biokompatibel,
hidrofilik, non toksik, dan memiliki sifat
anti mikroba®®*®!. Selain itu kitosan dapat
larut di dalam asam lemah (pH< 6,3) dan
mudah diproses menjadi bentuk film dan
scaffold. Kitosan memiliki kekurangan
sifat mekanik yaitu kurang fleksibel dan
rapuh pada kondisi basah®. Untuk
mengatasi  kekurangan tersebut, perlu
dilakukan modifikasi dengan
menambahkan polimer sintetik yaitu
polikaprolakton. Campuran antara kitosan
dan polikaprolakton menunjukkan sifat

biokompatibel yang baik satu dengan yang
lain karena titik lelehnya yang rendah.
Selain itu, proses degradasi PCL yang
lambat  dapat  dipercepat  dengan
menambahkan polimer alam (Kkitosan)
untuk mengurangi Kkristalinitas dan sifat
hidrofobisitas-nya’®.

Saat  ini, penggunaan  komposit
membran PCL/kitosan terbatas karena
tidak adanya sifat bioaktifitas dan
rendahnya sifat mekanik!”. Oleh karena itu
dilakukan pengembangan lebih lanjut
dengan membuat komposit
keramik/polimer, dimana sifat bioaktif dari
partikel keramik dapat menempel pada
matriks biodegradabel polimer. Komposit
tersebut diketahui memiliki bioaktifitas
dan bisa memperbaiki sifat mekanik
membran jika dibandingkan dengan
individual polimer™. Hidroksiapatit telah
digunakan secara luas sebagai bahan
keramik yang bersifat kompatibel karena
memiliki sifat osteokonduksi dan resorpsi
yang baik. Hidroksiapatit memiliki sifat
biokompatibilitas yang sangat baik dengan
tulang, gigi, kulit dan otot baik secara in
vivo dan in vitro. Bentuknya dapat berasal
dari jaringan biologi maupun sintetik.
Selain  bioaktif dan  osteokonduktif,
hidroksiapatit juga tidak toksik dan tidak
imunogenik sehingga senyawa ini paling
banyak digunakan untuk bahan pengganti
tulang®%. Pencampuran antara
polikaprolakton, kitosan dan hidroksiapatit
diharapkan dapat menghasilkan komposit
dengan sifat fisik dan mekanik yang ideal
untuk dijadikan membran GBR.

Pada  penelitian ini dilakukan
penggabungan antara polikaprolakton,
kitosan dan hidroksiapatit yang dicampur
secara homogen melalui pengadukan.
Komposit yang terbentuk diproses menjadi
membran tipis dengan metode penuangan
dan penguapan pelarut pada suhu kamar.
Dilakukan iradiasi mesin berkas elektron
dengan variasi dosis iradiasi untuk melihat
pengaruh radiasi terhadap sifat fisik
membran komposit. Karakterisasi yang
dilakukan adalah uji absorpsi air, uji sifat
mekanik, identifikasi gugus fungsi dengan
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fourier transform infra red spectroscopy
(FTIR) dan analisa pola difraksi dengan x-
ray diffraction (XRD).

PROSEDUR PERCOBAAN

Bahan dan Peralatan

Bahan yang digunakan antara lain
polikaprolakton produksi Daicel Chemical
Industry Ltd, Jepang, kitosan medical
grade produksi PT Biotech Surindo,
Cirebon, kalsium nitrat, diammonium
hidrogen fosfat, larutan amoniak 25%,
larutan natrium hidroksida dan asam asetat
glasial produksi Merck.

