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ABSTRAK

Biokeramik hidroksiapatit (HAp) adalah suatu komponen kimiawi sintetik dari turunan kalsium fosfat
yang banyak digunakan untuk memperbaiki kerusakan jaringan keras. Salah satu bahan alami untuk
membuat hidroksiapatit adalah cangkang kerang simping (Amusium pleuronectes), hasil samping
dari usaha penangkapan kerang simping. Tujuan penelitian ini untuk menghasilkan sediaan HAp dari
cangkang kerang simping dan mengkarakterisasi sediaan hidroksiapatit yang dihasilkan. Tahapan
yang dilakukan adalah persiapan tepung cangkang kerang, proses kalsinasi dengan perlakuan suhu
(700, 800, dan 900°C) dan waktu (6; 4,5; dan 3 jam), serta sintesis HAp menggunakan amonium
dihidrogen fosfat. Hasil HAp terbaik diperoleh dari perlakuan suhu kalsinasi 800°C selama 4,5 jam
dengan rendemen 75,20%. Gugus fungsi CO,* yang muncul mengindikasikan adanya vibrasi C-O
dari gugus CO, dan gugus hidrogen fosfat (HPO,*). Difraktogram HAp yang dihasilkan mendekati
standar (HAp-S) dengan intensitas tinggi pada nilai 26: 25,88°; 31,75°; 32,18°; 32,88°; 34,05°; 39,77°;
46,61°; dan 49,97°. HAp yang dihasilkan memiliki unsur Ca dan P masing-masing 59,09 dan 40,91%
dengan rasio Ca/P sebesar 1,44 dan diameter partikel rata-rata 396,88 nm. HAp ini memiliki morfologi
berbentuk aglomerat dan tidak terdapat permukaan dengan tepi runcing dan tajam sehingga relatif
aman untuk diaplikasikan pada jaringan lunak manusia.

Kata Kunci : Amusium pleuronectes, hasil samping, hidroksiapatit, hidrogen fosfat, kalsium
oksida

ABSTRACT

Hydroxyapatite bioceramic (HAp) is a synthetic chemical component of calcium phosphate
derivatives generally used to repair hard tissue damage. One of the natural ingredients for making
hydroxyapatite is scallop shells (Amusium pleuronectes), a by-product of catching fresh scallops, which
only use the adductor meat/muscle. This study aimed on HAp preparations from scallop shells and
characterized the resulting hydroxyapatite formulation. The steps taken were preparing scallop shell
flour, the calcination processed with temperatures of 700, 800, and 900°C and times 6; 4.5; and 3 hours,
and the synthesis processed using Ammonium Dihydrogen Phosphate (ADP). The results obtained
were the best hydroxyapatite treatment at a calcination temperature of 800°C for 4.5 hours with a yield
of 75.20%. The functional group found of CO? indicated C-O vibrations from the CO, group and the
hydrogen phosphate group (HPO ?). The diffractogram of HAp was similar to standard hydroxyapatite
(HAp-S) with high intensity at values of 26: 25,88°; 31.75°; 32.18°; 32.88°; 34.05°; 39.77°; 46.61°; and
49.97°. HAp from this study has an agglomerate morphology, without sharp surface and edges. Based
on SEM-EDS analysis, the HAp contains Ca and P 59.09 and 40.91%, respectively, with a Ca/P ratio of
1.44. The average particle diameter size was 396.88 nm. The morphology of the resulting HAp will be
safe for human soft tissue application.

Keywords: Amusium pleuronectes, by-products, hydroxyapatite, hydrogen phosphate,
calcium oxide
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PENDAHULUAN

Kerang merupakan salah satu hasil perikanan
tangkap yang utama karena memiliki potensi yang
besar dan bernilai ekonomis tinggi. Data statistik
Kementerian Kelautan dan Perikanan (KKP) tahun
2020 menunjukkan volume produksi kerang sekitar
87 ribu ton dan diperkirakan naik pada tahun
2024 menjadi 137 ribu ton (Rahman, 2020). Akhir-
akhir ini, salah satu spesies kerang yang mulai
dimanfaatkan adalah kerang simping (Amusium
pleuronectes). Indonesia merupakan salah satu
negara penghasil kerang simping, selain Philipina
dan Australia. Penyebaran kerang simping meliputi
seluruh perairan Indonesia. Di pesisir Pantai
Utara Jawa Provinsi Jawa Tengah, Kabupaten
Kendal, Batang, Pekalongan, Pemalang, Tegal, dan
Brebes tercatat sebagai daerah penghasil kerang
simping. Masyarakat menangkap kerang simping
menggunakan alat tangkap jaring arad (Prasetya et
al., 2021).

Selama ini, kerang simping segar hasil
tangkapan hanya dimanfaatkan daging/otot
aduktornya, sedangkan cangkangnya dibuang.

Banyaknya cangkang yang dihasilkan memerlukan
penanganan yang serius sehingga dapat menaikkan
nilai kemanfaatannya. Hingga saat ini, pemanfaatan
cangkang kerang simping masih terbatas sebagai
bahan kerajinan seperti materi hiasan dinding atau
desain interior dan sebagai campuran pakan ternak
(Agustini et al., 2011). Menurut Wahyuni dan Erna
(2010), cangkang kerang dapat digunakan sebagai
bahan komponen elektronik, karena termasuk jenis
material keramik dan memiliki sifat semikonduktor.
Rahayu et al. (2018) menyatakan bahwa cangkang
kerang memiliki mineral dengan komposisi 98,7%
Ca; 0,05% Mg; 0,9% Na; 0,02% P; dan 0,2%
lainnya. Tingginya kandungan kalsium karbonat
pada kulit kerang yang merupakan sumber kalsium
menjadikan material ini berpotensi untuk digunakan
sebagai bahan sintesis HAp.

Biokeramik HAp merupakan suatu komponen
kimiawi hasil sintesis dari turunan kalsium fosfat
[Ca,,(PO,),(OH),]. Material ini memiliki sifat bioaktif
karena adanya rasio Ca/P (Suchanek & Masahiro,
1998), sifat biokompatibilitas dan osteokonduktivitas,
serta memiliki afinitas kimia dan biologi yang mirip
dengan jaringan tulang. Hal ini memungkinkan HAp
dapat digunakan sebagai bahan pengganti implan
tulangyangbaik (Zhangetal.,2012). HAp merupakan
salah satu komponen utama penyusun tulang (Qi et
al., 2017) dan gigi (Manafi & Joughehdoust, 2009;
Yue & Money, 1998). Di bidang teknologi bedah
tulang, pemakaian biokeramik HAp yang mudah
menyatu dengan tulang ini lebih menguntungkan

dibandingkan pemakaian semen tulang dari polimer
plastik PMA. Di Indonesia, kebutuhan implan tulang
saat ini mencapai 80.000-100.000 keping per tahun
dengan harga cukup mahal, mencapai 400 USD
(Susanto et al., 2020). Berdasarkan data BPS tahun
2016, sejak tahun 2012 terjadi peningkatan impor
produk gigi tiruan yang sangat signifikan dengan
tren kenaikan sebesar 162,57% (Sofiyaningsih et
al., 2019).

Penelitian sintesis HAp yang telah dilakukan di
Indonesia dari bahan alam (Muhara et al., 2015)
di antaranya menggunakan cangkang sotong
(Henggu et al., 2019), tulang ikan (Hanura et al.,
2017; Sulistiyani et al., 2016), kerang darah dan
lokan (Arrafigie et al., 2016; Harahap et al., 2015),
kerang unam (Chairunnisa, 2020), tiram (Gintu
et al.,, 2020), keong sawah (Winata, 2012), dan
kerang simping (Astuti, 2017; Ramadhanti, 2020).
Adanya ketergantungan yang tinggi terhadap HAp
impor dengan harga yang mahal (BPPT, 2018;
Kemenristekdikti, 2017), dan ketersediaan bahan
baku untuk sintesis HAp yang melimpah terutama
cangkang kerang simping di pesisir Pantai Utara
Jawa Jawa Tengah, menjadi latar belakang
dilakukannya penelitian ini dengan tujuan untuk
mengkarakterisasi sediaan HAp dari cangkang
kerang simping. HAp dihasilkan melalui proses
kalsinasi dengan perlakuan suhu dan waktu
kemudian dilanjutkan dengan proses sintesis. Hasil
penelitian ini diharapkan dapat menjadi alternatif
bahan baku biomaterial HAp dari hasil samping
cangkang kerang simping.

BAHAN DAN METODE

Bahan

Bahan baku penelitian ini adalah cangkang
kerang simping (A. pleuronectes) yang diperoleh
dari hasil samping usaha rumah tangga kekerangan
di Tegal, Jawa Tengah. Cangkang dicuci dan
dibersihkan dari sisa kotoran yang ada, direbus, dan
dikeringkan. Cangkang dipisahkan antara bagian
berwarna coklat kemerahan dan putih, dihaluskan
menjadi tepung (Gambar 1), selanjutnya dilakukan
karakterisasi. = Pemisahan bagian  cangkang
dilakukan untuk mengetahui karakteristik masing-
masing bahan berdasarkan perbedaan warnanya.
Bahan kimia yang digunakan adalah ammonium
dihydrogen phosphate (ADP) (Merck) dan HAp
standar (Aldrich) sebagai acuan.

Metode

Tepung cangkang kerang simping dikarakterisasi
kadar air dan kadar abunya menggunakan metode
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SNI 01-2354 (1-4)-2006 (BSN, 2006a; BSN, 2006b),
unsur Ca dan P dengan instrumen Atomic Absorption
Spectrophotometry/AAS (Perkin Elmer AAnalyst™
800 high-performance), dan Spektrofotometri UV-
Vis (Lambda 25 Perkin Elmer) dengan metode
Molibdovanadat (BSN, 2005).