Peralatan yang digunakan antara lain
mesin berkas elektron (MBE) GJ-2 buatan
Cina, Spektrometer FTIR Shimadzu buatan
Jepang, Shimadzu X-Ray Diffractometer
7000 buatan Jepang, Toyoseiki Strograph-
Rl buatan Jepang, Sanyo freezer,
Iyophilizer Christ Beta |, timbangan
analitik Acculab BL 210 S Sartorius, IKA
C-Mag HS 7 hot plate stirrer, peralatan
gelas (gelas ukur, Erlenmeyer, dan gelas
piala) dan cetakan plastik polipropilena.
Pembuatan Membran
Polikaprolakton

Serbuk hidroksiapatit dibuat dengan
cara  mencampur kalsium nitrat,
diammonium hidogen fosfat dan amoniak
25% dengan menggunakan metode yang
dilakukan oleh Mobasherpour®.

Butiran  polikaprolakton  dilarutkan
dalam asam asetat glasial 100% pada suhu
60 °C menggunakan hot plate stirrer.
Setelah polikaprolakton larut, ditambahkan
serbuk kitosan dan hidroksiapatit, dengan
komposisi perbandingan berat seperti pada
Tabel 1.

Komposit

Tabel 1. Komposisi membran komposit sesuai
dengan perbandingan berat unsur penyusunnya

. Polikaprolakton Kitosan Hidroksiapatit
Komposit
(% berat) (% berat) (% berat)
| 50 25 25
I 45 35 20
11 25 50 25
v - 70 30

Campuran polikaprolakton, kitosan dan
hidroksiapatit diaduk selama enam jam
pada suhu 40 °C sampai homogen.
Kemudian dituang kedalam cetakan plastik
polipropilena berukuran 12 cm x 7,5 cm.
Komposit tersebut dikeringkan pada suhu
kamar. Setelah kering, membran direndam
dalam 1% larutan natrium hidroksida
selama satu malam. Membran dicuci
dengan akuadest sampai bersih dari sisa
larutan natrium hidroksida. Membran
dibekukan pada suhu -20 °C selama satu
malam, kemudian dikeringbekukan selama
48 jam. Membran dikemas dalam plastik,
kemudian diiradiasi dengan menggunakan
mesin berkas elektron (MBE). Dosis
iradiasi yang digunakan yaitu 10 kGy, 20
kGy, 30 kGy, 40 kGy, dan 50 kGy dengan
tegangan 1,5 MeV, arus 2 mA, dan
kecepatan konveyor 11,7 Hz.

Uji Absorpsi Air Membran Komposit

Membran komposit iradiasi dan non
iradiasi dipotong berukuran 15 mm x 20
mm. Kemudian membran dikeringkan
dalam oven pada suhu 40 °C selama 24
jam, didinginkan dalam desikator, lalu
ditimbang sebagai berat awal (W).

Membran dicelup dalam aquadest
volume 50 ml pada suhu 25 °C dan
direndam dengan variasi waktu
perendaman antara dua menit sampai enam
puluh menit. Setelah itu, sampel diletakkan
pada kertas saring untuk menghilangkan
air di atas permukaan membran dan
langsung ditimbang ( sebagai W,).
Persentase kenaikan absorpsi air dihitung
sebagai :

% Absorpsi = 100 x ( W1-W;)/W

dimana :

Wy = berat awal membran

W, - berat membran setelah mengabsorpsi
air

Uji Sifat Mekanik Membran Komposit
Pengujian sifat mekanik membran

komposit dilakukan dengan cara mengukur

kekuatan tarik maksimum dan elongasi.
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Pengujian dilakukan berdasarkan SNI 06-
4209-1996 dengan menggunakan alat uji
tarik  Strograph-Rl  Toyoseiki dengan
kecepatan 50 mm/menit. Kekuatan tarik
maksimum dan elongasi dihitung sebagai :

Kekuatan tarik maksimum (kg/cm?) = P/A

dimana :
P = beban (kg) dan
A (kg/cm?) = lebar sampel (cm) x tebal

sampel (cm)
Elongasi (%) = [(L1-Lo)/Lo] x 100

dimana
L; = perpanjangan ketika putus dan
Lo = panjang area sampel sebelum putus

Analisis Gugus Fungsi Menggunakan
Spektrofotometer FTIR

Membran komposit iradiasi dan non
iradiasi dicetak dengan ketebalan 0,01
sampai 0,02 mm. Potongan kecil sampel
berukuran 0,2 mm x 0,2 mm diletakkan di
atas serbuk KBr, kemudian dianalisis
dengan spektrofotometer FTIR pada
bilangan gelombang 4000 cm™ hingga 500
cm™. Serbuk polikaprolakton, kitosan dan
hidroksiapatit diukur pula serapannya.