Produksi HAp dilakukan dengan tahapan
sebagai berikut:

1. Proses kalsinasi

Proses kalsinasi (thermal  decomposition)

cangkang kerang bertujuan untuk menghilangkan air,
CO,, dan gas-gas lainnya, termasuk senyawa organik
yang terikat pada CaCO, sehingga diperoleh CaO
(Handayani & Syahputra, 2017). Proses kalsinasi
tepung cangkang kerang simping dilakukan dengan
dua jenis bentuk bahan baku, yaitu cangkang kerang
simping kondisi utuh (whole) dan tepung (flour).
Proses kalsinasi dilakukan dengan variasi suhu
dan waktu sesuai hasil-hasil penelitian sebelumnya,
yaitu 700°C selama 6 jam, 800°C selama 4,5 jam,
dan 900°C selama 3 jam yang masing-masing
dilakukan tiga ulangan (Astuti, 2017; Henggu et al.,
2019; Nurdina, 2016; Rachman et al., 2019). CaO
yang dihasilkan kemudian dianalisis unsur Ca, C,
dan O menggunakan instrumen Scanning Electron
Microscopy with Energy Dispersive Spectroscopy
Detector Power dan DX200s Digital Pulse Processor/
SEM-EDS (Jeol) (ASTM E1508), analisis gugus
fungsi menggunakan instrumen Fourier Transform
Infrared Spectroscopy/FT-IR (Perkin Elmer) (ASTM
D-6348), dan difraktogram perubahan fase dengan
puncak-puncak intensitas tinggi pada nilai 26
menggunakan instrumen X-Ray Diffractometer/XRD
(Rigaku) (ASTM, 2013).

2. Proses sintesis

Proses sintesis HAp dilakukan menggunakan
metode Muhara et al. (2015) dengan kondisi pada
suhu pengeringan terbaiknya. CaO sebanyak
4591 g ditambahkan ammonium dihydrogen
phosphate (ADP) sebanyak 55,63 g dan akuades
600 mL. Larutan dipanaskan pada suhu 90°C dan
diaduk selama 6 jam pada hot plate (Cimarec)
dengan stirrer; lalu dikeringkan menggunakan
oven (Thermolyne) bersuhu 120°C selama 15
jam, kemudian menggunakan furnace (Barnstead
Thermolyne) bersuhu 1000°C selama 2 jam.

Analisis terhadap HAp vyang dilakukan
meliputi morfologi serta kandungan unsur Ca dan
P menggunakan instrumen SEM-EDS (ASTM
E1508), analisis gugus fungsi menggunakan FT-
IR (ASTM D-6348), dan difraktogram perubahan
fase dianalisis dengan mengkarakterisasi puncak-
puncak intensitas tinggi pada nilai 26 menggunakan
XRD (Rigaku) (ASTM, 2013). Distribusi ukuran
partikel dianalisis menggunakan instrumen Particle
Size Analyzer/PSA (Beckman Coulter) (ASTM,
2007) dengan pengukuran di 10 titik pada diameter
peak (mm) 1-4. Data diolah menggunakan program
Delsa Max 1.0.1.6 (Beckman Coulter, Inc.).

HASIL DAN PEMBAHASAN

Karakterisasi
simping (TCKS)

tepung cangkang kerang

Hasil analisis kadar air dan kadar abu dapat
dilihat pada Tabel 1. Kadar air tepung cangkang
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Gambar 1. Cangkang kerang simping bagian berwarna coklat kemerahan dan berwarna putih, utuh (a) dan

tepungnya (b)
Figure 1.

The redish-brown and white scallpos shells, the whole shell (a) and the flour (b)
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berkisar 0,19+0,02-0,23+0,02% dengan kadar
abu 97,52+0,03-98,62+0,01%. Kadar air tepung
cangkang ini lebih rendah dari hasil penelitian Abidin
et al. (2016), yaitu 0,79% dan 0,831£0,29%. Menurut
Desrosier dan Muljohardjo (1988), kenaikan
suhu dan lama waktu pengeringan suatu bahan
berbanding lurus dengan jumlah air yang menguap.

Kadar abu tepung cangkang pada penelitian
ini lebih tinggi dari hasil penelitian Agustini et
al. (2011), yaitu 83,56% dan Abidin et al. (2016)
sebesar 58,50+2,57%. Hal ini dikarenakan adanya
perbedaan persiapan bahan baku. Pada penelitian
Agustini et al. (2011) dilakukan perendaman tepung
cangkang kerang simping dengan larutan HCI,
sedangkan pada penelitian Abidin et al. (2016)
dilakukan pelunakan cangkang dengan autoklaf
selama 15 menit.

Tingginya kadar abu tepung cangkang kerang
simping menunjukkan tingginya kadar mineral
yang terkandung (Winarno, 2004). Ketersediaan
makanan, suhu, jenis substrat, arus, dan salinitas
perairan merupakan beberapa faktor lingkungan
perairan yang mempengaruhi  pertumbuhan
kerang. Menurut Amalina et al. (2021), kerang
membutuhkan cukup banyak mineral dari perairan
untuk pembentukan cangkang selama masa
pertumbuhannya.

Data kadar kalsium (Ca) tepung cangkang
kerang simping pada Tabel 1 berkisar 0,55+0,02-
0,56+0,01%. Kadar Ca ini lebih rendah dari hasil
penelitian Agustini et al. (2011), yaitu 17,23% serta
Abdullah dan Wardhani (2010) sebesar 28,25%.
Rendahnya kadar Ca tepung cangkang kerang
simping (A. pleuronectes) dapat disebabkan

perbedaan kondisi cangkang kerang simping yang
digunakan, seperti lokasi asal tangkapan dan usia
kerang simping saat ditangkap. Menurut Abdullah
dan Wardhani (2010), kadar mineral cangkang
kekerangan dipengaruhi oleh kondisi lingkungan
perairan seperti salinitas dan temperatur. Kadar Ca
yang rendah pada penelitian ini juga dimungkinkan
karena bervariasinya umur kerang. Okuzumi dan
Fujiri (2000) menyatakan bahwa kadar mineral
cangkang kerang khususnya kerang usia muda
lebih tinggi dari kerang usia dewasa. Hal ini terjadi
karena pada usia muda kerang mengambil lebih
banyak mineral dari lingkungan perairan untuk
memenuhi kebutuhan pertumbuhannya.

Data kadar fosfor (P) tepung cangkang kerang
simping yang ditampilkan pada Tabel 1 berada
pada kisaran 0,04810,01-0,049+0,06%. Kadar P
ini lebih rendah dari hasil penelitian Agustini et al.
(2011), yaitu 0,79% serta Abdullah dan Wardhani
(2010) yang 2,50%. Menurut Gregoire (1972)
dalam Rahayu et al. (2015), fosfor pada cangkang
bivalvia berbentuk fosfat dengan kandungan 1-2%.
Selanjutnya, dikarenakan kadar Ca dan P antara
tepung cangkang kerang simping yang berwarna
coklat kemerahan dan putih memiliki nilai realtif
sama, maka analisis dan proses selanjutnya
menggunakan bahan baku cangkang kerang
simping campuran dengan rasio berat 1 : 1 antara
bagian yang berwarna coklat kemerahan atau putih.

Hasil analisis gugus fungsi tepung cangkang
kerang simping dapat dilihat pada Lampiran 1. Pita
serapan pada bilangan gelombang 3459,30 cm™'
terdeteksi sebagai mode vibrasi lenturan gugus
—OH dari molekul H,O (Puspita, & Cahyaningrum,

Tabel 1. Karakteristik tepung cangkang kerang simping

Table 1. Characteristic of the scallop shell flour

Sampel/ Kadar Air/ Kadar Abu/ Kadar Ca/ Kadar P/
No Samp le Moisture Ash Content Ca Content P Content
P (%) (%) (%) (%)

1 TCKS 0.19+0.02 97.90+0.01 - -

2 TCKS-C 0.1940.00 98.62+0.01 0.56+0.01 0.049+0.006

3 TCKS-P 0.230.02 97.52+0.03 0.55%0.02 0.048x0.001
Keterangan/Note:
TCKS: Tepung cangkang kerang simping—campuran bagian berwarna coklat kemerahan dan putih dengan rasio

1:1/TCKS: scallop shell flour — mixed between redish-brown and white color shell at ratio 1:1

TCKS-C : Tepung cangkang kerang simping - berwarna coklat kemerahan/TCKS-C: scallop shell flour of redish brown

color

TCKS-P : Tepung cangkang kerang simping - bagian berwarna putih/ TCKS-P: scallop shell flour of white color
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(a) Pemanasan larutan CaO dan ADP pada suhu
90°C dan diaduk selama 6 jam/Heating of CaO
and ADP solution at 90°C and stirred for 6 hours

(Rodiah Nurbaya Sari et al.)

(b) Hasil pemanasan larutan CaO dan ADP pH 10/
The results of heated CaO and ADP solution at
pH of 10

(d) Pengeringan dengan oven furnace pada suhu 1000°C selama 2 jam/Oven furnace drying at 1000°C for

2 hours

Gambar 2. Tahapan proses sintesis hidroksiapatit (HAp) (a-d)

Figure 2. Stages of the hydroxyapatite (HAp) synthesis (a-d)

2017; Rachman et al., 2019). Pita serapan pada
bilangan gelombang 1420,39 cm™ terdeteksi
sebagai gugus karbonat (CO,*). Selanjutnya pita
serapan pada bilangan gelombang 1083,13 cm-
merupakan mode vibrasi dari ikatan O-P (Rachman
etal., 2019).

Karakterisasi kalsium oksida (CaO)

CaO hasil kalsinasi tepung cangkang kerang
simping campuran pada variasi suhu dan waktu
dapat dilihat pada Gambar 4. Kenampakan CaO
hasil kalsinasi tepung cangkang kerang simping pada
suhu 700°C selama 6 jam berwarna putih kecoklatan,
sedangkan pada kondisi lainnya berwarna putih.
Terjadinya perubahan warna tepung cangkang
kerang simping setelah Kkalsinasi menunjukkan
adanya perubahan komposisi unsur pengisi selama
proses kalsinasi (Maisyarah et al., 2019).