Karakterisasi Membran
Menggunakan XRD

Membran komposit iradiasi dan non
iradiasi dipotong berukuran 20 mm x 20
mm. Sampel dikarakterisasi menggunakan
alat X-Ray Diffractometer 7000, Shimadzu
dengan kondisi pengukuran target X-Ray
adalah Cu, diukur pada tegangan 40 kV
dan kuat arus 30 mA.

Komposit

HASIL DAN PEMBAHASAN

Uji Absorpsi Air Membran Komposit
Sampel membran komposit
polikaprolakton-kitosan-hidroksiapatit
disajikan pada Gambar 1 . Gambar 1(a)
adalah membran komposit yang diiradiasi
menggunakan mesin berkas elektron,
sedangkan gambar 1 (b) dan (c) berturut-

turut adalah membran komposit dalam
kondisi basah setelah dicelup dalam air dan
membran komposit yang diregangkan.

(b)

Gambar 1. (a) Sampel membran komposit
polikaprolakton-kitosan-hidroksiapatit iradiasi, (b)
sampel membran komposit dalam kondisi basah,
dan (c) sampel membran komposit yang
diregangkan

Secara visual, membran komposit
iradiasi dan non iradiasi terlihat berwarna
putih dan homogen, tidak terlihat adanya
sisa  serbuk atau gumpalan dari
hidroksiapatit maupun kitosan. Kondisi
pengadukan terus-menerus pada suhu 40 °C
selama enam jam cukup untuk membuat
komposit yang homogen. Membran setelah
dikeringkan direndam dalam larutan
natrium hidroksida untuk menetralkan pH
yang bersifat asam karena penggunaan
larutan asam asetat. Selain itu, NaOH
berperan pula pada proses gelasi
(pembentukan gel) sehingga dihasilkan
membran dengan permukaan yang lebih
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Absorpsi air (%)

Absorpsi air (%)

halus dan rapat. Membran komposit pada
kondisi kering bersifat keras dan kaku
tetapi setelah dicelup dalam air, membran
menjadi lentur, dapat diregangkan dan
tidak mudah sobek. Membran komposit
non iradiasi dan membran iradiasi 10 kGy
sampai 50 kGy diukur kemampuannya
untuk mengabsorbsi air. Hasil pengukuran
absorpsi air ditampilkan pada Gambar 2
sampai dengan Gambar 5.
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Gambar 4. Grafik hasil pengukuran absorbsi air
membran komposit 111
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Gambar 2. Grafik hasil pengukuran absorbsi air
membran komposit |
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Gambar 5. Grafik hasil pengukuran absorbsi air
membran komposit IV

Grafik absorpsi air komposit | sampai
IV disajikan pada Gambar 2 sampai
dengan Gambar 5. Pada grafik keempat
membran komposit menunjukkan kenaikan

0 10 20 30 40 50 60
Waktu perendaman (menit)

Gambar 3. Grafik hasil pengukuran absorbsi air
membran komposit |1

yang tajam pada proses awal absorpsi air
dan cenderung mendatar seiring dengan
bertambahnya waktu perendaman serta
tercapainya kesetimbangan (Gambar 5).