Rendemen

Rendemen CaO pada penelitian ini berkisar
32,48+1,58-42,92+0,14% dengan rendemen
tertinggi dihasilkan pada CaO perlakuan suhu
kalsinasi 800°C selama 4,5 jam dan 900°C selama
3 jam. Redemen ini lebih tinggi jika dibandingkan
dengan hasil penelitian Astuti (2017) yaitu 34,77%.
Perubahan bobot CaO terjadi dikarenakan adanya
pelepasan unsur pengisi dengan hilangnya
komponen-komponen organik pada proses kalsinasi
(Maisyarah et al., 2019).

Gugus fungsi

Hasil analisis gugus fungsi CaO dapat dilihat
pada Lampiran 2. Pita serapan pada bilangan
gelombang 3640,97-3642,19 cm' terdeteksi
sebagai sisa basa -OH yang terikat pada atom
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Ca dan ditemukan pada CaO tepung cangkang
kerang simping pada semua variasi perlakuan
kalsinasi. Menurut Margaretha et al. (2012) dan
Galvan-Ruiz et al. (2009), pita serapan tersebut
terdeteksi sebagai sisa basa -OH yang terikat pada
atom Ca. Pita serapan pada bilangan gelombang
2850,69-2852,30 cm” menunjukkan ikatan CO.,.
Menurut Felicio-Fernandes dan Laranjeira (2000),
gugus fungsi pada bilangan gelombang 2300 cm*!
merupakan ikatan CO, yang diindikasikan berasal
dari udara luar.

Pita serapan pada bilangan gelombang 1411,54-
1430,52 cm™ dan 1635,97-1637,53 cm™' ditemukan
pada CaO tepung cangkang kerang simping
untuk semua variasi perlakuan kalsinasi. Menurut
Pattanayak et al. (2005), gugus fungsi senyawa
fase Ca-O ditemukan pada vibrasi gelombang
1400-1700 cm™. Pita serapan pada bilangan
gelombang 873,50-876,05 cm™ menunjukkan mode
vibrasi khas dari CaO. Menurut Lesbani et al. (2016)
pita serapan pada bilangan gelombang 887,26 cm’
menunjukkan mode vibrasi khas CaO.

Unsur kalsium (Ca), karbon (C), dan oksigen (O)

Unsur Ca dan O hasil kalsinasi cangkang kerang
simping berkisar 84,04-94,83% dan 3,76-10,62%
dengan massa unsur C berkisar 1,36-5,18%.
Wahyuningsih et al. (2018) menyatakan kalsinasi
cangkang kerang mutiara laut (Pinctada maxima)
pada suhu 650°C selama 24 jam memiliki massa
unsur Ca dan O sebanyak 70,08 dan 28,38%.
Setelah proses kalsinasi, meningkatnya massa
Ca menunjukkan tingginya jumlah senyawa CaO
yang terbentuk karena unsur Ca terlepas dari
ikatan senyawa CaCO,. Setelah kalsinasi, massa
O menurun karena adanya penguapan ke udara.

Hal ini menunjukkan bahwa proses dekomposisi
senyawa CaCO, pada tepung cangkang kerang
simping melalui tiga variasi suhu dan waktu proses
kalsinasi telah berhasil dilakukan. Kondisi optimum
dekomposisi dicapai pada kalsinasi dengan suhu
800°C selama 4,5 jam.

Difraktogram

Difraktogram CaO dapat dilihat pada Lampiran
3. Pada proses kalsinasi CaO tepung cangkang
kerang simping pada suhu 700°C selama 6 jam
diperoleh fase Ca(OH), intensitas tinggi pada nilai
20: 18,06°; 28,62°; 34,13°, 47,12°, dan 50,76°.
Pada fase CaCO, menunjukkan intensitas tinggi
pada nilai 26: 29,25° serta pada fase CaO intensitas
tinggi pada nilai 26: 37,18°. Pada hasil CaO kalsinasi
tepung cangkang kerang simping pada suhu 800°C
selama 4,5 jam diperoleh fase Ca(OH), intensitas
tinggi pada nilai 26: 18,07°; 28,70°; 34,06°, 47,10°,
dan 50,77°; fase CaCO, intensitas tinggi pada
nilai 20: 29,24°; serta fase CaO intensitas tinggi
pada nilai 26: 32,15°. CaO hasil kalsinasi tepung
cangkang kerang simping pada suhu 900°C selama
3 jam menunjukkan fase Ca(OH), intensitas tinggi
pada nilai 26: 18,07°; 28,70°; 34,06°, 47,10°, dan
50,77°; fase CaCQ, intensitas tinggi pada nilai 26:
29,24°; serta fase CaO intensitas tinggi pada nilai
20: 32,15°,

Perubahan CaCO, menjadi CaO dan Ca(OH),
yang belum sempurna setelah proses kalsinasi
ditandai dengan munculnya fase CaCO,. Adanya
mineral Ca(OH), terjadi karena CaO yang
terbentuk mengalami kontak dengan udara yang
menyebabkan terjadinya reaksi hidroksilasi antara
air dan fase CaO (Fhadilah et al., 2015). Saat
sampel dikeluarkan dari furnace setelah proses

Keterangan/Note:
K7(6)

: CaO kalsinasi pada suhu 700°C selama 6 jam/CaO calcined at 700°C for 6 hours

K8(4,5) : CaO kalsinasi pada suhu 800°C selama 4,5 jam/CaO calcined at 800°C for 4.5 hours

K9(3)

: CaO kalsinasi pada suhu 900°C selama 3 jam/CaO calcined at 900°C for 3 hours

Gambar 4. Kalsium oksida (CaO) yang dihasilkan
Figure 4. Calcium Oxide (CaO) appearance
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kalsinasi, CaO bersifat higroskopis sehingga
mudah menyerap uap air dari udara (Khaira, 2011).
Menurut Charlena et al. (2015), munculnya CaCO,
karena adanya perubahan CaCO, aragonit yang
merupakan bentuk tidak stabil akibat pemanasan
suhu tinggi, sehingga strukturnya berubah menjadi
kalsit.

Karakterisasi HAp

Rendemen

HAp yang diperoleh dari pengolahan cangkang
kerang simping berbentuk tepung dan berwarna
putih (Gambar 5) dengan rendemen tertinggi
diperoleh pada HAp kalsinasi CaO suhu 800°C
selama 4,5 jam, yaitu 75,20+0,14%. Rendemen ini
lebih rendah dari hasil penelitian Astuti (2017) yang
83,35%. Perbedaan rendemen ini dapat terjadi
karena adanya perbedaan pada proses sintesis,
yaitu Astuti (2017) menggunakan sumber fosfat
dari larutan H,PO, 0,8 M. Menurut Al-Sokanee
et al. (2009), perbedaan besarnya rendemen
dapat disebabkan oleh hilangnya kandungan air
dan bahan organik pada cangkang kerang untuk
mendapatkan kemurnian HAp yang tinggi. Selama
proses pemanasan HAp terjadi dekomposisi unsur
pengotor (impurities) seperti natrium (Na*) dan
klorin (Cl,) (Henggu et al., 2019).

Gugus fungsi

Hasil analisis gugus fungsi HAp dapat dilihat
pada Lampiran 4. Pada HAp standar terdapat
pita serapan pada bilangan gelombang 1092,05;
1042,28; dan 958 cm™ yang menunjukkan adanya
gugus fosfat (PO,*). Pita serapan pada bilangan
gelombang 3569,29; 3428,70; 2922,12; dan 633,92
cm™ menunjukkan gugus hidroksil (OH") (Cimdina

& Natalija, 2012). Pada tiga sampel HAp pada
penelitian ini terdapat gugus fosfat (PO,*) yang
ditandai dengan adanya pita serapan di bilangan
gelombang 1156,05; 1120,16; 1086,90; 604,32; dan
554,75 cm™ untuk HAp kalsinasi CaO suhu 700°C
selama 6 jam. Gugus fosfat juga ditemukan pada
gelombang 1089.59; 1043.76; 962,10; 601,92;
dan 570,83 cm™ untuk HAp kalsinasi CaO suhu
800°C selama 4,5 jam; serta pada gelombang
1089,87;1043.90; 962,15; 601,68; dan 570,92 cm"'
untuk HAp kalsinasi CaO suhu 900°C selama 3 jam.

Keberadaan gugus hidroksil (OHY) ditandai
dengan munculnya pita serapan pada bilangan
gelombang 3570,99; 3435,30; dan 2919,96 cm’
untuk HAp kalsinasi CaO suhu 700°C selama 6
jam. Gugus OH- juga ditemukan pada gelombang
3642,68; 3570,91; 3435,62; 2919,88; 2851,36;
dan 631,74 cm” untuk HAp kalsinasi CaO suhu
800°C selama 4,5 jam; dan pada gelombang
3642,68; 3571,37; 3435,71; 2919,49; 2851,01;
dan 631,68 cm™ untuk HAp kalsinasi CaO suhu
900°C selama 3 jam. Sedangkan gugus karbonat
(CO,*) ditunjukkan dengan adanya pita serapan
pada bilangan gelombang 1468,84 dan 1415,54
cm™untuk HAp kalsinasi CaO suhu 800°C selama
4,5 jam serta 1416,15 cm™ untuk HAp kalsinasi
CaO suhu 900°C selama 3 jam. Gugus karbonat
(CO,?) tidak ditemukan pada HAp kalsinasi CaO
suhu 700°C selama 6 jam.

Gugus fungsi CO,* yang terdeteksi pada HAp
kalsinasi CaO suhu 800°C selama 4,5 jam dan
HAp dari kalsinasi CaO suhu 900°C selama 3
jam mengindikasikan adanya vibrasi C-O dari
gugus CO,. Sementara itu, gugus hidrogen fosfat
(HPO,*) ditemukan pada bilangan gelombang
876,62 dan 875,85 cm™ untuk sampel HAp
kalsinasi CaO suhu 800°C selama 4,5 jam dan
HAp kalsinasi CaO suhu 900°C selama 3 jam.