Secara umum, kesetimbangan absorpsi
air dicapai pada waktu perendaman kurang
dari 30 menit. Setelah dilakukan
perhitungan rata-rata absorpsi air diperoleh
data absorpsi air komposit I, 11, 111, dan IV
berturut turut adalah 52,7%, 56,1%, 64,3%
dan 69,4%. Komposit | menunjukkan
absorpsi air yang paling kecil, sedangkan
komposit IV menunjukkan absorpsi paling
besar diantara komposit lain. Hal ini
disebabkan karena persentase kandungan
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polikaprolakton pada komposit | paling
besar dibanding yang lain, yaitu sekitar
50%. Selain itu, kandungan kitosan pada
komposit | juga paling kecil diantara
komposit lain, yaitu sekitar 25%.

Kandungan kitosan pada komposit 1, II,
I1l, dan IV berturut-turut adalah 25%,
35%, 50% dan 70%. Polikaprolakton
bersifat hidrofobik sedangkan kitosan dan
hidroksiapatit bersifat hidrofilik, sehingga
komposit dengan kandungan
polikaprolakton paling besar dan kitosan
paling kecil menunjukkan absorpsi air
yang Kkecil. Semakin besar kandungan
kitosan menunjukkan semakin besar pula
absorpsi air. Kenaikan absorpsi air
kemungkinan disebabkan karena
bertambahnya tingkat kesulitan pada
pembentukan susunan rantai polimer
karena kitosan menghalangi pergerakan
polimer dan sifat hidrofilik dari kitosan
menyebabkan lemahnya perlekatan dengan
polikaprolakton yang bersifat
hidrofobik!*2.

Adanya  bahan  pengisi  seperti
hidroksiapatit juga mempengaruhi absorpsi
air. Komposit 1V memiliki kandungan
hidroksiapatit sekitar 30%. Absorpsi air
meningkat seiring dengan bertambahnya
jumlah hidroksiapatit. Hal ini disebabkan
karena dua faktor, yaitu sifat hidrofilik dari
hidroksiapatit dan adanya rongga diantara
matriks (polikaprolakton — kitosan) dengan
bahan pengisi (hidroksiapatit). Gugus
fungsi —OH bebas pada hidroksiapatit
menyebabkan absorpsi air karena terbentuk
ikatan hidrogen dengan molekul air,
sehingga absorpsi air meningkat seiring
dengan meningkatnya bahan pengisi
karena semakin banyak pula air yang
masuk kedalam ronggal”**). Dari keempat
grafik pada Gambar 2 — 5 terlihat pula
bahwa absorpsi air terbesar adalah pada
membran komposit yang tidak diiradiasi,
kemampuan membran untuk mengabsorpsi
air menurun seiring dengan kenaikan dosis
iradiasi. Absorpsi air terkecil terjadi pada
membran yang diiradiasi dosis 40 kGy
sampai 50 kGy. Penurunan absorpsi air
pada membran komposit iradiasi dosis

tinggi kemungkinan disebabkan karena
terjadinya  degradasi pada  Kitosan,
sehingga kemampuan absorpsinya menjadi
berkurang.

Uji Sifat Mekanik Membran Komposit

Komposit dengan sifat mekanik yang
baik dapat diperoleh jika bahan pengisi
dapat terdispersi dengan baik di dalam
matriks. Bahan pengisi dan matriks harus
bersifat kompatibel atau sesuai satu sama
laint**!, Dalam penelitian ini, bahan pengisi
yang digunakan adalah hidroksiapatit dan
matriksnya adalah polikaprolakton dan
kitosan. Uji sifat mekanik penting
dilakukan untuk memperoleh gambaran
sifat membran yang akan digunakan
sebagai membran guided bone
regeneration (GBR).

Kekuatan tarik maksimum (tensile
strength) adalah kemampuan suatu bahan
untuk menahan beban tanpa membuat
bahan tersebut putus. Sifat mekanik sangat
penting diuji untuk polimer yang pada
pemakaiannya akan diregangkan,
contohnya seperti membran. Perpanjangan
(elongation) adalah suatu deformasi, atau
perubahan bentuk yang dialami oleh suatu
bahan karena adanya tekanan, sampel
mengalami  regangan sehingga lebih
panjang. Elongasi adalah tegangan yan
dialami suatu bahan ketika putus™®.
Hubungan pengaruh iradiasi terhadap
kekuatan tarik maksimum dan elongasi
empat komposisi membran ditunjukkan
pada Gambar 6 dan Gambar 7.

60

50 Komposit |

Komposit Il
40 O 0

Komposit Il

| O @ O

Komposit IV

30%
Zogii.E

mT
0 ! ! ! ! !

0 10 20 30 40 50
Dosis Iradiasi (kGy)

Tegangan putus (kg/cm2)

Gambar 6. Grafik pengaruh iradiasi terhadap
kekuatan tarik maksimum membran komposit | - IV
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Gambar 7. Grafik pengaruh iradiasi terhadap
elongasi membran komposit I-1V

Pada Gambar 6 terlihat bahwa kekuatan
tarik maksimum membran komposit
sebagai fungsi dari dosis iradiasi pada
komposisi | sampai IV berbeda-beda.
Dengan bertambahnya dosis iradiasi,
kekuatan tarik maksimum komposit |
sampai IV cenderung bertambah. Pada
komposit 1, kekuatan tarik maksimum
dicapai pada dosis iradiasi 30 kGy,
kemudian berkurang dengan bertambahnya
dosis. Ada dua mekanisme interaksi radiasi
pada polimer, yaitu pemutusan rantai yang
mengakibatkan menurunnya kekuatan tarik
maksimum dan elongasi, dan ikatan silang
yang menaikkan kekuatan tarik maksimum
tetapi menurunkan nilai elongasi sampai
dengan putus. Kedua reaksi tersebut terjadi
bersamaan, tetapi salah satu reaksi bersifat
lebih dominan tergantung pada jenis
polimer dan bahan tambahan yang
digunakant*®!,

Pada penelitian ini, reaksi yang bersifat
dominan adalah ikatan silang, hal tersebut
dapat diamati dari semakin bertambahnya
nilai kekuatan tarik maksimum seiring
dengan  pertambahan  dosis iradiasi.
Komposit I menunjukkan nilai kekuatan
tarik maksimum yang paling tinggi karena
memiliki ~ konsentasi  polikaprolakton
paling tinggi, yaitu 50% yang dapat dilihat
pada Gambar 6. Seperti halnya terlihat
pada Gambar 6, komposit 1V memiliki
nilai kekuatan tarik paling rendah karena
matriksnya tidak mengandung
polikaprolakton, hanya Kkitosan saja

sehingga nilainya kecil. Hal tersebut
sejalan dengan penelitian yang dilakukan
oleh Narkis dkk. dan Cottam dkk!"*e]
bahwa kekuatan tarik maksimum membran
komposit  menurun  seiring  dengan
meningkatnya kandungan hidroksiapatit.

Komposit IV dengan kandungan
hidroksiapatit paling besar vyaitu 30%
memiliki kekuatan tarik maksimum yang
paling rendah jika dibanding dengan
kekuatan tarik maksimum komposit I, II,
dan 1l yang memiliki kandungan
hidroksiapatit lebih kecil. Penurunan
tersebut disebabkan karena adanya sifat
adhesi atau perlekatan antarmuka antara
matriks dan  bahan  pengisi  dan
kemampuannya  untuk  memindahkan
tekanan melewati antarmuka tersebut.
Ketiadaan perlekatan menyebabkan
terbentuknya pori yang ada kaitannya
dengan lepasnya ikatan serat polimer.