! % (2@

Gambar 5. HAp yang dihasilkan

Figure 5. Apperance of HAp
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Keterangan/Note:

HAp-K7(6) : Hidroksiapatit kalsinasi CaO suhu 700°C selama 6 jam/HAp-K7(6): hydroxyapatite from CaO of scallop

shell flour calcined at 700°C for 6 hours

HAp-K8(4.5): Hidroksiapatit kalsinasi CaO suhu 800°C selama 4,5 jam/HAp-K8(4.5): hydroxyapatite from CaO of scal-

lop shell flour calcined at 800°C for 4.5 hours
Hidroksiapatit kalsinasi CaO suhu 900°C selama 3 jam/HAp-K9(3): hydroxyapatite from CaO of scallop

HAp-K9(3) :
shell flour calcined at 900°C for 3 hours

Gambar 6. Rendemen HAp
Figure 6. Yield of HAp

Gugus hidrogen fosfat ini tidak ditemukan pada
HAp kalsinasi CaO suhu 700°C selama 6 jam.
Menurut Balgies et al. (2011), intensitas spektrum
gugus fungsi HAp dipengaruhi oleh perubahan suhu
saat proses sintesis. Kenaikan suhu pada proses
sintesis cenderung meningkatkan konsentrasi
hidrogen fosfat yang terbentuk dengan terlihatnya
gugus hidrogen fosfat pada spektra hasil FTIR yang
semakin panjang dan tajam. Suhu yang tinggi pada
proses sintesis ini menyebabkan tingginya nilai
transmitansi.

Cimdina dan Borodajenko (2012) menyatakan
gugus fungsi yang menjadi ciri non-stoichiometric dari
HAp adalah PO,*, OH,, CO,?*, serta HPO,>. Adanya
gugus —-POg4, dan —OH mengindikasikan telah
terbentuknya HAp dengan baik. Vibrasi gugus —OH
juga menunjukkan adanya Ca(OH),, sedangkan
keberadaan gugus -CO, dapat berasal dari
karbondioksida (CO,) bebas yang berada di udara
karena sintesis dilakukan di udara terbuka.

Difraktogram

Difraktogram HAp dapat dilihat pada Lampiran
5. HAp standar (HAp-S) memiliki intensitas tinggi

pada nilai 26: 25,89°; 31,75°; 32,19°; 32,87°; 34,06°;
39,76°; 46,68°; dan 49,49°. Sementara itu, HAp dari
cangkang kerang simping memiliki pola puncak yang
membentuk fase HAp yang ditunjukkan dengan
adanya intensitas tinggi pada nilai 206: 31,76°;
32,18° dan 32,89° untuk HAp dari kalsinasi CaO
pada suhu 700°C selama 6 jam. Intensitas puncak
pada nilai 26: 25,88°; 31,75°; 32,18°; 32,88°; 34,05°;
39,77°; 46,61°;, dan 49,97° ditunjukkan oleh HAp
dari kalsinasi CaO pada suhu 800°C selama 4,5
jam; dan intensitas pada nilai 26: 25,87°; 31,77°;
32,19°; 32,90°; 34,06°; 39,70°; 46,70°; dan 49,48°
ditemukan pada HAp dari kalsinasi CaO pada suhu
900°C selama 3 jam. Puncak-puncak tersebut
memiliki nilai Indeks Miller (hkl) yang mirip dengan
pola karakterisasi hasil analisa XRD HAp standar.

Charlena et al. (2015) menyatakan adanya
pengotor pada HAp yang dihasilkan dapat
dikarenakan CaO hasil kalsinasi belum bereaksi
secara sempurna dengan senyawa fosfat, sehingga
puncak tidak menunjukkan HAp murni. Menurut
Ptacek (2016), secara teoritis mineral apatit
memiliki struktur kimia M, (NO,)X, kisi M umumnya
merupakan kation divalen, seperti Ca?*, Mg?*, Sr*,
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Ba?*, Cd*, dan Pb*; kisi NO, dapat ditempati oleh
anion trivalen seperti PO,*, VO,*, AsO,*, sedangkan
kisi X diisi oleh anion monovalen, misalnya OH-, F-
dan CI..

Morfologi dan unsur Ca dan P

Hasil analisis morfologi HAp dapat dilihat pada
Gambar 7. HAp-S berbentuk aglomerat yang
menyebabkan ukuran partikel-partikel cenderung
membesar dan tidak terdapat permukaan yang
memiliki tepi runcing dan tajam. Begitu juga dengan
semua HAp hasil perlakuan suhu dan waktu
kalsinasi. Hal tersebut menunjukkan bahwa HAp
yang dihasilkan pada penelitian ini relatif aman
apabila diaplikasikan terhadap jaringan lunak
manusia.