Ketika komposit mendapatkan tekanan,
kekosongan perlekatan antara polimer dan
hidroksiapatit membuat terbatasnya proses
pemindahan tekanan. Semakin rendah
perlekatan antara hidroksiapatit dan
matriks, semakin rendah pula tekanan yang
menyebabkan ikatan terlepas sehingga
serat polimer kurang mampu menguatkan
komposit. Semakin bertambahnya
hidroksiapatit maka semakin rendah pula
perlekatan antarmuka, sehingga rantai
molekul komposit terputus dan
menyebabkan berkurangnya kekuatan tarik
maksimum membran komposit!”). Selain
itu, kitosan relatif rapuh karena memiliki
struktur kristal yang rigid atau kaku.
Adanya penambahan hidroksiapatit yang
memiliki sifat yang lebih rapuh dari pada
kitosan akan meningkatkan sifat kerapuhan
dari  membran  komposit  sehingga
mengakibatkan menurunnya kekuatan tarik
maksimumt*%),

Keberadaan bahan pengisi pada matriks
polikaprolakton dan kitosan iradiasi juga
menyebabkan terjadinya perubahan sifat
elongasi membran komposit. Semakin
bertambahnya dosis iradiasi, berakibat
pada semakin berkurangnya nilai elongasi.
Elongasi maksimum diperoleh pada dosis
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iradiasi 10 kGy, penambahan dosis
selanjutnya menyebabkan menurunnya
nilai elongasi. Iradiasi dapat memperbaiki
sifat kekakuan dan kekuatan membran
karena dapat menyebabkan perlekatan
yang kuat antara bahan pengisi dan matriks
polimer. Sebagai konsekuensi, ketahanan
dari  membran  komposit  berkurang
sehingga nilai elongasi juga berkurang!*?l,

Komposit 1l memiliki elongasi yang
relatif lebih besar dibandingkan dengan
komposit lain. Perbandingan komposisi
polikaprolakton (25%): kitosan (50%):
hidroksiapatit (25%) menghasilkan
membran dengan sifat kelenturan atau
elastisitas yang cukup baik jika
dibandingkan dengan komposit | yang
memiliki komposisi polikaprolakton (50%)
. kitosan (25%) : hidroksiapatit (25%).
Komposit 1V tidak memiliki pola elongasi
yang sama dengan tiga komposit lain
karena pada komposit tersebut tidak
terdapat polikaprolakton pada matriksnya.

Dari hasil pengujian kekuatan tarik
maksimum dan elongasi terlihat bahwa
komposit 11 memiliki sifat mekanik yang
prospektif untuk dijadikan membran. Hal
ini disebabkan karena komposit tersebut
memiliki kekuatan tarik maksimum yang
cukup baik dan elastisitas paling baik yang
dapat dilihat dari nilai elongasi-nya.

Analisis Gugus Fungsi Menggunakan
Spektrofotometer FTIR

Spektroskopi  FTIR digunakan untuk
mengetahui  karakteristik gugus fungsi
yang terbentuk dari membran komposit.
Spektrum FTIR dari membran komposit
non iradiasi dan iradiasi disajikan pada
Gambar 8 dan 9.

Transmittance (%)
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Gambar 8. (a) Spektrum FTIR polikaprolakton ,(b)

kitosan, (c) hidroksiapatit, (d) membran komposit I,

(e) membran komposit 11 , (f) membran komposit
111, dan (g) membran komposit IV
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Gambar 9. (a) Spektrum FTIR membran iradiasi
50 kGy komposit |, (b) komposit Il , (c) komposit
111, dan (d) komposit IV

Spektrum FTIR dari polikaprolakton
terdapat pada Gambar 8(a). Spektrum yang
khas dari struktur polikaprolakton terdiri :
1) Vibrasi regang dan tekuk dari —(CH,)—

pada bilangan gelombang 3000-2850

cm™ dan 1250-1480 cm™;

2) lkatan C=0O pada daerah di sekitar
bilangan gelombang 1700 -1750 cm™
3) Vibrasi regang C-O pada daerah sekitar

1050 — 1250 cm™. Absorpsi yang kuat

di  sekitar daerah 1750 cm®

mengindikasikan gugus ester alifatik!?®!.

Gambar 8(b) adalah spektrum FTIR dari
kitosan. Spektrum khas dari kitosan yaitu
vibrasi regang H-NH terdapat pada
panjang gelombang 3288-3103 cm™,
vibrasi regang C-H alifatik atau O-CHjs
pada 2878 cm™, vibrasi regang NH, pada
bilangan 1652 cm™, dan vibrasi tekuk C-H
dari CH, pada bilangan gelombang 1419
cm™. Gambar 8(c) adalah spektrum dari
hidroksiapatit. Panjang gelombang dari
vibrasi regang OH (ikatan H
intermolekular) terdapat pada 3568-3388
cm™, serapan khas dari karbonat (CO3%)
pada 1420 cm™ dan 874 cm™ kemudian
serapan fosfat (PO,*) pada 1037, 601, dan
569 cm™. Unsur karbonat yang ada pada

hidroksiapatit menunjukkan bahwa
senyawa tersebut memiliki kristalinitas
rendah sehingga memiliki sifat bioaktifitas
yang baik!”. Spektum FTIR dari membran
komposit | sampai IV terdapat pada

Gambar 8 (d, e, f, dan g). Keempat
spektrum  FTIR  membran  komposit
tersebut, menunjukkan gabungan puncak-
puncak yang khas dari bahan penyusunnya.
Misalnya pada komposit I menunjukkan
gabungan  spektrum  polikaprolakton,
kitosan dan hidroksiapatit (3500-3300,
2864, 1720, 1091, 875 - 1389, dan 567 -
1047 cm™)?Y. Gugus amin pada kitosan
berpotensi membentuk ikatan amida
dengan gugus karbonil dari
polikaprolakton. Pada kasus tersebut,
panjang gelombang gugus karbonil di
sekitar 1700 - 1750 cm™ akan bergeser ke
panjang gelombang yang lebih rendah
(sekitar 1630 - 1680 cm™). Perubahan ini
tidak teramati pada komposit, sehingga
dapat disimpulkan bahwa tidak terjadi
ikatan kimia antara  kitosan  dan
polikaprolakton, hanya bercampur
bersamal®?.

Gambar 9 adalah spektrum FTIR
membran komposit iradiasi. Terlihat
bahwa ada sedikit pergeseran puncak
panjang gelombang C=0 pada membran
komposit iradiasi dibandingkan pada
membran non iradiasi. Pada komposit I,
terjadi pergeseran dari panjang gelombang
1720 cm™ menjadi 1730 cm™, begitu pula
halnya dengan komposit I1, 111, dan 1V. Hal
tersebut mengindikasikan bahwa
kemungkinan terjadi reaksi pada gugus
karbonil*?.

Karakterisasi  Membran
Menggunakan XRD

Karakterisasi ini  bertujuan  untuk
melihat pola difraksi dari membran
komposit dan melakukan perbandingan
dengan pola difraksi unsur penyusunnya
yaitu polikaprolakton, hidroksiapatit dan
kitosan. Spektrum difraksi membran
komposit dan unsur penyusunnya disajikan
pada Gambar 10.

Komposit
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Gambar 10. (a) Spektrum difraksi XRD hidroksiapatit, (b) polikarolakton, (c) membran komposit Il, (d)

membran komposit 111, dan (e) membran komposit IV

Spektrum difraksi dari hidroksiapatit
terdapat pada Gambar 10(a). Sekurang-
kurangnya terdapat 9 puncak difraksi pada
sudut 20 25,8° sampai 64,1° dan puncak
dengan intensitas kuat pada 26 25,8°, 32,1°
dan 32,9°. Puncak yang agak melebar dan
kurang tajam  menunjukkan  bahwa
hidroksiapatit berada dalam fase semi
kristalin. Gambar 10(b) adalah pola
difraksi dari polikaprolakton. Ada 4
puncak difraksi yang menunjukkan pola
karakteristik dari polikaprolakton pada
sudut 26 19,5° sampai 29°. Puncak dengan
intensitas kuat terdapat pada sudut 20
19,5°; 21,9°; dan 22,7°. Puncak yang agak
melebar menunjukkan bahwa