Partikel HAp cenderung berbentuk aglomerasi,
yang dipengaruhi oleh sifat higrokopisnya. Sifat
higroskopis tersebut menyebabkan adanya proses
chemosorption membentuk jembatan O-H pada
gugus hidroksil apatit dan antar partikel membentuk
ikatan secara fisik melalui ikatan Van Der Waals.
Terbentuknya partikel HAp dapat disebabkan oleh
dua faktor utama, yaitu tekanan suhu hidrotermal
dan proses kalsinasi (Henggu et al.,, 2019).
Menurut Wang (2004), proses nukleasi partikel
diawali dengan terbentuknya molekul padatan dari
suspensi, kemudian berkumpul dan membentuk
ikatan hingga terjadi pemadatan (densification).

Unsur Ca dan P HAp standar hasil analisis
dengan instrumen SEM-EDS menunjukkan jumlah
atom 60,22 dan 39,78% sehingga rasio Ca/P-nya

(b) HaP-K7(6)

Keterangan/Note:

a) HAp-S
b) HAp-K7(6)

1,51. Ca dan P untuk HAp hasil kalsinasi pada
suhu 700°C selama 6 jam masing-masing 59,49
dan 40,51% dengan rasio 1,47. HAp hasil kalsinasi
pada suhu 800°C selama 4,5 jam memiliki Ca dan
P masing-masing 59,09 dan 40,91% dengan rasio
1,44. Ca dan P dari HAp hasil kalsinasi pada suhu
900°C selama 3 jam adalah 67,86 dan 32,14%
dengan rasio 2,11. Salah satu parameter penting
untuk menentukan sifat osteokonduktif HAp
adalah rasio Ca/P (Astuti, 2017). Nilai rasio Ca/P
dipengaruhi oleh adanya perbedaan muatan pada
kisi divalen. Kohn (2004) menyatakan komposisi
unsur penyusun (% berat ideal) HAp adalah Ca
39,9%, P 18,5%, H 0,2%, O 41,41%, dengan rasio
ideal Ca/P adalah 1,67.

Distribusi ukuran partikel

Distribusi ukuran partikel HAp standar dan hasil
sintesis disajikan pada Lampiran 6. HAp standar
mempunyai ukuran partikel rata-rata 202,4+17,0 nm
dan HAp hasil kalsinasi tepung cangkang kerang
simping pada suhu 700°C selama 6 jam mempunyai
ukuran partikel rata-rata 360,8+25,5 nm. Sementara
itu, ukuran HAp hasil sintesis pada suhu 800°C
selama 4,5 jam adalah 396,9+12,2 nm; dan hasil dari
suhu 900°C selama 3 jam adalah 259,7+12,1 nm.
Ukuran partikel HAp yang diperoleh pada penelitian
ini lebih kecil dibandingkan pada penelitian Astuti
(2017) yang menghasilkan HAp dari cangkang
kerang simping dengan ukuran partikel rata-rata
519,5 nm. Hal ini dapat dikarenakan perbedaan suhu
dan lama proses kalsinasi serta penggunaan bahan
kimia sebagai sumber fosfat saat proses sintesis.

" (d) ;’-\p—9(3)

: Hidroksiapatit standar/HAp-S: Standard hydroxyapatite
: Hidroksiapatit dari kalsinasi CaO pada suhu 700°C selama 6 jam/HAp-K7(6): hydroxyapatite from

CaO of scallop shell flour calcined at 700°C for 6 hours

c) HAp-K8(4.5): Hidroksiapatit kalsinasi CaO pada suhu 800°C selama 4,5 jam/HAp-K8(4.5): hydroxyapatite from
CaO0 of scallop shell flour calcined at 800°C for 4.5 hours

d) HAp-K9(3)

: Hidroksiapatit kalsinasi CaO pada suhu 900°C selama 3 jam/HAp-K9(3): hydroxyapatite from CaO of

scallop shell flour calcined at 900°C for 3 hours

Gambar 7. Morfologi HAp
Figure 7. Morphology of HAp
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Distribusi ukuran partikel HAp yang dihasilkan dari
penelitian ini umumnya sudah homogen.

KESIMPULAN

HAp dapat dihasilkan dari tepung cangkang
kerang simping melalui proses kalsinasi dengan
variasisuhu, waktudanprosessintesismenggunakan
amonium dihidrogen fosfat. HAp terbaik diperoleh
dari perlakuan suhu kalsinasi 800°C selama 4,5
jam dengan rendemen 75,20%. Telah terbentuknya
HAp ditunjukkan dengan teramatinya gugus fungsi
fosfat (PO,*), hidroksil (OH"), dan karbonat (CO,?).
Terbentuknya puncak-puncak pada nilai 26: 25,88°;
31,75°; 32,18°; 32,88°; 34,05°; 39,77°; 46,61°; dan
49,97° dengan intensitas tinggi menunjukkan sudah
mendekati HAp standar. HAp yang dihasilkan
mengandung unsur Ca dan P dengan jumlah atom
59,09 dan 40,91% dan rasio Ca/P 1,44. Ukuran
diameter partikel HAp rata-rata 396,9+12,2 nm serta
memiliki morfologi berbentuk aglomerat dan tidak
terdapat permukaan dengan tepi runcing dan tajam,

realtif aman untuk jaringan lunak manusia.
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