polikaprolakton juga berada pada fase semi
kristalin. Gambar 10(c) dan 10(d) berturut-
turut adalah pola difraksi membran
komposit Il dan [1ll. Terlihat bahwa
spektrum difraksinya menunjukkan pola
difraksi gabungan dari hidroksiapatit,
polikaprolakton dan kitosan. Terdapat 9
puncak difraksi dari hidroksiapatit dan 4
puncak difraksi dari polikaprolakton
dengan sudut 20 yang hampir sama atau
terjadi sedikit pergeseran. Misalnya salah
satu sudut 26 pada polikaprolakton adalah
29°, sementara pada membran komposit Il
bergeser menjadi 30,6° dan pada membran
komposit Il menjadi 30,3°. Intensitas dan
tinggi puncak difraksi polikaprolakton
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pada membran komposit 1l sedikit lebih
tinggi daripada membran komposit I11. Hal
tersebut  terjadi  disebabkan  karena
persentase jumlah polikaprolakton lebih
kecil dan persentase jumlah hidroksiapatit
lebih besar pada membran komposit IlI.
Dengan  bertambahnya  hidroksiapatit,
polikaprolakton melekat pada rongga
mikro dari hidroksiapatit atau terabsorpsi
pada permukaan komposit, membuat
polikaprolakton terkristalisasi sebagian.
Sifat tersebut ada kaitannya dengan
penurunan jumlah polikaprolakton pada
komposit!”.  Selain  itu,  terdapat
penggabungan puncak serapan antara
kitosan dan polikaprolakton diantara sudut
20 19° sampai 23°. Pada membran
komposit Il dan I1l, puncak difraksi khas
dari polikaprolakton di sudut 20 19,5°
sampai 22,7° yang semula memiliki
puncak yang tajam, berubah menjadi
melebar karena adanya penggabungan
dengan puncak difraksi kitosan. Hal
tersebut diperkuat dengan analisa pola
difraksi Gambar 10(e), vyaitu pada
membran  komposit V.  Membran
komposit tersebut hanya terdiri dari
kitosan dan hidroksiapatit saja, tanpa
adanya polikaprolakton. Terlihat puncak
difraksi yang khas dari kitosan pada sudut
26 19,9°.

Puncak yang melebar menunjukkan
bahwa kitosan berada pada fase amorf.
Tidak terbentuknya puncak difraksi baru
dan tidak terjadinya pergeseran sudut
difraksi secara signifikan pada membran
komposit menunjukkan bahwa tidak terjadi
perubahan struktur kristal pada campuran
polikaprolakton, Kitosan dan
hidroksiapatit.

KESIMPULAN

Dari penelitian yang telah dilakukan,
maka dapat disimpulkan bahwa membran
komposit polikaprolakton-kitosan-
hidroksiapatit ~ dapat dibuat dengan
menggunakan teknik iradiasi  berkas
elektron. Dosis iradiasi maksimum dicapai
pada dosis 30 kGy, jika dosis iradiasi lebih

dari dosis tersebut menunjukkan adanya
perubahan sifat fisik dan mekanik.

Berdasarkan uji absorpsi air, sifat
mekanik, analisa gugus fungsi dengan
FTIR dan analisa pola difraksi dengan
XRD pada empat membran komposit dapat
disimpulkan bahwa membran komposit 111
dengan  komposisi  polikaprolakton
kitosan : hidroksiapatit 25% : 50% : 25%
prospektif dijadikan membran untuk
aplikasi biomaterial.
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